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Аннотация 
Предмет исследования. Рассмотрены процессы образования и поведения дефектов при многостадийном 
выращивании толстых эпитаксиальных слоев нитрида галлия методом хлорид-гидридной эпитаксии на подложках 
GaN/Al2O3 с зарощенной колонной структурой, сформированных с помощью газофазной эпитаксии из 
металлорганических соединений. Методы. Рост первичных слоев GaN осуществлялся методом газофазной 
эпитаксии из металлорганических соединений. На поверхности этих слоев методом реактивного ионного травления 
создавались колонны высотой 800 нм. Далее колонны заращивались слоем нитрида галлия толщиной 3–4 мкм. На 
сформированной таким образом подложке проводилось многостадийное выращивание слоев GaN методом хлорид-
гидридной эпитаксии с общей толщиной 100–1500 мкм. Характеризация полученных слоев проводилась с 
применением методов оптической и электронной микроскопии, а также спектроскопии комбинационного рассеяния 
света. Основные результаты. Плотность дислокаций в слоях, выращенных хлорид-гидридной эпитаксией, 
составила (3–6)·107 см–2, что было на порядок ниже, чем в использованной подложке, и на два–три порядка ниже, 
чем плотность дислокаций в типичных эпитаксиальных слоях GaN на обычных сапфировых подложках. Данные 
спектроскопии комбинационного рассеяния света показали низкий уровень напряжений в выращенных слоях и их 
высокую структурную однородность. По итогам исследования установлено, что в условиях многостадийного роста 
не катастрофические (не приводящие к разрушению образца) трещины способны к трансформации в макропоры и 
оказываются важным структурным элементом, способствующим протеканию релаксации напряжений в объеме 
толстых слоев нитрида галлия, выращиваемых на инородной подложке. Практическая значимость. Результаты 
исследования могут быть использованы при разработке гетероструктур на основе нитридов элементов III группы для 
приборов оптоэлектроники и высокочастотной и силовой микроэлектроники. 
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Abstract 
Subject of Research. The paper deals with processes of formation and transformation of defects during multi-stage growth 
of thick gallium nitride layers with hydride vapor phase epitaxy on GaN/Al2O3 substrates with buried column pattern formed 
with the use of metal-organic vapor phase epitaxy. Methods. The growth of initial GaN layers was performed with the use of 
metal-organic vapor phase epitaxy. On the surface of the initial layers columns with the height of 800 nm were generated by 
means of ion etching. These columns were overgrown with 3-4 µm-thick GaN layers. On thus formed substrate multi-stage 
growth of GaN layers was performed with the use of hydride vapor-phase epitaxy. The total thickness of GaN layers was 
100-1500 µm. The grown layers were studied by optical and electron microscopy and Raman spectroscopy. Main Results. 
Density of threading dislocations in the layers grown by hydride vapor-phase epitaxy was (3-6)·107 cm-2, that was one order 
of magnitude lower than in the used substrate, and two to three orders lower than dislocation density in typical GaN layers 
grown on commercial sapphire substrates. Raman spectroscopy data were indicative of low level of mechanical stress in the 
layers and their high structural uniformity. It was established that under multi-stage growth conditions, non-catastrophic 
cracks (those that do not cause sample destruction) are able to transform into macropores and appear to be an important 
structural element, serving to stress relaxation in the bulk of thick gallium nitride layers grown on foreign substrates. 
Practical Relevance. The results of the study can be used in the development of III-nitride heterostructures for 
optoelectronics and high-power and high-frequency microelectronics. 
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gallium nitride, epitaxy, defects, cracks, substrates 
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Введение 
 

