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立方相 Ga N外延层的表面起伏
和高密度孪晶与六角相 3

渠　波①②　李顺峰①　胡国新①

郑新和①　王玉田①　林世鸣①　杨　辉①　梁骏吾①

( ①中国科学院半导体研究所集成光电子国家重点实验室 , 北京 100083 ; ②中国科学院北京电子显微镜实验室 ,北京 100080)

摘要 　　利用扫描电子显微镜 (SEM) 、原子力显微镜 (AFM) 、透射电子显微镜 ( TEM)

和 X射线衍射 (XRD)技术研究了低压金属有机化学气相淀积 (LP-MOCVD) 的立方相

GaN/ GaAs(001)外延层的表面起伏特征 ,及其与外延层极性和内部六角相、立方相微

孪晶之间的联系. 结果表明外延表面存在有大量沿[110 ]方向延伸的条带状台阶 ,而

表面起伏处对应着高密度的六角相或立方相微孪晶 ,在表面平整的区域内其密度则

较低. {111}Ga和{111}N 面上形成六角相和微孪晶概率的明显差异是导致外延层表

面台阶状起伏特征的根本原因.

关键词 　　Ga N　极性 　表面起伏

闪锌矿型结构的立方相 GaN 具有较小的能带间隙 ,较高的结晶对称型 ,和低温生长等特点.

当以 GaAs(001)为衬底外延生长时 ,还具有易解理形成激光器谐振腔镜面、后工艺可与 GaAs 工艺

兼容的优越性. 立方相 GaN 发光二极管的研制成功已经引起了研究人员的极大关注[1 ,2 ] .

然而 ,立方相 GaN 外延层的晶体质量仍然劣于生长在蓝宝石衬底上的六角相 GaN. 困扰

其晶体质量提高的混相问题已经得到了广泛研究[2～4 ] ,但立方相 GaN 外延层上严重的表面起

伏现象尚未得到足够的重视. 由于粗糙的外延表面将阻碍立方相 GaN 基器件结构的实现 ,降

低器件性能 ,所以分析 GaN 外延表面的起伏特征和形成机理 ,就可以有效地改进生长工艺 ,提

高外延表面的平整度.

本文利用扫描电子显微镜 (SEM)和原子力显微镜 (AFM) 观察和表征了低压金属有机化学

气相淀积 (LP-MOCVD)的立方相 GaN/ GaAs(001)外延层的表面起伏特征 ,利用透射电子显微镜

(TEM)观察和分析了表面起伏的成因和物理本质 ,利用 XRD 的φ扫描分析外延层中六角相和

立方相微孪晶的极性特征 ,及其对立方相 GaN 外延表面起伏特征的影响.

1 　实验与结果
在 GaAs(001)衬底上用 LP-MOCVD 技术生长立方相 GaN 薄膜 , Ga 源和 N 源分别为三乙基

镓 (TEGa)和 NH3 ,H2 作为载气. 先在 550 ℃左右生长 GaN 缓冲层 ,然后升至 850 ℃生长 GaN 外
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延薄膜.

111 　立方相 Ga N外延层的 SEM 分析和 AFM 分析

图 1 (a)是利用 J EOL-6301F 型扫描电子显微镜获得的立方相 GaN 外延层表面的二次电子

像. 图中出现了大量明暗相间的沿 [110 ]方向延伸的条带状台阶 ,而在 [110 ]方向上条带的尺

寸较小且大小不一 ,约为 10～200 nm. 一般情况下 ,二次电子的激发对试样的表面状态十分敏

感 ,其产额强烈地依赖于入射电子束与试样表面法线间的夹角η,并与夹角的余弦 cosη成反

比. 所以二次电子像中 ,不同的亮度区域代表了试样表面法线与入射电子束间具有不同的夹

角η. 这样较暗的条带代表了比较平整的外延表面 ,η较小 ,但其相对的高度差异无法判定 ,

而较亮的条带是不同高度条带之间的高度起伏区域 ,η较大. 因此 ,立方相 GaN 外延表面在

[110 ]方向上高度起伏变化较小 ,较为平整 ,而在[110 ]方向上高度起伏变化严重. 统计分析表

明表面起伏区域约占整个区域面积的 20 %.

图 1 　立方相 GaN/ GaAs(001)外延表面的 SEM像 (a)和 AFM像 (b)

　

图 1 (b)是利用 CSPM-930 型多功能扫描探针显微镜获得的立方相 GaN 外延层表面的 AFM

像. 检测时采用光束反射法. 由于使用的是恒力模式 ,AFM 像上的灰度差异可以直接对应表

面的高度变化. 本文所测样品的最大高度起伏约 150 nm ,均方根粗糙度为 14. 9 nm. 但是对

于高度渐变的表面起伏区域 ,其灰度与平整区域不会出现突变 ,很难清晰的判定表面起伏区域

图 2 　立方相 GaN/ GaAs(001)外延层的透射

电子显微组织

和平整区域的分界线 ,所以无法定性或定量地将表面起伏区域和平整区域分辨开来. 但表面

上大量沿[110 ]方向延伸的条带已很清晰地显示

出来 ,只是每一个条带都存在灰度渐变. 灰度较

小的条带高于灰度较高的区域.

