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� O que digni�
a o homem 
omo ser ativo no meio em que vive não é o tipo de atividade

que ele exer
e mas a qualidade do produto �nal."
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orda - J. S. Ba
h
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Resumo

Os pro
essos 
inéti
os - difusão e adsorção - responsáveis pela formação de estruturas

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

estudados usando o método Monte Carlo Cinéti
o. O 
res
imento epitaxial foi simulado


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

possui uma estrutura 
úbi
a simples e que a dinâmi
a do 
res
imento pode ser des
rita

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

pro
esso de difusão dos átomos na superfí
ie, asso
iado ao 
omportamento de os
iladores

harm�ni
os bidimensionais, obede
e uma taxa tipo Arrhenius.

A simulação da evolução da superfí
ie do �lme 
res
ido permitiu observar a transição

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


lusão da barreira S
hwoebel 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�uên
ia de um 
aso parti
ular

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

qualitativa dos prin
ipais aspe
tos de resultados experimentais de homoepitaxia de GaAs

realizada por epitaxia de feixe quími
o 
omo a 
on�rmação da existên
ia de uma barreira

S
hwoebel desprezível para esse sistema.
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Abstra
t

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


e stru
tures at the solid-vapour interfa
e 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
 stru
ture was used for

the des
ripton of the 
rystal and the growth dynami
s was des
ribed by one-spe
ie atoms

only. A 
onstant rate des
ribes the adsorption while the di�usion pro
ess of the atoms on the

surfa
e, asso
iated to the behavior of bidimensional harmoni
 os
illators, obeys an Arrhenius

rate.

The simulation of the surfa
e evolution of the grown �lm was able to reprodu
e the

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

formation and evolution of pyramidlike stru
tures were observed when the S
hwoebel barrier

was in
luded in the model. Di�erent kinds of morphologies were a
hieved when di�erent

origins for anisotropy were 
onsidered. We have studied in detail the in�uen
e of a parti
ular


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

main aspe
ts of experimental results on GaAs homoepitaxy by 
hemi
al beam epitaxy and


on�rmed the existen
e of a negligible S
hwoebel barrier for this system.
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Capítulo 1

Introdução

O grande avanço te
nológi
o na área de produção de dispositivos semi
ondutores 
o-

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

té
ni
as de 
res
imento epitaxial de �lmes �nos 
ristalinos. Essas té
ni
as propor
ionam

um 
ontrole extremamente pre
iso de 
ara
terísti
as físi
as dos �lmes 
res
idos 
omo por

exemplo espessura, qualidade morfológi
a da superfí
ie, 
omposição e dopagem.

Juntamente 
om o 
res
imento do �lme, a sua 
ara
terização exer
e um papel fundamen-

tal. Através de té
ni
as de mi
ros
opia ou de análise de propriedades óti
as e elétri
as foi

possível entender e solu
ionar problemas tanto de 
aráter te
nológi
o 
omo de físi
a bási
a.

Do ponto de vista teóri
o, trabalhos envolvendo estudos analíti
os [1-8℄ ou simulação


omputa
ional [9-18℄ da evolução do 
res
imento vem apresentando resultados 
ompatíveis


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

ferramenta poderosa para entender os pro
essos físi
os presentes no 
res
imento epitaxial.

Em parti
ular, trabalhos de simulação 
omputa
ional 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 superfí
ie do �lme que está sendo 
res
ido. Portanto

a simulação Monte Carlo o
upa um importante espaço no estudo dos aspe
tos fundamen-

tais da dinâmi
a do 
res
imento epitaxial. Os resultados gerados nesse estudo permitem

tanto ampliar nosso 
onhe
imento sobre pro
essos super�
iais mi
ros
ópi
os quanto a sua

apli
ação te
nológi
a, em novos dispositivos ou na melhoria dos já existentes.
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1.1 Cres
imento Epitaxial

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

da deposição de átomos ou molé
ulas sobre um substrato (
ristal) aque
ido. No 
aso de

homoepitaxia, o 
res
imento produz �lmes 
om 
ara
terísti
as físi
as e estruturais iguais às

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

�lme a ser formado.

Com a deposição dos átomos sobre a superfí
ie do substrato o
orre uma perturbação

no estado de equilíbrio dessa superfí
ie. Como o substrato se en
ontra, em geral, aque
ido,

os átomos da superfí
ie podem romper suas ligações quími
as 
om seus vizinhos e assim se

movimentarem ao longo da superfí
ie. Esse pro
esso muda a morfologia do �lme e tenta

reestabele
er 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 
res
ido é o

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

grande de átomos. Essa interação é in�uen
iada tanto por propriedades extrínse
as do

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

morfologia ini
ial do 
res
imento - 
omo por propriedades intrínse
as - 
omo o tipo de rede


ristalina ou de ligação que os átomos fazem entre si.

1.1.1 Té
ni
as de Cres
imento Epitaxial

Nesse trabalho analisaremos resultados obtidos por duas té
ni
as de 
res
imento, Epita-

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

Quími
o [19℄(CBE - do inglês Chemi
al Beam Epitaxy). As duas té
ni
as usam essen
ialmen-

te uma 
âmara - mantida em ultra-alto vá
uo ( �= 10�9torr ) - onde é 
olo
ado o substrato.

Os 
omponentes do material a ser 
res
ido são inseridos e devido ao alto-vá
uo na 
âmara

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

e formação do �lme.

A diferença bási
a entre as duas té
ni
as é a origem dos pre
ursores que serão inseridos

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

CBE os pre
ursores são vapores organo-metáli
os e hidretos. Somente 
om a quebra desses


ompostos os materiais ne
essários ao 
res
imento apare
em na sua forma elementar. Como

exemplo, um 
res
imento de �lmes de GaAs sobre um substrato de GaAs pela té
ni
a MBE

seria feito usando fontes sólidas de Ga e As, as quais seriam aque
idas levando à evaporação

2



desses materiais. O vapor resultante da evaporação seria injetado na 
âmara de 
res
imento.

Já na té
ni
a CBE, o Ga e o As seriam resultado da quebra de molé
ulas de Trimetilgálio e

Arsina, respe
tivamente. Dessa forma, na superfí
ie 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 pro
esso de 
res
imento.

1.1.2 Pro
essos Físi
os

A dinâmi
a dos átomos na superfí
ie de um �lme 
res
ido por MBE é governada basi
a-

mente por 3 pro
essos 
inéti
os: deposição, difusão e dessorção.

� Deposição: pro
esso onde o átomo in
idente interage 
om a superfí
ie realizando

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

físi
a, ou seja, sofre interações de natureza 
oulombiana através de forças de Van

der Waals, permane
endo em poços de poten
ial rasos de onde pode fa
ilmente sair.

Ele pode ainda adsorver-se quimi
amente, sendo efetivamente in
orporado à superfí
ie

através de ligações 
ovalentes, por exemplo.

� Difusão: pro
esso onde o átomo se move sobre a superfí
ie, obede
endo barreiras de

poten
ial asso
iadas a 
on�guração da vizinhança do átomo.

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

pressão propor
ionada pelo feixe quími
o ou mole
ular, o tempo de residên
ia do áto-

mo na superfí
ie pode não ser su�
iente para realizar ligações quími
as, ou as ligações

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

átomo deixe a superfí
ie do 
ristal.

Tanto a difusão 
omo a dessorção são pro
essos termi
amente ativados. Dessa maneira,

existe uma 
ompetição entre esses dois pro
essos durante o 
res
imento. Contudo, a faixa de

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

de 
res
imento é 
onstante. Assim o pro
esso de dessorção pode ser 
onsiderado desprezível


omparado ao de difusão.

Embora os pro
essos apresentados a
ima sejam para o sistema MBE, eles podem ser

usados na des
rição do 
res
imento por CBE desde que feitas as seguintes hipóteses:

i.) quebra rápida dos pre
ursores dos elementos que 
onstituirão a 
amada de �lme 
res
ida.

3



Essa hipótese evita que novos me
anismos na dinâmi
a do 
res
imento sejam inseridos no

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


ontrole da temperatura de 
res
imento;

ii.) in�uên
ia desprezível dos resíduos das quebras dos pre
ursores. Isso evitaria que 
olo
ás-

semos um novo elemento na superfí
ie, o qual obede
eria também os pro
essos de difusão,

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

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

danças signi�
ativas na dinâmi
a do 
res
imento 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 dinâmi
a para o átomo de Ga (para o 
aso do 
res
imento de GaAs)

pois 
onsidera-se que o As se en
ontra saturado na superfí
ie, tornando sua in
orporação

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

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

de quebra de molé
ulas, diferentes probabilidades de deposição, difusão e dessorção, o que

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

mais realísti
os, muitos dos aspe
tos do 
res
imento MBE podem ser obtidos 
om modelos

de uma espé
ie [20℄.

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

super�
iais e in�uen
iar o pro
esso de difusão. O primeiro deles é a presença de degraus.

Mesmo as superfí
ies mais planas en
ontradas 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�mi
os (que devem ser transpostos para que um terraço diferente seja atingido).

A difusão é in�uen
iada nas regiões próximas aos degraus. Devido a des
ontinuidade


ara
terísti
a do degrau, as ligações quími
as do átomo que está se difundindo e 
hega à borda

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

e Shipsey propuseram uma barreira de poten
ial próxima ao degrau que representasse essa

4



alteração [1℄. Essa barreira de 
anto é geralmente 
hamada barreira S
hwoebel (�gura 1.2) e

a ela é asso
iado o efeito Ehrli
h-S
hwoebel. Este nome vem da observação experimental de

que átomos podem possuir diferentes probabilidades de in
orporação no degrau, dependendo

da direção em que eles o en
ontram, realizada por Ehrli
h e Hudda [24℄, e da proposição

teóri
a de uma barreira de poten
ial que des
revesse essa diferença de probabilidade feita

por S
hwoebel e Shipsey [1℄. Esse efeito leva a uma in
orporação preferen
ial 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 as
endente que tem uma 
ara
terísti
a puramente de não-equilíbrio pois o
orre no

sentido inverso ao esperado para a relaxação super�
ial.

