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RESUMO

Neste trabalho, os casos de trés feixes de superficie (000 200 1T1) da difracio multipla
de raios-X s#io utilizados de forma inédita, na caracterizaclio de heteroestruturas InP/GaAs(100)
crescidas por epitaxia de feixe molecular com fonte gasosa (GSMBE). Um programa
desenvolvido para a simulaciio do perfil e posigio desses casos de trés feixes nos diagramas
Renninger, foi utilizado na deten'hinm;io da largura mosaico paralela (n,) e perpendicular () &
dirego do crescimento da camada. Valores menores de ambas as larguras obtidos para as
amostras que sofreram tratamento térmico rdpido (RTA), indicam que esse tratamento apds o
crescimento, realmente melhora a perfei¢iio cristalina das camadas. A anélise do parimetro de
rede da camada na direcio paralela & sua superficie, também obtido do programa, em fungéio da
temperatura de nucleag3o, mostrou que os resultados seguem o modelo de tensdo térmica na
camada, no qual a temperatura de nucleacio ¢ mais importante do que a temperatura de
crescimento das camadas de InP. A condigio angular da difragio mtltipla, guando analisada em
detalhes através da variaglio do &ngulo de incidéncia ® e do éngulo de rotagfio ¢ em tomo da
diregiio [100], acarreta no mapeamento desta condicio. Um método baseado nas varreduras o:¢,
que permite a andlise da desorientagfio superficial dos blocos mosaicos ou das grandes regides
perfeitas difratantes em cristais quase-perfeitos, foi aplicado pela primeira vez em
heteroestruturas, no sistema InP/GeAs deste trabalho. A curvas de isointensidade dessas
varreduras para o substrato GaAs, permitiu observar diretamente o efeito da tensio provocada
pelo crescimento da camada de InP, na rede do substrato.
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1.- INTRODUCAO

No desenvolvimento de novos materiais para utilizagic em circuitos optoeletrfnicos
integrados, estuda-se cada vez mais o crescimento heteroepitaxial de sistemas com grande
discordincia entre as redes da camada e do substrato (lattice-mismatched)™”. Até o momento,
muitos desses estudos tem sido feitos para o sistema GaAs/Si, cuja discordéincia nominal entre
parimetros de rede € de 4,1%. Entretanto, a grande dificuldade inerente a este sistema é a formacfio
de dominios de antifase que frequentemente ocorre na jungfo, ou interface do cristal polar (GaAs)
com o cristal no polar (Si)*. Foram realizados também, o crescimento heteroepitaxial de InP sobre
substrato de silicio™, mas este sistema, além da presenga dos dominios de antifase, apresenta uma
discordéncia de rede nominal de 8%, que € muito maior que a do sistema GaAs/Si. Devido a essa
discordéncia de rede’, um grande nimero de defeitos (deslocagdes e falhas de empilhamento) s#o
gerados na interface do sistema, limitando assim a performance dos dispositivos baseados nessas
heteroesruturas. Um outro sistema estudado, é o sistema InP/GaAs™. Uma vez que dispositivos
eletrnicos baseados em GaAs s#io usados em circuitos integrados de alta velocidade, e materiais
baseados em InP sdo utilizados em dispositivos optoeletronicos com longo comprimento de onda, a
integracio de GaAs e InP fomece um novo circuito integrado de multiplas fun¢Ses utilizado em
comunicagio optica®.

Os métodos de difraglio de raios-X séo importantes para a caracterizacéio de novos materiasis
e particularmente, as heteroestruturas®™. O mais importante método para a caracterizagio dessas
heteroestruturas, é o que faz uso da varredura @ ou rocking curve. Através desse método, usando
reflexbes simétricas com relagio & superficie das amostras, & possivel obter informacdes
unidimensionais sobre as redes do substrato e da camada na heteroestrutura analisada, tais como, a
discorddncia entre os parfimetros das duas redes analisadas, além da largura mosaico (perfeicio
cristalina), ao longo da direc@io de crescimento da camada. E possivel com essa técnica, também obter
informacBes bidimensionais da rede, usando agora reflexdes assimétricas adequadamente escolhidas,
sendo as medidas realizadas nas duas geometrias possiveis de baixo ou alto dngulo de incidéncia. Este



método ainda posibilita a determinagfio da orientaciio relativa entre as redes do substrato ¢ da camada,
onde a inclinagdio (tilt) ¢ a rotagio de uma rede em relacdo & outra, sio consideradas.

Uma outra técnica de difracio de raios-X, cada vez mais utilizada na caracterizagio de
heteroestruturas, ¢ a difragiio miiitipla"®., Esta técnica tem as vantagens de fornecer informagiio bi ou
mesmo tridimensional sobre a rede analisada, e apresentar grande sensibilidade a4 pequenas
deformacdes da rede, que sfio detetadas através das mudancas na simetria das varreduras obtidas.
Nesta técnica, o feixe de raios-X incidente ¢ difratado simultaneamente por mais de um conjunto de
planos cristalogréficos do cristal. Esta condic#o é obtida, na geometria desenvolvida por Renninger' ",
através do alinhamento dos planos escolhidos como primérios para difratar o feixe incidente, e
posterior rotacio ¢ do cristal em torno da normal a esses planos, gerando o disgrama de difragio
nuiltipla ou diagrama Renninger. Pela rotag#io, outros planos denominados secundérios, com vérias
orientacdes dentro do cristal, véio difratar simultaneamente com os planos primérios. Como existe
mais de um plano simuitaneamente em condicfio de difracho, ¢ possivel obter informacdes tri-
dimensionais sobre 2 rede cristalina, como jé foi citado anteriormente. A difragiio miltipla de raios-X
tem sido aplicada para a medida precisa do parimetro de rede de monocristais”™*',, para o estudo da
perfeicio crsitalina, como por exemplo, na resolugio das distorgdes tretragonais induzidas pelo
crescimento em componentes optoeletronicos”' ™", além de experiéncias para caracterizagio de
sistemas heteoepitaxiais usando radiaglio sincrotron™*, O caso especial de exirema assimetria do
fendmeno de difraclio miltipla, em que o feixe difrstado propaga-se paralelamente 4 superficie da
amostra (feixe de superficie), ¢ muito importante, pois esse feixe carrega informag#o sobre a superficie
ou mesmo interface, quando presente na amostra. Por este motivo, o seu estudo e aplicagdio na
caracterizaclio das heteroestruturas, tem sido objeto de vérias publicagdes do Laboratério de Difracéo
de Raios-X (LDRX), do Instituto de Fisica “Gieb Wataghin” da UNICAMP. Como exemplo,
podemos citar a observaglo direta do proprio feixe de superficie™™, a sua aplicagio na
caracterizaclio de camadas epitaxiais quaternérias™”, a sua aplicaglio combinada com a detegio de
reflexBes hibridas , oriundas da interac#io entre as redes da camada e do substrato em heteroestruturas,

para: i) a caracterizaglio dessas estruturas®*®], e, i) como técnica para o estudo de propriedades
mecanicas, como deslocagdes tipo misfit , nas estruturas®*”,

