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摘要 : 基于计算流体力学在三维空间中模拟了水平行星式金属有机物化学气相沉积 (MOCVD) 反应器生长 GaN

材料的流场、热场、反应物与生成物的分布以及材料生长速率等重要物理参数. 计算结果与同样条件下的实验结果

吻合程度相当高 ,表明化学反应机理和计算方法是非常可靠的 ,能够以此来模拟和指导 GaN 基材料的 MOCVD 生

长工艺. 研究并讨论了 GaN 的 MOCVD 生长中输入 Ⅴ/ Ⅲ比、进气口双束流上下比、总流量、反应室压力等工艺条

件对局域 Ⅴ/ Ⅲ比的影响.
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1 　引言

GaN 基材料已经在高效率光电子器件和高温

大功率电子器件方面获得了广泛的应用[1～3 ] . 目前 ,

金属有机物化学气相沉积 (MOCVD) 技术已经成为

生长高质量 GaN 基材料与器件结构的最主要方法.

GaN 材料的 MOCVD 生长通常需要在诸如高 Ⅴ/ Ⅲ

比等不同于普通 Ⅲ2Ⅴ族化合物半导体材料的生长

条件下进行 ,同时生长机理也较为复杂. 因此 ,材料

研究人员需要对生长工艺进行模拟以便快速获得

GaN 基材料的 MOCVD 生长的流体力学、热传导、

反应物与生成物的反应与输运属性等方面的信息 ,

以增加对 MOCVD 工艺的直观认识 ,从而指导工艺

过程与工艺参数的优化.

目前商用 MOCVD 设备不仅被大量用于 GaN

材料与器件的批量生产 ,同时也被越来越多的研究

机构用来进行 GaN 材料与器件的基础研究与应用

开发. 虽然世界上几个 MOCVD 设备的主要供应商

均发表了一些研究论文 ,报道各自类型的 MOCVD

的 GaN 生长工艺的数值模拟结果[4～8 ] ,但给出的结

果都较粗略 ,没有根据研究的需要来改变各种参数 ,

例如工艺参数变化对局域 Ⅴ/ Ⅲ比的影响. 因此 ,很

有必要利用计算流体力学 ( CFD) 方法来模拟商用

MOCVD 系统在各种工艺条件下生长 GaN 材料的

结果.

本论文将在三维空间中模拟德国 A IXTRON

公司生产的 A IX2000 H T 型行星式水平 MOCVD

反应器生长 GaN 材料的流场、热场、反应物与生成

物的分布以及材料生长速率等重要物理参数. 同时 ,

论文还将研究 GaN 的 MOCVD 生长中输入 Ⅴ/ Ⅲ

比、进气口双束流上下比、总流量、反应室压力等工

艺条件对局域 Ⅴ/ Ⅲ比的影响.

2 　基本模型

本文 研 究 的 A IX2000 H T 型 行 星 式 水 平

MOCVD 反应器的基本结构如图 1 所示. 金属有机

物 (MO)和载气从位于反应室中部的喷嘴 (Nozzle)

上方注入 , Ⅴ族氢化物 ( Hydride) 和载气从 Nozzle

的下方贴着衬底托盘 (Susceptor)注入反应室.

根据流体力学理论 ,反应室中的 CFD 模型为一

组耦合偏微分方程. 这些方程分别描述反应室中气

体的质量、动量、能量以及混合物中各反应物和生成
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图 1 　AIX2000 H T 型 MOCVD 反应室结构剖面图 [9 ]

Fig. 1 　Schematic diagram of A IX2000 H T MOCVD re2
actor [9 ]

物的输运. 其具体方程形式如下[10 ] :

质量方程 :

¨ ·(ρv) = 0 (1)

　　动量方程 :

¨ ·(ρvv) = - ¨ p + ¨ ·μ( ¨v) +ρg (2)

　　能量方程 :

ρCp ¨ ·( vT) = ¨ ·( k ¨ T) (3)

　　反应物与生成物的输运方程 :

¨ ·(ρvω
-

i ) = - ¨ ·J i + R i (4)

其中 　ρ, v 和 p 分别为反应室中气体的密度、速度

矢量和压强 ;μ和 Cp 分别为气体分子的粘滞系数和

热容 ; g 为重力加速度矢量 ; k 为导热系数 ;ω
-

i 为第 i

种反应物或生成物的质量分量 ; R i 和 J i 分别为第 i

种反应物或生成物的反应速率和扩散通量 (Diff u2
sion flux) . 反应速率 R i 与反应物浓度以及该反应

的速率常数 k′有关 ,其中 k′可以表示为 :

k′= k′0 T
βe

- Ea
RT (5)

其中 　R 为气体常数 ; T 为温度 ; k′0 ,β以及 Ea 与具

体的反应有关.

