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Методами просвечивающей электронной микроскопии исследована кристаллическая зернистая
структура эпитаксиального слоя низкотемпературного GaAs, выращенного на подложке Si(100).
Размеры зерен определены с использованием серий изображений при малых углах наклона образца
вокруг направлений Si[110] и Si . Установлено, что межзеренные границы можно однозначно
выявить после цифровой обработки изображений, которые получены в светлопольном режиме про-
свечивающего электронного микроскопа и с использованием электронов, рассеянных на неболь-
шие углы в режиме просвечивающей растровой электронной микроскопии. Продемонстрирована
эффективность полуавтоматизированного способа выявления межзеренных границ, с использова-
нием которого построена и проанализирована гистограмма распределения зерен по их латеральным
размерам.
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ВВЕДЕНИЕ
Эпитаксиальные слои GaAs, выращенные при

низкой температуре (LT-GaAs), обладают высо-
ким удельным сопротивлением (до 108 Ом · см)
и низкими временами жизни носителей заряда
(меньше 1 пс). Эти свойства позволяют использо-
вать низкотемпературный GaAs, выращенный на
подложках GaAs, для создания фотоприемников
[1] и фотопроводящих антенн, работающих в те-
рагерцовом диапазоне [2], а также в качестве бу-
ферного слоя в полевых транзисторах [3]. Эпи-
таксиальные слои низкотемпературного GaAs,
выращенные на Si подложках, находят примене-
ние в переключающих устройствах [4, 5] и фото-
проводящих антеннах [6].

Структура формирующихся слоев низкотем-
пературного GaAs определяется условиями роста,
материалом и ориентацией поверхности подлож-
ки. На подложках GaAs(100) [7] и GaAs(111) [8]
при использовании молекулярно-пучковой эпи-
таксии при температурах роста от 180°С до 240°С

формируется монокристаллический слой толщи-
ной от 0.2 до 2.7 мкм, слои большей толщины –
поликристаллические. Отжиг слоев низкотемпе-
ратурного GaAs, сформированных на подложках
GaAs(100) и GaAs(111), приводит к уменьшению
параметра решетки низкотемпературного GaAs
[9] и формированию в нем кластеров мышьяка
[8–11].

Формирование слоев LT-GaAs на подложках
Si(100) методами металлорганического осажде-
ния из газовой фазы [12] и молекулярно-пучко-
вой эпитаксии [13, 14], происходит с образовани-
ем монокристаллических островков, которые в
дальнейшем смыкаются и образуют сплошной
слой. Структурные исследования продемонстри-
ровали, что в зернах формируются двойники [12, 15].

Наиболее часто используемыми методами
исследования эпитаксиальных слоев являются
атомно-силовая микроскопия для определения
шероховатости выращенного слоя [16], а также
дифракция рентгеновских лучей [17], которая ис-
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пользуется для характеризации кристаллического
совершенства выращенного слоя по ширине
дифракционных пиков. Просвечивающая элек-
тронная микроскопия (ПЭМ) является прямым
методом исследования материалов, который поз-
воляет получать изображения изучаемых областей
образца и соответствующие им дифракционные
картины [18, 19]. Визуализацию межзеренных
границ осуществляют с использованием светло-
польных ПЭМ-изображений [20]. Вместе с ПЭМ
в последние годы активно используется суще-
ственно менее чувствительный к полям напряже-
ний метод просвечивающей растровой электрон-
ной микроскопии (ПРЭМ), в том числе для ис-
следований дислокационной структуры [21–23],
дефектов упаковки [22], структуры двойнико-
вых и межзеренных границ на атомарном уровне
[24–26].

В настоящей работе методами ПЭМ и ПРЭМ
исследован эпитаксиальный слой низкотемпера-
турного арсенида галлия, выращенного на под-
ложке Si(100), визуализированы межзеренные
границы, а также идентифицированы и определе-
ны размеры образующих его кристаллических
зерен.

