
Fig. 1. SEM images of the InGaN layer obtained by selective area growth for 30 min, showing 

hexagonal pyramid with             height 5 mm. 

Fig. 2. Cross-sectional SEM image of the InGaN layer with      thickness 12 mm obtained by 

selective area growth for 60 min. 

Fig. 3. XPS spectrum for the SAG-InGaN layer grown by the           mixed-source HVPE. 
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Abstract InGaN layers on GaN templated sapphire (0001) substrates were grown by mixed-source 

hydride vapor phase epitaxy (HVPE) method. In order to get InGaN layers, Ga-mixed In metal and 

NH3 gas were used as group III and group V source materials, respectively. The InGaN material 

was compounded from chemical reaction between NH3 and indium-gallium chloride formed by HCl 

flowed over metallic In mixed with Ga. The grown layers were confirmed to be InGaN ternary 

crystal alloys by X-ray photoelectron spectroscopy (XPS). In concentration of the InGaN layers 

grown by selective area growth (SAG) method was investigated by the photoluminescence (PL) and 

cathodoluminescence (CL) measurements. Indium concentration was estimated to be in the range 3 %. 

Moreover, as a new attempt in obtaining InAlGaN layers, the growth of the thick InAlGaN layers 

was performed by putting small amount of Ga and Al into the In source. We found the new results 

that the metallic In mixed with Ga (and Al) as a group III source material could be used in the 

growth process of the In(Al)GaN layers by the mixed-source HVPE method. 
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요  약 혼합소스 HVPE(hydride vapor phase epitaxy) 방법을 이용하여 InGaN 층을 GaN 층이 성장된 사

파이어 (0001) 기판 위에 성장하였다. InGaN 층을 성장하기 위해 금속 In에 Ga을 혼합하여 III족 소스

로 이용하였으며 V족 소스로는 NH3를 이용하였다. InGaN 층은 금속 In에 Ga을 혼합한 소스와 HCl을 흘

려 반응한 In-Ga 염화물이 다시 NH3와 반응하도록 하여 성장하였다. XPS 측정을 통해 혼합소스 HVPE 방

법으로 성장한 층이 InGaN 층임을 확인할 수 있었다. 선택 성장된 InGaN 층의 In 조성비는 PL과 CL을 

통해서 분석하였다. 그 결과 In 조성비는 약 3 %로 평가되었다. 또한, 4원 화합물인 InAlGaN 층을 성장

하기 위해 In 금속에 Ga과 Al을 혼합하여 III족 소스로 사용하였다. 본 논문에서는 혼합소스 HVPE 방법

에 의해 III족 소스물질로 금속 In에 Ga(Al)을 혼합한 소스를 이용하여 In(Al)GaN 층을 성장할 수 있음

을 확인할 수 있었다. 

1. 서 론 

 

 최근 GaN, InN, AlN와 같은 III-V족 화합물 반도체는 높은 경도와 열전도도, 열적 화학적 안정성을 가

지며 직접천이형의 넓은 띠간격 반도체의 특성을 가지고 있다. 따라서 단파장 검출기와 고온·고출력 

전기소자 및 LED (light emitting diode), LD(laser diode)와 같은 광소자 등에 적용될 수 있어 그 응

용 분야가 매우 광범위하다[1-3]. 특히 3원 화합물인 InGaN는 In 조성비에 따라 0.8 eV에서 3.4 eV까지

의 넓은 에너지영역을 가지고 있어 종래의 반도체에 의해서는 불가능했던 자외선영역의 광소자와 수광

소자에 응용이 가능하다[4]. 현재에는 InGaN 층의 우수성이 입증이 되어 청녹색 LED 구현을 위한 활성

층으로 널리 이용되고 있다[5]. 

