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摘要　研究了不同的快速退火（ＲＴＡ）温度对 Ｍｇ掺杂的ＩｎＮ材料的影响。根据马赛克微晶模型，利用Ｘ射线衍射

（ＸＲＤ）技术，对样品的对称面和非对称面做ω扫描，并且通过倒异空间图（ＲＳＭ）扫描，拟合得到了刃位错与螺位错

密度，并且根据在不同快速退火温度条件下位错密度的比较，同时结合迁移率的测量结果，发现快速退火温度采用

４００℃能有效地提高晶体的质量。原因在于快速退火能有效地激活 Ｍｇ原子活性，降低材料中的载流子浓度，同时

快速退火采用的氮气气氛能补偿部分起施主作用的氮空位，降低材料中载流子浓度的同时也降低了缺陷。同时，

（００２）面的摇摆曲线半峰全宽（ＦＷＨＭ）也很好地验证了所得结果。
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中　　　国　　　激　　　光

１　引　　言

近年 来，随 着 ＩｎＮ 的 带 隙 逐 渐 被 证 实 为

０．７ｅＶ
［１，２］，ＩｎＮ以其本身具有的特殊的物理性质和

潜在的应用价值，正在逐渐受到人们的关注。与其

他的Ⅲ族氮化物相比，ＩｎＮ具有最小的电子有效质

量、最高的电子迁移率以及最高的饱和电子漂移速

度［３～５］。随着Ｉｎ组分的改变，ＩｎＧａＮ的光谱可以覆

盖到整个可见光甚至红外区域，在光电子器件方面

有着重要的应用。但是目前ＩｎＮ的生长缺乏晶格

常数以及热膨胀系数都匹配的衬底材料，并且ＩｎＮ

自身较低的分解温度以及生长过程中需要较高的氮

平衡蒸气压，这使得ＩｎＮ的生长变得非常困难。随

着技术以及生长方法的改进，目前已经可以得到较

高质量的ＩｎＮ，但是由于目前生长的未掺杂的ＩｎＮ

薄膜都呈ｎ型，具有较高的背景电子浓度，同时存在

表面电荷积累效应［６］，使获得ｐ型ＩｎＮ非常困难，

这直接阻碍了ＩｎＮ在光电子器件方面的应用。ｐ型

ＩｎＮ目前通常是通过掺杂 Ｍｇ来实现。快速退火

（ＲＴＡ）工艺能够破坏生长过程中形成的 ＭｇＨ 络

合物，激发 Ｍｇ原子的活性，起到受主作用
［７］。

本文利用金属有机化合物化学气相沉淀

（ＭＯＣＶＤ）生长的 Ｍｇ掺杂的ＩｎＮ薄膜，基于马赛

克微晶模型，并且采用高分辨Ｘ射线衍射（ＸＲＤ）技

术研究了ＩｎＮ 材料中的位错密度，研究了不同的

ＲＴＡ温度对材料的位错的影响，寻找到了比较适合

的ＲＴＡ温度。

２　实　　验

实验采用了ＴｈｏｍａｓＳｗａｎＭＯＣＶＤ生长系统，

在α—Ａｌ２Ｏ３ 蓝宝石（０００１）的衬底上进行异质外延

ＩｎＮ薄膜材料。生长前通入氨气（ＮＨ３），在１１５０℃的

条件下对衬底进行氮化（ＮＨ３），生长过程采用了两步

法：先在５７０℃的条件下生长ＧａＮ缓冲层，厚度大约

为２５ｎｍ，然后在６０５℃的条件下生长 Ｍｇ掺杂的

ＩｎＮ外延层，生长时间为２ｈ，压强为３９．９９６７ｋＰａ，生

长厚度约为３００ｎｍ。生长过程中分别采用三甲基Ｇａ

（ＴＭＧａ）、三甲基Ｉｎ（ＴＭＩｎ）、二茂镁（Ｃｐ２Ｍｇ）和ＮＨ３

作为Ｇａ、Ｉｎ、Ｍｇ以及Ｎ源，载气采用氮气（Ｎ２）。

ＸＲＤ实验采用了飞利浦公司 Ｘ′ｐｅｒｔＸＲＤ，Ｘ

射线发射波长为１．５４０６ｎｍ，发射电压和电流分别

为４５ｋＶ和４０ｍＡ，进行了对称面与非对称面摇摆

曲线以及倒异空间（ＲＳＭ）扫描。通过ＲＴＡ对样品

进行处理，考虑到ＩｎＮ在高于４５０℃的条件下可能

会分解，选择了３００℃、３５０℃、４００℃和４５０℃４

个不同的ＲＴＡ温度，升温及降温时间均为２５ｓ，对

应的升降温速率分别为１２℃／ｓ、１４℃／ｓ、１６℃／ｓ

和１８℃／ｓ。样品在Ｎ２ 气氛下ＲＴＡ处理３０ｓ。

３　实验结果与讨论

