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摘 要：：高性能宽谱上转换成像器件在医疗、食品安全、无损检测和国家安全等领域中发挥

着重要作用，但现有半导体上转换器件因探测范围窄、上转换效率低而受到限制。为实现更宽谱

和高效的上转换，本文通过优化 LED 结构，显著提升了棘轮上转换器件的性能。改进后的 LED 发

光效率提升了 2 个数量级，μA 量级的驱动电流下即可开启发光，发光光谱更接近规则洛伦兹线型，

器件整体面发光均匀性也显著提升。研究明确了性能优化原则，并为未来上转换器件的改进提供

了参考方向。
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AbstractAbstract：： High-performance wide-spectrum upconversion imaging devices play an important role in 

fields such as medical care, food safety, non-destructive testing, and national security. However, existing 

semiconductor upconversion devices are limited by their narrow detection range and low upconversion 

efficiency. In order to achieve a wider spectrum and efficient upconversion, this study significantly 

improves the performance of the ratchet upconversion device by optimizing the LED structure. The 

improved LED's electroluminescence efficiency has been increased by two orders of magnitude. It can turn 

on light at a driving current of μA level, and its electroluminescence spectrum is closer to the theoretical 

regular Lorentz line. The overall surface luminescence uniformity of the device is also significantly 

improved. The research clarifies the performance optimization principles and provides a reference for 

future improvements in upconversion devices.
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将光子从低能转换为高能的上转换过程有望用于高效太阳能电池、高灵敏度生物成像和大幅面红外/太赫兹

(Terahertz，THz)成像 [1-5]，但到目前为止，宽谱激发下的光谱上转换 (从近红外 (Near Infrared，NIR)到 THz)一直

十分具有挑战性 [6]。基于镧系化合物的纳米粒子广泛用于提高光伏效率和无背景生物成像 [1,3-4,7]，但这些纳米粒

子的吸收光谱覆盖范围主要集中在近红外范围(<1 μm)，很难实现更长波长的红外或 THz 吸收。 另一种具有竞争

力的上转换方法是基于非线性光学晶体 (周期极化铌酸锂 (Periodically Poled Lithium Niobate，PPLN))中的和频效

应的参量上转换探测，该方法可将 THz 辐射、中红外 (Mid Infrared，MIR)光子或红 外 电 信 波 段光子转换为近红
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外光子，以供商用 Si 二极管或电荷耦合器件 (Charge-Coupled Device，CCD)探测 [8-11]。但这种上转换技术需要额

外的高功率激光泵浦源，并依赖于非线性光学晶体，相对复杂的光学装置和较窄的光谱探测范围限制了这种转

换探测器的应用范围。使用辉光放电探测器(Glow Discharge Detector，GDD)的 3D 上转换技术是一种简单且廉价

的 方 案 ， 在 毫 米 波 (mmW)/THz 成 像 系 统 中 具 有 良 好 的 表 现 ， 但 该 方 法 在 MIR 或 NIR 范 围 内 的 性 能 需 进 一 步 研

究 [12]。M Kozina 等 [13] 展示了一种利用 SrTiO3 中耦合声子的非线性将能量转换为高能模式的新机制。是否可以通

过这种非线性声子上转换过程控制更高频率的中红外模式还需进一步探索。近年来，基于里德堡原子的 THz 探

测在上转换间接探测及成像方面显示出较大的应用潜力，但与参量上转换类似，里德堡原子上转换的原理也需

要高能量激光泵浦实现，这无疑增加了系统复杂性与能耗 [14-15]。

基于半导体的上转换是另一种有前景的上转换机制，红外或 THz 光子首先被光电探测器吸收，然后光生载

流子驱动发光二极管(Light Emitting Diode，LED)发射近红外光，从而实现上转换 [5,14]。经过多年的发展，基于集

成光电探测器和 LED 的概念，已经在 NIR、MIR 和 THz 范围内实现了各种上转换器件 [16-18]。上转换过程中的额外

能 量 来 自 施 加 的 电 场 ， 核 心 的 上 转 换 器 件 一 般 为 两 端 器 件 。 其 中 基 于 量 子 阱 光 电 探 测 器 (Quautum Well 