InGaN 결정은 MOVPE(metalorganic vapor phase epitaxy), MBE(molecular beam epitaxy) 등 다양한       



기술로 성장되고 있으나 광소자 제작시 In 조성이 큰 InGaN 층은 사파이어 기판 및 GaN 버퍼층과의 큰 

격자 부정합으로 인해 소자 성능이 저하되므로 적당한 조성을 가지는 후막 InGaN 층이 요구되고 있으며 

후막 InGaN 결정을 얻기 위해서는 HVPE와 같은 성장율이 빠른 방법이 필요하다. InGaN 결정은 GaN와 

InN 사이의 큰 격자상수 차이로 인한 큰 응력(stress)과 상 분리 (phase separation)가 일어나기 때문

에 In 조성이 큰 InGaN 층은 성장하기가 매우 어렵다[6]. 또한 InGaN 층의 결정성을 향상시키기 위해서

는 고온에서 성장해야 하지만 고온에서 성장할 경우에는 높은 In 조성비를 갖는 InGaN 층을 얻기가 어

렵다[7, 8]. 

한편, 결정의 막질을 개선하기 위하여 주로 선택성장방법이 많이 이용되는데, 선택 성장법은 SiO2 마스

크가 기판으로부터의 결함 전달을 차단하기 때문에 결함 밀도 (dislocation density)를 줄여 결정질을 

개선시킬 수 있는 방법이다[9, 10]. 기존의 HVPE 방법으로 InGaN 층을 성장하기 위해서는 In 금속과 Ga 

금속을 서로 다른 위치에 장착하고 HCl과 반응시켜서 InCl3 및 GaCl3을 형성하고 이들을 암모니아와 반

응시켜 성장하므로 균일한 In의 조성을 갖는 두꺼운 InGaN 층의 성장이 힘들고 또한 장비가 고가이며 

매우 복잡한 단점이 있다. 

따라서 본 연구에서는 이러한 문제점을 해결하기 위하여 In 금속에 Ga 금속을 직접 녹여 일정한 온도에

서 포화시켰으며, 액상에서 Ga의 원자분률 XlGa 을 조절하여 조성을 조절하였다. 이러한 In-Ga 혼합 금

속 용액의 표면 위로 HCl을 흘려 암모니아 가스와 반응시켜 InGaN 층을 성장하는 방법을 도입하였다. 

또한 4원 화합물을 성장하기 위해서는 In 금속에 Ga과 Al을 넣어 In-Ga-Al 혼합 금속 용액을 III족 소

스물질로 이용하여 같은 방법으로 성장하였다. 선택성장된 InGaN 층과 InAlGaN 층은 XPS(X-ray 

photoelectron spectroscopy), SEM(scanning electron microscopy), CL(cathodoluminescence) 측정을 

통하여 각각 그 특성을 평가하였다. 

 

 

2. 실 험 

 

InGaN 층은 상압이 유지되는 수평형 반응관에서 혼합 소스 HVPE 방법으로 성장되었다. 혼합 소스 HVPE 

방법은 성장하고자 하는 물질을 직접 혼합하여 염화물을 형성하는 것으로 다양한 결정을 성장할 수 있

는 장점을 가지고 있다[11]. 소스 물질로는 금속 In(99.9999 %)에 Ga(99.9999 %)을 넣은 혼합소스를 

HVPE 반응관 내에 위치시켰다. 금속 In에 Ga을 혼합한 소스는 900oC에서 열적 평형상태가 되도록 용액

을 형성하였으며 InGaN 층 성장에 사용한 혼합 용액에서 Ga의 원자분율(XlGa)은 0.25로 하였다. 원자분

율은 액상 에피텍시 성장법(LPE : liquid phase epitaxy)에서 많이 이용되는 것으로 본 논문에서는 In

에 대한 Ga의 원자분율을 계산하였다. 캐리어 가스로 N2를 사용하였다. 결정 성장에 사용된 기판은 사

파이어 (0001)에 MOCVD에 의해 GaN 층이 2 mm 정도 성장된 기판을 이용하였다. InGaN 성장 시에 반응관

으로 흘려준 NH3와 HCl의 가스량은 각각 500 sccm, 10 sccm으로 하였으며 성장온도는 990oC로 하였다. 

