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受應力分佈的氮化銦鎵薄膜之載子動力學 

研究生：徐家和                        指導教授：張文豪  教授 

國立交通大學電子物理學系 

摘要 

本論文研究以有機金屬化學氣相沉積系統於不同成長溫度(675-750 
o
C)

所成長一系列之氮化銦鎵薄膜，其銦含量介於(x=0.38-0.18)。根據 X 光倒置

空間圖 (RSM)分析，發現當成長溫度高於 700 
o
C 時，薄膜會出現受應力與

鬆弛狀態的兩種相位。透過時間解析光譜發現，不論是受應力或鬆弛狀態

下的薄膜，其時間衰減曲線都需以自然衰減函數加上一個扭曲 (stretched) 

指數衰減函數擬合。藉由扭曲參數(β)的分佈可得知，當薄膜處於鬆弛狀態

時 (β=0.6-0.8)，其侷限態效應比受應力的薄膜 (β=0.9-1.0) 明顯。藉由變

溫的螢光光譜及時間解析光譜，發現鬆弛狀態下的氮化銦鎵薄膜，有較高

的內部量子效率及較強的侷限效應。最後，我們歸納出鬆弛狀態下的氮化

銦鎵薄膜因為侷限態效應而使得其發光效率較為佳。 
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Carrier dynamics in strained and relaxed InGaN films 

Student：Chia-He Hsu                 Advisor：Dr. Wen-Hao Chang 

Department of Electrophysics 

National Chiao Tung University 

 

Abstract 

InxGa1-xN films (x=0.38-0.18) grown at different temperatures (675-750 
o
C) 

by metalorganic chemical vapor deposition (MOCVD) are investigated. From 

X-ray reciprocal space mapping (RSM), InGaN films grown at temperatures 

higher than 700 
o
C are found to have double phases, containing strained and 

relaxed phases. 

Time-resolved PL (TRPL) studies indicate that both the PL peaks of strained 

and relaxed phases shows nonexponential decay trace, which should be fitted by 

stretched exponential decay shape. According to the stretched parameters (β), 

localization effect is found to be more pronounced in relaxed phase. 

Temperature dependent PL intensity and lifetime also reveal a higher internal 

quantum efficiency and a stronger localization in relaxed phases. We conclude 

that the higher internal quantum efficiency in relaxed films is due to the 

localization effects.  

  



 

v 

 

目錄： 

摘要 

Abstract 

目錄 

圖目錄 

第一章 簡介                                                   1 

第二章 實驗理論 

2.1 X-ray 繞射原理 (X-Ray Diffraction)                             3 

2.2 倒置空間圖 (Reciprocal Space Mapping)                         4 

2.3 光激螢光光譜 (Photoluminescence Spectrum)                     6 

2.4 時間解析光激螢光光譜 (Time-resolve Photoluminescence Spectrum)  6 

2.5 陰極螢光光譜 (Cathodoluminescence Spectrum)                    8 

 

第三章 實驗架構 

3.1 樣品製作                                                   9 

3.2 光激發螢光光譜 (Photoluminescence, PL )                       10 

3.3 時間解析光譜 (Time-Resolved Photoluminescence，TRPL)        11 

第四章 結果與討論 

4.1 不同成長溫度之氮化銦鎵薄膜基本特性： 

(a)  XRD 光譜                                                12 



 

vi 

 

(b) 光激螢光光譜 (PL)                                         13 

(c)  RSM 光譜                                                14 

(d) 厚度與薄膜應力分佈的關係 (Tg = 675 
o
C)                     17 

(e)  CL 光譜                                                   18 

4.2 載子動力學： 

(a) 時間解析光譜 (TRPL)                                     20 

(b) 不同能量的時間解析光譜 (Energy dependent TRPL)            23 

4.3 發光效率與侷限態的關係 

(a) 變溫螢光光譜 (temperature dependent PL)                     26 

(b) 變溫時間解析光譜                                        28 

第五章 結論                                                 32 

參考資料                                                    33 

  



 

vii 

 

圖目錄： 

圖 2-1：布拉格繞射示意圖。                                     5 

圖 2-2：X 光在倒置空間下的繞射。                               6 

圖 2-3：磊晶薄膜在倒置空間圖的應變性質。                       6 

圖 2-4：單一時間周期與激發光子的示意圖。                       8 

圖 2-5：長時間累積所描繪出之衰減曲線。                         8 

圖 3-1：樣品結構圖。                                           9 

圖 3-2：光激發螢光光譜之架構圖。                                10 

圖 3-3：時間解析光譜系統架設圖。                               11 

圖 4-1：不同成長溫度下之氮化銦鎵 XRD 繞射譜線。                13 

圖 4-2：不同成長溫度下之氮化銦鎵光激螢光光譜。                 14 

圖 4-3(a)~(d)：不同成長溫度的氮化銦鎵 RSM 譜線。                15 

圖 4-4：成長溫度與銦含量的關係。                               16 

圖 4-5：675
o
C 氮化銦鎵 RSM 譜線(20nm)。                        18 

圖 4-6：不同厚度之氮化銦鎵螢光光譜。                           18 

圖 4-7：不同深度之氮化銦鎵陰極螢光光譜。(a) 725 
o
C (b) 675 

o
C     19 

圖 4-8：725 
o
C 不同波長的氮化銦鎵之空間描繪 (a) 446 nm (b) 660 nm。 20 

圖 4-9：氮化銦鎵譜峰的時間解析光譜                             21 

圖 4-10：載子生命期與成長溫度的關係 (a) τ1  (b) < τ2 >。             22 



 

