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摘要: 利用反射各向异性谱(RAS)和反射谱在线监测了 AlxGa1 - x As 样品的金属有机化合物汽相淀积

(MOCVD)外延生长过程。 通过在线监测得到的 RAS 和反射谱可以敏感地反映出 AlxGa1 - xAs 外延层组份发

生的变化,从而优化外延生长工艺。 实验表明,反射谱中的振荡周期可以在线计算组份和生长速率,利用反射

谱中的振荡的第一个最小值与 Al 组份的线性关系,可以确定渐变组份初始值。 通过在线计算得到的生长速率和组

份与扫描电镜(SEM)和高分辨 X 射线衍射(HRXRD)测试得到的结果基本吻合。
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Abstract: AlxGa1 - xAs sample were grown by metal鄄organic chemical vapor deposition (MOCVD)
under the monitor of time resolved reflectance anisotropy spectroscopy (RAS) and normalized reflec鄄
tance. During the growth, a significant dependence of the RAS and normalized reflectance signals on
the aluminium composition has been found, which can be used to optimize the growth processes.
The experimental results indicate that the period of normalized reflectance oscillation was directly
related to the composition and growth rate. The first minimum of the normalized reflectance oscilla鄄
tion of AlxGa1 - xAs almost linearly with aluminium composition and could be used to determine the
starting value of graded aluminium composition. The compositions and growth rate of AlxGa1 - xAs are
calculated by normalized reflectance transient spectra, the value is in excellent agreement with the
experimental data obtained by ex鄄situ scanning electron microscope ( SEM) and high resolution
X鄄ray diffraction (HRXRD).
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1摇 引摇 摇 言

垂直腔面发射激光器 (VCSELs) [1鄄3] 经常使

用 AlxGa1 - xAs 作为有源区和 DBR 材料[4鄄6]。 在

使用 MOCVD 外延生长 AlxGa1 - xAs 材料时,能够

监测整个外延生长过程并精确控制 AlxGa1 - x As
材料的组份和生长速率对提高光电子器件的最终

性能是非常重要的。 原位监测工具已经被成功应

用于研究材料的外延生长,但以前的研究主要是

在 MBE 外延生长中使用 RHEED 研究芋鄄吁族材

料信息[7鄄8],对使用原位监测工具在线监测整个

外延生长过程以及控制材料组份和生长速率的研

究较少。
反射各向异性谱(RAS)和反射谱已经被证明

是在线研究 芋鄄吁 族材料表面重构的有力工

具[9鄄11]。 本文采用 RAS 和反射谱对 MOCVD 外延

生长不同组份 AlxGa1 - xAs 外延层的过程进行了

在线监测,研究了 RAS 和反射谱随组份变化的关

系,通过反射谱在线确定 AlxGa1 - xAs 材料的组份

和生长速率,并且介绍了一种可以在线确定

AlxGa1 - xAs 材料渐变组份初始值的方法。

2摇 外延片结构及理论分析

2. 1摇 外延片结构

本文采用具有水平反应室和气悬浮旋转石墨

衬底托的 AIXTRON 200 / 4 低压金属有机化合物

汽相淀积(LP鄄MOCVD)系统生长 AlxGa1 - x As 样

品结构。 TMGa 和 TMAl 作为芋族源,AsH3 作为

吁族源,H2 作为载气,生长温度为 710 益, 吁/芋
为 60,反应室压力为 1 伊 104 Pa。 在 n鄄GaAs 衬底

(001)面一次外延生长 AlxGa1 - xAs 外延层,Al 组
份分别为 0. 23、0. 4 和 0. 95,不同组份的 AlxGa1 - xAs

GaAs substrate

Al0.95Ga0.05As

GaAs

Al0.4Ga0.6As

GaAs

Al0.23Ga0.77As

1
滋m

图 1摇 样品结构示意图(SEM)
Fig. 1摇 Structure of the samples (SEM)