InGaN 층의 선택 성장을 위하여 사용한 SiO2막은 RF sputter로 2600 ?정도의 두께로 증착하였다. 선택 

성장 패턴은 SiO2 마스크 위에 포토 공정과 습식 에칭 공정으로 dot 와 stripe 패턴을 형성하였다. 직

경이 3 mm이고 주기가 7 mm인 dot 패턴과 window 영역이 3 mm와 5 mm이고 주기가 10 mm인 stripe 패턴

을 이용하였다. 본 논문에서는 또한 HVPE 방법으로 4원 화합물을 성장하기 위해 In 금속에 Ga과 Al을 

넣어 600oC에서 포화상태를 형성한 후 990oC에서 InAlGaN 층의 성장을 시도하였다. 이렇게 성장된 결정

은 XPS 측정과 AFM(atomic force microscope) 관찰을 통하여 In(Al)GaN 층임을 확인할 수 있었다. 

 

 

3. 결과 및 고찰 

 

Fig. 1은 기판 위의 dot 패턴 영역에 30분 동안 선택 성장한 InGaN 층의 SEM 사진을 보여주고 있다. 사

진에서와 같이 아주 깨끗한 선택 성장성을 보여주고 있다. Hexagonal 모양의 피라미드 InGaN 층의 높이

는 dot 패턴에서 5 mm임을 확인할 수 있었다. 그리고 피라미드 모양의 InGaN 층의 꼭지점 부분에서는 

좁은 c-면이 관측되었다. 

Fig. 2는 stripe window 영역에 60분 동안 선택 성장한 InGaN 층의 단면 SEM 사진을 보여준다. 혼합 소

스 HVPE 방법에 의해 성장된 InGaN 층의 수직 방향 성장 두께는 12 mm이고 수평 방향 성장 두께는 6 mm 

임을 확인할 수 있었다. 따라서 본 논문에서는 GaN 층이 성장된 사파이어 기판 위에 혼합 소스 HVPE 방

법으로 성장한 InGaN 층의 수직방향과 수평 방향에 대한 성장률의 비는 약 2 정도임을 알 수 있었다. 

Fig. 3은 혼합소스 HVPE 방법으로 성장된 InGaN 층에 대한 wide scan XPS 측정 결과로서 그래프 안의 



그림은 In 원소에 대한 narrow scan 결과를 보여주고 있다. Binding energy가 444 eV인 In3d 피크, 397 

eV의 N1s 피크, 1117 eV의 Ga2p 피크를 확인할 수 있었으며 530 eV의 강한 피크는 oxide에 의한 것으로 

판단된다. 이는 HVPE 성장에서 금속 소스, 소스 가스 혹은 반응관 내부에서 기인하는 O2나 H2O 등의 불

순물에 의한 것으로 판단되며 결정막질을 개선하기 위해서는 성장조건을 최적화하는 것이 필요하다고 

할 수 있다. 

Fig. 4는 선택성장된 InGaN 층의 광학적 특성을 알아보기 위한 PL 스펙트럼 측정 결과이다. 362 

nm(3.42 eV)에서 나타나는 main 피크와 382 nm(3.27 eV)에서 약한 피크가 관찰되었다. Main peak는 사

파이어 기판 위에 성장된 GaN 층에 의한 피크로 판단되며 382 nm의 약한 피크는 InGaN 층에 의한 것으

로 판단된다. Vegard의 법칙을 이용하여 In 조성비를 조사해 본 결과 약 3 % 정도 되는 것을 확인할 수 

있었으며 이 때의 bowing parameter는 1.43 eV로 하였다[12]. 

Fig. 5는 선택 성장된 InGaN 층의 단면 SEM 사진과 파장에 따른 230 K에서의 CL 상을 보여주고 있다. 

