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基于图形衬底的犐狀犃狊／犌犪犃狊量子点和量子环液滴外延

赵　?　陈涌海　王占国　徐　波

（中国科学院半导体研究所 半导体材料科学重点实验室，北京　１０００８３）

摘要：液滴外延生长半导体材料是一种较为新颖的 犕犅犈生长技术，而图形衬底对液滴外延的影响到目前为止并没有非常

详细的研究结果．作者在犌犪犃狊μ犿级别图形衬底上进行了犐狀犃狊的液滴外延生长，并在不同结构的图形衬底上得到了不同

的犐狀犃狊量子点和量子环生长结果．基于生长结果，分析了图形衬底对液滴外延的影响和液滴外延下量子点和量子环的形

成机制以及分布规律．
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１　引言

低维纳米结构材料在诸如量子信息处理［１］，量子密

码通信［２］等方面有着越来越广泛的应用，许多非常具有

实用价值的量子器如单分子光源都是基于对量子点的

可控生长才得以实现的［３］．目前的低维纳米结构材料的

生长包括分子束外延（犕犅犈）生长技术、金属有机化合

物气相淀积技术（犕犗犆犞犇）等
［４］，其中基于分子束外延

（犕犅犈）生长技术的应变自组装（犛犓）生长技术是生长犐狀

（犌犪）犃狊／犌犪犃狊材料较为常用的生长技术，但是犛犓生

长技术有着量子点密度较难控制、对于晶格失配要求很

高，无法用于生长晶格匹配的衬底外延（如 犌犪犃狊／犃犾

犌犪犃狊）等缺点．

液滴外延（犱狉狅狆犾犲狋犲狆犻狋犪狓狔）是一种比较新的外延生

长技术，１９９１年由日本的犓狅犵狌犮犺犻等人
［５］提出．液滴外

延生长ⅢⅤ族半导体材料的主要生长原理是在单独生

长Ⅲ族元素的液滴之后，外延Ⅴ族元素与之反应，以已

经形成的Ⅲ族液滴为基础晶化，最终形成ⅢⅤ族元素

化合物的量子点．作为一种新颖的量子点生长技术，液

滴外延生长方式除了在生长量子点密度方面较为容易

控制，可以生长与晶格匹配的衬底外延之外，还可以形

成很多很有特点的量子结构，量子环就是其中之一［６］．

量子环的形成，以及对其能级、震荡强度、极化性、磁场

强度的可控性使得它已经成为制作各种新器件的理想

选择之一［７］．近些年来，很多研究小组对液滴外延方式

生长量子点以及量子环进行了实验和研究，并初步得出

了一定的结论［６］．但是，对于量子环结构的形成机理依

然没有非常完整的理论，温度、沉积量，尤其是衬底结构

等因素对生长结果的影响依然并不清楚．本文介绍了关

于图形衬底对液滴外延生长结构的影响，在完全相同的

温度、相同沉积量和相同生长过程的衬底上，不同的图

形衬底结构对于形成的量子点和量子环结构和分布造

成的影响，并最终通过实验结果数据统计和对衬底结构

的量化计算解释了实验结果，最终得出了和之前研究者

的研究结果相吻合的结论，进一步对液滴外延的形成机

理和影响因素有了新的认识．

２　实验

２．１　图形衬底的制备

实验所选用的衬底是（１００）晶向的 犌犪犃狊衬底，在

生长之前，使用普通光刻和湿法腐蚀相结合的方式．普

通光刻的光刻板的制作通过电子束曝光完成，设计如

下：１／４个５０犿犿普通光刻板共包含４个大区域：１μ犿

条形区域（沟宽１μ犿，间距由小到大），２μ犿 条形区域

（沟宽２μ犿，间距由小到大），１μ犿直径方孔区域和１μ犿

直径圆孔区域（孔与孔的行间距和列间距由小到大）．之

所以选择不同形状的图形衬底，是为了观察不同晶向及

不同图形对量子点形成位置和形貌的影响．

我们选择普通光刻曝光．经过实际刻蚀和实际生长