外延层中间分别用 GaAs 层隔开,样品结构如图 1
所示。
2. 2摇 RAS 和反射谱原理

RAS 可以非常敏感的反应出表面重构和弛

豫引起的各向异性信息并且能够分析外延表面的

生长质量,其原理是测量垂直的入射偏振光在立

方相半导体晶面两个主轴方向的反射光的差别。
由于立方相半导体的光学特性是各向同性的,观
测到的非对称信息起源于表面重构和弛豫引起的

非对称性。 对于 GaAs 衬底(100)表面,RAS 测量

(110) 表面沿 [ 110 ] 轴的复反射系数 r[110] 和

[110]轴的复反射率系数 r[110] 之差,通常用平均

反射系数( r[110] + r[110]) / 2 归一化,RAS 信号可以

用下式表示[12鄄13]:
驻r
r = 2

r[110] - r[110]
r[110] + r[110]

= Re 驻r( )r
+ Im 驻r( )r

郾

(1)
摇 摇 复反射系数所携带的信息来源于光穿透深度

内所有的原子。 在应用时通常仅使用光谱的实部

Re 驻( )r / r ,所得到的图谱也都是光谱的实部

的绝对值。
反射谱可以计算分析三元化合物的生长速率

和组份信息。 反射率 R 定义为入射光强和反射

光强之间的比值。 但是在 MOCVD 生长条件下,
利用原位监测手段很难测量折射率的准确值。 因

此,我们引入归一化反射率 R / Rref,定义为外延层

的实际反射率和参考样品的反射率之间的比值,
在外延生长之前,需要测定 Rref 的反射率。 在本

文中,衬底 GaAs 的反射率为参考样品的反射率,
即 Rref = RGaAs。 探测光源的灵敏度和反应室窗口

对 R / Rref不会产生影响,所以可以将正在测量的

数据与之前测量的数据进行比较,从而可以观察

和分析生长过程外延层表面信息。 三元化合物的

生长速率和组份信息可以通过反射率谱进行计算

分析:

R / Rref =
R layer

RGaAs
.

3摇 结果与讨论

3. 1摇 探测光能量的确定

在 GaAs (001)表面,可以发生(2 伊 4)、c(4 伊
4)、c(2 伊 8)、c(4 伊 6)和(2 伊 6)等多种表面再

构,最常观察到的 c(4 伊 4)再构和(2 伊 6)再构



摇 第 9 期 王鹏程, 等: MOCVD 外延生长 AlGaAs 组分的在线监测 987摇摇

(如图 2)。 在实验中,所使用的生长温度为 710
益,吁/芋为 60,样品表面主要发生富 As 的 c(4 伊
4)再构[9,14]。
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图 2摇 GaAs (001) 表面再构的 RAS
Fig. 2摇 RAS spectra of GaAs (001) surface reconstruction

在选择监测 AlxGa1 - xAs 生长过程的探测光

能量时,同时要考虑 RAS 和反射谱在不同探测光

能量区分 Al 组份的情况。 图 3( a)和图 3(b)分
别显示了不同探测光能量下的 RAS 和反射谱。
图 3(a)中,能够区分出不同 Al 组份 RAS 值的在

区域是 3. 5 ~ 3. 9 eV 和 1. 6 ~ 2. 1 eV,然而高的

探测光能量穿透深度小,所得到的震荡周期无法

有效计算 AlxGa1 - xAs 的生长速度和组份; 在图 3
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图 3摇 生长温度为 710 益,Al 组份分别为 0,0. 23,0. 4 的

AlxGa1 - xAs 的 RAS(a)和反射谱(b)。
Fig. 3摇 AlxGa1 - xAs taken at T = 710 益,x = 0, 0. 23,0. 4

(a) RAS spectra;(b) Detector voltage spectra.

