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用红外反射光谱的方法对生长在蓝宝石衬底上的!2%.3外延薄膜的载流子浓度和迁移率进行了研究&通过测

量蓝宝石衬底和不同)(掺杂浓度的一系列%.3外延膜的远红外反射谱并进行理论计算和拟合，得到%.3中的声

子振动参量和等离子振荡的频率及阻尼常量，并由此计算得到其载流子浓度和迁移率&计算结果，红外方法得到的

载流子浓度与4.55测量相一致，但迁移率比4.55迁移率要低约二分之一&同时红外谱与喇曼谱上明显观察到’6
声子与等离子体激元耦合模，（’77）随掺杂浓度的变化&
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/ 引 言

%.3薄膜作为蓝光材料和日盲紫外探测器材

料已经在近几年得到飞速的发展&除了在光电子领

域的广泛应用之外，%.3薄膜以其能够实现三高器

件（高功率、高温、高速）的特点正日益在微电子领域

得到重视&对于器件应用而言，材料的载流子浓度和

迁移率是基本参量，在器件设计和性能优化等方面

起决定性作用&目前获得这些参量最广泛采用的方

法是4.55测量&但4.55测量有时可能存在欧姆接触

的问题，有时需要制作特定形状的电极&而这些对于

像%.3薄膜这样的材料而言并不总是十分地容易&
红外反射光谱与8.9.:光谱测量不仅长期以

来一直是研究固体声子振动状态的最有力的手段之

一，而且也被用来确定载流子浓度和迁移率［/］&早

在/0;$年>.?@A?，*?&和B5ACA9D［!］就已研究过%.3
薄膜的红外反射谱，并给出了%.3薄膜中光学声子

和自由载流子的吸收&可是当时的薄膜质量和均匀

性较差，限制了它的实际应用&最近，7A?5(:等［$］利

用8.9.:散射和红外反射观察到%.3体样品的纵

向光学声子与等离激元（5E:C(F-G(:.5EHF(I.5H,E:E:2

H5.D9E:，简称’77）耦合模，并展示了自由载流子

对%.3中’77模的影响&前不久，J(?K.5(5(等［L］测

量了在%.MD和%.7衬底上外延生长的立方和六角

结构的%.3的红外和8.9.:谱，以研究其晶格振

动模和界面模以及衬底的影响，并认为衬底材料的

种类和晶向都对%.3薄膜的谱线有影响&尽管有了

上述许多工作，但对于实际应用的器件而言，最常用

的结构是在蓝宝石衬底上外延生长的%.3薄膜，特

别是对那些在高温下工作的器件尤为如此，因为高

温可能使生长在%.MD或%.7衬底上的器件失效&
这种蓝宝石／外延膜体系曾被 NEO.P.等［<］和 QA2
9.:CAEF等［1］用8.9.:光谱方法研究过，通 过 对

’77模的拟合他们研究了自由载流子与声子之间

的相互作用并得出了载流子浓度&与8.9.:光谱相

比，红外光谱所反映的物理过程更为直接&因此，用

红外反射谱来仔细考察“器件级”质量的以蓝宝石为

衬底的%.3外延膜将是非常有意义的&
另一方面，在上述提到的文献中只有少数几

篇［<，1］考察了载流子的迁移率&本文中我们通过对

外延在蓝宝石衬底上的%.3薄膜的红外反射谱测

量，利用适当的数据拟合方法，给出了不同掺杂浓度

样品的载流子浓度和迁移率的计算结果&与4.55测

量的结果相比较，用红外方法得到的载流子浓度与
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其相一致，但迁移率大约只有!"##迁移率的二分之