Figura 1.2: Barreira de 
anto de degrau en
ontrada pelo átomo que se difunde na superfí
ie. A seta

indi
a a direção de 
res
imento e os pontos A e B as posições de instabilidade e estabilidade para o átomo,

respe
tivamente.

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

átomo que vem se difundindo ao en
ontro deste. Com isso o átomo tende a permane
er 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 
res
imento é denominado instável.

Um outro aspe
to que pode in�uen
iar a difusão é a presença de anisotropias super�
iais.

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


ompostos III-V. Esses degraus são perpendi
ulares entre si e são resultado da re
onstrução

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

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

B ( terminados em As - alinhados perpendi
ularmente à direção [110℄ ) [14, 30℄. Esses

5



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 
res
imento. Exemplos são os dopantes

(
omo o Berílio) e espé
ies presentes na fase vapor durante o 
res
imento 
omo o Hidrogê-

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


ara
terísti
as in�uen
iando novamente a difusão [31℄.

Figura 1.3: Degraus 
ara
terísti
os para o GaAs(001).

1.2 Teoria

O estudo teóri
o do 
res
imento epitaxial é realizado essen
ialmente de duas formas.

1. Estudo de equações de 
res
imento

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

superfí
ie do �lme 
res
ido, numa es
ala onde toda propriedade é obtida de uma média

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

aspe
to geral dessas equações é:

�h(~x; t)

�t
= G(~x; h; t) + �(~x; t) (1.1)

6



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

geral que apresenta termos asso
iados aos pro
essos físi
os mais importantes presentes

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

linear asso
iado à difusão super�
ial dos átomos para um sistema onde o
orre a 
onser-

vação do número de partí
ulas ( ausên
ia de dessorção ) e onde existe a dependên
ia da


urvatura da superfí
ie no pro
esso de difusão. Finalmente, a função �(~x; t) representa

o ruído asso
iado aos pro
essos de difusão e deposição.

2. Simulação 
omputa
ional

A evolução do 
res
imento do �lme numa es
ala atomísti
a pode ser simulada 
om-

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


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

teóri
a, e permitem a
essar parâmetros que o experimento não al
ançaria. Basi
amente

dois métodos são usados para realizar a simulação de 
res
imento epitaxial: Dinâmi
a

Mole
ular e Monte Carlo. Em dinâmi
a mole
ular a evolução de um sistema de N

partí
ulas mutuamente interagentes é 
al
ulada pela integração numéri
a de equações

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

nas es
alas de tempo (� 10ns) e 
omprimento (� 10-100 distân
ias at�mi
as) devido a

grande demanda 
omputa
ional soli
itada nos 
ál
ulos. Para um estudo do 
res
imen-

to em grandes es
alas de tempo e 
omprimento (1-1000s e 10-1000 distân
ias at�mi
as,

respe
tivamente) o método Monte Carlo é usado. Nesse método o pro
esso de 
res
i-

mento é tratado 
omo um pro
esso esto
ásti
o onde se usam regras probabilísti
as que

são baseadas em modelos de 
res
imento.

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 al
ançar es
alas de tempo e de 
omprimento mais

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

o qual permite estudos da evolução da morfologia, da 
inéti
a do 
res
imento e também de

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

Este trabalho visa estudar a interação dos pro
essos 
inéti
os (difusão e deposição) 
om

as 
ara
terísti
as da superfí
ie (presença de degraus e anisotropia espa
ial) 
om o objetivo de

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


imento. Em parti
ular, desejamos estudar a in�uên
ia 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 ne
essário implementar e testar

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

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

anisotropia espa
ial e superfí
ies ini
iais (substratos) rugosas.

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

método Monte Carlo, do modelo utilizado, suas 
ara
terísti
as e limitações e da metodologia

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

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

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

As demais seções des
revem apli
ações do programa em vários 
asos de interesse práti
o e

teóri
o. Finalmente o 
apítulo 4 é destinado às 
on
lusões do trabalho.
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Capítulo 2

Modelo

2.1 Método Monte Carlo

O método Monte Carlo 
onsiste num método de simulação 
omputa
ional baseado na

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

Carlo, no prin
ipado de M�na
o, 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 
omputa
ionais, obter um gerador de números verdadeiramente aleatórios. Usa-

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

ini
ialização do pro
esso de geração ser realizada através de um valor determinado, uma

semente.

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

1. Monte Carlo Termodinâmi
o

É usado para 
al
ular valores médios de quantidades físi
as de interesse para um siste-

ma em equilíbrio. Nesse 
aso o pro
esso de geração de 
on�gurações, ne
essária para

o 
ál
ulo dos valores médios, em geral não 
orresponde à seqüên
ia da dinâmi
a 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 apli
ações do método Monte

Carlo e é des
rito a seguir.
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Sendo um sistema físi
o representado pelas 
oordenadas ~qi do espaço de fase e uma

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

~qi , o algoritmo propor
iona 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 a
eita quando �E � 0 porém é a
eita 
om

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

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

i torna-se a nova 
on�guração na

seqüên
ia do pro
esso. Caso 
ontrário uma nova alteração é feita e novamente testada.

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

2. Monte Carlo Cinéti
o

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

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

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


ara
terísti
os do sistema; por exemplo, o �uxo 
onstante de partí
ulas poderia ser

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


al
ular a evolução temporal das quantidades físi
as de interesse. Vários algoritmos

foram implementados para esse método [35℄ permitindo a otimização 
omputa
ional

das simulações.

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

pro
esso 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 o
orrên
ia. Dentro da lista es
olhe-se um evento aleatoriamente e realiza-se esse

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

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

o
orrên
ia de 
ada evento, 
omo veremos adiante.

No método Monte Carlo os detalhes mi
ros
ópi
os das interações entre as partí
ulas

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

dinâmi
a de um grande número de partí
ulas.
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2.2 Modelo de 
res
imento

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

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

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

aspe
tos dinâmi
os do 
res
imento de 
ristais através de estudos 
om o método Monte Carlo.

Os aspe
tos da rede blenda de zin
o podem ser in
luídos impli
itamente em parâmetros do

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

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

que a presença de va
ân
ias e de átomos que não possuem vizinhos do plano inferior não é

permitida. Condições periódi
as de 
ontorno são apli
adas 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 espé
ie).

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

As deposições o
orrem nos momentos estabele
idos pela taxa de 
res
imento em posições

aleatoriamente es
olhidas.

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

ele se en
ontra. A taxa de difusão de 
ada átomo da superfí
ie é des
rita por uma expressão

tipo Arrhenius [9, 10, 15, 17, 41℄

kDIF = k0 exp[�E=kBT ℄: (2.3)

O pré-fator da exponen
ial é a freqüên
ia de vibração dos átomos da superfí
ie. Essa

freqüên
ia é obtida assumindo que os átomos da superfí
ie possuem a mesma freqüên
ia

de vibração e se 
omportem 
omo os
iladores harm�ni
os bidimensionais. Portanto uma

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

de equipartição de energia:

k0 =
2kBT

h
: (2.4)

Nas expressões a
ima, T é a temperatura de 
res
imento, E é a energia de ati-

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

o 
res
imento seja um pro
esso fora do equilíbrio, freqüentemente faz-se a suposição que

um equilíbrio lo
al existe, permitindo assim de�nir quantidades termodinâmi
as 
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 partí
ulas é independente do das outras partí
ulas e o
orre

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 asso
iados aos primeiros vizinhos no plano

em que se en
ontra o átomo nas direções perpendi
ulares x e y respe
tivamente.

Os valores de ES, ELIG
x e ELIG

y são valores efetivos de
orrentes de uma média sobre os

pro
essos rápidos da vibração at�mi
a super�
ial que não são in
luídos expli
itamente no

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


úbi
a. O número de vizinhos nas direções x e y são nx e ny (nx; ny = 0; 1; 2) respe
tivamente.

Para o 
aso isotrópi
o ELIG
x = ELIG

y = ELIG e o segundo e ter
eiro 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 a
ima e abaixo daquele onde

se en
ontra o átomo antes (depois) da difusão. A função degrau � permite a existên
ia

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 en
ontra nenhuma di�
uldade para se difundir para o

terraço inferior. Essa idéia é baseada em resultados teóri
os [42℄ que sugerem a existên
ia

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 exigên
ia de que a difusão seja feita para aumentar o número

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

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

dois sentidos.

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


aminhos de difusão 
om as respe
tivas energias de ativação.

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

a
ima des
ritos, é feita no apêndi
e 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 asso
iadas são indi
adas. h e x são as direções paralela e perpendi
ular ao 
res
imento,

respe
tivamente.

2.3 Metodologia

A evolução da superfí
ie do �lme 
res
ido foi analisada usando as seguintes grandezas:

� Rugosidade (w): essa quantidade mede o desvio quadráti
o 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 superfí
ie, hi;j é a altura do sítio (i; j) e h é a

altura média da superfí
ie. Essa grandeza possibilita medir a qualidade da interfa
e

e também estudar 
omportamentos de es
ala através da análise dos expoentes 
ríti
os

do 
res
imento (Apêndi
e B).

� Densidade de degraus (D): a densidade de degraus na superfí
ie é des
rita 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 Krone
ker e � é o ângulo da direção no plano em que se

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

do RHEED (Re�e
tion High Energy Ele
tron Di�ra
tion, 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 té
ni
a [15℄.
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� Função 
orrelação (C ): juntamente 
om a rugosidade, a função 
orrelação dá in-

formações sobre propriedades de es
ala do 
res
imento. 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 distân
ia entre os sítios (i; j) e 0 e N(l) é o número de sítios a uma distân
ia

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

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

morfologias das superfí
ies tomadas em vários momentos do 
res
imento.

