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摘要：采用金属有机物化学气相沉积（犕犗犆犞犇）方法生长六方相犐狀犖薄膜，利用氮化镓（犌犪犖）缓冲层技术制备了

高质量薄膜，得到了其能带带隙０７犲犞附近对应的光致发光光谱（犘犔）．通过比较未采用缓冲层，同时采用低温和

高温犌犪犖缓冲层，以及低温犌犪犖缓冲层结合高温退火三种生长过程，发现低温犌犪犖缓冲层结合高温退火过程能

够得到更优表面形貌和晶体质量的犐狀犖薄膜，同时表征了材料的电学性质和光学性质．通过对犐狀犖薄膜生长模式

的讨论，解释了薄膜表面形貌和晶体结构的差异．
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１　引言

近年来，氮化铟（犐狀犖）材料得到了研究者相当

的重视．犐狀犖与常见的蓝宝石衬底在犮面上晶格失

配达到２５％，因此生长高质量犐狀犖薄膜有相当的难

度．犐狀犖材料在Ⅲ族氮化物半导体材料中有着最小

的电子有效质量、最高的电子迁移率及最高的饱和

电子漂移速度，具有良好的电学性能［１，２］．早期研究

结果 带 隙 宽 度 为 １８９犲犞
［３］，利 用 分 子 束 外 延

（犕犅犈）技 术 和 金 属 有 机 物 化 学 气 相 沉 积

（犕犗犆犞犇）技术得到高质量的犐狀犖材料的带隙宽

度为０７犲犞，对应光谱波长位于红外区，这就使Ⅲ族

氮化物（犐狀犖，犌犪犖，犃犾犖）及其合金的带隙宽度对应

的光谱覆盖了从红外到紫外范围［４，５］．因此，犐狀犖及

其含犐狀组分的合金（犐狀犌犪犖，犐狀犃犾犖）材料可以应用

于高迁移率电子器件、红外激光器、全光谱显示、高

效率太阳能电池等．同时，犐狀犖材料将在光纤通信系

统使用的激光器和发光二极管上具有潜在的应用价

值［６］．

采用 犕犗犆犞犇技术，在Ⅲ族氮化物生长中犐狀犖

的生长是最为困难的．首先，犐狀犖生长要求相当高的

氮平衡蒸汽压，比生长 犌犪犖 和 犃犾犖 高两个数量

级［７］；其次，犐狀犖的分解温度较低，要求在较低的温

度下生长，带来氨气（犖犎３）分解率很低，衬底表面沉

积的原子迁移能力低，难于形成二维生长模式等缺

点．另一方面，犐狀犖的晶格常数大，与常见的蓝宝石

衬底在犮面上的晶格失配达到２５％，这导致了犐狀犖

薄膜中高密度的缺陷［８］．缓冲层是Ⅲ族氮化物生长

中的关键技术，为了缓和犐狀犖和衬底的晶格失配，

犐狀犖薄膜的制备也广泛采用低温缓冲层技术．犎犻

犵犪狊犺犻狑犪犽犻等人
［９］采用 犕犅犈方法，研究了低温犐狀犖

（犔犜犐狀犖）和低温 犌犪犖（犔犜犌犪犖）缓冲层对犐狀犖薄

膜生长的影响．犢犪犿犪犿狅狋狅等人
［１０］采用 犕犗犆犞犇

方法，研究了犐狀犖薄膜质量随 犌犪犖缓冲层退火温

度的变化［１０］．

为了研究 犌犪犖 缓冲层及其退火条件对生长

犐狀犖薄膜的影响，我们设计了三种缓冲层生长条件，

即未采用缓冲层（条件一）；采用低温犌犪犖结合高温

犌犪犖双缓冲层（条件二）；以及低温 犌犪犖缓冲层结

合高温退火（条件三）．对在上述缓冲层上生长的

犐狀犖薄膜的结构、表面和电光学性质进行了分析，发

现低温犌犪犖缓冲层结合高温退火过程能够得到更

优表面形貌和晶体质量的犐狀犖薄膜．同时，我们认

为表面形貌的差异出自于生长初期成核过程的差

异．最后通过光致发光谱（犘犔）手段，证明犐狀犖薄膜

的光学带隙在０７犲犞附近．

２　实验

犐狀犖薄膜外延是在 犕犗犆犞犇设备上生长的，犐狀

源为三甲基铟（犜犕犐狀），犖源为氨气（犖犎３），犜犕犐狀
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由氮气载入反应室．首先，将反应室温度升至

