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摘要　利用低压金属有机化学气相沉积技术（ＬＰＭＯＣＶＤ）生长ＩｎＧａＡｓ／ＧａＡｓ单量子阱（ＳＱＷ），通过改变生长速

率、优化生长温度和Ｖ／ＩＩＩ比改善了量子阱样品的室温光致发光（ＰＬ）特性。测试结果表明，当生长温度为６００℃、

生长速率为１．１５μｍ／ｈ时，生长的量子阱ＰＬ谱较好，增加Ｖ／ＩＩＩ比能够提高量子阱的发光强度。实验分析了在不

同的Ｉｎ气相比条件下，生长速率对量子阱质量的影响，利用模型解释了高Ｉｎ气相比时，随着生长速率增加ＰＬ谱蓝

移现象消失的原因。
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１　引　　言

ＩｎＧａＡｓ／ＧａＡｓ量子阱（ＱＷ）拓展了ＧａＡｓ的发

光波长（０．８５～１．１μｍ），被广泛应用于各种光电子

器件和工业生产活动，因而受到普遍关注。一般情

况下，通过改变生长过程中的Ⅴ／Ⅲ比、生长速率、生

长温度来优化量子阱生长质量，到目前为止，国内外

很多文献都有报道。Ｔａｎ等
［１］利用金属有机化学气

相沉积（ＭＯＣＶＤ）技术在０．１μｍ／ｈ的生长速率下

得到高质量的大应变Ｉｎ０．５Ｇａ０．５Ａｓ／ＧａＡｓ单量子阱

（ＳＱＷ），样品表面光滑；俞波等
［２］通过优化生长温
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度和生长速率，利用低压 ＭＯＣＶＤ（ＬＰＭＯＣＶＤ）生

