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Цикл наукових праць присвячений комплексному експериментальному і теоретичному дослідженню фундаментальних фізичних властивостей новітніх напівпровідникових наноструктур на основі нітридів групи ІІІ, актуальних для сучасної наноелектроніки та оптоелектроніки. Робота виконувалась в Інституті фізики напівпровідників ім. В.Є. Лашкарьова НАН України у період 2004-2012 рр. 

Актуальність теми. Унікальні функціональні властивості ІІІ(Ga,Al,In)-N напівпровідників: діапазон ширини забороненої зони Eg від 0.7 еВ (InN) до 3.4 еВ (GaN) та 6.2 еВ (AlN), наявність сильних (~105 В/см) вбудованих полів спонтанної та п’єзоелектричної поляризації, високий поріг електричного поля пробою Ес ~5 106 В/см (GaN), висока дрейфова швидкість електронів ( ~3∙107 см/с при напруженості прикладених електричних полів до Е ~150 кВ/см, гарна теплопровідність, термічна міцність, радіаційна стійкість та інше обумовлюють широкі перспективи їх застосувань в новітній наноелектроніці так як вони дозволяють досягати в наноприладах рекордних характеристик робочих напруг (>100 В), високих частот (>100 ГГц), потужностей (>100 Вт) та ККД (>50%). Зокрема, квантові гетероструктури (ГС) типу AlxGa1-xN/GaN є привабливими для використання в потужних польових транзисторах (FET), швидкодіючих транзисторах з високою рухливістю електронів (HEMT), високочастотних резонансно-тунельних діодах (RTD), високоефективних світловипромінюючих інжекційних діодах (LED) і лазерних діодах (LD) видимого та ультрафіолетового діапазонів, тонкоплівкових (TF) оптоелектронних сенсорах тощо. Також перспективним є використання нітридних наноструктур в квантових генераторах надвисокочастотного (ТГц) електромагнітного випромінювання міліметрового та субміліметрового діапазонів. Тому досконале знання структурних, оптичних та електронних властивостей, що характеризують основні фізичні параметри таких наноструктур є дуже важливим і актуальним. 

Мета роботи і задачі дослідження. Метою роботи є комплексне дослідження структурних, оптичних та електронних властивостей квантово-розмірних наноструктур на основі напівпровідникових сполук ІІІ(Ga,Al,In)-N та встановлення фізичних факторів, що впливають на деформаційно-релаксаційні процеси, механізми плазмон-фононних збуджень, спектри фотолюмінесценції та кінетику електронного транспорту в нітридних наноструктурах різної планарної та вертикальної конфігурації. Відповідно до поставленої мети розв’язувалися наступні наукові завдання: 
· дослідження впливу підкладки та залишкових деформацій в буферних шарах GaN на деформаційно-релаксаційні процеси та структурні характеристики багатошарових ГС AlxGa1-xN/GaN, короткоперіодних надграток (НГ) AlN/GaN та InxGa1-xN/GaN; 
· дослідження просторового розподілу деформацій, досконалості кристалічної структури і особливостей випромінювальної рекомбінації у LED-структурах на основі ГС InxGa1-xN/GaN при зміні кількості та композиційного складу квантових ям (КЯ); 
· дослідження змішаних плазмон-LO-фононних збуджень та їх просторового розподілу в n++-n0-n++-GaN структурах; вивчення впливу товщини n0-GaN шару на розподіл концентрації і рухливості електронів в n-GaN шарах;
· дослідження спектрально-кінетичних особливостей фотолюмінесценції (ФЛ) в AlxGa1-xN/GaN ГС з модульовано-легованими та номінально нелегованими бар’єрними шарами; 