ОБРАЗЦЫ И ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫЕ 
МЕТОДЫ

Эпитаксиальный слой LT-GaAs формировали
методом молекулярно-пучковой эпитаксии при
температуре 270°С на сингулярной поверхности
кремния с ориентацией (100). Подложку с удель-
ным сопротивлением 4.5 Ом · см предварительно
травили в смеси H2SO4 : H2O : H2O2 (3 : 1 : 1) и пас-
сивировали в растворе HF : H2O (1 : 6). Скорость
осаждения составляла 0.18 нм/с при давлении па-
ров галлия и мышьяка 3 × 10–7 и 5 × 10–6 Торр со-
ответственно. Толщина выращенного слоя рав-
нялась 250 нм, на завершающем этапе его форми-
рования проводили отжиг при температуре 600°С
в течение 10 мин.

Исследования методом электронной микро-
скопии выполнены на приборе Titan Themis 200,
оснащенном корректором сферической аберра-
ции объективной линзы, при ускоряющем напря-
жении 200 кВ. Для получения изображений мето-
дом ПРЭМ использовали кольцевой детектор
Fischione Instruments M3000 в режиме темного
поля.

Тонкие фольги толщиной около 20 нм подго-
товлены с использованием электронно-ионного
микроскопа Helios Nanolab 650. Для получения
сечений образцов с ориентацией поверхности
(110) использована стандартная методика in-situ
“Lift-Out” [27, 28]. Образцы с ориентацией по-
верхности (001) были подготовлены описанным в
[29] способом на участке образца, находящемся у
границы эпитаксиального слоя и подложки.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ
Исследования зернистой структуры слоя LT-GaAs

Представленное на рис. 1а изображение плос-
кости (110) образца, полученное в режиме светлого
поля, свидетельствовало о столбчатой зернистой
структуре эпитаксиального слоя низкотемпера-
турного GaAs, образованного кристаллическими
зернами, прорастающими на всю его толщину.
Разная интенсивность на изображениях соседних
зерен указывала на то, что они развернуты отно-
сительно друг друга на небольшой угол вокруг
направления Si[001]. Формирование зернистой
структуры сопровождалось образованием двой-
ников, некоторые из которых на рис. 1а обозначе-
ны стрелками. Изображение в выделенной обла-
сти образца, иллюстрирующее структуру двойни-
ков с атомарным разрешением, представлено
на вставке на рис. 1а. Видно, что кристалличе-
ские решетки соседних областей зеркально отра-
жены относительно плоскости двойникования
GaAs(111), обозначенной пунктирной линией.

Зернистая структура слоя образца в сечении
(001) представлена на светлопольном изображе-
нии (рис. 1б). Стрелками указаны двойники, об-

Рис. 1. Светлопольные изображения сечений (110) (а)
и (001) (б) образцов LT-GaAs. На вставках представ-
лены высокоразрешающее изображение двойников
(а) и электронограмма от участка образца сечения
(001) (б) соответственно.
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разовавшиеся в виде одиночных или нескольких
параллельных узких полос. Разная интенсив-
ность на изображениях зерен на рис. 1б объясня-
ется различными отклонениями их отражающих
плоскостей от направления распространения па-
дающего электронного пучка. Рефлексы типа 220
и 400 на электронограмме (вставка на рис. 1б) со-
ответствуют зернам LT-GaAs в эпитаксиальном
слое. Их дугообразный вид подтверждает разво-
рот некоторых зерен друг относительно друга во-
круг направления Si[001]. Окружностями на элек-
тронограмме на рис. 1б выделены рефлексы, воз-
никающие благодаря образованию двойников в
эпитаксиальном слое. Взаимное расположение
этих рефлексов соответствует результатам [30].

Получение серий изображений для визуализации 
межзеренных границ

Как видно из рис. 1б, слабый контраст межзе-
ренных границ на изображениях соседних зерен с
примерно одинаковой интенсивностью затруд-
няет их достоверное выявление. Поэтому для
однозначной идентификации всех зерен эпитак-
сиального слоя и последующего определения их
размеров была использована серия светлополь-
ных ПЭМ-изображений. Они сформированы с
применением диафрагмы объективной линзы
микроскопа диаметром 10 мкм, пропускающей
только прошедший пучок, при наклонах образца
вокруг двух взаимно перпендикулярных направ-
лений Si[110] и Si  в диапазоне углов от –3° до
+3° с шагом 1°.

