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摘要  界面工程是提高光电探测器性能的有效方法之一。报道了基于界面工程调控的石墨烯（Gr，2D）/GaN（3D）范德

瓦耳斯异质结紫外光电探测器。GaN 吸收光子产生电子空穴对，并在内建电场作用下发生分离。其中，光生空穴利用隧

穿效应向 Gr 一侧迁移，而光生电子向 GaN 一侧迁移。在较高的电场驱动下，载流子将发生碰撞，造成光电流倍增，使得

器件的光吸收效率与光电转化效率有明显提升。因此，器件在−2 V 偏压条件和 5 μW/cm2紫外光照射下，展示出较高的

响应度（395. 2 A/W）和较大的探测率（4. 425×1015 Jones）值。该研究丰富了界面工程技术在 Gr 基紫外光电探测器的应

用，为制备高性能紫外探测器提供了可能。
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Study on the Performance of Graphene/GaN Ultraviolet Photodetectors 
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Abstract Interface engineering stands out as an effective method for enhancing the performance of photodetectors.  This study 
presents ultraviolet（UV） photodetectors featuring a Gr (2D) /GaN (3D) van der Waals heterojunction, skillfully regulated 
through interface engineering control.  The GaN film efficiently absorbs photons, generating electron-hole pairs promptly 
separated by the built-in electric field.  Photogenerated holes traverse to the Gr side through the tunneling effect, while 
photogenerated electrons move towards the GaN side.  At elevated built-in field levels, high-speed photogenerated carriers 
undergo impact ionization, leading to a multiplication of the photocurrent.  The outcomes highlight the significant influence of 
lead sulfide quantum dots (PbS QDs) on the light absorption efficiency and photoelectric conversion efficiency of the device.  
Consequently, the device achieves a remarkable responsivity value of 395. 2 A/W and a substantial detectivity value of 4. 425×
1015 Jones under 5 μW/cm2 light at −2 V.  This research contributes to the application of interface engineering technology in Gr-

based UV photodetectors, opening possibilities for the preparation of high-performance UV detectors.
Key words gallium nitride; two-dimensional/three-dimensional; metal organic chemical vapor deposition; ultraviolet 
photodetector

1　引   言

紫外线是太阳辐射中的一种电磁辐射，其波长范

围为 10~400 nm。在大气层的保护下，只有少量的紫

外线到达地球表面。相对于其他波段的电磁辐射，紫

外线具有处理难度低、抗干扰性强等特点，在军民领域
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具有重要应用［1-3］。因而，作为探测紫外光的核心器

