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引入籽晶层的物理溅射生长 Ga2O3

外延薄膜特性研究*

洪梓凡    陈海峰†    贾一凡    祁祺    刘英英    过立新    刘祥泰

陆芹    李立珺    王少青    关云鹤    胡启人

(西安邮电大学电子工程学院, 新型半导体器件与材料重点实验室, 西安　710121)

(2020 年 5 月 29日收到; 2020 年 7 月 4日收到修改稿)

(2̄ 0 1)

氧化镓 (Ga2O3)薄膜在功率器件以及紫外探测等领域中具有重要的应用潜力, 而实现高质量薄膜制备则

是其中的关键. 本文在蓝宝石衬底上物理溅射生长外延 Ga2O3 层, 因采用引入籽晶层的方法提供了人为成核

点而使得外延层结晶质量获得明显改善. 实验发现该外延层薄膜的生长中随着功率增加, 晶粒团聚到一定尺

寸后出现裂解现象. 这一物理机制归因于大功率下溅射粒子在生长晶面上扩散携带的能量过大导致粒子碰

撞次数增多. 文中生长的外延层为   晶面取向的 b 型 Ga2O3 薄膜, 厚度在 202.4—292.3 nm之间, 薄膜

在 450—800  nm范围可见光波段的透射率约为 90%, 吸收边随着功率的增加先蓝移后红移 , 带隙约为

4.81—4.96 eV. 光致发光光谱分析表明, 该外延层薄膜在 460 nm处产生蓝色发光. 本文发现溅射功率为 160 W

时引入籽晶层生长的 b-Ga2O3 薄膜具有最佳的结晶质量, 这一方法将为高质量 b-Ga2O3 薄膜的可控生长提供

有益参考.

关键词：b-Ga2O3, 外延, 宽禁带半导体, 磁控溅射

PACS：81.15.–z, 81.10.–h, 81.70.–q, 78.20.–e 　DOI: 10.7498/aps.69.20200810

 

1   引　言

氧化镓 (Ga2O3)禁带宽度约为 4.4—5.3 eV[1],

大于 SiC和 GaN, 这一特征展示出了巨大的应用

潜力 [2], 因此被认为是未来电力电子学和光电领域

应用中最有前景的超宽带隙半导体之一 [3]. b-Ga2O3
在众多相中最稳定 [4−7], 拥有接近 5 eV的超大带

隙, 并且具有 8 MV/cm的超高击穿电场 [8,9]. 目前制

备 b-Ga2O3 薄膜的主流方式为射频磁控溅射 [10,11]、

分子束外延 (MBE)[12]、脉冲激光沉积 (PLD)[13,14]、

原子层沉积 (ALD)[15]、化学气相沉积 (CVD)[16,17].

其中, 射频磁控溅射法作为常用方法, 具有附着性

高、质量可控、成本低的优点, 通过改变溅射功率、

沉积压强、生长温度、氧分压等条件在蓝宝石衬底

上进行 b-Ga2O3 薄膜可控生长已被广泛报道 [18−21].

然而, 使用射频磁控溅射法沉积 Ga2O3 薄膜时通

常选择在衬底上直接外延生长, 这导致制备出的

Ga2O3 薄膜表现出表面形貌差、晶粒尺寸小、位错

缺陷过多等特点, 最终得到的薄膜质量不佳. 该问

题的主要原因是蓝宝石衬底和 b-Ga2O3 薄膜之间

的晶格失配 [22]. 因此, 有必要对生长过程进行工艺

改进以提高晶粒尺寸, 降低位错缺陷数量, 提高薄

膜质量.