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

No nosso 
ál
ulo, lD 
onsiste na distân
ia média em que os átomos analisados ne
essitariam

per
orrer 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 
ál
ulo de lD quanti�
ando o

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

2.2). Cal
ulamos 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 es
olha são dadas no apêndi
e A. Usamos uma faixa de temperatura de 
res
imento

de 400oC a 630oC. As taxas de 
res
imento foram 0.01, 0.1 e 1 ML=s (mono
amadas por
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segundo). Para o 
aso de ausên
ia de anisotropia espa
ial 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 os
ilação da intensidade RHEED durante o 
res
imento epitaxial

em substratos desorientados de GaAs(001). Para o 
aso anisotrópi
o 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 anisotrópi
as em �lmes homoepitaxiais de GaAs(001) 
res
idos por

MBE. Esses valores obede
em 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 
res
imento epitaxial em substratos vi
inais 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 
res
imento

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

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

média dos terraços (lT ). Dependendo dessas relações o 
res
imento poderá se en
ontrar em

2 modos distintos.

� modo tridimensional(3D), onde

lD � lT : (3.1)

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

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

feita sobre 
amadas in
ompletas, o que geralmente torna a superfí
ie do �lme mais

rugosa.

� modo bidimensional(2D): o
orre 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 pro
esso dominan-

te, o 
res
imento se en
ontra no regime 2D 
amada-a-
amada onde basi
amente uma


amada é preen
hida antes da formação da 
amada subsequente. No entanto, quando

a propagação de degraus na superfí
ie torna-se o pro
esso dominante, o 
res
imento se

en
ontra no regime 2D �uxo de degraus. Isso o
orre quando o pro
esso 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 S
hwoebel e Shipsey [1℄. Essen
ialmente

esse pro
esso é mais fa
ilmente identi�
ado em 
res
imentos sobre substratos desorien-

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

fen�meno o
orra nas temperaturas usuais de 
res
imento.

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

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


ara
terísti
o dado pelo tempo ne
essário para se 
ompletar uma mono
amada de �lme. Esse


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

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

As os
ilações estão asso
iadas a uma evolução periódi
a da superfí
ie. Tal evolução vai

desde um alto grau de arrumação super�
ial - quando uma 
amada at�mi
a está prati
amente

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


res
imento. O 
i
lo se 
ompleta quando a superfí
ie novamente volta ao estado de maior

arrumação. Isso foi observado experimentalmente usando mi
ros
opia de varredura por

tunelamento (STM - S
anning Tunneling Mi
ros
opy) 
omo mostrado por Sudijono et al.

[45℄. Eles notaram que as os
ilações da intensidade do padrão de RHEED eram asso
iadas

à variação da densidade de degraus da superfí
ie. No entanto essas os
ilações não o
orrem

inde�nidamente. Vários trabalhos veri�
aram um amorte
imento das os
ilações RHEED até

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

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

degraus permane
eria prati
amente 
onstante [45℄.

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

ini
ialmente por Clarke e Vvedensky [20℄. Eles usaram um modelo simples para des
rever o


res
imento e ao monitorá-lo 
om o 
ál
ulo 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 
res
imento 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 
res
imento para o 
aso nominal. Evolução temporal da função

rugosidade e densidade de degraus (
al
ulada ao longo da direção x) para várias temperaturas de 
res
imentos

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

para temperaturas mais altas, o que indi
a uma superfí
ie mais plana. O mesmo a
onte
e para a função

rugosidade. A queda nos valores das funções mostradas no grá�
o a
ima é devido ao pro
esso de tratamento

térmi
o efetuado após o término da deposição do �lme. Esse pro
esso visa simular parte do efeito do

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

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

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

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

vista quando os
ilações, tanto em w quanto em D (�gura 3.1), 
omeçam a o
orrer a partir de

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

se en
ontra no regime 2D 
amada-a-
amada 
ara
terizado pelas os
ilações bem visíveis.

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

nos intervalos de tempos asso
iados a uma mono
amada de �lme depositada. Já para a

temperatura de 430oC nenhuma os
ilação é observada, 
ara
terizando o modo 3D.

Os resultados apresentados na �gura 3.1 reproduzem qualitativamente aqueles obtidos

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

também veri�
aram os
ilações 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 
res
imento 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 mono
amada at�mi
a,

onde 
ores mais 
laras indi
am regiões mais altas e 
ores mais es
uras regiões mais baixas. Essa é a 
onvenção

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

diferentes.

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

�gura 3.2. Vemos em (b) uma superfí
ie bem rugosa, a qual 
ara
teriza o modo 3D e,

em (d) a presença de grandes terraços distribuídos na superfí
ie 
ara
terizando o modo 2D

(
amada-a-
amada).

Para o 
res
imento sobre um substrato vi
inal vemos a transição do modo 3D para o 2D

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

paralelamente aos degraus ini
iais. Para as temperaturas mais baixas, os
ilações de D não

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

lações 
omeçam a apare
er. No entanto, essas os
ilações são rapidamente amorte
idas. Para

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

ponde ao tempo ne
essário para se 
ompletar uma mono
amada. No 
aso de T = 600oC as

os
ilações desapare
em e o valor de D é prati
amente 
onstante, o que indi
a que o sistema

atingiu o modo de 
res
imento 2D (�uxo de degraus).
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Figura 3.3: Evolução temporal da função densidade de degraus 
al
ulada paralelamente aos degraus

ini
iais do substrato vi
inal. Resultados semelhantes foram obtidos para a densidade de degraus 
al
ulada

perpendi
ularmente aos degraus.

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

T = 400oC os degraus ini
iais não são observados. O mesmo não a
onte
e para T = 600oC

onde o aspe
to ini
ial da superfí
ie é basi
amente mantido porém os degraus são deslo
ados.

Dessa 
ara
terísti
a originou-se o nome modo de 
res
imento 2D �uxo de degraus.
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Figura 3.4: Morfologias para o 
aso da simulação de 
res
imento sobre um substrato vi
inal. 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 
on
ordam qualitativamente 
om os obtidos por Clarke e Vvedensky [20℄

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

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

predominantes em 
ada temperatura utilizada.
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3.2 In�uên
ia da barreira S
hwoebel

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


ertas 
ara
terísti
as. Um exemplo são as estruturas tridimensionais 
om formato piramidal

geralmente 
hamadas mounds (morros). Usaremos aqui o termo em inglês en
ontrado 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 teóri
os [7, 17, 46℄ mostraram que a

formação dessas estruturas é asso
iada ao efeito Ehrli
h-S
hwoebel.

Uma das 
ara
terísti
as da evolução dos mounds é o pro
esso de 
oales
ên
ia, ou seja,

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

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

efeito Ehrli
h-S
hwoebel. 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 Ehrli
h-S
hwoebel foi

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

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

(
res
imento instável), os expoentes � e � (Apêndi
e B) podem ser 
al
ulados 
om o objetivo

de 
ara
terizar a evolução dessas estruturas.

Visando testar o programa reproduzimos os aspe
tos 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

apare
imento 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 dinâmi
o não é al
ançado 
omo no 
aso de EB = 0. Além

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

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


anto.

Essas duas situações são asso
iadas à formação de estruturas piramidais na superfí
ie.

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

período de evolução - asso
iado 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 in
linações [17℄. A �gura 3.6 mostra a 
omparação de morfologias dos 
asos 
om

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

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

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

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

longos é possível notar a 
oales
ên
ia entre mounds vizinhos. Esse é um dos pro
essos que

regem a evolução dessas estruturas [17℄. A 
oales
ên
ia é indi
ada pela setas na �gura 3.7.
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(a) (a)

(b)

(c) (d) (e)

Figura 3.6: Morfologias �nais do 
res
imento 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�uên
ia

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 indi
a o pro
esso de 
oales
ên
ia

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

(b) e 565 (
). As 
ondições de 
res
imento 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 a
essadas fa
ilmente


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

reais isso é mais difí
il embora seja possível a
ompanhar o �movimento� at�mi
o usando

STM em 
âmaras de ultra-alto vá
uo [47℄.

Realizamos o 
ál
ulo do 
omprimento de difusão para estudar 
omo este é in�uen
iado

pela temperatura, taxa de 
res
imento 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 
res
imento. Essas distribuições

são mostradas na �gura 3.8.

-40 -20 0 20 40
0

200

400

600

800

1000
(b) (c)(a)

 

 

 

 

-40 -20 0 20 40
0

500

1000

 

 

 

-40 -20 0 20 40
0

1000

2000

3000

 

 

 

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 rela
ionadas 
om o deslo
amento

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 ausên
ia de uma di-

reção preferen
ial na difusão dos átomos. Um segundo aspe
to é o aumento do 
omprimento

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

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

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

o pro
esso de interação do átomo que é depositado 
om os outros átomos na superfí
ie é

prolongado, a
arretando o aumento em lD. O último aspe
to 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 
res
imento propor
iona 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 
ara
terizam o


omportamento geral da difusão dos átomos ao longo do 
res
imento. Isso não indi
a que o

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

per
orrido por alguns átomos durante o 
res
imento. Vemos que há átomos que 
hegam a

per
orrer 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 apli
ação do 
ál
ulo 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 
res
imento para os 
asos 
om e sem barreira.