Для визуализации межзеренных границ с це-
лью повышения достоверности получаемых дан-
ных и сравнения возможностей различных мето-
дов электронной микроскопии были получены
еще две серии ПРЭМ-изображений в темно-
польном режиме. В одной из них изображения c
дифракционным контрастом формировали с ис-
пользованием электронов, рассеянных на не-
большие углы (low angle annular dark field scanning
transmission electron microscopy – LAADF-STEM).
Для получения второй серии ПРЭМ-изображе-
ний с контрастом, зависящим от массы атомов и
толщины образца, использовали электроны, рас-
сеянные на большие углы (high angle annular dark
field scanning transmission electron microscopy –
HAADF-STEM).

Схема, поясняющая работу микроскопа в ре-
жиме LAADF-STEM, представлена на рис. 2а.
Падающий сфокусированный пучок электронов
с углом сходимости 2θc после рассеяния в образце
регистрируется кольцевым детектором, в плоско-
сти которого прошедший и возникшие дифраги-
рованные пучки имеют форму дисков. Размеры
этих дисков и их доля, попадающая на кольцевой
детектор, зависят от дискретно изменяющейся

[ ]1 10

длины камеры микроскопа L и угла θc. Если θin
и θout – углы, определяющие внутренний и внеш-
ний радиус кольцевого детектора, а θB – угол
Брэгга дифрагированного пучка, то в соответ-
ствии с рис. 2а для регистрации пучка детектором
должны выполняться соотношения:

(1)

(2)
с in,θ < θ

B с in,2θ − θ > θ

Рис. 2. Схема формирования ПРЭМ-изображений (а)
и схематичный вид дифракционных дисков при угле
сходимости θс = 5.5 мрад в зависимости от эффектив-
ной длины камеры 800 мм (б) и 650 мм (в). Образец
наклоняли вокруг направлений А и Б на углы от –3°
до +3°. Стрелками указаны: 1 – сходящийся падаю-
щий пучок; 2 – дифрагированный диск; 3 – эффек-
тивная длина камеры; 4 – кольцевой детектор.
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(3)
При формировании LAADF-STEM-изображе-

ний использовали такое значение длины камеры,
при которой величины углов θin и θout составляли
7 мрад и 49 мрад соответственно, а половина угла
сходимости падающего пучка θc равнялась 5.5 мрад.
Поскольку брэгговские углы, соответствующие
отражениям типа 220 и 400 имеют значения
θB220 = 6.25 мрад и θB400 = 8.84 мрад, то соответ-
ствующие им дифракционные диски полностью
попадали в кольцевой детектор (рис. 2б). Выбран-
ное значение длины камеры являлось оптималь-
ным, поскольку при уменьшении ступенчато из-
меняющейся величины L на один шаг регистрируе-
мая кольцевым детектором доля интенсивности
дифракционных дисков отражений типа 220 со-
кращалась из-за увеличения углов θin и θout до зна-
чений 8.6 мрад и 60.2 мрад соответственно (рис. 2в).
Серия HAADF-STEM-изображений сформиро-
вана при θс = 5.5 мрад и длине камеры, при кото-
рой величины углов θin и θout составили 65 мрад
и 200 мрад.

Визуализация межзеренных границ

Изображения одного участка образца, полу-
ченные тремя методами электронной микроско-
пии в разных режимах, приведены на рис. 3а–3в.
Сравнивая рис. 3а и 3б можно отметить, что, по-
скольку LAADF-STEM-изображение сформиро-
вано пучками отраженных электронов, то кон-
траст зерен на них инвертирован по сравнению со
светлопольным ПЭМ-изображением. Из рис. 3б
также видно, что, хотя изображение на нем не-
сколько более контрастно, чем на рис. 3а, исполь-
зование только одного LAADF-STEM-изображе-
ния не позволяет достоверно идентифицировать
все зерна эпитаксиального слоя. К такому же
заключению можно прийти и при анализе
HAADF-STEM-изображения (рис. 3в), для кото-
рого по сравнению с LAADF-STEM-изображе-
нием (рис. 3б) характерен более высокий уровень
шума, что, в данном случае, обусловлено сравни-
тельно низким уровнем сигнала, регистрируемо-
го кольцевым детектором.

