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热循环退火对 ＩｎＡｓ ／ Ｓｉ（２１１）薄膜结构和电学性能的影响
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摘　 要： ＩｎＡｓ 作为 ＩＩＩ－Ｖ 族化合物半导体材料，可以应用于磁阻和霍尔元器件、量子点激光器元件、太阳能电池和红外探测

器元件等方面，具有广泛的研究和应用前景．本文以 Ｓｉ（２１１）为衬底，采用热壁外延（ｈｏｔ ｗａｌｌ ｅｐｉｔａｘｙ， ＨＷＥ）技术制备了 ＩｎＡｓ
薄膜，研究热循环退火（ｔｈｅｒｍａｌ ｃｙｃｌｅ ａｎｎｅａｌｉｎｇ， ＴＣＡ）次数对 ＩｎＡｓ ／ Ｓｉ（２１１）薄膜结构及电学性能的影响．热壁外延制备 ＩｎＡｓ
薄膜的衬底温度为 ４００ ℃，生长时间为 ４ ｈ，不同的热循环退火次数为 ２、４、６、８、１０． Ｘ 射线衍射（ＸＲＤ）测试表明：利用 ＨＷＥ
技术在 Ｓｉ（２１１）衬底表面成功制备了闪锌矿结构的 ＩｎＡｓ 薄膜，且沿（１１１）取向择优生长；ＴＣＡ 能够明显增强 Ｓｉ（２１１）衬底表

面生长的 ＩｎＡｓ 薄膜的择优取向．扫描电子显微镜（ＳＥＭ）及原子力显微镜（ＡＦＭ）测试分析表明：随着 ＴＣＡ 次数增加到 ６ 次，
ＩｎＡｓ ／ Ｓｉ（２１１）薄膜表面由于晶粒细化作用变得均匀平整，表面粗糙度从 ６９．６３ ｎｍ 降低到 ５６．４３ ｎｍ，此时霍尔迁移率达到

２．６７×１０３ ｃｍ２ ／ （Ｖ·ｓ）；过多的退火次数（≥８ 次）又会使薄膜表面的晶粒过大、缺陷增多，导致薄膜性能下降．
关键词： ＩｎＡｓ 薄膜；Ｓｉ（２１１）衬底；热循环退火；微观结构；电学性能
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　 　 砷化铟（ＩｎＡｓ）作为一种主要的Ⅲ－Ⅴ族化合

