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Нами исследовались упруго-напряженные AlGaAs/GaAs сверхмногопериодные (СМП — 100−1000 пе-

риодов) сверхрешетки с различной степенью легирования и небольшой разницей в толщине периода. Предло-

женная методика характеризации, состоящая из согласованного применения метода глубокой рентгеновской

рефлектометрии, основанного на строгом методе расчета, а также известного метода высокоразрешаю-

щей рентгеновской рефлектометрии, позволили исследовать 100-периодные структуры с 2-nm ширинами

Al0.3Ga0.7As барьеров и 10-nm ширинами GaAs ям и с высокой точностью определить толщины слоев и

размытость интерфейсов, что можно рассматривать как первый шаг на пути дальнейшего анализа толстых

структур на ярких источниках синхротронного излучения. Разница ожидаемых и получившихся в результате

восстановления предложенным методом значений толщин слоев составила несколько процентов, в том числе

для образцов с высокой степенью легирования (до 1018 cm−3). Все СМП структуры характеризуются резкими

интерфейсами со среднеквадратичным отклонением порядка 0.1 nm. На основе полученных данных толщин

можно точно определять состав слоев с помощью высокоразрешающей рентгеновской дифрактометрии.
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тромагнитная теория рассеяния.

DOI: 10.21883/JTF.2020.11.49982.108-20

Введение

В последнее время все большую актуальность при-

обретает создание терагерцовых источников излучения,

в том числе перестраиваемых источников, которые мо-

гут работать при комнатных температурах. Подобные

полупроводниковые излучающие структуры могут быть

использованы как для медицинских диагностических

систем, так и систем безопасности [1,2]. Однако, в

настоящий момент перестраиваемых источников на дан-

ный диапазон частот фактически не существует. На-

ми разрабатываются перспективные A3B5 структуры с

большим числом периодов (от 100 до 1000) и толщиной

до 12 µm, выращиваемые на установке полупромыш-

ленного типа Riber 49 методом молекулярно-пучковой

эпитаксии (МПЭ) и обладающие резкими гетерограни-

цами, постоянством состава и хорошей поверхностной

однородностью [3,4]. Для синтеза подобных образцов

необходимо создать новые методы прецизионного кон-

троля структурных параметров и состава, в первую

очередь, толщин периодов и ширин интерфейсов, в

том числе с использованием строгих теоретических

методов и данных, получаемых на источниках синхро-

тронного излучения (СИ) с ультрамалым эмиттансом.

В настоящей работе рентгеновскими методами иссле-

довались упруго-напряженные AlGaAs/GaAs сверхмно-

гопериодные (СМП) сверхрешетки (СР) с различной

степенью легирования и малой разницей в толщинах

слоев. Предложенная лабораторная методика характери-

зации, состоящая из согласованного применения нового

теоретического метода глубокой рентгеновской рефлек-

тометрии (ГРР) и известного метода высокоразрешаю-
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щей рентгеновской рефлектометрии (ВРР), позволяет

исследовать 100-периодные структуры с 2-nm ширинами

Al0.3Ga0.7As барьеров в и 10-nm ширинами GaAs ям на

лабораторных источниках, и с высокой точностью опре-

делить толщины слоев и шероховатость/диффузность

границ, что можно рассматривать как первый шаг на

пути анализа толстых структур на ярких источниках

СИ. Метод ГРР уже успешно применялся для анализа

многослойных кристаллических и аморфных образцов

большой толщины, предназначенных для создания при-

боров микроэлектроники и рентгеновской оптики [5–8].
Данный подход основан на строгом методе теории

дифракции электромагнитного излучения [9], который

работает от полного внешнего отражения до полного по-

глощения коротковолнового излучения с возможностью

точного определения интенсивности рассеянного света

и поглощения, что позволяет проверять приближенные

методы и анализировать СМП структуры с помощью

измерений на источниках СИ и рентгеновских лазерах

на свободных электронах. Разница ожидаемых и полу-

чившихся в результате восстановления методом ГРР

и ВРР значений толщин слоев должна составлять не

более нескольких процентов, в том числе для образцов

с высокой степенью легирования (до 1018 cm−3). Подоб-

ные структуры должны характеризоваться резкими ин-

терфейсами со среднеквадратичным отклонением (СКО)
ширины переходных слоев порядка нескольких 0.1 nm.

