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RESUMO

Neste trabalho, € desenvolvido um meétodo baseade na técnica
de difracdo multipla de raios-X, para caracterizar a discordéncia
entre os parametros de rede da camada e do substrato, na direclo
paralela & interface camada/substrato. Esse método utiliza os
tasos de trés feixes envolvende as reflexdes secundarias de
superficie, cujo feixe secundario ¢ espalhado paralelamente aos
planos atOmicos primdrios, alem das difragBes multiplas hibridas,
oriundas da interac8o entre as redes da camada e do substrato. A
detecdo de ambas num mesmo diagrama Renninger, possibilita a
caracterizacao desejada.

Para o estudo da ocorréncia das contribuigfes hibridas, foz1
necessdrio considerar & geometria de Kossel para a difraclo
miltipla, utilizada na técnica do feiwxe de raios-X divergente. &
utilizacdo das equacOes basicas dessa geometria, foi modificada de
forma a contemplar o espalhamento pelos planos secundarios e de
acoplamento, que s3c importantes na interagdo das redes

camada/substrato. Esse novo tratgmento_?ornece a possibilidade de
considerar o efeito de imperfeicbes cristalinas (largura mosaico

como um primelro exemplo) nas equagoes desenvolvidas, com
facilidade. Tambem, a partir dele, foi possivel tragar diagramas
de incidéncia, que evidenciam tanto os efeitos da divergéncia do
feiwe incidente quanto a observac3o das contribuicSes hibridas.

0 wmetodo desenvolvido foi aplicado a dois sistemas:
Gans/5iL0¢1] e InGaAsP/Gansl@@1], ¢ apresentam resultados muito
bons na caracterizac3do deles. Aleém disso, mostrou <que mesmo
camadas finas (da ordem de S00A neste trabalho) intermediarias
entre uma camsda externa mais espessa e © substrato, paodem sgr

analisadas com razoavel precisio.
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CAPITULO & — INTRODUCACD

A caracterizagdo da discordincia entre as redes da camada e
do substrato, também conhecida como descasamento entre redes,
fornece um dos mais importantes meios de controle do crescimento
de camadas heteroepitaxiais. No crescimento dessas estruturas, o
objetivo & obter uma condi¢Bo para o crescimento coerente, onde o
descasamento das redes @ totalmente acomodado por tensoes
eldsticas. Nas heteroestruturas onde o descasamento € a espessura
da camada $30 ambos pequenos, isto pode ser conseguido. Contudo,
em putras estruturas o descasamento € t3o grande que a formac¢3o de
dislocactes na interface camada/substrate (C/5) & inevitdvel. A
comparacio dos parametros de rede da camada e do substrato, usando
técnicas de difrag¢3o de raios-X, fornece o método mais preciso
para determinar as tensdes presentes, 0 procedimento usualmente
adotado, @ registrar a diferenca no dangulo de Bragg dJdos planos
paralelos a interface na camada e no substrato, e ent3o deduzir,
via lei de Bragg, os parametros das redes. E importante notar que
a difrag3o por planos paralelos a interface, providencia
unicamente uma visdo unidimensional da estrutura. Fsta limitagSo
nao permite determinar independentemente crescimento coerente e
composicao quimicaFiJ Sendo assim, & fundamental caracterizar os
parametros de rede da camada e do substrato nas diregBes paralela
e perpendicular a interface.

Fara determinar diretamente o descasamento na direcio
paralela & interface, ¢ necessario obter a difragio por planos
Bragg perpendiculares a interface, mas infelizmente na maioria das
situa¢Oes & pouco pratico, uma vez que a espessura do substrato
ndo permite transmissio adequada do feixe de raios-X. Uma
alternativa, e a difrag3o por planos inclinados em relagdo 3
interface, mas que ainda permite geometria assimegtrica de
reflexdo. A separagdo dos picos de Bragg da camada e do substrato
registrados dessas reflexoes, antes e depois te reverter o caminho
do feixe de raios-X, pode ser usada para calcular og descasamentos

. ' , . (= | pe
paralelo e perpendicular a interface, Na eratica, gase



procedimento & trabalhoso e necessita de feiwxes de raios—-X com
baixa divergéncia, como os obtides usando um duplo cristal. Além
disso, essas tecnicas de analise 50 podem ser aplicadas no estudo

de camadas finas (<S5Q0Q0A) e interfaces, usando equipamentos
altamente smfisticadUEFBJ
A difrag8oc mdltipla (DM}, descrita em detalhes mais adiante,

tem sido empregada em varios trabalhos para fornecer informagao da

C4-121]

rede cristalina de monocristais A primeira utilizacio dessa

tecnica no estudo de defeitos em monocristais foi feita apenas em

1?6?E133. Mas, a metodica extensio dessa teécnica & camadas

epitaxiais ¢ relativamente recente, 8@ destacam-se os trabalhos
onde a DM @ ohtida usando a geometria de feixe de raios—X

, C1,141] . , . . ) .
divergente ' , que e denominada comp tecnica do feixe divergen-—

te[143 [15]‘ a

outra geometria conhecida para se obter sistematicamente o]

(TFD), € a simula¢3o desses diagramas Jja foi obtida

fenomeno de DM, & a geometria do feixe colimado conhecida como

geometria de Rennlngertdj, e denominada por técnica do feiwxe

culimadotiqj (TFC). Esta tecnica ja foi aplicada em sistemas C/5.

Primeiro, no sistema InGaAsP/InPL[@@1) para se abservar varia¢des
das intensidades multiplamente espalhadas, quando comparadas con

Eié]_ Uma

aquelas espalhadas por um sistema sem deposicio de camada
segunda aplica¢fo foi ao sistema ZnSe/GaAs[@21], na observacido de
picps extras negativos no diagrama de DM, isto, devido & absorsdo
de intensidade do feixe incidente e do feiwxe difratado nos planos
do substrato, em consequéncia da difragdo deles em planos Bragg da
camadati?j. Mas, até agora, a TFC nunca foi1 wutilizada comg uma
tecnica de caracterizacio.

0 interesse neste trabalho é desenvolver um meétodo, baseado
na TFC, para caracterizar o descasamento paralelo a interface,
tantg de camadas egpessas OiHm) como de camadas finas {(¢@,90Hm),
usando equipamentos ndo sofisticados. O motivo deste interesse, e
as contribui¢Bes necessarias para o desenvolvimento do método sao
descritos abaixo.

Em termos gerais o fendmeno da DM na TFC no espago real @&
produzrido pela rotagcdo do cristal, em torno da normal aos planos
cristalinos paralelos a sua superficie (chamados planos

primarios), enquanto o feixe difratado por eles ¢ monitorado por



um detector fixko na posicdo do feiwxe difratado primdrio. Durante a
rotac3o outros planos (chamados planos secundarios) entram em
condigdo de difracdo simultaneamente com a reflexdo eprimaria. O
grafico da intensidade monitorada em funcic do dngulo de rotacio €
conhecido como diagrama Renninger, devido A geometria instrumental

qu' A ocorréncia de DM @ indicada no diagrama Renninger

utilizada
POr uma variacac na intensidade, produzindo um pico de DM positivo
ou negativo dependendo da interacl3o entre a reflexdo primaria e as
secunddrias envolvidas naquela posi¢c3o, que na DM, aparece como
uma nova reflexao em planos chamados de acoplamento entre elas,
dirigindo o novo feixe difratado para o detector que esta fiko na
posicd0 da primaria. Nos diagramas Rennineer, algumas das regides
angulares aparecem como imagens refletidas de outras, em torno de
determinadas posicOes construidas como espelhos. 0 numero desses
espelhos de simetria & definido pela simetria do gixeo primario.

Uma vez que os planos secundarios sio inclinados em relacgio a
superficie, esta técnica pode fornece informagdoc tridimensional
sobre as redes.

0 raso de DM de especial interesse agqui, @ aquele envolvendo
as reflexdbes secundarias de superficie (RSS), onde 0 Feixe
secundario e difratado paralelamente aos planos primidrios, isto @,
paralelo a superficie da amostra. EntHo, auando a TFC ¢ aplicada a
uma camada epitaxial, com o©os planos primarios paralelos a
interface, espera-se que as contribuicles devido as RSES sejam as
mEnos sensiveis a espessura das camadas, possibilitando obter
informacg3o tanto das camadas finas como das interfaces. Assim, e
necessario fazer um desenvolvimento, que permita caracterizar o
descasamento paralelo, a partir da observacao no diagrama
Renninger de picos de DM devido as RSS.

Outro importante caso de DM que ocorre somente em estruturas
£/% é a chamada DM hibrida, observada pela primeira vez em i?Bltij
quando se utilizou a TFD em experiencias com camadas
heteroepitaxiais. Essas reflexdes hibridas aparecem quando o feixe
difratado pelos planos secundarios da camada ou do substrato,
cruza a interface C/5 para ser difratade por plancs de acoplamento
do substrato ou da camada, na direcdo do detector. Entretanto, em

experiéncias com a TFC nunca wuma DM hibrida foi observada.



Contudo, acredita-se ser possivel observar DM hibrida mesmo na
TFC, mas para isso serda desenvolvida uma nova maneira de estudar a
geometria da DM, que permitira levar em conta a DOM hibrida e
também as imperfeigdes cristalinas nas camadas tensionadas, 9que
sera considerada através de uma largura mosaico relativamente
grande, e que, influi muito nas condi¢des que limitam a ocorréncia
da DM hibrida na TFC.



CAPITULO 01 ~ CONSTRUCGES GEOM£TRICAS PARA A DIFRAGAO MULTIPLA

A geometria da DM no espago reciproco e usualmente
representada usando a construg3o geométrica de Ewaldgia'1?j No
entanto, a construglio de Kusselgeej a qual € utilizada na

interpreta¢cao de experi@ncias de DM cam a TFDEF”“:I serda util no
presente trabalho também na interpretagdo de experiéncias de DM

com a TFC. Comegcaremos analisando essa Udltima geometria.
U0 .+ — CONSTRULAD GEOMeTRICA DE KOSSEL

Nesta geometria as condicfes de difracio sio representadas a-
través dos cones de Bragg. Como feito por {sherwcod & Wallace[211],
a representagdo de uma difracio simples (caso de dois feixes:
incidente ¢ refletido) € mostrada na figura 1i.a. 0Os feixes
incidente e refletido, KO e OK', sido geradores do cone de Bragg, e
terminam sobre o circulo da interseccBo das duas esferas de
dispers3o de raio 1/\N centradas em 0 ¢ 6. Mesmo com A variando, K
€ X' sempre estio sobre o contorno da zona de Brillouin, que & o
plano entre O &€ 6. U plano paralelo a esse contorno passando por G
em duas vezes a distancia da origem, @ conhecido como plano de
Kossel, e a esfera de raiv /2 centrada em O, ¢ a esfera de
reflextes ou esfera limite. A esfera de Fwald de vraio 1/N passa
pelos pontoes O, G e C. OUs pontos € e €' pertencem ac circulo
formado pela intersec¢ao do plano de Kossel com a esfera de
reflexdes ®# 530 destintos dos demais por estarem contidos no plano
de incidéncia. 0Os vetores conectando Q com €, €' e G s8a nomeados
como F, e ; respectivamente. 0Os wvetores F e r' também s3o

geradores do cone de Bragg e satisfazem as seguintes relagdes:

- W -+ 2
rg =06=|gf
. o (II-1.a)
7] = R= %
r'o=pg -1 (II-1.b)
Essas relacbes representam o plano de Kossel, a esfera de



reflexes @ a lei de Bragg, respectivamente.