物半 导 体 材 料， 具 有 高 的 室 温 电 子 迁 移 率

（３ ３００ ｃｍ２ ／ （Ｖ·ｓ））和窄的禁带宽度 （ ０． ３５ ~



０．４６ ｅＶ，３００ Ｋ），已成为制作中长波红外探测器

和激光器的源及衬底材料［１－７］，并在大气监测、医
疗、国防及卫星通讯领域有重要应用前景［８］，一
直是国内外研究的热点和前沿课题之一．利用热

壁外延在特殊取向的单晶 Ｓｉ（２１１）衬底上生长的

ＩｎＡｓ 薄膜由于生长温度较低，并且在 Ｓｉ 和 ＩｎＡｓ
之间存在将近 １１．６％的晶格失配，因此沉积态薄

膜基本处于多晶状态，薄膜内部存在较多的缺陷，
成分不均匀，晶粒细小，并且有着较大的应力．这
些因素都将对 ＩｎＡｓ 薄膜的结构以及电学性能产

生较大的影响．退火是通过加热、保温和冷却的方

法改变材料的组织结构、优化材料性能的一种热

处理工艺［９－１５］ ．对 ＩｎＡｓ 薄膜材料进行热循环退火

可以在较大程度上减小薄膜中的缺陷，提高薄膜

的结晶质量，并且消除 ＩｎＡｓ 薄膜内的应力，使薄

膜获得较好的结构和电学性能［１６－１８］ ．热循环的退

火次数对薄膜的影响较大，太少的热循环退火次

数达不到改善薄膜结构和提高薄膜电学性能的效

果，而过多的热循环退火次数又会导致薄膜中的

元素组分流失，最终导致薄膜容易脱落．
本文采用热壁外延技术制备 ＩｎＡｓ 薄膜，研究

热循环退火次数对薄膜微观结构、表面形貌和电

学性能的影响．

１　 实　 验

１．１　 Ｓｉ（２１１）衬底的处理

Ｓｉ 衬底使用前首先用丙酮进行清洗，目的是

清除表面油渍和灰尘，以防止在制备薄膜中出现

裂纹和缺陷；其次用无水乙醇进行洗涤，以清除表

面残留的丙酮和部分杂质；然后按 Ｖ （ ＮＨ３ ） ∶
Ｖ（Ｈ２Ｏ２） ∶ Ｖ （ Ｈ２ Ｏ ） ＝ １ ∶ ２ ∶ ５ 及 Ｖ （ ＨＣｌ ） ∶
Ｖ（Ｈ２Ｏ２） ∶Ｖ（Ｈ２Ｏ）＝ １ ∶ ２ ∶ ５ 的比例配制试剂，分别

在混合试剂中清洗；最后按Ｖ（ＨＦ） ∶Ｖ（Ｈ２Ｏ）＝ １ ∶ １
的比例配制试剂，进行清洗，有选择地去除氧化

层，腐蚀 Ｓｉ 表面的氧化物，并去除残留在表面二

氧化硅层中的金属，以上操作均超声清洗 ５ ｍｉｎ，
最后用去离子水冲洗干净，氮气吹干即可．
１．２　 薄膜的制备及热循环退火方法

实验在真空度为 １×１０－３ Ｐａ 的 ＨＷＥ 真空室

中进行，衬底为 Ｓｉ（２１１）单晶片．首先 Ｓｉ 衬底被加

热到 ７５０ ℃去氢 ５ ｍｉｎ，蒸发源温度为 ９５０ ℃，生
长温度为 ４００ ℃，生长时间为 ４ ｈ．

后续采用热循环退火（ＴＣＡ）工艺对薄膜进行

处理：将 ＨＷＥ 沉积的 ＩｎＡｓ 薄膜样品用石英片封

住置于石英杯中，目的是防止 ＩｎＡｓ 薄膜在退火过

程中的大量反蒸发；而后将石英杯水平放入管式

炉中，抽真空至 １×１０－３Ｐａ，如图 １ 所示．退火之前

先将样品的温区升高至 ８５０ ℃，预处理 １ ｍｉｎ（见
图 ２ 中 ａ 段），用于降低薄膜表面的位错缺陷及优

化 Ｓｉ（２１１）衬底表面；然后降温对薄膜样品进行

退火．热处理温度为 ６００、４００ 和 ２００ ℃，循环退火

次数分别为 ２、４、６、８ 和 １０ 次．单次 ＴＣＡ 工艺为：
４００ ℃保温 １０ ｍｉｎ（见图 ２ 中 ｂ 段），升到 ６００ ℃
保温 ５ ｍｉｎ（见图 ２ 中 ｃ 段），降温至 ２００ ℃保温

５ ｍｉｎ（见图 ２ 中 ｄ 段），再升温至 ４００ ℃ 保温

１０ ｍｉｎ（见图 ２ 中 ｅ 段）．重复此操作，即为退火次

数的改变．通过比较不同退火条件下薄膜的晶体

结构、微观形貌、电学性能，研究退火处理对薄膜

质量的影响．

真空室

石英片
InAs薄膜

石英舟

Si衬底

图 １　 ＩｎＡｓ ／ Ｓｉ（２１１）薄膜循环退火结构示意图

Ｆｉｇ．１ 　 Ｔｈｅ ｐｒｏｃｅｓｓ ｄｉａｇｒａｍ ｏｆ ｔｈｅｒｍａｌ ｃｙｃｌｅ ａｎｎｅａｌｉｎｇ ｆｏｒ
ＩｎＡｓ ／ Ｓｉ（２１１） ｆｉｌｍｓ
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图 ２　 ＩｎＡｓ ／ Ｓｉ（２１１）薄膜的热循环退火温度曲线示意图

