
"C RESCIM ENTO E CARACTERIZA<J AO

DE HETEROESTRUTURAS TENSIONADAS

DE IN xGA l-xAs / G AA s"

Tese apresentada ao Instituto de
Fisica e Quimica de Sao Carlos, Uni-
versidade de Sao Paulo, para obtenl$ao
do Titulo de Doutor em Ciencias
(Fisica Aplicada)



r~'"i"'"C'?UNIV~RSIDADE
UI1..:~ DE SAO PAULO
Instituto de Fisica e Quimica de Sao Carlos Fone (0162) 72-6222

Fax (0162) 72-2218
·-Av,-,pr,.-Car.las Botelho. 1465..~~-: =::=~>,-.~~~aPostal-j69=~0N;SS:C~=: :': :~0 --_. - - --.CEP13560.970-SaoCarlos-SP

Brasil

---------------~-;J!;(
~-----------------------------------



A 0 M areos e ao Gustavo
por todo arnor e eorn-
preensao.



Agradecimentos

Este trabalho foi realizado no Laboratoire de Physique du Solide et Energie Solaire
(LPSES) do CNRS - Fran<;a.

Ao Carlos e ao Samuel pelos desenhos e ao Haroldo pela ajuda na informatica.

A Christiane Deparis que me auxiliou durante 0 inicio do trabalho no LPSES.



Resumo

Utilizando a técnica de epitaxia por feixe molecular (1'IBE), crescemos heteroestru-

turas tensionadas de InxGal_xAs sobre substratos de GaAs (100). A composição de ln, a

espessura para a transição 2D-3D e a espessura crítica (hc) foram determinadas através

da análise "in situ" pelo RHEED. Os valores da hc e da espessura para a transição 2D-

3D foram observadas ser funções da composição do ln e da temperatura do substrato.

Um estudo do efeito da desorientação do substrato de GaAs (100) de alguns graus sobre

as qualidades ápticas (PL) de poços quânticos simples e múltiplos de lnxGal_xAs/GaAs

também foi realizado. Microscopia eletrônica por transmissão (TEM) foi utilizada para

a verificação da qualidade das interfaces dos poços quânticos de lnxGal_x/GaAS. Algu-

mas estruturas de dupla barreira (AIGaAs/GaAs/lnAs/GaAs/ AIGaAs) foram crescidas

e caracterizadas opticamente (PL).



Abstract

InxGal_xAs strained heterostructures were grown on GaAs (100) by Molecular Beam

Epitaxy (MBE). Indium concentration (x), 2D-3D growth mode transition thickness and

critical thickness (hc) were determined by "in situ" RHEED analysis. hc and 2D-3D

growth mode transition thickness values were verified to depend on ln concentration

and substrate temperature. The dependence of the lnxGal_xAs/GaAs simple and mul-

tiple quantum wells (SQW and MQW) PL optical quality on the GaAs (100) substrate

misorientation was also studied. The SQW interfaces were investigated by Transmission

Eletronic Microscopy (TEM). Some double-barrier structures (AIGaAs/GaAs/lnAs/GaAs/ AIGaAs

was also grown and optically characterized.
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Introdu~ao

Epitaxia pOl' feixe molecular (molecular beam epitaxy - MBE) e uma tecnica de cresci-

mento de materiais que surgiu nos anos 70. Com ela e permitido realizar-se 0 crescimento

cristalino cHomopOI'atomo. Quando se iniciou 0 crescimento de materiais semicondutores,

o desenvolvimento dessa tecnica de epitaxia foi acelerado pelas exigencias da industria mi-

croeletronica. Essa tecnica apresenta algumas vantagens [15](em rela<;aoa outras tecnicas

de epitaxia como MOCVD, LPE etc ... ) para a construc;ao de heteroestruturas constituidas

de camadas finas de semicondutores. Velocidades de crescimento baixas (0,1 J.lm/h) ali-

ad as a rapida interrup<;ao dos fluxos, permite urn execelente controle de espessuras. Esse

controle tornou-se mais eficiente com a utiliza<;ao "in situ" da difrac;ao de eIetrons de

alta energia em incidencia rasante (RHEED), que permite controlar 0 crescimento dos

materiais dentro de uma precisao de mais ou men os uma monocamada.

Nos ultimos anos, contudo, nao se concebia 0 crescimento de materiais que apresen-

tavam grandes diferenc,;as nas propriedades cristalograficas. 0 sistema arseneto de galio

(GaAs) - arseneto de indio (InAs) faz parte dessa categoria em razao dos problemas liga-

dos ao grande desacordo de parametro de rede (7%) existente entre os dois materiais. De

uma maneira geral erapreferivel crescer materiais com quase acordo de parametros tais

como (AIGa)As/GaAs. Hoje, sistemas como GaAs/lnGaAs, GaAs/Si e CdTe/GaAs saG

exemplos concretos da utiliz~ao de materiais heteroepitaxiados com grande diferenc;a

de parametros de rede e que constituem urn dorninio de grande potencialidade para a

fabric~ao de dispositivos microeletronicos.

Desde 0 inicio desse trabalho de tese em 1990, 0 objetivo foi est udal' 0 sistema ten-

sionado de InxGat_xAs/GaAs afim de aprofundar 0 conhecimento sobre 0 crescimento

e caracteriz~ao dessas estruturas tensionadas, otimizando suas qualidades cristalinas e

particularmente suas qualidades 6ticas.



Apresentamos nessa tese os resultados desse trabalho. 0 capitulo 1 introduz a de-

scri~ao das tecnicas utilizadas (MBE e RHEED), bem como urn resumo da teoria sobre

o crescimento epitaxial e mecanismo de incorpora<;ao. A epitaxia de materiais com de-

sacordo de parametro de rede (caso do InxGal_xAsjGaAs) e estudada no capitulo 2,

onde a defini<;aode sistemas tensionados e espessura critica e apresentada. No capitulo

3 mostramos os estudos experimentais realizados sobre 0 sistema InxGal_xAsjGaAs.

A parte A mostra 0 desenvolvimento experimental para a inicia<;ao do crescimento de

InxGal_xAsjGaAs alem da sua caracterizcu:sao"in situ"com RHEED e 'ex situ" com foto-
luminescencia (PL) e microscopia eletronica pOl' transmissao (TEM). Po<.;osquanticos de
InxGal_xAs com diversas composi<;oesde In (x) e diferentes larguras foram crescidos, no

intuito de observar-se 0 comportamento da espessura critica. Urn estudo relacionando
a espessura critica com a temperatura de crescimento tambem foi realizado. 0 efeito

da desorienta<.;aodo substrato sobre 0 sistema tensionado InxGal_xAsjGaAs e mostrado
na parte B do capitulo 3. Os resultados encontrados ilustram bem 0 efeito da desori-

entaGao do substrato sobre a qualidade 6tica das amostras (maior 0 grau de desorientaGao

melhor a qualidade). Estes resultados nos deram urn estimulo muito grande para a con-

tinuaGao deste trabalho utilizando substratos desorientados, para a realizcu:saode estru-
turas destinadas a fabricaGao de dispositivos optoeletronicos.O capitulo 4 e dedicado ao
crescimento de heteroestruturas que podem ser utilizadas na confecGao de dispositivos

opotoeletronicos. Nesse capitulo)contudo, mostramos somente resultados parciais de car-

acteriza<;ao 6tica (PL).



