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摘要 : 利用射频等离子体辅助分子束外延技术在蓝宝石衬底上外延了晶体质量较好的单晶 InAl GaN 薄膜. 在生长
InAl GaN 外延层时 ,获得了外延膜的二维生长. 卢瑟福背散射测量结果表明 , InAl GaN 外延层中 In ,Al 和 Ga 的组
分分别为 2 % ,22 %和 76 % ,并且元素的深度分布比较均匀 . InAl GaN (0002) 三晶 X 射线衍射摇摆曲线的半高宽为
418′. 通过原子力显微镜观察外延膜表面存在小山丘状的突起和一些小坑 ,测量得到外延膜表面的均方根粗糙度为
212nm.利用光电导谱测量 InAl GaN 的带隙为 3176eV.
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1 　引言

GaN 基的紫外发光二极管 ( U V2L ED ) 在白光
照明、生物和化学检测等领域有着重要的潜在应用 ,

因而近年来 GaN 基 U V2L ED 的材料生长和器件结
构研究引起人们的广泛关注[ 1～4 ] . 由于 Al GaN 晶体
质量较差 ,制备高性能的 GaN/ Al GaN 基 U V2L ED

很困难. 由于 I n GaN 材料的局域化效应 , I n GaN 基
L ED 的性能对晶体质量不是很敏感[ 5 ] . 与 I n GaN

类似 , I nAl GaN 四元合金的发光效率比 Al GaN 高
很多 ,目前 InAl GaN 已经被用于紫外特别是发射波
长小于 365nm 的紫外 L ED 和激光二极管 ( L D )

中[ 1 ,2 ] . 此外 , I nAl GaN 四元合金的晶格常数和带隙
可以独立调节 ,通过调节 Al 和 I n 的组分 ,不但可以
获得不同的带隙 ,还可以得到与 In GaN 或 GaN 晶
格相匹配的异质结或量子阱结构 ,这样就降低或者
消除了因晶格失配导致的压电效应 ,从而提高发光
效率[ 5 ] . 然而由于 AlN , GaN 和 InN 的键长和分解
温度差异大 ,生长时原子在表面的迁移速率和解吸
附温度差异也比较大 ,生长高质量的 I nAl GaN 四元
合金很困难. 1992 年 , Matsuoka 等人[ 6 ] 首次在蓝宝
石上生长了 InAl GaN ,但是生长的 I nAl GaN 是多
晶的 , 没有与带边相应的光致发光峰. 1996 年
Mclnt os h 等人[ 7 ] 用 MO CV D 方法在 750 ℃生长了

单晶 InAl GaN 四元合金 ,光致发光测量中看到带边
发光. 1999 年 , A ume r 等人[ 8 ]生长出了高质量的 In2
Al GaN ,此后关于 InAl GaN 合金的生长、性质和应
用的研究引起了广泛关注[ 9 ,10 ] .

2000 年 L i ma 等人[ 11 ]首次采用 MB E 技术生长
了 I nAl GaN 四元材料 ,为 I nAl GaN 材料的生长和
研究开辟了新的途径. 与 MO CV D 相比较 , MB E 技
术有着如下几方面的优点 :首先 , MB E 工艺是一种
超高真空的工艺 ,可以大大降低外延材料中 C , O 和
H 等杂质元素的含量 ; 其次 , MB E 的生长温度较
低 ,可以实现高 I n 组分的 I n GaN 和 InAl GaN 材料
的生长 ;最后 , MB E 可以通过反射式高能电子衍射
系统 ( R H EED ) 实时监测样品的生长过程 ,从而获
得表面结构、生长速率以及晶格常数等方面的信息.

然而 MB E 外延生长 I nAl GaN 薄膜的生长研究还
较少 ,材料质量也不尽如人意 ,国内还未见 MB E 外
延 I nAl GaN 的相关报道.

本文利用 R F2MB E 技术在蓝宝石衬底上外延
了晶体质量较好的单晶 InAl GaN 薄膜. 采用
R H EED 对薄膜的生长进行了实时在位监测 ,通过
卢瑟福背散射 ( RBS) 测量了薄膜中 I n , Al 和 Ga 的
组分 ,利用 X 射线衍射和 A FM 对外延膜的的结构
和形貌进行了表征 ,通过光电导谱测量了外延膜的
带隙.
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2 　实验

I nAl GaN 四元材料的外延生长是在国产 R F2
MB E 上进行的 ,氮源由高纯氮气经射频等离子体炉
产生 ,高纯的铟、铝和镓分别作为铟、铝和镓源 ,衬底
为直径 38m m 的 (0001) 面蓝宝石衬底 ,衬底清洗方
法参见文献[ 12 ] . 生长过程分为以下四个步骤 :生长
前首先把衬底放入生长室中 ,在 N H3 气氛中氮化
10～30mi n ,氮化温度和 N H3 流量分别为 700 ℃,

