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Single crystals of GaN < 3 mm in length were grown by sublimation/recondensation of GaN in 760 Torr NH3 at 1100°C. Platelets 
of A1N < 1 mm thick were similarly grown between 1950 and 2250°C using an Al source. Monocrystalline GaN and 
AlxGa,.xN(0001) (0.05 < x < 0.96) films were grown via MOVPE on a(6H)-SiC(0001) wafers with and without, respectively, a 
1000 A A1N buffer layer. Photoluminescence (PL) spectra of GaN showed bound and free excitonic recombinations. Selective 
growth of hexagonal pyramid arrays of undoped GaN and Si-doped GaN vvas achieved on 6H-SiC(0001)/AIN/GaN multilayer 
substrates using a patterned Si02 mask. Field emission of these arrays exhibited a tum-on field of 25 V/(im for an emission 
current of 10.8 nA at an anode-to-sample distance of 27 jim. Lateral growth and coalescence of GaN have been achieved using 
stripes oriented along <1100> at 1100°C and a triethylgallium flow rate of 26 mmol/min. Approximately 109 cm"2 dislocations, 
originating from the underlying GaN/AlN interface, were contained in the GaN grovvn in the vvindovv regions. The overgrovvth 
regions contained a very low density of dislocations. 

Key words: gallium nitride, aluminum nitride, single crystals, thin films, photoluminescence, Raman spectroscopy, 
cathodoluminescence, selective growth, lateral overgrovvth 

Kristali GaN < 3 mm dolžine so bili izdelani s sublimacijo/rekondenzacijo GaN pri 760 tor. NH3 in 1100°C. Ploščice A1N < 1 
mm debeline so bile na podoben način izdelane pri 1950 do 2250°C z uporabo Al kot izvora. Monokristalini filmi GaN in 
AlxGai.x N(001) z (0.05 S x < 0.96) so bili izdelani z MOVPE na a(6H)-SiC(0001) vaferjih z in brez 1000 A A1N bufer sloja. 
Fotoluminiscentni (PL) spektri GaN so pokazali vezi in proste excitonske rekombinacije. Selektivna rast združb heksagonalnih 
piramid nedopiranega GaN in GaN dopiranega s silicijem je bila dosežena na 6H - Si(0001)/AlN/GaN večslojnih substratih z 
uporabo vzorčastih SiOj mask. Prag polja emisije teh združb je imel jakost 25 V/)jm za emisijski tok 10.8 nA pri razdalji 27 pm 
med anodo in preizkušancem. Lateralna rast in koalescenca GaN je bila dosežena z uporabo lamel orientiranih vzdolž <1100> 
pri 1100°C in pretoku trietilgalija 26 mmol/min. V GaN, ki je nastal v področju oken je bilo približno 109 cm"2 dislokacij, ki so 
izvirale iz mejne površine GaN/AlN. Področja večje rasti so imela majhno gostoto dislokacij. 
Ključne besede: galijev nitrid, aluminijev nitrid, posamični kristali, tanki filmi, fotoluminiscenca, Raman spektroskopija, 
katodoluminiscenca, selektivna rast, pospešena lateralna rast 

1 I N T R O D U C T I O N 

The realization of blue and green light emitting di-
odes and blue lasers as well as prototypes of several mi-
croelectronic devices produced f rom GaN-based materi-
als containing copious line and planar defects has been 
most fortunate. These achievements also indicate that the 
employment of substrates on which homoepitaxial films 
can be grovvn would result in marked improvements in 
the properties of the devices fabricated in these films. At 
present, very thin films of GaN, A1N and Al x Ga| . x N are 
deposited on foreign substrates as buffer layers on which 
the device-related III-V nitrides films are grovvn. Alumi-
num nitride is also a candidate material for selected pie-
zoelectric applications and surface acoustic vvave (SAW) 
devices. Hovvever, the potential of A1N in these and other 
applications has been hampered by the lack of bulk sin-
gle crystals, as discussed in several revievv articles'"4. 
Gallium nitride is a promising material for field emission 
because of its Iow electron affinity (2.7-3.3eV)5 6, reason-
able thermal, chemical and mechanical stability and the 

ability for controlled n-type doping. Recently, it has been 
reported6-7 that A1N and Al-rich Al x Ga, . x N (x > 0.75) 
films exhibit a negative electron affinity vvhich suggests 
that these materials belong to a special class of field 
emitters. 

Recent research conducted by the authors and de-
scribed in the follovving sections represent important ad-
vances in the determination of the process parameters 
necessary to achieve grovvth of GaN and A1N bulk single 
crystals via seeded sublimation/recondensation. Addi-
tionally, we discuss the employment of a 1000 A, 
monocrystalline, high-temperature (HT) (1100°C) A1N 
buffer layer for metalorganic vapor phase epitaxy 
(MOVPE) thin fi lm deposition vvhich has resulted in 
subsequently deposited GaN films void of oriented do-
main structures and associated lovv-angle grain bounda-
ries8 9. Monocrystalline films of AlxGai_xN (0.05 < x < 
0.96) of the same quality as GaN vvith a HT-AIN buffer 
layer have also been achieved directly on 6H-SiC(0001) 
vvafers at 1100°C. We also report the selective grovvth of 
GaN and Si-doped GaN hexagonal pyramid arrays on 



c i r c u l a r p a t t e r n s e t c h e d i n S i 0 2 m a s k s d e p o s i t e d o n 

G a N / A l N / 6 H - S i C ( 0 0 0 1 ) m u l t i l a y e r s u b s t r a t e s a n d t h e 

f i e l d e m i s s i o n r e s u l t s f r o m t h e s e a r r a y s , a s w e l l a s t h e 

d e p o s i t i o n , t h e l a t e r a l o v e r g r o w t h a n d s u b s e q u e n t c o a l e s -

c e n c e o f t h e G a N s t r i p e s s e l e c t i v e l y g r o w n i n t h e s a m e 

m a n n e r . 

2 EXPERIMENTAL P R O C E D U R E S 

A. GaN Bulk Growth 

G r o w t h o f i n d i v i d u a l G a N c r y s t a l s w a s a c h i e v e d b y 

e v a p o r a t i n g 0 . 5 " d i a m e t e r a n d 0 . 2 5 " h i g h G a N p e l l e t s 

c o l d p r e s s e d f r o m h i g h p u r i t y G a N p o v v d e r s p r o d u c e d i n 

o u r l a b o r a t o r y 1 0 i n a s t r e a m o f 9 9 . 9 9 9 9 % p u r e N H , g a s . 

E x p e r i m e n t s w e r e c o n d u c t e d i n a s y s t e m t h a t w a s s p e -

c i f i c a l l y d e s i g n e d f o r G a N g r o w t h . T h e g r o w t h s y s t e m 

c o n s i s t e d o f : ( 1 ) a n o u t e r v a c u u m c h a m b e r t h a t c o n -

t a i n e d t h e h e a t s h i e l d s a n d e l e c t r i c a l f e e d - t h r o u g h s a n d 

( 2 ) a r e a c t i o n t u b e c o n t a i n i n g t h e s o u r c e a n d s e e d m a t e -

r i a l s . T w o i n d e p e n d e n t l y c o n t r o l l e d h e a t e r s v v e r e u s e d t o 

a c h i e v e t h e n e c e s s a r y t e m p e r a t u r e g r a d i e n t s f o r s u b l i m a -

t i o n g r o w t h . H e a t e r t e m p e r a t u r e s v v e r e m o n i t o r e d a n d 

c o n t r o l l e d v i a t h e u s e o f t h e r m o c o u p l e s p l a c e d a d j a c e n t 

t o e a c h h e a t e r . S o u r c e a n d s u b s t r a t e t e m p e r a t u r e s v v e r e 

m o n i t o r e d i n d e p e n d e n t l y f r o m w i t h i n t h e r e a c t i o n t u b e . 

E x p e r i m e n t s v v e r e p e r f o r m e d v v i t h i n t h e s o u r c e t e m p e r a -

t u r e r a n g e o f 1 1 0 0 - 1 4 5 0 ° C . T h e s e e d h e a t e r w a s m a i n -

t a i n e d a t 1 1 0 0 ° C t h r o u g h o u t e a c h d e p o s i t i o n . G r o w t h 

p r e s s u r e s o f 5 0 - 7 6 0 t o r r v v e r e i n v e s t i g a t e d ; h o v v e v e r , 

m o s t e x p e r i m e n t s v v e r e c o n d u c t e d a t 7 6 0 t o r r . A n N H 3 

f l o w r a t e o f 5 0 s c c m w a s u s e d f o r a l i g r o v v t h e x p e r i -

m e n t s . B l a n k B N s e e d h o l d e r s v v e r e u s e d a s s u b s t r a t e s 

a n d p l a c e d a t a d i s t a n c e f r o m t h e s o u r c e v v h e r e i n t h e 

c r y s t a l s v v i t h l o v v a s p e c t r a t i o s c o u l d b e o b t a i n e d . 

