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Представлены результаты исследований спектров спонтанной фотолюминесценции и стимулированной

эмиссии в эпитаксиальных слоях n-InN с концентрацией свободных электронов ∼ 1019 см−3, выращенных

методом молекулярно-пучковой эпитаксии с плазменной активацией азота на сапфировых подложках с

буферными слоями AlN и GaN. При росте InN в условиях обогащения азотом при повышении температуры

роста до 470◦C, близкой к началу разложения InN, наблюдалось улучшение кристаллического качества

слоев и снижение порога возникновения стимулированного излучения. При переходе к условиям роста

с обогащением металлом в спектрах спонтанной фотолюминесценции InN наблюдались две полосы

эмиссии, разделенные интервалом в 100мэВ. Для таких слоев отмечены значительное увеличение порога

возникновения стимулированной эмиссии и в ряде случаев отсутствие перехода к ней. В работе приводится

интерпретация наблюдаемых полос эмиссии и высказываются предположения об их природе.
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1. Введение

Интерес к исследованиям структур с нитридом индия

в качестве активной среды определяется важными для

развития электроники, фотовольтаики и оптоэлектрони-

ки в оптимальном для телекоммуникаций в ближнем

инфракрасном (ИК) диапазоне свойствами этого мате-

риала: шириной прямой запрещенной зоны ∼ 0.7 эВ,

высокой эффективностью излучательной релаксации,

малой эффективной массой и высокой подвижностью

электронов [1,2]. Одним из основных методов фор-

мирования структур с монокристаллическим InN яв-

ляется молекулярно-пучковая эпитаксия с плазменной

активацией азота (МПЭПА) [3–5]. Развитие ростовых

технологий позволило получить эпитаксиальные слои

нитрида индия с концентрацией свободных электронов

n ∼ 1017 см−3 [6] и нанопроволоки с n ∼ 1013 см−3 [7].
Большинство из выращенных к настоящему времени

эпитаксиальных слоев n-InN являются вырожденными

полупроводниками с высокой концентрацией равновес-

ных свободных носителей, что затрудняет исследование

фотоэлектрических свойств [8]. Поэтому наиболее зна-

чимые результаты были получены в исследованиях опти-

ческих свойств нитрида индия. Была определена ширина

запрещенной зоны [9], показана высокая эффективность

спонтанной межзонной люминесценции [1], наблюдалась
электролюминесценция диодных гетероструктур [10,11].

Недавно авторами настоящей работы получена стиму-

лированная эмиссия на длинах волн λ = 1.9−1.6мкм

при оптической накачке волноведущих гетероструктур

InN/GaN/AlN/c-Al2O3 с активными слоями n-InN, со-

державшими от 3.6 · 1017 до 2 · 1019 см−3 равновесных

электронов [12].
Исследование связи ростовых и электрофизических

параметров эпитаксиальных слоев с особенностями

спектров спонтанной фотолюминесценции и с усло-

виями возникновения стимулированной эмиссии InN

представляет несомненный интерес. В данной работе

при варьировании условий роста в ряде эпитаксиальных

слоев InN, выращенных методом МПЭ ПА на сапфи-

ровых подложках с буферными слоями AlN и GaN,

наблюдались спектры спонтанной фотолюминесценции

(ФЛ/PL) с двумя полосами эмиссии, отличающиеся от

приводимых ранее [1,13–16]. Для таких структур от-

мечено значительное увеличение порога возникновения

стимулированной эмиссии и в ряде случаев отсутствие

перехода к ней. В работе приводится интерпретация по-

лос ФЛ и высказываются предположения об их природе.