Modificacdes na teoria de difracdo muiitipla de raios-X para cristais moseicos foram
necessérias, de forma a poder aplicar esta trécnica na caracterizagio de heteroestruturas. Um



programa””, contendo estas modificagdes foi desenvolvido, e fornece a posicdo e o perfil dos picos
correspondentes aos casos de trés feixes de superficie do diagrama Renninger, asim como; os picos
correspondentes as reflexdes hibridas, que aparecem como picos extras nos diagramas. E importante
notar, que embora esse programa seja um programa de ajuste, pois os valores para as intensidades de
pico e priméria, séo obtidos diretamente do diagrama experimental, durante todo este trabatho ele sera
denominado programa de sxmulaoﬁo |

Recentemente™, foi desenvolvido um outro método de anilise baseado na difraciio multipla
de raios-X, devido a necessidade de se explicar a intensidade difratada por cristais quase perfeitos,
cujo modelo ¢ intermediério entre o modelo para cristais idealmente imperfeitos e os altamente
perfeitos. Este método, quefazusode varredmascod) paramapearacondlgﬁodedlﬁ'acionnﬂtlpla,
ondea)eoangtﬂodemdencxa, também ¢& utilizado neste trabalho. Osrmﬂtadosd&stemapemnento
podem ser analisados tanto a partir de diagramas tridimensionais envolvendo a intensidade primaria,
Exim, em fungdo dos dngulos o e ¢, quanto a partir das curvas de isointensidade projetadas no plano @
versus ¢. Essas ultimas curvas sdo as mais utilizadas, por permitirem uma visualizagio direta da
distribuiclio de intensidades em torno da condic3o exata de difraciio milltipla, para o caso de trés
feixes de superficie. N

Neste trabatho, pretende-se utilizar, pela primeira vez, a difragio multipla de raios-X no
estudo de heteroestruturas InP/GiaAs(100) crescidas por epitaxia com feixe molecular a partir de fonte
gasosa (GSMBE). O programa de simulagdio dos picos de trés feixes de superficie dos diagramas
Renninger, vai permitir a investigagfio dos efeitos dos pardmetros de crescimento e tratamentos
térmicos na perfeigio cristalina das camnadas, na diregSo paralela a sua superficie. Tambémpreter_nde—
se aplicar, pela primeira vez, o método das varreduras ©:¢ na caracterizagfio de heteroestruturas, com
o intuito de analisar a perfeiciio cristalina das camadas no plano da superficie e na diregéo do seu
crescimento. Desde que este método permite analisar a superficie do substrato sem a necessidade de
remocdo da camada, deve ser possivel, observar o efeito do crescimento das camadas de InP, na rede
do substrato (GaAs).



2.- TEORIA

2.1 - Difracfio miiltipla de raios-X

O fendmeno de difracio multipla ocorre sempre que mais de uma familia de planos
cristalogréficos da amostra a ser analisada, estd difratando simultaneamente o mesmo feixe incidente.
Este fendmeno pode ser analisado tanto no espago real quanto no espago reciproco, conforme mostra
a figura 1.

Espaco Real | Espaco Reciproco

ih'; k'al‘l

a b)

Figara 1: Representacio de um caso se trés feixes da difraclio miitipla nos espacos &) real e b) reciproco. Nesta figura,
(b, k;, 1) representa os planos primérics, que sio paralelos 2 superficie da amostra, (h,, k,, L) s30 0s plamos secundrios,
que est8o inclinados em relacio aos primdrios;, o € 0y, sio 0s dngulos de Bragg para as reflexies priméria e secundiria,
respectivamente; Hy, ¢ H,; sfio 0s vetores reciprocos primério e secundirio e ¢ € o dngulo de rotacio do cristal em tomo A
sua normal.



No espaco real, ele é obtido, quando os planos primarios do cristal (em geral, sio os planos
paralelos a superficie) difratam o feixe incidente e, os planos secundarios, séo colocados em condigio
de difraciio simuitaneamente com os primarios, através de uma rotacio ¢ do cristal em tomno da
normal a sua superficie. No espago reciproco, usando a construgio de Ewald (esfera de reflexdo), e
lembrando que cada conjunto de planos cristalograficos € representado por um ponto (né da rede
reciproca), este fendémeno ¢ obtido quando mais de um ponto esta sobre a esfera de Ewald. Na figura
1b, os pontos O, G e G, representam respectivamente, a origem da rede reciproca, e os pontos onde
os feixes primario e secundario cruzam a esfera de Ewald. A ocorréncia da difragio multipla depende

da geometria e do arranjo do cristal com relagio ao feixe incidente.

Esfera de Ewald

Figura 2: Representagdo no espago reciproco de um caso de trés feixes da difracio miltipla. G, € Ga, 530 0s pontos de
entrada e saida, respectivamente, do né secunddrio da esfera de Ewald.



Para a obtengio sistematica deste fenémeno usa-se a geometria de Renninger'"!, em que o
alinhamento do cristal € feito da seguinte forma: em primeiro lugar, o cristal € ajustado em relagio ao
feixe incidente, via angulo de incidéncia o, para produzir a difracio pelos planos primarios (h,, k, L),
paralelos a superficie da amostra (figura 1a). Depois disto, gira-se o cristal de um éngulo ¢ em tomno
da normal a0s planos primarios. No espago reciproco, este processo € equivalente ao giro de todos os
pontos da rede reciproca em torno do vetor primario, portanto, também a normal a superficie.
Durante esta rotagdo, os planos secundanos (hs, k., L) inclinados com relagiio a superficie, entram
simultaneamente em condigio de difragio com os primarios, como mostrado na figura 2 acima.

O feixe primario difratado € constantemente monitorado durante esta rotagfo, e o registro da
intensidade primaria, Lem, em funciio do dngulo de rotagdo ¢ ¢ o conhecido diagrama Renninger
(Renninger scan). Este diagrama, mostra a interagiio entre o feixe difratado pelos planos priméarios
com aquele difratado (ou aqueles difratados nos casos de mais de trés feixes) pelos planos
secundarios, interagdio esta que se da através dos planos de acoplamento (h, - h, k, - ki, L, - L).
Sempre que o resultado desta interagio for um excesso de poténcia no feixe primario, observa-se um
pico positivo (“Umweganregung™) no diagrama Renninger; por outro lado, quando a interagio entre
o feixe primario e o feixe secundario resultar num decréscimo de poténcia no feixe primario, o
resultado serd um pico negativo (“Aufhellung”) neste diagrama. Entretanto, cada pico, positivo ou
negativo, no diagrama Renninger representa o fendmeno de difragio multipla. Também neste
diagrama se observa espelhos de simetria, que sfo devidos i) a simetria da rede em relagio ao vetor
primario e i) a entrada (Gx) e saida (Go) dos nos da rede reciproca na esfera de Ewald,
representados na figura 2. Estes espelhos de simetria s8o de grande importéncia neste trabalho,
porque a partir deles determina-se a posigiio exata do pico de difragdo miltipla e, a partir dai, o
parametro de rede paralelo a superficie das amostras.