长出高质量的应变ＩｎＧａＡｓ／ＧａＡｓ９８０ｎｍ量子阱；

祝进田等［３－４］研究了ＩｎＧａＡｓ材料在不同温度条件

下的光学特性，贾国治等［５］研究了生长温度对

ＩｎＧａＡｓ应变量子阱发光波长的影响，同时还分析了

生长温度对Ｉｎ偏析、解析和ＩｎＧａ互混的影响。除

此以外，采用中断生长、生长应变缓冲层（ＳＢＬ）可

以提高ＩｎＧａＡｓ／ＧａＡｓ量子阱的光致发光（ＰＬ）质

量［６］，快速热退火［７－８］和衬底偏向角［９］对量子阱的

发光质量也有显著的影响。

生长ＩｎＧａＡｓ／ＧａＡｓ量子阱，由于Ｉｎ原子体积

较大，在晶体内部晶格容易发生应变，而表面缺陷较

多、原子密度低，使得Ｉｎ原子将沿着生长方向向上

迁移，导致ＩｎＧａＡｓ层上表面的Ｉｎ原子浓度大于下

表面和晶体内部［１０］。表面Ｉｎ原子的富集，不仅使

样品表面变得粗糙不平，而且容易使生长从二维层

层生长模式向三维层岛生长模式（ＳＫ 模式）转

变［１１］。为了得到高质量的ＩｎＧａＡｓ材料，需要尽量

抑制生长模式向三维转变。生长速率、生长温度和

Ｖ／ＩＩＩ比对量子阱生长模式有重要影响，生长条件

改变会引起量子阱生长模式的改变。本文将利用

ＭＯＣＶＤ研究生长速率、生长温度以及 Ｖ／ＩＩＩ比对

ＩｎＧａＡｓ／ＧａＡｓ量子阱发光质量的影响。

２　实　　验

实验 用 德 国 ＡＩＸＴＲＯＮ 公 司 生 产 的 ＬＰ

ＭＯＣＶＤ设备，反应室压力为１×１０４Ｐａ。实验中以

Ｈ２ 为载气，Ⅲ 族源为 ＴＭＧａ、ＴＭＩｎ，Ⅴ 族源为

ＡｓＨ３。衬底为ｎ型ＧａＡｓ（１００）偏〈１１１〉２°衬底。生

长前先进行５ｍｉｎ的高温烘烤，以清洁衬底、降低衬

底表面缺陷，然后再开始外延生长，即在ＧａＡｓ衬底

上依次生长５００ｎｍ 的 ＧａＡｓ缓冲层，１０ｎｍ 的

ＩｎＧａＡｓ单量子阱，５００ｎｍ的ＧａＡｓ盖层。

实验一共生长了４组样品，通过改变某一生长

条件，分别研究Ｉｎ的气相比、生长速率、生长温度以

及Ｖ／ＩＩＩ比在不同情况下对量子阱发光质量的影

响。设定Ｉｎ的气相比为３８．８７％，通过样品 Ｍ０１、

Ｍ０２研究在Ｉｎ气相比较高的条件下生长速率对量

子阱发光质量的影响；降低Ｉｎ的气相比为３３．

７１％，生长 Ｍ０３、Ｍ０４两个样品，研究不同生长速率

对量子阱发光特性的影响；Ｍ０５、Ｍ０６、Ｍ０７改变了

生长温度，分别为６５０ ℃、６００ ℃、５５０ ℃；Ｍ０８、

Ｍ０９、Ｍ１０则改变了样品的 Ｖ／ＩＩＩ比，分别为３５、

４５、５５。生长条件如表１、表２所示。

表１ 各组样品的生长条件

Ｔａｂｌｅ１ ＴｅｃｈｎｏｌｏｇｉｃａｌｐａｒａｍｅｔｅｒｓｏｆＩｎＧａＡｓ／ＧａＡｓＱＷｓａｍｐｌｅｓ

Ｓａｍｐｌｅｓ Ｇｒｏｗｔｈｒａｔｅ狏／（μｍ／ｈ） Ｇｒｏｗｔｈｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ犜／℃ Ｉｎ／（Ｇａ＋Ｉｎ）犡ｖ／％ Ⅴ／Ⅲ

Ｍ０１ １．１５ ６５０ ３８．８７ ５０

Ｍ０２ ０．７５ ６５０ ３８．８７ ５０

Ｍ０３ １．１５ ６５０ ３３．７１ ５０

Ｍ０４ ０．９５ ６５０ ３３．７１ ５０

Ｍ０５ １．１５ ６５０ ３８．８７ ６５

Ｍ０６ １．１５ ６００ ３８．８７ ６５

Ｍ０７ １．１５ ５５０ ３８．８７ ６５

Ｍ０８ １．０６ ６００ ３３．７１ ３５

Ｍ０９ １．０６ ６００ ３３．７１ ４５

Ｍ１０ １．０６ ６００ ３３．７１ ５５

表２ ＩｎＧａＡｓ／ＧａＡｓ量子阱ＩＩＩ、Ｖ族源的物质的量流量

Ｔａｂｌｅ２ ＧｒｏｕｐｓＩＩＩａｎｄＶｇａｓｍｏｌｅｆｌｏｗｏｆＩｎＧａＡｓ／ＧａＡｓＱＷ

Ｓａｍｐｌｅ

Ｇａｓｆｌｏｗ
Ｍ０１ Ｍ０２ Ｍ０３ Ｍ０４ Ｍ０５／Ｍ０６／Ｍ０７ Ｍ０８ Ｍ０９ Ｍ１０

ＡｓＨ３／（１０
－３ｍｏｌ／ｍｉｎ） １．９３ １．２６ １．９３ １．５９ ２．５０ １．２４ １．６０ １．９６

ＴＭＧａ／（１０－５ｍｏｌ／ｍｉｎ） ２．３６ １．５４ ２．５６ ２．１１ ２．３６ ２．３６ ２．３６ ２．３６

ＴＭＩｎ／（１０－５ｍｏｌ／ｍｉｎ） １．５０ ０．９８ １．３１ １．０７ １．５０ １．２０ １．２０ １．２０

　　利用光致发光测试样品的发光质量、ＰＬ谱的半

峰全宽（ＦＷＨＭ）和相对发光强度主要由界面的粗

糙度和合金原子组分的微观波动决定，通过样品ＰＬ

谱可以知道样品的生长质量。ＰＬ谱测量仪器为美

１１３１００１２
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国ＱＵＡＴＥＫ快速图谱仪（ＲＰＭ２０００），在室温下进

