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摘要: 利用ＭＯＣＶＤ 在 Ａｌ２Ｏ３(０００１)衬底上制备 ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ 结构蓝光 ＬＥＤ 外延片ꎮ 以 ４００ ｍＷ 中心波

长 ４０５ ｎｍ 半导体激光器作为激发光源ꎬ采用自主搭建的 １００ ~ ３３０ Ｋ 低温 ＰＬ 谱测量装置ꎬ以及 ３５０ ~ ６１０ Ｋ
高温 ＰＬ 测量装置ꎬ测量不同温度下 ＰＬ 谱ꎮ 通过 Ｇａｕｓｓｉａｎ 分峰拟合研究了 ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ 主发光峰、声子

伴线峰、ｎ￣ＧａＮ 黄带峰峰值能量、相对强度、ＦＷＨＭ 在 １００ ~ ６１０ Ｋ 范围的温度依赖性ꎮ 研究结果表明:在 １００ ~
３３０ Ｋ 温度范围内ꎬ外延片主发光峰及其声子伴线峰值能量与 ＦＷＨＭ 温度依赖性ꎬ分别呈现 Ｓ 与 Ｗ 形变化ꎻ
载流子的完全热化分布温度约为 １５０ Ｋꎬ局域载流子从非热化到热化分布的转变温度为 １７０ ~ １９０ Ｋꎻ３５０ ~
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８９２　　 发　 　 光　 　 学　 　 报 第 ４０ 卷

１００ － ３３０ Ｋꎬ ｔｈｅ ｐｅａｋ ｅｎｅｒｇｙ ｏｆ ｔｈｅ ｍａｉｎ ｌｕｍｉｎｅｓｃｅｎｃｅ ｐｅａｋ ａｎｄ ｔｈｅ ｐｈｏｎｏｎ ｃｏｎｃｏｍｉｔａｎｔ ｐｅａｋ ｏｆ
ｔｈｅ ｅｐｉｔａｘｉａｌ ｗａｆｅｒꎬ ａｓ ｗｅｌｌ ａｓ ｔｈｅ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｄｅｐｅｎｄｅｎｃｅ ｏｆ ｔｈｅ ＦＷＨＭ ｄｉｓｐｌａｙｅｄ Ｓ ａｎｄ Ｗ￣ｓｈａｐｅｄ
ｃｈａｎｇｅｓ ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙꎻ ｔｈｅ ｃｏｍｐｌｅｔｅ ｈｅａｔｉｎｇ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｏｆ ｔｈｅ ｃａｒｒｉｅｒ ｗａｓ ａｂｏｕｔ １５０ Ｋꎻ
ｔｈｅ ｔｒａｎｓｉｔｉｏｎ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｏｆ ｌｏｃａｌ ｃａｒｒｉｅｒｓ ｆｒｏｍ ｎｏｎ￣ｈｅａｔｉｎｇ ｔｏ ｈｅａｔｉｎｇ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｗａｓ １７０ － １９０ Ｋꎻ
ｉｎ ｔｈｅ ｈｉｇｈ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｒａｎｇｅｄ ３５０ － ６１０ Ｋꎬ ｔｈｅ ｃｈａｎｇｅｓ ｉｎ ｐｅａｋ ｅｎｅｒｇｙ ｏｆ ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ ｗｉｔｈ
ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｖａｒｉａｔｉｏｎ ｓａｔｉｓｆｉｅｄ ｔｈｅ Ｖａｒｓｈｎｉ ｅｍｐｉｒｉｃａｌ ｆｏｒｍｕｌａ. Ｉｎ ｔｈｅ Ｉｎ￣ｄｏｐｅｄ ｐｒｏｃｅｓｓ ｏｆ ＭＯＣＶＤ
ｅｐｉｔａｘｉａｌ ｇｒｏｗｔｈꎬ ｔｈｅ ＰＬ ｓｐｅｃｔｒｕｍ ｃｏｕｌｄ ｂｅ ｍｅａｓｕｒｅｄ ｂｙ ｄｅｌｉｂｅｒａｔｅｌｙ ｃｏｏｌｉｎｇ ｔｈｅ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅꎻ ｔｈｅ
ａｍｏｕｎｔ ｏｆ Ｉｎ￣ｄｏｐｅｄ ｗａｓ ｃａｌｃｕｌａｔｅｄ ｉｎ ｒｅａｌ ｔｉｍｅꎻ ａｎｄ ｔｈｅ ｅｐｉｔａｘｉａｌ ｗａｆｅｒ ｇｒｏｗｔｈ ｗａｓ ｍｏｎｉｔｏｒｅｄ ｏｎ￣
ｌｉｎｅ. Ｔｈｅ ａｂｏｖｅ ｒｅｓｕｌｔｓ ｃａｎ ｂｅ ｕｓｅｄ ｆｏｒ ｔｈｅ ｓｔｕｄｙ ｏｆ ＰＬ ｌｕｍｉｎｅｓｃｅｎｃｅ ｍｅｃｈａｎｉｓｍ ｏｆ ｅｐｉｔａｘｉａｌ ｗａｆｅｒｓꎬ
ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ ｏｆ ｈｉｇｈ￣ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｏｎｌｉｎｅ ＰＬ ｓｐｅｃｔｒｕｍ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ ｅｑｕｉｐｍｅｎｔꎬ ｒｅａｌ￣ｔｉｍｅ ｍｏｎｉｔｏｒｉｎｇ
ｏｆ Ｉｎ￣ｄｏｐｅｄ ａｎｄ ｓｏ ｏｎ.

