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常压 MOCVD生长 Ga2 O3 薄膜及其分析
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摘要 : 以去离子水 (H2O)和三甲基镓 ( TMGa)为源材料 ,用常压 MOCVD方法在蓝宝石 (0001)面上生长出

β2Ga2O3 薄膜。用原子力显微镜 (AFM )、X射线衍射 (XRD)以及二次离子质谱 ( SIMS)实验表征 Ga2O3 外延

膜的质量。在 X射线衍射谱中有一个强的 Ga2O3 ( 1
-
02)面衍射峰 ,其半峰全宽 ( FWHM )为 0. 25°,表明该

Ga2O3 外延膜是 ( 1
-

02)择优取向。在二次离子质谱中除了 C、H、O和 Ga原子外 ,没有观测到其他原子。
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1　引　　言

氧化镓 ( Ga2 O3 )是一种宽禁带半导体材料 ,

Eg = 4. 9 eV,其导电性能和发光特性 [ 1 ]长期以来

一直引起人们的注意。β2Ga2 O3 是一种透明的氧

化物半导体材料 [ 2 ]
,在光电子器件方面 [ 3, 4 ]具有

广阔的应用前景 ,可被用于 Ga基半导体材料的

绝缘层 ,以及近紫外线的透明电极。目前进行

Ga2 O3 薄膜的生长方法主要有 : 射频磁控溅射

(RF2MS) [ 5 ]、脉冲激光沉积 ( PLD ) [ 6 ]、电子束蒸

发 ( EBV) [ 7 ]、分子束外延 (MBE) [ 8 ]、金属有机化

学气相沉积 (MOCVD ) [ 9 ]等。根据 GaN材料及蓝

光发光管研制和生产的经验 , MOCVD法可能更

适合工业化生产和制作光电器件 ,因此 ,我们选取

MOCVD 方法进行 Ga2 O3 薄膜的制备研究。

H. W. Kim等人 [ 9 ]用低压 MOCVD方法在 Si (100)

衬底上制备出了α和β混相的 Ga2 O3薄膜。目前

还未见到用 MOCVD方法制备出单一相 Ga2 O3薄

膜的报道。本文将报道用常压 MOCVD方法制备

出单一相的βΟGa2 O3薄膜。

2　实　　验

采用常压 MOCVD生长 Ga2 O3 薄膜。衬底为

蓝宝石 (0001)晶面 , TMGa为 Ga源 , H2 O为氧源 ,

N2 为载气 ,高频加热。衬底为免清洗衬底 ,直接

放入反应室 ,在氢气氛下高温处理 20 m in后先在

500 ℃左右生长约 15 nm的缓冲层 ,然后开始外

延生长 Ga2 O3 ,通过控制反应源流量 ,在 700 ℃左

右生长 20 m in,得到 Ga2 O3 外延层厚度约 2μm。

采用本原公司生产的原子力显微镜 (CSPM 2

3100 AFM )检测样品的表面形貌 ,测试范围为 30

μm ×30μm;采用日本理学 D /max2RC转靶 X射

线衍射仪检测样品的生长取向和结晶质量 ;采用

英国 M illbrook公司生产的二次离子质谱 ( SIMS)

仪检测样品的杂质含量。需要指出的是 :在做各

项实验测试之前 ,均用三氯乙稀、丙酮、乙醇、去离

子水依次清洗了样品表面。

3　结果与讨论

3. 1　AFM 分析

图 1是对蓝宝石上生长的 Ga2 O3 薄膜样品的

AFM大范围扫描形貌图 (包括二维图、三维图和

剖面图 ) ,扫描范围为 30μm ×30μm。利用所得

的图像信息对薄膜的晶体结构、晶粒取向、表面不

平整度等进行分析讨论。从原子力显微结构来

看 , Ga2O3 薄膜呈柱状生长 ,其结构比较致密但表

面不平整 ,从剖面图可得该样品的平均不平整度

约为 40 nm, Ga2 O3 薄膜的晶粒尺寸为 30 ～

40 nm,薄膜呈多晶态。
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图 1　Ga2O3 薄膜的原子力显微镜形貌图

Fig. 1　AFM images of Ga2O3 thin film1 ( a) 22D image; ( b) 32D image; ( c) cross2section p rofile1