的摸索，最终确定的具体实验条件是：犃犣６１０３薄胶，

３５００转甩胶，６犿犠 光强曝光５狊，将（犆犎３）４犖犗犎５犎２犗

和去离子水按照１∶４的比例调配成显影液，将曝光过

的底片放入显影液中４０狊后取出，光刻完成．

在腐蚀工艺的选择上，干法刻蚀虽然具备无展宽、

刻蚀深度精确的优点，但是腐蚀侧壁过于陡直，不利于

犐狀液滴在侧壁形成，经过实际的比较，最终确定选用冰

水混合物温度下的 犎３犘犗４∶犎２犗２∶犎２犗 （３∶１∶５０）

混合液进行湿法腐蚀，该配比的腐蚀液腐蚀速率大约为

１狀犿／狊，控制腐蚀时间也就是控制了腐蚀的深度，腐蚀

时间是４０狊，最终得到了深处５０狀犿，浅处４０狀犿的图形

衬底结构．



半　导　体　学　报 第２９卷

２．２　液滴外延生长

具体的生长过程如下：将同时具备１μ犿，２μ犿沟型

结构和１μ犿 孔型结构偏角±０５°的 犌犪犃狊（１００）衬底

（编号犅２１２３）放入 犚犻犫犲狉３２狆分子束外延（犕犅犈）系统

中，生长全过程中放置衬底的钼托始终以５０狉／犿犻狀的速

度不停旋转，以保证束流均匀的落在衬底上．犃狊４源有

一个阀门，通过调节阀门可以精确地控制犃狊４束流的大

小．在犃狊４保护气中，将衬底加热至６３０℃时，反射高能

电子衍射（犚犎犈犈犇）出现斑点图像，衬底脱氧完成．之后

在５８０℃下生长２０狀犿犌犪犃狊缓冲层，然后衬底降温至

１２０℃，关闭犃狊保护气，打开犐狀源并以０１犕犔／狊生长

２犕犔的犐狀，然后关闭犐狀源，犃狊阀门全开使得犃狊压达

到１２６×１０－３犘犪并持续１５犿犻狀，之后升至４５０℃高温退

火６犿犻狀，降温，取出样品．

３　结果与分析

我们按照图形衬底形成的侧面积由大到小将样品

编号１～６，并分别用原子力显微镜在接触模式下在空

气中观察．其中１号样品是１μ犿间距，２μ犿沟宽的图形

衬底，由于光的衍射，实际形成的３犇图形如图１（犪）所

示，是一个以３μ犿为循环单位的双沟双坡的结构，坡宽

均为 ０５μ犿 左 右，高 度 ５０狀犿，宽 沟 １３μ犿，窄 沟

０７μ犿．经 过 统 计，该 区 域 量 子 点 密 度 是 ２０４×

１０８犮犿－２，平均高度为２１６４狀犿，平均直径为１４１４狀犿，

其中无量子环形成．２号样品是边长１μ犿，间距１μ犿的

方孔，在实际曝光之后形成了直径２μ犿，孔深４５狀犿的

圆孔，圆孔与圆孔相交处有部分连通，如图１（犫）所示，

其中有部分量子环出现，量子点数目开始减少．这里需

要特别说明的是，虽然２号样品形成的圆孔直径较大，

但是由于圆孔与圆孔的相交区域的图形衬底已经腐蚀

塌陷，所以实际形成的有效侧面积小于１号样品．３号

样品是直径１μ犿，间距１μ犿的圆孔，由于刻蚀的展宽和

湿法腐蚀的各向异性，实际形成了直径１４μ犿，孔深

５０狀犿的类圆孔，如图１（犮）所示，在该区域量子环密度

进一步增加，量子点密度进一步减小．４号样品是２μ犿

间距，２μ犿 沟宽的图形衬底，实际形成了３１μ犿 宽，

０９μ犿间距的宽沟，如图１（犱）所示．５号样品是２μ犿间

距，３μ犿 沟宽的图形衬底，实际形成了 ３３μ犿 宽，

１７μ犿间距的宽沟，如图１（犲）所示．图１（犳）是用于比较

的没有图形衬底的平面部分样品的犃犉犕 图像，样品编

号是６号．从图中可以看出，宽沟和平面区域，量子点几

乎全部转化为了量子环，量子环的密度逐步增大，但从

（犳）到（犲）略微减小，趋于固定值．

犃犉犕统计结果如图２所示，其中横坐标是样品编

号１～６．

从图２中可以看出，随着图形衬底所形成的侧面积

的减小，量子点密度渐渐减少，量子环密度逐渐增大并

