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摘要　利用金属有机化合物气相外延沉积技术在２ｉｎｃｈ（５．０８ｃｍ）Ｓｉ（１１１）图形衬底上生长了ＧａＮ外延薄膜，在

Ａｌ组分渐变ＡｌＧａＮ缓冲层与ＧａＮ成核层之间引入了 ＡｌＮ插入层，研究了 ＡｌＮ插入层对ＧａＮ薄膜生长的影响。

结果表明，随着ＡｌＮ插入层厚度的增加，ＧａＮ外延膜（００２）面与（１０２）面Ｘ射线衍射摇摆曲线半峰全宽明显变小，

晶体质量变好，同时外延膜在放置过程中所产生的裂纹密度逐渐减小直至不产生裂纹。原因在于ＡｌＮ插入层的厚

度对ＧａＮ成核层的生长模式有明显影响，较厚的ＡｌＮ插入层使ＧａＮ成核层倾向于岛状生长，造成后续生长的ｎ

ＧａＮ外延膜具有更多的侧向外延成分，从而降低了ＧａＮ外延膜中的位错密度，减少了ＧａＮ外延膜中的残余张应

力。同时还提出了一种利用荧光显微镜观察黄带发光形貌来表征ＧａＮ成核层形貌和生长模式的新方法。
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１　引　　言

尽管ＧａＮ基发光二极管（ＬＥＤ）已被广泛用于

显示、背光源、交通灯等领域，然而ＬＥＤ要想被大规

模应用于通用照明领域则还有很多问题需要解决，

其中降低成本是最重要的一个。与蓝宝石衬底和

ＳｉＣ衬底相比，硅衬底有晶体质量高、可获得大尺寸

和价格便宜等优点。因此，硅衬底ＧａＮ基ＬＥＤ成

为进一步降低照明用ＬＥＤ成本的有效途径之一。

近年来，越来越多的研究机构和企业开始参与到硅

衬底 ＧａＮ基ＬＥＤ的研发和生产之中。但硅衬底

０２３１００３１
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ＧａＮ基ＬＥＤ制造面临重大技术挑战，主要来自于

