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摘薹：渊量了白组缸多层 ln AI As／Aẗ Ga As量子点的变温光致发光谱 同时观察到来自最润层和量子点的发 

光，首姨直接观察到了浸竭层和量子点之问的载流于热转移．分析发光强度随温度的变化发现浸润层发光的热淬灭包括 

两个过程：低温时爱积层的墩子从局域寿热教发到扩展态t抟后被量于点俘获{而温度较高时剐通过势垒层的x能各淬 

五．利用速率方程模拟了擞于在浸润层南量子点问的转移过程，计算结果与实验符合得很好． 
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Abstract The phototuminescence of self—assembled muttilaye r IrLn cA1I．
、 5As／A1̈5Ga As quantum dot(QD)was l~le8一 

sured at various temperatures．Strong photolumineseence of wetting layer(W L)and quantum dots were observed at the 

same time Furthermore，direct excitons thermal transfer process between the wetting layer and quantum dots was ob 

served．In the study 0f temperature dependence of PL intensity it found that the PI peak of wetting layer contains 

two quenching processes{at low temperature t excitons are therma ly activated from localized states to extended two—di 

mensional states and then trapped by Q ；at high temperature excitons quench through the X valley of barriers．Using 

rate equation exeitons therma1 transfer and quenching processes％,ere analyzed quantitatively． 
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引言 

近年来 由于在光电子器件 中的广阔应用前景和对 

人们低维持特性基础研究的要求，半导体 自组织量子 

点结构的研究引起 了人们 的广泛注意．发光峰在近红 

外波段的 In币 a)As／GaAs量子点系统已经被广泛的 
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研究．近年来，In～A1 As／A1 Ga As量子点系统 由 

于其发光在红光波段 而受到人们的关注 ]．已经有 

很多工作研究了零维系统的载流子动力学和发光峰的 

热淬灭机制，自组织量子点发光的峰值能量和半高宽 

的反常温度特性也已经被观察到 ，一般把它们归结为 

量子点之间载流子的弛豫 ]，有人指 出墁润层在这 
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Ab:!Itrad The photoluminescence of self-assembled multrlayer In" ,.,Al" :~As/A]'. 5Ga" sA!> quantum dot (QD) was mea­

~ured at various temperatures. Strong photoluminescence of wettmg lClyer {WL) and quantum dots were observed at the 

same time, Furthermore. direct excitons thermal tram.ffr process between the wetting layer and quantum dots was ob­

served. In the study of temperature dependence of PL infensny if was found tbat the PL peak of wetting layer contams 

fWo quencbi-ng processes: at low temperature ~ excitonh are tbermally activated. from localized states to extended two-di­
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种载流子转移中扮演了重要角色 剖．但由于这些实验 

