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Abstract Compositionally graded AlGaN epilayer was grown by HVPE (hydride vapor phase epitaxy) on (0001) c-plane
sapphire substrate. During the growth of graded AlGaN epilayer, the temperatures of source and the growth zone were set
at 950

o
C and 1145

o
C, respectively. The growth rate of graded AlGaN epilayer was about 100 nm/hour. The changing of Al

contentes was investigated by field emission scanning electron microscope (FE-SEM) and energy dispersive spectroscopy
(EDS). From the result of atomic force microscope (AFM), the average of roughness in 2 inch substrate of graded AlGaN
epilayer was a few nanometers scale. X-ray diffraction (XRD) with the result that the AlGaN (002) peak (Al0.74Ga0.26N) and
AlN (002) peak were appeared. It seems that the graded AlGaN epilayer was successfully grown by the HVPE method.
From these results, we expect to use of the graded AlGaN epilayer grown by HVPE for the application of electron and
optical devices.
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HVPE 방법에 의해 성장된 graded AlGaN 에피층의 특성
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요 약 본 논문에서는 Al 조성이 점진적으로 변화된 AlGaN 에피층을 HVPE (hydride vapor phase epitaxy) 방법에 의하

여 성장하였다. 소스영역의 온도는 950
o

C, 성장 영역의 온도는 1145
o

C에서 연속적으로 (0001) 사파이어 기판위에 성장되었

고, AlGaN 에피층은 시간당 100 nm의 성장률을 보였다. FE-SEM 측정과 EDS 측정으로부터 성장층의 Al 변화를 확인하였

으며, AFM 측정결과 2인치 기판위에 성장된 graded AlGaN 에피층의 거칠기는 수십 nm였다. Al 조성의 변화는 XRD 측정

에 의하여 확인하였으며, Al 조성 74 %의 (002) AlGaN의 주피크 관측과 함께 연속적으로 (002) AlN 층의 피크가 확인되었

다. 이는 하나의 층에 사파이어 기판으로부터 Al 조성이 점진적으로 변화하는 에피층을 HVPE 방법으로 얻었음을 증명하

며, 이 결과로부터 다양한 광소자 및 전자소자의 응용이 기대된다.
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1. 서 론

III-V족 화합물 반도체 중의 하나인 AlGaN 결정은

wurtzite 구조의 직접천이형 물질로, 넓은 에너지 밴드갭

을 가지며 Al 조성비에 따라 3.4 eV에서 6.4 eV까지 밴

드갭 조절이 가능하다. 최근 자외선 영역의 각종 빛 검

출기, 살균기 등 여러 분야에 응용되면서 자외선 영역의

발광 실현이 가능한 AlGaN 에피층을 활성층으로 하는

광소자 역시 주목 받고 있다[1-3]. 대부분의 질화물계 기

반의 소자에서 다층구조의 에피를 성장하기 위한 방법으

로는 MOCVD(metal organic chemical vapor deposition)

나 MBE(molecular beam epitaxy) 방법과 HVPE(hydride

vapor phase epitaxy)이 이용된다[4]. 특히 HVPE법은

높은 성장률의 장점으로 고품질의 두꺼운 에피성장이 가

능하다[5-8]. AlGaN 에피층을 이용한 광소자를 자외선

응용분야에 적용하기 위해서는 고품질의 AlGaN 에피층

으로 이루어진 활성층이 필요하지만 GaN 결정 위에 성

장 시 격자상수 차이로 인한 부정합과 열팽창계수 차이

로 인하여 인장변형이 발생한다[9, 10]. 이로 인해 기존

의 HVPE법을 이용하여 AlGaN 에피층을 성장할 경우

Al 소스와 Ga 소스 각각에 HCl 가스 공급을 위한 관이

필요하게 되어 장비구조가 복잡해지며 Al 성분과 Ga 성

분이 무작위로 반응하여 AlGaN 에피층이 생성되므로

Al 조성비를 조절하기가 어렵다는 단점이 있다. 한편,

graded AlGaN 에피층은 분극도핑을 유도하고 이로인해

높은 전자이동도를 갖는 트렌지스터, LED(light emitting

diode) 그리고 LD(laser diode)뿐 아니라 solar cell에서

종래의 불순물 도핑에 의해 발생될 수 없는 고농도의 홀

도핑이 가능하기 때문에 최근 중요한 분야로 관심을 받

고 있다[11-19].

본 논문에서는 이러한 단점을 보완하고자 흑연보트에

Al과 Ga 금속을 혼합하여 이를 이용하는 혼합소스 방법

을 적용하여 장비의 구조를 보다 간소화 하였으며, Al

첨가량의 조절로 Al 조성비가 서로 다른 graded AlGaN

에피층을 성장하였다. 본 논문에서는 흑연보트를 이용한

혼합소스 HVPE 방법으로 성장시킨 graded AlGaN을

FE-SEM(field emission scanning electron microscope),

AFM(atomic force microscope), XRD(X-ray diffraction)

그리고 EDS(energy dispersive spectroscopy)를 측정하

여 성장결과를 확인하였다.