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

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

limitado prin
ipalmente 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 in
luída no pro
esso de 
res
imento. Essa diminuição de
orre 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 en
ontra 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 
res
i-

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 
res
imento. 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, indi
ando novamente a in�uên
ia dessas estruturas

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

estabilização de lD sugere a estabilização da in
linação 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 
res
imento para os 
asos 
om e

sem barreira de 
anto. A taxa de 
res
imento 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 men
ionado anteriormente, a 
orrente as
endente que surge da presença do efeito

Ehrli
h-S
hwoebel leva à nu
leação 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.
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Figura 3.12: Visualização da 
orrente as
endente através do mapeamento do 
aminho realizado pelo átomo.

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

mostra a região da matriz onde o átomo realizou o movimento.
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3.4 In�uên
ia da anisotropia super�
ial

Vários resultados experimentais envolvendo o 
res
imento de 
ompostos semi
ondutores

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

observaram a formação de mounds 
om um aspe
to 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 en
ontradas. Ainda 
om o mesmo material Van Nostrand et

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

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


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

pre
ursor 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 en
ontra nas energias de ativação (ELIGx 6= ELIG
y). A segunda é

quando a primeira se asso
ia ao efeito da barreira de 
anto. A ter
eira situação analisada é

a de uma barreira de 
anto anisotrópi
a.

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 isotrópi
o mais simples (ELIGx = ELIG
y e EB = 0).
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Figura 3.13: Morfologias mostrando a in�uên
ia 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


res
imento 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 indi
ando 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 obede
em a

relação kADIF < kBDIF . Dessa forma podemos asso
iar 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 superfí
ie. O aumento da temperatura

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

permane
em na superfí
ie.

A segunda situação (g,h,i), onde a barreira de 
anto é in
luída no 
res
imento, apresenta

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

a mi
rorugosidade (mi
roestruturas), mas vê-se também estruturas alongadas na direção y,


ara
terizando a ma
rorugosidade (ma
roestruturas). Como os mounds, essas estruturas

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

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

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 mar
ado 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 S
hwoebel imposta seja isotrópi
a, o seu efeito pare
e ser mais

signi�
ativo ao longo da direção x. Assim teremos impli
itamente 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 mar
ado. Esse átomo possui n = 0 estando sobre uma estrutura

alongada 
omposta de 6 átomos no plano inferior.

S
hwoebel anisotrópi
a devida à presença das mi
roestruturas. Essa barreira leva a uma

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

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 teori
amente [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 ausên
ia da mi
rorugosidade 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 in
lui a

pré-difusão 
ara
terizada 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 bus
a

por um sítio de maior estabilidade no momento da deposição [17℄. Esse pro
esso de bus
a

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

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

pro
esso (
onhe
ido 
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 lo
al de deposição. No 
aso de semi
ondutores, a pré-

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

as os
ilações RHEED para o 
res
imento de GaAs sobre substratos vi
inais de GaAs(001)

[16℄. A pré-difusão fun
iona 
omo um me
anismo de 
ompensação em sistemas onde o efei-

to Ehrli
h-S
hwoebel é signi�
ativo. A in
lusão do pro
esso de bus
a no modelo usado no

nosso trabalho também reproduziu a formação de mounds alongados sem a mi
rorugosidade

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

somente por uma barreira de 
anto anisotrópi
a, 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 
al
ulados apenas nas

respe
tivas direções. As morfologias en
ontradas 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 en
ontradas nas

três situações de anisotropia. O grá�
o seguinte mostra essa evolução para T = 530oC.
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 Isotropia e EB=0
 Anisotropia e EB=0
 Anisotropia e EB=0.175 eV

 Isotropia e EB

x=0.175eV

w
(M
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t(s)
Figura 3.16: In�uên
ia 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 os
ilações da função rugosidade são amorte
idas mais rapidamen-

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

Nesse 
aso, quando as os
ilações são totalmente amorte
idas ini
ia-se a formação da ma-


rorugosidade. Um 
omportamento semelhante o
orre quando uma barreira anisotrópi
a é

imposta expli
itamente.

Para a es
olha da forma de anisotropia que poderia melhor des
rever um dado sistema

é ne
essário 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 fa
ilmente

des
rita apenas por uma barreira de 
anto anisotrópi
a, a des
rição dos resultados experi-

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

in
luir o pro
esso de pré-difusão e valores diferentes para as energias de ligação, 
om uma

barreira de 
anto isotrópi
a.

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

simples, vários aspe
tos de uma rede blenda de zin
o (
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 Superfí
ies ini
iais rugosas

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

perfí
ies ini
iais rugosas na evolução da morfologia de �lmes epitaxiais. Nesse estudo é

feita uma 
omparação qualitativa 
om resultados experimentais que apresentam superfí
ies

ini
iais rugosas.

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

perfí
ies rugosas no 
res
imento [25, 29, 31, 36, 37℄. Em parti
ular, o 
res
imento de �lmes

homoepitaxiais de GaAs sobre superfí
ies que apresentam uma alta rugosidade ini
ial (
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 - apare
em no substrato após o pro
esso

de desoxidação e são distribuídos sobre uma superfí
ie plana. Para �lmes 
res
idos por CBE

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

vales está presente na superfí
ie ini
ial; as estruturas são asso
iadas a um estágio do pro
esso

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

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

mulação que serão apresentados aqui reproduziram qualitativamente bem os aspe
tos gerais

desses resultados experimentais [50℄.

Morfologias típi
as mostrando os vales presentes na superfí
ie ini
ial de 
res
imento são

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

uniformemente sobre uma superfí
ie essen
ialmente plana (w � 3:5Å). A densidade de vales

na superfí
ie 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 
res
ido por CBE é apresentada

na �gura 3.18. Nessa �gura vemos em (a) os vales na superfí
ie ini
ial, em (b) as estruturas

tipo-mound que apare
em durante o 
res
imento e em (
) os grandes terraços que se formam


om a planarização da superfí
ie ini
ial rugosa.
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Figura 3.17: Imagens de mi
ros
opia de força at�mi
a apresentando os vales en
ontrados após o pro
esso

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 mi
ros
opia de força at�mi
a da evolução da superfí
ie dos �lmes de GaAs


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

o substrato nominal similar ao utilizado no 
res
imento, 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 ini
ial no valor da rugosidade, que é 
onsequên
ia do

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

planarização. Valores ligeiramente maiores de w são observados para taxas de 
res
imento

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

GaAs 
res
idos por CBE [36℄ sobre substratos nominais.

Para simularmos essa evolução ini
ialmente 
onstruímos as superfí
ies ini
iais que seriam

usadas nas simulações. Essas superfí
ies, 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 superfí
ie. Exemplos de algumas su-

perfí
ies ini
iais rugosas usadas nas simulações são mostradas na �gura 3.20. Em parti
ular

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

buídos simetri
amente sobre uma superfí
ie 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 aspe
to. O número de vales na superfí
ie

foi obtido a partir da estimativa experimental da razão entre a área o
upada 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: Superfí
ies ini
iais 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 superfí
ie em (b)

representada pela linha preta é mostrada em (d).

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

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

para simulações sobre a superfí
ie ini
ial 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 prati
amente 
onstante. As linhas tra
ejadas indi
am 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 aspe
tos 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 superfí
ie

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

Ehrli
h-S
hwoebel não foi 
onsiderado.
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Figura 3.21: Evolução temporal da rugosidade para o 
aso de EB = 0 para diferentes temperaturas de


res
imento (a). A taxa de 
res
imento usada foi de 1ML=s. A superfí
ie ini
ial usada foi a da �gura

3.20 (a). As linhas tra
ejadas indi
am o momento aproximado onde a rugosidade atingiu um valor estável.

As 
ondições de 
res
imento 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 pro
esso 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 
res
idos por MBE sobre superfí
ies que apresentam vales

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

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

para a des
rição quantitativa dessa evolução.

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

superfí
ie plana e uma superfí
ie 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

asso
iado à formação e evolução das estruturas piramidais na superfí
ie. O 
res
imento sobre

a superfí
ie plana apresenta o típi
o 
omportamento da formação e evolução dos mounds.

Assim, o 
olapso das duas 
urvas indi
a que após um regime transitório o 
res
imento sobre

uma superfí
ie rugosa tende para o 
res
imento sobre uma superfí
ie ini
ial plana. Esse
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Figura 3.22: Evolução temporal da rugosidade para o 
aso de EB = 0:175eV e R = 1 (ver dis
ussão sobre

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

3.20 (a). A taxa de 
res
imento 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 superfí
ies tornam-

se similares e a evolução dos mounds domina o 
res
imento.

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 desapare
em antes dos demais.

Em parti
ular, para 100MLs depositadas, não há mais vales na superfí
ie. É importante

notar que para a planarização total dos vales ne
essita-se de um número de mono
amadas

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

experimentalmente [36℄.

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

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

durante o estágio ini
ial de 
res
imento. Quando os vales desapare
em a limitação não é mais

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


amada observadas no 
aso de altas temperaturas e/ou baixos �uxos em superfí
ies ini
iais

planas.
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Figura 3.23: Evolução da morfologia para um 
res
imento estável sobre uma superfí
ie ini
ial rugosa. As

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

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

O pro
esso de limitação 
ausado pela presença dos vales pode ser mais fa
ilmente visto

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

(a) a morfologia �nal após o 
res
imento de 100MLs e um tratamento térmi
o (annealing)

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

estruturas 
om pou
as mono
amadas de altura apare
em. Essas estruturas se assemelham

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


res
idos 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 ini
iais similares

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

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

Este aspe
to, asso
iado a queda da rugosidade observada experimentalmente, sugere uma

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

Uma outra evidên
ia 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 mono
amadas de altura

apare
em na superfí
ie. Além disso a distribuição do tamanho e da posição dos mounds
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é uniforme sendo que a presença dos vales não pare
e afetá-la. No entanto os mounds,

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

presença dos vales pois quando o 
res
imento o
orre sobre uma superfí
ie ini
ial sem vales

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

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

asso
iada ao efeito da barreira de 
anto (barreira S
hwoebel).

