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射频磁控溅射制备高 In 组分 Al1xInxN 薄膜及其光学性能 
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(沈阳理工大学理学院，沈阳 110159) 
 

摘  要：采用射频磁控溅射法，在硅和石英衬底上生长了高 In 组分 Al1x InxN 薄膜。利用 X 射线衍射仪(XRD)、扫描电子显

微镜(SEM)和紫外可见红外分光光度计分别对 Al1xInxN 薄膜的结构、形貌和光学带隙进行表征，并在室温下测量 Al1xInxN
薄膜的光致发光(PL)谱。结果表明：Al1xInxN 薄膜均呈(002)择优取向，具有单相纤锌矿结构，In 组分为 x = 0.640.76。随着

In 组分升高，薄膜表面更加光滑，光学带隙值由 1.93 eV 红移至 1.87 eV。In 组分 x = 0.64，薄膜以本征发光为主，随着 In 组

分增加，出现了附加的发光峰，这可归因于 Moss-Burstein 效应。 
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Abstract: The In-rich Al1–xInxN films were grown on Si and quartz substrates by radio-frequency magnetron sputtering. The 
structures, morphologies, and optical bandgap of as-grown Al1–xInxN films were characterized by X-ray diffraction, scanning electron 
microscopy, and ultra-violate-visible-near infrared spectroscopy. The photoluminescence (PL) spectra of Al1–xInxN films were 
measured at room temperature. The Al1–xInxN films have single-phase wurtzite structures with (002) preferred orientation. The In 
content x was tuned in the range of 0.64–0.76. With increasing the In content x, the Al1–xInxN films exhibit smoother surface 
morphology and the optical bandgap shows a red-shifted from 1.93 eV to 1.87 eV. The PL emission is dominated by the band edge 
emission at x = 0.64. The additional emission could be explained by the Burstein-Moss effect when the In content x was increased. 
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近几十年Ⅲ族氮化物半导体合金在发光二极

管[1]、激光二极管[2]、太阳能电池[3]、光电探测器[4]、

高电子迁移率晶体管[5]等器件中被广泛应用，其中，

Al1–xInxN 作为一种三元半导体合金，通过调节组分，

可以获得从0.7 eV(InN)到6.2 eV(AlN)连续可调的直

接带隙[6–7]，是发展近红外–可见–紫外波段半导体光

电子器件的首选材料，如禁带宽度范围在 0.7~2.4 eV

之间的高 In 组分 Al1–xInxN 薄膜带隙覆盖大部分太

阳光谱，可用于多结太阳能电池[8–9]。 

目前，Al1–xInxN 薄膜的生长方法有金属有机化

学气相沉积 (MOCVD)[ 1 0 ]、金属有机气相外延

(MOVPE)[11]、分子束外延(MBE)[12]和磁控溅射[13]等。

Miyoshi 等[14]利用 MOCVD 方法在 GaN 表面沉积了

Al1–xInxN 薄膜，生长温度为 800~860 ℃，但 In 组分

只能在 0.144~0.197 范围内调控，当 In 组分超过

0.17 时出现了相分离现象。Sakalauskas 等[15]利用 
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MOVPE 方法在以蓝宝石为基底的 GaN 缓冲层上制

