
Universidade Estadual de Campinas

Instituto de Físia `Gleb Wataghin'

Simulação de resimento epitaxial

e formação de interfaes por

método Monte Carlo

Vitor Rafael Colui

Orientadora: Profa. Dra. M�nia Alonso Cotta

Bana Examinadora

M�nia Alonso Cotta (orientadora - IFGW/UNICAMP)

Mauríio Urban Kleinke (IFGW/UNICAMP)

Ant�nio José Roque da Silva (IF/USP)

Peter Alexander Bleinroth Shulz (IFGW/UNICAMP)

Alain André Quivy (IF/USP)

Tese apresentada ao Instituto de Físia `Gleb Wataghin'

da Universidade Estadual de Campinas omo parte dos

requisitos à obtenção do título de Mestre em Ciênias -

Julho 2000



Aos meus pais, S�nia e Sidney,

meus irmãos, Valmir e Vanderson,

e à minha avó Santa

pelo amor, apoio e arinho.

i



� �� �  =52

f

� � � � � � � � � � �
� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � �

�
� 	 � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � 
 


p

� � � � � � �
� 	 � ��

� �
� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � �

�
p

� � � � � � 	 � � � � � � 	 � � � 	 � �
p

� 	 � � � 	
mp

� � � 	
mf

� � �

� � � � � � � � � � � �
� � � � � � �

f

�
�
� � �

� � � � �� � � � � � � �

� � � � � � � � � � 
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Resumo

Os proessos inétios - difusão e adsorção - responsáveis pela formação de estruturas

super�iais na interfae sólido-vapor durante a epitaxia de �lmes �nos ristalinos foram

estudados usando o método Monte Carlo Cinétio. O resimento epitaxial foi simulado

omputaionalmente baseando-se no modelo Solid-on-Solid (SOS). Supõe-se que o ristal

possui uma estrutura úbia simples e que a dinâmia do resimento pode ser desrita

por átomos de apenas uma espéie. A adsorção segue uma taxa onstante enquanto que o

proesso de difusão dos átomos na superfíie, assoiado ao omportamento de osiladores

harm�nios bidimensionais, obedee uma taxa tipo Arrhenius.

A simulação da evolução da superfíie do �lme resido permitiu observar a transição

entre modos de resimento durante a variação da temperatura de resimento. Com a in-

lusão da barreira Shwoebel ao modelo veri�ou-se a formação e evolução de estruturas de

formato piramidal. Diferentes morfologias foram obtidas quando diferentes origens de ani-

sotropia foram onsideradas. Estudamos detalhadamente a in�uênia de um aso partiular

de substrato rugoso na evolução dos �lmes. Esse estudo possibilitou tanto a reprodução

qualitativa dos prinipais aspetos de resultados experimentais de homoepitaxia de GaAs

realizada por epitaxia de feixe químio omo a on�rmação da existênia de uma barreira

Shwoebel desprezível para esse sistema.
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Abstrat

The kineti proesses - di�usion and adsorption - responsible by the formation of surfa-

e strutures at the solid-vapour interfae during the epitaxy of rystaline thin �lms were

studied using the Kineti Monte Carlo method. The omputational simulation of epitaxial

growth was based on the Solid-on-Solid (SOS) model. A simple ubi struture was used for

the desripton of the rystal and the growth dynamis was desribed by one-speie atoms

only. A onstant rate desribes the adsorption while the di�usion proess of the atoms on the

surfae, assoiated to the behavior of bidimensional harmoni osillators, obeys an Arrhenius

rate.

The simulation of the surfae evolution of the grown �lm was able to reprodue the

transition between growth modes during with the hange of the growth temperature. The

formation and evolution of pyramidlike strutures were observed when the Shwoebel barrier

was inluded in the model. Di�erent kinds of morphologies were ahieved when di�erent

origins for anisotropy were onsidered. We have studied in detail the in�uene of a partiular

ase of rough substrates on the �lm evolution. This study qualitatively reprodued the

main aspets of experimental results on GaAs homoepitaxy by hemial beam epitaxy and

on�rmed the existene of a negligible Shwoebel barrier for this system.
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Capítulo 1

Introdução

O grande avanço tenológio na área de produção de dispositivos semiondutores o-

mo transistores, diodos e lasers foi devido, em grande parte, ao surgimento e evolução de

ténias de resimento epitaxial de �lmes �nos ristalinos. Essas ténias proporionam

um ontrole extremamente preiso de araterístias físias dos �lmes residos omo por

exemplo espessura, qualidade morfológia da superfíie, omposição e dopagem.

Juntamente om o resimento do �lme, a sua araterização exere um papel fundamen-

tal. Através de ténias de mirosopia ou de análise de propriedades ótias e elétrias foi

possível entender e soluionar problemas tanto de aráter tenológio omo de físia básia.

Do ponto de vista teório, trabalhos envolvendo estudos analítios [1-8℄ ou simulação

omputaional [9-18℄ da evolução do resimento vem apresentando resultados ompatíveis

om os obtidos experimentalmente. Dessa forma os estudos teórios se mostram omo uma

ferramenta poderosa para entender os proessos físios presentes no resimento epitaxial.

Em partiular, trabalhos de simulação omputaional utilizando o método Monte Carlo

têm permitido a omparação direta entre teoria e experimento através de estudos da evo-

lução da largura e da morfologia da superfíie do �lme que está sendo resido. Portanto

a simulação Monte Carlo oupa um importante espaço no estudo dos aspetos fundamen-

tais da dinâmia do resimento epitaxial. Os resultados gerados nesse estudo permitem

tanto ampliar nosso onheimento sobre proessos super�iais mirosópios quanto a sua

apliação tenológia, em novos dispositivos ou na melhoria dos já existentes.
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1.1 Cresimento Epitaxial

Epitaxia ou resimento epitaxial onsiste na produção de �lmes �nos ristalinos através

da deposição de átomos ou moléulas sobre um substrato (ristal) aqueido. No aso de

homoepitaxia, o resimento produz �lmes om araterístias físias e estruturais iguais às

do substrato. O substrato funiona, dessa maneira, omo um modelo que será seguido pelo

�lme a ser formado.

Com a deposição dos átomos sobre a superfíie do substrato oorre uma perturbação

no estado de equilíbrio dessa superfíie. Como o substrato se enontra, em geral, aqueido,

os átomos da superfíie podem romper suas ligações químias om seus vizinhos e assim se

movimentarem ao longo da superfíie. Esse proesso muda a morfologia do �lme e tenta

reestabeleer o estado de equilíbrio deste, ou seja, minimizar o número de ligações pendentes

(ou a energia livre super�ial). Dessa maneira a morfologia �nal de um �lme resido é o

resultado de um fen�meno fora de equilíbrio envolvendo a interação de um número muito

grande de átomos. Essa interação é in�ueniada tanto por propriedades extrínseas do

material - omo a temperatura em que se mantém o substrato, a taxa de deposição ou a

morfologia iniial do resimento - omo por propriedades intrínseas - omo o tipo de rede

ristalina ou de ligação que os átomos fazem entre si.

1.1.1 Ténias de Cresimento Epitaxial

Nesse trabalho analisaremos resultados obtidos por duas ténias de resimento, Epita-

xia por Feixe Moleular ( MBE - do inglês Moleular Beam Epitaxy ) e Epitaxia por Feixe

Químio [19℄(CBE - do inglês Chemial Beam Epitaxy). As duas ténias usam essenialmen-

te uma âmara - mantida em ultra-alto váuo ( �= 10�9torr ) - onde é oloado o substrato.

Os omponentes do material a ser resido são inseridos e devido ao alto-váuo na âmara

forma-se um feixe desses omponentes. O feixe atinge o substrato e daí oorre a deposição

e formação do �lme.

A diferença básia entre as duas ténias é a origem dos preursores que serão inseridos

na âmara. Enquanto no MBE estes são de origem sólida e na sua forma elementar, no

CBE os preursores são vapores organo-metálios e hidretos. Somente om a quebra desses

ompostos os materiais neessários ao resimento apareem na sua forma elementar. Como

exemplo, um resimento de �lmes de GaAs sobre um substrato de GaAs pela ténia MBE

seria feito usando fontes sólidas de Ga e As, as quais seriam aqueidas levando à evaporação
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desses materiais. O vapor resultante da evaporação seria injetado na âmara de resimento.

Já na ténia CBE, o Ga e o As seriam resultado da quebra de moléulas de Trimetilgálio e

Arsina, respetivamente. Dessa forma, na superfíie do �lme, além dos átomos de Ga e As,

teremos átomos de Hidrogênio (H) e Carbono (C). A maior parte desses átomos ( H e C ) é

evaporada e não afeta signi�ativamente o proesso de resimento.

1.1.2 Proessos Físios

A dinâmia dos átomos na superfíie de um �lme resido por MBE é governada basia-

mente por 3 proessos inétios: deposição, difusão e dessorção.

� Deposição: proesso onde o átomo inidente interage om a superfíie realizando

ligações om os átomos super�iais. Na deposição, o átomo pode realizar uma adsorção

físia, ou seja, sofre interações de natureza oulombiana através de forças de Van

der Waals, permaneendo em poços de potenial rasos de onde pode failmente sair.

Ele pode ainda adsorver-se quimiamente, sendo efetivamente inorporado à superfíie

através de ligações ovalentes, por exemplo.

� Difusão: proesso onde o átomo se move sobre a superfíie, obedeendo barreiras de

potenial assoiadas a on�guração da vizinhança do átomo.

� Dessorção: dependendo de ondições omo temperatura do substrato e da sobre-

pressão proporionada pelo feixe químio ou moleular, o tempo de residênia do áto-

mo na superfíie pode não ser su�iente para realizar ligações químias, ou as ligações

formadas podem ser quebradas failmente (altas temperaturas), fazendo om que o

átomo deixe a superfíie do ristal.

Tanto a difusão omo a dessorção são proessos termiamente ativados. Dessa maneira,

existe uma ompetição entre esses dois proessos durante o resimento. Contudo, a faixa de

temperatura usada nas simulações está dentro do intervalo onde experimentalmente a taxa

de resimento é onstante. Assim o proesso de dessorção pode ser onsiderado desprezível

omparado ao de difusão.

Embora os proessos apresentados aima sejam para o sistema MBE, eles podem ser

usados na desrição do resimento por CBE desde que feitas as seguintes hipóteses:

i.) quebra rápida dos preursores dos elementos que onstituirão a amada de �lme resida.
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Essa hipótese evita que novos meanismos na dinâmia do resimento sejam inseridos no

modelo, tornando-o extremamente ompliado. Isto pode ser obtido experimentalmente pelo

ontrole da temperatura de resimento;

ii.) in�uênia desprezível dos resíduos das quebras dos preursores. Isso evitaria que oloás-

semos um novo elemento na superfíie, o qual obedeeria também os proessos de difusão,

deposição e dessorção. Supõe-se portanto que os resíduos são totalmente dessorvidos da

superfíie ou, que aso haja uma erta quantidade deles na superfíie, ela não ausaria mu-

danças signi�ativas na dinâmia do resimento em termos de sua morfologia �nal.

Para a modelagem do sistema MBE, vários trabalhos de simulação [14-17,20-23℄ fazem

apenas a análise da dinâmia para o átomo de Ga (para o aso do resimento de GaAs)

pois onsidera-se que o As se enontra saturado na superfíie, tornando sua inorporação

instantânea (modelo de uma espéie), omo veri�ado experimentalmente.

Outros trabalhos [9, 10℄ envolvendo os 2 tipos de materiais levam em onta os proessos

de quebra de moléulas, diferentes probabilidades de deposição, difusão e dessorção, o que

torna a modelagem e a análise dos resultados mais ompliados. Embora esses modelos sejam

mais realístios, muitos dos aspetos do resimento MBE podem ser obtidos om modelos

de uma espéie [20℄.

Comentaremos a seguir sobre alguns parâmetros que podem araterizar as on�gurações

super�iais e in�ueniar o proesso de difusão. O primeiro deles é a presença de degraus.

Mesmo as superfíies mais planas enontradas experimentalmente apresentam terraços e

onsequentemente degraus. O esquema a seguir mostra isso.

Figura 1.1: Esquema de uma on�guração super�ial. A �gura mostra terraços (onde os átomos podem se

difundir) e degraus monoat�mios (que devem ser transpostos para que um terraço diferente seja atingido).

A difusão é in�ueniada nas regiões próximas aos degraus. Devido a desontinuidade

araterístia do degrau, as ligações químias do átomo que está se difundindo e hega à borda

do terraço são alteradas diferentemente do que quando a difusão se dá longe dela. Shwoebel

e Shipsey propuseram uma barreira de potenial próxima ao degrau que representasse essa
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alteração [1℄. Essa barreira de anto é geralmente hamada barreira Shwoebel (�gura 1.2) e

a ela é assoiado o efeito Ehrlih-Shwoebel. Este nome vem da observação experimental de

que átomos podem possuir diferentes probabilidades de inorporação no degrau, dependendo

da direção em que eles o enontram, realizada por Ehrlih e Hudda [24℄, e da proposição

teória de uma barreira de potenial que desrevesse essa diferença de probabilidade feita

por Shwoebel e Shipsey [1℄. Esse efeito leva a uma inorporação preferenial dos átomos

que estão se difundindo nos degraus dos terraços superiores podendo ser interpretado omo

uma probabilidade de re�exão do átomo pelo degrau. O movimento desses átomos gera uma

orrente asendente que tem uma araterístia puramente de não-equilíbrio pois oorre no

sentido inverso ao esperado para a relaxação super�ial.

Figura 1.2: Barreira de anto de degrau enontrada pelo átomo que se difunde na superfíie. A seta

india a direção de resimento e os pontos A e B as posições de instabilidade e estabilidade para o átomo,

respetivamente.

