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摘要　主要研究了采用高温 ＡｌＮ缓冲层外延生长ＧａＮ／Ｓｉ（１１１）材料的工艺技术。利用高分辨Ｘ射线双晶衍射

（ＨＲＸＲＤ）分析研究了ＧａＮ／Ｓｉ（１１１）样品外延层的应变状态和晶体质量，通过原子力显微镜（ＡＦＭ）分析研究了不

同厚度的高温ＡｌＮ缓冲层对ＧａＮ外延层的表面形貌的影响。实验结果表明，ＡｌＮ缓冲层生长前预通三甲基铝

（ＴＭＡｌ）的时间、ＡｌＮ缓冲层的厚度对ＧａＮ外延层的应变状态、外延层的晶体质量以及表面形貌都有显著影响。

得到最优的预辅Ａｌ时间为１０ｓ，ＡｌＮ缓冲层的厚度为４０ｎｍ。在此条件下外延生长的ＧａＮ样品（厚度约为１μｍ）

表面形貌较好，Ｘ射线衍射（ＸＲＤ）双晶摇摆曲线半峰全宽（ＦＷＨＭ）（０００２）面和（１０１２）面分别为４５２″和７２２″。
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１　引　　言

以ＧａＮ为代表的Ⅲ族氮化物材料，包括ＧａＮ、

ＡｌＮ、ＩｎＮ以及它们的三元和四元合金，都是直接带

隙半导体，且室温下禁带宽度在０．７～６．２ｅＶ范围
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内连续可调，覆盖了整个可见光波段和一部分红外、