１１５０℃，在高温下通入犖犎３，对蓝宝石（α犃犾２犗３）进

行氮化．对于生长条件一，直接降温至犐狀犖外延生

长的温度６００℃；对于条件二，温度将降低至５７０℃，

低温下生长 犌犪犖缓冲层，厚度约５０狀犿．接着将温

度升高至１１００℃，进行高温犌犪犖缓冲层生长，厚度

约１００狀犿，再降温至６００℃；对于条件三，温度将降

低至 ５７０℃，低温下生长 犌犪犖 缓冲层，厚度约

５０狀犿．接着将温度升高至１１００℃，使 犌犪犖缓冲层

再结晶，随后降温至６００℃．在这一系列升温降温过

程中，始终保持通入 犖犎３，以保证衬底表面较高的

氮平衡蒸汽压环境．当衬底温度稳定在６００℃、反应

源Ⅴ／Ⅲ比保持在２５０００后，通入 犜犕犐狀，开始生长

犐狀犖，时间为２犺．生长过程中，利用激光干涉仪对薄膜

生长进行原位监控，典型的犐狀犖 生长速率约为

１５０狀犿／犺．

利用犡射线衍射（犡犚犇）对犐狀犖薄膜的结构进

行表征，用原子力显微镜（犃犉犕）观察犐狀犖表面形

貌，利用 犎犪犾犾仪测量薄膜的电学性质，电极采用

犞犪狀犱犲犘犪狌狑四点法，蒸发金属犃犾作为欧姆接触．

犐狀犖的光学带隙由犘犔谱确定．

３　结果与讨论

图１为犐狀犖薄膜的 犡犚犇谱，测量设备为日本

理学犚犻犵犪犽狌公司犇／犕犪狓犚犃型犡射线衍射仪，测

量条件为电压２０犽犞，电流１０犿犃，２θ扫描范围从２５°

至４５°．图１（犪），（犫），（犮）分别为直接生长的犐狀犖薄

膜，采用低温和高温犌犪犖缓冲层生长的犐狀犖薄膜，

以及采用了低温犌犪犖缓冲层结合高温退火生长的

犐狀犖薄膜的 犡犚犇谱．犐狀犖（０００２）和 犌犪犖（０００２）对

应的衍射峰分别位于２θ＝３１３６°，３４５６°，蓝宝石衬

底的衍射峰在２θ＝４１８°．我们发现在犌犪犖缓冲层

上生长的犐狀犖薄膜衍射峰狭窄而强烈，证明薄膜具

有良好的单晶性和结晶质量，犌犪犖（０００２）衍射峰的

强弱说明了 犌犪犖 的厚度和结晶质量不同（（犫），

（犮））．图１（犪）中直接生长犐狀犖的薄膜，犐狀犖（０００２）

的对应衍射峰很弱，除此之外观察到２θ位置在

３２２°附近有很宽的肩峰，这可能是由于聚集的金属

犐狀杂相衍射引起的．

图１　三种缓冲层条件下生长的犐狀犖薄膜犡射线衍射谱

犉犻犵．１　犡犚犇狊狆犲犮狋狉犪狅犳犐狀犖犳犻犾犿狊狑犻狋犺犱犻犳犳犲狉犲狀狋犌犪犖

犫狌犳犳犲狉犾犪狔犲狉狊

图２（犪），（犫），（犮）分别为三种缓冲层条件下生

长的犐狀犖 薄膜表面形貌，测量设备为 犇犻犵犻狋犪犾犐狀

狊狋狉狌犿犲狀狋狊公司 犖犪狀狅犛犮狅狆犲（犚）Ⅲ犪犃犉犕，扫描范

围为５μ犿×５μ犿．图２（犪）是直接在蓝宝石衬底上生

长犐狀犖得到的形貌，表面分布滴状和条状颗粒，我

们认为对应着聚集的金属犐狀杂相，在颗粒下层可见

一些近六角的犐狀犖岛状结构．图２（犫）为生长条件

二，用低温和高温 犌犪犖作缓冲层外延的犐狀犖薄膜

表面形貌．我们观察到较大的六角状结构，尺寸分布

在几百狀犿，这些结构是具有良好晶体质量的犐狀犖，

同时表面还是存在一些突出区域，将其归于残余犐狀

图２　三种缓冲层条件下生长的犐狀犖薄膜的犃犉犕形貌

犉犻犵．２　犃犉犕犻犿犪犵犲狊狅犳犐狀犖犳犻犾犿狊狑犻狋犺犱犻犳犳犲狉犲狀狋犌犪犖犫狌犳犳犲狉犾犪狔犲狉狊

２０１
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相的聚集，即使犡犚犇没有探测到犐狀相的存在（图１