Capítulo 1

-APRESENTAÇAO DAS,
TECNICAS UTILIZADAS

Epitaxia por feixe molecular (MBE) é um processo de crescimento que envolve a reação

de um ou mais feixes térmicos de átomos ou moléculas com a superfície cristalina de um

substrato aquecido sob condições de ultra alto vácuo.

As principais características dessa técnica de crescimento são:

- grande intervalo de velocidades de crescimento (0,1 a lOJLm/h)

- controle" in situ" dos parâmetros de crescimento

- crescimento homogêneo em espessura e composição

- facilidade em fazer interfaces abruptas.

O sistema de EFM utilizado no Laboratoire de Physique du Solide et Energie Solaire

(LPSES) - França, é um protótipo da Riber 2.300 (sistema 1.001) e está equipado com

uma câmara de crescimento, uma câmara de introdução, uma câmara de análise e uma

câmara de preparação "in situ". Um esquema desse sistema é mostrado na figura 1.1.

O ultra alto vácuo é feito pelo conjunto de uma bomba iônica, sublimadores de titânio

e uma bomba criogênica a He líquido. A pressão na câmara de crescimento é da ordem

de 10-10 Torr e chega aproximadamente a 10-11 Torr quando resfriado com nitrogênio

líquido (NL) por meio de uma camisa criogênica que envolve as paredes da mesma. O

sistema possui seis células de efusão carregadas com gálio (Ga), alumínio (AI), índio (In),

silício (Si), arsênio dimérico (As2) e arsênio tetramérico (As4). A posição da sétima célula



é utilizada para a medida da temperatura do substrato por um pirômetro ótico e na

posição da oitava célula foi instalado um espeetrômetro de massa, que analisa o fluxo de

moléculas desadsorvido da superfície do substrato.

Na câmara de crescimento (figura 1.2) existem as seguintes técnicas de análise e medida

"in situ":
- espectrômetro de massa

- sensor Bayard-Alpert para medidas de fluxo

- difração de elétrons rápidos em incidência rasante (Refleetion High Energy Eleetron

Diffraction - RHEED)

Na câmara de análise existem:

- espectroscopia de fotoelétrons induzidos por raios X (XPS) e espectroscopia eletrônica

Auger (AES)

- difração de elétrons lentos (Low Energy Electron Diffraction - LEED).

A homogeinidade dos filmes crescidos é obtida pela rotação do substrato. As tem-

peraturas das células de efusão são controladas por fontes do tipo PID e as operações

dos obturadores são realizadas através de pequenos motores elétricos (tipo passo-a-passo)

ou pneumaticamente (ar comprimido). Para o crescimento de superredes, heteroestru-

turas, poços quânticos etc, um micro computador monitora os motores dos obturadores,

permitindo programar e controlar os mesmos.

1.2 TÉCNICA DE ANÁLISE "IN SITU" (RHEED)

1.2.1 PRINCÍPIO

Um feixe de elétrons monoenergéticos (3 a 50keV) chega à superfície do substrato com

uma incidência rasante (alguns graus), conforme mostra a figura 1.3. Os elétrons refletidos

e/ou difratados pela superfície incidem sobre uma tela fosforecente que permite visualizar

sua distribuição espacial. O diagrama de difração representa a intersecção entre a esfera

de Ewald de raio 1/>"e a rede recíproca de parâmetro l/a (para o elétron>" = hj V2me V

onde V é a tensão de aceleração dos elétrons), conforme mostra a figura IA.

Os elétrons sofrem na superfície do substrato dois tipos de choques:

- choques elásticos: conservam a energia



- choques inelasticos: perdem parte da energia

as eletrons que sofrem choques elasticos SaD ou simplesmente refletidos pela superficie

ou difratados pela rede, verificando a lei de Bragg:

onde d(hkl) e a distancia interplanar. Em uma rede cubica pOI' exemplo, d(hkl) = a/
(h2+k2+P)1/2, onde a e 0 parametro de rede e hkl SaD os indices de Miller. () e 0 angulo

sob 0 qual os eletrons SaD difratados, A e 0 comprimento de onda de de Broglie calculado

para os eIetrons acelerados pOl' urn potencial V:

150
A(V)(A) = [V (1 + 10 - 6V) jI/2
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Os elétrons que são simplesmente refletidos pela superfície formam o feixe especular

(em geral o ponto mais intenso do diagrama).

Os elétrons difratados são espalhados em diversas direções.

O raio da esfera de Ewald, para elétrons incidentes com uma energia de lükeV, é de

26Â. Este valor é grande quando comparado ao inverso do parâmetro de rede do GaAs,

por exemplo, onde (a/2)-1 = O,35Á -1, por isso, podemos trocar a esfera de Ewald por

seu plano tangente (figura 1.4). No caso geral, difração tridimensional (3D) (incidência

não muito rasante), a intersecção entre esse plano e a rede recíproca dá um diagrama

de pontos. Quando a incidência dos elétrons é rasante, a profundidade de penetração

do feixe de elétrons é da ordem de algumas distâncias interatômicas, a difração acontece

então, em primeira aproximação, somente nas primeiras camadas atômicas, levando em

conta que a estrutura da superfície se comporta como uma rede bidimensional (2D). Os

elétrons difratados, chegam então essencialmente da superfície e observamos um conjunto

de linhas (raias de difração) associadas a uma difração bidimensional (figura 1.3).

o diagrama de difração obtido, corresponde assim a uma vista de "perfil" da rede

recíproca: quando o feixe de elétrons está na direção [110], o diagrama de difração obtido

por RHEED revela a estrutura da superfície na direção [-110] e vice versa.

Os elétrons que sofrem choques inelásticos podem ser:

- difundidos para formar o fundo contínuo que observamos sob o diagrama (figura 1.5)

- difundidos e então difratados para formar as linhas de Kikuchi (figura 1.5)

Em resumo, o estudo do diagrama de difração do RHEED permite primeiramente uma

caracterização qualitativa da superfície:

- um diagrama de pontos é característico de uma superfície rugosa que pode ser con-

sequência da preparação do substrato ou de um crescimento 3D

- um diagrama de raias é característico de uma superfície lisa, resultante de um cresci-

mento 2D.

Esse tipo de caracterização morfológica da superfície obtido através do RHEED é

indispensável para assegurar o crescimento bidimensional necessário para heterojunções,

superredes, poços quânticos etc ...



- ,
1.2.2 RECONSTRUÇAO DA SUPERFICIE

Devido às ligações pendentes na superfície, o parâmetrode rede da superfície não é mais

idêntico ao do volume. As posições atômicas na superfície podem ser simplesmente re-

laxadas daquelas do volume sem quebrar a simetria inicial do mesmo, preservando por

isso as dimensões e a simetria da célula unitária. Este caso geralmente é observado em

metais. Para materiais com ligações altamente localizadas a rehibridização ocorre devido

às ligações pendentes na superfície: os deslocamentos atômicos são então importantes e

mudam as dimensões da célula unitária e geralmente também a simetria da superfície

(figura 1.6).

Para indicar a reconstrução da superfície a notação de Wood [1] é geralmente usada,

sendo expressa como:

onde 81, 82 e B1,B2 são respectivamente os módulos dos vetores que definem a rede da

superfície e do volume e () é o ângulo entre os vetores 8 e B. Quando a rede da superfície

é centrada, o prefixo C é somado a esta expressão.