Опираясь на полученные с помощью разработанной

методики согласованные данные толщин слоев, с по-

мощью метода высокоразрешающей рентгеновской ди-

фрактометрии (ВРД) можно определить состав слоев

СР. Методике согласованного применения методов ВРР

и ВРД для анализа данного типа СМП структур будет

посвящена отдельная публикация.

1. Теория

В строгом смысле факторы Дебая−Валлера (DW)
и Нево−Кросе (NC), широко используемые для уче-

та уменьшения зеркального отражения, действительны

только в случае малой высоты случайных неровноcтей

границы h (или СКО шероховатости σ ), имеющих

гауссовское распределение и очень большую (DW) или

очень малую (NC) длину корреляции ζ . Борновское

приближение деформированных волн второго порядка

(DWBA) может использоваться для учета произвольных

величин ζ , однако, в общем случае оно справедливо

для малых значений 2πσ sin θ/λ и при использовании

гауссово-подобной корреляционной функции, где θ —

угол скольжения, отсчитываемый от поверхности, λ —

длина волны [10,11]. Кроме того, при выводе фактора NC

предполагается, что ζ удовлетворяет λ ≫ 2πζ sin2 θ.

Теория возмущения по высоте шероховатостей является

более общей в смысле использования любого статисти-

ческого распределения неровностей по высоте и любой

корреляционной функции, однако она также имеет силь-

ные ограничения, главным образом, на максимальные

значения h [12,13]. Большая разница (до порядка и бо-

лее величины) в зеркальных коэффициентах отражения

между строгим подходом и DW или NC аппроксима-

циями была впервые теоретически продемонстрирова-

на на примере Au-зеркал с различными параметрами

шероховатости и длинами волн, падение излучения на

которые происходит при углах скольжения, близких или

больше критического [14]. Эта разница может привести

к неправильным оценкам σ и ζ , если они получены

из ВРР путем сравнения экспериментальных данных

с расчетными [15]. С помощью аналогичного строгого

подхода были рассчитаны коэффициенты зеркального и

диффузного отражения для многослойных Al/Zr зеркал с

учетом реальной (негауссовой) статистики шероховатых

границ в экстремальном ультрафиолетовом диапазоне

длин волн [16]. Сложная многослойная модель [17],
точно учитывающая эффекты кинетики роста структури-

рованных границ, имеющих случайные шероховатости с

различными углами наклона граней и величинами σ и ζ ,

демонстрирует хорошую корреляцию значений зеркаль-

ной отражательной способности с экспериментальными

данными, полученными на источнике СИ для различных

углов падения и длин волн.

Чтобы строго рассчитать интенсивность рассеяния на

шероховатых поверхностях с использованием электро-

магнитного кода PCGrateTM-SX v. 6.7 [18], мы применяем

метод Монте Карло для усреднения статистики шеро-

ховатости по ансамблю реализаций отдельных поверх-

ностей. В данном случае можно использовать модель

вертикально некоррелированных шероховатостей из-за

значительного случайного шума источников материала

и малого σ (около нескольких 0.1 nm) подложек [16,19].
В этом случае зеркальное отражение СР пропорцио-

нально зеркальному отражению на границах. Более того,

простая оценка показывает, что угловое распределение

интенсивности рассеяния аналогично рассеянию на од-

ной границе [20]. Таким образом, мы можем деталь-

но изучить с помощью строгого метода только одну

шероховатую поверхность GaAs, что гораздо легче, и

сравнить результаты расчетов с использованием ГРР и

факторов ослабления DW или NC, которые применяют-

ся для решения обратных задач ВРР.