件，高性能紫外光电探测器的研究和发展具有重要的

意义。

当前，商用的紫外光探测器主要是紫外光电倍增

管和 Si 基紫外探测器。由于结构复杂与材料自身的

限制等因素，其在许多领域的应用受到了限制［4］。为

满足未来科技发展的需求，实现高性能、低成本、低能

耗光电探测器的制备，广大研究人员在探寻新材料与

新结构等方面做出巨大努力。二维（2D）材料由于其

独特的原子结构与异乎寻常的光电特性，得到了广泛

研究［5-7］。二维材料光电探测器表现出高响应度和检

测性、快速响应时间等性能优势［8］。作为 2D 材料家族

的重要成员，石墨烯（Gr）具有较高的光吸收和较快的

响应速度，被认为是制备高性能光电探测器的杰出代

表［9-12］。同时，Gr 具备良好的光电特性，具有高载流子

迁移率，可以拓宽探测器的探测波长范围，提升器件性

能［13］。然而，单层 Gr 光吸收效率较低，仅为 2. 3%，并

且具有较大的载流子密度，其制备的光电器件存在较

大的暗电流从而影响了器件性能［14］。此外，较大的表

面态诱导产生较大的漏电流以及较强的界面复合作

用，不利于 Gr基光电探测器的发展［15］。

超浅范德瓦耳斯异质结的构造是解决上述问题合

适的方式之一［16］。2D 材料由于其独特的原子结构，其

表面不存在悬挂键，在制备器件时无需考虑晶格失配

的问题，可实现高质量范德瓦耳斯异质结的构造［17-18］。

同时，基于界面工程技术（插入绝缘隧穿层或表面沉积

量子点）的范德瓦耳斯异质结结构器件，可进一步改善

上述问题。例如：Wu 等［15］使用 2D AsP 和 InSe 构造了

范德瓦耳斯隧穿异质结晶体管，该器件具有较高的反

向整流率和光灵敏度。Zhang 等［19］通过在 Gr 与 GaN
间插入一个（AlGa）2O3 层，有效地减小了氧空位的缺

陷密度，并且提高了势垒高度。He 等［20］通过界面工程

技术，在初始器件中插入 Ga2O3绝缘隧穿层，所制备的

紫外光电探测器具有较高的探测率，然而高质量

Ga2O3和（AlGa）2O3的制备需要复杂的工艺流程。

本文报道了采用界面工程技术制备出的 Gr（2D）/
GaN（3D）范德瓦耳斯异质结紫外光电探测器，并研究

硫化铅量子点（PbS QDs）调控对 Gr/GaN 紫外光电探

测器的影响与作用机制。半导体材料量子点应用在探

测器中，在保留一定可见光波段探测能力的同时，拓展

了紫外波段的探测灵敏度［21］。研究结果表明：由于 Gr
的半金属性，在 GaN 表面形成超浅范德瓦耳斯异质

结，耗尽区位于 GaN 表面，入射的紫外光被器件完全

吸收，器件展示出较高的光吸收效率；在 PbS QDs 修

饰下，器件的光吸收效率与光电转化效率明显上升。

本工作证实界面工程技术能有效提高器件性能，这为

高性能、低成本的紫外光电探测器的制备提供了一条

有效的途径。

2　实验与器件制备

2. 1　材料制备

使用金属有机化学气相沉积（MOCVD）系统在蓝宝

石衬底上制备 GaN（4~5 μm，掺杂浓度 3. 5×1017 cm−3）

衬底。将表面涂有 PMMA 的铜基底单层石墨烯（合肥

科晶科技股份有限公司），保存在真空干燥箱中。

2. 2　Gr/GaN器件的制备

使用实验剪刀剪取合适大小旋涂有 PMMA 的 Cu
基底单层石墨烯，将其放置在浓度为 1 mol/L 的氯化

铁溶液中，并浸泡 45 min，去除底部 Cu 基底。使用干

净的衬底捞取已去除 Cu 基底的单层石墨烯，转移至去

离子水中进行清洗，去除表面残留的 FeCl3溶液，整个

过程重复 3 次，每次泡洗 10 min，完成单层石墨烯的制

备。使用清洗干净的 GaN 衬底进行单层石墨烯的捞

取，实现 Gr/GaN 范德瓦耳斯异质结的制备。捞取之

后自然晾干 1 h，再转移到 90℃烘箱烘烤 3 h。之后将

其放置在盛有丙酮的烧杯中，将烧杯放置在水浴锅中

恒温加热 1 h，温度约 28 ℃。将样品取出、晾干，使用

无水乙醇、去离子水清洗样品。最后将样品放置在热

台上加热，沉积 In 片在相应的位置，实现电极的制备。

2. 3　PbS QDs/Gr/GaN 器件制备

将去除 PMMA 的 Gr/GaN 样品放置于实验台上，

使用移液枪吸取适量的 PbS QDs 溶液（上海阿拉丁生

化科技股份有限公司）均匀地滴涂在样品上。在滴涂

PbS QDs 之后，让样品干燥 10 s；接着滴涂体积分数

2% EDT（乙腈中加入 50 mmol 硫氰酸铵）溶液（使用

异丙醇作为溶剂进行溶解），等待 30 s 使得配体交换充

分完成；再使用乙腈溶液清洗两次，去除多余的 EDT
溶液；最后在热台上使用 100 ℃退火 10 min，完成器件

的制备。为了对比 PbS QDs 对器件性能的影响，本实

验使用相同的工艺制备 PbS-glass 器件（注意：所有实

验必须在通风橱中进行）。

2. 4　表征与测试

使用扫描隧道显微镜（SEM）表征器件的形貌。

使用 X 射线衍射分析 GaN 的晶体质量。使用拉曼光

谱测试单层 Gr 的本征信息。光电性能测试设备是自

行搭建的一套测试系统，主要包括：探针台，B2902A
高精度源表，325 nm He-Cd 激光器，斩波器，光功率

机，以及衰减片。输出的紫外光功率密度通过调节衰

减片进行调控。所有的测试都是在大气环境下进行。

3　分析与讨论

本文研究 PbS QDs 对 Gr/GaN 范德瓦耳斯异质结

构的影响，其器件结构如图 1（a）所示。单层 Gr覆盖在

GaN 表面形成范德瓦耳斯异质结；In 金属分别沉积在

Gr 与 GaN 一侧作为电极，并且在 Gr 与 GaN 之间沉积

30 nm Al2O3 绝缘层，阻止两者接触造成短路；PbS 
QDs 被沉积在 Gr 表面。由于包裹 QDs 的长油酸配体
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引起的空间分离诱导会降低 QDs 与器件的电荷传