本文采用磁控溅射法, 在 C 面蓝宝石衬底上

预生长籽晶层并进行退火处理, 在籽晶层基础上进
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行二次薄膜沉积. 为了分析外延层薄膜在籽晶层上

的生长特性, 选取不同溅射功率范围在籽晶层上进

行 b-Ga2O3 薄膜沉积. 使用 X射线衍射仪 (XRD)、

原子力显微镜 (AFM)、场发射扫描电镜 (SEM)、

紫外分光光度计、光致发光 (PL)谱表征技术, 对

沉积的 Ga2O3 薄膜结构、形貌和光学性能进行研

究, 并给出了相关的引入籽晶层的外延 Ga2O3 薄

膜的物理生长机理. 

2   实验过程
 

2.1    材料制备

图 1为蓝宝石衬底上 Ga2O3 籽晶层-外延层结

构图. 首先使用丙酮、无水乙醇、去离子水对蓝宝

石衬底分别进行 10 min的超声波清洗 , 采用

99.99%的 Ga2O3 靶材, 使用磁控溅射法在蓝宝石

衬底上进行薄膜沉积. Ga2O3 籽晶层使用射频磁控

溅射生长, 沉积时间为 20 min, 溅射功率为 200 W,

沉积结束后对籽晶层在 800 ℃ 的 N2 中进行 1 h

退火处理. 然后在籽晶层上沉积外延层, 设置溅射

功率为 140 W, 舱室气压为 7×10–4 Pa, 以 Ar和O2
为混合气体 , 气体流量分别设置为 36和 4 sccm

(1 sccm = 1 ml/min),  并使工作气压保持 1 Pa,

在室温下沉积 2 h, 并在 800 ℃ 的 N2 中进行 1 h

退火处理. 此外, 为了更好地分析检验引入籽晶层

的外延层生长质量, 本文还直接在蓝宝石衬底上生

长单层 Ga2O3 薄膜作为对照样品, 其生长条件与

籽晶层-外延层结构中的外延层生长退火条件一致.

使用 AFM扫描样品并观察到引入籽晶层和直接

外延的两个样品表面形貌之间存在明显差异, 证

实 Ga2O3 籽晶层对薄膜生长将产生一定影响. 之

后, 分别以 160, 180和 200 W的溅射功率在籽晶

层上进行薄膜外延生长并退火处理, 溅射过程中使

用衬底非加热模式, 以研究外延层溅射功率对薄膜

生长特性及其光学性能的影响. 

2.2    性能测试

使用德国 Bruker dimensionAFM进行表面形

貌表征与粗糙度测定 , 使用日本理学 Smaralab

ragiku 9型XRD进行结构性能表征, 使用FEI Nova

NanoSEM 450SEM来估算薄膜厚度 , 使用 UV-

2400型紫外分光光度计分析薄膜样品的透过率,

使用 FLS-920型荧光光谱仪分析薄膜 PL谱. 

3   结果与讨论

使用 AFM对薄膜表面形貌进行表征, 图 2(a)

为无籽晶层结构在 140 W溅射功率下沉积的Ga2O3
外延薄膜表面形貌图. 相比图 2(b)在籽晶层上使

用 140 W溅射功率下生长的 Ga2O3 外延薄膜, 无

籽晶层时生长的表面颗粒无序性更明显, 尺寸更

小, 并且小尺寸颗粒占更大比例, 说明籽晶层结构

将有助于外延层生长, 并且表面形貌得到较大改

善. 图 2(c)—图 2(e)分别为溅射功率 160, 180和

200 W的二维扫描图. 对所有样品进行颗粒尺寸

估算, 图 2(a)—图 2(e)对应的外延薄膜的平均颗粒

尺寸分别为 34.26, 60.61, 80.32, 76.08和 56.25 nm.