viii 

 

圖 4-11：成長溫度與 stretched 參數(β)的關係                        23 

圖 4-12：氮化銦鎵薄膜之不同能量的時間解析光譜 (a) 675 
o
C (b) 700 

o
C (c) 

725
 o

C (d) 750 
o
C (e)各個時間點之螢光光譜。                      25 

圖 4-13：675 
o
C 氮化銦鎵之變溫螢光光譜。                       27 

圖 4-14：700 
o
C 氮化銦鎵之變溫螢光光譜。                       27 

圖 4-15：725 
o
C 氮化銦鎵之變溫螢光光譜。                       27 

圖 4-16：750 
o
C 氮化銦鎵之變溫螢光光譜。                       27 

圖 4-17：成長溫度與內部量子轉換效率的關係。                   28 

圖 4-18：鬆弛狀態下之氮化銦鎵薄膜其載子生命期隨溫度的變化。虛線為

利用帶間躍遷模型擬和輻射生命期的情況。                       29 

圖 4-19：受應力之氮化銦鎵薄膜其載子生命期隨溫度的變化。虛線為利用

帶間躍遷模型擬和輻射生命期的情況。                           31 

 



 

1 

 

第一章 簡介 

近年來三族氮化物半導體(氮化銦，氮化鎵，及氮化鋁)已經成為熱門且

重要的光電材料，而其中最具影響力的便是氮化銦鎵三元化合物 

(InxGa1-xN)。在氮化銦鎵中，藉由調整銦的含量，可以使其發光波段從近紫

外光延伸至藍綠光或甚至到達紅外的波段。也由於氮化銦鎵具有發展全波

段發光元件的潛力，所以在商業及學術上都具有高度研究的價值。目前氮

化銦鎵已被採用製作成藍-綠波段的發光二極體 (light emitting diodes)及雷

射元件等產品[1]。 

由於氮化鎵及氮化銦晶格不匹配程度很大 (11%)，導致在成長氮化銦鎵

時常會遭遇兩大問題：應力導致的內建電場及相分離 (phase separation) 的

情況。 

氮化銦鎵是一種極性材料，故當它延著 c 軸成長時，會因應力的存在，

而產生延成長方向的內建電場。此電場會導致電子電洞波函數分離，使發

光效率降低，這樣的現象稱之為量子侷限史塔克效應(quantum confined stark 

effect, QCSE)。 

此外，由於氮化鎵及氮化銦之不溶性(miscibility gap) ，成長氮化銦鎵薄

膜或量子井結構時，容易形成所謂的相分離 (phase separation)，或空間組成

的分布不均勻，導致產生許多侷限態[3、4]。在量子井的結構中，局部銦組

成不均所形成的銦含量高區域(In-rich region)，也被發現具有很強的載子侷
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限效果，故能產生較高的發光效率。[5、6]。 

透過上述，發現氮化銦鎵中的應力與侷限態將會影響其發光效率，因此

在接下來的研究中，將針對氮化銦鎵薄膜在受應力與鬆弛狀態下的情況，

分析與討論應力與侷限態之間的關係，進而釐清影響氮化銦鎵發光效率的

主要因素。 

在本論文中，我們首先利用 XRD 譜線、光激螢光光譜及 RSM 譜線分

析不同成長溫度下(675-750 
o
C)之氮化銦鎵薄膜，並藉由這些結果了解氮化

銦鎵薄膜成長時的基本特性。當成長溫度高於 700 
o
C 時，薄膜不再是單一

相位(single phase)，而會出現應力與鬆弛狀態兩種相位，並會同時反應在光

激螢光光譜的結果上。 

透過 TRPL 的光譜量測，發現到薄膜承受應力時，其扭曲參數 (stretched 

parameter β) 會介在 0.9~1.0；當薄膜處在鬆弛狀態時，其 β 會介在 0.6~0.8

之間。藉由 β 的分佈可以得知，當薄膜處於鬆弛狀態時，其侷限態效應較

為明顯。 

最後藉由變溫 PL 與變溫 TRPL 的研究，發現到鬆弛狀態下的氮化銦鎵

薄膜由於其侷限態較強，而有較高的內部量子效率，證實了氮化銦鎵薄膜

的發光效率與侷限態的存在有很大的關聯。 
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第二章 實驗原理 

