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Приведены выражения для полей упругих смещений и упругой компоненты
ошибки возбуждения для композиционно модулированного кристалла. Для
спонтанно модулированной композиции GaAsP/GaAs сопоставлены расчетные и
экспериментальные просвечивающие электронно-микроскопические изображе-
ния с дилатационным контрастом. Продемонстрировано, что экспериментальные
изображения соответствуют непрерывным вариациям состава, которые возмож-
ны в ”синергической” модели неравновесного упорядочения.

Эпитаксия соединений A3B5 сопровождается неравновесным упоря-
дочением [1–3]: композиционной автомодуляцией [1–3,5] и атомным
порядком [3,6]. Два типа упорядочения объясняются в рамках разных
моделей [3,5]. Для атомного порядка доказана его связь с реконструкци-
ей поверхности [3]. Оба типа упорядочения наблюдаются в одних и тех
же структурах и при тех же процессах [2]. Поэтому в [7,8] они интерпре-
тируются в рамках единой модели, основанной на предположении, что
реконструкция поверхности ведет к возрастанию энергии смешения (Ω).
Эта гипотеза противоположна гипотезе [2], связывающей атомный поря-
док в A3B5 с уменьшением Ω, обусловленным этой же реконструкцией.
Гипотеза [2] подтверждена расчетами методом молекулярной динамики
с использованием псевдопотенциала [6], однако эти расчеты содержат
ряд допущений. Поэтому вопрос об адекватности [3,6] или [7,8] должен
решаться на основе экспериментальной проверки.

Экспериментально проще проверить закономерности автомодуля-
ции, для которой модель [7,8] конкурирует с моделью сопрягающихся
фаз, объясняющей автомодуляцию равновесным спинодальным распа-
дом [9–11].
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Нами изучалась композиция GaAs1−yPy(001)GaAs, полученная из
газовой фазы [1,3] и состоящая из слоя протяженностью ≈ 20µm,
формировавшегося при плавном увеличении доли GaP от y = 0 до
y = 0.4, и слоя, для которого условия выращивания должны обеспечить
y = const = 0.4. В этой композиции вдоль направления роста [001]
возникает спонтанная осцилляция состава с периодом, достигающим со-
тен nm, и амплитудой ∆x в несколько mol. % [1], что позволяет изучать
модуляцию с помощью просвечивающих электронно-микроскопических
изображений (ЭМИ).

Контраст на ЭМИ определяется вариациями ошибки возбуждения
w [12]:

w = we + wB,

где we — часть суммарной ошибки, вызванная упругими деформациями
решетки, а wB обусловлено отклонением кристалла от точного брэггов-
ского положения.

На основе [13] смещения в объекте, состоящем из двух упруго сопря-
женных объемов с изменяющимися параметрами решетки, описываются
выражением

u = εyy(xc−Xm) +
1 + σ

1− σ
e′1

[ (xc−Xm)·e′1∫
0

∆a
a0

dx′− εyy ((xc − Xm) · e′1)

]
, (1)

где u — вектор смещения; εyy — постоянная по всему объекту де-
формация в направлениях, перпендикулярных направлению изменения
решетки, xc — вектор текущей точки; Xm — вектор точки, лежащей на
границе раздела посередине кристалла; σ — коэффициент Пуассона,
e′1 — орт вдоль направления изменений состава; ∆a — вариация
параметра решетки; a0 — параметр усредненной решетки.

Выражение (1) позволяет рассчитать we:

we = ξg

[
1 + σ

1− σ
(g0 · e′1)

(
B · e′1 + θ0

g0 · e′1
g0

)(
∆a
a0
− εyy

)
+ θ0εyyg0

]
, (2)

где ξg — расстояние экстинкции, g0 — эффективный дифракционный
вектор усредненной решетки, B — орт направления пучка электронов,
θ0 — половина угла рассеяния. В расчетах принималось, что σ = 0.32.

Для GaAsP/GaAs наблюдаются ЭМИ двух типов. Если направление
модуляции лежит в плоскости изображения, то возникают ЭМИ с
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Рис. 1. Участок гетерокомпозиции GaAsP/GaAs, проекция [110]; темное поле;
A — немодулированный участок слоя GaAsP; B — 2-я сетка несоответствия,
C — область спонтанной композиционной модуляции.