同时, 从图 2(b)—图 2(e)引入籽晶层的情形可以

看出, 溅射功率为 140 W时, 60 nm以下的小尺寸

颗粒占较大比例; 溅射功率为 160 W时, 颗粒尺寸

急剧增加; 溅射功率为 180 W时, 颗粒出现裂解现

象, 大颗粒逐渐裂解为小颗粒, 这种裂解现象往往

与粒子轰击效应或能量效应相关. 而大功率条件

下, 溅射产物离化率也必然提高; 当溅射功率达到

200 W时, 大颗粒裂解为更多的小颗粒. 以上的实

验现象揭示了 Ga2O3 外延薄膜在籽晶层上的生长

特性, 相比之前有关蓝宝石衬底直接外延生长的报

道 (Li等 [18] 发现表面形貌多由小晶粒组成, 随着

溅射功率增加, 尺寸逐渐增大), 显示出了不同的生

长过程. 可以推测其内在的物理机理为: 随着溅射

功率升高, 活性原子数增多, 沉积时的扩散速度更

快, 由于籽晶层提供了人为成核点, 解决了晶格不

匹配导致难以成核生长的问题, 溅射粒子在籽晶层

表面快速扩散并参与薄膜生长. 同时, 溅射粒子在

沉积生长的过程中互相碰撞结合成大颗粒, 当溅射

功率过大时, 溅射粒子在生长晶面上扩散, 携带的

能量过大导致粒子碰撞次数增多, 使得溅射粒子难

以结合成大颗粒形态. 根据 AFM对表面粗糙度的

 

外延层

蓝宝石衬底 

籽晶层

图 1    蓝宝石衬底上 Ga2O3 籽晶层-外延层薄膜系统结构

示意图

Fig. 1. Structure diagram of Ga2O3 seed layer-epitaxial layer. 
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测定结果, 图 2(f)显示图 2(a)—图 2(e)的均方根粗

糙度 (RMS)分别为 0.82, 1.53, 1.24, 1.46, 1.30 nm,

说明所有的 Ga2O3 薄膜具有非常小的粗糙度, 引

入籽晶层生长的外延薄膜相比无籽晶层生长的薄

膜粗糙度略微提高, 这是由于表面颗粒尺寸增大导

致的. 籽晶层设计使得薄膜表面呈现相对平坦的形

貌, 减弱了应力导致薄膜形貌差的影响, 在提高晶

粒尺寸的同时使得粗糙度维持在较低的水平.

(2̄ 0 1) (4̄ 0 2) (6̄ 0 3)

(2̄ 0 1)

图 3(a)为图 2(a)—图 2(e)中不同的溅射功率

下沉积的 Ga2O3 外延薄膜 XRD曲线图, 结果显示

在 18.95°, 38.40°, 59.19°出现了很强的衍射峰, 分别

对应于 b-Ga2O3 的  ,   ,    (JCPDS

File No.41-1103). 这三个晶向同属于   晶面

族, 说明在蓝宝石衬底上制备的 Ga2O3 外延薄膜

具有很强的择优取向性, Nakagomi和 Kokubun[23]

认为这是因为 b-Ga2O3 的氧原子排列与 C 面蓝宝

石的 (0001)面相同, 而其他峰则被证实为蓝宝石

的衍射峰 [24]. 从衍射峰强度来看, 在四个籽晶层上

生长的 Ga2O3 薄膜样品中, 功率为 160 W的样品

衍射峰强度相比其他三个样品更高, 说明其结晶度

更高. 这是因为从 140 W增加到 160 W, 溅射粒子

β (2̄ 0 1)

的逸出功逐渐增加, 有利于沉积粒子在籽晶层上扩

散迁移形成晶体. 当功率从 160 W增加到 180 W

时, 溅射粒子的能量过大, 破坏了籽晶层的表面结

构, 不利于外延层的再生长, 从而使得衍射峰强度

下降. 当功率为 200 W时, 衍射峰强变化不明显,

结晶度与 180 W时相比没有明显变化. AFM图所

观察到的表面颗粒为晶粒团聚体, 可直接测量其尺

寸, 而平均晶粒尺寸可根据 XRD中显示的半峰宽

值 (FWHM)进行计算. 针对图 3(a)中五个样品的

 衍射峰进行研究并计算平均晶粒尺寸, 计

算晶粒尺寸采用谢乐公式 [25]: 