Com a presença dessa barreira surge uma probabilidade de re�exão no degrau para o

átomo que vem se difundindo ao enontro deste. Com isso o átomo tende a permaneer sobre

o terraço em que foi depositado. O efeito dessa barreira vem sendo estudado em diversos

trabalhos [ 5-7,16,17,25-29℄ omo sendo a ausa da formação de estruturas super�iais de

formato piramidal (mounds). Nesse aso o resimento é denominado instável.

Um outro aspeto que pode in�ueniar a difusão é a presença de anisotropias super�iais.

Um exemplo delas é aquela ausada pela presença de dois tipos de degraus na superfíie de

ompostos III-V. Esses degraus são perpendiulares entre si e são resultado da reonstrução

super�ial apresentada por esses ompostos. Para o GaAs(001) são observados degraus do

tipo A ( terminados em Ga - alinhados perpendiularmente à direção [110℄ ) e do tipo

B ( terminados em As - alinhados perpendiularmente à direção [110℄ ) [14, 30℄. Esses
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degraus podem alterar tanto a energia de ligação nas direções [110℄ e [110℄ omo gerar

valores diferentes de barreiras de anto para essas direções. Um esquema desses degraus é

apresentado na �gura 1.3.

A anisotropia super�ial também pode ser ausada pela presença de átomos que não são

omponentes da estrutura ristalina do �lme em resimento. Exemplos são os dopantes

(omo o Berílio) e espéies presentes na fase vapor durante o resimento omo o Hidrogê-

nio. Esses átomos podem assoiar-se aos degraus omo os do tipo A e B e alterar suas

araterístias in�ueniando novamente a difusão [31℄.

Figura 1.3: Degraus araterístios para o GaAs(001).

1.2 Teoria

O estudo teório do resimento epitaxial é realizado essenialmente de duas formas.

1. Estudo de equações de resimento

Nesse aso se faz uma abordagem analítia de equações que representam a evolução da

superfíie do �lme resido, numa esala onde toda propriedade é obtida de uma média

sobre um pequeno volume ontendo muitos átomos (oarse-grained sale) [32, 33℄. O

aspeto geral dessas equações é:

�h(~x; t)

�t
= G(~x; h; t) + �(~x; t) (1.1)
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onde h(~x; t) é a função que representa a morfologia do �lme, G(~x; h; t) é uma função

geral que apresenta termos assoiados aos proessos físios mais importantes presentes

num resimento. Um exemplo é G(~x; h; t) = ��54 h(~x; t) [4, 34℄ que seria o termo

linear assoiado à difusão super�ial dos átomos para um sistema onde oorre a onser-

vação do número de partíulas ( ausênia de dessorção ) e onde existe a dependênia da

urvatura da superfíie no proesso de difusão. Finalmente, a função �(~x; t) representa

o ruído assoiado aos proessos de difusão e deposição.

2. Simulação omputaional

A evolução do resimento do �lme numa esala atomístia pode ser simulada om-

putaionalmente [12, 18, 35℄. Simulações são úteis no estudo de fen�menos muito

omplexos, que di�ilmente seriam realizados através de uma abordagem puramente

teória, e permitem aessar parâmetros que o experimento não alançaria. Basiamente

dois métodos são usados para realizar a simulação de resimento epitaxial: Dinâmia

Moleular e Monte Carlo. Em dinâmia moleular a evolução de um sistema de N

partíulas mutuamente interagentes é alulada pela integração numéria de equações

de movimento. Com esse método o resimento pode ser analisado apenas em peque-

nas esalas de tempo (� 10ns) e omprimento (� 10-100 distânias at�mias) devido a

grande demanda omputaional soliitada nos álulos. Para um estudo do resimen-

to em grandes esalas de tempo e omprimento (1-1000s e 10-1000 distânias at�mias,

respetivamente) o método Monte Carlo é usado. Nesse método o proesso de resi-

mento é tratado omo um proesso estoástio onde se usam regras probabilístias que

são baseadas em modelos de resimento.

Nesse trabalho pretendemos realizar uma omparação qualitativa de resultados obtidos de

simulação om resultados experimentais. Essa omparação só seria possível se utilizássemos

um método de simulação que permitisse alançar esalas de tempo e de omprimento mais

próximas às forneidas pelo experimento. Devido a isso optamos pelo método Monte Carlo

o qual permite estudos da evolução da morfologia, da inétia do resimento e também de

eventuais propriedades de esala que um dado sistema possa demonstrar.
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1.3 Objetivos do trabalho

Este trabalho visa estudar a interação dos proessos inétios (difusão e deposição) om

as araterístias da superfíie (presença de degraus e anisotropia espaial) om o objetivo de

entender a formação e evolução de estruturas presentes na superfíie de um ristal em res-

imento. Em partiular, desejamos estudar a in�uênia de substratos rugosos na formação

e evolução de estruturas super�iais para fazermos uma omparação om resultados experi-

mentais reportados na literatura [25, 36, 37℄. Para isso foi neessário implementar e testar

um programa que permitisse simular o resimento epitaxial por método Monte Carlo. Uma

vez testado o programa, ele foi apliado no estudo de situações experimentais envolvendo

anisotropia espaial e superfíies iniiais (substratos) rugosas.

A tese está dividida da seguinte maneira. O apítulo 2 apresenta uma desrição do

método Monte Carlo, do modelo utilizado, suas araterístias e limitações e da metodologia

adotada para a análise dos resultados obtidos pela simulação. Os resultados do trabalho

estão desritos no apítulo 3. As seções 3.1 e 3.2 mostram resultados que foram obtidos

para testar o programa através da omparação om resultados enontrados na literatura.

As demais seções desrevem apliações do programa em vários asos de interesse prátio e

teório. Finalmente o apítulo 4 é destinado às onlusões do trabalho.
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Capítulo 2

Modelo

2.1 Método Monte Carlo

O método Monte Carlo onsiste num método de simulação omputaional baseado na

utilização de números aleatórios [38℄. O nome Monte Carlo é uma alusão à idade de Monte

Carlo, no prinipado de M�nao, famosa pelo seus assinos e jogos de azar. A geração de

números aleatórios é uma parte importante deste método. Contudo, não é possível, em

termos omputaionais, obter um gerador de números verdadeiramente aleatórios. Usa-

se então geradores de números pseudo-aleatórios. O termo pseudo é devido ao fato da

iniialização do proesso de geração ser realizada através de um valor determinado, uma

semente.

Podemos dividir o método Monte Carlo em dois tipos [35℄:

1. Monte Carlo Termodinâmio

É usado para alular valores médios de quantidades físias de interesse para um siste-

ma em equilíbrio. Nesse aso o proesso de geração de on�gurações, neessária para

o álulo dos valores médios, em geral não orresponde à seqüênia da dinâmia do

sistema. Nesse tipo de Monte Carlo não há tempo real. Geralmente o �tempo� é me-

dido através de passos de Monte Carlo, ou seja, através da ontagem do número de

on�gurações tentativas geradas. Um algoritmo largamente usado nesse tipo de Monte

Carlo é o de Metropolis [39℄. Esse algoritmo, que freqüentemente é onfundido om

o método Monte Carlo em si, é uma das mais utilizadas apliações do método Monte

Carlo e é desrito a seguir.
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Sendo um sistema físio representado pelas oordenadas ~qi do espaço de fase e uma

Hamiltoniana H(~qi) que desreve a energia interna desse sistema om a on�guração

~qi , o algoritmo proporiona uma pequena alteração aleatória em ~qi gerando

~q0

i = ~qi +�~qi (2.1)

De�nindo

�E = H(~q0

i)�H(~qi) (2.2)

teremos que a transição ~qi ! ~q0

i é sempre aeita quando �E � 0 porém é aeita om

probabilidade exp[��E=kBT ℄ se �E > 0, onde T é a temperatura e kB a onstante de

Boltzmann. Com a transição aeita, a on�guração ~q0

i torna-se a nova on�guração na

seqüênia do proesso. Caso ontrário uma nova alteração é feita e novamente testada.

Isso é realizado até que uma das on�gurações geradas seja aeita.

2. Monte Carlo Cinétio

Esse tipo é usado para reproduzir proessos de não equilíbrio ou de relaxação. Nesse

método as mudanças das on�gurações orrespondem à evolução dinâmia do siste-

ma. Com isso é possível de�nir um tempo real. Esse tempo se baseia em tempos

araterístios do sistema; por exemplo, o �uxo onstante de partíulas poderia ser

uma medida da evolução para um sistema de resimento. Com esse tempo pode-se

alular a evolução temporal das quantidades físias de interesse. Vários algoritmos

foram implementados para esse método [35℄ permitindo a otimização omputaional

das simulações.

Nesse trabalho foi usado o método Monte Carlo Cinétio de forma que substituímos o

proesso de alteração e teste de on�gurações por uma matriz que ontém a informação

de todos os eventos possíveis a partir da qual obtém-se uma lista dos eventos om maior

taxa de oorrênia. Dentro da lista esolhe-se um evento aleatoriamente e realiza-se esse

evento, modi�ando o sistema. A ada evento realizado uma atualização na lista é feita.

Esse proedimento só é possível pois sabemos a priori quais as probabilidades (taxas) de

oorrênia de ada evento, omo veremos adiante.

No método Monte Carlo os detalhes mirosópios das interações entre as partíulas

são simpli�ados fazendo assim om que o método seja útil para a simulação da omplexa

dinâmia de um grande número de partíulas.
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2.2 Modelo de resimento

Nesse trabalho utilizamos o modelo Solid-on-Solid (SOS) [40℄. O modelo onsidera o

substrato omo uma rede úbia simples. Apesar da maioria dos sistemas estudados não

possuir este tipo de estrutura, essa aproximação tem sido instrutiva na revelação de muitos

aspetos dinâmios do resimento de ristais através de estudos om o método Monte Carlo.

Os aspetos da rede blenda de zino podem ser inluídos impliitamente em parâmetros do

modelo. O modelo SOS atribui aos termos das energias poteniais da Hamiltoniana do

sistema ontribuições no plano (ligação om os vizinhos laterais) e da superfíie, de modo

que a presença de vaânias e de átomos que não possuem vizinhos do plano inferior não é

permitida. Condições periódias de ontorno são apliadas na matriz que representa a rede

ristalina. Considera-se também que os átomos que ompõem o ristal são apenas de um

tipo (modelo de uma espéie).

A deposição é simulada utilizando um �uxo F onstante de átomos sobre o substrato.

As deposições oorrem nos momentos estabeleidos pela taxa de resimento em posições

aleatoriamente esolhidas.

Ao ontrário da deposição, a difusão de um átomo depende da on�guração loal em que

ele se enontra. A taxa de difusão de ada átomo da superfíie é desrita por uma expressão

tipo Arrhenius [9, 10, 15, 17, 41℄

kDIF = k0 exp[�E=kBT ℄: (2.3)

O pré-fator da exponenial é a freqüênia de vibração dos átomos da superfíie. Essa

freqüênia é obtida assumindo que os átomos da superfíie possuem a mesma freqüênia

de vibração e se omportem omo osiladores harm�nios bidimensionais. Portanto uma

aproximação razoável para k0 em altas temperaturas pode ser obtida apliando-se o teorema

de equipartição de energia:

k0 =
2kBT

h
: (2.4)

Nas expressões aima, T é a temperatura de resimento, E é a energia de ati-

vação para a difusão, h é a onstante de Plank e kB a onstante de Boltzmann. Embora

o resimento seja um proesso fora do equilíbrio, freqüentemente faz-se a suposição que

um equilíbrio loal existe, permitindo assim de�nir quantidades termodinâmias omo a

temperatura e onsiderar a taxa de difusão omo uma expressão tipo Arrhenius. Supõe-se
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também que o movimento das partíulas é independente do das outras partíulas e oorre

instantaneamente.

A energia de ativação para a difusão é modelada usando os seguintes termos [14, 17, 22℄:

E = ES + nxELIG
x + nyELIG

y + (mi �mf)�(mi �mf )EB (2.5)

O termo ES refere-se a interação entre o átomo depositado e os vizinhos no plano ime-

diatamente abaixo. ELIG
x e ELIG

y são os termos assoiados aos primeiros vizinhos no plano

em que se enontra o átomo nas direções perpendiulares x e y respetivamente.

Os valores de ES, ELIG
x e ELIG

y são valores efetivos deorrentes de uma média sobre os

proessos rápidos da vibração at�mia super�ial que não são inluídos expliitamente no

modelo. Além disso eles inorporam a aproximação de que a rede ristalina é onsiderada

úbia. O número de vizinhos nas direções x e y são nx e ny (nx; ny = 0; 1; 2) respetivamente.

Para o aso isotrópio ELIG
x = ELIG

y = ELIG e o segundo e tereiro termos se reduzem a

nELIG (n = nx + ny; n = 0; 1; 2; 3 ou 4).

O termo om EB representa o efeito da barreira de anto [17℄. O valor de mi(mf )

orresponde ao número total de segundos vizinhos nos planos aima e abaixo daquele onde

se enontra o átomo antes (depois) da difusão. A função degrau � permite a existênia

desse efeito somente quando mi > mf . Este termo representa uma di�uldade (menor

probabilidade) do átomo hegar até a borda do terraço. Ao hegar à borda, através de

difusão ou deposição, o átomo não enontra nenhuma di�uldade para se difundir para o

terraço inferior. Essa idéia é baseada em resultados teórios [42℄ que sugerem a existênia

de uma �região proibida� para a difusão próxima aos degraus.

No modelo aqui utilizado a taxa de difusão independe da diferença de alturas entre os

vizinhos e não há nenhuma exigênia de que a difusão seja feita para aumentar o número

de ligações do átomo que está se difundindo. Além disso a difusão vertial é permitida para

qualquer diferença de alturas entre o sítio anterior e posterior à difusão e pode oorrer nos

dois sentidos.