B. AIN Bulk Growth 

A l u m i n u m n i t r i d e s u b l i m a t i o n / r e c o n d e n s a t i o n e x -

p e r i m e n t s v v e r e a l s o c o n d u c t e d i n a r e s i s t i v e l y h e a t e d 

g r a p h i t e f u r n a c e . B u l k A I N ( 9 9 % d e n s e ) b l o c k s p r o -

d u c e d v i a s i n t e r i n g v v i t h o u t a d d i t i v e s v v e r e u s e d a s t h e 

s o u r c e m a t e r i a l . T h e s o u r c e v v a s p o s i t i o n e d i n t h e i s o -

t h e r m a l s e c t i o n o f t h e f u r n a c e t o e n s u r e a n e s s e n t i a l l y 

c o n s t a n t e v a p o r a t i o n r a t e . S i n g l e c r y s t a l , 6 H - S i C ( 0 0 0 1 ) 

s q u a r e s ( 1 0 m m x 1 0 m m ) v v e r e u s e d a s s e e d s i n a l i e x -

p e r i m e n t s d u e t o t h e r e l a t i v e l y s m a l l l a t t i c e m i s m a t c h t o 

A I N ( 0 . 9 % ) a n d h i g h t e m p e r a t u r e s t a b i l i t y . T h e s e e d 

c r y s t a l s v v e r e h e a t e d i n v a c u u m a t = 1 1 5 0 ° C p r i o r t o c r y s -

t a l g r o v v t h t o d e s o r b t h e s u r f a c e o x i d e , h y d r o c a r b o n s a n d 

a n y o t h e r c o n t a m i n a n t s . 

A l i A I N e x p e r i m e n t s v v e r e p e r f o r m e d u n d e r a 

1 0 0 s c c m f l o w o f u l t r a - h i g h p u r i t y N 2 . T h e b a c k g r o u n d 

p r e s s u r e v v a s m a i n t a i n e d a t 5 0 0 T o r r b y a n a u t o m a t i c 

t h r o t t l e v a l v e . T h e t e m p e r a t u r e r a n g e s o f 2 1 0 0 - 2 2 5 0 ° C 

a n d 1 9 5 0 - 2 0 5 0 ° C v v e r e i n v e s t i g a t e d c o n s e c u t i v e l y . T h e 

l o v v e r t e m p e r a t u r e r a n g e v v a s e m p l o y e d p r i m a r i l y b e -

c a u s e o f t h e d e g r a d a t i o n o f t h e f u r n a c e a n d t h e s e e d 

c r y s t a l s a t t h e h i g h e r t e m p e r a t u r e s . I n b o t h c a s e s , a t e m -

p e r a t u r e d i f f e r e n c e o f 8 0 - 1 5 0 ° C v v a s e m p l o y e d , d e p e n d -

i n g o n t h e s e p a r a t i o n d i s t a n c e ( 1 - 4 0 m m ) b e t v v e e n t h e 

s o u r c e a n d t h e s e e d . T h e g r o v v t h r a t e a t a s e p a r a t i o n o f 3 

m m v v a s = 3 0 t i m e s h i g h e r t h a n a t a 1 5 m m s e p a r a t i o n . 

T h e A I N s o u r c e v v a s r e p o s i t i o n e d t o t h e d e s i r e d s o u r c e 

h e i g h t b e f o r e e a c h e x p e r i m e n t . 

C. Metalorganic Vapor Phase E pitaxy and Selective 
Area Growth 

A s - r e c e i v e d v i c i n a l 6 H - S i C ( 0 0 0 1 ) v v a f e r s 1 1 o r i e n t e d 

3 ° - 4 ° o f f - a x i s t o v v a r d < 1 1 2 0 > v v e r e c u t i n t o 7 m m 

s q u a r e s . T h e s e p i e c e s v v e r e d e g r e a s e d i n s e q u e n t i a l u l t r a -

s o n i c b a t h s o f t r i c h l o r o e t h y l e n e , a c e t o n e a n d m e t h a n o l 

a n d r i n s e d i n d e i o n i z e d v v a t e r . T h e s u b s t r a t e s v v e r e s u b -

s e q u e n t l y d i p p e d i n t o a 1 0 % H F s o l u t i o n f o r 1 0 m i n u t e s 

t o r e m o v e t h e t h e r m a l l y g r o v v n o x i d e l a y e r a n d b l o v v n 

d r y v v i t h N 2 b e f o r e b e i n g l o a d e d o n t o t h e S i C - c o a t e d 

g r a p h i t e s u s c e p t o r c o n t a i n e d i n a c o l d - v v a l l , v e r t i c a l , 

p a n c a k e - s t y l e , M O V P E d e p o s i t i o n s y s t e m . T h e s y s t e m 

v v a s e v a c u a t e d t o < 3 x l 0 ' 5 T o r r p r i o r t o i n i t i a t i n g g r o v v t h . 

T h e c o n t i n u o u s l y r o t a t i n g s u s c e p t o r v v a s R F i n d u c t i v e l y 

h e a t e d t o t h e G a N ( A l x G a , . x N ) d e p o s i t i o n t e m p e r a t u r e o f 

1 0 5 0 ° C ( 1 1 0 0 ° C ) ( o p t i c a l l y m e a s u r e d o n t h e s u s c e p t o r ) 

i n 3 S L M o f f l o v v i n g H 2 d i l u e n t . H y d r o g e n v v a s a l s o u s e d 

a s t h e c a r r i e r g a s f o r t h e v a r i o u s m e t a l o r g a n i c p r e c u r s o r s . 

D e p o s i t i o n o f A l x G a i . x N v v a s i n i t i a t e d b y f l o v v i n g v a r i o u s 

r a t i o s o f t r i e t h y l a l u m i n u m ( T E A ) a n d t r i e t h y l g a l l i u m 

( T E G ) i n c o m b i n a t i o n v v i t h a m m o n i a ( N H 3 ) . 

S e l e c t i v e g r o v v t h s o f G a N a n d A l o . 2 G a o . 8 N v v e r e 

a c h i e v e d a t 1 0 0 0 - 1 0 5 0 ° C v v i t h T E G f l o v v r a t e s = 2 6 . 1 -

7 0 . 0 p m / m i n . o n s t r i p e ( v v i n d o v v v v i d t h = 3 - 8 0 p m ) a n d 

c i r c u l a r ( d i a m e t e r = 5 p m ) p a t t e r n e d G a N / A l N / 6 H -

S i C ( 0 0 0 1 ) m u l t i l a y e r s u b s t r a t e s . T o p r o d u c e t h e s e p a t -

t e r n e d s u b s t r a t e s , a S i 0 2 m a s k l a y e r ( t h i c k n e s s = 1 0 0 0 A ) 

v v a s s u b s e q u e n t l y d e p o s i t e d o n e a c h G a N f i l m v i a R F 

s p u t t e r i n g o r l o v v p r e s s u r e c h e m i c a l v a p o r d e p o s i t i o n . 

P a t t e r n i n g o f t h e m a s k l a y e r v v a s a c h i e v e d u s i n g s t a n d a r d 

p h o t o l i t h o g r a p h y t e c h n i q u e s a n d e t c h i n g v v i t h a b u f f e r e d 

H F s o l u t i o n . T h e e d g e s o f t h e s t r i p e p a t t e r n e d s a m p l e s 

v v e r e p a r a l l e l t o < 1 1 2 0 > . P r i o r t o s e l e c t i v e g r o v v t h , t h e 

p a t t e r n e d s a m p l e s v v e r e d i p p e d i n a b u f f e r e d H C 1 s o l u -

t i o n t o r e m o v e t h e s u r f a c e o x i d e o f t h e u n d e r l y i n g G a N 

l a y e r . I n c o r p o r a t i o n o f t h e n - t y p e S i d o p a n t i n t o t h e G a N 

p y r a m i d s d u r i n g g r o v v t h v v a s a c h i e v e d u s i n g S i H 4 a t a 

f l o v v r a t e o f 5 . 5 n m o l / m i n . 