Quando usamos o RHEED, o efeito da reconstrução da superfície é dar um aumento

no número de raias de difração (em adição àquelas do volume). Estas raias são sempre

de ordem fracional em relação às do volume, uma vez que a célula unitária reconstruída

é maior (menor no espaço recíproco) do que àquela do volume.

A superfície do GaAs (001) se caracteriza por um grande número de reconstruções

que ela adota, segundo as condições de fluxo incidente e de temperatura de crescimento.

As principais reconstruções observadas são: C(4x4), (2x4), (3xl) e (4x2) na notação de

Wood e são mostradas na figura 1.7. O primeiro número corresponde à ordem de simetria

existente segundo o eixo [-100] e o segundo corresponde à ordem de simetria existente
)j~

segundo o eixo [100].UC
A análise da forma (comprimento e espessura) das raias de difração, fornece igual-

mente informações sobre a estrutura da superfície. De fato, Joyce et aI. [2] explicaram as
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diferentes forrnas das raias de difrac;ao, obtidas segundo os azimutes [110] e [-110] pela

existencia de fenomenos de desordem da reconstruc;ao. Urn defeito de periodicidade em

uma dire<;ao provoca uma diminuic;ao da zona de coerencia da reconstruc;ao considerada.

Isso se traduz por urn alargamento das barras da rede redproca da superficie na dire<;ao

onde se encontra a desordem. Este alargamento das barras leva entao a urn alargamento

das raias de difrac;ao quando os eletrons sac perpendiculares it direc;ao de desordem e urn

alongamento das raias segundo 0 azimute perpendicular (figura 1.8) [2].

- -1.2.3 INTERPRETAQAO DAS OSCILAQOES DO RHEED.

As oscila<;6es de intensidade das raias de difrac;ao sac visiveis durante 0 crescimento epi-

taxial (por exemplo GaAsjGaAs), em particular ao nivel do feixe especular. Elas se

atenuam progressivamente durante 0 crescimento. Sua amplitude depende das condi<;6es

de crescimento (temperatura do substrato e fluxo dos elementos - Ga,As,In,Al etc ... ) e do

angulo de incidencia do feixe de eletrons sobre 0 substrato. Registrando estas oscila<;6esde
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Figura 1.4: Esquema da intersecc;ao da esfera de Ewald com a rede redproca no caso do
RHEED [18].
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Figura 1.6: a) superficie ideal (as=a; ls=l); b) superficie relaxada (as=a; ls#l); c) su-
perficie reconstrufda (as*a; ls:#:l) [20]. .



intensidade, observamos que 0 feixe especular e as raias de ordem fracionaria oscilam em

fase, mas em oposi~ao de fase com as raias de ordem inteira (raias do volume). Eo feixe

especular que apresenta oscila~ao de mais forte amplitude e 0 fenomeno e mais impor-

tante no azimute [110] do que no azimute [-110]. Quando 0 crescimento e interrompido~

a intensidade do feixe especular volta exponencialmente ao seu valor de inicio.

o modelo qualitativo atualmente aceito interpret a 0 carater oscilatorio da intensi-

dade do feixe especular em termos da mudan~a de refletividade da superflcie no est ado
estatico, quer dizer, sob urn fluxo de As unicamente, possui uma refletividade maxima. 0

crescimento da primeira monocamada diminui a refletividade da superficie que atinge urn

minimo para recobrimento igual a 0,5 e aumenta em seguida para reencontrar seu valor

maximo inicial. Assim, 0 periodo da osciI~ao da intensidade corresponde ao crescimento

de uma monocamada,o que permite a medida da velocidade de crescimento. Para levar em

conta 0 amortecimento das oscila~oes (diminui~ao na amplitude) observado experimental-

mente, Neave et al.[4] consideraram que 0 ctescimento nao e idealmente bidimensional: a

(n + 1) - esima camada com~a antes que a n-esima camada seja completada, diminuindo

assim progressivamente 0 maximo da intensidade ate atingir urn estado de equilIbrio de

intensidade inferior aquele da intensidade estatica (figura 1.9).

Quando 0 crescimento e interrompido, sob urn fluxo de As, 0 feixe especular recupera

sua intensidade inicial, 0 que corresponde a urn aplainamento da superficie pela migra~ao

de atomos e ruptura de liga~oes [4].

1.2.4 INFORMAQOES DEDUZIDAS DA INTENSIDADE DO
FEIXE ESPECULAR

A intensidade do diagrama, e mais particularmente aqueia do feixe especular, fornece in-

forma<.;oes sobre a rugosidade da interface de crescimento. Como ja visto anteriormente,

a intensidade do feixe especular e Iigada a refletividade da superficie e consequentemente

a sua rugosidade. 0 feixe especular e inexistente em urn diagrama de pontos, intrinsi-

camente ligado a uma superficie rugosa. Quanto mais intenso 0 feixe especular, mais a

superffcie pode ser considerada proximo da idealidade que represent a uma superficie lisa.

Para medir a intensidade do feixe especular e registrar as suas oscil~oes, utilizamos urn

sistema constituido de urn cabo de fibras oticas, uma fotomultiplicadora e urn registrador
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Ewald explicando 0 alongamento e 0 alargamento das raias de difra<;ao result antes de um
defeito de periodicidade em uma dire<;ao espedfica [2].



As oscila~oes de intensidade do feixe especular sac associadas a varia~ao da densidade

de ilhas presentes no processo de nucleac;ao ( crescimento sabre as sHios do tipo 1 prin-
cipalmente, vel' figura 1.11). Essas oscila~oes sac caractensticas de urn crescimento pOI'

nucle~ao bidimensional.

o desaparecimento das oscila~oes, observado acima de uma temperatura critica Tc,

traduz a passagem do modo de crescimento pOI' nucleacao para 0 modo de crescimento

pOI'avan~o de degrau, que em principio nao da lugar a nenhuma v:ari~ao da densidade de

degraus (figura 1.12). Este modo de crescimento corresponde a uma incorpora~ao sobre

os sitios2 e 3 mostrados na figura 1.11.

Quando essa transi~ao ocorre, as raias de difra<;ao, bem como 0 feixe especular, desa-

parecem, dando lugar a pontos chamados de pontos de Bragg e que sac caractensticos de

urn modo de crescimento 3D. A figura 1.13 mostra 0 comportamento da intensidade do

feixe especular quando esta transi<;ao ocorre. No capitulo 3 mostraremos que os pontos

de Bragg oscilam em oposi<;ao de fase com 0 feixe especular e com as raias de difra~ao

devidas a reconstru<;ao, tendo assim urn comportamento inverso ao observado para 0 feixe

especular e pOl' isso complemental'. AMm disso mostraremos a rela<;ao que existe entre a

passagem 2D - 3D e a espessura critica dos filmes de InxGal_xAs crescidos sobre GaAs.

1.2.5 INFORMA<;OES DEDUZIDAS DO PERlODO DE OS-
CILA<;AO.
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Figura 1.11: Modelo dos diferentes sitios de incorporac;ao disponiveis na superficie no
crescimento bidimensional [15]:1) sitio isolado (nucleac;ao): uma ligac;ao com 0 plano B;
2) sitio ao Iongo do degrau: uma ligac;ao com 0 plano B e uma ligac;ao com 0 plano A;3)
sitio na borda do degrau: uma ligac;ao com 0 plano B e duas ligac;oes com 0 plano A.