D = 0.9λ/(βcosθ), (1)

β (2̄ 0 1)

其中 l 为 X射线波长 (1.54056Å), b 为 FWHM

值, q 为衍射角, 图 3(b)显示了   衍射峰的

FWHM值以及使用谢乐公式计算所得晶粒尺寸折

线图 . 无籽晶层条件下使用 140 W功率生长的

Ga2O3 薄膜以及在籽晶层条件下使用四种功率生

长的 Ga2O3 薄膜 FWHM值分别为 0.661, 0.612,

0.519, 0.587和 0.502. 计算出的晶粒尺寸分别为

11.9, 13.7, 16.2, 14.3和 16.7 nm. 在功率为 140 W

时, 无籽晶层的条件下生长的 Ga2O3 薄膜 FWHM
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图  2    不同条件下生长的 Ga2O3 薄膜 AFM扫描图及尺寸估算与 RMS折线图　 (a)无籽晶层 140 W溅射生长 ; (b)籽晶层上

140 W溅射生长 ; (c)籽晶层上 160 W溅射生长 ; (d)籽晶层上 180 W溅射生长 ; (e)籽晶层上 200 W溅射生长 ; (f) 尺寸估算与

RMS折线图

Fig. 2. AFM  scans  of  Ga2O3  thin  films  grown  under  different  conditions,  particle  size  and  RMS  lines  chart:  (a)  140 W  sputter

growth without seed layer; (b) 140 W sputter growth on seed layer; (c) 160 W sputter growth on the seed layer; (d) 180 W sputter

growth on the seed layer; (e) 200 W sputter growth on the seed layer; (f) particle size and RMS lines chart. 
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值大于籽晶层条件下生长的 Ga2O3 薄膜, 这说明

籽晶层设计对晶体质量具有明显的改善效果. 通过

与 AFM测试所估算的表面颗粒尺寸对比, 可以看

到由谢乐公式计算出的晶粒尺寸和 AFM扫描结

果估算的颗粒尺寸变化趋势并不完全一致, 这是因

为表面颗粒虽然是晶粒凝聚的产物, 但在其凝聚成

团的过程中可能受到更多因素的影响, 故晶粒尺寸

的提高并不意味着表面颗粒尺寸一定会随之提高.

XRD显示的晶粒尺寸变化趋势可以理解为: 功率

从 140 W增加到 160 W, 晶粒尺寸提高; 从 160 W

增加到 180 W, 溅射粒子逸出功过大, 使得籽晶层

表面结构开始被破坏, 结晶度下降, 晶粒尺寸降低;

而从 180 W增加到 200 W时, 由于功率过大, 反

而使晶粒尺寸又一次提高.

图 4(a)—图 4(d)为在籽晶层上使用不同溅射

功率生长的薄膜截面 SEM扫描图. 可以看到随

着功率升高 , 厚度分别为 202.4,  247.3,  292.3和

260.8 nm. 由于籽晶层较薄故未能看见与外延层的

明显分层现象, 可以看到从 140 W到 180 W, 随着

功率升高, 薄膜生长速率增加. 当功率达到 200 W

时, 出现小幅下降, 这是因为溅射粒子逸出功过大

导致的.