Ｆｉｇ．２　 Ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｐｒｏｆｉｌｅｓ ｏｆ ＩｎＡｓ ／ Ｓｉ （ ２１１ ） ｆｉｌｍｓ
ｐｒｏｃｅｓｓｅｄ ｂｙ ＴＣＡ

１．３　 测试及分析方法

采用 ＢＤＸ ３２００ 型 Ｘ 射线衍射仪 （ Ｘ⁃ｒａｙ
ｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎ，ＸＲＤ）分析薄膜的晶体结构，Ｃｕ 靶为

Ｋα１射线，波长为 ０．１５４ ０５６ ｎｍ，２θ 为 ２０° ～ １００°；
荷兰 Ｐｈｉｌｉｐｓ 公司生产的 ＸＬ３０ＥＳＥＭ－ＴＭＰ 型扫描

电镜（ ｓｃａｎｎｉｎｇ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｙ，ＳＥＭ）观察薄

膜的表面形貌；ＡＦＭ 分析采用的是 ＳＨＩＭＡＤＺＵ
ＳＰＭ － ９６００ 型 原 子 力 显 微 镜 （ ａｔｏｍｉｃ ｆｏｒｃｅ
ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｙ，ＡＦＭ）；北京东方晨景科技有限公司生

产的 ＥＴ ９５００ 型霍尔测试（Ｈａｌｌ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓ）系
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统用来分析样品的电学性能．

２　 结果与讨论

２．１　 退火次数对 ＩｎＡｓ 薄膜晶体结构的影响

图 ３ 所示是 ＩｎＡｓ ／ Ｓｉ（２１１）薄膜经过不同的

ＴＣＡ 次数获得的 ＸＲＤ 谱图，可观察到 ＩｎＡｓ 薄膜

均具有（１１１）面择优生长的闪锌矿结构，同时显

示出 ＩｎＡｓ 薄膜在（３１１）、（４００）、（２１１）等晶面方

向的微弱生长趋势．而且，由于实验沉积的薄膜富

Ｉｎ，所以在 ２θ 为 ３２．９５°处存在 Ｉｎ（１０１）的衍射峰；
热处理后， ＩｎＡｓ 薄膜暴露在空气中容易发生氧

化，使 ２θ 为 ３０．５９°、３５．４６°的位置分别出现 Ｉｎ２Ｏ３

（２２２）、（４００）的衍射峰．ＩｎＡｓ 薄膜沿（１１１）取向优

先生长，是因为在热力学平衡和排除沉积生长影

响条件下，为了对 Ｓｉ（２１１）表面进行晶格匹配，将
Ｓｉ（２１１）面看作是阶梯状的 Ｓｉ（１１１）面［１９］，这样高

能（２１１）晶面就转变成能量较低的（１１１）面（见
图 ４），ＩｎＡｓ 晶胞中的最密排面（１１１）晶面将沿平

行于 Ｓｉ 基片表面择优生长以降低其自由能．同时

还可以发现，未经过 ＴＣＡ 处理的 ＩｎＡｓ 薄膜中

Ｓｉ（２１１）衬底本身的信息被携带出来，而经过 ＴＣＡ
的 ＩｎＡｓ 薄膜材料中 Ｓｉ（２１１）衬底信息基本被 ＩｎＡｓ
薄膜信息所覆盖，说明退火处理可以使薄膜表面的

结晶质量得到明显提高．同时观察到，ＴＣＡ 处理后

的 ＩｎＡｓ 薄膜的（１１１）衍射峰的强度更强，说明适当

的退火处理有利于提高薄膜表面原子的迁移，有助

于粒子移动到晶粒生长位置，促进 ＩｎＡｓ 薄膜沿着

（１１１）面进行择优生长，提高薄膜的择优取向．
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图 ３　 ＩｎＡｓ ／ Ｓｉ（２１１）薄膜在不同 ＴＣＡ次数时的 ＸＲＤ谱图

Ｆｉｇ．３　 ＸＲＤ ｓｐｅｃｔｒａ ｏｆ ＩｎＡｓ ／ Ｓｉ （２１１） ｆｉｌｍｓ ｕｎｄｅｒ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ
ＴＣＡ ｃｏｕｎｔｓ