I.'P.~

(a)

I. spo,

t=-

(b)

Figura 1.12: Esquemas dos modos de crescimento e vari~oes da intensidade do feixe
especular associadaso Modo de crescimento a) pOl'nuclea~ao 2D; b) pOl'avan~o dedegrauo
Ts = temperatura de transi~ao dos modos de crescimento = temperatura critica para 0

desaparecimento das oscil~oes de crescimento [21]0
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o periodo T das oscila~6es (expresso em s) corresponde ao tempo de crescimento de

uma monocamada molecular, por exemplo, de urn semicondutor III-V, quer dizer, uma

espessura de a/2, onde a e 0 parametro de rede do semicondutor considerado, para 0

crescimento segundo a dire<;ao [001]. A velocidade de crescimento e obtida diretamente:

v (III - V) = 1/T.(a/2) em A/s (4)

A figura 1.14 mostra as oscila<;oes da intensidade do feixe especular durante 0 cresci-

mento de GaAs/GaAs a Ts = 6000 C observado no azimute [110].
A composi<;ao x de uma liga ternaria NxM1-xAs e obtida a partir das velocidades de

crescimento de dois dos compostos MAs, NxM1-xAs ou NAs. Sendo T1,T2 e T3 os periodos

das oscila<;oes do RHEED durante 0 crescimento dos 3 compostos MAs, NxM1_xAs e NAs

respectivamente, obtemos as seguintes expressoes para a composi<;ao x:

Essa equa<;ao so e valida na zona da temperatura de crescimento T sonde os coeficientes

de incorpora<;ao dos elementos As, 1\1e N saD iguais a 1.

Utilizando-se 0 seguinte procedimento, pode-se determinar a velocidade de incor-

pora<;ao do As (figura 1.15): fecha-se a celula de As durante a deposi~ao de uma certa

quantidade de Ga (aproximadamente uma dezena de monocamadas). Em seguida fecha-

se a celula de Ga e abre-se a celula de As simultaneamente. Isso da lugar a oscila<;6es

da intensidade do feixe especular. Essas oscilaGoes podem ser associadas a varia<;ao da

rugosidade induzida pela consumaGao do Ga metalico presente na superficie pelo fluxo de

As incidente. 0 excesso de Ga se incorpora a medida que as moleculas de As chegam com



urn eoefieiente de ineorpora<;ao maximo (0,5 e 1 para as moleeulas de AS4 e AS2 respectiva-

mente). Essas oseila~oes induzidas sac entao signifieativas da veloeidade de ineorpora~ao

do As [4-6].

A velocidade de crescimento a uma temperatura do substrato constante e pressao de As

constante e uma fun<;ao somente das temperaturas das celulas dos elementos. 0 £luxo de

atomos incorporados (igual ao £luxo emitido quando 0 coeficiente de incorpora<;ao e igual

a 1) pode ser rapidamente determinado em fun<;ao da temperatura da celula, pOI' medida

do perlodo T das oseil~6es do RHEED do binario III-As relativo a celula considerada:

<I>(/ll) - 2j(T.a2) em atomosj(cm2.s)

onde T e dado em sea e 0 parametro de rede em em. POI' outro lado, 0 £luxo emitido

devido ao aqueeimento das celulas a uma temperatura T c (em K) segue a lei de Arrhenius:

on de Ea represent a a energia de ativa<;ao de evapora<;ao dos elementos III considerados.

o valor de Ea pode entao ser deduzido das medidas das oscila<;6es do RHEED.

As energias de ativa<;ao encontradas atraves da calibr~ao para os elementos Ga e Al

sac 2,6 e 3,0 eV respectivamente. A figura 1.16 mostra 0 result ado da calibra<;ao da celula

de In, realizada a temperatura de crescimento de 5000 C e P AS4 = 6,3.10-6 Torr (essas

condi<;6es foram eseolhidas ap6s a determina<;ao do coeficiente de incorpora<;ao do In).

A energia de ativa<;ao encontrada para 0 In foi de 2,09 eV e esta em born acordo com 0

valor reportado pOl' J.C.Harmand [7] que utilizou a tecnica do SIMS para a obten<;ao da
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Vma nova calibra<;ao dos fluxos dos elementos se faz necessaria toda vez que a camara

de crescimento e levada a pressao atmosferica, pOl' exemplo, para uma recarga das celulas.

Coeficiente de incorpora~iio

o coen.ciente de incorpora<;ao Q de urn elemento III e fun<;ao da T s e dos fluxos

incidentes. Sua vari<u;ao em fun<;ao da T s para valores de fluxos fixos, pode ser avaliado

quantitativamente a partir das vari<u;6es de velocidade de crescimento do bimirio III- V Q

= v/ Vo onde v0 e a velocidade de crescimento maxima, a qual corresponde ao coeficiente

de incorpora<;ao igual a 1.

o conhecimento da regia~ de temperaturas de crescimento onde os coeficientes de

incorpora<;ao dos elementos (Ga,AI e In) sao iguais ale de grande importancia para a

fabrica<;ao de superredes, po<;os quanticos, heteroestruturas, estudo das espessuras cr{ticas

etc... onde e necessario uma total reprodutibilidade das espessuras e composi<;6es dos

filmes crescidos. Para os elementos Ga e AI, essa regiao de temperatura ja e conhecida

para as condi<;oes 6timas de crescimento 6000 C < Ts< 7500 C e pressao de As< 10-7

Torr. A determin<u;ao da regiao de temperaturas de crescimento on de 0 coeficiente de

incorpora<;ao do In e igual aI, foi determinada fixando-se 0 valor da composi<;ao de In em

x = 0,3 e uma pressao de As de 6,0 10-6 Torr. A figura 1.17 mostra 0 result ado obtido.

Acima de 5400 C 0 coeficiente de incorpora<;ao do In deixa de ser igual a 1. Existe a

possibilidade de trabalhar-se acima desta temperatura, mas e necessario aumentar-se a

pressao de As a valores muito grandes, da ordem de 10-5 Torr, 0 que nao e compativel

com as condi<;oes de crescimento 6timo de GaAs e AIGaAs.

1.3.1 APROXIMAQAO TERMODINAMICA

Considera<;6es termodinamicas simples fornecem elementos sobre os primeiros est ados de

crescimento de uma epitaxia. Consideremos a epitaxia de urn cristal A sobre urn cristal



Figura 1.15: Medida da velocidade de incorpora<;ao do As na superficie depois do deposito
de algumas monocamadas de Ga. 0 valor assim medido constitue a velocidade maxima
de incorpora<;ao do As.
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Sejam (j A e (jB as entalpias livres especificas cia superficie as interfaces A-vapor e B-
vapor. A entalpia livre especifica da intera~ao (JAB e entao dada pela equac;ao de Dupre:

(9)

onde 8 e a entalpia livre da adesao de A sobre B para as orient8.C$oescristalinas con-

sideradas ((3 corresponde ao trabalho isotermico reverslvel para separar A de Bate 0

infinito ).

As considera<;oes energeticas permitem determinar 'a priori'~e 0 crescimento sera bidi-

mensional (2D) ou tridimensional (3D). as diferentes casos possiveis foram resumidos pOl'

Kern [8]. As conclusoes sac as seguintes:

- se existe concordancia parametrica exata entre os dois cristais, 0 crescimento sera

3D se (3 < 20"A e 2D se (3 > 20"A.