(b)中,最能区分出不同反射谱的探测光能量是

2. 6 eV,而在此探测光能量下却很难区分不同的

RAS 值。 综合以上考虑,最终选择 1. 9 eV (652
nm)作为监测实验样品生长过程的最佳探测光

能量。
3. 2摇 RAS 和反射谱与 AlxGa1 - xAs 组份的变化

关系

在图 3(a)中可以观察到能量峰值随组份变

化的情况。 能量峰值所对应的能量值随组份的增大

向高能量值偏移,这种组份依赖关系与 AlxGa1 - xAs
能带中的 E1 有关[15]。

图 4 为整个外延生长过程的 RAS,生长温度

为 710 益。 由于样品每层通过反应室的气体源种

类和流量大小不同,所以外延层的表面化学计量

会随之发生变化。 在图 4 中可以观察到随着 Al
组份的增大,RAS 的平均值也在不断增大,每一

层的 RAS 平均值基本一致,说明在此生长过程中

外延层表面的化学计量稳定。 通过以上观察到的

RAS 与 Al 组份的变化关系,RAS 可以有效地在

线监测外延层表面化学计量的变化和外延生长过

程,随时观察不同外延层之间组份的变化。 但是

由于 RAS 只是对最外层的信息敏感,所以要想准

确得到每一层的组份和生长速率信息,还需要依

赖以体材料为主的反射谱信息。
图 5 是在探测光能量为 1. 9 eV 下的整个样

品生长过程的反射谱,显示出很明显的组份依赖

关系。 随着 Al 组份的增大,GaAs 和 AlxGa1 - xAs
之间的折射率差值也在增大。 所以从图 5 可以看

到在 AlxGa1 - xAs 外延层中 Al 组份越大,AlxGa1 - xAs
外延层的振荡周期的振幅也越大,反射谱平均值
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图 4摇 在线监测 AlxGa1 - xAs 生长过程的 RAS,探测光能量

为 1. 9 eV。
Fig. 4摇 Reflectance anisotropy spectroscopy (RAS) taken at

1. 9 eV during AlxGa1 - xAs growth
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越小。 并且在图 5 中还可以观察到,随着 Al 组份

的增大,振荡周期的衰退速度在减小,这是由于在

AlxGa1 - xAs 中 Al 组份越大则吸收系数越小。
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图 5摇 在线监测 AlxGa1 - xAs 生长过程的反射谱,探测光能

量为 1. 9 eV。
Fig. 5摇 Normalized reflectance measurement during growth of

AlxGa1 - xAs structures at 1. 9 eV

3. 3摇 在线计算 AlxGa1 - xAs 的生长速率和组份

图 6 是从图 5 中提取出不同组份的 AlxGa1 - xAs
外延层的反射谱。 对于不同组份的 AlxGa1 - x As
外延层,根据单层的干涉振荡周期可以计算这一

层的生长速率和组份。 生长速率 r 可以表示为:
r = 姿 / (2n驻t)。 其中 姿 是探测光的波长,n 是在

710 益下的材料的折射率,入射光近似垂直入射,驻t
是振荡周期。 因此生长速率便可以通过测量振荡周

期 姿 / 2n 来确定,表 1 为 710 益温度下的 AlxGa1 - xAs
的折射率 n 和 姿/ 2n[16]。 为了得到每一层 AlxGa1 - xAs
组份和生长速率准确值,所设计实验样品每层厚

度都超过理论振荡周期。
图 7(a)是 Al0. 23Ga0. 74As 的在线测试曲线和

理论模拟的拟合,通过表 1 中数据可以在线计算生

长速率和组份。 我们把计算结果与 SEM 和 HRXRD

表 1摇 710 益生长温度下组份分别为 0,0. 23,0. 4,0. 95 的

AlxGa1 - xAs 折射率 n
Table 1摇 Refractive index n of AlxGa1 - xAs for x = 0, 0. 23,

0. 4, 0. 95 at growth temperature 710 益

Material n (姿 / 2n) / nm

Al0. 23Ga0. 77As 4. 152 78. 52
Al0. 4Ga0. 6As 3. 765 86. 59
Al0. 95Ga0. 05As 3. 267 99. 79