Esfera de
Dispersdo

Rm

Esfara de
Reflexdo

S

a)

Esfera de
Dispersdo

Esfera de Raios X
Reflexdo

Intersecdo dosPlanos
de Kossel

bl

Raios X

Figura 1: a)Geometria da difrag83o (caso de dois feixes) usando a
construcdo de Kossel. biGeometria para o Gaso de trés feixes, onde
0 feixe incidente € paralelo a diregdo roi, gque corresponde a
intersec¢do dos dois cones de Bragg.



Un taso de tres feixes (incidente,primario e secundario)
ocorre, 4duando um gerador comum dos cones de Bragg corrvespondentes
a dois conjuntos de planos da rede, € paralelo a dire¢io do feine

incidente. A figura 1.b mostra a representac8o de um caso de treés

I 4 = -+ LY
feixes envolvendo os vetores reciprocos 9, € 9 fs EXPressoes

?_ _ E-r - -+ - - 1
o - £9, Toy € ¥y = B8, - Ty, expressam a lei de Bragg para
ambas as reflextes. Uma outra condi¢3o de difrag3o, e obtida pela

- > - -
subtragio destas duas, fornecendo Fo = Eg2 - (~r,) onde 9, e n)
A -+ - .
vetor reciproco 8, ~ 9, chamado vetor de acoplamento, que @ o
responsdavel pela transferéncia de poténcia entre os feiunes
. - -+ - . . "
espalhados nas direcOes r. 8 r,, ou seja a interacdo entre esses

feixes,

0 vetor de onda §0l = —; /2 representa o feixe incidente,

ol
- -+ + »
enquanto os vetores de onda kn = r,/2 e k‘ = r, /2 representam os
' ] ] - '.‘ [ . -
feixes refletidos. Assim, o feixe k0 € aqul considerado como a

soma de dogis feixes que percorrem caminhos diferentes dentro do

cristal. Um € difratado unicamente pelo conjunto de planos

e . .

representado por 9, (chamado caminho Ci1), e o outro, &
\ , L -

consecutivamente difratado por 9, € por g, (caminho C2). e modo

idéntico, ﬁ‘ considera os feiwes difratados por ;1 e o5 difratados
consecutivamente por ;o e _;z' Mos diagramas de DM obtidos para as
dois arranjos experimentais usando feike colimado ou divergente,
unicamente o feixe que emerge do cristal <K“ ou nli, para o gqual o
planc de Bragg € paralelo a superficie da amostra, €& observado.
Par exemplo, se Ea e perpendicular 3 superficie, ent3o, apenas o
feixe difratado na dire¢so de ;u sera observado nessas duas

técnicas experimentais. Define-se as direcdes do feire incidente e
=+,

' -+ -+ L
refletido por ~r = T BT T or,. De acordo com (II-1), tem-se
para (i
-+ +
ro, = Gy
|¥] = r (11-2)
¥ o= Eg, -r

-
Agora, levando em conta que r_ @ -r %30 geradores do cone de



-+ -
Bragg do vetor 9, @ do vetor g; respectivamente, escrevo para (2

2 = —(_T,2 (II-3.a;}

- -+ -
r =Eglr—r1

e - - . (11-3.b2
r' = 2g_ + r

" n , . ~ . -+ "
As condicOes para a ocorréncia da difracao simples de 9, 530

estabelecidas em (II-2), enquanto (II-3.a) determina os dois

M . f . - . - .

unicos valores possiveis para r, Nessas circunstancias. De (II1-3)

tem-se entao, uma nova maneira de calcular as direcoes que o feimMe

deve incidir para a sequéncia de difracio em C2 ogcorrer, alem da
direcio r' na qual ele sera espalhado. Na figura 2 mostra-se a
reflexdao primaria (2.a3) e também as reflexBes pelo caminho de DM
Cz, ilustrando os vetores ?, ;1 e :’ (P.b).

No espago real, a# diregdo du feixe incidente pode ser dada em
termos do par de angulos (w,¢) como se apresenta na figura 3. A

s ~ . i . b : - R '
direcio cristalografica m &€ um vetor de referéncia contido no

—
. + 4 -+ / , .
plano perpendicular ao versor n. Qnde, n = g“/ GO e normal a

superficie da amostra., E£sses vetores permitem definir a base

+ -+ -
ortonormal {e .e,.e ), sendo

- m
e =
1 -+

| m]

- nxm
*m

e, = " (II-4)
|m]

- -

4 = n

A direcdo do feixe incidente pode aser expressa em termos de ;



como

E
I
n
m
=1
]
[ ]
—
at
m+
[}
(L

(II-3)

O) ?\A‘G‘O ?’ t
b) \# —
Y
9

it
M+

-

9o

.

Iy

™~

. " C . “* * -
Figura 2: a)Reflexdo primaria. b)Caminho de DM onde g1 e g2 sag of

vetores reciprocos dos plangs secundarios e deos planos de
acoplamento respectivamente.



0 dngulo w e definido como o0 angulo entre o feixe incidente e
os planos primarios {(paralelos a superficie da amostra), e o
dngulo ¢, @ aquele formado entre o plano de incid@ncia primaric e
o vetor de referéncia ;, 0 diagrama Renninger ¢ gbtido girando-se
a amostra em torno da normal E, enquanto g dngule © ¢ mantido fixo
e igual ao angulo de Bragy da reflexio primaria. Portanto, como ja
foi dito, um diagrama Renninger & um registro da intensidade

primaria como funcdo do Bngulo de rotagdo ¢

Plano de
Kossel

Figura 3: Direg3o no espago real do feixe incidente (w,¢) guando
gste incide paralelo a um gerador do cone de Bragyg do vetor 9, -

10



‘ ‘ () .
Num diagrama Renninger c¢om 340 o cawminho de DM Cz,
, , ' . -
especificadeo pelo vetor secundario g, € pela veltar de acoplamento
-
92.
-

feixe incidindo pelos pontos 6 ¢ B da figura L.b. U= vetores r. €

difratara o feixe incidente dusas vezes, corvespondendo a0

e , ™ )

ro: obtidos da solugidaoc do sistema wm (II-3), apontam os pontos A @
" Bragg ]

B. Usando rop €0 (II-5}) obtem-s5e W = 90 ¢ &% posigdes ¢A e

¢‘. nas quais os picos de DM devido avw caminho C£2, aparecem no

diagrama Renninger.

00 .2 — CONSTRUCXAO GEOM&ETRICA DE EWALD

No espaco reciproco a relaglo de Bragg € sintetizada no fato
da diferenca entre os vetores de onda incidente e refletido ser
igusl av vetor da rede reciproca do plane de Bragg difratante.
Quando um feixe incidente com comprimento de onda A @ representado
pela Esfera de Ewald (EE), de vraio J/7°, a relagdo acima sera
satisfeita sempre gue as extremidades do velor reciproco, que sao
denominados de nos da rede vrecliproca, estiverem tocando a
supeficie da EE.

A DM (caso de trés Feiwxes) octorre guando ©s nos da rede
reciproca, arontados por dois vetores distintos ﬁﬂ & 31, ealt 30

simultaneamente tocando a EE. De modo identico ap mastrado no item

-+ —- - L L] -

0.1 tem-se, kﬂ =8, * ko, Kk, = 4, + k,, e a terceira condicio de

o - . . . - -
difracao e obtida pela subtragdo destas Kﬂ = g, *+ k‘, aonde
-+ Lo -+
92 e Bn - 91. .

Na TFC, durante a rotacio do cristal em torno de e,, u vetor

. ] . s ] . . I
Primarie 9, tem seus extremos mantidos sobre a EE (w =  Zngule de
Bragg da reflexdo primaria). Assim, quando o no apontado pelo

L , . ‘ . .
vetor secundario g, toca a EE o feine incidente @ cimultaneamente
. - - . . ) . -
difratado por 9, € 9, # @ intensidade primaria sofre uma varia¢3o
. - f -~ -+ -+
devido a difrac3oc pelo caminho Cz2 (g, + 9,7
W* * -’ - . . 1] .
Usando a base Lﬂi.ez.eaJ dJefinida no 1tem anterior, vemos na
figura 4, a posicao geometrica da EE, dos vetores reciprocos e dos
feixes de raios—X no exato 3ngulp de rotacdo ¢;, Fara o 4qual o

A -
vetor secundario g, esta tocando a EE no ponto A, U centro da EE

11
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¢ apontado par S0 = -k = Tos s
P = -k, = =, due

¢ warcrvito nessa base como:

§0 = i cosw cosg Ei + i cosw send ;2 + m%“ — ;n -
- XG ;1 + Yﬂ éz + zo ;n _ (1I-6)
AN
| G )
:," @@\
ol 3
Feixe *
fera de e M,
Ester <12 Primario
Feixe
Incidente X
|
1
|| | y| /~ Feixe
1op "L\ / Secunddrio
RV
| T
: ‘P,f/ O E“Hx
7 T
x”"'a.x
&
2

Figura 4: Contrucdo de Ewald mostrando & posicdo da EE
satisfazendo simultaneamente a cnndic50+de difracﬁa pelos planos
representados pelos vetores reciprocos go e gt



EFsta ¢ a construcido de Ewald equivalente 3 apresentada na
figura 3. As condigGes para o feixe incidir pelos pontos A ou B
. e i —
(fig. 1.b), sao as mesmas para o vetor 9, apontar para 0s pontos A

. e B na figura 4. Us pontos_ A e B corresooodem a entrada e a__saida__

iy - - amE — - - &, m i
Zei_osuisg  dy ER T Asintérmecsan @ntro ume-esfersccectrade fdas galgei”
o 93
3 T - = . .. -
- “@*“ifﬂ‘iﬁirlkfﬁwnaﬁnmr&ﬂenﬁﬁar:udﬁ:ﬁ-auﬂbVEIDir'ﬁﬁ pawrandd - por
& E‘Iiuz? Afig.. 4, ge-aum-circalocula inférseccdvicom & a- Ef

-— an . ] - ]
,dE{ErminawogLaﬁgalaﬁ-de‘rubac$u3¢An:nos~qu:15F g, eskd. aportando

para A.e 'z As cquacies do_circwio e da -EF 580, respectivamente
2 2 + 2 2
X"+ Y = |g | senr (I11-7)

e X=x00® 5 y-vo)® 4 (zez0)® = (—)® | (11-8)

Escreve-se X,Y & 7 como:

X = '31| sen’ coseP
Y = ‘§4| seny seny (I1-%
Z = IE‘I cosy

[ "~ + -+ » -
onde y € o0 angulo entre 9, e e, e P ¢ 0 dangulo formado pelo planc

’ - * . A -
que contem g9, e e, com a diregdo e,

Substituindo (II-7 e 9} em (II-8), tem-se:

K|3l|= = Elglllﬁenr cosw cos{P - &) + cos¥ senw] . (II-19)

Da figura 4 wve-se que ¢AB = P * 3, isto e,
cos? = caslp - ¢An)' 0 8ngulo 27 é v Sngulo de rotacl3o do cristal

entre a entrada e a saida de 31 da EE. De (II-i@¢), ocbtem-se a

13



£18,1%91]

conhecida ¢quacido para o cdlculo do cosf?, que &:

Ao
“E*lgll = Ccos}y sen

COS =
B SENy COosk

' (II-11)

e de acordo com a dedu¢io apresentada, os dngulos ¥, e w siog

dados por:

- -
9 e
casy = : 3 (II-12)
ls, ]
9 E
cCosy = ~ r 1 (II-13)
|9, |sinr
senw = seng® 99 o A |5, | (I1-14)
o 2 go :

Nessa construgioc geometrica os angulos ¢AJ = ¢ * 7 gi0 os mesmos
¢AJ obtidos de (II-%), usando a solugio (;AJ) do sistema em
(II-3).