(a)

 

 

(b)

 

 

 

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

superfí
ie mostrada na �gura 3.20 (b) após 100 MLs depositadas e um tratamento térmi
o de 20s. As


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

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

pode estar asso
iada aos pre
ursores usados em 
ada té
ni
a. Resultados experimentais

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

o hidrogênio está presente quando a té
ni
a CBE é usada, sua interação 
om a superfí
ie

em 
res
imento pode in�uen
iar na formação das estruturas observadas em �lmes de GaAs


res
idos por essa té
ni
a. Van Nostrand et al. [29℄ mostraram que a razão de aspe
to 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 té
ni
a MBE 
om fontes

gasosas (Gas-Sour
e Mole
ular Beam Epitaxy - GSMBE ). Num estudo da homoepitaxia de

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

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

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

o H foi a
res
entado ao 
res
imento. Por outro lado, para o 
aso vi
inal, por exemplo para

o substrato GaAs(311)A, a presença de H favore
e o me
anismo de step bun
hing (agrupa-

mento de degraus multiat�mi
os), que geralmente está asso
iado ao modo �uxo de degraus.
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Baseados nesses aspe
tos 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 in
orporação nos

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

o 
aso nominal [52℄.

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

em Ga (superfí
ie tipo A) e nos terminados em As (superfí
ie tipo B) nas superfí
ies de

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

superfí
ies tipo A e B vistas pelos átomos de Ga e As usando dinâmi
a mole
ular [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 essen
ialmente 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 expli
aria o aspe
to 
ir
ular das

estruturas tipo-mound en
ontradas no 
res
imento usando CBE [36℄ e GSMBE [29℄. Uma

dis
ussão sobre uma possível alteração no modelo para in
orporar o efeito do Hidrogênio é

feita no Apêndi
e C onde analisamos o 
res
imento nos 
asos uni e bidimensional. A análise

unidimensional permitiu estudar o 
omportamento da 
orrente espa
ial próxima à região dos

vales para um per�l de dimensões semelhantes às en
ontradas 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 
res
imento no 
aso experimental e para a simu-

lação (EB = 0), respe
tivamente, sobre superfí
ies ini
iais rugosas. As funções 
orrelação

experimentais foram obtidas de �lmes homoepitaxiais de GaAs 
res
idos 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 
res
ido 
om as mesmas 
ondições porém sobre uma superfí
ie plana (bu�er layer,

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

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

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

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

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

o expoente � se en
ontra na faixa � ' 0:4 � 0:7. A 
omparação 
om a faixa en
ontrada

por Lengel et al. indi
aria a 
ara
terísti
a do 
res
imento de estruturas piramidais. Assim,


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

(b). O 
res
imento foi realizado sobre um substrato rugoso (
om vales) (a) e sobre a superfí
ie mostrada na

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

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

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

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

do 
res
imento sobre substratos rugosos.

Os aspe
tos 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 asso
iada a mudanças no valor de jrh(~x; t)j durante o 
res
imento. A função

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

duas regiões onde os termos dominantes da equação que governa o 
res
imento 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 superfí
ie é essen
ialmente plana durante todo

o 
res
imento. 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 o
orre e jrh(~x; t)jV ALES �!

jrh(~x; t)jS. Durante esse pro
esso uma 
ompetição entre os me
anismos 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 superfí
ie, uma equação linear 
ontrolaria o 
res
imento e um valor estável de � seria

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

ao 
res
imento sobre uma superfí
ie plana. Isso é observado para resultados experimentais

[36℄ e de simulação (�gura 3.25 (b)).

Um 
omportamento diferente na evolução do expoente � a
onte
e 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 
res
imentos realizados sobre a superfí
ie 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 a
onte
e no 
aso onde EB = 0. A tendên
ia do valor de � para o do


res
imento realizado sobre uma superfí
ie plana também pode ser vista na �gura 3.26 pela


omparação das 
urvas de 
orrelação para EB = 0 e 200MLs.

1 10

1

10

 

 

  E
B
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B
=0.175eV

 25ML            25ML
 100ML          100ML
 200ML          200ML

  
  E

B
=0 (nominal)

 200ML 

C
(M

L)

l(u.s.r.)
Figura 3.26: Evolução temporal da função 
orrelação para o 
res
imento estável e instável sobre a superfí
ie

ini
ial mostrada na �gura 3.20 (b). As 
ondições de 
res
imento usadas foram F = 1ML=s e T = 480oC.

O pro
esso de planarização e formação de estruturas tipo-mound observadas experimen-

talmente pare
e ser bem des
rito pelo modelo usado aqui, 
om ex
eção de um aspe
to.

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

do 
res
imento. Durante esse estágio os vales se tornam anisotrópi
os (
om um alinhamento
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ao longo da direção [110℄) e a superfí
ie ainda se mantém rugosa. Para expli
ar esse aumento

da rugosidade outros pro
essos mi
ros
ópi
os deveriam ser inseridos no modelo. Um exem-

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

mostrou importante na des
rição do 
res
imento 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 in
luído em nossa simulação até aqui, permane
endo 
omo objeto de

trabalhos futuros.
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Capítulo 4

Con
lusões

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

zando o método Monte Carlo Cinéti
o. Esse modelo nos permitiu reproduzir vários aspe
tos

do 
res
imento epitaxial 
omo a transição de modos de 
res
imento e a formação e evolução

de estruturas piramidais (mounds).

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

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

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

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


omprimento de difusão.

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

asso
iada ou não 
om uma barreira S
hwoebel isotrópi
a, ou apenas uma barreira S
hwoebel

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

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

o tipo de anisotropia que poderia melhor des
rever o sistema analisado.

Realizamos também um estudo da in�uên
ia de um 
aso parti
ular de substrato rugoso

na evolução da morfologia de �lmes 
res
idos 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 
res
idos por epitaxia de feixe quími
o. Dentre os aspe
tos

reproduzidos estão o pro
esso de planarização da superfí
ie ini
ial, 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 
ara
terizam a rugosidade da superfí
ie ini
ial.
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Pela análise 
onjunta de simulação e experimento pudemos 
on�rmar que o efeito da barrei-

ra S
hwoebel é desprezível para sistemas GaAs/GaAs 
res
idos por CBE. Dessa forma, ao


onsiderarmos o 
res
imento sobre os substratos rugosos analisados aqui, observamos a pos-

sibilidade da formação de estruturas tipo-mound mesmo quando o efeito Ehrli
h-S
hwoebel

é desprezível.

49



Referên
ias Bibliográ�
as

[1℄ R. L. S
hwoebel e E. J. Shipsey. �Step motion on 
rystal surfa
es�. Journal of Applied

Physi
s, 37(10):3682�3686, 1966.

[2℄ F. Family. �Dynami
 s
aling and phase transitions in interfa
e growth�. Physi
a A,

168:561�580, 1990.

[3℄ Z.-W. Lai e S. Das Sarma. �Kineti
 growth with surfa
e relaxation: Continuum versus

atomisti
 models�. Physi
al Review Letters, 66:2348�2351, 1991.

[4℄ J. Villain. �Continuum models of 
rystal growth from atomi
 beams with and without

desorption�. J. Phys. I, 1:19�42, 1991.

[5℄ M. Siegert e M. Plis
hke. �Slope sele
tion and 
oarsening in mole
ular beam epitaxy�.

Physi
al Review Letters, 73:1517�1520, 1994.

[6℄ I. Elkinani e J. Villain. �Growth roughness and instabilities due to the S
hwoebel e�e
t:

a one-dimensional model�. J. Phys. I Fran
e, 4:949�973, 1994.

[7℄ P. Politi e J. Villain. �Ehrli
h-S
hwoebel instability in mole
ular-beam epitaxy: a mi-

nimal model�. Physi
al Review B, 54:5114�5129, 1996.

[8℄ T. J. da Silva e J. G. Moreira. �Kineti
 roughening on rough substrates�. Physi
al

Review E, 56:4880�4883, 1997.

[9℄ A. Madhukar. �Far from equilibrium vapour phase growth of latti
e mat
hed III-V


ompound semi
ondu
tor interfa
es: some basi
 
on
epts and Monte-Carlo 
omputer

simulations�. Surfa
e S
ien
e, 132:305�312, 1983.

50



[10℄ J. Singh e A. Madhukar. �Surfa
e orientation dependent surfa
e kineti
s and interfa
e

roughening in mole
ular beam epitaxial growth of III-V semi
ondu
tors: A Monte Carlo

study�. J. Va
. S
i. Te
hnol. B, 1(2):344�374, 1983.

[11℄ F. Family. �S
aling of rough surfa
es: e�e
ts of surfa
e di�usion�. J. Phys. A : Math.

Gen., 19:L441�L446, 1986.

[12℄ B. Ri
ketts, D. D. Vvedensky e S. Clarke. �Seeing is believing�. Physi
s World, pages

39�42, De
ember 1989.

[13℄ S. Clarke, M. R. Wilby e D. D. Vvedensky. �Theory of homoepitaxy on Si(001)�. Surfa
e

S
ien
e, 5:91�110, 1991.

[14℄ T. Shitara, D. D. Vvedensky, M. R. Wilby, J. Zhang, J. H. Neave e B. A. Joy
e.

�Misorientation dependen
e of epitaxial growth on vi
inal GaAs(001)�. Physi
al Review

B, 46:6825�6833, 1992.

[15℄ T. Shitara, D. D. Vvedensky, M. R. Wilby, J. Zhang, J. H. Neave e B. A. Joy
e. �Step-

density variations and re�e
tion high-energy ele
tron-di�ra
tion intensity os
illations

during epitaxial growth on vi
inal GaAs(001)�. Physi
al Review B, 46:6815�6824, 1992.