输［22］。因此，本实验采用配体交换技术（将长配体交换

成短配体，提高 PbS QDs 的传导率）制备 PbS QDs 薄

膜层，详细过程呈现在实验部分。图 1（b）展示的是沉

积 了 PbS QDs 的 器 件 表 面 SEM 与 元 素 分 布 光 谱

（EDS）图。SEM 图表面十分光滑，表明器件表面较平

整。EDS 图表明 Pb 和 S 元素基本完全覆盖整个平面，

并且元素分布均匀。表明 PbS QDs 成功沉积在 Gr/
GaN 样品表面，并且均匀分布。图 1（c）展示了沉积了

PbS QDs 的 器 件 结 构 的 透 射 电 镜（TEM）图 ，通 过

TEM 图可以清晰地看出器件所制备出的结构，表明器

件的可行性。光致发光（PL）是一种重要的手段去检

测材料的光学特性，图 1（d）展示的是 GaN 的 PL 谱图。

很明显，在 365 nm 左右有一个锐利的发光峰，这和

GaN 禁带宽度是一致的。除此之外，光谱中没有其他

杂乱峰存在，表明制备的 GaN 薄膜质量很好［23］。此

外，为验证所使用的石墨烯是单层的，图 1（e）展示了

Raman 测试结果。从图中可以观察到，在 1582 cm−1和

2689 cm−1 位置有明显的 G 和 2D 峰，并且 2D/G 峰强

度之比接近 2∶1，这与之前的工作报道是一致的，表明

使用的 Gr是单层结构［5］。

为验证 PbS QDs 对器件性能提升的作用，分别制

备 了 PbS QDs/Gr/GaN 和 PbS QDs-glass 光 电 探 测

器，并对其进行相应的光电性能测试，图 2 展示了相应

的结果。在黑暗与 325 nm 光照条件下，PbS QDs-

glass 光电探测器有明显的光响应，表明 QDs 对紫外光

有响应，制备的薄膜是有效的，如图 2（a）和（b）所示。

当 QDs 覆盖在 Gr/GaN 表面时，器件的暗电流没有明

显变化，而光电流明显提高（大约 3 倍），如图 2（c）和

（d）所示，表明 PbS QDs能有效改善器件性能。图 2（e）

和（f）分别展示了 PbS QDs/Gr/GaN 光电探测器 在

325 nm 不同光功率密度光照射下的电流-电压（I-V）与

电流-时间（I-T）曲线。很明显，随着光功率密度上升，

器件光电流依次增大。而器件 I-T曲线显示非常显著

的尖峰，这与之前观察到的现象是一致的。此外在器

件表面配比了三组体积分数不同的 PbS QDs 沉积，并

测量其 I-V曲线。从图 2（g）可以看出，体积分数为 6%
时，光电流最大，体积分数为 9% 时，光电流最小。因

此当 PbS QDs 浓度增加时光电流增大，在超过 6% 时

光电流减小。这是由于一方面 QDs 的表面等离子体

共振（SPR）效应产生的热电子会注入 GaN 中，提高器

件的光电流［24］，另一方面，Pbs QDs 也会引入新的缺

陷，器件的 I-T曲线显示非常显著的尖峰［25］，表明 Pbs 
QDs 的沉积会造成表面较多的缺陷，当 Pbs QDs 的浓

度过大时，缺陷就会更多更明显从而影响器件性能。

区别于太阳能电池器件，光电探测器具有很好的

光功率 -光电流输出线性度关系。这种关系可以用幂

指数［26］进行很好的拟合，表示为

Iph = APθ， （1）
式中：A是与波长有关的常数；幂指数 θ反映了器件光

功率密度与光电流关系，相应曲线见图 3（a）。通过线

性拟合可知，器件的 θ值为 0. 453。这个值是很低的，

表明在 GaN 的表面存在相对较高的表面态，这将造成

表面费米能级钉扎效应，增加电子与空穴的复合，进一

步验证了之前的结论。为进一步评估探测器性能，测

试了器件的响应度 R、探测率 D*、灵敏度 S及光敏电阻

（LDR），图 3（b）和（c）展示了相应结果。R、D*是典型

的品质因素，用于评估光电探测器的性能。R和 D*［27］

被定义为

R= I light / ( P in s )， （2）

图 1　实验结果。（a） PbS QDs/Gr/GaN 结构示意图；（b） PbS QDs/Gr/GaN 器件表面 SEM 图；（c） PbS QDs/Gr/GaN 器件 TEM 图；