从动力学角度分析，根据公式［２０］

α（１１１） ＝ Ｉ（１１１）
Ｉ（１１１） ＋ Ｉ（２１１）

× １００％，

式中：α 表示取向度；Ｉ（１１１）和 Ｉ（２１１）分别表示

（１１１）面和（２１１）面的衍射峰强度．由此可以得

出，２、４、６、８ 和 １０ 次 ＴＣＡ 时 α （１１１）分别为０．９５、

０．９６、０．９８、０．９７ 和 ０．９６，同时 ６ 次 ＴＣＡ 处理后的

薄膜（１１１）面衍射峰的强度及峰面积占比均高于

其他热循环处理次数，说明 ６ 次 ＴＣＡ 时 ＩｎＡｓ 薄膜

具有更加明显的（１１１）择优取向．
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图 ４　 Ｓｉ（２１１）阶梯平面示意图

Ｆｉｇ．４　 Ｓｃｈｅｍａｔｉｃ ｖｉｅｗ ｏｆ ｓｔｅｐ ｐｌａｎｅｓ ｏｆ Ｓｉ（２１１）

图 ５ 所示为 ＩｎＡｓ 薄膜的晶粒尺寸和（１１１）面
衍射峰半高宽（ＦＷＨＭ）与 ＴＣＡ 次数之间的关系

曲线．由图 ５ 可以看出，退火起到了晶粒细化的作

用，使 ＩｎＡｓ 薄膜的晶粒尺寸相对变小．同时发现，
４ 次 ＴＣＡ 后，ＩｎＡｓ 薄膜的晶粒尺寸随着退火次数

的增加而增大，这是由于随着结晶性的变好，
（１１１）面衍射峰的半高宽逐渐减小，薄膜的晶粒

尺寸随之增大．综合分析，当 ＴＣＡ 为 ６ 次时，ＩｎＡｓ
薄膜的质量最好．
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图 ５　 不同 ＴＣＡ 次数下 ＩｎＡｓ 薄膜的半高宽和晶粒尺寸

变化曲线

Ｆｉｇ．５　 ＦＷＨＭ ａｎｄ ｇｒａｉｎ ｓｉｚｅ ｆｏｒ ｔｈｅ ｓａｍｐｌｅｓ ｕｎｄｅｒ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ
ＴＣＡ ｃｏｕｎｔｓ

２．２　 退火次数对 ＩｎＡｓ 薄膜表面形貌的影响

图 ６ 所示是 ＩｎＡｓ ／ Ｓｉ（２１１）薄膜经过不同的

ＴＣＡ 次数获得的 ＳＥＭ 照片．由图 ６ 可见：不同的

ＴＣＡ 次数对薄膜生长有显著影响；２ 次 ＴＣＡ 后，
ＩｎＡｓ薄膜表面开始产生了大量细化后的小晶粒，
但分布均匀性差，结构较为疏松，见图 ６（ａ），说明

此时晶粒长大的过程并没有发生或者未结束；
４ 次ＴＣＡ 后，ＩｎＡｓ 薄膜表面的细化后的小晶粒达

到最多，使得表面的一些缺陷位置得到补偿，并存

在少量小晶粒长大的现象，见图 ６（ｂ）；ＴＣＡ 达到
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６ 次后，晶粒晶化更加完全，晶粒长大的空间更

大，可以发现小晶粒已经长大，与 ＸＲＤ 谱图的分

析相对应，此时颗粒尺寸分布较为均匀，膜面致

密，见图 ６（ｃ）；但 ＴＣＡ 次数达到 ８ 次及以上，ＩｎＡｓ
薄膜表面出现大颗粒的晶粒，间隙增多，导致薄膜

缺陷增加，使得膜层颗粒排布不均匀，结晶质量降

低，因此 ＩｎＡｓ ／ Ｓｉ（２１１）薄膜表面质量不会得到进

一步提高，见图 ６（ｄ）．

(a) (b)

(c) (d)

