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摘要    通过改变 MOCVD 生长 GaN 反应的 V/III 比来改变横/纵向生长速度比, 以此来研究

两步法中高温GaN层的横向生长对材料结构性质的影响. 透射电子显微镜(TEM)和X射线衍

射(XRD)实验的研究表明, 高温 GaN 层的横向生长速度越快, 位错的传播方向更易于偏离 c
轴, 弯向晶粒内部, 且弯曲的位置越靠近缓冲层, 但位错密度并不随横向生长的加速而单调

变化. 提出了一个关于 GaN 生长动力学过程和位错弯曲机制的模型以解释横向生长与 GaN
结构的对应关系. 
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由于 GaN 和蓝宝石衬底之间巨大的失配引起的 

高界面能, 在 MOCVD 中异质外延生长 GaN 均采用 
两步法生长工艺[1~2], 即先将衬底表面氮化并生长一 
层低温 GaN 或 AlN 缓冲层, 而后在高温下生长高质 
量的GaN主层. 低温缓冲层是无定形结构, 在生长高 
温GaN层之前, 缓冲层在高温下退火固相重结晶, 形 
成了柱状晶体. 初始的高温 GaN 层在这些柱状结构 
的缓冲层上成核, 也是柱状结构的小岛, 岛的大小和 
密度, 取决于缓冲层柱状结构的大小和密度 [3~5] . 在 
接下来的生长过程中, 在几何选择定则的作用下, 这 
些岛向横向和纵向长大而后合并, 形成的柱状亚晶 
粒内部是接近完整地理想结构[6~7], 晶粒间存在微小 
的取向差, 位错阵列就在这一相邻岛的合并过程中 
产生了 [3,6] . 因此, 控制缓冲层生长工艺, 如生长时 
间、退火压力等, 可以控制高温 GaN 层初始成核岛的 
大小和密度, 进而控制 GaN 主层位错的密度和形貌. 
然而, GaN 的结构特性并不可能完全取决于缓冲层的 
生长条件, 这说明除了由缓冲层决定的成核岛形态 

以外, 高温层的生长对 GaN 的结构性质的影响仍不 
可忽略.  

在横向外延生长(LEO)技术中, 窗口区生长出的

外延薄膜会在继续垂直生长的同时在掩模层上横向

生长, 位错在这一过程中弯向横向生长区, 沿平行于

掩模板方向生长[8~10]. 与之相对, 能够显著提高光电

器件特性的氮化物纳米柱状结构的生长[11]是通过严

格控制晶体的横纵向生长比例得到的. 由此可见, 横
向生长在GaN晶体低维结构(2D, 1D和 0D)的生长中

起着重要作用. 受此启发, 横纵向生长比的不同是否

会给异质外延GaN的晶体结构带来显著变化？本文

针对这一问题进行了研究.  
生长过程中的表面扩散有助于使原子由成核岛

的顶部移向岛的边缘, 与那里晶格结合. 如果扩散长

度比岛的宽度大, 岛的生长更易于向横向扩展; 如果

扩散长度比岛的宽度小, 岛的生长更易于沿纵向进

行[12]. 在MOCVD生长过程中, 气固界面局部化学比

将显著影响着这一原子动力学[13], 这是因为  N 原子
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表面扩散长度远小于Ga原子[14~15], 原位反射式高能

电子衍射(RHEED)强度分析未发现任何N原子表面

扩散的迹象[12], 因此, 当反应的V/III比较小时, 增多

的  Ga原子使得表面扩散长度变长, 岛的横向生长加

速; 当反应的V/III比较大时, 增多的N原子使得表面

扩散长度变短, 岛的生长易于沿纵向三维发展[16~20]. 
因此, 本文采用改变反应V/III比的手段, 改变  GaN横

向生长速度, 观察其结构性质的变化.  