A �gura 2.1 mostra algumas possíveis on�gurações da superfíie e alguns exemplos de

aminhos de difusão om as respetivas energias de ativação.

A desrição do programa de simulação, o qual engloba o método Monte Carlo e o modelo

aima desritos, é feita no apêndie A.
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Figura 2.1: Exemplos de uma on�guração super�ial onde as possíveis direções de difusão e as ener-

gias de ativação assoiadas são indiadas. h e x são as direções paralela e perpendiular ao resimento,

respetivamente.

2.3 Metodologia

A evolução da superfíie do �lme resido foi analisada usando as seguintes grandezas:

� Rugosidade (w): essa quantidade mede o desvio quadrátio médio das alturas dos

vários sítios em relação a altura média. Ela é dada pela seguinte expressão

w2(t) =
1

L2

LX
i;j=1

(hi;j(t)� h(t))2 (2.6)

onde L2 é o número total de sítios da superfíie, hi;j é a altura do sítio (i; j) e h é a

altura média da superfíie. Essa grandeza possibilita medir a qualidade da interfae

e também estudar omportamentos de esala através da análise dos expoentes rítios

do resimento (Apêndie B).

� Densidade de degraus (D): a densidade de degraus na superfíie é desrita pela

expressão

D(�; t) =
1

L2
X
i;j

f[1� Æ(hi;j(t); hi+1;j(t))℄ os�+ [1� Æ(hi;j(t); hi;j+1(t))℄ sin�g (2.7)

onde Æ(i; j) é o delta de Kroneker e � é o ângulo da direção no plano em que se

deseja alular D. Essa grandeza foi usada no estudo qualitativo do omportamento

do RHEED (Re�etion High Energy Eletron Di�ration, ou difração de elétrons de

alta energia por re�exão [43℄) por Shitara et al. e mostrou-se adequada para simular

os resultados obtidos por essa ténia [15℄.
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� Função orrelação (C ): juntamente om a rugosidade, a função orrelação dá in-

formações sobre propriedades de esala do resimento. A função orrelação é obtida

através da seguinte expressão

C2(l; t) =

*
1

N(l)

N(l)X
(i;j)=1

(hi;j(t)� h0(t))
2

+
(2.8)

onde l é a distânia entre os sítios (i; j) e 0 e N(l) é o número de sítios a uma distânia

l do sítio 0. A média h i é feita sobre aproximadamente 1000 sítios de origem 0.

� Morfologia: uma análise importante da evolução do resimento é feita usando as

morfologias das superfíies tomadas em vários momentos do resimento.

Um outro álulo feito durante as simulações foi o do omprimento médio de difusão lD.

No nosso álulo, lD onsiste na distânia média em que os átomos analisados neessitariam

perorrer do momento em que são depositados até o momento em que as quatro ligações

laterais possíveis sejam ompletadas. Quando um novo átomo é depositado sobre um átomo

analisado para a ontagem de lD esta é terminada. Efetuamos o álulo de lD quanti�ando o

desloamento nas direções x e y a partir do ponto de deposição do átomo i analisado (�gura

2.2). Calulamos lD(x;y)
i para vários is obtendo assim uma distribuição de omprimentos de

difusão. A partir dessa distribuição obtém-se lDx(y) dos átomos pela largura (desvio padrão)

da função gaussiana ajustada à distribuição.

Figura 2.2: Esquema de aminho de difusão (linha azul) partindo do ponto 0 e hegando ao ponto F para

o átomo i. O omprimento de difusão ao longo das direções no plano (x e y) e o omprimento total de

difusão são apresentados.

As simulações foram realizadas em redes quadradas LxL om L = 100. As justi�ativas

dessa esolha são dadas no apêndie A. Usamos uma faixa de temperatura de resimento

de 400oC a 630oC. As taxas de resimento foram 0.01, 0.1 e 1 ML=s (monoamadas por
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segundo). Para o aso de ausênia de anisotropia espaial os parâmetros do modelo usados

foram ES = 1:54eV e ELIG = 0:23eV . Esses parâmetros foram determinados por Shitara et

al. [15℄ em simulações da osilação da intensidade RHEED durante o resimento epitaxial

em substratos desorientados de GaAs(001). Para o aso anisotrópio usamos ELIG
x = 0:42eV

e ELIG
y = 0:042eV , valores sugeridos por Orme et al. [25℄ em um estudo sobre a formação

de estruturas super�iais anisotrópias em �lmes homoepitaxiais de GaAs(001) residos por

MBE. Esses valores obedeem a relação

ELIG =
1

2
(ELIG

x + ELIG
y): (2.9)

Essa relação juntamente om

�ELIG =
ELIG

x

ELIG
y (2.10)

foram usadas por Shitara et al. para a parametrização dos valores das energias de ligação

no estudo de resimento epitaxial em substratos viinais de GaAs(001) [14℄. No nosso

aso usamos �ELIG = 10. Quando a instabilidade (EB 6= 0) foi onsiderada o valor de

EB = 0:175eV foi usado [17℄.
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Capítulo 3

Resultados

3.1 Transições entre modos de resimento

A ombinação de ondições de resimento omo temperatura e �uxo pode levar a diferen-

tes relações entre o omprimento médio de difusão dos átomos na superfíie (lD) e a largura

média dos terraços (lT ). Dependendo dessas relações o resimento poderá se enontrar em

2 modos distintos.

� modo tridimensional(3D), onde

lD � lT : (3.1)

No modo 3D, o átomo adsorvido enontra um sítio de estabilidade em ima do terraço

antes de hegar ao degrau. Isso faz om que a nuleação de amadas subsequentes seja

feita sobre amadas inompletas, o que geralmente torna a superfíie do �lme mais

rugosa.

� modo bidimensional(2D): oorre quando a ombinação de temperatura e �uxo leva a

lD � lT ou lD � lT : (3.2)

Neste aso, quando a formação de ilhas estáveis sobre o terraço é o proesso dominan-

te, o resimento se enontra no regime 2D amada-a-amada onde basiamente uma

amada é preenhida antes da formação da amada subsequente. No entanto, quando

a propagação de degraus na superfíie torna-se o proesso dominante, o resimento se

enontra no regime 2D �uxo de degraus. Isso oorre quando o proesso de �aptura�
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do átomo pelo degrau é mais e�iente do que a formação de ilhas sobre o terraço. Um

tratamento detalhado desse regime é feito por Shwoebel e Shipsey [1℄. Essenialmente

esse proesso é mais failmente identi�ado em resimentos sobre substratos desorien-

tados já que a densidade de degraus é maior (diminuição de lT ). Isso permite que esse

fen�meno oorra nas temperaturas usuais de resimento.

A observação experimental do modo 2D tem sido realizada utilizando a ténia RHEED

através das osilações na intensidade do feixe de elétrons. Estas osilações têm um período

araterístio dado pelo tempo neessário para se ompletar uma monoamada de �lme. Esse

omportamento foi primeiramente observado para o resimento de �lmes �nos por Neave

et al. [44℄ no estudo do resimento de GaAs sobre GaAs.

As osilações estão assoiadas a uma evolução periódia da superfíie. Tal evolução vai

desde um alto grau de arrumação super�ial - quando uma amada at�mia está pratiamente

preenhida - até um grau de máxima desordem super�ial permitida pela temperatura de

resimento. O ilo se ompleta quando a superfíie novamente volta ao estado de maior

arrumação. Isso foi observado experimentalmente usando mirosopia de varredura por

tunelamento (STM - Sanning Tunneling Mirosopy) omo mostrado por Sudijono et al.

[45℄. Eles notaram que as osilações da intensidade do padrão de RHEED eram assoiadas

à variação da densidade de degraus da superfíie. No entanto essas osilações não oorrem

inde�nidamente. Vários trabalhos veri�aram um amorteimento das osilações RHEED até

o ponto onde não eram mais observadas. Nesse instante o sistema alançaria um estado de

equilíbrio dinâmio onde, apesar da morfologia estar em onstante mudança, a densidade de

degraus permaneeria pratiamente onstante [45℄.

A utilização da densidade de degraus para o estudo das osilações RHEED foi feita

iniialmente por Clarke e Vvedensky [20℄. Eles usaram um modelo simples para desrever o

resimento e ao monitorá-lo om o álulo da densidade de degraus observaram a transição

do modo 3D para o 2D (�uxo de degraus) [15℄.

Neste trabalho, efetuando simulações om diferentes temperaturas de resimento e

mantendo-se �xos os parâmetros ES = 1:54eV , ELIG = 0:23eV , EB = 0 e F = 1ML=s

pudemos veri�ar a transição do modo 3D para o 2D (amada-a-amada e �uxo de degraus).

O resultado de nossas simulações é apresentado a seguir.
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Figura 3.1: Transições entre os modos de resimento para o aso nominal. Evolução temporal da função

rugosidade e densidade de degraus (alulada ao longo da direção x) para várias temperaturas de resimentos

realizados sobre um substrato nominal (plano). Note que o valor da função densidade de degraus é menor

para temperaturas mais altas, o que india uma superfíie mais plana. O mesmo aontee para a função

rugosidade. A queda nos valores das funções mostradas no grá�o aima é devido ao proesso de tratamento

térmio efetuado após o término da deposição do �lme. Esse proesso visa simular parte do efeito do

resfriamento do �lme após o resimento, o qual pode alterar a morfologia �nal observada experimentalmente.

A urva ontínua é obtida a partir da ligação entre pontos onseutivos obtidos da simulação. O número de

10 pontos por monoamada depositada foi usado em todas as urvas apresentadas nesse trabalho.

Para o aso do resimento sobre um substrato nominal (plano), a transição pode ser

vista quando osilações, tanto em w quanto em D (�gura 3.1), omeçam a oorrer a partir de

uma erta temperatura. Dessa forma, o resimento realizado a uma temperatura de 550oC

se enontra no regime 2D amada-a-amada araterizado pelas osilações bem visíveis.

Nota-se ainda que os mínimos da função rugosidade e densidade para 550oC são justamente

nos intervalos de tempos assoiados a uma monoamada de �lme depositada. Já para a

temperatura de 430oC nenhuma osilação é observada, araterizando o modo 3D.

Os resultados apresentados na �gura 3.1 reproduzem qualitativamente aqueles obtidos

por Pal e Landau [18℄ para o resimento sobre subtratos planos. Neste trabalho, eles

também veri�aram osilações bem de�nidas para w e D porém para valores de parâmetros
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Figura 3.2: Morfologias para o aso da simulação de resimento sobre um substrato nominal. O substrato

(plano) é mostrado em (a). As morfologias após 100 MLs depositadas usando T = 430oC (b), T = 480oC

() e T = 530oC (d) também são apresentadas. Cada or nos grá�os representa uma monoamada at�mia,

onde ores mais laras indiam regiões mais altas e ores mais esuras regiões mais baixas. Essa é a onvenção

adotada em todas as imagens de morfologias obtidas por simulação nesse trabalho.

diferentes.

As morfologias típias para os modos 2D (amada-a-amada) e 3D são mostradas na

�gura 3.2. Vemos em (b) uma superfíie bem rugosa, a qual arateriza o modo 3D e,

em (d) a presença de grandes terraços distribuídos na superfíie araterizando o modo 2D

(amada-a-amada).

Para o resimento sobre um substrato viinal vemos a transição do modo 3D para o 2D

(�uxo de degraus) na �gura 3.3. Essa �gura mostra a evolução temporal de D alulada

paralelamente aos degraus iniiais. Para as temperaturas mais baixas, osilações de D não

são observadas (modo 3D). Quando a simulação é feita om temperaturas mais altas osi-

lações omeçam a apareer. No entanto, essas osilações são rapidamente amorteidas. Para

T = 550oC por exemplo, vemos também que o período das osilações já não mais orres-

ponde ao tempo neessário para se ompletar uma monoamada. No aso de T = 600oC as

osilações desapareem e o valor de D é pratiamente onstante, o que india que o sistema

atingiu o modo de resimento 2D (�uxo de degraus).
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Figura 3.3: Evolução temporal da função densidade de degraus alulada paralelamente aos degraus

iniiais do substrato viinal. Resultados semelhantes foram obtidos para a densidade de degraus alulada

perpendiularmente aos degraus.

As morfologias para o aso viinal são apresentadas na �gura 3.4. Podemos notar que para

T = 400oC os degraus iniiais não são observados. O mesmo não aontee para T = 600oC

onde o aspeto iniial da superfíie é basiamente mantido porém os degraus são desloados.

Dessa araterístia originou-se o nome modo de resimento 2D �uxo de degraus.
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Figura 3.4: Morfologias para o aso da simulação de resimento sobre um substrato viinal. O substrato

é mostrado em (a). As morfologias após 10 MLs depositadas usando T = 400oC (b), T = 500oC () e

T = 600oC (d) também são apresentadas.

Esses resultados onordam qualitativamente om os obtidos por Clarke e Vvedensky [20℄

durante a omparação das intensidades de RHEED e a densidade de degraus na superfíie.

Assim para os parâmetros onsiderados, pudemos identi�ar os modos de resimento

predominantes em ada temperatura utilizada.
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3.2 In�uênia da barreira Shwoebel

Durante o resimento epitaxial, estruturas super�iais podem se formar e evoluir om

ertas araterístias. Um exemplo são as estruturas tridimensionais om formato piramidal

geralmente hamadas mounds (morros). Usaremos aqui o termo em inglês enontrado na

literatura.

Essas estruturas foram observadas em diversos sistemas omo Ge/Ge [26℄, Fe/Mg [27℄,

GaAs/GaAs [25, 29℄ e Fe/Fe [28℄. Vários trabalhos teórios [7, 17, 46℄ mostraram que a

formação dessas estruturas é assoiada ao efeito Ehrlih-Shwoebel.

