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纳米压印技术制备表面光子晶体 LED的研究*
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利用表面光子晶体能大幅提高发光二极管 (LED)的外量子效率,但如何制备大面积的纳米光子晶体是该研究

方向的主要难点之一.本文基于纳米压印技术在氮化镓基发光二极管 (GaN-LED)表面制作孔状二维光子晶体.通过

以金属和聚合物双层掩膜干法刻蚀法,得到了很好的光子晶体图形转移效果.最终在 LED的 p-GaN层表面获得了

大面积光子晶体,周期为 450 nm,纳米孔直径为 240 nm. 器件测试结果显示,有表面光子晶体的 LED比没有光子晶

体的 LED,光致发光强度峰值提高到了 7.2倍.
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1 引 言

氮化镓基发光二极管 (GaN-LED)具有能耗低、
寿命长、性能稳定和环保等优点,广泛应用于户外
显示、交通信号灯和照明等领域. 但是目前 GaN-

LED的外量子效率还处于比较低的水平,有源层发
出的光在经过 LED内部的吸收、损耗以及在铟锡
氧化物 (ITO)层与空气层界面的反射等,最终只有
不到 5%[1] 的光能量逃逸出来, 大部分的光最终转
化热能, 并且这部分热能对 LED 的寿命及稳定性
有一定的损害 [2]. 因此,如何提高 LED的出光效率
成为了该领域研究的热点与难点课题之一.

目前, 提高 LED 的外量子出光效率的方法主
要有表面粗化 [3]、倒装结构 [4]、生长布拉格反射

层 [5] 和光子晶体 [6] 等. 其中, Fan 等 [7−9] 分析了

光子晶体结构 LED 的高出光效率的原因, 并将其
称之为光子晶体发光二极管 (photonic crystal LED,
PC-LED).由于其大幅提高出光效率,使 PC-LED的
研究逐渐得到了人们的重视. 在 LED 上制作光子
晶体的方式主要有三种: 1)将光子晶体制作在 LED

上表层如铟锡氧化物 (ITO)层或者 p型 GaN层,称
之为表面光子晶体技术 [10]; 2)将光子晶体制作在
GaN的 n型层上 [11]; 3)将光子晶体层制作在 LED
衬底如蓝宝石层上 [12]. 其中第一种方式以其工艺
相对简单,易于工业化生产等优点成为该领域研究
的热点.
制作光子晶体纳米图形主要有电子束光刻技

术、纳米压印技术和全息曝光技术. 其中, 纳米
压印技术具有生产效率高、成本低和工艺过程简

单等优点 [13,14]. 本文将对纳米压印技术制作表面
PC-LED及性能进行研究.

2 实 验

2.1 多量子阱 LED的制备

本研究中,我们使用 InGaN/GaN多量子阱LED
(MQW-LED)为芯片基底. 芯片采用金属有机化学
气相沉积技术在 (0001)面蓝宝石衬底表面生长,其
外延结构如图 1所示. 首先, 在蓝宝石衬底上生长
约 30 nm 的低温 GaN 缓冲层. 然后, 将衬底温度
升高到 1040 ◦C, 生长约 4 nm 的 Si 掺杂 n 型 GaN
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层. 随后降温到 900 ◦C 左右生长约 50 nm 的 n 型
A1GaN,再将衬底温度降低到 700—740 ◦C,生长 5
个周期具有极平整界面的 InGaN(1.8 nm)/GaN(11
nm)多量子阱作为发光区. 在多量子阱生长结束后,
升温至 900 ◦C左右生长约 50 nm的 p型 A1GaN和
140 nm的 p型 GaN.外延片制作完成后进行退火处
理, 等待 p-GaN表面制作光子晶体,然后采用感应
耦合等离子体刻蚀技术进行 n型台面的刻蚀,制备
n电极. 制作完成的单个 LED芯片尺寸为 1 mm ×
1 mm.

2.2 表面形貌分析

在 Olympus BX51 光学显微镜下观察 MQW-
LED 的 p-GaN 层的表面形貌. 用场发射扫描电子
显微镜 (FESEM, FSEM, 荷兰 FEI 公司 Sirion 200)
观察光子晶体的形貌结构.

2.3 光学性能测试

利用分子荧光光度计 (PL, Jasco FP-6500)测试
样品的光致发光 (PL)谱图,激发波长 λex = 325 nm,
扫描波长范围 300—700 nm.

3 结果和讨论

3.1 表面光子晶体的制备

PC-LED性能的好坏,关键是表面光子晶体的
制备. 实验采取两种方法来制备光子晶体,主要过
程都包括三个部分: 1)模板的制备; 2) GaN表面光
子晶体图案的制备; 3) 将外延片经过划片、蒸渡
ITO层、制作 ODR和封装等工艺制成 LED器件.