最终趋于固定值．量子环的高度从２～４逐步增大，但是

从５开始下降并且趋于固定值，同时量子环的内径和外

径几乎没有什么变化．和之前非图形衬底的类似生长条

件的液滴外延研究结果相比较［７］，我们发现虽然由于设

备条件、犃狊压强的变化使得具体数据存在差异，但是由

于图形衬底增加的侧面积导致实际图形衬底区域犐狀平

均沉积量低于平面沉积量，出现了和文献［７］直接改变

犐狀沉积量在量子点和量子环密度变化趋势、量子环直

径变化趋势、量子环和量子点高度变化趋势非常相似的

结果，也就是说，图形衬底起到了和直接改变沉积量相

同的作用．在这里需要进行一下计算说明，文献［７］中使

用的衬底不旋转，以一定角度向衬底外延液滴的方法可

以根据束流余弦定理（狋犺犲犮狅狊犻狀犲犾犪狑狅犳犲犳犳狌狊犻狅狀）进行

估计．
［８］当沉积量达到２犕犔时，量子环密度变得很大，

而且几乎没有量子点出现，这也就是平面衬底沉积

２犕犔犐狀即６号样品的生长结果．量子环密度达到峰值

１／３附近的时候，量子点和量子环的密度基本相等，在

文献［７］中相对应的沉积量是１５１犕犔，与之对应的３

号样品虽然仅仅多出了５５％的侧面积，却达到了类似

文献［７］中沉积量减少２４％（也可以换算为实际表面积

增大３３％）的效果．由此可知，侧面积的增大，导致类似

表面积增大的犐狀液滴稀释效果，而且效果明显很多．

首先分析平面衬底随沉积量增大的量子结构生长

过程［７］．在沉积量较小的时候，犐狀是以犐狀沉积层而非

犐狀液滴形式存在于缓冲层表面的，当犐狀进一步沉积到

第一个临界值的时候，为了释放表面的应变，犐狀开始形

成量子点，其原理类似应变自组装生长模式［９］．这时候，

量子点出现，没有量子环形成．当犐狀进一步沉积，超越

第二个临界值的时候，犐狀液滴出现，成为犐狀的成核中

心，并在随后的犐狀犃狊形成过程中形成量子环，量子环较

量子点能更为有效地释放表面的应变，因此当沉积量增

大时，犐狀犃狊量子环逐步取代犐狀犃狊量子点．

在本实验中，图形衬底增加的侧面积一方面可以增

大实际有效表面积，降低实际犐狀平均沉积量，更重要的

一方面是，图形衬底形成的台阶结构能非常有效地释放

犐狀沉积层的应变，使得犐狀更倾向于沉积在台阶附近，因

此台阶附近的犐狀几乎不会形成量子点或者量子环（见

图３），这就是图形衬底较直接增大表面积效果明显很

多的原因．不平坦的衬底表面阻碍了液滴和量子点的形

成，从而进一步阻碍了犐狀犃狊量子环、量子点的形成．

由于在同一样品上精确控制不同的沉积量非常困

难，而图形衬底的形貌可以精确控制并且可以非常显著

的起到与改变沉积量相同的效果，可以使用加入图形衬

底的方法实现在同一材料上有效沉积量的调制．同时也

可以推知，在液滴外延生长犐狀犃狊的过程中由于脱氧等

因素形成的衬底的微小不平坦将有可能使得实验结果

发生很大偏差．

基于实验结果，我们还发现，远离图形衬底形成的

台阶部分，台面和沟底量子点和量子环的密度非常接

近，这可能是由于在较低的生长温度下，犐狀液滴或者犐狀

量子点直接形成了犐狀犃狊，而较高的生长温度（如５５０℃）

４００２



第１０期 赵　?等：　基于图形衬底的犐狀犃狊／犌犪犃狊量子点和量子环液滴外延

图１　（犪）～（犲）分别是５个典型图形衬底区域１～５号样品的犃犉犕照片；　（犳）是非图形衬底的普通平面即６号样品的犃犉犕平面照片

犉犻犵１　犃犉犕犻犿犪犵犲狊狅犳犐狀犃狊狊狋狉狌犮狋狌狉犲狊狅狀狆犪狋狋犲狉狀犲犱狊狌犫狊狋狉犪狋犲犳狅狉狊犪犿狆犾犲狊１～５（（犪）～（犲））犪狀犱犃犉犕犻犿犪犵犲狊犳狅狉犐狀犃狊

