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摘要    通过金属氧化物化学气相沉积(MOCVD)方法在 2.5 m× 1.6 m× 0.5 m 圆锥形图形化蓝宝石衬

底(CPSS)和没有图形化平面蓝宝石衬底(USS)上生长 GaN 外延膜. 高分辨率X 射线衍射仪(HRXRD)测试

结果表明, 生长在 CPSS 上 GaN 的刃位错的密度比生长在 USS 上 GaN 的刃位错密度低得多; 从透射电

子显微镜(TEM)观察, CPSS 可有效地减小 GaN 外延膜中的线位错密度; 拉曼散射谱显示通过 CPSS 可有

效地减小 GaN 外延膜中的残余应力; 比较两种外延膜中的光致发光谱(PL), 能从生长在 CPSS 上 GaN 外

延膜中观察到强而尖的带边发射. 以上结果表明: 生长在 CPSS 上 GaN 外延膜的质量高于生长在 USS 上

GaN 外延膜的质量.  
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1  引言 

作为第三代半导体材料的代表 , 氮化镓基半导

体材料是新兴半导体光电产业的核心材料和基础器

件, 如发光二极管、激光二极管、全彩色显示、高频

高温电子器件等方面都有广泛的应用[1–4]
. 由于 GaN

和蓝宝石衬底之间有较大的晶格失配(16%)和热膨胀

系数失配(34%), 导致在 GaN 外延层中产生 10
8
–10

10
 

cm
2 线位错密度, 高的位错密度将影响外延薄膜的

光学和电学性能 , 容易造成载流子泄露和非辐射中

心增多, 使得器件的内量子效率下降; 另一方面 GaN

的折射率(n=2.5)高于蓝宝石衬底的折射率(n=1.78)和

空气的折射率(n=1), 因此光逃逸角锥的临界角(~23°)

非常小, 造成有源层产生的光子只有~4%从表面溢出, 

降低器件的光提取效率. 近年来, 采用横向外延过生 
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长(ELOG)
[5–8]和悬臂外延生长(PE)

[9,10]等诸多方法来

改善 GaN 外延薄膜的性能, 尽管 ELOG 被认为是一

种极为有效的减小线位错密度的方法 , 但这种方法

耗工耗时, 且要求两步生长, 这常会引入非故意掺杂

或污染. 最近采用单步生长的图形化衬底技术成为

研究的热点, 图形化衬底技术通过在蓝宝石表面制

作具有细微结构的图形, 然后在这种图形化衬底表

面进行材料外延. 图形化衬底改变了 GaN 材料的生

长过程, 一方面, 它能通过降低外延层应力, 改善晶

体生长性能; 另一方面, 还能提高 LED 出射光的接

触面逸出角, 从而提高出光效率.  

随着图形衬底思路的提出 , 许多的研究小组就

不同的图形(如锥形(Pyramidal)
[11]、半球形(Hemisphe- 

rical)
[12]、凸形(Convex)

[13]、圆锥形(Cone)
[14]、透镜形 

(Lens)
[15]、长条形(Stripe)

[16]
),不同规格的图形衬底上

经由不同的生长模式外延 GaN 薄膜材料, 研究它们

的位错结构、应力分布、以及它们对外延层光学性质

的影响, 本文采用 MOCVD 方法 , 在 2.5 m× 1.6 

m× 0.5 m的CPSS和USS上生长GaN薄膜材料, 利

用 HRXRD, TEM、扫描电子显微镜(SEM)、PL系统

地研究了 GaN 薄膜的位错密度和分布, 应力的变化, 

目的是为了说明由CPSS引起的侧向外延过生长是怎

样减小刃位错, 相对于在 USS 上生长 GaN 薄膜材料

内位错减小和应变弛豫的程度, 以及 CPSS是怎样影

响外延膜的光致发光性质.  

