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摘要 制备了两个不同的绿光InGaN/GaN量子阱(QW)结构(具有和不具有应力释放层),研究了其电致发

光(EL)的注入电流依赖性和光致发光(PL)的温度依赖性。EL测量结果显示,与不具有应力释放层的QW
结构(S1)相比,具有应力释放层的QW结构(S2)有一个较强的EL强度、显著的能量红移和一个较小的效

率下垂;而PL测量结果则显示了S2比S1有更少的非辐射中心、更大的活化能和更高的内量子效率。这些

结果表明,应力释放层的导入不仅缓解了有源区的应力、增加了In原子的并入,还提高了其有源区的结构质

量、增强了其局域效果,同时降低了其电子泄露。这一解释得到了高分辨率X射线衍射测量结果的证实,结
果显示S2比S1有更低的位错密度和更好的结构/结晶质量。
关键词 InGaN/GaN量子阱;应力释放层;电致发光;光致发光;效率下垂;内量子效率
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Abstract Two
 

different
 

green-emitting
 

InGaN/GaN
 

quantum
 

well
 

(QW)
 

structures,
 

with
 

and
 

without
 

a
 

strain-relieving
 

layer,
 

were
 

prepared,
 

and
 

their
 

injection
 

current-dependence
 

of
 

electroluminescence
 

(EL)
 

and
 

temperature
 

dependence
 

of
 

photoluminescence
 

(PL)
 

were
 

investigated.
 

The
 

EL
 

measurements
 

indica-
ted

 

that,
 

comparing
 

with
 

the
 

QW
 

structure
 

without
 

a
 

strain-relieving
 

layer
 

(S1),
 

the
 

QW
 

structure
 

with
 

a
 

strain-relieving
 

layer
 

(S2)
 

exhibits
 

a
 

stronger
 

EL
 

intensity,
 

a
 

significant
 

energy
 

redshift,
 

and
 

a
 

smaller
 

ef-
ficiency

 

droop.
 

In
 

contrast,
 

the
 

PL
 

measurements
 

indicated
 

that
 

S2
 

has
 

fewer
 

non-radiative
 

centers,
 

a
 

lar-
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ger
 

activation
 

energy,
 

and
 

a
 

higher
 

internal
 

quantum
 

efficiency
 

than
 

S1.
 

These
 

results
 

reflected
 

the
 

fact
 

that
 

the
 

introduction
 

of
 

the
 

strain-relieving
 

layer
 

not
 

only
 

relieves
 

the
 

stress
 

in
 

the
 

active
 

region
 

and
 

en-
hances

 

the
 

incorporation
 

of
 

Indium
 

atoms,
 

but
 

also
 

improves
 

the
 

structural
 

quality
 

of
 

the
 

active
 

region,
 

strengthens
 

the
 

carrier
 

localization
 

effect,
 

and
 

suppresses
 

electron
 

leakage.
 

Such
 

explanation
 

is
 

consistent
 

with
 

the
 

high-resolution
 

X-ray
 

diffraction
 

measurements,
 

which
 

have
 

shown
 

that
 

S2
 

has
 

a
 

less
 

dislocation
 

density
 

and
 

better
 

structural/crystalline
 

quality
 

than
 

S1.
Keywords InGaN/GaN

 

quantum
 

well;
 

strain-relieving
 

layer;
 

electroluminescence;
 

photoluminescence;
 

efficiency
 

droop;
 

internal
 

quantum
 

efficiency

0 引言

1995年中村修二团队研制出首只室温脉冲激射的GaN基紫光激光二极管(LD)[1]。随着材料生长工艺

与结构设计的不断优化和创新,GaN基LD的辐射波长范围也逐渐扩大至深紫外—绿光波段[1-4],使其在工

业加工、激光显示与光纤通信等领域具有更广阔的潜在应用前景。在过去的几十年间,在提升短波长(如蓝

光)InGaN/GaN多量子阱(MQWs)的发光效率方面已经取得了较大的进展[5-9],并实现了其商业应用,但在

提升其长波长(如绿光)发光效率方面仍面临着许多困难需要克服。
一般认为,In原子与Ga原子之间的尺寸差异以及InN与GaN之间的晶格失配,不仅会导致InGaN外

延层中的组分起伏或相分离,从而造成非辐射中心的产生[10-12],而且还会导致GaN垒层与InGaN阱层之间

产生应力,并因此诱发量子限制斯塔克效应(QCSE)[13],从而导致发光效率的进一步降低。此外,在较高的

注入电流范围内,随着注入电流的增加 MQWs的电子泄露现象也会逐渐增强,并因此导致外量子效率

(EQE)的显著降低,这一现象被称为效率下垂(efficiency
 

droop)现象[14-15]。值得注意的是,随着辐射波长的

增加(即In组分的增加),上述现象会变得更加显著,相应地,其外量子效率也会展现一个更加显著的降低。
这个现象被称为黄绿鸿沟(green

 

gap)[16],也是当前阻碍长波长InGaN/GaN
 

MQWs基LED或LD
 

外量子

效率提高的主要因素之一。
为了降低或消除上述InGaN/GaN

 