1  实验   
实验所用 GaN 样品是在蓝宝石衬底的(0001)晶

面, 以 GaN 为缓冲层采用两步法在 MOCVD 系统中

进行生长的. III族源为TEG, V族源为NH3, H2为载气. 
样品 A~E 的 V/III 比分别为 2107, 2239, 2370, 2633, 
3160, V/III 比的改变通过保持 TEG 的入口流速不变

而改变 NH3的入口流速实现. 除 NH3流速外, 其它生

长条件均相同, 反应室的压力为 40 Torr, 缓冲层生长

温度为 450℃, 高温 GaN 层的生长温度为 950℃, 厚
度约为 1 μm. 高分辨XRD测量采用的是具有Ge(220)
单色器的 Bruker D8-discover 系统, X 射线波长为

CuKα (λ=0.154056 nm). TEM 实验制样先进行机械减

薄, 再在 Gatan 691 离子抛光系统上用 4.5 keV 的 Ar
离子, 以 5°入射角进行减薄. 采用 JEOL-200CX 观察

截面 TEM 像, 工作电压为 160 kV.  

2  实验结果 
GaN 的柱状亚晶粒结构是一种马赛克结构, 描

述这种结构的三个基本参数分别是横向相干长度

(L//)、面外倾斜角(tilt)和面内扭转角(twist), 其中, L//

为亚晶粒平均尺寸 , tilt 和具有螺型分量的位错

(b=<0001>)相关 , 而  twist 和具有刃型分量的位错

(b=1/3<11-20>)相关. 考虑到有限亚晶粒对位错分布

的调制作用, 位错密度由下式[21,22]给出 

 
//

,
2.1

N
L

α=
b

 (1) 

其中 , α 为 tilt和 twist角度 , 螺位错的伯格矢量大小

b=0.5185 nm, 刃位错的伯格矢量大小  b=0.3189 nm. 
GaN的对称面(0002)面的ω 扫描曲线的展宽主要由有

限L//和tilt引起[23], L//引起的加宽为洛仑兹函数L(x)分
布, 而tilt引起的加宽是高斯分布  G(x), 对(0002)面ω 

扫描曲线用Pseudo-Voigt函数进行线性拟合分析就可

以得到tilt和L//两个结构参数. Pseudo-Voigt函数的表

达式[24]如下 
 PV(x)=(1−f )×G(x)+f×L(x), (2) 
其中, f为洛仑兹特征分布因子, (1−f )为高斯特征分布

因子. 非对称面ω 扫描曲线的展宽主要由twist和tilt
引起, 但以往的研究表明(30~32) 面的ω 扫描曲线

FWHM的 1.14 倍可近似为twist角度大小[25,26]. 表 1 列

出了五个不同反应V/III比的GaN样品的XRD实验数

据以及由上述方法拟合分析得到的晶粒尺寸和位错

密度值. 样品的晶粒尺寸接近, 均为 350 nm左右. 位
错密度随反应V/III比变化的趋势由图 1 给出, 随着

V/III比的增加, 螺型位错密度先快速下降而后缓慢

上升 ,  刃型位错密度先快速上升而后基本维持 

 
图 1  位错密度随反应的 V/III 比变化的趋势 

 

表 1  由 XRD 实验得到的不同 V/III 比的 GaN 样品的结构参数 
样品编号 V/III ω 扫描曲线 FWHM/(°) L// Tilt Twist 螺型位错密度 刃型位错密度

  (0002) (30-32) /nm /(°) /(°) /108cm−2 /109 cm−2 
A 2107 0.162 0.322 343 0.1077 0.3671 5.02 2.79 
B 2239 0.151 0.356 349 0.0974 0.4058 4.47 3.03 
C 2370 0.108 0.529 394 0.0590 0.6031 2.39 3.99 
D 2633 0.117 0.524 381 0.0670 0.5974 2.82 4.09 
E 3160 0.128 0.522 385 0.0785 0.5951 3.26 4.03 
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不变, V/III=2370 为变化的转折点. 
我们的研究选择位错密度显著变化的三个样品

A, C 和 E 进行了横截面 TEM 分析. 图 2(a), (b)和(c)
分别为样品 A, C 和 E 在 GaN 的[1-100]晶向附近 g= 
[10-11]的两束条件的截面 TEM 像. 根据 TEM 衍射对

