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摘要 : 采用在位监控方法研究了 MOCVD 系统中 GaN 材料的外延生长速率与 N H3 流量、TM Ga 流量、Ⅴ/ Ⅲ比等

生长参数的关系. GaN 生长速率随 N H3 流量的提高先增加后减小 ,而随 TM Ga 流量的增加线性的增加. 在不同

N H3 流量的情况下 , GaN 生长速率随 TM Ga 流量增加的速率不同. GaN 的生长速率与 Ⅴ/ Ⅲ比没有直接的关系 ,而

与 N H3 , TM Ga 等条件有关. 实验结果表明 ,MOCVD 系统中存在着较强的预反应. 预反应的程度与 TM Ga 的流量

成正比.
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1 　引言

GaN 及其系列材料 (包括 AlN , Al GaN , In2
GaN ,Al In GaN ,InN)由于其光谱覆盖范围宽 ,热稳

定性和化学稳定性好 ,在光电子学、微电子学领域都

有广泛的应用前景. 目前 ,国际上在 GaN 器件领域

已经取得了重大突破 ,高亮度蓝、绿光发光二极管早

已商品化[1 ] ,长寿命紫外光和蓝光激光器也已研制

成功[ 2～4 ] ,白光发光二极管的特性也日益改善 ,紫外

探测器的焦平面阵列也已报道. GaN 材料质量的提

高是 GaN 器件研制成功的基石 ,金属化合物气相淀

积 (MOCVD) 是 GaN 材料生长的重要方法[ 5 ,6 ] . 而

在 MOCVD 外延生长 GaN 材料过程中 ,在位监控

是监测外延材料生长过程、研究生长机制的重要手

段 ,对提高材料质量起着非常重要的作用[7 ,8 ] .

生长速率是 GaN 材料生长的一个重要参数 ,虽

然在设定生长条件的时候 ,N 源的摩尔数远远超过

Ga 源的摩尔数 ,但是由于 N H3 裂解十分困难、生长

系统存在预反应等特点 , GaN 生长速率随生长条件

有比较复杂的变化关系 ,研究 GaN 生长速率与生长

条件的关系 ,对于理解材料生长机制、制备器件结构

有重要意义. 在同一样品生长过程中 ,改变生长条

件 ,研究生长速率与生长条件的关系 ,可以有效地降

低材料生长成本. 本文采用自制的在位监控系统 ,研

究了 MOCVD 生长 GaN 材料中 ,N H3 流量、TM Ga

流量、Ⅴ/ Ⅲ比等生长条件对生长速率影响的规律.

实验发现 , GaN 生长速率与 N H3 流量、TM Ga 流量

密切相关 ,与 Ⅴ/ Ⅲ比并没有直接的关系. 实验结果

表明 ,MOCVD 系统中存在较强的预反应.

2 　实验

本实验采用 MOCVD 设备进行 GaN 材料的外

延生长 ,以蓝宝石 (0001) 面为衬底 , N H3 , TM Ga ,

H2 分别为 N 源、Ga 源和载气. 生长过程如下 :首先

在 550 ℃生长 GaN 缓冲层 ,再升高温度对 GaN 缓冲

层进行退火 ,然后在 1100 ℃时进行 GaN 材料的外

延生长. 进行 GaN 材料外延生长时 ,N H3 和 H2 的

总流量保持恒定 ,为 412L/ min. 我们采用自制的在

位监控系统对生长过程进行监测. 在位监控系统中 ,

通过探测入射光在 GaN 表面的反射信号 ,对材料生

长速率等进行监测. 入射光源是波长为 650nm 的激

光器 ,反射光被 Si 探测器接受 ,然后经锁相放大器

输入到计算机 ,通过数据采集软件得出在位监控曲

线. 通过分析 ,可以得到材料生长速率等信息. 在

GaN 材料的生长过程中 ,通过改变 N H3 流量、TM2
Ga 流量、Ⅴ/ Ⅲ比等生长条件 ,研究了这些生长参数

对 GaN 材料生长速率的影响规律和机制.
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3 　结果和讨论

根据光学基本原理 ,在入射光为垂直入射的情

况下 ,每出现一个周期的干涉条纹 ,表明 GaN 层的

厚度增加了λ/ 2 n ,这里 ,λ为入射光波长 , n 为 GaN

材料在生长温度下的折射率. 在实验过程中 ,只要记

录每个生长周期需要的时间 ,就可以计算出生长速

率.

