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Методом Монте-Карло проведено моделирование влияния соотношения потоков V/III на субмонослойный

рост GaAs на поверхности GaAs(001) при различных технологических параметрах метода молекулярно-

лучевой эпитаксии. Рассчитаны зависимости поверхностной плотности островков от соотношения потоков

V/III. Значение насыщения поверхностной плотности при температуре 580◦C составило 2 · 1012 cm−2, что

согласуется с экспериментальными данными. Наибольшее влияние соотношения потоков V/III на плотность

островков обнаружено при пониженной температуре (550◦C) и повышенной скорости роста (1 монослой в

секунду), когда снижена десорбция мышьяка. Проведена оценка доли атомов мышьяка в растущей пленке

при различных технологических режимах. Показано, что с увеличением степени заполнения поверхности

влияние соотношения потоков V/III на долю атомов мышьяка ослабевает.

Введение

Одним из наиболее перспективных методов создания

структур для полупроводниковых устройств нано- и

оптоэлектроники, нанофотоники является технология

молекулярно-лучевой эпитаксии (МЛЭ), в том числе

такие современные методики на ее основе, как субмо-

нослойная и капельная эпитаксии, эпитаксия с улуч-

шенной миграцией и др. [1–3]. Детальное исследова-

ние процессов субмонослойного роста способствует не

только более глубокому пониманию механизмов форми-

рования тонких пленок, но и развитию представлений

о закономерностях формирования самоорганизующихся

наноструктур: квантовых точек, квантовых нитей, нано-

кластеров и др.

При выращивании структур на основе материалов

AIIIBV методом МЛЭ их характеристики контролируют-

ся в первую очередь температурой подложки и скоро-

стью роста, определяемой потоком атомов III группы.

В связи с тем, что стехиометрия растущей пленки

контролируется автоматически, в расчет чаще всего не

берется соотношение потоков V/III. В то же время

из литературных данных известно, что соотношение

потоков V/III оказывает существенное влияние на по-

верхностную плотность и средний размер островков

и является важным управляющим параметром метода

МЛЭ при выращивании как тонких пленок, так и на-

ноструктур [4-6].
К настоящему времени разработано множество экс-

периментальных и теоретических методик, которые поз-

волили выявить ряд закономерностей, связанных с эпи-

таксией полупроводниковых соединений. Из множества

параметров, характеризующих ростовой процесс, наи-

более тщательно исследованы энергия активации [7–9],
частота скачков адатомов [10], коэффициент диффузии

адатомов [4,7,11], диффузионная длина [10,11]. Одна-

ко наименьшее внимание уделяется макроскопическим

параметрам, среди которых можно выделить средний

размер, форму и поверхностную плотность островков,

зарождающихся на поверхности. До настоящего времени

известно несколько теоретических работ, описывающих

зависимость геометрических характеристик островков

GaAs от температуры [4,12,13], скорости роста [14],
а также ограниченное исследование влияния давления

паров мышьяка [4].
В отличие от аналитических моделей, имитационное

моделирование обладает существенно большей гибко-

стью и наглядностью, что позволяет учесть множество

таких важных факторов, как многокомпонентность ро-

ста, различные молекулярные формы ростовых компо-

нент, поверхностную структуру и др. Использование

метода Монте-Карло в таком случае позволяет прово-

дить моделирование в широком диапазоне температур

и потоков частиц, на большом временном масштабе,

а также с возможностью количественного описания

макроскопических параметров, чего нельзя достигнуть с

помощью квантовых вычислений из первых принципов.

В настоящей работе предложена кинетическая ре-

шеточная модель Монте-Карло субмонослойного роста

GaAs/GaAs(001) методом МЛЭ с учетом влияния со-

отношения потоков V/III (JAs/Ga) на закономерности

формирования островков GaAs при различной степени

заполнения поверхности θ, температуре подложки T и

скорости роста v .