紫外波段。这种材料可用于制作发光二极管、激光

器、探测器等多种光电子器件［１～３］。此外，由于ＧａＮ

基化合物半导体材料具有击穿电压高、电子饱和速

度大、化学稳定性和热稳定性好以及热导率高等优

点，也被广泛应用于制作适合在高温、大功率以及恶

劣条件下工作的高电子迁移率晶体管、双极晶体管

等微电子器件。然而ＧａＮ同质外延衬底的缺乏导

致目前ＧａＮ材料主要采用异质外延技术生长。通

常采用的异质衬底主要包括蓝宝石、ＳｉＣ以及Ｓｉ。

其中Ｓｉ具有生产成本低、易得到大面积高质量衬

底、Ｓｉ工艺技术发展成熟的优势，又具有散热性与

热稳定性好等优点，因此采用Ｓｉ衬底异质外延生长

ＧａＮ材料受到广泛关注。ＧａＮ材料与Ｓｉ衬底的晶

格失配（１７％）和热失配（５６％）较大，异质外延得到

的ＧａＮ材料通常具有大量位错，且易出现张应力导

致的材料裂纹。随着金属有机化合物化学气相沉淀

（ＭＯＣＶＤ）外延设备的发展以及外延生长技术的进

步，研究者们在Ｓｉ衬底上外延生长的 ＧａＮ材料晶

体质量逐步提高。２００３年Ｚｈａｎｇ等
［４］利用单一高

温ＡｌＮ缓冲层技术在Ｓｉ（１１１）衬底上得到ＧａＮ外

延膜（０００２）面的半峰全宽（ＦＷＨＭ）为６５０″。后来

研究者们发现有些穿透位错会在插入层的界面处发

生滑移或转弯而消失［５］，由此而提高了外延层的晶

体质量，另外选择合适的插入层还可以有效地降低

外延层由于受张应力而导致的裂纹，于是在２００４年

Ｚｈａｎｇ等
［６］采用了低温 ＡｌＮ插入层的办法得到了

Ｓｉ（１１１）衬底上无微裂的ＧａＮ外延膜，但由于插入

层的晶体质量较差，在外延过程中又会引入新的位

错缺陷，导致 ＧａＮ 外延层的晶体质量并不理想

［ＧａＮ（０００２）面ＦＷＨＭ为８００″］。目前也有很多研

究者们采用超晶格插入层技术在尽量减少ＧａＮ裂

纹密度的基础上提高ＧａＮ的晶体质量
［７～９］，因为超

晶格可以很好地阻断位错并且在一定程度上可以释

放ＧａＮ外延层所受的张应力。但是由于超晶格的

周期较多（一般１０对以上），在生长工艺技术方面难

度系数较大，可变生长参数较多，对每一层厚度的控

制要求严格，并且要求界面陡峭，对设备的性能要求

也较高，另外在引入超晶格的同时也可能会引入新

的位错等原因，导致人们在引用超晶格技术方面还

受到很大限制，因此，单一高温ＡｌＮ缓冲层技术是

相对最简单而有效的方法之一。

本文主要研究了预辅Ａｌ层时间以及高温ＡｌＮ

缓冲层的厚度对ＧａＮ晶体质量的影响。实验中对

预通入三甲基铝（ＴＭＡｌ）的时间以及ＡｌＮ缓冲层的

厚度等外延生长参数进行了优化研究。

２　材料生长实验

实验中各样品的制备均采用 Ｖｅｅｃｏ公司Ｄ１８０

型 ＭＯＣＶＤ设备。外延薄膜淀积在直径为２ｉｎｃｈ

（１ｉｎｃｈ＝２５．４ｍｍ）的Ｓｉ（１１１）衬底上。三甲基镓

（ＴＭＧａ）与ＴＭＡｌ分别作为外延生长过程中的Ｇａ

源与Ａｌ源，高纯ＮＨ３ 作为Ｎ源，材料中不进行任

何故意掺杂。Ｓｉ衬底经化学清洗后送入反应室经

１０００℃以上高温预处理。随后在生长ＡｌＮ缓冲层

之前，预先通入一定时间的 ＴＭＡｌ以阻止 Ｓｉ与

ＮＨ３ 高温反应形成ＳｉＮ狓。固定ＴＭＡｌ流量在标准

状态下为２５０ｍＬ／ｍｉｎ，调节预通入ＴＭＡｌ的时间

参数。在优化预通入ＴＭＡｌ生长条件的基础上，研

究了ＡｌＮ缓冲层的厚度对ＧａＮ材料晶体质量的影

响。各样品 ＡｌＮ 缓冲层生长条件均为生长温度

１０００℃，反应室压力１３３００Ｐａ，Ⅴ族源与Ⅲ族源的

摩尔流量比（Ⅴ／Ⅲ）１０００。生长过程中通过控制

ＡｌＮ生长时间，以得到２０～５０ｎｍ厚度不同的ＡｌＮ

缓冲层。ＧａＮ体材料生长条件一致，其中生长温度

为１０２０℃，反应室压力约２６６００Ｐａ，Ⅴ／Ⅲ为２７００，

厚度约为１μｍ。ＧａＮ材料的表面形貌通过光学显

微镜和原子力显微镜（ＡＦＭ）表征，外延层晶体质量

用Ｂｒｕｋｅｒ公司Ｄ８ｄｉｓｃｏｖｅｒＸ射线衍射仪（ＸＲＤ）测

试分析（０００２）面与（１０１２）面对应衍射峰摇摆曲线

的半峰全宽表征。ＧａＮ材料应变状态通过ＸＲＤ三

晶联动扫描测试表征。

３　实验结果与讨论

３．１　预通入犜犕犃犾的时间对材料质量的影响

Ｓｉ与ＮＨ３ 在高温下反应形成多晶ＳｉＮ狓。ＡｌＮ

无法在多晶态ＳｉＮ狓 上形成择优取向的晶核，从而导

致后续生长的ＧａＮ层取向混乱，缺陷非常高，导致

ＧａＮ外延层晶体质量很差，甚至难以形成单晶ＧａＮ

外延层。为了避免多晶 ＳｉＮ狓 的形成，降低其对

ＧａＮ／ＡｌＮ／Ｓｉ材料晶体质量的不利影响，在外延生

长ＡｌＮ 缓冲层之前通常需要预通入一定时间

ＴＭＡｌ以阻止ＮＨ３ 与裸露的Ｓｉ表面接触发生反应

形成ＳｉＮ狓。为提高材料晶体质量，实验中对预通入

ＴＭＡｌ的时间进行了研究，制备了４个样品，预通入

ＴＭＡｌ的时间分别为２、５、１０、２０ｓ的样品，各样品

ＧａＮ（０００２）面与（１０１２）面对应衍射峰的ＸＲＤ摇摆

０１０６００１２
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曲线的半峰全宽如图１所示。结果表明，随着预通