（d）GaN 薄膜 PL 光谱图；（e）单层石墨烯的 Raman 图

Fig.  1　Experimental results.  (a) Schematic diagram of the PbS QDs/Gr/GaN device; (b) SEM image of PbS QDs/Gr/GaN surface; 
(c) TEM image of PbS QDs/Gr/GaN; (d) photoluminescence spectra of GaN; (e) Raman spectra of the single-layer Gr
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D * = R [ s/( 2eIdark ) ]1 2， （3）
式中：I light 是器件的光电流；P in 是入射光功率密度；s是
器件有效光吸收面积；e是电子电荷量；h是布朗克常

数。从公式可以发现，R与D*都与光电流有关，要想获

得高 R，器件需要在较弱的光功率密度下产生较高的

光电流，而 D还需要较低的暗电流。从曲线图中可以

得知 ，R 和 D* 随着光功率密度的增加而减小。在

5 μW/cm2 光功率密度照射下，器件获得最高的 R和

D*，分别为 400 A/W 和 4. 5×1015 Jones。而在高光功

率密度下，器件的光电流趋于饱和，并且光生电子和空

穴复合的几率极大上升，很明显这是一个普遍现象。

S和线性动态范围 LDR 是另外两个评估光电探测器

的重要参数，分别可以反映光电探测器探测弱光的能

力和线性反应区间范围，这可以被定义为

S= ( I light - Idark )/Idark × 100%， （4）
LLDR = 20log ( I light /Idark )。 （5）

很明显，在相同的暗电流下，S和 LDR 都主要取

决于器件的光电流。这与图 3 中曲线所展示的结果是

图 2　光电性能测试结果。（a）（b） Gr-glass 的 I-V曲线；（c）（d）有无 PbS QDs 的 Gr/GaN 光电流与暗电流；器件在 325 nm 不同光功率

密度光照射下的（e） I-V曲线和（f） I-T曲线；（g）不同浓度 PbS QDs的器件 I-V图

Fig.  2　Optoelectronic performance test results.  (a)(b) I-V characteristics of the Gr/glass; (c)(d) PbS QDs/Gr/GaN photodetector with/
without PbS QDs under dark and light illumination; (e) I-V and (f) I-T curves at different light power densities under 325 nm 

light illumination; (g) I-V diagram of devices with different concentrations of PbS QDs

图 3　拟合结果。（a）PbS QDs/Gr/GaN 光电流与光功率密度关系曲线，及相应拟合曲线；在−2 V 偏压下，器件的（b）R、S和（c） D*、

LDR 随光功率密度变化曲线

Fig.  3　Fitting results.  (a) Photocurrent (absolute value) dependence on light power intensity and corresponding fitting curve by the 
power law PbS QDs/Gr/GaN; light-power-dependent (b) R and S, and (c) D* and LDR of the PbS QDs/Gr/GaN 

photodetector at −2 V bias
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一致的。因此，PbS QDs 在一定程度上能够提高器件