1. Описание модели

В рамках рассматриваемой модели принято, что рост

происходит по механизму
”
пар−кристалл“. Исходная

моделируемая поверхность GaAs(001) имеет кристалли-

ческую структуру сфалерита и реконструкцию β2(2× 4).
При такой реконструкции на поверхности GaAs(001)
наблюдаются ряды димеров мышьяка, расположенные
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вдоль направления [110] и чередующиеся с незаполнен-

ными траншеями [15,16]. В течение роста β2-фаза может

сменяться α-, γ-фазами и другими типами β-фазы, однако

реконструкция (2× 4) сохраняется в широком диапазоне

ростовых условий [17]. Рост на поверхности со сложной

реконструкцией из потоков двух существенно различа-

ющихся компонент [18,19] приводит к необходимости

рассмотрения большого количества микроскопических

процессов с учетом расположения и взаимного окруже-

ния частиц.

Минимальным шагом модели является простое со-

бытие, вероятность осуществления которого определя-

ется активационным барьером для данного события.

В представленной модели рассматривается 39 событий,

каждое из которых связано с типом микроскопического

процесса, расположением частицы на реконструирован-

ной поверхности и ее ближайшим окружением в ра-

диусе взаимодействия, составляющем два межатомных

расстояния. Значения энергий активации для основных

событий выбирались на основе как экспериментальных,

так и более ранних теоретических исследований [4,7,20–
23]. Для промежуточных значений энергия активации

модифицировалась путем добавления энергий связи

конгломератов, полученных в результате расчетов по

теории функционала плотности [24], к активационному

барьеру для соответствующего скачка свободного атома.

Частота осуществления события определяется уравнени-

ем Аррениуса [10–12,25]

pi = ν0 · exp(−Ei/kBT ), (1)

где ν0 — частота колебаний атомов решетки, оценивае-

мая в 1013 s−1 [15], Ei — энергия активации микроско-

пического процесса, kB — постоянна Больцмана.

В настоящем моделировании учитываются следующие

микроскопические процессы.

1. Адсорбция и десорбция Ga. Атомы Ga осаждаются

в случайные узлы решетки из потока, определяемого

скоростью роста и равного

JGa = 0.5 · v/σ, (2)

где σ — площадь, занимаемая одним атомом решетки.

Атомы Ga адсорбируются с единичным коэффициен-

том прилипания, десорбцией пренебрегается [18,19].
2. Поверхностная диффузия Ga. Миграция адатома Ga

осуществляется посредством последовательных диффу-

зионных скачков в соседние узлы решетки. Поверхност-

ная диффузия Ga анизотропна: энергия активации диф-

фузионного скачка свободного адатома Ga составляет

1.3 eV в направлении [110] [20] и 1.5 eV в направлении

[110] [4]. Адатом Ga может диффундировать из любого

состояния, однако если он находится в сильно связанном

состоянии [12], то вероятность его скачка становится

близкой к нулю, и адатом можно считать встроенным

в кристалл. Максимальное значение активационного

барьера диффузии Ga принято равным 2.8 eV.

3. Физисорбция и поверхностная диффузия As2. Моле-

кулы As2 могут адсорбироваться без диссоциации в фор-

ме димера с ориентацией вдоль направления [110] [7].

Поэтому моделирование в настоящей работе предпола-

гает, что димеры мышьяка осаждаются в случайные узлы

решетки, сдвоенные в направлении [110].
Молекулы As2 адсорбируются химически (хемосорби-

руются) только на адатомах Ga, тогда как взаимодей-

ствие As2 с незаполненной поверхностью происходит

через слабую молекулярную адсорбцию (физисорбцию)
в нескольких местах [7]. Наличие такого слабосвя-

