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#

摘要!使用分子束外延方法!采用
'K

束流保护下的调制中断生长技术!在"

###T

#蓝宝石衬底上生长
dG(

薄膜
8

利

用反射式高能电子衍射"

.&))3

#对生长进行实时监控!并用扫描电子显微镜"

*)2

#,原子力显微镜"

/12

#和
e

射线衍射"

e.3

#法对
dG(

外延薄膜的表面形貌和晶体质量进行分析
8

实验结果表明$采用该技术生长的
dG

极性

dG(

外延薄膜中的晶体表面残留
dG

滴密度大大降低!

dG(

外延薄膜的表面形貌得到改善!其均方根粗糙度

"

.2*

#由
PKJ

降低为
#aOKJ

!同时
e.3

双晶摇摆曲线测试的结果表明!

dG(

外延层的晶格质量也得到改善
8

关键词!调制中断&表面形貌&

dG(

薄膜

@;((

$

O"]]

&

$!"#)

&

"TT]

中图分类号!

4(P#X

!!!

文献标识码!

/

!!!

文章编号!

#!]PYXT$$

"

!##$

#

#"YT!!TY#]

C

!

引言

以氮化镓"

dG(

#为代表的
'''Y5

族氮化物半导

体材料!具有禁带宽,热导率高,饱和电子漂移速度

高和介电常数小等特点!在高亮度发光二极管,短波

长激光二极管,高性能紫外探测器和高温,高频,大

功率微电子器件领域有着广泛的应用前景'

T

(

8

目前!

dG(

材料的制备技术包括金属有机物化学气相沉

积"

2,%53

#,分子束外延"

2M)

#,氢化物气相外

延"

&5;)

#等
8

分子束外延"

2M)

#方法有其独特的

优点!比如通过反射式高能电子衍射"

.&))3

#观

察样品表面再构!控制精度高等!因此!被用于制备

dG(

及其相关化合物半导体材料
8

研究表明!要在

蓝宝石衬底上生长高质量的
dG(

材料!首先!要使

用合适的缓冲层生长技术!控制
dG(

材料的极性&

其次!要使
dG(

外延生长过程处于二维模式!必须

选择合适的
dG

!

(

束流比'

!

(

8

大量的研究发现!在略

富
dG

的条件下生长
dG(

!材料性能可以得到很大

的改善'

!

#

X

(

8

但是在富
dG

的环境下生长!大量的

dG

滴聚集在样品表面!影响了
dG(

材料的表面形

貌!降低了
dG(

的质量
8

张伟等人'

]

(报道!在氯化物

气相外延中使用了调制中断生长技术!来降低材料

缺陷密度!改善晶体质量
8

但是在生长中断过程中!

处于较高温度下的
dG(

易发生分解!材料的表面会

变得粗糙
8

本文报道了在分子束外延生长
dG(

薄膜过程

中!利用调制中断生长技术!即通过控制金属
dG

炉

快门的开关来调制
dG(

生长过程!在中断生长时!

利用
'K

束流对样品表面进行保护
8

结果表明!该方

法不仅大大降低了
dG(

外延薄膜中的晶体表面残

留
dG

滴密度!同时还改善了
dG(

外延薄膜的

质量
8

!!

D

!

实验

本实验所使用的
2M)

系统是一台经过改造的

5G<NGKd)(Y''

型分子束外延设备!以高纯
dG

!

/7

作为
'''

族源!

(

源由高纯
(

!

经射频等离子体炉

"

*54/YXa]P

型#产生!由一台
$##U

!

TPa]O2&R

的

射频电源作为裂解源
8

此外!我们在等离子源喷口处

加
$##5

偏压以去除
(

离子!并在等离子体炉加装

一个光电探测器!通过监测光电流强度来实时控制

生长过程中
(

等离子体源的强度
8

我们使用"

###T

#取向蓝宝石作衬底!先用有机

溶剂对衬底进行常规清洗!然后在
TO#̀

的
&

P

;,

X

$

&

!

*,

X

溶液中腐蚀!以去除表面损伤!再经去离子

水清洗!

(

!