С помощью использования приближенных теорети-

ческих подходов на основе поправок DW и NC на

рис. 1 показано, какое влияние оказывает величина σ на

отток интенсивности зеркального TE отражения (данные
коэффициента отражения для TM поляризации близки

по величине для всех приведенных кривых) поверхности
GaAs, в зависимости от θ и λ = 0.1541 nm. Из рисунка

следует, что вблизи критического угла коэффициенты

зеркального отражения для обеих моделей с шеро-

ховатостью σ = 0.35 nm с высокой точностью близки

друг к другу и коэффициенту отражения идеально-

гладкой поверхности. Для модели NC c σ = 0.7 и, даже,

σ = 1.5 nm результаты мало (не более нескольких %)
отличаются от идеального отражения. Для модели DW и
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Рис. 1. Коэффициент зеркального отражения η GaAs, рас-

считанный приближенно с помощью поправки NC или DW

для длины волны λ = 0.15406 nm, в зависимости от угла

скольжения θ вблизи критического угла.

Рис. 2. Коэффициент зеркального отражения η GaAs, рас-

считанный приближенно с помощью поправки NC или DW

(кривые) и строго (rig — символы) с 99 статистическими

реализациями поверхности для длины волны λ = 0.1541 nm

и различной среднеквадратичной шероховатостью σ и длиной

корреляции ζ , в зависимости от угла скольжения θ в широком

диапазоне углов.

σ = 0.7 или σ = 1.5 nm результаты уже значительно (от
нескольких % до нескольких десятков %) отличаются

от идеального отражения вблизи критического угла.

С другой стороны, на рис. 2 хорошо видна разница

между результатами, полученными с использованием

приближенных подходов и строгих расчетов, которые

выполнены для различных значений σ и ζ . Для бор-

новского приближения (фактор DW) ζ = ∞, для DWBA

первого порядка (коэффициент NC или более общее

приближение Синха [21]) ζ = 0, а для выбранной стро-

гой модели величины ζ имеют промежуточные реали-

стичные значения. Сравнение коэффициентов отражения

для λ = 0.1541 nm, полученных для приближенной (DW
или NC) и совершенной (σ = 0) моделей и строгой

модели для различных σ и ζ , показано на рисунке в ло-

гарифмическом масштабе в широком угловом диапазоне.

Для σ = 1.5 nm и ζ = 0.15 µm результаты, полученные

для строгой модели и модели NC, отличаются лишь на

1−2% вблизи и ниже критического угла и примерно

на несколько процентов в диапазоне, немного превы-

шающем критический угол. Для ζ = 1.5µm эта разница

составляет около нескольких % в диапазоне высокого ко-

эффициента отражения и около нескольких десятков % в

диапазоне углов, несколько больших критического. Для

ζ = 15µm разница составляет уже один−два десятка %

в диапазоне высоких коэффициентов отражения и около

нескольких десятков % или, даже, несколько раз в диапа-

зоне углов, несколько больше критического. Подобные

различия, около нескольких десятков % в диапазоне

высоких коэффициентов отражения и около нескольких

десятков % или нескольких раз в диапазоне низких

коэффициентов отражения, можно видеть на рис. 2 для

ζ = 15µm и модели DW. Для σ = 0.7 nm модель NC (не
показана на рис. 2) близка, с максимальной разницей в

несколько %, к идеальному коэффициенту отражения,

а также к строгой модели с наибольшим приведен-

ным значением ζ = 15µm. Для σ = 0.35 nm все модели

очень близки (с максимальной разницей в несколько %)
в рассмотренном диапазоне углов падения.