备了沿 c 轴择优取向的 Al1–xInxN 薄膜，生长温度在

715~795 ℃之间，In 组分范围为 x= 0.143~0.242。以

上 2 种方法很难生长高 In 组分 Al1–xInxN 薄膜，是

由于 InN 和 AlN 之间的晶格失配和键能相差较大，

高温生长环境会导致 Al1–xInxN 薄膜出现相分离，难

以获得单相的高 In 组分 Al1–xInxN 薄膜[16–18]。因此，

低温生长高 In 组分 Al1–xInxN 薄膜的方法一直被探

索。Chen 等[19]利用 MBE 方法在衬底温度为 530 ℃，

制备了高 In 组分 Al1–xInxN 薄膜，In 组分范围为 x = 

0.57~0.80。Lan 等[20]利用双靶共溅射生长了单相的

高 In 组分 Al1–xInxN 薄膜，In 组分范围为 x = 

0.13~0.88，得到的薄膜致密均匀。双靶共溅射通过

固定作用在 In 靶的射频功率，改变作用在 Al 靶的

射频功率来调节组分，但此方法需要增加射频源，

设备结构复杂，成本较高。Dong 等[21]利用溅射预

先定制的 Al–In 合金靶材，Al 和 In 的质量比为 1:1，

获得了单相的 Al0.47In0.53N 薄膜。由于在调节组分时

需要定制不同质量比的合金靶，增加了薄膜的制备

成本，因此利用合金靶材调节组分的研究非常少。

磁控溅射方法具有低温生长的特点，能够避免在生

长高 In 组分 Al1–x InxN 薄膜过程中发生相分离，而

且设备具有成本低和工艺简单等优点，是低温下制

备高 In 组分 Al1–xInxN 薄膜的有效方法之一[22]。 

采用射频磁控溅射方法制备高 In组分Al1–xInxN

薄膜。在 Al 靶等离子体溅射刻蚀区放置若干金属

In 块，通过调整 In 块数量(NIn)获得高 In 组分

Al1–xInxN 薄膜。研究了不同 In 组分 Al1–xInxN 薄膜

的表面形貌特点、光学带隙及其光致发光(PL)谱，

分析了 Al1–xInxN 薄膜的发光机制。 

1  实验 

1.1  样品制备 

利用射频磁控溅射法生长高 In 组分 Al1–xInxN

薄膜。衬底分别为硅和石英，靶材为高纯铝靶(质量

分数为 99.999%)，靶材的直径和厚度分别为 50 mm

和 4 mm，高纯金属 In 块(质量分数为 99.999%)被分

散放置在 Al 靶等离子体溅射刻蚀区域。氩气和氮气

(纯度均≥99.999%，质量分数)分别为工作气体和反

应气体。实验前，先对衬底进行超声清洗 15 min，

自然风干后放置反应腔体内进行辉光清洗 10 min。

生长薄膜前对靶材进行预溅射 10 min，目的是去除

靶材表面的污垢及氧化层。Al1–x InxN 薄膜的生长参

数如表 1 所示。 

表 1  Al1–x InxN 薄膜生长参数 
Table 1 Growth parameters of Al1–x InxN film 

Substrate–target distance/  

cm 

Working pressure/  

Pa 
Initial pressure/Pa 

Mass ratio of Ar  

and N2 
NIn RF power/W Substrate temperature/℃ Deposition time/h

7 1 5×10–4 36:54 6:8:10 300 350 2 

 
1.2  样品表征 

采用日本Hitachi D/ max 2500PC型X射线衍射

仪(XRD)分析薄膜的物相组成，测定条件为Cu靶Kɑ

射线，λ = 0.154 18 nm。利用德国 Zeiss Supra55 型扫

描电子显微镜(SEM)分析样品的形貌。采用美国

Lambda 950 PerkinElmer 型紫外–可见–红外分光光

度计(UV–Vis–NIR)测量 Al1–xInxN 薄膜的光学透过

率。采用日本 LabRAM HR Evolution 型氦镉激光器

在室温下测量薄膜的 PL 谱。 

2  结果与讨论 

2.1  XRD 分析 

图 1 为改变 Al 靶上 In 块数量(NIn)制备的

Al1–xInxN 薄膜的 XRD 谱，NIn分别为 6、8、10。由

图 1 可见，所有样品均只出现 1 个较强的衍射峰，对

应六角纤锌矿结构 Al1–xInxN 的(002)晶面[23]。没有出

现其他特征衍射峰，说明制备的 Al1–xInxN 薄膜具有

单相纤锌矿结构且沿 c 轴择优生长，未出现相分离现

象。随着 In 块数量的增加，(002)衍射峰逐渐向小角

度偏移，表明 Al1–xInxN 薄膜中各组分含量发生变化。 

 
图 1  不同 In 块数量下生长的 Al1–xInxN 薄膜的 XRD 谱 

Fig. 1  XRD spectra of Al1–xInxN films grown under various 
number of In blocks 
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利用 Vegard 式(1)计算 Al1–xInxN 薄膜中各组分