[16℄ P. Smilauer e D. D. Vvedensky. �Step-edges barriers on GaAs(001)�. Physi
al Review

B, 48:17603�17606, 1993.

[17℄ P. Smilauer e D. D. Vvedensky. �Coarsening and slope evolution during unstable epita-

xial growth�. Physi
al Review B, 52:14263�14272, 1995.

[18℄ S. Pal e D. P. Landau. �Monte Carlo simulation and dynami
 s
aling of surfa
es in

MBE growth�. Physi
al Review B, 49:10597�10606, 1994.

[19℄ Yu-Min Houng. �Chemi
al Beam Epitaxy�. Criti
al Reviews in Solid State and Material

S
ien
es , 17(4):277�306, 1992.

[20℄ S. Clarke e D. D. Vvedensky. �Origin of re�e
tion high-energy ele
tron-di�ra
tion inten-

sity os
illations during mole
ular beam epitaxy: a 
omputational modeling approa
h�.

Physi
al Review Letters, 21:2235�2238, 1987.

[21℄ M. R. Wilby, D. D. Vvedensky e A. Zangwill. �S
aling in a solid-on-solid model of

epitaxial growth�. Physi
al Review B, 46:12896�12898, 1992.

51



[22℄ P. Smilauer, M. R. Wilby e D. D. Vvedensky. �Reentrant layer-by-layer growth: a

numeri
al study�. Physi
al Review B, 47:4119�4122, 1993.

[23℄ N. Haider, M. R. Wilby e D. D. Vvedensky. �Growth kineti
s on non-planar substrates�.

Journal of Crystal Growth, 127:922�926, 1993.

[24℄ G. Ehrli
h e F.G. Hudda. �Atomi
 view of surfa
e self-di�usion - Tungsten on Tungs-

ten�. The Journal of Chemi
al Physi
s, 44(3):1039�1049, 1966.

[25℄ C. Orme, M. D. Johnson, K. -T. Leung, B. G. Orr, P. Smilauer e D. D. Vvedensky.

�Studies of large s
ale unstable growth formed during GaAs(001) homoepitaxy�. Journal

of Crystal Growth, 150:128�135, 1995.

[26℄ J. E. Van Nostrand, S. Jay Chey, M. -A. Hasan, D. G. Cahill e J. E. Greene. �Surfa
e

morphology during multilayer epitaxial growth of Ge(001)�. Physi
al Review Letters,

74:1127�1130, 1995.

[27℄ K. Thurmer, R. Ko
h, M. Weber e K. H. Rieder. �Dynami
 evolution of pyramid

stru
tures during growth of epitaxial Fe(001) �lms�. Physi
al Review Letters, 75:1767�

1770, 1995.

[28℄ J. A. Stros
io, D. T. Pier
e, M. D. Stiles, A. Zangwill e L. M. Sander. �Coarsening

of unstable surfa
e features during Fe(001) homoepitaxy�. Physi
al Review Letters,

75:4246�4249, 1995.

[29℄ J. E. Van Nostrand, S. Jay Chey, D. G. Cahill, A. E. Bot
hkarev e H. Morkoç. �Surfa
e

morphology of GaAs(001) grown by solid- and gas-sour
e mole
ular beam epitaxy�.

Surfa
e S
ien
e, 346:136�144, 1996.

[30℄ M. D. Pashley, K. W. Haberern e J. M. Gaines. �S
anning tunneling mi
ros
opy 
ompa-

rison of GaAs(001) vi
inal surfa
es grown by mole
ular beam epitaxy�. Applied Physi
s

Letters, 58(4):406�408, 1991.

[31℄ V. R. Colu
i, M. A. Cotta e M. M. G. de Carvalho. �Growth of Be-doped homoepitaxial

GaAs �lms on rough substrates�. Journal of Crystal Growth, 205:36�42, 1999.

[32℄ A. L. Barabási e H. E. Stanley. �Fra
tal 
on
epts in surfa
e growth�. Cambridge Uni-

versity Press, 1995.

52



[33℄ P. Meakin. �Fra
tals, s
aling and growth far from equilibrium�. Cambridge University

Press, 1998.

[34℄ D. E. Wolf e J. Villain. �Growth with surfa
e di�usion�. Europhysi
s Letters, 13(5):389�

394, 1990.

[35℄ M. Kotrla. �Numeri
al simulatons in the theory of 
rystal growth�. Computer Physi
s

Communi
ations, 97:82�100, 1996.

[36℄ V. R. Colu
i, M. A. Cotta, C. A. C. Mendonça, K. M. I-Landers e M. M. G. de Carvalho.

�Surfa
e morphologies in GaAs homoepitaxy: mound formation and evolution�. Physi
al

Review B, 58:1947�1953, 1998.

[37℄ M. F. Gyure, J. J. Zin
k, C. Ratsh e D. D. Vvedensky. �Unstable growth on rough

surfa
es�. Physi
al Review Letters, 81:4931�4934, 1998.

[38℄ K. Binder. �Monte Carlo Methods in Statisti
al Physi
s�, volume 7. Berlin Heidelberg

New York, 1979.

[39℄ N. Metropolis, A. W. Rosenbluth, M. N. Rosenbluth, A. H. Teller e E. Teller. �Equation

of state 
al
ulations by fast 
omputing ma
hines � . The Journal of Chemi
al Physi
s,

21(6):1087�1092, 1953.

[40℄ J. D. Weeks e G. H. Gilmer. �Dynami
s of 
rystal growth�. Advan
ed Chemi
al Physi
s,

40:157�228, 1979.

[41℄ S. Das Sarma, C. J. Lan
zy
ki, R. Kotlyar e S. V. Ghaisas. �S
ale invarian
e and

dynami
al 
orrelations in growth models of mole
ular beam epitaxy�. Physi
al Review

E, 53:359�388, 1996.

[42℄ Chun-Li Liu e J.B. Adams. �Di�usion behavior of single adatoms near and at steps

during growth of metali
 thin �lms on Ni surfa
es�. Surfa
e S
ien
e, 294(5):197�210,

1993.

[43℄ J.E. Mahan, K.M. Geib, G.Y. Robinson e R.G. Long. �A review of the geometri
al

fundamental of re�e
tion high-energy ele
tron di�ra
tion with appli
ation to sili
on

surfa
es�. J. Va
. S
i. Te
hnol. A, 8(5):3692�3700, 1990.

53



[44℄ J.H. Neave, B.A. Joy
e, P.J. Dobson e N. Norton. �Dinami
s of �lm growth of GaAs by

MBE from RHEED observations�. Applied Physi
s A, 31:1�8, 1983.

[45℄ J. Sudijono, M. D. Johnson, C. W. Snyder, M. B. Elowitz e B. G. Orr. �Surfa
e evolution

during mole
ular beam epitaxy deposition of GaAs�. Physi
al Review Letters, 69:2811�

2814, 1992.

[46℄ M. Siegert e M. Plis
hke. �Formation of pyramids and mounds in mole
ular beam

epitaxy�. Physi
al Review E, 53:307�318, 1996.

[47℄ E. Ganz, S. K. Theiss, I-Shouh Hwang e J. Golov
henko. �Dire
t measurement of

di�usion by hot tunneling mi
ros
opy: a
tivation energy, anisotropy and long jumps�.

Physi
al Review Letters, 68:1567�1570, 1992.

[48℄ M. A. Cotta, R. A. Hamm, T. W. Staley, S. N. G. Chu, L. R. Harriot, M. B. Panish

e H. Temkin. �Kineti
 surfa
e roughening in mole
ular bem epitaxy of InP� . Physi
al

Review Letters, 70:4106�4109, 1993.

[49℄ J. W. Evans, D. E. Sanders, P. A. Thiel e A. E. DePristo. �Low-temperature epitaxial

growth of thin metal �lms�. Physi
al Review B, 41:5410�5413, 1990.

[50℄ V.R. Colu
i e M.A. Cotta. �In�uen
e of rough substrates on the morphology evolution

of epitaxial �lms�. Physi
al Review B, 61(20):13703�13709, 2000.

[51℄ J. Krug e M. Rost. �Linear theory of unstable growth on rough surfa
es�. Physi
al

Review B, 60(24):R16334�R16337, 1999.

[52℄ R. Notzel, H.-P. S
honherr, Z. Niu, L. Daweritz e K. H. Ploog. �Uniform quantum

wire and quantum dot arrays by atomi
 hydrogen assisted MBE on patterned high-

index substrates: role of atomi
 hydrogen in natural self-fa
eting�. Journal of Crystal

Growth, 201/202:814�818, 1999.

[53℄ M. A. Salmi, M. Alatalo, T. Ala-Nissila e R. M. Nieminen. �Energeti
s and di�usion

paths of gallium and arseni
 adatoms on �at and stepped GaAs(001) surfa
es�. Surfa
e

S
ien
e, 425:31�47, 1999.

54



[54℄ G. Lengel, R. J. Phaneuf, E. D. Willians, S. Das Sarma, W. Beard e F. G. Johnson.

�Nonuniversality in mound formation during semi
ondu
tor growth�. Physi
al Review

B, 60:R8469�R8472, 1999.

[55℄ C.A.C. Mendonça, M.A. Cotta, E.A. Meneses e M.M.G. de Carvalho. �Self-assembled

islands on strained systems: 
ontrol of formation, evolution, and spatial distribution�.

Physi
al Review B, 57(19):12501�12505, 1998.

[56℄ A. M. Ferrenberg, D. P. Landau e Y. Joanna Wong. �Monte Carlo simulations: hidden

errors from `good' random number generators�. Physi
al Review Letters, 69:3382�3384,

1992.