Непосредственное использование серии изоб-
ражений, полученных при различных наклонах
образца тремя методами, также оказалось недо-
статочным для выявления всех зерен слоя LT-GaAs.
Поэтому с использованием программного пакета
Matlab выполнена цифровая обработка каждой
серии изображений, в результате которой были
получены усредненные распределения модулей
градиентов интенсивности (градиентные изобра-
жения).

Такая обработка начиналась с процедуры сгла-
живающей пространственной фильтрации, поз-
воляющей уменьшить неоднородности в распре-

B с out.2θ + θ < θ делении интенсивности на изображении каждого
из зерен эпитаксиального слоя. Она проведена с
использованием выравнивающего среднеариф-
метического фильтра , задаваемого мат-
рицей размером 3 × 3:

(4)

(5)

где  и In(i, j) – интенсивность на n-м изоб-
ражении до и после выполнения выравнивающей
фильтрации в пикселях с координатами i и j вдоль
горизонтальной оси x и вертикальной оси y соот-
ветственно, l и m – номера строк и столбцов мат-
рицы коэффициентов hav(i, j).

На следующем этапе для каждого n-го изобра-
жения всех трех серий вычисляли модули гради-
ентов распределения интенсивности 
в соответствии с выражением

(6)

где Gnx(i, j) и Gny(i, j) – производные вдоль осей x и
y, характеризующие изменения интенсивности
соседних пикселей на изображении во взаимно
перпендикулярных направлениях, которые най-
дены аналогично формуле (4) с использованием
градиентных фильтров Собеля [31]:

(7)

Затем возможные смещения градиентных
изображений друг относительно друга, обуслов-
ленные наклонами образца, выявляли методом
кросс-корреляции и устраняли с применением
встроенной в пакете Matlab функции Imtranslate.
На последнем шаге проводили усреднение вы-
ровненных градиентных изображений и для улуч-
шения визуального восприятия результатов циф-
ровой обработки осуществляли инвертирование
цветов.

Полученные усредненные распределения гра-
диентов интенсивности представлены на рис. 3г–
е для трех серий микрофотографий. Как видно из
рис. 3г, 3д, цифровая обработка исходных серий
светлопольных ПЭМ- и LAADF-STEM-изобра-
жений позволяет отчетливо визуализировать гра-
ницы между зернами и отмеченные стрелками на
рис. 3а и 3б двойники и без затруднений отличать
их друг от друга. Однако на рис. 3г по сравнению
с рис. 3д межзеренные границы выглядят менее
контрастно, а изображения зерен содержат боль-
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ше шумов. Уровень шума на градиентном изобра-
жении на рис. 3е, полученном из серии HAADF-
STEM-изображений, еще больше, и выявление
границы зерен на нем затруднительно из-за их
сравнительно слабого контраста, поэтому для
дальнейшего анализа оно не было использовано.

Количественная характеризация зерен

Цифровая обработка усредненных градиент-
ных изображений слоя LT-GaAs с использовани-
ем программного пакета ImageJ [32] в “ручном” и
полуавтоматизированном режимах позволила
идентифицировать и определить размеры зерен
эпитаксиального слоя. В первом из них границы
зерен на изображениях выделяли контурами с по-
мощью графического редактора. Последующая
пороговая обработка позволила получить бинар-
ные изображения, на основе которых с использо-
ванием встроенных в пакете ImageJ функций
определяли площади зерен. Средние значения
этих площадей S и среднеквадратичные отклоне-
ния для серий светлопольных ПЭМ- и LAADF-
STEM-изображений эпитаксиального слоя рав-
нялись 3430 ± 2640 и 3330 ± 2720 нм2 соответ-
ственно.

В отличие от “ручного” режима при полуавто-
матизированной обработке градиентных изобра-

жений, позволяющей уменьшить влияние субъ-
ективного фактора при выявлении межзеренных
границ, использовали “метод водораздела”, реа-
лизованный в плагине MorphoLibJ пакета ImageJ
[33]. Оптимальное значение параметра толерант-
ности [33] подбирали таким, при котором грани-
цы зерен до и после выполнения полуавтомати-
зированной обработки градиентных изображе-
ний наилучшим образом совпадали друг с другом.