112 　立方相 Ga N外延层的 TEM 分析

图 2 是利用 Philips CM12 型透射电子显微镜

获得的立方相 GaN 外延层的显微组织. 在 GaN

外延层与 GaAs 衬底的界面处 ,出现了组态紊乱的

高密度位错 ,局部区域位错密度极高 ,产生了大量

与衬底 GaAs(001)面呈 55°的衬度条纹 ,且平行于

GaN 的{111}面 ,一直贯穿至外延层表面 ,并引起

该区域外延表面的高度起伏. 这些衬度条纹主要
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是六角相和立方相微孪晶 ,其形成机理可以通过密排面的堆垛层错来分析[2 ] . 六角相和立方

相微孪晶密度越高的区域表面高度变化越大 ,密度较低的区域表面仅有微小的高度变化 ,没有

六角相和立方相微孪晶出现的区域表面相对较为平整.

外延层厚度约为 700 nm ,而图 2 中表面高度的起伏变化就有 60 nm左右 ,可见立方相 GaN

外延层的表面是相当粗糙的 ,这对于实现立方相 GaN 基的异质结和量子阱等器件结构十分不

利. 所以外延层的表面质量有待进一步提高 ,而其中控制六角相和立方相微孪晶的萌生又是

解决该问题的关键. 需要对六角相和微孪晶的分布特征进行更深入的分析 ,以进一步理解外

延表面的起伏特征.

113 　立方相 Ga N的 X射线衍射( XRD)分析

实验是在多功能 X射线双晶四圆衍射仪上进行的. 实验选用 Cu 靶作为辐射源 ,X射线经

过 0. 3 mm的狭缝和高纯 Si (111)单色后获得 Cu Kα1辐射入射到试样平面上 ,衍射束经过 Soller

狭缝后进入探测器. “四圆”中ω圆和 2θ圆均平行于仪器平面 ,ω为入射束与试样表面的夹

角 ,2θ为入射束与衍射束的夹角 ,其旋转轴垂直于仪器平面. χ是试样表面与仪器平面的夹

角 ,χ= 0 时 ,试样表面的法线方向平行于仪器平面 ,χ圆围绕着试样表面内一水平方向旋转.

φ圆则围绕着试样表面的法线方向旋转. ω,2θ,χ和φ角的步进精度均可达 0. 01°.

图 3 (a)～ (c) 是χ角为 35. 26°时 GaN/ GaAs (001) 外延层六角相{1010}的φ扫描 ,χ角为

15170°时立方相{111}的φ扫描 ,以及χ角为 54. 74°时立方相{111}的φ扫描 ,分别表示了六角相、

立方相微孪晶和立方相 GaN 基体的衍射信息[5 ] . 每个φ扫描中各衍射峰所对应的入射方向

依次为 : [110 ] ,[110 ] ,[1 10 ]和[110 ] . 图 3 表明当 X射线沿[110 ]或[1 10 ]方向入射时 ,六角相

{1010}衍射峰和立方相微孪晶{111}的衍射强度较高 ;当 X 射线沿 [ 110 ]或 [ 110 ]方向入射时 ,

六角相{1010}衍射峰和立方相微孪晶{111}的衍射强度较低. 上述结果说明平行于[110 ]晶向

的 (111) Ga面和 (1 11) Ga面上六角相和微孪晶含量较高 ,而平行于 [ 110 ]晶向的 (111) N 面和

(111) N 面上六角相和微孪晶含量较低. 这与 Qin[6 ]和 Tsuchiya 等人[7 ]分别在 MBE 和 HVPE 生

长的立方相 GaN 外延层结构的 X射线和 RHEED 研究中的相关现象是一致的.

根据六角相{1011}衍射和立方相微孪晶{111}衍射的ω扫描的积分强度 ,可以得到不同极

性的{111}面上产生的六角相和立方相微孪晶的含量. {111} Ga面上产生的六角相和微孪晶的

含量分别为 2. 1 %和 0. 4 % ,{111}N 面上产生的六角相和微孪晶的含量分别为 1. 1 %和 0. 3 %.