MQWs结构中应力造成的不利影响,许多新的研究方法已经被探

索。如非极性或半极性衬底的应用[17-21],有源区内应力释放层的导入[22-26],以及低温p-GaN的插入等[26-27]。
此外,也有报道指出[28],通过引入蓝光InGaN/GaN

 

MQWs结构作为绿光
 

InGaN/GaN
 

MQWs有源区的应

力释放层,可显著改善有源区的晶体质量。
为了探讨应力释放对发光特性的影响,本研究制备了两种不同的InGaN/GaN

 

QWs基绿光结构(S1和

S2):前者无应力释放层,而后者则具有应力释放层;通过高分辨率X射线衍射(HRXRD)、电致发光(EL)和

  注:
 

(a)
 

S1;(b)
 

S2。

图1 样品的有源区结构示意图

Fig.1 Schematic
 

diagrams
 

of
 

the
 

active
 

region
 

structures
 

of
 

samples

光致发光(PL)测量,系统地研究了应力释放影响有源区复合发光的

内在机制。

1 实验

本研究利用MOCVD系统在(0001)取向的蓝宝石衬底上生长

了两个不同的绿光InGaN/GaN
 

QW结构(样品S1和S2)。其中,样
品S1的结构包括:(1)

 

低温GaN成核层、高温未掺杂GaN层和Si
掺杂n-GaN层、n-AlGaN覆盖层和n-InGaN波导层;(2)

 

两个周期

的InGaN(2.5
 

nm)/GaN
 

(4.2
 

nm)量子阱有源区〔如图1(a)〕;(3)
高温p-AlGaN电子阻挡层(EBL)、p-InGaN波导层、p-AlGaN

 

覆盖

层和
 

p-GaN
 

接触层。样品S2与样品S1的唯一不同之处在于〔图1
(b)〕:在其(即样品S2)n-InGaN波导层和有源区之间额外导入了一

个蓝光InGaN(3.0
 

nm)/GaN(5.5
 

nm)
 

QW和一个绿光InGaN
 

(2.
5

 

nm)/GaN
 

(7.8
 

nm)
 

QW作为应力释放层,以缓解其有源区的应
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力。阱层和垒层的生长温度分别为750
 

℃和850
 

℃。
采用HRXRD表征样品的结构特性。而对于变电流EL和变温PL测量,则分别采用Keithley

 

2400电

流源(0.05~50
 

mA)和405
 

nm半导体激光器(光斑尺寸约250
 

�m,功率范围为203.8~1
 

630.4
 

kW/cm2)
作为激发源,将样品置于具有温控仪调控的液氦封闭循环装置内(6~300

 

K),获得样品的EL和PL信号,
信号经iHR

 

320分光仪分光,然后再由计算机控制的CCD
 

(Synapse)进行采集。

2 测试结果与分析

2.1 HRXRD分析

图2(a)展示了样品S1与S2的HRXRD
 

ω-2θ曲线。最尖锐的主衍射峰源于GaN层的(002)晶面(标
记为GaN),而位于主峰左侧的较低强度的反射峰则由InGaN/GaN多量子阱层衍射产生(标记为 MQWs-
0),并且在MQWs-0衍射峰的两侧均出现卫星峰。如图所示,样品S1与S2的卫星峰均清晰可辨,这表明两

样品的有源区均具有显著的阱/垒交替的周期性结构特征,且阱/垒界面陡峭[27]。此外,通过比较还可发现,
与样品S1相比,样品S2的卫星峰具有更窄的峰宽和更高的强度,这说明后者具有更陡峭的阱/垒界面和更

优的晶体质量[29]。图2(b)显示了样品S1与S2的(102)晶面HRXRD摇摆曲线。结果表明,样品S1与S2
的摇摆曲线的半高宽分别为291.3与284.1

 

arcsec。由于摇摆曲线的半高宽通常能够表征结构位错的密

度[30-31],因此上述结果反映了样品S2的位错密度略低于S1。这与前述的针对图2(a)的分析结果也是一致

的,即样品S2比样品S1有更少的位错和更好的结构质量。

  注:(a)
 

GaN
 

(002)晶面上的ω-2θ曲线;(b)
 