F i e l d e m i s s i o n m e a s u r e m e n t s ( F E M ) v v e r e p e r f o r m e d 

o n t h e S i - d o p e d G a N h e x a g o n a l p y r a m i d a r r a y s i n a 

U H V - F E M s y s t e m h a v i n g a v v o r k i n g p r e s s u r e o f 2 x 1 0 S 

T o r r . E a c h a r r a y v v a s p l a c e d b e n e a t h a f i v e m m d i a m e t e r 

m o v a b l e M o a n o d e h a v i n g a f l a t t i p . T h e a n o d e v v a s c o n -

t r o l l e d b y a s t e p p i n g m o t o r s u c h t h a t o n e s t e p y i e l d e d a 

t r a n s l a t i o n o f 0 . 4 4 p m . T h e c u r r e n t - v o l t a g e ( I - V ) m e a s -

u r e m e n t s v v e r e t a k e n f r o m 2 t o 4 0 p m f o r a n o d e v o l t a g e s 

i n t h e r a n g e o f 0 t o 1 1 0 0 V . 



T h e l a t e r a l o v e r g r o w t h o f G a N w a s a c h i e v e d i n a 

m a n n e r s i m i l a r t o t h a t o f t h e films12. T h e G a N g r e w v e r -

t i c a l l y t o t h e t o p o f t h e m a s k a n d t h e n b o t h l a t e r a l l y a n d 

v e r t i c a l l y o v e r t h e m a s k u n t i l t h e l a t e r a l g r o w t h f r o n t s 

f r o m m a n y d i f f e r e n t w i n d o w s c o a l e s c e d a n d f o r m e d a 

c o n t i n u o u s l a y e r . T h e s a m p l e s w e r e c h a r a c t e r i z e d b y 

s c a n n i n g e l e c t r o n m i c r o s c o p y ( S E M - J E O L 6 4 0 0 F E ) , 

a t o m i c f o r c e m i c r o s c o p y ( A F M - D i g i t a l I n s t r u m e n t 

N a n o S c o p e I I I ) a n d t r a n s m i s s i o n e l e c t r o n m i c r o s c o p y 

( T E M - T O P C O N 0 0 2 B , 2 0 0 K V ) . 

3 RESULTS AND DISCUSSION 

A. Billk GaN Growth 

C o l o r l e s s v v u r t z i t i c G a N c r y s t a l s < 3 m m i n s i z e w e r e 

a c h i e v e d b y s u b l i m a t i o n o f t h e p r e s s e d G a N p e l l e t s i n a 

s t r e a m o f a m m o n i a . Figure 1 s h o w s a n o p t i c a l m i -

c r o g r a p h o f = 1 m m l o n g , w e l l f a c e t e d , t r a n s p a r e n t G a N 

c r y s t a l s w i t h l o w a s p e c t r a t i o s w h i c h a r e i n c o n t r a s t t o 

t h e c o m m o n l y o b s e r v e d 1 3 n e e d l e - s h a p e d c r y s t a l s g r o w n 

v i a v a p o r p h a s e r e a c t i o n . T h e G a N c r y s t a l s p r i m a r i l y 

g r e w b y s p o n t a n e o u s n u c l e a t i o n o n t h e B N s e e d h o l d e r s . 

T h e u s e o f t e m p e r a t u r e s a b o v e 1 2 0 0 ° C r e s u l t e d i n t h e 

r a p i d c o n v e r s i o n o f t h e G a N s o u r c e i n t o G a m e t a l . C r y s -

t a l s w e r e g r o w n a t s o u r c e t e m p e r a t u r e s i n t h e r a n g e o f 

1 1 0 0 - 1 2 0 0 ° C ; h o w e v e r , t h e m a j o r i t y o f e x p e r i m e n t s 

w e r e c o n d u c t e d a t 1 2 0 0 ° C t o a c h i e v e h i g h e r g r o v v t h 

r a t e s . T h e t e m p e r a t u r e o f t h e B N s u r f a c e w h e r e c r y s t a l s 

n u c l e a t e d w a s = 1 0 0 0 ° C . T h e g r o v v t h t i m e a n d p r e s s u r e 

f o r t h e g r o w t h o f t h e c r y s t a l s s h o w n i n Figure 1 v v e r e 2 . 5 

h r s a n d 7 6 0 T o r r , r e s p e c t i v e l y . 

T h e d i r e c t i o n o f f a s t e s t g r o v v t h a n d t h u s t h e c r y s t a l 

s h a p e v v e r e o b s e r v e d t o c h a n g e v v i t h t h e c h a n g i n g 

G a / N H ? f l u x r a t i o a n d t h e g r o w t h t e m p e r a t u r e . T h e s e o b -

s e r v a t i o n s a r e i n c o n t r a s t t o a l i p r e v i o u s r e p o r t s w h i c h 

Figure 1: GaN crystals grown by sublimation/recondensation on BN. 
Lines are spaced 1 mm 
Slika 1: GaN kristali zrastli s sublimacijo/rekombinacijo na BN. Črte 
so oddaljene 1 mm 

Figure 2: Secondary electron microscopy of a GaN crystal shovving 
well developed {1010} and {0001} crystallographic facets 
Slika 2: SEM posnetek GaN kristalov, ki kaže dobro razvite {1010} in 
{0001} kristalne ploskve 

i n d i c a t e t h a t g r o v v t h o f b u l k G a N f r o m t h e v a p o r p h a s e 

r e s u l t s p r i m a r i l y i n l o n g n e e d l e s . 

Figures 2 and 3 s h o w S E M i m a g e s o f t h e s a m e c r y s -

t a l . T h i s c r y s t a l g r e w f r o m a s i n g l e i s o l a t e d n u c l e a t i o n 

s i t e a n d d e v e l o p e d i n t o a w e l l f a c e t e d h e x a g o n a l s h a p e 

t e r m i n a t e d b y f l a t { 1 0 1 0 } a n d { 0 0 0 1 } p l a n e š . Figure 3 
s h o w s a h i g h e r m a g n i f i c a t i o n i m a g e i n w h i c h t h e ( 0 0 0 1 ) 

a n d ( 1 0 1 0 ) f a c e t s a r e o b s e r v e d . 

A s p e c t r a l m a s s s c a n v i a S I M S i n d i c a t e d t h a t a l i i m -

p u r i t i e s w i t h t h e e x c e p t i o n o f o x y g e n v v e r e a t b a c k -

g r o u n d l e v e l s . Q u a n t i t a t i v e a n a l y s i s r e v e a l e d a n o x y g e n 

c o n c e n t r a t i o n o f 3 x 1 0 1 8 a t o m s / c m 3 v v h i c h i s s i m i l a r t o 

t h a t p r e s e n t i n h i g h q u a l i t y G a N t h i n films. 

A r e p r e s e n t a t i v e r o o m t e m p e r a t u r e P L s p e c t r u m f o r 

b u l k G a N t a k e n a t 3 0 0 K i s s h o v v n i n Figure 4. S t r o n g 

n e a r b a n d e d g e ( b o u n d e x c i t o n ) e m i s s i o n v v i t h a p e a k p o -

s i t i o n a t 3 6 5 . 0 n m ( 3 . 4 e V ) a n d a F W H M o f 9 . 0 n m 

( 8 3 m e V ) w a s o b s e r v e d . T h e v i s i b l e p o r t i o n o f t h e P L 

Figure 3: Higher magnification of the crystal in Figure 2 
Slika 3: Kristal na sliki 2 pri večji povečavi 
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Figure 4: Photoluminescence spectrum of GaN taken at 300 K 
Slika 4: Fotoluminiscentni spekter GaN pri 300 K 

s p e c t r u m i s e x p a n d e d 5 0 0 t i m e s i n t h e i n s e t i n Figure 4. 
N o y e l l o w e m i s s i o n u s u a l l y a t t r i b u t e d t o d e e p l e v e l t r a n -

s i t i o n s v v a s d e t e c t e d o n t h i s s c a l e o r t o t h e n a k e d e y e . A 

p e a k p o s i t i o n o f 3 5 9 . 0 n m v v i t h a F W H M o f 5 4 m e V v v a s 

d e t e c t e d f o r a P L s p e c t r u m o b t a i n e d a t 7 7 K . 

T h e a l l o v v e d R a m a n m o d e s o f t h e v v u r t z i t e s t r u c t u r e 

a r e p r e s e n t e d i n Figure 5. T h e i n s e t i n t h i s f i g u r e s h o v v s 

t h a t t h e E 2 < 2 ) m o d e i s a t 5 6 7 c m " 1 a n d h a s a F W H M = 3 . 5 

c m 1 . T h e s e v a l u e s a r e i n d i c a t i v e o f a m a t e r i a l o f t h e 

h i g h e s t q u a l i t y r e p o r t e d t o d a t e 1 4 . 

