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Представлены результаты расчетной и экспериментальной зависимостей интенсивности фотолюминесцен-

ции от плотности мощности возбуждения для легированных кремнием слоев GaN, выращенных методом

молекулярно-лучевой эпитаксии. Показано, что анализ зависимости интенсивности фотолюминесценции

от плотности мощности возбуждения с помощью модели электронных переходов в GaN при межзонной

генерации электронно-дырочных пар позволяет определить механизм рекомбинации и концентрации доноров

и акцепторов в полупроводнике.
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1. Введение

Нитриды металлов III группы и их твердые растворы

являются прямозонными полупроводниками, перспек-

тивными для изготовления светоизлучающих приборов

для видимой и ультрафиолетовой областей спектра.

Изменяя содержание алюминия в твердых растворах

AlGaN, можно получать материал с шириной запре-

щенной зоны (Eg) от 3.43 до 6.2 эВ, перекрывая таким

образом спектральный диапазон 200−365 нм. Поэтому

эти материалы нашли свое примененение на практике

при создании светоизлучающих приборов, излучающих

во всей видимой и ультрафиолетовой областях спек-

тра [1,2]. Создание эффективных светоизлучающих полу-

проводниковых приборов невозможно без легирования

эпитаксиальных слоев для получения n- и p-типа про-

водимости. Формирование эпитаксиальных слоев GaN

n-типа проводимости с использованием кремния (Si)
в качестве донора не вызывает существенных трудно-

стей, концентрация электронов может быть управляемо

повышена до 1020 см−3. Однако эпитаксиальный рост

полупроводниковых структур сопряжен с образованием

точечных дефектов, которые могут быть акцепторами и

компенсировать легирующую примесь.

Фотолюминесцентная спектроскопия (ФЛ) — бескон-

тактный быстрый неразрушающий метод характеристик

оптической диагностики таких гетероструктур. Кроме

того, он требует небольшого количества вещества, необ-

ходимого для исследования. В спектрах люминесценции

GaN обнаружено несколько полос, связанных с элек-

тронными переходами на центры с энергетическими

уровнями, находящимися в глубине запрещенной зо-

ны [3]. Из них наиболее активно исследуется
”
желтая

полоса“ люминесценции с максимумом около 2.2 эВ.

Так как желтая полоса люминесценции в слоях GaN

наблюдается независимо от технологии выращивания

и проявляется после имплантации GaN различными

ионами, то ее связывают с собственными дефектами кри-

сталлической решетки GaN и с основными фоновыми

примесями — кремнием, кислородом и углеродом, или

их комплексами. По одной из гипотез желтая полоса

люминесценции связана с двумя глубокими центрами с

энергиями активации 300 и 800 мэВ [4]. В другой мо-

дели предполагается две стадии процесса рекомбинации

с участием трех состояний: безызлучательный захвата

электрона с мелкого нейтрального водородоподобного

донора на однократно заряженный глубокий донор и по-

следующая излучательная рекомбинацией между уров-

нями глубокого донора и мелкого водородоподобного

акцептора [5]. Наибольшее признание получила модель,

связывающая желтую полосу люминесценции с пере-

ходами между уровнями мелкого донора и глубокого

акцептора [6]. Желтая полоса наблюдается в нелегиро-

ванных слоях GaN, т. е. мелким донором могут быть

фоновые примеси — кремний или кислород. В пользу

участия кремния говорит то, что интенсивность желтой

полосы возрастает при легировании кремнием, но при

концентрации атомов кремния выше 1019 см−3 интенсив-

ность желтой полосы падает [7–11]. Основные кандидаты
на роль акцептора: комплекс VGa−ON [12–16] и ком-

плекс CN−ON или изолированная примесь CN [17–20].

Таким образом, несмотря на то, что желтая полоса

люминесценции в GaN давно известна, механизм реком-

бинации и природа центров до конца не установлены.
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При этом она дает информацию о дефектах в кри-

сталлах и активно используется для совершенствования

технологии их роста, так как отношение интенсивностей

краевой ультрафиолетовой полосы и желтой полосы в

спектре люминесценции GaN может служить критерием

его кристаллического совершенства. Однако методики

количественного определения концентраций доноров и

акцепторов по интенсивностям краевой и желтой полос

неизвестны.