2  实验条件和方法 

本实验中将光刻胶旋涂在(0001)面蓝宝石上, 采

用BCl3和Cl2刻蚀气体, 电感耦合等离子体(ICP)技术

对蓝宝石衬底进行刻蚀, 获得圆锥形图形化蓝宝石

衬底, 刻蚀后的图形圆锥高度为 1.6 m, 圆锥的直径

为 2.5 m, 锥体之间的距离为 0.5 m, 图 1为倾斜 0°

和 40°的CPSS的 SEM图. 在外延生长以前, 对CPSS

和 USS进行有机清洗, 并用 HF进行表面处理. 采用

Veeco 厂家生产的 MOCVD 设备在 CPSS 和 USS 上

使用相同的工艺生长全结构的 GaN 外延层. 生长过

程中采用H2和N2作为载气, Ga源和N源分别为三甲

基镓(TMGa)和(NH3). 生长过程如下 : 将 UPSS 和

USS在 1200°C下热处理 10 min, 降温至 550°C进行

氮化处理并生长 30 nm 低温 GaN 缓冲层, 然后在

1120°C生长约 3 m非掺杂的 GaN层, 生长中 V/III

比为 1450.  

本文分别使用 HRXRD, SEM, TEM, PL, Raman

散射仪完成了对 CPSS和 USS上生长的 GaN薄膜样

品的各种检测和分析, 使用的 XRD 设备是 Philips 

X’pert MRD (Materials Research Diffractometer)系统, 

光致发光谱(PL)仪使用的是激发光源为 325 nm 的

He-Cd紫外激光器, SEM型号是 JSM-6100, 拉曼散射

采用的是 RAMANOR-U1000 拉曼光谱仪, 激光线为

Ar
＋
激光器 514.5 nm的谱线.  

3  结果及讨论 

利用HRXRD分别对生长在CPSS和USS上GaN

薄膜样品进行了对称(0002)面和斜对称(1012 )面的

扫描. 生长在 CPSS 和 USS 上的 GaN 薄膜样品的对

称(0002)面衍射半峰宽分别为 222 arcsec和 292 arcsec, 

斜对称(1012 )面衍射半峰宽分别为 232 arcsec和 385 

arcsec. 一般来说, HRXRD斜对称(1012 )面衍射曲线

半峰宽与晶格形变引起的线性位错相联系 , 这些位

错包括刃位错、螺位错和混合位错; 而对称(0002)面

衍射半峰宽与螺位错和混合螺-刃位错相联系. 将斜

对称( 1012 )面衍射半峰宽与对称(0002)面半峰宽比 

 

图 1  (a) CPSS 的 SEM 正视图, (b) 倾斜 40°的 CPSS SEM 图 

Figure 1  SEM images of CPSS (a) from plan-view, (b) from slant 40° -view. 
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较, 说明生长在 CPSS 和 USS 上 GaN 薄膜样品中的

位错主要是刃位错. 基于下面的公式 [17]我们定量估

算螺位错和刃位错的密度 

 
2 2

002

2 2
,

4.35 ( cos )4.35

 


 



s

S

ss

D
bb

 (1) 

 
2 2 2

102 002

2 2
.

4.35 ( sin )4.35

  




 



e

E

ee

D
bb

 (2) 

这里|bs|和|be|是螺型位错(|bs|=0.5185 nm)和刃型位错

(|be|=0.3189 nm)的伯格斯矢量的大小, 002 和102 是

XRD(0002)和(1012 )的半峰宽, 是倒格子矢量(Khkl)

和(0001)面法线之间的夹角 , 通过计算得出生长在

CPSS 上的 GaN 样品的刃位错和螺位错密度分别为

0.51× 10
8 

cm
和 1.85× 10

8
 cm


; 而生长在USS上GaN

样品的刃位错和螺位错密度分别为 7.15× 10
8 

cm
和

3.21× 10
8
 cm


. 生长在 CPSS 上 GaN 的刃型位错比

USS 上生长的 GaN 的位错密度低得多, 而螺位错变

化不大, 即螺位错密度不如刃位错密度变化剧烈, 说

明采用 CPSS后主要降低了刃型位错密度. 为了研究

生长在CPSS上GaN刃型位错密度降低的原因, 我们

对生长在 CPSS 上 GaN 样品的进行了透射电子显微

镜(TEM)观察, 图 2为生长在 CPSS上的 GaN薄膜的

TEM 剖面图 . 从图上可以看出 , 蓝宝石图形上方

GaN 外延层刃型位错弯曲 90°, 没有延伸到表面, 这

主要是由于 GaN 和蓝宝石衬底之间有较大的晶格失

配, 刃型位错容易在 c 面蓝宝石平面上生成, 当采用

图形化衬底后 , 开始阶段由于非图形衬底区域的

GaN 生长速率高于圆锥形图形衬底区域, 当生长到

圆锥区域的顶部, 横向外延过生长 GaN 相互联结和

覆盖整个圆锥区域, 限制了位错的继续向上延伸, 这

便大大降低了 GaN外延膜表面的刃型位错密度.  