入ＴＭＡｌ的时间的增加，ＧａＮ（０００２）衍射峰的半峰

全宽先减小后增大。当预通入时间从２ｓ逐渐增加

到１０ｓ时，ＧａＮ材料的晶体质量逐步得到改善，并

且预通入 ＴＭＡｌ时间为１０ｓ时，外延得到的 ＧａＮ

的（０００２）和（１０１２）衍射峰的半峰全宽最小，分别为

４５２″和７２２″，即晶体质量最好。但是，当预通入

ＴＭＡｌ时间继续增加到２０ｓ时，相应的半峰全宽则

急剧增加，ＧａＮ材料的晶体质量显著降低。图２为

各样品在光学显微镜下的形貌特征。当预通入时间

较短（２ｓ和５ｓ）时，如图２（ａ）与图２（ｂ）所示，样品

表面比较粗糙。这是由于当预通入ＴＭＡｌ时间较

短时，淀积形成的Ａｌ层不足以形成连续的原子层，

不能完全覆盖住Ｓｉ衬底，没有 Ａｌ原子层覆盖的裸

露区域，仍然可以与后续通入的ＮＨ３ 在高温下反应

形成多晶ＳｉＮ狓
［１０］。这部分多晶态的ＳｉＮ狓 不仅使得

ＡｌＮ缓冲层成核取向混乱，而且会使后续生长的

ＧａＮ晶体质量降低；同时，形成ＳｉＮ狓 的区域因为没

有ＡｌＮ层的保护，Ｇａ原子会与Ｓｉ反应，逆向腐蚀硅

衬底和Ｓｉ向表面的扩散，导致表面形貌退化。而当

预通入时间较长（２０ｓ）时，如图２（ｄ）所示，样品表面

非镜面，ＧａＮ材料晶体质量急剧降低。这是由于随

着Ａｌ层厚度的增加，当达到或超过临界厚度（一般

只有几个分子层）时，表面张力会驱使Ａｌ原子团聚

成核［１１］，发生张应变自组装现象，从而在高温下Ａｌ

薄膜汇聚形成纳米尺度的 Ａｌ球，随机分布在Ｓｉ衬

图１ ＧａＮ（０００２）面和（１０１２）面半峰全宽与预通ＴＭＡｌ

时间的关系

Ｆｉｇ．１ ＲｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｂｅｔｗｅｅｎＦＷＨＭｏｆＧａＮ（０００２），

ＧａＮ（１０１２）ｐｌａｎｅａｎｄＴＭＡＩｐｒｅｔｒｅａｔｍｅｎｔｔｉｍｅ

底的表面，致使Ａｌ球之间更大面积的Ｓｉ衬底表面

暴露在高温 ＮＨ３ 环境下形成多晶态ＳｉＮ狓，最终破

坏外延生长过程。结果表明当预辅Ａｌ为１０ｓ（样品

Ｃ）时，ＧａＮ的晶体质量最好，且表面为镜面，表面形

貌最好。

图２ 不同预通ＴＭＡｌ时间ＧａＮ样品的形貌图像。

（ａ）２ｓ；（ｂ）５ｓ；（ｃ）１０ｓ；（ｄ）２０ｓ

Ｆｉｇ．２ ＩｍａｇｅｓｏｆＧａＮｆｉｌｍ ｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔＴＭＡＩｐｒｅ

ｔｒｅａｔｍｅｎｔｔｉｍｅｓ．（ａ）２ｓ；（ｂ）５ｓ；（ｃ）１０ｓ；（ｄ）

　　　　　　　　２０ｓ

３．２　犃犾犖缓冲层厚度对犌犪犖材料晶体质量的影响

研究表明，ＡｌＮ缓冲层的材料特性，如晶体质

量与材料形貌等，对其上外延生长的ＧａＮ体材料的

晶体质量有很大影响。本实验中通过 ＡｌＮ生长时

间的变化控制ＡｌＮ缓冲层的厚度，针对缓冲层的厚

度进行了优化。４个样品 ＡｌＮ缓冲层的厚度分别

约为２０、３０、４０、５０ｎｍ。各样品ＧａＮ材料（０００２）和

（１０１２）双晶衍射半峰全宽以及犮轴方向的晶格常

数的测试结果如图３所示，其中ＧａＮ材料犮轴方向

晶格常数用以表征材料应变状态。犮轴方向的晶格

常数通过ＸＲＤ三晶联动扫描准确测量 ＧａＮ材料

（０００２）与（０００４）面的布拉格角并采用布拉格公式计

算得到［１２］。计算时所用的公式为

犱（０００１）＝
２λ

２ｓｉｎ（θ０００２＋Δθ）
＝

４λ
２ｓｉｎ（θ０００４＋Δθ）

，

（１）

式中犱０００１ 即为犮轴方向的晶格常数，θ０００２ 和θ０００４ 为

测试得到的衍射角度，λ为Ｘ射线波长，Δθ为仪器零

点误差。由此得到的各样品犮轴方向晶格常数与

ＧａＮ材料自由态或体单晶犮轴方向晶格常数（犮０ ＝

０．５１８５ｎｍ）比较即可得出材料所受应力状态。由

图３中 测试结果可以看出，材料犮轴晶格常数随生

长厚度增加依次为０．５１８０７、０．５１８０８、０．５１７９４、

０．５１８０３ｎｍ，均小于０．５１８５ｎｍ，因而可以判断各样

品ＧａＮ材料均受面内双轴张应力。结合材料所受

应力以及ＧａＮ外延层的半峰全宽分析如图３所示。

当ＡｌＮ缓冲层厚度为４０ｎｍ时，ＧａＮ材料的犮轴晶

格常数最小，即所受张应力最大且半峰全宽最小。

通常认为当ＡｌＮ缓冲层厚度过薄时，ＡｌＮ材料自身

０１０６００１３
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由于岛状生长合并程度不够还没有进入二维生长模

式，导致ＧａＮ材料中位错密度较高
［１３］；当ＡｌＮ缓冲

层较厚时，过厚的ＡｌＮ材料由于晶粒长大以及位错

减少，对ＧａＮ材料所受的应力弛豫的贡献减少，

ＧａＮ所受张应力增加。然而测试结果发现，当ＡｌＮ

过薄（２０ｎｍ和３０ｎｍ）或者过厚（５０ｎｍ）时，ＧａＮ所

受的张应力均小于ＡｌＮ厚度为４０ｎｍ的样品。测

试结果表明，ＡｌＮ缓冲层过厚与过薄时，ＧａＮ材料

所受的较大张应力通过材料中大量的位错以及裂纹

部分得到释放，因此犮轴晶格常数变大。

图３ 采用不同ＡｌＮ缓冲层厚度的ＧａＮ材料ＦＷＨＭ

与犮轴晶格常数测试结果对比

Ｆｉｇ．３ ＣｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆＦＷＨＭａｎｄ犮ｌａｔｔｉｃｅｃｏｎｓｔａｎｔｏｆ

ＧａＮｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔＡｌＮｂｕｆｆｅｒｔｈｉｃｋｎｅｓｓｅｓ

图４为不同 ＡｌＮ 缓冲层厚度的 ＧａＮ 表面的

ＡＦＭ测试结果，样品（ａ）、（ｂ）、（ｃ）、（ｄ）的ＡｌＮ缓冲

层生长厚度分别为２０、３０、４０、５０ｎｍ。从 ＡＦＭ 测

试结果可以很明显地看出当ＡｌＮ的厚度较薄时［样

品（ａ）和样品（ｂ）］，ＧａＮ的表面形貌呈现为三维状，

且表面有很多凹坑。当 ＡｌＮ的厚度较厚时［样品

（ｄ）］，虽然表面出现了台阶流，但表面仍然有很高密

度的小凹坑。而当 ＡｌＮ的厚度为４０ｎｍ时［样品

（ｃ）］，ＧａＮ的表面不仅有明显的台阶流，而且表面

的凹坑也大幅度地减少。分析认为当 ＡｌＮ的厚度

较薄（２０ｎｍ和３０ｎｍ）时，由于ＡｌＮ的成核密度较

高且最开始为三维生长模式，晶体质量较差表面形

貌也比较粗糙，导致在ＧａＮ二次外延时，成核岛合

并困难，产生大量位错且表面变得较为粗糙。随着

ＡｌＮ缓冲层厚度的增加（４０ｎｍ和５０ｎｍ）时，ＡｌＮ

的生长模式逐渐进入准二维的生长模式［１０］，表面也

变得平整，ＧａＮ也很快进入二维生长模式，表面出

现台阶流见图４（ｃ）。但是当ＡｌＮ厚度继续增加［样

品（ｄ）］时，ＡｌＮ缓冲层又会向ＧａＮ外延层引入新的

位错，导致表面的凹坑增加。通过对 ＡＦＭ 测试结

果的分析，发现与ＸＲＤ的测试规律相一致，从而验

证了ＧａＮ所受的张应力在一定程度上通过大量位

错得以释放。

图４ ＧａＮ／ＡｌＮ／Ｓｉ样品在扫描区域为５μｍ×５μｍ 的

ＡＦＭ图。（ａ）ＡｌＮ为２０ｎｍ；（ｂ）ＡｌＮ为３０ｎｍ；

　　　（ｃ）ＡｌＮ为４０ｎｍ；（ｄ）ＡｌＮ为５０ｎｍ

Ｆｉｇ．４ ＡＦＭｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅＧａＮ／Ｓｉｆｉｌｍｓｏｎ５μｍ×５μｍ

ｓｃａｎｎｉｎｇａｒｅａｓ．（ａ）ＡｌＮ２０ｎｍ；（ｂ）ＡｌＮ３０ｎｍ；

　　　（ｃ）ＡｌＮ４０ｎｍ；（ｄ）ＡｌＮ５０ｎｍ

图５ ＧａＮ／ＡｌＮ／Ｓｉ样品５μｍ×５μｍＡＦＭ扫描粗糙度

与 ＨＴＡｌＮ缓冲层厚度的关系

Ｆｉｇ．５ ５μｍ×５μｍｓｃａｎｓｃｏｐｅＲＭＳｏｆＧａＮ／ＡｌＮ／Ｓｉ

ｓａｍｐｌｅｖｅｒｓｕｓｔｈｉｃｋｎｅｓｓｏｆＨＴＡｌＮｂｕｆｆｅｒ

同时对（ａ）、（ｂ）、（ｃ）、（ｄ）４个样品的粗糙度均

方根（ＲＭＳ）进行了研究分析，如图５所示。随着

ＡｌＮ缓冲层厚度从２０ｎｍ增加到５０ｎｍ，样品的粗

糙度ＲＭＳ从７．５４ｎｍ急剧下降到２．８０ｎｍ，但是

ＡｌＮ 的厚度从４０ｎｍ 增加到５０ｎｍ 时，粗糙度

ＲＭＳ下降的并不是很明显（从３．２６ｎｍ 下降到

２．８０ｎｍ），这一结果表明随着ＡｌＮ厚度的增加其表

面形貌得到了极大的改善，这也验证了在一定范围

内随着ＡｌＮ厚度的增加ＡｌＮ从三维岛状生长向二

维生长过渡的正确性。
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廉瑞凯等：　预辅Ａｌ及ＡｌＮ缓冲层厚度对ＧａＮ／Ｓｉ（１１１）材料特性的影响

