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摘要"研究了
+B&

粉料的空隙率对晶体生长的影响
9

分析比较了当粉料取不同空隙率时粉料中以及生长腔内温度

分布的异同!并结合实验研究了生长腔内等温线的不同形状和生长晶体表面形貌之间的关系
9

数值计算和实验结

果均表明!生长腔内等温线的形状直接决定着生长晶体的表面形貌&粉源内较大的空隙率有利于粉的有效升华和

晶体的稳定生长
9
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引言

由于
+B&

单晶材料具有高电流击穿电场#

\b

#$

N

6

%

KG

$+高饱和电子漂移速率#

!b#$

%

KG

%

?

$和高

热导率#

\[fb#$

N

T

%#

KG

)

h

$$等特性!在研制高

温+高频+大功率+抗辐射器件以及紫外探测器+短波

发光二极管等方面极具应用前景
9

但是目前!

+B&

电

子器件走向实用化的进展比较缓慢!主要障碍是生

长的
+B&

晶体还不能满足器件对其质量和尺寸的要

求
9

因此!如何制备大直径+高质量
+B&

单晶是一项

十分迫切且具有明确应用背景的研究课题
9

就
+B&

晶体生长方法而言!

c65

法#改进了的
1>8

I

法$仍

是当前广泛使用的生长大尺寸+高质量
+B&

单晶的

有效方法!生长腔内温度场的合理分布和有效控制

是这种方法生长高质量
+B&

晶体的一个非常关键的

环节
9

但由于坩埚本身的密闭性和很高的生长温度

#

!#$$e

以上$!使得人们对生长腔内温度直接监测

并进行及时有效的控制还非常困难
9

近年来!虽然也

有文献'

#

(报道利用数字
R

射线技术可以对生长过

程中坩埚内的变化情况进行直接观察!但这种方法

并不能对生长腔内温度进行直接测量
9

事实上!到目

前为止!人们还没有找到一种切实可行的办法直接

对晶体生长面的温度进行测量!进而对生长温度进

行更有效的调节和控制
9

当前普遍采用的方法就是!

通过在生长炉体上开设测温孔来对坩埚外壁某处的

温度进行测量!并通过调节这个温度值来间接地调

控生长腔内的温度场!但研究监测点的温度和生长

腔内温度分布之间的函数关系在实验上很难实现
9

因此!建立在可靠理论模型和准确的材料物理参数

基础上的数值模拟无疑是解决此类问题的一种行之

有效的方法
9

有关这方面的研究工作文献'

!

%

\

(从

不同角度做了详细报道!主要包括
*

C

7=7L

等人提

出的一个热传输稳态模型!数值模拟了坩埚内温度

的分布&文献'

J

!

N

(研究了加热功率+频率及
/2

感

应线圈对生长温度的影响&

h8>B;

等人'

J

(提出了一

个瞬态模型!研究了热传导+辐射和对流对系统热场

的影响&文献'

%

(对此模型进行了修改和完善!并具

体讨论了生长腔以及生长晶体中的温度分布规律
9

但在
+B&

粉源对晶体生长影响的研究方面的相关文

献还比较少
9

文献'

"

(对粉源的导热特性进行了有益

的探索
9

本文在文献'

"

(的研究基础上!对其中的理

论模型进行了完善和发展!并进一步分析比较了当

粉料取不同空隙率时料内和生长腔内温度分布的特

点以及对生长晶体表面形貌的影响
9

H

!

理论模型

根据传热学的相关理论并结合我们自主研制的

生长装置的轴对称特性!得出在柱坐标系下
+B&

粉

源导热的微分方程为"
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其中
!

"

@

7V>=

!

,

@

7V>=

和
-

>OO

分别为
+B&

粉源的密度+比

热容和有效热导率&

0

)

为粉源的内热源
8

在忽略升华

潜热及化学反应热的情况下!

0

)

I$8

当系统处于热平衡状态时!#

#

$式可写为"
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由#

!

$式可以看出!要准确分析粉源中温度分布

规律!对
-

>OO

的正确计算尤显重要
9

由于粉源微粒之间并没有紧密地结合在一起!

总是存有空隙!如图
#

所示!因此粉源内部传热方式

就是包括传导和辐射两种传热机制的混合模式
9

图

!

#

:

$和#

W

$分别为粉源中一个传热单元的示意图及

各部分等效热阻的连接图
9

图
#

!

粉料微粒排列示意图

2B

C

[#

!