一$对同一批样品也进行了%"&"’光谱的测试，发

现其谱峰较为复杂$通过结合红外光谱的结果进行

分析，我们也能够指认出(")中*++模及其随掺

杂浓度的增加而变化$

, 实 验

所用(")样品为-.掺杂的纤锌矿结构，用金

属有机化学气相沉积法（/0123）淀积在蓝宝石衬

底上$在(")外延层与衬底之间有一455’&的未

掺杂(")缓冲层$纤锌矿的!轴沿生长方向，垂直

于衬底表面$
用).67#89:,55-;2和<=>?8=@A-:BB4C型傅里

叶变换红外光谱仪对样品分别进行远红外和中红外

波段的反射谱测试$远红外测试所用分束片为4!&
厚度的 /D#"=膜，谱线范围为E5—F556&GB$而中

红外测试的分束片为H<=，测试范围为I55GI555
6&GB$自B5556&GB以上的光谱中出现强烈的干涉

现象，利用公式"#JB／,#$（#为折射率），量得干

涉周期"# 后即可得到薄膜的厚度$$在所研究的样

品中红外干涉得到的厚度与生长参量给出的相一

致$所有的反射测量都采用近垂直入射的配置$
%"&"’光谱测量 是 在3.#7=*"K%"&:@)A@)@:

LM显微喇曼光谱仪上进行的，背散射配置$激发光

为!8:)8激 光 的N4,OP’&线，入 射 方 向 平 行 于

(")的!轴$

4 结果与讨论

!"# 红外反射光谱的基本公式

对于光学声子的振动采用多谐振子模型，而自

由载流子采用3=>Q8模型，通过标准的多层膜光学

传输过程的计算可以得到理论的反射谱［F］$在我们

的实验条件下入射光是从真空入射到(")外延膜

然后到蓝宝石衬底$实验的红外反射谱表明，在我们

的测试条件下，在所感兴趣的频率范围内（E5—BN55
6&GB）来自蓝宝石衬底底部的反射可以忽略不计$
因此，薄膜样品的反射系数可以简化为

%&
8’I"$#R!（B’#R）（#R(#S）(（B(#R）（#R’#S）
8’I"$#R!（B(#R）（#R(#S）(（B’#R）（#R(#S）

,
，

（B）

式中#R和#S分别为(")薄膜和蓝宝石衬底的复

折射率，$为(")薄膜的厚度，而!为入射光的频

率$复折射率通过下式与介电函数相联系：

#R，S& "R，! S) （,）

薄膜和衬底的介电函数"（!）可用阻尼谐振子和

3=>Q8模型的组合来表示

"*（!）&"T，*("
+

,*，+!,L0*，+

!,L0*，+’!,’.!#*，+

’"T，*
!,U

!,(.!#U
， （4）

式中!L0*，+，,*，+和#*，+分别为第*层中的第+个横

光学声子模（L0）的振动频率、振子强度和阻尼因

子$*JR，S分别表示(")薄膜和蓝宝石衬底$第一

项"T是高频介电常量，它包含了所有带间跃迁对介

电函数的贡献$第二项为晶格振动相对应的光学声

子的贡献，第三项描述了以等离子体激元频率!U
和阻尼因子#U的自由载流子的贡献$通过这些物

理参量可以得到材料的全部与光学性质直接相关的

介电常量$
通过调节振子参量对实验谱作拟合，我们可以

得到每个振子的强度、频率和阻尼因子$除了得到晶

格振动特性之外，特别令人感兴趣的是等离子体激

元的行为，因为它是与自由载流子浓度和迁移率相

关联的$等离子体激元的频率!U及其阻尼因子#U
由下式给出：

!,U&
I"#-,
.#

， （I）

#U&
-
.#$

， （E）

式中#为自由载流子浓度，-为电子电荷，.#为电

子有效质量，$为载流子迁移率$所以由拟合得到的

!U和#U可以导出载流子浓度#和迁移率$$

!"$ 红外反射光谱的拟合

我们首先对蓝宝石晶体衬底的反射谱进行了拟

合$图B曲线/示出了其理论和实验的反射谱$可

以看到它们符合得相当好$所得的振子频率分别为

4PI，III，ENI和N4E6&GB，这些模式与文献报道相

一致［P］$在EFE6&GB处有一弱的振动模，类似于沿!
轴方向的声子振动$认为该模是由于测试时入射光

偏离正入射条件所致$在随后对(")外延膜的拟合

中，这些蓝宝石衬底的振动参量被作为固定不变的

衬底参量加入到总的拟合参量中$
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与文献中研究过的!"#$和!"%衬底不同［&］，

