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няющих методов, например эллипсометрии и 
атомно-силовой микроскопии [9] . В работе [9] при-
водятся результаты совместного анализа АСМ и 
эллипсометрических измерений для исследования 
механизма и кинетики роста селенида галлия 
(Ga2Se3) на подложках GaAs . Эллипсометрические 
измерения были проведены по так называемой 
нулевой методике, и для анализа эксперименталь-
ных результатов использовалась однослойная мо-
дель . Измерение углов y и D для каждого образца 
были проведены при трех значениях угла падения 
света j: 45°, 55° и 65° . Сравнение результатов из-
мерений для различных углов j позволяет более 
точно оценить толщину пленки . На основе этих 
результатов установлена линейно-параболическая 
зависимость толщины формирующихся слоев се-
ленида галлия от времени и соответствие опреде-
ленного количества селенида галлия стехиометрии 
при протекании последовательных химических 
реакций в рамках описанного в этой работе меха-
низма гетеровалентного замещения .

В работе [10] представлены результаты иссле-
дований методом РСМА кинетических закономер-
ностей формирования тонких туннельно-
прозрачных для электронов слоев селенидов галлия 
и индия на соответствующих подложках арсенидов 
GaAs(100), InAs(100), InAs(111) в процессе терми-(100), InAs(100), InAs(111) в процессе терми-InAs(100), InAs(111) в процессе терми-(100), InAs(111) в процессе терми-InAs(111) в процессе терми-(111) в процессе терми-
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получения слоев полупроводников, такие как 
молекулярно-лучевая эпитаксия, позволяют in situ 
дифракционными методами контролировать ско-
рость роста и толщину с точностью до долей атом-
ных монослоев [1, 2] . Если же методы получения 
и измерения технологически разделены, то задача 
контроля скорости роста и толщины усложняется . 
Достаточно широко для этих целей используются 
оптические методы, такие как инфракрасная спек-
троскопия, спектроскопия комбинационного рас-
сеяния и эллипсометрия [3—5] . Однако близость 
оптических параметров пленки и подложки для 
некоторых полупроводниковых структур создает 
определенные трудности при интерпретации коли-
чественных измерений, произведенных каким-либо 
одним оптическим методом, и как следствие, 
уменьшает достоверность результатов . Для увели-
чения достоверности определения толщины при 
численном решении основного эллипсометриче-
ского уравнения иногда вводят дополнительные 
оптимизирующие математические функции [6] . В 
других работах [7, 8] для этих целей используют 
спектральные эллипсометрические исследования . 
Достоверность результатов измерений можно по-
высить использованием нескольких взаимодопол-
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Аннотация. На основе изучения кинетики образования наногетероструктур A2
IIIB3

VI — AIIIBV 
методами эллипсометрии, рентгеноспектрального микроанализа (РСМА) и атомно-силовой 
микроскопии (АСМ) установлена корреляция результатов измерения толщины слоев широко-
зонных полупроводников AIII
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VI
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термическом отжиге подложек полупроводников AIIIBV (GaAs, InAs, GaP) в парах селена . Сде-GaAs, InAs, GaP) в парах селена . Сде-, InAs, GaP) в парах селена . Сде-InAs, GaP) в парах селена . Сде-, GaP) в парах селена . Сде-GaP) в парах селена . Сде-) в парах селена . Сде-
лан вывод о возможности использования метода РСМА в качестве основного при изучении 
кинетики образования тонких пленок, включая начальные стадии формирования наногетеро-
структур типа A2

IIIB3
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ческого отжига в парах селена . В этой работе 
установлено, что кинетическая зависимость кон-
центрации селена (ат . %) так же, как и в работе [9], 
имеет линейно-параболический вид . В работе [11] 
авторы предложили методику для диагностики 
полупроводниковых гетероструктур с наноразмер-
ными слоями на основе метода РСМА . Данная 
методика основана на измерении относительной 
интенсивности рентгеновского излучения и по-
зволяет определять глубину залегания и толщину 
наноразмерных (5—10 нм) эпитаксиальных слоев 
с точностью не хуже 10 % .

