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摘要：研究了全固态源分子束外延（MBE）生长 InGaAs/InP异质结界面扩散对 InGaAs外延薄膜电学和光学性质的影

响 . 通过X射线衍射、变温霍尔测试和变温光致发光等方法对 InGaAs薄膜样品进行细致研究 . 发现在 InGaAs/InP
界面之间插入一层利用As4生长的 InGaAs过渡层，能够显著改善上层 InGaAs（利用As2生长）外延薄膜的电学性能，

其低温迁移率显著提高 . 同时荧光峰反常蓝移动消失，光学性质有所改善 . 研究表明利用As4 生长 InGaAs过渡层，

可显著降低As在 InP中反常扩散，获得陡峭的 InGaAs/InP界面，从而提高 InGaAs材料电学和光学性能 .
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Abstract：The effects of interfacial diffusion of InGaAs/InP heterojunction on the electrical and optical

properties of InGaAs epitaxial films grown by all-solid source molecular beam epitaxy（MBE）are in‐

vestigated. The InGaAs thin films are studied by X-ray diffraction，variable temperature Hall and pho‐

toluminescence（PL）measurements. It is found that inserting a layer of InGaAs transition layer grown

by As4 between InGaAs/InP interface can significantly improve the electrical properties of the InGaAs

epitaxial film（grown by As2），and its low temperature mobility is significantly improved. At the same

time，the abnormal blue shift of the PL peak disappears with the improvement of InGaAs optical prop‐

erties. The research shows that the growth of InGaAs transition layer by As4 can significantly reduce

the abnormal diffusion of As in InP and obtain a sharp InGaAs/InP interface，thus improving the electri‐

cal and optical properties of InGaAs films.
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引言

三元化合物半导体材料 InxGa1-xAs在波长 0. 86
µm至 3. 5 µm范围内可用于制作超高速光电器

件［1-4］，如异质结双极晶体管（HBT）［5］、高电子迁移率

场效晶体管（HEBTs）［6］和场效应晶体管［7］等 . 此外，

晶格匹配的 In0. 53Ga0. 47As/InP异质结可应用于 0. 9 ~
1. 7 µm近红外波段光电探测 . 雪崩光电二极管

（APD）是长距离和高比特率光纤通信系统中最重要

的结构之一，InGaAs/InP APD具有高响应和暗电流

小等优点，在单光子探测中应用很普遍，目前受到

广泛关注 . 而 InGaAs/InP PIN光电二极管具有制作

简单、高带宽、高灵敏度以及噪声小等优点，也在短

波红外探测有广泛应用，因此迫切需要制备高质量

的 InGaAs/InP外延材料 .
判断材料性能需要研究其微观结构以及光学

和电学性能，因此需要优化 InGaAs/InP生长条件，获

得很高的晶体质量和界面质量等，从而获得高性能

的光电特性 . 通常，InGaAs APD或 PIN等器件性能

强烈依赖于 InGaAs / InP的异质界面和 InGaAs薄膜

的外延质量 . 而目前利用固态源生长 InGaAs外延

材料，一般利用As2（利用As裂解源产生）或者As4生
长，由于As2与As4吸附系数不同，生长出的 InGaAs/
InP界面质量也不同 . 直接用As2生长 InGaAs/InP界
面处很可能会出现V族原子扩散现象 . 本实验室前

期研究［8］发现 InGaAs/InP的反常As扩散行为，表明

界面处的扩散是由于As原子扩散进 InP层中形成了

InxAs1-xP组分渐变层 . 但该扩散现象对材料电学和

光学性能的影响还没有研究 .
据文献报道用As2生长 InGaAs相对于As4生长

光致发光效率明显提高，相关的 InGaAs PIN光电二

极管的暗电流也大大减少［9］. 同时高生长速率时，利

用 As2 生长的 InGaAs薄膜具有更好的表面均匀

性［10-11］. 因此在本研究中主要的 InGaAs外延薄膜材

料是利用As2生长的 . 但如何得到高质量的 InGaAs/
InP异质结是一大问题 . 这主要由于外延层之间的

原子扩散和生长表面处的原子交换可能导致一些

缺陷和非陡峭的界面［12-13］. 而由于As与 P相比具有

高掺入率，在 InP上生长 InGaAs，As2在 InP表面的吸

附系数远大于As4，As2原子很容易掺入 InP层中，可

进一步增加As和P的互扩散，导致界面质量明显下

降 . 另外有研究表明在 InP上生长 InGaAs，使用As2
容易形成缺As的表面，所以需要更大的束流［14］. 因
此直接利用As2在 InP上生长 InGaAs很难获得高质