都没有直接观察到浸润层的发光．因此还需要更直接 

的证据来帮助理解这种载流子转移和淬灭机理．吕振 

东等 曾在用低于势垒带隙的激发光激发时观察到浸 

润层发光，但没有观察到从浸润层到势垒层的淬灭过 

程，也没有直接观察到激子从量子点到浸润层的转移． 

本文报导 r多层 ln． AI As／AI Ga㈦As量子 

点的变温光致发光谱研究．我们同时观察到 _r量子点 

和浸润层的发光．变温光谱表明浸润层的发光具有典 

型的二维量子阱温度特性；而量子点的发光峰呈现出 

峰值能量超常红移和半高宽变窄等反常温度特性．在 

研究发光峰的热淬灭时我们发现浸润层发光峰包括两 

个热谇灭过程．并且 首次直接观察到 r浸润层 和量子 

点之 间的激子热转移过程．我们利用速率方程来模拟 

这种激子的热转移过程，定量分析与实验符合得很好． 

1 实验和样品 

多层 Im AI As／Al Ga． As量 了：点 样 品用 

MBE方法生长在GaAs(001)村底 ．首先在 600。(’温 

度下生长 r 200nm 的 GaAs缓 冲层．然后生长 80nm 

的 A1． ．Ga As．再将温度冷却到 530【 ，生 长 5个周 

期的 In 5Al J As／A1 Ga As(10MI ／t0nm)的有源 

层．最后生长 了 75nm 的 A1．． Ga As限制层 和 5nm 

的 GaAs盖 层．整 个生 长 过程 都 由 高 能 电子 衍 射 

(RHEED)进行监钡I． 

光荧光测量温度范围为 10～】80K，用 APD闭循 

环致冷系统实现变温控制．入射光采用的是氩离子激 

■ 

＼  

屯  

E／eV 

图 1 多层 lnn㈣AI 45As／A[̈ Ga As 

量子点的变温 光致 发光 谱 

Fig．I PL spectra ol muhilayer In0⋯A1‘5As／A10 5 

Ga0 jAs quantum dots at various temperatures 

光器的 514．5nm 线，激发光被聚焦到约直径 5 m 的 

区域，功率约为lOOW／cm～．信号采用JY—HRD1单色 

仪分光和GaAs光电倍增管以光子计数模式接收． 

2 结果与讨论 

图 1给出的是样品的变温光致荧光谱．可以看出 

在 l0～ 180K 的温 度范 围内都能 观察到两 个峰．在 

10K时低能峰能量为 1．929eV，半高宽约 85meV．高 

能 峰具有较窄的半高宽 约 20meV)，能级位置 为 2． 

u2leV．从图中可以发现两个发光峰的发光强度、能量 

位置 、以及半高宽都强烈地依赖着样品的温度．而且不 

难看出在低温下低能峰强度较大．而高温时却是高能 

峰更强．这表明发光峰之间存在着载流子转移，我们将 

在后面讨论． 

图 2和 3分别给出 _r 2个发光峰的能量和半高 

宽随温度的变化关系．为 r对照，图 2中实线结出 _r势 

垒层 AI Ga ：As的带隙温度变化关系 ．图中虚线 

是经 过垂直平移 的 I A 。 As带隙 的温度 变化关 

系 。 ．从图 2和 3中可以清楚地看出高能峰的峰值能 

量 的温度 变化关 系与 AI 。Ga As势 垒层 和 In． 

AI．一 As带隙的相似．而且其半高宽随温度升高而单 

婀增 加，这些都是二维量子阱的典型特性。。”’ 1．因此 

我 们把高能峰指认 为浸润层的发光．值得注意的足： 

在低 于 60K时．高能峰的能量 比相应的虚线所表示的 

温度关系大约要低 10meV．这是 由于浸润层界面的微 

起伏和缺陷引起的激子局域化造成的．这种现象经常 

能在量子 阱中观察到一 ．在 InAs／GaAs自组织量子 

》 

、 、 

T／K 

图 2 浸润层和量子点发 光蜂 的蜂值 能量 

随温度 的变化美 系 

Fig．2 Temperature dependence of photolumi— 

nescence peak energy of WI and QD peaks 
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T／K 

图 3 浸润层 和量子点发光峰的 

半高宽随温度的变化关系 

Fig．3 Temperat LZr~dependence uf linewidth 

(FWHM )0f W I，and QDs pe aks 

点中．在高于势垒的激发光激发下通常观察不到浸润 

层发光峰．我们的样品在高于势垒的激发光激发下也 

能观察到浸润层发光，这可能与多层生长时浸润层激 

子较强的局域化有关． 

低能峰来源于量子点的发光 ，其温度行为与浸润 

层发光峰截然不同．它的峰值能量的温度变化关 系与 

I 2AI As和势垒层 AI Ga ̈ As明显不同．从图 2 

可看出在低于 5OK 和高于 1IOK 时．其能量的温度关 

系与 In。 Ak As类似．而在中间 温度(50～100K) 