175scc m ;氮化后在衬底上生长 5nm 左右的高温
AlN 缓冲层 ,然后再生长 500nm 左右的 GaN 层 ,具
体的生长工艺见文献 [ 13 , 14 ] ;最后在 GaN 层的上
面生长 100nm 左右的 I nAl GaN ,具体结构如图 1 所
示. I nAl GaN 四元材料生长过程中 ,氮气的流量为
116scc m ,等离子体输入功率为 400W , 反射功率
5W ,铟炉、铝炉和镓炉温度分别为 585 , 1030 和
850 ℃, 衬 底 温 度 为 590 ℃. 整 个 生 长 过 程 由
R H EED 进行在位观测.

图 1 　InAl GaN 外延膜的生长示意图

Fig. 1 　Growt h sequence chart of t he InAl GaN film

RBS 测量采用能量为 210Me V 的 4 He + 离子
束 ,探测角为 165°,探测器的分辨率为 18keV . 采用
日本理学 ( Riga ku) SL X21AL 型 X 射线衍射仪对样
品进行了三晶 X 射线衍射摇摆曲线的测量. 利用
D I 公司的 Na noscop e Ⅲ原子力显微镜观察了外延
膜的形貌 , Si3 N4 探测尺寸为 15nm ,测量方式采用
非接触扫描模式. 光电导谱的激发光源为氙灯 ,通过
单色仪分光后照射在样品表面 ,测量样品的光电导
变化.

3 　结果与讨论

在生长过程中利用 R H EED 进行在位观察 ,发
现蓝宝石衬底在氮化后的 R H EED 有很明显的
AlN 的条纹 (图 2 (a) ) ,表明在氮化过程中形成了一
薄层 AlN . 生长 5nm 的高温 AlN 缓冲层时 ,

R H EED 的图样如图 2 ( b) 所示 1 在生长 500nm 的
高温 GaN 层的过程中 , R H EED 条纹如图 2 ( c ) 所
示 ,比氮化后形成 AlN 的条纹更加细锐 ,表明 GaN

薄膜的质量较好 ,表面很平。开始生长 I nAl GaN 外
延膜后 , R H EED 一直为如图 2 ( d) 所示的很均匀的
条形. 高温 GaN 层表面十分光滑 ,可以尽可能的避
免由于界面粗糙引起的 I nAl GaN 外延薄膜中的缺
陷 ,而且适当组分的 I nAl GaN 与 GaN 的晶格也比
较匹配 ,这样就使得在 GaN 层上可以形成很多的
I nAl GaN 二维晶核 ,晶核长大后结成单原子层 ,铺
满 GaN 层后继续上述过程 ,实现二维生长 ( Fra nk2
va n de r Me rwe) 模式.

图 2 　蓝宝石衬底氮化后 ( a) ,生长 AlN ( b) , GaN ( c) 和 InAl2
GaN ( d) 时的 R H EED 图样

Fig. 2 　R H EED p at te rns observed during af ter nit ri2
dation of t he sapp hire subst rate ( a ) , t he growt h of

AlN buff er ( b) , t he growt h of GaN film (c) , and t he

growt h of InAl GaN film (d)

为了确定 I nAl GaN 外延膜中各元素的组分多
少和深度分布情况 ,我们对样品进行了卢瑟福背散
射 ( RBS) 谱的测量 1 RBS 是确定固体材料组分、厚
度、应力和缺陷分布的常用方法之一. 图 3 给出了
I nAl GaN/ GaN 外延结构的 RBS 测量和拟合谱. 在
图中标出了 Al , Ga 和 I n 元素相应的能量位置. 通
过拟合得到外延膜中 In , Al 和 Ga 的组分分别为
2 % ,22 %和 76 %. 拟合数据和试验数据吻合得很
好 ,而且各个元素的台阶较平 ,表明外延层元素的深
度分布比较均匀[ 15 ] ,这是材料形成了二维生长的结
果.

图 3 　InAl GaN/ GaN 结构的 RBS 测量和拟合谱

Fig. 3 　Measured and simulated RBS spect rum of In2
Al GaN/ GaN st ructure
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图 4 给出了 InAl GaN/ GaN 结构的θ/ 2θ扫描
谱和 InAl GaN (0002) X 射线衍射摇摆曲线图谱. 在
θ/ 2θ扫描中只有 GaN (0002) 、蓝宝石 (0006) 和 In2
Al GaN 的 (0002) 衍射峰 ,说明 InAl GaN 外延膜的
取向性很好. InAl GaN (0002)衍射峰的 2θ衍射角为
34191°,由此得到的 c 轴晶格常数约为 015142nm.

