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誉 ： 7／／ 光的方法世洲了所制备量子点的均匀性，从理论上蛤出量子点的尺寸分布，并结合多量子阱阱L／7／／．， 
宽的涨落，分析了黄光峰的线型新展宽机制． J 

关键词 量子点，攫法腐蚀，荧光光谱 
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引言 
匕强 尺妨 

准零维半导体结构近年来引起人们的很大兴趣 ]，因为它有不同于体材料半导体结构 

的物理特性，并具有潜在的应用前景 ]．量子点的制作工艺有许多种，如常用的外延的方 

法 ．自组织生长模式生长，其优点是可以获得没有缺陷的准零维结构，同时量子效率也很 

高，但是外延方法受生长条件，衬底表面状态等因素的影响，可控性还不理想．量子点的另一 

个常用的制作方法是光刻技术，通过光刻技术在两维结构样品表面产生一定尺寸的掩膜，通 

过十法或湿法腐蚀，获得 一定尺寸的量子点结构，这种方法的可控性好，而且更容易设计．其 

中最常用的曝光源为电子束 ]，它可以获得小尺 于量子点结构，但电子束曝光有几点不足， 

首先用于曝光的电子束能量很高，可能带来衬底损伤；其次是电子束对样品的注入效应；另 

外，大面积量子点阵制作困难．奉文报道用可见光作为曝光光源，用湿法腐蚀的办法制作量 

子点阵列，并用 PL来研究尺寸效应，在理论上计算了尺寸效应所造成的量子化效应对荧光 

光潜的影响，计算结果很好地解释了实验结果． 

1 实验 

样品在 RIBER 32P R＆D Ⅲ一V族 MBE系统上生长，其结构为GaAs／AIGaAs多量子 

阱结构 ，阱宽为 25nm，垒宽为 15nm，垒 Al组分 一0．3．GaAs(OO1)半绝缘的衬底，经有机 

溶剂清洗后用 5：1 l(H。SO ：H O ：H O)在 6o℃下腐蚀 3m{n，去离子水清洗后装入 

MBE系统 ，脱氧后 600℃生长 500rim的 GaAs缓冲层，然后生长 2o个周期的 GaAs／AI— 

GaAs多量子阱结构，样品取出后涂光刻胶，用具有直径为 4btm圆点阵列的掩膜版在光刻机 

上光刻，显影烘干后蒸金，取出剥离，金点作为保护罩、为了光谱测量的方便 ，去除多量子阱 

外延层下的衬底，具体的方法是先用黑腊在三氯乙烯中的溶液涂在蒸有金点的样品表面，然 

后将样品平放在培养皿中自然风干 ，在样品表面形成一层牢固的黑腊保护膜 ，该保护膜中心 

·国家自然科学基金(编号：79776018)资助项目 
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引言

准零维半导体结构近年来引起人们的很大兴趣I川因为官有不同于体材料半导体结构

的物理特性，并具有潜在的应用前景=~].量子点的制作工艺有许多种，如常用的外延的方

法阻，自组织生长模式生长，其优点是可以获得没有缺陷的准零维结构.同时量子放率也很

高，但是外延方法受生长条件，衬底表团状态等因素的影响，可控性还不理想.量子点的另一

个常用的制作方法是光刻I技术，通过光刻技术在两维结构样品表面产生一定尺寸的掩膜，通

过卡法或湿法腐蚀.获得」定尺才的量子点结构，这种方法的可控性好.而且更容易设计其

中最常用的曝光源为电子束[4] ，它可以获得小尺 .t量子点结构.但电子束曝光有几点不足，

首先用于曝光的电子束能量很高.可能带来衬底损伤s其次是电子束对样品的注入效应 g 另

外.大面积量子点阵制作闲难.牛:文报道用可见光作为曝光光源，用温法腐蚀的办法制作量

子点阵列，并用 PL 来研究尺寸放应，在理论上计算了尺寸效应所造成的量子化放应对荧光

光谱的影响.计算结果很好地解释了实验结果.