比度原理, 纯螺位错、纯刃位错和混合位错在衍射矢

量 g=[10-11]条件下均可见. 对于反应 V/III 比最小的

样品 A, 位错密度较小, 由位错应力场产生的衍射衬

度对比明显. 大量位错在距离缓冲层 20 nm 以内的地

方相互反应合并, 少部分位错沿  c 轴向上传播. 在向

上传播过程中, 几乎所有的位错都发生了不同程度

的向晶粒内部的弯曲, 部分弯曲之后沿横向生长, 与
其它弯向晶粒内部的位错合并而湮灭, 部分弯曲之

后仍向上生长. 对于反应 V/III比居中的样品 C, 位错

密度较大, 位错间的应力场相互干扰使得衍射衬度

对比不如样品  A明显. 位错的大量合并发生在距缓冲

层 100 nm 以上的位置, 约 50%的位错未合并, 沿  c 轴

向上传播. 在传播过程中, 这部分位错中有个别发生

弯曲, 大部分笔直的向上传播直至样品表面. 对于

V/III比最大的样品 E, 位错的密集情况与样品C相近, 
但缓冲层附近几乎未出现合并的位错环, 所有的位

错都沿 c 轴笔直的向上传播直至样品表面, 只有极个

别位错发生弯曲.  

3  讨论 

由XRD和 TEM的结果可见, 位错的弯曲程度随

着 V/III 比的增加而减少, 而位错密度随 V/III 比的变

化并不呈单调关系, 当 V/III 比最小时, 螺位错密度

最大, 刃位错密度最小, 在 V/III 比居中的条件下, 螺
位错密度最小, 而刃位错密度接近最大饱和. 这说明

横向生长速度越快, 位错的传播方向更易于偏离 c 轴, 
弯向晶粒内部, 且弯曲的位置越靠近缓冲层. 刃位错

密度随横向生长速度的减少而显著增加, 当横向生

长速度小于某一值后出现饱和, 与之相对, 螺位错密

度先是随横向生长速度的减少而显著减少, 当横向

生长速度小于某一值后, 螺位错密度开始随横向生

长速度的减小而缓慢增加. 
这种横向生长和位错密度形态间的对应关系可

以用以下模型加以解释: 在退火后的缓冲层上成核

生长的 GaN 小岛的大小和密度仅决定于成核层的生

长条件, 因此, 几个样品初始成核岛的情况相同, 由
这些 GaN 成核岛长大形成的柱状亚晶粒的尺寸也差

别不大, 但是, 由于高温GaN层横向生长速度的差异, 
形成的柱状亚晶粒间的倾斜扭转情况以及这种倾斜

扭转在后续生长过程中的改变情况将出现不同 . 
当横向生长速度很快时, 初始成核岛迅速地横

向长大合并, 原子没有足够的时间通过吸附和解吸

附来调整晶格的排布, 初始岛之间的大的倾斜和扭

转在这一快速合并过程中被保留下来, 因而晶粒间

的位错很多. 在接下来的生长过程中, 大的横/纵向

生长速度比使得层状生长更易实现, 同时, 大的表面

原子扩散速度也使得纯刃位错和带有刃型分量的混

合型位错易于沿滑移面{0001}和{10-10}滑移, 因此, 
位于晶粒交界处的刃型位错发生弯曲, 它们或者弯 

 
图 2  样品 A, C 和 E 在 GaN 的[1-100]晶向附近 g=[10-11]的两束条件的截面 TEM 像 

(a) 样品 A; (b) 样品 C; (c) 样品 E 
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向临近的位错与之湮灭; 或者弯向晶粒内部, 沿平行

于衬底的方向横向传播, 而后与其它弯向晶粒内部

的与之方向相反的位错湮灭; 或者弯向晶粒内部之

后再次发生弯曲斜向上或笔直向上传播. 如图 2(a)的
TEM 图片所示, 大量位错在缓冲层附近合并湮灭, 
少数向上传播, 并且在向上传播的过程中也容易发

生弯曲. 但是, 由于纯螺位错不能发生弯曲, 只能通

过与弯向它的含有刃型分量的位错合并, 因此, XRD
实验检测的横向生长速度大的样品螺型位错密度高, 
刃型位错密度低.  