行测量。

３　结果与讨论

３．１　生长速率对犐狀犌犪犃狊／犌犪犃狊单量子阱发光特性

的影响

图１为Ｍ０１、Ｍ０２样品的ＰＬ测试谱，横坐标为

样品的发光波长λ，纵坐标为相对发光强度。两个

样品的生长速率不同，分别为１．１５μｍ／ｈ、０．７５μｍ

／ｈ。从图１中可以看到 Ｍ０１样品相对发光峰值强

度是 Ｍ０２样品的７．７５倍，半峰全宽比 Ｍ０２号样品

小６ｎｍ。由此可见，生长速率提高，增加了量子阱

的发光峰值强度，降低了半峰全宽，提高了ＩｎＧａＡｓ

量子阱的生长质量。由图１中还发现两个样品的中

心发射波长均为１０６０ｎｍ，Ｊａｓｉｋ等
［１，１２］都报道了随

着生长速率增加而中心发射波长发生蓝移的现象，

这与实验结果不同。图１所示ＰＬ谱表明在实验条

件中Ｉｎ原子的并入达到饱和状态，其并入不随生长

速率变化。同时可以看到，即便 Ｍ０１号样品的半峰

全宽也达到３９ｎｍ，这说明样品生长质量总体较差。

一方面这是由于实验中Ｉｎ的组分过高引起的，实验

中Ｉｎ的气相比达到犡ｖ＝３８．８７％，Ｉｎ原子百分数

大，生长速率对Ｉｎ的并入没有影响，生长时极易达

到饱和状态，同时过量的Ｉｎ增加了应变，提高了缺

陷浓度，在生长过程中触发了层岛生长模式；另一方

面，较高的生长温度加剧了Ｉｎ和Ｇａ的相互扩散，导

致生长质量变差。

图１ Ｍ０１、Ｍ０２（犡ｖ＝３８．８７％）样品在不同生长

速率条件下的ＰＬ谱

Ｆｉｇ．１ ＰＬｓｐｅｃｔｒａｏｆＭ０１ａｎｄＭ０２（犡ｖ＝３８．８７％）

ｓａｍｐｌｅｓａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｇｒｏｗｔｈｒａｔｅｓ

对此，通过优化实验条件，降低Ｉｎ的气相比

（犡ｖ从３８．８７％降至３３．７１％），生长了 Ｍ０３、Ｍ０４

两个样品，与第一组实验相似，改变样品的生长速率

分别为１．１５μｍ／ｈ、０．９５μｍ／ｈ。图２为两样品的

常温ＰＬ谱。

图２ Ｍ０３、Ｍ０４（犡ｖ＝３３．７１％）样品在不同生长

速率条件下的ＰＬ谱

Ｆｉｇ．２ ＰＬｓｐｅｃｔｒａｏｆＭ０３ａｎｄＭ０４ｓａｍｐｌｅｓ

ａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｇｒｏｗｔｈｒａｔｅｓ

由图２可以发现样品半峰全宽大大减小，中心

发光波长随生长速率增加出现蓝移现象，改变条件

后的生长样品晶体质量大大改善，此时Ｉｎ的并入受

生长速率影响。与图１相同，生长速率大的样品生

长质量更好。

上述两组实验表明，增加生长速率可以增加样

品的相对发光强度、降低ＦＷＨＭ，提高生长质量。

对比图１和图２发现，Ｉｎ的并入与生长速率有关，

会随着生长速率增加而降低，即发生蓝移现象，但当

Ｉｎ的气相比高时（图１），这一现象消失。

通过一个模型可以更好地解释上述现象：量子

阱生长时，在正在生长的ＩｎＧａＡｓ层表面上会形成

一层由迁移Ⅲ族金属原子或其有机物（ＭＭＧａ、

ＭＭＩｎ）构成的叠加层，叠加层中Ｉｎ、Ｇａ原子没有和

Ａｓ原子成键，这层叠加层可以看作液态状态。叠加

层中的Ｉｎ原子一方面会向下扩散并入正在生长的

ＩｎＧａＡｓ层中，另一方面会发生解析。正在生长的

ＩｎＧａＡｓ层的组分将由叠加层的组分决定。当Ｉｎ的

气相比较低时，犡ｖ＝３３．７１％，叠加层中Ｉｎ原子百

分数较低，Ｉｎ的并入不会达到饱和状态，提高生长

速率时，Ｉｎ的扩散和表面迁移距离降低，从而导致

Ｉｎ并入减少，抑制了富Ｉｎ小岛形成，提高了材料生

长质量。

应变层和弛豫层对Ｉｎ的并入有不同影响
［１３］。

对应变ＩｎＧａＡｓ层而言，随着应变的增加，会形成额

外的势垒抑制Ｉｎ原子的并入，这会导致叠加层Ｉｎ

浓度的增加。高温下，Ｉｎ的有机物不稳定，易分解，

可能从叠加层解析。弛豫层对Ｉｎ的并入与Ｉｎ的浓

度成线性关系：即随着Ｉｎ原子百分数的增加，弛豫
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层中Ｉｎ的组分也呈线性增加。