吹干后装入进样室!在预处理室除气后

装入生长室
8

蓝宝石衬底升温到
"]#̀

热处理

P#JNK

!再降温至
!##̀

氮化
P#JNK

!然后在高温,富
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/7

的条件下生长
/7(

缓冲层!保证了随后生长的

dG(

材料为
dG

极性材料'

O

(

8

在
dG(

外延层生长

时!衬底温度固定在
$!#̀

!并且保持
(

!

的束流不

变!此时
(

!

的流量为
!aTA??J

!射频源功率为

X##U

!相应的光电流为
T"

(

/8

我们仅需要调整
dG

的束流就可以控制生长过程中的
dG

!

(

比
8

定义

dG(

处于二维生长模式下并且表面没有
dG

滴聚集

时的
dG

!

(

比为
TqT

!此时相对应的
dG

束流为

TaPbT#

[X

;G8

生长模式可以通过反射式高能电子

衍射来监控&通过扫描电子显微镜可以判断样品表

面是否有
dG

滴存在
8

富
(

生长时
dG

的束流为
Ta!

bT#

[X

;G

!富
dG

生长时
dG

的束流增加到
TaOb

T#

[X

;G

!

'K

的束流为
OaObT#

[]

;G8'K

束流保护下

的调制中断生长!是通过计算机控制
dG

炉和
'K

炉

快门的开关来实现的!在关闭
dG

快门的同时打开

'K

快门!其他条件与富
dG

生长条件相同
8

我们每生

长
!#JNK dG(

中 断
]JNK

!总 的 生 长 时 间 为

TX]JNK8

取富
(

生长的样品为
/

!富
dG

生长的样

品为
M

!

'K

束流保护下的调制中断生长技术生长出

的样品为
%8

除生长中断过程外!样品
%

与样品
M

的生长条件完全相同
8

利用反射式高能电子衍射来实时监控
dG(

外

延层生长情况&采用扫描电子显微镜"

*)2

#和原子

力显微镜"

/12

#来分析表面形貌&以
e

射线衍射

"

e.3

#分析
dG(

的结晶质量
8e.3

衍射仪是多功

能
;FN7N

B

Ae

)

;><@;<6e

衍射仪!利用双晶衍射摇

摆扫描方式测量
dG(

"

###!

#面衍射线!入射光为

%9H

.

T

线
8

G

!

结果与讨论

我们研究组前期的工作表明!在高温,富
/7

的

条件下生长的
/7(

缓冲层!可以很好地控制生长

dG

极性的
dG(

材料'

O

(

8

进一步研究表明!在外延生

长
dG(

薄膜时!

dG(

外延膜质量的进一步改善还

依赖于
dG(

薄膜生长过程中生长参数的调节
8

其

中!

dG

!

(

比直接影响外延层表面形貌!通过实时监

控的
.&))3

图像"见图
T

#!可以观察到!在富
(

的

条件下生长
dG(

薄膜时!

.&))3

图像表现为点状

条纹!表明
dG(

是在三维生长模式下进行的
8

当逐

渐加大
dG

束流时!点状条纹逐渐连成线!这表明随

着
dG

束流的增加!

dG(

的生长越来越接近二维生

长!当达到富
dG

的条件时!

.&))3

图像为线状条

纹!如图
T

"

D

#所示!表明
dG(

是在二维生长模式下

进行的
8

条纹强度较弱的原因是由于
dG

在
dG(

表

面形成一个稳定的粘附层!并在一些区域聚集形成

dG

滴
8

在采用
'K

束流保护下的调制中断生长技术生

图
T

!

dG(

生长时!实时监控的
.&))3

图像
!

"

G

#富
(

生

长&"

D

#富
dG

生长

1N

:

aT

!

'KYAN@9.&))3<>A97@A6LdG(A9<LG?>C9<NK

:

:

<6S@F

!

"

G

#

-KC><(Y<N?F?6KCN@N6KA

&"

D

#

-KC><dGY

<N?F?6KCN@N6KA

长
dG(

薄膜时!通过实时监控的
.&))3

图像来

监控外延层的生长情况
8

在
dG(

生长的过程中!

.&))3

图像如图
T

"

D

#所示
8

在关掉
dG

快门而没

有打开
'K

快门时!