- se existir urn desacordo parametrico entre os dois cristais, as teorias de Mathews [9]

preveem uma vari~ao progressiva dos parametros das camadas A em fun<;ao do numero

de camadas i. E precise entao levar em conta a energia elastica e(i) armazenada. Sa2

sendo a superflcie ocupada pOl' urn atomo sobre a face (001), se (3(i) > 20"A - e(i)jSa2

o crescimento sera 2D e se (3(i) < 20" A - e(i)jSa2 0 crescimento sera 3D. a valor m de i

tal que (3(m) > 20"A - e(m)jSa2 e (3(m+l) < 20"04 - e(m+l)jSa2 da 0 numero maximo de

camadas do material A que sera possivel crescer de uma maneira 2D sobre B [8].
Segundo os valores relativos de (3e 0"A, tres modos de crescimento epitaxial podem ser

propostos (classific~ao proposta pOl' Bauer [10]):

-Franck van del' Merwe:

-Stranski-Krastanov:

(3 > 20" A(e(i)=O) modo 2D
(3(i) > 20" A - e(i)jSa2 modo 2D

(3(i) < 20"04 - e(i)jSa2 modo 3D

(3 < 20"04 modo 3D

Podemos aplicar essas rela<;oes a escala atomica no caso de urn crescimento epitaxial de

urn cristal cubico monoat6mico A sobre urn substrato cubico monoat6mico B utilizando



urn modelo simples introduzido pela primeira vez por Kossel [11] (figura 1.18). Nesse

modelo os atomos sao representados por cubos element ares. As energias de intera~ao

entre os vizinhos pr6ximos sao em A ¢AA, em B ¢BB e na interface ¢AB. As energias

especificas da superffcie das faces (001) de A e B sao (considerando somente as inter~oes

entre vizinhos pr6ximos) dadas por:

-Franck van del' Merwe:</>AB(i» </>AA (e(i) = 0) modo 2D

-Stranski-Krastanov: </>AB(l» </>AA - e(i) modo 2D

</>AB(i) < </>AA - e(i) modo 3D

-Volmer-Weber: </>AB < </>AA modo 3D

Em resumo, 0 modo 2D aparece quando a energia de ligac;ao entre a camada crescida

epitaxialmente e 0 substrato e maior ou igual a energia de ligac;ao na camada, 0 modo 3D

aparecer<i no caso inverso. Segundo este prindpio, no caso particular da homoepitaxia, 0

crescimento deve ser 2D.

A epitaxia de InxGal_xAs sobre GaAs apresenta urn crescimento 2D, independente da

espessura do filme se x :$ 0,2. POI' outro ladoJse x> 0,20 modo de crescimento observado e
do tipo Stranski-Krastanov; durante a deposic;ao das primeiras monocamadas (espessura

inferior a espessura critica) 0 crescimento e 2D, quando a espessura do filme cresci do

se torna muito grande e a energia elastica e(i) nao pode mais ser armazenada, ocorre a

criac;ao de dislocac;oes na interface (necessaria para a liberac;ao da tensao) entre 0 filme e

o substrato, que levarao 0 filme a urn crescimento 3D.

A obtenc;ao de interfaces bem definidas so e possivel quando 0 modo de crescimento e do

tipo bidimensional, quer dizer, camada pOI' camada (tipo Franck e Van del' Merwe).



Figura 1.18: Modelo de Kossel de urn cristal A cresci do sobre urn cristal B. As energias
de liga<;ao de urn atorno aparecern segundo 0 sitio ocupado em fun<;ao das energias de
intera<;ao entre os atornos de A (<PAA) e entre os atornos de A e B (<PAB) [11].



Esse modo de crescirnento 2D foi proposto por Burton, Cabrera e Franck no estudo

geral do crescirnento cristalino. Urn atorno que chega a superflcie dispoe de rnuitos sftios

de incorpora<;ao (figura 1.11) que diferern entre eles pelo nurnero de liga<;oes que eles tern

com a rede. Urn s{tio e rnais energeticarnente favoravel quanto rnais forternente ligado a
rede. A energia de migra~ao de urn atomo na superffcie e fun~ao crescente da temperatura
do substrato. Desde que esta energia seja su£ciente, 0 atorno incidente pode atingir os

sitios de incorpora~ao do tipo 2 e 3 (figura I.l~, 0 crescimento prossegue entao por avan~o

de degrau. No caso contrario, quando a mobilidade e insuficiente, os atomos ficam no

sitio 1 e 0 crescimento pros segue pOl' nucleac:;ao 2D.

Os trabalhos concernentes ao processo de incorporac,;ao do As foram realizados pOl'

Foxon e Joyce [12], pela tecnica de espectroscopia de massa sob fluxo modulado.

Os resultados essenciais desses trabalhos saG descritos abaixo.

Na ausencia de urn fluxo de Ga, 0 coeficiente de incorporac,;ao do AS4 sobre a superficie

de GaAs e nulo. Entretanto as moIeculas absorvidas podem viajar pela superfieie onde

elas tern uma durac,;ao de vida mesuravel.

Na presenc,;e urn fluxo de Ga, JGa, 0 coeficiente de incorporac,;ao de AS4 depende da

intensidade do JGa, mas sera sempre menor do que 0,5, mesmo para JGa > J As •• No ultimo

caso, nos incorporamos mais Ga do que As, isto leva a formac,;ao de duas fases. POI' outro

lado, se JGa< JAs., urn atomo de As e incorporado com cada atomo de Ga fornecido, 0

que garante 0 crescimento estequiometrico do GaAs.

Estes resultados explicam a utilizac,;ao de uma superfieie "estabilizada pOI' As" durante

o crescimento, quer dizer, com uma taxa grande de recobrimento de As: ela corresponde

a necessidade de tel' JGa< J As. para obter a estequiometria.

Quando JGa> JAs., a velocidade de desadson;ao de AS4 e de segunda ordem em relac,;ao

a sua adsorc,;ao, enquanto que para J Ga< J As., ela e de primeira ordem.

Estes resultados saG interpret ados pelo processo de adsor<;ao qufmica com dissocia<;ao



pOl' pares das moleculas de AS4 adsorvidas sobre os atomos de Ga adjacentes (figura

1.1gb): para todo par de moleculas de AS4 adsorvidas1 4 atomos de As sac incorporados

e 4 outros desadsorvidos sob forma de As4• Quando a populaC;ao da superffcie de AS4

e baixa comparada com 0 numero de sitios de Ga (JGa> JAS4)1 a reaC;ao depende da

probabilidade do encontro de duas moleculas de AS41 0 que conduz a uma cinetica de

segunda ordem. Ao passo que no caso contrario (JGa < J .4S4)' e a pro babilidade para uma

molecula de AS4 que chega de encontrar dois sftios de Ga adjacentes nao ocupados que
regem 0 mecanismo1 e a velocidade de desadson;ao torna-se proporcional ao numero de

moleculas fornecidas.

Para temperaturas de substratos malOres do que 3300 C existe uma desadson;ao

termica de As2• 0 AS2 se reevapora da superficie a uma velocidade que aumenta quando

a temperatura e aumentada. Se queremos manter uma taxa de recobrimento em As da

superficie de uma amostra de GaAs aquecida, e necessario fornecer urn fluxo suficiente de

AS4 para a superficie. Na presen<;a de urn fll1xOde Ga, e a razao JAS4 / JGa que devera ser

escolhida em fun<;ao da temperatura para garantir a estabilizcu;ao do As na superficie.

o coeficiente de incorpora<;ao do As depende de sua forma molecular (As2-dimerico

ou As4-tetramerico), sendo igual a 1 para AS2 (figuraL 19a) e 0,5 para AS4 (figura L19b).