扩散通量 J i 包括完全多组分扩散 (f ull multi2
component diff usion) 和热扩散 ( t hermal diff usion)

两部分 ,表达式如下 :

J i =ρM i

M ∑
n

j = 1 , j ≠i

D ij ( ω̈
-

j +ω
-

j
¨M
M

) - D T
i

¨ T
T

(6)

　　上式中前一项为完全多组分扩散分量 ,后一项

为热扩散分量. 其中 D ij 为反应物或生成物之间的互

扩散系数 ,是各反应物和生成物之间相互扩散速率

的表示 , D T
i 为第 i 种反应物或生成物的热扩散系

数 ,是反应物或生成物在热浮力作用下的扩散速率

表示 , M i 为第 i 种反应物或生成物的分子质量.

为了评估模拟结果的准确性 ,我们进行了相同

工艺条件下的 GaN 外延生长对比实验. 在本文的对

比生长实验中 ,N H3 和 TM Ga (三甲基镓) 分别作为

GaN 生长的 N 源和 Ga 源 , H2 作为载气. 反应室衬

底托盘的温度固定在 1323 K 并且以 10r/ min 的速

度旋转 ,反应室顶壁的温度固定在 623 K , TM Ga 的

流量固定在 150μmol/ min. 所有这些工艺条件均与

模拟中的工艺条件一致 ,以保证模拟结果与实验结

果的可比性.

其化学反应机理可以表示为以下的各气相反应

方程和表面沉积反应方程[11 ] :

(1)气相反应

( G1) 　Ga (CH3 ) 3 →Ga (CH3 ) 2 + CH3 (7)

( G2) 　Ga (CH3 ) 2 →Ga (CH3 ) + CH3 (8)

( G3) 　Ga (CH3 ) 3 + N H3 →(CH3 ) 3 Ga ∶N H3 (9)

( G4) 　(CH3 ) 3 Ga ∶N H3 →Ga (CH3 ) 3 + N H3 (10)

( G5) 　(CH3 ) 3 Ga ∶N H3 →(CH3 ) 2 Ga ∶N H2 + CH4

(11)

( G6) 　3 (CH3 ) 2 Ga ∶N H2 →[ (CH3 ) 2 Ga ∶N H2 ]3

(12)

(2)表面沉积反应

(S1) 　Ga (CH3 ) 3 + 3N H3 →GaN (s) + 3CH4 (13)

(S2) 　Ga (CH3 ) 2 + 2N H3 →GaN (s) + 2CH4 (14)

(S3) 　Ga (CH3 ) + N H3 →GaN (s) + CH4 (15)

(S4) 　(CH3 ) 3 Ga ∶N H3 →GaN (s) + 3CH4 (16)

(S5) 　(CH3 ) 2 Ga ∶N H2 →GaN (s) + 2CH4 (17)

(S6) 　[ (CH3 ) 2 Ga ∶N H2 ]3 →3 GaN (s) + 6CH4 (18)

其中反应式前括号里的符号为反应编号. 各气

相反应中的反应常数和激活能如表 1 所示.

表 1 　气相反应中与反应速率常数相关的参数值

Table 1 　Parameters related to rate2constant in gas2

phase reactions

反应编号 k′ο/ ( (cm3 ·mol - 1) n - 1 ·s - 1) Ea/ (kcal ·mol - 1) β

G1 3. 5 ×1015 59. 5 0

G2 8. 7 ×107 35. 4 0

G3 Coll . 0 0

G4 1 ×1014 18. 5 0

G5 1 ×1014 49 0

G6 Coll . 0 0

3 　计算结果

基于上述反应室结构和化学反应机理 ,我们模
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拟了反应室压力为 2 ×104 Pa ,总流量为 15/ slm 条

件下用 H2 作载气生长 GaN 材料的结果. 图 2 (a) ,

(b)所示为反应室内部的流场和热场分布图. 图 3 所

示为 GaN 在衬底基座上的生长速率曲线.

图 2 　(a)反应室气流速度剖面图 ; (b)反应室温度分布剖面图

Fig. 2 　(a) Dist ribution of gas2velocity in the reactor ;

(b) Dist ribution of temperature in the reactor

图 3 　数值模拟和实验测得的 GaN 生长速率曲线

Fig. 3 　Simulated and measured growth2rate profiles of

GaN

从模拟结果看 ,计算所得和实验测得的生长速

率符合程度非常高 ,同时 ,当反应室压力变化到 3 ×

104 Pa 时 ,实验测得的反应速率下降为 117μm/ h 左

右 ,也与模拟结果符合的非常好 ,如图 4 所示. 结果

表明 ,本文中所使用的反应机理和计算方法是非常

可靠的 ,可以用于模拟和具体指导 GaN 基材料的

MOCVD 生长工艺.

图 4 　改变反应室压强对生长速率的影响

Fig. 4 　Effect of reactor p ressure on growth2rate

4 　衬底表面 NH3 分量

在 GaN 基材料的 MOCVD 生长工艺中 , Ⅴ/ Ⅲ

比是影响晶体质量的一个很重要的参数. 值得注意

的是 ,由于 MO 和 Hydride 在反应室内部将会发生

输运 ,故衬底表面附近的 Ⅴ/ Ⅲ比 (局域 Ⅴ/ Ⅲ比) 不

同于反应室入口处的 Ⅴ/ Ⅲ比 (输入 Ⅴ/ Ⅲ比) . 因此 ,

有必要研究各种不同工艺条件下衬底表面 N H3 分

量的变化. 一般来说 , GaN 基材料的 MOCVD 生长

工艺条件主要包括以下几个参数 : N H3 流量 (即输

入 Ⅴ/ Ⅲ比) 、气体总流量、气体上下比 (即 MO 支路

总流量与 Hydride 支路总流量之比) 和反应室压力

等.