量的 InGaAs/InP异质结 .
本文进一步探索 InGaAs/InP异质结的全固源分

子束外延生长，对比了在生长 InP缓冲层之后，使用

As4生长 InGaAs过渡层后再用As2生长 InGaAs和直

接利用 As2生长 InGaAs外延薄膜的光学和电学性

能，表明 InP/InGaAs（As2）界面处使用 As4束流生长

一层 InGaAs后显著增强电学性能，明显增强了低温

迁移率，并提升其光学性能 .
1 实验过程

本文利用分子束外延系统（MBE）（DCA P600，
芬兰）在 2 inch InP衬底上生长 InGaAs外延薄膜 . 该
MBE系统配有三温区阀控磷裂解炉和两温区阀控

砷裂解炉，并全部使用固态源 . 通过调试和维护，该

MBE系统稳定，对于同样条件生长的材料重复性很

好 . 衬底为AXT的半绝缘的 InP（100）衬底，InP衬底

在预处理室 300 ℃下除气 20 min，然后传到生长室

中 . 升 高 衬 底 温 度 直 到 反 射 高 能 电 子 衍 射

（RHEED）图案明显转变为 2×4表面再构，然后升高

30 ℃脱氧 7~8 min（衬底的热电偶显示温度约为

640 ℃，红外测温仪显示的表面温度为 550 ℃左右）.
然后降低到合适温度生长 . 在本生长过程中砷裂解

炉在 1 100 ℃裂解产生As2分子束，而在 600 ℃产生

普通的As4分子束 .
在本研究中，考虑到利用 As2可生长更高质量

的 InGaAs材料，在 InP衬底生长 InP缓冲层后，利用

As2直接生长 InGaAs外延层 . 但在 InP缓冲层中发

现了明显的As扩散现象，为有效抑制该现象，在生

长 InP后，先利用As4 生长 InGaAs作为过渡层，然后

再利用As4生长 InGaAs外延层 . 样品的结构见表 1.
其中样品A和B的 InP缓冲层分别在As2和As4环境

下保持 20 s后开始生长 InGaAs，InP 缓冲层和 In‐
GaAs外延层的生长速率分别是 0. 9 µm/h和 1. 0
µm/h. V/III束流比约为20. 具体结构见表1.

在上述两个样品中，InP生长时的热偶显示的

生长温度（Tc）都是 550 ℃，相应的高温计测量温度

（TP）约为 440 ℃ . 而 InGaAs生长温度热偶显示

表1 样品结构

Table 1 Sample structure

样品编号

A
B

外延层

0. 5 µm InP+2 µm InGaAs（As2）
0. 5 µm InP+0. 1 µm InGaAs（As4）+1. 9 µm InGaAs（As2）
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580 ℃，高温计显示温度为 503 ℃. 不同的As聚合物

（As2，As4）用于薄膜生长，As裂解炉的裂解区在

600℃产生As的四聚物As4分子束，在 1 100 ℃ 产生

As的二聚物As2分子束 . 样品A在整个过程中使用

As2，而样品 B利用 As4生长 0. 1 µm的 InGaAs过渡

层，然后升高裂解区温度到 1 100 ℃利用As2生长 In‐
GaAs外延层 . As4和 As2束流的束流（BFM）分别是

4. 5×10-6 Torr和4. 8×10-6 Torr.
在本文中用高分辨 X射线衍射（Bruker D 80

XRD）、变温光致发光 PL和变温霍尔测试对样品的

微结构、光学和电学性质进行分析和研究 . 其中光

致发光利用法国HORIBA公司的光谱仪测量，激发

光源为 532 nm半导体激光器，而探测器为 InSb红外

探测器，变温范围为 8~300 K. 而电学测量利用常规

的四探针霍尔测试方法得到材料的电子迁移率和

载流子浓度等 .
2 结果与讨论

2. 1 不同温度下电学性质研究

在生长 InP缓冲层基础上，探索生长高质量的

InGaAs薄膜 . 如表 1所示，样品A为直接利用As2生
长 InGaAs外延层 . 样品 B利用 As4生长一薄的 In‐
GaAs过渡层，在此基础再利用 As2生长 InGaAs薄
膜 . 样品A和样品 B的迁移率随温度变化关系图 1
（a）. 由于在生长 InGaAs前生长了较薄 InP缓冲层，

