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摘要：用分子束外延技术在犅犪犉２ 衬底（１１１）晶面上生长了犘犫犛犲单晶薄膜，研究了不同犛犲／犘犫犛犲束流比（犚犳）对薄

膜表面形貌的影响．在无犛犲束流（犚犳＝０）下制备的犘犫犛犲薄膜表面呈现三维岛状结构．当犚犳较小（例如０２）时，样

品表面呈现三角形孔状结构特征，孔的尺寸随犚犳的增大而减小．当犚犳较大（０６）时，样品表面的三角形孔消失，出

现单原子层厚度的螺旋结构．螺旋由台阶环构成，平面尺寸为１～３μ犿，表面台阶平均宽度为１５０狀犿，台阶间高度差

为一个单原子层（１犕犔＝０３５４狀犿）．犘犫犛犲薄膜表面微结构的演化是由于犛犲束流改变了薄膜中的应变弛豫方式，从

而改变了薄膜的生长模式引起的．最后，我们在以螺旋结构为特征的犘犫犛犲缓冲层表面自组织生长了犘犫犜犲量子点，

观察到两种高度分布的量子点．
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１　引言

近年来，人们对应变层异质外延产生了极大的

兴趣，因为其为设计和制造可调制半导体异质结构

提供了更多的自由度［１］．在异质结构的实际应用中，

要求生长过程中不仅能严格控制缺陷密度，而且能

够控制样品的表面形貌．应变弛豫在晶格失配异质

外延中是一个重要的问题，决定了外延层体系的结

构和表面特征的稳定性［２］．因而通过研究异质外延

层的应变弛豫机制来控制其表面形貌是十分有意义

的．异质外延中一类重要的应用是自组织生长半导

体量子点，如在犛犻衬底上生长 犌犲量子点
［３］，在

犌犪犃狊衬底上生长犐狀犃狊量子点
［４］．ⅣⅥ族窄禁带化

合物半导体由于在红外激光器和红外探测器等光电

器件方面有着重要的应用［５，６］，其量子点的制备成

为近年来的研究热点．其中，研究较多的一类ⅣⅥ
族半导体量子点是通过犛狋狉犪狀狊犽犻犓狉犪狊狋犪狀狅狑生长

模式在犘犫犜犲（１１１）缓冲层（犫狌犳犳犲狉犾犪狔犲狉）上自组织

生长的犘犫犛犲量子点
［７～１０］．犘犫犛犲和犘犫犜犲（１１１）体系

都是立方晶体，两者的晶格常数分别为０６１２４和

０６４６２狀犿．相互间存在５５％的晶格失配．犘犫犛犲在

犘犫犜犲（１１１）缓冲层上首先进行二维层状生长，当外

延层厚度超过临界厚度时自发形成三维岛状结构．

岛状结构的形成是由于晶格失配使犘犫犛犲外延层中

存在张应变（狋犲狀狊犻犾犲狊狋狉犪犻狀），应变能随外延层厚度

积聚到一定程度发生弛豫引起的．相比之下，有关

犘犫犜犲量子点制备方面的文献报道却不多
［１１］．

在缓冲层上生长量子点要求缓冲层具备良好的

结晶性和平整的表面，因而研究缓冲层的生长机理

和表面微结构的演化是必要的．我们首先优化了作

为缓冲层材料的犘犫犛犲单晶薄膜的生长参数，用原

子力显微镜（犃犉犕）研究了犘犫犛犲薄膜表面微结构与

犛犲束流的演化关系，观察到两种不同的应变弛豫方

式．在犛犲／犘犫犛犲束流比（犚犳）为０６时获得了以螺旋

结构为特征的平整表面，并利用大晶格失配（５５％）

产生的压应变（犮狅犿狆狉犲狊狊犻狏犲狊狋狉犪犻狀）在犘犫犛犲缓冲层

上自组织生长了犘犫犜犲量子点．

２　实验

我们的ⅣⅥ族化合物半导体分子束外延系统

配备了犛犲，犜犲，犘犫犛犲和犘犫犜犲等固态源，源材料的纯

度为９９９９９％．实验采用犅犪犉２ 单晶材料做衬底，并

用新解理的（１１１）解理面作为外延层的生长面．生长

室的本底气压为２０×１０－８犘犪．犘犫犛犲样品分两个系
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列．其中用作优化衬底温度的样品，犘犫犛犲的束流保