2. Методика эксперимента

Рост слоев InN проводился на подложках c-Al2O3

методом МПЭ ПА на установке STE3N3 (ЗАО
”
НТО“).
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На сапфировых подложках диметром 2′′, на обратную

сторону которых был нанесен слой Ti толщиной 400 нм,

последовательно выращивались буферные слои AlN

(200 нм) и GaN (700 нм) при температурах 820 и 710◦C

соответственно. На таких буферных слоях GaN/AlN осу-

ществлялся рост слоя InN толщиной ∼ 700 нм. Темпера-

тура роста InN варьировалась в диапазоне 440−480◦C,

а соотношение потоков индия и азота (III/V) менялось

от 0.7 до 1.1. Выращенные образцы исследовались ме-

тодами сканирующей электронной микроскопии (СЭМ)
и атомно-силовой микроскопии (АСМ), рентгенодифрак-
ционного анализа (РД), фотолюминесценции (ФЛ), спек-
троскопии отражения и пропускания, эффекта Холла.

Спектры спонтанной эмиссии регистрировались с по-

верхности образца при оптической накачке непрерыв-

ным лазером (длина волны возбуждения λEX = 0.8мкм,

мощность до 500 мВт). Режим стимулированной эмиссии

реализовывался при возбуждении импульсным оптиче-

ским параметрическим генератором, перестраиваемым

в диапазоне λ = 0.45−2.3 мкм, с энергией до 3мДж

в импульсе длительностью 10 нс при частоте повто-

рения 10 Гц. Пятно накачки фокусировалось на по-

верхности образца в полоску шириной ∼ 200 мкм и

длиной до 10мм, излучение собиралось от края образца

и регистрировалось с помощью монохроматора Acton

2300i, с многоэлементным диодным детектором OMA-V,

диапазон работы которого λ = 0.8−2.1мкм. Cтруктуры

InN/GaN/AlN/c-Al2O3 образовывали плоский асиммет-

ричный волновод с разностью показателей преломления

активного слоя InN и буферного слоя GaN 1n = 0.6.

3. Результаты и обсуждение

Согласно данным СЭМ, слои InN, выращенные в

условиях обогащения азотом (0.7 < III/V < 1) при раз-

ных температурах, имеют сплошную, без видимых на-

нопор структуру, но обладают развитой морфологией

поверхности (рис. 1). Изменения температуры роста

слоев InN, выполненные для соотношения потоков III/V

∼ 0.8, показали, что повышение температуры роста

с 440 до 470◦C приводит к улучшению кристаллического

качества слоев InN и снижению плотности прораста-

ющих дислокаций с 4.2 · 1010 до 2.4 · 1010 см−2. При

этом наблюдается небольшое уменьшение остаточной

концентрации электронов с 1.2 · 1019 до 8 · 1018 см−3.

Улучшение кристаллического качества слоев, по дан-

ным измерений эффекта Холла, приводит к увеличению

подвижности электронов с 1000 до 1750 см2/В·с при

комнатной температуре.

Несмотря на то что спектры спонтанной ФЛ InN

не проявляли существенной зависимости от темпера-

туры роста, исследования стимулированного излучения

показали падение пороговой мощности с увеличением

температуры роста, и для образца с InN-слоем, вы-

ращенным при 470◦C, и соотношении потоков III/V

∼ 0.8, она составила ∼ 60 кВт/см2 при температуре 77K

GaN

InN

200 nm

Рис. 1. Полученный методом СЭМ снимок поперечного скола

структуры InN/GaN/AlN/Al2O3 со слоем InN, выращенным при

470◦C и соотношении потоков III/V∼ 0.8.

(рис. 2, a). На рис. 2, b приведены спектры спонтанной

и стимулированной эмиссии образца CU1804, выращен-

ного в Корнельском университете, который отличается

от представленного на рис. 2, a более низкой концен-

трацией фоновых электронов (0.73 · 1018 см−3) и более

низким порогом перехода к стимулированной эмиссии

(∼ 5 кВт/см2 при температуре 77K) [12]. Из сравнения

спектров на рис. 2, a и b видно, что увеличение кон-

центрации свободных электронов (и фоновых доноров)
приводит к синему сдвигу в спектрах спонтанной и