Таким образом, развитие и совершенствование 
методик измерения толщины слоев полупроводни-
ков наноразмерного масштаба является актуальной 
задачей для технологии микро- и наноэлектроники . 
Целью настоящей работы является разработка 
методики определения толщины слоев нанометро-
вого диапазона с использованием методов РСМА 
и АСМ . Объектами исследования в работе были 
тонкие туннельно-прозрачные для электронов слои 
селенида галлия на подложках GaAs и GaP и селе-GaAs и GaP и селе- и GaP и селе-GaP и селе- и селе-
нида индия на подложках InAs, полученные мето-InAs, полученные мето-, полученные мето-
дом гетеровалентного замещения в процессе тер-
мического отжига в парах селена .

РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ
Наногетероструктуры типа A2

IIIB3
VI — AIIIBV для 

исследования были сформированы на монокри-
сталлических подложках GaAs, InAs и GaP с ис-GaAs, InAs и GaP с ис-, InAs и GaP с ис-InAs и GaP с ис- и GaP с ис-GaP с ис- с ис-
пользованием методик, описанных в работах [10, 
12] .

Из анализа АСМ изображений поверхности 
GaAs, обработанной в течение 1 минуты при тем-, обработанной в течение 1 минуты при тем-
пературе подложки 603 К, было установлено, что 
на поверхности наблюдаются полусферические 
островки фазы селенида галлия (Ga2Se3) со сред-
ними латеральными размерами D ≈ 260 нм, высотой 
H ≈ 60 нм и плотностью ρо = 1012 м–2 [13] .

Средний объем одного островка полусфериче-
ской формы составляет:
 Vо = π · H · (2D2 + 4H 2) / 24 = 1,17·10–21 м3 .

Если все количество вещества этих островков 
распределить однородным слоем, то его эффектив-
ная толщина составляет:
 do = Vо · ρо = 1,17 нм .

Методом РСМА поверхности GaAs, обработан-GaAs, обработан-, обработан-
ной в течение 1 минуты при температуре 603 К, 
определено, что атомная концентрация селена со-
ставляет 0,3 ат . %, галлия — 50,3 ат . %, мышьяка — 
49,4 ат . % . Зная площадь анализа образца 

SА = 7,17·10–7 м2 и рассчитав глубину проникнове-
ния электронов в образце по Канайе и Окаяме [14]:
 R = 4120 · E (1 .265 – 0 .0954 ln E)/ρ = 0,710 мкм,
где E — энергия первичного пучка (МэВ), ρ — 
плотность материала подложки (GaAs) (г/см3), 
можно определить количество атомов Ga в анали-Ga в анали- в анали-
зируемом объеме (полагая, что толщина слоя Ga2Se3 
мала по сравнению с толщиной анализируемого 
слоя GaAs):
 NGa = NА·ρGaAs·SA·R / MGaAs = 1,1·1016,
где NА — число Авогадро, ρGaAs — плотность GaAs 
(кг/м3), MGaAs — молярная масса GaAs (кг/моль) .

Тогда из отношения атомных концентраций 
селена и галлия определяем количество атомов 
селена:
 NSe = NGa·CSe /CGa = 6,56·1013 .

Учитывая, что на одну элементарную ячейку 
Ga2Se3 приходится 4 атома селена, то количество 
элементарных ячеек Nэя = NSe /4 = 1,64·1013, а объем 
слоя селенида галлия VGa2Se3 = Nэя·Vэя = 2,62·10–15 м3 . 
Отсюда следует, что суммарная толщина слоя се-
ленида галлия: d Σ = VGa2Se3 / SA = 3,65 нм .

Таким образом, отношение толщины слоя 
Ga2Se3, образованного островками (из АСМ изме-
рений), к суммарной толщине слоя Ga2Se3 (из 
РСМА измерений) составляет: do /dΣ = 0,321, что 
соответствует стехиометрии при протекании по-
следовательных реакций гетеровалентного заме-
щения . Аналогичное значение отношения толщины 
слоя, образованного островками, к общей толщине 
слоя Ga2Se3, измеренной методом эллипсометрии, 
было получено в работе [9] .

Из анализа изображений, полученных методом 
АСМ поверхности InAs, обработанной в парах 
селена в течение 15 минут при температуре 553 К, 
была определена средняя плотность распределения 
наноостровков ρо = 4·1011 м–2 со средними латераль-
ными размерами D ≈ 250 нм и высотой H ≈ 12 нм 
[10] . Тогда средний объем одного полусферическо-
го наноостровка In2Se3:
 Vо = π · H · (2D2 + 4H2) / 24 = 1,97·10–22 м3 .