· дослідження латерального транспорту електронів в HEMT-структурах на основі ГС AlxGa1-xN/GaN з різним ступенем квантової локалізації двовимірного електронного газу (2DEG) в КЯ на гетерограниці AlGaN-GaN; визначення ефективної маси 2DEG електронів, механізмів їх переносу та рекомбінації в AlxGa1-xN/GaN ГС;
· дослідження вертикального транспорту електронів в багатобар’єрних RTD-структурах на основі ГС AlN/GaN/AlN, аналіз ефектів бістабільності та флуктуацій тунельного струму; 
· дослідження тонкоплівкових наноструктурованих дифузійних бар’єрів для створення якісних та надійних омічних та бар’єрних контактів до n/р-GaN та приладових наноструктур на основі AlxGa1-xN/GaN. 
Наукова новизна одержаних результатів. В результаті комплексного дослідження напівпровідникових наноструктур на основі нітридних сполук ІІІ(Ga,Al,In)-N з використанням найновіших фізичних методів неруйнівної діагностики, включаючи високороздільну рентгенівську Х-променеву дифрактометрію, скануючу оптичну конфокальну раманівську/фото люмінесцентну спектроскопію із субмікронною роздільною здатністю, прецизійні електрофізичні вимірювання та методи комп’ютерного моделювання, систематично вивчено базисні структурні, оптичні, електронні властивості досліджуваних наноструктур і отримано низку нових фундаментальних результатів, більшість з яких має пріоритетний характер: 

· вперше для багатошарових систем AlxGa1-xN/GaN/Al2O3 встановлено новий механізм релаксації пружних деформацій, для короткоперіодних НГ AlN/GaN запропоновано і пояснено механізм деформаційно-релаксаційних процесів на різних типах підкладок;
· з’ясовано особливості квантової локалізації 2DEG в модульовано-легованих та номінально нелегованих ГС AlxGa1-xN/GaN внаслідок полів спонтанної та п’єзоелектричної поляризації, прояснено рекомбінаційну природу довгохвильової фотолюмінесценції, показано вплив домішкових центрів на рекомбінацію носіїв; 
· уточнено значення ефективної маси 2DEG електронів на краю зони провідності GaN-AlGaN, визначено рухливість носіїв, часи розсіяння, коефіцієнти оптичного поглинання та випромінювальної рекомбінації;
· вперше вивчено закономірності змішаних плазмон-LO-фононних збуджень в n++-n0-n++-GaN структурах, визначено розподіл концентрації і рухливості вільних носіїв заряду та запропоновано механізм непружного розсіяння на неекранованих LO-фононах в n-GaN шарах; 
· показано ефективність впровадження тонкоплівкових нанокомпозитних дифузійних бар’єрів в контактній металізації нітридних наноструктур для створення якісних та стабільних омічних та бар’єрних контактів до n/p-GaN шарів та приладових наноструктур на їх основі. 
При дослідженні структурних властивостей ГС AlGaN/GaN/Al2O3(0001) вперше встановлено новий механізм релаксації пружних деформацій, який полягає в різних кутових розворотах гексагональних комірок GaN навколо с-осі сапфіру. Показано, що величина цих розворотів залежить від товщини підкладки та отримано експериментальне підтвердження картини сполучення елементарних комірок шару і підкладки на границі розділу, що приводить до мінімальної невідповідності параметрів ґраток системи. Розрахована мозаїчність шарів GaN, так звані нахили (tilts), повороти (twists), а також розміри областей когерентного розсіяння. Показано, що наявність дислокацій у гетероструктурах призводить до істотного перерозподілу як мікродеформацій (всередині блоків), так і макродеформацій (макровигину) при зміні товщини підкладки. Показано, що узгодження між експериментальною та теоретичною кривизною системи можливе лише за умови врахування як розворотів одиничних комірок гетерошарів відносно підкладки так і густини та закону розподілу крайових і гвинтових компонент дислокацій в гетерошарах. 