Casos de difrag&o multipla importantes para o estudo de sistemas heteroepitaxiais, sdo agueles
de extrema assimetria envolvendo trés feixes, em que o feixe secundario propaga-se paralelamente a
superficie da camada epitaxial, ou a interface camada/substrato. A figura 3 mostra um esquema planar
para um desses casos de trés feixes, chamados de superficie, representados dentro de um cristal. Nesta
figura, o feixe incidente ko estd sendo difratado pelos planos primarios (01), gerando o feixe primario
k; . Além disso, 0 mesmo feixe incidente também esta sendo difratado pelos planos secundarios (02),
gerando o feixe secundario ks, que se propaga paralelamente a superficie do cristal, e ¢ finalmente



reespalhado pelos planos de acoplamento (21), na diregio do feixe primario. Este esquema mostra a
interacio entre os feixes como um processo de difragio consecutiva do feixe incidente. Neste
trabalho, usamos um caso de trés feixes da difracdio multipla de raios-X, com o feixe secundario de
superficie, justamente porque estamos interessados em obter informagdes sobre a perfei¢do cristalina
na direcfio paralela aos planos de crescimento.

Feixe O Feixe 1
(Incidente) (Primario)

iNe 2
l)':én'o)

Cristal

Figura 3: Representagéio planar de um caso de trés feixes da difrac¢fio miltipla, no qual o feixe secunddrio € paralelo a
superficie do cristal. 01, 02 ¢ 21 sfio os pianos prunarios, secuaddrios e de acoplamento, respectivamente.



2.2.-Programa de simulacio dos picos de difracio multipla

Foi desenvolvide no LDRX/IFGW/UNICAMP" para o caso de trés feixes da difraggo
multipla, um programa que simula a posigio e o perfil dos picos no diagrama Renninger, e a partir do
ajuste com os picos medidos, fornece informacgdes sobre 1) a perfeigiio cristalina (larguras mosaicos)
das redes da camada e do substrato, ii) a inclinagfio e a rotagio relativa entre essas redes, e i) a
discordancia entre pardmetros de rede da camada e do substrato, na dire¢do paralela a interface entre
as redes. O programa foi desenvolvido supondo que as desorientagdes dos blocos mosaicos no cristal
sfio descritas por uma distribuicio Gaussiana e isotropica™), A partir dai, foi proposta a seguinte
expressdo para reproduzir o pico de difragfio multipla

+Qp @

{80,)’ ] m) Ao

Pom =(QDM _Qp)em TJP‘XP

Nesta expressdo, a primeira exponencial representa o nimero de blocos mosaicos contribuindo para a
transferéncia de poténcia do feixe incidente para o feixe secundario, e a segunda, relaciona agora os
blocos mosaicos que contribuem para a troca de poténcia entre os feixes secunddrio e primario. Qpy é
a intensidade de pico na condigdo exata de difragiio miltipla, e Qp € a intensidade da reflexdo primaria,
fora da condigfio de difragfio miltipla. Os valores de Qpu € Qp sdo obtidos diretamente a partir dos
diagramas experimentais. Na condicdo exata de difracio multipla, os dngulos @ (cu 9p,), 6y € 05 ,
mostrados na figura 3, sdo os dngulos de Bragg das reflexdes primaria, secundaria e de acoplamento,
respectivamente. AB; € entdo, o desvio angular a partir da condicio de difragio miiltipla para a
reflexfio com vetor reciproco Hy. Esses desvios sdo calculados a partir da equacio (2)°
diregdio do feixe secundario é dada por k; = He; + ka.

, onde a
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Desta equagiio, obtem-se a dependéncia de A9y ¢ A8y com a diregiio do feixe incidente. Neste
programa, nenhuma aproximac#o ¢é feita no calculo do desvio angular AQ; e portanto, ndo ¢
considerado o fator geométrico Kj;, uma vez que este fator s6 aparece quando os desvios das
condigbes de Bragg para as reflexSes envolvidas na difracéio multipla sfo derivados (em primeira
ordem) em funcio do angulo de rotagdo ¢. Finalmente, na expressdo (1) o desvio padrio da
distribuicio Gaussiana (largura mosaico, 1) esta relacionado com a perfei¢do cristalina na dire¢go
paralela a superficie ou interface, pois embora os planos secundarios nfio sejam exatamente
perpenculares 4 superficic da amostra, essa largura mosaico vai medir em ultima andlise, as
desorientagdes dos blocos em torno da normal a superficie, isto é, no proprio plano da superficie.

Os dados de entrada para o programa sfio os seguintes: i) valores de Qom € Qp obtidos a partir
das varreduras experimentais, i) a, obtido através da varredura o para a reflexdio 004” iii)
parimetros da célula unitaria do substrato, iv) indices de Miller para as reflexdes priméaria e
secundarias, v) comprimento de onda (Ko, € o) e divergéncia da radiag3o incidente, vi) dngulo de
incidéncia, o, e vii) passo utilizado na varredura experimental.

A partir da concordéncia entre o pico calculado e o experimental obtida através do programa,
¢ possivel determinar os valores da largura mosaico (1), através do ajuste no perfil do pico de difragiio
milltipla, ¢ o pariimetro de rede da camada na direg8o paralela a superficie da amostra (a;), através do
ajuste na posi¢do do pico. Para determinar a posigio exata dos picos de difragdio multipla no diagrama
Remninger, eles devem ser medidos nas duas posigies em torno do mesmo espelho de simetria, uma
vez que a precisdo nos resultados para o pardmetro de rede paralelo, dependem diretamente da
precisdo na determina¢@o da posicio do pico. H que salientar aqui, que a determinagfo de a; por este
método, fornece methor precisiio do que aquela que utiliza reflex3es assimétricas nas varreduras o,
como foi determinado recentemente™ pois para este caso de difragio multipla uma extrema
assimetria ocotre,
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Para garantir um bom ajuste, o programa calcula o fator de confianga R, definido como

) & @)

exp

R=100

onde nas somatorias todos os pontos s3o considerados, quer dizer, o program calcula a diferenca
ponto a ponto entre a intensidade medida e a ajustada, L, € o valor da intensidade experimental e 1 ;.
representa a intensidade a paritr do programa de simulagio. Neste trabalho, os valores de R ficaram
todos em tomo de 1,0%.

2.3.- Bases da difracéio multipla de raios-X em cristais

quase perfeitos

O modelo de cristal, baseado na sua perfeicio cristalina, € muito importante na difracdo de
raios-X, pois ele determina, em uitima analise, se a teoria cinemética de difragéio ou a dindmica deve
ser utilizada. Quando o cristal € constituido por varios centros espalhadores (pequenos blocos
mosaicos), que interferem construtivamente seguindo a Lei de Bragg, esses cristais sdo chamados de
‘cristais mosaicos’ (idealmente imperfeitos) e a difragdo por eles ¢ descrita pela teoria cinematica. Por
outro lado, se o cristal pode ser representado por um meio uniforme continuo, com densidade
eletrénica periédica, resolvendo as equagGes de Maxwell para este meio, obtemos os modos de
propagacio da onda no interior do cristal e a superficie de dispersdo. Este procedimento ¢ bem
descrito pela teoria dindmica, e deve ser utilizado para cristais altamente perfeitos. Entretanto, se os
blocos mosaicos ndio forem td0 pequenos assim, ou se existir algum defeito no cristal altamente

perfeito, nenhuma das duas teorias explica de forma comreta o processo de difragio por esse
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Figura 4: Representaciio planar do processo de transferéncia de energia entre os feixes incidente ¢ secunddrio (0 e 2},
secaumnddrio ¢ primario (2 e 1), para os modelos de cristal 4) mosaico € b) quase-perfeito.
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modelo intermedidrio de cristal, entre o idealmente imperfeito e o altamente perfeito. Para esse
modelo de cristal quase perfeito, considera-se que o cristal apresenta regides difratantes cristalinas
perfeitas, tal que sua refletividade sofre extingio priméria®, e devido 4 desorientagio entre essas
regides, & coeréncia € perdida. Em geral, materiais semicondutores podem ser enquadrados nesta nova
classe de cristais, uma vez que apresentam uma muito boa perfeigio cristalina, mas com defeitos
induzidos pelo crescimento. Na figura 4, mostra-se os modelos idealizados™™ para o processo de
transferéncia de energia nos casos de trés feixes de superficie da difragiio miltipla, para cristais
mosaicos (figura 4a), € para cristais quase-perfeitos (figura 4b).

