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Диэлектрические и пироэлектрические свойства композитов

на основе нитридов алюминия и галлия, выращенных методом

хлорид-гидридной эпитаксии на подложке карбида кремния

на кремнии
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Исследованы микроструктура, диэлектрические и пироэлектрические свойства композитных эпитак-

сиальных слоев AlxGa1−xN, выращенных на подложках SiC/(111)Si методом хлорид-гидридной эпитаксии.

Обнаружено явление самопроизвольного (в процессе роста слоев) образования системы гетеропереходов.

На основе эпитаксиальных слоев AlxGa1−xN получен материал, обладающий на данный момент одним из

самых больших значений пирокоэффициентов для кристаллов (или тонких пленок) нитрида алюминия.
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Гексагональным нитридам алюминия (AlN) и гал-

лия (GaN) присущи свойства, обусловленные наличием

спонтанной поляризации. Это делает их перспективными

материалами для создания микроэлектромеханических

преобразователей, функционирующих в широком диа-

пазоне температур [1–6]. Нитрид алюминия обладает

наиболее высокими, чем другие нитриды, значениями

спонтанной поляризации и пьезоэлектрических коэффи-

циентов, что позволяет создавать на его основе при-

боры, превосходящие по чувствительности устройства

на основе таких сегнетоэлектрических материалов, как

цирконат-титанат свинца [3–6]. Пироэлектрический ко-

эффициент GaN сравним по величине с таковым для

одного из лучших пироэлектрических материалов —

танталата лития [1]. В связи с этим возникает вопрос:

возможно ли создать материал, который обладал бы

одновременно и высокими значениями спонтанной по-

ляризации, как у AlN, и высокими значениями пироко-

эффициента, как у GaN? По нашему мнению, обладать

подобным набором свойств должен твердый раствор

AlxGa1−xN. Меняя состав твердого раствора, можно

добиться нужного сочетания свойств, характерных как

для AlN, так и для GaN. Теоретические расчеты, выпол-

ненные в работе [6], подтверждают данный вывод. В ра-

боте [7] было обнаружено, что при выращивании слоев

AlxGa1−xN методом хлорид-гидридной эпитаксии (ХГЭ)
из газовой фазы состава c равными молярными долями

Ga и Al слои стехиометрического состава Al0.5Ga0.5N

на подложке SiC/Si(111) растут лишь в виде тонких

прослоек, расположенных внутри слоев AlxGa1−xN. Бы-

ло установлено, что причиной образования прослоек

является процесс самоорганизации состава. Присутствие

тонких прослоек одного состава в материале другого

состава означает, что выращенная структура является не

чем иным, как сложным композитным материалом, со-

держащим несколько гетеропереходов, самопроизвольно

формирующихся в процессе роста. Это также означает,

что внутри данного композитного материала существует

система встроенных объемных зарядов, которая должна

приводить к совершенно особым пъезо- и пироэлектри-

ческим свойствам. Задачей настоящей работы являлось

создание композита, состоящего из слоев AlxGa1−xN

и AlN, а также исследование его диэлектрических и

пироэлектрических свойств.

Для решения поставленной задачи композиты вы-

ращивались методом ХГЭ, позволяющим с высокой

скоростью получать как тонкие, так и толстые мо-

нокристаллические слои нитридов [7]. Для получения

слоев нитридов использовались кремниевые подложки

ориентации (111) с буферными слоями карбида кремния

(политип 3C-SiC) толщиной 100 nm, выращенные мето-

дом самосогласованного замещения атомов [8]. Затем
методом ХГЭ на SiC/Si(111) были выращены три компо-

зитные структуры. Одна из структур (образец № 1) —

AlN/AlxGa1−xN/AlN/SiC/Si(111) — синтезировалась сле-

дующим образом. На предварительно синтезированный
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слой AlN на подложке SiC/Si(111) из газовой фазы,

содержащей 75 мольных долей AlN и 25 мольных долей

GaN, осаждался слой AlxGa1−xN, а затем выращивался

толстый слой AlN. Вторая структура (образец № 2)
была выращена без предварительного осаждения слоя

AlN. Третья структура (образец № 3) представляла

собой слой чистого AlN. Все образцы характеризова-

лись ростовой ориентацией вдоль гексагональной [0001]
полярной оси. Толщины структур указаны в таблице.

Микроструктура контролировалась с помощью раст-

рового электронного микроскопа (РЭМ) LYRA 3

(Tescan). Для определения состава использовалась энер-

годисперсионная приставка X-Max 80. Энергия зондиру-

ющих электронов составляла 12 keV. Изображения скола

образца № 2 приведены на рис. 1. Из рис. 1, a и b

видно, что в процессе осаждения AlxGa1−xN возникает

характерная слоистая структура, состоящая из прослоек

двух типов, имеющих темный и светлый контраст. Энер-

годисперсионный анализ и рамановская спектроскопия

(рис. 1, с) показывают, что прослойки темного контраста

состоят из вещества, по составу близкого к AlN. Про-

слойки светлого контраста являются твердым раствором

Al0.45Ga0.55N с составом, близким к стехиометрическо-

му. Кроме того, образуются и прослойки с небольшим

содержанием GaN. У выращенной на AlN/SiC/Si(111)
слоистой структуры (образец № 1) границы прослоек

размыты. У образца № 2 (рис. 1, b) прослойки имеют

резкую границу. Подобный эффект наблюдался в [7] и

был объяснен, как воздействием механических напряже-

ний на скорость образования зародышей AlN и GaN, так

и возникновением химической самоорганизации состава

в процессе осаждения AlGaN. В отличие от [7], где

рассматривались прослойки Al0.5Ga0.5N, ограниченные

слоями либо практически чистого GaN, либо AlxGa1−xN

с большим процентным содержанием GaN, полученные

в настоящей работе тонкие слои Al0.45Ga0.55N ограниче-

ны прослойками AlN или AlxGa1−xN.