Наблюдаемый в настоящее время недостаток высококачественных подложек из нитридов элемен-
тов III группы для последующего наращивания нитридных эпитаксиальных слоев ограничивает характе-
ристики и замедляет развитие коротковолновой оптоэлектроники и высокочастотных и мощных элек-
тронных устройств. Широко используемый подход, заключающийся в гетероэпитаксиальном наращива-
нии нитридных слоев на инородные подложки, такие как сапфир (Al2O3), имеет ряд недостатков, ограни-
чивающих функциональные возможности создаваемых приборов. Несоответствие параметров кристал-
лической решетки эпитаксиальных слоев, составляющих рабочую область электронных приборов, и под-
ложки приводит к возникновению в гетероструктурах дефектов, ухудшающих характеристики приборов. 
Несоответствие температурных коэффициентов расширения эпитаксиальных слоев и подложки приводит 
к появлению напряжений, вызывающих растрескивание структур. Негативный вклад в снижение функ-
ционала приборов вносит и низкая теплопроводность сапфировых подложек, что ограничивает рассеяние 
тепла и ведет к перегреву рабочей области приборов с последующим ухудшением характеристик вплоть 
до полной их деградации. Наряду с этим, многолетние усилия по получению объемных кристаллов для 
создания «родственных» нитридных подложек, в частности, подложек из нитрида галлия (GaN), с ис-
пользованием традиционных способов объемного роста, разработанных для широкого класса полупро-
водниковых материалов, до сих пор не увенчались успехом. Это обусловлено рядом фундаментальных 
характеристик нитридов элементов III группы. Прежде всего, равновесное давление паров азота над эти-
ми соединениями при умеренных температурах является чрезвычайно высоким. Нитриды элементов III 
группы начинают разлагаться при температурах ниже их температур плавления, что затрудняет осущест-
вление обычных способов объемного роста. Проблема высокого равновесного давления азота над GaN 
была впервые решена с использованием установки выращивания из раствора, рассчитанной на сверхвы-
сокие давления (2·104 атм) [1]. Развитый метод позволил получить первые кристаллы нитрида галлия ма-
лой площади. Получение первых объемных кристаллов GaN послужило важным этапом в изучении фун-
даментальных свойств материала и способствовало бурному развитию научных основ технологий нит-
ридных полупроводников. Однако сам подход с точки зрения массового производства не имел экономи-
ческой целесообразности и не получил дальнейшего развития. Дополнительным фактором, обусловив-
шим необходимость поиска альтернативных технологий, послужило и то, что электрические характери-
стики получаемого объемного GaN оказались ограниченными высокой фоновой концентрацией носите-
лей. Так, концентрация электронов в образцах, выращенных при высоком давлении, составляла более 
1·1019 см–3 [2]. Это заведомо не позволяло осуществлять контролируемое легирование материала и, таким 
образом, существенно ограничивало его использование в технологиях устройств микроэлектроники. Со-
ответственно, существенным шагом вперед в этой области была бы разработка методов получения каче-
ственной подложки из нитридов элементов III группы для изготовления микроэлектронных устройств. 
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Рядом исследовательских групп было показано, что подложки из нитрида галлия с требуемыми 
физическими свойствами могут быть получены на основе монокристаллических пластин. Такие пласти-
ны могут быть изготовлены путем наращивания толстых эпитаксиальных слоев GaN на инородные под-
ложки. Использованные исходные подложки впоследствии могут быть удалены различными методами 
химического или физического травления [3–6]. В настоящее время одним из наиболее востребованных 
методов получения монокристаллических пластин GaN является метод хлорид-гидридной эпитаксии 
(ХГЭ), поскольку он обеспечивает высокие скорости роста, что позволяет получать толстые, свыше 
300 мкм, эпитаксиальные слои. Дополнительным преимуществом метода ХГЭ является относительно 
низкая себестоимость получаемого материала, что определяет экономическую целесообразность при его 
внедрении в массовое производство нитридных подложек. При этом нерешенной проблемой до сих пор 
остается растрескивание пластин при их охлаждении от температуры выращивания до комнатной темпе-
ратуры и (или) в условиях постростовой обработки. В настоящей работе обсуждается подход, позволяю-
щий преодолеть существующие ограничения способов получения толстых высококачественных слоев 
нитрида галлия, которые при отделении от сапфировой подложки могут быть использованы в качестве 
пластин для последующего выращивания нитридных приборных структур. 
 