Fig. 5(a)는 InGaN 층의 단면 SEM 사진이며 Fig. 5(b)는 전체 파장일 때의 CL 상으로 전 성장층에서 발

광 되는 것을 볼 수 있고 5(c)는 파장이 360 nm 일 때 CL 상으로 GaN 층에서 주로 발광 되는 것을 볼 

수 있다. Fig. 5(d)는 파장이 380 nm 일 때의 CL 상을 나타낸 것으로 선택 성장된 InGaN 층에서 주로 

발광됨을 관찰할 수 있으며 이 결과로부터 In 조성이 약 3 %인 것을 확인할 수 있었다. SEM 사진으로는 

기판 위에 선택 성장된 InGaN 층이 2차원으로 평탄하게 성장된 것을 보여주지만 CL 상에서는 선택성장

된 InGaN 층 부분의 발광 영역이 불균일하게 나타나는 것을 볼 수 있는데 이는 InGaN 층의 성장 방향에 

따라 In 조성비가 변화하기 때문인 것으로 판단된다. 

본 논문에서는 InAlGaN 층을 성장하기 위하여 In-Ga-Al 혼합용액을 사용하였으며 이 때의 In의 원자분

율 (XlIn)과 Al의 원자분율(XlAl)은 각각 0.33과 0.13으로 하였다. 소스 온도는 600oC 그리고 990oC에

서 성장하였다. Fig. 6은 InAlGaN 층의 5×5 mm2 영역에 대한 AFM 사진을 보여주고 있다. 성장 두께는 

약 3 mm 정도이고 RMS(root mean square) roughness 값은 0.76 nm로 매우 깨끗한 표면을 얻을 수 있었

다. 4원 화합물의 경우 임의의 조성을 갖는 InAlGaN 층은 바로 아래층과의 매우 중요한 요소로 작용하

고 있으며 격자 부정합이 큰 경우 성장이 매우 어려운 것으로 알려져 있다. 그러나 본 논문에서는 매우 

양호한 결정을 얻었으며 XPS 측정 결과 Al 조성이 14 %, In 조성이 3 %의 InAlGaN 층임을 확인할 수 있

었다. 앞으로 XRD(X-ray diffraction) 측정을 통하여 격자 부정합 정도를 평가하고자 한다. 

 

 

4. 결 론 

 

본 연구에서 제안하는 새로운 방법인 혼합소스 HVPE에 의해 In(Al)GaN 층을 성장하였다. In 금속에 Ga 

이나 Al 금속을 직접 녹여 일정한 온도에서 포화시켜 액상에서 각각의 원자분율을 변화하였으며, 이러

한 혼합 금속 용액의 표면 위로 HCl을 흘려 암모니아 가스와 반응시켜 In(Al)GaN 층을 성장하는 방법을 

도입하였다. 

또한 선택성장법을 통하여 성장된 InGaN 층의 결정 성장 형태를 조사하였으며 특히 방향에 따라 변화된 

조성의 정도를 SEM 사진과 CL 상을 통하여 관찰할 수 있었고, XPS와 PL을 통하여 혼합소스 HVPE 법에 

의해 성장된 InGaN 층의 In 조성이 3 % 정도 됨을 확인 할 수 있었다. 또한 같은 방법으로 InAlGaN 층

을 성장할 수 있었다. 
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Fig. 4. Typical PL spectrum of SAG-InGaN layer grown by        the mixed-source HVPE method. 

Fig. 5. (a) Cross-sectional SEM image of InGaN layer grown (XlGa = 0.25) by the mixed-source 

HVPE method, and its          CL intensity images measured at the peak wavelength of                     

(b) panchromatic, (c) 360 nm, and (d) 380 nm at 230 K. 

Fig. 6. AFM image (5 ?5 mm2) of InAlGaN layer grown by         the mixed-source HVPE. 