.&))3

衍射条纹仍保持线状条

纹!只是亮度增强!但
XJNK

后线状条纹开始逐渐断

开!这是由于在停止
dG

束流后!

dG

滴在样品表面

重新扩散并被蒸发!

dG(

表面的
dG

粘附层消失!所

以
.&))3

衍射条纹变亮
8

同时由于样品只处于
(

原子氛围下!表面的
dG(

发生热分解!所以
dG(

的

表面形貌会变得粗糙!因为
dG

极性
dG(

热稳定性

比较好!所以在停
dG

后
dG(

表面并没有立刻变

坏!而是缓慢地变化!在较长的时间里!

.&))3

图

像逐渐从线状条纹变为点状衍射条纹
8

图
!

"

G

#是关

dG

快门
XJNK

时的衍射条纹
8

这样在没有
'K

保护

的生长中断过程中!虽然
dG

滴可以被蒸发掉!但是

dG(

表面形貌会变差
8

而当我们关掉
dG

快门同时

打开
'K

快门时!也就是在
'K

束流保护的生长中断

过程中!

.&))3

衍射条纹变得明亮!并且一直保持

###$
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###T

#

dG(

表面形貌

图
!

!

生长中断时的
.&))3

衍射条纹
!

"

G

#没有
'K

保护!断

开条纹&"

D

#有
'K

保护!拉直条纹

1N

:

a!

!

'JG

:

>A6L.&))3

B

G@@><KA6LdG(A9<LG?>

C9<NK

:

dG(

:

<6S@FNK@><<9

B

@N6K

!

"

G

#

UN@F69@NKCN9J

B

<6@>?@N6K

&"

D

#

UN@FNKCN9J

B

<6@>?@N6K

稳定的线状条纹而没有出现点状条纹!如图
!

"

D

#所

示
8

因为生长温度高于
$##̀

时!不会有
'K(

和
'KY

dG(

形成'

!

!

$

(

!所以这种现象说明!由于
'K

的存在!

阻止了
dG(

薄膜的分解!因而它的表面形貌没有变

坏!

dG(

外延层的进一步生长可以在一个相对平整

的表面上进行
8

图
P

是样品
M

!

%

的
*)2

图像!从图中可以看

出$在样品
M

表面!分布着微米量级的
dG

滴"圆形

区域#&而样品
%

表面均匀!没有
dG

滴出现
8

这表明

采用
'K

束流保护调制中断生长技术!不仅可以大大

降低
dG

滴的密度!改善
dG(

的表面形貌!更详细

的
dG(

微区表面形貌如图
X

所示
8

图
X

是样品
/

!

M

和
%

的
/12

表面形貌图像!

扫描范围都是
!

(

Jb!

(

J8

图
X

"

G

#是样品
/

的表面

形貌!由图可以看出!

dG(

表面呈明显的三维岛状

结构!它的均方根粗糙度"

.2*

#为
!]KJ

!说明在富

(

的条件下!生长是按照三维生长模式进行的
8

图
X

图
P

!

样品
M

!

%

的
*)2

图像
!

"

G

#样品
M

有
dG

滴存在&"

D

#

样品
%

无
dG

滴

1N

:

aP

!

*)2NJG

:

>A6LAGJ

B

7>MSN@F

:

G77N9JC<6

B

7>@A

"

G

#

GKCAGJ

B

7>%SN@F69@

:

G77N9JC<6

B

7>@A

"

D

#

"

D

#是样品
M

的表面形貌图片!我们扫描的是
dG

滴

之间的区域!可见样品表面比较均匀平整!

.2*

为

PKJ

!说明在富
dG

的条件下!生长是在一种二维的

生长模式下进行的!这与高能电子衍射结果相一致
8

采用
'K

束流保护生长中断调制生长技术!生长的

dG(

表面形貌如图
X

"

?