No modelo de cristal mosaico, considera-se que a modulagio da intensidade sob condigo de
difragio multipla, é uma consequéncia do efeito de exting8o secundaria no interior do cristal. Para este
modelo, o pico de difracdo miltipla, para o caso de trés feixes de superficie, pode ser obtido através
de uma equaciio analoga a equagéo 1, que é

[ 2] 2 ] (A2
Pcnh(ﬁ)"b):(Qm“Qol)exF _‘(A:]?) Jex;{—(?:lzl) J+Q°1 i _(21‘:2)) ] “)

cuja Gnica diferenca € o acréscimo de uma terceira exponencial. Esta exponencial representa o perfil
da reflexio priméria, ¢ A® € o desvio a partir da condi¢do de Bragg para os planos primérios. Este
termo ndo aparece na equagio (1) porque naquele caso Ao = 0, uma vez que a exata condigio de
difraciio muitipla € considerada. No método descrito no ftem 2.1a, o angulo de incidéncia permanece
constante durante todo o experimento, e portanto, os planos primarios estio constantemente
difratando. Entretanto, estamos agora interessados em mapear a condigio exata de difragio mmiltipla,
isto é, queremos obter informagSes tridimensionais sobre o perfil do pico de difragio miltipla.
Portanto devemos considerar um intervalo Aw em tomo do valor exato para o angulo de incidéncia.
Ja para o modelo de cristal quase perfeito, como existem grandes regides perfeitas difratando
dinamicamente, e como essas regides sfio grandes o suficiente para permitir 0 acoplamento dinimico
entre 0s campos de onda dos feixes multiplamente difratados, a troca de energia entre os feixes



13

incidente e primario, e secundario e priméario deve ocorrer dentro de um mesmo bloco, € deve ser
governada pela teoria dinfimica para trés feixes. No modelo do cristal quase perfeito, apenas os blocos
satisfazendo a condigdo de difragfio multipla irdo contribuir para a modulago da intensidade do feixe
primario. Portanto, o processo de transferéncia de energia depende agora da ocorréncia de extingéo
primiria, a0 contrario do cristal mosaico que depende de extingdo secundaria. A partir disto, foi
proposta™™ a seguinte expressio para simular o perfil do pico de difragio maltipla para um cristal
quase perfeito

A [ _(Ag)? |
et (@6) = Qona - Qu)ﬂl{‘i]'*'Qm -(;D) J ®)

onde A representa o dngulo entre o feixe incidente ¢ o maximo da distribuiciio de blocos que
satisfazem a condicdo de difracio multipla.

O programa de simulagio desenvolvido na referéncia [10] foi posteriormente
implementado™"), para permitir a simulacfio de varreduras o:¢ para cristais mosaicos e quase perfeitos.
Na difragio pelos semicondutores, o regime dindmico foi considerado, devido & boa perfeigio
crsitalina desses materiais. As varreduras @:¢, mostram o mapeamento da condicfio exata de difragio
miuitipla no espago reciproco, para casos de trés feixes de superficie, e na analise, tanto podem ser
utilizados, os diagramas tridimensionais, quanto as curvas de isointensidades no plano o versus ¢. As
larguras 4 meia altura (W) que aparecem nas curvas de insointensidades est3o relacionadas a perfeicio
cristalina na direcio perpendicuiar a superficie da amostra através de Wa, e & desorientagdo dos
blocos mosaicos ou regides perfeitas difratantes na direcio paralela, através de W,. Os resultados da
aplicagio do método para um cristal macico de GaAs aparecem nas figuras 5a, para cristal mosaico, e
5b para cristal quase-perfeito. Eles mostram que, enquanto nas curvas de isointensidade calculadas
para esse cristal segundo o modelo mosaico (iratamento cinematico), o dubleto Ko » nfo aparece
completamente discriminado, com as linhas de contorno o envoivendo, nas curvas correspondentees
segundo ¢ modelo de cristal quase perfeito (tratamento dindmico), além de aparecer discriminado, o
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dubleto mostra que W, > W,,,. Esse resultado passa a ser entfio, uma caracteristica dos cristais quase
perfeitos, para essa varredura.

a)
16,67
@ ]
e ;
o ]
o 16.82
c :
e ]
15, 77 Frrmrerey :
b.&6b .70 B.76 5.82 .86
Phi (graue)
1
[
[+
[ ]
o
]
<]
[
g
15.77 S . S—
&6 b.72 &£.75 6.82 6.8
Pt (graue)
b)

Figura 5: Curvas de isointensidade das varreduras o:¢ simuladas de acordo com os modelos de cristal a) mosaico e b)
quase perfeito.
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As condi¢cOes das simulagbes sdo as seguintes: Cristal de GaAs (100); caminho dé difragdo
miltipla: 111 + 111 = 002; intervalos: em o = 0,125° e em ¢ = 0,20% radiagdo: Cu K.;; intensidades:
de pico Qpm = 1520 cps e primaria Qo = 110 cps; separacio enire as linhas de contorno: 70 cps. Em
cada caso, a divergéncia foi considerada através de uma integracfio da equagdo do perfil, dentro do
angulo solido definido pela divergéncia do feixe. A dirego [011] foi tomada como referéncia para a
varredura ¢, e foram usadas as larguras mosaicos 1y, = 17" e n; = 397
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3.- EXPERIMENTAL

Neste capitulo, descrevemos as montagens experimentais e as amostras utilizadas nos
experimentos. Os equipamentos foram modificados para permitir a realizagio dos diagramas
Renninger com baixa divergéncia do feixe incidente, € também para a realizagdio das varreduras @:¢
automatizadas, possibilitando assim a caracterizagdo das heteroestruturas pela técnica de difragio
multipla.

3.1.- Montagens experimentais

A figura 3 mostra um esquema basico usado para se obter um feixe incidente de raios-X
colimado e de baixa divergéncia, requisito basico para o desenolvimento deste trabatho. Apos ser
gerado, o feixe de raios-X passa por um longo colimador, de comprimento £; , em cuja extremidade
existe um suporte para a fenda de saida, que pode ser substituida, variando assim a divergéncia. As
fendas utilizadas siio orificios com didmetro F; (os valores de £, e F, sio especificados a seguir para
cada uma das montagens). Nesta figura, também aparecem os angulos envolvidos nas varreduras
experimentais que sd0: ¢ em torno da normal aos planos primarios e o o dngulo de incidéncia.