蓝宝石衬底的剩余射线反射带与!"’的相交叠，都

在()*—+&*,-./附近0尽管如此，我们的理论计算

和实验结果都表明，红外反射谱对于!"’光学声子

的参量是非常敏感的0在蓝宝石光学声子的强烈影

响和背景下我们仍然能够清楚地得到!"’的光学

声子参量0

图/ 蓝宝石衬底以及其上的不同掺杂浓度!"’外延膜

的红外反射谱 实线为实验谱；虚线为理论计算的结果

表/给出了不同掺杂浓度的!"’外延膜样品

经红外反射谱拟合得到的光学声子参量0在拟合中

我们只允许声子参量作微小的调整以获得最佳的拟

合结果0从物理的角度而言，光学声子参量不应该随

样品而异，但在实际测量过程中各个样品的测量条

件并不完全相同，例如由于实验中各样品测量过程

可能引起光路准直的变化、样品表面光洁度的差异、

由于样品尺寸大小不一而采用样品架孔径与光斑大

小间匹配程度的差异，等等0尽管如此，从表/中可

见，不同样品的声子参量并不发生太大的变化0图/
曲线!—"示出了不同掺杂浓度样品的实验和理论

反射谱0可以看到，理论曲线与实验值拟合得相当

好0对于样品/，其掺杂浓度相对较低，12声子3等

离子体激元之间的耦合较弱，其反射谱基本保持了

来自蓝宝石衬底和!"’外延层的两种晶格振动的

特征0从样品/到样品&，随着掺杂浓度的增加，在

(*—&**,-./之间和((*—4**,-./之间的两个反

射带逐渐发生畸变并向高频方向移动，位于大约

&)*,-./处的来自蓝宝石衬底的反射峰变得越来越

弱，表明由于薄膜中载流子浓度的提高使该波段吸

收不断增强，来自于衬底的反射强度在光谱中的贡

献不断减弱0同时也可以看到，随着掺杂浓度的增

加，等离子体激元对材料介电函数的影响变得越来

越强0在样品/—5中位于大约44*,-./处的峰是

来自于薄膜的干涉0这种干涉在我们的理论计算中

也得到清楚的再现0为了更好地看清反射谱中的特

征区域，我们在给出的光谱中高频方向只取到/+**
,-./0对于较高的载流子浓度（样品&）的反射谱，位

于44*,-./处的干涉峰由于材料吸收系数的增大

而消失0
表/ 由红外反射谱拟合计算得到的!"’外延膜的晶格光学声子参

量和等离子体振荡参量

样
品

声子频率

!62／,-./
声子阻尼

常量

"62／,-./

声子振子
强度

#62

等离子体
振荡频率

!7／,$./

等离子体
振荡阻尼

"7／,-./

/ ((+ //89 &8&5 9)/ 99+

9 ((: /58( &85) 5)( 9(5

5 ()/ /&8( 584& )5/ 5&+

& ()* /*8( 58() /*)9 (/&

用（&）和（(）式计算得到的载流子浓度和迁移率

列于表9中，其中电子有效质量$!取*89$*，高频