2.1  X-ray 繞射原理 (X-Ray Diffraction) 

X-ray 繞射是一種可用以分析薄膜結晶品質、晶格常數與合金成分的量

測。當 X-ray 入射與物質產生繞射時，繞射的 X-ray 會因路徑的不同而改變

強度。如果兩路徑的光程差為波長的整數倍時，則為建設性干涉，也就是

我們觀察到的繞射光。反之則產生破壞性干涉，其強度為零。也因此我們

可從 X-ray 繞射的強度變化，得知晶體內部的排列週期。 

對於一組晶面而言，X-ray 繞射的條件頇滿足布拉格定律 (Bragg’s Law) 

才會有繞射波峰的產生，如圖 2-1 所示 

                     2 sinhkld n                    (2-1) 

其中 λ 為 X-ray 的入射波長，dhkl 為兩晶面之間距，θ 為布拉格角，定義

為入射光與晶面之夾角，如圖 2-1 所示。[2] 

本研究將透過量測而得的角度，推算出待測物之晶格長度，並藉由線性

內插 (Vegard’s law)的方式，推算出氮化銦鎵薄膜中之銦組成。 
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圖 2-1 布拉格繞射示意圖。 

 

2.2 倒置空間圖 (Reciprocal Space Mapping)  

倒置空間圖(Reciprocal Space Mapping)主要應用於計算薄膜材料的相

對應變。 X 光晶體繞射可以用倒置空間圖表示，如圖 2-2 所示，入射向

量  (Ki) 和繞射向量  (Kf) 需要滿足上述之布拉格定律，其關係式為 

(Kf-Ki)/λ=Q，其中Q為散射向量，其入射和繞射夾角為 2θ。 

當磊晶薄膜和基板的晶格常數不同而產生應變時，可以利用倒置空間

圖得知其相對應的應變，參考圖2-3。倒置空間圖的實驗通常需使用三軸繞

射(Triple-axis Diffraction)以得到較為準確的繞射數據，一般來說可經由對基

板作對稱面及非對稱面的掃描以獲得更多的材料參數。當我們透過對稱面

的掃描時，可以判斷薄膜和基板之間是否有偏斜的情況，並可藉由倒晶格

間的相對距離，估算薄膜在垂直成長方向上(Out of Plane)的晶格常數。至於

透過非對稱面的掃描，我們可判斷薄膜成長於基板上應力釋放的情況。此
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外更可計算薄膜在水平面(In-plane)及垂直面的晶格常數及應變分佈。接下

來的研究中，將透過對氮化銦鎵(10-15)之非對稱晶面作掃描，進而計算薄

膜中應力的分佈及相對應的組成。[2] 

Qx

Qz

Kf

Ki

 

圖 2-2 X 光在倒置空間下的繞射。 

 

Qz

Qx

Relaxed layer
R=1

Strain layer
R= 0

Substrate

Substrate

 Layer

Fully relax Fully strain

 

圖 2-3 磊晶薄膜在倒置空間圖的應變性質。 
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2.3 光激螢光光譜 (Photoluminescence Spectrum) 

光激螢光光譜是一種非破壞性的量測，因而常被使用於半導體能隙與

雜質活化能之偵測。螢光光譜主要是透過半導體內電子－電洞對的結合放

出螢光所得。 

當激發光的能量大於或等於半導體的能隙時，價電帶的電子吸收入射

光的能量垂直跳躍至導電帶上，而形成電子電洞對，其中導電帶中的電子

藉由吸收或放出聲子，而鬆弛 (relax) 至導電帶的底端，同樣的在價電帶中

的電洞也以相同的形式，到達價電帶的頂端，最後，透過電子電洞對的結

合而產生螢光光譜。 

光激螢光光譜的分佈與電子電洞對的結合有關，因此光激螢光光譜的

峰值能量、強度與半高寬，都深受缺陷與雜質的種類及濃度影響，所以光

激螢光光譜可作為檢測樣品光學性質好壞的依據。 

2.4 時間解析光激螢光光譜 (Time-resolve 

Photoluminescence Spectrum) 

實驗上我們利用時間相關單光子計數系統(Time correlated single photon 

counting system 簡稱 TCSPC) 來量測時間解析光激螢光光譜。其原理是透

過外加的脈衝雷射進而紀錄時間相對螢光強度的分布圖。 

但一般而言我們很難在單一時間周期中描繪出時間延遲的現象，其原因

如下：第一，大多數的載子其鬆弛速度太快，故一般電子儀器無法跟上其
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速度，因此我們需要更快的時間解析能力，第二，樣品的螢光訊號在單一