2. 실험방법

Al 조성이 점진적으로 변화된 AlGaN 에피층을 HVPE

방법으로 성장하였다[20, 21]. Fig. 1은 실험에서 사용된

HVPE 성장장비의 개략도를 보여준다. HVPE 성장장비

는 소스영역과 성장영역으로 구성되어 있으며, 각 영역

별 온도를 독립적으로 950
o
C와 1145

o
C로 제어하여 설정

할 수 있다. 또한 graded AlGaN 에피층의 성장에 이용

된 소스는 III족 Al과 Ga 금속을 이용하였다. 흑연보트

를 이용하여 Al과 Ga을 혼합하였고 소스영역은 흑연보

트를 반응관 내부에 장착하여 고주파유도가열(RF: rapid

frequency) 장치를 이용해 가열하였다. 성장영역은 hot-

wall 퍼니스에 의하여 온도를 조절하였다. 반응에 필요한

Fig. 1. Schematic diagram of HVPE system.

Fig. 2. Consumption of metal Al to growth time.
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가스는 NH3 가스와 HCl 가스를 사용하였다. 이 때, NH3

가스는 표면의 질화처리를 위해 성장영역의 중앙부분이

약 1000
o
C가 되었을 때 미리 기판으로 흘려주었다. HCl

과 NH3 가스는 각각 100 sccm과 2000 sccm으로 흘러주

었다. 각종 가스의 수송 가스로는 N2 가스를 반응관 내

부 영역과 역류를 방지하기 위해 반응관 외부로 각각

5500, 2200 sccm을 성장 전후로 안정된 분위기를 위해

흘려주었다. Fig. 2는 graded AlGaN 에피층을 성장하기

위하여 사용된 Al의 소모량을 나타낸 것으로 시간당 1 g

이 소모됨을 알 수 있다. 이는 적은 양의 Al 양으로 Al

조성이 점진적으로 변화된 AlGaN 에피층을 성장 할 수

있음을 보여주고 있다.

3. 실험결과 및 논의

성장된 graded AlGaN 에피층의 결정성 분석을 위해

FE-SEM, EDS, AFM 및 XRD를 이용해 표면거칠기 및

미세구조를 분석하였다. Fig. 3은 graded AlGaN 에피층

의 광학사진과 FE-SEM 그리고 AFM 이미지를 보여 주

고 있다. Fig. 3(a)는 2인치 graded AlGaN 에피층의 표

면을 광학 사진으로 관찰한 결과로서 깨끗한 표면을 나

타내고 있다. Fig. 3(b)는 graded AlGaN 에피층의 단면

을 측정한 FE-SEM 사진으로 240 nm의 성장 두께를 가

짐을 알 수 있다. HCl 가스를 100 sccm 흘려 주었을 때

성장률은 100 nm/hr 정도로 낮게 조절하였다. Fig. 3(c)

는 AFM을 이용하여 4.5 µm × 4.5 µm의 넓이로 측정한

RMS 측정결과이다. 3차원의 성장 graded AlGaN 에피

층의 RMS는 수십 nm였고, 이는 국부적으로 높은 Al

농도에 의해 생성된 거친 표면의 존재 때문인 것으로 판

단된다. Fig. 3(c)에서 2차원 평면성장보다는 3차원의 성

장이 많았다. RMS 값은 다른 연구결과에 비해 비교적

높은 수치를 보였다. 이는 높은 N의 활성화로 인해 Al

원자가 기판표면에서의 충분한 이동을 하기 전 단계에서

합성으로 야기되어진 결과라고 볼 수 있다. 초기 핵 성

장에서 다양한 방향의 결정이 생성되었다가 점차 불안정

한 면들이 소멸되고 그로인해 가장 안정된 면으로 성장

이 활발히 이루어지는 것으로 판단된다. 초기 핵 성장의

방향성은 이후 성장형태에 큰 영향을 끼치므로 초기의

3차원적인 형태가 현저히 보였던 것은 성장 핵의 배향성

이 단순히 표면에너지만의 원인이 아닌 초기 성장의 전

체적인 조건에서 비롯된 과포화(supersaturation)가 큰 영

향을 주기 때문에 양질의 결정을 얻기 위해서는 기판과

기상물질간의 반응성을 높이는 것이 매우 중요하다고 판

단된다.