стимулированной эмиссии на ∼ 120 и ∼ 100 мэВ соот-

ветственно. Этот сдвиг определяется конкуренцией про-

тивонаправленных концентрационных эффектов суже-

ния запрещенной зоны вследствие хартри-фоковского

взаимодействия и поднятия уровня Ферми и показывает

возможные изменения рабочего диапазона лазеров на

объемным слоях монокристаллического InN при ле-

гировании в соответствии с известным соотношени-

ем E∗
g < hν < EFn − EF p, где E∗

g (n, T ) — эффективная

ширина запрещенной зоны, EFn и EF p — квазиуров-

ни Ферми для электронов и дырок соответственно,

hν — энергия фотона. Форма спектров спонтанной ФЛ

определяется вкладами конкурирующих излучательных

процессов: переходов
”
зона−зона“,

”
зона проводимости–

хвост валентной зоны“ и
”
зона−акцептор“ [17]. Два

первых типа переходов, близких по энергии, сливаются

в общую полосу ФЛ и наблюдаются во всех спектрах

образцов InN, выращенных при разных температурах и

соотношениях III/V. В спектрах спонтанной ФЛ на рис. 2

доминирует полоса переходов
”
зона−зона“, а линии сти-

мулированного излучения
”
отслеживают“ ее положение.

Отметим также низкоэнергетическую полосу в спектре

спонтанной ФЛ на рис. 2, b, сдвинутую на ∼ 50 мэВ

относительно переходов
”
зона−зона“. Эта полоса, со-

гласно [1], связана с переходами
”
зона−акцептор“ и
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Рис. 2. Нормированные спектры спонтанной ФЛ (1) и

стимулированной эмиссии (2) при T = 78K в структуре с

InN-слоем, выращенным при 470◦C и соотношении потоков

III/V∼ 0.8 (a), и в структуре CU1804 (b).

наблюдалась для слоев с относительно низкой концен-

трацией свободных электронов.

С увеличением соотношения потоков III/V и перехо-

дом к условиям с обогащением металлом при росте InN

наблюдаются значительные изменения его структурного

качества и электрофизических параметров. Увеличение

соотношения потоков III/V приводило к значитель-

ному снижению шероховатости поверхности, важному

для получения высококачественных волноведущих сло-

ев. Среднеквадратичная шероховатость слоя InN, вы-

ращенного при 470◦C и соотношении потоков III/V

∼ 1.1, составила ∼ 3 нм, в то время как при росте в

условиях обогащения азотом, III/V< 1, шероховатость

поверхности превышала 10 нм. Подвижность электронов

при увеличении соотношения потоков III/V c 0.8 до 1.1

в образцах, выращенных при 470◦C, выросла с 1750

до 1820 см2/В·с. Этот рост наблюдался несмотря на то,

что по данным рентгеноструктурного анализа плотность

прорастающих дислокаций выросла с 2.4 · 1010 см−2 для

образца с III/V∼ 0.8 до 5.7 · 1010 см−2 для образца с

III/V∼ 1.1. Концентрация свободных электронов оста-

валась 1019 см−3. Интенсивность спонтанной ФЛ сни-

жалась с увеличением соотношения III/V, и при этом

существенно изменялась форма спектра (рис. 3, a, b).

В спектрах образцов с InN, выращенным при увеличе-

нии соотношения потоков III/V (рис. 3) до ∼ 1 и выше,

появляется низкоэнергетическая полоса ФЛ, сдвину-

тая относительно переходов
”
зона−зона“ на ∼ 100 мэВ

(рис. 3), что не совпадает с обнаруженным ранее [1]
для переходов в локализованное акцепторное состояние

с энергией ∼ 50 мэВ относительно потолка валентной

зоны. С ростом температуры обе полосы в спектре ФЛ

проявляют красный сдвиг, соответствующий темпера-

турному сужению запрещенной зоны InN. При пере-

мещении пятна возбуждения по поверхности образца

относительные интенсивности высоко- и низкоэнергети-

ческой полос в спектрах ФЛ незначительно изменяются
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Рис. 3. a — спектры спонтанной ФЛ с низкоэнергетиче-