时 ，其能量变化出现超常红移，与此同时，从图 3可以 

看 到它的半高宽先 随温度 升高而下 降，当温度 升到 

l00K以上时，半高宽再随温度升高而上升．这种现象 

与在 InAs／GaAs量子点 中观察到的现象类似 ]．在 

低温时由于量子约束激子很难在量子点之 间转移．激 

子发光峰的峰宽由量子点的不均匀尺 寸分布决定，当 

温度升高时，能量较高的量子点 中的激子可以通过隧 

道穿透，或热激发过程转移到低能量的量子点中，从而 

引起峰值能量的超常红移和半高宽的减小．我们拍摄 

了透射显徽平 面形貌 图，照 片显示岛的横 向尺寸在 

1OO～200A之问，岛密度较大，很多岛状结构紧密相 

连，这使得载流子热转移易于发生 温度继续升高到超 

过 100K时，电子一声子散射和激子的热分布成为主要 

因素 ，结果峰值能量和半高宽的温度关系又与通 常的 

体材料类似 ． 

为了更好地了解发光峰 的淬灭机理，图 4给 出了 

丁1， 

舟 { 程 稠层 和量子点的发光峰的积分强度 

温度变化关系 

Fig，4 remperature dependence of integrated 

intensities 0f W I and Q1)s peaks 

浸润层 和量子点发光峰的积分强度和温度的关系，当 

两个峰之间有交迭时 ．我们利用两个高斯线型米拟合 

以得到各峰的积分强度．从图 1中可以看出当温度高 

于 130K 时，在浸润层和量子点之间还出现了一个小 

峰．它可能是量子点的激子激发态发光，在计算积分强 

度时未计人它的贡献．图中直线是对相应实验点进行 

最小二乘法拟台的结果，从图 4我们 可以看到浸润层 

发光峰的淬灭过程可以分为两个阶段．在 l0～80K范 

围内，发光峰的淬灭较为缓慢 ，我们认为它对应于浸润 

层 中的激子从局域态中热激发到扩展 的自由激子态． 

然后被量子点捕获的过程，这可以从量子点发光峰强 

度在此温度范 围内有所增强得到进一步证实，从此段 

直线 的斜率我们得到局域激子的激{舌能量 为 7meV， 

也与从图 2得到的 1OmeV基本一致，在 9O～180K温 

度范围内浸润层发光峰迅速淬灭，从这 一段的斜率可 

得到此时的激活能为 89meV，同浸润层发光峰峰值能 

量与 Al。 Ga As势垒的 X能谷能量差(85meV)基本 

一 致 ，而 比寝润层与势垒层 r谷能量差 (235meV)小 

得多 对于AI Ga。 As势垒来说，最低导带底是x能 

谷 所以我们认为此时发光峰淬灭对应于浸润层激子 

热激发到 A1 Ga As势垒的 X能谷，然后通过各种 

非辐射 复合中心复合 由于 X能谷的发光效率很低， 

所以我们没有观察到势垒层的发光峰 

量子点的发光强度随温度的变化与授满层发光不 

同 在 lO～50K时量子点发光强度艟温度的升高而增 
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大 ，如前所述 ．这是由于激子从浸润层中转移到量子点 

中所致．到高于 90K 以后量 子点发光峰迅速淬灭，从 

它的斜率得到的激活能为 105meV．它比浸润层和量 

子点发光峰能量之差 (91meV)大一些 ．但 比量子点发 

光峰与 A1 Ga As势垒 X能谷的能量 差(175meV) 

