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            초록
          
        

        
          Electrical and optical characteristics of the GaN-based light-emitting diode (LED) with the improved multi-quantum well (MQW) structure have been studied for light source in bio-sensing systems. Novel GaN/In0.1GaN/In0.2GaN/In0.1GaN/GaN and Al0.1GaN/GaN/In0.2GaN/GaN/Al0.1GaN (MQW) structures were suggested, and their radiative recombination rate, light output power, electroluminescence, and external quantum efficiency were compared with those of the conventional GaN/In0.2GaN/GaN MQW structure using device simulation. The LED with the GaN/In0.1GaN/In0.2GaN/In0.1GaN/GaN MQW structure showed an excellent recombination rate of 5.57 × 1028 cm-3·s-1 that was more than one order improvement over that of the conventional LED. In addition, the efficiency droop was relieved by the suggested stepped MQW structure.
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      1. 서 론
      최근 바이오센서는 나노기술, 생명기술 및 전기화학의 비약적인 발달로 의료와 제약뿐만 아니라 식품 안전, 환경, 보안과 같은 다양한 응용분야에서 사용되고 있어 연구가 활발히 진행 중이다 [1]. 바이오센서는 화학 또는 생화학 물질을 실시간으로 검출 및 측정하는 분석 장치로, 생물학적 반응을 광학적, 기계적 및 전기화학적 방식으로 사람이 인식할 수 있는 신호로 변환하여 특정 물질을 분석할 수 있다 [2]. 일반적으로 바이오센서의 광원은 빛을 조사하여 입사광의 표면 굴절률 변화를 통해 물질의 농도 및 상호 작용을 감지하는데 사용되거나, 바이오 물질의 생물학적 반응과 상호 작용을 발생시키는데 사용된다 [3,4]. 바이오 센서의 광원으로 사용되는 종류에는 백열등(Incandescent Lamp), 수은 램프(Mercury Lamp), 레이저 다이오드 (Laser Diode), 발광 다이오드(Light-emitting diode, LED) 등이 있다 [5]. 그 중에서도 빠른 응답속도, 낮은 전력 소모, 긴 수명과 소형화가 가능한 발광다이오드가 바이오센서 광원으로 주로 사용되고 있다 [6,7]. 또한 넓은 에너지 밴드갭(bandgap)으로 인해 자외선 및 청색 발광이 가능하고, 낮은 전력 손실과 고효율 발광의 장점을 지닌 GaN 기반의 LED를 사용한 바이오센서는 LED의 빛이 특정 항원-항체 반응을 감지하는 과정의 광원으로 바이오 의학 분야에서 활용할 수 있다 [8]. 이렇듯 최근에는 바이오센서 기기의 광원으로서 다양한 응용이 가능한 LED를 사용하여 바이오센서를 개발하는 데 많은 연구가 진행되고 있다.

      센서의 광원으로 사용되는 AlGaN, GaN, InGaN 등의 GaN 계열 물질 기반 LED는 극소량의 탐지물질 감지를 위한 보다 강한 광원의 효율적 작동이 요구된다. 대부분의 질화물(nitride) 기반 LED는 발광효율의 증대를 위하여 다중양자우물(multi-quantum well, MQW) 층을 포함하며, 우물층(quantum well layer)으로 상대적으로 밴드갭이 작은 InGaN, 장벽층(quantum barrier layer)으로 밴드갭이 큰 GaN을 사용한다. 대표적 III-V족 질화물반도체인 넓은 띠 간격(wide bandgap) GaN 기반 LED는 우물층의 GaN 내 Al 또는 In의 조성에 따라 1.9 eV에서 6.2 eV 파장의 녹색, 청색, 자외선 영역의 발광이 가능하다 [9-13]. 일반적으로 InGaN 우물층을 포함하는 LED의 발광효율은 낮은 전류 영역에서 최대치를 나타내며, 주입하는 전류가 증가함에 따라 점진적으로 감소하는 문제점을 보인다. 이러한 현상은 효율드룹(efficiency droop)이라 불리며, 이는 고출력, 고효율 GaN 계열 기반 LED의 잠재적 응용 범위를 크게 줄인다 [14-17]. 최근 효율드룹 현상의 원인으로 GaN와 InGaN 계면에서의 분극현상(polarization effect) 및 압전효과(piezoelectric effect)에 의한 누설전류 발생 [18], 우물층 내 오거 재결합(Auger recombination) [19], 고전류 주입에 따른 접합가열 (junction heating) [20], InGaN층 내 불균일한 In 분포에 의한 캐리어 비편재화 [21] 등의 메커니즘이 제안되었다.