Экспериментальные результаты и их обсуждение 
 

В качестве исходной подложки использовались (0001)-ориентированные пластины сапфира. Отме-
тим, что наряду с такими преимуществами, как доступность пластин больших размеров и их высокое 
качество, у таких подложек существует и ряд недостатков: уже упомянутые несоответствия параметров 
кристаллической решетки и коэффициентов теплового расширения, а также кристаллохимическое несо-
ответствие с нитридными материалами. Как следствие, в эпитаксиальных слоях нитридов, нарощенных 
на такие подложки, наблюдаются высокая (109–1010 см−2) плотность проникающих дислокаций и высокий 
уровень остаточных напряжений. Для решения этой проблемы в данной работе были использованы под-
ложки со структурированной поверхностью. Выбор оптимальной геометрии структурирования подложек 
основывался на данных математического моделирования напряженно-деформированного состояния в 
пленках GaN на сапфировых пластинах [7, 8]. В результате были выбраны подложки с оптимизированной 
колонной структурой [9]. 

Рост слоев GaN осуществлялся в вертикальном реакторе для газофазной эпитаксии с использова-
нием металлорганических соединений (ГФЭ МОС). Первичные слои нитрида галлия толщиной  
3,2–4,6 мкм, предназначенные для структурирования, выращивались на низкотемпературном буферном 
слое GaN. Структурирование полученных слоев проводилось стандартным методом реактивного ионного 
травления GaN в индуктивно-связанной плазме Cl2/Ar. Для создания упорядоченных колонных структур 
были изготовлены маски, полученные методом нанопечати (так называемые «Nano-Imprint Lithography») 
[10]. В результате на поверхности пластин GaN/Al2O3 были сформированы колонны высотой 800 нм. Ря-
ды колонной структуры подложки ГФЭ МОС GaN/Al2O3 были ориентированы в одном из направлений 
параллельно плоскостям GaN (011̅0), а в другом – параллельно плоскостям GaN (211̅ ̅0) (рис. 1). Далее, с 
целью получения сплошной ростовой поверхности, колонны заращивались, с использованием того же 
метода ГФЭ МОС, слоем нитрида галлия толщиной 3–4 мкм. При заращивании местами нуклеации 
сплошного слоя GaN служили вершины колонн. В результате этого процесса были получены пластины 
GaN/Al2O3 со сплошной поверхностью и заглубленными структурированными слоями, и эти пластины 
далее были использованы в качестве подложек для роста нитрида галлия методом ХГЭ. Выращивание 
эпитаксиальных слоев GaN методом ХГЭ производилось при атмосферном давлении в горизонтальном 
реакторе, помещенном в многозонную печь с резистивным нагревом [11]. Температура роста варьирова-
лась в пределах 950–1050 ºС. Скорость роста, в зависимости от технологических режимов, изменялась от 
60 до 100 мкм/ч. В качестве газа носителя использовался аргон чистоты 99,997%, источниками служили 
металлический Ga (99,9999%) и газообразный NH3 (99,999%). Для хлорирования Ga использовали газо-
образный HCl чистоты 99,999%. Толщины выращенных слоев составляли 100–1500 мкм. Характеризация 
полученных слоев проводилась с применением методов оптической микроскопии, сканирующей и про-
свечивающей электронной микроскопии (ПЭМ), а также спектроскопии комбинационного рассеяния све-
та (КРС). 

Дефектная структура полученных образцов была изучена методом ПЭМ. Использовались элек-
тронные микроскопы Philips EM-420 (ускоряющее напряжение 80 кВ, разрешение 0,5 нм) и Jeol JEM-
2100F (ускоряющее напряжение 200кВ, разрешение 0,2 нм). Для подготовки образцов для исследований 
методом ПЭМ были использованы обычные процедуры механического утонения с последующим травле-
нием ионами Ar+ при энергиях 3–4 кэВ. Данные исследований ПЭМ показали, что при заращивании ко-
лонн в слое ГФЭ МОС GaN возникают границы коалесценции двух различных типов. Границы, парал-
лельные плоскостям (21 ̅10̅), практически не содержали дефектов. Границы вдоль плоскостей (011̅0) были 
образованы зигзагообразными стенками из призматических дефектов упаковки. Концентрация прорас-
тающих дислокаций в слое ГФЭ МОС GaN составляла (1–4)·108 см–2. 
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На рис. 2 показан фрагмент поперечного среза приповерхностной области эпитаксиального слоя 
толщиной 650 мкм, выращенного методом ХГЭ на подложке GaN/Al2O3 с заглубленной колонной струк-
турой, полученной методом ГФЭ МОС. Исследование дислокаций в слое, выращенном методом ХГЭ, 
показало наличие краевых и смешанных дислокаций. При этом винтовые дислокации, которые являются 
типичными для толстых слоев нитрида галлия, выращенных при высоких скоростях ХГЭ [12], обнаруже-
ны не были. В верхней части слоя, выращенного ХГЭ, плотность дислокаций составляла (3–6)·10 7 см–2, 
что было на порядок ниже, чем в использованной подложке, сформированной с помощью метода ГФЭ 
МОС, и, что важно, на два-три порядка ниже, чем плотность дислокаций в эпитаксиальных слоях GaN, 
выращиваемых на обычных сапфировых подложках без использования приемов структурирования. Более 
подробное описание микроскопической дефектной структуры толстых слоев нитрида галлия, выращен-
ных ХГЭ на подложках с колонной структурой, приведено в работе [9]. 