Ｋｅｙ ｗｏｒｄｓ: ＧａＮꎻ ＭＱＷꎻ ＬＥＤꎻ ｅｐｉｔａｘｉａｌꎻ ｐｈｏｔｏｌｕｍｉｎｅｓｅｃｅｎｃｅ

１　 引　 　 言

１９６２ 年全球第一只 ＬＥＤ 诞生以来ꎬ就因其寿

命长、能耗低、体积小等诸多优点备受关注ꎮ 自

１９９１ 年 Ｎａｋａｍｕｒａ 等首次研制出 ＧａＮ 基蓝光 ＬＥＤ
以来ꎬ因其具有直接带隙、介电常数小、导热率高

等特征ꎬ成为固态照明领域的焦点[１￣３]ꎮ 以 Ｉｎ￣
ＧａＮ / ＧａＮ 多量子阱(Ｍｕｌｔｉ￣ｑｕａｎｔｕｍ ｗｅｌｌꎬＭＱＷ)为
ＬＥＤ 的有源层ꎬ通过调节 ＧａＮ 系半导体合金组

分ꎬ其带隙可从 ０. ７ ｅＶ(ＩｎＮ)连续变化至 ６. ２８ ｅＶ
(ＡｌＮ)ꎬ对应波长覆盖整个可见光范围[４￣５]ꎮ 光致

发光(ＰｈｏｔｏｌｕｍｉｎｅｓｃｅｎｃｅꎬＰＬ)是一种无损的在半

导体工艺及研究领域广泛应用的测试分析技

术[６]ꎮ 通过对 ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ 结构蓝光 ＬＥＤ
外延片变温 ＰＬ 研究ꎬ可得到相关材料能带结构、
载流子迁移、缺陷、掺杂等信息[７￣８]ꎮ

ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ 结构蓝光 ＬＥＤ 外延片变温

ＰＬ 已有大量研究报道[９￣１１]ꎬ但变温范围均为低

温ꎬ少有高温 ＰＬ 谱相关研究报道ꎮ 另外ꎬ相关报

道多为利用小功率激光器作为激发光源ꎬ研究外

延片低温下主发光峰温度依赖性ꎬ少见利用大功

率激光器全面细致研究 ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ 结构蓝

光 ＬＥＤ 外延片主发光峰、声子伴线峰、ｎ￣ＧａＮ 黄

带峰报道ꎬ且部分发光机理存在较大争议ꎮ 本文

以功率 ４００ ｍＷ、中心波长 ４０５ ｎｍ 半导体激光器

作为激发光源ꎬ采用自主搭建的可在 １００ ~ ３３０ Ｋ
范围内变温的低温 ＰＬ 谱测量装置ꎬ以及可在 ３５０ ~
６１０ Ｋ 范围内变温的高温 ＰＬ 测量装置ꎬ采集了

１００ ~ ６１０ Ｋ 范围内不同温度下的 ＰＬ 谱ꎮ 通过高

质量 Ｇａｕｓｓｉａｎ 分峰拟合研究了 ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ
主发光峰、声子伴线峰、ｎ￣ＧａＮ 黄带峰峰值能量、
相对强度、ＦＷＨＭ 在 １００ ~ ６１０ Ｋ 范围的温度依赖

性ꎮ 对 ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ ＰＬ 谱主发光峰及其声

子伴线峰值能量与 ＦＷＨＭ 温度依赖性的 Ｓ 与 Ｗ
形变化进行细致讨论分析ꎮ 对 ３５０ ~ ６１０ Ｋ 高温

范围内ꎬＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ 峰值能量随温度变化

进行 Ｖａｒｓｈｎｉ 公式拟合ꎬ探讨了在 ＭＯＣＶＤ 制备

ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ 结构蓝光 ＬＥＤ 外延片的掺 Ｉｎ
过程中ꎬ通过故意降温ꎬ在线测量 ＭＯＣＶＤ 反应室

内外延片的高温 ＰＬ 谱ꎬ监测掺 Ｉｎ 浓度的可行性ꎮ
该研究结果可为 ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ 结构蓝光 ＬＥＤ
外延片的 ＰＬ 发光机理探究、高温在线 ＰＬ 谱测量