介电常量取(85(［5］%表9中同时列出了;"<<测量的

结果以资比较%可以看到，两种方法得到的载流子浓

度符合得很好，而红外迁移率要小于;"<<迁移率，

但表现出相似的对载流子浓度的依赖关系%我们计

算了两种迁移率之比，发现对不同样品其比值非常

接近，为*8(/—*8(+%这种红外迁移率降低的现象

可能与测试条件下的散射过程和机制有关%考虑到

电离杂质散射下的漂移迁移率#=>*8(9#;"<<
［:］，与

红外反射测得的迁移率极为相近，也许可以认为在

红外测试条件下最可能的主导散射机理为电离杂质

散射%其物理过程的详细分析研究正在进行之中%
表9 红外反射谱和;"<<测量得到的?@掺杂!"’外延膜载流

子浓度与迁移率的比较

样

品

薄膜厚
度&／#-

;"<<方法 红外反射方法

载流子
浓度

’／,-.5

迁移率

#／（,-9
／A·$）

载流子
浓度

’／,-.5

迁移率

#／（,-9
／A·$）

#BC／
#;"<<

/ 98* (85D/*/+ 5+* 48&D/*/+ 9*( *8((

9 98* /8(D/*/4 59* /8)D/*/4 /4& *8(+

5 /84 58+D/*/4 95& &84D/*/4 /5& *8(+

& 985 /85D/*/: /+4 /8&D/*/: :/ *8(/

!"! #$声子%等离子体激元耦合模

利用拟合结果的振子参量我们计算了复介电函
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数倒数的虚部以进一步考察!""耦合模#图$给出

了不同样品的计算结果，每条曲线的两个峰分别代

表耦合模的高频支（!""%）和低频支（!""&）#可以

看到，耦合模的两支都得到了很好的再现#随着杂质

浓度的增加，耦合模的两支逐渐向高频方向移动，低

频支在靠近’()的*+频率时接近饱和；耦合模的

峰形逐渐变宽，意味着耦合的逐渐增强和阻尼的逐

渐增大#这与图,中红外反射率的变化和表$中迁

移率的变化相一致#

图$ 不同样品介电函数虚部的倒数的计算结果 每条曲线

的两个峰分别代表!""耦合模的高频支和低频支

!"# $%&外延膜的’%(%)光谱

对同一批’()样品进行了-(.(/光谱的测

试，结果示于图0#同时示出了蓝宝石衬底的-(.(/
谱以便比较#可以看到各谱中位于1,23.&,处的尖

峰是来自于衬底#图0中位于456和,103.&,的两

个尖锐的峰分别对应于’()中!$横光学声子模的

高频支和低频支#它们不与等离子振荡模耦合，因此

不随 掺 杂 的 浓 度 而 变 化#红 外 谱 中 所 测 量 的!,
（*+）模在本实验的散射配置中不出现#’()的",
（!+）模应该位于2043.&,，对于样品,可以看到，