含量[24–25]，假设所有薄膜不存在应力： 

1Al In N InN AlN(1 )
x x

c xc x c


                 (1) 

1Al In Nx x
c


、cAIN 和 cAIN 分别为 Al1–xInxN、InN  

(0.570 3 nm)和 AlN(0.498 2 nm)的晶格常数 c[6]。根据

XRD 谱中的(002)衍射峰，利用 Bragg 衍射公式计算 

得到 Al1–xInxN 薄膜的晶格常数
1 x xAl In Nc


。表 2 为 

根据式 (1)计算得到的不同 In 块数量下生长的

Al1–xInxN 薄膜中各组分含量。由表 2 可见，随着 NIn

增加，Al1–x InxN薄膜中 In组分 x从 0.64增加至 0.76，

具有高 In 组分的特点。NIn 从 6 增加到 8，In 组分显

著增加，随着 NIn 进一步从 8 增加到 10，In 组分增

加较小。 

 
表 2  不同 In 块数量下生长的 Al1–xInxN 薄膜的各组分含量 
Table 2  Elemental composition of Al1–xInxN films grown 

under various number of In blocks (NIn) 
NIn 2θ/(°) x 

6 32.94 0.64 

8 32.54 0.74 

10 32.50 0.76 

2.2  样品的形貌分析 

图 2 为不同 In 组分 Al1–xInxN 薄膜的表面 SEM

照片。由图 2a 可见，In 含量 x = 0.64 时，表面呈现

清晰颗粒状，颗粒尺寸约为 150 nm，颗粒之间边界

清晰。随着 In 含量增加至 x = 0.76(图 2c)，薄膜表面

无明显颗粒存在，表面颗粒逐渐平滑，大量颗粒互

相浸没一起形成迷津结构。最后相互吞并形成气泡

状，沟道明显减少，这是由于薄膜表面吸附 In 原子

数量增加且表面扩散速率加快导致。图 3 为不同 In

组分 Al1–xInxN 薄膜的截面 SEM 照片。由图 3 可见，

随着 In 组分由 x = 0.64 升高至 x = 0.76，薄膜厚度由

1.57 μm 增加至 2.51 μm，薄膜沉积速率从 0.74 μm/h

提升至 1.25 μm/h，这表明金属 In 的溅射产率高于

金属 Al。 

2.3  光学性能 

图 4 为不同 In 组分 Al1–xInxN 薄膜的光学透过率

曲线。由图 4 可见，随着 In 含量的升高，Al1–xInxN

薄膜的平均透过率下降，这是由于 Al1–xInxN 薄膜的

厚度增加和载流子浓度升高导致[13]。在低 In 组分时，

透射谱的长波段呈现出有规律的波动，可归因于透射 

         

                                (a) x=0.64                                                (b) x=0.74 

 

(c) x=0.76 

图 2  Al1–xInxN 薄膜表面 SEM 照片 
Fig. 2  Top-view SEM images of Al1–xInxN films 
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                                (a) x=0.64                                                 (b) x=0.74 

 

(c) x=0.76 

图 3  Al1–xInxN 薄膜截面 SEM 照片 
Fig. 3  Cross-sectional SEM images of Al1–xInxN films 

 

光产生的薄膜干涉现象，这表明薄膜均匀[26–27]，与

Al1–xInxN 薄膜的 SEM 分析结果一致。透过率曲线

在红光波段有一倾斜的吸收边，这与 Al1–xInxN 的直

接带隙有关[28]。为了确定 Al1–xInxN 薄膜的禁带宽

度，首先根据 Al1–xInxN 薄膜的厚度 d 和透过率 T，
通过式(2)计算出薄膜的吸收系数： 

1(ln ) /T d                            (2) 

