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摘要 : 利用 L P2MOCVD 技术在 Si (111)衬底上 ,用不同温度生长 AlN 缓冲层 ,再在缓冲层上外延 GaN 薄膜. 采用

高分辨率双晶 X射线衍射 (DCXRD)技术和扫描电子显微镜 (SEM)分析这些样品 ,比较缓冲层生长温度对缓冲层

和外延层的影响 ,并提出利用动力学模型解释这种温度的影响. 进一步解释了 GaN 外延层表面形貌中“凹坑”的形

成及“凹坑”与缓冲层生长温度的关系. 结果表明 ,温度的高低通过影响缓冲层初始成核密度和成核尺寸来影响外

延层表面形貌.
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1 　引言

以 GaN 为基础的 Ⅲ2Ⅴ族氮化物是制造从可见

光到紫外光发光器件的主要发光材料[1 ] . 由于缺少

GaN 体衬底 , GaN 材料通常通过异质外延获得 ,而

蓝宝石是异质外延 GaN 最常用的衬底材料. 但是蓝

宝石的制作和加工十分困难 ,很难与现有的半导体

技术和设备兼容 ,使成本居高不下 ,人们转而研究用

Si 片代替蓝宝石作为外延 GaN 的衬底 ,进而制造发

光二极管. 部分研究机构已取得重大突破 ,如日本

公司已通过 Si 片衬底外延 GaN 制造出的发光二极

管 ,亮度为同时期蓝宝石上外延 GaN 制作的发光二

极管的一半[2 ] .

硅与 GaN 的热失配和晶格失配会极大降低外

延层质量 ,如晶格失配会在 Si 与外延层的交界区出

现大量的失配位错 ,这些位错有一部分会延伸到外

延层表面 ,使外延层表面的位错密度加大 ,从而影响

外延层质量.

一般认为缓冲层对外延层的生长质量和表面形

貌起决定作用. 人们对不同的缓冲层下 Si 表面外延

GaN 做了研究[3 ] ,取得了不同的效果. 2003 年 , Hu

等人对 Si (111)上生长的 GaN 的微观结构进行了研

究[4 ] ,通过高分辨率 SEM 图像观察 ,分析 Si 和 AlN

交界面无定形层的形成 ,认为这层无定形层不是在

生长缓冲层时形成 ,而是在外延 GaN 时随着外延层

的厚度增加 ,应力的积聚而形成. 2003 年 , Kim 等人

在 Si (111) 上用 550 ℃生长的 L T2AlN 作缓冲层生

长出厚度超过 1μm 而无开裂的 GaN 外延层[5 ] . 他

们认为 ,L T2AlN 生长时是无定形的 ,但是在后来升

温到外延层生长温度的过程使它重新结晶. L T2
AlN 通过形成弯曲的畴界使应力释放 ,因此 GaN 外

延层初始阶段可在无应力下生长 ,使外延层不出现

开裂. 2004 年 ,陆敏等人研究了多缓冲层外延结果 ,

发现多层缓冲层外延质量优于单层缓冲层[6 ] . 2004

年 ,王军喜等人用 Si/ SiO2 / Si 柔性衬底外延 GaN ,

认为柔性衬底可以有效防止外延层的开裂[7 ] . 张宝

顺等人采用插入层来减少外延层的开裂 ,成功实现



半 　导 　体 　学 　报 第 26 卷

了无开裂 GaN 的 MOCVD 外延生长[ 8 ] .

本研究通过对不同温度生长的缓冲层 (1000 ,

1040 ,1060 ,1080 ℃) 的比较 ,得出温度对 GaN 外延

生长质量和表面形貌的影响 ,并提出生长模型解释

在外延生长过程中温度如何影响外延层 ,在其他参

数不变的情况下温度的变化如何影响表面形貌 ,并

用 SEM 观察和验证了这种影响.