",（!+）模因与等离子体激元耦合而出现在214
3.&,，同时表现出较宽的峰形#这一!""%模与红外

的结果（2573.&,）相近；在低频端出现两个宽峰，其

中位于约,483.&,的宽峰，结合其红外反射拟合结

果可以指认为!""&#对于样品$其!""%应该出现

在2623.&,附近，但-(.(/谱中在此附近未出现明

显可辨认的结构#然而可以看到，在大约$683.&,

图0 蓝宝石衬底上不同掺杂浓度的’()外延膜的-(.(/谱

实线箭头所指为!""&；虚线箭头所指为!""%；!号所指的峰

来自蓝宝石衬底；表$列出了相应的掺杂浓度

处存 在 一 凸 起，认 为 可 能 是!""& 所 致（红 外 的

!""&位 于$$43.&,）#样 品0，1中 也 未 观 察 到

!""%，但样品0中位于0483.&,的宽峰与红外谱

中的!""&（05,3.&,）相接近，样品1中位于164
3.&,的峰可以认为是!""&与位于1503.&,附近

的峰相交叠所致#样品$，0，1中位于1503.&,附近

的峰以及位于高频端的,848，708，628等峰其来源

尚有待于进一步分析#可以认为，从系列’()样品

的-(.(/谱中同样也观察到载流子浓度对散射峰

的影响，!+声子与等离子体激元形成耦合模#随着

载流子浓度的增加，耦合模的高频支!""%向更高

的频率移动而低频支!""&也向高频方向移动接近

",（*+）模的频率（",（*+）模频率在4003.&,附

近）#在掺杂浓度超过一定值时!""%的峰不再明

显，但!""&的作用逐渐增强#由于存在其他模式的

影响，对-(.(/谱的分析显得较为复杂#但由于-(9
.(/光谱具有灵敏度高、可测小面积样品等特点，在

测试上有其优越性；采用探测光斑直径小于,!.的

显微喇曼光谱方法更能够测量薄膜侧面的喇曼谱，

从而揭示其电学参量的各向异性［,8］#因此在排除其

他散射峰的干扰并建立有效的理论拟合方法之后，

喇曼光谱测量将为电学性质的光学测量提供又一种

有力的手段#
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! 结 论

本文对蓝宝石衬底上的"#$外延膜用红外反

射光谱方法进行了详细的研究%通过拟合得到其载

流子浓度和迁移率%与&#’’测量相比较，两者的载

流子浓度数值相近，而红外迁移率约为&#’’迁移率

的二分之一%观察了()声子与等离子体激元耦合

膜随掺杂浓度变化的行为，耦合模的高频支随载流

子浓度的增加向更高频率方向移动，而低频支也向

高频方向移动，接近*)声子频率%对同一批样品进

行了+#,#-光谱测试，同样观察到耦合模的类似行

为%结果表明，光谱测量可以提供较为准确的载流子

浓度，对发展半导体功能材料的非接触、无损伤的表

征具有重要意义%迁移率的光谱表征尚有待于进一

步的分析探讨%

［.］ /%012345678，6-“9-:2#21;#-;<6’’6,1712=#>1?，”1;671;@A
B%C%DE774-（FG#;1,6G，$15H423，.IJK）L4’%!，M%.；/%

012345678，!"#$%&’()*"+,’%("，"#（.IJN），NOK%
［P］ F%/%D#2312，C2%，<%9’1Q1,?，-./0"1%2"，$%（.IRK），

R!K%
［K］ 0%012’6-，C%S#,#??1’，=%B-#M，*%*#’612G64，C%S%

ST12>6-，*%/E?36，9%"281Q42A，/%04245?36，344$"-./0"
5%’’"，&%（.IIN），PNP!%

［!］ "%<62U#’6’6，*%C%0#2312，/%V#2U#,6/T#A1?71T，<%<%

DE’@E’，/%+%0%/,67T，*%/%ST1-Q，S%*%V42W4-，-./0"
1%2"，$’%（.IIJ），!ONO%

［N］ *%B48#5#，*%B#GT6，&%B#-4，H%*#Q#，<%&#?T6,474，

!"344$"-./0"，%’（.II!），.XIJ%
［O］ V%Y1,#-Q147，C%V2#-;4-，<%F%+1-EGG6，S%<#-A，)%

D2647，+%(%FE’4,@#2;，!"344$"-./0"，!(（.IIR），.KXN%
［R］ /%S%/T1-，)M76G#’024M12761?4:/1,6G4-;EG742?（/G61-G1021Z

??，D16U6-Q，.IIP），M%P.（6-ST6-1?1）［沈学础，半导体光学性