Для диапазона угла падения, намного превышающего

критический угол, результаты, полученные для строгой

модели и моделей DW и NC, отличаются значительно

больше. Для σ = 1.5 nm на рис. 2 строгие результаты,

полученные для различных ζ , близки, однако они очень

далеки от приближений DW и NC. Например, для

θ = 0.9◦ результаты различаются на порядок, а для

больших значений θ — до нескольких порядков. Для

σ = 0.7 nm и ζ = 15µm строгие результаты наиболее

близки к предсказаниям модели DW, однако разница

варьируется от нескольких десятков % до нескольких

раз в исследуемом диапазоне углов. Для σ = 0.35 nm

и ζ = 15µm на рис. 2 строгие результаты близки к

предсказаниям модели DW, причем разница в иссле-

дуемом диапазоне варьируется от нескольких % до

нескольких десятков %. Представленные результаты

строгих расчетов демонстрируют хорошую сходимость

и высокую точность, необходимые для моделирования

зеркального отражения СР с полигональными случайно-

шероховатыми границами, имеющими 1000 узлов и

исследуемыми в широком угловом диапазоне падения

излучения. В PCGrate мы использовали 1000−1200 то-

чек дискретизации на границу, 99−195 реализаций слу-

чайных границ и
”
Разделяющий“ (

”
Separating“) солвер

с выключенной опцией ускорения сходимости; и по-

лучили ошибку ∼ 10−6, оцененную из энергетического
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баланса с учетом точного вычисления поглощения [9].
Разница между коэффициентами отражения, получен-

ными с использованием 99 и 195 наборов случайных

границ, составляет ∼ 0.1%. Разница между коэффици-

ентами отражения, полученными с использованием 49

и 195 наборов случайных границ, составляет не более

∼ 10%. Среднее время, затрачиваемое на одну расчет-

ную точку (99 случайных реализаций) на портативной

рабочей станции MSIr WT73VR 7RM с процессором

Intelr Xeonr E3-1505M V6 & 3−4GHz и 64GB ОЗУ,

составляет ∼ 4 h при работе под Windowsr 10 Pro и

использовании восьмикратного распараллеливания. По-

казатели преломления GaAs и AlGaAs были получены с

помощью данных веб-сайта CXRO [22].
Таким образом, как и предсказывает общая теория,

строгие результаты для малых значений σ и небольших

значений ζ близки к модели NC вблизи и немного ниже

критического угла. При других значениях исследуемых

параметров, точные результаты могут быть близки к

модели DW или NC в диапазоне выше критического

угла, но только для небольших значений σ — около

или менее 0.35 nm для рассматриваемых структур и

материалов. При более высоких значениях σ такие

явные различия между строгой моделью и любыми

широко используемыми приближениями могут привести

к переоценке σ , если она получена из сравнения экс-

периментальных данных с расчетами, что имеет место,

например, для аналогичных толстых структур Type I,

рассмотренных в [3].

2. Эксперимент

В настоящей работе исследовались несколько видов

образцов, состоящих из 100 периодов слоев Al0.3Ga0.7As

и GaAs толщиной 2 nm и 10 nm соответственно, и

выращенных на
”
epi-ready“ подложках GaAs с ориента-

цией (100) методом МПЭ в полупромышленной уста-

новке Riber 49. Качество слоев контролировалось in situ

системой дифракции быстрых электронов на отражение.

Данный тип структур имел толщину ∼ 1.2µm без учета

толщины подложки. Структуры значительно отличались

концентрацией легирующей примеси, от нелегирован-

ных до n ≈ 1018 cm−3, и незначительно — толщинами

слоев. Кремний использовался в качестве донорной ле-

гирующей примеси n-типа. Уровни легирования по всей

толщине СР были примерно одинаковыми для барьеров

Al0.3Ga0.7As и ям GaAs и составляли от n ≈ 1016 до

1018 cm−3.

Полученные структуры исследовались методами ВРР

и ВРД. Рефлектометрические измерения были про-

изведены на дифрактометре PANalytical X’PertPro с

характеристической длиной волны излучения Cu Kα1

(λ = 0.15406 nm) при скользящих углах падения в диа-

пазоне 1θ = 0−4◦ с шагом сканирования 0.0005◦ и

щелью ω = 1mm. Дифрактометрическая съемка струк-

тур была произведена в режиме θ−2θ сканирования в

параллельной геометрии пучка. Использовалась схема с

рентгеновской трубкой мощностью 3 kW с характеристи-

ческой длиной волны излучения Cu Kα1 и четырехкрат-

ным Ge (220) прорезным кристалл-монохроматором с

ω = 1mm.