При дослідженні спектрів фотолюмінесценції в AlGaN/GaN/Al2O3(0001) ГС з легованими та нелегованими бар'єрами виявлено ефект спектральної трансформації ФЛ. Встановлено, що смуга ФЛ в області 3.46-3.3 еВ, яка пов’язана з випромінювальною рекомбінацією 2DEG електронів і фотозбуджених дірок, в модульовано-легованих ГС зникає, а замість цього, поряд з підсиленням піку крайової ФЛ при 3.49 еВ, виникає широка інтенсивна смуга ФЛ в області 3.3-2.7 еВ. Пояснено природу цього низькоенергетичного випромінювання, яке віднесено до рекомбінації донорно-акцепторних пар за участю додаткових глибоких акцепторних центрів у шарі GaN, внесених легуванням бар’єру AlGaN. 

На основі магнітнотранспортних вимірювань та самоузгоджених розрахунків визначено основні фактори, які впливають на величину ефективної маси електронів 2DEG в номінально нелегованих ГС AlGaN/GaN HEMT-структурах. Встановлено її залежність від умов локалізації 2DEG в КЯ на гетерограниці AlGaN-GaN. Показано, що з усіх можливих факторів впливу, включаючи густину електронних станів, непараболічність зони провідності, електрон-фононну взаємодію та ефект магнітного поля, у більшості випадків саме проникнення хвильової функції електронів в бар'єр та її гібридизація є головним фактором, що впливає на ефективну масу 2DEG, а розкид вимірюваних значень, що спостерігається у зразках різної конфігурації, пов'язаний з особливостями квантової локалізації 2DEG в ГС. Визначено, що уточнене значення ефективної маси електронів 2DEG на краю зони провідності GaN дорівнює (0.2±0.01)·m0. 
Розроблені та досліджені омічні та бар’єрні контакти Шотткі до n-GaN та затворні електроди для AlGaN/GaN HEMT-структур на основі нанокомпозитних плівок RuSiO4 (nc-RuO/a-SiO2), які характеризуються високою термічною стабільністю при температурах до 900oC і оптичною прозорістю в широкому спектральному діапазоні.
За допомогою теоретичного моделювання проведено порівняльне дослідження характеристик двобар’єрних RTD-структур на основі AlN/GaN ГС двох типів: вюрцитних (h-GaN) з Fe-легуванням та кубічних (c-GaN). Отримані параметри електронної структури таких ГС та проведено порівняння експериментальних та теоретично розрахованих характеристик. Показано, що в наслідок взаємодії зовнішніх та внутрішніх полів в бар’єрах AlN та квантовій ямі GaN в присутності інтерфейсних поляризаційних зарядів утворюється сильна асиметрія потенціального профілю. Експериментально виміряні вольт-амперні характеристики (ВАХ) AlN/GaN/AlN наноструктур при 77К та 300К відповідають теоретично розрахованим ВАХ і демонструють особливості, пов’язані з резонансним тунелюванням, однак мають нестабільний характер. З фізичної точки зору представляється, що для вюрцитних AlN/GaN RTD-структур, окрім Fe-легування GaN-буферу для зменшення дислокацій на гетерограницях, потрібно ще зменшити асиметрію профілю зони провідності навколо області подвійного бар'єру. Це досягається вибором відповідної товщини/висоти бар’єрів AlN та КЯ GaN. Для кубічних AlxGa1-xN/GaN RTD-структур вибір товщини/висоти бар’єрів AlGaN та КЯ GaN також є актуальним. Крім того, потрібне більш якісне та контрольоване їх вирощування. 

При дослідженні n++-n0-n++-GaN наноструктур вперше з’ясовано основні закономірності просторового розподілу фононних і змішаних плазмон-LO-фононних збуджень методом скануючої субмікронної конфокальної мікроспектроскопії комбінаційного розсіяння світла (КРС): 
· встановлено неоднорідний просторовий розподіл деформацій і структурної досконалості в напрямку росту нітридних шарів наноструктур; 

· визначено основні механізми, відповідальні за розсіяння світла на змішанних плазмон-LO-фононних модах ((+,(() в гексагональному n-GaN; 