为了研究和分析生长在 CPSS 和 USS 上的 GaN

薄膜的残余应力应变, 我们首先测定了两薄膜样品

(0004)面的衍射角, 测定过程中在每个样品上取上、

下、左、右、中五个不同的点测定其衍射峰, 取其平

均值, 得出它们的晶格常数分别为 5.1931 Å 和 5.2022 

Å . 与体材料 GaN 的晶格常数 5.185 Å
[18]比较, 说明

经由 MOCVD方法在蓝宝石衬底上生长的 GaN薄膜

具有压应变, 这是由于衬底与外延层之间的晶格失

配和冷却过程中热膨胀系数失配引起的 , 将两个样

品的晶格常数与体材料 5.185 Å
[18]比较, CPSS上生长

的 GaN 薄膜与体材料 GaN 样品有比较好的一致性, 

 

图 2  生长在 CPSS 上 GaN 薄膜的 TEM 剖面图 

Figure 2  Cross-section TEM image of GaN epilayer grown on 

CPSS. 

 

说明经由 CPSS 容易使靠近 GaN 薄膜界面处的压应

变弛豫, 这是由于 c 面尺寸减小, 因为圆锥形图形区

域上没有(0001)面. 紧接着, 我们分别测定了(0002), 

(1012 ), ( 2024 )面衍射峰的位置, 结果见表 1. 根据

下面的公式计算了面内应变 / /e 和面外应变 e ,  
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这里 d0001 和 1012
d 分别是(0001)面和(1012 )面的面间

距 , 0002, 0004, 10 12
 , 

2024
 分别是 (0002), (0004), 

(1012 ), ( 2024 )衍射峰的位置; 1和2为系统误差; 

a和 c是应变晶格参数; a0和 c0是未应变的晶格参数, 

即 3.189 Å 和 5.185 Å
[18]

. 比较生长在 CPSS 和 USS

上 GaN 薄膜样品的 e和 / /e , 说明经由 CPSS 可使面

内和面外的应力得到弛豫, 降低其应变, 从而改善了

晶体的质量.  

由于拉曼散射能提供薄膜内振动态的信息 , 而

振动态的声子频率对应变和微观无序十分敏感 , 因

而可根据振动峰的形状和选择定则[19]判定薄膜的生 
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表 1  生长在CPSS 和USS 上GaN 薄膜的衍射峰位置和应变 

Table 1  Diffraction peak locations and strain of samples on CPSS 

and USS 

 (0002)(°) (0004)(°) ( 1012 )(°) ( 2024 )(°) e (%) / /e (%) 

CPSS上薄 

膜样品 
17.0023 36.1628 24.0248 54.6022 0.1619 0.0824 

USS上薄膜 

样品 
17.4227 36.4228 24.0658 54.6335 0.3214 0.5222 

 

长质量. 由于外延 GaN 层是六角纤锌矿结构, 满足

C6v对称, 总共存在六种拉曼激活膜: 两个 E2(高频和

低频支), E1(TO), E1(LO), A1(LO)和 A1(TO). 根据选择

定则, 我们采用入射光平行于 c轴的背散射条件进行

拉曼测试, 只允许出现 A1(LO)和 E2模. 图 3为 CPSS

衬底和 USS衬底上生长的 GaN薄膜的的室温 Raman

散射谱, 图中对 Raman谱和参数进行了 Lorentzian线

性拟合. 对 CPSS衬底上生长的样品, high

2
E 和 A1(LO)

分别为 570.2 cm
1和 736.8 cm

1
; 对生长在 USS衬底

上的样品, high

2
E 和 A1(LO)分别为 571.1 cm

1和 738.0 

cm
1

, 与无应力状态的模式[20,21]比较, 两样品的 high

2
E

和 A1(LO)均向高能方向移动, 说明通过 MOCVD 方

法在蓝宝石衬底上生长的 GaN 外延膜处于压应力状

态. 由于 GaN的 high

2
E 和 A1(LO)对膜内应力非常敏感, 

尤其是 high

2
E , 随着膜内的压应力增加会向大波数方

向移动, 当膜内有张应力存在时, 会向相反方向移动.  

