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摘要 在具有蓝宝石衬底的AlN模板上外延生长了近紫外In0.01Ga0.99N/Al0.15Ga0.85N多量子阱结构,对其

荧光(PL)特性进行了测量。结果显示,该结构的PL峰位能量和线宽的温度行为分别呈“S”形(降低-增加-
降低)和“W”形(变窄-变宽-变窄-变宽),而其激发功率行为则分别呈“N”形(增加-降低-增加)和“V”形(变窄-
变宽)。这些行为表明了该量子阱结构中载流子复合发光的局域特征和量子限制斯塔克效应的库伦屏蔽效

应。前者被归因于阱厚起伏所导致的阱层内的势起伏,而后者则被归因于阱/垒晶格失配所诱发的极化电

场。此外,该结构的积分PL强度的温度行为也证实了其阱层内局域深度的非均一性。
关键词 近紫外LED;GaN基多量子阱;光致发光;局域效应;量子限制斯塔克效应
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Abstract A
 

near-ultraviolet
 

InGaAlN
 

multiple
 

quantum
 

well
 

structure
 

was
 

epitaxially
 

grown
 

on
 

an
 

AlN
 

template
 

with
 

a
 

sapphire
 

substrate,
 

and
 

its
 

photoluminescence
 

(PL)
 

properties
 

were
 

measured.
 

The
 

meas-
urement

 

results
 

show
 

that
 

the
 

PL
 

peak
 

energy
 

and
 

linewidth
 

respectively
 

exhibit
 

an
 

S-shaped
 

(decreasing-
increasing-decreasing)

 

and
 

a
 

W-shaped
 

(narrowing-widening-narrowing-widening)
 

temperature
 

depend-
ences,

 

and
 

an
 

N-shaped
 

(increasing-decreasing-increasing)
 

and
 

a
 

V-shaped
 

pattern
 

(narrowing-widening)
 

第38卷第2期
2025年4月

聊城大学学报(自然科学版)
Journal

 

of
 

Liaocheng
 

University
 

(Natural
 

Science
 

Edition)
Vol.38

 

No.2
Apr.2025

收稿日期:2024-07-18
基金项目:国家自然科学基金项目(52272157,51872167);广州市基础研究计划项目(202201010679)资助

通信作者:冀子武,男,汉族,博士,教授,研究方向:低维(纳米)化合物半导体材料与器件的光学特性,E-mail:jiziwu@sdu.
edu.cn;贺龙飞,男,汉族,博士,高级工程师,研究方向:化合物半导体(GaN、AlN、SiC等)领域的 MOCVD材料外

延、器件设计与封装等,E-mail:helongfei@gdisit.com;王成新,男,汉族,博士,高级工程师,研究方向:化合物半导

体外延片及光电子器件研发与生产,E-mail:chengxinwang05@163.com。



excitation
 

power
 

dependences.
 

These
 

behaviors
 

show
 

the
 

localized
 

characteristics,
 

and
 

Coulomb
 

screening
 

effect
 

of
 

quantum-confined
 

Stark
 

effect,
 

of
 

the
 

carrier
 

recombination
 

in
 

the
 

structure.
 

The
 

former
 

is
 

as-
cribed

 

to
 

potential
 

fluctuations
 

caused
 

by
 

fluctuations
 

of
 

well
 

widths,
 

while
 

the
 

latter
 

is
 

attributed
 

to
 

the
 

well/barrier
 

lattice
 

mismatch-induced
 

polarization
 

field.
 

Furthermore,
 

the
 

temperature
 

dependence
 

of
 

the
 

integrated
 

PL
 

intensity
 

of
 

the
 

structure
 

also
 

confirms
 

the
 

inhomogeneity
 

in
 

the
 

depths
 

of
 

the
 

localized
 

states
 

in
 

the
 

wells.
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LED;
 