дилатационным контрастом [14,15]. Если оно наклонено относительно
этой плоскости, то возникают ЭМИ наклонных границ, на которых
при интерференции волн, рассеянных различными частями бикристалла,
возникает специфический интерференционный контраст [14].

Для ЭМИ c дилатационным контрастом, использованных в дан-
ной работе, можно показать, что при постоянных толщине и ошибке
возбуждения wB светлые участки соответствуют областям с большей
долей GaAs, а одинаковому уровню интенсивности отвечают одинаковые
составы.

При движении вдоль направления роста [001] из водложки GaAs в
эпитаксиальный слой GaAs1−yPy на ЭМИ, соответствующих отражению
004 и плоскости проекций (110), структура гетерокомпозиции меняется
следующим образом [1,2]. В подложке GaAs дефекты структуры от-
сутствуют. Граница подложка/эпитаксиальный слой отмечена 1-й сеткой
несоответствия. От гетерограницы в глубь эпитаксиального слоя на
≈ 5µm простирается участок, свободный от модуляции. На границе ме-
жду немодулированным и спонтанно модулированным объемами лежит
2-я сетка несоответствия (рис. 1). Осцилляция интенсивности, обусло-
вленная композиционной модуляцией, наблюдается и для градиентного
слоя, и для слоя с 〈y〉 = 0.4 (рис. 1, 2).
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Рис. 2. Профиль интенсивности вдоль [001]; темное поле в рефлексе 11̄3;
проекция [110]; по оси x — расстояние в µm; y — относительная интенсивность;
профиль получен за счет осреднения > 400 индивидуальных сканирований;
возрастание среднего уровня интенсивности к правому краю обусловлено
изменением w в результате изгиба фольги; на участке, которому соответствует
профиль, мольная доля GaP возрастает на ≈ 10%; при изменении состава
меняется период осцилляции, а амплитуда осцилляции остается практически
неизменной.

При удалении от гетерограницы и изменении соотношений между
мольными долями GaAs и GaP меняется период осцилляции и отно-
шение между суммарной протяженностью участков, обогащенных GaAs
или GaP, но амплитуда осцилляции интенсивности (пропорциональная
амплитуде вариаций состава) остается практически постоянной на всем
протяжении модулированной композиции (рис. 2), что согласуется с
обеими сопоставляемыми моделями. Существование начального немо-
дулированного слоя также отвечает обеим моделям автомодуляции.

Если приписывать различия в уровнях интенсивности на ЭМИ
слоя, предшествующего 2-й сетке несоответствия, и контуров на ЭМИ
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модулированной структуры исключительно различиям в составах, то
в доменах, обогащенных GaAs, его содержание выше, чем в слое до
сетки, что отвечает модели [7,8]. Однако это заключение нуждается в
подтверждении, поскольку объемы, разделенные сеткой несоответствия,
деформированы по-разному.

Интенсивность на рис. 2 осциллирует плавно. На ЭМИ в рефлексе
220, где дилатационный контраст гаснет, наблюдаются вариации контра-
ста, обусловленные растравом поверхности, присутствующие также на
рис. 1, но масштаб этих вариаций много меньше периода осцилляции и
растрав не имеет периодичности. Поэтому плавность осцилляции интен-
сивности нельзя объяснять вариациями толщины объекта, синхронными
с изменениями состава. Плавность осцилляции интенсивности не мо-
жет также объясняться поверхностной релаксацией, поскольку влияние
поверхности ведет к обострению вариаций инетнсивности на темно-
польных ЭМИ даже при синусоидальных изменениях состава [16]. Для
дилатационных ЭМИ плавность осцилляции интенсивности отражает
непрерывность вариаций периода решетки, т. е. связана с непрерывными
изменениями состава.

В модели [7,8] существуют две стадии параболических изменений
состава и две скачкообразных. Спинодальный распад ведет к возник-
новению двух фаз постоянного состава, разделенных переходной обла-
стью, протяженность которой определяется расстоянием межатомного
взаимодействия, т. е. не превышает ≈ 1 nm [13].

Моделирование ЭМИ объектов, состав которых изменяется в соот-
ветствии с моделью [9–11], даже при переходных областях в десятки на-
нометров, исключает применение этой модели для объяснения плавной
осцилляции интенсивности. Наблюдаемые особенности дилатационных
ЭМИ лучше соответствуют модели [7,8], при этом в варианте, когда
параболические изменения состава внутри композиционных доменов
превышают скачкообразные на междоменных границах.
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