Photodetector，QWP)的上转换器件是一种发展较为成熟的上转换器件 [19-21]。基于 QWP-LED 的红外热成像系统及

THz 原型成像系统已陆续被报道 [18,22]，其无需在感光芯片上集成 Si 读出电路即可轻松实现大尺寸红外成像，且与

半导体加工工艺完全兼容。但 QWP 中的子带间跃迁(Intersubband Transition，ISBT)机制限制了器件的响应光谱覆

盖范围，且需要器件引入额外的光耦合结构才能实现正入射响应 [23]。针对这一问题，提出另一种可替代 QWP 的

方法：使用 GaAs 同质结界面功函数内光发射探测器 (Homojunction Interfacial Workfunction Internal Photoemission，

HIWIP)集成上转换器件 [24]。HIWIP-LED 上转换器件允许正入射响应并表现出宽带光响应 (4~20 THz)，在此基础

上已经实现了高分辨率 THz 成像。但 HIWIP 的低激活能 (10 meV)会导致较大的暗电流，并需要极低的工作温度

(4 K)条件 [25]。在此前的研究中展示过一种超宽带上转换器件，基于集成的 p 型 GaAs/AlxGa1-xAs 棘轮光电探测器

(Ratchet Photodetector，RP)和 GaAs 双异质结 LED(Double Heterojunction-LED，DH-LED)。RP-LED 允许垂直入射激