GaN
 

based
 

multiple
 

quantum
 

well;
 

photoluminescence;
 

localization
 

effect;
 

quantum-confined
 

Stark
 

effect

0 引言

近紫外线已经在工业、传感及医疗等诸多领域有着广泛应用,如油墨和涂料等的紫外固化[1,2]、身份证

和钞票的特征检测[3]以及胆红素和血气的监测分析[4]等。近些年来,随着GaN及其合金在制备技术上的不

断突破,对基于GaN的近紫外发光二极管(NUV
 

LED)的研发也日益引起相关研究工作者的重视,并取得

了快速发展[5-8]。与传统的紫外光源(如汞灯)相比,NUV
 

LED具有绿色环保、光效高、稳定性好等众多优

点,因此成为替代传统光源的优先选择[9,10]。
目前,波长范围在370

 

nm左右的Al(In)GaN基多量子阱(MQW)的NUV
 

LED,已经被作为泵浦源用

于白光照明[11-14]和显示[15,16]等领域。然而,仍有许多制约其发光效率和光学性能的因素需要克服。首先,
由于合适衬底的缺乏或高成本,Al(Ga)N通常是在异质衬底(如Al2O3)上外延而成,然而二者之间较大的

晶格常数或热膨胀系数失配会不可避免地导致点缺陷或位错的产生。这些点缺陷或位错会随着生长外延至

有源区,并且作为非辐射复合中心而影响器件的内量子效率[17,18];其次,不同于InGaN基蓝光LED,由于

NUV
 

LED的有源区中不含或含有极少的In组分,因而与In团簇相关的载流子局域效应较弱,所以AlGaN
基NUV

 

LED对位错十分敏感[19,20]。此外,InGaN/AlGaN
 

MQW因阱/垒晶格失配所诱发的极化场,会导

致有源区内量子限制斯塔克效应(QCSE)的发生(即电子和空穴分别处在阱内的两侧,发光效率下降)[21,23]。
因此,深入研究近紫外InGaN/AlGaN

 

MQW结构的复合发光机制,对于改善其外延工艺和能带结构,提高

其光学性能和量子效率具有重要的指导作用。
本研究采用磁控溅射(magnetron-sputtering)和金属有机化学气相沉积(MOCVD)相结合的方法,在

(0001)面Al2O3衬底上外延制备了一种In0.01Ga0.99N/Al0.15Ga0.85N基近紫外MQW结构,分别在较为宽广

的激发密度(0.2~500
 

kW/cm2)和温度范围内(6~300
 

K)对其荧光(PL)的温度和激发密度依赖特征进行

了测量,并根据这些测量结果研究了该结构有源区的复合发光机制。

图1 样品结构示意图

Fig.
 

1 Schematic
 

diagram
 

of
 

the
 

structure
 

of
 

the
 

sample

1 实验

首先使用NAURA
 

iTops
 

A230
 

AlN溅射系统,在2英寸蓝

宝石衬底上沉积30
 

nm厚的AlN作为缓冲层。随后,采用

Aixtron紧耦合喷头金属有机化学气相沉积(MOCVD)系
统,在AlN缓冲层上外延生长NUV

 

MQW结构,其基本结构

如图1所示,包括2
 

m厚的未掺杂GaN层,3
 

m厚的Si掺杂

Al0.05Ga0.95N层(掺杂浓度约为1.5×1018
 

cm-3),7个周期的

In0.01Ga0.99N
 

(4
 

nm)/Al0.15Ga0.85N
 

(15
 

nm)
 

MQW。
样品的PL的测量过程简述如下:液氦封闭循环装置

作为冷源并辅之以温控仪,可使样品温度能在6~300
 

K的

范围内被自由调控。波长为213
 

nm的CryLas脉冲型固体激光器作为激发光源(其脉宽和频率分别为1
 

ns
和1

 

kHz),其激发密度则可利用中性衰减片在0.2~500
 

kW/cm2的范围内被自由调控。所采集到的PL信
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号首先由iHR320分光仪分解为单色光,随后再由计算机控制的CCD(Synapse)进行光/电转换,最终以PL
谱的形式呈现出来。

2 测试结果与分析

图2(a)和(b)分别是样品在低(2
 

kW/cm2)和高激发密度(500
 

kW/cm2)时,其PL谱的温度依赖行为(6
~300

 