狊狋狉狌犮狋狌狉犲狊狅狀狆犾犪狀犲狊狌犫狊狋狉犪狋犲犳狅狉狊犪犿狆犾犲６（犳）

５００２
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图２　由犃犉犕测量的实验结果　（犪）量子点，量子环平均密度；（犫）量子

点量子环平均直径；（犮）量子点量子环平均高度　其中直径大于１２０狀犿

的是大量子点；（犱）原衬底每１００μ犿
２表面积由于加入了图形衬底而增加

的侧面积

犉犻犵２　犈狓狆犲狉犻犿犲狀狋犪犾狉犲狊狌犾狋狊犳狉狅犿 犃犉犕 犿犲犪狊狌狉犲犿犲狀狋狊　（犪）

犃狏犲狉犪犵犲犱犲狀狊犻狋犻犲狊狅犳狇狌犪狀狋狌犿犱狅狋狊犪狀犱狇狌犪狀狋狌犿狉犻狀犵狊；（犫）犃狏犲狉

犪犵犲犱犻犪犿犲狋犲狉狊狅犳狇狌犪狀狋狌犿犱狅狋狊犪狀犱狇狌犪狀狋狌犿狉犻狀犵狊；（犮）犃狏犲狉犪犵犲

犺犲犻犵犺狋狊狅犳犐狀狇狌犪狀狋狌犿犱狅狋狊犪狀犱狇狌犪狀狋狌犿狉犻狀犵狊；犜犺犲犱狅狋狑犻狋犺犱犻

犪犿犲狋犲狉犾犪狉犵犲狉狋犺犪狀１２０狀犿犻狊犮狅狀狊犻犱犲狉犲犱犪狊犾犪狉犵犲狇狌犪狀狋狌犿犱狅狋狊；

（犱）犃犱犱犻狋犻狅狀犪犾狊狌狉犳犪犮犲犪狉犲犪犻狀犱狌犮犲犱犫狔狆犪狋狋犲狉狀犲犱狊狌犫狊狋狉犪狋犲狆犲狉

１００μ犿
２

图３　由犃犉犕测量的实验结果得到的犌犪犃狊长沟型图形衬底上犐狀犃狊量

子点（环）的分布图　样品沿着和沟接近垂直的方向（狓轴）由一个循环长

度等间距分为２０份，柱状图对应落入相应区域的量子点（环）数目，黑线

对应相应衬底的高度起伏．（犪）对应５号样品；（犫）对应４号样品；（犮）对应

１号样品．

犉犻犵．３　犐狀犃狊狇狌犪狀狋狌犿犱狅狋狊（狉犻狀犵狊）犱犻狊狋狉犻犫狌狋犻狅狀狊狅狀狆犪狋狋犲狉狀犲犱

狋狉犲狀犮犺狊狌犫狊狋狉犪狋犲犳狉狅犿犃犉犕 犿犲犪狊狌狉犲犿犲狀狋狊．犜犺犲狊犪犿狆犾犲犻狊犱犻狏犻犱

犲犱犻狀狋狅２０犲狇狌犪犾狊犺犪狉犲狊犪犾狅狀犵狋犺犲犱犻狉犲犮狋犻狅狀（狓犪狓犻狊）狑犺犻犮犺犻狊狆犲狉

狆犲狀犱犻犮狌犾犪狉狋狅狋犺犲狋狉犲狀犮犺．犜犺犲犺犻狊狋狅犵狉犪犿狉犲狆狉犲狊犲狀狋狋犺犲犪犿狅狌狀狋狅犳

狇狌犪狀狋狌犿犱狅狋狊（狉犻狀犵狊）犾狔犻狀犵犻狀狋犺犲狉犲犾犲狏犪狀狋犪狉犲犪，犪狀犱狋犺犲犫犾犪犮犽

犾犻狀犲狊狉犲狆狉犲狊犲狀狋狋犺犲狌狆狊犪狀犱犱狅狑狀狊犻狀狋犺犲狉犲犾犲狏犪狀狋狊狌犫狊狋狉犪狋犲．（犪）

犮狅狉狉犲狊狆狅狀犱狋狅犛犪犿狆犾犲５；（犫）犮狅狉狉犲狊狆狅狀犱狋狅犛犪犿狆犾犲４；（犮）犮狅狉狉犲

狊狆狅狀犱狋狅犛犪犿狆犾犲１．

容易造成犐狀的迁移
［６］．虽然图形衬底形成的衬底高度

的不同没有对量子点（环）的形成位置起到调制作用，但

是图形衬底形成的台阶部分，却对量子点（环）的分布有

着明显的影响．

为了便于比较，选取了３种不同的沟型衬底取一定