Как правило, интенсивность желтой полосы линейно

зависит от плотности мощности возбуждения до некого

критического значения. При более высокой плотности

мощности возбуждения зависимость становится субли-

нейной, аппроксимация показательной функцией вида

I(J) ∼ Jγ дает показатель степени γ в диапазоне от

1/3 до 2/3 [21–23]. Аппроксимация такой зависимости

функцией вида I(J) ∼ ln(1 + J/J1) в работах [24,25]
описывает линейный участок при J < J1 и сублинейный

при J > J1. Показано, что величина J1 зависит от кон-

центрации акцепторов. Вычисление концентрации акцеп-

торов из величины J1 также требует измерения внешней

квантовой эффективности желтой полосы, так как эта

величина в рамках такой модели учитывает влияние кон-

курирующих каналов рекомбинации. Вычислить концен-

трацию доноров эта модель не позволяет. Более строгий

учет других каналов рекомбинации заключается в реше-

нии системы кинетических уравнений в стационарном

случае совместно с уравнением электронейтральности,

подобный подход для объяснения мощностных зависимо-

стей интенсивности полос краевой фотолюминесценции,

обусловленной рекомбинацией экситонов, предлагался в

работе [26]. В настоящей работе предлагается исполь-

зовать решение системы кинетических уравнений для

определения механизма рекомбинации желтой полосы

в легированных кремнием слоях GaN и концентраций

доноров и акцепторов в них. Предложенная модель

универсальная и может быть использована для любых

компенсированных полупроводников при высоких тем-

пературах.

2. Методики расчетов и эксперимента

Расчет зависимости интенсивности различных каналов

ФЛ в компенсированном полупроводнике от мощности

возбуждения был проведен для межзонного механизма

генерации электронно-дырочных пар. На рис. 1 пока-

зана схема электронных переходов. В полупроводни-

ке содержатся доноры (D), акцепторы (A) и центры

безызлучательной рекомбинации (NR). В рамках модели

имеется три канала излучательной рекомбинации —

межзонная (BB), зона-акцепторная (eA) и донорно-

акцепторная (DA) с участием одного типа акцепторов

и один канал безызлучательной рекомбинации (NR).
Следуя схеме переходов, запишем систему уравнений

непрерывности для свободных электронов n, свободных
дырок p, нейтральных доноров N0

D , нейтральных акцеп-

D
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hn

A
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G BB eA DA NR
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Рис. 1. Схема переходов в компенсированном полупроводнике

при межзонной генерации носителей заряда.

торов N0
A и нейтральных безызлучательных центров N0

T
совместно с уравнением электронейтральности. Эта си-

стема нелинейных алгебраических уравнений позволяет

получить зависимость концентраций носителей заряда и

нейтральных центров от плотности мощности возбуж-

дения J . Стоит отметить, что предпоследнее уравнение

(либо любое из пяти) является линейной комбинацией

предыдущих и приведено здесь только для симметрич-

ности записи:

0 = αJ + Wt · N0
D −W f · n · p −WeD · n · (ND − N0

D)

−WeA · n · N0
A −WeT · n · N0

T ,

0 = αJ −W f · n · p −WhA · p · (NA − N0
A)

−WhT · n · (NT − N0
T ),

0 = WhT · p · (NT − N0
T ) −WeT · n · N0

T ,

0 = WhA · p · (NA − N0
A) −WeA · n · N0

A −WDA · N0
D · N0

A,

0 = WeD · n · (ND − N0
D) −WDA · N0

D · N0
A −Wt · N0

D,

p + (ND − N0
D) = n + (NT − N0

T ) + (NA − N0
A).

(1)
Здесь α — коэффициент поглощения на длине волны

лазерного излучения, W f — вероятность излучательной

рекомбинации свободных носителей заряда; WeD , WeA и

WeT — вероятности захвата электрона на донор, на ак-

цептор и на безызлучательный центр; Wt — вероятность

термического выброса электрона с уровня донора в зону

проводимости, WhA и WhT — вероятности захвата дырки

на акцептор и на безызлучательный центр; WDA — рас-

четная усредненная вероятность донорно-акцепторной

рекомбинации; ND , NA и NT — полные концентрации

доноров, акцепторов и безызлучательных центров. Ве-

роятности захвата носителей заряда на центры можно
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представить как произведение сечения захвата центра и