图 5(a)给出了不同功率生长的 Ga2O3 外延层

薄膜的透射光谱. 所有样品在 450—800 nm范围的

可见光波段透过率均在 90%左右, 在 350—400 nm

区间开始急剧下降. 关于透射光谱吸收峰的研究,

刘浩等 [26] 认为此波段范围内出现的吸收峰对应于

氧空位能级, 曲线凹陷表明薄膜内部空位缺陷较

多, 质量较差. 而功率为 160 W的样品在此区间的

波形呈凸起形状, 意味着该样品中薄膜的氧空位浓

度比另外三个样品要更低, 进一步说明了该样品的

结晶质量要更好. 从功率为 140, 160, 180和 200 W

的样品透过率曲线可以看出, 随着功率增加, 吸收

边先蓝移后红移. 这可能和改变溅射功率引起的粒

径变化有关, 粒径减小, 内应力导致能带结构发生

变化, 能级间距变窄, 导致电子由价带到导带迁跃

引起的光吸收带和吸收边发生红移. 而粒径增大则

导致吸收边蓝移, 这与 AFM观察到的粒径变化相

对应. 氧空位数量减少, 薄膜边带附近的缺陷能级

减少 , 这些因素也将导致吸收边蓝移 [27]. 使用

Tauc方法估算光学带隙 (Eg), 如图 5(b)所示, 绘
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图 3    (a) 以不同溅射功率沉积的 b-Ga2O3 薄膜的 XRD图谱; (b) FWHM以及平均晶粒尺寸分布图

Fig. 3. (a)  XRD  pattern  of  b-Ga2 O3 thin  films  deposited  at  diffreent  sputtering  power;  (b)  FWHM  and  average  grain  size

distribution. 

 

(a) (b)

(c) (d)

202.4 nm

247.3 nm

260.8 nm
292.3 nm

500 nm 500 nm

500 nm 500 nm

图  4    籽晶层上使用不同功率生长的 b-Ga2O3 薄膜 SEM

截面扫描图　(a) 140 W; (b) 160 W; (c) 180 W; (d) 200 W

Fig. 4. SEM cross-section scan of b-Ga2 O3 thin film grown
on seed layer  with different  power:  (a)  140 W; (b)  160 W;

(c) 180 W; (d) 200 W. 
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制出 (ahn)2 vs hn 曲线图, 吸收系数 a 由下式得

到 [18]: 

α =
1

t
ln(1/T ), (2)

其中 t 为薄膜厚度, T 为透射率. 在 140, 160, 180

和 200 W的溅射功率下沉积的 Ga2O3 外延薄膜带

隙值分别为 4.81, 4.96, 4.89和 4.86 eV. 这一结果

与 Oanh等 [28] 使用 PLD制备出的 Ga2O3 薄膜带

隙值相似. 而各样品出现不同带隙值的原因归结于

薄膜厚度以及粒径大小不同, 这些因素将导致晶格

应变程度不同, 从而影响带隙大小. 缺陷数量也将

影响带隙值, 缺陷越多, 带隙越小 [25].

图 6显示了不同溅射功率的 Ga2O3 薄膜的

PL谱. 蓝色发光来源于施主杂质上的电子和受主

杂质上的空穴的复合, 这个机制被称为施主-受主

对复合, 施主由氧空位和 Ga间隙形成, 受主由镓

空位或者镓-氧空位对组成 [29]. 所有的薄膜样品在

460 nm处均出现了强烈的蓝光激发, 这与之前有

关 Ga2O3 薄膜 PL谱的报道并不完全相同 (Cheng

等 [30] 使用电子束蒸发生长 Ga2O3 薄膜并观察到

其 PL谱存在蓝、绿、红三种激发光). 可以看到改

变功率对发光波长并未产生明显偏移, 溅射功率

为 160 W的样品相比其他样品具有更高的峰值.

对于发光强度, 这可能还涉及到表面态和晶界散射

导致的非辐射复合过程等影响因素 [31]. 200 W功

率下生长的 Ga2O3 外延薄膜 FWHM值最小, 计

算出的平均晶粒尺寸最大, 发光强度却不是最强,

这可能是由于激光束斑 (10 µm)照射区与 XRD

测试区 (1 cm × 2 cm)面积存在较大差异, 且激光

束斑更容易照射至不均匀区域, 致使发光强度与

XRD结果存在一定偏差. 此外, Li等 [18] 在使用磁

控溅射法生长 Ga2O3 薄膜并进行 PL谱研究时, 亦

出现了类似的偏差结果, 他们认为发光强度的变化

是一些复杂性因素所致, 包括结晶体中不同浓度的

缺陷、表面态和晶界散射导致的非辐射复合.
 