3.1.1 单层掩膜刻蚀法
3.1.1.1. 制备工艺

1)硬模板和软模板的制备

硬模板采用电子束光刻和干法刻蚀制备,即在
匀有 PMMA胶的硅片上使用电子束写出所设计的
图形,随后用干法刻蚀将图形转移到 Si片上,得到
压印所需要的 Si模板,其 SEM照片如图 2,纳米孔
直径约 300 nm,间距约 450 nm.
然后, 采用纳米压印技术通过一次硬压印过

程将硬模板图形转移到 IPS 软模板 (Obduct 公司
生产的一种聚合物软模板材料) 上, 在软模板上
得到与硬模板图形互补的图案, 工艺参数: 压强
30×105 Pa,温度 150 ◦C,具体工艺流程如图 3.

图 1 MQW-LED器件结构示意图

图 2 硅模 SEM图

图 3 IPS软模板的制备流程
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2)光子晶体图案的转移
首先, 采用如图 1 所示的 MQW LED 芯片结

构设计, 通过上述工艺获得性能良好的外延片,
结构如图 4(a) 所示. 然后, 清洗并烘干 GaN 外
延片, 包括使用丙酮和乙醇超声清洗外延片, 用
RCA1 (H2O : NH3 ·H2O : H2O2 = 5 : 1 : 1)清洗外延
片 10 min, 用去离子水冲洗 5 min, 在 100 ◦C 热板
上烘干. 第三步在外延片上旋涂 STU 型紫外压印
胶 (Obduct公司生产),胶厚为 150 nm,并在热板上
前烘 3 min, 如图 4(b). 第四步进行紫外软压印过
程, 即将软模板覆盖在匀有压印胶的外延片上, 而

后进行一次紫外软压印过程, 压强 35× 105 Pa, 时

间 15 min,紫外曝光 10 s,如图 4(c). 第五步脱模并

使用等离子去胶机去掉光子晶体图形底部的残胶,

使得在压印胶图形底部暴露出 p型层,如图 4(d)和

4(e). 第六步以光刻胶为掩膜, 选用 Cl2/BCl3 气体

干法刻蚀 P-GaN,得到 p型层上的光子晶体图形,见

图 4(f). 然后使用等离子去胶机去掉余下的光刻胶,

如图 4(g). 最后,将制备有光子晶体图案的 GaN外

延片经过划片、蒸渡 ITO层、制作 ODR、封装等

工艺即得所述有光子晶体的 LED芯片,见图 4(h).

图 4 PC-LED单层掩膜刻蚀法制备流程

3.1.1.2. 图形的表征

经过外延生长后的 p型 GaN表面并不是非常

平整的,图 5为 p-GaN在金相显微镜下放大 500倍

的照片,可以明显的看出其表面具有微米级别的起

伏变化. 不平整的 GaN表面,造成了匀胶的起伏不

均. 压印之后残胶厚度变得差别不一,使得在去残

胶后掩膜的厚度不一致,有高有低,如图 4(e)所示.

刻蚀之后,通过 SEM观察发现光子晶体图形较差,

有的区域有光子晶体图形,有的地方没有光子晶体

图形,而且光子晶体图形也不均匀,如图 6所示. 图 5 GaN外延片金相图
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图 6 p-GaN表面光子晶体 SEM图

3.1.2 双层掩膜刻蚀法
为了改善 p 型层不平整表面造成的图形转移

效果差的问题, 改进了实验方案中的干法刻蚀步
骤, 提出了使用双层掩膜进行干法刻蚀的方案, 即
将图 4所示的实验第 5步和第 6步改为如图 7所
示的步骤. 压印脱模之后, 在经过紫外曝光后的
STU胶上蒸镀一层约 50 nm厚的 SiO2 膜. 因为纳
米孔直径尺寸等原因, SiO2 膜更容易在光子晶体

图案的孔壁上方以及纳米孔底边缘聚集, 造成孔
壁上面的 SiO2 膜的厚度要大于纳米孔底的 SiO2

膜的厚度,如图 7(b). 干法刻蚀去掉了底部的 SiO2

膜后, 在纳米孔之间的孔壁上面还留有一定厚度
的 SiO2 膜,如图 7(c). 等离子去胶机去掉孔底残余
的 STU 胶, 使用氧气作为反应气体, 如图 7(d). 然
后以 SiO2 膜和 STU胶双层膜为掩膜刻蚀 GaN,如
图 7(e). 最后去掉残胶,如图 7(f),光子晶体图形转
移完成.