As amostras sfio colocadas sobre uma cabeca goniométrica, que possibilita o ajuste preciso
em duas direcOes ortogonais entre si, compreendendo arcos de circulos e translagbes. Por ditimo, a
cabega goniométrica é fixada em um goniostato de circulo completo sobre um gonidmetro horizontal,
o que adiciona mais dois graus de liberdade ac alinhamento da amostra, as rotagdes da amostra (eixo
8 ) e do detector (20), em torno do eixo vertical que passa pelo centro do goniostato.
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Detector

Fonte de
Raios-X Feixe
_____I Incident
—; ‘

L 1

Fignra 6: Esquema da montagem experimental para as varreduras Renninger ¢ @', F; € o didmetro da fenda de saida, e
£ é o comprimento do colimador. '

3.1a.- Montagem para varreduras Renninger

As varreduras Renninger foram realizadas em um difratometro para monocristais SIEMENS
modelo P4, modificado com a inclusio de um longo colimador em cujo interior foi preparado um
caminho de hélio, de forma a diminuir a absor¢#o pelo ar. O feixe de raios-X € gerado por um tubo de
difragiio com anodo de cobre, sendo as dimensdes do foco efetivo 0.4 mm x 0.8 mm. Os outros
pardmetros que caracterizam o equipamento estio listados abaixo:
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comprimento do colimador: £,=1750 mm
didmetro da fenda de saida: F;=0,5mm
radia¢iio incidente: CuKio; e )
divergéncias: horizontal &, = 149" (varredura )
vertical 8, = 107" (varredura Renninger)
passo em ¢: 9”
tempo de contagem: 2 segundos
poténcia utilizada: 40kV x 25 mA

3.1b.- Montagem para varreduras o:¢

As varreduras ©:¢ foram realizadas no sistema automatizado para difragdo multipla de raios-
X, desenvolvido no Laboratério de Difragio de raios-X/IFGW/UNICAMPF?, a0 qual foi
posteriormente adaptado um motor de passo para automatizar também as varreduras em @. O sistema
utiliza um gerador microfoco, modelo Microflex da Rigaku, com 50 pm x 50 pm de foco efetivo e
colimador longo, em cujas extremidades foram colocadas folhas de mylar (6,3 um de espessura) para

permitir baixo vacuo (10™) no seu interior. Os outros pardmetros do sistema s&o mostrados abaixo.

comprimento do colimador: £, =1150 mm
didmetro da fenda de saida: F,=0,3 mm
radiagio incidente: CuKo, eay)
divergéncias: o =8,=63"
passo. em¢: 9”

em 18”
tempo de contagem: 5 segundos

poténcia utilizada: 40kVx1,25mA



19

3.2.- Descri¢dio das amostras

As camadas de InP sobre GaAs foram crescidas por K. Rakennus e T. Hakkaramen, do
Departamento de Fisica da Universidade de Tecnologia de Tampere, Finldndia. Os parimetros de
crescimento e tratamento das heteroestruturas InP/GaAs(100), crescidas por epitaxia por feixe
molecular com fonte gasosa (GSMBE)™?, utilizadas neste trabalho estdo mostrados na Tabela I. Os
substratos de GaAs semi-isolantes sio simétricos ou apresentam 2° de inclinagio na diregdo [010].
Em algumas amostras, foi crescida uma pré-camada, também de GaAs, com 17 nm de espessura &
temperatura de 400 ou 450 °C. As camadas epitaxiais foram crescidas a uma velocidade de
crescimento de 1 pum por hora,  temperatura de 480-500 °C com espessura total de 2 pm, exceto em
uma amostra (#9), que apresenta 3 um de espessura. Os tipos de tratamento durante o crescimento
das camadas s#o dois: i) recozimento térmico ‘in-situ’ (ISTA), que consiste em interromper o
processo de crescimento logo ap6s o crescimento da pré-camada, e elevar a temperatura a 520 °C por
2 minutos, e i) tratamento de super-rede térmica (thermal super-lattice) (TSL), no qual realiza-se uma
sequéncia de repetigio periodica de ISTA durante o crescimento da camada. Em algumas amostras,
foi feito um recozimento térmico rapido (RTA) apos o crescimento, a 820-940 °C por 5-10s.



Tabela 1: Parimetros de crescimento e tratamento das amostras analisadas
ISTA: tratamento térmico “in-situ’, TSL: super-rede térmica ¢ RTA: recozimento térmico rapido.

Amostra  Pré-camada Substrato Camada Qutros parimetros
# Temperatura de Temp.inicial Temperatura de
crescimento de crescimento crescimento
(C) (') (C)

i sem pré-camada 490 490 TSL
2a sem pré-camada 500 500
2b sem pré-camada 500 500 RTA 860°C/5s
2c sem pré-camada 500 500 RTA 900°C/5s
3 450 450 500
4 450 450 500 ISTA
5 400 400 480 ISTA
6 400 400 490 ISTA, TSL
7a 400 400 480 ISTA, RTA 820°C/10s
7b 400 400 480 ISTA, RTA 940°C/10s
8 sem pré-camada 490 490 substrato plano

9 sem pré-camada 500 500 substrato plano
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4. RESULTADOS E DISCUSSAO

Na primeira parte deste capitulo, sdo apresentados e discutidos os resuitados obtidos com o
programa de simulagéo a partir dos diagramas Renninger experimentais, que formam a parte principal
da colaboragdo com o Dr. Ferenc Riesz, Research Institute for Technical Physics of the Hungarian
Academy of Sciences™!. Os picos correspondentes aos casos de trés feixes de superficie 000 200 111
e 000 200 111, que aparecem nos diagramas Renninger da camada de InP, para todas as amostras,
foram medidos préximos das posi¢des 354,5° e 5,5°, considerando como referéncia para a rotagio ¢, a

diregéo [011], como aparece mostrado na figura 7.

200/111

Ve ¢ -°
2007111

Figura 7: Posicdes de medidas dos casas de trés feixes orientadas com os ¢ixos no substrato e a direglio de corte
[010].

O resultado das duas medidas em tomo do espelho de simetria que aparece no diagrama
Renninger para a amostra 8, é mostrado na figura 8. Nesta figura, as linhas cheias representam os picos
calculados com o programa de simulacfio mencionado no item 2.2, € o melhor ajuste possivel entre os
resultados, mostrou um fator de confianca R da ordem de 0,89 % (figura 8a) e de 0,90% (figura 8b).
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Figura 8: Perfil dos picos de difracio multipla experimental e simulado, da amostra 8, para 0s casos de trés feixes a) 000
200 (IrP) 11T e b) 000 200 (InP) 1 T 1.
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Pode-se entéo perceber, que o ajuste obtido através do programa, mesmo considerando-se que
as intensidade de pico e primaria sdo extraidas diretamente dos diagramas experimentais, € muito bom.
Isto indica, que a aplicagio do programa de simulagfio para a determinaco do parametro de rede na
diregdo paralela 4 superficie, assim como a largura mosaico da camada relacionada a esta diregéo, vai
fornecer resultados também muito bons para esses parametros. Geralmente, os parimetros de rede ¢ a
largura mosaico de heteroestruturas sdo medidos através de varreduras @ convencionais, utilizando
reflexdes simétricas (400) ou assimétricas (511), e sistemas de difragio de ratos-X com alta resolugio.
No caso dessas amostras, foi feita a caracterizagio num sistemas com monocromador de quatro
reflexdes de Ge(220)®% que produz um feixe com divergéncia de 13” e estritamente paralelo,

possibifitando assim a compara¢io com os nossos resultados.