Uma das araterístias da evolução dos mounds é o proesso de oalesênia, ou seja,

da união de duas ou mais destas estruturas para a formação de uma únia [17℄. Mudanças

na evolução temporal da rugosidade também são observadas quando o sistema apresenta o

efeito Ehrlih-Shwoebel. Smilauer e Vvedensky [17℄ estudaram a evolução da rugosidade e

da morfologia usando simulação Monte Carlo. Eles obtiveram um valor de � �= 0:33 durante

a evolução dos mounds para EB = 0:175eV . A simulação do efeito Ehrlih-Shwoebel foi

feita usando o termo envolvendo EB mostrado na equação 2.5. É importante notar aqui

que, embora os mounds não apresentem propriamente uma araterístia de auto-a�nidade

(resimento instável), os expoentes � e � (Apêndie B) podem ser alulados om o objetivo

de araterizar a evolução dessas estruturas.

Visando testar o programa reproduzimos os aspetos gerais da formação e evolução dos

mounds. Os resultados da simulação para a evolução da rugosidade do �lme em função

do tempo é mostrado na �gura 3.5 para duas temperaturas. A presença da barreira leva ao

apareimento de dois valores do expoente �, além do fato da rugosidade ser maior omparada

ao aso sem barreira. Nota-se também que, para T = 530oC, no aso onde a barreira está

presente, o regime de equilíbrio dinâmio não é alançado omo no aso de EB = 0. Além

disso, as osilações da rugosidade não são vistas, de forma que o modo amada-a-amada dá

lugar a um novo modo de resimento.
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Figura 3.5: Evolução temporal da função rugosidade para resimentos om e sem o efeito da barreira de

anto.

Essas duas situações são assoiadas à formação de estruturas piramidais na superfíie.

Essas estruturas têm o seu período de formação - assoiado ao expoente � ' 0:26 - e o seu

período de evolução - assoiado ao expoente � ' 0:33. A evolução dessas estruturas foi

estudada por Vvedensky et al. analisando a evolução temporal das suas dimensões laterais

e de suas inlinações [17℄. A �gura 3.6 mostra a omparação de morfologias dos asos om

e sem barreira e a in�uênia da temperatura no tamanho dos mounds.

As dimensões laterais dos mounds aumentam om o aumento da temperatura de resi-

mento. Nota-se também que a base dessas estruturas possui um formato irular. Isto se

deve à barreira isotrópia imposta até o momento no modelo adotado. Para tempos mais

longos é possível notar a oalesênia entre mounds vizinhos. Esse é um dos proessos que

regem a evolução dessas estruturas [17℄. A oalesênia é indiada pela setas na �gura 3.7.
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(a) (a)

(b)

(c) (d) (e)

Figura 3.6: Morfologias �nais do resimento de 100MLs obtidas om as simulações. A morfologia para

o aso sem barreira de anto é apresentada em (a) para omparação om o aso onde ela está presente (b).

As simulações das morfologias de (a) e de (b) foram feitas usando T = 480oC e F = 1ML=s. A in�uênia

da temperatura nas morfologias om a presença da barreira de anto é mostrada em () (T = 430oC), (d)

(T = 480oC) e (e) (T = 530oC).

(b) (c)(a)

Figura 3.7: Evolução das estruturas piramidais para tempos longos. A seta india o proesso de oalesênia

entre dois mounds menores formando um maior. O número de monoamadas depositadas foi 250 (a), 440

(b) e 565 (). As ondições de resimento foram T = 530oC, F = 1ML=s e ELIGx = ELIG
y = 0:23eV ,

EB = 0:175eV e ES = 1:54eV .
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3.3 Estudo do omprimento de difusão

Informações sobre o omprimento de difusão super�ial podem ser aessadas failmente

om a simulação, que torna possível mapear o desloamento de um átomo. Em situações

reais isso é mais difíil embora seja possível aompanhar o �movimento� at�mio usando

STM em âmaras de ultra-alto váuo [47℄.

Realizamos o álulo do omprimento de difusão para estudar omo este é in�ueniado

pela temperatura, taxa de resimento e pela presença da barreira de anto.

Primeiramente mostraremos alguns exemplos de distribuição do omprimento de difusão

referentes aos asos de variação da taxa e da temperatura de resimento. Essas distribuições

são mostradas na �gura 3.8.
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Figura 3.8: Distribuições do omprimento de difusão lxD em algumas situações de simulação. A urva

vermelha é a gaussiana ajustada à distribuição. Com essas gaussianas e as relaionadas om o desloamento

na direção y obtivemos os valores de lD mostrados a seguir.

(a) T = 430oC, F = 0:01ML=s e lD = 4:8 unidades de sítios de rede (u:s:r:);

(b) T = 430oC, F = 1ML=s e lD = 1:2 u:s:r:;

() T = 530oC, F = 1ML=s e lD = 3:6 u:s:r: .

Com esses exemplos nota-se a simetria das distribuições mostrando a ausênia de uma di-

reção preferenial na difusão dos átomos. Um segundo aspeto é o aumento do omprimento

médio de difusão om a diminuição da taxa de resimento para uma mesma temperatura.

Esse aumento oorre justamente por haver um tempo maior de relaxação super�ial para

os átomos no aso de taxas de resimento menores. Com um tempo maior de relaxação

o proesso de interação do átomo que é depositado om os outros átomos na superfíie é

prolongado, aarretando o aumento em lD. O último aspeto é o aumento de lD om o
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aumento da temperatura. A ativação da difusão depende da temperatura; assim, o aumento

da temperatura de resimento proporiona maiores taxas de difusão e onsequentemente

maiores valores de lD.

Embora os valores de lD se mostrem pequenos (lD � 1:2� 4:8u.s.r.) eles araterizam o

omportamento geral da difusão dos átomos ao longo do resimento. Isso não india que o

átomo apenas se mova em torno de pouos sítios vizinhos. A �gura 3.9 mostra o aminho

perorrido por alguns átomos durante o resimento. Vemos que há átomos que hegam a

perorrer grandes áreas até ompletarem as 4 ligações possíveis.
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Figura 3.9: Mapeamento do movimento de 6 átomos. Cada or representa um átomo analisado.

Uma outra apliação do álulo do omprimento de difusão foi na omparação de simu-

lações om a presença da barreira de anto. A �gura 3.10 mostra a variação de lD em função

da temperatura de resimento para os asos om e sem barreira.

Podemos observar que para a temperatura mais baixa (430oC) o omprimento médio de

difusão é pouo alterado pela presença da barreira. Nesse aso o omprimento de difusão é

limitado prinipalmente pela baixa ativação da difusão. Na situação de temperaturas mais

altas a diminuição de lD (omparado om o aso de EB = 0) é veri�ada quando a barreira

é inluída no proesso de resimento. Essa diminuição deorre da formação das estruturas

piramidais. Devido a forma dessas estruturas, a área efetiva de difusão é alterada de maneira

que o átomo que está se difundido enontra um sítio de maior estabilidade mais rapidamente,

diminuindo o omprimento de difusão.
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Figura 3.10: Grá�o do omprimento médio de difusão em função da temperatura. Os valores dos om-

primentos foram obtidos a partir de histogramas de 10000 átomos analisados durante a simulação de resi-

mentos de 100MLs (ES = 1:54eV , ELIG = 0:23eV e F = 1ML=s).

Uma outra análise de lD foi feita através da sua evolução temporal, também omparando

os asos om e sem barreira de anto. A �gura 3.11 mostra essa evolução.

Para o aso sem barreira vemos que lD sofre variações mas se mantém em torno de um

valor onstante (lD ' 3:7 sítios de rede) ao longo do resimento. Já para o aso onde

a barreira está presente existe uma diminuição de lD até aproximadamente 80 segundos;

a partir desse instante o valor de lD se estabiliza. A queda do valor de lD ao longo do

tempo envolve a formação dos mounds, indiando novamente a in�uênia dessas estruturas

no omprimento médio de difusão dos átomos que se difundem na superfíie do �lme. A

estabilização de lD sugere a estabilização da inlinação dos mounds e onsequentemente da

largura média dos terraços.
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Figura 3.11: Evolução do omprimento médio de difusão ao longo do resimento para os asos om e

sem barreira de anto. A taxa de resimento usada foi de 1ML=s. Cada ponto onsiste numa média de

aproximadamente 8500 átomos para o aso de EB = 0 e 6700 átomos para o aso de EB = 0:175eV .

Como menionado anteriormente, a orrente asendente que surge da presença do efeito

Ehrlih-Shwoebel leva à nuleação do átomo que está se difundindo sobre os terraços. Esse

fato pode ser observado mapeando o movimento de um átomo na região de um mound omo

mostra a �gura a seguir.

 

 

 104
 103
 102
 101
 100
 99
 98
 97
 96
 95

20 22 24 26 28 30 32 34 36 38 40
60
61
62
63
64
65
66
67
68
69
70
71
72
73
74
75
76
77
78
79
80

fim

início

61 movimentos

 

 

 

Figura 3.12: Visualização da orrente asendente através do mapeamento do aminho realizado pelo átomo.

No total o átomo realizou 61 movimentos desde o ponto iniial (deposição) até o �nal. A �gura ao lado

mostra a região da matriz onde o átomo realizou o movimento.

28



3.4 In�uênia da anisotropia super�ial

Vários resultados experimentais envolvendo o resimento de ompostos semiondutores

III-V sugerem a presença de uma anisotropia espaial nesses sistemas. Orme et al. [25℄

observaram a formação de mounds om um aspeto alongado durante a homoepitaxia de

GaAs usando MBE. Com o mesmo modelo usado aqui, om ELIG
x 6= ELIG

y, eles reprodu-

ziram a forma das estruturas enontradas. Ainda om o mesmo material Van Nostrand et

al. [29℄ também veri�aram experimentalmente a presença de mounds alongados na direção

[110℄ em GaAs resido por MBE. No entanto a anisotropia na forma é reduzida quando o

resimento é realizado na presença de H devido a utilização de fontes gasosas (AsH3) omo

preursor do grupo V. Para o InP, Cotta et al. [48℄ também observaram estruturas similares

durante a homoepitaxia usando CBE.

Analisamos aqui três situações de anisotropia super�ial. A primeira situação é aquela

onde a anisotropia se enontra nas energias de ativação (ELIGx 6= ELIG
y). A segunda é

quando a primeira se assoia ao efeito da barreira de anto. A tereira situação analisada é

a de uma barreira de anto anisotrópia.

As diferenças entre as três situações são representadas na �gura a seguir pelas morfologias

resultantes de simulações om os parâmetros adequados. As simulações foram feitas om três

temperaturas diferentes em todas as situações. Para omparação são também apresentadas

as morfologias do aso isotrópio mais simples (ELIGx = ELIG
y e EB = 0).
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Figura 3.13: Morfologias mostrando a in�uênia da anisotropia. Condições de simulação: T = 430oC

(a,d,g,j), T = 480oC (b,e,h,k) e T = 530oC (,f,i,l). Em todas as simulações foi usada uma taxa de

resimento de 1ML=s e as morfologias são resultado de 100MLs depositadas.

EB = 0, ELIGx = ELIG
y = 0:23eV e ES = 1:54eV (a,b,);

EB = 0, ELIGx = 0:42eV , ELIGy = 0:042eV e ES = 1:54eV (d,e,f);

EB = 0:175eV , ELIGx = 0:42eV , ELIGy = 0:042eV e ES = 1:54eV (g,h,i);

Ex
B = 0:175eV , Ey

B = 0, ELIGx = ELIG
y = 0:23eV e ES = 1:54eV (j,k,l).
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Na primeira situação (d,e,f) veri�a-se a presença de estruturas alongadas na direção onde

a energia de ligação é maior (direção x). A presença dessas estruturas pode ser ompreendida

analisando a �gura a seguir.

Figura 3.14: Exemplo de on�guração super�ial de átomos no mesmo plano indiando a presença de um

átomo A, ligado a um vizinho na direção x, e um átomo B, ligado a um vizinho na direção y.

Para o aso de ELIGx > ELIG
y as taxas de difusão dos átomos A e B obedeem a

relação kADIF < kBDIF . Dessa forma podemos assoiar à posição de A uma maior estabilidade

omparada om a posição de B. Isso faz om que as estruturas alinhadas na direção x

sejam mais estáveis, tornando-se predominantes na superfíie. O aumento da temperatura

leva a um valor menor da rugosidade da morfologia porém as estruturas alongadas ainda

permaneem na superfíie.

A segunda situação (g,h,i), onde a barreira de anto é inluída no resimento, apresenta

morfologias diferentes. Vemos ainda as estruturas alongadas na direção x, araterizando

a mirorugosidade (miroestruturas), mas vê-se também estruturas alongadas na direção y,

araterizando a marorugosidade (maroestruturas). Como os mounds, essas estruturas

aumentam suas dimensões laterais om o aumento da temperatura. O apareimento das

estruturas alongadas na direção y se deve portanto à presença de EB. Uma expliação

para a formação das estruturas alongadas na direção y pode obtida analisando a deposição

de átomos sobre as estruturas predominantes vistas nas �guras 3.13 (d), (e) ou (f), omo

mostrado na �gura 3.15.

Na presença da barreira de anto o átomo marado somente sentirá o efeito da barreira

ao se difundir ao longo das direções (3) e (4) (obviamente quando o átomo estiver próximo

ao degrau). A difusão pelas direções (1) e (2) não é modi�ada pela barreira. Podemos

notar que, embora a barreira Shwoebel imposta seja isotrópia, o seu efeito paree ser mais

signi�ativo ao longo da direção x. Assim teremos impliitamente a presença de uma barreira
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Figura 3.15: Possível on�guração super�ial para uma situação de anisotropia. As 4 direções mostradas

são as permitidas para a difusão do átomo marado. Esse átomo possui n = 0 estando sobre uma estrutura

alongada omposta de 6 átomos no plano inferior.