发，因而无需基于 ISBT 机制的上转换器中所需的光学耦合结构。与其他上转换器件相比，从 THz 到 NIR 区域(4~

200 THz)的超宽带光响应覆盖了更宽的频率范围。由于棘轮效应，上转换器还可在零偏压下用作光伏探测器，响

应范围为 15~200 THz，来自 1 000 K 黑体的宽带辐射成功上转换为 NIR 光子。此外，由于固有势垒较高，棘轮光

电探测器的暗电流也受到显著抑制，使上转换器件能够在高温或大偏置下工作。尽管量子棘轮红外探测器和双

异质结 LED(Quantum Ratchet Infrared Photodetector-LED，QRIP-LED)已经实现了上转换功能演示，但器件整体的

上转换效率过低，器件发光均匀性较差，无法实现上转换成像演示，其性能还有待进一步提升。

针对 QRIP-LED 器件上转换效率过低的问题，本文采用优化的 GaAs 基双异质结 LED 结构提升器件上转换性

能。详细研究了优化前、后器件中 LED 的性能，并通过发光光谱研究了优化后器件在单色性及峰值发光波长方

面与未优化器件的区别；通过对发光效率研究对比了器件优化后内外量子效率情况，并通过速率方程理论拟合

得出未优化器件的内量子效率，揭示了未优化 QRIP-LED 器件上转换效率低的根本原因。

1　结构与方法

        图 1(a)为 QRIP-LED 上转换器件结构示意图，从下到上依次为 GaAs 半绝缘衬底、下接触层(GaAs，Be 掺杂浓

度为 1×1019 cm−3)、16 周期的量子棘轮探测器结构功能层、LED 结构功能层、上接触层(GaAs，Be 掺杂浓度为 1×

1019 cm−3)、下电极为 p 型欧姆接触的 Ti/Pt/Au、上电极为 n 型欧姆接触的 Pd/Ge/Ti/Pt/Au。其工作原理为：THz 辐

射在衬底一端入射，经过 QRIP 结构功能层时，THz 辐射被吸收并转换为光生载流子，在两端电场的作用下，光

生载流子注入 LED 结构中，并在其激活区发生辐射复合，产生近红外光子，从而实现 THz 到 NIR 的上转换过程。

其上转换能带微观机制示意图如图 1(b)所示，其中 THz 吸收的关键载流子行为为冷热空穴能量转换 [26]。在一

定偏压下，器件的能带结构发生倾斜和弯曲，由热激发、外部场注入等原因产生的大量热空穴跃过势垒注入吸

收体。冷热空穴的能量传递发生在热空穴弛豫过程中，热空穴释放出一个光学声子，并带着过剩的能量与空穴

准费米能级以下的冷空穴发生非弹性散射，迅速建立起热化的准稳态热空穴分布。这种分布可以降低吸收体中

的载流子的活化能，并实现 THz 响应。

上转换器件的响应光电流谱及 LED 的发射谱如图 1(c)所示，其中，QRIP 的宽谱光电响应能力被 QRIP-LED

上转换器件完美继承，整个器件的光谱响应范围覆盖 4~200 THz，LED 在温度为 10 K 时的发光波长约为 828 nm。

实现从 THz 到近红外的上转换的额外能量来源于外加电场。

图 1(d)~(e)分别给出了未优化 LED(Unoptimized LED，ULED)和优化 LED(Optimized LED，OLED)的详细结构
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参 数 。 ULED 和 OLED 均 采 用 传 统 GaAs/AlGaAs 双 异 质 结 结 构 ， 而 OLED 拥 有 更 厚 的 激 活 区 (400 nm) 与 更 高 的

AlGaAs 势垒层(Al 组分最高为 0.3)，且为了保证载流子的注入效率，OLED 的 AlGaAs 势垒层采用了渐变势垒与渐

变掺杂结构。OLED 为针对常温 NIR 上转换器件所优化结构，本文着重研究其深低温特性 [27]。

2　结果与讨论

2.1 器件电致发光光谱的性能

器件的制备工艺如下：将生长完成的 QRIP-OLED 外延片清洗干净后对其进行解理；随后，利用标准光刻工

艺对其进行光刻与干法刻蚀以形成台面结构，并利用金属沉积和剥离工艺制备 p 型(Ti/Pt/Au:25 nm/55 nm/300 nm)

和 n 型(Pd/Ge/Ti/Pt/Au:55 nm/100 nm/25 nm/55 nm/300 nm)电极，之后进行快速热退火形成欧姆接触；最后，对器

件电极打线和封装。

QRIP-OLED 器件的实物图如图 2(a)所示。图 2(b)为 QRIP-OLED 器件在温度为 4 K 时的伏安特性曲线。加载

在器件两端的偏压为 1.5 V 时，LED 开启；若加载在器件两端的电压为 2 V，器件的暗电流为 29.6 mA，则阻值

为 67.6 kΩ。

利用海洋光学光纤光谱仪 (Ocean insight HR6 NIR)对器件光谱进行测试，利用 CCD 相机 (Andor iKon-DU934-

BEX2)进行器件发光均匀性测试。对于光功率的测量以常温下有无窗片时的数据进行校正：在常温下光功率计

(Thorlabs S130C)紧贴器件测量所得值与透过低温恒温器与窗片所测结果进行对比，得出一个系数，这个系数作

为低温下器件在低温恒温器中产生的各种损耗的校正标准。

Fig.1 Device structure and principle diagram
图 1  器件结构及原理示意图
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图 3(a)~(b)分别为 OLED 与 ULED 器件的变温电致发光光谱。随着温度从低到高变化，2 个器件发光光谱的信

Fig.3 Comparison of the luminescence of ULED and OLED 
图 3  ULED 与 OLED 发光情况对比

Fig.2 Device display and volt-ampere characteristics
图 2  器件展示及伏安特性 
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噪比均越来越差，且光谱展宽逐步增加。不同之处在于，OLED 在低温下表现出较为完整的洛伦兹线型，符合标