Existe uma diferenca fundamental entre a construgdo
geometrica de Kossel (item 00 1), e a construgdno de Ewald. A
primeira constru¢cdo, do modo tomo foul apresentada, utiliza o vetor
secundario ;1 e 0 vetor de acoplamento az para calcular, atraves
de (II-3) e (II-5), as posicdes ¢AJ do diagrama Renninger onde
aparecerao as contribuicdes devido a difracdo pelo caminho Cz. A

~ . . . ' . -+

segunda construgadao, utiliza o vetor primario g

- aﬂrugg y
& ]

o FRara definir o

correto angulo de incidéncia (w ., &€ 0 wvetor secundario

3‘, para calcular através de (II-11) as posigles ¢Ah'

14



CAPLTULO 000 — DIFRACAO MULTIPLA EM SISTEMAS CAMADA/SUBSTRATO

As duas construcbes apresentadas ser3o uteis neste trabalho.
A construcao de Ewald permite, de um unico diagrama Renninger,
caracterizar o descasamento entre as redes na diregio paralela a
interface, a partir da medida da separac¢3oc angular A¢ entre o
makimo da contribuiclo do caminho de DM envolvendo somente planoas
da camada, e v maximo da contribuic83c do caminho de DM hibrido, no
qual os planos secunddrios est8oc no substrato, e os planogs de
acoplamento est30 na camada. A construgdo de Xossel € usada para
explicar a ocorréncia, no diagyrama Renninger, de picos devido aos

caminhos hibridos.

000 .1 -~ REFLEXBES SECUNDARIAS DE SUPERFICIE NA CARACTERIZACXKOD
DE CAMADAS EPITAXIAIS — UM NOVD MeTODO

Na construgdo de Ewald, a equacdo (II-11) pode ser aplicada a

um caso mais geral, onde, o Sngulo de incidéncia « nSo0 toincide

com o angulo de Bragg dos planos primarios. Evidentemente, quandg

-' Lard r 4 ~r . id

9, nao esta em condi¢do de difragao, ps planos de acoplamento
* _’ ." r ~ L") kil

dados por g, = g, - g,, também nBc estarSoc em condicio de

reespalhar o feiwxe refletido por 31_ Portanto, nenhuma radiaglo
deve ser detectada na dire¢8oc esperada para o feixke primario.
Contudo, quando a TFC & utilizada num sistema constituido de um
substrato, sobre o qual estd depositada uma camada epitaxial com
eixos cnerente551] (alinhamento entre VErsSOres das redes
camada/substrato), pode aparecer no diagrama Renninger picos
extras devido aos caminhos de DM hibridos. Assim, de (II-11)
pode-se obter a posigcdo das contribuicBes dos caminhos normais
(n3o hibridos), @ também a dos caminhos hibridas para um mesmo
dngulo de incidéncia w, ou seja, num mesmo diagrama Renninger.

Uma camada trescida na direcido @901 sobre um substrato com

rede cubica, apresenta uma deformacio tetragonal caracterizada por
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A " il -
o a
2
a - a
Ao XL -
[ 4 =
a o

onde a. a ea 530 05 parametros de rede do substrato e da
camada, nas direcoes paralela () e perpendicular (L) & interface

C/5. Usando os sub-indices a ¢ ¢ para designar respectivamente o
substrato e a camada, segue de (II-11) que

~5—|3 | - senw cosy
- 2 -, OS5, o
cosfl, . = COsSw Seny » I
2,0
] . - 4
¢ us vetores secundarios g, € 9, =30
- h o+ R - £ »
= » —_— —
9, g 3"+ b* + = ©
-] = 2
(III-2)
-+ h kR L
o ——— |
e 9. a* + —/ b +
) It A

A normal a superficie € a prdpria direg3o 091, implicando que, o

eixo de rotaciao EB ¢ paralelo a E*_ Portanto, os planos primarios
terdo indices @QOL. De (II-12),

£ /a
cosy = ¢ e cas} = =
o [h?+h2+£ 21112 o

[ (hz+kz)/tx: + {a/ai] e

(III-3)

14



Substituindo (III-2 e 3) em (III-1) <calcula-se os A&ngulos £3
como sendo:

A
Ea.(hz+hz+£z) - & sgen
cosf? = (III-4)
[ ] [h2+h2] d~2 —_—
A z .2 2 2 .z
_E—[(h +hk yay o+ £ /a*] - sgnw
e cusﬁa = (III-9)

[ (h¥+r? J/a;J 12

C OgW

A separacao A¢ entre os maximos dos picos das contribuicSes
- i
de 9, ¢ 9, no diagrama Renninger, pode ser calculada através de
(IIl1-4 ¢ %), pois

Ap =(p 5D -(p 23D =4p t &3

Para camadas com deformagdo teltragonal, calcula-se de (II-13),
Ap = p - p = @ Portanto, a separacdo 4¢ ¢ igual & * &3, e o

sinal, tem a ver com a entrada ou saida do vetor secundarioc da EE.

A influéncia da deformagio tetragonal [ ga I e ga #] no deswvio A7
e obtido diferenciando (IIl-5) no ponto onde e, = a, =a., isto e

li S
o, =2 =
[ I W™ L

Al{cosfi) = —-senf3-AfF = [Ei%gﬁﬁil].da" + [3(325ﬁ°>].dal
[# 3 .=

(III-4)

sendo:

17



@ (cosie) E%;(hz+h=-£ z) + £ senw 1
e = - P = (IXI-7)
] a. =a =a [ A7+ ] o »
H_ _L' [ '
Y )
d(cosfe) . . _ Cas £ -fsene 4 (II1-8)
31:1 E 4 A - ] [+ :
4 a = =a [A7+k7] cosw *
Substituindo (III-7 e B) em (III-&6), tem—se:
D hF o 2 z '
ap = 28207 )t e aa,
[ A%+k%1"? cosw senﬁ‘ “
AL
+ Hae = sene) A, (III-
2 2 172 [# ] ?)
[ A" +k"] cosw senﬁ.

£ necescdrio se fazer uma importante observaclo a0 termo

Act
a-r

calcular o adngulo £, que o feixe secundario knc' {refletido pelos

¥

dentrp do parénteses, que multiplica 4. Permita primeiro

"
planaos representados pelos vetores g-n) faz com a interface (/5.

No instante que o no rpontado por E.Q gestid tocando a EE, a lei de

Bragg fornece:

- n
entao cos(—E— - Ehc) = K(;hc - éﬁk';a, € usando go como dado em

i8



(II-4), obtém-s& os Angulos Cm como:

-]

'
sent- = z - genw (III-10)
=
£
e senf | = 21 - senw . (I11-11)
i
0 termo dentro do parénteses acima citado, ¢ identificado por

(III-10), como sendo igual a sen{ . No diagrama Renninger para a
camada (& = 3ngulo de Bragg da reflexdo primaria 0L da camada),

as expressoes (III-1Q e 11) ficam:

by
ﬁen£‘ = z: - E; (III-12>
] L
P W' AL
e sen! = - , (111413
e b d n Ed.J'

Dessas equagdes nota-se que 530 importantes as reflexdes
secunddrias de superficie, isto €, aquelas reflexBes com iIndices
(h,ke,{ = %), POiS assim:

Acx
AL a
sen{_ = =5 Ao {IT1I-14)
- 1 =+ 3

[}
&

e senz‘.‘ct (III-15)

Dai, substituindo senf. em (III-9) gbteém-se:
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2 Aa
B Aa X %{1 [—'-;1'——"- .l.]
af = 00—+ ha

. (III-14)
[A%+k®1 72 cosw send, 1 + —o%y

onde, de (III-%)

[A2+k? 1'% cogw sinﬁ‘
Q2

= (I1I-17)
—52—(2‘12 2l 2) 4 & senw
" m

Qualguer reflexao secundaria com indices hhg e uma reflexio
secundaria de superficie, porque o feixe secundario e refletido
paralelo & superficie da amostra. Por exemplo, pode ser visto de
(III-19), gue ng diagrama da camada, fc = @. Em outras palavras, a
trajetoria do no secundario hh%, durante a rotacido da amostra em

tarno de En’ esta contida no plano equatorial da EE.

Nesgas reflexGes de superficie dois fatos importantes
acarrvem:
, - Aex , ‘
i) A dE?UrmacaD-j;—!L contribul apenas emn segurnda ordem para
‘ - - . Aa
a wvaria¢ao 43, Ent3o, na pratica, podemnos calcular u§~~ﬂ

diretamente da medida de Aﬁ,:nu seja:

Ao
cr

I = Q1-AF - &

¢

{1- Af? ‘ (III-18)

D érro ao desprezar a contribuic3o da deformagio

representado em (II1-1B8) por =, sendo:

2o



2 . z
AL Acz
/fﬁﬂﬂ [ oy *]
= = N 2 z z L " .ACZ . (III-i?)
mﬁi{h +RT=L" /4 + 5 senw 1+ o *
»

A figura 3 apresenta um esquema simplificado do porque a
variagao, na POsi¢ap do no sccundarico de superficie, devido a
variacao do parametro de rede na direcao perpendicular 3 interface
altera muito pouco o angulo ¢ no qual © no cruza a EE. Quando
fazemos € = @ estamos aproximando a EE, na regiio em torno do
ponto de cruzamento, por um plano tangente a ela. GQualquer
variacav do no na direcio perpendicular a3 interface, & paralela ao
prlano tangente. Ficando, entao, somente a deformagao —
contribuindo para alterar o angulo de cruzamento ¢.

»

ii) Na camada, © feixe secundario difratado por Ec. e
paralelo a superficie (_ = @). Portanto, este feixe € 0 que mais
"viaJa’ pela camada, consequentemente, interage mais com os planos
de acoplamento e por isso, & intensidade difratada por esse
caminho de DM, € menos sensivel a reducdo da espessura da camada,
do que os taminhos envolvendo reflexoes secundarias tipo Bragg ou
tipo Laue.