Shwoebel anisotrópia devida à presença das miroestruturas. Essa barreira leva a uma

maior restrição do movimento ao longo da direção x gerando portanto as maroestruturas.

Embora as estruturas vistas na segunda situação de anisotropia sejam previstas teori-

amente, ainda não foram observadas experimentalmente. No entanto mounds alongados

foram observados experimentalmente e obtidos teoriamente [25℄. Duas diferenças impor-

tantes existem entre esses resultados e as estruturas mostradas na �gura 3.13 (g), (h) e (i).

A primeira delas é a ausênia da mirorugosidade no aso experimental. A outra é o ali-

nhamento dos mounds ao longo da direção de maior energia de ligação na simulação. Essas

duas diferenças são observadas nos resultados de simulação usando um modelo que inlui a

pré-difusão araterizada por um parâmetro R [25℄, além da anisotropia e barreira de anto.

O parâmetro R refere-se ao tamanho de um quadrado de lado 2R + 1 onde é feita a busa

por um sítio de maior estabilidade no momento da deposição [17℄. Esse proesso de busa

(pré-difusão) melhora a morfologia da superfíie pois diminui o número de átomos om n = 0

na superfíie e é usado para simular resultados obtidos om metais [49℄. A pré-difusão é um

proesso (onheido omo downward funneling [49℄) onde parte da energia do átomo que

está sendo depositado é transformada em movimento, om a onsequente relaxação para um

sítio mais estável nas proximidades do loal de deposição. No aso de semiondutores, a pré-

difusão é usada juntamente om o termo envolvendo EB para reproduzir quantitativamente

as osilações RHEED para o resimento de GaAs sobre substratos viinais de GaAs(001)

[16℄. A pré-difusão funiona omo um meanismo de ompensação em sistemas onde o efei-

to Ehrlih-Shwoebel é signi�ativo. A inlusão do proesso de busa no modelo usado no

nosso trabalho também reproduziu a formação de mounds alongados sem a mirorugosidade

e alinhados na direção de maior energia de ligação.
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Para a tereira situação de anisotropia, onde a anisotropia super�ial é representada

somente por uma barreira de anto anisotrópia, vemos também mounds alongados. Nesse

aso o termo envolvendo EB na expressão 2.5 é separado em dois, ada um representando

uma direção (x e y). Da mesma forma, os valores de mi e mf são alulados apenas nas

respetivas direções. As morfologias enontradas são mostradas na �gura 3.13 (j), (k) e (l).

O alinhamento ao longo da direção y se dá pela presença de uma barreira de anto na direção

x, o que leva a uma restrição da difusão nessa direção.

Com a evolução da função rugosidade também notamos as diferenças enontradas nas

três situações de anisotropia. O grá�o seguinte mostra essa evolução para T = 530oC.
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Figura 3.16: In�uênia da anisotropia super�ial na evolução temporal da função rugosidade. Curvas

referentes às simulações da �gura 3.13 (), (f), (i) e (l).

A anisotropia na taxa de difusão om EB = 0 leva a uma alteração no modo 2D amada-a-

amada pois vemos que as osilações da função rugosidade são amorteidas mais rapidamen-

te. Quando a barreira de anto está presente vemos um aumento signi�ativo da rugosidade.

Nesse aso, quando as osilações são totalmente amorteidas iniia-se a formação da ma-

rorugosidade. Um omportamento semelhante oorre quando uma barreira anisotrópia é

imposta expliitamente.

Para a esolha da forma de anisotropia que poderia melhor desrever um dado sistema

é neessário realizar a omparação om resultados experimentais (morfologia e evolução da
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rugosidade). Vimos que, embora a formação de mounds alongados seja mais failmente

desrita apenas por uma barreira de anto anisotrópia, a desrição dos resultados experi-

mentais (tanto da formação quanto do alinhamento das estruturas) pode ser obtida ao se

inluir o proesso de pré-difusão e valores diferentes para as energias de ligação, om uma

barreira de anto isotrópia.

Esses resultados mostram que, embora estejamos usando um modelo de rede úbia

simples, vários aspetos de uma rede blenda de zino (omo é aso do GaAs e do InP)

podem ser reproduzidos om o uso das barreiras de energia om diferentes valores para ada

direção.
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3.5 Superfíies iniiais rugosas

Essa última seção tem omo objetivo apresentar um estudo sobre a in�uênia de su-

perfíies iniiais rugosas na evolução da morfologia de �lmes epitaxiais. Nesse estudo é

feita uma omparação qualitativa om resultados experimentais que apresentam superfíies

iniiais rugosas.

Vários trabalhos experimentais apresentam resultados que mostram a in�uênia de su-

perfíies rugosas no resimento [25, 29, 31, 36, 37℄. Em partiular, o resimento de �lmes

homoepitaxiais de GaAs sobre superfíies que apresentam uma alta rugosidade iniial (om

a presença de vales) foi observado tanto por MBE [25℄ omo por CBE [36℄. Os vales ( do

inglês pits ) - om uma alta densidade de degraus - apareem no substrato após o proesso

de desoxidação e são distribuídos sobre uma superfíie plana. Para �lmes residos por CBE

[36℄ observou-se a formação de estruturas tipo-mound quando uma grande quantidade de

vales está presente na superfíie iniial; as estruturas são assoiadas a um estágio do proesso

de planarização dos vales. Após a planarização total da superfíie, as estruturas tipo-mound

não são mais observadas e dão lugar a grandes terraços monoat�mios. Os resultados de si-

mulação que serão apresentados aqui reproduziram qualitativamente bem os aspetos gerais

desses resultados experimentais [50℄.

Morfologias típias mostrando os vales presentes na superfíie iniial de resimento são

apresentadas na �gura 3.17. Esses vales de profundidade entre 50 e 100 Å se distribuem

uniformemente sobre uma superfíie essenialmente plana (w � 3:5Å). A densidade de vales

na superfíie foi estimada omo sendo de � 140�m�2 para substratos desorientados e de

� 30�m�2 para substratos nominais [36℄, nos experimentos realizados.

A evolução da morfologia do �lme homoepitaxial de GaAs resido por CBE é apresentada

na �gura 3.18. Nessa �gura vemos em (a) os vales na superfíie iniial, em (b) as estruturas

tipo-mound que apareem durante o resimento e em () os grandes terraços que se formam

om a planarização da superfíie iniial rugosa.
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Figura 3.17: Imagens de mirosopia de força at�mia apresentando os vales enontrados após o proesso

de desoxidação do substrato de GaAs, onde os substratos foram mantidos a uma temperatura de 590oC por

5 min sob um �uxo de As2. (a) e (b) são imagens de um substrato nominal e () e (d) de um substrato

desorientado 2o na direção h110i.
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Figura 3.18: Imagens de mirosopia de força at�mia da evolução da superfíie dos �lmes de GaAs

residos por CBE [36℄. As ondições de resimento foram T = 530oC e F = 0:4nm=s. Em (a) apresenta-se

o substrato nominal similar ao utilizado no resimento, em (b) a morfologia do �lme de espessura de 3000Å

e em () de 15000Å.
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O omportamento da função rugosidade para essa evolução super�ial é apresentada

na �gura 3.19. Vemos um aumento iniial no valor da rugosidade, que é onsequênia do

aumento lateral dos vales, e depois uma diminuição de w o que orresponde ao proesso de

planarização. Valores ligeiramente maiores de w são observados para taxas de resimento

mais altas.
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Figura 3.19: Evolução temporal da função rugosidade para o resimento dos �lmes homoepitaxiais de

GaAs residos por CBE [36℄ sobre substratos nominais.

Para simularmos essa evolução iniialmente onstruímos as superfíies iniiais que seriam

usadas nas simulações. Essas superfíies, que ainda não haviam sido onsideradas em tra-

balhos de simulação, foram baseadas em dados experimentais obtidos da �gura 3.17 omo

profundidade, densidade e distribuição dos vales na superfíie. Exemplos de algumas su-

perfíies iniiais rugosas usadas nas simulações são mostradas na �gura 3.20. Em partiular

as morfologias da �gura 3.20 (a) e () apresentam 4 vales de 20MLs de profundidade distri-

buídos simetriamente sobre uma superfíie plana. No entanto substratos reais apresentam

uma distribuição de tamanhos e profundidades dos vales. Assim, morfologias omo a da

�gura 3.20 (b) foram propostas para simular esse aspeto. O número de vales na superfíie

foi obtido a partir da estimativa experimental da razão entre a área oupada pelos vales

sobre a área do substrato. A �gura 3.20 (d) mostra uma seção transversal da �gura 3.20 (b)

da qual é possível ver os degraus que ompõem os vales.
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Figura 3.20: Superfíies iniiais usadas nas simulações (a,b,). Os valores de rugosidade são aproximada-

mente de 1.3 para (a) , 3.1 para (b) e 3.7 MLs para (). A imagem da seção transversal da superfíie em (b)

representada pela linha preta é mostrada em (d).

A partir das morfologias apresentadas na �gura 3.20 realizamos simulações do resimento

de 100 MLs para 3 temperaturas. A �gura 3.21 (a) mostra a evolução da função rugosidade

para simulações sobre a superfíie iniial da �gura 3.20 (a) para 3 temperaturas, F = 1ML=s

e EB = 0. A omparação om o aso de EB 6= 0 é feita na �gura 3.21 (b).

Para o aso onde EB = 0 todas as urvas mostram uma queda do valor da rugosidade

até atingir um valor pratiamente onstante. As linhas traejadas indiam o momento apro-

ximado onde esses valores são atingidos e onde os vales são totalmente planarizados. Para

temperaturas mais altas a planarização é mais rápida e o valor �nal da rugosidade é menor.

Esse omportamento é devido à maior ativação da difusão om o aumento da temperatura.

Os mesmos aspetos qualitativos foram observados em outras on�gurações de vales. Es-

ses resultados reproduzem qualitativamente o omportamento da rugosidade observado na

homoepitaxia de �lmes de GaAs por CBE [36℄. A planarização de defeitos na superfíie

também foi observada num modelo unidimensional por Elkinani e Villain [6℄ quando o efeito

Ehrlih-Shwoebel não foi onsiderado.

39



0 50 100

0.4
0.6
0.8
1.0
1.2
1.4
1.6
1.8
2.0
2.2

(b)T=530oC
 EB=0.175eV
 EB=0

 

 

w
(M

L)

t(s)

0 50 100

0.4

0.6

0.8

1.0

1.2

1.4

1.6

1.8

(a)

fim da deposição

  início da
deposição

 T=480oC

 T=500oC

 T=530oC
            EB=0

w
(M

L)

Figura 3.21: Evolução temporal da rugosidade para o aso de EB = 0 para diferentes temperaturas de

resimento (a). A taxa de resimento usada foi de 1ML=s. A superfíie iniial usada foi a da �gura

3.20 (a). As linhas traejadas indiam o momento aproximado onde a rugosidade atingiu um valor estável.

As ondições de resimento para a simulação representada em (b) foram T = 530oC, F = 1ML=s om

EB = 0:175eV (R = 1) e EB = 0. Todas as urvas foram obtidas da média de 5 simulações independentes.

Quando a barreira de anto está presente o proesso de planarização é interrompido. Isso

pode ser notado na �gura 3.21 (b). A função rugosidade atinge um valor mínimo e em seguida

evolui aumentando seu valor. Esse omportamento reproduz qualitativamente o observado

na evolução de �lmes de InAs residos por MBE sobre superfíies que apresentam vales

[37℄. Krug e Rost [51℄ mostraram que os aspetos gerais da evolução da rugosidade podem

ser desritos por uma teoria ontínua linear embora termos não lineares sejam importantes

para a desrição quantitativa dessa evolução.

Na �gura 3.22 a omparação entre a simulação de um resimento instável sobre uma

superfíie plana e uma superfíie rugosa (�gura 3.20 (a)) é feita. O mesmo omportamento

mostrado na �gura 3.21 (b) para o aso onde EB 6= 0 é observado. O aumento da rugosidade é

assoiado à formação e evolução das estruturas piramidais na superfíie. O resimento sobre

a superfíie plana apresenta o típio omportamento da formação e evolução dos mounds.

Assim, o olapso das duas urvas india que após um regime transitório o resimento sobre

uma superfíie rugosa tende para o resimento sobre uma superfíie iniial plana. Esse
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Figura 3.22: Evolução temporal da rugosidade para o aso de EB = 0:175eV e R = 1 (ver disussão sobre

parâmetro na página 32) para diferentes substratos iniiais. O substrato rugoso usado é o mostrado da �gura

3.20 (a). A taxa de resimento usada foi de 1ML=s om a temperatura de 430oC. A urva w � t� também

é apresentada.

regime transitório termina quando os valores das rugosidades em ambas superfíies tornam-

se similares e a evolução dos mounds domina o resimento.

A evolução da morfologia para o aso de EB = 0 é mostrada na �gura 3.23. Nessa

evolução vemos a planarização dos vales. Os vales menores desapareem antes dos demais.

Em partiular, para 100MLs depositadas, não há mais vales na superfíie. É importante

notar que para a planarização total dos vales neessita-se de um número de monoamadas

depositadas maior que a profundidade do vale mais profundo. Esse fato também é veri�ado

experimentalmente [36℄.

Entre o iníio da deposição e a total planarização dos vales, novas estruturas se formam

na superfíie. O tamanho lateral dessas estruturas pode ser limitado pela presença dos vales

durante o estágio iniial de resimento. Quando os vales desapareem a limitação não é mais

imposta de forma que essas estruturas tendem às estruturas típias do modo 2D amada-a-

amada observadas no aso de altas temperaturas e/ou baixos �uxos em superfíies iniiais

planas.
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Figura 3.23: Evolução da morfologia para um resimento estável sobre uma superfíie iniial rugosa. As

morfologias orrespondem a 0 (a), 25 (b), 45 () e 100 MLs depositadas (d). As ondições de resimento

foram F = 0:1ML=s e T = 480oC.