长度进行数目统计，如图３所示，沿和沟垂直的方向将

长沟型衬底的一个循环长度（即两个完全等价的沟之间

的距离）等分为２０份，统计各个区域的量子点（环）的数

６００２



第１０期 赵　?等：　基于图形衬底的犐狀犃狊／犌犪犃狊量子点和量子环液滴外延

图４　量子环中心塌陷低于犌犪犃狊缓冲层的犃犉犕图片和截面图　其中狓

轴沿右上方图中亮线方向．

犉犻犵４　犔犻狀犲狆狉狅犳犻犾犲狅犳狋犺犲狇狌犪狀狋狌犿狉犻狀犵狑犺狅狊犲犮犲狀狋狉犲犮狅犾犾犪狆狊犲

犻狊狌狀犱犲狉狋犺犲犌犪犃狊犫狌犳犳犲狉犾犪狔犲狉　犜犺犲狓犪狓犻狊狉犲狆狉犲狊犲狀狋狊狋犺犲犾犻狀犲

犻狀狋犺犲犻狀狊犲狋犃犉犕犻犿犪犵犲狅犳狊犪犿狆犾犲．

目，并在相应的距离上标示出了衬底的起伏．从图中可

以看出，不同宽度和间距的沟上量子点（环）呈现非常接

近的分布规律，即量子点（环）不易在沟的边缘处形成，

越远离沟的台阶边缘，量子点（环）的密度越大．但是，并

不是距离台阶绝对距离越近密度越小．从图中可以看

出，量子点（环）密度最小的中心位置较台阶右移，而且

无论是左高右低的台阶还是右低左高的台阶，都是右边

密度明显低于左边．由于图形衬底的曝光主轴是沿着

５０犿犿犌犪犃狊衬底自然解理面的垂直方向，忽略对焦的

误差，可以近似认为右边即图３的狓 轴正向平行于

［１１０］方向．

正如之前的分析，由于图形衬底形成的台阶结构在

增大了表面积的同时，吸引犐狀沉积在台阶附近，有效地

释放了附近犐狀沉积层的应变，犐狀量子点（环）不易于在

台阶附近形成，但是量子点密度的最低点向［１１０］方向

的偏移说明了表面犐狀犃狊结构发生了重构．重构导致沿

［１１０］方向正向和反向的表面原子层结构的不对称，能

量势垒的不对称，因此形成了量子点（环）的左右不对称

分布，这种重构引起的不对称性也曾在前人的研究工作

中出现［１０］，有待于进一步的研究．

和犌犪犃狊量子环形成机制类似
［１１，１２］，犐狀犃狊液滴转

化为犐狀犃狊量子环也是由犐狀吸附原子迁移并在犃狊气氛

下结晶化的结果．液滴边缘较为容易吸收犐狀原子，因此

晶化较快，当边缘周围的犐狀全部转化为犐狀犃狊之后，液

滴中心的犐狀就会向外迁移并形成新的犐狀犃狊表面．中心

犐狀原子向外的迁移导致液滴中心的塌陷，形成类似环

的结构．但是，随着晶化的进一步进行，由于犐狀犃狊的各

向异性，不同方向上犐狀犃狊生长速度的不同，生长速度较

慢的方向上的犐狀液滴逐步向生长速度较快的部分迁

移，最终该方向的犐狀犃狊塌陷，环形结构逐步变为半环乃

至双点结构．本实验样品也进行了类似文献［６］中的高

温退火过程，所以相当一部分量子环都以半环或者双点

的形式存在于犌犪犃狊表面．大部分量子环中心的塌陷都