As caractensticas de incorpora<;ao dos elementos III determinam 0 modo de cresci-

mento. Eles chegam sob forma monoatomica e formam uma liga<;ao quimica sobre urn

sitio aleatOrio. Muitas etapas cineticas podem se produzir antes da incorpora<;ao, quer

dizer, durante a dura<;ao do crescimento de uma monocamada. Eles podem se reevaporar

(mas nos suporemos condi<;oes tais que esse fenomeno seja negligenciavel, quer dizer Ts<
6500 C), ou eles podem migrar ate urn sitio preferencial (borda do degrau). Neste ultimo

caso, eles satisfarao 0 maior numero de liga<;oes do que sobre uma superficie livre e sac

incorporados.

o fenomeno cinetico fundamental e entao a difusao na superficie dos atomos de Ga.

Nagata e Tanaka [13] encontraram urn comprimento medio de difusao menor do que 200A,



enquanto Neave et al. [14] mediram i2 A a 5800 C e 400 A a 6500 C.

Urn estudo da influencia dos parametros de crescimento (temperatura, £luxo dos ele-

mentos III e V) sobre a incorpora~ao dos elementos III (Ga, Al e In) foi objeto da tese de

doutorado de Fran~oise Turco, desenvolvida no LPSES ::s}.

1.3.4 CONDIQOES DE CRESCIMENTO DE In;rGal-;rAs/-
GaAs

InxGal_xAs e uma liga III-Ill-V, i.e., as pOSl~oes atomicas da rede III sac ocupadas

pOl' urn atomo de Ga ou pOI' urn atomo de In. As estruturas cristalograficas do volume

e da superficie sac as mesmas que aquelas do GaAs. Entretanto, Mikkelsen e Boyce

[16] mostraram pOI' EXAFS (Extended X-ray Absorption Fine Structure) sobre camadas

espessas de InxGal_xAs que a rede III e bem proxima de uma rede cubica de face centrada.

POl' outro lade, a sub rede V e mais distorcida com a existencia de duas distancias As-As.

Podemos notal' que os tamanhos dos atomos de In e Ga sac muito diferentes eo mesmo

ocorre para suas energias de coesao sendo 1,63 eV para 0 GaAs e 1,55 eV para 0 InAs.

As condi~oes de crescimento do InxGal_xAs/GaAs sac diferentes daquelas utilizadas

para 0 crescimento de, pOI' exemplo, GaAs/GaAs ou Ino,53G<i<>,47As/lnP,onde existe 0

casamento de parametro de rede. Se conservassemos as mesmas condi~oes de cresci-

mento (temperatura do substrato e fluxo dos elementos) usuais desses dois sistemas para

o crescimento de InxGal_xAs/GaAs, a presen~a do In cuja ligac;ao com 0 As e mais

fraca do que aquela do Ga com 0 As, levari a a uma grande reevaporac;ao de As e pOI'

consequencia urn enrequecimento da superficie em atomos III (Ga, In). Assim,o cresci-

mento de InxGal_xAs/GaAs pede uma pressao mais forte de As e temperatura de cresci-

mento mais baixa do que aquelas utilizadas para 0 crescimento de GaAs/GaAs ou de

Ino,53G<i<>,47As /InP.

A composic;ao da liga e simplesmente determinada pela razao dos fluxos dos elementos

III, a condi~ao de que a temperatura seja inferior a temperatura limite de reevapora~ao

do elemento mais volatil, a saber 0 In. Joyce [17] calculou teoricamente que 0 In come~a

a evaporar da superficie do substrato acima de 5500 C para os materiais InAs e InGaAs.

Este valor e altamente dependente da pressao de As utilizada, e para as condic;oes pOI'

nos usadas (P AS4 = 6,0.10-6 Torr) 0 valor da temperatura do substrato encontrada foi de
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Capitulo 2

EPITAXIA DE MATERIAlS COM
A

DESACORDO DE PARAMETRO-DE REDE. APLICAQAO AD
InxGal_xAs/GaAs.

-2.1 INTRODUQAO

Dizemos que urn corpo esta em urn est ado tension ado quando ele e submetido a a~ao de

for~as exteriores, ou quando urn dos seus elementos exerce uma for~a sobre os elementos

vizinhos. Quando crescemos urn material que possui parametro de rede diferente daquele

do substrato, estamos fazendo urn crescimento tensionado. Esse crescimento pode ser

tensionado uniaxial ou biaxial. Ele e uniaxial quando nao existe a pressao hidrostatica,

somente existe uma forc;a uniaxial. 0 sistema tension ado tanto pode estar sendo com-

primido como estirado, dependendo da direc;ao das for~as que atuam sobre ele. Na figura

2.1 e mostrado como exemplo urn sistema tensionado biaxialmente, tanto no est ado de

compressao como no estado de estiramento.

Quando 0 parametro de rede do material cresci do for maior do que aquele do subs-

trato, 0 material cresci do estara em compressao em relac;ao ao substrato, caso contrario,

se 0 parametro de rede do material depositado for menor do que 0 do substrato ele estara

em estiramento. A figura 2.2 mostra que 0 parametro de rede do InxGal_xAs aumenta

linearmente com x (lei de Vegard - a(InxGal-xAs) = (l-x)a(GaAs) + (x) a(InAs)).
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Figura 2.1: Sistema no estado tensionado biaxial a) comprimido e b) estirado.

Figura 2.2: Parâmetro de rede do InxGal-xAs em função de x [23].



A saber, 0 parametro de rede do GaAs e 5,6535 Ae do InAs e 6,0584 A, determinados a

temperatura ambiente. A adapta~ao do parametro de rede do InxGal-xAs aquele do GaAs

no plano de crescimento (001), plano x,y, resulta em uma deforma~ao elastica tetragonal

da rede, 0 que leva a uma compressao biaxial.

-2.2 DEFORMA<;AO TETRAGONAL

A figura 2.3 mostra urn esquema da deforma~ao tetragonal sofrida pela camada de InxGal-xAs
ap6s 0 crescimento tension ado sobre GaAs. Seu estado de deforma~ao e caracterizado pOl':

onde Cxx(yy) e a deforma~ao na dire~ao x(y), Cr e a deforma~ao radial no plano x,y e al(2)
e 0 para-metro de rede do GaAs (InxGal_xAs) nao tensionado.

o ccilculocompleto da deform~ao e baseado na teoria da elasticidade. Em urn cristal
cubico, as tensoes O'ij sao ligadas as deforma<,;oesCij pelo seguinte tensor:

O'xx Cn C12 C12 0 0 0 Cxx

O'yy C12 Cn C12 0 0 0 Cyy .

0'zz C12 C12 Cn 0 0 0 Czz- 0 0 0 C44 0 0O'xy Cxy

O'xz 0 0 0 0 C44 0 Cxz

O'yz 0 0 0 0 0 C44 Cyz

onde os Cij SaG os m6dulos de elasticidade.