激發週期通常只有少數光子，而少數的光子並不能正確描繪一個螢光衰減

情形。 

因此 TCSPC 的方式就是把不同週期內的激發光子相對於激發源的時間

間隔記錄下來，透過長時間累積統計的方式來重建螢光鬆弛時間 (relaxation)

的現象。如下圖 2.4 所示 

 
圖 2-4 單一時間周期與激發光子的示意圖[11]。 

 

最後透過長時間的累積，便可描繪出一個完整的衰減曲線圖形並進而分

析，如下圖 2-5 所示： 

 

圖 2-5 長時間累積所描繪出之衰減曲線。 
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2.5 陰極螢光光譜 (Cathodoluminescence Spectrum) 

    與光激螢光光譜的原理類似，光激螢光光譜利用激發光源將能量給價

電帶上的電子，電子獲得能量從價電帶躍遷到導電帶上，陰極螢光光譜是

利用陰極電子束代替激發光源，樣品中的價電帶的電子經由吸收能量而躍

遷到導電帶上，導電上的電子在與價電帶上的電洞結合放出螢光光譜，簡

稱 CL。 

    當材料缺陷或是雜質時發光的能量會有所不同，由於陰極螢光光譜利

用電子束作激發光源，與光激螢光光譜相比，具有較高的空間解析度，可

以作定點定位之奈米微區分析量測，並且藉由改變電子束的加速電壓，做

不同深度的螢光光譜的量測。 
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第三章 實驗架構 

3.1 樣品製作 

本論文研究之樣品是利用有機金屬化學氣相沉積系統 (MOCVD) 所成

長之氮化銦鎵薄膜，其磊晶結構如圖 3-1 所示。首先在 (0001) 藍寶石

(sapphire) 基板上成長厚度 30 nm氮化鎵 (GaN) 成核層，成長溫度為 520 
o
C。

接著將溫度升高至 1130 
o
C 成長厚度為 600 nm 的氮化鎵緩衝層，最後將溫

度降低 675-750 
o
C 之間成長氮化銦鎵 (InGaN) 薄膜。成長氮化銦鎵薄膜時，

通入的三甲基鎵、三甲基銦與氨的流量分別為 1 sccm、100 sccm 與 4.8 slm，

其對應的五三比為 15400。 

 

 
圖 3-1 樣品結構圖。 
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3.2 光激發螢光光譜 (Photoluminescence, PL ) 

    圖3-2為光激發螢光光譜的架構圖。我們使用波長  325 nm 之氦鎘

(He-Cd)雷射光作為激發光源，經由一面可調式反射鏡反射，並搭配 15 cm 

透鏡將雷射光聚焦至樣品上，聚焦的雷射光點直徑約 50 μm。雷射光所激

發的螢光訊號是藉由 10 cm 透鏡收集進入光譜儀，經分光後由光電倍增管

(Photo-multiplier tube, PMT)或其他偵測系統接收並輸入電腦。一般我們會在

光譜儀前放置一片波長大於 325 nm 的長通濾光片(Long-pass filter)以避免

雷射光的影響。 

此外，螢光光譜的解析度一般決定於光譜儀聚焦長度、光柵條數、及狹

縫寬度等。考慮以上的因素，我們可透過調整而選擇所需之光譜解析度。 
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圖3-2 光激發螢光光譜之架構圖。 
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3.3 時間解析光譜 (Time-Resolved Photoluminescence，TRPL) 

    圖 3-3 為時間解析光譜之系統架設圖，其架構圖與光激螢光系統相似，

其主要差異在於時間解析光譜需使用脈衝雷射為激發光源。本研究在系統

配置上主要以波長 405 nm 的脈衝雷射，搭配具時間解析能力的超快偵測器

及時間相關單光子計數系統  (Time-Correlated Single Photon Counting，

TCSPC)為主。透過上述裝置可求得螢光訊號隨時間衰減之曲線，即一般我

們稱呼的時間解析光譜。時間解析光譜中其解析度主要取決偵測器的反應

時間，故研究上我們使用雪崩光電二極體 (Avalanche Photodiode，簡稱

APD)。 
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圖 3-3 時間解析光譜系統架設圖。 
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第四章 結果與討論 