      일반적으로 GaN 기반 LED에는 효율적인 전자와 전공의 발광 재결합(radiative recombination)을 위하여 InGaN를 우물층, GaN를 장벽층으로 하는 GaN/InGaN/GaN 구조의 양자우물구조가 적용된다. 일반적인 양자우물구조에 단일 GaN 장벽층 대신, In0.1GaN/GaN 또는 GaN/Al0.1GaN 계단형 장벽층을 사용할 경우, 더 많은 전자, 전공의 캐리어 구속이 가능하다 [22]. 즉, GaN/In0.2GaN/GaN 양자우물 구조 대신 GaN/In0.1GaN/In0.2GaN/In0.1GaN/GaN 또는 Al0.1GaN/GaN/In0.1GaN/GaN/Al0.1GaN의 양자우물구조를 적용할 경우, In0.2GaN 우물층으로부터의 In 확산을 최소화하여 양자우물구조의 결정품질(crystal quality)을 향상시키고, 편광효과(polarization effect)를 낮추고, 내부 양자 효율(internal quantum efficiency, IQE)을 증가시켜, 단일 GaN 장벽층 적용 대비 낮은 전력에서 고출력 발광을 일으킬 수 있을 것으로 예상된다. 본 연구에서는 센서용 LED 광원소자의 양자 효율을 향상을 위한 새로운 장벽층 구조가 제시되고 분석되었다. 기존의 (1) GaN/In0.2GaN /GaN 양자우물구조와 새로운 (2) GaN/In0.1GaN/ In0.2GaN/In0.1GaN/GaN 양자우물구조와 (3) Al0.1GaN/GaN/In0.1GaN/GaN/Al0.1GaN 양자우물구조가 설계됐으며, 3가지의 양자우물구조를 갖는 LED의 전류-전압, 광출력-전압, 광출력-전류, 재결합율 (recombination rate), 전기장 발광(electroluminescence), 광효율 등의 LED 특성이 소자 시뮬레이션을 통하여 비교되고 연구되었다.

    

    

  
    
      2. 연구 방법
      Fig. 1은 양자우물구조 비교분석을 위한 소자모사에 사용된 기존의 LED 구조 (Sample A)와 새롭게 제시된 구조 (Sample B, Sample C)를 나타낸다. Sample A는 GaN/In0.2GaN/GaN, Sample B는 GaN/In0.1GaN/In0.2GaN /In0.1GaN/GaN, Sample C는 Al0.1GaN/GaN/In0.1GaN /GaN/Al0.1GaN을 각각 양자 우물 구조로 갖는다. 위에서 제시한 모든 Sample에 대한 양자 우물 구조가 6주기 반복되어 총 81 nm의 두께를 갖는 다중 양자 우물 구조가 적용되었다. 발광층은 인듐 함량이 20%인 In0.2GaN으로 구성되었고, 두께는 3 nm이다. 장벽층은 Sample A는 GaN 6 nm, Sample B는 GaN 3 nm와 인듐 함량이 10%인 In0.1GaN 3 nm, Sample C는 GaN 3 nm와 알루미늄 함량이 10%인 Al0.1GaN 3 nm로 구성되어 있다. 다중 양자 우물층을 제외하고는 Sample A, B, C 모두 공통적으로 200 nm의 p형 GaN 층, 20 nm의 알루미늄 함량이 20%인 Al0.2GaN EBL(electron blocking layer)층, 200 nm의 n형 GaN 층을 적용하였다. P형 GaN 층과 Al0.2GaN EBL층에는 p형 정공 농도가 각각 2.5×1018 cm−3, 1.0×1018 cm−3 농도로 도핑되었으며, 다중 양자 우물층과 n형 GaN 층은 UID(unintentionally doping)을 고려하여 n형 전자농도가 각각 5.0×1016 cm−3, 5.0×1018 cm−3 농도로 도핑되었다. Silvaco사의 Atlas TM 프로그램을 사용하여 소자 시뮬레이션이 진행되었다. 페르미-디락 통계(Fermi-Dirac statistics), 연속방정식 (continuity equation), 푸아송 방정식(Poisson’s equation)을 이용한 광발광(optical generation), 쇼클리-리드-홀 재결합 (Shockely –Read-Hall recombination), 오거 재결합, 자발적 및 압전 분극 (spontaneous and piezoelectric polarization), 표류-확산 이동(drift-diffusion transport) 관련 모델이 적용되었으며, 소자 시뮬레이션을 위한 물질 변수는 문헌값 및 시뮬레이션 프로그램 데이터베이스 값을 적용하였다 [23].

