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Методом фотолюминесцентной спектроскопии исследованы процессы диффузионного размытия периоди-

ческой системы квантовых ям GaAs, разделенных барьерами AlGaAs, выращенной методом молекулярно-

лучевой эпитаксии при низкой температуре (200◦C) и дополнительно легированной изовалентными

примесями Sb и P. Отжиг при температуре 750◦C в течение 30мин после роста приводил к увеличению

энергии пика фотолюминесценции экситонного состояния e1−hh1 в квантовых ямах вследствие размытия

эпитаксиальных интерфейсов GaAs/AlGaAs, вызванных усиленной взаимодиффузией атомов Al−Ga по

катионной подрешетке. Для профиля концентрации Al в квантовых ямах, определяемого линейной

диффузией, было решено уравнение Шредингера для электронов и дырок. Оказалось, что экспериментально

наблюдаемое энергетическое положение пика фотолюминесценции соответствует длине взаимной диффузии

Al−Ga 3.4 нм и эффективному коэффициенту диффузии 6.3 · 10−17 см2/c для температуры 750◦C. Полученное

значение оказалось близким к значению для квантовых ям GaAs, выращенных при низкой температуре

без дополнительного легирования примесями Sb и P. Полученные результаты позволяют сделать вывод о

незначительном влиянии усиленной взаимодиффузии As−Sb и As−P в анионной подрешетке на процессы

взаимодиффузии Al−Ga по катионной подрешетке.
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1. Введение

Разработка полупроводниковых гетероструктур и

сверхрешеток c интерфейсами высокого кристалличе-

ского качества стала возможной благодаря развитию

технологии молекулярно-лучевой эпитаксии (МЛЭ), ис-
пользование которой при низких температурах роста

позволяет дополнительно сформировать новый класс

материалов, обладающих высоким быстродействием при

сохранении качества эпитаксиальных гетероинтерфей-

сов. Так, для приборных приложений большой интерес

представляют наноструктуры на основе GaAs, выращен-

ного методом МЛЭ при низкой температуре (LT-GaAs),
времена жизни носителей в котором ультракороткие и

могут достигать субпикосекундных значений [1–4]. Так, в
работе [5] была исследована система квантовых ям (КЯ)
LT-(GaAs/AlAs), выращенных методом МЛЭ при низкой

температуре. Время жизни носителей заряда в такой си-

стеме составило 15 пc. В данной работе авторами было

впервые показано, что материалы на основе LT-GaAs,

обладающие ультракороткими временами жизни носите-

лей, одновременно могут иметь в оптических спектрах

узкие экситонные особенности, обусловленные резкими

интерфейсами квантовых ям. Данные свойства делают

наноструктуры на основе LT-GaAs перспективными для

использования в насыщающихся поглотителях, фоторе-

фрактивных устройствах, детекторах ближнего инфра-

красного излучения, а также для электрооптического

сэмплирования [6].

Эффективность полупроводниковых приборов на ос-

нове гетероструктур, выращенных методом МЛЭ, на-

прямую определяется качеством полученных гетеропе-

реходов, а также их морфологией. Большую роль при

дальнейшей термообработке играют размытие и ком-

позиционное перемешивание интерфейсов вследствие

наличия примесных атомов и избыточных антиструк-

турных дефектов [1–3,7–10]. В работе [2] было показа-

но существенное влияние послеростового отжига при

температурах > 700◦C на оптические и электронные

свойства системы квантовых ям на основе LT-GaAs и

барьеров LT-AlAs. Высокая температура отжига при-

водила к усиленной взаимодиффузии атомов Al−Ga,

что вызывало размытие и огрубление эпитаксиальных

интерфейсов GaAs/AlAs, приводя к смещению и дегра-

дации изначально резких экситонных особенностей в

оптических спектрах.

Процессы взаимодиффузии в наноструктурах, выра-

щенных методом МЛЭ, также интенсивно исследовались

методами просвечивающей электронной микроскопии

(ПЭМ) [8–11], рентгеновской дифракции [12], сканиру-
ющей туннельной микроскопии [13] и моделировались

методами Монте-Карло [14].
Отклонение от стандартных режимов эпитаксиального

роста, в частности понижение температуры подложек

GaAs, обеспечивает сильную нестехиометричность полу-

чаемых эпитаксиальных пленок, обусловленную высокой

концентрацией антиструктурных дефектов [15]. Иссле-

дования, проводимые для нестехиометрических гетеро-

структур LT-(GaAs/InAs) [8,9] и LT-(GaAs/AlAs) [1–3],
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показали наличие значительной взаимодиффузии атомов

In−Ga и Al−Ga соответственно по катионной подрешет-

ке GaAs. Основной причиной такой усиленной диффузии

была высокая концентрация вакансий галлия (VGa) [16],
значение которой в LT-GaAs может достигать 1018 см−3,

что существенно больше соответствующей величины в

стехиометрическом материале.