Tabela 2: Parimetros das amostras, larguras mosaico ¢ parimetros de rede obtidos das varreduras

0" ¢ Renninger. R ¢ o fator de confianga e app = 5,86964.

Amostra Varredura o Varredura Renninger

# Temperatura  Outros Recozimento No a 1" a R
cresclrmento - pardrmetos ¢y @ | £2  +00058) (%)

© ©

1 490 TSL | 182 58712 161 5,8575 0,96
2a 500 200 58760 168 5,8577 0,86
2b 500 860°C/5s 136 5,8745 134 5,8554 0,91
2c 500 900°C/5s 136 58765 137 5,8577 1,03
3 450 232 5,8768 190 5,8588 0,88
4 450 ISTA 214 58767 181 5,8583 0,94
5 400 ISTA 191 5,8768 178 5,8601 0,99
6 400 ISTA, TSL 168 5,8758 165 5,8624 0,92
Ta 400 ISTA 820°C/10s 159 5,8765 123 5,8593 1,11
T 400 ISTA 940°C/10s 134 5,8760 129 35,8617 0,89
8 490 Plana (2pum) 206 58768 198 5,8554 0,90
9 500 Plana (3pm) 152 58762 | 149 58613 0,78




24

Os resultados obtidos por varredura o ja foram publicados™, e serfio usados aqui para
comparacgio com os resultados obtidos por difragio multipla. A Tabela 2 mostra os dados sobre o
crescimento e tratamento das amostras, € 0s resultados obtidos diretamente das varreduras o e das
varreduras Renninger pelo programa de simulagio, que serdo importantes para esta discussdo. A
precisfio que aparece para a largura mosaico Renninger € a obtida da simulagdo, enquanto que para o
parimetro de rede paralelo € a precisido obtida por multiplas medidas sem mudanga no alinhamento da
amostra.

A fim de comparar as larguras mosaico obtidas pelas duas técnicas, representamos num mesmo
grafico, mostrado na figura 9, os resultados para todas as amostras. Para melhor visualizagio, os
resultados das duas técnicas (largura mosaico rocking e Renninger) para cada amostra sdo

apresentados um ao lado do outro. A primeira observagio importante, € que em todos os casos, a

e
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Figura 9: Larguras mosaico obtidas das varreduras o (rocking curves) ¢ Renninger para as amostras analisadas.
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largura mosaico obtida com varredura Renninger ¢ menor que a obtida com rocking curves, esta
diferenca € devido a que a rocking mede a distribuicdo angular dos planos 400 ao longo da diregéo de
crescimento, enquanto que a Renninger mede a distribuigdo dos planos 111 ao longo da diregdo
[011], que € perpendicular & direcfio de crescimento. Qutra observag#o igualmente importante, é que
todas as amostras que sofferam recozimento térmico rapido mostram praticamente a mesma largura
mosaico por ambas as técnicas, com excecdo da amostra 7a. Além disso, os valores observados da
largura mosaico sfo os menores quando comparados com os valores para as outras amostras. Com
relagdo & amostra 7a, o Gnico valor discrepante ¢ o obtido por varredura m, e aparentemente nio ha
nenhuma justificativa para este resultado. Com relagio s amostras simétricas, a que possue a camada
mais espessa (amostra 9 - 3um) apresenta uma melhor perfei¢do cristalina. O efeito do recozimento in
situ (ISTA), pode ser observado diretamente no valor menor da largura mosaico para a amostra 4,
quando comparado com o valor para a amostra 3. A adi¢io do tratamento TSL ao ISTA, como
combinagio de dois tratamentos (amostra 6) também produz um efeito aprecidvel sobre a largura
mosaico da amostra com apenas um tratamento (amostra 5).

A observagdio direta dos pariimetros de rede da camada na Tabela 2, mostra que esta rede
sofreu deformac#o tetragonal em todas heteroestruturas. A variagio do parimetro de rede paralelo
com a temperatura de nucleacio (substrato no inicio do crescimento) é mostrada na figura 10. A linha
cheia mostra o melhor ajuste para os dados obtidos, excetuando-se as amostras 8 e 9 por possuirem
substratos simétricos (planos), pois provavelmente seguem um processo de crescimento diferente. As
camadas de InP estdo sob tens3o compressiva [a; < ayp(5,8696 A)], 0 que sugere tensdo térmica ou
tenséio devido a discordancia de redes, pois ambas tém o mesmo sinal para o sistema InP/GaAs.
Supondo que na temperatura de nucleagio ha a completa relaxacdo da tensfio, 0 parimetro de rede
paralelo do InP foi calculado™ para o processo de resfriamento, quando entfio a tensdo é induzida
termicamente, ¢ o resultado aparece também na figura 10. Embora haja um desvio sistematico entre o
melhor ajuste e a curva calculada, a tendéncia decrescente ¢ a mesma, e sugere que nossos dados
seguem um modelo de tensdo térmica em que a temperatura de nucleago € mais importante que a
temperatura de crescimento da camada. Esta hipotese € factivel pois a relaxac3o da tensfio ocorre nos
primeiros estagios (nucleag3o) do crescimento, desde que a espessura critica da camada para a geragéio
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de deslocagGes tipo misfit no InP/GaAs (discordancia nominal de 3,8%) € cerca de 6 nm, portanto
menor que as espessuras das pré-camadas crescidas. A diferenca sistematica entre as curvas calculada e
melhor ajuste com o espathamento dos dados pode ser causada por relaxagio incompleta da tensdo a
temperatura de crescimento, uma possivel incorporagio de Ga ao InP*”, bem como as incertezas nos
valores dos coeficientes de expansdo térmica. Analises preliminares de nossas amostras com
microscopia eletronica de transmissio (TEM)P®* mostraram que o espagamento das deslocagdes tipo
misfit superfictais também indicaram uma tensdo compressiva residual. N#o existe nenhuma outra

relagdo sistematica aparente entre os pardmetros de crescimento e tratamento das amostras com o

pardmetro de rede paralelo.
5866 T " T ~ T T T " T ’ T y T
Calculado a pattir da relaxagao térmica
5.864 = T —— — / -1
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Figura 10: Parimetros de rede paralelo a superficie para as camadas de InP em fimgfo da temperatura de nucleacdo.
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A partir de agora, vamos apresentar e discutir os resultados obtidos da aplicagdo pela primeira
vez, da nova técnica de analise de defeitos superficiais, a varredura @:9, em heteroestruturas
semicondutoras, no caso InP/GaAs™. Para fins de comparagio com os resultados obtidos, analisamos
em primeiro lugar, uma amostra de InP(100) com perfei¢éio cristalina muito boa (FWHM = 14”). O
pico correspondente ao caso de trés feixes de superficie 000 200 111, é mostrado numa varredura ¢
realizada por passos, na figura 11. A acentuada assimetria observada no pico de difragio nsiltipla,
confirma a boa cristalinidade da amostra®®”.

intensidade (u. a.)