O proesso de limitação ausado pela presença dos vales pode ser mais failmente visto

na �gura 3.24 (a) quando a taxa de resimento é aumentada para 1ML=s. Na �gura 3.24

(a) a morfologia �nal após o resimento de 100MLs e um tratamento térmio (annealing)

de 20s é mostrada para o aso de EB = 0 sobre a superfíie da �gura 3.20 (b). Entre os vales,

estruturas om pouas monoamadas de altura apareem. Essas estruturas se assemelham

às observadas tanto em �lmes de GaAs residos por CBE [36℄ quanto em �lmes de InAs

residos por MBE [37℄. Gyure et al. mostraram que a formação e evolução dessas estruturas

são governadas pela instabilidade representada por EB 6= 0 [37℄.

Nossas simulações, no entanto, mostram que a formação dessas estruturas é possível

mesmo quando nenhuma instabilidade está presente (EB = 0) se morfologias iniiais similares

às enontradas experimentalmente forem usadas. Assim as estruturas tipo-mound que se

formam são modeladas pela on�guração dos vales na superfíie para o aso estável (EB = 0).

Este aspeto, assoiado a queda da rugosidade observada experimentalmente, sugere uma

barreira desprezível para a homoepitaxia de �lmes de GaAs realizada por CBE.

Uma outra evidênia desse fato é a diferença entre as morfologias das �guras 3.24 (a) e

(b). A �gura 3.24 (b) apresenta a morfologia �nal para as mesmas ondições da �gura 3.24

(a) mas om EB = 0:175eV . Na �gura 3.24 (b) mounds om várias monoamadas de altura

apareem na superfíie. Além disso a distribuição do tamanho e da posição dos mounds
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é uniforme sendo que a presença dos vales não paree afetá-la. No entanto os mounds,

ou estruturas tipo-mound, observados experimentalmente em CBE [36℄ são afetados pela

presença dos vales pois quando o resimento oorre sobre uma superfíie iniial sem vales

(bu�er layer) os mounds não apareem. Por outro lado, o tipo de mound mostrado na �gura

3.24 (b) foi observado em �lmes residos por MBE [25, 37℄ e geralmente sua formação é

assoiada ao efeito da barreira de anto (barreira Shwoebel).

(a)

 

 

(b)

 

 

 

Figura 3.24: Morfologias �nais de um resimento om EB = 0 (a) e om EB = 0:175eV (b) sobre a

superfíie mostrada na �gura 3.20 (b) após 100 MLs depositadas e um tratamento térmio de 20s. As

ondições de resimento usadas foram F = 1ML=s e T = 480oC.

A diferença entre as morfologias dos �lmes residos por MBE [25, 37℄ e por CBE [36℄

pode estar assoiada aos preursores usados em ada ténia. Resultados experimentais

sugerem que a presença de Hidrogênio reduz o valor da barreira de anto [29, 52℄. Como

o hidrogênio está presente quando a ténia CBE é usada, sua interação om a superfíie

em resimento pode in�ueniar na formação das estruturas observadas em �lmes de GaAs

residos por essa ténia. Van Nostrand et al. [29℄ mostraram que a razão de aspeto das

estruturas tipo-mound é reduzida pela presença de átomos de hidrogênio durante o res-

imento de �lmes de GaAs sobre substratos rugosos utilizando a ténia MBE om fontes

gasosas (Gas-Soure Moleular Beam Epitaxy - GSMBE ). Num estudo da homoepitaxia de

�lmes de GaAs residos por MBE om a presença de hidrogênio sobre substratos de várias

orientações, Notzel et al. observaram uma in�uênia signi�ativa dos átomos de H na mor-

fologia dos �lmes. Para o aso nominal observou-se uma planarização da superfíie quando

o H foi aresentado ao resimento. Por outro lado, para o aso viinal, por exemplo para

o substrato GaAs(311)A, a presença de H favoree o meanismo de step bunhing (agrupa-

mento de degraus multiat�mios), que geralmente está assoiado ao modo �uxo de degraus.
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Baseados nesses aspetos Notzel et al. sugeriram que os átomos de hidrogênio são responsá-

veis pela redução da barreira de anto levando a um aumento na taxa de inorporação nos

sítios situados nos antos dos degraus permitindo assim uma planarização da superfíie para

o aso nominal [52℄.

Além disso os átomos de hidrogênio podem ter efeitos diferentes nos degraus terminados

em Ga (superfíie tipo A) e nos terminados em As (superfíie tipo B) nas superfíies de

�lmes de GaAs. Salmi et al. obtiveram valores diferentes para as barreiras de anto nas

superfíies tipo A e B vistas pelos átomos de Ga e As usando dinâmia moleular [53℄. Nesse

trabalho, somente a barreira de anto para o movimento de átomos de Ga através dos degraus

terminados em As não é desprezível. Desde que a difusão se deve essenialmente aos átomos

de Ga, o efeito na difusão super�ial ausada pelos átomos de hidrogênio pode ter sua origem

na interação destes om os degraus terminados em As. Isso expliaria o aspeto irular das

estruturas tipo-mound enontradas no resimento usando CBE [36℄ e GSMBE [29℄. Uma

disussão sobre uma possível alteração no modelo para inorporar o efeito do Hidrogênio é

feita no Apêndie C onde analisamos o resimento nos asos uni e bidimensional. A análise

unidimensional permitiu estudar o omportamento da orrente espaial próxima à região dos

vales para um per�l de dimensões semelhantes às enontradas experimentalmente.

Uma outra forma de omparar os resultados experimentais om os obtidos pelas simu-

lações é analisar a função orrelação para essas situações. As �guras 3.25 (a) e (b) mostram

a evolução da função orrelação para o resimento no aso experimental e para a simu-

lação (EB = 0), respetivamente, sobre superfíies iniiais rugosas. As funções orrelação

experimentais foram obtidas de �lmes homoepitaxiais de GaAs residos por CBE [36℄.

Nos dados experimentais vemos a diminuição do valor do expoente � om o tempo, bem

omo dos valores de orrelação. O valor do expoente tende para aquele observado para o

�lme resido om as mesmas ondições porém sobre uma superfíie plana (bu�er layer,

w = 1:5Å), � � 0:4. Num estudo de vários resimentos de GaAs e InP por MBE, Lengel

et al. determinaram faixas do expoente � que araterizariam as morfologias �nais dos

�lmes [54℄. A faixa de � ' 0:4� 0:6 foi observada em resimentos onde a morfologia �nal

apresentava estruturas piramidais. Para � ' 0:2� 0:3 morfologias om aspeto plano eram

observadas. Analisando os valores de � da �gura 3.25 vemos que, durante a planarização,

o expoente � se enontra na faixa � ' 0:4 � 0:7. A omparação om a faixa enontrada

por Lengel et al. indiaria a araterístia do resimento de estruturas piramidais. Assim,

om a diminuição do expoente �, tendendo para o valor enontrado para um resimento
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Figura 3.25: Evolução temporal da função orrelação para o aso experimental (a) e para a simulação

(b). O resimento foi realizado sobre um substrato rugoso (om vales) (a) e sobre a superfíie mostrada na

�gura 3.20-b (b). As amostras experimentais foram residas om T = 530oC om uma taxa de resimento

de 0:8nm=s. As simulações foram realizadas om EB = 0, T = 480oC e F = 1ML=s.

sobre uma superfíie plana (� ' 0:3� 0:4), mostrada na �gura 3.25, podemos onsiderar a

formação de mounds em �lmes de GaAs residos por CBE omo um transiente na evolução

do resimento sobre substratos rugosos.

Os aspetos qualitativos da situação experimental são reproduzidos pelos resultados de

simulação mostrados na �gura 3.25 (b). A evolução do expoente � na direção de valores mais

baixos pode ser assoiada a mudanças no valor de jrh(~x; t)j durante o resimento. A função

h(~x; t) representa o per�l da superfíie no limite ontínuo [32℄. A superfíie do �lme apresenta

duas regiões onde os termos dominantes da equação que governa o resimento podem ser

diferentes. Uma região é aquela entre os vales onde o valor de jrh(~x; t)j (jrh(~x; t)jS )

deveria ser desprezível pois essa parte da superfíie é essenialmente plana durante todo

o resimento. A outra região é a região dos vales, jrh(~x; t)jV ALES � jrh(~x; t)jS , onde

outros termos podem dominar. Quando EB = 0, a planarização oorre e jrh(~x; t)jV ALES �!

jrh(~x; t)jS. Durante esse proesso uma ompetição entre os meanismos de difusão nessas
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duas regiões pode levar a mudanças no expoente �. Se jrh(~x; t)j tornar-se uniforme em

toda a superfíie, uma equação linear ontrolaria o resimento e um valor estável de � seria

mantido. O expoente de rugosidade deveria assim tender para o valor do expoente assoiado

ao resimento sobre uma superfíie plana. Isso é observado para resultados experimentais

[36℄ e de simulação (�gura 3.25 (b)).

Um omportamento diferente na evolução do expoente � aontee para o aso instável.

Experimentalmente, Van Nostrand et al. [26℄ observaram um aumento do valor do expoente

om o tempo para a homoepitaxia de Ge, sistema no qual a instabilidade não era desprezível.

A �gura 3.26 mostra uma omparação entre a evolução das funções orrelação para os asos

om e sem EB de resimentos realizados sobre a superfíie da �gura 3.20 (b). Para o aso

onde EB 6= 0 vemos um ligeiro aumento do valor do expoente � e dos valores de orrelação,

ao ontrário do que aontee no aso onde EB = 0. A tendênia do valor de � para o do

resimento realizado sobre uma superfíie plana também pode ser vista na �gura 3.26 pela

omparação das urvas de orrelação para EB = 0 e 200MLs.
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Figura 3.26: Evolução temporal da função orrelação para o resimento estável e instável sobre a superfíie

iniial mostrada na �gura 3.20 (b). As ondições de resimento usadas foram F = 1ML=s e T = 480oC.

O proesso de planarização e formação de estruturas tipo-mound observadas experimen-

talmente paree ser bem desrito pelo modelo usado aqui, om exeção de um aspeto.

Tanto MBE [25℄ omo CBE [36℄ mostram um aumento da rugosidade nos primeiros estágios

do resimento. Durante esse estágio os vales se tornam anisotrópios (om um alinhamento
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ao longo da direção [110℄) e a superfíie ainda se mantém rugosa. Para expliar esse aumento

da rugosidade outros proessos mirosópios deveriam ser inseridos no modelo. Um exem-

plo seria a interação dos átomos da superfíie om os segundos vizinhos. Essa interação se

mostrou importante na desrição do resimento de �lmes sobre estruturas em forma de V

por Haider et al. [23℄. Como as paredes laterais dos vales formam um ângulo de 15-28o [36℄

om a horizontal, eles poderiam ser omparados om as estruturas em forma de V. Nesse

aso a interação om segundos vizinhos poderia não ser desprezível na região dos vales. Este

efeito, ontudo, não foi inluído em nossa simulação até aqui, permaneendo omo objeto de

trabalhos futuros.
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Capítulo 4

Conlusões

Neste trabalho estudamos o resimento epitaxial através de um modelo simples utili-

zando o método Monte Carlo Cinétio. Esse modelo nos permitiu reproduzir vários aspetos

do resimento epitaxial omo a transição de modos de resimento e a formação e evolução

de estruturas piramidais (mounds).

Além disso, veri�amos que o omprimento médio de difusão dos átomos na superfíie

diminui quando o sistema apresenta instabilidade (EB 6= 0). Isso oorre pela presença dos

mounds na superfíie o que leva à diminuição do tamanho dos terraços. Essa diminuição

faz om que os átomos se inorporem mais rapidamente a um degrau, diminuindo assim o

omprimento de difusão.

A presença de diferentes tipos de anisotropia omo diferença nas energias de ligação,

assoiada ou não om uma barreira Shwoebel isotrópia, ou apenas uma barreira Shwoebel

anisotrópia, originou diferentes estruturas super�iais. Pode-se realizar a omparação destes

resultados om morfologias obtidas experimentalmente e a partir daí, em prinípio, identi�ar

o tipo de anisotropia que poderia melhor desrever o sistema analisado.

Realizamos também um estudo da in�uênia de um aso partiular de substrato rugoso

na evolução da morfologia de �lmes residos sobre esse tipo de substrato. Com a utilização

desse substrato na simulação e usando EB = 0 foi possível reproduzir qualitativamente re-

sultados experimentais de GaAs residos por epitaxia de feixe químio. Dentre os aspetos

reproduzidos estão o proesso de planarização da superfíie iniial, a formação de estruturas

tipo-mound durante essa planarização e a diminuição do expoente de rugosidade (�) om o

tempo. Veri�amos que em ertos asos o tamanho das estruturas tipo-mound é limitado

pelo tamanho e distribuição dos vales que araterizam a rugosidade da superfíie iniial.
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Pela análise onjunta de simulação e experimento pudemos on�rmar que o efeito da barrei-

ra Shwoebel é desprezível para sistemas GaAs/GaAs residos por CBE. Dessa forma, ao

onsiderarmos o resimento sobre os substratos rugosos analisados aqui, observamos a pos-

sibilidade da formação de estruturas tipo-mound mesmo quando o efeito Ehrlih-Shwoebel

é desprezível.
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Apêndie A

Programa de simulação de resimento

epitaxial

Nesse apêndie serão disutidos os aspetos gerais do programa de simulação. Iniial-

mente apresentaremos seu funionamento básio. Justi�aremos o uso do omprimento da

matriz L = 100 nas simulações através de uma análise dos tempos de exeução do programa

e on�abilidade dos resultados. Finalmente serão disutidos também alguns testes realizados

nos estágios iniiais do desenvolvimento do programa.

