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自组织量子点的形成过程
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摘要：利用分子束外延技术（犕犅犈）生长了一个分布很不均匀的犐狀犌犪犃狊量子点样品．样品不同位置犐狀犌犪犃狊的沉

积量不同导致点的大小、密度分布不均匀．这种分布恰恰对应着量子点形成的不同时期，因此仅通过一个样品就可

以把量子点的生长演变全过程展示出来．犃犉犕和犘犔测试表明：随着犐狀犌犪犃狊沉积量的增加，量子点的密度显著增

加，量子点的尺寸分布渐趋均匀并倾向于一平衡值．
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１　前言

自从犃犿犽犪狑犪等人预言 犙犇具有原子般的能

态密度分布能够使激光器实现很低的阈值电流密

度［１］．人们在量子点方面进行了很多的努力
［２～５］．其

中非常有前景的做法就是在应力层上运用犛犓模

式外延生长低维量子材料．当沉积厚度不断增加时，

应变能也不断的积累，导致生长模式由二维层状向

三维岛状生长转变来释放应力．三维岛非常小（５～

３０狀犿，１～８狀犿高）并且具有一定的均匀性（尺寸的

大小分布一般可控制在１５％以内）．由于这种三维

岛表现出很强的三维量子限制效应，因此称它为量

子点．这种结构仅在很窄的应力材料厚度（特征厚

度）中出现，低于这个厚度，量子点不会出现，比特征

厚度厚很多时，量子点之间会产生聚结，形成大点和

缺陷．

实验已经证明应力层的沉积厚度比其他的生长

参数（衬底温度、生长速率、Ⅴ／Ⅲ比）更能有效地影

响犙犇的形貌
［６～８］．通常，研究量子点在整个生长过

程中的演变规律是通过一系列分立的样品进行的．

在这些样品中，量子点的沉积量保持单调的变化趋

势．然而，这类实验的主要缺点是很难精确地控制沉

积到每一个样品上的有效沉积物质量．由于成点的

有效沉积量区间很小（几个分子单层），并且在成点

的临界厚度值附近，零点几个分子单层的沉积量就

会导致点的密度成倍增加．此外样品之间的可比性

很差，因此这种方法缺乏可重复性．任何有关衬底温

度以及犃狊压的变化都会产生不同的实验结果．

基于以上原因，本文侧重报道在保持其他生长

参数恒定的情况下，研究在 犌犪犃狊（００１）衬底上，犐狀

犌犪犃狊量子点的生长演变与沉积材料厚度的关系．

通过长点过程中改变钼托的位置和停止样品转动，

形成一淀积物质在衬底表面上沿单一方向逐渐增加

的不均匀样品．样品的不同位置对应量子点的不同

形成时期，这样就很好地克服了上述实验弊端．通过

犃犉犕和犘犔谱对样品不同部位的测试，系统研究了

自组织量子点在整个形成过程中的演变规律，给量

子点的生长理论模型提供一套有效的实验结果支

持，为优化生长参数，寻找最佳生长环境提供了一条

捷径．

２　实验

材料生长系统为犚犻犫犲狉３２犘犕犅犈系统，样品衬

底为（００１）犌犪犃狊衬底，生长速率采用反射高能电子

衍射仪校准，生长全过程中 犃狊２ 压强始终保持在

６６７×１０－４犘犪．为了能够在同一样品中实现量子点

淀积材料厚度的连续变化，我们采用了一个５×

１５犮犿２ 的长条样品，并将它贴在７５犿犿钼托的中心

位置．生长量子点时，把钼托的中心轴偏离标准位置

达１３°并停止旋转．因为犐狀炉和 犌犪炉的束流呈高

斯分布，导致犐狀犌犪犃狊量子点层的淀积厚度从距犐狀

炉和犌犪炉最近的衬底一端到距犐狀炉和犌犪炉最远

一端逐渐减小．

具体的生长过程为：首先在５８０℃脱去衬底氧

化层后生长１００狀犿的犌犪犃狊缓冲层，然后降低衬底

温度到５１０℃并停止衬底旋转生长７犕犔厚的犐狀０．５

犌犪０．５犃狊量子点层．在生长这层量子点时，采用犐狀犃狊

（０１犕犔／狊）和犌犪犃狊（０１犕犔／狊）循环淀积的方法并
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且在每次循环中引入生长停顿．长完量子点仍保持