（犫））．图２（犮）为生长条件三下得到的犐狀犖表面形

貌，表面覆盖均匀的犐狀犖晶体颗粒，粗糙度较小．

表１总结了三种缓冲层生长条件下得到的犐狀犖

薄膜的摇摆曲线半峰宽（犡犚犆犉犠犎犕），５μ犿×

５μ犿区域样品表面粗糙度（犚犕犛），室温下 犎犪犾犾迁

移率．比较摇摆曲线说明，生长条件三下得到的犐狀犖

晶体质量最好；条件一生长的犐狀犖薄膜基本没有生

长到蓝宝石上，因此摇摆曲线没有得到峰；条件二下

得到的犐狀犖（０００２）摇摆曲线半峰宽为１９８０″，晶体的

马赛克效应对展宽衍射峰有较大的贡献；生长条件

三得到了更窄的半峰宽，较平的样品表面减少了 犡

射线对各个角度的衍射．犃犉犕 得到犐狀犖薄膜样品

表面粗糙度的信息表明，条件三下生长的薄膜比条

件二更优．通过室温下的 犎犪犾犾测量，得到条件三生

长的犐狀犖薄膜迁移率达到５６７犮犿２／（犞·狊），优于条

件二下生长的２５７犮犿２／（犞·狊），因为条件二下得到

犐狀犖薄膜晶粒很大，表面粗糙，晶界对载流子的散射

降低其迁移率．

表１　三个缓冲层生长条件下得到的犐狀犖薄膜的摇摆曲线半

峰宽，５μ犿×５μ犿区域样品表面粗糙度，室温下犎犪犾犾迁移率和

载流子浓度的比较

犜犪犫犾犲１　犛狌犿犿犪狉狔狅犳犐狀犖狆犪狉犪犿犲狋犲狉狊狑犻狋犺犱犻犳犳犲狉犲狀狋

犌犪犖犫狌犳犳犲狉犾犪狔犲狉狊：狋犺犲犉犠犎犕狅犳犡犚犆，狋犺犲犚犕犛狅犳

犃犉犕（５μ犿×５μ犿），狋犺犲犎犪犾犾犿狅犫犻犾犻狋狔犪狀犱犮犪狉狉犻犲狉犮狅狀

犮犲狀狋狉犪狋犻狅狀

犅狌犳犳犲狉犮狅狀犱犻狋犻狅狀

犡犚犆

犉犠犎犕

／（″）

犃犉犕

犚犕犛／狀犿

犕狅犫犻犾犻狋狔

／（犮犿２／（犞·狊））

犆狅狀犮犲狀狋狉犪狋犻狅狀

／１０１９犮犿－３

犖狅犌犪犖犫狌犳犳犲狉 犖／犃 ３７．６６１ 犖／犃 犖／犃

犔犜犪狀犱犎犜犌犪犖犫狌犳犳犲狉 １９８０ ８８．６６３ ２５７ ３

犔犜犌犪犖犫狌犳犳犲狉犪狀犱犪狀狀犲犪犾犻狀犵 １２６０ ４５．２３３ ５６７ １．１

图３为１５犓温度下测量得到的犐狀犖薄膜的犘犔

谱．激发光源为氩离子激光器，波长为５１４５狀犿，探

测器为工作于液氮环境下的犐狀犛犫，探测的波段可从

可见光谱区延伸到近红外光谱区．在室温下，波长

１６００～１７００狀犿 的犘犔的微弱信号，对应的能量在

０７犲犞附近．随即将测量温度降低至１５犓，得到了很

强的发光峰，峰值位于１７１０狀犿，对应的能量为

０７２５犲犞，从而证实了犐狀犖的光学带隙为０７犲犞．由

于非故意掺杂的犐狀犖 薄膜背景载流子浓度较高

（１０１９犮犿－３），产生了伯斯坦莫斯效应，使犘犔峰位蓝

移［１１］．

从生长模型出发，我们对三种缓冲层条件下的

犐狀犖生长过程进行了讨论．对于条件一直接在宝石

衬底上生长犐狀犖薄膜，由于犐狀犖与α犃犾２犗３ 的晶格

失配很大，犐狀犖成核困难，犖容易解吸附，因此在表

面留下聚集的犐狀滴；条件二由于生长了较厚的

犌犪犖缓冲层，其六角岛结构已经形成，随后犐狀犖在

图３　１５犓温度下犐狀犖薄膜的犘犔谱

犉犻犵．３　犘犔狊狆犲犮狋狉狌犿狅犳犐狀犖犳犻犾犿犪狋１５犓

犌犪犖的六角结构上继续生长，以 犞狅犾犿犲狉犞犲犫犲狉模

式生长形成尺寸较大的六角晶柱，同时氨气分解不

足，造成犐狀相聚集在表面和晶界；条件三是生长完

犌犪犖低温缓冲层后升温进行退火，犌犪犖经历了再

结晶的过程，表面变得很粗糙，淀积的犐狀犖容易在

表面能低的地方成核，随后以犛狋狉犪狀狊犽犻犓狉犪狊狋犪狀狅狏

模式生长．

４　结论

采用 犕犗犆犞犇技术在蓝宝石衬底（０００１）成功

外延了犐狀犖高质量单晶薄膜，得到了其能带带隙

０７犲犞附近对应的光致发光光谱，室温下犐狀犖载流

子表现狀型特性，其犎犪犾犾迁移率达到５６７犮犿２／（犞·

狊）．通过比较三种缓冲层生长条件，即未采用缓冲层

（条件一）；同时采用低温 犌犪犖结合高温 犌犪犖双缓

冲层（条件二）；以及低温犌犪犖缓冲层结合高温退火

（条件三），利用犡犚犇和犃犉犕 分析手段，发现低温

犌犪犖缓冲层结合高温退火过程能够得到更优表面

形貌和晶体质量的犐狀犖薄膜．通过对犐狀犖薄膜生长

模式的讨论，解释了薄膜表面形貌和晶体结构的差

异．
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