тепловой скорости носителей заряда

Wi j = σi · v j . (2)

Индекс i относится к центрам (донор, акцептор, безыз-
лучательный), индекс j к носителям (электрон, дырка).
Вероятность термического выброса электрона с уровня

донора в зону проводимости была оценена как

Wt = σe · ve · Neff · e−
Ed
kT , (3)

где Neff — эффективная плотность состояний в зоне,

Ed = 26 эВ — глубина залегания донора [27]. Так как

вероятность рекомбинации в DA-парах зависит от рас-

стояния между донором и акцептором в паре (r),
невозможно описать (D, A)-канал простым выражени-

ем для темпа переходов с фиксированным значением

вероятности перехода, поэтому для решения системы

уравнений можно разбить весь ансамбль DA-пар на

счетное количество подансамблей, в каждый из которых

попадают пары в узком диапазоне расстояний r так, что

в каждом подансамбле вероятность WDA можно считать

постоянной и решать систему уравнений для каждого

подансамбля отдельно. Для того чтобы избежать услож-

нения схемы расчетов, мы ввели усредненное значе-

ние вероятности рекомбинации, показывающее наиболее

возможное значение данной величины:

WDA =

∞∫

0

W (r) f (r)dr, (4)

где W (r) = W0e−
2r
a — вероятность рекомбинации в

донорно-акцепторной паре радиус r . Здесь W0 — кон-

станта, показывающая вероятность рекомбинации при

r = 0, a — боровский радиус носителя на примеси,

имеющей меньшую энергию связи (в данном случае —

электрона на доноре), f (r) = C1r2e−
e2

εrkT e−
4πNr3

3 — функ-

ция распределения плотности случайно расположенных

невзаимодействующих донорно-акцепторных пар по ра-

диусу r . N — концентрация доминирующей приме-

си (доноров или акцепторов), ε — диэлектрическая

проницаемость, e — элементарный электрический за-

ряд, k — постоянная Больцмана, T — температура,

C1 = 1∫
∞

0
f (r)dr

— нормировочный множитель.

Из решения системы уравнений (1) можно вывести

зависимости темпов каналов рекомбинации, которые

записываются как функции от плотности фотонов J :

IBB(J) = W f · n(J) · p(J),

IeA(J) = WeA · n(J) · N0
A(J),

IDA(J) = WDA · N0
D(J) · N0

A(J),

INR(J) = WeT · n(J) · N0
T (J). (5)

Исследуемые слои GaN толщиной ∼ 1мкм были выра-

щены методом молекулярно-лучевой эпитаксии (МЛЭ)
из аммиака на установке CBE-32 фирмы Riber. В каче-

стве подложек использовались (0001) ориентированные

односторонне и двусторонне полированные 2′′ пластины

сапфира толщиной 400 мкм. Слои легировались кремни-

ем (Si) из газового источника моносилана. Концентрация

атомов кремния в слоях определялась методом вторич-

ной ионной масс-спектрометрии (ВИМС) по методике,

описанной в статье [28], и равнялась ∼ 8 · 1018 см−3.

Концентрация электронов определялась посредством

измерений эффекта Холла в геометрии Ван-дер-Пау

в магнитном поле 0.5 Тл при комнатной температуре

и составила ∼ 3 · 1017 см−3. Спектры ФЛ измерялись

при комнатной температуре. Для измерения ФЛ в

широком диапазоне мощности возбуждения использо-

валась 4-я гармоника стационарного Nd :YAG-лазера

(λlas = 266 нм) с максимальной плотностью мощности

излучения 12.6 Вт/см2.

3. Результаты и обсуждение

На рис. 2 показаны расчетные зависимости

темпов BB , NR, eA и DA каналов рекомбинации и

генерации G от плотности мощности возбуждения J .
При энергии фотонов лазера Elas = 4.66 эВ коэффициент

поглощения в GaN составил 1.8 · 105 см−1 [29].
Для расчета выбраны следующие величины сечений

захвата носителей заряда на центры рекомбинации:

σeD = 10−21 см2, σeA = 6 · 10−21 см2, σhA = 6 · 10−15 см2,

σhT = σeT = 10−16 см2 из работ [30,31]. Величина W0

была оценена как W0 = Wmax/NA, так как концентрация

донорно-акцепторных пар задается концентрацией

неосновной примеси в материале, значение Wmax

для донорно-акцепторной рекомбинации в GaN

выбрано 106 с−1 в соответствии с экспериментальными

2Power density, W/cm
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Рис. 2. Расчетные зависимости темпов NR, BB , eA и DA ка-

налов рекомбинации и темпа генерации G от плотности мощ-

ности возбуждения. Концентрация доноров ND = 8 · 1018 см−3,

концентрация равновесных электронов n0 = 3 · 1017 см−3, кон-

центрация акцепторов NA = 2 · 1018 см−3, концентрация безыз-

лучательных центров NT = 3.5 · 1018 см−3 .
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Рис. 3. Расчетные зависимости плотности мощности возбуждения J0, при которой равны темпы рекомбинации BB и DA
каналов, для ND = 8 · 1018, 1.2 · 1019 и 1.6 · 1019 см−3 : a — от концентрации акцепторов NA при n0 = 3 · 1017 см−3, b — от n0

при NA/ND = 0.25.

результатами по измерению кинетики DA рекомбинации,

приведенными в работе [3]. Концентрации доноров и

равновесных электронов приняты ND = 8 · 1018 см−3

и n0 = 3 · 1017 см−3. Концентрации акцепторов и

безызлучательных центров NA = 2 · 1018 см−3 и

NT = 3.5 · 1018 см−3. При J = 0 концентрация нейтраль-

ных доноров N0
D = ND − NA − NT − n0, концентрации

дырок, нейтральных акцепторов и нейтральных

безызлучательных центров равны нулю.

При низких значениях плотности мощности возбуж-

дения концентрации электронов и нейтральных доно-

ров примерно равны равновесным, концентрации дырок,

нейтральных акцепторов и нейтральных безызлучатель-

ных центров линейно зависят от J . В соответствии

с системой уравнений (5) темпы NR, DA, eA и BB
каналов линейно зависят от J, доминирует DA канал.

При росте плотности мощности возбуждения выше

значения J > 0.1Вт/см2 концентрация неравновесных

электронов начинает превышать n0, а концентрация

нейтральных доноров начинает снижаться, что приво-

дит к сверхлинейной зависисимости темпов BB и eA
каналов и сублинейной зависимости DA канала от J .
При J > 1Вт/см2 происходит заполнение акцепторов

дырками, обусловленное большим соотношением сече-

ний захвата дырок и электронов на акцепторы, вслед-

ствие этого сверхлинейная зависисимость темпа eA
канала прекращается и начинает насыщаться, как и

темп DA канала. При J0 = 5Вт/см2 темпы BB и DA
каналов становятся равными, при больших значениях J
доминирует BB канал. Темп BB канала возрастает с

ростом J сверхлинейно до тех пор, пока не сравнивается

с темпом генерации G при J > 100 Вт/см2, темпы eA и

DA каналов при этом выходят на постоянный уровень.

Темп NR канала не насыщается из-за принятого равен-

ства соотношений сечений захвата дырок и электронов

на безызлучательные центры. Увеличение концентрации

акцепторов при фиксированном значении концентрации

доноров и электронов приводит к смещению области, в

которой изменяется характер зависимостей темпов кана-

лов рекомбинации в сторону более высоких плотностей

мощности возбуждения. В эксперименте наиболее удоб-

но регистрировать величину плотности мощности J0,

при которой равны интенсивности (темпы рекомбина-

ции) BB и DA каналов.

На рис. 3, а показаны расчетные зависимости ве-

личины J0 от соотношения NA/ND для ND = 8 · 1018,

1.2 · 1019 и 1.6 · 1019 см−3. Аппроксимация зависимо-

стей показательной функцией дает показатель степе-

ни γ = 0.7. На рис. 3, b показаны расчетные зави-

симости величины J0 от концентрации равновесных

электронов n0 при соотношении NA/ND = 0.25 для

ND = 8 · 1018, 1.2 · 1019 и 1.6 · 1019 см−3. Согласно этим

зависимостям, J0 изменяется незначительно и немоно-

тонно при изменении n0. При известной величине NA

по смещению J0 можно определить величину ND в

исследуемых образцах GaN.