[57℄ William Bown. �Gambling on the wrong numbers from Monte Carlo�. New S
ientist,

page 16, 24 Abril 1993.

[58℄ D. D. Vvedensky, S. Clarke, K. J. Hughill, A. K. Myers-Beaghton e M. R. Wilby.

�Growth kineti
s on vi
inal (001) surfa
es: the solid-on-solid model of mole
ular beam

epitaxy�. in Kineti
s of ordering and growth at surfa
es, edited by M. G. Lagally -

Plenum Press New York:297�311, 1990.

[59℄ B.B. Mandelbrot. �The Fra
tal Geometry of Nature�. W.H. Freeman and 
ompany -

New York, 1983.

[60℄ F. Family e T. Vi
sek. �S
aling of the a
tive zone in the Eden pro
ess on per
olation

networks and the ballisti
 deposition model�. J. Phys. A: Math. Gen., 18:L75�L81,

1985.

[61℄ Y. Miyamoto e S. Nonoyama. �First-prin
iples 
al
ulations of mole
ular and atomi


hydrogen rea
tions on As terminated GaAs(100) surfa
es�. Physi
al Review B, 46:6915�

6921, 1992.

55



Apêndi
e A

Programa de simulação de 
res
imento

epitaxial

Nesse apêndi
e serão dis
utidos os aspe
tos gerais do programa de simulação. Ini
ial-

mente apresentaremos seu fun
ionamento bási
o. Justi�
aremos o uso do 
omprimento da

matriz L = 100 nas simulações através de uma análise dos tempos de exe
ução do programa

e 
on�abilidade dos resultados. Finalmente serão dis
utidos também alguns testes realizados

nos estágios ini
iais do desenvolvimento do programa.

A.1 Des
rição do programa

O programa atual de simulação está es
rito na linguagem C. Esse programa foi ini
ial-

mente es
rito usando a linguagem Pas
al mas esta foi substituída pela atual por motivos de

otimização do tempo de exe
ução 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 
res
ido são

representados por uma matriz h de LxL elementos. A 
ada elemento é asso
iada 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 respe
tivo sítio.

Com a evolução da simulação, alterações nessas matrizes são feitas devido aos pro
essos de
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difusão e deposição, determinando assim a evolução do 
res
imento do �lme.

Os parâmetros do modelo são dados de entrada para o programa. Além deles outras

variáveis também são ne
essárias para a simulação: espessura do �lme a ser 
res
ido, taxa

de 
res
imento, tempo de realização do tratamento térmi
o (annealing), 
omprimento L da

matriz e substrato ini
ial.

De uma maneira simpli�
ada a seqüên
ia dos passos exe
utados pelo programa é a se-

guinte:

1. ini
ialização da semente do gerador de números pseudo-aleatórios;

2. leitura dos dados de entrada;

3. ini
ialização da matriz h;

4. ini
ialização das demais variáveis;

5. es
olha do primeiro sítio de deposição;

6. loop de 
res
imento;

7. realização do tratamento térmi
o.

O �uxograma do passo 6.) é mostrado abaixo.

Figura A.1: Fluxograma do passo 6.).

O tratamento térmi
o visa reproduzir parte do efeito de resfriamento da amostra (sample


ool down) o
orrido em pro
essos de 
res
imento reais onde a temperatura de
ai de forma
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lenta até a temperatura ambiente, podendo alterar a morfologia do �lme 
res
ido [55℄. Os

pro
essos 
inéti
os bási
os do 
res
imento, 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 es
olhido alea-

toriamente para a deposição, ou seja, h[sítio es
olhido℄=h[sítio es
olhido℄ +

1.

2. difusão: para a difusão são ne
essários os seguintes passos:

(a) en
ontra-se todos os sítios que possuem o tempo para a próxima difusão igual ao

menor valor da matriz t, guardando-os numa lista;

(b) es
olhe-se aleatoriamente uma direção para se realizar a difusão dentre as possíveis

para 
ada um dos sítios en
ontrados anteriormente;

(
) es
olhe-se aleatoriamente um dos sítios en
ontrados anteriormente, veri�
a-se se

a difusão já foi efetuada para esse sítio e em 
aso negativo realiza-se a difusão na

direção também es
olhida 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 
res
imento 
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 ofere
e, que obtém os números

usando a seguinte fórmula

Xn+1 = (aXn + 
) mod m (A.1)

onde a, 
, m são 
onstantes. Ne
essita-se de um valor ini
ialX0 para se ini
iar a seqüên
ia de

números aleatórios. Realizamos testes desse gerador para veri�
ar a existên
ia de tendên
ias

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 indi
ando nenhuma tendên
ia signi�
ativa no pro
esso de geração. Além disso,
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a reprodução de resultados já obtidos na literatura indi
a 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 desta
am

por in�uen
iarem mais o tempo 
omputa
ional de simulação. São eles: o 
omprimento L da

matriz e a temperatura de 
res
imento T . O primeiro por aumentar o tempo de bus
a na

matriz t e o segundo por afetar exponen
ialmente a taxa de difusão dos átomos. A es
olha do


omprimento L para as simulações foi feita 
on
iliando dois aspe
tos: 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 aspe
to 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 ne
essário para se depositar uma mono
amada usando uma taxa de 1ML/s.
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Figura A.2: In�uên
ia 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 aspe
to veri�
amos o 
omportamento da rugosidade e da

densidade de degraus em função do tempo de 
res
imento para vários valores de L a uma

úni
a temperatura de 430oC. Os resultados são mostrados na �gura A.3.

Vemos que a partir de L = 100 pou
as 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 en
ontradas quando se realiza várias simulações

independentes. Assim o 
omportamento da 
urva é bem des
rita por L = 100. Esse valor

de L também se adequa ao primeiro aspe
to 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℄ es
olhemos 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 
res
imento 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 apli
ação do programa de simulação no estudo de situações experimentais este

deve mostrar resultados 
on�áveis. A 
on�abilidade foi al
ançada realizando testes ini
iais

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 rela
ionado ao 
omportamento da função rugosidade para tempos


urtos, tempos menores que os ne
essários para se 
ompletar uma mono
amada de �lme.

Nesse regime , o pro
esso de difusão é 
onsiderado desprezível pois ele não muda signi�
ati-

vamente a largura da interfa
e do �lme 
res
ido. Isso o
orre pois a maior parte da difusão

super�
ial se dá pelo movimento dos átomos que foram depositados (n = 0). Os átomos que

formam a superfí
ie ini
ial para o 
res
imento (os quais possuem n = 4 para uma superfí
ie

ini
ialmente 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 submono
amada. Assim,

o pro
esso 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 
res
imento

sobre uma superfí
ie ini
ialmente 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 partí
ulas depositadas obede
e uma distribuição

binomial. Uma outra forma de se obter esse expoente é através do uso de uma equação

esto
ásti
a que 
onsidera um termo asso
iado ao �uxo das partí
ulas in
identes e outro que


onsidera as �utuações aleatórias no pro
esso de deposição [32℄.

O 
omportamento da rugosidade é independente da temperatura de 
res
imento. A

reprodução desse aspe
to é mostrada na �gura A.4 onde se apresenta a evolução de w para

tempos 
urtos para duas temperaturas de 
res
imento diferentes.

O segundo teste realizado foi a análise do resultado de simulações independentes, ou seja,

de simulações 
om sementes ini
iais (X0) diferentes para a geração da seqüên
ia 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 ini
iais de 
res
imento. 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 pou
o in�uen
iada pelos resultados

das diferentes simulações indi
ando uma boa 
onvergên
ia do programa. No entanto para

uma análise mais quantitativa, 
omo obtenção pre
isa do expoente �, de possíveis valores

assintóti
os da rugosidade ou ainda análise de mudanças de regimes (mudanças de �) torna-se

ne
essária a realização de uma média sobre várias simulações independentes.

Finalmente, o último teste primário foi feito na deposição. Apesar da es
olha dos sítios

de deposição ser aleatória, a distribuição dos tempos de deposição segue uma regra deter-

minísti
a (�uxo 
onstante). Visando estudar possíveis variações nos resultados obtidos da

simulação - prin
ipalmente na evolução das funções w e D - 
ausadas por uma distribuição

não determinísti
a dos tempos de deposição, �zemos o seguinte teste. Permitimos que o

tempo de deposição fosse es
olhido dentro de um intervalo em torno do tempo ti obtido da
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ondição de �uxo 
onstante. Essa es
olha obede
ia 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.

Es
olhia-se um tempo t� (ti ��t < t� < ti +�t) e 
al
ulava-se P i
a(t

�). Se essa probabi-

lidade fosse maior que um número aleatório � (0 < � � 1) o instante t� era es
olhido 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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Figura A.6: Funções gaussianas 
om diferentes valores de Æ em torno de t0 = 0:5.

A distribuição determinísti
a dos tempos é o 
aso parti
ular 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 en
ontradas para o 
aso de simulações

independentes. Portanto a análise do 
res
imento pode ser feita simplesmente baseando-se

na regra determinísti
a para distribuição dos tempos de deposição sem o
orrer 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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Apêndi
e B

Expoentes de Es
ala

Para de�nirmos os expoentes 
ríti
os vamos fazer uma breve introdução sobre geometria

fra
tal.

A geometria fra
tal - introduzida por Benoit B. Mandelbrot [59℄ - permite analisar objetos

geométri
os possuidores de uma forma 
omplexa e irregular. A palavra fra
tal é originária do

adjetivo latim fra
tus, asso
iado 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 eu
lidiana 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-fra
tal 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 fra
tal

N(l) � l�df (B.4)

onde df < d é a dimensão fra
tal do objeto.
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Se uma função F (x1; x2; :::; xn) representar um fra
tal ela terá a seguinte propriedade de

es
ala [33℄

F (x1; x2; :::; xn) ' b��11 :::b��nn F (b1x1; b2x2; :::; bnxn): (B.5)

Um fra
tal é 
hamado auto-similar quando �i = 1, ou seja, quando ele possuir a mesma

forma após uma transformação isotrópi
a de es
ala. Quando �i 6= 1 o fra
tal é denominado

auto-a�m de maneira que é ne
essário uma transformação anisotrópi
a de es
ala para o
orrer

a invariân
ia de forma do objeto fra
tal.