图 7 双层掩膜刻蚀流程图

图 8示出了二步刻蚀法制备的 GaN表面 SEM

图, 纳米孔直径约 250 nm, 间距约 450 nm. 与原始

模版尺寸图 2 比较, 周期几乎没有改变, 但光子晶

体孔的尺寸变小. 与图 6比较, 可见通过工艺的改

进, 在整个表面得到了尺寸完整的光子晶体. 因为

使用氧气对压印胶有较大的刻蚀速率, 但是对于

SiO2 却几乎没有刻蚀效果, 这样相对就大大提高

了掩膜层的厚度,增加了可以刻蚀 GaN的厚度,有

效地解决了因为 p 型层不平整表面带来的刻蚀深

度较浅以及部分区域没有图形的现象, 将光子晶

体图形均匀地转移到了 GaN表面上,见图 8(a). 另

外,因为在纳米孔底部越靠近孔壁的部分,其 SiO2

膜的厚度越厚. 因此, 在刻蚀去掉纳米孔底部大

部分的 SiO2 膜后, 靠近孔壁部分还会残留部分的
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SiO2,见图 7(b). 由于存在这部分残留的 SiO2,从图
8(b)中可以明显地发现在刻蚀完成之后,光子晶体
的孔径要明显小于模板的孔径, 从 300 nm 缩小到
了250 nm,但是光子晶体周期 (即晶格常数)几乎保
持不变,因此转移到 GaN上的光子晶体其占空比有
增大趋势.

图 8 二步刻蚀法制备的 GaN表面 SEM图

3.2 性能测试

实验制作了三种样品来测试 PL 谱线. 样品 1
为没有光子晶体的 LED (NoPc),样品 2为改进前工
艺制备的光子晶体 LED (Pc1); 样品 3为双层掩膜
刻蚀法制备的光子晶体 LED样品 (Pc2). 图 9示出
了三种样品 LED的 PL谱.其中样品 2测得最高的
PL谱强度是样品 1的 2.1倍;而样品 3测试的最高
PL强度分别是样品 1和样品 2的 7.2倍和 3.4倍.
将样品 2和样品 3的 PL曲线与样品 1的 PL曲线
对比可以得知,加入光子晶体后, PL谱峰值强度大
大增加, 可见光子晶体的引入大大增加了 LED 的

外量子效率.光子晶体提高外量子效率主要是利用
光子带隙原理 [8] 以及光子晶体对光的衍射作用 [9].
禁带效应原理主要表现在: 频率落在禁带范围内的
光子被禁止传播. 在 LED 芯片上集成光子晶体结
构, 当 LED 中导光模的频率落在光子晶体的禁带
以内时,光波将被耦合成在自由空间中的辐射模式,
在这种情况下, 可以大幅增加光的提取效应. 衍射
效应主要表现在: 光子晶体构成了一种类光栅的结
构,当光束进入 p-GaN的表层的出射光和周期与光
波长相当的光栅结构发生作用时,光波就会被调制,
一些本来难以出射的光束被耦合成出射光,由于光
栅衍射效应,原本因全反射被限制在 p-GaN半导体
材料中的光束可以出射到空间中,则可以提高 LED
芯片的出光效率和控制光的空间分布.
另外,综合图 6与图 8的 SEM图片,并对比样

品 2与样品 3的 PL曲线,发现样品 3的 PL谱峰值
强度远高于样品 2,可见,表面尺寸完整的光子晶体
出光效率更好.

图 9 三种样品 LED外延片的 PL谱

因此, 采用双层掩膜刻蚀法的实验方案可以
有效克服 GaN外延片不平整表面带来的图形转移
效果欠佳问题, 从而获得更高的出光效率, 这对于
PC-LED的工程化应用将具有很好的指导意义.

4 结 论

本文研究了纳米压印技术制作 PC-LED.光子
晶体引入了光子带隙,抑制了部分的导波模式的光
场,增加了辐射光场,从而提高 LED的外量子效率.
本文创新地采用了双层膜掩膜干蚀方法,较好地解
决了 GaN外延片的不平整 p型层表面造成的光子
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晶体图形转移效果差的问题. 器件测试结果显示,
有表面光子晶体的 LED的发光强度普遍高于没有
光子晶体的 LED,光致发光峰值可提高到 7.2倍,表
明光子晶体的引入可以很好的提高 LED的外量子
效率.改进后的双层掩膜法所制备的 PC-LED是改
进前单层掩膜法试验所得试样的光致发光强度峰

值的 3.4倍. 这主要是因为双层掩膜法能够有效提
高光子晶体图形转移的质量,从而提高了出光效率.
此外,采用双层膜掩膜方法使得转移后的光子晶体
其占空有变大趋势, 如若控制相关参数, 可以用相
同的硬模板得到不同占空比的光子晶体图案,而无
需制作不同占空比的硬模板.
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Abstract
Surface photonic crystal (PC) structure can improve the external quantum efficiency of light-emitting diode (LED). However, it is

very difficult to fabricate large area and uniform nanometer photonic crystal structure in this field. In this paper, two-dimensional PC

with hole-like structure is successfully transferred to the surface of gallium nitride LED (GaN-LED) by the mental-polymer double-
layer mask dry etching technology combined with the nanoimprint lithography. The large area nanometer PC patterns with pore
diameter of 240 nm and period of 450 nm are obtained. The results show that the photoluminescence peak intensity of LED with the

PC structure is 7.2 times higher than that of the conventional LED.
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