      
        
        

        Fig. 1. 
				
        

        
          Schematic diagram of the simulated LED structures of (a) GaN/In0.2GaN, (b) GaN/In0.1GaN/In0.2GaN/In0.1GaN/GaN, and (c) Al0.1GaN/GaN/In0.2GaN/GaN/Al0.1GaN multi-quantum well layer structure. 
        
        

        

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      Fig. 2 (a), (b), (c)는 Sample A, B, C의 6주기 다중 양자 우물(MQWs)층에서의 한 주기에 해당하는 에너지밴드 그림(energy band diagram)를 나타낸다. Sample B는 기존의 Sample A 대비 장벽층 GaN과 우물층 In0.2GaN 사이에 분극 현상(polarization effect)을 완화시키기 위한 완충장벽층 In0.1GaN을 포함한다. Sample C는 기존의 Sample A 대비 GaN 장벽층에 에너지 밴드갭이 더 큰 Al0.1GaN 장벽층을 포함하며, 누설전류에 의한 효율저하를 방지하기 위한 목적이다. Sample A, B, C 모두 우물층으로 3 nm의 In0.2GaN가 사용되었으며, 한 쪽 장벽층의 두께는 6 nm로 동일하다.

      
        
        

        Fig. 2. 
				
        

        
          Simulated energy-band diagram of the (a) Sample A, (b) Sample B and (c) Sample C. 
        
        

        

      

      Fig. 3 (a)는 Sample A, B, C에 대한 다중양자우물 구조에서 5 V 전압 인가 시 수직 깊이에 따른 전자 농도를 나타낸다. Fig. 3 (b), (c), (d)는 Sample A, B, C 각각의 5V 전압 인가 시, 다중 양자우물 내에 위치에 따른 전자 농도를 보여준다. Sample A는 1.90×1019 cm−3의 최대전자농도를 나타내는 반면, Sample B는 2.74×1019 cm−3, Sample C는 1.98×1019 cm−3의 최대 전자농도를 각각 나타낸다. Fig. 3 (C)에서 Sample B는 보다 고른 영역의 양자우물에서 전체적으로 높은 전자농도를 나타냄을 알 수 있다. Fig. 4 (a)는 다중양자우물에서의 5 V 전압 인가 시 수직 깊이에 따른 정공 농도를 나타낸다. Fig. 4 (b), (c), (d)는 Sample A, B, C 각각의 5 V 전압 인가 시, 다중양자우물 내 위치에 따른 정공 농도를 보여준다. Sample A는 8.65×1018 cm−3, Sample C는 1.01×1019 cm−3의 최대 정공 농도를 갖는 반면에 Sample B는 2.30×1019 cm−3의 최대 정공 농도를 갖는다. Fig. 3, 4를 통해서 알 수 있듯이 전체적으로 다중 양자우물층에서 Sample B의 전자와 정공 농도가 가장 높음을 알 수 있다. 이와 같이 GaN/In0.1GaN/In0.2GaN/In0.1GaN/GaN 양자우물 구조를 갖는 Sample B에서 가장 높은 전자, 전공의 캐리어 농도를 가지는 현상은 분극 현상의 완화에 있다. Sample B는 장벽층 GaN와 우물층 In0.2GaN 사이에 분극 현상을 완화시키기 위한 In0.1GaN 완충 장벽층을 보유함으로써 분극 현상에 의한 캐리어 구속 약화를 방지할 수 있다. 분극 현상은 전자와 전공 함수의 중첩영역을 감소시키므로 전자, 전공의 발광재결합을 방해한다. Sample C는 기존의 Sample A 대비 다중양자우물층 내 유사한 정공농도를 갖으나 증가된 전자농도를 나타냄을 알 수 있다. 이는 Fig. 2에서 보이는 바와 같이 Al0.1GaN 장벽층에 의한 전도대 장벽을 생성함으로써 전자의 우물층 밖 넘침현상을 방지하여 캐리어 구속을 강화시키기 때문이다.