首先看 N H3 的流量对衬底表面 N H3 分量的影

响. 由于 TM Ga 的通入量是固定的 ,因此 N H3 的流

量变化反映了输入 Ⅴ/ Ⅲ比的变化. 在此实验中 ,保

持 MO 支路和 Hydride 支路的流量分别为 10slm

和 5slm ,反应室压力为 3 ×104 Pa ,载气为 H2 ,通过

在 Hydride 支路中用 N H3 取代载气从而改变 N H3

的流量. 其对衬底表面的 N H3 分量的影响如图 5 所

示.

从图 5 中可以看出 ,增加 N H3 的输入量基本可

以成比例地提高衬底表面的 N H3 分量. 若改变气体

的总流量 ,并且 MO , Hydride 支路以及 N H3 的流

量均以总流量的变化比例进行相应的改变 (即保持

上下比以及 N H3 在气体中的分量不变) ,衬底表面

N H3 分量变化如图 6 所示. 图中结果显示 ,在此条

件下衬底表面的 N H3 分量基本保持不变. 因此 ,工

艺中改变气体的总流量时 ,若要保持衬底表面的

N H3 分量不变 ,则必须等比例改变 N H3 的输入流

量. 若保持 N H3 的流量不变而改变反应室的总流
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量 ,则衬底表面的 N H3 含量将向总流量变化趋势相

反的方向变化.

图 5 　不同 N H3 流量时衬底表面的 N H3 分量

Fig. 5 　Mole2f raction of N H3 at subst rate surface with

different N H3 flow2rate

图 6 　不同气体总流量时衬底表面的 N H3 分量

Fig. 6 　Mole2f raction of N H3 at subst rate surface with

different total2flow2rate

若保持反应室的总流量以及 N H3 流量不变 ,仅

仅改变 MO 和 Hydride 两支路载气的量 ,即改变输

入气流上下比 ,衬底表面的 N H3 分量变化如图 7 所

示. 从图中可以看出 ,在输入 N H3 流量保持不变的

情况下 ,由于上下比的变化而使得衬底表面的 N H3

分量发生显著变化. 同时 ,增加上下比能够增强

GaN 生长工艺中的双束流[12 ] (two flow) 效果 ,即上

束流 (MO 与载气)将下束流 ( Hydride 与载气) 推向

衬底表面. 因此 ,上下比的增加有利于增加衬底表面

的 N H3 分量 ,从而提高 In GaN 材料的生长质量以

及其中的 In 组分.

如果只改变反应室压力并保持其他工艺条件不

变 ,其模拟结果如图 8 所示. 结果显示 ,降低反应室

压力时 ,有利于提高衬底表面的 N H3 分量. 这是由

于反应室压力较低时 ,气体流速加快 ,各气体成分在

图 7 　不同上下比时衬底表面的 N H3 分量

Fig. 7 　Mole2f raction of N H3 at subst rate surface with

different up2to2low ratio

图 8 　不同反应室压力时衬底表面的 N H3 分量

Fig. 8 　Mole2f raction of N H3 at subst rate surface with

different reactor p ressure

垂直方向上的扩散被部分抑制 ,因此保持 N H3 更多

地贴着反应室底部而不是顶部流出反应室 ,增加了

N H3 在衬底表面的分量.

5 　结论

本文在三维空间中模拟了 A IX2000 H T 型行星

式水平 MOCVD 反应室生长 GaN 材料的流场、热

场、反应物与生成物的分布以及材料生长速率等重

要物理参数 ,并且计算结果与实验结果的吻合程度

非常高. 发现在增加输入 N H3 流量 ,增加进气口双

束流上下比 ,减小反应室总流量 ,减小反应室压力等

条件下均能有效增加衬底表面的 N H3 分量.
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MOCVD Process Simulation of Ga N3

Guo Wenping , Shao Jiaping , L uo Yi , Sun Changzheng , Hao Zhibiao , and Han Yanjun

( S tate Key L aboratory of I ntegrated Optoelect ronics , Deptartment of Elect ronic Engineering ,

Tsinghua Universi t y , Bei j ing 　100084 , China)

Abstract : Flow patterns ,spatial dist ribution of temperature and chemical species ,and growth rates during growth processes of

GaN in planetary metalorganic chemical vapor deposition (MOCVD) reactor are simulated three2dimensionally based on compu2
tational fluid dynamics theory. The simulated result s agree well with experimental data. Then ,the effect s of input Ⅴ/ Ⅲ ratio ,

total flow rate ,up2to2low ratio of two2flow at the gas inlet s ,and reactor pressure on local Ⅴ/ Ⅲ ratio are studied in MOCVD

processes of GaN.
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