L I} 1 I H

5.25 5.30 5.35 5.40 5.45 5.50 5.55

Phi (graus)

Figura 11: Varredura ¢ do caso de trés feixes de superficie 000 200 1 1 1 para InP macico de boa perfeigio.

O diagrama tridimensional para a varredura o:¢ deste caso de trés feixes de superficie,
considerando a mesma amostra, aparece na figura 12. Nota-se a boa discriminacdo do dubleto Koy, €
além disso, que W, = 6W,, 0 que era esperado para o InP de perfeicdo mujito boa, tomando-se por
base a simulacio do GaAs usando o modelo de cristal quase perfeito (item 2.3). Nesta figura, a
orientacéio dos eixos o e ¢ foi alterada para melhor visualizaggo do dubleto.
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Figura 12: Vista tridimensional da varredura @:¢ para InP macico de boa perfeiciio cristalina.

As curvas de isointensidade para a varredura ¢ desta amostra aparecem na figura 13. Fica
evidente a intensidade da reflexdo 200 primaria, que aparece como linhas horizontais paralelas ao eixo
¢, que ndo é desprezivel no caso do InP, comparado com o GaAs, pois a diferenga nos fatores de
espalhamento atomico agora ¢ grande . Além disso, deve-se observar, que o dubleto aparece
completamente separado, e que o intervalo angular em © que contém os dois picos do dubleto é da
ordem de 0,07°, que também confirma a cristalinidade muito boa da amostra. O ideal seria que as
varreduras ©:¢ para todas as camadas de InP apresentassem um padrio semelhante ao da figura 13,
isto €, que as larguras a meia altura W,, ¢ W, fossem comparaveis as do InP macico, pois assim todas
as camadas teriam perfeicdo cristalina muito boa.
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Figura 13: Curvas de isointensidade da varredura o:¢ para InP macigo de boa perfeigio cristalina. Igy = 12 ¢ps, I =
305 cps. lnax ¢ a intensidade fora da condigdo de difracio miltipla.

As curvas de isointensidade para a camada de InP das amostras 3 e 4 aparecem na figura 14 a)
e b), e vio permitir a analise do efeito do tratamento in situ {ISTA) na superficte das camadas. A
primeira observacio-fundamental € a evidente diferenca entre essa figura e a figura 13, para o InP
maci¢o de boa perfeigiio. Embora nfio seja possivel visualizar o dubleto discriminado aqui, pois existe
uma tensido de compressdo grande (0,12%) na camada, o intervalo total medido em o € maior neste
caso, da odem de 0,12°. E importante notar, que as analises do resultados estio baseadas nas larguras
do pico medido nas curvas de isointensidade. O efeito do tratamento ISTA nas camadas, aparece da
comparagio entre os resultados em 14a e 14b, e mostra que embora a perfei¢io da amostra 4 tenha
melhorado ligeiramente (Tabela 2), este efeito nfio causa uma grande modificacio nas curvas de
isointensidade. Na figura 15, vamos comparar o efeito que os tratamentos térmicos durante (TSL) e
pos-(RTA) o crescimento, causa nas camadas. Para isso a figura mostra as curvas de isointensidade das
amostras 6 (15a) e 7a (15b), que praticamente apresentam as mesmas caractetisticas (inclusive com

tratamento ISTA em ambas).
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Figura 16: Curvas de isointensidade para a camada de InP. a) Amostra 1 - TSL. Ly, = 117 ¢ps, Ipv = 563 cps, b) amostra
2b - RTA 860°C/58. Ipe. = 123, Imys = 822, € ¢) amostra 2¢ - RTA 900°C/58. L. = 124 ¢ps, I = 481 cps.

Observa-se, que a amostra 7a apresenta, claramente W,, ¢ W; menores que os apresentados pela
amostra 6, indicando uma melhor perfeigio em ambas as dire¢des. Este resultado mostra que o
recozimento apos o crescimento (RTA) € mais indicado para melhorar a perfeigio da camada, do que
um tratamento durante o crescimento (TSL ou ISTA). A anilise dos resultados na figura 16, para as
amostras 1 (16a), 2b (16b) e 2¢ (16¢), também leva a mesma conclusio anterior, embora neste caso,
nfio tenha havido o crescimento de uma pré-camada nas amostras. Os valores medidos de largura de
linha nas duas dire¢Ges sdo notadamente menores para as amostras 2b e 2c, quando comparadas com a
amostra 1. A comparagéo entre os resultados para as amostras 2b e 2¢, cuja Unica diferenca é a
temperatura do RTA, ndo mostra nenhum efeito aparente que possa indicar qual a melhor temperatura
para o tratamento.



O -
3 165.2/
@ .
@ ]
o 15.22 -
3 .
o .
c ]
215,17 4
15.12 3
.30 5.35 5.40 5.4 5.60 5.5b
Phl (graus)

a)
@ i
= E
o 15.22 -
o 3
Q16,17 3
o ]
c -
(7] 3
~16.12 7

5.30 5.35 5.40 5.45 5.650 5.656 .60 5.65
Pht (graus)
b)

Figura 17: Curvas de isointensidade para a camada de InP, a) Amostra 8 - substrato plano, camada com 2um. Ip. = 81 cps,
Ipn = 275 cps, € b) amostra 9 - substrato planc, camada com 3pm. lbes = 73 ¢ps, Ipy = 219 cps.
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As curvas de isointensidade para as amostras 8 e 9, ambas com substrato simétrico , que
aparecem na figura 17 a) e b), vlio ser utilizadas para a analise do efeifo da espessura na pefeigio
cristalina das camadas. As curvas apresentam caracteristicas semelhantes e a figura 17b mostra uma
sensivel methora (valores de W,, e W, bem menores) na perfei¢iio cristalina da camada crescida com
3pum.