图 ６　 ＩｎＡｓ ／ Ｓｉ（２１１）薄膜在不同 ＴＣＡ次数时的 ＳＥＭ照片

Ｆｉｇ．６　 ＳＥＭ ｉｍａｇｅｓ ｏｆ ＩｎＡｓ ／ Ｓｉ （２１１） ｆｉｌｍｓ ｕｎｄｅｒ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ
ＴＣＡ ｃｏｕｎｔｓ： （ ａ） ２ ｃｏｕｎｔｓ； （ ｂ） ４ ｃｏｕｎｔｓ； （ ｃ） ６
ｃｏｕｎｔｓ；（ｄ） ８ ｃｏｕｎｔｓ

图 ７ 为 ＩｎＡｓ ／ Ｓｉ（２１１）薄膜的 ＡＦＭ 图像，可以

观察到：未退火的薄膜表面起伏较大，平整度较

差；经过 ＴＣＡ 处理后的薄膜表面由于晶粒细化作

用变得较为均匀平整，这样就使表面凸起部分被

大量细化，同时产生的细小晶粒受热获得能量，在
表面受热运动迁移使存在的大的凹坑基本被填补

平整，粗糙度从 ６９．６３ ｎｍ 降低到 ５６．４３ ｎｍ，在一

定程度上改善了 ＩｎＡｓ 薄膜的结晶质量，这与 ＸＲＤ
及 ＳＥＭ 的分析结果一致．

(a) (b)

图 ７　 ＩｎＡｓ ／ Ｓｉ（２１１）薄膜在的 ＡＦＭ 图像

Ｆｉｇ．７　 ＡＦＭ ｉｍａｇｅ ｏｆ ＩｎＡｓ ／ Ｓｉ （２１１） ｆｉｌｍ： （ ａ） ｎｏ ａｎｎｅａ⁃
ｌｉｎｇ； （ｂ） ６ ｃｏｕｎｔｓ ｏｆ ＴＣＡ

２．３　 退火次数对 ＩｎＡｓ 薄膜电学性能的影响

ＩｎＡｓ 薄膜的电学性质对薄膜材料的性能至关

重要．Ｈａｌｌ 测试表明，在室温条件下（２９０ Ｋ），未退

火的 ＩｎＡｓ ／ Ｓｉ （２１１）薄膜的霍尔迁移率数值约为

１．８２× １０２ ｃｍ２ ／ （ Ｖ · ｓ）， 载 流 子 浓 度 为 １． ２ ×
１０１６ ｃｍ－３，因为本实验采用的是本征（高阻）的 Ｓｉ
衬底， 所 以 生 长 的 ＩｎＡｓ 薄 膜 的 电 阻 率 为

０．７３ ｏｈｍ·ｃｍ．经过 ６ 次 ＴＣＡ 后，薄膜的电阻率为

１．５６ ｏｈｍ·ｃｍ，霍尔迁移率为 ２．６７×１０３ ｃｍ２ ／ （Ｖ·ｓ），
载流子浓度为 ４．７×１０１６ ｃｍ－３，这是由于 ＴＣＡ 使 ＩｎＡｓ
薄膜的结晶性变好，缺陷变少，同时晶粒的长大和

相互融合减少了 ＩｎＡｓ 薄膜中的晶界，使得对载流

子的散射和捕获中心减少，所以薄膜的迁移率随

之增加．

３　 结　 论

１）采用 ＨＷＥ 技术，在 Ｓｉ（２１１）衬底上制备了

ＩｎＡｓ 半导体薄，研究 ＴＣＡ 次数对薄膜性能的影

响．结果表明，ＴＣＡ 能够细化晶粒，减少组织缺陷，
使 ＩｎＡｓ 薄膜表面变得平整、均匀，提高薄膜结晶

质量．
２）当 ＴＣＡ 次数为 ６ 次时，薄膜（１１１）择优取

向更加明显，表面粗糙度从 ６９． ６３ ｎｍ 降低到

５６．４３ ｎｍ，晶体缺陷减少，薄膜结晶性变好，霍尔

迁移率达到 ２．６７×１０３ ｃｍ２ ／ （Ｖ·ｓ）．
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