将 RBS 测量得到的 In ,Al 和 Ga 的组分 2 % ,22 %

和 76 %代入 Vegard 公式得到 :

CIn x Al y Ga1 - x- yN = xCInN + yCAlN +

(1 - x - y) CGaN

计算得到的 c 轴晶格常数为 015150nm ,与之基本吻
合 ,说明外延膜中不存在很大的应力. 图 4 的插图给
出了该样品 InAl GaN (0002) 三晶 X 射线衍射的摇
摆曲线 ,由该图可知 InAl GaN (0002) 的 FW HM 仅
为 418′左右 ,表明在高温 GaN 层上获得了晶体质量
较好的 InAl GaN 外延膜.

图 4 　InAl GaN/ GaN 结构的 X射线衍射谱

Fig. 4 　XRD of InAl GaN/ GaN structure

利用 A FM 观察了外延膜的形貌 ,如图 5 所示 ,

样品表面存在一些小山丘状的突起和一些小坑 ,小
坑的密度大约为 2 ×109 cm - 2 ,小坑的直径在 50～
100nm 之间 ;样品基本上还是比较平整的 ,这与 In2
Al GaN 外延膜二维生长是基本一致的 ,样品的均方
根粗糙度 (RMS)为 212nm. 样品表面的小山丘状的
突起可能是富 In 区域[ 4 ,16 ,17 ] ,但是还需要通过阴极
荧光 (CL)来进行微区分析确认. 据文献[16 ] 报道 ,小
坑被确认来源于 GaN 层的位错 ,是 In 向位错偏析
而形成.

光电导谱是研究 Al GaN/ GaN 和 InAl GaN/

GaN 异质结构中 Al GaN 和 InAl GaN 带隙的有效
方法之一[18 ,19 ] . 图 6 给出了 InAl GaN/ GaN 结构的
光电导谱 ,由图中可以明显地看出在 366 和 330nm

左右光电流明显增加 , 366nm 对应 GaN 的带隙 ,

330nm 对应于 InAl GaN 的带隙 , 换算为能量是
3176eV ,与相关文献[2 ,8 ]报道的 In ,Al , Ga 组分类似
的 InAl GaN 材料的带隙结果是一致的.

图 5 　InAl GaN 外延膜的 AFM 形貌图

Fig. 5 　Surface A FM image of InAl GaN film

图 6 　InAl GaN/ GaN 结构的光电导谱

Fig. 6 　Photoconductance spect rum of InAl GaN/ GaN

structure

4 　结论

利用 RF2MB E 技术在蓝宝石衬底上外延生长
了晶体质量较好的单晶 InAl GaN 薄膜. 获得了 In2
Al GaN 外延膜的二维生长. InAl GaN 外延膜中 In ,

Al 和 Ga 的组分分别为 2 % ,22 %和 76 % ,并且元素
的深度分布比较均匀. InAl GaN (0002) 三晶 X 射线
衍射摇摆曲线的半高宽为 418′. 通过 A FM 观察到
薄膜表面存在一些小山丘状的突起和小坑 ,测量得
到薄膜表面的 RMS 为 212nm. 通过光电导谱的测
量 ,确定 InAl GaN 的带隙为 3176eV.
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RF2MBE Growth of InAl Ga N Epilayer on Sapphire Substrate 3
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Xiao Hongling , Wang J unxi , Liu Hongxin , Zeng Yiping , and Li J inmin

( I nstit ute of Semiconductors , Chinese A cadem y of Sciences , B ei j ing 　100083 , China)

Abstract : A single crystalline InAl GaN film is successf ully grow n on a sapp hire subst rate by radio2f requency plasma2excited

molecular beam epitaxy. The st reaky R H EED p at te rn observed during growt h indicates a layer2by2layer growt h mode . Rut h2
erf ord backscat tering sp ect romet ry ( RBS) shows t hat t he In , Al , and Ga contents in t he InAl GaN film are 2 % , 22 % , and

76 % , respectively. Trip le2axis X2ray diff raction shows t hat t he f ull widt h at half maximum of t he InAl GaN ( 0002) p eak is

418′. There are some mountain2like hillocks and pits on t he surf ace of t he InAl GaN film. At omic2f orce microscop y shows t hat

t he RMS of t he InAl GaN film is 212nm. Phot oconductance measurements show t hat t he energy gap of InAl GaN film is

3176eV .
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