занного состояния приводит к повышению скорости

миграции молекулы As2. Соответственно диффузионная

длина молекулы также увеличивается и варьирует в пре-

делах 1−30µm [26–29]. Данные значения существенно

превышают линейный размер области моделирования,

в связи с чем было принято, что за время одного

диффузионного скачка адатома Ga физисорбированная

молекула As2 может переместиться в любую случайно

выбранную позицию моделируемой поверхности. Однако

данный процесс конкурирует с процессами десорбции и

хемосорбции As2, что определяет необходимость вве-

дения активационного барьера для диффузии, равного

0.2 eV [21].
Подвижность мышьяка на поверхности обусловлена

главным образом наличием физисорбированного состоя-

ния As2. Любым вкладом атомарного As на поверхности

пренебрегается в связи с отсутствием путей диссоциа-

тивной хемосорбции As2 [12].
4. Десорбция As2. В модели принято, что десорбция

мышьяка возможна только из физисорбированного со-

стояния, и активационный барьер этого процесса состав-

ляет 0.37 eV [22,23].
5. Хемосорбция As2. Наиболее вероятна хемо-

сорбция As2 на двух димерах галлия в траншее

(E1 = 0.25 eV) [22]. Наименее вероятный случай со-

ответствует хемосорбции на одном атоме галлия на

димерном ряду с активационным барьером E2 = 0.55 eV.

Наряду с хемосорбцией возможен обратный пере-

ход молекулы As2 в физисорбированное состояние с

соответствующим разрывом атомных связей. Энергия

активации данного процесса также зависит от распо-

ложения и окружения димера мышьяка и варьирует от

1.7 до 2.6 eV в зависимости от энергии связи комплекса

атомов [7].

2. Результаты и обсуждение

Моделирование показало, что зарождение островков

происходит преимущественно в траншеях поверхно-

сти с реконструкцией (2× 4) (рис. 1, a). Вследствие

анизотропии поверхностной диффузии присоединение

атомов к островкам происходит чаще в направлении

[110], что приводит к формированию вытянутых вдоль

него островков (рис. 1, b, c), что коррелирует с резуль-

татами работ [4,20]. Согласно проведенным расчетам,

коэффициент анизотропии, выражаемый как отношение

частоты диффузионных скачков в направлении [110]
к частоте скачков в направлении [110], изменяется

от 14 до 16 в диапазоне температур 550−610◦C и
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Рис. 1. Морфология островков в области моделирования 160× 200�A при T = 580◦C, v = 0.1ML/s, JAs/Ga = 10 после осаждения:

a — 0.01ML GaAs, b — 0.06ML GaAs, c — 0.2ML GaAs. Атомы Ga представлены в виде пустых кружков, атомы As — в виде

заштрихованных кружков. Серым цветом обозначена подложка, черным цветом — растущая пленка.

не оказывает существенного влияния на морфологию

островков. Дальнейший рост происходит с заполнением
1монослоя (ML) в траншее и на димерном ряду и с
сохранением реконструкции (2× 4) в соответствии с
заданными параметрами моделирования.
Для количественной оценки параметров растущей

пленки определялась поверхностная плотность остров-

ков, формируемых при различных технологических ре-
жимах. На рис. 2 представлена зависимость плотности
островков от соотношения потоков V/III на различных

стадиях роста. Особенностью субмонослойного роста

является насыщение этой величины после осаждения
определенного количества материала. Согласно нашим
расчетам, насыщение плотности островков достигается
после осаждения 0.06ML GaAs при T = 580◦C (рис. 2),
что хорошо согласуется с экспериментальными дан-
ными [30]. В стадии насыщения плотность островков

практически не зависит от соотношения потоков V/III
и составляет ∼ 2 · 1012 cm−2, что также коррелирует
с результатами экспериментов [31]. Однако на самых
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Рис. 2. Зависимость поверхностной плотности островков от

степени заполнения при различных соотношениях потоков

V/III (T = 580◦C, v = 0.1ML/s).
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Рис. 3. Зависимость доли атомов мышьяка в пленке GaAs

от соотношения потоков V/III при различных степенях за-

полнения поверхности (T = 580◦C, v = 0.1ML/s). Прямой

штрих-пунктирной линией обозначена доля атомов мышьяка,

соответствующая стехиометрическому составу GaAs.