На рис. 4, a приведены экспериментально измерен-

ные спектры ФЛ типичного образца GaN, в которых

доминируют полосы краевой ФЛ с максимумом при

3.45 эВ и желтой ФЛ с максимумом при 2.18 эВ. Для

обеих полос характерен монотонный рост интегральной

интенсивности с ростом плотности мощности возбуж-

дения (рис. 4, b). Интенсивность полосы краевой ФЛ

возрастает по сверхлинейному закону во всем диапа-

зоне плотности мощности возбуждения, аппроксима-

ция показательной функцией дает показатель степени

γ = 1.17. Интенсивность желтой полосы возрастает по

линейному закону до J ∼ 1Вт/см2, при более высо-

ких значениях зависимость становится сублинейной,

аппроксимация показательной функцией дает показатель
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Рис. 4. Спектры ФЛ GaN (a) и зависимости интенсивности краевой и желтой полос ФЛ (b) от мощности возбуждения при 300K.

Сплошными линиями показана аппроксимация показательной функцией вида I(J) ∼ Jγ для обеих полос ФЛ и логарифмической

вида I(J) ∼ ln(1 + J/J1) для желтой полосы ФЛ. (Цветной вариант рисунка представлен в электронной версии статьи).

степени γ = 0.66, близкий к значению из работы [22].
Интенсивности краевой и желтой полос сравниваются

при J0 ∼ 4.5Вт/см2. Такие зависимости совпадают с

расчетными зависимостями темпов BB и DA каналов

рекомбинации (рис. 2). Таким образом, зависимость

интенсивности люминесценции от плотности мощно-

сти возбуждения подтверждает, что желтая полоса в

GaN обусловлена донорно-акцепторными переходами.

Аппроксимация функцией вида I(J) ∼ ln(1 + J/J1) [25]
дает значение J1 ∼ 3.4 Вт/см2, которое зависит от NA

следующим образом:

J1

Elas

=
NA

ατ η
, (6)

где τ = 1/(n0WeA) — время жизни и η — внешняя

квантовая эффективность желтой полосы соответствен-

но. Подстановка значения η = 0.06, типичного для жел-

той полосы [23–25], в соотношение (6) дает оценку

NA = 2 · 1018 см−3. Тогда, согласно рис. 3, а, значени-

ям NA = 2 · 1018 см−3 и J0 = 4.5 Вт/см2 соответствует

значение ND = 8 · 1018 см−3, которое совпадает с ве-

личиной полной концентрации кремния, полученной

методом ВИМС. Как известно, кремний в GaN преиму-

щественно мелкий донор, не склонный к образованию

DX -центров и комплексов с собственными точечными

дефектами [19,32,33]. Это говорит о том, что данная ме-

тодика дает достоверную информацию о концентрациях

доноров и акцепторов в GaN.

4. Заключение

В данной работе построена модель электронных пе-

реходов в компенсированном GaN, учитывающая излу-

чательные межзонные, зона- акцепторные и донорно-

акцепторные переходы и безызлучательные переходы

при межзонной генерации электронно-дырочных пар.

В рамках данной модели были рассчитаны зависи-

мости темпов межзонной, зона-акцепторной, донорно-

акцепторной и безызлучательной рекомбинации от плот-

ности мощности возбуждения. Измерены зависимо-

сти интенсивности краевой и желтой полос фото-

люминесценции от плотности мощности возбуждения

для n-легированных слоев GaN, выращенных методом

молекулярно-лучевой эпитаксии. Показано, что жел-

тая полоса фотолюминесценции в GaN обусловлена

донорно-акцепторными оптическими переходами. Ана-

лиз зависимостей интенсивности межзонной и донорно-

акцепторной полос фотолюминесценции от плотности

мощности возбуждения позволил оценить концентрации

доноров и акцепторов в GaN, правильность проведенной

оценки концентраций демонстрирует совпадение концен-

трации доноров с полной концентрацией кремния.
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Abstract The results of the calculated and experimental depen-

dence of the photoluminescence intensity on the excitation power

density for silicon-doped GaN layers grown by molecular beam

epitaxy are presented. A model was constructed for transitions

in a compensated semiconductor upon interband generation of

electron-hole pairs. It is shown that the dependence of the

photoluminescence intensity on the excitation power density

can be used to determine the recombination mechanism and

concentrations of donors and acceptors in semiconductor.
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