А эффективная толщина «островкового» слоя 
In2Se3 при такой плотности распределения ρо со-
ставляет всего:
 do = Vо · ρо = 0,08 нм .

Из анализа РСМА InAs после обработки в парах 
селена в течение 15 мин и температуре 553 К уста-
новлено, что атомная концентрация селена соста-
вила 3,6 ат . %, индия — 49,7 ат . %, мышьяка — 
46,7 ат . % . Тогда, зная площадь анализа образца 
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(SА = 7,17·10–7м2) и рассчитав глубину проникно-
вения электронов:
 R = 4120 · E (1 .265 – 0 .0954 lnE)/ρ = 0,670 мкм,
где E — энергия первичного пучка (МэВ), ρ — 
плотность материала подложки (InAs) (г/см3), на-
ходим количество атомов In в анализируемом 
объеме (полагая, что толщина слоя In2Se3 мала по 
сравнению с толщиной анализируемого слоя InAs):
 NIn = NА·ρInAs·SA·R / MInAs = 8,52·1015 .

Из отношения концентраций селена и индия 
о п р ед е л я е м  кол и ч е с т во  атом о в  с е л е н а 
NSe = NIn·CSe / CIn = 6,16·1014 . Учитывая, что на одну 
элементарную ячейку селенида индия приходится 
4 атома селена, то количество элементарных ячеек 
Nэя = 1,5·1014, а объем слоя селенида индия 
VIn2Se3 = 3,37·10–14 м3 . При этом суммарная толщина 
слоя In2Se3 составит d∑ = 47 нм, что намного пре-
вышает толщину слоя, образованную островками 
(dо = 0,08 нм), а их отношение равно d0 / d∑ = 0,002 . 
Методом эллипсометрии установлено, что общая 
толщина слоя селенида индия In2Se3, полученного 
даже при более низкой температуре подложки 
(533 К) и меньшей продолжительности процесса 
(5 минут), составляет 15,5 нм . С учетом предло-
женного ранее механизма ГВЗ [10], толщина 
«островкового» слоя должна достигать 1/3 общей 
толщины, т .е . около 5 нм . Практически полученное 
отношение толщин d0 / d∑ = 0,002 означает, что весь 
слой селенида индия образуется за счет реакции 
ГВЗ, протекающей в объеме подложки InAs, а вклад 
в общую толщину от слоя, образованного остров-
ками, незначителен . Наблюдаемое различие от-
ношений толщин для GaAs и InAs можно объяснить 
тем, что при температуре подложки InAs 553 К 
скорость диффузии атомов индия через слой об-
разовавшегося селенида индия затруднена, что 
ограничивает скорость роста «островкового» слоя .

Из анализа АСМ изображений поверхности 
GaP, обработанной в течение 1 минуты при темпе-, обработанной в течение 1 минуты при темпе-
ратуре подложки 673 К, было установлено, что на 
поверхности также наблюдается образование по-
лусферических островков фазы селенида галлия 
(Ga2Se3) со средними латеральными размерами 
D ≈ 84,6 нм, высотой H ≈ 34,5 нм и плотностью 
ρо = 1,6·1012 м–2 (рис . 1) .

Средний объем одного островка полусфериче-
ской формы составит:
 Vо = π · H (2D2 + 4H2) / 24 = 2,1 · 10–22 м3 .

Если все количество вещества этих островков 
распределить однородным слоем, то его эффектив-
ная толщина равна:

 do = Vо·ρо = 0,34 нм .
Методом РСМА поверхности GaP, обработан-GaP, обработан-, обработан-

ной в течение 1 минуты при температуре 673 К 
определено, что атомная концентрация селена со-
ставляет 0,06 ат . %, галлия — 50,20 ат . %, фосфо-
ра — 49,74 ат . % . Зная площадь анализа образца 
SА = 7,17·10–7 м2 и рассчитав глубину проникнове-
ния электронов в образце:
 R = 4120 · E (1 .265 – 0 .0954 lnE)/ρ = 0,917 мкм,
где E — энергия первичного пучка (МэВ), ρ — 
плотность материала подложки (GaP) (г/см3), мож-
но определить количество атомов Ga в анализи-Ga в анализи- в анализи-
руемом объеме (полагая, что толщина слоя Ga2Se3 
мала по сравнению с толщиной анализируемого 
слоя GaP):