质（科学出版社，北京，.IIP），第P.页］；=%(E，&%C%H1，

[%H%HE，/%H%[T#-Q，H%VE，=%(%\E，/%S%/T1-，

=%"626#7，6)$78"6’,’"-./0"，$"#%（.IJJ），ROR；=%(E

%’,$"，3&’,-./07&,67*7&,，)&（.IJR），ION（6-ST6-1?1）［陆

卫、叶红娟、陶凤翔、沈学础、方志烈、劳浦东、物理学报，)&
（.IJR），ION］%

［J］ F%/%D#2312，C2%，-./0"1%2"，")(（.IOK），.!R!%
［I］ <%/T6，0TA?6G?4:/1,6G4-;EG742Y1>6G1?（P-;];6764-）（]’1GZ

724-6G9-;E?726#’021??，D16U6-Q，.IJR），M%P.（6-ST6-1?1）［施

敏，半导体器件物理（电子工业出版社，北京，.IJR），第P.
页］%

［.X］ V%Y1,#-Q147，C%V2#-;4-，<%F%+1-EGG6，$%"2#-;U1#-，

D%D1#E,4-7，C%<#??61?，0%"6@#27，6)$"6’,’"9)::;*"，

"*&（.IIJ），!I.%
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!"#$%&’(")%#*!(%!"+(#,-+!.%&**$)*%!.%).#*&#$!.&.-
/!0$’$#+$.12.

!"#$"%&’() !*+’" ,’$-()%.*/( ,*/(0"/(%#$/() 1$’(0*’%2$*
（!"#"$%$&’#()*#")*&+)*,-+*#*$./0&1231，!0#-40#2,-1"2"5"$)+6$30-23#7/0&1231，

802-$1$93#.$:&)+!32$-3$1，!0#-40#2 344456，802-#）

)7!8 17.729:;
（,-1"2"5"$)+;#"$*2#71<$1$#*30#-.=-42-$$*2-4，>#"2)-#7?-2@$*12"&)+!2-4#A)*$，

<4%$-"<2.4$8*$13$-"，!2-4#A)*$ <<=3>4）

（?@A@8B@C=D@A@EF@G<===；G@B8H@CE;I:HAG8JKG@A@8B@C36.;I:;GL3444）

/M1N?/2N
+@9;B@HK:C8@CK9@A;GG8@GAOIA@IKG;K8OI;ICK9@EOF8P8KL8I);(@QJ8K;Q8;PK98IR8PEHC@JOH8K@COIH;JJ98G@H:F%

HKG;K@:H8IS8IRG;G@CG@RP@AK8OIHJ@AKGOHAOJL7MLK9@OG@K8A;PA;PA:P;K8OI;ICR8KK8IST8K9K9@@QJ@G8E@IK;P"?G@RP@AK8OI
HJ@AKG;ROG;H@G8@HOR18%COJ@C);(@J8P;L@GH;ICK9@H;JJ98G@H:FHKG;K@，T@OFK;8IK9@J9OIOIB8FG;K8ISJ;G;E@K@GH;IC
JP;HEOIRG@U:@IAL;ICC;EJ8ISAOIHK;IK8I);(7N9@A;GG8@GAOIA@IKG;K8OI;ICEOF8P8KL9;B@F@@IC@C:A@C7N9@G@H:PKH
H9OTK9;KK9@C;K;ROGA;GG8@GAOIA@IKG;K8OIAO8IA8C@T8K9$;PPE@;H:G@E@IKT98P@K9@EOF8P8KL8HPOT@GK9;I$;PPC;K;FL
;R;AKOGOR;FO:K47V7N9@B;G8;K8OIORK9@!-J9OIOI%JP;HEOIAO:JP8ISEOC@T8K9COJ8ISP@B@P9;HF@@IAP@;GPLOF%
H@GB@C7?;E;IE@;H:G@E@IK9;HF@@IJ@GROGE@COIK9@H;E@H@G8@HORH;EJP@H，H9OT8ISK9;KK9@F@9;B8OGORK9@!-
J9OIOI%JP;HEOIAO:JP8ISEOC@8HH8E8P;GKOK9;K8I"?E@;H:G@E@IK7

3456789:：!%);(@J8K;QLK98IR8PE，"?G@RP@AK8OIHJ@AKG;，A;GG8@GAOIKG;K8OI，EOF8P8KL，!-J9OIOI%JP;HEOIAO:JP8IS
EOC@，?;E;IHJ@AKG;
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