准 LED 的特征，而 ULED 即使在低温下的线性也不是特别光滑，不符合洛伦兹线型的特征。ULED 的能带结构未

经过优化不够完善，其光谱本身存在瑕疵。一个可能的原因是 ULED 器件中缺陷态密度较多，材料质量不高，激

活区局部材料的原子排布缺乏长程有序性，出现了带尾态，从而导致其单色性变差，且发光效率较低。为证实

这一猜测，对器件的发光光谱中不同温度下 2 种结构 LED 的半高全宽(Full Width at Half Maximum，FWHM)与峰

值发射波长进行了对比和讨论。如图 3(c)所示，可以发现，OLED 在低温下具有较小的 FWHM，尤其在 10 K 时，

其 FWHM 仅有 8.9 nm，且温度低于 100 K 时，OLED 的 FWHM 均未超过 20 nm，证明其拥有良好的单色性。相较

之下，ULED 的 FWHM 过大。一般而言，由于低温会抑制非辐射复合，半导体发光材料随着温度降低发光性能

会显著变好，但即使温度为 10 K 时，ULED 的 FWHM 都大于 40 nm，证明其单色性表现较差。图 3(d)中显示了

OLED 和 ULED 在不同温度下的峰值发光波长位置，可以发现，在任何温度下，OLED 的峰值发光波长数值均小

于 ULED。通过 Varshni 关系计算得到 p 型 GaAs(Be 掺杂浓度为 1×1018 cm−3)材料在 10 K 时能量带隙对应光学波长

应为 828 nm。通过对比可以发现，OLED 的峰值发光波长更接近这一数值，而 ULED 与这一数值差距较大是由材

料内部缺陷及不均匀性所导致的带尾态造成的。

未优化的器件一方面内量子效率较低，另一方面内部缺陷可能造成参与辐射复合的载流子并非近似的标准

玻尔兹曼分布，导致的结果就是随着发光波长(或能量)的变化，发光强度发生明显的涨落变化，这种不连续性体

现在发光光谱上就是谱线形状不规则光滑，无法用洛伦兹函数近似拟合。而优化后的器件发光内量子效率高，

且参与发光的载流子较为符合标准玻尔兹曼分布，复合效率高，复合速率涨落小，因此优化器件的发光光谱更

加规则。

2.2 LED 的电致发光效率

为进一步研究 2 种 LED 的性能差异，对器件的电致发光效率 (Electroluminescent Efficiency，ELE)进行表征。

图 4(a)为 OLED 的 ELE 图，可以发现，随着注入电流密度增大，OLED 器件的 ELE 表现出先增大后减小的变化，

这一趋势符合标准发光二极管效率变化特性，是典型的效率下降曲线的特征。在低电流密度下，器件发光效率

随着温度升高逐渐降低，这是由于温度升高会导致 SRH(Shockley-Read-Hall)复合与俄歇复合效率的显著增大，

从而导致器件辐射复合效率降低。已有的研究结果表明，注入电流增大导致的效率降低一般是由于俄歇复合效

率的增大，而温度升高导致的 LED 效率降低则主要是 SRH 复合占主导所致。同时可以发现，在低温、低电流密

度的情况下，OLED 的 ELE 存在一些涨落，这主要是深低温测试的测量误差所导致。图 4(b)为 ULED 的 ELE 图，

对比可知，ULED 中 LED 在可测量电流密度范围内，虽然 ELE 并无显著降低，但其开启电流阈值相较于 OLED 提

高了 2 个数量级，且平均的 ELE 强度相较 OLED 降低了 3 个数量级，证明其 ELE 远低于 OLED。

为进一步了解二者性能差异的根本原因，需弄清不同温度下的 LED 中的复合机制。SRH 非辐射复合、辐射

复合和俄歇复合共同决定了 LED 的发光特性。ABC 模型是研究 LED 中这 3 个主要复合机制的最简单且使用最广

泛的方法 [28-29]。如果给出了在所有温度下的 SRH 复合系数 (A)、辐射复合系数 (B)和俄歇复合系数 (C)，则所有温

度下的复合机制都可以被确定。因此，研究 LED 性能的最直接方法是测量不同温度下的 3 个复合系数，但在如

此低的温度下(10 K)测量 3 个系数是不切实际且困难的。

Ryu 等 [30]开发的改进版 ABC 模型提供了一种新的方法，可通过单个拟合参数(最大内部量子效率)分析 LED 性

能。该方法的优势在于，在不了解 A、B 和 C 系数的情况下，可明确地确定在任意电流密度和温度下的内量子效

率 (Internal Quantum Efficiency， IQE)和每个复合电流。注入电流密度下的内量子效率 η in 可通过数值求解方程 (1)