为了验证 InP缓冲层是否有影响，测量了样品 B的

InGaAs电阻约为 4 kΩ，将其 InGaAs层腐蚀掉后，测

量结晶质量好的 InP缓冲层的电阻约为 9 MΩ，超过

InGaAs电阻多三个量级以上，因此可以忽略生长结

晶质量好的 InP缓冲层的影响 . 由图 1可见上述两

样品总体的电子迁移率随着温度的降低先升高再

降低 .
但从图 1可见样品 A和样品 B也有显著的不

同 . 对于样品 A，发现在较高温度（大于 150 K左

右），随着温度的降低，迁移率升高 . 但温度低于

120 K电子迁移率迅速下降，在 50 K左右，电子迁移

率只有 140 cm2/Vs左右 . 当温度低于 50 K，随着温

度降低（到 15 K），样品A的迁移率基本不变（约 105
cm2/Vs 左右），具体见图 1（a）插图 . 对于样品B，和
目前报道的 InGaAs薄膜的电子迁移率随温度的变

化大体一致：随着温度的降低，电子迁移率升高较

快，当到达 40 K左右迁移率超过 60 000 cm2/Vs，而
后电子迁移率稍有下降，但总体变化不大 . 这表明

这两样品在低温下电学性质显著差异 . 下面对相关

机理作进一步分析 .
目前研究表明，对于在晶格匹配或轻微失配的

高质量 InGaAs/InP薄膜中，主要有三种散射机制存

在，分别在不同温度下占主导 . 载流子迁移率受这

些散射机制叠加作用［15］. 对于本文 InGaAs样品A的

迁移率和温度的依赖性可通过电离杂质散射、合金

散射和光学声子散射的竞争来说明 . 根据Mathies‐
sen 规则，利用以下式子［15］拟合了所测量的霍尔迁

移率的温度依赖性：

1
μmeasured

= 1
μ impurity

+ 1
μalloy

+ 1
μphonon

, （1）
其中，µmeasured是实验测得的迁移率，µimpurity，µalloy和 µpho‐

non分别是电离杂质散射、合金散射和光学声子散射

对迁移率影响的部分 . 分别将三种散射机制与温度

的关系式代入：

图1 （a）InGaAs/InP薄膜（样品A）迁移率随温度变化关系，

其中实心点为实验值，虚线为拟合曲线，（b）样品 B 迁移率

随温度变化

Fig. 1 （a） Temperature dependence of the mobilityof In‐

GaAs/InP film（samples A），where the solid point is the exper‐

imental value and the dotted line is the fitted curve，（b）tem‐

perature dependence of the mobility of InGaAs/InP film（sam‐

ples B）
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1
μmeasured

= 1
AT 3/2 +

1
BT -1/2 +

1
CT -γ , （2）

其中 γ取 1. 5~2. 6［15］，γ=2时拟合得最好，通过调整

系数A、B和C决定拟合程度 . 由图 1（a-b）中看出其

与实验数据（温度从 50 K到 300 K范围）得到了很好

的拟合 . 拟合参数见表 2. 从该表初步可见，两样品

的系数B，C值差别不是很大，表明合金散射和光学

声子散射对两样品的迁移率有一定影响但不是很

大 . 但两样品的系数A（对应样品A和 B 分别为 35
和 280）差别很大，接近一个量级，表明低温下电离

杂质散射对样品A的影响更加显著 .