 
 

图 3  CPSS 衬底和 USS 衬底上生长的 GaN 薄膜的 Raman

散射谱 

Figure 3  Raman spectra of the GaN grown on CPSS and USS. 

比较在 CPSS和 USS衬底上生长的 GaN样品的 high

2
E

和A1(LO)模, 说明通过CPSS可降低GaN外延膜内的

压应力. 生长在CPSS衬底上GaN薄膜的 high

2
E 半峰宽

是 4.13 cm
1

, 低于生长在 USS衬底上 GaN样品得半

峰宽 10.82 cm
1

, 并且生长在 CPSS衬底上 GaN样品

的 Raman强度约是生长在 USS衬底上 GaN样品的 2

倍, 这些都表明生长在CPSS衬底上GaN薄膜的结晶

质量高于生长在 USS衬底上 GaN薄膜.  

 

图 4  生长在 CPSS 和 USS 上薄膜样品的室温光致发光谱(PL) 

Figure 4  Room temperature PL spectra for samples on CPSS and USS. 
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图 4 为生长在 CPSS 和 USS 上薄膜样品的室温

光致发光谱(PL), 它们对应的峰值波长分别为 364.8 

nm和 361.6 nm, 即在 CPSS上生长的 GaN薄膜的 PL

谱峰值波长相对于 USS 上生长的 GaN 薄膜的 PL 谱

峰值波长产生 3.2 nm的红移, 这被认为是 CPSS上生

长的 GaN 薄膜压应变弛豫的直接证据 , 这也与用

XRD 分析的两样品的应力结构相一致. 因为 GaN 外

延层的带隙能与膜内的残余应力有关 , 张应力导致

能带隙减小 , 而压应力导致能带隙增加 [22,23]
, 因此

CPSS 上生长 GaN 薄膜内压应力小于 USS 上生长的

GaN薄膜内的压应力. 样品 USS的 PL谱上有一个小

的与缺陷有关的黄光峰(见图 4 插图), 这都说明了

CPSS 上生长 GaN 薄膜晶体质量得到改善, 位错密度

减小. 另外生长在 CPSS 上 GaN 薄膜的 PL 谱强度较

大, 说明CPSS倾斜的侧壁改变了光线的入射角, 使得

原本全反射的光线得以出射, 从而提高了出光效率.  

4  结论 

总的来说, 通过MOCVD方法在圆锥形图形化蓝

宝石衬底上生长的晶体质量高于普通平面蓝宝石衬底

上生长的 GaN, 通过 CPSS可降低 GaN外延膜的位错

密度, 这是由于 GaN的横向生长速度大于纵向生长速

度, 使得蓝宝石图形上方 GaN 外延层线位错弯曲, 不

能延伸到表面. 经由 CPSS可使 GaN外延膜的应力得

到弛豫, 降低其应变, 从而改善晶体质量.根据膜内应

力与能带隙之间的关系, 通过 PL谱判定通过 CPSS可

降 GaN 膜内的压应力; 另根据两样品 PL 谱强度的差

别, 说明CPSS倾斜的侧壁改变了光线的入射角, 使得

原本全反射的光线得以射出, 提高了出光效率. 
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Influence of cone-shaped pattern sapphire substrates on 

dislocation density and stress-strain of GaN epifilms by 
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GaN epifilms are grown on the 2.5 μm× 1.6 μm× 0.5 μm cone-shaped pattern sapphire substrates (CPSS) and unpattern 

planar sapphire substrates (USS) by MOCVD. High resolution X-ray diffraction (HRXRD) measurements show that 

the edge dislocation density of GaN epifilms on CPSS is less than on USS. From the transmission electron 

microscopy (TEM) observation, the CPSS can efficiently reduce the threading dislocation in GaN epilayer. The 

Raman scattering spectroscopy show that the CPSS can effectively decrease the residual stress in GaN epilayer. A 

strong and sharp PL band edge emission was observed for the GaN grown on CPSS compared to USS. The above 

result indicates the quality of GaN epilayers on CPSS is advantage to GaN epilayer on USS. 

CPSS, GaN, threading dislocation, stress-strain 
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