硅衬底与ＧａＮ薄膜之间巨大的热失配（４６％）和晶

格失配（１７％）。大的晶格失配导致高的位错密度，

而大的热失配则造成ＧａＮ薄膜生长后在降温过程

中产生巨大张应力而导致外延片弯曲或者ＧａＮ薄

膜开裂［１］。为了克服以上问题，国内外研究者给出

了多种技术路线，如低温ＡｌＮ插入层技术
［２］，Ａｌ组

分渐变 ＡｌＧａＮ 缓冲层技术
［１，３－４］，图形硅衬底技

术［５－１２］以及其他技术［１３－１５］。图形硅衬底技术由于

将ＧａＮ薄膜分割成独立的图形，给应力控制带来了

很大的窗口。硅衬底图形单元从０．１ｍｍ×０．１ｍｍ

到２ｍｍ×２ｍｍ范围连续可调，获得的芯片尺寸可

满足现有ＧａＮ基ＬＥＤ应用的所有领域。本文在图

形硅衬底技术的基础上提出了一种新的技术，通过

在Ａｌ组分渐变ＡｌＧａＮ缓冲层与ＧａＮ成核层中间

引入高温 ＡｌＮ插入层，获得了高质量硅衬底 ＧａＮ

薄膜。探讨了ＡｌＮ插入层厚度与ＧａＮ成核层生长

模式之间的内在联系，并给出了一种表征ＧａＮ成核

层形貌与生长模式的新方法。

２　实　　验

采用ＴｈｏｍａｓＳｗａｎ公司的７×２ｉｎｃｈ（１ｉｎｃｈ＝

０．０２５４ｍ）金属有机气相沉积（ＭＯＣＶＤ）装置，在

２ｉｎｃｈＳｉ（１１１）图形衬底上生长不同结构的ＧａＮ外

延薄膜，图形为１ｍｍ×１ｍｍ 的方块。Ａｌ源、Ｇａ

源、Ｉｎ源以及Ｎ源分别为三甲基铝（ＴＭＡｌ）、三甲基

镓（ＴＭＧａ）、三甲基铟（ＴＭＩｎ）以及ＮＨ３。ｎ型掺杂剂

为ＳｉＨ４。缓冲层采用Ａｌ组分渐变的ＡｌＧａＮ，依次由

８０ｎｍ厚ＡｌＮ、１２０ｎｍ厚 Ａｌ０．７Ｇａ０．３Ｎ以及８０ｎｍ厚

Ａｌ０．３Ｇａ０．７Ｎ组成，缓冲层之后为２００ｎｍ厚ＧａＮ成核层

以及２．８μｍｎＧａＮ（Ｓｉ掺杂浓度为２×１０
１８ｃｍ－３）。并

在上述基本结构的基础上在ＡｌＧａＮ缓冲层与ＧａＮ

成核层间引入了 ＡｌＮ插入层，其目的是调节 ＧａＮ

成核层的生长模式，改善ＧａＮ外延膜的质量。为了

研究ＡｌＮ插入层对ＧａＮ成核层生长模式的影响，

设计了三种模板，分别定义为Ｔ１、Ｔ２和Ｔ３。模板

由硅衬底、Ａｌ组分渐变的ＡｌＧａＮ缓冲层、ＡｌＮ插入

层和ＧａＮ成核层组成。三种模板Ｔ１、Ｔ２和Ｔ３的

ＡｌＮ插入层厚度分别为０、１０、３０ｎｍ，如图１所示。

然后在三种模板上采用相同工艺生长２．８μｍｎ

ＧａＮ，获得三种ＧａＮ外延膜，定义为Ｅ１、Ｅ２和Ｅ３。

其中 Ａｌ组分渐变的 ＡｌＧａＮ缓冲层、ＡｌＮ插入层、

ＧａＮ成核层以及ｎＧａＮ 均采用１０３０ ℃，１．３３×

１０４Ｐａ条件生长。采用Ｘ射线衍射仪（ＸＲＤ）、原子

力显微镜（ＡＦＭ）、二次离子质谱仪（ＳＩＭＳ）、扫描电

子显微镜（ＳＥＭ）、荧光显微镜（ＦＬ）以及光学显微镜

（ＯＭ）等对样品进行了研究。ＦＬ为 Ｎｉｋｏｎ公司的

ＥＣＬＩＰＳＥ８０ｉ型，用于观察ＧａＮ膜的黄带发光，激

发光波长为４５０～４７０ｎｍ。

图１ 三种模板结构示意图，Ｔ１无ＡｌＮ插入层，Ｔ２１０ｎｍＡｌＮ插入层，Ｔ３３０ｎｍＡｌＮ插入层

Ｆｉｇ．１ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｉｌｌｕｓｔｒａｔｉｏｎｏｆｔｈｒｅｅｔｅｍｐｌａｔｅｓ，Ｔ１ｗｉｔｈｏｕｔＡｌＮｉｎｔｅｒｌａｙｅｒ，Ｔ２ｗｉｔｈ１０ｎｍＡｌＮｉｎｔｅｒｌａｙｅｒ，

Ｔ３ｗｉｔｈ３０ｎｍＡｌＮｉｎｔｅｒｌａｙｅｒ

３　结果与讨论

三种结构的 ＧａＮ 外延膜 Ｅ１、Ｅ２以及 Ｅ３的

ＸＲＤ摇摆曲线半峰全宽（ＦＷＨＭ）如图２所示。由

图２可知，随着ＡｌＮ插入层厚度的增加，ＧａＮ（００２）

面以及（１０２）面的半峰全宽明显下降。换句话说，随

着ＡｌＮ插入层厚度的增加，ＧａＮ薄膜的晶体质量有

明显的改善。

图３给出了三种结构的ＧａＮ外延膜Ｅ１、Ｅ２以

及Ｅ３放置１８０ｄ以后的表面光学显微照片。这里

需要说明的是，三种结构的外延膜在刚生长后表面

０２３１００３２
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图２ 三种ＧａＮ外延膜ＸＲＤ摇摆曲线半峰全宽与