2 　实验

实验使用的设备是 Thomas Swan 的 L P2
MOCVD. 该设备为垂直式 ,即气流与硅片平面是垂

直的 ,一次可装三片. 生长前对硅片的预处理程序如

下 :去离子水漂洗硅片 ; 丙酮浸泡超声波去脂

10min ;用去离子水反复漂洗 ;用 H2 SO4 ∶H2 O2 = 3

∶1 溶液在 80 ℃下煮 10min ;用 5 %H F 溶液浸泡 10

～30s ;最后用去离子水反复冲洗 5min. 上述流程完

成后将硅片用 N2 气吹干 ,迅速放入氮气环境中的

LOAD BOX 或者 GLOV E BOX ,以免氧化或沾污.

在 Si (111) 衬底上生长 GaN 薄膜 ,分别以三甲

基镓 ( TM Ga) 、三甲基铝 ( TMAl) 作为 Ga 源和 Al

源 ,以高纯 N H3 气为氮源 ,氢气为载气. 外延生长

过程如下 :先在 1100 ℃ H2 气氛中氢化 10min ,以除

去硅片表面氧化层 ;接着分别在 1000 ,1040 ,1060 ,

1080 ℃下生长 AlN 缓冲层 ,调整缓冲层的生长时间

使缓冲层厚度为 20nm 左右. 样品在生长完 AlN 缓

冲层之后 ,再升温到 1040 ℃生长 GaN ,厚度约为

016μm. 整个生长过程压力始终保持在 1133 ×

104 Pa.

其他生长条件 :经过优化 ,缓冲层生长时的气源

流量为 N H3 ∶TMAl = 2500 ∶30sccm , 托盘的转速

为 100r/ min ;外延层生长时气源流量是 N H3 ∶TM2
Ga = 5000 ∶30sccm ,托盘的转速保持不变.

用高分辨率 X 射线双晶衍射仪 (DCXRD) 分析

GaN 的结晶质量 ,用扫描电子显微镜 ( SEM) 分析表

面形貌. DCXRD 设备为 P HIL IPS 公司生产的

PW3040/ 00 产品 ,该设备采用 Cu2Kα1 旋转辐射靶

源 (λ= 0115405nm) , Ge (004) 为单色仪 ,Si (220) 作

为分析晶体 ; SEM 是日本 J EOL 公司的 J SM2
5910LV 产品.

3 　结果及讨论

GaN 外延层的生长初期决定后期的生长质量 ,

这意味着缓冲层的表面形貌和生长质量对获得高质

量的外延层十分重要. 质量差的缓冲层会生成非结

晶的“种子”,同时使结晶的“种子”的生长方向偏离

Si 衬底[9 ] ,因而导致较差的结晶质量. 在缓冲层生

长后 ,只有结晶的“种子”能连续生长 ,非结晶的“种

子”停止生长. 一旦缓冲层中“种子”形成 ,也就形成

了一层包含许多缺陷的过渡层 ,该过渡层可容纳外

延层与衬底的晶格失配. 缓冲层的基本作用是提供

与衬底晶格相同的成核中心和降低交界面的自由

能 ,因此缺陷密度大大下降 ,在过渡区上面才可形成

高质量的外延层. 我们用 SEM 对不同温度生长

AlN 缓冲层后再生长 GaN 的样品表面进行扫描 ,分

别得到编号为 1 ,2 ,3 ,4 的四块样品的照片. 图 1 ,2 ,

3 ,4 分别对应缓冲层生长温度 1000 , 1040 , 1060 ,

1080 ℃的样品. 由图可知 ,当温度在 1000～1060 ℃

之间时 , GaN 表面形貌没有大的变化 ,均是致密的 ,

没有凹坑 ,但都有开裂 ;当生长温度达到 1080 ℃时 ,

外延层表面出现明显的凹坑 ,但是表面没有开裂.