Основные точечные дефекты (атомы замещения, AsGa,

и вакансии галлия, VGa), связываемые с LT-GaAs, однако,
не вносят вклада во взаимодиффузию, протекающую по

анионной подрешетке [10,17]. Поскольку диффузия по

подрешетке элементов V группы определяется меха-

низмом замещения межузельных атомов Asi в GaAs,

она должна быть чувствительна к концентрации Asi .

В работе [10] исследовались процессы диффузионного

перемешивания по мышьяковой подрешетке в GaAs, вы-

ращенном методом МЛЭ при низкой температуре и под-

вергнутом периодическому δ-легированию изовалентной

примесью Sb. Исследования выращенных нанострук-

тур методами ПЭМ выявили существенное размытие

δ-слоев Sb, сопровождавшееся формированием металли-

ческих преципитатов AsSb вследствие послеростового

высокотемпературного отжига. Замещающая диффузия

As−Sb по анионной подрешетке за счет межузельных

атомов Asi оказалась значительно усиленной в LT-GaAs.

Оценка концентрации межузельных атомов Asi состави-

ла (3−6) · 1018 см−3, что сопоставимо с величиной кон-

центрации вакансий галлия в LT-GaAs, обеспечивающих

взаимодиффузию по катионной подрешетке.

Исследование механизмов усиленной взаимодиффу-

зии в LT-GaAs по одной из подрешеток при наличии

усиленной диффузии по смежной подрешетке вслед-

ствие легирования материала, однако, изучено мало.

В настоящей работе нами исследовалась периодическая

система LT-(GaAs/AlGaAs), подвергнутая легированию

примесями Sb и P, и рассмотрены процессы взаимодиф-

фузии Al−Ga по катионной подрешетке при наличии

замещающей диффузии As−Sb и As−P по анионной

подрешетке LT-GaAs.

2. Образцы и методика эксперимента

В данной работе методом МЛЭ были выращены

два образца на подложке полуизолирующего GaAs с

ориентацией (001). Образцы представляли собой упо-

рядоченную систему КЯ GaAs толщиной 14 нм и ба-

рьеров AlGaAs толщиной 140 нм. Концентрация AlAs

в барьерах составляла 30%, что обеспечивало окно

прозрачности для света с длинами волн от 670 нм.

В процессе роста КЯ GaAs подвергались δ-легированию

примесью Sb, а барьеры AlGaAs — примесями Sb и P.

Толщина δ-слоев была 1 монослой. Первый образец

(ST1519) был выращен при температуре Tgr = 480◦C,

содержал 15 периодов GaAs/AlGaAs и являлся рефе-

рентным, тогда как второй образец (ST1520) содержал

6 периодов и был выращен при низкой температуре

(Tgr = 200◦C), что обеспечивало значительную концен-

трацию точечных дефектов в объеме эпитаксиальных

слоев. Данный образец был разделен на 5 частей, 3 из

которых были подвергнуты послеростовому отжигу при

температурах 400, 500 и 600◦C (ST1520-4, ST1520-5

и ST1520-6 соответственно) в течение 5 мин. Послед-

няя часть образца была отожжена при температуре

Tann = 750◦C (ST1520-7) в течение 30 мин.

Оптическое исследование выращенных образцов осу-

ществлялось методом фотолюминесценции (ФЛ) при

возбуждении твердотельным лазером KLM-532-x с дли-

ной волны излучения 532 нм при p-поляризации лазер-

ного излучения. Измерения ФЛ проводились при темпе-

ратуре 4.2K. Регистрация спектров осуществлялась при

помощи спектрометра OceanOptics QE65 Pro.

3. Экспериментальные результаты
и обсуждение

Спектры ФЛ при температуре 4.2K для референтного

образца ST1519 и образца ST1520-7, отожженного при

температуре Tann = 750◦C в течение 30 мин, показаны

на рисунке. Стрелками при энергии 1.519 эВ отмечен

край фундаментального поглощения в GaAs (ширина

запрещенной зоны Eg) при 4.2K. Для референтного

образца ST1519 при энергии 1.532 эВ наблюдается пик,

отвечающий ФЛ в КЯ GaAs, соответствующей основно-

му экситонному состоянию для тяжелых дырок, e1−hh1.
Для образца, выращенного при низкой температуре