K)。同时,图2(c)和(d)分别展现了PL谱的峰位能量及线宽的温度依赖性。由图2(a)和(c)可见,在

2
 

kW/cm2的低激发功率下,随着温度上升,峰位和线宽分别呈现“S”形(红移-蓝移-红移)和“W”形(降低-增
加-降低-增加)变化。这个行为是典型的载流子局域特征[24,25],并且这些局域中心的形成被归因于阱层厚度

不均一所引发的阱层内的势起伏[25-28]。上述行为可简略解释如下:当温度从6
 

K升至约70
 

K时,浅局域载

流子被热激活并以跳跃(hopping)方式弛豫到深局域态;然而,当温度大于70
 

K时,温度的增加会将深局域

载流子热激发至浅局域能级,并最终摆脱局域中心的束缚而成为自由载流子,因此其最终的PL特征表现为

遵从Varshni定律的禁带收缩效应(即自由载流子的一般热化效应)[26]。

图2 激发功率分别为(a)2
 

kW/cm2 和(b)500
 

kW/cm2 时样品的变温PL谱;(c)和(d)是分别对应于(a)和(b)的峰位

能量及半高宽(FWHM)的温度依赖性,其中的虚线为Varshni拟合曲线

Fig.2 Variable
 

temperature
 

PL
 

spectra
 

of
 

sample
 

at
 

(a)
 

2
 

kW/cm2
 

and
 

(b)
 

500
 

kW/cm2;
 

(c)
 

and
 

(d)
 

are
 

temperature

dependencies
 

corresponding
 

to
 

the
 

peak
 

energy
 

and
 

full
 

width
 

at
 

half
 

maximums
 

(FWHM)
 

of
 

(a)
 

and
 

(c),

respectively,
 

and
 

the
 

dashed
 

lines
 

represent
 

Varshni
 

fitting
 

curves

然而,在500
 

kW/cm2的高激发功率下〔图2(b)和(d)〕,该样品的峰位能量及半高宽(FWHM)却显示

了一个不同的温度行为:随着温度的增加,峰位首先轻微地蓝移,然后红移(遵从Varshni定律)并直至300
 

K,同时,线宽在整个温度范围内单调增加。也就是说,与低激发功率条件下的情况不同,在高激发功率条件

下,温度增加所引发的低温范围内的“峰位红移和线宽降低”这一行为没有被观察到。这个现象可被解释如

下:在高激发功率下(相应于光生载流子的显著增加),由于局域态(尤其是深局域态)被载流子所饱和,因此

在低温范围内温度增加所引发的载流子的弛豫效应显著减弱,取而代之的是局域载流子占据更高能级的热

激发效应占据支配地位;然而,随着温度的进一步增加,浅局域载流子逐渐摆脱局域中心的束缚而成为自由

载流子,因此和前述低激发密度(2
 

kW/cm2)条件下的情况类似,其高温范围内的PL特征也表现为遵从

Varshni定律的禁带收缩效应。
图3(a)展示了低温(6

 

K)条件下样品的PL峰位和线宽的激发功率依赖性(0.2~500
 

kW/cm2)。由图

可见,其峰位和线宽的激发功率依赖行为分别是“N”形(增加-降低-增加)和“V”形(变窄-变宽)的。也就是

说,在0.2~20
 

kW/cm2的低激发功率范围内,随着激发功率的增加,PL峰位首先蓝移(不大于1
 

kW/cm2)
然后红移,同时线宽单调降低。这个行为显示了初始激发密度条件下(不小于1

 

kW/cm2)的辐射复合过程
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是由QCSE的库伦屏蔽效应支配的[29,30],并且随着激发密度的进一步增加(不小于1
 

kW/cm2)和QCSE的

逐渐减弱,局域载流子的散射效应逐渐增强并开始占据支配地位。然而,当激发功率大于20
 

kW/cm2时,由
于深局域态逐渐变得饱和,局域载流子的散射效应逐渐减弱,同时浅局域态的填充效应不断增强并占据支配

地位,因此,作为激发功率的一个函数,样品的PL峰位和线宽分别展现了一个蓝移和展宽的行为。

图3 (a)
 

6
 

K温度下样品的PL峰位和半高宽的激发功率依赖行为;
 

(b)
 

0.5
 

kW/cm2 激发密度下

样品的积分PL强度的温度依赖行为的阿伦尼乌斯图(空心圆)和它的拟合结果(实线)。

Fig.3 (a)
 