当横向生长速度居中时, 初始成核岛横向合并

较慢, 原子有足够的时间通过吸附和解吸附来调整

晶格的排布, 使之更有次序, 因此, 合并后晶粒间的

倾斜扭转较小, 缓冲层附近的初生的位错相对较少. 
在接下来的生长过程中, 由于纯螺位错不能发生弯

曲, XRD 实验检测的总的螺型位错密度显著降低. 但
是, 小的表面原子扩散速度使得刃型位错不易滑移

弯曲, 即使部分刃型位错发生合并, 由于成核岛长大

合并时晶粒的高度较大, 位错发生合并的位置离缓

冲层也较远, 如图 2(b)的 TEM 图片所示, 因此, XRD
实验检测的刃型位错密度显著升高.  

当横向生长速度很慢时, 初始成核岛向纵向生

长, 横向合并很慢, 合并时晶粒的高度很高, 使得晶

粒间的倾斜加大, 因此, XRD 实验检测的螺型位错密

度开始上升, 而刃型位错密度变化不大. 在接下来的

生长过程中, 刃型位错几乎不发生弯曲合并, 在晶粒

间隙处笔直的沿 c 轴生长方向向上传播, 如图 2(c)的
TEM 图片所示.  

一般认为, 横向生长有利于层状生长, 但是, 由
以上实验和分析可见, MOCVD常规两步法生长所引

入的初始岛状生长, 使得横向生长对于生长机制的

影响更为复杂. 初始成核岛的横/纵向生长比影响着

合并的晶粒间倾斜和扭转程度的大小, 但整体位错

密度大小并不完全由此决定, 成核岛合并以后的后

续生长中的横向生长速度将影响位错的弯曲程度 , 
进而对总体位错密度造成影响. 另外 , 两步法高温

GaN层的横向生长机制也有别于LEO技术中的横向

生长机制, 前者的质量疏运机制是表面扩散, 而后者

质量疏运机制是气体扩散 [27], 由于两者的质量疏运

方式不同, 它们的横向生长机制不同, 因而对生长条

件的依赖和位错的弯曲机制也不尽相同.  
值得指出的是, 可以引起生长速度变化的生长

参数很多, 温度、压力、气流量等参数均可以通过对

反应动力学过程的影响来改变生长速度[4,12,17,28], 其
中, 气流量的变化对生长速度的影响最为直观和直

接, 而温度和压力等参数不仅会通过改变生长速度

影响晶体结构, 还会通过产生其它效应影响晶体结

构, 从而干扰了我们对晶体结构受生长速度影响的

讨论. 因此, 本文中横向生长速度的增大是通过减小

反应V/III比来获得. 然而, 增加V/III比除了影响生长

速度以外, 还会引入杂质和空位等点缺陷[29~31], 但相

对于故意掺杂引入的点缺陷, 这些由源气引入的点

缺陷不足够大到可以引起结构方面的变化, 因此, 这
里可以仅考虑V/III比对生长速率的影响.  

生长速度受金属原子在生长表面的流量控制是在

一定的NH3 流速范围内 , 这是因为 , 一方面 , 在
MOCVD中高温下生长GaN一般应选用大的V/III比, 
这是为了平衡MOCVD高温下N2 高的解吸附速度, 如
果V/III比很小, 高温下的生长反应速度会因而降低, 如
果V/III过低, N从表面流失的速度就会超出NH3 传输的

速度, 会在生长表面形成Ga金属小液滴[12,14,32], 从而劣

化GaN的结晶质量, 因此, 不能为了追求小的位错密

度而一味降低V/III比. 另一方面, 若V/III比过高, 由
于NH3 可以同时吸附在N位和Ga位上, 过多的NH3 会

占据了  Ga 位, 从而使生长速度降低[12,31,33]. 另外, 刃
位错密度显著减少的同时螺位错密度显著增加, 且
位错向晶粒内部的弯曲程度发生了明显变化, 这种

结构特性随生长参数的复杂变化关系使得生长参数

的选取更为复杂, 应根据不同需要仔细加以选取.  

 4  结论

TEM 实验研究表明, 在 MOCVD 中退火

后的

XRD 和

缓冲层上生长的初始 GaN 成核岛的横/纵向生长

速度比影响了成核岛合并时晶粒间的倾斜和扭转程

度, 后续生长中的横向生长速度影响了不同类型位

错的弯曲和合并程度, 这两个过程共同作用影响着

GaN 层的位错密度. 
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