Veri�
a-se que a função h(x) que representa uma interfa
e 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 interfa
es rugosas Family e Vi
sek [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 
res
imento e z = �=� de expoente dinâmi
o.

Dessa forma a função rugosidade tem um 
omportamento dinâmi
o 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 es
ala dinâmi
a,

para valores pequenos de x , C possui a seguinte propriedade

C(x) � x� (B.11)

Fen�menos envolvendo leis de es
alas geralmente são 
lassi�
ados em termos dos ex-

poentes de es
ala (�; �; z) uma vez que estes são prati
amente invariantes frente a pequenas
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modi�
ações nos sistemas analisados. Desse modo, sistemas 
om os mesmos expoentes são

ditos perten
er à mesma 
lasse de universalidade. As equações de 
res
imento são geradas

baseando-se em pro
essos físi
os que podem estar presentes na superfí
ie ao longo do 
res
i-

mento. A partir dessas equações é possível obter os expoentes de es
ala através de métodos


omo grupo de renormalização, resolução numéri
a das equações ou apli
ando o 
on
eito de

invariân
ia de es
ala [32℄. Com os expoentes identi�
a-se a 
lasse de universalidade a que

um ou mais pro
essos físi
os perten
em. A análise inversa também pode ser feita. Obtendo

a 
lasse de universalidade em que o sistema se en
ontra através da determinação dos expoen-

tes podemos deduzir quais os pro
essos físi
os mais importantes no sistema pela 
omparação


om equações já propostas.
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Apêndi
e C

Efeito hidrogênio

Apresentamos nesse apêndi
e uma dis
ussão sobre uma possível mudança do modelo

utilizado para in
luir o efeito de átomos de hidrogênio no 
res
imento. Ini
ialmente dis
u-

tiremos as hipóteses sobre esse efeito baseando-nos em resultados experimentais e teóri
os

que abordaram esse problema. Em seguida apresentaremos a alteração feita no modelo,


omentando suas limitações e 
onseqüên
ias. Finalmente mostraremos os resultados obtidos


om essa mudança.

C.1 Dis
ussão do problema

A presença de átomos de hidrogênio (H) na superfí
ie e suas interações 
om os diferentes

tipos de degraus foram as hipóteses sugeridas para a expli
ação da diminuição de efeito

Ehrli
h-S
hwoebel (ES) em sistemas GaAs/GaAs 
res
idos 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, ini
ialmente

alinhados paralelos à direção [110℄, quando o 
res
imento era realizado na presença de H na

superfí
ie. Isso pode sugerir um efeito do H mais a
entuado em determinadas direções da

superfí
ie do �lme. Em outro trabalho, Notzel et al. [52℄ observaram uma superfí
ie mais

plana 
om mounds de pou
as mono
amadas de altura, quando H era introduzido na 
âmara

MBE durante o 
res
imento. Uma 
on
lusão desse trabalho foi que um dos papéis do H na

superfí
ie seria o de aumentar a probabilidade de in
orporação nos degraus possibilitando
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assim a obtenção de uma superfí
ie 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 superfí
ie em 
res
imento. Além do tipo

de interação, 
omo ela a
onte
e e quais as mudanças que o
orrem nas vizinhanças do H

adsorvido também não são totalmente 
ompreendidas.

Um estudo mi
ros
ópi
o dessa interação foi realizado por Miyamoto e Nonoyama [61℄

ao 
al
ularem por primeiros prin
ípios as reações do H 
om superfí
ies de GaAs(001) ter-

minadas em As (degraus tipo B). Eles 
al
ularam 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 superfí
ie, eram distor
idos pela presença do H.

Obviamente não podemos analisar todos os detalhes mi
ros
ópi
os da interação H-superfí-


ie 
om o modelo de uma espé
ie utilizado aqui. No entanto podemos alterar o modelo para

que esses detalhes sejam in
orporados 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 in
orporação dos átomos no degraus;

ii.) diminuição do efeito Ehrli
h-S
hwoebel.

C.2 Alteração do modelo

Para apresentarmos a mudança realizada no modelo vamos ini
ialmente 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 prejudi
ado.

Uma primeira mudança que poderia ser realizada seria diminuir o valor de EB, o que es-

taria diminuindo diretamente o efeito Ehrli
h-S
hwoebel. No entanto, Smilauer e Vvedensky

[17℄ observaram um aumento da rugosidade e presença de mounds, após o desapare
imento

das os
ilações, 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 in
orporação no degrau


omo a diminuição do efeito Ehrli
h-S
hwoebel mas não poderia reproduzir o pro
esso de

planarização de um substrato 
om vales.
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V(x)

x
(a) (b)

(c) (d)
Figura C.1: Con�gurações possíveis para o poten
ial V (x) asso
iado ao movimento at�mi
o 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 fra
a do átomo 
om a superfí
ie, 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 espé
ie adotado aqui. Essa mudança resulta

diretamente num aumento da in
orporação nos degraus uma vez que o movimento para o

terraço inferior (mínimo lo
al) é fa
ilitado.

Como no nosso 
aso o efeito Ehrli
h-S
hwoebel é representado pela presença de EB, pode-

mos in
luir simultaneamente os dois efeitos (Ehrli
h-S
hwoebel 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 Ehrli
h-S
hwoebel.
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C.3 Resultados

Para veri�
ar os papéis i.) e ii.) do hidrogênio realizamos ini
ialmente simulações no


aso unidimensional (1D). Isso nos permitiu trabalhar 
om per�s ini
iais, 
omo o da �gura

C.2, de tamanho próximo aos en
ontrados experimentalmente. Além disso pudemos analisar

a in�uên
ia da grande densidade de degraus na região dos vales.

Para as simulações 1D, o pré-fator k0 foi alterado para k1D0 = kBT=h para obede
er o

teorema de equipartição de energia.
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Figura C.2: Per�l ini
ial usado na simulação 
om a presença de vales. Esse per�l foi baseado em seções

transversais obtidas da morfologia de substratos en
ontrados 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 pro
esso de planarização e a 
onsequente estabilidade da rugo-

sidade num 
res
imento instável, diminuindo assim o efeito gerado pela barreira S
hwoebel.

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, ne
essitamos in
luir o EH para observarmos a

planarização do per�l ini
ial.
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Figura C.3: Evolução temporal da função rugosidade para o 
aso unidimensional para um 
res
imento

sobre o per�l mostrado na �gura C.2. Os parâmetros de 
res
imento usados foram T = 480oC, F = 1ML=s,

ELIG = 0:23eV e ES = 1:54eV .
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Figura C.4: Evolução da interfa
e do �lme 
res
ido 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 ini
ial 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 espa
ial J em função do tempo é apresentado na �gura

C.5 (a,b,
). A 
orrente J foi obtida 
al
ulando o número de átomos que saem e que entram

em regiões 
onse
utivas 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 
ara
terísti
o rela
ionado 
om a presença dos vales. Já quando a

simulação apresenta o EH vemos uma seqüên
ia de padrões de�nidos de 
orrente, os quais

levam a uma interpretação físi
a representada na �gura C.5(d).

As setas vermelhas indi
am o movimento preferen
ial nas regiões dos vales obtido da

análise de J do grá�
o da �gura C.5(
). Esse movimento preferen
ial gerado pelo EH propi
ia

uma planarização mais rápida. Assim 
omo a diminuição na barreira para transpor o 
anto

do degrau levou a uma maior in
orporação neste, num nível mi
ros
ópi
o, o EH asso
iado

à grande densidade de degraus levou a uma planarização mais rápida dos vales, num nível

ma
ros
ópi
o.
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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 ini
ial é mostrado em (d) onde as setas vermelhas indi
am 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 ini
iais da planarização para o 
aso da

�gura C.4 (d) é mostrada na �gura C.6. Podemos observar o pro
esso de saída de material

da região de interseção entre a parte plana e o vale para o fundo do vale. Este pro
esso é

gerado pelo movimento preferen
ial indi
ado na �gura C.5 (d).
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Figura C.6: Evolução da morfologia nas fases ini
iais da planarização. O per�l ini
ial (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 
res
imento em duas dimensões é apresentado

na �gura C.7. Vemos novamente que a planarização é a
elerada na presença do EH. Quan-

do apenas esse efeito é a
res
entado à simulação observamos um modo de 
res
imento 2D

perfeito, o que pode ser veri�
ado pelas os
ilações não amorte
idas apresentadas no grá�
o

interno da �gura C.7. Isso indi
a o aumento da in
orporação nos degraus que gera superfí
ies

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 in
orporação dos

átomos nos degraus e a diminuição do efeito Ehrli
h-S
hwoebel.
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Figura C.7: Evolução da função rugosidade para o 
aso bidimensional. O 
res
imento foi realizado sobre

a superfí
ie 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 superfí
ie seria

ne
essário 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 in
lusão inten
ional de H na 
âmara de 
res
imento. Isso alteraria a 
on
entração

de H na superfí
ie podendo levar a um efeito mais pronun
iado.

Juntamente 
om novos dados experimentais, uma abordagem teóri
a - ou através de


ál
ulos ab initio de 
on�gurações ou mesmo de in
lusões de novas formas do efeito do H

num modelo de uma espé
ie - poderia vir a 
ompletar o estudo desse problema que ainda

permane
e não resolvido.
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