图 1 　样品 1 的 SEM 扫描图 (1000 ℃)

Fig. 1 　SEM image of sample1 (1000 ℃)

图 2 　样品 2 的 SEM 扫描图 (1040 ℃)

Fig. 2 　SEM image of sample2 (1040 ℃)

图 5 为四种样品的 DCXRD 衍射峰 , (a) , ( b) ,

(c) , ( d) ,分别对应样品 1 , 2 , 3 , 4. 样品 1 , 2 , 4 的
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图 3 　样品 3 的 SEM 扫描图 (1060 ℃)

Fig. 3 　SEM image of sample3 (1060 ℃)

图 4 　GaN 样品 4 的 SEM 扫描图 (1080 ℃)

Fig. 4 　SEM image of sample4 (1080 ℃)

FWM H 分别为 0144 , 0133 , 0141°, 而样品 3 的

FWM H 为 0121°,可见在 1060 ℃下生长出的 GaN

有最完美的结晶 ,这也就是为什么许多研究通常选

用 1060 ℃作为缓冲层生长温度[ 10 ] 的原因. 图 1～3

有几乎相同的表面形貌 ,都是非常致密的颗粒状 ,而

图 4 则被认为是颗粒通过一段时间生长后与相邻的

颗粒相接后形成的 ,相交接的部分形成了凹坑. 这种

凹坑会随着外延层厚度的增加而减少 ,因为越来越

多的凹坑被生长的 GaN 填满. 这也可以解释为什么

当生长厚度越大时 ,表面的缺陷越少. 我们认为外延

过程按下列规律完成 :

(1) TM Ga 扩散到 N H3 中 ,形成加合物 TM Ga

∶N H3 ;

(2) TM Ga ∶N H3 扩散到衬底表面 ;

(3) TM Ga ∶N H3 在衬底表面因高温而分解成

Ga 和 N 原子或 Ga2N 基 ,并入 AlN 晶格 ,其他原子

以碳氢化合物形式排出反应室.

生长过程的物理模型如下 :

(1)起始原子团并入缓冲层晶格 ,如图 6 (a) ;

(2)起始原子团不断吸收新的原子团而增大 ,形

成一个一个独立的岛 ,如图 6 (b) ;

图 5 　GaN 外延层的 DCXRD 衍射峰 (0002) 　(a) 样品 1 ; ( b)

样品 2 ; (c)样品 3 ; (d)样品 4

Fig. 5 　DCXRD curves (0002) of GaN 　(a) Sample1 ;

(b) Sample2 ; (c) Sample3 ; (d) Sample4

(3)岛相互交接形成凹坑 ,如图 6 (c) ;

(4)外延层厚度增大时 ,凹坑越来越小 ,最后形

成平整的外延层表面.

现在用上述机理解释样品 1 ,2 ,3 ,4 的形貌. 在

温度较低时 ,衬底表面气体分子团到达衬底后因没
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图 6 　外延生长过程示意图　(a)起始原子团 ; ( b) 形成岛 ; (c)

形成凹坑

Fig. 6 　Epilayer grown processes 　( a ) Initial atom

groups ; (b) Islands appeared ; (c) Islands merged

有足够的能量而被“冻结”在表面 ,因此外延生长是

靠这种均匀分布的高密度的细小分子团完成 ,外延

后的表面是均匀致密的 ;而温度较高时 ,到达衬底表

面的分子有足够的能量在衬底表面运动 ,聚合成大

的分子团 ,因此外延生长是大的“颗粒”成长而成 ,形

成未填满的凹坑.

4 　结论

本文在 Si (111) 衬底上 ,以高温 AlN 作为缓冲

层 ,外延生长 GaN 薄膜. 采用 DCXRD 和 SEM 分析

了 GaN 薄膜 ,解释了 SEM 图像中凹坑的形成原因

为 :

(1)表面出现的凹坑是由于起始生长岛增大后

相互汇合形成的 ;

(2)缓冲层外延的温度通过影响起始原子团的

密度来影响表面形貌.

通过建立的生长模型分析外延形貌中出现的特

征 ,可指导选择实验参数.
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Relation Bet ween Morphology of Ga N on an Si( 111) and

Al N Buffer Layer Grown Temperature 3
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Abstract : Hexagonal GaN layers are grown on Si (111) subst rates using an AlN buffer layer by a vertical L P2MOCVD reactor.

DCXRD and SEM are used to characterize the GaN films. The dependence of GaN morphology on the growth temperature of the

AlN buffer layer is analyzed. Furthermore ,a kinetics model is used to explain the“cave”formation mechanism. It is suggested

that growth temperature of the AlN buffer layer influences GaN morphology by forming different AlN seed size and density on

the Si (111) subst rate during the initial growth of the buffer layer.
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