3. 2　XRD分析

样品的 X射线粉末衍射谱如图 2所示。在

衍射谱上 2θ= 41. 75°有一个强衍射峰 ,对应着蓝

宝石衬底 ( 0006)晶向。将所得的衍射峰值数据

与标准 JCPDS2PDF卡片 (No. 112370 )对比后发

现 ,样品为单斜晶系的β2Ga2 O3 , 其衍射谱上主要

出现的是处于 19. 0°的 Ga2 O3 ( 1
-

02)衍射峰 ,其半

峰全宽 ( FWHM )为 0. 25°,除此之外还有分别处

在 38. 35°和 59. 15°非常弱的 ( 1
-

13)与 ( 3
-

06)衍射

峰 ,这表明 Ga2 O3 薄膜成择优取向的多晶状态 ,择

优取向为 ( 1
-

02)。

图 2　Ga2O3 薄膜的 XRD谱图

Fig. 2　X2ray diffraction spectrum of Ga2O3 thin film1

　　采用 Scherrer方程 [ 10 ]根据 XRD衍射峰的半

峰全宽可计算 Ga2 O3 薄膜的晶粒平均尺寸 ,即

D =
019λ

B cosθ

其中 ,D为晶粒尺寸 ,λ为 X射线的波长 (0. 154 056

nm ) , B 为半峰全宽 ,θ为衍射角。计算结果是

D = 32 nm ,与原子力显微镜 (AFM )测量的结果

(30～40 nm)基本一致。

3. 3　S IM S分析

图 3是样品 Ga2 O3 薄膜的二次离子质谱图 ,

其中 ( a)为阴离子图谱 , ( b)为阳离子图谱 , ( c)为

蓝宝石衬底生长的 GaN薄膜的阳离子图谱。

在 Ga2O3 薄膜阴离子图谱中 ,主要是 O - 和

OH
- 的信息峰 ,其他杂质峰非常弱 ,这表明样品的

阴离子主要是 O
-

,从而说明样品具有较好的纯度。

为了较好地研究 Ga2O3 薄膜的阳离子信息 ,将

Ga2O3 薄膜的阳离子图谱与蓝宝石衬底生长的 GaN

薄膜的阳离子图谱进行了对比分析。在 Ga2O3 薄膜

和 GaN 薄膜两个阳离子图谱中 ,主要是69 Ga+ 和
71 Ga+的信息峰 ,其他杂质峰均比较弱。从两者的

阳离子图谱中 (图 3 ( b) ,图 3 ( c) )还发现 ,杂质峰

主要是由 C和 H所组成的有机团信号 ,造成这一
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图 3　二次离子质谱图 , ( a) Ga2O3 薄膜的阴离子图谱 ; ( b) Ga2O3 薄膜的阳离子图谱 ; ( c)蓝宝石衬底生长的 GaN薄膜

的阳离子图谱

Fig. 3　SIMS spectra1 ( a) negative spectra of Ga2O3 film; ( b) positive spectra of Ga2O3 film; ( c) positive spectra of GaN film

grown on sapphire1

现象的原因可能是 : 生长时两者均用 TMGa作为

Ga源 ,这样不可避免形成了 C和 H的有机团。

4　结　　论

以 H2 O和 TMGa为源材料 ,用常压 MOCVD

系统在 700 ℃条件下 ,在蓝宝石 (0001)衬底上生

长出了单一β相的 Ga2 O3 薄膜。X射线衍射实验

结果表明所生长的 Ga2 O3 样品是 ( 1
-

02)择优取向

的多晶薄膜 , XRD和 AFM 表明 Ga2 O3 样品的晶

粒尺寸为 30～40 nm。样品的 SIMS分析研究表

明样品具有较好的纯度。这种薄膜有可能作为今

后近紫外光电器件的透明电极。
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Ga2O3 Th in F ilm s Grown on Sapph ire by

A tm ospher ic Pressure MOCVD

DA I J iang2nan, WANG L i, FANG W en2qing, PU Yong, L I Fan,

ZHENG Chang2da, L IU W ei2hua, J IANG Feng2yi
( Education M inistry Engineering Research Center for Lum inescence M ateria l and Device, N anchang University, N anchang 330047, China)

Abstract: Gallium oxide ( Ga2 O3 ) , a wide direct2gap sem iconductor ( Eg≈ 4. 9 eV ) , has recently attracted

interests as a new material for a gas sensor, transparent conductor, lum inescent phosphors, solar cells, elec2
tronic and op toeclectonic app lications. For Ga2 O3 film s growth, numerous deposition techniques including

sputtering, electron2beam evaporation, molecular beam ep itaxy (MBE) , pulse2laser deposition ( PLD ) , and

metal organic chem ical vapor deposition (MOCVD) have been emp loyed. Among these techniques, MOCVD

has many advantages for volume p roduction and it has been p roved to be excellent growth technique for Ⅲ2Ⅴs

especially for the nitrides.

Ga2O3 film s used in this study were grown by a home2built vertical atmospheric p ressure MOCVD system.

Deionized water and trimethylgallium ( TMGa) were used as the O and Ga sources, respectively, using nitrogen

as the carrier gas. Typ ical growth conditionswere as follows: chamber p ressure was 10313 kPa. The thickness

of buffer layer is about 15 nm, growth temperature was 500 ℃, ep ilayer growth temperature was 700 ℃, and

a total carrier gas flow rate was about 15 000 sccm. The thickness of the Ga2 O3 layer was about 2μm. Ga2 O3

ep ilayer characteristics were investigated by AFM , X2ray diffraction (XRD) and secondary ion mass spectros2
copy ( SIMS). The results of AFM indicated the Ga2 O3 film s grew up with columniation shape and the struc2
ture was relatively compact.

The root mean square (RMS) roughness as determ ined by AFM (30μm ×30μm ) of the film surface

was about 40 nm. The Ga2 O3 grain size was about 30～40 nm determ ined by AFM. X2ray diffraction spectrum

showed that the FWHM of ( 1
-

02) diffraction peak was 0. 25°, which indicated the good quality ofβΟGa2 O3

film. The Ga2O3 grain size was calculated about 32 nm by Scherrerπs formula, which was consistent with the

result of AFM. The results of SIMS showed that the Ga2 O3 ep itaxial film s had good purity.

Key words: MOCVD; Ga2 O3 ; AFM; XRD; SIMS
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