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硅量子点发光的激活及其物理模型研究
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在真空或惰性气体中制备的硅量子点发光很弱 ,硅量子点表面被氢较好钝化后的发光也不强 硅量子点表面的

硅氧键或硅氮键能破坏这种钝化并在带隙中形成局域电子态,在局域电子态对应的激活中心有很强的发光 可以用

这种方式构建发光物质 , 控制硅量子点表面的键合可获得不同波长的发光 在硅量子点的发光激活处理过程中 ,退

火是很重要的环节 对于硅量子点发光激活的机理, 本文给出了相应的物理模型 实验证明, 在 和 波长

附近观察到了激活硅量子点的受激发光, 在 到 波长范围观察到了激活硅量子点的较强发光
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引 言

由于块硅晶体是间接跃迁能带结构, 带间电子

空穴对复合发光效率很低, 因此硅功能材料的运用

主要集中于硅光电探头等 用各种方法获取硅的低

维纳米结构可得展宽的准直接跃迁能带结构 卜

近来 , 大量实验证明硅量子点有高强度发光, 这使

人们产生了广泛的兴趣 一 在室温下不同的氛围

中, 许多实验证实硅量子点有以下行为 在纯净

氢气或真空中制备样品,从近红外到紫外的波长范

围有较宽的光致荧光谱, 其发光较弱, 且随着纳晶

硅尺寸的减小有蓝移现象 在氧气 、 氮气或空气

中制备样品, 硅量子点表面的硅氧键或硅氮键使发

光峰变窄与变强 在氧气氛围中加工样品并适当

地退火后, 可以得到 和 的受激发光峰

实验和计算表明较强的发光是由于硅量子点

的激活,其物理过程为 双键 、 一 一 桥

键 、 一 键或 一 键可以破坏硅量子点的表

面钝化而产生发光中心 , 本文的研究工作表明
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随着形状和尺寸的变化, 硅量子点表面不同的键合

会影响硅量子点的钝化和激活 ,这能够解释为什么

不同气体压强氛围下检测到不同的发光行为 夙

我们提出相应的物理模型来解释硅量子点的发光

激活机理

重要的是, 当量子点尺寸不足 时, 由于在

硅量子点表面上 二 双键形成的局域态从导

带进入带隙中而形成发光中心, 这解释了为何较小

的量子点上发生受激辐射 当量子点尺寸更小 约

为 时, 硅量子点表面 一 键或 一 键

形成的局域态才能进入带隙中形成发光中心 同时,

我们在计算中还发现 较小的硅量子点 不足

表面氢键钝化的效果也不好

实 验

我们采用脉冲激光制备硅量子点, 硅量子点

是由硅与脉冲激光之间相互作用产生的等离子

体加工制备的 队 在制备样品过程中, 使用

脉冲激光 波长 , 脉宽 、 ,

刀初。葱二 勿 , 。
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破坏表面钝化在带隙中形成电子的局域态 与此

类似, 在尺寸较小的硅量子点表面的 一 一 桥

键 、 一 键和 一 键也在带隙中形成电子的

局域态 如图 , 和 所示 ,这些局域态形成

的发光可对应图 中的光谱 特别是对应于空气中

的 一 键在带隙中形成的局域态与价带顶的距

离很近, 这可以解释其发光的红移 图 ,可对应

图 中的光谱 模拟计算结果表明, 某些键合能够

破坏硅量子点表面的钝化在带隙中形成局域态, 以

此生成发光中心,这可以解释在氮气或氧气氛围中

硅量子点激活的物理机理 有趣的是, 不同的表面

键合在不同的尺寸上影响硅量子点的钝化

喇拙乏

能量

图 硅量子点表面 一 键钝化形成的能带结构二 侧量于点表而 一 键钝化结构及其态密度分布 硅量子 汽表

面 一 双键结构及其态密度分布

能量

图 硅量子点表面的 一 一 桥键结构从其态密度分布 硅量子点表而的 一 键结构及其态密度分布 硅量 子

点表面的 一 键结构及其态密度分布

另一方面, 硅量子点形状的变化会影响硅量子

点表面的钝化 计算结果表明 一 键在较小的

单层硅管表面没有很好的钝化效果, 如图 所示

讨 论

在透射电子显微镜 下, 如图 中的小

窗口所示, 可以观察到镶嵌在氧化硅里面的量子

点 量子点数密度约为 , “ 这些量 子点是

用纳秒脉冲激光首先在氧气氛围中制 备样品然后

在温度为 条件 下退火 得到的 图

中的曲线 描绘硅量 子点的量子受限效应 , 即随

量子点尺寸减小引起能带的带隙展宽 曲线 描

绘当硅量子点尺寸约为 时, 二 双键形成

的局域态进入带隙中 该局域态的能级位置随量

子点尺寸一减小的变化不大,造成能级与发光峰的钉

扎 曲线 描绘当硅量子点尺寸减小到约 ,飞 时,

表面 一 键形成局域态进入带隙中, 并基本定位

于某个能级位置 曲线 描绘当硅量 子点尺寸约

为 时 , 一 一 桥键破坏硅量子点表面钝

化而形成局域态进入带隙中 、并随量子点尺 寸减小

而缓慢地变化
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寸 的硅量子点的导带底能级是 , 可对其

抽运 表面的硅氧键在带隙中形成的局域态能级

是 , 对应的 硅量子点的导带底能级

是 , 高于 局域态能级可以实现抽运

功能 我们的退火实验证实了上述效应 当退火时

间过长使硅晶尺寸增大超过某个值时, 较大硅量子

点的导带底能级低于局域态能级, 抽运功能消失,

增强的二型发光也会随之消失

如图 所示, 纳米激光器的设计框架主要包括

三个部分 腔中的硅量子点 、 由硅量子点表

面键合形成的激活中心和具有 腔阵列的二

维光晶 在此 ,我们重点强调以下两个关键点 一是

激活的硅量子点作为纳米激光器的工作物质 , 并且

可通过控制表面键合调整纳米激光器的波长 二是

通过激活的硅量子点的电子局域态和二维光晶缺

陷态两者之间的祸合可以实现激光的选模和激射

功能 有趣的是, 与电子局域态类似 , 二维光晶缺陷

态也能进入光子带隙

能隙,

侧

瑕

能隙 ,

二匕二二二【二 `二

波长
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直径 “
,

受激发光
抽运光子

图 硅量子点激活后的受激发光峰 硅量 自氛发光激活的物理过程 分别标出硅氧键和硅氮键形成的局域态发光中心

能量

图 硅纳米激光结构包含的主要部分 腔中的硅量子点 、 在每个腔内由于硅量子点表面键激活的发光中心和

腔阵列的二维光晶
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结 论

综上所述 ,我们采用纳秒激光等离子体制备硅

量子点, 在氮气和氧气中对硅量子点进行发光激活

计算表明, 在不同尺寸和不同形状的硅量子点上,

可用某些表面键合形成电子局域态进入带隙中而

实现发光的激活 实验和计算结果表明, 利用硅量

子点表面的键合和适当的退火可以获得各种发光

波长的激活物质 硅量子点激活将会很好地应用于

纳米激光 另一方面 ,用这种带有硅量子点表面的

键合与尺寸标志的激活发光 , 能对单量子点发光进

行表征识别 ,这在量子通信 、 量子信息处理和量子

计算等方面有很好的应用前景

感谢复旦大学表面物理国家重点实验室对该课题

的支持
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