当Ｉｎ的气相比高时，犡ｖ＝３８．８７％，叠加层中

Ｉｎ原子百分数较高，Ｉｎ的并入在很短时间内达到饱

和，此时生长速率提高对Ｉｎ并入无明显影响。多余

的Ｉｎ容易在ＩｎＧａＡｓ层上表面形成ＩｎＡｓ应变层，

由于ＩｎＡｓ临界厚度很小，很快ＩｎＡｓ应变层转变为

ＩｎＡｓ弛豫层，导致Ｉｎ持续并入ＩｎＡｓ内，形成大量

缺陷和富Ｉｎ小岛，进一步降低生长表面质量，引起

生长模式从二维转向三维ＳＫ模式，这就是 Ｍ０１、

Ｍ０２质量差的原因。

３．２　生长温度对犐狀犌犪犃狊／犌犪犃狊单量子阱发光特性

的影响

温度对晶体的生长质量有重要的影响。原子的

迁移长度与温度成指数关系，随着温度的下降，吸附

原子的扩散距离会迅速降低，有助于阻止二维向三

维生长模式的转变，所以在较低的温度范围内（５５０

℃、６００℃、６５０℃）生长了三个样品，讨论温度对

ＩｎＧａＡｓ应变量子阱的发光影响。由于增加生长速

率有助于提高量子阱生长质量，所以实验中样品的

生长速率均调整到１．１５μｍ／ｈ。图３为三个样品

ＰＬ测试数据对比，其中图３（ａ）为不同生长温度下

各样品的发光波长变化，图３（ｂ）是不同生长温度下

样品 Ｍ０５、Ｍ０６、Ｍ０７的相对发光强度和半峰全宽

变化。

如图３（ａ）所示，随着生长温度的逐渐降低，量

子阱发光中心波长不断增加，ＩｎＧａＡｓ中Ｉｎ组分不

断上升，量子阱中心发光波长发生明显的红移现象；

如图３（ｂ）所示，发光强度随生长温度的降低先增大

再减小，其中 Ｍ０６样品发光最强，强度超过 Ｍ０５样

品的２倍；对于 ＦＷＨＭ，Ｍ０５、Ｍ０７样品都接近

４０ｎｍ，Ｍ０６样品ＦＷＨＭ 为２９ｎｍ，比另外两个样

品小１０ｎｍ。

图３ Ｍ０５、Ｍ０６、Ｍ０７样品在不同的生长温度条件下的ＰＬ测试结果对比。（ａ）中心发光波长随生长温度变化对比图；

（ｂ）相对发光强度和半峰全宽随生长温度变化对比图

Ｆｉｇ．３ ＰＬｒｅｓｕｌｔｃｏｎｔｒａｓｔｏｆＭ０５，Ｍ０６ａｎｄＭ０７ａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｇｒｏｗｔｈｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ．（ａ）Ｖａｒｉａｔｉｏｎｉｎｃｅｎｔｅｒｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｆｏｒ

ＩｎＧａＡｓ／ＧａＡｓＳＱＷ ｗｉｔｈｇｒｏｗｔｈｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｉｎｔｈｅｒａｎｇｅｏｆ５５０℃～６５０℃；（ｂ）ｖａｒｉａｔｉｏｎｉｎＰＬｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｎｄ

　　　　　ＦＷＨＭｆｏｒＩｎＧａＡｓ／ＧａＡｓＳＱＷｗｉｔｈｇｒｏｗｔｈｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｉｎｔｈｅｒａｎｇｅｏｆ５５０℃～６５０℃