      
        
        

        Fig. 3. 
				
        

        
          (a) Electron concentrations of the Sample A, B and C at 5 V according to the vertical depth. Electron concentration map of the (b) sample A, (c) sample B and (d) sample C at 5 V bias condition. 
        
        

        

      

      
        
        

        Fig. 4. 
				
        

        
          (a) Hole concentrations of the Sample A, B and C at 5 V according to the vertical depth. Hole concentration map of the (b) sample A, (c) sample B and (d) sample C at 5 V bias condition. 
        
        

        

      

      Fig. 5 (a)는 Sample A, B, C 에 대한 5 V 전압 인가 시 다중 양자우물층의 소자 깊이에 따른 재결합율을 보여준다. Fig. 5(b), (c), (d)는 Sample A, B, C에 대하여 5 V 전압 인가 시, 다중 양자 우물 내 위치에 따른 전자와 정공의 재결합율 (recombination rate)를 보여준다. Sample A, B, C 모두 In0.2GaN 양자우물 층에서 뚜렷한 재결합율을 나타내며, Sample B가 Sample A, C 대비 높은 재결합율을 나타낸다. Sample A, B, C 모두 n형 GaN 층에 가까워질수록 재결합율이 높아지는 양상을 보여준다. 재결합율의 최댓값은 Sample A, B, C에 대하여 각각 5.53×1027, 5.57×1028, 6.40×1027 cm−3·s 이며, Sample B는 기존의 Sample A대비 10배 이상의 최대 재결합율을 나타낸다. Sample B가 가장 높은 재결합율을 가지는 현상은 GaN/In0.1GaN/In0.2GaN/In0.1GaN/GaN의 양자우물 구조에서 In0.1GaN 완충장벽에 의한 분극 현상에 의한 양자우물 내 전자, 전공의 높은 농도 유지로 인한 결과이다.

      
        
        

        Fig. 5. 
				
        

        
          (a) Recombination rates of the Sample A, B and C at 5 V as a function of the vertical depth. Recombination rate map of the (b) sample A, (c) sample B and (d) sample C at 5 V bias condition. 
        
        

        

      

      Fig. 6은 LED 전압 인가에 따른 Sample A, B, C의 전류 특성을 나타낸다. 동일한 In0.2GaN 양자우물층을 갖는 Sample A, B ,C에 대하여 Sample A, C는 각각 4.50 V, 4.58 V의 문턱전압(turn-on voltage)을 가지는 것에 반해, In0.1GaN 완충장벽층을 갖는 Sample B는 4.30 V의 가장 낮은 문턱전압을 나타내었다. 또한, Sample B는 Sample A, C에 비해 동일 전압 인가 시 더 높은 전류량을 보여준다. 5 V 전압을 인가 시 Sample A는 0.147 A, Sample C는 0.141 A인 반면, Sample B는 1.54 A로 양자우물층의 재결합전류의 증가에 따른 향상된 전압-전류 특성을 나타낸다.

      
        
        

        Fig. 6. 
				
        

        
          Current-voltage characteristic of the Sample A, B and C. 
        