Fig. 4는 Fig. 3의 (b) 시료의 단면을 라인 스캔한

EDS 결과(내부 SEM사진)이다. Al, Ga 그리고 N 성분

이 측정되었으며 C와 O 성분의 불순물도 포함되어 있었

다. C 성분은 흑연으로 이루어진 보트에서 기인되었고, 성

분표의 원자백분율로부터 AlGaN 에피층임을 알 수 있

다. 기판에 근접한 경우 Al의 wt%가 높은 것으로 관측

되었으며 기판으로부터 표면으로 갈수록 Al의 wt%가

Fig. 3. Images of graded AlGaN epilayer (a) optical microscope image of 2 inch graded AlGaN epilayer (b) cross-sectional SEM
image of the graded AlGaN epilayer (c) AFM image.



48 C. Lee, H. Jeon, C. Lee, I. Jeon, M. Yang, S.N. Yi, H.S. Ahn, S.-W. Kim, Y.M. Yu and N. Sawaki

줄어 든 것으로 관측되었다. 이는 소스영역의 메탈 Ga

과 메탈 Al이 HCl과 반응하여 금속염화물을 형성하며,

이 중 AlCl의 분압이 가장 높고, 성장 온도 1145
o
C에서

AlCl과 NH3의 높은 구동력에 의해 Al 조성이 높은

AlGaN 에피층이 먼저 성장되고 연이어 Al 조성이 낮은

graded AlGaN 에피층이 성장 된 것으로 판단된다[16].

Fig. 5는 (002) 배향특성 변화를 확인하기 위한 XRD

측정결과를 나타낸 것이다. Fig. 5(a)에서는 2theta-omega

XRD 피크패턴을 나타낸 것으로, (002) 면에 대해 20

에서 80
o
 범위를 측정하여 스캔한 결과이다. 35.69

o
에서

(002) 결정면의 결정성 강도가 가장 강함을 확인할 수

있었다. 이후 75.67
o
에서 (004) 면에 대한 피크와 41.66

o

의 사파이어 기판 피크도 같이 볼 수 있다. c-축 방향을

제외한 다른 방향으로 향하는 면에 대한 피크가 관찰되

지 않음을 통해 결정성을 가진 성장을 확인 할 수 있다.

(002) 면에 대한 반치폭 값은 약 1008 arcsec가 측정되

었다. 다른 연구와 비교했을 때 비교적 큰 반치폭 값을

보여 주고 있으며, (004) 면에 대한 반치폭값은 1850

arcsec가 측정되었다. Fig. 5(b)에서는 35.69
o
에서 (002)

결정면의 확대 XRD 측정 결과로서 35.69
o
의 오른쪽 부

분에서 36.2
o
의 AlN 피크를 관측할 수 있었다. 또한

75.67
o
의 (004)면 피크에서 76.4

o
의 AlN 피크를 Fig.

5(c)에서 관측할 수 있었다. 이는 성장된 층의 Al 조성

이 변하고 있음을 보여주는 것으로, graded AlGaN 에

피층이 성장되었음을 확인 할 수 있다.

Fig. 6은 재현성을 확인하기 위하여 성장된 다른 시료

의 XRD 측정결과를 나타낸 것이다. Fig. 6(a)에서는

Fig. 5. 2theta-omega XRD measurement result of the graded AlGaN epilayer grown on the sapphire substrate. (a) From 20 to 80
degree. (b) From 34 to 38 degree. (c) From 73 to 80 degree.

Fig. 4. Linescan EDS measurement result of the cross-sec-
tional SEM image of the graded AlGaN epilayer depend on

distance.
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(002)면에 대해 20에서 80
o
 범위를 스캔한 2theta-omaga

XRD 피크패턴을 나타낸 것으로, 36.05
o
에서 AlN (002)

결정면의 결정성 강도가 가장 강함을 확인할 수 있었다.

Fig. 6(b)에서는 36.05
o
에서 (002) 결정면의 확대 XRD

측정 결과로서 36.05
o
의 왼쪽 부분에서 35.56

o
의 Al 조

성 66 % 피크와 35.76
o
의 Al 조성 79 % 피크가 관측되

었다. 따라서 이 결과로부터 graded AlGaN 에피층이

재현성 있게 성장 될 수 있음을 확인하였다.

4. 결 론

HVPE 성장 방법으로 2인치 (0001) 사파이어 기판위

에 graded AlGaN 에피층을 성장하였다. 금속 Ga 양과

금속 Al 양에 의하여 Al 조성의 변화는 조절되었으며,

소스영역의 온도와 성장 영역의 온도는 각각 950
o
C와

1145
o
C로 연속적으로 한 개의 AlGaN 에피층이 성장되

었다. FE-SEM 측정과 EDS 측정으로부터 성장층의 Al

변화를 확인하였으며, XRD 측정 결과로 부터 Al 조성

은 (002) AlGaN 에피층의 주 피크 관측과 동시에 연속

적으로 (002) AlN 에피층의 피크가 확인되었다. 이는

하나의 층에 사파이어 기판으로부터 Al 조성이 점진적

으로 변화하는 에피층을 HVPE 성장방법으로 얻었음을

증명하며, 이 결과로 부터 다양한 광 및 전자소자의 응

용이 기대된다.
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