要小得多．这表明此时量子点发光主要是通过激子激 

发到浸润层来淬灭的．激子激发到势 垒层 的过程可能 

要到更高的温度时才比较明显． 

由于我们同时观察到 了量子点和浸润层的发光． 

所以我们可以仔细地考察激子在量予点和浸润层之间 

由热激发引起的转移．为此，我们在图 5中给出了量子 

点发光峰和浸润发光峰 的发光强度 比R—I．／l，随温 

度的变化关系，其中，．和，!分别为量于点和浸润层发 

光峰的积分强度．从图 5可以看到在 1OK时量子点发 

光峰的强度约为浸润层 的 20倍 ，随着温度的升高 ．两 

峰的强度比 R进一步增大．在 80K 左右达到最大．在 

此温度区域，激子主要是从浸润层到量子点的转移．温 

度进一步升高则 R迅速下降，这表明此时激子从量子 

点到浸润层 的转移起主导作用 

为了定量描述激子在量子点与浸润层之间的转 移 

过程，我们设量子点和浸润层 中的激 子数分别为 Ⅳ 

和 Ⅳ：．而辐 射 复合 率 (发 射率 )分 别为 r．(P )和 r 

( ： )，假设量子点和浸润层之间的激子转移只由热 

激发的非辐射过程决定．我们给出速率方程 

警 +Nze,_exp( _N 一 
N expf I， (1 

警一G，+ ．唧【 。一 

Nze2exp( --,SrE~)一N2e：~exp( ㈨ 

式(1j和(2)中第一项 G 和 G 分别是 QD和 WL的光 

生激子数，包括由激发光在量子点和浸润层 中直接激 

发产生的激子数 ，和从势垒层俘获的激子数 式(1)中 

第二项描述浸润层的局域激于从局域态热激发到扩展 

态中，然后被量子点俘获的转移过程，z3E．为授润层的 

激子局域能；第三项 Ⅳ 描述的是量子点 中的激子辐 

射复合过程；最后一项描述 的是量子点 的激子从量子 

点热激发到浸润层的转移过程， 是授润层与量子 

点束缚能级之问的能量差．式 (2)中的最后一项描述的 

是高温下浸润层 中的激子通过势垒层而淬灭的过程 ， 

△B 是授润层和 AI Gao sAs势垒 X能谷之间的能量 

差．其它各项意义与式(1)相同．从对图 4的分析可知， 

T1／Ks 

闭 5 量子点 和浸润 层发光 峰强度 比的温 度变化 关 

系． t算曲线用实线画出．插圈描绘的是敲子热激发 

过程 的示 意图 

Fig 5 Temperature dependence of PL intensity ratio 

('f QDs and W l peak．the solid line represents the 

calculated results． The irtser is the schematic dia 

grant。f exe]toOs thermal trans[er and quenching 

processe 

从量子点到势垒层的激子淬灭过程可以忽略 ．所以在 

式(1)中没有计入相关项．图 5中的插 图给出了这些激 

予转移过程的示意图． 

由于发光强度 I．一N ，I 一N：r ，根据稳态条件 

可以得出量子点和授润层发光的强度比为 

R 一 = 

+ 叫 卜G 叫 门 (3) 

式 中 G 一G--”／(G +Gz) 通过 可调 参数 G 、G 和 

／r．、e2／r 、e3／r。．利用式 (3)可以拟台实验数据．计算 

中，ZxE-一91meV 是 1OK时浸润层和量子点发光峰的 

能量差，△Ez一7meV 由低温时计算 的授润层激子局 

域能得到，凸B =85meV是授润层发光峰和 AI 。Ga。 

As势垒 X能谷之间 的能量差 计算得到 曲线在图 5 

中用实线 给出，可以看出计算的结果与实验数据符合 

得诅 好． 

3 结论 

我们测量了多层 In。 5A1。 As／AI Gä As量子 

点的变温荧光谱，同时被观察到授润层和量子点的发 

光．授润层的发光峰具有典型的二维特性．而量子点发 

光峰则表现 出反常的温度变化特性．在仔细研究发光 

峰的积分强度的温度依赖关系时，我们发现授润层的 
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1期 陈 晔等 ：多层 in A1̈  As／At Ga As量子点 的变温光致发光研究 23 

发光峰包含了两个淬灭过程 ：在低温时激子从局域态 

澈发到扩展态 ．然后被量子点所俘获．在高温下浸润层 

中的澈子可以通过 A1 Ga。 As势垒 X能谷淬灭 ；量 

子点的发光主要通过浸润层淬灭，我们用速率方程 定 

量地分析 了浸润层和量子点之问的激予热转移过 程， 

所得结果与实验符台得很好． 
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