3. Результаты и обсуждение

На рис. 3 показаны рентгеновские дифракционные

кривые вблизи симметричного (002) рефлекса GaAs.

Моделирование полученных данных с использованием

встроенных программных пакетов показало небольшое

отклонение толщины периода СР от начальных зна-

чений. Значения периода составили D = 12.69 ± 0.04,

13.03± 0.06 и 12.84 ± 0.07 nm, соответственно, для

нелегированной структуры, с легированием n ≈ 1017 и

1018 cm−3. Измерение нелегированной структуры произ-

водилось с использованием кристалла-анализатора, по-

этому наблюдается отличие интенсивности сателлитных

пиков от двух других кривых. Однако, это не препят-

ствует точному определению значений периода, толщин

слоев и ширин интерфейсов.

Полученная модель ВРР дает хорошее совпадение

экспериментальных и теоретических пиков для восьми

порядков дифракции, что говорит о высоком качестве

структуры и хорошей точности подгонки (рис. 4−6).
Параметры толщин слоев и интерфейсов структур,

полученные в результате исследования методом ВРР,

приведены в таблице. Значения периодов для двух

методов (ВРР и ВРД) хорошо коррелируют. Следует от-

метить, что данные, полученные из анализа толщинных

осцилляций Киссига в ВРР, являются более точными

и используются нами для корректировки модели ВРД,

так как они анализируются не по ширине пика, а

Рис. 3. Интенсивность дифракции η структуры со 100 пе-

риодами и различным уровнем легирования n, полученная в

режиме сканирования θ − 2θ на длине волны λ = 0.15406 nm

вблизи отражения (002) GaAs (кривые сдвинуты для наглядно-

сти). Для сравнения приведены расчеты (calc) для структуры

Al0.3Ga0.7As(2.15 nm)/GaAs(10.75 nm).
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Восстановленные толщины слоев СМП структур с различным уровнем легирования

Слой СР
Нелегированный n ∼ 1 · 1017 cm−3 n ∼ 1 · 1018 cm−3

ВРР, nm σ , nm ВРР, nm σ , nm ВРР, nm σ , nm

GaAs 10.60 0.39 10.89 0.34 10.78 0.41

AlGaAs 2.11 0.42 2.13 0.43 2.11 0.46

D 12.71± 0.02 13.02± 0.04 12.89± 0.06

Рис. 4. Коэффициент зеркального отражения η нелегирован-

ной (n/d) структуры со 100 периодами, полученный для длины

волны λ = 0.1541 nm, в зависимости от угла скольжения θ

(расчеты — calc).

Рис. 5. Коэффициент зеркального отражения η структуры

со 100 периодами и уровнем легирования n ∼ 1 · 1017 cm−3,

полученный для длины волны λ = 0.1541 nm, в зависимости

от угла скольжения θ (расчеты — calc).

по его положению и усредняются по наблюдаемым

осцилляциям в нескольких брэгговских порядках. Таким

образом, периоды выращенных структур отличались от

задаваемых при росте величин на 5−8%, как и полу-

ченные значения толщин слоев, что может быть ском-

пенсировано в программе роста с учетом полученных

знаний. Наблюдаемые ширины дифракционных пиков и

восстановленные значения σ для всех образцов пример-

но одинаковы, что говорит о незначительном влиянии

концентрации легирующей примеси до n ≈ 1018 cm−3 на

качество получаемых структур.