Assim, ¢ proposto aqui pela primeira vez, um metodo para

caracterizar a defurmagao I de uma camada fina fazendo uso das

reflextes secundarias de supevficie no fendmeno da DM

ot
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Figura 3: llustracio no espago reclproco,
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000 .2 -~ CONDICOES PARA  OCDRRENCEIA DE  DIFRACDES MUL TIPLAS
HIiBRIDAS EM DIAGRAMAS RENNINGER.

No item 1 1 usando a construc3oc de Kossel, chegamos ao
sistema de equacles em (II1-3), cuja soluclo, permite através de
(II-5), saber a direg3o (®,¢) que o0 feisxe deve incidir para ser

difratado por um determinado caminho de DM, especificado pelos

- -
vetores 9, € 9,. Esse conjunto de equagoes possibilita prever a

ocorréncia de dois tipoas de caminhos hibridos: Um € aquele com o

, C +(0)
vetor reciproco secundario do substrato (g1

‘ b X a}) _ . . .
acoplamento da camada (gz ). D outro tipo de caminho hibrido tem
. , {c)
vetor secundario da camada (E‘E), ¢ vetor de acoplamento do

substrato (aém)‘

)}, ¥ o vetor de

Por simplificacao, todo v espaco reciproco foi normalizado
pelo parametro reciproce do substrato (1/ﬂ‘)_ Fntio, o vetor

, +{c) -
recilproco 9 representando uma camada com deformacgio tetragonal,

r X i) o L&A
e escrito comou g = (ht kT ,{r), onde T = }/5" @ o = ifé;_ 0

. - ga
raio da esfera de reflexao passa, agora, a ser R = }/ﬁ‘
Uma vez que a reflexdo primaria tem indices Q0OL, os wvetares

reciprocos envolvidos nos caminhos acima citados, sao:

-+ { @)

g, =C Ak, Rk, ¢ ),
+;“ = (-ht,-kRT,(L-{))
(III-P@)
-‘im"—'(h'!"h'r' {o )E
+ (>

=( -h, -k, L-£)

’

Os numeros inteiros A, X e ¢ s8p 08 indices de Miller dos planos
-

cecundarios. Como 31 + ;2 = 9, ©O5 vplanos de acoplamento tem
indices (-h,-k,L-&) = (@,0,L) - (h, R, O

Alem degsses caminhoes hibridos, existem outros dois caminhos
de OM envolvendo os mesmos vetores, mas que naoc s3o caminhos
hibridos. Para facilitar a identificag3o dos caminhos, da-se nomes

a eles., Os nomes terdo duas letras (8 ou C); a primeira letra

23



Indica se os planos gsecundarios estB80 ne =ubstrate (8) ou na
camada (C), e do mesmo modo, a seounda letra inditca onde estio os

Planos de acouplamento. Assim,

sC . 3;" N E;“’ ,
CcC : a:c} + -go;c) '

(ITI-21}
88 : 8.7 + g, e

CS:Q +92

De (II-3) e (II-S) obtém-se, para qualquer um dos caminhos, a
diregao de incidéncia (w,9), Contudo, desse modo 05 nds reciprocos
de ambas as redes s3c implicitamente considerados como ideatis,
isto €, o nd ¢ representado por um ponto no espact reciproceo. O
dngulo de 1incidéncia ® dos caminhos hibridos (S5C e (%) pode nSo
coincidivr com o angulo de Bragg da reflex3o primiaria. Sendo assim,
nenhuma contribuicdo deles deve ser esperada no diagrama
Renninger. Porém, se a aproximac3o da rede cristalina do substrato
por uma rede ideal pode ser aceitavel, o mesmo nd8o0 se aplica a

rede cristalina da camada,

000 . 2.1 — CONSTRUCZD DE KOSSEL PARA CRISTAIS MOSAICOS

0 cone de Brage para um cristal ideal, define as condigdes

para um conjunto de planos atomicos, representados pelo wvetor
. -+ . , - .

recilproco g, difratar uma radiac8o com comprimento de onda &, (Q

cone de Bragg ¢ dado como ja mostrado no item B} .1, por:

-
rg

I

11
Gl

(IIl-2a)

]
a

Cuntudo, um cristal real muitas vezes tem uma estrutura que
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gesta longe de ser perfeita. Guando muito, em regides bem pequenas,
a estrutura tem a regularidade proclamada pela teoria. E essas
regifes estBo ligadas a putras regiDes tambem perfeitas através de
fraonteiras que s3o0 distorg¢oes e deslocamentos na  estrutura. Um
cristal real deste tipo e chamado de ‘cristal wosaico” e as
regides perfeitas s3o chamadas "bleocos mosaicos”. Se nos blocos
mosalcos considera-se uma determinada Familia de planos
tristalinos, as normais & essa familia, nos diversos bltcos,
estar3o distribuidas em torno de wuma dire¢ldo média, 4que € a
diregido das normais da maloria dos blocos (diregio ideal).
Fspacialmente, a distribuigao das normais e uma fungio
aproXimadamente gausslana e iSDtrdPica[13] &, portanto, ponde se
dizer que a fragic do numerc de blocos com as nparmais orientadas
dentro de um intervalo de 8ngulo solido ¢ na diregdoc do vetor

4 -. " . o r
reciproco ', que Faz um Gngulo @ com a direcio do vetor reciproco

. -+
ideal g, &;

N . ) - _].

onde 7 € o desvio padrao da distribuiclo, também conbecido como

largura mosaico.

Vamos imaginar g£(8) como uma “densidade” distribuida sobre
uma superficie esférica S, de raio |g|, centrada na origem @ do
espaco reciproco. Quando um feiwe incidente € representado na EE
de raio 1/A, os planos difratantes estardo nos blocos mosaicos
cuja desorientacio faz com yue o0s vetores - reciprocos 3' desses
blocos, tenham suas extremidades designando os pontos do circulo
Formado pela intersecgdc das esferas (EE e a esfera 5). Dessa
maneira, todos esses vetores g' terdo origem ¢ extremidade sobre a
EE, e portanto, os correspondentes blocos mosaicos estardo em
condic3o0 de difragdo. Assim os feixes difratados s3o espalhados
paralelos aos segamentos que unem o centro da EE e os pontos sobre

- k.

L4 i -~ r ur 2 =+
o circulo de interseccdc. Em cada ponto a direcao € v’ = 2g° - r

com intensidade eproporcional & funglo p(8).
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Para uma determinada posi¢ci3o da EE, o e¢spalhamento mais
intenso @ gerado para o ponto sobre o circulo de intersecgio cujo
ingulo @ entre g' e g ¢ menor, ou seja, aguele ponto designado
pelo vetor g' que estd contido no plano definido por + = -2k e
g - o plano de incidéncia. A figura & mostra esse espalhamento
quando o angulo de incidéncia n3o satisfaz a condic3o de Braga

-
Ppara o vetor g

Feixe Espalhado
no piano de
Incidéncia

Esfera de

Feixe
Incidente

Superficie
Esférica S

4—-""'{/

_Circuio da_
Interseccdo

. o . -+
Figura é:. Intersecc3o da EE com a esfera § de raio |g| centrada na
origem & do espaco reciproco, representando o espalhamenta por um
tristal mosaico.
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A maneira mals simples de considerar o imperfeigl3o cristalina

em (I1I-22) ¢ desprezar o espalhamento fora do plano de
incidéncia. Essa apronimacio ¢ conseguida, escrevendo-se o wvetor

-+ . -» s s
9' ¢omo a souma parametrizada dos vetores 9 e r, 1sto e:

* - >

g'= g + 8¢ (III~-24)
Os pardmetros @ ¢ 8 s3o determinados a parti; de trés condigoes
basicas:

s 2

l9'|" =6 (I1I-25)

- -'l’

o2 S (111-26)

-
I¥] = R (III-27)

4 primeira, expressa o fato das distd3ncias interplanares dentro

dos diferentes blocos mosailcos serem iguails (cristal perfeito). As

’

outras, definem o cone de Bragg para o vetor 3
Substituindo (III-B4 e 27) em (III-29 e ©26) obtem-se o

seguinte sistema:

2
aZ 3 =— + Fafme—m = {4

? N (I11-28)
a + —— = N

N

send

<

-
. 9'r
onde v = /f;j g e

Brugg'

A solugdo desse sistema fornece ovs valores de a e § em termos de

¥, que e uma funcgio de & Dai,

L
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w1 NPT

4 = N(N - va)

(III-29)

Como a aproximaclo por gaussianays € utilizada ous picos de
difracido sio simetricos em torno dog maximo. Ent3io, sempre existem
dois Angulos distintps, nos quais o feixe incidente e refletido

com 2 mesma intensidade, exceto no exato Sngulo de Bragg. A figura

7 mostra os wvalores de U+ g v _ correspondentes a3 dois pontos
simétricos do pico de difracao, e tambem a fungiao
I
v, (8) = cosl{— - 8 F e
+ 5 ﬂrqgg) 1.
Para cristais com largura mosaico muito pequena

{n « i radiane) os planos nos blocos masaicos que contribuim nos
espalhamentos de radiacio de intensidade significativa tém normais

com desorientacdes muito pequenas (82my) implicando em que, em

primeira aproximac3o, Ut(e) ~ N X &- i-N2 . Substituindo Pt(ﬁ) em

(II1I-29), e desprezando termos de segunda ordem em €, tem-se:

a = 1 * af
(III-30)
4 = Fas
L B
onde © = //g 1 - Nz = tanen”wg.
A partir dai, conhece-se @' em funcio de & Usando
(III-24.26 ¢ 39), escreve-se (I111-22) como:
;_; _ b ot Rzaa
= +
. 1+ o8 (II1-31)
ir] =R

As equacoes em (III-31), definem para um escolhido &ngulo &,

dois cones (cone_ e cone_) mostrados na figura 8., Esses cones
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determinam dois pontos simetricos do pico de difragao € auando ©
feixe incide paralelo a um gerador do cone,, o feine refletido @
paralelo a um gerador do cone_, & vice-versa. Como ja foi dito a
intensidade do feixe espalhado & proporcional & p(8), Note que
para © tendendo a zero os dois cones (+ e =), tendem a coincidir

com o cone que determina o espalhamento de intensidade maxima .

Esf. de
Reflexdes

.

Figura B: Representac3o dos cones de Bragg indicando as possivels
condicOes de difracio, formadas por todos os blucos wmosaicos com
uma mesma desorientacio €.
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06 2 2 ~ DIFRACAD MULTIPLA HiIBRIDA EM CAMADAS IMPERFEITAS

A analise da influéncia que as imperfeicdes existentes na
rede t¢ristalina da camada causam nas condi¢des de ocorréncia de DM
hibridas, sera feita, atraves da largura mosaico, ou &eJja,
supondo-se as desorientagdes dos diversos blocos mosalcos que
compBem a camada. A influencia das demais imperfei¢des tals como:
dislocagies, dominios de antifase, etc. ., sera investigada
oportunamente. £ importante ressaltar que, com a hipotése acima,
nio s esta tentando mostrar a existéncia ou nic de blocos
mosalicos desorientados na camada, mas simplesmente mostrar que  um
dos efeitos causados por essas imperfeicdbes em um diagrama
Renninger para um sistema camada/substrato, @ o favorecimento da
ocorréncia de picos de DM hibrida.

