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Асимптотическая стадия роста автокаталитических III−V нитевидных
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Впервые построена аналитическая теория автокаталитического роста III−V нитевидных нанокристаллов

(ННК) методом молекулярно-пучковой эпитаксии на асимптотической стадии, когда ННК адсорбируют все

атомы III группы, поступающие из газовой фазы. Найдено выражение для длины затенения, соответствующее

полной блокировке потока на поверхность подложки при молекулярно-пучковой эпитаксии. Получены

решения для длины и радиуса ННК в зависимости от толщины осажденного материала. Показано, что

длина ННК увеличивается, а их радиус уменьшается при уменьшении расстояния между ННК и увеличении

соотношения потоков V/III.
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III−V нитевидные нанокристаллы (ННК) являются

перспективными объектами для создания оптоэлектрон-

ных гетероструктур, совмещенных с кремниевой плат-

формой [1]. Благодаря эффективной релаксации упругих

напряжений на боковых поверхностях III−V ННК могут

выращиваться на рассогласованных подложках кремния

без формирования дислокаций несоответствия [2,3]. На-
пример, известные сложности получения когерентного

InAs на Si (рассогласование решеток 11.6%) [4] могут

быть преодолены в геометрии ННК с диаметром менее

критического (25 nm) [3]. III−V ННК выращиваются по

механизму пар–жидкость–кристалл (ПЖК) с использо-

ванием катализаторов Au [5] или металлов III группы

(Ga, In) (в последнем случае ПЖК-рост называют авто-

каталитическим [6]) либо методом селективной эпитак-

сии [7]. Большинство используемых моделей роста ННК

(их обзор можно найти в [8]) относится к одиночному

ННК и пренебрегает коллективными эффектами, в том

числе эффектом затенения (или теневым эффектом) бло-
кировки направленных потоков на подложку и боковые

поверхности ННК при молекулярно-пучковой эпитаксии

(МПЭ) [9].

Поток атомов группы III (Ga), попадающий на по-

верхность подложки между ННК, приводит либо к

росту паразитного слоя [10,11], либо к отражению от

поверхности оксидной маски [12]. Важную роль в кине-

тике роста ННК играет их радиальное расширение [11],
особенно для автокаталитических ННК [13]. В рабо-

те [13] дан теоретический анализ данных по МПЭ-росту

автокаталитических ННК GaP в упорядоченных масси-

вах отверстий на поверхностях SiOx /Si(111) с учетом

отраженного потока Ga, радиального роста и эффекта

затенения подложки. Было показано, что поток Ga на

ННК стремится к максимальному значению, равному

прямому потоку на площадь поверхности, приходящейся

на один ННК. Целью настоящей работы является по-

строение теории МПЭ-роста ННК на этой стадии.

Рассматриваются потоки элементов групп III (ин-
декс 3) и V (индекс 5), направленные под одинаковым

углом к нормали к поверхности: α3 = α5 = α. Из усло-

вия материального баланса для атомов Ga имеем

v3 cosα = N
d
dt

(πR2L) + N
dVdrop

dt
+ vr . (1)

Здесь v3 cosα — скорость осаждения Ga (эквивалентная
скорость двумерного роста) из потока v3 [nm/s], N — по-

верхностная плотность цилиндрических ННК одинаково-

го радиуса R и длины L, Vdrop — объем капли на вершине

ННК при ПЖК-росте, vr — поток Ga, попадающий на

подложку. При росте в регулярном квадратном массиве

шага P имеем N = 1/P2. Толщина осаждения Ga за вре-

мя t равна H = v3 cosα · t . Объем капли в дальнейшем

предполагаем постоянным: dVdrop/dt = 0, что требует

определенного соотношения между контактным углом

капли β и радиусом R в цилиндрической геометрии [14].

Начало асимптотической стадии соответствует об-

ращению в нуль потока Ga на поверхность (vr = 0),
при этом ННК потребляют весь осаждаемый материал

согласно (1). Это происходит при определенных зна-

чениях H∗, R∗, L∗, а также контактного угла капли β∗.

Если непосредственно перед началом асимптотической

стадии объем ННК увеличивался за счет прямого попа-

дания Ga в каплю и на боковую поверхность ННК [8], из
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Рис. 1. Длина затенения, соответствующая полной блокировке

поверхности подложки при МПЭ, в зависимости от радиуса

ННК в начале асимптотической стадии при фиксированном

P = 500 nm и трех различных α (a) и от расстояния между

ННК при фиксированном R∗ = 75 nm и тех же значениях α (b).

соотношения

d
dt

(πR2L) = (πR2χ + 2RL sinα)v3 =
v3 cosα

N
(2)

при R = R∗, L = L∗ и χ = χ∗ получаем длину затенения

в виде

L∗ =
cotanα

2NR∗

−
πR∗χ∗

2 sin α
. (3)

В приведенных выражениях χ = χ3 = χ5 — геометри-

ческая функция углов α и β, определяющая площадь

сечения капли направленным потоком при МПЭ [15].
Согласно данным рис. 1, длина L∗ убывает с ростом R∗

и возрастает с ростом расстояния между ННК P . Есте-
ственно, асимптотическая стадия наступает раньше при

больших углах падения потока α. В плотных массивах

широких ННК асимптотическая стадия наступает факти-

чески в самом начале роста (при длине ННК∼= 300 nm

для R∗ = 75 nm, P = 300 nm и α = 45◦).
Записывая (1) при vr = 0 в терминах H в виде

d(R2L)/dH = 1/(πN) и интегрируя с соответствующим

начальным условием, получаем

R =

(

h
πNL

)1/2

, h = H − H∗ + πNR2
∗
L∗. (4)