Что касается исследуемых в настоящей работе СМП

структур, теоретические результаты, полученные с по-

мощью ГРР, показывают, что точные результаты могут

быть близки к модели DW или NC (рис. 2), использу-
емой при восстановлении параметров структур в ши-

роком диапазоне углов ВРР, но только для небольших

значений σ — около или менее 0.35 nm для рассмат-

риваемых структур и материалов и практически любых

корреляционных длин шероховатости. Таким образом,

сравнение результатов решения прямой задачи рассе-

яния, полученных нами с помощью приближенных и

строгого метода (ГРР), позволило не только оценить

критическое значение σ , при котором расхождение дан-

ных интенсивности рассеяния становится значимым, но

и определить величину конкретного расхождения зер-

кальных коэффициентов отражения путем нахождения

точного решения прямой задачи в нескольких точках

интересующего диапазона параметров. С учетом этого

восстановленные с помощью ВРР величины σ для

слоев СР (см. таблицу) дают ошибку всего несколько %

Рис. 6. Коэффициент зеркального отражения η структуры

со 100 периодами и уровнем легирования n ∼ 1 · 1018 cm−3,

полученный для длины волны λ = 0.1541 nm, в зависимости

от угла скольжения θ (расчеты — calc).
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Рис. 7. Интенсивность дифракции η (arb. units), полученная
для нелегированной структуры в режиме сканирования θ − 2θ

в малом диапазоне углов на длине волны λ = 0.15406 nm

вблизи отражения (004) GaAs (расчеты — calc).

в широком диапазоне исследованных углов падения,

по сравнению с истинными значениями шероховатости.

Следовательно, в данном случае используемая модель

ВРР применима, и ошибка восстановления параметра σ

не хуже, чем общая ошибка восстановления параметров

на основе ВРР.

Используя полученные значения толщин и поло-

жение пика от среднего состава для нелегированной

структуры (рис. 7), была определена молярная доля

Al в твердом растворе AlxGa1−xAs, которая составила

x = 0.30± 0.005.

Заключение

Рассмотренная методика исследований с помощью

ГРР и ВРР, а также ВРД хорошо подходит для анализа

СМП структур и позволяет охарактеризовать образцы

и определить с высокой достоверностью и точностью

такие параметры, как толщина слоев и шероховатость

интерфейсов. Различия между ожидаемыми и получен-

ными данными толщин слоев составляют несколько про-

центов для образцов рассмотренного типа с различной

степенью легирования. Эти различия могут быть обу-

словлены недостаточно высокой точностью начальных

калибровок, а также изменением потоков материалов

3 группы во время роста толстых структур, что может

быть компенсировано в процессе проведения трудоем-

кого и дорогостоящего технологического эксперимента.

Остаточное количество материала, а также его однород-

ность в камере также влияют на изменение толщины

слоя и ширину переходных областей. Согласно данным

ГРР и ВРР, все структуры, в том числе с высоким

уровнем легирования, характеризуются четкими грани-

цами с σ порядка нескольких 0.1 nm. Наши исследова-

ния показали, что метод ГРР, основанный на строгой

модели рефлектометрии, необходимо использовать для

проверки достоверности результатов ВРР, которые мо-

гут отличаться для восстанавливаемых коэффициентов

зеркального отражения на десятки % вблизи критиче-

ского угла и на порядки величины — при больших углах

скольжения. Для исследованных образцов и диапазонов

углов величина σ ∼ 0.35 nm оказалась критичной для

использования приближенных поправок типа DW и NC,

однако, в общем случае, это зависит от корреляцион-

ной длины (статистики шероховатости), угла падения

и длины волны излучения и может быть определено

только на основе применения строгой теории рассеяния.

Опираясь на полученные согласованные данные, можно

найти лучшее решение обратных задачи ВРР и ВРД [3]
и определить изменения толщин и состава слоев СМП

структур с высокой точностью.

Стоит также отметить, что аналогичные СМП струк-

туры с числом периодов 300−400 и, даже, 1000 были

выращены с использованием метода МПЭ и их исследо-

вания на основе разработанных нами методов, а также

с применением источников СИ находятся в процессе.

Таким образом, работа рассматривается как первый

основной шаг в получении и рефлектометрическом

анализе необходимых СМП гетероструктур с большим

числом периодов и высоким уровнем легирования.
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