Режим полуавтоматизированной обработки
был протестирован для участков градиентного
изображения, полученных из серии LAADF-
STEM-изображений и не содержащих двойников
и слабоконтрастных границ между зернами. Раз-
личие средних размеров зерен, найденных в “руч-
ном” и полуавтоматизированном режимах выяв-
ления границ, составило 0.3%, что свидетельствует
об эквивалентности обоих подходов для обработ-
ки таких участков.

Вместе с тем, при применении полуавтомати-
зированного режима для областей градиентных
изображений с двойниками внутри зерен или со
слабоконтрастными межзеренными границами
требовалась дополнительная коррекция получен-
ных результатов обработки. Такая коррекция бы-
ла осуществлена в “ручном” режиме в пакете
ImageJ. Двойниковые границы, некоторые из ко-

Рис. 3. Одно из каждой серии ПЭМ- в режиме светлого поля (а), LAADF-STEM- (б) и HAADF-STEM-изображений
(в) и соответствующие им градиентные изображения (г–е).

50 нм 50 нм 50 нм

50 нм50 нм50 нм

(a) (б) (в)

(г) (д) (е)
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торых обозначены стрелками 1 на рис. 4а и кото-
рые не должны быть приняты во внимание при
определении размеров зерен, делали незаметны-
ми путем изменения их интенсивности до уровня
окружающего фона. Не выявленные слабокон-
трастные границы, различимые на исходных экс-
периментальных изображениях и градиентных
изображениях, восстанавливали при визуальном
контроле с использованием меньшего значения
параметра толерантности. Примеры восстанов-
ленных границ показаны стрелками 2 на рис. 4б.

Участки градиентных изображений, один из
которых обозначен стрелкой 3 на рис. 4б и для ко-
торых выявление положения межзеренных гра-
ниц вызывало затруднения, не учитывали в по-
следующей цифровой обработке. Порядковые
номера, присваиваемые каждому зерну в процес-
се ее выполнения, надежно обеспечивали иден-
тификацию таких участков. Поскольку их доля не
превышала 6%, то исключение подобных участ-
ков при количественном анализе размеров зерен
практически не сказывалось на его результатах.

Хотя необходимость коррекции результатов
полуавтоматизированной обработки усреднен-
ных градиентных изображений повышает ее тру-
доемкость, она остается существенно менее тру-
дозатратной по сравнению с “ручным” режимом
визуализации межзеренных границ. Найденные
на ее основе средние площади зерен равнялись
3450 ± 2670 и 3290 ± 2890 нм2 для серий светло-
польных ПЭМ- и LAADF-STEM-изображений
соответственно и близки к значениям площадей,
полученным в “ручном” режиме.

Значения площадей зерен Si, найденные полу-
автоматизированным методом, использовали для
оценки их латеральных размеров di, которые рас-

считывали на основе аппроксимации попереч-
ных сечений зерен кругами эквивалентного диа-
метра di = 2 . На рис. 5 представлены гисто-
граммы распределения оценочных латеральных
размеров зерен, полученных с использованием
методов ПЭМ в режиме светлого поля и LAADF-
STEM (близких друг к другу). Размер одного ин-
тервала на гистограммах составил 20 нм, что поз-
волило выявить асимметричный характер рас-
пределения зерен по размерам, которые находят-
ся в диапазоне значений от 13 нм до 145 нм. Из
рис. 5 видно, что максимальное количество зерен
(модальный интервал) лежит в диапазоне от 40 нм
до 60 нм. Величину моды для найденных распре-
делений вычисляли по формуле [34]:

где L – левая граница модального интервала на
гистограмме, w – его ширина, NM – количество
зерен в модальном интервале, NM – 1 и NM + 1 –
количество зерен в интервалах, расположенных
слева и справа от модального интервала.