T h e r e s u l t s o f o p t i c a l a b s o r p t i o n s t u d i e s a r e s h o v v n i n 

Figure 6. T h e a b s o r p t i o n b a n d e d g e i s d i s t i n c t b u t i s n o t 

a s s h a r p l y d e f t n e d a s o b s e r v e d i n t h i n e p i t a x i a l f i l m s . 

T h i s i s d u e t o t h e a b s o r p t i o n t a i l b e l o v v t h e b a n d e d g e . 

T h e a b s o r p t i o n e d g e i s e x p e c t e d t o s h i f t t o v v a v e l e n g t h s 

a b o v e t h e a c t u a l b a n d g a p ( 3 6 0 n m f o r G a N ) a s t h e m a -

t e r i a l t h i c k n e s s i n c r e a s e s . F o r e x a m p l e , i n t h e a b s o r p t i o n 

s p e c t r u m o f a h i g h q u a l i t y 5 0 | i m t h i c k G a N f i l m t h e a b -

s o r p t i o n e d g e i s o b s e r v e d a t 3 6 9 n m , a n d 7 5 % t r a n s m i s -

s i o n i s o b s e r v e d a t 3 7 9 n m 1 5 . S i n c e t h e G a N c r y s t a l 

Figure 5: Raman spectrum of GaN 
Slika 5: Raman spekter GaN 

VVave length ( n m ) 

Figure 6: Optical absorption spectrum of GaN crystal 
Slika 6: Optični absorpcijski spekter GaN kristala 

f r o m v v h i c h t h e a b o v e s p e c t r u m t a k e n v v a s = 3 0 0 | i m 

t h i c k , t h e a b s o r p t i o n e d g e p o s i t i o n o f = 3 7 0 n m a n d 7 5 % 

t r a n s m i s s i o n i n d i c a t e t h e s e c r y s t a l s t o b e o f h i g h o p t i c a l 

q u a l i t y . 

B. AIN Bulk Growth 

G r o v v t h i n t h e ? 1 0 0 - 2 2 5 0 ° C r a n g e 

S i n g l e c r y s t a l p l a t e l e t s o f A I N h a v i n g t h i c k n e s s e s t o 

o n e m i l l i m e t e r a n d c o v e r i n g t h e v v h o l e s e e d c r y s t a l v v e r e 

o b t a i n e d a t a s o u r c e t e m p e r a t u r e o f 2 1 5 0 ° C a n d a 4 m m 

s o u r c e - t o - s e e d s e p a r a t i o n . T h e g r o v v t h r a t e v v a s e s t i m a t e d 

t o b e 0 . 5 m m / h r . T h e r e s u l t s o f X R D a n d L a u e b a c k r e -

f l e c t i o n s t u d i e s c o n f i r m e d t h e m o n o c r y s t a l l i n i t y . 

A t h i g h e r g r o v v t h t e m p e r a t u r e s b e t v v e e n 2 1 5 0 - 2 2 5 0 ° C 

s e v e r a l = 2 x 2 m m i n d i v i d u a l h e x a g o n a l c r y s t a l s v v e r e 

o b t a i n e d o n t h e s e e d s , s i n c e a t t h e s e t e m p e r a t u r e s , s e v e r e 

d e g r a d a t i o n o f t h e S i C s u b s t r a t e s r e s u l t e d i n i s o l a t e d s t a -

b l e n u c l e a t i o n s i t e s . T h e s e c r y s t a l s a n d t h e a f o r e m e n -

t i o n e d p l a t e l e t s r a n g e d i n c o l o r f r o m g r e e n t o b l u e . T h e 

c o l o r a t i o n s t r o n g l y i n d i c a t e d t h e i n c o r p o r a t i o n o f i m p u -

r i t i e s v v h i c h v v a s c o n f i r m e d v i a S I M S a n a l y s i s t o b e C 

a n d S i f r o m t h e S i C s u b s t r a t e s . 

U p o n c o o l i n g , t h e A I N c r y s t a l s f r e q u e n t l y d e l a m i -

n a t e d a n d c r a c k e d . T h i s v v a s m o s t p r o b a b l y d u e t o t h e 

m i s m a t c h i n t h e c o e f f i c i e n t s o f t h e r m a l e x p a n s i o n b e -

t v v e e n t h e t w o m a t e r i a l s ; h o v v e v e r , i n t r i n s i c s t r e s s i n t h e 

d e p o s i t e d m a t e r i a l a n d / o r t h e e x t e n s i o n o f p r e - e x i s t i n g 

c r a c k s a t t h e e d g e s o f t h e S i C s u b s t r a t e s m a y a l s o h a v e 

c o n t r i b u t e d t o t h e s e p h e n o m e n a . U n f o r t u n a t e l y , t h e t h e r -

m a l e x p a n s i o n c o e f f i c i e n t s d a t a f o r t h e s e m a t e r i a l s a r e 

n o t a v a i l a b l e f o r t h e e n t i r e t e m p e r a t u r e r a n g e o f t h e e x -

p e r i m e n t s . S i n c e A I N b o u l e s v v i l l u l t i m a t e l y b e g r o v v n o n 

o b t a i n e d A I N c r y s t a l s , t h i s c r a c k i n g p r o b l e m s h o u l d n o t 

b e a s i g n i f i c a n t b a r r i e r t o t h e a t t a i n m e n t o f m u c h l a r g e r 

c r y s t a l s . 

G r o v v t h i n t h e 1 9 5 0 - 2 0 5 0 ° C r a n g e 

G r o v v t h o f A I N i n t h e t e m p e r a t u r e r a n g e o f 1 9 5 0 t o 

2 0 5 0 ° C v v a s c o n d u c t e d b e c a u s e c o m p l e t e s t r u c t u r a l a n d 

c h e m i c a l s t a b i l i t y o f t h e S i C s e e d s a n d a s i g n i f i c a n t r e -



Figure 7: Optical micrograph of a single crystal of A1N grovvn at 
1950°C and a 4 mm source-to-seed separation (Scale: mm) 
Slika 7: Optični posnetek kristala A1N, ki je zrastel pri 1950°C in 
razdalji 4 mm med izvorom in kaljo (merilo: mm) 

d u c t i o n i n t h e d e t e r i o r a t i o n o f t h e S i C c o a t e d c r u c i b l e s 

w e r e a t t a i n e d . C r y s t a l s g r o w n i n t h i s t e m p e r a t u r e r a n g e 

w e r e a l w a y s c o l o r l e s s r e g a r d l e s s o f t h e m o r p h o l o g y o r 

g r o w t h s i t e a n d c o n t a i n e d a l m o s t t w o o r d e r s o f m a g n i -

t u d e l e s s S i a n d C t h a n t h e c r y s t a l s d e p o s i t e d a t 

> 1 9 5 0 ° C ; w h e r e a s , t h e O l e v e l s w e r e s i m i l a r i n a l i c r y s -

t a l s . T y p i c a l g r o w t h r a t e s w e r e r e d u c e d t o 3 0 - 5 0 f t m / h r . 

G r o v v t h r u n s o f 1 0 - 1 5 h r s y i e l d e d 0 . 3 - 0 . 5 m m t h i c k c r y s -

t a l s o n 1 c m 2 S i C s u b s t r a t e s . A 0 . 4 m m t h i c k t r a n s p a r e n t 

A 1 N p l a t e l e t g r o w n a t 1 9 7 5 ° C c a n b e s e e n i n Figure 7. 
U n f o r t u n a t e l y c r a c k i n g o c c u r r e d i n t h e s e c r y s t a l s a s w e l l 

a n d p r e s u m a b l y f o r t h e s a m e r e a s o n s s t a t e d i n t h e p r e v i -

o u s s u b s e c t i o n . C r y s t a l s g r o w n i n b o t h t e m p e r a t u r e 

r a n g e s h a d v e r y s m o o t h s u r f a c e s ( ~ R M S = 6 A ) a s d e t e r -

m i n e d b y a t o m i c f o r c e m i c r o s c o p y ( A F M ) . 