ＡｌＮ插入层厚度的关系

Ｆｉｇ．２ ＤｅｐｅｎｄｅｎｃｅｏｆＦＷＨＭｏｎＡｌＮｉｎｔｅｒｌａｙｅｒ

ｔｈｉｃｋｎｅｓｓｏｆｔｈｅｔｈｒｅｅＬＥＤｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ

均没有裂纹，且放置过程中没有加任何外力。也就

是说图３中样品Ｅ１和Ｅ２中的裂纹是在放置过程

中产生的。从图３可知，三种样品在放置１８０ｄ后，

表面裂纹密度有明显的区别，样品Ｅ１裂纹密度最

大 ，样品Ｅ２裂纹密度较小，而样品Ｅ３无裂纹。通

常生长在Ｓｉ衬底上的ＧａＮ薄膜由于热膨胀系数的

巨大差异，在从生长温度降到室温的过程中会给

ＧａＮ薄膜带来较大的残余张应力。ＧａＮ薄膜中的

残余张应力会逐渐地以产生裂纹的形式释放。残余

张应力越大，在释放的过程中产生的裂纹会越多，而

当残余张应力很小时，将不会产生裂纹。因此可知，

随着ＡｌＮ插入层厚度从０增加到３０ｎｍ，ＧａＮ薄膜中

的残余张应力逐渐减小；当插入层厚度为３０ｎｍ时，

ＧａＮ薄膜中的残余张应力已减小到不能产生裂纹的

范围，ＧａＮ薄膜在放置１８０ｄ的过程中保持稳定。

为了探寻ＡｌＮ插入层厚度对ＧａＮ外延膜性能

影响的起因，用ＳＥＭ 测试了不同 ＡｌＮ插入层厚度

的模板，结果如图４所示。由图４可知，ＧａＮ成核

层由 ＧａＮ核（ＧａＮｓｅｅｄ）与空隙（ｖｏｉｄ）组成，随着

ＡｌＮ插入层厚度的增加，ＧａＮ核的尺寸以及所占面

积越来越小，而空隙所占的面积越来越大。换句话

说，随着ＡｌＮ层厚度的增加，ＧａＮ成核层由近似层

状结构逐渐过渡到岛状结构。

图３ 三种外延片放置１８０ｄ后光学显微照片。（ａ）Ｅ１；（ｂ）Ｅ２；（ｃ）Ｅ３

Ｆｉｇ．３ Ｏｐｔｉｃａｌｍｉｃｒｏｓｃｏｐｅｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｒｅｅｓａｍｐｌｅｓａｆｔｅｒｓｔｏｒｅｄｆｏｒ１８０ｄａｙｓ．（ａ）Ｅ１；（ｂ）Ｅ２；（ｃ）Ｅ３

图４ 三种模板的ＳＥＭ形貌图。（ａ）Ｔ１；（ｂ）Ｔ２；（ｃ）Ｔ３

Ｆｉｇ．４ ＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｒｅｅｔｅｍｐｌａｔｅｓ．（ａ）Ｔ１；（ｂ）Ｔ２；（ｃ）Ｔ３

　　外延生长主要有三种生长模式：层 层（Ｆｒａｎｋ

ＶａｎｄｅｒＭｅｒｗｅ）生长模式、岛状（ＶｏｌｍｅｒＷｅｂｅｒ）生

长模式和层 岛（ＳｔｒａｎｓｋｉＫｒｄｓｔａｎｏｗ）生长模式
［１６］。

外延层与衬底层之间的晶格失配对外延层的生长模

式有较大影响，当晶格失配较大时（通常要大于

１％），外延层倾向于岛状生长，而当晶格失配较小
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时，外延层则倾向于层状生长［１６］。