A.1 Desrição do programa

O programa atual de simulação está esrito na linguagem C. Esse programa foi iniial-

mente esrito usando a linguagem Pasal mas esta foi substituída pela atual por motivos de

otimização do tempo de exeução do programa. Após a mudança de linguagem o programa

foi novamente testado e otimizado.

Dentro da estrutura do programa, o substrato e o �lme posteriormente resido são

representados por uma matriz h de LxL elementos. A ada elemento é assoiada a altura

do �lme, ou seja, o número de átomos naquele ponto ou sítio. Juntamente om a matriz

de alturas uma outra matriz t de mesmo tamanho é usada no programa. O esquema do

programa foi baseado no trabalho de Singh e Madhukar [10℄. Cada elemento dessa matriz

armazena informações sobre os tempos dos próximos eventos de difusão do respetivo sítio.

Com a evolução da simulação, alterações nessas matrizes são feitas devido aos proessos de
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difusão e deposição, determinando assim a evolução do resimento do �lme.

Os parâmetros do modelo são dados de entrada para o programa. Além deles outras

variáveis também são neessárias para a simulação: espessura do �lme a ser resido, taxa

de resimento, tempo de realização do tratamento térmio (annealing), omprimento L da

matriz e substrato iniial.

De uma maneira simpli�ada a seqüênia dos passos exeutados pelo programa é a se-

guinte:

1. iniialização da semente do gerador de números pseudo-aleatórios;

2. leitura dos dados de entrada;

3. iniialização da matriz h;

4. iniialização das demais variáveis;

5. esolha do primeiro sítio de deposição;

6. loop de resimento;

7. realização do tratamento térmio.

O �uxograma do passo 6.) é mostrado abaixo.

Figura A.1: Fluxograma do passo 6.).

O tratamento térmio visa reproduzir parte do efeito de resfriamento da amostra (sample

ool down) oorrido em proessos de resimento reais onde a temperatura deai de forma
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lenta até a temperatura ambiente, podendo alterar a morfologia do �lme resido [55℄. Os

proessos inétios básios do resimento, difusão e deposição, são representados omputa-

ionalmente da seguinte forma:

1. deposição: a matriz altura é modi�ada no ponto onde se situa o sítio esolhido alea-

toriamente para a deposição, ou seja, h[sítio esolhido℄=h[sítio esolhido℄ +

1.

2. difusão: para a difusão são neessários os seguintes passos:

(a) enontra-se todos os sítios que possuem o tempo para a próxima difusão igual ao

menor valor da matriz t, guardando-os numa lista;

(b) esolhe-se aleatoriamente uma direção para se realizar a difusão dentre as possíveis

para ada um dos sítios enontrados anteriormente;

() esolhe-se aleatoriamente um dos sítios enontrados anteriormente, veri�a-se se

a difusão já foi efetuada para esse sítio e em aso negativo realiza-se a difusão na

direção também esolhida anteriormente;

(d) atualiza-se os valores dos tempos dos sítios afetados;

(e) veri�a-se se os outros átomos da lista foram afetados om essa difusão;

(f) repete-se (), (d) e (e) até que todos os átomos da lista tenham realizado a difusão

ou que tenham feito uma ligação om outro átomo que estivesse se difundindo;

(g) atualiza-se o tempo de resimento om o valor do menor tempo da matriz t.

A geração de números pseudo-aleatórios é um dos pontos mais importantes em simulações

Monte Carlo devendo tomar-se um erto uidado. Vários trabalhos atentam para esse ponto

[56, 57℄. Atualmente usamos o gerador que a linguagem C oferee, que obtém os números

usando a seguinte fórmula

Xn+1 = (aXn + ) mod m (A.1)

onde a, , m são onstantes. Neessita-se de um valor iniialX0 para se iniiar a seqüênia de

números aleatórios. Realizamos testes desse gerador para veri�ar a existênia de tendênias

na geração dos números aleatórios. Através da análise de histogramas dos números aleatórios

gerados para várias faixas (1-4,1-100 e 1-1000) observamos uma distribuição uniforme desses

números, não indiando nenhuma tendênia signi�ativa no proesso de geração. Além disso,

58



a reprodução de resultados já obtidos na literatura india que o gerador usado mostrou-se

adequado para as situações abordadas nesse trabalho.

Dentre os parâmetros do modelo e as variáveis de entrada do programa, dois se destaam

por in�ueniarem mais o tempo omputaional de simulação. São eles: o omprimento L da

matriz e a temperatura de resimento T . O primeiro por aumentar o tempo de busa na

matriz t e o segundo por afetar exponenialmente a taxa de difusão dos átomos. A esolha do

omprimento L para as simulações foi feita oniliando dois aspetos: tempo de CPU gasto

pela simulação e obtenção de resultados on�áveis. Valores grandes de L trazem melhores

resultados porém o uso deles é restrito pelo grande gasto de tempo de CPU. Para analisar

o primeiro aspeto restringimo-nos a um determinado intervalo de valores de temperatura.

Esse intervalo (430oC � T � 530oC) está dentro do usado na maioria das simulações. O

grá�o seguinte mostra omo varia o tempo de CPU gasto em função do omprimento L

para as duas temperaturas limites desse intervalo. O tempo de CPU nesse aso orresponde

ao tempo neessário para se depositar uma monoamada usando uma taxa de 1ML/s.
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Figura A.2: In�uênia do tamanho da matriz no desempenho do programa de simulação. As simulações

foram feitas numa máquina Alpha-Digital modelo 2100 (275 MHz e 128 Mb RAM).

Para a análise do segundo aspeto veri�amos o omportamento da rugosidade e da

densidade de degraus em função do tempo de resimento para vários valores de L a uma

únia temperatura de 430oC. Os resultados são mostrados na �gura A.3.

Vemos que a partir de L = 100 pouas modi�ações são vistas no omportamento geral
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das urvas. As variações vistas no grá�o da função rugosidade para L = 100, 120 e 200 são

menores ou da mesma ordem do que aquelas enontradas quando se realiza várias simulações

independentes. Assim o omportamento da urva é bem desrita por L = 100. Esse valor

de L também se adequa ao primeiro aspeto pois pela �gura A.2 vemos que ainda om

L = 100 temos uma diferença de tempos de simulação entre as duas temperaturas menor

do que aquela para L = 200. Baseando-se nessas análises e também em trabalhos que usam

omprimentos de matrizes dessa ordem [46, 58℄ esolhemos o valor de L = 100 para as

simulações feitas nesse trabalho.
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Figura A.3: Evolução temporal da função rugosidade e densidade de degraus obtida de simulações usando

diferentes omprimentos de matriz. Os parâmetros de resimento usados foram T = 430oC, F = 1ML=s,

EB = 0, ELIG = 0:23eV e ES = 1:54eV .
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A.2 Testes

Para a apliação do programa de simulação no estudo de situações experimentais este

deve mostrar resultados on�áveis. A on�abilidade foi alançada realizando testes iniiais

no programa. Mostraremos aqui os testes primários que permitiram usar o programa na

simulação de resultados já reportados na literatura omo mostrado no apítulo 3, seções 3.1

e 3.2 . Os testes primários também foram feitos baseados em resultados já reportados na

literatura.

O primeiro teste foi relaionado ao omportamento da função rugosidade para tempos

urtos, tempos menores que os neessários para se ompletar uma monoamada de �lme.

Nesse regime , o proesso de difusão é onsiderado desprezível pois ele não muda signi�ati-

vamente a largura da interfae do �lme resido. Isso oorre pois a maior parte da difusão

super�ial se dá pelo movimento dos átomos que foram depositados (n = 0). Os átomos que

formam a superfíie iniial para o resimento (os quais possuem n = 4 para uma superfíie

iniialmente plana) têm uma taxa de difusão muito menor do que a dos átomos depositados

(n = 0) e portanto seus movimentos são desprezíveis no regime de submonoamada. Assim,

o proesso de deposição é onsiderado mais importante nesse regime. Devido ao aráter

aleatório da deposição prevê-se a seguinte evolução de w [11, 18, 32℄ para o resimento

sobre uma superfíie iniialmente plana.

w � t1=2 (A.2)

O expoente � = 1=2 pode ser obtido exatamente ao se onsiderar que a probabilidade

de que um sítio tenha p átomos após N partíulas depositadas obedee uma distribuição

binomial. Uma outra forma de se obter esse expoente é através do uso de uma equação

estoástia que onsidera um termo assoiado ao �uxo das partíulas inidentes e outro que

onsidera as �utuações aleatórias no proesso de deposição [32℄.

O omportamento da rugosidade é independente da temperatura de resimento. A

reprodução desse aspeto é mostrada na �gura A.4 onde se apresenta a evolução de w para

tempos urtos para duas temperaturas de resimento diferentes.

O segundo teste realizado foi a análise do resultado de simulações independentes, ou seja,

de simulações om sementes iniiais (X0) diferentes para a geração da seqüênia dos números

aleatórios. Esse resultado para 3 simulações diferentes sujeitas aos mesmos parâmetros é

mostrada na �gura A.5.
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Figura A.4: Evolução da função rugosidade nos estágios iniiais de resimento. Os parâmetros usados

foram F = 1ML=s, EB = 0, ELIG = 0:23eV e ES = 1:54eV .
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Figura A.5: Evolução da rugosidade para 3 simulações independentes. Os parâmetros usados foram

F = 1ML=s, EB = 0, ELIG = 0:23eV e ES = 1:54eV .

Nota-se que a análise qualitativa geral da simulação é pouo in�ueniada pelos resultados

das diferentes simulações indiando uma boa onvergênia do programa. No entanto para

uma análise mais quantitativa, omo obtenção preisa do expoente �, de possíveis valores

assintótios da rugosidade ou ainda análise de mudanças de regimes (mudanças de �) torna-se

neessária a realização de uma média sobre várias simulações independentes.

Finalmente, o último teste primário foi feito na deposição. Apesar da esolha dos sítios

de deposição ser aleatória, a distribuição dos tempos de deposição segue uma regra deter-

minístia (�uxo onstante). Visando estudar possíveis variações nos resultados obtidos da

simulação - prinipalmente na evolução das funções w e D - ausadas por uma distribuição

não determinístia dos tempos de deposição, �zemos o seguinte teste. Permitimos que o

tempo de deposição fosse esolhido dentro de um intervalo em torno do tempo ti obtido da
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ondição de �uxo onstante. Essa esolha obedeia uma probabilidade gaussiana em torno

de ti. Os testes foram feitos para 3 distribuições gaussianas om larguras Æ diferentes omo

mostra a �gura A.6. As distribuições têm a seguinte forma:

P i
a(t) = exp

2
4�

 
2(t� ti)

Æ

!2
3
5 : (A.3)

�t = (FL2)�1 é o intervalo entre os tempos de deposição obtidos para o aso onde Æ = 0.

Esolhia-se um tempo t� (ti ��t < t� < ti +�t) e alulava-se P i
a(t

�). Se essa probabi-

lidade fosse maior que um número aleatório � (0 < � � 1) o instante t� era esolhido para

ser o próximo tempo para se realizar a deposição. Caso a probabilidade fosse menor que �

o valor ti era adotado.
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  Pa(t) = exp(-1)

Figura A.6: Funções gaussianas om diferentes valores de Æ em torno de t0 = 0:5.

A distribuição determinístia dos tempos é o aso partiular quando a função gaussiana

tende para a função delta de Dira.

O resultado desse teste é apresentado na �gura A.7 para a evolução das funções w e D.

O grá�o mostra a omparação de simulações om a regra aleatória para a distribuição

dos tempos (Æ 6= 0) om a média obtida das simulações apresentadas na �gura A.5. Nota-se

que a regra aleatória ausa variações da ordem das enontradas para o aso de simulações

independentes. Portanto a análise do resimento pode ser feita simplesmente baseando-se

na regra determinístia para distribuição dos tempos de deposição sem oorrer perda de

generalidade.
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Figura A.7: Teste para a deposição. Os parâmetros usados foram os mesmos da �gura A.5.
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Apêndie B

Expoentes de Esala

Para de�nirmos os expoentes rítios vamos fazer uma breve introdução sobre geometria

fratal.

A geometria fratal - introduzida por Benoit B. Mandelbrot [59℄ - permite analisar objetos

geométrios possuidores de uma forma omplexa e irregular. A palavra fratal é originária do

adjetivo latim fratus, assoiado ao verbo frangere que signi�a quebrar, riar irregularidades.

Uma forma de medirmos o omprimento ` de uma linha é ontarmos o número N(l) de

unidades de omprimento l que a urva possui. Assim o omprimento da urva seria dado

por

`(l) = N(l)l: (B.1)

Estendendo esse resultado para o aso d-dimensional teríamos que o volume V em d

dimensões de um objeto seria

V (l) = N(l)ld; (B.2)

onde d é a menor dimensão eulidiana onde se pode inserir o objeto e N(l) é agora o número

de aixas d-dimensional que obre o objeto.

Para um objeto não-fratal o volume V é independente do tamanho da unidade de medida

l de forma que

N(l) � l�d: (B.3)

Por outro lado, para um objeto fratal

N(l) � l�df (B.4)

onde df < d é a dimensão fratal do objeto.
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Se uma função F (x1; x2; :::; xn) representar um fratal ela terá a seguinte propriedade de

esala [33℄

F (x1; x2; :::; xn) ' b��11 :::b��nn F (b1x1; b2x2; :::; bnxn): (B.5)

Um fratal é hamado auto-similar quando �i = 1, ou seja, quando ele possuir a mesma

forma após uma transformação isotrópia de esala. Quando �i 6= 1 o fratal é denominado

auto-a�m de maneira que é neessário uma transformação anisotrópia de esala para oorrer

a invariânia de forma do objeto fratal.