ранних стадиях роста увеличение соотношения потоков

V/III с 3 до 40 приводит к существенному возраста-

нию плотности островков почти на два порядка — с

3.4 · 109 до 2.5 · 1011 cm−2 — после осаждения 0.005ML

GaAs. Анализ рассчитанных значений отношения числа

атомов мышьяка к общему числу атомов на поверх-

ности (доли атомов мышьяка) показал (рис. 3), что

такая разница объясняется дефицитом димеров мышья-

ка, требуемых для зарождения и последующего роста

островков. В свою очередь нехватка мышьяка связана

с недостаточным количеством на поверхности адатомов

галлия, на которых хемосорбируются молекулы As2 и,

таким образом, сохраняются на поверхности с большей

вероятностью [7].
С увеличением соотношения потоков V/III, а также

степени заполнения доля атомов мышьяка становится

близкой или превышающей 0.5 (рис. 3), что является

необходимым условием стехиометрического роста GaAs.

По приведенной на рис. 3 зависимости можно также

определить, что с увеличением степени заполнения по-

верхности доля атомов мышьяка практически перестает

зависеть от соотношения потоков V/III. Следовательно,

химический состав пленки не нарушается в очень широ-

ком диапазоне изменения соотношения потоков V/III.

С увеличением скорости роста степень влияния со-

отношения потоков V/III на плотность островков воз-

растает (рис. 4). Известно, что плотность островков
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Рис. 4. Зависимость поверхностной плотности островков от

соотношения потоков V/III при различных скоростях роста

(θ = 0.06ML, T = 580◦C).
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Рис. 5. Зависимость доли атомов мышьяка в пленке GaAs

от соотношения потоков V/III при различных скоростях роста

(θ = 0.06ML, T = 580◦C). Прямой штрих-пунктирной линией

обозначена доля атомов мышьяка, соответствующая стехио-

метрическому составу GaAs.
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Рис. 6. Морфология островков в области моделирования

160× 200�A при T = 580◦C, v = 0.01ML/s, JAs/Ga = 3 после

осаждения 0.06ML GaAs. Штриховыми окружностями выделе-

ны цепочки атомов галлия, не связанные с поверхностными

атомами мышьяка.

в значительной степени зависит от скорости роста,

что объясняется подавлением поверхностной диффузии

галлия [14]. Однако в результате моделирования было

также выявлено, что при скорости роста v = 1ML/s

плотность островков изменяется более чем в 2 раза

(с 2.5 · 1012 до 6.6 · 1012 cm−2) при увеличении соотно-
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Рис. 7. Зависимость поверхностной плотности островков

от соотношения потоков V/III при различных температурах

подложки (θ = 0.06ML, v = 0.1ML/s).

шения потоков V/III с 3 до 40. Такая закономерность

связана с увеличением количества центров нуклеации,

образующихся при объединении пары атомов галлия с

димером мышьяка [32]. Большой поток мышьяка при

большом потоке галлия приводит к образованию значи-

тельного количества стабильных кластеров, являющихся

центрами роста будущих островков. В диапазоне скоро-

стей от 0.05 до 1ML/s также наблюдается увеличение

плотности островков с ростом соотношения потоков

V/III (рис. 4). Однако, как видно из рис. 4, при скорости

v = 0.01ML/s наблюдается слабая немонотонная зави-

симость плотности островков от соотношения потоков

V/III. Такой характер зависимости можно объяснить ис-

ходя из значений доли атомов мышьяка на поверхности

при различных соотношениях потоков (рис. 5). Так как

она близка или превышает 0.5, начиная с JAs/Ga = 10, при

меньших соотношениях потоков наблюдается избыток

нескомпенсированных атомов галлия, которые образуют

длинные цепочки между островками, но не приводят

к их слиянию (рис. 6). При больших соотношениях

потоков такие цепочки атомов галлия с большой веро-

ятностью заращиваются димерами мышьяка и приводят

к соответствующему объединению островков. В таком

случае размер островков увеличивается при одновремен-

ном снижении поверхностной плотности.