+KF>G:EBKLB>V7O:

C

=:;D8:=G>ABDG

图
!

!

#

:

$一个传热单元示意图&#

W

$等效热阻连接图
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C

[!

!
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#

:

$
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#
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$

由图
!

#

W

$可以得出!传热单元的总等效热阻

为"

F

>OO

I
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这里
!

F

>OO

是材料辐射系数+生长温度+粉料的空隙

率及腔内气体压强等参量的函数
9

上式中各热阻的

计算!可参阅文献'

"

(!这里不再赘述
9

因此有"

-
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这里
!

-

为粉源的平均粒径&

1

为粉源的空隙率&

G

为微粒的配位数!通常
Gg![!!
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生长装置

我们自主研制的
+B&

单晶生长炉的几何示意图

如图
!

所示!各组件的几何尺寸如表
#

所示
9

图
M

!

感应加热生长系统剖面图

2B

C

[M

!

+KF>G:EBKA=:VB;

C

7OEF>B;ADKEBL>8

I

F>:EB;

C

C

=7VEF=>:KE7=

表
#

!

模型几何尺寸

5:W8>#

!

4BG>;?B7;?D?>AB;EF>

C

=7VEF?

I

?E>G

c:=:G>E>= 6:8D>

&=DKBW8>B;;>=AB:G>E>= N$GG

&=DKBW8>7DE>=AB:G>E>= #$$GG

(;?D8:EB7;EFBKY;>?? MJGG

+D?K>

@

E7=8>;

C

EF #J$GG

S=7VEFKF:GW>=F>B

C
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计算结果与讨论

J9G

!

实验验证

采用稳态热线法对粉源的热导率进行测量
9

实

验细节可参阅大学物理相关实验
9

图
\

为平均粒径

$[NGG

的粉料的空隙率分别为
$[!J

!

$[MJ

!

$[\J

和

$[JJ

!在
!%

和
#J$e

温度下
+B&

粉源热导率的计算

曲线和实验数据
9

图中实线和虚线分别为在常温和

#J$e

下粉源有效热导率的计算曲线&上三角和下三

角符号分别表示这两种温度下粉源有效热导率的实

测结果
9

由图可以看出!测量结果和计算曲线基本吻

合!同时也可看到!当粉源温度达到
#J$e

时!空隙

率越大!其热导率上升越快!这是因为在粉源内辐射

传热作用增强!

F

>OO

迅速减小的缘故
9

在实际生长温

度下!粉源内辐射传热作用会更加显著
9

图
\

!

在温度分别为
!%

和
#J$e

粉源取不同孔隙率时热导率

的计算曲线和实验结果

2B

C

9\

!

4>

@

>;A>;K>7O

-

>OO

7O+B&

@

7VA>=7;L:=B7D?

@

7=7?BEB>?:E!%:;A#J$e

JTH

!

空隙率对粉源温度场的影响

对于目前用于
+B&

生长的常用粉料#平均粒径

$[NGG

左右$!其平均空隙率一般在
$[!J

%

$["J

之

间'

f

(

9

图
J

为空隙率分别取
$[MJ

和
$[%J

时在生长

初期粉源内温度分布曲线
9

从图中可以看到!图
J

#

:

$中的高温区域由坩埚内壁向粉源内部拓展!形成

一个由外及里的较大的高温加热区&而图
J

#

W

$中的

高温区域仅在靠近坩埚内壁附近!在粉源内大约中

心处温度较低
9

从传热学的角度讲!这是因为当粉料

的空隙率较小时!热传导为其主要传热方式!粉料的

等效热阻
F

>OO

相对较大
9

由#

J

$式可知!其有效热导

率
-

>OO

就会较小!因而料中的温度梯度就会很大!温

度分布很不均匀&相反!当空隙率较大时!辐射传热

的作用显著增强!由
+E>O:;Ud78EXG:;;

公式可知!

热流率与温度
O

\ 成正比!因此!特别是在高温下!

图
J

!

粉源中温度分布
!

#

:

$

1

g$[%J

!#

W

$

1

g$[!J

2B

C

9J

!