1 实验

样品在 RIBER 32P R&D II - V 族 MBE 系统上生长‘其结构为 GaAsi AlGaAs 多量子

阱结构，阱宽为 25nm ，垒宽为 15nm.垒 AJ 组分.r=0. 3. GaAs(OOlJ半绝缘的衬底，经有机

榕:iftJ清洗后用 5 : 1 ' HH,SO, ' H,O, ' H，O)在 60'C下腐蚀 3min ，去离子水清洗后装入

MBE 系统，脱氧后 600 "C生长 500nm 的 GaAs 缓冲层，然后生长 20 个周期的 GaAs/Al

GaAs 多量子阱结构，样品取出后涂光董事j股.用具有直径为年m 圆点阵列的掩膜版在光当时机

上光刻，显影烘干后蒸金.取出剥离.金点作为保护罩、为了光谱测量的方便.去除多量子阱

外延层下的衬底，具体的方法是先用黑腊在三氯乙烯中的搭液涂在蒸有金点的样品表面，然

后将样品平放在培养皿中自然风干，在样品表面形成-层牢固的黑腊保护膜，该保护膜中心

·国草口然科学基主《编号 :79776018)赞助项目
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是突出的圆顶形状，奖使得样品受到 一个向中心的张力．将该样品放在选择性腐蚀液 HF： 

H 0(1：6)的溶液中腐蚀约 48h，外延层将与衬底层脱离，在黑腊膜的支撑下，外延膜完整 

地脱离于衬底，将该薄膜取出，然后将外延膜贴在玻璃板上，用 3：1：1(HsPO ：CHaOH： 

H O )腐蚀，边腐蚀边测荧光．Ar一离子激光 514．5nm线作为激发光源．因为 Ar 离子激光 

经过透镜的聚焦，其光斑面积约为 30／~m ，因此所激发的茸子点仅包含几个．因为腐蚀的不 

均匀性，不同部分腐蚀的速度不同(玻璃的不平整性造成膜贴在玻璃上不同部分所产生的应 

力不坷)，因此不同部分的尺寸不同．腐蚀到 lOOSec后，发现荧光峰开始蓝移，停止腐蚀，移 

动光斑 ，观测其荧光峰相对未腐蚀时的移动．不同位置的荧光蜂如图 1所示，图 1(a)和网 1 

(b)分别为室温和 77K F的荧光光谱．通过移动光点获得不同点荧光峰的位置相对未腐蚀 

时荧光峰的移动．获得 r最大 lOmeV的能量移动．因为激发点内只包含几个量子点，可以看 

到荧光峰相对于腐蚀时的线 变化不大，因此 ，每一个微小区域内量子点的荧光峰的展宽不 

明显． 

图 l 不同H寸量子点的光荧光谱 

(a)300K (b)77K 

Fig．1 Photoluminescence spectra of quantu~ dots with various sizes 

2 结果与讨论 

在未腐蚀的多量子阱结构中，垂直生长方向的平面由于是没有约束的两维电子气，当腐 

蚀后，侧面真空势垒的形成和尺寸的缩小，原来的两维电子气受到真空势垒的约束，使得阱 

中的电子空亢能级向高能方向移动， I起荧光峰的蓝移．这一点从图 1中可见量子阱的荧光 

峰有一定的线宽，这种展宽起源于多量子阱阱宽的涨落和温度效应．腐蚀后 ，由于尺寸效应 

所造成的能量移动，可以坩下列模型来给出由腐蚀而产生的尺寸分布．根据腐蚀量子点的实 

验特点，我们模型化量子点为圆盘形状，平均直径为 ，半均高度为量子阱的阱宽 。，用类似 

十Kane平均场方法和 I_i~shitz几率观点，认为量子点系统的尺寸服从高斯分布： 

维普资讯 http://www.cqvip.com 
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是突出的圆顶%状，奖使得样品受到J-个向中心的张力.将该样品放在选择性腐蚀液 HF'

H,O (1 '们的溶液中腐蚀约 48h，外延层将与衬底层脱离，在黑腊膜的支撑下.外延膜完哇

地脱离于衬底，将该薄膜取出.然后将外睡膜贴在玻璃板上，用 3' 1 ' l(H,PO, ' CH,OH' 