本章節主要利用 XRD、PL、RSM 討論不同成長溫度下氮化銦鎵薄膜的

基本特性，並透過 TRPL 的實驗結果分析其載子動力學。下面將先討論材

料應力對載子侷限態的影響，進而整理出氮化銦鎵薄膜發光效率與侷限態

之的關係。 

4.1 不同成長溫度之氮化銦鎵薄膜基本特性： 

(a)  XRD 光譜 

    圖 4-1 為氮化銦鎵薄膜在不同成長溫度下的 XRD 光譜。透過布拉格繞

射定律我們可求得對應之銦組成。隨著成長溫度增加 (675-750 
o
C)，銦含量

從 0.38 下降至 0.18。這與銦的最佳融入率在 650 
o
C 附近有關：當成長溫度

越高，會使銦的融入率降低。此外，從圖 4-1 中，我們可以觀察到氮化銦鎵

薄膜的訊號只有單一峰值，代表不同成長溫度下的氮化銦鎵並無文獻所提

到的相分離 (phase separation) 的情況 [17]；但為了進一步確認及了解其特

性，下面將透過光激螢光光譜的量測提供進一步的訊息。 

    由圖的氮化鎵上，可以見到有兩個不同的峰值，是來自於電子束打到

銅鈀，會產生兩道的 X 射線，波長分別為 1.450、1.4544 nm 定義成 Kα1、

Kα2，我們可以藉由布拉格繞射推得，在氮化鎵上的兩個不同峰值，是來

至 Kα1、Kα2的貢獻。 
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    圖 4-1：不同成長溫度下之氮化銦鎵 XRD 繞射譜線。 

 

(b) 光激螢光光譜 (PL) 

圖 4-2 為不同成長溫度下之氮化銦鎵光激螢光光譜 ( T=12 K) 。從圖中

可觀察到，發光譜峰隨著成長溫度增加而逐漸藍移，與上述之 XRD 光譜相

互呼應。但從圖 4-2 中，我們發現當成長溫度高於 700 
o
C 時，PL 出現兩個

譜峰。此結果與 XRD 中只存在單一峰值有所出入。為了進一步了解氮化銦

鎵薄膜在不同成長溫度下的特性，下面將透過倒晶格空間描繪 (RSM) ，分

析銦組成與應力之間的關係。 
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    圖 4-2：不同成長溫度下之氮化銦鎵光激螢光光譜 (12 K)。 

 

(c)  RSM 光譜 

圖4-3 (a)~(d)分別為氮化銦鎵薄膜在成長溫度675-750 
o
C的RSM譜線。

從圖上可觀察到兩個同心圓，較密集且比較小的同心圓是氮化鎵的訊號，

另一個同心圓則為氮化銦鎵的訊號。藉由 Poisson’s ratio 的關係式，可求得

氮化銦鎵中銦的含量及其應力分佈的結果，整理的結果如表 4-1 所示: 

           

0)]([
)()(

)()(
2)]([

0
033

013
 xaa

xaxc

xcxc
xcc InGaNoInGaN

       
(4-1)

其中 InGaNc 、 InGaNa 為 RSM 所量得之晶格常數， 0c 、 0a 為應力釋放後的晶格

常數，至於 13c 和 33c 則為氮化銦鎵的彈力係數，可透過線性內插求得不同組

成下所對應的值[7、8]。 
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 Xin(relaxed) Xin(strained) Strain 

675 
o
C 0.38   

700 
o
C 0.3 0.22 -2.1% 

725 
o
C 0.22 0.17 -1.7% 

750 
o
C 0.18 0.12 -1.15% 

表 4-1 氮化銦鎵中銦的含量和其應力分佈 
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    圖 4-3(a) 675
o
C 氮化銦鎵 RSM 譜線 
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   圖 4-3(b) 700
o
C 氮化銦鎵 RSM 譜線 
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     圖 4-3(C) 725
o
C 氮化銦鎵 RSM 譜線 
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     圖 4-3(d) 750
o
C 氮化銦鎵 RSM 譜線 
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    首先我們發現到當成長溫度低於 700 
o
C 時，只有存在一個應力鬆弛的

相位(relaxed)，但當成長溫度高於 700 
o
C 時，則同時存在受應力與應力鬆弛 

(strained and relaxed) 兩訊號，這顯示成長溫度高於 700 
o
C 時，薄膜因為受

應力的影響，出現相分離的現象，並非我們單純從 XRD 中觀測到單一相位

的結果； 反觀 RSM 譜線所得到的現象與我們從 PL 觀測的結果相符。       

此外，不論薄膜中有無應力的影響，銦含量均隨成長溫度增加而下降。

當薄膜承受應力時，其銦含量將比鬆弛狀態下的薄膜來的低，如下圖 4-4

所示： 

   圖 4-4 成長溫度與銦含量的關係。 

 

 從上面結果可發現，當溫度低於 700 
o
C 時，僅僅出現單一鬆弛相位 

(relaxed phase)。此結果將有利於元件的應用與發展，故為了進一步了解此

現象，特別針對 675 
o
C 成長溫度，改變其薄膜厚度，觀測薄膜中銦組成與

應力變化的情況。 
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(d) 厚度與薄膜應力分佈的關係 (Tg = 675 oC) 

 圖 4-5 為氮化銦鎵薄膜在 675 
o
C 下，厚度 20 nm 的 RSM 譜線。我們可

發現僅出現單一受到應力的相位。透過計算，其應力為 -2.3 %，銦含量為

27 ％。與厚度為 460 nm 的氮化銦鎵薄膜結果比較整理如下表： 

 

 
Strain  Xin    

20 nm  -2.3 %  0.27  

460 nm  Fully relax  0.38  

   