４　结　　论

本文通过ＸＲＤ测试ＧａＮ外延层的犮轴晶格常

数，研究分析了ＧａＮ外延层在不同 ＡｌＮ缓冲层厚

度条件下的应变状态，发现位错密度较高的ＧａＮ材

料所受的张应力较小，说明张应力可能通过材料中

位错以及裂纹得到释放，通过优化预辅 Ａｌ和 ＡｌＮ

缓冲层的时间和厚度使ＧａＮ外延膜晶体质量得到

了大幅度的提高，ＧａＮ（０００２）和（１０１２）面的半峰全

宽分别为４５２″和７２２″。
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ｇｒｏｗｎｏｎｓｉｌｉｃｏｎ（１１１）ｂｙｍｅｔａｌｏｒｇａｎｉｃｖａｐｏｒｐｈａｓｅｅｐｉｔａｘｙ［Ｊ］．

犃狆狆犾．犘犺狔狊．犔犲狋狋．，２００１，７９（２０）：３２３０～３２３２

９Ｋ．Ｋａｍｉｙａ，Ｙ．Ｅｂｉｈａｒａ，Ｋ．Ｓｈｉｒａｉｓｈｉ犲狋犪犾．．Ｓｔｒｕｃｔｕｒａｌｄｅｓｉｇｎｏｆ

ＡｌＮ／ＧａＮｓｕｐｅｒｌａｔｔｉｃｅｓｆｏｒｄｅｅｐｕｌｔｒａｖｉｏｌｅｔｌｉｇｈｔｅｍｉｔｔｉｎｇｄｉｏｄｅｓ

ｗｉｔｈｈｉｇｈｅｍｉｓｓｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ［Ｊ］．犃狆狆犾．犘犺狔狊．犔犲狋狋．，２０１１，

９９（１５）：１５１１０８

１０Ｋ．Ｙ．Ｚａｎｇ，ＣｈｕａＳ．Ｊ．，ＷａｎｇＬ．Ｓ．犲狋犪犾．．ＥｖｏｌｕｔｉｏｎｏｆＡｌＮ

ｂｕｆｆｅｒｌａｙｅｒｓｏｎｓｉｌｉｃｏｎａｎｄｅｆｆｅｃｔｓｏｎｔｈｅｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓｏｆｅｐｉｔａｘｉａｌ

ＧａＮｆｉｌｍｓ［Ｊ］．犘犺狔狊．犛狋犪狋．犛狅犾．（犮），２００３，（７）：２０６７～２０７１

１１Ｊ．Ｈ．Ｚｈｕ，Ｓ．Ｍ．Ｚｈａｎｇ，Ｘ．Ｓｕｎ犲狋犪犾．．Ｆａｂｒｉｃａｔｉｏｎａｎｄｏｐｔｉｃａｌ

ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚａｔｉｏｎｏｆＧａＮｂａｓｅｄｎａｎｏｐｉｌｌａｒｌｉｇｈｔｅｍｉｔｔｉｎｇｄｉｏｄｅｓ［Ｊ］．

犆犺犻狀．犘犺狔狊．犔犲狋狋．，２００８，２５（９）：３４８５～３４８８

１２Ｘ．Ｈ．Ｚｈｅｎｇ，Ｙ．Ｔ．Ｗａｎｇ，Ｚ．Ｈ．Ｆｅｎｇ犲狋犪犾．．Ｍｅｔｈｏｄｆｏｒ

ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｏｆｌａｔｔｉｃｅｐａｒａｍｅｔｅｒｏｆｃｕｂｉｃＧａＮｌａｙｅｒｓｏｎＧａＡｓ

（００１）［Ｊ］．犑狅狌狉狀犪犾狅犳 犆狉狔狊狋犪犾犌狉狅狑狋犺，２００３，２５０（３４）：

３４５～３４８

１３Ｍ．Ｗｅｉ，Ｘ．Ｌ．Ｗａｎｇ，Ｐ．Ｘｕ犲狋犪犾．．ＥｆｆｅｃｔｏｆＡｌＮ ｂｕｆｆｅｒ

ｔｈｉｃｋｎｅｓｓｏｎＧａＮｅｐｉｌａｙｅｒｇｒｏｗｎｏｎＳｉ（１１１）［Ｊ］．犕犪狋犲狉犻犪犾狊

犛犮犻犲狀犮犲犻狀犛犲犿犻犮狅狀犱狌犮狋狅狉犘狉狅犮犲狊狊犻狀犵，２０１１，１４（２）：９７～１００
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