持在２７×１０－４犘犪，犛犲的蒸发束流保持在１７×

１０－５犘犪．薄膜样品的生长速率为～０６μ犿／犺．衬底温

度从３００到５５０℃范围变化．样品薄膜的厚度控制

在～９００狀犿．用作 犃犉犕 表征犛犲束流对犘犫犛犲薄膜

表面微结构影响的样品，保持犘犫犛犲束流和生长温

度不变，改变犛犲／犘犫犛犲束流比 犚犳．生长犘犫犜犲量子

点时，犘犫犜犲的生长速率为４犕犔／犿犻狀（对犘犫犜犲而

言，１犕犔＝０３７３狀犿），衬底温度为４２０℃．犘犫犛犲样品

薄膜表面形貌通过犖犜犕犇犜原子力显微镜进行表

征和分析．采用犘犺犻犾犻狆狊犡’犘犲狉狋高分辨 犡射线衍射

仪（犎犚犡犚犇）测定薄膜的晶体结构和结晶质量．用

能量色散犡射线分析仪（犈犇犡）对薄膜的组分进行

分析，激发犡射线的电子能量为２５犽犲犞．

３　结果与讨论

图１是犘犫犛犲样品的犎犚犡犚犇摇摆曲线半高宽

（犉犠犎犕）与生长温度的关系．插图之一为４５０℃生

长的犘犫犛犲样品的 犎犚犡犚犇摇摆曲线．只观察到２

个衍射峰，它们是位于１２４２６°的犅犪犉２（１１１）衬底峰

和位于１２５８０°的犘犫犛犲（１１１）薄膜外延峰，相应计算

得到犘犫犛犲的晶格常数为０６１２５狀犿，与文献中的

０６１２４狀犿相同．由图可知，当生长温度为４５０℃时，

样品的犉犠犎犕为１６４″．而生长温度升高或降低，其

犘犫犛犲（１１１）衍射峰的犉犠犎犕 都明显增大．在无犛犲

束流制备的犘犫犛犲样品中，其犉犠犎犕具有相同的变

化趋势，如插图之二所示．因此，可以认为犘犫犛犲薄

膜的最佳结晶生长温度为４５０℃．对于低衬底温度

生长的犘犫犛犲薄膜，由于吸附到衬底表面的犘犫犛犲分

子缺少足够的能量，因而只具有较短的表面扩散长

度，容易形成团簇影响结晶．相反，在较高的生长温

度下，犘犫犛犲薄膜中犛犲再蒸发现象变得明显，也会影

响薄膜的表面形貌和晶体质量．

图２为相同衬底温度（４５０℃），不同 犚犳（０～

０６）下生长的犘犫犛犲晶体薄膜的犃犉犕表面形貌图．

图２（犪）是犛犲束流犚犳为０情况下生长的犘犫犛犲样品

的表面形貌．样品表面出现三维岛状结构，岛间相互

粘连．当生长过程中加入一定量的犛犲束流，我们发

现制备的犘犫犛犲样品表面形貌发生明显的改变．图２

（犫）是犚犳＝０２时生长的犘犫犛犲样品的表面形貌，表

面出现规则三角形孔状结构，无明显的岛状特征．孔

的平均直径为１００狀犿，平均深度为１５狀犿，密度为

～１０
９／犮犿２．继续增加犚犳，样品表面的三角形孔间相

互粘连变得明显，同时孔的平均尺寸和深度都减小，

分别减为７５和１０狀犿，如图２（犮）所示．有意思的是，

当犚犳增加到０６时，样品表面特征由螺旋结构取