对于常规 InGaAs/InP外延薄膜，低温时迁移率

降低是因为电离杂质散射导致的，随着温度的升高

电子迁移率的降低是因为合金散射和极性光学声

子散射逐渐占主导 . 通过三种散射与温度的关系进

行拟合，样品A和B根据式（2）的拟合结果在图 1（a-
b）中显示 . 样品A从 50 K至 133 K时电离杂质散射

占主导，133 K至 222 K时合金散射占主导，高于

222 K极性光学声子散射占主导 . 参照式（2）和表 2
样品A的A，B值的拟合结果，我们估算在 100~50 K
范围合金散射所起作用的比例随着温度下降明显

（从 40%多下降到接近 10%）. 因此低温下合金散射

起作用但在下降 ，而对应的电离杂质散射作用显著

增强 . 样品B从 15 K到 38 K电离杂质散射占主导，

38 K至 97 K时合金散射占主导，97 K至 300 K时极

性光学声子散射占主导 . 温度范围取三种散射机制

曲线的交点，样品B在不同温度下对应不同散射见

图1（b）.
对于样品 A，在 150 K以上可用上面的机理初

步解释 . 但在低温下，其迁移率显著下降，可能表明

低温下的散射和样品B存在显著的差别 . 样品A和

B的 InGaAs层的生长参数相同，主要区别在于样品

B界面处的As4生长的 InGaAs，而样品A一直用As2
生长 . 低温时的迁移率迅速降低的原因可能源于界

面处较厚的 InAsP渐变层以及由此形成的粗糙的

InGaAs/InP界面，以及相关上层 InGaAs外延材料较

高的杂质或缺陷密度，下面将进一步说明 .

之前研究［8］表明利用As2直接在 InP上外延生长

In0. 53Ga0. 47As，界面处由于As扩散进了 InP中，形成组

分渐变的 InxAs1-xP. 图 2为样品A和B的XRD结果，

从图可见样品A中 InGaAs（400）半峰宽大，且有一

些卫星峰，失配度较大，这是由于As，P互扩散形成

的组分渐变层 InxAs1-xP，同时表明 InGaAs外延层存

在较大的应力 . 而样品B中 InGaAs的半高宽较小，

且没有卫星峰，未见明显的As扩散 . 用As4分子束

生长在 InP上生长 InGaAs可以避免扩散是因为As2
和As4的吸附系数不同，从而使用As4生长的 InGaAs/
InP界面更加陡峭，进一步生长的上层 InGaAs外延

薄膜材料质量更好 . 在前期研究中［8］我们同时利用

三维原子探针（3DAP），高角环面暗场扫描透射电子

显微镜（HAADF-STEM）对As/P 互扩散作了深入研

究 . 可见As的明显扩散，发现利用As2在 InP上生长

InGaAs，在 InP层有上百纳米的渐变的 InAsP形成 .
这样使用As2生长的 InGaAs/InP界面粗糙，有严重的

As扩散现象，材料内部应力很大，导致上层 InGaAs
外延层的质量较差，并且载流子浓度显著增加，因

此低温下电离杂质散射显著增强 . 同时合金散射

（InGaAs合金起伏相联系的无序势引起的散射）也

有所增强 . 基于上述因素样品A从 133 K至 50 K低

温载流子迁移率显著降低 . 当温度低于 50 K，随着

温度降低（到 15 K），样品A的迁移率基本不变（105
cm2/Vs 左右），这可能一方面在该低温区电离杂质

散射很强，并且合金的散射也较强，另一方面由于

样品 A中 InGaAS/InP 界面粗糙并且有高密度的位

错，在低温下界面散射和位错散射等散射也可显著

增强，这几种因素共同起作用，导致低温迁移率普

表2 样品A、B变温迁移率测试结果的拟合参数

Table 2 Test results for mobility of samples A and B
at varying temperatures

样品A
样品B

A
35
280

B
4. 0×105
8. 8×105

C
1. 5×109
8. 3×108

图2 InGaAs/InP薄膜（样品 A和B）的XRD 2Ɵ-Ω曲线

Fig. 2 XRD 2Ɵ-Ω curve of InGaAs/InP film（samples A，B）
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遍很低，具体机理还有待于深入研究 . 而由于As4生
长的 InGaAs/InP界面和材料质量的改善，电离杂质

散射和合金散射相对变弱，界面质量也显著改善，

导致生长有 InGaAs（As4）层的低温迁移率明显要高

于不生长 InGaAs（As4）层的样品 . 因此使用As4生长

InGaAs过渡层可显著提升材料的电学特性 .
2. 2 不同温度下的光致发光（PL）研究

为了进一步研究利用As4生长 InGaAs过渡层对

InGaAs/InP薄膜的光学性质的影响，系统研究不同

温度下的光致发光特性（PL谱）. 图 3为样品A和样

品 B在 8 ~300 K不同温度下的归一化后的 PL光谱

图 . 从图可以看出样品A随着温度升高 InGaAs 的
PL峰位先蓝移再红移，蓝移了 2. 1 meV，高于 50 K
时开始红移 . 而样品 B始终红移，其峰位随温度的