Veri�a-se que a função h(x) que representa uma interfae rugosa tem a propriedade de

auto-a�nidade de modo que

h(x) ' b��h(bx) (B.6)

onde � é denominado expoente de rugosidade.

Num estudo de interfaes rugosas Family e Visek [60℄ obtiveram a seguinte relação para

a rugosidade

w(L; t) ' L�f(t=Lz): (B.7)

A função f(u) mostra o seguinte omportamento

f(u) '

8<
: u�; u� 1

onst; u� 1
(B.8)

O expoente � é hamado expoente de resimento e z = �=� de expoente dinâmio.

Dessa forma a função rugosidade tem um omportamento dinâmio para tempos urtos,

w(L; t) ' t�; t� Lz (B.9)

e um aráter auto-a�m para tempos longos

w(L; t) ' L�; t� Lz (B.10)

A grandeza analisada em nosso trabalho, a função orrelação C, é útil para se obter o

expoente de rugosidade. Isso se dá pois, a partir da hipótese de uma lei de esala dinâmia,

para valores pequenos de x , C possui a seguinte propriedade

C(x) � x� (B.11)

Fen�menos envolvendo leis de esalas geralmente são lassi�ados em termos dos ex-

poentes de esala (�; �; z) uma vez que estes são pratiamente invariantes frente a pequenas
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modi�ações nos sistemas analisados. Desse modo, sistemas om os mesmos expoentes são

ditos pertener à mesma lasse de universalidade. As equações de resimento são geradas

baseando-se em proessos físios que podem estar presentes na superfíie ao longo do resi-

mento. A partir dessas equações é possível obter os expoentes de esala através de métodos

omo grupo de renormalização, resolução numéria das equações ou apliando o oneito de

invariânia de esala [32℄. Com os expoentes identi�a-se a lasse de universalidade a que

um ou mais proessos físios pertenem. A análise inversa também pode ser feita. Obtendo

a lasse de universalidade em que o sistema se enontra através da determinação dos expoen-

tes podemos deduzir quais os proessos físios mais importantes no sistema pela omparação

om equações já propostas.
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Apêndie C

Efeito hidrogênio

Apresentamos nesse apêndie uma disussão sobre uma possível mudança do modelo

utilizado para inluir o efeito de átomos de hidrogênio no resimento. Iniialmente disu-

tiremos as hipóteses sobre esse efeito baseando-nos em resultados experimentais e teórios

que abordaram esse problema. Em seguida apresentaremos a alteração feita no modelo,

omentando suas limitações e onseqüênias. Finalmente mostraremos os resultados obtidos

om essa mudança.

C.1 Disussão do problema

A presença de átomos de hidrogênio (H) na superfíie e suas interações om os diferentes

tipos de degraus foram as hipóteses sugeridas para a expliação da diminuição de efeito

Ehrlih-Shwoebel (ES) em sistemas GaAs/GaAs residos por CBE, quando omparados

om MBE.

Essas hipóteses foram baseadas em trabalhos experimentais omo o de Van Nostrand et

al. [29℄ onde foi observado uma diminuição da anisotropia da forma dos mounds, iniialmente

alinhados paralelos à direção [110℄, quando o resimento era realizado na presença de H na

superfíie. Isso pode sugerir um efeito do H mais aentuado em determinadas direções da

superfíie do �lme. Em outro trabalho, Notzel et al. [52℄ observaram uma superfíie mais

plana om mounds de pouas monoamadas de altura, quando H era introduzido na âmara

MBE durante o resimento. Uma onlusão desse trabalho foi que um dos papéis do H na

superfíie seria o de aumentar a probabilidade de inorporação nos degraus possibilitando
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assim a obtenção de uma superfíie mais plana.

No entanto, da análise das observações experimentais ainda não é possível determinar

o tipo de interação entre o H e os degraus na superfíie em resimento. Além do tipo

de interação, omo ela aontee e quais as mudanças que oorrem nas vizinhanças do H

adsorvido também não são totalmente ompreendidas.

Um estudo mirosópio dessa interação foi realizado por Miyamoto e Nonoyama [61℄

ao alularem por primeiros prinípios as reações do H om superfíies de GaAs(001) ter-

minadas em As (degraus tipo B). Eles alularam a on�guração mais estável para o H em

algumas posições próximas ao degrau, e veri�aram que os dímeros de As presentes, embora

preservados na superfíie, eram distoridos pela presença do H.

Obviamente não podemos analisar todos os detalhes mirosópios da interação H-superfí-

ie om o modelo de uma espéie utilizado aqui. No entanto podemos alterar o modelo para

que esses detalhes sejam inorporados de forma simpli�ada em mudanças nas energias de

ativação da difusão. Nosso objetivo aqui é veri�ar se a mudança realizada pode levar a

observação dos dois papéis atribuídos à presença do H:

i.) aumento da inorporação dos átomos no degraus;

ii.) diminuição do efeito Ehrlih-Shwoebel.

C.2 Alteração do modelo

Para apresentarmos a mudança realizada no modelo vamos iniialmente analisar as possí-

veis on�gurações das barreiras de energia para a difusão (�gura C.1). Para o aso onde

EB = 0 temos a on�guração mostrada na �gura C.1(a). Nessa situação não vemos nenhu-

ma barreira que impeça o átomo de hegar ao anto do degrau nem de transp�-lo. Quando

EB 6= 0 (�gura C.1(b)) o movimento de hegada ao degrau é prejudiado.

Uma primeira mudança que poderia ser realizada seria diminuir o valor de EB, o que es-

taria diminuindo diretamente o efeito Ehrlih-Shwoebel. No entanto, Smilauer e Vvedensky

[17℄ observaram um aumento da rugosidade e presença de mounds, após o desapareimento

das osilações, mesmo quando o valor de EB era reduzido de 0.175eV para 0.05eV. Assim

a mudança no valor de EB poderia levar tanto a um aumento da inorporação no degrau

omo a diminuição do efeito Ehrlih-Shwoebel mas não poderia reproduzir o proesso de

planarização de um substrato om vales.
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Figura C.1: Con�gurações possíveis para o potenial V (x) assoiado ao movimento at�mio na direção x

baseado no modelo adotado aqui. A situação onde EB = 0 é mostrada em (a) e onde EB 6= 0 em (b). O

efeito Hidrogênio isoladamente é apresentado em (). Em (d) ambos os efeitos são onsiderados.

Baseando-se nisso e assumindo que o efeito do H seria diminuir a barreira para a difusão

realizamos a diminuição da barreira exatamente no anto (�gura C.1()) por uma quantidade

jEH j. Essa alteração também pode ser imaginada omo se tivéssemos, justamente no anto

do degrau, uma interação mais fraa do átomo om a superfíie, ou seja, teríamos um novo

valor de E 0

S (E 0

S < ES). Essa diminuição (efeito Hidrogênio - EH) seria a forma simpli�ada

da possível interação do H no modelo de uma espéie adotado aqui. Essa mudança resulta

diretamente num aumento da inorporação nos degraus uma vez que o movimento para o

terraço inferior (mínimo loal) é failitado.

Como no nosso aso o efeito Ehrlih-Shwoebel é representado pela presença de EB, pode-

mos inluir simultaneamente os dois efeitos (Ehrlih-Shwoebel e Hidrogênio) na simulação.

Essa situação é mostrada na �gura C.1(d). Podemos então veri�ar se o efeito Hidrogênio

pode diminuir o efeito Ehrlih-Shwoebel.

70



C.3 Resultados

Para veri�ar os papéis i.) e ii.) do hidrogênio realizamos iniialmente simulações no

aso unidimensional (1D). Isso nos permitiu trabalhar om per�s iniiais, omo o da �gura

C.2, de tamanho próximo aos enontrados experimentalmente. Além disso pudemos analisar

a in�uênia da grande densidade de degraus na região dos vales.

Para as simulações 1D, o pré-fator k0 foi alterado para k1D0 = kBT=h para obedeer o

teorema de equipartição de energia.
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Figura C.2: Per�l iniial usado na simulação om a presença de vales. Esse per�l foi baseado em seções

transversais obtidas da morfologia de substratos enontrados experimentalmente [36℄.

O primeiro resultado é apresentado na �gura C.3. Comparamos a evolução temporal da

rugosidade numa situação instável (EB 6= 0) para os asos de presença ou não do EH em

simulações sobre o per�l da �gura C.2.

Nota-se que o EH leva ao proesso de planarização e a onsequente estabilidade da rugo-

sidade num resimento instável, diminuindo assim o efeito gerado pela barreira Shwoebel.

Essa planarização também pode ser observada na �gura C.4 pela análise das morfologias

resultantes para as situações apresentadas na �gura C.1. Podemos notar que, para o per�l

e para o tempo de simulação onsiderados, neessitamos inluir o EH para observarmos a

planarização do per�l iniial.
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Figura C.3: Evolução temporal da função rugosidade para o aso unidimensional para um resimento

sobre o per�l mostrado na �gura C.2. Os parâmetros de resimento usados foram T = 480oC, F = 1ML=s,

ELIG = 0:23eV e ES = 1:54eV .
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Figura C.4: Evolução da interfae do �lme resido para os asos: (a) EB = 0 e EH = 0, (b) EB = 0:175eV

e EH = 0, () EB = 0 e EH = �0:01eV e (d) EB = 0:175eV e EH = �0:01eV . O per�l iniial é o da �gura

C.2. Notem a presença de mounds na situação (b). Os parâmetros usados foram F = 1ML=s, T = 480oC,

ELIG = 0:23eV e ES = 1:54eV .
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O omportamento da orrente espaial J em função do tempo é apresentado na �gura

C.5 (a,b,). A orrente J foi obtida alulando o número de átomos que saem e que entram

em regiões onseutivas de tamanho lJ (no nosso aso lJ = 50 u.s.r.) por unidade de tempo.

Essas regiões são mostradas na �gura C.5(d) separadas pelas linhas pontilhadas. Quando

J > 0 para uma região, o movimento resultante dos átomos nela é para a direita e, quando

J < 0 o movimento é para a esquerda.

Vemos que quando o EH não está presente (�guras C.5 (a) e (b)), J mostra um ompor-

tamento sem um padrão araterístio relaionado om a presença dos vales. Já quando a

simulação apresenta o EH vemos uma seqüênia de padrões de�nidos de orrente, os quais

levam a uma interpretação físia representada na �gura C.5(d).

As setas vermelhas indiam o movimento preferenial nas regiões dos vales obtido da

análise de J do grá�o da �gura C.5(). Esse movimento preferenial gerado pelo EH propiia

uma planarização mais rápida. Assim omo a diminuição na barreira para transpor o anto

do degrau levou a uma maior inorporação neste, num nível mirosópio, o EH assoiado

à grande densidade de degraus levou a uma planarização mais rápida dos vales, num nível

marosópio.
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Figura C.5: Evolução temporal da orrente J para os asos onde (a) EB = 0 e EH = 0, (b) EB = 0:175eV

e EH = 0 e () EB = 0:175eV e EH = �0:01eV . Cada ponto nesses grá�os orresponde ao valor da orrente

para uma região de 50 sítios. O per�l iniial é mostrado em (d) onde as setas vermelhas indiam o sentido

do movimento dos átomos para a situação (). Os parâmetros usados foram F = 1ML=s, T = 480oC,

ELIG = 0:23eV e ES = 1:54eV .

A evolução da morfologia durante os estágios iniiais da planarização para o aso da

�gura C.4 (d) é mostrada na �gura C.6. Podemos observar o proesso de saída de material

da região de interseção entre a parte plana e o vale para o fundo do vale. Este proesso é

gerado pelo movimento preferenial indiado na �gura C.5 (d).
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Figura C.6: Evolução da morfologia nas fases iniiais da planarização. O per�l iniial (em preto) é

apresentado para omparação. Os parâmetros usados foram F = 1ML=s, T = 480oC, ELIG = 0:23eV ,

ES = 1:54eV , EB = 0:175eV e EH = �0:01eV .

O omportamento da rugosidade para um resimento em duas dimensões é apresentado

na �gura C.7. Vemos novamente que a planarização é aelerada na presença do EH. Quan-

do apenas esse efeito é aresentado à simulação observamos um modo de resimento 2D

perfeito, o que pode ser veri�ado pelas osilações não amorteidas apresentadas no grá�o

interno da �gura C.7. Isso india o aumento da inorporação nos degraus que gera superfíies

mais planas.

Vimos portanto, que a alteração no modelo, através da diminuição da barreira para

transpor o anto do degrau, nos possibilitou observar um aumento da inorporação dos

átomos nos degraus e a diminuição do efeito Ehrlih-Shwoebel.
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Figura C.7: Evolução da função rugosidade para o aso bidimensional. O resimento foi realizado sobre

a superfíie mostrada na �gura 3.20 (b). Os parâmetros usados foram F = 1ML=s, T = 480oC, ELIG =

0:23eV e ES = 1:54eV . O grá�o interno mostra uma ampliação para urva de EB = 0 e EH = �0:01eV .

No entanto, para on�rmarmos as hipóteses levantadas sobre o efeito ausado pelo hi-

drogênio nas vizinhanças do degrau e o tipo de interação desse átomo om a superfíie seria

neessário analisarmos novos resultados experimentais.. Esses resultados poderiam permitir,

por exemplo, observar omo seria a variação da morfologia om a mudança do �uxo de AsH3,

ou om a inlusão intenional de H na âmara de resimento. Isso alteraria a onentração

de H na superfíie podendo levar a um efeito mais pronuniado.

Juntamente om novos dados experimentais, uma abordagem teória - ou através de

álulos ab initio de on�gurações ou mesmo de inlusões de novas formas do efeito do H

num modelo de uma espéie - poderia vir a ompletar o estudo desse problema que ainda

permanee não resolvido.
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