 

 
 

Рис. 1. Изображение поверхности и поперечного среза пластины GaN/Al2O3 со сформированной колонной 
структурой, полученное сканирующей электронной микроскопией 

 

 
 а б в 

 

Рис. 2. Изображения просвечивающей электронной микроскопии верхней части слоя GaN,  
выращенного хлорид-гидридной эпитаксией: (a) – планарное изображение, стрелками отмечены  

места выхода на поверхность прорастающих дислокаций (обозначены как «TD»); (б) и (в) представляют 
изображения краевой дислокации, полученные в двух различных отражениях:  

(б) – в отражении (1̅100); (в) – в отражении (0002). Так как вектор Бюргерса краевой дислокации  
перпендикулярен направлению роста, при выбранном направлении вектора дифракции g дислокация  

на изображении исчезает 
 

Исследования КРС проводились при комнатной температуре в геометрии обратного рассеяния на 
спектрометре T64000 производства фирмы Horiba Jobin-Yvon (Франция), оборудованном конфокальным 
микроскопом BX41 фирмы Olympus. В качестве источника возбуждения использовался лазер YAG:Nd 
(длина волны возбуждения 532 нм). Лазерный луч фокусировался в пятно диаметром около 1 мкм. Во 
всех случаях направление падения лазерного луча совпадало с направлением роста слоев GaN. Исследо-
вания показали, что полуширина линии фонона симметрии E2(high), регистрировавшейся для слоя, вы-
ращенного методом ХГЭ, составляла 2,1 см–1, что близко к значению 1,9 см–1, зарегистрированному для 
образца объемного GaN, обладавшего высоким структурным совершенством [13]. Значение частоты фо-
нона симметрии E2(high) крайне чувствительно к наличию в слоях деформаций. Для исследовавшегося 
слоя оно было равно 567,6 см–1 и близко к значению, характерному для объемного GaN (567,8 см–1) [14]. 
Таким образом, можно было говорить о том, что в исследованном эпитаксиальном слое практически от-
сутствовали упругие деформации. При наличии в полупроводниковом материале свободных электронов 
вследствие их взаимодействия с продольными фононами возникают связанные плазмон-LO-фононные 

1 мкм

TD 

1 мкм 1 мкм 1 мкм

g=(1100)
– g=(0002)
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моды, частотное положение которых зависит от концентрации свободных электронов (n). В исследуемом 
слое, выращенном ХГЭ, значение частоты фонона A1(LO) (733,7 см–1) лишь незначительно отличалось от 
его значения в компенсированном GaN (733,0 см–1). Это свидетельствовало о том, что концентрация сво-
бодных электронов в слое была достаточно низкой и не превышала (5–6)·1016 см–3 [15]. Сходные данные 
серии измерений КРС, проведенных в разных точках поверхности эпитаксиального слоя, свидетельство-
вали о его высокой структурной однородности. 

Полученные результаты указывали на то, что использование структурированной подложки способ-
ствует снижению дефектности слоев нитрида галлия, выращенных ХГЭ. Однако эксперименты по росту 
толстых, свыше 600 мкм, слоев нитрида галлия показали, что проблема рассогласования наращиваемых 
слоев с подложками, созданными на основе сапфировых пластин, по коэффициенту термического расши-
рения, не может быть решена в полной мере только за счет структурирования. Напряжения несоответст-
вия для сопрягаемой пары нитрид галлия/сапфир имеют сжимающий характер в эпитаксиальном слое и 
растягивающий в подложке. Это является причиной возникновения трещин при охлаждении образца по-
сле роста. Трещины возникают в подложке и распространяются в слой, и зачастую это приводит к разру-
шению всей пластины. 