表 4-2 膜厚與應力分佈及銦含量的關係 

 

    當薄膜厚度降低時，薄膜仍處於受到應力的狀態，且銦含量比應力鬆

弛狀態低，與前面高成長溫度下 (≧700 
o
C) 雙相位 (strained and relaxed) 

的結果一致。透過 PL 的量測，如下圖 4-6 所示，可以發現不論厚度為何，

僅出現單一譜峰。當氮化銦鎵薄膜厚度只有 20 nm 時，由於應力與組成的

影響，比 460 nm 厚度的氮化銦鎵能量高了約達 710 meV。透過上述分析，

我們可建構一成長模型：當成長溫度低於 700 
o
C 時，呈現單一相位。隨著

薄膜厚度增加，氮化銦鎵從受應力狀態逐漸釋放成鬆弛狀態。但當溫度高

於 700 
o
C 時，氮化銦鎵將同時呈現兩個相位 (受應力及鬆弛狀態)。 
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     圖 4-5 675
o
C 氮化銦鎵 RSM 譜線 (厚度 20 nm)。 

  

(e)  CL 光譜 

    從上述實驗裡，證實氮化銦鎵樣品有兩個相位，為確定其來源，將利

用陰極螢光光譜作深度及空間上的解析。圖 4-7 (a) ～(b) 為不同深度之氮

化銦鎵陰極螢光光譜，藉由改變不同的加速電壓，對樣品不同的深度的螢
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    圖 4-6 不同厚度之氮化銦鎵螢光光譜 (12 K)。 
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光光譜作量測，由圖可以發現成長溫度在 675 
o
C 的樣品，隨著加速電壓增

加，譜圖只有單一個峰值，反之成長溫度在 725 
o
C 的樣品，隨著加速電壓

增加，受應力的訊號強度逐漸變強，藉由實驗的結果得到，受應力的訊號

發光來至下層的氮化銦鎵，鬆弛狀態發光處在較上層的氮化銦鎵。 

    圖 4-8 對特定波長進行空間描繪，藉由陰極螢光光譜分辨受應力及鬆弛

狀態下空間的分佈，由圖 4-8 (a) 可以發現在受應力的部分，在空間裡只具

有一些零星部分發光，反觀，鬆弛狀態的訊號中，在空間中發光區域較多，

從這個實驗結果得知，受應力的訊號，在空間中只有一些零星部分提供發

光。 
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圖 4-7 (a) 725 
o
C 不同深度的氮化銦鎵之螢光光譜。 
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圖 4-7 (b) 675 
o
C 不同深度的氮化銦鎵之螢光光譜。 

(a) (b)

 

圖 4-8 725 
o
C 不同波長的氮化銦鎵之空間描繪 (a) 446 nm (b) 660 nm。 

 

4.2 載子動力學： 

(a) 時間解析光譜 (TRPL) 

    圖 4-9 為低溫時 (T=12K) 氮化銦鎵薄膜在 PL 峰值的時間解析光譜。

這些衰減曲線並非單一自然指數衰減，而是由一較快的衰減，逐漸變為較

慢的指數衰減。另一方面，由於成長溫度在高於 700 
o
C，存在兩個不同的

相位，所以分別針對其對應峰值，量測時間解析光譜，進而比較應力存在
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的影響。 
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   圖 4-9 氮化銦鎵譜峰的時間解析光譜 (T=12K) 

 

為了擬合衰減曲線，我們使用一個自然衰減函數加上一個扭曲 

( stretched )的指數衰減函數予以分析，此分析方法近年常用於三元合金的材

料系統中[9]，如下式所示： 

 

        ])/exp[()]/exp[( 2211

 tItII            (4-2) 

其中 τ1 與 τ2為載子生命期，β 為扭曲參數，I1和 I2代表螢光的強度。由於

我們利用一個自然衰減函數加上一個扭曲的指數衰減函數去擬合實驗結果，

因此，我們在 τ2的時間常數項需要考慮 β 的貢獻，在此我們引入平均載子

生命期，如式 4-3： 
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                 (4-3) 

 

透過擬合分析後，我們將 τ1和 τ2分別對成長溫度作圖，如下圖 4-10 所

示，除了成長溫度在 750 
o
C 下的載子生命期較長外，其他成長溫度點下的

生命期，不論是受到應力影響或是處於鬆弛狀態下的薄膜，均無太大差異。 

    由圖 4-10 得知 τ1 (0.5 ~ 1 ns) 、τ2 (2 ~ 5 ns)，與一般文獻中氮化銦鎵

薄膜所提出之生命期相似 (τ1 (0.56 ~ 0.73 ns) 、τ2 (1.35 ~ 3.4 ns))。因此，

根據文獻上的說法，我們假定 τ1 是載子直接複合發光所需花費的時間，τ2

是載子轉移到侷限態上以及載子從侷限態到價電帶複合發光的時間 

[19] 。 

 