и подвергнутого дальнейшей термообработке, анало-

гичный пик смещается в область больших энергий и

Energy, eV

QW: 1– 1, 1.532 eVe    hh

QW: 1– 1, 1.613 eVe    hh

1.50 1.52 1.54 1.56 1.58 1.60 1.62 1.64 1.66

P
L

in
te

n
si

ty
, 
ar

b
. 
u
n
it

s

Eg(GaAs) at 4.2 K

ST1519, = 480°CTgr

a
106

104

105

103

Eg(GaAs) at 4.2 K

1.50 1.52 1.54 1.56 1.58 1.60 1.62 1.64 1.66

b

104

105

103

102

ST15 , = 0°C20-7 20Tgr

Tann 75 , 30 min= 0°C

Спектры фотолюминесценции (PL) при 4.2K референтного

образца и образца, выращенного при низкой температуре

(200◦C), затем отожженного при температуре 750◦C в течение

30мин. Стрелками отмечены особенности, связанные с краем

фундаментального поглощения в GaAs, а также пики, соответ-

ствующие переходам e1−hh1 в квантовой яме (QW) LT-GaAs.
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наблюдается при значении энергии 1.613 эВ, при этом

наблюдаемая интенсивность пика уменьшается практи-

чески в 60 раз. Ненулевой уровень регистрируемого

сигнала вдали от резонансных особенностей вызван

фоновой засветкой при рассеянии лазерного излучения

в криостате. Особенности, связанные с ФЛ в КЯ GaAs

для образцов, выращенных при низкой температуре и

отожженных при температурах 400−600◦C в течение

5мин, в эксперименте обнаружены не были.

Наблюдаемое значительное увеличение энергии пика

ФЛ для перехода e1−hh1 в образце ST1520-7 относи-

тельно референтного может быть обусловлено увеличе-

нием концентрации Al в КЯ LT-GaAs вследствие диф-

фузии атомов Al из барьеров LT- AlGaAs [2]. Модифи-

кация геометрии КЯ из-за размытия интерфейсов также

ведет к изменению энергии основного перехода e1−hh1.
В режиме линейной диффузии профиль концентрации

Al в КЯ, центр которой расположен в начале координат,

может быть описан с помощью дополнительной функции

ошибок [2]:

C(x) =
1

2

[

erfc

(

x + b/2
2LD

)

− erfc

(

x − b/2
2LD

)]

+ 1. (1)

где x — координата, b — ширина КЯ, LD — длина

диффузии. В данном уравнении в качестве единственно-

го подгоночного параметра выступала длина диффузии,

тогда как остальные параметры были фиксированы и

определялись условиями роста. Несмотря на то что фор-

мирование профиля концентрации Al в общем случае

может зависеть от значения концентрации Al в данной

точке, ожидается, что такие отклонения от линейного

режима малы [2]. Диффузия атомов Al в область КЯ

также модифицирует профиль энергетического потен-

циала V и профили эффективных масс m∗ электронов,

тяжелых и легких дырок [18]. Уровни энергии элек-

тронов и дырок в размытой КЯ могут быть получены

решением уравнения Шредингера с соответствующими

зависимостями V [C(x)] и m∗[C(x)]:

[

−
~
2

2m∗(x)
∇

2 + V (x)

]

ψ(x) = Eψ(x). (2)

Решение данного уравнения осуществлялось подбо-

ром значения длины диффузии, обеспечивающего необ-

ходимый профиль диффузионного размытия КЯ так,

что расчетная энергия перехода e1−hh1 соответствовала

экспериментальному значению 1.613 эВ с поправкой на

энергию связи экситона 8мэВ. Полученное таким об-

разом значение длины диффузии составило 3.4 нм, что

позволяет сделать оценку величины эффективного ко-

эффициента взаимодиффузии Al−Ga с учетом времени

послеростовой термообработки образца tann:

Deff =
L2

D

tann
= 6.3 · 10−17 см2/с. (3)

Данное значение существенно превышает величину ко-

эффициента диффузии для стехиометрического GaAs,

что явно свидетельствует об усиленной взаимодиффузии

Al−Ga по катионной подрешетке в рассматриваемой

наноструктуре.

Процессы диффузионного перемешивания интерфей-

сов КЯ GaAs/AlGaAs, выращенных методом МЛЭ при

низкой температуре и не подвергавшихся дополни-

тельному легированию примесями элементов III или

V групп, рассматривались в работе [2]. Полученные

аналитические зависимости эффективного коэффици-

ента взаимодиффузии Al−Ga позволили оценить его

величину для отжига при температуре 750◦C как

6.5 · 10−17 см2/c, что близко к значению, полученному

в настоящем исследовании. Аналогичное исследование

процессов взаимодиффузии по катионной подрешетке в

LT-GaAs, выращенном методом МЛЭ, осуществлялось

в работах [8,9] для атомов In и Ga. Исследование

микроструктуры δ-слоев In в LT-GaAs методом ПЭМ по-

казало существенное размытие индийсодержащих слоёв,

обусловленное взаимодиффузией атомов In−Ga, усилен-

ной наличием высокой концентрации вакансий галлия.