        

        

      

      Fig. 7은 5 V 전압을 인가하였을 때 Sample A, B, C의 전기 발광 스펙트럼을 나타낸다. Sample A, B, C는 동일한 청색 파장인 450 nm에서 최대 방출(peak emission)을 보였다. 최대 방출 파장에서 전기발광 크기는 Sample A, C가 유사한 양상을 나타내었으며, Sample B는 앞의 두 소자 대비 크게 향상된 발광 특성을 보여준다. 이는 앞에서 언급한 Sample B의 높은 재결합율로 인한 결과임을 확인할 수 있다. Fig. 8은 인가전압의 변화에 따른 Sample A, B, C의 광출력(Light output, LOP) 특성을 나타낸다. Sample B는 4.8 V 이상에서 인가전압 하에서 전압 증가에 따른 광출력의 뚜렷한 증가 양상을 나타내며 Sample A, C는 각각 5.9 V, 5.5 V 이상에서 인가전압이 증가함에 따라 광출력이 증가하였다. 5 V를 인가하였을 때 Sample A는 0.408 W, Sample C는 0.392 W의 광출력을 나타낸 반면, Sample B는 4.22 W로 광출력이 크게 향상된 것을 볼 수 있다. 이와 같은 향상은 Sample B의 광출력은 Sample A 대비 9.3배, Sample C 대비 9.7배 향상된 것을 확인할 수 있다.

      
        
        

        Fig. 7. 
				
        

        
          Electroluminescence spectra of the Sample A,B and C at 5 V. 
        
        

        

      

      
        
        

        Fig. 8. 
				
        

        
          Light output power-voltage characteristic of the Sample A, B and C. 
        
        

        

      

      Fig. 9은 주입전류 증가에 따른 Sample A, B, C에 대한 상대적 외부양자효율을 나타낸다. 주입전류 0 ~ 1.4전류 범위에서 Sample A, B, C 모두 주입전류 증가에 따른 외부양자효율 감소의 효율드룹 현상을 나타내었다. 그러나 Sample B는 Sample A, C 대비 상대적으로 완화된 효율드룹 경향을 보여준다. Sample B는 기존의 Sample A 대비 18%, Sample C는 1.4%의 효율드룹 완화를 나타내었다. 효율드룹의 원인으로 고전류 주입에 따른 분극현상에 의한 누설전류를 들 수 있다. Sample B는 In0.1GaN 완층장벽에 의한 분극현상의 완화로 효율드룹이 완화되었으며, Sample C는 Al0.1GaN 장벽층의 강화에 따른 누설전류 감소로 효율드룹이 감소한 것으로 추정된다.

      
        
        

        Fig. 9. 
				
        

        
          Relative external quantum efficiency of the Sample A, B and C as a function of the injection current. 
        
        

        

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      바이오센서 기기의 광원으로 적용이 가능한 6주기의 동일한 In0.2GaN 양자우물층을 갖으나 상이한 장벽층을 갖는 LED 소자의 전기적, 광학적 특성이 소자모사를 통하여 분석되었다.

      5 V 인가전압 하에서 GaN/In0.1GaN/In0.2GaN/In0.1GaN /GaN 양자우물 구조를 갖는 Sample B가 기존의 GaN /In0.2GaN/GaN 구조를 갖는 Sample A 및 Al0.1GaN/GaN /In0.2GaN/GaN/Al0.1GaN 구조를 갖는 Sample C 대비 양자우물 내 높은 전자 및 전공 농도를 나타냈다. Sample A, B, C는 각각 5.53×1027, 5.57×1028, 6.40×1027 cm−3·s의 최대 발광 재결합율을 가지며, Sample B는 기존의 Sample A 대비 10배 이상의 향상된 특성을 보여주었다. 이는 Sample B의 In0.1GaN의 완충장벽층 적용에 따른 분극현상의 완화에 인한 것으로, 이에 따라 더욱 향상된 전류-전압, 광출력-전압, 전기발광, 효율드룹 특성을 나타내었다. 본 논문에서 연구된 GaN/In0.1GaN/In0.2GaN /In0.1GaN/GaN 다중 양자우물층기반 LED는 바이오 센서 장치의 극소량 분석물 탐지를 위한 효율드룹 현상을 최소화한 고출력, 고효율 광원으로 활용될 수 있을 것으로 기대된다.
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