A l i c r y s t a l s s h o w e d s t r o n g a n d w e l l d e f i n e d s i n g l e 

c r y s t a l l i n e X R D p a t t e r n s . O n l y t h e ( 0 0 2 ) r e f l e c t i o n p o s i -

t i o n e d a t 3 6 ° w a s o b s e r v e d i n s y m m e t r i c E - 2 E s c a n s f o r 

a c r y s t a l g r o w n a t 1 9 5 0 ° C . T h i s s u g g e s t s t h a t t h e r e s i d -

u a l s t r e s s l e v e l i n t h e s e c r y s t a l s w a s l o w . B r i g h t field, 

p l a n v i e v v T E M m i c r o g r a p h s a n d a s s o c i a t e d s e l e c t e d a r e a 

d i f f r a c t i o n ( S A D ) p a t t e r n s t a k e n a l o n g t h e [ 0 0 0 1 ] d i r e c -

t i o n s h o v v e d u n i f o r m c o n t r a s t d e n s i t y t h r o u g h o u t t h e 

s p e c i m e n a n d s p o t p a t t e r n s v v i t h o u t s t r e a k s o r a r c s , r e -

s p e c t i v e l y , i n d i c a t i v e o f s i n g l e - c r y s t a l l i n e m a t e r i a l v v i t h -

o u t h i g h a n g l e b o u n d a r i e s , s t a c k i n g f a u l t s , m i s o r i e n t e d 

g r a i n s o r t w i n n e d r e g i o n s . 

A R a m a n s p e c t r u m a c q u i r e d u s i n g b a c k s c a t t e r i n g 

g e o m e t r y f r o m t h e ( 0 0 0 1 ) f a c e o f a n t r a n s p a r e n t A 1 N 

c r y s t a l g r o v v n a t 1 9 5 0 ° C i s p r e s e n t e d i n Figure 8. T h e 

s p e c t r u m e x h i b i t s t h e a l l o v v e d m o d e s f o r t h i s g e o m e t r y , 

n a m e l y , A i ( L O ) = 8 9 3 c m 1 , E 2 < » = 2 5 0 c m " 1 , E 2
( 2 ) = 6 6 0 

c m " 1 w i t h n o d e t e c t a b l e c o n t r i b u t i o n f r o m t h e f o r b i d d e n 

m o d e s . T h e r e s u l t s s u p p o r t t h e a f o r e m e n t i o n e d c r y s t a l -

l o g r a p h i c a n d m i c r o s t r u c t u r a l r e s u l t s i n t h a t a v v e l l d e -

f i n e d v v u r t z i t e s t r u c t u r e e x i s t s v v i t h o u t s i g n i f i c a n t c o n -

c e n t r a t i o n s o f s t r u c t u r a l d e f e c t s o r i n t e r n a l s t r e s s v v h i c h 

Figure 8: Raman spectrum of transparent bulk A1N grown at 1950°C 
Slika 8: Raman spekter prosojnega A1N, ki je bil zraščen pri 1950°C 

c o u l d r e l a x t h e s e l e c t i o n r u l e s . T h e i n s e t s h o v v s t h e h i g h 

r e s o l u t i o n s p e c t r u m o f t h e E 2
( 2 ) m o d e . T h e F W H M o f 

t h i s p e a k w a s 7 . 0 ± 0 . 5 c m 1 ; t h e s a m e s p e c t r u m t a k e n 

f r o m a b l u e c r y s t a l g r o v v n a t 2 2 0 0 ° C h a d a F W H M v a l u e 

o f 9 . 5 + 0 . 5 c m 1 . T h i s m a r k e d d i f f e r e n c e c o m p l e m e n t s t h e 

r e s u l t s o f t h e S I M S a n a l y s i s i n v v h i c h t h e c o l o r e d c r y s -

t a l s c o n t a i n e d t v v o o r d e r s o f m a g n i t u d e m o r e S i . 

C. Metalorganic Vapor Phase Epitaxial Growth of GaN 
and AlxGai-xN films 

P r e v i o u s r e s e a r c h i n o u r l a b o r a t o r i e s h a s s h o v v n t h a t 

t h i n films o f G a N d e p o s i t e d d i r e c t l y o n 6 H - S i C ( 0 0 0 1 ) 

s u b s t r a t e s a t h i g h a n d l o w t e m p e r a t u r e s h a d c o l u m n a r -

l i k e g r a i n s , f a c e t e d s u r f a c e s a n d h i g h n e t c a r r i e r c o n c e n -

t r a t i o n s ( n D - n A > 1 x 1 0 1 9 c m 3 ) 1 6 . I n c o n t r a s t , i n t h e p r e -

s e n t r e s e a r c h m o n o c r y s t a l l i n e t h i n f i l m s o f b o t h t h e 

H T - A 1 N b u f f e r l a y e r s a n d t h e s u b s e q u e n t l y g r o v v n G a N 

f i l m s d e p o s i t e d o n s i m i l a r S i C s u b s t r a t e s h a v e b e e n d e -

p o s i t e d v v i t h n o m i s o r i e n t a t i o n o r l o v v - a n g l e g r a i n 

b o u n d a r i e s , a s d e t e r m i n e d b y s e l e c t i v e a r e d i f f r a c t i o n 

a n d m i c r o s t r u c t u r a l a n a l y s i s v i a t r a n s m i s s i o n e l e c t r o n 

m i c r o s c o p y . S i m i l a r r e s u l t s h a v e b e e n a c h i e v e d f o r 

A l x G a i - x N v v i t h o u t t h e u s e o f a n A 1 N b u f f e r l a y e r . T h e 

s t a c k i n g f a u l t d e n s i t y v v a s a l s o v e r y l o v v . T h e d i s l o c a t i o n 

d e n s i t y o f t h e A l x G a i _ x N f i l m s a t t h e S i C i n t e r f a c e a p -

p e a r e d s i m i l a r t o G a N films d e p o s i t e d o n h i g h t e m p e r a -

t u r e ( H T ) b u f f e r l a y e r s 8 9 . T h e d i s l o c a t i o n d e n s i t i e s o f t h e 

G a N a n d A U G a ^ N films d e c r e a s e d r a p i d l y a s a f u n c t i o n 

o f t h i c k n e s s ; o n l y t h r e a d i n g d i s l o c a t i o n s v v h i c h r e s u l t 

f r o m m i s f i t d i s l o c a t i o n s a t t h e i n t e r f a c e p e r s i s t e d t h r o u g h 

t h e film. 

T h e s u r f a c e s o f t h e G a N a n d A l x G a i . x N films e x h i b -

i t e d a s l i g h t l y m o t t l e d a p p e a r a n c e a s a r e s u l t o f t h e s t e p 

a n d t e r r a c e f e a t u r e s o n t h e g r o v v t h s u r f a c e o f t h e 6 H -

S i C ( 0 0 0 1 ) s u b s t r a t e s . R a n d o m p i n h o l e s , c a u s e d b y i n -

c o m p i e t e c o a l e s c e n c e o f t h e t v v o d i m e n s i o n a l i s l a n d s 

v v h i c h o c c u r r e d a s a n i n t e r m e d i a t e g r o v v t h s t a g e b e t v v e e n 

t h e i n i t i a l n u c l e a t i o n a n d t h e final l a y e r - b y - l a y e r g r o v v t h 

s t a g e r e p r e s e n t a t i v e o f t h e m a j o r i t y o f t h e f i l m , v v e r e a l s o 

o b s e r v e d . A n i n c r e a s i n g n u m b e r o f p i n h o l e s a p p e a r e d o n 



t h e s u r f a c e o f A l x G a i . x N c o m p o s i t i o n s w h e r e x > 0 . 5 . 

T h e p i n h o l e d e n s i t y w a s d e c r e a s e d b y i n c r e a s i n g t h e 

g r o w t h t e m p e r a t u r e t o e n h a n c e d s u r f a c e m o b i l i t y o f t h e 

a d a t o m s . T h e D C X R C m e a s u r e m e n t s t a k e n o n G a N a n d 

A l x G a , . x N f i l m s r e v e a l e d t h e F W H M o f t h e ( 0 0 0 2 ) r e -

f l e c t i o n s t o b e a s l o w a s 5 8 a n d 1 8 6 a r c s e c , r e s p e c t i v e l y . 

T h e l o w - t e m p e r a t u r e ( 8 K ) P L s p e c t r a o f t h e u n d o p e d 

G a N films r e v e a l e d a n i n t e n s e n e a r b a n d - e d g e e m i s s i o n 

a t 3 . 4 6 6 e V , v v h i c h h a s b e e n a t t r i b u t e d t o a n e x c i t o n 

b o u n d t o a n e u t r a l d o n o r ' 7 1 8 . T h e F W H M v a l u e o f t h i s 

p e a k v v a s 4 m e V . A l s o , a l e s s i n t e n s e p e a k v v a s o b s e r v e d 

a t h i g h e r e n e r g i e s ( 3 . 4 7 2 e V ) v v h i c h i s a t t r i b u t e d t o f r e e 

e x c i t o n i c r e c o m b i n a t i o n . T h e l o v v - t e m p e r a t u r e ( 4 . 2 K ) 

C L s p e c t r a o f t h e u n d o p e d A l x G a i . x N films f o r c o m p o s i -

t i o n s i n t h e r a n g e o f 0 . 0 5 < x < 0 . 9 6 r e v e a l e d a n i n t e n s e 

n e a r b a n d - e d g e e m i s s i o n v v h i c h h a s b e e n a t t r i b u t e d t o a n 

e x c i t o n b o u n d t o a n e u t r a l d o n o r ( I 2 - l i n e e m i s s i o n ) 1 7 ' 8 . 