代了三角形孔，如图２（犱）所示．螺旋由表面台阶环

图１　犘犫犛犲（１１１）衍射峰半高宽与衬底温度的变化关系　插图

之一为４５０℃生长的犘犫犛犲薄膜的 犎犚犡犚犇摇摆曲线；插图之

二为无犛犲束流下生长的犘犫犛犲薄膜的（１１１）衍射峰半高宽与衬

底温度的变化关系．

犉犻犵．１　犉犠犎犕狅犳犘犫犛犲（１１１）犱犻犳犳狉犪犮狋犻狅狀狆犲犪犽狏犲狉狊狌狊

狊狌犫狊狋狉犪狋犲狋犲犿狆犲狉犪狋狌狉犲　犜犺犲犻狀狊犲狋狊犪狉犲狋犺犲犎犚犡犚犇

狉狅犮犽犻狀犵犮狌狉狏犲狅犳犘犫犛犲犳犻犾犿犵狉狅狑狀犪狋４５０℃狑犻狋犺犛犲狏犪

狆狅狉犪狀犱狋犺犲犉犠犎犕狅犳狉狅犮犽犻狀犵犮狌狉狏犲狏犲狉狊狌狊狊狌犫狊狋狉犪狋犲

狋犲犿狆犲狉犪狋狌狉犲狅犳犘犫犛犲犳犻犾犿犵狉狅狑狀狑犻狋犺狅狌狋犛犲狏犪狆狅狉，狉犲

狊狆犲犮狋犻狏犲犾狔．

构成，平面尺寸为１～３μ犿．表面台阶平均宽度为

１５０狀犿，台阶间高度差恰好为一个 犕犔（０３５４狀犿）．

异质外延中，应变外延层的表面形貌的变化，或

者说表面粗糙化（狊狌狉犳犪犮犲狉狅狌犵犺犲狀犻狀犵）主要由应变

弛豫的方式决定［１］．外延层中应变弛豫存在两种方

式，一种是通过应变诱发形成三维岛状结构的弹性

弛豫，即犛犓生长模式
［１２］；另一种是由位错滑移引

起的塑性弛豫［１３］．由于铅盐矿（１１１）面具有较大的

表面自由能，因而在犅犪犉２（１１１）衬底上的外延生长

初始阶段首先按照三维 犞狅犾犾犿犲狉犠犲犫犲狉模式进

行［１１，１４］．当生长继续进行时，在衬底表面成核的三

维岛发生相互粘连形成二维应变层．应变层达到某

一临界厚度时，积聚的应变能将通过何种方式进行

弛豫取决于生长条件［１５］．对犘犫犛犲而言，当生长过程

中采用单一的犘犫犛犲束流，由晶格失配（１２％）产生

的应变能将首先通过形成三维岛状结构获得弹性弛

豫，如图２（犪）所示．这是因为在衬底温度为４５０℃无

犛犲束流参与下生长的犘犫犛犲薄膜为富铅的（能量色

散犡射线分析仪测得薄膜中犛犲∶犘犫＝１∶１０４），

犘犫填隙原子的存在改变了薄膜中应变能和表面自

由能的分布，使得薄膜倾向于犛犓模式生长．而当

生长过程中加入一定量的犛犲束流时，薄膜中犛犲∶

犘犫化学配比得到改善．图２（犫）和（犮）中未观察到三

维岛状结构，说明犛犓生长模式被抑制，薄膜进行

二维层状生长．薄膜中的应变能将通过位错滑移发

生塑性弛豫．对于犘犫犛犲等铅盐矿结构材料而言，位

８８
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错主要沿〈１１０〉｛１００｝体系发生滑移．当失配应变