Como ultimo resultado da aplicaciio do método ao sistema InP/GaAs, vamos analisar o efeito
que o crescimento da camada de InP causa na rede do substrato GaAs. Todas as medidas foram
realizadas nas amostras que ndo apresentam o crescimento de uma pré-camada, antes da camada
epitaxial de InP. A figura 18 mostra as curvas de isointensidade para os substratos (simétricos) de
GaAs das amostras 8, sendo o resultado para a parte de tras do substrato (sem camada, considerado
como GaAs material macico) mostrado em 18a, e o substrato da amostra 8, mostrado em 18b, e para o
substrato da amostra 9, em 18c. A comparacdo entre os dois resultados para a amostra 8, evidencia
uma clara diferenga entre os perfis observados para o material macigo e o substrato dessa amostra.
Enquanto o GaAs macigo mostra uma curva de isointensidade similar aquela obtida considerando o
modelo de cristal quase-perfeito (figura 5b), o substrato da amostra 8 mostra um comportamento
similar a0 obtido com o modelo de cristal mosaico (figura 5a). Essa diferenca nos resuitados sé pode
ser atribuida a tensdo causada no substrato devido ao crescimento da camada nessa amostra. Em
termos de largura de linha, para o material macico tem-se que W,, = 49”¢ W= 1017, ¢ para o
substrato W,, =687e¢ W, = 94”. Com relagiio ao efeito da espessura da camada, os resultados nas
figuras 18b e 18c quando comparados, mostram que W, diminiu ligeiramente (60”) ¢ W, teve um
pequeno acréscimo (110), embora tenha ocorrido uma maior desorientagio dos biocos no plano da
superficie, 0 mesmo comportamento de cristal mosaico ¢ ainda observado. Isto quer dizer, que para o
substrato, uma espessura maior que 2um, ndo causa nenhum efeito adicional apreciavel nas curvas de
isointensidade para o substrato. O efeito do tratamento térmico apés o crescimento (RTA), utilizado
para melhorar a perfei¢io cristalina da camada € agora observado na rede do substrato, através das
curvas de isointensidade para os substratos das amostras 2a e 2¢, mostradas nas figuras 19z e b,
respectivamente. Enquanto a perfeigiio cristalina do substrato melhora (W,, passa de 91”para 64} com
o RTA, a desorientacéo dos blocos mosaicos na superficie do substrato aumenta ligeiramente (W,
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Figura 18: Curvas de isointensidade para o GaAs. a) Parte de tras (sem camada) da amostra 8, L,y = 5 ops, Inm = 1256
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passa de 66” para 75”). Isto indica que o RTA realmente é atil para methorar a perfeico cristalina
também do substrato, mas que o vinculo que existe na interface camada/substrato, produz um pequeno
aumento na desorientagfio superficial dos blocos mosaicos.

Outro resultado interessante, aparece da comparacio entre a figura 18b (substrato da amostra
8) com a figura 19a (substrato da amostra 2a), cuja diferenca apreciavel é o corte assimétrico do
substrato na ultima amostra. Observa-se que o crescimento da camada de InP sobre um substrato
assimétrico, torna menor a perfeicio cristalina do substrato, mas em compensagdo diminui a
desorientag3o dos blocos mosaicos na interface camada/substrato.
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5.- CONCLUSQOES

Neste trabalho foi utilizado pela primeira vez, a difragio multipia de raios-X como uma
técnica de caracterizacio de heteroestruturas, numa aplicagio ao sistema InP/GaAs(100), cujo
crescimento foi realizado pela técnica de epitaxia por feixe molecular com fonte gasosa (GSMBE).

Os diagramas Renninger da difracio multipla foram utilizados na determinagio dos
pardmetros de rede da camada, na dire¢io paralela & sua superficie. Foi utilizado um programa que
simula a posigo e o perfil dos picos correspondentes aos casos de trés feixes de superficie, para a
obtengdo dos pardmetros de rede com boa preciséo. O ajuste na posicdo desses picos em relagéo ao
espelho de simetria fornece o parimetro de rede paralelo. A anélise desses pardmetros em fungio da
temperatura de nucleac@o (substrato no inicio do crescimento) mostrou que os resultados seguem o
modelo de tensfio térmica, no qual a temperatura de nucleagiio € mais importante do que a
temperatura de crescimento das camadas de InP. _

O programa de simulagéio também permite a determinacgio das larguras mosaico das camadas
através do ajuste no perfil dos picos no diagrama Renninger da camada. A comparagio desses valores
com os medidos através das varreduras ©, mostrou que: i) esses métodos sdc complementares, pois,
enquanto um método permite obter a perfeicdo cristalina da camada na direcdo do crescimento, o
outro fornece a perfeigio no plano da superficie; 1i) os valores das larguras mosaico obtidos dos
diagramas Renninger, s3o menores que os obtidos por varredura o, o leva a conclusiio de que, as
camadas tem maior perfeicéo no plano da superficie do que na diregdo do crescimento; iil) os menores
valores das larguras mosaico, em ambas as diregdes, obtidos para as amostras que sofreram RTA,
indicam que esse tratamento ap0s o crescimento das camadas, realmente aumenta a homogeneizagao
das camadas, com a consequente melhora na sua perfeigio cristalina,

Neste trabalho, também foi usado pela primeira vez, um novo método, a varredura ©:¢, que
permite a analise de superficies e/ou interfaces em estruturas heteroepitaxiais, com algumas vantagens:

1) dispensa cuidados especiais com o ambiente de medida (alto vacuo, etc); i) ndo ha a neccssidade de
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remover a camada para o estudo da superficie do substrato (ou interface}, e ainda, iii) trata-se de uma
técnica de analise ndo destrutiva.

A aplicagio das varreduras ®:¢ no estudo dos defeitos superficiais das heteroestruturas
InP/GaAs, mostrou uma evidente diferencga entre as curvas de isointensidade para as camadas de InP e
as mesmas curvas para o InP com material macigo, com boa perfeicio cristalina. As curvas de
isointensidade para as camadas com diferentes condi¢des de crescimento ¢ tratamentos térmicos,
permite confirmar que o tratamento apos crescimento RTA, é o mais indicado para a obtengdo de
camadas com maior perfeigHo cristalina

Com relacio a aplicaciio das varreduras o:¢, no estudo dos defeitos superficiais nos
substratos de GaAs, foi possivel observar, o efeito da tensdo provocada pelo crescimento da camada
de InP, na rede do substrato. Este resultado foi observado diretamente das curvas de isointensidade
do GaAs, para as duas faces de uma mesma amostra, considerado como material macico (face sem
camada) e como substrato (face com camada depositada). Enquanto as curvas de isointensidade para
0 GaAS macico mostra um comportamento semethante a0 do modelo de cristal quase-perfeito, com a
extingdo primaria considerada dentro das grandes regites perfeitas difratantes, as curvas para 0 GaAs
substrato, exibem um comportamento similar a0 do modelo de cristal mosaico, com a extingio

secundaria ocorrendo entre os diferentes blocos mosaicos.
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6.- POSSIVEIS EXTENSOES DESTE TRABALHO

A primeira extensdo possivel, € a aplicagio do método baseado na simulagio da posi¢io
e perfil dos picos de trés feixes da difrago muitipla de raios-X, na caracteriza¢io de outros
sistemas heteroepitaxiais. At¢ 0 momento, apenas os sistemas binarios GaAs/Si e InP/GaAs
foram estudados com este método.

O método baseado no programa de simulagio da posi¢éo e perfil dos picos de difragio
multipla, pode ainda ser utilizado na analise de outros sistemas que tenham caracteristicas
similares, como por exemplo, semicondutores com implatangio i6nica, em que uma camada
implantada ¢ formada na matriz semicondutora. A primeira aplicagdo ao sistema GaAs

implantado com ions Se, foi realizada recentemente!*" 4!

, COM SUCesso.

A medida de reflexdes hibridas nos diagramas Renninger para o substrato, para o sistema
InP/GaAs, desde que a diregdo do corte do substrato seja a adequada, pode permitir, em
principio, a determinagfio do gradiente da densidade superficial de deslocagdes tipo misfit, na
diregdo do crescimento da camada.

Desde que o método das varreduras «:p permitem analisar os defeitos superficiais no
substrato, induzidos pelo crescimento epitaxial de camadas, pode-se estudar o efeito deste

crescimento na rede do substrato, desde camadas razoavelmente finas até as mais espessas.
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