变化值可以在图 4中看到，样品 B没有蓝移现象

发生 .
关于 III-V族多元化合材料如AlInAs、GaNAs和

GaInNAs等材料体系中，已经有不少变温 PL的研

究［16-18］，并观察到显著的 S型的温度依赖关系 . 如对

于GaNAs薄膜，由于合金势涨落导致形成相关的局

域态（localization states），存在相关激子局域化能

级 . 上述样品A随着温度升高 PL峰位先蓝移再红

移，可能和此样品存在局域态和相关的局域化能级

有关相关 . 如前面所述，直接在 InP上用As2生长 In‐
GaAs，由于As，P的互扩散明显（特别是As的反常

扩散），形成 InAsP以及 InGaAs/ InP的粗糙界面，上

层的 InGaAs薄膜晶体质量也显著下降，薄膜缺陷明

显增加 . InGaAs界面和体内可存在和上述缺陷相关

的局域态 . 随着温度的升高，激子在带尾的高能态

上热扩散，如果这种偏移大于带隙能量的常规红

移，在一定的温度范围内会发生净蓝移 . 而随着温

度进一步升高，热激活导致激子重新分布，局域化

能级消失，蓝移现象也随之消失 .
为了进一步研究界面控制对 InGaAs薄膜的 PL

特性的影响，测量A样品 8 K时变激发功率的 PL光
谱（如图 5（a）所示），随着激发功率从 2 mW到 60
mW的逐渐升高，PL峰位所对应的能量先蓝移，当

激发功率到达20 mW后不变，蓝移了约1. 0 meV. 这
可能由于在低的激发强度下，由于样品可能存在局

域态及局域化能级，存在类似的电子态填充现象，

激子首先填充最低能量状态 . 而在高的激发功率

下，激子将填充高的能量状态，因此出现蓝移［19］. 而
图 5（b）为样品 B不同功率激发时的 PL光谱 . 由图

可见，一方面样品B PL主峰（P1，峰位约 0. 80 eV）半

峰宽比样品 A的PL峰明显变窄，表明样品B材料光

学质量的提升 . 另外样品B P1峰随着激发功率变化

未发生明显移动 . 这可能由于 InGaAs/InP界面不存

在明显的As-P相互扩散，上层 InGaAs外延材料质

图 3 InGaAs/InP 薄膜不同温度下的 PL 光谱变化（a）样品

A，（b）样品B

Fig. 3 PL spectrum changes at different temperatures of In‐

GaAs/InP films（a）sample A，（b）sample B

图4 InGaAs/InP薄膜（样品A和B）的PL峰位随温度变化

Fig. 4 PL peak position of InGaAs/InP film（samples A and

B）changes with temperature
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量较好，因此不存在明显的局域化现象，因此荧光

峰位不随激发功率变化 . 另外值得注意的是在图 5
（b）中，随着激发功率增大，高能端展宽，并出现一

小峰 P2. 此峰 P2随着激发功率增强而增强 . P2和 P1
的峰位差从 14 meW移动到约 19 meV. 结合文献中

讨论，P1 主峰该是束缚激子复合辐射产生的荧光

峰 . 高能端 P2峰可能和 InGaAs导带到价带的跃迁

有关，随着激发功率提高，可能将部分束缚激子拆

开为自由载流子，于是自由载流子便会产生带间辐

射复合跃迁 . 具体的机理还需要深入研究 .
3 结论

利用全固源分子束外延技术生长 InGaAs外延

薄膜，并研究 InGaAs/InP界面之间插入一层利用As4
生长的 InGaAs过渡层对 InGaAs（利用As2生长）外延

薄膜的影响 . 样品通过对XRD、霍尔测试和PL光谱

进行细致研究，发现在 InP与 InGaAs界面处之间用

As4束流生长一层 InGaAs后晶体质量提高，低温迁

移率明显升高，明显提升了其电学性能 . 同时局域

化现象消失，光学性能也有所提高 .
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