（犿犻狊犳犻狋狊狋狉犪犻狀）能积聚到一定程度时，线位错在应力

作用下沿滑移面移动并发生弯曲，在界面处形成失

配位错，使得应变能得到弛豫．由于（１１１）面具有六

阶对称性，位错滑移形成的台阶线将沿〈１１０〉的三个

不同的滑移线方向，因而在薄膜表面将形成梯台状

（狋犲狉狉犪犮犲犱）结构
［１６］．图２（犫）和（犮）中的三角形孔及

由其围成的平台结构正是位错滑移引起的表面特

征．当犛犲束流进一步加大（犚犳＝０６），犘犫犛犲薄膜表

面出现了螺旋结构，在台阶表面没有观察到三维岛．

这说 明 薄 膜 按 照 台 阶 流 模 式 生 长 （狊狋犲狆犳犾狅狑

犵狉狅狑狋犺）
［１７］．螺旋台阶的出现，改善了薄膜表面的平

整性．与图２（犪）～（犮）观察到的表面相比，薄膜表面

的均方根粗糙度（狉犿狊）减小了１０倍，仅为０４狀犿．

继续增大犛犲束流（犚犳＝１）并不改变犘犫犛犲薄膜表面

的螺旋特征，因此可以认为犚犳＝０６时，犛犲束流已

经足够．螺旋结构的形成与薄膜中位错密度和位错

的动力学机制有关［１４］．

图２　不同犛犲／犘犫犛犲束流比犚犳下生长的犘犫犛犲薄膜的犃犉犕表面形貌图　（犪）犚犳＝０；（犫）犚犳＝０２；（犮）犚犳＝０３；（犱）犚犳＝０６

犉犻犵．２　犃犉犕狊狌狉犳犪犮犲犿狅狉狆犺狅犾狅犵犻犲狊狅犳犘犫犛犲犳犻犾犿狊犵狉狅狑狀犪狋犱犻犳犳犲狉犲狀狋犛犲／犘犫犛犲犳犾狌狓狉犪狋犻狅狊（犚犳）犳狉狅犿０狋狅０６　（犪）

犚犳＝０；（犫）犚犳＝０２；（犮）犚犳＝０３；（犱）犚犳＝０６

　　利用具有螺旋特征的犘犫犛犲薄膜表面良好的平

整性，我们在螺旋结构的表面自组织生长了犘犫犜犲

量子点．犘犫犜犲的平均厚度为１犕犔，犘犫犜犲量子点和

犘犫犛犲缓冲层的 犃犉犕 表面形貌如图３所示．图中

犘犫犛犲缓冲层上的螺旋结构清晰可见，犘犫犜犲量子点

随机分布在螺旋台阶的表面．由图４可知，犘犫犜犲量

子点分为大小两种尺寸类型，大岛平均高度为

２３狀犿，小岛平均高度为１１狀犿．根据统计分析，量子

点高度分布的标准偏差为７％．两种高度尺寸分布

的量子点结构在犘犫犛犲／犘犫犜犲体系中也有报道
［７］．

４　结论

用犃犉犕研究了犘犫犛犲晶体薄膜表面微结构与

犛犲束流的演化关系，观察到两种应变弛豫的方式．

无犛犲束流时，犘犫犛犲晶体薄膜中应变通过形成三维

９８
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图３　（犪）在犘犫犛犲缓冲层上自组织生长的犘犫犜犲量子点的三维