0 sistema em (II-3) foi adaptado para cada um dos caminhos 5C

g £S5 citados no 1tem 100 . 2. Usando-se (III-34) para o caminho

={@) +{c) ) .
sC o 9, a9, o sistema fica:
( -+ i@} {82
ri'gl ) 1 [§=3 2
+ =0 - CGZ + R aze)
1,9, = 1+ “29 (III-32.3)
ir,] = R
! 1
)
ro=Rs -, (ITI-32.b)
e para o caminho CS E:m + E;“ g sistema fica:
(e P
" el (GI + R 0(19)
e 9 - 1+ miQ
-+ - E) (@)
17,9 =7 Gz (III-33 . a)
-
\ irl| = R
v 2a” -7, o &5 - TDas (I11-33.b)
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Awm, ) - B3 T T 1‘ G“:) N — —
Onde G = = Igi.z | e o, = 1.2 H/rhz - G:C; . Mote

que, aqui o dngulo @ pode ter também sinal negative (£ &) Mas en
ambos os casos, o espalhamento € devido aos graos com
desorientacdo |@| em relagio & direcdo ideal. 0 sinal apenas
define aual o cone (¥} que estd gendo considerado (fig. B).

0 wvetor ?, para um caminho especificado, € agora wuma fungao

de @, ou seja, F o= ?(9)‘ Isto implica, de (II-5), que a direglo de

incidéncia (w,¢) tambem & uma fungio de &.

BBC . 2.3 — CONSTRUCAO DD DIAGRAMA DE INCID&eNCIA

0 grdfico de wxg construido a partir dos valores (w,¢), sera
chamado de diagrama de incid@ncia (Dl). Fle mostra as direcoes de
incidéncia que deverao ser satisfeitas pelo feiwxe de raiogs-X, para
que as possivels difracoes, dentro de um escolhido intervalo de
dngulo sdlido, ocorram. Uma reta com @ constante e valor igual ao
dngulo de Bragg dos planos primarics, representa as diregoes de
incidéncia para a reflexdo primidria. As direcles de incideéncia gque
o feixe deve ter para ser difratado por cadas um dos caminhos S5C e
CS ¢ representado por um conjunto de pontos, 9que indicam a
existéncia dos blocos mosaicos na camada com desorientagao entre
8 =0 e B x L 0 efeito da largura mosaico no caminko CC, apenas
alarga o respectivo pico no diagrama Renninger, sem alterar sua
posicio de maximo. Portanto, ele serd representadoc por um  dnico
ponto, correspondende a sua maxima contribuigao. 0 mesmo
raciocinico pode ser usado para o caminho S8

No DI, ainda e possivel representar a divergéncia do feixe

incidente. Considerando-se respectivamente &h e &v  como as
componentes da divergencia no plano de incidéncia primario
(divergéncia horizontal), e no plano perpendicular a ele

(divergeéncia vertical). Supondo gque a direcdo central da feixe
incidente e dada por (mﬂ,¢°), ve-se na figura 9, que o intervalog
dngular em w definido pelo feixe incidente & w = W, * &k Usando a

lei dos cossenos no segmento MN, obtém-se:



(IN® = eR°[ 1 - cos(@8v)] = gR°coswl 1 - cos(d - #,01

Isto 1mplica que, para ov « 1, o correspondente 1ntervalo &angular

em ¢ definido pelo feixe incidente e ¢ = ¢0 * _E%%G#' Por exempla,
a divergéncia de um feixe colimado por uma Ffenda circular, cujo
difmetro do orificio produz uma divergéncia mdxima de 24, sera
representada no DI par uma area hachurada, limitada rpela curwva

fechada centrada em (m0.¢0). 0 contorno dessa curva e dada por:

w = mo + Srosy
(I11-34)

5
P =P Y Tosw SEMW

com ¥ variando de @ até om.

Um desejado diagrama Renninger &€ obtido, quando a reta com w
constante representando uma reflexdo primaria € varrida por uma
fenda escolhida. Todas as difra¢des cujas direcBes de incidéncia
s30 satisfeitas pela fenda no DI, ocoarreriu

Foi desenvolwvido um programa de computador, cujJo copnteddo
aparece no apendice, que resoclve o0z sistewmas (III-3P e 33) e

fornece as coordenadas {(w,¢) para a construgao de DI desejado.
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CAPITULC 0¥ - PARTE EXPERIMENTAL

0% -- DESCRICAO DA GEOMETRIA INSTRUMENTAL

Na figura 1o @ apresentado um esquema simplificado da
geometria instrumental, com © goniostato de aquatro eixos de
circulo completo montado schre a base do gonibdmetro. 0 plano
contendo o circulo do goniostato e cbamado de planc do goniostato.
0 eixo de rotaclo do geniostato ( ¢ ) €& normal ao plano do
goniostato, e passa pelo centro de seu circulo. A rotac3oc da
amostra em torno do eixe ¢ ¢ feita com um motor de passw, cujo
menor pasco & ©,01 . O gonidmetro & dotado de um motor continuo e
um sistema de engrenagens, que permite a rotaglo da amosEra.
juntamente com © goniostato, em torno do eixo do gonidmetro ( & )

-+
com velocidade pre-escolhida €. Simultaneamente, pode-se girar o

detector com velocidade 26, ou manté-lo fixo numa determinada
pPOSiCa0. 0 centrp do detector esta colocado no planc de
incid&ncia, agquele que conteém o feixe incidente e o eixo ¢. A

amostra montada numa cabegs goniométrica fixa 8o circulo do
goniostato estara alinhada guando o0s planos primarios estiverem
paralelog ao plana do goniostato, e consequentemente, o eixo de
rgtacﬁo ¢ coincidindo com a3 normal a superi’icien da amostra
@ | Ea). Fnt3c, para um dado 3ngulo € de rotagsSo em ©, o 4Angulo
de incidénclia e w = % ~ |8|. 0 mostrador do gonidmetro aue fornece
o 8ngulo & tem uma escala cuja mengr divisio e 0.01° .

Os diagramas foram obtidos wusande um gerador de feixe
divergente de raios—X com foco efetiveo de JQumx5Q4m. Um colimador
de lat3c com 33¢mm de comprimento, com possibilidade de
substituicdo da fenda na saida, € usado para limitar a divergéncia

do feixe incidente.
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C)E-im go

1 D Gonidmetro

i
Circulo do
Goniostato

Eixo de Rotagao
do GoniostatoA

$
_L Feixe

\ % Detector
Amostra fixa ao

~ _*—'_-_'_‘—“——-
ﬁz‘) Circulo do Goniostato

_r Incidente

_"_; _- Base do

Gonidmetrg

8=¢
Figura 10: Esquema da geometria instrumental, a gual permite o
posicionamento do cristal em func30 dos angulos w e ¢ relativos a

direc3c do feiwxe incidente. A cabega goniométrica ndo estad
mostrada nessa figura.
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1Y 1 - ESPECIFICACADO DAS AMOSTRAS

lodas as amostras usadas nas experiéncias contém uma ou mais
camadas crescidas saobre um substrato de Sif@@1] ou GaAsLeeil. DOs
substratos tem 350um de espessura e area superficial da ordem de
1cm2. Dois conjuntos de amostras s3o estudados, cada conjunto
pertence a um dos sistemas GaAs/S5i ou InGaAsP/GaAs.

As camadas de GaAs foram crescidas por epitaxia quimica em
vacuo (VCE)., Os detalhes das amostras e suas condigdes de
preparacio s30 apresentados na tabela I.

6s amostras de InGaAsP/BaAs foram preparadas especificamente
para as experéncias usando as reflexBes secundiarias de superficie.
Primeiro, uma camada de InGaAsP com 5Q0A de espessura foi crescida
por epitaxia em fase liquida (LPE) sobre um substrato de OGafs.
Segundo, sobre essa  camada numa regifo que corresponde
aproximadamente a metade da drea superficial disponivel, uma nova
camada de InGaAslP com espessura de 25004 e composic3o diferente &
anterior & crescida sobre a primeira. Clivando a0 meio ess5a
amostra as duas amostras mostradas na figura 11 s3o obtidas. A
composiclo das camadas foram determinadas por Espectroscopia Auger
e as espessuras foram medidas com interferéncia de luz apods
polimento feito em 3ngulo e os tempos de crescimento foram 2.1
segundos e 3.0 segundos para a primeira e a segunda camada

respectivamente.
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Tabela I;

Detalhes das camadas de bGaAs

crescidas sobre

Si por VCE
Numero Nome Espessura Temperatura °C)
Amostra amostra Camada (Mm)| de crescimento
1 MO-40S1 i,2 &8¢
2 MO-2381 ¢,8 &50
3 MO-38Si 0,05 450
4 MO-5951 0,05 459
f[OO‘I]
1[001] |
| -
2500A
Iny5 460,50 ASe o e
B - ]
500AI In,..Ga,.. As_ P A
208°%s6" *86'220 500A] | Inyod5066R556Pa0 0
Ga As Ga As
Amostra 5 Amostra ©

Figura 11:

compousicOes das camadas.
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Car - JLO ¥ — RESULTADOS

Neste capitulo vamos apresentar e discutir os resultados
obtidos por difrag3oc mdltipla de raios—-X em geometria de
Renninger, em dois tipos de amostras: i) o sitewa GahAs/Si e ii) o
sistema InGaAsP/GaAs.

ds primeiras evidencias experimentais da ocorréncia de DM
hibrida num diagrama Renninger, sdo apresentadas para o sistema
GaAs/Si. A partir dai, e construido o diagrama de incidencia (DI),
que permite analizar os caminhos hibridos possiveis de serem
responsaveis pela ocorréncia das BM hibridas acima mensionadas.
Uma vez explicada a ocorréncia, a determinacgdo dos maximos dos
picos hibridos e dos normais da rede (n3o hibridos), permite a
determinac3o da discordadncia entre os parametros das redes
camada/substrato, na direg3c paralela & interface entre elas.
Mesmo camadas pouco espessas podem ser analisadas com o metodo da
reflexdo secunddria de superficie.

Tambem € apresentada, a apiicacﬁo do metodo de caracterizagdo
descrito, para o sistema InGaAsP/GafAs. Nesse caso, s30 analisadas

amostras com I e 2 camadas depositadas sobre © substrato.

¥.1 — DIFRAGAQ MULTIPLA HiBRIDA NO SISTEMA GaAs/Sil001i1]

Nos diagramas Renninger, onde os planos primdrios té€m indices
0L, =0 ¢ possivel a ocorreréncia de uma reflexdc secundaria de
superficie, quando % For um numeroc inteiro (item 000 .13. A escolha
da reflex3o primdria fica, portanto, restrita a @92, 004, 094,

etc. Contudo, nas amostras de GaAs &/0u Si a maior razio entre as

intensidades multiplamente espalhadas e a primaria, € consegduida
para a reflexdoc primdria @02, e qualquer wum dos caminhos
111+171=002, 111+111=002, 111+111=002 e 111+111=002.