 
图 4  不同 In 组分的 Al1–xInxN 薄膜的透过率 

Fig. 4  Transmittance spectra of Al1–xInxN films with different 
In composition 

将吸收系数代入式(3)中得到 Al1–xInxN 薄膜的

(ɑhν)2–hν关系曲线： 
m( )gh C h E                          (3) 

式中：hν为光子能量；C 为常数；Eg为光学带隙；

m 的值与半导体材料及跃迁类型关，直接允许和间

接允许半导体的 m 值分别为 1/2 和 2。由于 Al1–xInxN

为直接带隙半导体，m = 1/2，通过对(ɑhν)2–hν曲线

做切线外推得到光学带隙 Eg值
[29–30]。如图 5 所示，

In 组分为 x = 0.64，0.74，0.76 的 Eg值分别为 1.93，

1.89，1.87 eV，随着 In 组分含量升高，光学吸收边

逐渐红移，这与 Al1–xInxN 三元半导体中 In 含量增

加导致其带隙减小的理论结果一致。 

2.4  PL 光谱分析 

图 6 为不同 In 组分 Al1–xInxN 薄膜的 PL 谱及

Gauss 拟合曲线。不同 In 组分 Al1–xInxN 薄膜的 PL

谱具有较宽的发光带，随着 In含量由0.64增加0.76，

发光峰半峰宽(FWHM)由 120 nm 增加至 161 nm，结

合微观形貌分析，可归因于薄膜表面颗粒尺寸减小。

为了进一步研究 In 组分变化对 Al1–xInxN 薄膜发光

机制的影响，对发光峰进行 Gauss 拟合，拟合结果
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如图 6 虚线所示。In 组分 x = 0.64 的薄膜发光峰位

于 622 nm，未能拟合出其他发光峰；In 组分 x = 0.74

的薄膜发光峰位于 573 nm和 672 nm，In组分 x = 0.76

的薄膜发光峰位于 621 nm和 716 nm。位于 622，672，

716 nm 的发光峰，对应带隙分别为 1.99、1.84，   

1.73 eV，与光学吸收边分析结果相近，表明为不同

In 组分的 Al1–xInxN 薄膜的本征带隙发光。Blasco

等[13]和 Hong 等[31]研究表明，提高 In 组分会显著

增加薄膜的电子载流子浓度，引起 Burstein- Moss

效应。即电子载流子浓度超过导带边缘的态密度，

Fermi 能级高于导带底，此时会出现波长小于本征

发光的发光峰[32]。因此位于 573 nm 和 621 nm 的

发光峰可归因于导带中 Fermi 能级的电子向价带

顶跃迁。 

 

图 5  不同 In 组分的 Al1–xInxN 薄膜的(ɑhν)2–hν关系曲线 
Fig. 5  Plots of (ɑhν)2 versus hν for Al1–xInxN films with 

different In composition 

    

图 6  不同 In 组分的 Al1–xInxN 薄膜在 325 nm 激光激发下的

光致发光光谱 
Fig. 6  Photoluminescence (PL) emission spectra of Al1–xInxN 

films with different In composition excited by 325 nm 
laser  

3  结论 

采用射频磁控溅射法低温制备了高 In 组分

Al1–xInxN 薄膜，In 组分含量范围为 x = 0.64 ~ 0.76，

光学吸收边能量范围为 1.87~1.93 eV。不同 In 组分

Al1–xInxN 薄膜位于 622、672、716 nm 的发光峰与对

应的光学带隙值结果一致，其发光机制属于本征发

光。当 In 组分升高至 x = 0.74 和 x = 0.76，PL 谱中

分别出现了 573 nm 和 621 nm 附加发光峰，其发光

机制可归于 Burstein-Moss 效应。制备的 Al1–xInxN

薄膜的发光峰覆盖红光波段，有望在白光 LED 中提

高红色演色性，具有潜在的应用价值。 
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