4   结　论

(2̄ 0 1)

本文采用射频磁控溅射制备了 Ga2O3 籽晶层

并在其基础上进行 Ga2O3 薄膜沉积. 针对溅射功

率研究了在籽晶层上生长 Ga2O3 外延层薄膜的生

长特性和光学性能, 结合 XRD, AFM, SEM, 紫外

分光光度计, PL谱等分析, 发现了薄膜的生长中

出现晶粒团聚, 随着功率增加, 晶粒团聚到一定尺

寸后出现裂解的现象. 本文生长的外延薄膜具有沿

 面择优取向, 并且具有较高的晶体质量和优

良的光学性质, 在 450—800 nm范围的可见光波
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图 5    (a) b-Ga2O3 薄膜的透射光谱; (b) (ahn)2~hn 曲线图

Fig. 5. (a) Optical transmittance spectra for b-Ga2O3 films;
(b) the plot of (ahn)2~hn. 
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图  6    在籽晶层上使用不同溅射功率沉积的 b-Ga2O3 薄
膜 PL谱

Fig. 6. PL  spectra  for  b-Ga2O3  films  deposited  at  different
sputtering power on seed layer. 

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 69, No. 22 (2020)    228103

228103-5

http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1


段达到了约 90%的透过率 , 并具有蓝光激发的

PL特性. 本文采用引入籽晶层生长氧化镓外延层

薄膜方法, 将为高质量 b-Ga2O3 薄膜的可控生长提

供有益参考.
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Abstract

(2̄ 0 1)

Gallium oxide (Ga2O3) thin films have great potential applications in UV detectors and power devices; the

preparation of high-quality films still needs further studying. In this paper, the Ga2O3 epitaxial thin films are

grown by physical sputtering on the seed layer under different power conditions, and the growth mechanism of

Ga2O3 epitaxial films are investigated. The introduction of a seed layer provides an artificial nucleation point,

which effectively alleviates the lattice mismatch between sapphire substrate and Ga2O3 epitaxial films. thereby

improving the quality of the epitaxial layer significantly. Through experiments, it is found that as the power of

the epitaxial layer film increases during the growth, the crystal grains agglomerate to a certain size and crack.

This physical phenomenon is attributed to the fact that the energy carried by sputtered particles is too large

under the condition of high power, which leads the number of particle collisions to increase when they diffuse on

the  growing  crystal  surface.  The  X-ray  diffraction,  atomic  force  microscope,  field  emission  scanning  electron

microscope,  ultraviolet  spectrophotometer,  and  photo-luminescence  spectrum  are  used  to  characterize  the

structure,  morphology,  and  optical  properties  of  the  deposited  Ga2O3  thin  film.  The  results  show  that  the

epitaxial  films are b-Ga2O3 with     orientation,  and the  thickness  values  of  thin  films are  between 202.4

and  292.3  nm.  Comparing  with  the  Ga2O3  thin  films  grown  directly  on  sapphire,  the  surface  particle  size

increases significantly and the crystal quality is improved greatly under the condition of seed layer. The surface

roughness  is  still  maintained  at  a  lower  value  reaching  the  device  preparation  standard.  All  Ga2O3  epitaxial

films show that they have the high transmittance of about 90% in the visible light region (450－800 nm) and

drop sharply at 350－400 nm. As the power increases, the absorption edge is blue-shifted and then red-shifted.

The estimated band gap is  about 4.81－4.96 eV. The PL spectra show that thin films produce blue emission

only at 460 nm. It is found that the Ga2O3 films grown on seed layer at a sputtering power of 160 W have the

excellent  crystal  quality.  The  results  should  be  helpful  in  implementing  the  controllable  preparation  of  high-

quality b-Ga2O3 thin films in the future.
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