ской (1) и высокоэнергетической (2) полосами эмиссии и

линия стимулированного излучения (3) для образца с InN-

слоем, выращенным при 470◦C и соотношении потоков III/V

∼ 0.9. b — нормированные спектры спонтанной ФЛ образ-

цов с InN-слоем, выращенным при 470◦C и соотношении

потоков III/V ∼ 0.9 (1), ∼ 1 (2) и ∼ 1.1 (3). Температура
измерения T = 78K.
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при стабильном положении максимумов. Положение

и форма высокоэнергетической полосы (∼ 0.8 эВ) на

рис. 3 при описании в рамках модели излучатель-

ной рекомбинации для переходов
”
зона−зона“ из ра-

боты [1] соответствуют InN с концентрацией электро-

нов ∼ 1019 см−3, что согласуется с результатом изме-

рений эффекта Холла, спектров поглощения и отра-

жения. Если, следуя данным работы [18] о влиянии

на форму спектра ФЛ поверхностного аккумуляцион-

ного слоя с высокой концентрацией электронов или

неоднородности образцов [16], предположить, что низ-

коэнергетическая полоса в этом спектре соответствует

переходам
”
зона−зона“ в областях неоднородного слоя

с низкой концентрацией электронов, то ее величина

должна быть ∼ 1018 см−3.

Для исследования возможной неоднородности слоя

InN по толщине были проведены описанные далее экспе-

рименты. На рис. 4, a приведены результаты измерения

спектров ФЛ при возбуждении одной и той же области

слоя InN, выращенного при 470◦C и соотношении пото-

ков III/V ∼ 1.1, на длинах волн 800 и 440 нм, на которых,

по данным [19], длина пути поглощения возбуждающего

излучения уменьшается от 200 до 80 нм соответственно

при толщине слоя InN 700 нм. Уменьшение вклада по-

верхностного слоя за счет увеличения толщины области

возбуждения не приводит к каким-либо изменениям фор-

мы спектра (рис. 4, a). На рис. 4, b сопоставлены спектры

той же структуры с исходным слоем InN толщиной

700 нм и уменьшенным до 300 нм ионным травлением.

Приближение возбуждаемой и излучающей областей

к границе с буферным слоем не смещает положения

максимумов двух полос ФЛ. Отношение интенсивно-

стей изменяется при перемещении пятна накачки по

поверхности, что может быть связано с неоднородным

распределением потоков осаждаемых материалов по

подложке. Наличие двух полос эмиссии с близкими

интенсивностями и шириной, а также стабильность их

положения указывают на отсутствие связи наблюдаемых

спектров ФЛ как с аккумуляционным поверхностным

слоем, вклад которого в высокоэнергетическую часть

спектра на порядки меньше [18], так и с известным

неоднородным распределением относящихся к дисло-

кациям донорных центров, плотность которых растет

при увеличении плотности дислокаций к границе с

буферным слоем [20].
Полученные экспериментальные данные и применен-

ные ростовые условия позволяют высказать предполо-

жения о природе излучательных переходов, связанных

с низкоэнергетической полосой ФЛ, возникающей в

слоях InN с высокой концентрацией фоновых доноров.

Появление низкочастотной полосы ФЛ в структуре

cо слоем InN, выращенным при соотношении пото-

ков III/V ∼ 0.9 (рис. 3, a), приводит к росту поро-

говой мощности накачки до ∼ 300 кВт/см2 по срав-

нению с ∼ 60 кВт/см2 для структуры cо слоем InN,

выращенным при соотношении потоков III/V ∼ 0.8 (см.
рис. 2, а), что может быть частично связано с ростом
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Рис. 4. Спектры спонтанной ФЛ при T = 78K структуры с

InN-слоем, выращенным при 470◦C и соотношении III/V ∼ 1.1,

нормированные на максимальные значения. a — возбуждение

на длинах волн 800 (1) и 440 нм (2). b — измерения в

различных участках образца (1 — ближе к краю образца,

2 — между центром и краем, 3 — в центре) до (штриховые
линии) и после травления (сплошные линии) при толщине

слоя InN 700 и 300 нм соответственно.