高于犌犪犃狊缓冲层，但是在无图形衬底的平面上有少数

量子环的中心塌陷已经远低于犌犪犃狊缓冲层平面，如图

４所示的双点结构，这和文献［１３］描述的生长结果类

似．可能是由于在少数情况下，犐狀原子和 犌犪犃狊缓冲层

发生了反应，也有可能是因为量子环恰好生成在脱氧形

成的凹陷上，因此数目非常少．

４　结论

在犌犪犃狊图形衬底上用液滴外延生长犐狀犃狊量子

点，得到了和之前的研究者在类似生长条件下改变沉积

量生长非常相似的实验结果，证明了图形衬底对于犐狀犃狊

结晶形成的量子点向量子环转化的过程中起到了显著

的调制作用，图形衬底形成的侧面积越大，量子环越不

易于形成．图形衬底的侧面积即使在相对于平面来说非

常微小的情况下，也会发挥出非常明显的稀释犐狀液滴

沉积的效果．同时，图形衬底形成的台阶结构有非常强

的量子点量子环限制作用，量子点（环）的密度随着向台

阶面的靠近逐步降低，但是由于表面原子结构的再构，

密度的最低点在台面沿［１１０］方向有所偏移．
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犛犮犻犲狀犮犲狊，犅犲犻犼犻狀犵　１０００８３，犆犺犻狀犪）

犃犫狊狋狉犪犮狋：犇狉狅狆犾犲狋犲狆犻狋犪狓狔犻狊犪狀犲狑犕犅犈犵狉狅狑狋犺犿犲狋犺狅犱犳狅狉狊犲犿犻犮狅狀犱狌犮狋狅狉犿犪狋犲狉犻犪犾狊，犫狌狋狋犺犲狉犲犺犪狊犫犲犲狀狀狅犲犳犳犲犮狋犻狏犲狉犲狊犲犪狉犮犺犮狅狀

犮犲狉狀犻狀犵狋犺犲犻狀犳犾狌犲狀犮犲狅犳狆犪狋狋犲狉狀犲犱狊狌犫狊狋狉犪狋犲狅狀犱狉狅狆犾犲狋犲狆犻狋犪狓狔狌狀狋犻犾狀狅狑．犜犺犲犪狌狋犺狅狉狊狉犲狆狅狉狋犱犻犳犳犲狉犲狀狋狇狌犪狀狋狌犿犱狅狋狊犪狀犱狇狌犪狀狋狌犿
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狋犺犲犳狅狉犿犪狋犻狅狀犿犲犮犺犪狀犻狊犿狅犳狋犺犲狇狌犪狀狋狌犿狉犻狀犵狊，犪狀犱狋犺犲犻狉犱犻狊狋狉犻犫狌狋犻狅狀犫犲犺犪狏犻狅狉．

犓犲狔狑狅狉犱狊：犱狉狅狆犾犲狋犲狆犻狋犪狓狔；狆犪狋狋犲狉狀犲犱狊狌犫狊狋狉犪狋犲；狇狌犪狀狋狌犿犱狅狋；狇狌犪狀狋狌犿狉犻狀犵；犱犻狊狋狉犻犫狌狋犻狅狀犫犲犺犪狏犻狅狉

犘犃犆犆：６８５５；８１１０；６１５０犆

犃狉狋犻犮犾犲犐犇：０２５３４１７７（２００８）１０２００３０６

犘狉狅犼犲犮狋狊狌狆狆狅狉狋犲犱犫狔狋犺犲犛狋犪狋犲犓犲狔犇犲狏犲犾狅狆犿犲狀狋犘狉狅犵狉犪犿犳狅狉犅犪狊犻犮犚犲狊犲犪狉犮犺狅犳犆犺犻狀犪（犖狅．２００６犆犅６０４９０８）犪狀犱狋犺犲犖犪狋犻狅狀犪犾犖犪狋狌狉犪犾犛犮犻犲狀犮犲犉狅狌狀

犱犪狋犻狅狀狅犳犆犺犻狀犪（犖狅．６０６２５４０２）
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