По измерениям толщин индийсодержащих слоев при

различных температурах послеростового отжига были

получены зависимости для эффективного коэффициента

взаимодиффузии In−Ga, величина которого составила

21.4 · 10−17 см2/с для температуры отжига 750◦C.

В указанных работах легирование образцов, обеспе-

чивающее усиленную взаимодиффузию атомов As по

анионной подрешетке, не проводилось и процессы диф-

фузии по мышьяковой подрешетке GaAs не рассмат-

ривались. В работе [10] было показано, что взаимо-

диффузия по анионной подрешетке As−Sb в LT-GaAs,

периодически δ-легированном Sb, оказалась значитель-

но усиленной. Значение коэффициента диффузии для

температуры отжига 750◦C, согласно [10], составляло

1.8 · 10−17 см2/с, что сопоставимо с величиной эффек-

тивного коэффициента диффузии по катионной подре-

шетке. Полученное в данной работе значение для эффек-

тивного коэффициента взаимодиффузии Al−Ga (DAl−Ga)
по катионной подрешетке оказывается близким к соот-

ветствующему значению в нелегированном LT-GaAs из

работы [2]. Данный факт свидетельствует о незначитель-

ном влиянии процессов замещающей диффузии As−Sb

и As−P по анионной подрешетке в исследуемой системе

LT-(GaAs/AlGaAs) на взаимодиффузию атомов Al−Ga в

галлиевой подрешетке.

4. Заключение

Таким образом, в данной работе нами исследова-

на упорядоченная система КЯ LT-GaAs и барьеров

LT-AlGaAs, выращенных методом МЛЭ и подвергну-

тых δ-легированию изовалентными примесями Sb и P.

Экспериментальное исследование спектров ФЛ при тем-

пературе 4.2 K показало наличие пиков, связанных с

ФЛ экситонных состояний e1−hh1 в КЯ LT-GaAs, для

референтного образца, выращенного при нормальной

температуре, а также для образца, выращенного при
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низкой температуре и отожжённого при 750◦C в течение

30 мин. В последнем случае пик ФЛ для состояния

e1−hh1 имел сдвиг в область больших энергий на

81 мэВ, что было связано со значительным размытием

и композиционным перемешиванием интерфейсов ис-

следуемых КЯ LT-GaAs. Подгоночное значение длины

диффузии для оценки профиля концентрации Al в КЯ

LT-GaAs составило 3.4 нм, что также позволило оценить

величину эффективного коэффициента взаимодиффузии

Al−Ga в катионной подрешетке, 6.3 · 10−17 см2/с. По-

лученное значение оказалось близким к значению для

LT-GaAs в случае отсутствия легирования примесями

Sb и P, участвующими в замещающей диффузии по

анионной подрешетке. Данное наблюдение указывает на

то, что взаимодиффузия As−Sb и As−P в анионной

подрешетке оказывает слабое влияние на взаимодиффу-

зию Al−Ga в катионной подрешетке, ответственную за

размытие профиля исследуемых КЯ LT-GaAs.

Работа выполнена при поддержке программы пре-

зидиума РАН
”
Актуальные проблемы фотоники, зон-

дирование неоднородных сред и материалов“ и Рос-

сийского фонда фундаментальных исследований (грант
№ 17-02-01168).
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Abstract By using the photoluminescence spectroscopy we

studied a diffusive intermixing in a periodic system of GaAs

quantum wells and AlGaAs barriers grown by molecular beam

epitaxy at low temperature (200◦C) and doped with isovalent Sb

and P impurities. A post-growth annealing at the temperature of

750◦C for 30min resulted in an increase of the photoluminescence

peak energy for the e1−hh1 exciton state in the quantum wells due

to the compositional intermixing at the GaAs/AlGaAs interfaces

caused by the enhanced Al−Ga interdiffusion in the cation

sublattice. Schröedinger equation for electrons and holes was

solved for the Al concentration profile in the quantum wells, which

was determined by linear diffusion. Experimentally observed

energy of the photoluminescence peak appeared to correspond to

an Al−Ga interdiffusion length of 3.4 nm and effective diffusion

coefficient of 6.5 · 10−17 cm2/s for the annealing temperature

of 750◦C. The obtained value turned out to be close to the

corresponding value for the GaAs quantum wells grown at low

temperature without additional doping with Sb and P impurities.

The obtained results allowed us to conclude that the enhanced

interdiffusion of As−Sb and As−P atoms in the anion sublattice

had no significant effects on the Al−Ga interdiffusion in the cation

sublattice.
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