温度５１０℃不变恢复衬底转动，先覆盖５狀犿 的

犌犪犃狊以抑制犐狀的偏析，然后衬底温度迅速上升到

６００℃生长９５狀犿的 犌犪犃狊．之后，温度降到５１０℃，

在这层犌犪犃狊上完全重复上面的量子点生长条件，

生长一层犐狀０．５犌犪０．５犃狊表面量子点以便于犃犉犕 测

试所用．整个生长过程由高能反射 电 子 衍 射

（犚犎犈犈犇）进行原位监测．当犐狀犌犪犃狊的淀积厚度达

到４５犕犔时，犚犎犈犈犇 图案迅速以线状转变为点

状．

我们采用犛犘犕犛狅犾狏犲狉４７型原子力显微镜在室

温空气中对样品进行表面形貌测量，该显微镜系犛犻

针尖，工作模式为接触模式．对样品的光致发光

（犘犔）测量是在自行设计的显微光路系统上进行的．

采用氩离子５１４５狀犿 线激发液氮冷却的 犌犲探测

器探测．

３　结果与讨论

图１显示了样品不同位置的 犃犉犕 像．图中的

（犪），（犮），（犱），（犲）排列顺序为样品犐狀犌犪犃狊淀积厚

度从小到大的变化顺序．图１（犪）中，犐狀犌犪犃狊薄层的

厚度略微大于成点的临界厚度，可以看到，图中量子

点的密度很低，为 ２０×１０９犮犿－２，平均高度为

３８狀犿，平均横向尺寸为３２６狀犿，并且这些点的分

布极不均匀对称．图１（犫）为与图１（犪）同一位置的三

维图，可见，该区域犐狀犌犪犃狊层的厚度分布极不平

整，出现了高高低低的大块面积起伏．

图１　样品不同位置的犃犉犕像（１μ犿×１μ犿）　（犪），（犫）同一位置的二维和三维像，其面密度为３×１０
９犮犿－２；（犮），（犱）和（犲）

其他三个不同位置的犃犉犕像，面密度分别为：２０×１０１０犮犿－２，６９×１０１０犮犿－２，８１×１０１０犮犿－２

犉犻犵．１　犃犉犕犻犿犪犵犲狊（１μ犿×１μ犿）犻狀犱犻犳犳犲狉犲狀狋狆犪狉狋狊狅犳狋犺犲狊犪犿狆犾犲　（犪），（犫）２犱犻犿犲狀狊犻狅狀犪犾犪狀犱３犱犻犿犲狀狊犻狅狀犪犾

犻犿犪犵犲狊狅犳狋犺犲狊犪犿犲狆狅狊犻狋犻狅狀狑犺犻犮犺犺犪狏犲犪犙犇犱犲狀狊犻狋狔狅犳３×１０
９犮犿－２，狉犲狊狆犲犮狋犻狏犲犾狔；（犮），（犱），（犲）犃犉犕犻犿犪犵犲狊

狅犳狋犺狉犲犲狅狋犺犲狉狆狅狊犻狋犻狅狀狑犺犲狉犲狋犺犲犻狉犱犲狀狊犻狋狔犪狉犲２０×１０
１０犮犿－２，６９×１０１０犮犿－２，犪狀犱８１×１０１０犮犿－２，狉犲狊狆犲犮

狋犻狏犲犾狔

　　图１（犮）是取样于离图１（犪）６犿犿远的一个位

置，从图中可以看到样品表面平整性有了很大改善，

量子点的密度显著增加，达到２３×１０１０犮犿－２．量子

点平均高度为２７狀犿，平均横向尺寸为２９６狀犿．但

是量子点的大小分布很不均匀，小点（称作犙犇１）和

大点（称作犙犇２）的对比很明显，尤其是小点，高度

在１狀犿左右，应为量子点的最初成核阶段．

图１（犱）是一个生长位置距离犐狀炉１犮犿 的样

１８
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品，量子点的密度进一步提高达到６９×１０１０犮犿－２，