#所示
8

可以看出!整个样品

表面不仅非常均匀平整!其
.2*

只有
#aOKJ

!而且

没有出现图
X

"

D

#中所示的微缺陷
8

这表明采用该技

术后!不仅大大降低了
dG

极性
dG(

薄膜表面残留

的
dG

滴密度!还改善了样品的表面形貌
8

我们认为!在生长中断过程中!

dG(

外延层表

面多余的
dG

有时间进行再扩散!部分的
dG

与
(

结合生成
dG(

!部分的
dG

被蒸发掉!这大大降低了

dG(

薄膜表面残留的
dG

滴密度
8

由于在
$!#̀

的

高温下!不会有
'K(

和
'KdG(

形成!入射的
'K

束流

到达样品表面即被蒸发!这样在样品表面就形成了

一层1铟云2

8

正是由于1铟云2的存在!不仅阻止了

dG(

的进一步分解!还可以调制表面动力学!使样

品表面的原子重新排列!从而改善了表面形貌!这正

是
'K

作为表面活性剂的作用'

"

(

8

这样!

dG(

薄膜的

后继生长是在一个更加平整的表面上进行的!所以

采用该技术生长的
dG(

薄膜具有更好的表面形貌
8

+##$
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图
X

!

dG(

的
/12

图像
!

扫描范围
!

(

Jb!

(

J

!

"

G

#样品
/

!富
(

生长!

.2*g!]KJ

&"

D

#样品
M

!富
dG

生长!

dG

滴之间的区域
.2*

gPKJ

&"

?

#样品
%

!

.2*g#aOKJ

1N

:

aX

!

/12NJG

:

>A6LdG(7G

E

><A

!

A?GK<GK

:

>!

(

Jb!

(

J

!

"

G

#

*GJ

B

7>/

:

<6SK9KC><(Y<N?F?6KCN@N6KA

!

.2*g

!]KJ

&"

D

#

/<>GD>@S>>K@F>C<6

B

7>@A6LAGJ

B

7>M

:

<6SK9KC><dGY<N?F?6KCN@N6KA

!

.2*gPKJ

&"

?

#

*GJ

B

7>%

:

<6SK

9KC><';Yd'2?6KCN@N6KA

!

.2*g#aOKJ

!!

图
]

是
dG(

外延层"

###!

#面的双晶摇摆曲线!

曲线
M

是富
dG

生长的样品图样!半峰宽为
T"#r

&曲

线
%

是采用
'K

束流保护下的生长中断调制技术生

长的样品图像!半峰宽仅为
O#r8e

射线双晶摇摆曲

线的半峰宽值"

1U&2

#和晶体的完整性直接相关!

数值越小!表明样品晶格的完整性越高
8

因而!双晶

衍射摇摆曲线可以充分反映出样品晶格的质量
8

dG(

"

###!

#

e

射线衍射摇摆曲线半峰宽!是外延膜

中位错密度的很好量度'

^

(

8

可以看出!样品
%

的

1U&2

比样品
M

的低!即说明采用
'K

束流保护下

的调制中断生长技术!生长的
dG(

薄膜的缺陷密度

低
8

我们认为采用调制中断生长技术!可以有效地阻

止位错向上延伸!从而降低了
dG(

外延膜中位错密

度!同时在生长中断过程中晶格有时间进行弛豫!从

而减少了应力!改善了
dG(

薄膜的晶格质量
8

该结

论与张伟等人'

]

(采用
&5;)

方法生长的结果相符

图
]

!

样品
M

!

%

的"

###!

#

e

射线衍射摇摆曲线
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dG(6LAGJY
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7>AMGKC%

合
8

另外!在
"

Y!

"

扫描中我们并没有看到其他的衍

射峰!这进一步证明了在
$!#̀

下没有
'K(

和
'KY

dG(

化合物的生成
8

L

!

结论

本文使用分子束外延方法!通过采用
'K

束流保

护下的生长中断调制技术!生长
dG(

外延薄膜!结

果表明!采用该技术生长的
dG

极性
dG(

外延薄膜

中的晶体表面残留
dG

滴密度大大降低!其均方根

粗糙度为
#aOKJ

!比直接富
dG

生长的
dG(

外延层

均方根粗糙度"

.2*gTaTKJ

#更小!表明
dG(

外

延薄膜的表面形貌得到改善
8

另外!其"

###!

#面上

e.3

双晶摇摆曲线的
1U&2

仅为
O#r

!表明该技

术生长的
dG(

外延层具有更好的晶格质量
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