设备开发、实现 ＩｎＧａＮ 阱层的掺 Ｉｎ 情况实时监测

等提供参考ꎮ

２　 实　 　 验

２. １　 样品制备

实验所用样品是在 ５. ０８ ｃｍ(２ ｉｎ) Ａｌ２Ｏ３(０００１)
衬底上ꎬ 采用英国 Ｔｈｏｍａｓ Ｓｗａｎ Ｃｌｏｓｅ Ｃｏｕｐｌｅｄ
Ｓｈｏｗｅｒｅｄ(ＣＳＳ) ＭＯＣＶＤ 沉积生长的 ＩｎＧａＮ / ＧａＮ
ＭＱＷ 结构蓝光 ＬＥＤ 外延片ꎮ 分别以 ＴＭＡｌ、ＴＭＧａ、
ＴＭＩｎ、高纯 ＮＨ３ 作为 Ａｌ、Ｇａ、 Ｉｎ、 Ｎ 源ꎮ ＳｉＨ４ 和

ＣＰ２Ｍｇ 分别作为 Ｎ 型和 Ｐ 型 ＧａＮ 层的掺杂剂ꎮ
样品的制备过程如下:衬底在 １ １００ ℃无 ＮＨ３ 的

Ｈ２ 氛围下清理 １ ２００ ｓꎻ降温至 ８５０ ℃ 铺 Ａｌꎬ通
ＮＨ３ 升温至 １ １００ ℃生长 ５００ ｎｍ ＧａＮ 缓冲层ꎻ在
１ ０５０ ℃生长 ３ μｍ 掺 Ｓｉ 的 Ｎ 型 ＧａＮ 层ꎬ掺杂浓

度约为３ × １０１９ ｃｍ － ３ꎻ接着生长 ６ 个周期的ＩｎＧａＮ /
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ＧａＮ ＭＱＷꎬ其中 ＩｎＧａＮ 阱层的生长温度为 ７２０
℃ꎬ厚度为 ３ ｎｍꎬＧａＮ 垒层的生长温度为 ８４０ ℃ꎬ
厚度为 １０ ｎｍꎻ最后在 ９９０ ℃下生长 ２００ ｎｍ 掺Ｍｇ
的 Ｐ 型 ＧａＮ 层ꎬ掺杂浓度约为 １ × １０１７ ｃｍ － ３ꎮ 样

品的结构如图 １ 所示ꎮ

ｐ￣ＧａＮ∶ Ｍｇ(２００ ｎｍ)

ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ(３ ｎｍ / １０ ｎｍ) × ６

ｎ￣ＧａＮ∶ Ｓｉ(３ μｍ)

Ｂｕｆｆｅｒ(ＧａＮꎬ０. ５ μｍ)

Ａｌ２Ｏ３(０００１)

图 １　 Ａｌ２Ｏ３ 衬底 ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ 蓝光 ＬＥＤ 外延结构示

意图

Ｆｉｇ. １　 Ｓｃｈｅｍａｔｉｃ ｏｆ ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ ｂｌｕｅ ＬＥＤ ｗａｆｅｒ ｏｎ
Ａｌ２Ｏ３ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ

２. ２　 ＰＬ 谱测试

激发光源为 ４０５ ｎｍ(３. ０６ ｅＶ)连续半导体固

体激光器ꎬ最大输出功率 ４００ ｍＷꎬ半峰宽( Ｆｕｌｌ
ｗｉｄｔｈ ａｔ ｈａｌｆ ｍａｘｉｍｕｍꎬＦＷＨＭ)约为 ２ ｎｍꎮ 低温

ＰＬ 谱测量的控温系统是通过控制流经样品架下

方毛细管内的高压 Ａｒ 气流量ꎬ以及样品架下方电

阻丝加热功率来调节低温恒温室温度ꎬ该系统的

升降温速率可达 １５ Ｋ / ｍｉｎꎬ控温范围为 １００ ~ ３３０
Ｋꎮ 为了减弱薄膜干涉的影响ꎬ激发光采用侧面

４５°入射到样品上ꎬ样品发出的 ＰＬ 信号由石英光

纤从低温恒温室侧面 ４５°处耦合至 Ｏｃｅａｎ Ｏｐｔｉｃｓ
ＵＢＳ２０００ ＋型光谱仪ꎮ 在光谱仪前方安装一中心

波长为 ４０５ ｎｍ、ＯＤ 值为 ６ 的单波陷波滤光片ꎬ以
过滤 ＰＬ 谱中的激光信号ꎮ 光谱仪采集 ＰＬ 信号

的扫描间隔为 ０. ３７ ｎｍꎮ 测量系统如图 ２( ａ)所

示ꎮ 在测量过程中ꎬ利用真空泵使低温恒温室压

强保持在 １ Ｐａ 左右ꎬ每次测量时均让恒温室内温

度稳定 ５ ｍｉｎꎮ 在 １００ ~ ３３０ Ｋ 范围内每间隔 ２０ Ｋ
测量一次 ＰＬ 谱ꎮ

在高温 ＰＬ 谱的测量系统中ꎬ将一“Ｙ 型”两

分支石英光纤ꎬ安装在 ＴＨＯＭＡＳ ＳＷＡＮ ＣＣＳ 型

ＭＯＣＶＤ 反应室专用 Ｍ６８０ 红外测温石英光学探

针上ꎬ作为激发光的导入及 ＰＬ 谱信号收集光路ꎮ
激发光源与低温系统都安装于“Ｙ 型”两分支石

英光纤的一支上ꎮ 光谱仪与单波陷波滤光片均同

低温系统一样ꎬ安装于“Ｙ 型”两分支石英光纤的

另一支上ꎮ 石英光学探针的尖部ꎬ通过金属金相用
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图 ２　 不同温度下外延片 ＰＬ 谱测量系统示意图ꎮ (ａ)低
温 ＰＬ 谱测量系统ꎻ(ｂ)高温 ＰＬ 谱测量系统ꎮ

Ｆｉｇ. ２　 Ｓｃｈｅｍａｔｉｃ ｏｆ ｗａｆｅｒ ＰＬ ｓｐｅｃｔｒａ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ ｓｙｓｔｅｍ ａｔ
ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ. ( ａ) ＰＬ ｓｐｅｃｔｒａ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ
ｓｙｓｔｅｍ ａｔ ｌｏｗ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ. ( ｂ) ＰＬ ｓｐｅｃｔｒａ ｍｅａｓ￣
ｕｒｅｍｅｎｔ ｓｙｓｔｅｍ ａｔ ｈｉｇｈ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ.

预磨机、抛光机打磨成焦距约为 １０ ｍｍ 的弧面ꎬ
可将激发光源汇聚在外延片上表面ꎬ形成直径小

于 ０. ３ ｍｍ 的光斑ꎮ 另外ꎬ弧面相当于一个聚光

凸透镜ꎬ便于收集 ＰＬ 谱信号ꎮ 石英光学探针垂

直于外延片表面ꎬ距外延片上表面约 １０ ｍｍꎬ激发

光的入射与 ＰＬ 谱信号的收集均在垂直方向ꎮ 采

用陶瓷数显加热板进行加热ꎬ在 ３５０ ~ ６１０ Ｋ 的温

度范围内ꎬ每间隔 ２０ Ｋ 测量一次 ＰＬ 谱ꎬ每次测量

均让温度稳定 １０ ｍｉｎꎮ 测量系统如图 ２(ｂ)所示ꎮ

３　 结果与讨论

分别利用图 ２ 所示低温和高温 ＰＬ 谱测量系

统ꎬ测量不同温度下 ＴＨＯＭＡＳ ＳＷＡＮ ＣＣＳ 型

ＭＯＣＶＤ 制备的 ５. ０８ ｃｍ(２ ｉｎ) Ａｌ２Ｏ３(０００１)衬底

ＧａＮ 基 ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ 蓝光 ＬＥＤ 外延片 ＰＬ
谱ꎮ 以激发激光峰为标准ꎬ对样品在各温度下的

ＰＬ 谱进行归一化处理ꎮ １００ ~ ３３０ Ｋ 温度范围内

低温 ＰＬ 谱如图 ３(ａ)所示ꎬ３５０ ~ ６１０ Ｋ 温度范围

内高温 ＰＬ 谱如图 ３(ｂ)所示ꎮ
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图 ３　 不同温度下外延片 ＰＬ 谱测量结果ꎮ (ａ)低温下 ＰＬ
谱ꎻ(ｂ)高温下 ＰＬ 谱ꎮ

Ｆｉｇ. ３　 Ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ ｒｅｓｕｌｔｓ ｏｆ ｗａｆｅｒ ＰＬ ｓｐｅｃｔｒａ ａｔ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ
ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ. ( ａ) ＰＬ ｓｐｅｃｔｒａ ａｔ ｌｏｗ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ.
(ｂ) ＰＬ ｓｐｅｃｔｒａ ａｔ ｈｉｇｈ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ.