B r o a d e n i n g o f t h i s e m i s s i o n i s a t t r i b u t e d t o b o t h e x c i t o n 

s c a t t e r i n g i n t h e a l l o y s a s v v e l l a s s m a l l v a r i a t i o n s i n a l -

l o y c o m p o s i t i o n i n t h e f i l m . T h e l o v v e s t F W H M v a l u e 

o b s e r v e d i n t h e A l x G a i _ x N a l l o y s v v a s 3 1 m e V . S t r o n g d e -

f e c t p e a k s , p r e v i o u s l y a s c r i b e d t o d o n o r - a c c e p t o r p a i r r e -

c o m b i n a t i o n 1 9 , v v e r e o b s e r v e d a t m i d g a p e n e r g i e s . T h e 

b r o a d p e a k c e n t e r e d a t 5 4 5 n m ( 2 . 2 e V ) f o r G a N , c o m -

m o n l y a s s o c i a t e d 2 0 v v i t h d e e p - l e v e l s ( D L ) i n t h e 

b a n d g a p , v v a s a l s o o b s e r v e d ; h o v v e v e r , t h e s e e m i s s i o n s 

s h i f t e d s u b l i n e a r l y v v i t h c h a n g i n g c o m p o s i t i o n . T h e n a -

t u r e o f t h i s b e h a v i o r i s u n d e r i n v e s t i g a t i o n . 

T h e c o m p o s i t i o n s o f t h e A l x G a i . x N f i l m s v v e r e d e t e r -

m i n e d u s i n g E D X , A E S a n d R B S . S t a n d a r d s o f A 1 N a n d 

G a N g r o v v n i n t h e s a m e r e a c t o r u n d e r s i m i l a r c o n d i t i o n s 

v v e r e u s e d f o r t h e E D X a n d A E S a n a l y s e s . A f t e r c a r e -

f u l l y c o n s i d e r a t i o n o f t h e e r r o r s ( ± 2 a t . % ) i n v o l v e d v v i t h 

e a c h t e c h n i q u e , c o m p o s i t i o n s v v e r e a s s i g n e d t o e a c h 

f i l m . T h e d a t a f r o m E D X a n d A E S m e a s u r e m e n t s 

s h o v v e d e x c e l l e n t a g r e e m e n t . T h e R B S d a t a d i d n o t a g r e e 

a s v v e l l v v i t h t h e o t h e r t v v o t e c h n i q u e s d u e t o s m a l l c o m -

p o s i t i o n a l v a r i a t i o n s t h r o u g h t h e t h i c k n e s s o f t h e film. 

S i m u l a t i o n o f t h e c o m p o s i t i o n d e t e r m i n e d b y R B S v v a s 

c o n d u c t e d o n l y o n t h e s u r f a c e c o m p o s i t i o n . 

T h e s e c o m p o s i t i o n s v v e r e c o m p a r e d v v i t h t h e i r r e -

s p e c t i v e C L e m i s s i o n p e a k s a n d b a n d g a p a s d e t e r m i n e d 

b y S E . U s i n g a p a r a b o l i c m o d e l , t h e f u n c t i o n a l r e l a t i o n -

s h i p s b e t v v e e n I 2 - l i n e e m i s s i o n e n e r g y o f t h e C L a n d t h e 

A l m o l e f r a c t i o n f o r 0 < x < 0 . 9 6 i s s h o v v n i n Figure 9 
a n d e x p r e s s e d a n a l y t i c a l l y a s 

E , 2 ( x ) = 3 . 4 7 + 0 . 6 4 x + 1 . 7 8 x 2 ( 1 ) 

C l e a r l y , t h i s s h o v v s a n e g a t i v e d e v i a t i o n f r o m a l i n e a r 

f i t . T h i s i s i n g e n e r a l a g r e e m e n t v v i t h e a r l i e r r e s e a r c h 

o v e r a s m a l l e r r a n g e o f x b y o t h e r i n v e s t i g a t o r s 1 6 1 7 . 

D. Selective Growth and Lateral Growth 

T h e p r i s m a t i c m o r p h o l o g y o f t h e G a N a n d 

A l o . 2 G a o . 8 N s t r i p e s d e p o s i t e d v v i t h i n t h e v a r i o u s v v i n d o v v 

v v i d t h s o f t h e S i 0 2 m a s k s v v a s o b s e r v e d u s i n g s c a n n i n g 

e l e c t r o n m i c r o s c o p y . M i c r o g r a p h s o f t h e s e r e s u l t s a r e 

Figure 9: Low-temperature (4.2K) CL emissions of AlxGai_xN films as 
a function of aluminum mole fraction 
Slika 9: Nizko temperaturni (4.2K) CL emisije AlxGai_xN filmov v 
odvisnosti od molarnega deleža A1N 

s h o v v n i n Figure 10. B o t h m a t e r i a l s e x h i b i t e d ( 1 1 0 0 ) 

s i d e f a c e t s a n d r i d g e l i n e s ( i . e . , n o t r u n c a t i o n ) v v h e n d e -

p o s i t e d o n t h e 3 | 4 m - w i d e S i 0 2 v v i n d o v v s . T r u n c a t e d p r i s -

m a t i c g r o v v t h v v i t h ( 0 0 0 1 ) t o p f a c e t s a n d ( l l O l ) s i d e f a c -

e t s v v a s o b s e r v e d o n s t r i p e p a t t e r n s v v i t h v v i d t h s > 5 | i m . 

P o l y c r y s t a l l i n e i s l a n d s o f A l x G a i . x N n u c l e a t e d o n t h e 

S i 0 2 m a s k b e c a u s e o f t h e c h e m i c a l i n t e r a c t i o n b e t v v e e n 

A l a n d S i 0 2
 2 n . T h e r e v v a s n o s i g n i f i c a n t d i f f e r e n c e i n t h e 

f i n a l g r o v v t h m o r p h o l o g i e s b e t v v e e n t h e G a N a n d t h e 

A l o . 2 G a o . 8 N p a t t e r n s , e x c e p t f o r a s l i g h t r o u g h e n i n g o f t h e 

( 1 1 0 1 ) f a c e t s o f t h e l a t t e r . T h i s r o u g h e n i n g i s b e l i e v e d 

d u e t o t h e c h a n g e s i n t h e g a s f l o v v d y n a m i c s c a u s e d b y 

t h e f o r m a t i o n o f t h e p o l y c r y s t a l I i n e i s l a n d s . N o e x c e s -

s i v e g r o v v t h v v a s o b s e r v e d a l o n g t h e t o p e d g e s o f t h e 

t r u n c a t e d s t r i p e s , a s s h o v v n i n Figure 11; t h e ( 0 0 0 1 ) t o p 

f a c e t s v v e r e v e r y s m o o t h a n d f l a t r e g a r d l e s s o f t h e v v i d t h 

o f t h e s e s t r i p e s . T h i s s u g g e s t s t h a t t h e l o v v g r o v v t h p r e s -

s u r e r e d u c e d t h e l a t e r a l v a p o r p h a s e d i f f u s i o n o f t h e r e -

a c t i v e s p e c i e s o v e r t h e m a s k t o t h e v v i n d o v v r e g i o n r e l a -

t i v e t o t h a t o b s e r v e d i n r e l a t e d r e s e a r c h c o n d u c t e d a t o n e 

a t m o s p h e r e 2 1 . T h e l a r g e r a t i o ( = 0 . 5 ) o f t h e v v i n d o v v - t o -

m a s k a r e a m a y h a v e a l s o c o n t r i b u t e d t o t h e p e r f e c t i o n o f 

t h e s t r i p e s , s i n c e l o v v e r v a l u e s o f t h i s r a t i o v v e r e o b -

s e r v e d 2 2 t o i n d u c e m a r k e d g r o v v t h a n d r o u n d i n g o f t h e 

t o p e d g e s a t o n e a t m o s p h e r e i n G a A s , r e p o r t e d l y a s a r e -

s u l t o f i n e r e a s e d l a t e r a l v a p o r d i f f u s i o n . 