Apresenta-se aqui, uma nomenclatura para 0s diagramas
Renninger. 0 diagrama mostrade na figura 12 .a é chamado
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@02GaAsL 110 1Cukeuw . Deve-se entender ent3p. que os planos primarios
com indices 002 pertencem a rede cristalina do GaAs, o vetor de
refer8ncia m ¢ paralelo a direc8o [110], e o comprimento de onda
da radiac30 usada, € igual ae da linha caracteristica CuKod. Caso
os planas primarios sejam da rede cristalina de um substrato cu de
uma camada, os indices da reflexBo primaria serdo acompanhados de
um subindice 8 ou ¢, respectivamente. Na figura 13.a, € mostrado o
diagrama @02Si[ 110 JCuKot tambem na fegiﬁo dngular em torno do
espelho de ¢ = 9@ . Os indices ao lado de cada pico, especificam
as reflexdes secundarias envolvidas. Esses diagramas portanto,
foram obtidos para substratos de GaAs e Si sem nenhuma deposigdo
de camadas, quer dizer, amostras macicas desses wmateriais. OUs
diagramas das figuras 12.a e 13.a s3o mostrados para efeito de
comparacao com os diagramas OOEGGaAsE1103CuKa1 (diagrama de uma
camada de GaAs que foi crescida sobre substrato de S5i1) e
GOESSitiioquKai (diagrama do substrato de Si sobre o qual foi
rrescida a camada de GaAs), obtidos para uma das amostras do
sistema Gans/S5il001] e apresentados nas figuras 12.b e 13.b. A
diferenga fundamental nessa comparac3o € o aparecimento de picos
extras (apontados por setas nas figuras 12.b e 13.b) devido as
contribuicBes de caminhos hibridos. Esses diagramas s8o muito
impnrtantes, pois registram pela primeira vez, 3 ocorréncia de DM
hibrida na TFC.

Para entender melhor a ocorréncia dos picos hibridos nos

diagramas OOEGGaﬁsﬁiielCuKai e OOEsSiE1103CuKﬁi, € . necessario

considerar as ideéias introduzidas no item 000 . 2 . De acordo com
(ITI-21), e considerando somente os planos 111, 114, 111, e

ilic, os quatro caminhos possiveis, esquematizados na figura 14,

s30:

SC ¢ 111 + 11t
CC . 111 + 114
55 . 111 + 111i

5 : 111+ 111
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Figura 12: a)Diagrams Renninger P02GaAsC 110 ICuKot —— material
macligo.
b)Diagrama Renninger @9ecGansl 119 JCuos — (GaAs como

camada sobre substrato de §i. :
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Figura 14: Caminhos de DM envolvendo apenas reflexfies secundarias
de superficie. 830 considerados os espalhamentos por planos da
camada, do substrato e os hibridos.
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Utilizando, o5 comprimentos de onda das linhas
caracteristicas CuKou e CuKoz, foi construideo o DI (item 0H-2. 3)
mostrado na figura 15 relativo ao dngulo sdlido, 9que contéem as
diregdes (w,¢) de incidéncia do feixe, de forma a permitir as
difra¢cdes pelos caminhos SC, CC, 55 o CS. Em primeira aproximacdo,
considerou—-se a camada como cubica e os parametros de rede
utilizados foram a =a = « = 5,6534; e o = 5,4309;,

OaAs i

implicande que T = o = =&i aane @,96064 . Assim, o5 vetores

reciprocos envolvidos sdo:

+{%)

g, = (1,4, 1)
»{Q)
g, = (~-1i,-1, 13
—gﬂc} = ¢ o, o, o)
1
5,7 = (~0,-0, o)

No DI est3oc representadas tambem, as reflexbes primarias OOES
e 002, e as representagdes das fendas circulares Ft (diametro de
@.2mm) e Fz (didmetro de @,5mm), com divergéncias de 2,60 e 5,72’
respectivamente, foram calculadas a partir de (III-34),

Para uma camada sem imperfeicdes, em que a largura mosaico ¢
desprezivel apenas os dois pares de pontos (cada par 1indica a
condi¢3oc de difracldo das radiacties CuKou e CuKoe pelo mesmo
caminho) sobre as retas tracejadas no DI, representam as direcoes
unicas de incidéncia para os caminhos 8C e CS5, obtidas fazendo-se
8 = @ em (III-32 e 33). Assim, nos diagramas 902,GaAs(11@ICukKM e
OQESSiEiielCuKdz, obtidos com a fenda Fi, nenhum pico hibrido
devera ser observado.

A ocorréncia dos picos hibridos € explicada quando se
considera a existéncia de blocps desorientados na camada, cujo
efeito € o de transformar o ponto dnico em um segmento de reta com
sua dimens3o sendo uma funcdo da desorientacdo maxima desses
blocos. Isso € possivel quando se faz, em (III-32 e 33), © Angulo

8 variar entre pelo menos ~15' e +15'. A variacao de @ gera no DI
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os dois pares de retas tracejadas representando as vidrias direces
de incidéncia para os caminhos SC e CS. As posicles ¢a¢ e ¢c. dos
maxkimos dos picos hibridos no diagrama Renninger, correspondem no
DI, ao ponto de cruzamento entre as retas tracejadas do respectivo
caminho, e, a reta representando a reflexdo primdaria. Note que ao
se prolongar o par de retas SC, elas cruzam a reta primaria do
substrato nos pontos que especificam as direcdes de incidéncia do
caminho S5. Indicando, como esperado, que as posi¢des das retas 5C
s5o uma fun¢So de w, e dependem somente do parametro do substrato,
iste €, a retsa 5C pode tambeém ser calculada de (III-4) com,
h =k =& = 4.

Para as gquatro amostras da tabela I, os diagramas da camada

[OOEQGaAs[110]CuKu{] e do substrato [OOESSifiiolCchﬂ] s30

mostrados respectivamente nas figuras 16 e 17 . Observando os picos
S8C nas figuras i16.a e 16.b, e possivel identificar uma assimetria
devido 3 contribuig3c da radiac8o CuKo2 que também € difratada, e
vista por Fit naquela posicdo. A razio de intensidades entre os
picos SC e CC, varia com a espessura da amostra. Isto pode ser
visto comparando as figuras fé.a,b com as 16.c,d. No caminho SC,
somente a interac8o da radiag3oc com os planos de acoplamento da
camada € afetada pela reduclio da espessura da camada devido a0
volume do material difratante. Sendo assim, o pico SC e menos

sensivel a essa reducd3o do que o pico CC.
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Figura 15: DI para o sistema GaAs/5i considerando ambas 3s redes
(camada/substrato) como cubicas.
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Figura 1&: Diagramas Renninger — ©28<GaAsC112]1CuKs para as
amostras na tabela I. Condigoes experimentais: passo do motor
-
Q.1 , tempo/passg = 40seg, (amostras 1 e 2) e Boseg

{ampstras 3 e 4),
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Figura . 17: Diagramas Renninger — @@2s5i[119ICuKcut para as
amostras na tahela I. Condi¢cBes ewxperimentais: passoc do motor
Q.01 , tempo/passa = 4@seg. (amostras 1 e 2} e B0seg

{amaostras 3 e 4). .
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¥ . 2 — APLICACAD DO MeT0D0 AD SISTEMA GaAs/85i(001]

A equacdo (III-§B) torna possivel a determinacao da

deformacio I, a partir da medida da separagao A¢c = ¢ - P

a ce 2

entre os picos CC e SC no diagrama Renninger da camada. Devido a

gscolha do vetor de referéncia, E = {1,1,8), os angulos P, € @,
determinados em (II-13) sdo nulos, e portanto, ¢ = 3 e
¢;Q = ﬁ.. Assim, (III-18) Fica

Aa

Usando (I1I-4 e 17) escreve-se {2 como:

2
V/flh? + K?) cosw - { A h® + K 4 —%—) - —%— senw]z

Q = Ea.z
A 2 2 L L
Ta (h + & 3 } o+ "'—é—' senh

No caso da reflexdo primaria €92 e secunddria 111, substitui-se

L =2, h=k =1 ¢ a expressio acima, torna-se:

1//r'i’t':t:.u:-.zw - ) - sanuoz

cas

N = x (v-2)
Ba, + senw

Em todos os diagramas das camadas (das amostras 1,2,3 e 4), o

angulo de incidéncia foi w. = 15,913°, que corresponde ao angulo de
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Bragg da reflex3o primaria 992 do GaAs. Ent3o, nessas condigdes
{1 = 3,25632. Para obter os diagramas das amostras 3 e 4 (camadas
¥finas), +oi necessario usar a fenda Fz de forma que as

contribui¢cOes da camada pudessem ser observadas. As medidas de ﬁ¢c

¢ o3 valores de I calculados de (V-1) estdo na tabela II.

Tabela II: Medidas de A¢c (em graus) obtidas dos
diagramas Renninger da figura 16.

Numero Divergéncia e Aa
Amostra da Fenda ad 1oox L
1 2,60" @,74¢2)> 4,804
2 2,607 @,725¢1%) 4,13¢a>
3 3,72” ©,74i2» 4,2¢2)
4 3,72 @,732)y 4,tc2)

nr . - Pt a r L]
0 erro nao experimental {aproximacac 1L despresivel) e

. -8
estimado de (III-19), supando GL = XaAe’ COMO sendo € = 1,1%x10 |
Esse erro & igual ao experimental na determinacio da diferenca

Aa

entre os maximos dos picos, & foi desprezado no calculo de

0O sistema GaAs/Si apresenta um deformacBo em ambas as diregbes da

ordem de 4%. Essa deformacdo esta no limite makimo em due
) - , Aa , .

aprokimagcao feita ao desprezar = Loem (III-18), ainda e wvalida,

considerando as condicoes expaerimentais disponiveis no

laboratorio.

Nos diagramas para o substrato dessas amostras na tabela I,
tambeém € possivel medir a separacio é¢ﬂ = ¢Ea - ¢99 entre os picos
CS e §5. Mas nesse caso, ¢c. ~ ﬁc pois, no maximo do pico Cs,
somente a contribuicdo dos planos 111 devido 2 desorientacdo dos
blocos aparece. Ent3o, A¢"# A} e portanto a equacdo (III-18) ndo

. Contude, observando-se

pode mais ser usada para determinar
a tabela II1, nota-se que existe uma dependéncia de A¢a com a
espessura da camada, 3 gqual n3o pode ser explicada pela hipotése

. ., . . . - At .
considerada ate aqui, pu seja, a variacdo de v assorniada aos

5@



efeitos da largura mosaico. A tentativa de explicar essa
dependéncia, leva ao errdneo resultado que para maiores espessuras
da camada, a influéncia do substratoc torna-se maior. Como Jja se
sabecea]. os defeitus concentram-se fundamentalmente na interface
entre os dois materiais, e entdo, as camadas finas devem conter
muito mais imperfei¢des que as espessas. Assim, desde que a
dependéncia aparece, ¢ importante a andlise de outras possiveis
imperfei¢Bes, que consigam prover a correta explicac3o para esses

resultados, 8 que fica como sugest3o para um proximo trabalho.