形貌图；（犫）犘犫犜犲量子点高度的统计分布图

犉犻犵．３　（犪）３犇犃犉犕 犿狅狉狆犺狅犾狅犵狔狅犳犘犫犜犲犙犇狊狊犲犾犳

狅狉犵犪狀犻狕犲犱狅狀犘犫犛犲犫狌犳犳犲狉犾犪狔犲狉；（犫）犎犲犻犵犺狋犱犻狊狋狉犻犫狌

狋犻狅狀狅犳犘犫犜犲犙犇狊狅狀犘犫犛犲犫狌犳犳犲狉犾犪狔犲狉

岛进行弹性弛豫．当加入犛犲束流时，应变能通过位

错滑移进行塑性弛豫．犛犲束流足够大（犚犳＝０６）时，

犘犫犛犲薄膜表面形成螺旋结构，获得平整表面（狉犿狊＝

０４狀犿）．犛犲束流改变薄膜中犛犲∶犘犫的化学配比，

从而改变了薄膜的应变弛豫方式．在犘犫犛犲螺旋台

阶上自组织生长了犘犫犜犲量子点，量子点的高度分

为２３和１１狀犿两种尺寸．
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狆狅狉，狋犺犲狊狌狉犳犪犮犲犿狅狉狆犺狅犾狅犵狔犻狊犮犺犪狉犪犮狋犲狉犻狕犲犱犫狔３犇犻狊犾犪狀犱犻狀犵．犜犺犻狊犳犲犪狋狌狉犲犻狊犮犺犪狀犵犲犱犻狀狋狅狋狉犻犪狀犵犾犲犺狅犾犲狊狑犺犲狀犾狅狑犚犳犻狊狌狊犲犱，

犪狀犱狋犺犲犱犻犿犲狀狊犻狅狀狅犳狋狉犻犪狀犵犾犲犺狅犾犲狊犱犲犮狉犲犪狊犲狊犪狊犚犳犻狀犮狉犲犪狊犲狊．犛狆犻狉犪犾狊狑犻狋犺犿狅狀狅犾犪狔犲狉（１犕犔＝０３５４狀犿）狊狋犲狆狊犪狉犲狅犫狊犲狉狏犲犱犪狋

犚犳＝０６．犜犺犲犱犻犪犿犲狋犲狉狊犻狀狆犾犪狀犲狅犳狊狆犻狉犪犾狊狉犪狀犵犲犳狉狅犿１狋狅３μ犿，犪狀犱狋犺犲犪狏犲狉犪犵犲狊狋犲狆狊狆犪犮犻狀犵狑犻狋犺犻狀狋犺犲狊狆犻狉犪犾狊犻狊１５０狀犿．犜犺犲

狉犲犪狊狅狀犳狅狉犲狏狅犾狌狋犻狅狀狅犳犿犻犮狉狅狊狋狉狌犮狋狌狉犲狊狅狀犘犫犛犲狊狌狉犳犪犮犲犻狊狋犺犪狋狋犺犲犛犲狏犪狆狅狉犺犪狊狆犾犪狔犲犱犪狀犻犿狆狅狉狋犪狀狋狉狅犾犲犻狀狋犺犲狊狋狉犪犻狀狉犲犾犪狓犪

狋犻狅狀，狑犺犻犮犺犮犪狀犮犺犪狀犵犲狋犺犲犵狉狅狑狋犺犿狅犱犲狅犳犘犫犛犲犳犻犾犿狊．犉犻狀犪犾犾狔，狑犲犱犲犿狅狀狊狋狉犪狋犲狋犺犲狊犲犾犳狅狉犵犪狀犻狕犪狋犻狅狀狅犳犘犫犜犲犙犇狊狅狀犘犫犛犲

犫狌犳犳犲狉犾犪狔犲狉狑犻狋犺狋犺犲狊狆犻狉犪犾犳犲犪狋狌狉犲狊．犜犺犲犘犫犜犲犙犇狊狑犻狋犺狋狑狅犺犲犻犵犺狋犱犻狊狋狉犻犫狌狋犻狅狀犪狉犲狅犫狊犲狉狏犲犱．犜犺犲犪狏犲狉犪犵犲犺犲犻犵犺狋狊狅犳狋犺犲狋狑狅

狋狔狆犲犘犫犜犲犙犇狊犪狉犲１１犪狀犱２３狀犿，狉犲狊狆犲犮狋犻狏犲犾狔．

犓犲狔狑狅狉犱狊：犘犫犛犲；犕犅犈；狊狆犻狉犪犾狊；狇狌犪狀狋狌犿犱狅狋狊

犘犃犆犆：７３６０犉；７１２８；６８５５

犃狉狋犻犮犾犲犐犇：０２５３４１７７（２００６）犛０００８７０５

犘狉狅犼犲犮狋狊狌狆狆狅狉狋犲犱犫狔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．１０４３４０９０）

犆狅狉狉犲狊狆狅狀犱犻狀犵犪狌狋犺狅狉．犈犿犪犻犾：犺狕狑狌＠狕犼狌．犲犱狌．犮狀
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