图 1 是本实验中 GaN 材料生长的在位监控曲

线 ,材料生长过程如下 : (a) GaN 缓冲层的生长 ; ( b)

GaN 缓冲层的升温退火 ; (c) GaN 外延材料的生长.

为了研究生长条件与生长速率的关系 ,我们在 GaN

材料的生长过程中 ,改变生长条件 ,在每个生长条件

下 ,都生长了一定的厚度 ,在位监控曲线中出现了几

个周期的干涉条纹. 然后 ,根据光学干涉基本原理 ,

得到了每个生长条件下的生长速率.

图 1 　MOCVD 生长 GaN 材料时的在位监控曲线

Fig. 1 　Traces of in situ optical reflectivity measure2
ments for the process of GaN growth by MOCVD

GaN 外延层生长条件与生长速率的关系如表 1

所示.

表 1 　GaN 外延层生长条件与相应的生长速率

Table 1 　Growth conditions of GaN and corresponding

growth rate

生长

步骤

生长条件

N H3 流量

/ (L ·min - 1 )

TM Ga 流量
/ (mL ·min - 1 )

H2 流量

/ (L ·min - 1 )
Ⅴ/ Ⅲ比

生长速率
/ (nm ·s - 1 )

c1 11 00 910 312 1765 01 76

c2 01 50 910 317 883 11 19

c3 01 50 415 317 1765 01 56

c4 01 26 415 410 918 01 40

c5 11 00 415 312 3530 01 35

总结表 1 数据 ,并研究了各种生长条件对生长速

率的影响.图 2 所示为 GaN 生长速率与 N H3 流量的

关系. 可以看出 , N H3 流量从 0126L/ min 增加到

015L/ min 时 , GaN 生长速率增加. 当进一步增加

N H3 流量时 , GaN 生长速率反而下降. 另外 , TMGa

流量较大时 ,随 N H3 流量的增加 ,生长速率下降得更

快.这说明了 MOCVD 系统中存在预反应 ,而且预反

应的程度与 N H3 流量和 TMGa 流量成正比关系.

图 2 　GaN 生长速率与 N H3 流量的关系

Fig. 2 　Relationship between the growth rate of GaN

and the N H3 flux

图 3 所示为 GaN 生长速率与 TM Ga 流量的关

系. 可以看出 , GaN 生长速率随 TM Ga 流量的增大

线性地增加. 在不同 N H3 流量的条件下 , GaN 生长

速率增加的速度不同 ,在较小的 N H3 流量 (015L/

min) 下 , GaN 生长速率增加得更快一些. 这也证明

了系统中预反应的存在 ,同时预反应不是保持一个

稳定的量 ,而是与 TM Ga 流量成一定的正比例关

系. 这个比例的大小是由 N H3 的流量决定的. N H3

流量越大 ,预反应的程度就越明显.

图 3 　GaN 生长速率与 TM Ga 流量的关系

Fig. 3 　Relationship between the growth rate of GaN

and the TM Ga flux
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图 4 所示为 GaN 生长速率与 Ⅴ/ Ⅲ比的关系.

可以看出 , TM Ga 流量为 91 0mL/ min , Ⅴ/ Ⅲ比从

883 增加到 1765 时 ,生长速率下降. 而 TM Ga 流量

为 415mL/ min , Ⅴ/ Ⅲ比从 918 增加到 1765 时 ,生

长速率反而上升 ,进一步增加 Ⅴ/ Ⅲ比时 ,生长速率

下降. 可见 , GaN 生长速率与 Ⅴ/ Ⅲ比没有直接的关

系.

图 4 　GaN 生长速率与 Ⅴ/ Ⅲ比的关系

Fig. 4 　Relationship between the growth rate of GaN

and the Ⅴ/ Ⅲ ratio

我们知道 ,在设定生长条件时 ,N 源的摩尔数远

远大于 Ga 源的摩尔数 ,在理想情况下 , GaN 生长速

率只决定于 TM Ga 的摩尔数. 但是由于存在 N H3

裂解困难等因素 ,实验结果并非如此 , N H3 流量、

TM Ga 流量的变化都会对 GaN 材料的生长速率造

成影响 ,与 Ⅴ/ Ⅲ比的变化反而没有直接的关系.