Усредненный состав приповерхностных слоев нитрида

алюминия всех трех образцов приведен в таблице. Из

нее следует, что во всех образцах наблюдается превы-

шение атомной концентрации алюминия относительно

стехиометрического состава. Максимальное отклонение

от стехиометрии наблюдается в образце № 1, для

которого концентрация атомов алюминия превышает

стехиометрическое значение на 6%. В двух других

образцах это отклонение имеет существенно меньшее

значение (∼ 2%).
Для проведения электрофизических измерений ком-

позитные структуры отделялись от подложки, и на их

нижнюю сторону, контактирующую во время роста с

подложкой, наносилась платина. На противоположной

стороне формировались платиновые контактные пло-

щадки размером 1× 1mm. Диэлектрические свойства

изучались с помощью автоматизированного комплекса

на базе измерителя иммитанса Е7-20. Пироэлектри-

ческие свойства исследованы динамическим методом

с использованием лазерного модуля CLM-18451R-980
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Рис. 1. РЭМ-изображения скола образца № 2: общий вид

скола (a) и слоистой структуры AlxGa1−xN (b). с — ее

рамановский спектр.

(λ = 980 nm, P = 220mW), излучение которого модули-

ровалось импульсами прямоугольной формы в диапазоне

частот 1−1000Hz [5].
Исследования частотных зависимостей диэлектриче-

ской проницаемости (ε) показали, что во всех об-

разцах наблюдалась значительная частотная дисперсия

диэлектрической проницаемости (рис. 2). При этом
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Состав, толщина, элементное соотношение и пироэлектрический коэффициент исследуемых композитов

Образец
Толщина Элементный Пирокоэффициент γ ,

образца, µm состав (Al/N) µC/(m2
· K)

AlN/AlxGa1−xN/AlN (№ 1) 274 53.2/46.8 9.0

AlN/AlxGa1−xN (№ 2) 216 50.9/49.1 18

AlN (№ 3) 170 51.1/48.9 12
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Рис. 2. Частотная зависимость диэлектрической проницаемо-

сти ε образца № 2.

даже на высоких частотах (1 MHz) диэлектрическая

проницаемость (∼ 20−25) превышала табличные значе-

ния для AlN более чем в 2 раза. Значения тангенса

угла диэлектрических потерь (tg δ) не опускались ниже

10%. Это может свидетельствовать о наличии объемно-

зарядовой поляризации, обусловленной присутствием

пространственных зарядов в образцах.

Измерения пироэлектрического отклика проводились

в режиме регистрации электрического тока с использо-

ванием операционного усилителя. Кинетика наблюдае-

мого отклика на частотах свыше 100Hz воспроизводит

форму модулированного теплового потока (рис. 3, а),
что характерно для сигналов пироэлектрической при-

роды. На рис. 3, b приведена частотная зависимость

амплитуды тока (нагрев/охлаждение), характерная для

динамических пироэлектрических откликов [9]. Расчет-
ные значения пирокоэффициента (γ) определены по

формуле для объемных материалов [5] и приведены в

таблице.

Представленные в таблице результаты свидетельст-

вуют о том, что образование слоев AlxGa1−xN может

приводить как к увеличению пирокоэффициента компо-

зита (при отсутствии промежуточного слоя AlN, образец

№ 2), так и к его уменьшению (при наличии проме-

жуточного слоя, образец № 1) по сравнению с пиро-

электрическим коэффициентом чистого AlN. Из таблицы

следует, что это различие может достигать двукратного

значения. Величина пирокоэффициента, рассчитанная

для композита № 2, является одной из самых больших

из наблюдаемых в кристаллах нитрида алюминия. Это

подтверждает наш вывод о решающей роли образования

более резкой границы раздела системы гетеропереходов

в образце № 2. Как показано в [10], механические

0 0.005 0.010

W
, 
a
. 
u
.

0

1

t, s

2

on

I,
1
0

A
–
9

–1

1
1

off

0

a

–8
102 103101

Frequency, Hz

–4

0

4

8

1

2I,
1
0

A
–
1
0

b

Рис. 3. а — кинетика пироэлектрического тока образца № 2

для частоты модуляции теплового потока 200Hz (1) и форма

модуляции теплового потока (2); b — частотные зависимости

пироэлектрического тока, соответствующие нагреву (1) и

охлаждению (2).
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напряжения могут приводить к эффекту восходящей

диффузии атомов, усилению сегрегации, т. е. к росту

нестехиометричности и, как следствие, к размытию

границ раздела в сегнетоэлектриках. Подобный механо-

химический эффект наблюдался и при росте нитевидных

нанокристаллов [11]. По нашему мнению, наличие слоя

AlN, предварительно осажденного на подложку SiC/Si,

приводит к аналогичному эффекту.
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