　　实验中保证通入的源流量不变，因为ＴＭＧａ和

ＴＭＩｎ的完全裂解温度
［１４］为４７０℃和３４０℃，远远

低于实际生长温度，所以认为到达衬底表面的 Ｇａ

原子的百分数和Ｉｎ原子的百分数不随生长温度变

化，Ｉｎ的组分改变与偏析和解析有关。

随着温度的上升Ｉｎ的偏析和解析效应不断增

强［１５］，Ｉｎ的偏析对发光强度有明显影响
［１０］，Ｉｎ偏析

降低有利于提高样品发光强度。温度从６５０℃降低

到６００℃的过程中，Ｉｎ原子偏析降低，并入增加，使

得衬底表面的Ｉｎ原子百分数降低，从而降低了Ｉｎ

原子脱附的几率，抑制了表面富Ｉｎ小岛的形成，提

高了晶体生长质量。当温度低于６００℃时，虽然此

时Ｉｎ原子并入持续增加，但样品的发光强度反而下

降，这是由于ＡｓＨ３ 的裂解温度较高，生长温度低于

６００℃时ＡｓＨ３ 裂解不完全
［１６］，同时Ｉｎ狓Ｇａ１－狓Ａｓ中

Ｉｎ的组分大大提高，增加了量子阱的应变，也容易

降低阱的生长质量。

３．３　犞／犐犐犐比对犐狀犌犪犃狊／犌犪犃狊单量子阱发光特性

的影响

由上述结果可知，在Ｉｎ的气相比较低、生长温

度为６００℃、生长速率较高时，量子阱的生长质量较

好。在Ｉｎ气相比为３３．７１％、生长温度为６００℃、

生长速率为１．０６μｍ／ｈ条件下，研究 Ｖ／ＩＩＩ比对

ＩｎＧａＡｓ／ＧａＡｓ量子阱发光特性的影响。

图４为样品 Ｍ０８、Ｍ０９、Ｍ１０的ＰＬ测试谱。从

图中可以看出，随着Ｖ／ＩＩＩ比的增加，样品的相对发

光强度峰值不断增加，同时其中心发光波长发生红

移现象。样品 Ｍ０８、Ｍ０９、Ｍ１０的中心发光波长分
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图４ Ｍ０８、Ｍ０９、Ｍ１０样品在不同Ｖ／ＩＩＩ比条件下的ＰＬ谱

Ｆｉｇ．４ ＰＬｓｐｅｃｔｒａｏｆＭ０８，Ｍ０９ａｎｄＭ１０ｓａｍｐｌｅｓ

ｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔＶ／ＩＩＩｒａｔｉｏｓ

别为１０３２．３、１０３４．４、１０５７．５ｎｍ，相对应地，样品半

峰全宽为２２．４、１９．１、２４．２ｎｍ。提高样品的Ｖ／ＩＩＩ

比，即增加反应室中ＡｓＨ３ 的浓度，将会导致：１）外

延层表面的Ａｓ原子逐渐增多，这不仅会增加Ｉｎ原

子的并入，而且降低了Ｉｎ原子的迁移距离，抑制了

富Ｉｎ小岛的形成，维持了二维层层生长模式
［１７］；２）

反应室中Ｈ原子浓度上升，与反应室中的甲基复合

形成易挥发的有机物，使并入外延层中的甲基化合

物杂质浓度降低，从而提高了ＰＬ发光强度
［１２］。但

是当Ｖ／ＩＩＩ比从４５增加到５５时，样品 Ｍ１０的半峰

全宽却比 Ｍ０９大了约５ｎｍ，这可能是由于生长过

程中生成的易挥发有机物解析作用加强，使生长表

面变得粗糙引起的［１８］。

４　结　　论

利用ＬＰＭＯＣＶＤ，研究了生长速率、生长温度

和Ｖ／ＩＩＩ比对大应变ＩｎＧａＡｓ／ＧａＡｓ量子阱生长质

量的影响。在实验中的生长条件下，生长速率对生

长质量有明显影响，提高生长速率 可 以 提 高

ＩｎＧａＡｓ／ＧａＡｓ量子阱的生长质量，提高Ｖ／ＩＩＩ比可

以增加量子阱的ＰＬ发光强度。Ｉｎ的并入随着生长

速率增加而降低，但是当Ｉｎ的气相比高时，Ｉｎ的并

入与生长速率无关，过量Ｉｎ会引起并入饱和，降低

生长质量。实验表明Ｉｎ的气相比不同时，生长速率

对ＩｎＧａＡｓ／ＧａＡｓ量子阱的生长影响不同，在优化

生长温度和速率的同时，还需要严格控制Ｉｎ的气相

比。
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