 

圖 4-10 載子生命期與成長溫度的關係 (a) τ1  (b) < τ2 >。 

 

接著我們討論扭曲參數 (β) 與成長溫度的關係，如下圖所示： 
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  圖 4-11 成長溫度與 stretched 參數(β)的關係 

 

扭曲參數 (β) 可代表樣品中的雜亂程度：當 β 越接近 1 時，會是一個

自然指數衰減函數，表示成長時薄膜的雜亂程度較不明顯；而當 β 越接近

1/2 時，薄膜的雜亂程度較大。因此，β 可反應樣品侷限(localization)的程度；

當 β 越接近 1/2 時，即為典型的侷限態發光形式[9]。 

由上圖 4-11 可以得知，受應力影響的薄膜，其 β 落在 0.9～1 之間。隨

著成長溫度的增加 β 值越大，表示越高溫成長的樣品，其侷限態較小。反

之，當薄膜處於鬆弛狀態時，其 β 值仍隨著成長溫度的提升而增加，但卻

僅介在 0.6～0.8 之間，表示鬆弛狀態下的氮化銦鎵薄膜，其載子受到侷限

態的效應較明顯。 

因此我們可歸納出應力與薄膜侷限態的關係：當應力越明顯時，薄膜

的侷限態的效應越小；反之，鬆弛狀態下的薄膜，其侷限態效應將更明顯。 

 

(b) 不同能量的時間解析光譜 (Energy dependent TRPL) 
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    圖 4-12 (a)~(d) 為不同能量的時間解析光譜彙整後作成等高線圖。縱軸

由下而上代表時間的演進，橫軸由左到右表示不同的偵測波長，而紅到藍

的色階則分別代表螢光強度由高到低。將圖形縱切後由下而上隨著時間演

進，螢光強度隨時間衰減，代表的即是一般的時間解析光譜；而將圖形橫

切後，由左到右隨著波長增加，螢光強度存在一個峰值，代表了某固定時

間點的螢光譜線。因此，整體圖形由下而上代表在雷射激發後，螢光譜線

隨著時間的變化情形，而將整張圖由下而上疊加起來，則可以得到時間積

分的光激螢光光譜。 

下圖中黑色曲線是由每一個峰值擬合的結果描繪而成，因此黑色曲線

顯示了螢光峰值隨時間演進的變化情形。由圖中可發現，鬆弛薄膜的峰值

將隨時間的增加而呈現逐漸紅移[10]。反之，受應力的薄膜其峰值並未隨著

時間增加而移動。 

從上述結果可知，當薄膜未受應力時其侷限程度較大，使得載子被激

發後，從薄膜中位能較高的地方往侷限態的地方作遷移 ，因此造成隨著時

間增加，譜峰呈現紅移的結果。而當薄膜受到應力時，其侷限態程度較低 

(0.9＜β＜1)，故當載子被激發後，並無往低能量轉移的情況發生，因此譜

峰不隨時間移動。 
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4.3 發光效率與侷限態的關係 

(a) 變溫螢光光譜 (temperature dependent PL) 

為了進一步探討氮化銦鎵薄膜受到應力時的侷限態變化情況，下面將利

用變溫螢光光譜討論內部量子效率與侷限態的關係。 

圖 4-13~16，為各個不同成長溫度下的變溫螢光光譜。高能量譜峰(受到

應力的部分)隨著溫度增加，其強度衰減較低能量的譜峰明顯。為進一步分

析其差異，我們假定低溫下不存在非輻射複合過程，並透過室溫與低溫下

的強度比，定義出氮化銦鎵的內部量子效率[12]，如下式所示： 

                     
)12(

)300(
)(

KI

TI
T

PL

PL
                   (4-3) 

                       

 

η 為內部量子轉換效率， )300( KI PL 為 300 K 的螢光光譜強度，

)12( KIPL 則為 12 K 的螢光光譜強度，經由上式我們將內部量子效率對不同

成長溫度作圖，如圖 4-16 所示。從圖中可發現到在應力鬆弛的薄膜中的內

部效率均高於受到應力的部分，這樣的趨勢與上述中 β 的變化一致。但一

般來說承受應力的薄膜其晶格品質會比鬆弛狀態的薄膜好，而這卻與我們

觀察到的內部量子效應趨勢相反，為此根據之前陰極螢光光譜的結果，提

出下述說明。 

受應力的薄膜其侷限程度較小，當溫度上升時，載子容易從受應力的

部分轉移到鬆弛的部分，在高溫時，受應力的部分所擁有的載子相較鬆弛
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狀態的載子少，因此，受應力的薄膜其發光強度較低，所以，以發光效率

的定義而言，受應力狀態的薄膜其發光效率較差。 

由此可見侷限態與內部量子效率息息相關，為進一步確認其關係，將

透過變溫 TRPL，分析輻射複合 (radiative lifetime) 與非輻射複合生命期 

(non-radiative lifetime) 隨溫度變化的關係。 
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(b) 變溫時間解析光譜 