从实验结果可以看出 ,MOCVD 系统存在着较

强的预反应 ,在 N 原子和 Ga 原子扩散到达衬底表

面之前 ,就已经发生了反应 ,而这些反应对材料生长

并没有贡献 ,但是却改变了实际材料生长过程中的

N 源和 Ga 源的摩尔数. 当 N H3 流量小于 015L/

min 时 ,由于 N H3 的裂解很困难 ,可能参与材料生

长的 N 原子略显不足 ,所以当 N H3 流量增加时 ,N

原子数目也增加了 ,生长速率也随之增加. 当 N H3

流量大于 015L/ min 时 ,随着 N H3 流量的增加 ,预

反应的作用开始很明显 ,在 N 原子、Ga 原子扩散到

样品表面之前 ,N H3 就和 TM Ga 发生了化学反应 ,

消耗了一部分 Ga 原子 ,这样到达样品表面参与材

料生长的实际 Ga 原子的数目减小 ,而且 N H3 流量

越大 ,预反应也越严重 ,导致参与材料生长的实际

Ga 原子的数目更少 ,所以生长速率随 N H3 流量的

进一步增加反而下降. 当 TM Ga 的流量越大时 ,预

反应也更明显 ,所以随 N H3 流量的增加生长速率下

降得更快.

对于 TM Ga 流量的影响 ,如果不考虑预反应 ,

由于 Ga 原子的数目远远小于 N 原子的摩尔数 ,生

长速率应该随 Ga 流量的增加而线性增加 ,而且在

不同的 N H3 流量下 ,增加的速度都应该一样. 在我

们的研究中 ,虽然 GaN 的生长速率随 TM Ga 流量

的增加是线性增加的关系 ,但在不同 N H3 流量的情

况下 ,增加的速度并不相同. N H3 流量为 015L/ min

时 ,生长速率随 TM Ga 的变化速度更快. 而 N H3 流

量为 110L/ min 时 ,生长速率随 TM Ga 的变化速度

相对慢一些. 预反应是主要原因 ,预反应不是保持在

一个稳定的程度上 ,而是与 TM Ga 流量有一定的比

例关系 ,这个比例的大小由 N H3 流量决定. N H3 流

量较大时 ,预反应比较严重 ,同时减小了参与材料生

长的 Ga 原子 , TM Ga 摩尔数越大 ,预反应消耗的

Ga 原子数也越多. 所以 ,在大流量的 N H3 条件下 ,

样品生长速率随 TM Ga 的增加而增加的速度相对

来说慢一些.

由于 MOCVD 系统中预反应的存在 , GaN 生长

速率随 N H3 流量、TM Ga 流量都有变化 ,所以导致

生长速率与 Ⅴ/ Ⅲ比没有直接的关系.

4 　结论

本文采用在位监控手段研究了 N H3 流量、TM2
Ga 流量、Ⅴ/ Ⅲ比等生长条件对 MOCVD 系统中

GaN 材料生长速率的影响. 实验发现 , GaN 生长速

率随 N H3 流量、TM Ga 流量的改变都有变化 ,与

Ⅴ/ Ⅲ比没有直接的关系. 实验结果表明 , MOCVD

系统中存在着较强的预反应. 预反应不是保持一个

稳定的量 ,而是与 TM Ga 流量成一定的正比例关

系 ,这个比例的大小由 N H3 流量决定. N H3 流量大

时 ,预反应的程度也大.
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Growth Rate of Ga N Grown by MOCVD

J in Ruiqin , Zhao Degang , Liu Jianping , Zhang Jicai , and Yang Hui

( S tate Key L aboratory of I ntegrated O ptoelect ronics , I nstit ute of Semiconductors ,

Chinese A cadem y of Sciences , B ei j ing 　100083 , China)

Abstract : In situ laser reflectometry is employed to investigate the growth of GaN on sapphire subst rate grown by metalorganic

vapor chemical deposition (MOCVD) . The effect of growth parameters such as the flux of N H3 ,the flux of TM Ga and Ⅴ/ Ⅲ

ratio on the growth velocity of GaN epilayer is studied. It is found that the growth velocity of GaN does depend on the flux of

N H3 and TM Ga ,but not on the Ⅴ/ Ⅲ ratio directly. It is suggested that the parasitic reactions existing in the MOCVD system

have a st rong influence on the growth velocity of GaN. There is a direct p roportional relation between the magnitude of the para2
sitic reaction and the TM Ga flux.
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