的光吸收率与光电转化效率（3 倍左右光电流提升）。

此外，图 3 展示了 PbS QDs/Gr/GaN 光电探测器

在−2 V 偏压下的 R、S、D*和 LDR。与前面的分析相

似，随着光功率密度的上升，R和 D*依次下降，并在

5 μW/cm2光功率密度光照射下器件获得最大值，分别

为 R=395. 2 A/W，D*=4. 425×1015 Jones。而器件的

S和 LDR 随着光功率密度上升依次上升，最大值分别

为 7. 1×107% 和 117. 04 dB，表明器件具有一个相对

大的光/暗电流比。综上所述，Pb QDs/Gr/GaN 结构

器件可以显著地提高 Gr/GaN 光电探测器的性能。

图 4为 PbS QDs/Gr/GaN器件能带结构图（325 nm
光照射）。从能带结构图可以发现，通过湿法转移的单

层石墨烯呈现出 P 型特性，这可能是 H—O 键和大气

中的气体进行了空穴的有效掺杂［28-29］。在 Gr 与 GaN
结合之后，异质结在界面处出现一个锐利的能带弯曲，

并且由于 Gr 和 GaN 之间存在较大的功函数差异，一

个强的超浅范德瓦耳斯浅结在界面处形成。当紫外光

照射在器件表面时，石墨烯在布里渊区的M点和 K点

吸收热量产生热载流子。由于 Gr中温度梯度不同，产

生的热载流子在石墨烯中将经受不同的热弛豫过

程［30-32］。此外，当 Gr 与 GaN 结合后，两者形成的空间

电荷区位于 GaN 表面，入射光能够最大程度被吸收转

化，产生更多的光生电子-空穴对。由于 Gr 十分薄，Gr
与 GaN 形成的耗尽区大部分在 GaN 一侧，从而大部分

的热载流子能够到达 GaN 一侧的耗尽区被收集，并且

光生电子-空穴对也能够在耗尽区被有效分离，为总电

流贡献部分电流。同时，在较高的掺杂浓度下，光生电

子-空穴对的分离效率是更高的，这是因为相对于耗尽

区宽度，光入射深度随着掺杂浓度的增高下降得更快。

另一方面，紫外光穿透 Gr 层照射到 GaN 表面，GaN 薄

膜吸收大部分的光子产生光生电子-空穴对，在内建电

场作用下，光生电子 -空穴对迅速分离［33］。其中，光生

空穴利用隧穿效应向 Gr一侧迁移，而光生电子向 GaN
一侧迁移。在较高的电场驱动下，载流子将发生碰撞，

造成光电流倍增［34］。当 PbS QDs 沉积在 Gr/GaN 时，

由于费米能级的不同，能带发生弯曲，PbS QDs 与 Gr
之间形成内建电场。在 325 nm 光照射下，GaN 薄膜吸

收大部分的光子，同时 PbS QDs 也会吸收光子产生光

生电子 -空穴对，在内建电场作用下分离，产生光生电

子 -空穴对分离，能产生高的光电流，并且光生电子先

流向 Gr，再流向 GaN，而光生空穴流向 Gr。此外，

PbS/Gr 界面处的异质结诱导电荷分离效应能够显著

的抑制光生载流子的复合，延长载流子寿命。另一方

面，QDs 的 SPR 效应产生的热电子将注入 GaN 中，提

高器件的光电流［24，35］。同时，由于材料的折射率不同会

引起光的折射现象，在 QDs表面将发生光的折射，改变

光路的方向，从而使反射多余的光被 GaN 重新吸收，增

强器件的光吸收，提高器件的光电性能。

4　结   论

本文通过将 Gr 与 GaN 结合，一方面实现高性能

超浅范德瓦耳斯异质结紫外光电探测器的制备，另一

方面深入研究界面工程技术 PbS QDs 对器件性能影

响与作用机制。研究表明，超浅结的形成使器件具有

较高的光吸收效率。此外，在界面工程技术作用下，显

著影响了器件的光电响应特性。例如，PbS QDs 对器

件的光吸收效率与光电转化效率有明显影响，这是

QDs 的 SPR 效应与内建电场共同作用的结果。因此，

在−2 V、5 μW/cm2光照射下，器件展示了超高的 R=
395. 2 A/W 和 D* =4. 425×1015 Jones，超越了目前很

多商用的紫外探测器。该研究证实界面工程对器件性

能的提升具有显著作用，扩展了 2D 与 3D 载流子的传

输机制，为利用界面工程技术制备高性能光电器件提

供了一条新思路。
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