的测试结果进行比较(表 2),可以看到在线测量

和外部测量的生长速率和组份的最大差值分别为

0. 02 nm / s 和 0. 03。
通过理论模拟拟合可以计算 AlxGa1 - xAs 固

定组份的信息,但是却无法计算渐变组份的信息。
本文在相同条件下外延生长了 Al0. 6Ga0. 4As 线性渐

变到 GaAs 的外延层,从图 6 可以观察到组份线性

渐变的过程。 通过研究发现,不同组份 AlxGa1 - xAs
外延层的第一个振荡周期波谷值与组份有关系

(图 7 虚线)。 我们从中提取 AlxGa1 - xAs 不同组

份的振荡周期的第一个波谷值,将此值与 GaAs 值

0.8
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图 6摇 探测光能量为 1. 9 eV 下的 AlxGa1 - xAs 不同组份外

延层的反射谱

Fig. 6摇 In鄄situ spectrums of normalized reflectance taken during
growth of AlxGa1 - xAs layers at 1. 9 eV

表 2摇 通过反射谱在线计算的 AlxGa1 - xAs 组份和生长速率和外部测量结果对比

Table 2摇 Growth rates and compositions of AlxGa1 - x As layers determined by fits of NR spectrum give in Fig. 6 and from
exsitu measurements

Layer
number

Material
Growth

time / min

Growth rate
(SEM) /

(nm·s - 1)

Growth rate
(in鄄situ) /

(nm·s - 1)

Al composition
(XRD)

Al composition
(in鄄situ)

1 Al0. 23Ga0. 77As 18 0. 63 0. 62 0. 23 0. 22

2 GaAs 15 0. 5 0. 48 0 0

3 Al0. 4Ga0. 6As 18 0. 73 0. 71 0. 4 0. 38

4 GaAs 15 0. 5 0. 49 0 0

5 Al0. 95Ga0. 05As 18 0. 52 0. 50 0. 95 0. 98
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图 7摇 (a) 通过软件理论模拟 Al0. 23 Ga0. 74 As 反射谱;(b)
AlxGa1 - xAs 层震荡周期第一个波谷值与 GaAs 值的

比值。
Fig. 7摇 ( a) The fitted NR spectra of Al0. 23 Ga0. 74 As using

commercially available software; ( b) The intensity
radio of the first minimum of AlxGa1 - xAs oscillation
to GaAs layer

相比所得到的值作为纵坐标,通过在线测量的 Al
组份作为横坐标,绘图于图 7(b)中。 使用同样的

方法把渐变组份的第一个振荡周期的最小值提取

出来,在图中得到的组份为 x = 0. 62,通过 XRD
测量的实际值是 x = 0. 6,通过这种方法得到的渐

变组份的初始值与实际测量值基本一致。 在今后

的实验中,随着实验数据的增加,准确性也将进一

步得到提高。

4摇 结摇 摇 论

使用 RAS 和反射谱在线监测了 AlxGa1 - xAs
样品的外延生长过程。 选择 1. 9 eV 探测光作为

在线监测的探测光能量,在此探测光能量下研究

了不同组份 AlxGa1 - xAs 外延层与 RAS 和反射谱

的关系,通过 RAS 平均值的变化,可以有效地监

测到 AlxGa1 - xAs 外延层表面化学量计的变化情

况。 反射谱中震荡周期的振幅和平均值则与

AlxGa1 - xAs 材料的折射率和吸收系数有关系,通
过反射谱中震荡周期在线计算了 AlxGa1 - xAs 的

组份和生长速率,研究发现反射谱中的振荡的第

一个最小值与 Al 组份有线性关系,从而可以用来

确定渐变组份初始值。 在线计算的组份和生长速

率与 SEM 和 HRXRD 测试结果基本吻合。
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