由图１可知，对于三种模板Ｔ１、Ｔ２以及Ｔ３而

言，外延层均为 ＧａＮ 成核层，而衬底层则分别为

Ａｌ０．３Ｇａ０．７Ｎ，１０ｎｍ厚的ＡｌＮ插入层以及３０ｎｍ厚

的ＡｌＮ插入层。为了计算外延层与衬底层间的晶

格失配，必须先求得三种模板衬底层的面内晶格常

数。对于模板Ｔ１，衬底层 Ａｌ０．３Ｇａ０．７Ｎ的晶格常数

犪Ａｌ狓Ｇａ（１－狓）Ｎ表示为

犪Ａｌ狓Ｇａ（１－狓）Ｎ ＝狓·犪ＡｌＮ＋（１－狓）·犪ＧａＮ， （１）

式中犪ＡｌＮ为 ＡｌＮ的晶格常数（犪ＡｌＮ＝０．３１１２ｎｍ），

犪ＧａＮ为ＧａＮ的晶格常数（犪ＧａＮ＝０．３１８９ｎｍ）。因此

可求得犪Ａｌ
０．３
Ｇａ
０．７
Ｎ为０．３１６６ｎｍ。

对于模板Ｔ２和Ｔ３，衬底层ＡｌＮ的晶格常数犪

表示为［１７］

犪＝犪０＋犺ｃ／犺·（犪ｓ－犪０）． （２）

式中犪０ 为无应变状态下ＡｌＮ的晶格常数，犺ｃ为ＡｌＮ

在Ａｌ０．３Ｇａ０．７Ｎ上共格生长的临界厚度，犺为ＡｌＮ插

入层的厚度，犪ｓ为Ａｌ０．３Ｇａ０．７Ｎ的晶格常数。根据文

献［１７］中给出的计算方法，可以求得 ＡｌＮ在 Ａｌ０．３

Ｇａ０．７Ｎ衬底上共格生长的临界厚度犺ｃ 为９．８８ｎｍ。

由此可求得模板Ｔ２的１０ｎｍ厚的ＡｌＮ插入层面内

晶格常数为０．３１６５ｎｍ，模板Ｔ３３０ｎｍ厚的ＡｌＮ插

入层面内晶格常数为０．３１３０ｎｍ。

根据以上数据，计算得到的三种模板Ｔ１、Ｔ２以

及Ｔ３的ＧａＮ成核层与各自衬底层之间的晶格失

配分别为０．７３％，０．７６％ 和１．９２％。对于模板

Ｔ３，ＧａＮ 成核层与衬底层之间的晶格失配为

１．９２％，这样大的失配足以使ＧａＮ成核层按照岛状

模式生长，如图４（ｃ）所示。而模板 Ｔ１与Ｔ２由于

ＧａＮ成核层与衬底层之间的晶格失配较小，ＧａＮ成

核层更倾向于按照层 层生长模式生长。相比之下

失配更小的模板Ｔ１更接近于层 层生长模式［如图

４（ａ）所示］，而模板Ｔ２则更接近于层 岛生长模式

［如图４（ｂ）所示］，介于模板Ｔ１与Ｔ３的中间状态。

由于模板表面形貌的差异，三种ＧａＮ外延膜在

模板上生长的起始阶段有较大差异。ＧａＮ外延膜

Ｅ１生长在模板 Ｔ１上，主要按照层 层生长模式生

长，同时在ＧａＮ成核层的少量空隙位置有一定的侧

向外延生长。ＧａＮ外延膜Ｅ３则生长在模板Ｔ３上，

以ＧａＮ核大量空隙之间的侧向外延生长为主。而

ＧａＮ外延膜Ｅ２的生长模式类似于Ｅ１，只是侧向外

延成分更多一些。随着生长的进行，三种外延膜

ＧａＮ核之间的空隙由于侧向外延而逐渐合并（每种

外延膜所需的合并厚度不同），最终均按照台阶流模

式生长。ＧａＮ外延膜的位错密度会伴随着侧向外