确定：

η in = 1 -
(1 - ηmax )

2J
(1 +

η in J
ηmax Jmax

)
η in JJmax

ηmax

(1)

式中：J 为注入电流密度；ηmax 和 Jmax 为 IQE 的最大值和对应的注入电流密度。

通过测量与电流密度有关的电致 ELE 可以确切知道 Jmax，并可根据测量结果拟合 ηmax。该方法指出，在不确

定 A、B、C 参数的情况下，对于给定的 Jmax 和 ηmax，仅存在一条对应的 IQE-J 曲线。图 4(c)为通过上述方法拟合

的 OLED 器件内量子效率，其中最大内量子效率为 0.9，可测量范围内平均内量子效率约为 0.76。OLED 器件在不

同注入电流密度下的外量子效率由实验 ELE 数据可以直接计算得到，在此基础上可进一步得到 OLED 器件的平

均光提取效率(Light Extraction Efficiency，LEE)。LEE 定义为 LED 器件中最终从器件逃逸出的光与其产生的总光

能的比值，而平均光提取效率是器件在各个不同电流密度下光提取效率的平均值。计算得 LEE 约为 0.010 4，这
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一数值与利用菲尼尔透反射定律计算结果相当 (0.011 3)。利用这一数据可求出 ULED 器件的最大内量子效率为