5>G

@

>=:ED=>AB?E=BWDEB7;B;EF>

@

7VA>=?7D=K>

#

:

$

1

g$[%J

&#

W

$

1

g$[!J

粉料的空隙越多!其有效热阻
F

>OO

就越小!有效热导

率
-

>OO

就越大!粉料中温度梯度也就越小!料内的温

度分布相对均匀
9

从微观上讲!图
J

#

W

$中的温度分

布并不利于粉料的有效升华和晶体的稳定生长
9

首

先!由于粉内的径向温度梯度很大!使得升华的各气

相组分的
+B

%

&

摩尔比沿径向分布很不均匀
9

在靠近

坩埚内壁处!由于温度很高粉料升华率很大!粉料中

有过多的
+B

被挥发!因此气相组分中的
+B

%

&

摩尔

比远大于化学计量比&而在粉料中心处!升华的气相

组分
+B

%

&

摩尔比较小!同时由于生长腔的高度较小

#和坩埚的直径相比$!

+B

和
&

的迁移路程较短!因

此粉料升华的不均匀性会直接导致腔内气相组分的

+B

%

&

摩尔比在径向上变化较大!生长晶体的均匀性

会受到很大影响&另外!由于
+B&

粉料中大量
+B

原

子的逃逸!粉料中!特别是其外侧!石墨化的现象非

常严重!而粉料的石墨化是影响晶体稳定生长的一

个重要因素
9

由于粉源石墨化!使得生长晶体表面石

墨化的几率被增大!并且还有可能导致晶体晶型的

改变和位错+微管等缺陷的产生'

f

(

9

此外!粉源石墨

化也会对晶体的生长速率造成很大的影响'

f

(

9

因此!

综上分析!相比较而言!图
J

#

:

$中的温度分布有利

于原料的升华和晶体生长
9

J90

!

空隙率对生长腔温度场的影响

图
N

和图
%

为空隙率分别为
$[MJ

和
$[%J

时生

长腔内的温度分布及生长的
+B&

晶锭
9

可以看出!在

坩埚内壁附近!两种情形下的温度场基本相似!但在

生长晶体界面附近!温度分布却有明显区别
9

这说明

粉料的变化对生长腔内壁附近温度分布影响不大!

但却显著地影响晶体生长界面处的温度分布
9

比较

图中生长腔内等温线形状和生长晶体的表面形貌!

可以发现!在生长界面处的等温线的几何形状和生

长晶体的表面形貌非常相似!这也从实验上进一步

验证了晶体是沿着等温线进行生长的理论
9

当粉料

的空隙率较大时!生长界面处的等温线曲率较小!晶

!$
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体生长表面较为平坦#图
N

#

W

$$!说明生长速率沿径

向变化较小&反之!生长体表面则为凸形#中间高!边

沿低!见图
%

#

W

$$!说明生长速率沿径向变化较大!

特别在中心处!生长速率很大!顶部部分已经延伸到

粉料里面#图
%

#

:

$$

9

因此!在实验中我们可以通过

设计热场+调节等温线的形状来控制生长晶体的表

面形貌!达到优化
+B&

晶体生长的目的
9

我们知道!

生长的晶锭一般要经过切片+研磨和抛光等工艺流

程的处理!显然从实用的角度考虑!图
N

#

W

$中生长

晶体的几何形状是相对较好的
9

从图
%

还可以看到!

晶体表面呈现黑色!有石墨的润腻感!表明晶体表面

已石墨化
9

这可以从结晶化学的角度予以解释
9

在晶

体生长界面和升华的气相组分之间存在着吸附层!

由前面的分析可知!当粉源的空隙率较小时!容易造

成
+B&

原料中大量的
+B

流失!因此在生长初期!生

长腔内的气相组分中更富含
+B

!但在生长后期!由于

粉料石墨化区域的增大!腔内气相组分的
+B

含量降

低!吸附层内
+B

的过饱和度减小!生长的平衡状态

被打破!使得生长表面处的
+B

原子逃逸而石墨化
9

图
N

!

生长腔内温度分布#

:

$及生长晶体形状#

W

$

!1

g$[%J

2B
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结论

完善了
hBE:;B;

等人提出的理论模型!并对模

型进行了实验验证&研究了不同空隙率对粉源和生

长腔温度分布的影响!分析比较了生长腔内热场和

生长晶体的形貌之间的关系
9

数值分析和实验结果

均表明!粉料的等温线形状直接决定着生长晶体的

表面形貌&空隙率越大!粉源中的温度分布越均匀!

越有利于粉料的有效升华和晶体均匀性的提高!而

且!生长晶体的表面也较为平坦!提高了晶锭的利用

率
9

为优化系统的热场提供了理论和实验依据
9
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