Tabela III: Medidas de Ags {em
graus) obtidas dos diagramas
Renninger da figura (7.
Numero Espessura A¢{°’
Amostra Camada (um)
i 1,2 @,955¢ 15
2 @.,8 Q,485¢15)
3 @,05 _ ®,290ca>
4 2,05 Q,290(15)

Aa

No sistema GaAs/S5ife®1], com base nos valores de i

{tabela II) obtidos com o metodo das reflexdes secunddrias de

superficie, pode-se dizer que a espessura da camada tem influéncia
Aa i

desprezivel sobre
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¥ .3 — APLICACAD DO METODOD AD SISTEMA InGaAsP/GaAs[eell]

Pelo fato dos feixes secunddrios de superficie serem pouco
sensiveis a reducio da espessura, talvez seja possivel detectar a
radiacdo gspalhada por uma estrutura na interface
camada/substrato. Isto implica em que, alem da caracterizac3o de
camadas finas, outra interessante aplicag8oc para esse metodo € a
possibilidade gue se abre para o estudo da estrutura cristalina
nessa regido da interfacetga].

Com esse interesse vamos aplicar o metodo das reflexdes
secundarias de superficie a um sistema constituido de wuma camada
fina intermediaria entre uma mals espessa e o substrato. As
amostras 3 e & da figura 1i sSo ent3o utilizadas. Como ja foi
dito, elas foram esrecialmente preparadas para esse estudo.
Atraveés dos resultados obtidos para a camada (C) na amostra 3,
torna~se mais facil a interpretacl3o dos resultados para a camada
Fina (Cl) e 3 mais espessa (C2), ambas na amostra &.

As reflexfBies secunddrias de superficie (RS8S) escolhidas s8o
aquelas envolvidas nos caminhos 111 + 111 = Q02 e 111 + 111 = ¢e2.
Portanto, a reflexdo primaria tem indices 902. A razdo que leva a
g@scolha desses caminhos de DM est3o descritos em V 1.

Os angulos de Bragg da reflex3o €02 com radiag8oc CuKos para
as camadas das amostras 5 e &, sdo indiretamente determinados das
curvas de varredura @ {("Rocking Curve”) mostradas na figura 18.

Esses angulos sao:

6202 = 15,7485
62:2 = 15,740<5)°
sz‘:’ = 15, 685"

As curvas de varredura « sBo feitas com a amostra ja alinhada
com relacio ao goniostato (item I¥), e o detector € posicionado

éara receber_a radia¢So espalhada pelos planos @6L do substrato,



.\

paralelos & interface da amostra. Com a rotacio do gonibmetra,
mantendo o detector fixo, a curva de intensidade versus angulo de
incidéncia w € obtida. Na curva de varredura ®, a medida dsa
separagao entre os maximos dos picos Bragg 9oL, e @0L_, vpermite
estimar v parimetro de rede a da camada. Isto, quando o substrato
tiver par3metros Jja conhecidos.

Na figura 1B, a varredura @ para a reflexdo @04 mostra as
contribuigdes das camadas C1 e (2, sendo que a camada
intermediaria mais fina, aparece com uma intensidade maior que C2
mais externa e espessa, embara nas posicOes angulares esperadas
para ambas. A possivel explica¢io para esse resultado, vem do fato
de gque a amostra apds preparada com uma regiio exibindo uma camada
(C) @ putra duas camadas (C1 e C2), foi clivada, dande origem as
amostras 5 e 6. Entretanto, na amostra é6 (com duas camadas), parte
de sua superficie ainda contém uma regio com apenas uma camada
(Ci), e a contribuicdo dessa regido ao espalhamento mostrou-se

malor.

002 _ 004 S

a) b)

-

" M A

Figura 18: Curva de varredura ® com radiac8o CuK#
a)Para amostra S5 reflex3o 002 '
b)Para amostra & reflexdo 004
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Us diagramas Renninger dessas camadas foram feites com a
fenda Fi (divergencia = 2,69") ¢ estdo restritos ae perfil das
picos gque correspondem agueles indicados por 1iil g 111 na figura
12.a, simetricos ao espelho ¢ = 99" . Como o giro da amostra ¢
Feito por passos (de 0,01 ) a disténcia entre os maximos ¢ medida
com razoavel precisio. € necessdria a medida da separa¢Sc angular

Sp = ¢;;‘ - ¢“1 para a determinacdo do valor experimental de ﬁs

2HD. . r . . e
(ﬁé P na tabela IV}, e assim saber qual e a contribuicao do

. L - le.
caminho hibrido 1iis+iiic. pois o valor esperado de ﬁs (ﬁ;“c na

tabela IV), num dado », € calculado de (III-4). _

Na figura 19 ¢ mostrado o diagrama 002 InGaAsPL1{1@ICuKos para
a amostra 5, Os picos devidos aos caminhos 1113+1I10, 111G+Iiic,
II!E=+111c e IIic+1iic 530 respectivamente especificados pelos
indices 111_, 111 _, II!E e ~1"1—1‘:. As posigdes dos pices no

diagrama, para o vetor de referéncia adotado, sao:

Py = Paa T ﬁs.c = ﬁs.a
5.C
€ ¢;Is = Plis ﬁs,c = i@ - (;s,c :
s,¢
onde o0 indice ®.¢ significa tomar o substrato ou a camada. A
. . e - _ - _ ° -
medida da separagao angular 6¢s,c = '35;“ ¢4u = 189 Eﬁs,c
s,c s,c
permite a determina¢io experimental de ﬁsc comg sendo:
&g
&,C
'Ga.c =90 - 2
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Intensidade (CPS)

Uma vez que A = {?c - {3_. pode ser medido, e possivel atraveés

de (III-18) o cdlculo de 2 0. 0 valor de @ = 3,3229 ¢ fornecido
par (V-B) coma =a_ e ® = 9:;. Para conhecer o erro ndo

experimental €, dado em (III-19), & necessario estimar o valor de
Aa
a
planos paraleles a4 interface, forn=sce

L. A diferenciacio da lei de Bragg aplicada a um conjunto de

@ L = -—cotge.'AQ, e as

medidas de A8 = Gzc:‘ - 3?2 s30 obtidas das curvas de varredura ©
A -
(fig. 18). Assim, para as camadas C e (i 2L = 4.5xi@8,
implicandu'em € = 1,4310—5.
6ds = 11.59 (1)°
i ]
I |
2125 iT1s
S
|_.0_£_.| ]
6 &c=1148(2)°
} : |
1500- 111, e
875
Figura 19: Regides do diagrama Renninger —_ 0P InGaAsPL 119% JCukeu

(amostra 5, w = 15,740 ) contendo as RSS {11 e 111,

35



8 bs =11.58(1)°

1375+ ' '
- °
E 01 |
L
3
b 1000
"]
c = e
5 O gy =11.48 (3)°
= I 1
—

625

Figura 20: Regidies do diagrama Renninger —— o¢ect InGaAsPL 110 JCukou

(amostra &, w = 15,74%>s) contendo as RSS 111 e 111,

&ds = 11.67 ({)°

212,51
m 25 . Oy = 1155 (3)° .
O I_Ll
)
©
=)
2
n 1500+
<
o
—
c
Lo |

875

Figura 2{: Regilies do diagrama Renninger —— 20@PuzInGaAsPL1108I1CuKo

(amostra &, w =15,64685%™e) contendo as RSS 111 e 111,

=T



Os diagramas 0@2

na figura 2¢ e 21.

dos diagramas nas figuras 19,

experimental na

4,02

determinacio

Na tabela IV mostra-se os

20 & 21.

Aa
de i

Como pode ser visto,

¢ muito

InGaAsPrL11@ICuKed para a amostra o6

justificando mais uma vez a aproximagac feita em (III-18).

Tabela IV: Resultados obtidos dos diagramas Renninger

estao

resultados obtidos
o erro

maior gque &,

das figuras 1%, 2@

g 21. 0Os valores dos dngulos w, # ¢ a diferenga AF esti3o em graus.
Numero Nl cale exp cale
Amostra @ g B B, ap=f3 -3, 100x% f
3 15,740 {84,204«3)> 84,2055 |B4,26¢1» @,@56¢19) @,325¢75>
& 15,749 (84,2040 |B4,210(6) |84,246¢45) @,054c1a) @,325(104>
& 13,683 (84,1663 84,1655 — —_— —_

1 -~ - L] r ¥ ] n L
(®}A imprecisag instrumental em w (X@,9¢5 ) & responsavel pela imprecisao

noc calculo de ﬂ;“tc'

Comparando os diagramas QQEGInGaﬂsPE1103CuKdi
QOBCiInGaﬁsPtiialﬁukou {fig. 29}, nota-se gque a

visivel da camada C2,

(fig, 19} e

danica influéncia
foi alterar a razlo de intensidades entre o
111S e,

pico 111g e o 111c1' Isto porque, a intensidade do pico

agora, devido as tontribuigdes simultaneas dos caminhos 1115+II101

e 1113+11102’ enquanto que, a intensidade do pico 11101 continua
iiic‘+iiici.

explicar os

sendo devida somente so caminho Raciocinio
111s e
diagrama ancilnsaﬁsPtiiOJCuKdi. de acorde com (JIII-1%1), o]

analogo
i11 . No

C1i
angulo

pode ser utilizado para picos

111

o2 com a

do feixe secundario difratado pelos planos iiicz ou

o2

interface, € Ecz = 2

Lo-d o ~4 .
sin [senac - senw] = ~0 Pxi® radianos. O

sinal (-) indica que esse feixe penetyra no cristal em dire¢ldo ao

substrato (caso Laue em relagBo a interface). Sendo assim, deveria

iiicz+iiis e

provavelmente

tambem um pico devido caminhos

11t #1141

aparecer ans

Contudo, esse pico naoc € observado,
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porque ocorre reflexio total do feike secunddrio na interface

C2/7C1, uma vez que Ecz« 1.

. Xp
ﬂa
pode ser medido. A assimetria dos picos é devido a proximidade das

Do diagrama OOEczInGaﬁstiielcuKdd (fig. 2iy, spmente
contribuictes dos caminhos 111&2+II102 e 111c1+II1c2- Mas

infelizmente, n3oc e possivel distinguir os makimos dessas

contribuigoes, ¢ nada podemos inferir.
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CAPiTULO Y0 - CONCLUSGES

Neste trabalho foi desenvolvido um método para caracterizar
camadas epitaxiais tensionadas, que utiliza as reflexdes
secundarias de superficie da difra¢3o multipla de raios-X,
associadas as difracdes multiplas hibridas, oriundas da interacdo
entre as redes da camada e do substrato. Este novo metodo, exigiu
ent8o, o estudo mais detalhado das DM hibridas, «que levou a0
desenvolvimento de uma nova maneira de tratar a geometria da DM,
utilizando a construcio de Kossel.

Decidiu-se por apresentar as contribuicOes deste trabalho em
duas partes : 1) A geometria do fendmeno da difracido multipla de
raios-X, tanto para diagramas Renninger (técnica do feixe colimado
- TFC) quanto para diagramas com Feixe divergente (técnica do
feixe divergente - TFD), e 2) a aplicaglo dos desenvolvimentos
tedricos no método de caracterizaclo de camadas. Tambeém s3o
discutidos, a seguir, a possibilidade de futuros trabalhos no

tema .