No caso do InxGal_xAs/GaAs (compressao biaxial) O'xy = O'xz = O'yz = Cxy = Cxz

Cyz = O'zz = 0 , O'xx = O'yy = O'r e Cxx = Cyy = Cr = (al-a2)/a2' Da equa~ao
0' zz = 0, deduzimos que:



Tabela 2.1: Valores para os Cij

GaAs 11,88 5,37
InAs 8,33 4,53

Ino,ls Gao.8SAs 11,35 5,24

onde L\.a = O,405Ae a diferen~a do parametro de rede entre 0 InAs e 0 GaAs.

Como urn exemplo, calculamos a2z para x = 15% (cr = 1%). Cll e C12 sao calculados

para esta composic;ao pOI' interpola<;ao linear entre os valores de GaAs e InAs medidos

pOI' Homstra e Bartels [22], que sao mostrados na tabela 2.1 acima.

Deduzimos entao, que para x = 15% onde Cr = 1% e a2z = 5,nOlA, que a2 =

5,7140A, ou seja, urn aumento de 2% do parametro de rede do InxGal-xAs na direc;ao z

aparece quando este e tensionado. Para dar uma ideia da importancia dessa deformac;ao,

seu valor corresponde a uma pressao equivalente a 12kbar aproximadamente.

o processo de deformac;ao leva ao armazenamento de energia elastica no filme crescido. A

quantidade de energia elastica armazenada corresponde ao trabalho das for<;asque deveria

ser aplicado sobre 0 material nao tensionado para leva-lo ao seu est ado final deformado.

A energia elastica armazenada pOl' unidade de volume tern como expressao [23,24]:
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Figura 2.3: Esquema da deforma<;ao tetragonal da camada de Ino,lSGao,8sAs tensionada
sobre GaAs [23].
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onde h é a espeSSlll'a do 1111111' crescido.

Se lenulllOs em conto a jl'i de>Yeg;ard P o pO\1Co"oriação de ('11 P ('12 ('st<lpsppssura

nInara principalmente com o quadrado da composiçào de ln.

ESPESSURA CRÍTICA

A energia eléÍstiCéIda interf<l(,c (>ntT('diferentes materiais relaxados depetide do descaso-

mento de parámetros de suas redes. Durante o crescimento heteroepitaxia1. se o descasa-

mento de parámetros entre o suhstrato e a camada crescida é pequeno. as primeiras ca-

madas atômicas depositadas serão tensionadas elasticamf'nte e casarão exatament.e com <I

rede do substrato e uma interface dita coerente será formada. Contudo. à medida que a

espessura das camadas depositadas forem alullelltando. a energia elástica na interface de\"-

ido à tensào aument ará. Para camadas com f'spessuras maiores do que a espessura crític<l

(h(') a energia elástica de,'ida à tensão se tornará grande o suficiente (energia elástica nào

pode mais ser armazenada) p a interface relaxará por meio da nudeaçào de dislocações

energéticamente favorá ,·eis.

A figura 2..1mostTa as redes dos m<lteriais [U,1.Gal-,1·"\Se GaAs em diferentes situações:

a) materiais relaxados (não tensionados): b) quando a espessura do [n.,.Cal_,1·'\S deposi-

tado é inferior à espes:;ura crítica. o nHl.terialé perfeitamente tensionado: c) se essa espes-

sura é superior à. espessura crítica. haverá a criação de dislocações na interface entre os

dois materiais para liberar a energia elástica armazenada e o material é dito parcia1mente

relaxado. A relaxação total acontecerá quando () parâmetro de rede do material que se

f'stá crescendo tomar-se igual àquelp do mesmo material relaxado. A existência da espes-

sura crítica foi prinlPiro cO\1sider<ld<lpor Franck e Van der 1\ler\\'e [2.')] e mais tarde por

outros autores incluindo 1\Iathc\\'s f' Blakeslef:' [:W] e Pf'ople f' Bean [27]. Fréll1cke Van der

1\ler\\'e det.erminaram a pspeSSllr<lcrítica cumparando a dellsidade de energia elástiça por

unidade de su}wrfície f:'a t'nergia de uma rede de dislocações na interface entre <Icamad<l



crescida e a substrata. Na espessura critica, essas duas energias serao iguais. A espessura

crftica nesse modelo e dada por:

(17)

onde ao e 0 parametro de rede do substrato.

Contudo este modelo conduz a espessuras cr{ticas menores do que aquelas observadas

experimentalmente [29-31].

1hthews e Blakeslee [26], estudando a epitaxia do Ge sobre GaAs, desenvolveram

urn modelo onde eles consideram que as disloca<;oes da interface sac formadas a partir

daquelas ja existentes no substrato (figura 2.5). 0 raciodnio deles e baseado sobre 0

equilIbrio mecanico de uma linha de disloca<;oes submetidas a for<;a F~ devido ao campo

de for<;ado material deformado a qual ele opoe sua linha de tensao Ft. A espessura critica

e alcan<;ada quando F~ torna-se igual aFt. Teremos entao:

onde b = a /2 e 0 modulo do vetor de Burgers da disloca<;ao e a e 0 parametro de rede

da camada crescida.

Essa formula da valores de he superiores aqueles calculados por Van der Merwe e esta

ern born acordo corn alguns resultados experimentais [29-31].

Seguindo seus estudos sobre a epitaxia de GexSi1-x sobre Si, People e Bean propuseram

urn novo calculo da espessura critica. Esse calculo considera a forma<;ao de disloca~oes na

interface mesmo na ausencia de disloca<;oesno substrato. Eles chegaram a uma espessura

cr{tica dada por:
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Os modelos de Mathews e Blakeslee e People e Bean conduzem a valores de he cons is-

tentes com dados experimentais para Cr > 1%. Para Cr < 1% a teoria de People e Bean

superestima 0 valor de he, enquanto que a he e maior do que aquela predita por Mathews.

Do ponto de vista pratico, as teorias de :Mathews e People sac suficientes para predi<;oes

qualitativas pre-experimentais.

Entretanto, P.L.Gourley et a/[38] mostraram que usando-se diferentes tecnicas para

caracteriza<;ao da espessura critica, chega-se a resultados bastante distintos. Eles mostraram

que a sensibilidade das medidas realizadas por RX, fotoluminescencia, TEM e RHEED,

diferem entre si. Por exemplo, RX e PL nao sac suficientemente sensiveis a baixas den-

sidades de disloca\oes na interface, mascarando assim a verdadeira he. Os valores de he

encontrados por RX e PL estao em born acordo com a teoria de People e Bean, enquanto

que medidas de he realizadas por TEM e RHEED concordam com a teoria de Mathews e

Blakeslee.

A figura 2.6 mostra 0 comportamento de cada modelo descrito acima para a he cal-

culada para 0 InxGal_xAs/GaAs e alguns resultados experimentais, dentre os quais os

resultados por nos obtidos com 0 RHEED que serao mostrados no capitulo 3.
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Figura 2.5: Representa~ao esquematica da forma~ao de uma disloca~ao de interface pela
inclina~ao de uma dislocac;ao ja existente [24].
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-2.5 he COMO FUNQAO DA TEMPERATURA DE
CRESCIMENTO

as modelos teoricos citados acima nao mostram nenhuma dependencia da espessura

critica em fun~ao da temperatura de crescimento; contudo,essa depenclencia tern sido

observada experimentalmente e alguns modelos apareceram recentemente para tentar ex-

plica-la. Os dois modelos mais aceitos atualmente sao os de Dobson e Tsao [32] e de

G.L.Price [33] e serao descritos abaixo.