平均高度和横向宽度达到４１狀犿和３９７狀犿．比较

图１（犮），形貌最明显的变化是图中对应的小点获得

了快速的生长而大点生长缓慢，即出现了 犙犇１向

犙犇２的转变．因此整个图片是成熟的大点占主导地

位．

图１（犲）是一个生长位置正对着犐狀炉的样品，

从量子点统计结果看，除了量子点的密度较图１（犱）

有所增加达到了８１×１０１０犮犿－２外，量子点的平均

高度和横向宽度变化很小，分别为４２和４０２狀犿．

说明量子点的尺寸大小分布起伏很小并已趋于固定

区间值，即绝大多数的点已经生长成熟并且有着相

近的尺寸大小．从其 犃犉犕 图还可以推测此时点的

密度已基本达到饱和，因为已出现少量聚结的大点．

通过对样品不同位置的 犃犉犕 像分析可知：量

子点在开始形成阶段，其大小（高度和横向尺寸）分

布范围广，分布位置无规则，对应于样品中的应变剧

烈区域，因为这些量子点是应变积累到一定程度得

以释放的结果．从图１（犫）的三维分布图中可以看到

这些位置位于表面起伏的鼓包处．随着材料淀积厚

度的增加在样品的不同位置出现更多的应力积累，

因此产生更多的量子点．并且随着系统的进一步演

化，量子点的大小趋向于一个固定的分布区间，亦即

绝大多数点都呈现相近的尺寸大小．量子点的这种

演化行为说明：当点的密度很低（＜１０
９犮犿－２）时，量

子点的生长是彼此孤立的，此时量子点的大小取决

于成核位置持续增加的淀积材料量的多少．随着量

子点物质的不断淀积，量子点的密度迅速增加，相邻

量子点之间相互作用，使得整个生长体系向一种平

衡状态演变．也就是说，在最开始成点的阶段，新增

加的犐狀用于形成新岛和增加这些岛的尺寸．但是，

一旦量子点的密度达到某一特征值（例如本实验的

６９×１０１０犮犿－２左右），量子点间由于间隔变小相互

影响效应加强，新增加的淀积材料主要用于增长小

岛和阻止大岛的进一步增大．

我们对上述作 犃犉犕 测试的样品部位进行了

犘犔测试，如图２所示．从图２中可以看到激射能量

从低到高分别对应三个峰：处于１０～１３犲犞区间

的峰（峰１）为量子点的发光峰（对于曲线犪，更确切

地说应为量子点以及高低起伏的二维岛的整体发光

效果），能量位于１３５犲犞附近的峰（峰２）为浸润层

发光，能量位于１４２犲犞附近的峰（峰３）为犌犪犃狊体

材料发光．理由如下：峰１位于低能处，并且发光强

度最大（在图２犫，犮，犱中它远大于峰２和峰３），考

虑到该量子点为犐狀犌犪犃狊材料以及量子点对电子的

三维限制效应，可以确定为量子点发光．

峰２与峰１很靠近，在图２谱线犪中，量子点很

少，可以清楚看到峰２，但随着量子点的增多，如图２

图２　室温下，样品中对应图１犃犉犕照片位置的犘犔测试结果

曲线犪，犫，犮，犱 分别表示点的密度为：２０×１０９，２３×１０１０，

６９×１０１０，８１×１０１０犮犿－２．

犉犻犵．２　犘犔狉犲狊狌犾狋狊狅犳狋犺犲狊犪犿犲狆狅狊犻狋犻狅狀犻狀犉犻犵．１犪狋

狉狅狅犿狋犲犿狆犲狉犪狋狌狉犲　犜犺犲犙犇犱犲狀狊犻狋狔犳狅狉犮狌狉狏犲狊犪，犫，

犮，犪狀犱犱犪狉犲２０×１０９，２３×１０１０，６９×１０１０，犪狀犱８１

×１０１０犮犿－２，狉犲狊狆犲犮狋犻狏犲犾狔．

的犫，犮，犱所示，峰２急剧下降并最终消失．这是量

子点与浸润层间辐射复合通道相互竞争的结果．当

量子点密度很小时，仅有很小的一部分光生电子空

穴对可以被量子点俘获，进行辐射复合发光，更多的

光生电子空穴对则是通过浸润层俘获发光．当量子

点的密度进一步提高时，足够数量的量子点可以完

全容纳新产生的光生电子空穴对，这时量子点成为

主要的辐射复合通道，浸润层发光淬灭．从图２还可

以观测到，量子点发光峰的强度随点密度增大而显

著增高，说明有更多的量子点参与发光．点的峰位略

有红移，说明参与发光的点的大小在增大，这是因为

更多的犙犇１不断生长变大转化成犙犇２．

从以上分析可以清楚地看到采用这种生长方式

研究量子点形成演变的优点：一方面，仅用一个样品

就把量子点从开始成核到最后成熟聚结的全过程连

续呈现于样品的不同位置，并且这些位置对应的是完

全相同的生长环境；另一方面，它对研究量子点的最

初形成阶段意义重大．因为在量子点的最初形成阶

段，点的密度很低，采用传统的生长方法很难实现．

４　结论

运用 犕犅犈技术成功生长了一个不均匀的犐狀

犌犪犃狊量子点样品．通过 犃犉犕 和犘犔谱的测量，很

好地揭示了量子点不同生长阶段的体系连续演变过

程．研究表明，量子点生长的初始阶段，点的大小没

有规则，样品表面很不平整．但随着淀积材料物质的

增加，量子点的大小尺寸趋于一个稳定值．新增加的

淀积材料主要用于增长小岛和阻止大岛的进一步增

大．
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狇狌犪狀狋狌犿 犱狅狋狊狋狉狌犮狋狌狉犲狊狅狀 犌犪犃狊狊狌犫狊狋狉犪狋犲狊犲犿犻狋狋犻狀犵 犪狋