0.024，可测量范围内的平均内量子效率为 0.006 4。LED 开启后，相同电场强度下改进前后器件的能带结构仿真

计算结果如图 5(a)和 5(c)所示。造成这一差异的原因归咎于 ULED 中 LED 结构中势垒过低且激活区厚度过薄。理

论上，较薄的激活区可有助于减少载流子的扩散距离，提高复合几率，但如果激活区过薄，可能会导致载流子

注入不足，电子空穴注入效率较差，直接影响激活区的辐射复合效率，且较薄的激活区厚度可能导致产生的光

无法有效逃逸出 LED 区域，从而降低发光效率。再者，ULED 势垒较低，对激活区载流子的限制效果较差，导

致器件辐射复合速率相对较低。

如图 5(b)所示，在相同的电场下，ULED 的 LED 复合区前存在一个势阱，这不仅会降低载流子注入效率，而

且会导致复合区的载流子隧穿或跃迁到复合区外，产生光谱缺陷。同时，LED 复合区仅有 100 nm 的厚度，也在

一定程度上影响器件的整体发光效率。反观 OLED，如图 5(d)所示，改进后的 OLED 复合区不仅更厚，且其复合

区前后也具有势垒，这一结构对载流子有更好的局域性，进一步提升了这一区域电子与空穴浓度，从而提升了

器件的辐射复合效率。但势垒增高也会导致载流子的注入效率降低，为削弱这一影响，引入 Al 组分渐变势垒。

从结果看，ULED 复合区的复合速率约为 2.85×1020 cm−3/s，而 OLED 的复合速率约为 7.21×1022 cm−3/s，复合速率

提升了 2 个数量级，这是优化后器件发光效率提升的主要原因。由于 QRIP-ULED 与 QRIP-OLED 器件中 QRIP 器

件结构完全相同，则 LED 的特性直接决定了上转换器件性能，相应的平均上转换效率也会大幅提升。

综上所述，OLED 中辐射复合效率更高，而 ULED 中复合效率较低，主要是由于较薄的激活区无法有效捕获

载流子，且较低的势垒难以有效限制载流子的流失。此外，OLED 通过提高激活区厚度和提升势垒高度，不仅提

升了载流子的复合效率，还提高了光子提取效率。这些改进使 OLED 的平均内量子效率显著高于 ULED。在高效

上转换成像器件的设计中，保证 LED 辐射复合效率的最大化是提高整体器件效率的关键，但 LED 相对的优化结

构是否会切实提升器件上转换效率还有待进一步的验证，如 LED 势垒高度对于器件内部整体电势分布的影响也

有待进一步的理论及实验论证，本文主要聚焦点为器件中 LED 的特性，着重分析采用 OLED 结构后，集成的上

转换器件中 LED 的性能表现。

Fig.4 Comparison of the luminous efficiency of the two devices
图 4 两种器件发光效率对比
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2.3 LED 电致发光均匀性

除发光效率外，LED 的面发光均匀性也与其上转换特性息息相关。利用 CCD 相机进行 LED 器件发光均匀性

评估，图 6(a)~(c)为 ULED 器件在温度为 8 K 时的表面发光图像。实验结果显示，ULED 需要极大的电流(≥40 mA)

驱动才会发光，尽管随着驱动电流增大，器件发光逐步增强，但器件表现出极不均匀的面发光特性，方形器件

中仅有中间局部位置有发光，而器件边缘与四周几乎没有发光表现。这一结果也进一步验证了 ULED 器件激活区

辐射复合效率较低的特征。图 6(d)~(f)为 OLED 器件在温度为 8 K 时的表面发光图像。不同于 ULED，器件在 10 μA

电流驱动下即有明显发光，当驱动电流增大到 40 μA 时，器件整个发光面均被点亮，且具有很好的均匀性。这主

要得益于优化的 LED 结构设计，使器件激活区辐射复合效率大幅提升，不仅提高了器件电致发光效率，也大幅

增加了器件表面发光均匀性。同时，OLED 器件中存在一些局部很亮的“热点”(主要由局部小颗粒污染导致的

低阻通道造成)，以往研究经验表明，分子束外延(Molecular Beam Epitaxy，MBE)生长的 GaAs 基 LED 中热点在深

低温弱电流情况下无法避免，这是由 MBE 材料生长技术特性决定的。实验室一般可采用飞秒烧蚀或精准定位结

合干法刻蚀的方法消除热点。LED 的面发光均匀性直接影响上转换成像器件的性能表现，发光不均匀会使成像

过程中不同区域的信号强度不一致，进而影响整体图像的清晰度和精确度。由于材料缺陷和结构设计不合理造

成 ULED 器件中局部发光不均匀现象，同时也导致上转换图像质量下降。而 OLED 的优化结构设计，确保了器件

在低驱动电流下依然具备良好的发光均匀性，这对于实现高质量的上转换成像至关重要。但需指出的是，热点

的存在并不影响 LED 优化结果，从 LED 角度看，QRIP-OLED 器件的上转换发光效率、光谱单色性以及上转换图

像均匀性均有大幅提升。

表 1 统计并列出了本文与近年来国内外 QWP-LED 或 QRIP-LED 研究中，器件 LED 工作温度、发光均匀性、

外量子效率以及开启条件的对比。根据对比结果，本文经过优化后的 LED 不仅有较高的工作温度、较大的外量

子效率、较低的开启条件，更有着很好的发光均匀性。

Fig.5 Comparison of the energy band structures and recombination rates of the two LEDs    

图 5  两种 LED 能带结构及复合速率对比 
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3　结论

本文系统地研究了 QRIP-LED 的器件性能，结果表明 QRIP-OLED 中 LED 的发光效率比 QRIP-ULED 器件中

LED 的发光效率高出 2 个数量级，LED 发射光谱更加规则，发射峰值波长更接近理论预期，并在低温、弱驱动电

流下，QRIP-OLED 表现出极高的表面均匀性，这些特性意味着 QRIP-LED 在上转换效率和成像均匀性方面将有

显著的提升。
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