¥0 .1 — CONTRIBUICSBES A0 ESTUDO DA GEOMETRIA DE DIFRACAQ
MULTIPLA

1) Uma nova maneira de tratar =as equacBes basicas da
construcSo de Kossel, que utiliza os planos secundiaries e de
acoplamento, ao inveés dos primarios e secunddrios como e feito na
titeratura, foi idealizada para prever o c¢aminho do feixe na

aocorvéncia de difracldo mdltipla.

2) Esta nova maneira apresentada, permite incluir o efeito da
largura mosaico dos planos difratantes facilmente, atraves das
equacdes (II~3) como foi mostrado em (III-32 ¢ 33). Este resultado
¢ geral, pois, sempre que o0 efeito de qualquer imperfeicdo
cristalina aos planos difratantes puder ser descrita no espaco
reciproco (alteracies nos vetores reciprocos), a sua influéncia na

difrag3o mdltipla podera ser estudada.
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3) Desde que o caminho do feixe no fendmeno de difracSo
miltipla & conhecide, pode-se prever a contribuicao ao
espalhamento, devido a interagdo entre diferentes redes, por
exemplo camada & substrato, conhecida como difrac3o maltipla
hibrida. A correta localizacio dessas reflexdes hibridas pode
agora, ser prevista tanto na TFC (Renninger), quanto na TFD.

4) Na aplicac3o da construcio de Kossel a TFC, foi necessario
desenvolver a ideia do diagrama de incidéncia (DI), para atraves
dele, fazer a escolha das direc¢Bes de incidéncia, que permitam a
observagdo de difracBes mdltiplas hibridas, considerando a
divergéncia do feixe incidente, além da visualizac3o direta da

influéncia de imperfeigcdes cristalinas na difragio miltipla.

(5) Observando as equaclBes (II-3.b) vé-se que as direcBes -r
(incidéncia) e ¥’ (espalhamento) s3o obtidas a partir de ;1; Isto
significa, que ndo s¢ um diagrama de incid@ncia pode ser
construido, como tambeém um diagrama de saida. Quando uma grande
drea do diagrama de incidéncia € iluminada (TFD), todas as
difragBes possiveis nessa area, ocorrem, e o diagrama de saida,
projetado no plano de um filme, vai conter as imagens dos feikes
difratados. 0 estudo dos diagramas de saida foi feito no meu Exame
de Qualifica¢do ac Mestrado <(EQM) do IFGW (Dezembro/i%89), e
mostrou que ¢ possivel através deles, simular diagramss obtidos
com a TFD, como numca feito antes. No trabalho para o EQM, foram
feitas aplica¢des para amostras contendo uma ou duas interfaces
entre camadas e/ou camada/substrato, e mesmo aquelas reflexfes que
sio hibridas, puderam ser simuladas. A reproduc3o dos diagramas
experimentais fol feito com um excelente acordo e o0s resultados

estdao sendo submetidos a publicacﬁataq].

6) Foi desenvolvida uma expressdo para © cdlculo do anguloc ¢
entre os feixes secundsrios e os planos primarios em funcdo do
angulo de incidéncia @ (III-1Q e 11). Este dngulo ¥ & importante,
pois estabelece um critério para a investigacdo da possibilidade
de ocorréncia de uma determinada reflex¥o hibrida, isto &, se em

um diagrama Renninger feito com um determinado Snagulo «, o feixe
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secundaric enveolvido num caminho hibrido cruza ou n3c a interface
camada/substrato, para produzir uma contribuicd3o no diagrama

Renninger, devido & esse caminho hibrido.

¥l .2 — CONTRIBUICHBES A CARACTERIZACADO DE CAMADAS EPITAXIAIS

7) Foi desenvolvido um novo método para caracterizacido de
camadas epitaxiais, wutilizando as reflexdas secundarias de
superficie da teécnica de difracio miltipla de raios-X, em

geometria Renninger (TFC), e as reflexdes hibridas que ocorrem num

mesmo diagrama Renninger. Este metodo permite determinar a
. " . Aa . ~ X .
discordancia _E__” na diregho paralela i interface

camada/sustrato. Dessa maneira, a investigag¢lo0 numa razoavelmente
pequena regifio em torno de um espelho, ¢ suyficiente para a

determinagsc da discordancia mencionada.

8) Devido a geometria das reflexfies secundarias envolvidas no
métodag — espalhamento paralelo aos planos cristalograficos
primarios, o efeito da espessura nioc ¢ critico. Portanto, mesmo
camadas pouco espessas (da ordem de 500A neste trabalho) podem ser

analisadas pelo método, sem o uso de equipamentos sofisticados.

?) A equacio (III-18) permite obter ' diretamente das

a
medidas. Alem disso, mostra que experiéncias de difragdo miltipla
de raios-X com bastante resoluglo para evidenciar 3 deteg¢io de
reflexbes secundarias de superficie com grandes wvalores de
hz

de

2 Lod . R d » Ll - -
+ R, fornecer30 condigoes para uma determinag¢ao mals precisa
Aa
= .

10) 0 excelente resultado mostrado na figura 20, fornece pela
primeira vez, a possibilidade de analisar por difrac3do multipla de
raios—-X, um fina camada epitaxial intermediaria, posicionada entre

uma camada mz2is externa e o substrato.
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14) A expressido (II-14) que €& sempre utilizada na literatura
com o 3ngulo de incidéncia @, identificado como o angulo de Bragg
da reflexdo primdria, pode ser empregado num diagrama Renninger
para o substrato, contendo picos extras negativos, devido a
absor¢do da intensidade primaria, por difrac3o em planos Bragg da
camada (chamados MORSI por OGreenberg & Ladell [171), de fFforma =a
permitir em principio, a caracterizagldo da camada a partir do

diagrama para o substrato,

¥ .3 — POSSIVEIS EXTENSGES DESTE TRABALHO.

Aqui, s3o apresentadas algumas das ideéias que passam a

figurar como possiveis extensdes deste trabalho.

1) Como primeira proposic30, aparece a aplicag3o do wmetodo
desenvalvido aqui, na caracteriza¢lo de outras camadas epitaxiails.
Vale a pena salientar, que as particularidades de cada caso devem

ser respeitadas, e cada andlise tem que ser realizadas de per si.

Como ilustraglop, citar-se o caso de camadas epitaxiais com
Aa - - . - . .

= 1 { @, que nlog favorece a ocorréncia de difracdes multiplas
hibridas, envolvendo reflexdes secundiarias de superficie no

diagrama Renninger da camada. Nesse caso, o feixe secundario do
caminho S5C torna-se Laue & n3oc cruza a interface (equaglo III-14),
Assim, samente as contribui¢les da camada (caminho CC) serdo

observadas isoladamente, permitindo uma determinac¢io mais precisa

de —2% 4
2 & investigac3o0 de outras imperfeicdes cristalinas no caso
do sistema GaAs/Si, comoc por exemplo: dislocagbes, dominios de

antifase, etc, ¢ também importante e oportuna, pois a inclus3o dos
seus efeitos, em forma andloga ao efeito da largura mosaico,
poderad explicar a influéncia da espessura da camada na posicao
angular do pico de difrag3o mdltipla hibrida CS, nos diagramas

Renninger obtidos para o substrato (5i).
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3) Outra possibilidade de trabalho futuroc € a investigacio da
dependéncia dou perfil dos picos de difrag3o mdltipla no diagrama
de Renninger, com a divergéncia do feixe incidente, a largura
mosaico € a largura espectral, utilizando as contribuicOes para a
geometria de difracd3o multipla apresentadas neste trabalbho.
Pretende-se entdo, simular picos de difragS3o miltipla, incluindo
os parametros acima. Uma dependéncia deste tipo, que considera a
expansio volumétrica do nod secunddrioc da rede reciproca, foi
proposto em 1979 por S.Caticha-Ellis [19].

4) A realizac3o de experiéncias de difrac3o miltipla de
raigs—-X utilizando equipamentos otimizados para permitir menos
ruido de fundo e portanto, maior resolug3o nas medidas, pode em
principio, tornar possivel a caracterizacBo de camadas mais finas

que as utilizadas neste trabalho (50QA) .
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APENDICE

Neste apéndice s30 apresentados os calculos bdsicos feitos
por um programa de computador, para a obtengio das coordenadas

(w,¢) utilizadas na construgso do diagrama de incidéncia DI.

Para se determinar as direcdes de incidéncia (w,¢) usando a

construgloc de Kossel, € necessdrio solucionar um sistema do tirpo:

- -
. - n
rl. gi 4
. = -1 -
Ty 9 2 (A-1)
-
|1 = R
18
2 2
G + Ra B . G. + Ro &_
de Q - F 1 41 @ n _ 2 2 =
on 1 i + x 6 z i1 + o 8
1 4 2z 2
) . » ,
Esse sistema calcula os valores de r {ver figura 2, mas com
-+ -+ . . ,
ro= r1> levande em conta a possibilidade de ocorrer apenas
1] . *
espalhamento por eplanos secundarios (g) e por planos de
* Eard lcd
acoplamento (gz), com desorientacoes 91 g 92 em relacaop 35
respectivas direcfes ideais, que ocoarrem quando 61 = @ e 62 = Q.

Os estudos dos caminhos hibridos SC e CS s3o feitags a partir

de (A-1), tomando-se 91 ou 9, igual h zero, respectivamente.

-» -
- x .2, = 0 =
Rescrevendo os vetores r. (L,yL,L), g, ( ‘,&1.1) e
* - » -
9, = (X,.¥,,%,) com suas compunentes, o sistema (A-1) e wescrito
cCome:
X ® O+ + 22 = O
¥y 4 1
x. x4+ +zz2 = - -
i72 ¥ ¥s - 2 (A-2)
2 2 2 2
X, + ¥ + Ei - R
1

Manipulando as duas primeiras equacdes em (A-P) paode-se
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expressar ¥ e 2 em fungio de x., isto e:

r v = (3102 + 3201) - xt(xizz - x221)
v Yi®2 T Y23,
4
. - -(yiﬂg + yznl} X (X Y, - XY )
L : Y F2 T Y2E
Para facilitar o tratamento algébrico feito a seguir, ¢

necessario definir alguns valores, que sio:

Substituindo Yy, e £ na equa¢do da esfera de reflexbes am

(A-2), o valor da compenente x ¢ determinado, de modo 4que as
-’ ~
componentes do vetor r. sao:
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(A-3)

<
1

]
|

. ~ nd . . , , ,
As diregdes (-r) gue o feixe deve incidir para ser difratado
-
a

. - e ) -
pelo caminho (g, + g,) s80 calculadas a partir de r, como:

2

Fo=oeg, - o+ E(a, + rORs,
Assim, as componentes de r = (x,y,2) sdo:
x = E:»:1 - xi + E(x‘ - >f.L:¢-“-"“91
y =8y, —y +2aly - 5.;&)0;*91 (a-4)
g = Ezl S E(z1 - z‘,_)msle':‘1

- ) r
Uma vez que, r ¢ conhecido, calcula-se atraves de (II-5)
correspondente direcio de incidéncia (w,9), que ¢€:

{(A-3)

~r - -
0s dados de entrada ao programa s3c: componentes de 9, @ 9,
comprimento de onda da radia¢So utilizada, parametro de rede do

substrato ¢ os angulos 6‘ e 32.
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