图 3 　立方相 GaN/ GaAs(001)外延层不同晶面衍射的φ扫描

(a) χ= 35. 26°时六角相的{1010} , (b) χ= 15. 79°时立方相的{111} , (c)χ= 54. 74°时立方相的{111}
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2 　讨论
立方相 GaN 外延层多通过一定的层错结构形成片状六角相 ,即 Ga 原子和 N 原子在{111}

面或{0002}面上发生了 a/ 6〈211〉或 a/ 3〈1010〉的滑移. 而立方相微孪晶的孪晶面也是{111}

面. 在不同〈110〉入射方向上进行 X射线衍射时 ,六角相和立方相微孪晶含量的不同表明所对

应的{111}面上形成六角相和立方相微孪晶的概率存在差异.

事实上 ,由于立方相 GaN 为闪锌矿型结构 ,具有非中心对称性 ,就是原子密度相同的表面

也可能具有并不相同的化学性质. 但以 GaAs (001) 为衬底时 ,在生长方向上的 (111) Ga面、

(1 11) Ga面、(111) N 面和 (111) N 面会出现生长速率的差异 ,进而造成相应方向上外延层结构的

不同和光电性能的差异.

由于在外延生长的早期阶段 ,立方相 GaN 呈岛状形核和生长 ,在单独的 GaN 岛状晶粒内

部的缺陷主要是失配位错 ,而面缺陷较少. 只有当岛状晶粒相互吞并时 ,晶粒内部的失配位错

才被破坏 ,局部的严重应力集中以层错等方式进行释放 ,从而导致六角相和立方相微孪晶的出

现[8 ] . 而此时 (111) Ga面和 (1 11) Ga面上的生长速度远高于 (111) N 面和 (111) N 面 ,则在 [110 ]或

[1 10 ]方向上岛状晶粒率先相互吞并 ,所造成的应力集中导致大量六角相和立方相微孪晶在

(111) Ga面和 (1 11) Ga面上形成 ,而在 [110 ]或 [110 ]方向上相互吞并的岛状晶粒数量较少 ,用以

释放局部应力集中的层错等缺陷数量也相对较少. 相应地 , (111) Ga面和 (1 11) Ga面上六角相和

微孪晶含量也明显高于 (111) N 面和 (111) N 面. 外延层中立方相微孪晶含量远远低于六角相 ,

可能是由于六角相含量的形成可以更有效地释放局部应力集中.

六角相和微孪晶一旦形核 ,六角相处伴随层错结构的台阶就会给晶体生长提供优先的成

核位置 ,微孪晶也会在〈111〉方向上引入台阶而提供更高的生长速率[9 ] . 因此六角相和立方相

微孪晶的前沿总是优先成核、生长较快的区域 ,六角相和微孪晶也常常一直延伸至外延表面 ,

而导致外延表面严重的高度起伏. 当具有不同极性的{111}面上形成不同含量的六角相和立

方相微孪晶时 ,表面高度的起伏变化也就反映出一定的极性特征. 平行于[110 ]晶向的 (111) Ga

面和 (1 11) Ga面上六角相和微孪晶含量较高 ,则[110 ]方向上的表面起伏就较为严重 ,每个台阶

平整区域的尺寸就相对较小. 而平行于[110 ]晶向的 (111) N 面和 (111) N 面上六角相和微孪晶

含量较低 ,[110 ]方向上表面就较为平整 ,高度变化的区域较少. 这样立方相 GaN 外延层就出

现了沿[110 ]方向延伸的条带型结构.

3 　结论
本文观察了低压金属有机化学气相淀积 (LP-MOCVD) 的立方相 GaN/ GaAs (001) 外延表面

的二次电子像和 AFM像 ,结果表明外延表面存在有大量沿[110 ]方向延伸的条带型台阶结构 ,

而在[110 ]方向上条带的尺寸较小且大小不一 ,表面起伏区域在外延表面的比例是相当大的.

透射电子显微镜 (TEM)观察表明每个台阶的起伏处对应着高密度的六角相和立方相微孪晶 ,

表面平整的区域内六角相和立方相微孪晶的密度则较低. X 射线衍射分析表明由于立方相

GaN 外延层中{111} Ga和{111}N 面上形成六角相和微孪晶概率存在明显差异. 平行于 [110 ]晶

向的{111} Ga面上外延速度远高于平行于[110 ]晶向的{111}N 面 ,岛状晶粒在 [110 ]方向上率先
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相互吞并 ,所造成的应力集中导致较多六角相和立方相微孪晶在{111} Ga面上形成 ,并最终导

致沿[110 ]方向延伸的条带型台阶结构.

立方相 GaN 外延层的表面起伏是相当严重的 ,必须有效地控制六角相和立方相微孪晶的

萌生及其在外延薄膜中的扩展 ,才可能获得更高质量的立方相 GaN 外延层 ,并应用于光电器

件的研制.
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