Закон удлинения ННК описывается известным выраже-

нием [8,10,11]:

dL
dh

=
χ

cosα
+

2ζ3λinc tanα

πR
, (5)

означающим, что длина ННК увеличивается за счет

прямого попадания материала в каплю и диффузии

фракции атомов Ga ζ3 с длины λinc , в данном случае

лимитированной встраиванием в ступени и боковым

ростом ННК. Весь остальной материал затрачивается

на боковой рост. Подстановка выражения (4) для R
в (5) приводит к уравнению Чини, которое исследовано

в [16]. При автокаталитическом росте часто выполнено

соотношение dL/dt = χv5, означающее, что скорость

удлинения ННК пропорциональна атомарному потоку

элемента группы V (As) в каплю [17,18]. Переписав это

выражение в виде

dL
dh

=
χ

cosα

v5

v3

(6)

и приравняв его к (5), получаем

χ =
1

v5/v3 − 1

2ζ3λinc sinα

πR
. (7)

Таким образом, постоянство объема капли Ga требует

уменьшения χ (а значит, и контактного угла β) при росте

радиуса ННК R.
Используя (7) в (5), получаем закон удлинения авто-

каталитического ННК

dL
dh

= c

(

L
h

)1/2

, c =
1

1− v3/v5

2ζ3λinc tanα

π
(πN)1/2.

(8)
Его решение имеет вид

L =
[√

L∗ + c(
√

h −
√

h∗)
]2

, h∗ = πNR2
∗
L∗. (9)

Асимптотики при h ≫ h∗

L → c2h, R → Rc =
1

(πN)1/2c
(10)

показывают, что длина ННК при больших временах

пропорциональна толщине осажденного Ga и увеличива-

ется с ростом коэффициента c . Радиус ННК стремится

к стационарному значению Rc , которое уменьшается

с ростом c . Поскольку значение RN = 1/(πN)1/2 со-

ответствует слиянию ННК в сплошную пленку, рост
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Рис. 2. Длина (a) и радиус (b) ННК в зависимости от

толщины осаждения Ga с начала асимптотической стадии

H − H∗ при параметрах, указанных на рисунке и в табл. 1, для

трех различных P и фиксированного соотношения атомарных

потоков V/III v5/v3 = 3. При минимальном P = 300 nm асимп-

тотическая стадия начинается при меньшей длине, однако в

данном случае ННК растут только вверх и становятся длиннее

других на позднем этапе роста. При увеличении расстояния

между ННК усиливается радиальный рост, в результате чего

зависимость длины ННК от H − H∗ (или от времени роста)
медленнее линейной.

Таблица 1. Расчетные параметры кривых на рис. 2

P, nm L∗, nm c Rc , nm χc

300 516 2.66 64 2

400 1263 1.995 113 1.327

500 2224 1.596 177 0.847

изолированных ННК при больших временах возможен

только при c > 1.

Разумеется, радиальный рост ННК может происходить

только при R∗ < Rc . В противном случае радиус ННК

остается постоянным во времени, а его длина определя-

ется обычным выражением

L = L∗ +
χ∗

cosα

v5

v3

(H − H∗). (11)

Отметим также важные соотношения, следующие

из (7), (8) и (10):

c = π1/2χ∗
v5

v3

R∗

P
, χ = χ∗

R∗

R
, Rc =

v3

v5

1

πχ∗

P2

R∗

. (12)
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Рис. 3. Длина (a) и радиус (b) ННК в зависимости от

толщины осаждения Ga при фиксированном P = 400 nm и трех

различных соотношениях атомарных потоков V/III. Остальные

параметры приведены в табл. 2. Осевой рост усиливается

и радиальный рост ослабевает при увеличении соотношения

потоков V/III.

Таблица 2. Расчетные параметры кривых на рис. 3

v5/v3 c Rc , nm χc

2 1.33 170 0.882

3 1.995 113 1.327

4 2.66 85 1.765

2∗ Письма в ЖТФ, 2022, том 48, вып. 3
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Они показывают непосредственно, что длина ННК уве-

личивается, а радиус уменьшается при увеличении соот-

ношения потоков V/III v5/v3 и уменьшении расстояния

между ННК P .
Формулы (4) и (9) для радиуса и длины автокатали-

тических ННК, а также соотношения (12) на асимпто-

тической стадии роста являются основным результатом

работы, проиллюстрированным на рис. 2 и 3. На рис. 2

приведены зависимости длины и радиуса ННК от толщи-

ны осажденного Ga H − H∗ при фиксированном v5/v3

и различных P , а на рис. 3 — те же зависимости при

фиксированном P и различных v5/v3. Кривые на рис. 2

получены при α = 32◦, χ∗ = 2 (β∗ = 135◦), R∗ = 75 nm,

v5/v3 = 3, остальные расчетные параметры представле-

ны в табл. 1. Кривые на рис. 3 получены при α = 32◦,

χ∗ = 2, R∗ = 75 nm, P = 400 nm, остальные параметры

приведены в табл. 2. Заметим, что полученные асимп-

тотические значения χc в обоих случаях соответствуют

уменьшению контактного угла капли от 135◦ до пример-

но 90◦, что должно приводить к смене кристаллической

фазы ННК GaAs с кубической на гексагональную и

обратно в соответствии с [19].

В заключение отметим, что построенная модель до-

пускает простые аналитические решения для длины и

радиуса автокаталитических ННК на асимптотической

стадии МПЭ-роста с учетом коллективного эффек-

та затенения. Результаты демонстрируют возможность

управления морфологией ННК с помощью соотношения

потоков V/III и расстояния между ННК.
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