а

б
Рис. 1. АСМ изображение (а) и профиль сечения (б) 
поверхности подложки GaP, обработанной в парах се-GaP, обработанной в парах се-, обработанной в парах се-
лена в течение 1 минуты при температуре подложки 
673 К



КОНДЕНСИРОВАННЫЕ СРЕДЫ И МЕЖФАЗНЫЕ ГРАНИЦЫ, Том 14, № 4, 2012 431

ОПРЕДЕлЕНИЕ ТОлЩИНЫ НАНОРАЗМЕРНЫХ ПлЕНОК ШИРОКОЗОННЫХ . . .

 NGa = NА · ρGaP · SA · R / MGaP = 1,62 · 1016 .
Тогда из отношения концентраций селена и 

галлия определяем количество атомов селена NSe 
= NGa · CSe / CGa = 1,934·1013 . Учитывая, что на одну 
элементарную ячейку селенида галлия приходится 
4 атома селена, то количество элементарных ячеек 
Nэя = 4,84·1012, а объем слоя селенида галлия 
VGa2Se3 = Nэя · Vэя = 7,71 · 10–16 м3, где объем элемен-
тарной ячейки равен Vэя = 0,1592 · 10–27 м3 . Отсюда 
следует, что суммарная толщина слоя селенида 
галлия: dΣ = VGa2Se3 / SA = 1,08 нм, а отношение 
d0 / d∑ = 0,315 . Полученное отношение для GaP 
(такое же, как и для GaAs) согласуется с предло-GaAs) согласуется с предло-) согласуется с предло-
женным механизмом реакции гетеровалентного 
замещения элементов пятой группы селеном, про-
текающей в квазистационарном режиме на поверх-
ности полупроводников AIIIBV .

Обобщая вышеизложенное, можно получить 
окончательное выражение для определения общей 
толщины слоя AIII

2B
VI

3 по данным РСМА:
dΣ = [NА · ρAIIIBV  (R · 10–6) · (CSe / CAIII) ·  а

3] / 4 · MAIIIBV, [м],
где NА — постоянная Авогадро, R — глубина про-
никновения электронов в образце (мкм), а — па-
раметр кристаллической решетки A2

IIIB3
VI (м), ρAIIIBV — 

плотность полупроводника AIIIBV (кг/м3), CSe — 
концентрация атомов селена (ат . %), CAIII — кон-
центрация катионов AIII (ат . %), MAIIIBV — молярная 
масса полупроводника AIIIBV (кг/моль) .

Учитывая, что абсолютная погрешность опре-
деления атомной концентрации селена методом 
РСМА возрастает от 0,05 ат . % до 0,3 ат . % в диа-
пазоне измеряемых значений от 0,3 ат . % до 
50 ат . %, ошибка измерения толщины слоя A2

IIIB3
VI 

может изменяться от 0,62 нм до 3,72 нм соответ-
ственно . В заключении отметим, что представлен-
ные результаты справедливы, если присутствие 
фазы A2

IIIB3
VI доказано другими независимыми ме-

тодами, например микродифракционным исследо-
ванием с помощью просвечивающего электронно-
го микроскопа [15—17] .

ВЫВОДЫ
Таким образом, сочетание нескольких методов 

определения толщины слоев нанометрового мас-
штаба, в частности при исследовании кинетиче-
ских закономерностей образования слоев на по-
верхности полупроводников, позволяет увеличить 
достоверность результатов измеренных значений 
толщины . Из проведенного анализа результатов 
совместного применения различных методов 
определения толщины в нанометровом диапазоне 

(АСМ и эллипсометрия, АСМ и РСМА) к несколь-
ким полупроводниковым гетеросистемам типа 
A2

IIIB3
VI — AIIIBV можно сделать вывод о возможно-

сти использования метода РСМА в качестве основ-
ного при изучении кинетики образования тонких 
пленок, включая начальные стадии формирования 
наногетероструктур .
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кам кафедры микро- и наноэлектроники Санкт-
Петербургского государственного электротехни-
ческого университета «ЛЭТИ» им. В. И. Ульянова 
(Ленина) Грачёвой И.Е. за проведение исследований 
методом АСМ, Панову М.Ф. за проведение эллип-
сометрических исследований.
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