H ,O , 1 腐蚀，边腐蚀边测荧光. Ar~离子激光 514.5nm 线作为激发光源.因为 Ar+离子激光

经过透镜的聚集，其光斑面积约为 3Uμm'. 因此所激发的最子点仅包含几个.因为腐蚀的不

均匀性.不同部分腐蚀的速度不同 f踱璃的不平整性造成膜贴在玻璃上不同部分所产生的成

力不同) .因此不同部分的尺寸不同，腐蚀3'1) lUOSec 后，发现荧光峰开始蓝移，停止腐蚀，移

动光斑.观测其荧光峰相对未腐蚀时的移动.不同位置的荧光峰如罔 1 所示.图 Hal相同 I

(b 1分别为室温和 77K r的荧光光谱.通过移动光点获得不同点荧光峰的位置相对未腐蚀

时荧光峰的移动.获得 f最大 10meV 的能量移动.因为激发点内只包含几个量子点，可以看

到荧光峰相对于腐蚀时的线硝变化不大，因此，每一个微小区域内量子点的荧光峰的展宽不

明显.
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不同尺才量子点的光荧光谱

'aJ 300K (b) 77K 
Fig. 1 Photolumin臼c~nce spectr8 01 quantum dots with various sizes 

因 1

结果与讨论

在未腐蚀的多量子阱结构中.垂直生长方向的平面由于是没有约束的两维电子气，当腐

蚀后，侧面真空势垒的形成和尺寸的缩小，原来的两维电子气受到真空势垒的约束，使得阱

中的电子空式能级向高能方向移动. <i l起荧光峰的蓝移.这 点从图 l 中可见量子阱的荧光

峰有-定的线宽.这种展宽起源于多量子阱阱宽的涨部和温度效应.腐蚀后.由于尺才效应

所造成的能量移动，可以剧下列模型来给出由腐蚀而产生的尺寸分布.根据腐蚀量子点的实

验特点，我们模型化量子点为圆盘形状.平均直径为 d，.1'-均高度为量子阱的阱宽 1"用类似

于 Kane 平均场方法和 Lihbitz 几率观点，认为量子点系统的尺寸服从高斯分布 z

z 
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一  n 

exp一 { )， 

式(1)中口，V，V。分别为量子点体积的均方差、体积和平均体积． 

在荧光实验中，由于激发光斑的聚焦，使得荧光来源于腐蚀量子点 范围很小，量子点几 

乎是均 ‘的，由此在光荧光光谱中相对于每一微小区域量子点圆盘直径 磊 涨落很小，认为是 

不变的量．比较量子阱和量子点的荧光光谱，可见峰宽几乎不变，因此对不同微小区域，量子点 

的荧光峰展宽主要来源于量子阱阱宽度 。的涨落，由此可以获得量子点的尺 寸分布为 

一  

1 
e 一  等 )， (2) 

基十文献[5]的方法，我们能获得能量坐标下荧光光谱的线型为： 

=

去 c 一 唧一c 

。。南 唧 ， ㈣ 

式(3)中△E∥一篆 ， E = 菩来源于量子局域化模型( 为电子空穴的约化质 
量：i1一嘉+者 ， 为归一化常数，尺为量子点圆盘半径_用该方法拟合实验光谱图(见图 
2)，给出与实验光谱符合很好的结果，因此认为 

(1)每一个微小区域内荧光峰的线型不对 

称主要起源于该区域内生长方向上量子阱的尺 

寸分布． 

(2)量子尺寸效应导致的峰移动与量子局 

域化模型的结果一致 

(3)微区峰宽的主要贡献起源于生长方向 

尺寸分布(层厚度分布)的不均匀．由此我们根 

据不同区域量子点的荧光峰(室温)，计算量子 

点尺寸大小如下 ： 

由表 l内得到用腐蚀法获得的量子点的尺 

寸分布相对均方差为 l3 ，这种可见光光刻后 

湿法腐蚀的方法，可以制作大面积的量子点阵 

列，为了检测因腐蚀不均匀性造成的尺寸分布， 

进而为优化腐蚀条件提供必要的数据 ，用小光 

点荧光来检测不同量子点尺寸是一种很有效的方法 

图2 理论拟合结果与实验结果的比较 
Fig·2 Photoluminescenee spectra of 

experimental and theoretical results． 

the solid line is theoretical and  the 

circle one is experimental results 

维普资讯 http://www.cqvip.com 
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P.. ~ 1 一-.=- (V-V")2 
2 )1l'Gexp -一丁EF4一) • 

(1) 

式(1)中。 .V.V。分别为量子点体积的均方差、体积和平均体积.