(102)晶面的摇摆曲线。

图2 样品S1和S2的HRXRD
 

ω-2θ曲线和摇摆曲线

Fig.2 HRXRD
 

ω-2θ
 

curves
 

and
 

rocking
 

curves
 

of
 

samples
 

S1
 

and
 

S2

2.2 样品的EL特征

图3(a)显示了两样品在室温下的典型EL谱。由图可见,在相同的电流注入条件(2
 

mA)下,样品S1和

S2均为绿光辐射,并且它们的峰位能量分别为2.343和2.386
 

eV。此外,由图3(a)还可观察到,与样品S1
相比,尽管样品S2显示了一个较强的EL强度和一个43

 

meV的峰位红移,但它们的EL线宽却几乎是相同

的。这些结果表明,样品S2的能量红移,并非起因于QCSE的作用,因为QCSE不仅能导致EL的能量降

低,同时还会导致EL的线宽增加和强度减弱[13]。取而代之的是,上述红移应被归因于样品S2阱层中In组

分的增加,并因此导致了其禁带宽度的降低。这是因为,样品S2结构中应力释放层的导入,导致了后续外

延层的应力释放,并因此促进了有源区In原子的并入[32-33]。
为了调查应力释放层对效率下垂的影响,图3(b)显示了300

 

K条件下样品S1和S2的相对外量子效率

(REQE)的电流依赖性。REQE被定义为:积分EL强度除以注入电流。由图3(b)可见,当注入电流从

0.05
 

mA增加到50
 

mA时,两个样品均表现出明显的效率下垂:两个样品的REQE首先均显著增加,并且

在1
 

mA的临界电流处达到最大值,然后单调降低。前者可被归因于支配性的非辐射复合[34-36],而后者则主

要是由于电子泄露[34-35,37]。然而,作为比较,两样品在整个测量电流范围内的效率下垂程度却不相同:S1为
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71.5%,而S2则为66.1%。样品S2的这个较小的效率下垂以及前述的较强的EL强度,可能反映了以下这

个事实,即应力释放层的导入不仅有助于阱层中In原子的并入,而且还降低了有源区的应力和极化强度,并
且因此减小了其能带结构的倾斜程度,抑制了电子的泄露[38-39]。

  注:(a)
 

2
 

mA下的EL谱;(b)
 

相对效率的注入电流依赖性。

图3 室温下样品S1和S2的EL谱和相对效率的注入电流依赖性

Fig.3 EL
 

spectra
 

and
 

current-dependent
 

relative
 

efficiency
 

of
 

samples
 

S1
 

and
 

S2
 

at
 

room
 

temperature

图4 407.5
 

kW/cm2
 

激发密度下样品S1与S2的

归一化积分PL强度的温度依赖性Arrhenius
图及其拟合曲线

Fig.4 Arrhenius
 

plot
 

of
 

normalized
 

integrated
 

PL
 

intensity
 

as
 

a
 

function
 

of
 

temperature
 

and
 

fitting
 

curves
 

of
 

samples
 

S1
 

and
 

S2
 

at
 

407.5
 

kW/cm2

2.3 样品的PL特征

为了进一步探讨非辐射中心影响复合发光的热猝灭机

制,图4给出了激发密度为407.5
 

kW/cm2时两个样品归一

化积分PL强度随温度变化的阿伦尼乌斯(Arrhenius)图。
由图可见,随着温度的增加,这两个样品的积分PL强度均

显示了一个单调的降低,这说明该过程中非辐射复合也在不

断增强。对于这些实验数据,可通过Arrhenius方程I(T)
=[1+Cexp(-E/kBT)]-1 来进行拟合[26,40],式中I(T)是
温度为T 时归一化积分PL强度,C 是与非辐射复合中心密

度相关的系数,E 是与非辐射复合相关的活化能,kB 是玻尔

兹曼常量。拟合结果显示,样品S1与S2的C 值分别为

31.6和19.3,E 值分别为38.7和44.2
 

meV。此外,由图4
还可观察到,样品S1和S2的积分PL强度的最大值均出现

在50
 

K左右,而非最低温度6
 

K处,这显示了该量子阱结构

具有明显的与In组分起伏相关的载流子局域效应[41-43]。假

设样品S1和S2在50
 

K左右的内量子效率(IQE)均为

100%,则其在300
 

K的IQE分别为7.0%和18.9%[44]。由

图4得到的这些结果显示,与样品S1相比,样品S2具有更小的C 值、更大的E 值以及更高的IQE值。这

些结果也进一步巩固了前面得到的结论,即相较于S1,S2有更低的缺陷密度、更大的活化能,并且因此有更

显著的由较高In组分诱发的载流子局域效应和更高的IQE[26]。

3 结论

采用MOCVD方法在(0001)取向的蓝宝石衬底上外延生长了两个不同的绿光InGaN/GaN量子阱结

构S1和S2(S1和S2分别为不具有和具有应力释放层的结构),并且对它们的EL和PL特性进行了测量。

EL结果显示,应力释放层的导入不仅有助于阱层中In原子的并入,而且还降低了有源区的极化场强度,并
因此减少了电子的泄露;PL测量结果显示,应力释放层的导入不仅能降低有源区的缺陷密度,而且还可增加

其活化能。因此,应力释放层的导入可有效改善效率下垂并提高量子效率,并且这也与HRXRD的测量结
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果相吻合,因为后者已经显示了样品S2比样品S1有更少的位错密度和更好的结构/结晶质量。
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