延的进行而降低［１８－１９］，侧向外延成分越多，位错密

度下降越多。因此，外延膜Ｅ３由于大量的侧向外

延而具有最低的位错密度而使其ＧａＮ（００２）和ＧａＮ

（１０２）ＸＲＤ摇摆曲线半峰全宽最小，而侧向外延成

分很少的外延膜Ｅ１则位错密度最高，其ＧａＮ（００２）

和ＧａＮ（１０２）ＸＲＤ摇摆曲线半峰全宽最大，外延膜

Ｅ２则介于Ｅ１与Ｅ３之间，如图２所示。

ＧａＮ在ＡｌＮ（或Ａｌ０．３Ｇａ０．７Ｎ）上生长的过程中，

会诱导压应力的产生，而位错则会弛豫压应力，因此

位错密度越低，积累的压应力就越大［１０］。这些积累

的压应力可以补偿ＧａＮ外延膜在生长结束后降温

带来的张应力，从而减小室温状态下ＧａＮ外延膜中

的残余张应力。因此，位错密度最小的外延膜Ｅ３

具有最小的残余张应力，位错密度最大的外延膜Ｅ１

具有最大的残余张应力，而外延膜Ｅ２的残余张应

力介于Ｅ１与Ｅ３之间。具有较大残余张应力的外

延膜是不稳定的，在放置的过程中会通过产生裂纹

而释放部分残余张应力。因此，残余张应力最大的

外延膜Ｅ１在放置１８０ｄ后产生了大量的裂纹，外延

膜Ｅ２也有较多裂纹出现，如图３所示。而外延膜

Ｅ３没有产生裂纹，这也说明其残余张应力很小。

通过以上分析可知，控制ＡｌＮ插入层厚度可以

对ＧａＮ成核层生长前的面内晶格常数进行调控，调

节ＧａＮ 成核层与衬底层间的晶格失配从而控制

ＧａＮ成核层的生长模式，最终达到调控 ＧａＮ外延

膜位错密度以及残余张应力的目的。ＧａＮ成核层

的生长模式则显得至关重要。因此，还提供一种无

损的、无需打断生长就可以观察ＧａＮ成核层形貌的

方法 通过荧光显微镜观察 ＧａＮ成核层。图５

给出了三种ＧａＮ外延膜Ｅ１、Ｅ２以及Ｅ３的ＦＬ显微

照片，激发光波长范围是４５０～４７０ｎｍ，图中黄色位

置代表ＧａＮ成核层形貌。对比图５与图４不难发

现，用ＦＬ透过ｎＧａＮ观察到的ＧａＮ成核层与通过

ＳＥＭ直接观察到的模板上的ＧａＮ成核层形貌非常

相似。也就是说可以通过ＦＬ在 ＧａＮ外延层生长

结束后观察到ＧａＮ成核层的形貌以及生长模式，可

以代替仅生长完ＧａＮ成核层后的ＳＥＭ 直接观察，

为研究ＧａＮ成核层提供了一种无损的、无需中断生

长的简易方法。以下给出对这一方法的说明。
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图５ 三种ＧａＮ外延膜的ＦＬ显微形貌图。（ａ）Ｅ１；（ｂ）Ｅ２；（ｃ）Ｅ３

Ｆｉｇ．５ ＦＬｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｒｅｅＧａＮｆｉｌｍｓ．（ａ）Ｅ１；（ｂ）Ｅ２；（ｃ）Ｅ３