假设外延层是由一些微晶组成的，可以用图１

所示的马赛克微晶模型来描述外延材料［８，９］。图中

显示了模型中包含横向关联长度、纵向关联长度、倾

斜和扭转等物理量。对于纤锌矿结构的ＩｎＮ来讲，

造成晶面倾斜的螺位错的伯格斯矢量只能是犫＝

［０００１］，它反映在对称面摇摆曲线的半峰全宽

（ＦＷＨＭ）上面，通过描绘它的 ＷｉｌｌｉａｍｓｏｎＨａｌｌ（Ｗ

Ｈ）图可以求得材料的横线关联长度以及倾斜角，而

造成晶面扭转的刃位错的伯格斯矢量只能是犫＝
１

３

［１１２０］，测量刃位错的办法通常是通过测量一系列

具有不同晶面夹角的非对称面的ＦＷＨＭ，通过公

式外推拟合得到扭转角［１０，１１］。

图１ 马赛克微晶模型示意图

Ｆｉｇ．１ Ｉｌｌｕｓｔｒａｔｉｏｎｏｆｍｏｓａｉｃｓｔｒｕｃｔｕｒｅｌａｙｅｒ

由谢乐公式外推可以得到

β
ｓｉｎθ
λ

＝
１

２犔∥

＋αΩ
ｓｉｎθ
λ
， （１）

式中β为对称面衍射ＦＷＨＭ，犔∥
为横向关联长度，

αΩ 为倾斜角，λ为入射光波长，θ为衍射角。根据不同

对称面的ω摇摆曲线扫描，可以得到图２所示的

ＷＨ 图，直线拟合后可以得到其倾斜角αΩ ＝

１．５１６°，犔∥＝１３６８ｎｍ，根据螺位错密度的表达式

犖ｓｃｒｅｗ ＝
α
２
Ω

４．３５×犫
２
ｃ

， （２）

可以得到螺位错犖ｓｃｒｅｗ＝４．８４×１０
１０ｃｍ－２，其中犫ｃ

为ＩｎＮ螺位错的伯格斯矢量。

在上述方法中由狔轴截距得到的横向关联长

０１０６００３２
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图２ 对称面ω摇摆曲线的直线拟合

Ｆｉｇ．２ Ｌｉｎｅａｒｆｉｔｔｉｎｇｆｏｒｔｈｅωｓｃａｎｓｏｆ

ｓｙｍｍｅｔｒｉｃａｌｐｌａｎｅｓ

度犔∥，可能会存在某种误差
［９］，因此采用对称面ω

扫描所得摇摆曲线进行拟合的办法可以得到更精确

的横向关联长度。摇摆曲线的加宽由横向关联长度

和晶面倾转造成［１２］。如果假定横向关联长度可以

用一个洛仑兹函数描述，而晶面倾转由高斯函数描

述，那么摇摆曲线可以用ＰｓｕｅｄｏＶｏｉｇｔ（ＰＶ）函数

拟合：

犘（狓）＝犐０［η犔（狓）＋（１－η）犌（狓）］，　０≤η≤１

（３）

通过ＰＶ函数拟合对称面摇摆曲线可以得到参数η，

再由摇摆曲线的ＦＷＨＭ就可以计算得到横向关联

长度。根据Ｔｈ．ｄｅＫｅｉｊｓｅｒ等
［１３］给出的表达式可以

得到：犔∥＝２４．２１９ｎｍ。为了验证这一结果，扫描了

ＲＳＭ，并根据相关表达式
［８］计算了横向关联长度，

两者的结果非常接近，这也验证了数据的有效性。

为了得到ＩｎＮ材料的扭转角，测量不同非对称

面的摇摆曲线，观察它们的ＦＷＨＭ 随晶面夹角的

变化。实验数据用刚体旋转理论进行拟合：

α
ｔｉｌｔ（φ）＝ａｒｃｃｏｓ（ｃｏｓ

２

φｃｏｓαΩ＋ｓｉｎ
２

φ）， （４）

α
ｔｗｉｓｔ（φ）＝ａｒｃｃｏｓ（ｓｉｎ

２

φｃｏｓαφ＋ｃｏｓ
２

φ）， （５）

式中αφ 为扭转角。假设微晶的倾斜和扭转不会相

互作用，是相互独立的，那么从概率论出发，合成的

分布可以简单地将两个独立量进行卷积：

α＝ ［（α
ｔｉｌｔ）狀＋（α

ｔｗｉｓｔ）狀］１／狀， （６）

式中狀为一个介于１和２之间的常数，它与η满足关

系：狀＝１＋（１－η）
２。

由（４）～（６）式，以αφ 为参数拟合若干非对称面

的ＦＷＨＭ，得到如图３所示的拟合图形，将晶面夹

角外推到９０°可以得到扭转角为１．９３°。这样可以

根据刃位错密度表达式：

犖ｅｄｇｅ＝
αφ

２．１×犫ｅ×犔∥

， （７）

求得刃位错密度 犖ｅｄｇｅ＝１．８７×１０
１１ｃｍ－２，其中犫ｅ

为ＩｎＮ刃位错的伯格斯矢量。同时也可以看出在