· розроблена кількісна методика визначення розподілу концентрації і рухливості електронів в n-GaN на основі аналізу (+, (( мод; отримано, що рухливість досягає максимального значення 270 см2/В·с в нижньому n++-GaN шарі та мінімального - 180 см2/В·с у верхньому контактному n++-GaN шарі;
· показано, що неоднорідності розподілу густини електронів в наноблоках GaN вздовж напрямку їх росту є відповідальними за мікроскопічну природу непружного розсіяння світла на неекранованих LO оптичних фононах. 
При дослідженні короткоперіодних НГ AlN/GaN встановлено вплив остаточних деформацій в системі GaN-буфер/темплейт на рівень деформації в шарах надграток GaN/AlN та механізм їх релаксації. Показано, що структури на частково релаксованих AlN/Al2O3-темплейтах ростуть без тріщин, а надлишок напруг релаксує шляхом формування дислокацій невідповідності. При рості структур на GaN/Al2O3-темплейті через наявність більш сильних початкових деформацій шари НГ починають розтріскуватись, причому матеріал між тріщинами містить меншу густину дислокацій. Показано що пониження густини дислокацій, яка прямо пов’язана з якістю шару AlN на сапфірі, можна досягнути шляхом вирощування більш товстого темплейтного шару AlN, ніж зародковий шар. Показано, що використання стехіометричних плівок GaN та AlN для утворення напруженої поверхні для росту шарів НГ має переваги перед потрійним сплавом AlxGa1-xN з відповідними параметрами гратки. Це дозволяє уникнути ускладнень при вирощуванні активних шарів НГ та забезпечує наявність шару GaN для формування електричних контактів. Встановлено ефект та запропоновано механізм “потоншання” GaN та “потовщання” AlN шарів НГ та досліджено його залежність від природи і початкового деформаційного стану буферного шару. 

При дослідженні LED-структур на основі НГ InxGa1-xN/GaN/Al2O3(0001) показано, що пружні деформації практично повністю релаксують на гетерограниці між товстим буферним шаром GaN і буферною НГ. Встановлено, що шари GaN в активній НГ знаходяться в стані розтягу, а шари твердого розчину - в стані стиску. Встановлено, що процеси релаксації деформацій в короткоперіодних НГ InxGa1-xN/GaN починаються вже в структурі з однією КЯ. Показано, що степінь релаксації деформацій зростає із збільшенням числа КЯ в НГ, а ріст рівня релаксації приводить до збільшення концентрації індію в КЯ. Ці процеси супроводжуються змінами товщин, як ям, так і бар’єрів. Вперше методом скануючої конфокальної мікро-КРС спектроскопії отримано градієнтний асиметричний профіль розподілу пружних деформацій і структурної досконалості нітридних шарів вздовж напрямку росту багатошарової InGaN/GaN структури з квантовими ямами із субмікронною роздільною здатністю. 
В результаті виконаних досліджень показано, що для виготовлення надійних систем контактної металізації наноструктур на основі III-нітридів, необхідним є імплементація в них аморфних дифузійних бар’єрів. При оптимізації технології тонкоплівкових W-Ti-N та Ta-Si-N дифузійних бар’єрів, отримані та узагальненні наступні наукові результати: 

· вперше виділені три особливі зони розпилення плівок W-Ti-N, в яких спостерігаються три відмінні механізми їх формування: 1) МР – металічний режим; 2) ПР – перехідний режим; 3) НР – нітридний режим. Встановлено, що в МР, плівки формуються переважно атомами металів W та Ti, для ПР, переважними є нітридні молекули WN та TiN, і в НР, синтез відбувається завдяки реакції Ме + N = МеN (Ме: W, Ti), на зростаючий поверхні.