由图 ３ 可见ꎬ随着温度的降低ꎬ外延片各个

ＰＬ 谱峰值强度均逐渐增大ꎬ即材料的内量子效率

提高ꎮ 图 ３( ａ)低温下 ＰＬ 谱主要为 ＩｎＧａＮ / ＧａＮ
ＭＱＷ 中 ＩｎＧａＮ 的带边辐射跃迁对应的主发光

峰ꎬ１００ Ｋ 时中心波长为 ４５６. ６ ｎｍ(２. ７１６ ｅＶ)(标
记为 Ｐ１)ꎮ 该测试激光功率高达 ４００ ｍＷꎬ由于光

生载流子对量子限制斯塔克效应的屏蔽作用ꎬ以
及局域态的能带填充效应ꎬ峰位会随激发功率的

增加而蓝移ꎬ故该 Ｐ１ 峰位能量大于相关文献报

道[１１]ꎻ在 Ｐ１ 峰右侧ꎬ可以清晰看到 ＭＱＷ 发光峰

分裂出一个卫星峰(标记为 Ｐ２)ꎬ且随着温度的降

低ꎬＰ２ 峰越清晰ꎬ见图 ３(ａ)中虚线椭圆区域ꎬ１００
Ｋ 时中心波长为 ４７２. ４ ｎｍ(２. ６２５ ｅＶ)ꎮ 在外延

质量较好时ꎬ常出现声子伴线ꎬ对应峰位为 ｈν ＝
Ｅ０ － ｎＥｐꎬＥ０、Ｅｐ、ｎ 分别为主发光峰能量、声子能

量及声子数目[１１]ꎬ计算得 Ｅｐ ＝ ９１ ｍｅＶ(ｎ ＝ １)ꎬ约
等于 ＧａＮ 的光学声子能量ꎻ中心波长在 ５２０ ~ ５５０
ｎｍ(２. ２５４ ~ ２. ３８４ ｅＶ)范围内的 ｎ￣ＧａＮ 层黄带发

光峰(标记为 Ｐ３)ꎬ由于法布里￣珀罗薄膜干涉ꎬＰ３
峰出现明显的周期性震荡ꎮ 图 ３(ｂ)高温下 ＰＬ 谱

主要为中心波长约为 ４７５ ｎｍ 左右(２. ６１ ｅＶ)的

ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ 发光峰(标记为 Ｐ４)ꎮ 高温下

ｎ￣ＧａＮ 层黄带发光峰已经非常弱ꎮ
为了便于精确确定 ＰＬ 谱各峰值能量、强度

以及 ＦＷＨＭ 随温度变化情况ꎮ 将图 ３(ａ)中各温

度下的 ＰＬ 谱进行 Ｇａｕｓｓｉａｎ 分峰拟合ꎬ以 Ｔ ＝ ３１０
Ｋ 为例ꎬ结果如图 ４ 所示ꎮ 利用 ＯｒｉｇｉｎＰｒｏ 软件的

Ｆｉｔ Ｍｕｌｔｉ￣ｐｅａｋｓ 功能进行 ３ 个 Ｇａｕｓｓｉａｎ 峰拟合ꎬ图
３(ａ)中各温度拟合的 Ｒ２ 均大于 ０. ９９９ꎬ且各参数

的标准误差均较小ꎬ可见该分峰拟合质量较高ꎬ能
保证后续计算分析的精度ꎮ
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图 ４　 外延片 ＰＬ 谱高斯分峰及拟合分析