Температура оказывает значительное влияние на плот-

ность островков [4,12]. Как следует из рис. 7, с по-

вышением температуры в типичном для роста GaAs

диапазоне значений 550−610◦C плотность островков

снижается для любых фиксированных значений соотно-

шений потоков. Это обусловлено возрастанием энергии

атомов галлия при увеличении температуры, что приво-

дит к повышению вероятности разрыва атомных связей

в менее стабильных кластерах и отысканию атомами

энергетически более выгодных позиций на поверхности

кристалла. Кроме того, с повышением температуры

возрастает подвижность адатомов и соответственно диф-

фузионная длина, благодаря чему адатомы достигают

наиболее крупных островков.

Также из рис. 7 следует, что увеличение значений

JAs/Ga приводит к возрастанию плотности островков

GaAs: при JAs/Ga = 40 плотность изменяется с 3.6 · 1012

до 1.9 · 1012 cm−2 в диапазоне 550−610◦C, тогда как при

JAs/Ga = 3 значения плотности островков варьируют с

2 · 1012 до 1.2 · 1012 cm−2. Это связано с тем, что при

малых потоках большая температура существенно уси-

ливает десорбцию, что сокращает вероятность форми-

рования смешанных мышьяк-галлиевых конгломератов

и соответственно снижает результирующую плотность

островков.

Стоит отметить, что в нижней части рассматривае-

мого температурного диапазона (менее 580◦C) зависи-

мость плотности островков GaAs от соотношения пото-

ков ростовых компонент имеет наиболее выраженный

характер (рис. 7). Исходя из значений доли атомов

мышьяка на поверхности при различных температурах

роста (рис. 8), можно сделать вывод, что это связано
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Рис. 8. Зависимость доли атомов мышьяка в пленке GaAs

от соотношения потоков V/III при различных температу-

рах подложки (θ = 0.06ML, v = 0.1ML/s). Прямой штрих-

пунктирной линией обозначена доля атомов мышьяка, соот-

ветствующая стехиометрическому составу GaAs.

с пониженной десорбцией мышьяка и соответствующим

резким увеличением количества центров нуклеации. При

JAs/Ga ≥ 6 доля атомов мышьяка приблизительно равна

или превышает 0.5 и постепенно выходит на насыщение

с повышением потока мышьяка. Увеличение соотно-

шения потоков с 3 до 40 при T = 550◦C приводит

примерно к такому же повышению плотности островков,

как и снижение температуры с 610 до 550◦C при

JAs/Ga = 10 (рис. 7).
Таким образом, соотношение потоков V/III оказывает

влияние на характеристики островков GaAs и при этом

практически не влияет на стехиометрию соединения, что

существенным образом расширяет возможности управ-

ления морфологией пленки без изменения химического

состава.

3. Заключение

В результате имитационного моделирования с по-

мощью метода Монте-Карло выявлено, что соотноше-

ние потоков V/III оказывает существенное влияние на

процессы субмонослойного роста GaAs/GaAs(001) и

является важным технологическим параметром метода

МЛЭ. Увеличение соотношения потоков V/III приво-

дит к повышению поверхностной плотности островков,

что связано с повышением вероятности образования

устойчивых кластеров. Показано, что при скорости ро-

ста v = 1ML/s плотность островков изменяется более

чем в 2 раза при увеличении соотношения потоков

V/III с 3 до 40. Понижение температуры роста также

способствует усилению влияния соотношения потоков

на плотность островков, что связано со снижением

интенсивности десорбции мышьяка. Выявлено, что для

управления геометрическими характеристиками остров-

ков соотношение потоков V/III может варьировать в ши-

роких пределах без значительного влияния на химиче-

ский состав пленки. Результаты моделирования хорошо

согласуются с экспериментальными данными.

Исследование выполнено за счет гранта Российского

научного фонда (проект № 15-19-10006). Результаты по-

лучены с использованием оборудования Центра коллек-

тивного пользования и Научно-образовательного центра

”
Нанотехнологии“ Южного федерального университета.
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