
 2014年5月 重庆师范大学学报(自然科学版) May2014
第31卷 第3期 JournalofChongqingNormalUniversity(NaturalScience) Vol.31 No.3

  DOI:10.11721/cqnuj20140320

纳米压印技术制备Si基GaN纳米柱图形化衬底*
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摘要:采用纳米压印和反应离子刻蚀技术,通过实验研究反应离子刻蚀时间与GaN纳米柱高度的相关性,成功地在Si基

GaN衬底上制备出了GaN纳米柱图形化衬底。SEM表征分析发现在图形化衬底上所制备的GaN纳米柱形貌均匀、排
列整齐;室温光致发光光谱分析发现GaN纳米柱图形化衬底与GaN材料相比带边发光峰出现2.1nm的红移,发光强度

增强。研究结果表明GaN纳米柱内应力得到释放且具有光子晶体的作用。

关键词:纳米压印;GaN纳米柱;PL谱

中图分类号:O614.371 文献标志码:A    文章编号:1672-6693(2014)03-0091-03

GaN直接带隙半导体材料物理化学性质稳定,室温下的禁带宽度为3.39eV,且具有高的饱和电子漂移速

度、高击穿场强、高热导率等优越性能[1];GaN基纳米柱在制造纳米激光器、场效应晶体管、LED和场发射器件

等纳米级器件领域具有广阔的应用前景。纳米级的半导体材料不仅具有量子限域效应,而且通过内应力的释放

可以提高器件的性能[2-3]。KishinoK等人研究报道纳米柱结构具有大的比表面积使得异质结界面处大的晶格

失配产生的内应力得到释放,从而可提高辐射复合速率;同时材料大的表面积还可提高发光器件的出光率[4],

TangYB等人报道纳米柱结构在太阳能电池中应用可以为光生载流子提供直接的传导路径,从而提高载流子

的收集效率[5]。
美国明尼苏达大学的华裔科学家ChouSY提出的纳米压印光刻技术(Nano-imprintlithography)可用于制

作GaN纳米柱[6],该技术将具有纳米图案的模板以机械力在涂布高分子压印胶的衬底上等比例复制图案,它的

加工分辨率取决于模板图案极限尺寸(Criticaldimension),不受光学衍射极限的限制,纳米压印技术目前已经能

够实现最小特征尺寸为3nm的图案结构[7]。目前,纳米压印技术以高分辨率、高效率、低成本和工艺过程简单

等特点引起各国研究人员的广泛关注[8]。纳米压印技术作为下一代光刻技术将为纳米制造提供新的机遇,可以

应用于集成电路、生物医学产品、超高密度盘片、光学组件、有机电子分子学等战略性新兴产业领域[9-12]。纳米压

印技术经过近20年的发展,现在已经发展到多种方式和方法,按其原理主要分为热压印、紫外固化和微接触压

印等3种常用方法[13]。本文采用紫外固化纳米压印(UV-NIL)的方法制备了形貌均匀整齐的Si基GaN纳米柱

图形化衬底,并对所制备的GaN纳米柱图形化衬底进行了SEM和PL谱分析表征。

图1 紫外固化纳米压印的原理图

1实验

用 MOCVD生长的Si基4μm厚的GaN模板,采用紫外固化纳米压印

技术进行纳米压印图形化制备,原理如图1所示。先在 GaN 衬底上用

PECVD沉积一层100nm厚的二氧化硅,然后用旋转涂胶的方法涂上一层高

分子聚合物(TU2-310),涂胶时旋转速度为6000r/min,涂胶胶厚大约为

1.54μm,最后在95℃温度下烘4min。接着将模板放在涂胶的模板上往下

压,压强为25个大气压,使压印胶充满模板的空隙,这样模板上的图形就转

移到胶上。打开紫外光,使紫外光透过模板照射到高分子聚合物上并使其固
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化。移开模板最后通过反应离子束刻蚀,先以压印胶为掩膜使用CF4 气体刻蚀SiO2 将图形转移到SiO2 上,然
后再以SiO2 作为掩膜使用Cl2+BCl3+Ar气体刻蚀GaN将图形转移到GaN上;这样就得到了Si基GaN纳米

柱的图形化衬底。使用 NanoSEM超高分辨率场发射扫描电子显微镜(NovaNanoSEMx30)测试分析纳米压

印刻刻蚀后的GaN纳米柱的形貌,样品的光致发光光谱测试分析用雷尼绍inVia激光拉曼光谱仪在室温下进

行,激发光源为325nm连续光氦镉激光器。

2结果与讨论

封二彩图2为紫外固化纳米压印后同一片子两个不同区域的显微镜放大100倍后的图形,从图中可以明显

地看到压印后的图形,这些图形现在是在压印胶上的还没有转移到GaN上,通过刻蚀后图形会转移到GaN上。
还可以看到图形的均匀性不是特别好,前面图中均匀性非常好而后面图中的局部再放大观察到有一些深色的区