Значения dM для двух распределений на рис. 5
оказались равными 50 и 51 нм. Практически точ-
ное совпадение этих значений, а также незначи-
тельные отличия в распределениях зерен по
размерам, полученных с использованием светло-
польных ПЭМ и LAADF-STEM методов, свиде-
тельствует об их применимости для количествен-
ной характеризации межзеренных границ.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Исследования методами электронной микро-

скопии продемонстрировали, что слой низкотем-
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Рис. 4. Границы зерен на усредненном LAADF-
STEM-изображении, выявленные полуавтоматизи-
рованным способом до (а) и после (б) процедуры кор-
рекции. Некоторые двойниковые на (а) и восстанов-
ленные слабоконтрастные границы на (б) обозначе-
ны стрелками 1 и 2 соответственно. Стрелка 3
указывает на участок с неоднозначной интерпретаци-
ей границ.

50 нм(а)
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Рис. 5. Гистограммы распределения эквивалентных
диаметров зерен d, полученные методом ПЭМ в ре-
жиме светлого поля (мелкая штриховка) и LAADF-
STEM-режиме (крупная штриховка).
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пературного GaAs, выращенный методом молеку-
лярно-пучковой эпитаксии на подложке Si(100),
имеет зернистую структуру. Зерна ориентирова-
ны вдоль направления роста и прорастают на всю
толщину слоя от кремниевой подложки до его по-
верхности. В некоторых зернах имеются двойни-
ки, которые выявляются как на электронно-мик-
роскопических изображениях, так и электроно-
граммах.

Для оценки размеров зерен методами ПЭМ в
режиме светлого поля, LAADF-STEM и HAADF-
STEM были получены три серии изображений
при наклонах сечения (001) образца вокруг на-
правлений Si[110] и Si  в пределах ±3° с ша-
гом 1°. Использование каждой серии светлополь-
ных ПЭМ- и LAADF-STEM-изображений для
нахождения усредненных распределений градиен-
тов интенсивности позволило отчетливо визуали-
зировать границы между зернами эпитаксиального
слоя. Выявление межзеренных границ с использо-
ванием серии HAADF-STEM-изображений явля-
ется затруднительным из-за сравнительно высо-
кого уровня шума на них.

Для проведения цифровой обработки гради-
ентных изображений с целью определения пло-
щадей отдельных зерен апробированы “ручной”
и полуавтоматизированной режимы, проводящие
к практически эквивалентным результатам, но
второй из режимов является существенно менее
трудоемким. С применением полуавтоматизиро-
ванного режима обработки усредненных гради-
ентных изображений определены площади зерен
эпитаксиального слоя и оценены их латеральные
размеры на основе аппроксимации формы зерен
кругами. Показано, что распределения зерен по
размерам лишь незначительно отличаются друг
от друга при использовании методов ПЭМ в ре-
жиме светлого поля и LAADF-STEM для получе-
ния серий изображений эпитаксиального слоя и
имеют асимметричный вид с модой, приблизи-
тельно равной 50 нм. Латеральные размеры зерен
лежат в интервале от 13 до 145 нм, при этом у око-
ло 35% зерен они находятся в диапазоне значений
от 40 до 60 нм.
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Electron Microscopy Study of Grain Structure of Low Temperature GaAs Epitaxial 
Layer Grown on Si(100) Substrate

V. A. Sazonov1, *, **, N. I. Borgardt1, V. N. Kukin1, I. P. Kazakov2

1National Research University of Electronic Technology (MIET), Moscow, 124498 Russia

2Р.N. Lebedev Physical Institute of the Russian Academy of Sciences, Moscow, 119991 Russia

*e-mail: vadim_sazonov_92@mail.ru

**e-mail: lemi@miee.ru

The crystalline grain structure of LT-GaAs epitaxial layer grown on Si(100) substrate was studied by trans-
mission electron microscopy using cross-section and plan-view specimens. The grain sizes were determined
using electron-microscopy image series acquired in a small range of tilt angles of a plan-view specimen
around Si[110] and Si  directions. It was shown that the grain boundaries can be unambiguously identi-
fied after digital processing of images obtained in bright field TEM mode or using low angle scattered elec-
trons in the scanning transmission electron microscopy mode. The efficiency of the proposed semi-automat-
ed procedure for grain boundaries identification was demonstrated, which was used to construct and analyze
histogram of the distribution of lateral grain sizes.

Keywords: low temperature GaAs, transmission electron microscopy, grain structure, digital image process-
ing, grain boundary visualization.
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