１３μ犿．犃狆狆犾犘犺狔狊犔犲狋狋，１９９９，７４（１９）：２８１５

［３］　犛犪狌犮犲犱狅犣犲狀犻犖，犌狅狉犫犪狋犮犺犲狏犃犢，犕é狀犱犲狕犌犪狉犮í犪犞犎．犐犿

狆狉狅狏犲犿犲狀狋狅狀狋犺犲犐狀犃狊狇狌犪狀狋狌犿犱狅狋狊犻狕犲犱犻狊狋狉犻犫狌狋犻狅狀犲犿狆犾狅

狔犻狀犵犺犻犵犺狋犲犿狆犲狉犪狋狌狉犲犌犪犃狊（１００）狊狌犫狊狋狉犪狋犲狋狉犲犪狋犿犲狀狋．犑犞犪犮

犛犮犻犜犲犮犺狀狅犾犅，２００４，２２：１５０３

［４］　犚狌狏犻犿狅狏犛，犠犲犿犲狉犘，犛犮犺犲犲狉狊犮犺犿犻犱狋犓，犲狋犪犾．犛狋狉狌犮狋狌狉犪犾

犮犺犪狉犪犮狋犲狉犻狕犪狋犻狅狀狅犳（犐狀，犌犪）犃狊狇狌犪狀狋狌犿犱狅狋狊犻狀犪犌犪犃狊犿犪

狋狉犻狓．犘犺狔狊犚犲狏犅，１９９５，５１：１４７６６

［５］　犔犲狅狀犪狉犱犇，犓狉犻狊犺狀犪犿狌狉狋犺狔犕，犉犪犳犪狉犱犛，犲狋犪犾．犕狅犾犲犮狌犾犪狉

犫犲犪犿犲狆犻狋犪狓狔犵狉狅狑狋犺狅犳狇狌犪狀狋狌犿犱狅狋狊犳狉狅犿狊狋狉犪犻狀犲犱犮狅犺犲狉

犲狀狋狌狀犻犳狅狉犿犻狊犾犪狀犱狊狅犳犐狀犌犪犃狊狅狀犌犪犃狊．犑犞犪犮犛犮犻犜犲犮犺狀狅犾

犅，１９９４，１２：１０６３

［６］　犎狅狑犲犘，犃犫犫犲狔犅，犔犲犚狌犈犆，犲狋犪犾．犛狋狉犪犻狀犻狀狋犲狉犪犮狋犻狅狀狊犫犲

狋狑犲犲狀犐狀犃狊／犌犪犃狊狇狌犪狀狋狌犿 犱狅狋犾犪狔犲狉狊．犜犺犻狀犛狅犾犻犱犉犻犾犿狊，

２００４，４６４／４６５：２２５

［７］　犓犻犿犕犇，犔犲犲犇犎，犓犻犿犜犠，犲狋犪犾．犉狅狉犿犪狋犻狅狀狆狉狅犮犲狊狊犳狅狉

犪狀犱狊狋狉犪犻狀犲犳犳犲犮狋犻狀犐狀犃狊狇狌犪狀狋狌犿犱狅狋狊犵狉狅狑狀狅狀犌犪犃狊狊狌犫

狊狋狉犪狋犲狊犫狔狌狊犻狀犵犿狅犾犲犮狌犾犪狉犫犲犪犿犲狆犻狋犪狓狔．犛狅犾犻犱犛狋犪狋犲犆狅犿

犿狌狀，２００４，１３０（７）：４７３

［８］　犈犫犻犽狅犢，犕狌狋狅犛，犛狌狕狌犽犻犇，犲狋犪犾．犞狅犾狌犿犲犱犻狊狋狉犻犫狌狋犻狅狀狊狅犳犐

狀犃狊／犌犪犃狊狊犲犾犳犪狊狊犲犿犫犾犲犱狇狌犪狀狋狌犿 犱狅狋狊犫狔犛狋狉犪狀狊犽犻犓狉犪狊