A n i n e r e a s e i n t h e f l o v v r a t e o f T E G r e s u l t e d i n a d e -

c r e a s e i n t h e a r e a o f t h e ( 0 0 0 1 ) t o p f a c e t s a n d t h e d e v e i -

o p m e n t o f ( 1 1 0 1 ) s i d e f a c e t s . T h i s b e h a v i o r s u p p o r t s t h e 

m o d e l 2 3 t h a t t h e r e s u l t i n g m o r p h o l o g y o f t h e s e l e c t i v e l y 

g r o v v n G a N d e p e n d s o n t h e b a l a n c e b e t v v e e n t h e i n c o m -

i n g v a p o r f l u x o n t h e ( 0 0 0 1 ) t o p f a c e t s a n d t h e r a t e o f 

d i f f u s i o n o n t h e ( 0 0 0 1 ) s u r f a c e t o t h e ( 1 1 0 1 ) s i d e f a c e t s . 

I n e r e a s e d e x p o s u r e o f t h e f o r m e r t o t h e T E G v i a a n i n -

e r e a s e i n t h e f l o v v r a t e c a u s e s t h e g r o v v t h r a t e o f t h e s e 

f a c e t s t o b e c o m e f a s t e r t h a n t h e l a t t e r . 

T h e o p t i m u m c o n d i t i o n s f o r t h e s e l e c t i v e g r o v v t h o f 

t h e G a N p y r a m i d s o n t h e c i r c u l a r p a t t e r n s v v e r e b a s e d o n 

t h e s e l e c t i v e g r o v v t h c o n d i t i o n s o n t h e s t r i p e p a t t e r n s . 

E a c h p y r a m i d c o n t a i n e d s i x ( 1 1 0 1 ) s i d e f a c e t s . T h e 

g r o v v t h r a t e o f t h e s e p y r a m i d s v v a s s t r o n g l y d e p e n d e n t 



Figure 10: Seeondary electron microscopy micrographs of GaN(left) and Alo.2Gao.8N(right) stripes selectively grown at 1050°C and having initial 
SiC>2 widths of (a and b) 3 pm and (c and d) 5 pm 
Slika 10: SEM posnetki GaN (levo) in Alo.2Gay.8N (desno) trakov selektivno zrastli pri 1050°C z začetno širino SiC>2 (a in b) 3 pm in (c in d) 
5 pm 

Figure 11: Secondary electron microscopy micrographs of 10 pm wide GaN and Alo.2Gao.8N stripes selectively grown at 1050°C with 10 pm wide 
S i0 2 windows 
Slika 11: SEM posnetki 10 pm širokih GaN in Al0.2Ga0.sN lamel selektivno zraščeni pri 1050°C z 10 pm širokimi SiCh okni 



Figure 12: (a) SEM micrograph of a Si-doped GaN hexagonaI 
pyramid array grown at 1000°C. (b) High magnification SEM image of 
the apex of a hexagonal pyramid having a tip radius of 100 nm 
Slika 12: SEM posnetek heksagonalne združbe piramid GaN 
dopiranega s Si zrastlih pri 1000°C. (b) SEM posnetek vrha 
heksagonalne piramide z radijem konice 100 nm 

t u r n - o n v o l t a g e c o r r e s p o n d s t o a t u r n - o n f i e l d o f 2 5 

V / p m . U s i n g t h e s a m e s y s t e m , a p o l y c r y s t a l l i n e p - t y p e 

d i a m o n d f i l m ( p = 2 . 5 E 1 7 c m ~ 3 ) g r o w n o n S i ( 1 0 0 ) e x h i b -

i t e d a t u r n - o n f i e l d i n t e n s i t y o f 2 7 V / p m . T h e F o w l e r -

N o r d h e i m ( F - N ) p l o t o b t a i n e d f r o m t h e I - V d a t a w a s l i n -

e a r a n d , t h e r e f o r e , i n d i c a t e s t h a t t h e e m i s s i o n o c c u r r e d 

v i a e l e c t r o n t u n n e l i n g t h r o u g h t h e G a N . 

T h e m o r p h o l o g i e s o f t h e G a N l a y e r s s e l e c t i v e l y 

g r o w n o n t h e s t r i p e o p e n i n g s w e r e a s t r o n g f u n c t i o n o f 

t h e g r o w t h t e m p e r a t u r e , t h e f l o w r a t e s o f T E G a n d t h e 

s t r i p e o r i e n t a t i o n . C o n t i n u o u s 2 p m t h i c k G a N l a y e r s 

w e r e o b t a i n e d u s i n g 3 p m w i d e s t r i p e o p e n i n g s s p a c e d 7 

p m a p a r t a n d o r i e n t e d a l o n g < 1 1 0 0 > (Figure 14 (a)). 
T h e g r o w t h p a r a m e t e r s w e r e 1 1 0 0 ° C a n d a T E G f l o w 

r a t e o f 2 6 m m o l / m i n . P l a n v i e w S E M o f t h e c o a l e s c e d 

G a N l a y e r r e v e a l e d a m i c r o s c o p i c a l l y f l a t a n d p i t - f r e e 

s u r f a c e , a s s h o w n i n Figure 14 (b). A t o m i c f o r c e m i c r o s -

c o p y s h o w e d t h e s u r f a c e s o f t h e l a t e r a l l y g r o w n G a N 

l a y e r s t o p o s s e s s a t e r r a c e s t r u c t u r e h a v i n g a n a v e r a g e 

s t e p h e i g h t o f 0 . 3 2 n m . T h e a v e r a g e R M S r o u g h n e s s v a l -

u e s o f t h e r e g r o w n a n d o v e r g r o w n l a y e r s w e r e 0 . 2 3 n m 

a n d 0 . 2 9 n m , r e s p e c t i v e l y . 

T h e c r o s s - s e c t i o n a l T E M m i c r o g r a p h p r e s e n t e d i n 

Figure 15 s h o w s a t y p i c a l l a t e r a l l y o v e r g r o w n G a N . 

T h r e a d i n g d i s l o c a t i o n s , o r i g i n a t i n g f r o m t h e G a N / A l N 

b u f f e r l a y e r i n t e r f a c e , p r o p a g a t e t o t h e t o p s u r f a c e o f t h e 

r e g r o w n G a N l a y e r w i t h i n t h e w i n d o w r e g i o n s o f t h e 

m a s k . T h e d i s l o c a t i o n d e n s i t y w i t h i n t h e s e r e g i o n s , c a l -

c u l a t e d f r o m p l a n v i e w T E M m i c r o g r a p h s i s a p p r o x i -

m a t e l y 1 0 9 c m 2 . B y c o n t r a s t , t h e r e w e r e n o o b s e r v a b l e 

t h r e a d i n g d i s l o c a t i o n s i n t h e o v e r g r o w n l a y e r . A d d i t i o n a l 

m i c r o s t r u c t u r a l s t u d i e s o f t h e a r e a s o f l a t e r a l g r o w t h o b -

t a i n e d u s i n g v a r i o u s g r o w t h c o n d i t i o n s h a v e s h o w n t h a t 

t h e o v e r g r o v v n G a N l a y e r s c o n t a i n o n l y a f e w d i s l o c a -

t i o n s . 

u p o n t h e r a t i o o f t h e w i n d o w - t o - m a s k a r e a i n t h e p a t -

t e r n e d r e g i o n a s w e l l a s t h e s e l e c t i v e g r o w t h c o n d i t i o n s . 

T h e a v e r a g e d i a g o n a l w i d t h o f t h e p y r a m i d s w a s 7 . 7 p m 

u s i n g a r a t i o o f 0 . 1 . H o v v e v e r , i n c r e a s i n g t h e r a t i o t o 0 . 2 3 

r e s u l t e d i n a n a v e r a g e d i a g o n a l w i d t h o f 5 . 7 p m f o r t h e 

s a m e g r o w t h c o n d i t i o n s . T h e s e r e s u l t s i n d i c a t e t h a t t h e 

l a t e r a l d i f f u s i o n o f t h e r e a c t i v e s p e c i e s f r o m t h e m a s k t o 

t h e w i n d o w a r e a i s a l s o a n i m p o r t a n t f a c t o r f o r t h e s u c -

c e s s f u l f a b r i c a t i o n o f t h e G a N p y r a m i d s . A s s h o w n i n 

Figure 12(a), t h e g r o v v t h o f a n u n i f o r m a r r a y o f S i -

d o p e d G a N p y r a m i d s i n a 0 . 5 x 0 . 5 m m 2 a r e a w a s 

a c h i e v e d . T h e h i g h m a g n i f i c a t i o n S E M i m a g e s h o w n i n 

Figure 12(b) r e v e a l s t h a t t h e t i p r a d i u s o f t h e p y r a m i d s 

w a s l e s s t h a n 1 0 0 n m . 