Проблема трещинообразования была решена авторами с использованием многостадийного прове-
дения процесса ХГЭ. Было установлено, что трещины, образующиеся в толстых слоях нитрида галлия, 
успешно заращиваются при проведении повторной эпитаксии. На рис. 3 приведены результаты изучения 
распространения трещин в структуре слоев GaN. Процесс ХГЭ проводился в три этапа, и суммарная 
толщина наращенных слоев составила 1 мм. Три приведенные фотографии исследованного образца были 
получены при различной глубине резкости оптического микроскопа. Это позволило получить картину 
залегания трещин на различной глубине структуры. Из рис. 3 видно, что количество трещин значительно 
уменьшается с каждым проведенным ростовым процессом. 

 

 
 а б в 

 

Рис. 3. Иллюстрация динамики процесса (а–в) сокращения числа трещин при многостадийном процессе  
хлорид-гидридной эпитаксии. Стрелкой обозначена одна из трещин, которая эволюционирует вплоть 

 до полного заращивания в последнем цикле эпитаксии 
 

Проведенные исследования ПЭМ показали, что в условиях ростового процесса трещины эволю-
ционируют в цепочки макропор, глубина залегания которых составляет 10–15 мкм под поверхностью 
образца. Полученный результат согласуется с результатами исследований, проведенных с помощью оп-
тической микроскопии (рис. 3, в). Дополнительно было обнаружено, что макропоры способствуют пере-
направлению распространения прорастающих дислокаций (рис. 4), что, в свою очередь, приводит к сни-
жению их плотности до уровня 107 см–2 и менее. 

 

 
 

Рис. 4. Изображение просвечивающей электронной микроскопии поперечного сечения слоя GaN,  
показывающее макропору и прорастающую дислокацию, изменившую направление распространения 

вблизи стенки макропоры 
 

Слой  
без трещин 

Прорастающая
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Направление роста слоя
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Очевидно, что изменение направления дислокационной линии определяется твердофазными про-
цессами, в частности, массопереносом с образованием двух встречных потоков: вакансий к трещине и 
атомов вещества по направлению к дислокации. Первый из потоков определяет формоизменение трещи-
ны, а второй – движение дислокации внутри кристалла. Оба процесса, в свою очередь, способствуют по-
нижению свободной энергии и релаксации напряжений в структуре растущего слоя. Таким образом, 
можно полагать, что в условиях многостадийного роста некатастрофические (т.е. не приводящие к раз-
рушению образца) трещины являются важным структурным элементом, способствующим протеканию 
релаксационных процессов в объеме толстых слоев нитрида галлия, наращиваемых на инородной под-
ложке. В качестве иллюстрации на рис. 5 представлены фотографии пластины на различных этапах мно-
гостадийного процесса заращивания. Видно, что как в первом, так и во втором случаях пластина не под-
верглась разрушению и сохраняет свою целостность. 

 

 
  а  б 

 

Рис. 5. Фотографии структур со слоями GaN толщиной 100 мкм (а) и 1000 мкм (б), выращенными методом 
хлорид-гидридной эпитаксии. Диаметр пластин – 5,08 см 

 

Заключение 
 

В работе был обсужден подход, позволяющий преодолеть ограничения существующих способов 
получения толстых высококачественных слоев нитрида галлия, которые могут быть использованы в каче-
стве подложек для дальнейшего выращивания эпитаксиальных слоев для приборного применения. Пред-
ставленные результаты электронно-микроскопического исследования и оптической характеризации тол-
стых слоев нитрида галлия, выращенных на подложках с колонной структурой, демонстрируют возмож-
ности избранного подхода с использованием многостадийного процесса роста методом хлорид-
гидридной эпитаксии для получения высококачественных собственных подложек, предназначенных для 
проведения гомоэпитаксии нитридов металлов III группы. В ходе проведенных исследований впервые 
был выявлен феномен формоизменения трещин в условиях эпитаксии, который, по-видимому, вносит 
существенный вклад в релаксацию структурных напряжений в объеме толстых слоев нитрида галлия, 
наращиваемых на инородной подложке. 
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