Ｆｉｇ. ４ 　 Ｇａｕｓｓ ｍｕｌｔｉ￣ｐｅａｋｓ ａｎｄ ｆｉｔｔｉｎｇ ａｎａｌｙｓｉｓ ｏｆ ｗａｆｅｒ ＰＬ
ｓｐｅｃｔｒａ　

对图 ３(ａ)中低温下不同温度点的 ＰＬ 谱进行

３ 个 Ｇａｕｓｓｉａｎ 分峰拟合ꎬ分别计算 Ｐ１、Ｐ２、Ｐ３ ３ 个

峰的峰值能量、相对强度、半峰宽ꎬ结果如图 ５ 所

示ꎮ Ｐ１ 峰值能量先由 １００ Ｋ 时的 ２. ７１７ ３６ ｅＶ 蓝

移至 １５０ Ｋ 的 ２. ７２１ ４６ ｅＶꎬ再红移至 ３３０ Ｋ 的

２. ７００ ２６ ｅＶꎮ Ｐ２ 峰值能量随温度变化ꎬ表现为明

显的先红移后蓝移而后再红移的 Ｓ 形变化特

性[１１]ꎮ 第一个拐点为 １１０ Ｋꎬ对应于局域势能的

最小值ꎮ 第二个拐点为 １５０ Ｋꎬ同于 Ｐ１ꎬ对应于载

流子的完全热化分布ꎮ 由 Ｐ２ 峰完整的 Ｓ 形曲线

可算得第二段蓝移为 ７. ４ ｍｅＶꎮ ＩｎＧａＮ / ＧａＮ
ＭＱＷ 中 Ｉｎ 组分的涨落变化或者相分离形成 Ｉｎ
团簇ꎬ产生的激子局域化效应以及内建电场导致

的 ＱＣＳＥ 是 Ｐ１ 发光主要机理ꎮ Ｐ２ 可能是 ＩｎＧａＮ 阱

层中组分及阱宽不均匀引起ꎮ Ｐ１ 与 Ｐ２ 峰值能量呈

Ｓ 形变化ꎬ１１０ ~１５０ Ｋ 随着温度升高ꎬ晶格错配度减

小ꎬ相界应力逐渐释放ꎬ压变电场减小ꎬＱＣＳＥ 导致的

Ｓｔａｒｋ 红移逐渐消失ꎬ进而产生峰值蓝移ꎬＰ１ 与 Ｐ２ 分

别蓝移 ４. １ꎬ７. ４ ｍｅＶꎮ １５０ ~３３０ Ｋ 范围内ꎬ随着温度

继续升高ꎬＶａｎｉｓｈ 效应开始起主导作用ꎬ峰值开始红

移ꎬＰ１ 与 Ｐ２ 分别红移 ２１. ２ꎬ２８. ２４ ｍｅＶꎮ Ｐ３ 为 ｎ￣ＧａＮ
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杂质带在 ＰＬ 谱中的体现ꎬ黄带发光主要机理为

Ｇａ 空位与 ＯＮ 施主结合ꎬ以及碳杂质等[１２￣１３]ꎮ 在

１００ ~ ３３０ Ｋ 范围内ꎬ随着温度上升ꎬＰ３ 峰红移

１４５ ｍｅＶꎮ 低温下 ＧａＮ 的自由激子和束缚激子等

复合发光峰约为 ３. ５ ｅＶꎬ该 ＰＬ 谱激发光源为

３. ０６ ｅＶꎬ故无法观察到 ＧａＮ 的带边峰ꎮ
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图 ５　 低温下外延片 ＰＬ 谱峰值能量、强度、半峰宽随温度变化ꎮ (ａ)ＭＱＷ ＰＬ 主发光峰ꎻ(ｂ)ＭＱＷ 声子伴线ꎻ(ｃ)ｎ￣ＧａＮ
黄带峰ꎮ

Ｆｉｇ. ５　 Ｃｈａｎｇｅ ｏｆ ｐｅａｋ ｅｎｅｒｇｙꎬ ｉｎｔｅｎｓｉｔｙ ａｎｄ ＦＷＨＭ ｏｆ ｗａｆｅｒ ＰＬ ｓｐｅｃｔｒａ ｗｉｔｈ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ａｔ ｌｏｗ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ. (ａ) Ｍａｉｎ ｌｕｍｉ￣
ｎｅｓｃｅｎｃｅ ｐｅａｋ ｏｆ ＭＱＷ. (ｂ) Ｐｈｏｎｏｎ ｃｏｎｃｏｍｉｔａｎｔ ｐｅａｋ ｏｆ ＭＱＷ. (ｃ) ｎ￣ＧａＮ ｙｅｌｌｏｗ ｂａｎｄ ｐｅａｋ.

由图 ５ 可见 Ｐ１、Ｐ２、Ｐ３ ３ 个峰值相对强度均

随温度的升高而降低ꎮ 温度由 １００ Ｋ 升温至 ３３０
Ｋꎬ３ 个峰值强度分别减小至 １００ Ｋ 时的 ０. １５４ꎬ
０. ２３８ꎬ０. １７６ꎮ 随着温度的升高ꎬ３ 个峰的发光效

率均急剧下降ꎬ这样因为与温度相关的多声子发

射、俄歇复合等非辐射复合增加引起ꎮ Ｐ１ 与 Ｐ３
相比较ꎬＰ１ 峰相对强度随温度衰减比 Ｐ３ 峰稍慢ꎮ
这是因为 ＩｎＧａＮ 阱层中存在的富 Ｉｎ 区和贫 Ｉｎ
区ꎬ相当于量子点ꎬ过剩载流子可以快速弛豫至富