концентрации свободных носителей (с n = 11 · 1018 см−3

для III/V ∼ 0.8 до 19 · 1018 см−3 для III/V ∼ 0.9). Рост
относительной интенсивности низкочастотной полосы

(рис. 3, b) в спектрах InN сопровождается подавлением

стимулированного излучения. Доминирование низкоча-

стотной полосы ФЛ в структурах с InN, полученным

в условиях III/V ∼ 1 и 1.1, приводит к отсутствию

стимулированной эмиссии в этих образцах в доступном

диапазоне плотностей мощности накачки. При этом

концентрация свободных электронов в них не выше,

чем в структурах с InN, выращенных в условиях III/V

∼ 0.8 и 0.9 (12 · 1018 см−3 для III/V ∼ 1 и 10 · 1018 см−3

для III/V ≈ 1.1). Наблюдаемые особенности эмисси-

онных спектров можно объяснить в предположении о

связи низкоэнергетической полосы ФЛ с переходами

в локализованное состояние в нижней половине за-

прещенной зоны. В этом случае возникает конкурен-

ция прямых переходов
”
зона−зона“, которые с ростом
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интенсивности накачки переходят в режим стимулиро-

ванного излучения и переходов
”
зона−локализованное

состояние акцептора“ (низкоэнергетическая полоса ФЛ),
насыщающихся с увеличением интенсивности накачки.

Подобная закономерность наблюдалась, например, для

спектров спонтанной ФЛ, содержащих полосу переходов

в локализованное акцепторное состояние с энергией

связи ∼ 50мэВ [1], и в настоящей работе для образцов,

в которых наблюдался переход к стимулированному

излучению.

В работе [21] в сильно легированных слоях n-InN
наблюдался рост концентрации акцепторов, который

интерпретируется авторами как самокомпенсация с уча-

стием акцепторов, относящихся к вакансиям азота и

многозарядным комплексам вакансий азота. Результаты

этого исследования, по мнению его авторов, резко отли-

чаются от результатов теоретических расчетов энергии

формирования примесно-дефектных центров в InN, вы-

полненных в [22,23] методом функционала плотности.

Можно предположить, что низкоэнергетические полосы,

наблюдаемые нами в спектрах ФЛ ряда сильно легиро-

ванных слоев InN, относятся к переходам в акцепторные

состояния с энергией связи ∼ 100 мэВ. Это предположе-

ние поддерживается ростовыми условиями: вклад этой

полосы растет для слоев InN, выращенных в условиях

обогащения металлом, способствующих образованию

вакансий азота.

4. Заключение

Для структур с высокой концентрацией электронов

(∼ 1019 см−3) при росте InN в условиях обогащения

металлом характерно появление низкоэнергетической

полосы оптических переходов в спектрах спонтанной

ФЛ, которая может быть отнесена к рекомбинацион-

ным переходам в локализованное состояние акцептора

с энергией ∼ 100 мэВ относительно валентной зоны.

Формирование второго канала рекомбинации приводит

к существенному повышению порога стимулированного

излучения на переходах
”
зона−зона“ и в ряде случа-

ев к его отсутствию независимо от кристаллического

качества и фоновой концентрации электронов в этом

материале.
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Abstract The paper presents the results of studies of spon-

taneous photoluminescence and stimulated emission spectra

in n-InN epitaxial layers with a free electron concentration

of ∼ 1019 cm−3, grown by molecular beam epitaxy with plasma

activation of nitrogen on sapphire substrates with AlN and

GaN buffer layers. With the growth of InN in the nitrogen

rich conditions with an increase in the growth temperature up

to 470◦C, close to the beginning of InN decomposition, an

improvement in the crystalline quality and a decrease in the

stimulated emission threshold were observed. During the transition

to the metal rich growth conditions, two emission bands were

observed in the spontaneous photoluminescence spectra of InN,

separated by the 100meV interval. For such layers, a significant

increase in the threshold of stimulated emission was noted, and, in

some cases, the absence of a transition to it. The paper provides an

interpretation of different emission bands and makes assumptions

about their nature.
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