在荧光实验中，由于激发光斑的聚焦，使得荧光来源于腐蚀量子点的范围很小，量子点几

乎是均-的，由此在光荧光光谱中相时于每一微小区域量子点圆盘直径 do 涨落很小，认为是
不变的量.比较量子阱和量子点的荧光光谱，可见峰宽几乎不变，因此时不同微小区域，量子点

的荧光峰展宽主要来源于量子阱阱宽度 10 的涨藩，由此可以获得量子点的尺寸分布为

1πdO)2 (l - 1, )2. 
2气 γ=二二exp 一-'-士，.一-'-)

\/21rσLσ" 

基于文献[5J的方法，我们能获得能量坐标下荧光光谱的线型为 2

「∞ rπd")2 (l - 1，、 2
P~ cc=-τ， I ß( l:.E - l:.E I flE ,/ )Iexp →(一一牛寸寸~一川J

V2lra Jo ι

2: a~ 

v (lrd,)'( (号与 j) 2 

∞〈ALJAEρ-FXF(Zfh

(2) 

(3) 

h' (3 .8317)2 . ~ '" '" 
式 (3) 中 AEp=EE-17-JEitEE77来源于量子局域化模型(μ 为电子空穴的约化质

1 1 , 1 
量， -::- = -.:-. +丁九K 为归→化常数 ，R 为量子点困盘半径用该方法拟合实验光谱图(见图

，.岛，凯，ιA

2) 唱给出与实验光谱符合很好的结果，因此认为 2

(1)每→个微小区域内荧光峰的线型不时

称主要起源于该区域内生1'0方向上量子阱的尺

才分布.

(2) 量子尺寸效应导致的峰移动与量子局 ; 

域化模型的结果一致‘ 同

(3) 微区峰宽的主要贡献起摞于生民方向

尺寸分布(层厚度分布)的不均匀.由此我们根

据不同区域量子点的荧光峰(室温).汁算量子 1.3 ... 1.5 1.6 L叮

点尺寸大小如下:

由表 1 内得到用腐蚀法获得的量子点的尺

寸分布相时均11差为 13%.这种可见光光刻后

湿法腐蚀的方法，可以制作大面积的量子点阵

列，为了检测因腐蚀不均匀性造成的尺寸分布，

进而为优化腐蚀条件提供必要的数据，用小光

点荧光来检测不同量子点尺寸是一种很有效的方法.

E ie、

图 2 理论拟合结果与实验结果的比较

Fig. 2 Photoluminescence spectra of 

f'xperimental and theoretical resuhs t 

the solid line is theore归国1 and the 

circle one i8 experirnental results 

1.8 
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表 1 不周区域能量移动(dE)及相应尺寸(D) 

Table 1 Energy shift(d )and size(D) 

at different region 

3 结语 

本文通过可见光曝光后湿法腐蚀的方法获得 量子点阵列．并用荧光方法研究了其尺寸 

分布．在理论上计算 厂这种从多量子阱演变到量子点后的荧光峰，给出1r相应的尺 分布． 
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Abstract Fabrication of GaAs／AIGaAs quantum dots by wet etching was accomplished 

by visible light lithography．The uniformity of the size Was determined by tiny spot photo— 

luminescence．Theoretical calculation was done to simulate the size distribution and to 

compare with the experimental results—in which the thickness fluctuation of quantum well 

was considered． 
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表 1 不同区域能量移动<flE)及相应尺寸W)

Table 1 Energy sbif1 \flEl and size W) 
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结语

本文通过可见光曝光后世法腐蚀的方法获得 F量子点阵列.并用荧光方法研究了英尺寸

分布.在理论上计算 f这种从多量子阱演变到量子点后的荧光峰.给出 t相应的尺寸分布.
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luminescence. Theoretical calculation was done to simulate the size distribution and to 

compare with the experimental results. in which the thickness fluctuation of quantum well 
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