Ｉｎ 区ꎬ稳定在“量子点”的局域量子能级上ꎬ进而

减少多声子发射几率ꎮ
由图 ５ 可见ꎬＰ１、Ｐ２ 的 ＦＷＨＭ 约为 １０ ｎｍꎬＰ３

则约为 １００ ｎｍꎬＦＷＨＭ 可以反映材料的晶体质

量ꎬＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ ＦＷＨＭ 约为 １０ ｎｍꎬ说明该

外延片晶体质量较好ꎬ由该外延片制作的 ＬＥＤ 芯

片ꎬ在 ３５０ ｍＡ 电流下ꎬ功率大于 ５００ ｍＷꎮ Ｐ１、Ｐ２
的 ＦＷＨＭ 远小于 Ｐ３ꎬ是因为量子阱对电子和空

穴均有较强的量子限制效应ꎬ使得发光强度和

ＦＷＨＭ 均优于黄带发光ꎮ 由图 ５ 可见 Ｐ１、Ｐ２ 的

ＦＷＨＭ 随温度的变化为较明显的 Ｗ 形(减小￣增
大￣减小￣增大)ꎮ Ｐ１ 温度由 １００ Ｋ 升至 １７０ Ｋ 过

程中ꎬＦＷＨＭ 由 １０. ６ ｎｍ 下降至 ９. ７ ｎｍꎬ变化幅

度不大ꎬ平均 ＦＷＨＭ 为 １０ ｎｍ 左右ꎻ当温度上升

至 １９０ Ｋ 时ꎬＦＷＨＭ 越变至 １２ ｎｍꎬ在温度由 １９０
Ｋ 升至 ３３０ Ｋ 过程中ꎬＦＷＨＭ 变化不大ꎬ平均值为

１１. ５ ｎｍꎮ １７０ ~ １９０ Ｋ 范围 Ｐ１ 峰 ＦＷＨＭ 呈现一

个明显跳变(约为 ２. ３３２ ｎｍ)ꎬ对应于局域载流子

从非热化到热化分布的转变ꎮ Ｐ２ 峰温度由 １００ Ｋ
升至 １３０ Ｋ 过程中ꎬＦＷＨＭ 降幅为 ５. ２４７ ｎｍꎻ在
１３０ ~ １５０ Ｋ 过程中出现小幅度跳变(约为 ０. １４３
ｎｍ)ꎻ在 １５０ ~ １９０ Ｋ 过程中 ＦＷＨＭ 下降 １. ０６８
ｎｍꎬ说明即使在较强的局域态中的载流子也会由

于吸收热能具有一定的活性ꎻ１９０ ~ ３３０ Ｋ 升温过

程中ꎬＦＷＨＭ 开始快速上升ꎬ增加至 １６. ８ ｎｍꎬ说
明温度高于 １９０ Ｋ 时ꎬ随着温度上升ꎬ载流子常规

热化开始变得越来越显著ꎬＦＷＨＭ 随温度上升ꎬ
直到载流子完全解局域化ꎮ Ｐ３ 峰温度由 １００ Ｋ
升至 ２１０ Ｋ 过程中ꎬＦＷＨＭ 由 １０９ ｎｍ 下降至９２. ２
ｎｍꎻ在温度由 ２１０ Ｋ 升至 ３３０ Ｋ 过程中ꎬＦＷＨＭ
增加至 １３４ ｎｍꎮ

由图 ３ ( ｂ) 外延片高温 ＰＬ 谱可见ꎬ ＩｎＧａＮ /
ＧａＮ ＭＱＷ 发光峰对称性较好ꎬ呈现较为完美的

Ｇａｕｓｓｉａｎ 函数峰形ꎬ故无需分峰拟合处理ꎮ 另外ꎬ
高温下 ｎ￣ＧａＮ 层黄带发光峰与 ＭＱＷ 峰相比已非

常弱ꎬ且难于分峰研究ꎮ 故仅研究 ＭＱＷ 峰值能

量、相对强度、半峰宽随温度变化ꎬ结果如图 ６
所示ꎮ

随着温度的升高 ＭＱＷ 带隙收缩效应明显ꎬ
故温度由 ３５０ Ｋ 升至 ６１０ Ｋ 过程中ꎬ峰值能量红

移 １１４ ｍｅＶꎮ 随着温度的升高ꎬ非辐射复合越来

越强ꎬ因此ꎬ６１０ Ｋ 时 ＭＱＷ 发光峰的相对强度减

小至 ３５０ Ｋ 时的 ０. ０６２ 倍ꎮ 点缺陷平衡浓度 Ｃ ＝
Ａｅｘｐ [－ Ｑｆ / ＲＴ]ꎬ与温度为 ｅ 指数关系ꎬ随着温度

上升ꎬ晶体缺陷浓度增大ꎬ晶体质量下降ꎬ故 ＦＷＨＭ
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图 ６　 高温下外延片 ＭＱＷ ＰＬ 谱峰值能量、强度、半峰宽

随温度变化ꎮ
Ｆｉｇ. ６　 Ｃｈａｎｇｅ ｏｆ ｐｅａｋ ｅｎｅｒｇｙꎬ ｉｎｔｅｎｓｉｔｙ ａｎｄ ＦＷＨＭ ｏｆ ｗａｆｅｒ

ＭＱＷ ＰＬ ｓｐｅｃｔｒａ ｗｉｔｈ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ａｔ ｈｉｇｈ ｔｅｍｐｅｒａ￣
ｔｕｒｅｓ.