T h e f i e l d e m i s s i o n c u r r e n t f r o m t h e S i - d o p e d G a N 

p y r a m i d a r r a y s w a s m e a s u r e d a s a f u n c t i o n o f t h e a n o d e 

v o l t a g e . T h e I - V c u r v e i n Figure 13 s h o v v s a t u r n - o n 

v o l t a g e o f = 6 8 0 V f o r a c u r r e n t o f 1 0 . 8 n A a t a d i s t a n c e 

o f 2 7 p m b e t v v e e n t h e p y r a m i d a r r a y a n d t h e a n o d e . T h i s 

0.0E+00 
400 500 600 700 800 900 1000 

Figure 13: Emission current and anode voltage characteristics of 
Si-doped GaN hexagonal pyramid array shown in Figure 12 
Slika 13: Karakteristike emisijskega toka in anodne napetosti 
heksagonalnih piramid s Si dopiranega GaN s slike 12 
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Figure 14: (a) Cross-section and (b) surface SEM micrographs of 
coalesced GaN layers grown on 3 îm wide and 7 |im spaced stripe 
openings, respectively, oriented along < l l 0 0 > 
Slika 14: Posnetki (a) prereza in (b) površina kolesciranih slojev GaN. 
ki so zrastli na 3 um širokih 7 |im med seboj oddaljenih lamelnih 
odprtinah orientiranih vzdolž < l l 0 0 > 

4 CONCLUSIONS 

G r o w t h o f b u l k , v v u r t i s t i c G a N c r y s t a l s t o 3 m m 

l e n g t h v v a s a c h i e v e d a t a s u b s t r a t e t e m p e r a t u r e a n d p r e s -

s u r e o f 1 1 0 0 ° C a n d 7 6 0 T o r r , r e s p e c t i v e l y , v i a s u b l i m a -

t i o n o f G a N p e l l e t s p r o d u c e d b y u n i a x i a l c o l d p r e s s i n g 

o f G a N p o v v d e r . T h e c o n c e n t r a t i o n s o f H , C a n d S i v v e r e 

< 1 0 1 6 a t o m s / c m 3 a n d t h e c o n c e n t r a t i o n o f O v v a s = 

3 x l 0 1 8 a t o m s / c m 3 . S t r o n g , s h a r p n e a r b a n d e d g e ( b o u n d 

e x c i t o n ) e m i s s i o n v v a s o b s e r v e d i n t h e P L s p e c t r a o f 

t h e s e c r y s t a l s . N o y e l l o w e m i s s i o n v v a s o b s e r v e d . A n o p -

t i c a l a b s o r p t i o n e d g e o f = 3 7 0 n m a n d 7 5 % t r a n s m i s s i o n 

v v a s d e t e r m i n e d . T h e R a m a n s p e c t r u m s h o v v e d n a r r o v v 

a n d w e l l p o s i t i o n e d p e a k s . 

S e e d e d b u l k g r o v v t h o f s i n g l e c r y s t a l l i n e A 1 N ( 0 0 1 ) 

p l a t e l e t s v v a s a c h i e v e d o n 6 H - S i C ( 0 0 0 1 ) s u b s t r a t e s i n 

t h e t e m p e r a t u r e r a n g e o f 1 9 5 0 - 2 2 5 0 ° C a t 5 0 0 t o r r o f N 2 . 

C o l o r v a r i a t i o n s v v e r e o b s e r v e d a b o v e 2 1 5 0 ° C a n d l i n k e d 

t o t h e i n c o r p o r a t i o n o f S i a n d C f r o m t h e s u b s t r a t e a n d 

t h e g r o v v t h c r u c i b l e . T h e r e s u l t s o f T E M a n d X R D a n a l y -

s e s r e v e a l e d l o w d e n s i t i e s o f l i n e a n d p l a n a r d e f e c t s a n d 

Figure 15: Cross-section TEM micrograph of a section of a laterally 
overgrown GaN layer on an SiOj mask region 
Slika 15: TEM posnetek prereza lateralno zrastlega GaN sloja na 
področju S i0 2 maske 

t h e a b s e n c e o f r e s i d u a l s t r e s s i n t h e g r o v v n c r y s t a l s . N o 

m i s o r i e n t e d g r a i n s o r t v v i n n e d r e g i o n s v v e r e o b s e r v e d . 

V e r y s m o o t h s u r f a c e s ( R M S = 6 A ) v v e r e o b s e r v e d v i a 

A F M . 

M o n o c r y s t a l l i n e G a N a n d A l x G a , . x N ( 0 0 0 1 ) ( 0 . 0 5 < x 

< 0 . 9 6 ) t h i n f i l m s , v o i d o f o r i e n t e d d o m a i n s t r u c t u r e s 

a n d a s s o c i a t e d l o v v - a n g l e g r a i n b o u n d a r i e s , v v e r e o b -

t a i n e d v i a M O V P E o n a ( 6 H ) - S i C ( 0 0 0 1 ) v v a f e r s . A 

1 0 0 0 A h i g h t e m p e r a t u r e ( H T ) A 1 N b u f f e r l a y e r v v a s e m -

p l o y e d f o r t h e G a N d e p o s i t i o n v v h i l e A l x G a i _ x N v v a s d e -

p o s i t e d d i r e c t l y o n 6 H - S i C . D o u b l e - c r y s t a l X R C m e a s -

u r e m e n t s s h o v v e d F W H M v a l u e s a s l o v v a s 5 8 a n d 1 8 6 

a r e s e c f o r t h e G a N ( 0 0 0 2 ) a n d A l x G a i _ x N ( 0 0 0 2 ) r e f l e c -

t i o n s . P h o t o l u m i n e s c e n c e s p e c t r a o f G a N s h o v v e d b o u n d 

a n d f r e e e x c i t o n i c r e c o m b i n a t i o n . S p e c t r a o b t a i n e d v i a 

C L o f A l x G a i _ x N s h o v v e d s t r o n g n e a r b a n d - e d g e e m i s -

s i o n s v v i t h F W H M v a l u e s a s l o v v a s 3 1 m e V . 

T h e s e l e c t i v e g r o v v t h o f G a N a n d A l 0 . 2 G a 0 . s N h a s 

b e e n a c h i e v e d o n s t r i p e d a n d c i r c u l a r p a t t e r n e d 

G a N / A l N / 6 H - S i C ( 0 0 0 1 ) m u l t i l a y e r s u b s t r a t e s . P r i s m a t i c 

m o r p h o l o g y v v i t h v v e l l - d e f i n e d ( 1 1 0 1 ) s i d e f a c e t s v v a s 

o b s e r v e d o n 3 | i m v v i d e s t r i p e s f o r b o t h m a t e r i a l s . T r u n -

c a t e d p r i s m a t i c g r o v v t h v v i t h s m o o t h , f l a t ( 0 0 0 1 ) t o p f a c -

e t s a n d ( 1 1 0 1 ) s i d e f a c e t s v v e r e o b t a i n e d o n s t r i p e p a t -

t e r n s v v i t h v v i d t h s > 5 p m . U n i f o r m h e x a g o n a l p y r a m i d 

a r r a y s o f S i - d o p e d G a N v v e r e s u c c e s s f u l l y g r o v v n o n c i r -

c u l a r p a t t e r n s h a v i n g d i a m e t e r s o f 5 | i m . F i e l d e m i s s i o n 

m e a s u r e m e n t s o f t h e s e a r r a y s s h o v v e d a t u r n - o n f i e l d o f 

2 5 V / p m a n d a n a s s o c i a t e d e m i s s i o n c u r r e n t o f 1 0 . 8 n A 

a t a n a n o d e - t o - p y r a m i d a r r a y d i s t a n c e o f 2 7 L a t e r a l 

g r o v v t h a n d c o a l e s c e n c e o v e r t h e S i 0 2 m a s k s h a v e b e e n 

a c h i e v e d u s i n g s t r i p e s o r i e n t e d a l o n g < l l 0 0 > . A d e n s i t y 

o f = 1 0 9 c m 2 t h r e a d i n g d i s l o c a t i o n s , o r i g i n a t i n g f r o m t h e 



u n d e r l y i n g G a N / A l N i n t e r f a c e , w e r e c o n t a i n e d i n t h e 

G a N g r o w n i n t h e w i n d o w r e g i o n s . T h e o v e r g r o w t h r e -

g i o n s c o n t a i n e d a v e r y l o w d e n s i t y o f d i s l o c a t i o n s . 
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