域,这些深色的区域是没有图形的区域。也就是说这些地方没有被压印上所需要的图形。这是纳米压印中常见

的一个问题,就是在压印完成后的脱模过程会出现这种现象。分析认为可能是因为人工脱模过程中出现局部的

图形剥落造成的。因此,必须选择图形完整的区域进行下一步实验。

图3 刻蚀GaN不同刻蚀时间的SEM截面图

图3是反应离

子刻 蚀 后 的 SEM
图,刻蚀GaN的时

间从左到右分别为

200s,360s和540s。
从图3中不仅可以

观察到形貌均匀排

列整 齐 的 GaN 纳

米柱,还可以观察

到在刻蚀的过程中

纳米柱图形的转移变化。比较分析图3,发现随着刻蚀时间的增加纳米柱的顶部变小底部增大。分析认为这可

能是在刻蚀过程中顶部被离子刻蚀时间较长而底部刻蚀时间较短引起的,所以呈现顶部较小底部较大的形貌,
并且刻蚀时间越短越不明显。实验发现随着刻蚀时间的增加GaN纳米柱的高度也在增加,刻蚀时间为200s时

GaN纳米柱高度为190~200nm,刻蚀时间为360s时得到345~355nm高的GaN纳米柱,刻蚀时间为540s时

得到GaN纳米柱的高度为540~560nm。

图4 刻蚀时间与GaN纳米柱高度关系图

图4为刻蚀时间与GaN纳米柱高度相关性曲线。由图4可以

看出,刻蚀时间与GaN纳米柱高度近似线性关系。本实验中每秒

刻蚀大约0.95nm,由此可以根据刻蚀时间比较准确地得到所需

要的GaN纳米柱高度。
封二彩图5为GaN纳米柱图形化衬底和GaN模板的光致发

光谱。可观察到制备的 GaN 纳米柱图形化衬底的发光峰在

363.8nm,而 GaN 厚膜材料的发光峰在361.7nm。观测到的

GaN纳米柱图形化衬底与GaN厚膜材料PL谱中心波长出现的

2.1nm的红移可能是因为应力的释放造成的,这一发现支持Yu
V等人的研究结果。分析认为纳米柱图形化衬底的发光峰与GaN
厚膜材料相比出现红移的现象,可能是因为厚膜材料中由于晶格

失配存在内应力的作用,使GaN内部原子间距变小从而使禁带宽

度变大;而GaN纳米柱图形化衬底材料可使内部应力得到释放,从而减小了禁带宽度[14]。从图中还可观察到所

制备的GaN纳米柱图形化衬底的PL谱带边锋发光强度大约是GaN厚膜材料的相应发光峰强度的1.4倍。这

一发现说明GaN纳米柱可能存在类似光子晶体的作用,原因是光子晶体在表面形成规则的周期性结构可以引

起光散射,它的二光子晶体形成的能带使得 GaN发光峰在光子晶体能带内侧向发光受到抑制,从而增加了光的

抽取效率[15],相关工作有待进一步研究。

89 重庆师范大学学报(自然科学版) http://www.cqnuj.cn          第31卷



3结论

采用纳米压印技术成功地制备出Si基GaN纳米柱图形化衬底,SEM 表征分析发现所制备的GaN纳米柱

形貌均匀整齐,且高度准确可控。室温光致发光光谱分析发现GaN纳米柱图形化衬底PL谱中带边锋出现2.1
nm的红移而且发光强度增强,研究结果表明GaN纳米柱内部的应力得到释放,且具有类似于光子晶体的作用。
这对于改善提高短波长GaN基光电子器件性能有较重要的参考价值。
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GaNNanocolumnsPatternedSubstratesonSiliconPreparedbyNanoimprintLithography

ZHOUPing1,RENXiao-yu1,LIANGWang1,YUANJin-she12
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Abstract:Inthiswork,wehavesuccessfullyobtainedGaNnanocolumnspatternedsubstratesonGaNtemplateonSiliconusingthe
methodofnanoimprintlithographyandreactiveionetchingtechnology.Toobtainthepatternedsubstrates,westudiedthecorrela-
tionofthetimeofreactiveionetchingandtheheightofGaNnanocolumns.SEManalysisfoundthattheobtainedGaNnanocolumns
patternedsubstrateshadthefeaturesofuniform morphologiesandorderlyranks.Room-temperaturePLspectrumanalysisfound
thatthebandedgeemissionpeakofGaNnanocolumnspatternedsubstratesappeared2.1nmredshiftcomparedwithGaNbulkma-
terialsandtheemissionintensitieswerestronger.FurtherresearchshowedthatthestresswasreleasedinGaNnanocolumnsand
theyhaveeffectofphotoniccrystal.
Keywords:nanoimprintlithography;GaNnanocolumns;PLspectrum
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