　　图５中的黄色光来自于ＧａＮ中的黄带发光，颜

色较亮的位置黄带发光强度高，而周围颜色较暗位

置黄带发光强度较弱，正是由于不同位置黄带发光

强度的差异产生了较明显的对比度而可以观察到不

同的形貌。研究表明Ｃ污染、氮空位（ＶＮ）等是引起

ＧａＮ黄带发光的重要原因
［２０－２１］。图５中颜色较亮

的位置代表ＧａＮ核而颜色较暗的位置代表ｎＧａＮ，

ＧａＮ核与ｎＧａＮ采用了不同的Ｖ／ＩＩＩ比生长（分别

为５００和２２００），而小的Ｖ／ＩＩＩ比则会导致ＶＮ 的浓

度更大，同时Ｃ浓度更高。因此，ＧａＮ成核层相比

ｎＧａＮ具有更高浓度的ＶＮ 和Ｃ污染，从而导致黄

带发光更强。

图６给出了三种 ＧａＮ外延膜Ｅ１、Ｅ２以及Ｅ３

的Ｃ浓度分布图。由图６可知三种样品的Ｃ浓度

分布均有明显的分界，一段高而一段低。由于ＧａＮ

成核层与ｎＧａＮ层相比，采用了更小的Ｖ／ＩＩＩ比生

长（分别为５００和２２００），而小的Ｖ／ＩＩＩ比则会导致

高的Ｃ浓度，因此，图６中 Ｃ浓度较高的部分为

ＧａＮ成核层，而犇１、犇２ 以及犇３ 分别代表三种样品

成核层的厚度。此厚度与用ＡＦＭ 测得的模板Ｔ１、

Ｔ２及Ｔ３中ＧａＮ核的高度（ＧａＮ核高点到空隙底

部的距离）很吻合，ＡＦＭ测得高度分别为２２３、２５６、

３５５ｎｍ。从图４可知，三种模板的ＧａＮ成核层形貌

完全不同，模板Ｔ１中空隙很少，因此其厚度基本与

设计值２００ｎｍ很接近，同时图６中ＧａＮ外延膜Ｅ１

中ＧａＮ成核层的Ｃ浓度也基本代表了ＧａＮ成核层

的Ｃ浓度，约为５×１０１７ｃｍ－３，而Ｃ浓度较低位置则

代表了ｎＧａＮ中的Ｃ浓度，约１×１０１７ｃｍ－３。而模

板Ｔ３中存在大量的空隙，所以ＧａＮ核的高度会增

大（空隙处的有机源会参与到ＧａＮ核的生长中），因

此看到外延膜Ｅ３中ＧａＮ成核层的厚度犇３ 明显大

于Ｅ１中ＧａＮ成核层的厚度犇１。同时由于ＧａＮ核

之间的空隙位置生长的是Ｃ浓度较低的ｎＧａＮ，因

此外延膜Ｅ３中ＧａＮ成核层段的Ｃ浓度要低于外

延膜Ｅ１中ＧａＮ成核层，因为它代表的是ＧａＮ成核

层中的高Ｃ浓度与ＧａＮ核空隙位置低Ｃ浓度的平

均结果。模板Ｔ２中 ＧａＮ成核层的空隙所占面积

介于Ｔ１和Ｔ３之间，因此ＧａＮ外延膜Ｅ２中ＧａＮ

成核层的厚度和Ｃ浓度均介于 ＧａＮ外延膜Ｅ１与

Ｅ３之间。

图６ ＳＩＭＳ测量的三种ＧａＮ外延膜中ＧａＮ成核层

附近Ｃ浓度的分布图

Ｆｉｇ．６ＣａｒｂｏｎｅｌｅｍｅｎｔｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｎｅａｒＧａＮ

ｓｅｅｄｌａｙｅｒｏｆｔｈｒｅｅｓａｍｐｌｅｓＥ１，Ｅ２ａｎｄＥ３ｍｅａｓｕｒｅｄ

　　　　　　　ｂｙＳＩＭＳ

由以上分析可知，ＧａＮ成核层与ｎＧａＮ生长工

艺的差异导致ＧａＮ成核层内ＶＮ、Ｃ浓度较高，而高

的ＶＮ与Ｃ浓度则对应更强的黄带发光强度。因

此，可以通过荧光显微镜观察黄带发光强度的分布

来确定ＧａＮ成核层的形貌以及生长模式。

４　结　　论

研究了ＡｌＮ插入层厚度对硅衬底上生长ＧａＮ

外延膜晶体质量的影响。结果表明，随着ＡｌＮ插入

层厚度的增加，ＧａＮ外延膜的（００２）面和（１０２）面

ＸＲＤ摇摆曲线半峰全宽明显减小，同时外延膜在放

置过程中所产生的裂纹密度逐渐减少，当ＡｌＮ层厚

０２３１００３５



光　　　学　　　学　　　报

度为３０ｎｍ时，外延片放置过程中未产生裂纹，表

现出了良好的稳定性。原因在于：随着ＡｌＮ插入层

厚度的增加，ＧａＮ成核层的生长模式由层 层生长

模式逐渐转变为岛状生长模式，而岛状的ＧａＮ成核

层使随后的ｎＧａＮ先进行侧向外延生长，在侧向外

延的过程中会使位错密度大幅下降，而低的位错密

度可以使ＧａＮ外延膜在生长过程中积累更多的压

应力，从而补偿外延膜生长后降温带来的张应力，减

小ＧａＮ外延膜中的残余张应力，减少甚至消除放置

过程中裂纹的产生，增加了外延膜的稳定性。同时

还提出了一种利用荧光显微镜观察黄带发光形貌来

表征ＧａＮ成核层形貌和生长模式的新方法。
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