ＩｎＮ材料中刃位错密度是大于螺位错密度的，这也

与文献［１４］中的结论相互印证。

图３ 非对称面半峰全宽作为晶面夹角函数的拟合

Ｆｉｇ．３ ＦｉｔｔｉｎｇｆｏｒｔｈｅＦＷＨＭｏｆａｓｙｍｍｅｔｒｉｃｐｌａｎｅｓ

ａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｉｎｃｌｉｎａｔｉｏｎａｎｇｌｅ

同样根据上述方法求出样品在不同ＲＴＡ温度

后的位错密度，结果如图４（ａ）所示。从图中可以发

现，不管是刃位错密度还是螺位错密度，都在３００℃

ＲＴＡ后达到最大值，并且随着ＲＴＡ温度的升高迅

速下降，在３５０℃和４００℃出现了最低值。这是因

图４ ＸＲＤ结果。（ａ）Ｍｇ掺杂的ＩｎＮ中位错密度随ＲＴＡ温度的变化；（ｂ）（００２）面ＦＷＨＭ随ＲＴＡ温度的变化

Ｆｉｇ．４ ＸＲＤｒｅｓｕｌｔｓ．（ａ）ＤｅｐｅｎｄｅｎｃｅｏｆｄｉｓｌｏｃａｔｉｏｎｄｅｎｓｉｔｙｏｆＭｇｄｏｐｅｄＩｎＮｏｎｔｈｅＲＴＡｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ；（ｂ）ＦＷＨＭｏｆ

（００２）ｐｌａｎｅａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｔｈｅＲＴＡｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ
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为在３５０℃和４００℃ ＲＴＡ条件下，ＭｇＨ键断裂，

Ｍｇ原子被最大程度地激活，起受主作用，能补偿材

料中的高浓度电子［７］，同时在Ｎ２ 气氛中ＲＴＡ可以

补偿材料在生长过程中形成的起施主作用的氮空

位，降低电子浓度的同时使材料中的位错、缺陷也降

低，提高了晶体质量［１５］。

同时给出了（００２）面摇摆曲线ＦＷＨＭ 随ＲＴＡ

温度的变化，如图４（ｂ）所示。可以看出变化趋势与

位错密度的变化趋势相同，同样在３５０℃和４００℃

时出现最小值，更好地说明了在此退火温度下能提

高晶体的质量。

为了选择一个更为合适的ＲＴＡ温度，比较不

同ＲＴＡ温度下迁移率的变化，测试结果如图５所

示。可以明显地看到在４００℃ ＲＴＡ温度下迁移率

最大。综合以上各方面的比较，采用４００℃的ＲＴＡ

温度更有利于提高晶体的质量。

图５ 迁移率随快速退火温度的变化

Ｆｉｇ．５ ＭｏｂｉｌｉｔｙｏｆＩｎＮｆｉｌｍｖｅｒｓｕｓＲＴＡｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

４　结　　论

基于ＸＲＤ研究了 Ｍｇ掺杂的ＩｎＮ的ＲＴＡ特

性。利用晶体的马赛克微晶模型，测量了材料的若

干对称面与非对称面的ＦＷＨＭ，并且通过相关理

论拟合出了相应的位错密度。通过不同的ＲＴＡ温

度处理，根据不同类型位错密度以及对称面摇摆曲

线ＦＷＨＭ随ＲＴＡ温度的变化，结合迁移率的测量

结果，发现在Ｎ２ 气氛下采用４００℃的ＲＴＡ温度处

理３０ｓ能有效地提高晶体的质量。原因在于ＲＴＡ

能激发 Ｍｇ原子的活性，降低材料中的电子浓度，同

时在Ｎ２ 气氛下ＲＴＡ能补偿部分起施主作用的氮

空位，减少散射中心提高迁移率的同时也降低了缺

陷与位错，提高了晶体质量。

　　研究了 ＲＴＡ 对掺 Ｍｇ的ＩｎＮ中的位错的影

响，鉴于ｐ型的ＩｎＮ需要通过退火来实现，提出了

一个合适的ＲＴＡ温度，对以后ｐ型ＩｎＮ的实现提

供了很好的基础，为ＩｎＮ基光电器件的实现带来了

便利。
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