    載子復合生命期同時受到輻射複合及非輻射複合項影響[13]，可表示成

下式： 

                    )(

1

)(

1

)(

1

TTT nrrad 


            (4-5) 

其中 )(T 代表實驗量測到載子複合生命期， )(Trad 為輻射複合生命期對溫

度的變化，而 )(Tnr 則為非輻射複合生命期對溫度的變化。為了瞭解溫度

對輻射複合及非輻射複合生命期的影響，透過上述之內部量子效率予以分

析，如下式所示： 

 

                     
nrrad

rad

RR

R
T


)(

                  (4-7) 
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     圖 4-17成長溫度與內部量子轉換效率的關係 
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其中 Rrad=τrad
-1 為輻射複合速率，跟時間常數成反比關係， Rnon-rad=τnr

-1 為

非輻射複合速率[15]。此關係可以改寫成： 

                     

)(

)(
1

1
)(

T

T
T

nr

rad









                   (4-8) 

  下面將針對成長溫度在 725
 o
C 下的氮化銦鎵薄膜進行載子生命期的討

論。圖 4-18 為氮化銦鎵薄膜在鬆弛狀態下生命期隨時間的變化： 

 

    由圖我們可以得知 )12()( KTr   ； )300()( KTnr   ，代表在低溫區，

非輻射複合中心受到凍結，載子複合主要是由輻射複合項所主導；當溫度

越來越高，非輻射複合項將逐漸主導複合發光。進一步分析輻射複合發光
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         圖 4-18 鬆弛狀態下之氮化銦鎵薄膜其載子生命期隨溫度的變    

                   化。虛線為利用帶間躍遷模型擬和輻射生命期的情況 
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隨時間的變化，可發現 )(Tr 在 80 K 以下，其生命期幾乎不隨溫度變化；

而當溫度高於 80 K， )(Tr 隨 T
3/2而增加。反觀薄膜承受應力的部分，如下

圖 4-17 所示， )(Tr 在 45 K 以下，不隨溫度而變化；當溫度高於 45 K 後，

)(Tr 與鬆弛狀態下的薄膜一樣正比於T
3/2增加。但當溫度高於160 K之後，

)(T 已接近系統解析 200 ps 之下，無法準確量測其時間常數。 

  由於 )(Tr 正比於半導體能量密度的維度，即
/ 2d

r T  ，其中d 代表維

度 [16]；故三維侷限的量子點其零維能態密度正比於狄拉克函數，即

0
. . . ( )D O S E E  ，所以

0

r T  ；而塊材半導體其三維能態密度正比能量

的平方根，即
0

. . .D O S E E  ，故其
3/ 2

r T  。 

  因此在低溫下，載子被侷限態所侷限，就如同被三維受限的量子點所

侷限，使 )(Tr 在低溫區幾乎不隨著溫度變化。而當溫度高於一定溫度後，

載子獲得熱能而脫離侷限態，其能態密度由零維轉變成三維，所以在高溫

區實驗結果 )(Tr 符合於 3/2T [16]。 

  由上述的溫度轉折點變化我們可判斷，受應力影響的薄膜，受到侷限

效應較鬆弛薄膜來得小，因此載子僅需獲得較小的熱能就能脫離侷限態。 
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４        圖 4-19 受應力之氮化銦鎵薄膜其載子生命期隨溫度的變化。 

虛               虛線為利用帶間躍遷模型擬和輻射生命期的情況。 
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第五章 結論 

    經由 PL 及 RSM 的光譜我們可以得到，當成長溫度高於 700 
o
C 時，氮

化銦鎵薄膜會因為應力分佈的關係而出現兩個相位，包含受應力與鬆弛狀

態；但當成長溫度低於 700 
o
C 時，僅會觀測到單一且為應力鬆弛的相位。

此外，成長厚度不同也會影響薄膜受應力狀態。經過分析，銦含量在鬆弛

狀態下的薄膜其融入率將比受應力狀態下的薄膜高。透過 TRPL 的光譜量

測，發現到當薄膜承受應力時，β 會介在 0.9-1.0；而當薄膜處於鬆弛狀態時，

其 β 則介在 0.6-0.8 之間。由此推知當薄膜處於應力鬆弛狀態時，其侷限態

效應較為明顯。最後透過變溫 PL 量測，發現鬆弛狀態下的薄膜其內部量子

效率高於受應力的薄膜。經由變溫 TRPL 量測，也觀察到鬆弛狀態下的薄

膜其溫度轉折點高於承受應力的薄膜。這反應出鬆弛的氮化銦鎵薄膜的確

存在著較大的侷限態，也證實了氮化銦鎵薄膜的發光效率，與侷限態存在

與否息息相關。 
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