狋犪狀狅狑犿狅犱犲．犑犆狉狔狊狋犌狉狅狑狋犺，１９９９，２０１／２０２：１１５０

犉狅狉犿犪狋犻狅狀犘狉狅犮犲狊狊狅犳犛犓犙狌犪狀狋狌犿犇狅狋狊

犢狌犔犻犽犲，犡狌犅狅，犠犪狀犵犣犺犪狀犵狌狅，犑犻狀犘犲狀犵，犣犺犪狅犆犺犪狀犵，犔犲犻犠犲狀，犎狌犔犻犪狀犵犼狌狀，犪狀犱犔犻狌犖犻狀犵

（犓犲狔犔犪犫狅狉犪狋狅狉狔狅犳犛犲犿犻犮狅狀犱狌犮狋狅狉犕犪狋犲狉犻犪犾狊犛犮犻犲狀犮犲，犐狀狊狋犻狋狌狋犲狅犳犛犲犿犻犮狅狀犱狌犮狋狅狉狊，犆犺犻狀犲狊犲犃犮犪犱犲犿狔狅犳犛犮犻犲狀犮犲狊，犅犲犻犼犻狀犵　１０００８３，犆犺犻狀犪）

犃犫狊狋狉犪犮狋：犠犲犵狉狅狑犪狊犻狀犵犾犲犺犻犵犺犾狔犻狀犺狅犿狅犵犲狀犲狅狌狊狊犪犿狆犾犲狅犳犐狀犌犪犃狊狇狌犪狀狋狌犿犱狅狋狊（犙犇）．犜犺犲犳犪犮狋狋犺犪狋狋犺犲狋犺犻犮犽狀犲狊狊狅犳狋犺犲

犐狀犌犪犃狊犾犪狔犲狉狏犪狉犻犲狊犻狀狊犪犿狆犾犲’狊犱犻犳犳犲狉犲狀狋狉犲犵犻狅狀狊犾犲犪犱狊狋狅犪狀犻狀犺狅犿狅犵犲狀犲狅狌狊犱犻狊狋狉犻犫狌狋犻狅狀狅犳犙犇’狊狊犻狕犲犪狀犱犱犲狀狊犻狋狔．犛狌犮犺犪犱犻狊

狋狉犻犫狌狋犻狅狀犻狊狑犲犾犾犻狀犪犮犮狅狉犱犪狀犮犲狑犻狋犺狋犺犲犱犻犳犳犲狉犲狀狋狆犲狉犻狅犱狊狅犳犙犇’狊犳狅狉犿犪狋犻狅狀，狑犺犻犮犺犵犻狏犲狊狌狊犪犫犲狊狋狏犻犲狑狅犳狋犺犲狑犺狅犾犲狆狉狅犮犲狊狊

狅犳犙犇’狊犲狏狅犾狌狋犻狅狀狋犺狉狅狌犵犺犪狊犻狀犵犾犲狊犪犿狆犾犲．犃狋狅犿犻犮犳狅狉犮犲犿犻犮狉狅狊犮狅狆狔犪狀犱狆犺狅狋狅犾狌犿犻狀犲狊犮犲狀犮犲狊狆犲犮狋狉犪狊犺狅狑狋犺犪狋狋犺犲狊犻狕犲

（犺犲犻犵犺狋犪狀犱犱犻犪犿犲狋犲狉）狅犳狋犺犲狇狌犪狀狋狌犿犱狅狋狊犫犲犮狅犿犲狊狀犪狉狉狅狑犲狉犪狀犱狋犲狀犱狊狋狅犫犲犪狀犲狇狌犻犾犻犫狉犻狌犿狏犪犾狌犲狑犺犲狀狋犺犲犪犿狅狌狀狋狅犳犐狀

犌犪犃狊犻狀犮狉犲犪狊犲狊．

犓犲狔狑狅狉犱狊：狇狌犪狀狋狌犿犱狅狋；犃犉犕；犘犔
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