Excitation
 

density
 

dependencies
 

corresponding
 

to
 

PL
 

peak
 

energy
 

and
 

FWHM
 

at
 

6
 

K;
 

(b)
 

Arrhenius
 

plot
 

of
 

normalized

integrated
 

PL
 

intensity
 

as
 

a
 

function
 

of
 

temperature
 

(empty
 

circles)
 

and
 

fitted
 

curve
 

(solid
 

line)
 

at
 

0.5
 

kW/cm2

为了进一步探究样品PL的热猝灭机制,本研究使用双非辐射复合通道阿伦尼乌斯(Arrhenius)模型

(式1)来拟合、分析图3(b)所示的6
 

K到300
 

K范围内的归一化积分PL强度的温度依赖性[31,32]

I(T)=1+C1exp
 

(-E1/kBT)+C2exp
 

(-E2/kBT)  -1, (1)
式中I(T)为T 温度 时的归一化积分PL强度;C1和C2分别是不同非辐射复合通道中与非辐射中心密度

相关的系数;E1和E2分别是不同非辐射复合通道中与非辐射复合相关的活化能;kB是玻尔兹曼常数。通

过拟合发现,上述的双非辐射复合通道阿伦尼乌斯模型与该样品的实验结果非常吻合,并且C1和C2分别为

389和17.5,E1和E2分别为91.6和19.4
 

meV。其中,C1/E1和C2/E2分别对应于非辐射复合通道1和

非辐射复合通道2,如图3(b)所示。这些拟合结果表明,温度增加所导致的PL的热猝灭过程,在低温范围

内(小于160
 

K)主要是起因于非辐射复合通道2的作用,而在高温范围内(大于180
 

K)则主要是源自非辐射

复合通道1的作用。
对于上述PL的热猝灭机制,可简要解释如下。对于量子阱,其非辐射复合通常被认为主要与阱内局域

载流子的热解离(解离后成为阱内自由载流子)或阱内自由载流子的泄漏(溢出阱层)等过程有关。由于已知

InAlGaN基量子阱结构中阱层和垒层的导带落差和价带落差的比例为7∶3[33-35],并且该结构阱层和垒层的

带隙大小也可通过魏加德定律(Vegard
 

law)获得,因此我们可估算出该结构的阱、垒导带落差为229.1
 

meV,并且这个落差远大于上述的活化能E1和E2的值,因此温度增加所导致的PL强度的降低不能被归因

于载流子的泄露,而是归因于处于不同局域深度的载流子的解局域[34,36,37],并且这里的E1和E2分别相应于

深(非辐射复合通道1)和浅局域载流子(非辐射复合通道2)的活化能。

3 结论

采用磁控溅射和 MOCVD 相结合的方法在(0001)取向的蓝宝石衬底上外延了一种近紫外

In0.01Ga0.99N/Al0.15Ga0.85N多量子阱结构,并对其进行了PL测试。测试结果显示,该结构的PL峰位能量

和线宽的温度行为分别呈“S”形和“W”形,而其PL峰位能量和线宽的激发功率行为则分别是“N”形和“V”
形的。前者被归因于有源区内存在着由阱厚起伏所诱发的局域深度非均一的局域态,并且反映了该结构随
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温度增加的整个辐射过程,主要是由局域载流子的弛豫和随后的热激发,以及解局域载流子的一般热化这三

个过程依次主导完成的;后者被归因于有源区内存在着由阱/垒界面晶格失配所导致的极化电场,反映了激

发功率增加所诱发的浅局域载流子向深局域态的散射、量子限制斯塔克效应的库伦屏蔽和局域态(尤其是高

能局域态)的填充效应依次主导了该结构的辐射过程。此外,该结构的积分PL强度温度行为的阿伦尼乌斯

拟合结果(即两个非辐射复合通道的存在),也与上述结论(即阱层内存在着局域深度非均一的局域态)相吻

合。期望上述关于近紫外InGaN/AlGaN量子阱结构的分析方法和研究成果,能对该领域或相关领域的高

性能材料/器件研发提供有价值的实验数据和理论指导。
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