迅速增加ꎮ 温度由 ３５０ Ｋ 升至 ６１０ Ｋ 过程中ꎬ
ＦＷＨＭ 由 ２９. １３ ｎｍ 增加至 ５１. １２ ｎｍꎮ

多篇文献报道 ＩｎＧａＮ、ＧａＮ 峰值能量在低温

下ꎬ随温度的变化规律为 Ｖａｒｓｈｎｉ 经验公式 Ｅｇ(Ｔ) ＝
Ｅｇ(０) － αＴ２ / (Ｔ ＋ β)ꎬ式中 Ｅｇ(０)是 Ｔ ＝ ０ Ｋ 时的

禁带宽度ꎬα、β 为两个 Ｖａｒｓｈｎｉ 温度系数ꎮ 利用该

经验公式对 ３５０ ~ ６１０ Ｋ 温度范围内 ＩｎＧａＮ / ＧａＮ
ＭＱＷ ＰＬ 谱的峰值能量随温度的变化进行拟合ꎮ
拟合结果为 Ｅｇ(０) ＝ ２. ７３２ ｅＶꎬα ＝ １. ３１ ｍｅＶꎬβ ＝
２ １００ Ｋꎬ相关系数 Ｒ２ ＝ ０. ９９４ ０ꎮ ＩｎｘＧａ１ － ｘＮ 带隙

与组分 ｘ 的关系为 Ｅｇ ＝ ３. ４２ － ２. ６５ｘ － ２. ４ｘ(１ －
ｘ)ꎬ计算得 ｘ ＝ ０. １５ꎬ即外延片 ＭＱＷ 的 ＩｎＧａＮ 阱

层掺 Ｉｎ 量为 １５％ ꎬ该计算结果和外延生长时的设

计 Ｉｎ 掺杂浓度重合ꎮ 结果证明:外延片 ＭＱＷ 高

温 ＰＬ 峰值能量随温度的变化也满足 Ｖａｒｓｈｎｉ 经
验公式ꎬ在 ＭＯＣＶＤ 外延生长过程中ꎬ可考虑在阱

层掺 Ｉｎ 过程中ꎬ通过 ＭＯＣＶＤ 控温系统特意降低

反应室温度ꎬ在线测量不同温度下 ＰＬ 谱ꎬ利用上

式方法判断掺 Ｉｎ 是否成功ꎬ进而及时调整生长

工艺或终止生长ꎬ提高生长良率ꎬ降低损失[６ꎬ１４]ꎮ

４　 结　 　 论

利用 Ｔｈｏｍａｓ Ｓｗａｎ ＣＳＳ ＭＯＣＶＤ 在 ５. ０８ ｃｍ(２
ｉｎ) Ａｌ２Ｏ３ (０００１)衬底上沉积生长了 ＩｎＧａＮ / ＧａＮ
ＭＱＷ 结构蓝光 ＬＥＤ 外延片ꎮ 以 ４０５ ｎｍ 半导体

激光器作为激发光源ꎬ分别采用自主搭建的 １００ ~
３３０ Ｋ 变温范围低温 ＰＬ 谱测量装置ꎬ以及 ３５０ ~
６１０ Ｋ 变温范围高温 ＰＬ 测量装置ꎬ测量不同温度

下的 ＰＬ 谱ꎮ 对不同温度下 ＰＬ 谱进行高质量

Ｇａｕｓｓｉａｎ 分峰拟合ꎬ分别研究了 ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ
主发光峰及其声子伴线峰、ｎ￣ＧａＮ 黄带发光峰峰

值能量、相对强度、ＦＷＨＭ 在 １００ ~ ６１０ Ｋ 温度范

围内随温度变化情况ꎮ 得到以下结论:
(１)利用 ４００ ｍＷ 激发功率ꎬ在 １００ ~ ３３０ Ｋ

温度范围内ꎬ清晰观察到了 ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ ＰＬ
谱主发光峰及其声子伴线峰值能量与 ＦＷＨＭ 温

度依赖性ꎬ分别呈现 Ｓ 与 Ｗ 形变化ꎮ 未出现因激

发功率太大而减弱量子阱中局域态对载流子的局

域效果ꎬ从而使 Ｓ 与 Ｗ 形变化消失的现象ꎻ
(２)根据 ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ ＰＬ 谱随温度变化

分析得到:载流子的完全热化分布温度约为 １５０
Ｋꎬ局域载流子从非热化到热化分布的转变温度

为 １７０ ~ １９０ Ｋꎻ
(３) ３５０ ~ ６１０ Ｋ 高温范围内ꎬ ＩｎＧａＮ / ＧａＮ

ＭＱＷ 主发光峰峰值能量随温度变化满足 Ｖａｒｓｈｎｉ
经验公式ꎬ在线测量不同温度下 ＭＯＣＶＤ 外延生

长掺 Ｉｎ 过程中的 ＰＬ 谱ꎬ可实时推算掺 Ｉｎ 量ꎬ在
线监测外延片生长ꎮ

以上结果可为 ＩｎＧａＮ / ＧａＮ ＭＱＷ 结构蓝光

ＬＥＤ 外延片的 ＰＬ 发光机理研究、高温在线 ＰＬ 谱

测量设备开发、实现 ＩｎＧａＮ 阱层的掺 Ｉｎ 情况实时
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