· встановлено еволюцію фазового складу тонких плівок W-Ti-N, полікристал (металічна) ( квазі-аморфна ( полікристал (нітридна), відповідно до режимів металічний ( перехідний ( нітридний. Експериментально показано, що оптимальним до термообробок при 750оС є дифузійний бар’єр W64Ti16N20 отриманий в ПР. 
· виявлено, що вбудовуванням атомів азоту в плівках Ta-Si-N, приводить до структурного переходу нанокристалічна → аморфна плівка, якій пояснюється „пасивацією” нанозерен TaSix атомами азоту, а також до збільшення їх питомого опору та атомної густини. Експериментально встановлено, що тонкі плівки Ta34Si25N41, які мають аморфну структуру, питомий опір 750 мкОм·см, та температуру кристалізації 1000оС, є оптимальним дифузійними бар’єрами між Au-,Ag – GaAs, та Au – GaN, до термообробок при 800оС. 

· запропоновано модель структури плівок Ta-Si-N, яка полягає на вбудовуванні в нітрид кремнієву аморфну матрицю суміші нітриду танталу, на основі якої пояснюється збільшення „ступеня аморфізму”, питомого опору та термічної стабільності тонких плівок Ta-Si-N. 

· на потрійній фазовій діаграмі Ta-Si-N, встановлена і обґрунтована оптимальна область хімічного складу для вибору ефективних дифузійних бар’єрів з аморфною структурою, відносно низьким питомим опором, та температурою кристалізації більше 900оС. 
· з’ясовано роль атомів кремнію в модифікації властивостей плівок нітридів тугоплавких металів, яка полягає в утворенні аморфної матриці завдяки міцного зв’язку Si-N, на підставі якої пояснюється більша ефективність ДБ Ta-Si-N, по відношенню до W-Ti-N. 

Встановлено, що висока густина дислокацій в III-нітридах (~ 108 см2) призводить до дислокаційного механізм струмопереносу в омічних та бар’єрних контактах, зокрема контактах на основі Ti до n-GaN. Показано, що в той час як омічні контакти Au/Pd/p-GaN деградують при відпалі <500oC, впровадження дифузійних бар’єрів Ta35Si15N50 запобігає взаємодифузії або реакції в контактах Au/Ta35Si15N50/Au/Pd/p-GaN до 800oC. Розроблена процедура виготовлення прозорих n+-ZnO плівок що дозволяють формувати омічні контакти до низьколегованих р-GaN, омічна поведінка яких пояснюється тунельним переходом n+-ZnO/р-GaN.
Практичне значення одержаних результатів полягає у тому, що вони можуть бути корисними для створення новітніх наноприладів на основі нітридів групи ІІІ з наперед заданими властивостями та необхідними параметрами для високо - температурної, - потужної, - частотної наноелектроніки. Розробка та впровадження таких наноприладів має дуже важливе значення для застосувань у базових секторах економіки України: енергетиці, транспорті, машинобудуванні, приладобудуванні, інформаційних телекомунікаційних технологіях, радіоелектронних систем навігації, надвисокочастотного мобільного зв'язку, медицині тощо. Тому підвищення корисної дії нових приладів та зниження їх собівартості (економічний аспект) при зменшенні забруднення навколишнього середовища (екологічний аспект) має глобальне значення. 
Результати досліджень використовуються у практиці науково-дослідних та дослідно-конструкторських робіт Інституту фізики напівпровідників ім. В.Є.Лашкарьова НАН України при відпрацюванні вітчизняних технологій виробництва елементної бази нових приладів оптоелектроніки та наноелектроніки відповідно до завдань Державних цільових науково-технічних програм «Нанотехнології та наноматеріали» та «Розробка і впровадження енергозберігаючих світлодіодних джерел світла та освітлювальних систем на їх основі», які реалізуються в Україні протягом 2009-2015 рр.
Кількість наукових публікацій за результатами досліджень, що входить до циклу робіт «Новітні наноструктури на основі нітридів групи ІІІ: структурні, оптичні та електронні властивості», складає 34 статей у фахових реферованих журналах, в т.ч. 27 статей за темою роботи у міжнародних виданнях з ненульовим імпакт-фактором, що містяться в базі даних Scopus, і 68 тез доповідей на конференціях. Загальна кількість посилань на роботи авторів складає 110 (згідно бази даних SCOPUS), h-індекс = 7. Загальна кількість публікацій авторів 178.
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