A influencia da temperatura de crescimento descreve essencialmente a metaestabili-

dade das estruturas com camadas tensionadas, as quais podem ser crescidas em tempera-

turas relativamente baixas, de forma que a relaxa<sao da tensao e limitada pela barreira

de ativa<;ao para nuclea<;ao e propaga<;ao das disloca<;oes.

o modelo de Dobson e Tsao des creve a relaxa<;ao como uma fun<;ao do tempo /( t) =

[a( t)- ao], onde a( t) e ao sao os parametros de rede relaxados e nao relaxados, que implica:

onde fo e a diferen<;a relativa dos parametros de rede relax ados do filme, r(h) e uma

tensao critica que e func;ao da espessura do filme (encontrado a partir do modelo teorico

de .Mathews e Blakeslee [26]), Ceo coeficiente de relaxa<sao e /0 represent a a relaxa<;ao

inicial. Na forma proposta pOI' Dobson e Tsao, 0 coeficiente de relaxa<;ao C, depende da

temperatura de crescimento, de acordo com a expressao exp( -UjkT) onde U e a energia

de ativa<;ao para a disloca<;ao, k e a constante de Boltzmann e Tea temperatura de

crescimento. Esse modelo esta. em born acordo com os resultados experimentais de \Vhaley

e Cohen [31]. A dependencia na temperatura esta correta, contudo a dependencia da

relaxa~ao com 0 tempo desvia abruptamente para condic;oes de nao crescimento como

mostrado por \Vhaley e Cohen na figura 2.7. 0 modelo de Price e baseado na teoria de

Mathews [24] do equilIbrio das for<;as que tern a forma:



onde F! = B h f cosO e a fon;a que tende a mover as disloca\oes~ b e 0 vetor de Burgers da

dislocac;ao, B uma constante dependente das constantes elasticas Cij [22L f e 0 descasa-
mento de parametros de rede e 0 e 0 angulo entre a dire<;ao de deslize (glide) e a dire<;ao

na interface que e perpendicular a linha de intersec<;ao do plano de deslize e a interface. F1

= D b( 1 - II cosa) [In(hjb) + 1] e a forca devido a linha de tensao da disloca~ao onde D =

GoGsj(Go+Gs) eGo e Gs sao os m6dulos de cisalhamento dos dois materiais envolvidos,

v e 0 coeficiente de Poisson e a eo angulo entre a disloca<;ao e seu vetor de Burgers. F s =
fob sena e a for<;a na superficie criada pela migrac;ao das disloca<;6es onde fo e a energia

da superficie (parametro ajustavel e determinado experimentalmente [3.5]).

Price adicionou uma outra forc;a a essa teoria, chamada for<;a friccional que tern uma

dependencia na temperatura de crescimento da forma A h exp(U jkT) onde A e uma con-

stante, h e a espessura e U e da ordem da energia de Peirls para semicondutores (da

ordem de alguns eV). A forma original des sa for<;a foi dada pOI' Mathews como sendo

Ff=(hvkTjcos<I>bDo) exp(UjkT) onde v e a velocidadedas disloca<;6es e Doexp(UjkT)

e 0 coeficiente de difusao. A forma utilizada pOl' Price despreza a dependencia na ve-

locidade das disloca<;6es, pois 0 seu modelo sendo valido somente na regiao de grandes

descasamentos de parametros (maiores do que 2%, ou seja x(In» 0,28), onde a espessura

critica e de poucas monocamadas ( da ordem de dez), a veloeidade deve ser quase cons-

tante para todas as composic;6es acima desse valor. 0 modelo de Mathews acrescido da

for<;a Ff torna-se entao:

o maior efeito desse modelo e predizer urn rapido aumento da espessura critica para 0

infinito quando a temperatura de crescimento e suficientemente baixa para ativar 0 movi-

mento das disloca<;6es (figura 2.8). Veremos mais adiante que os resultados experimentais

apresentados no proximo capitulo e os resultados obtidos pOI' \\Thaley e Cohen [31] estao

em born acordo com esse modelo.
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A. A curva salida e 0 ajuste feito pelo modelo de Dobson e Tsao para 0 filme de 750 A.
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2.6 RAID DE CURVATURA

A energia elastica armazenada leva a uma curvatura da amostra. Reinhart e Logan [34]

calcularam 0 raio de curvatura d~ uma amostra elasticamente deformada. No caso de urn

substrato muito mais espesso do que a camada crescida, 0 resultado torna-se:

R = ~( a ) L~
6 a - ao I

onde ao eo para-metro de rede do substrato, a e 0 para-metro de rede da camada crescida,

Ls e a espessura do substrato e 1 e a espessura da camada.

Como urn exemplo, a espessura critica de uma camada de Ino,lsGao,8sAs crescida sobre

GaAs, calculada a partir da formula de People e Bean e de aproximadamente 1000A. 0

raio de curvatura de tal camada pode ser calculado, pOI' exemplo, para uma espessura do

substrato de 3.50 pm. Para x = 0,15, temos (a-ao)/ a = 1%. Entao, 0 raio de curvatura

sera igual a 32 metros, 0 que nos da uma curvatura muito aberta na escala das dimensoes

do substrata (alguns centimetros). No presente trahalho. portanto. como usaremos sub-

stratos pequenos (alguns centimetros) 0 raio de curvatura naa sera. importante.
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Capitulo 3

ESTUDO EXPERIMENTAL DO
CRESCIMENTO DE InxGal_xAsj
GaAs.

PARTE A TRANS/9AO 2D - 3D E ESPESSURA GRiT/GA.

-3.1 INTRODUQAO

No capitulo 1, item 1.2.5, mostramos como fazer a calibraGao das celulas de efusao, e como

determinar 0 coeficiente de incorporaGao do material que se quer crescer. Como vimos,

para 0 In a temperatura de crescimento nao pode ser superior a 5400 C quando a pressao

de As for da ordem de 10-6 Torr. Tomaremos esta condi<;aocomo sendo a condi<;ao6tima

de crescimento para 0 InxGal_xAs, uma vez que ela se ajusta razoavelmente as condi<;oes

de crescimento do GaAs (Ts=580° C e PAs.=10-7 Torr) e menos bern, mas ainda de

maneira aceitavel, com 0 crescimento de AIGaAs. Esses materiais serao usados como

barreiras para os po<;os quanticos de InxGal-xAs e pOl' isso e importante que tenham

condi<;oesde crescimento mais ou menos compativeis com 0 material do po<;o.

Neste capitulo mostraremos os resultados obtidos at raves da analise da rela<;ao da

espessura critica e da espessura para a transi<;ao 2D-3D e de seus comportamentos como

fun<;ao da composi~ao do In e da temperatura de crescimento.

o crescimento de InxGal_xAs sobre GaAs foi realizado no sistema Riber 1001, ja
descrito no capitulo 1. Este sistema possui urn canhao de eletrons (RHEED) ate 30keV,

que foi utilizado para realizar todas as determinacoes "in situ ", tais como yelocidade de



crescimento, coeficiente de incorpora~ao, espessura critica e espessura para a transi~ao

-3.2 PREPARACAO PARA 0 CRESCIMENTO

As camadas de InxGal-xAs foram crescidas sobre substratos de GaAs (100) dopados
tipo n (Si). Estes substratos foram limp os utilizando-se urn procedimento conhecido,

a saber, desengraxamento com tricloroetileno e metanol em ebuli<;ao e ataque quimico

com a mistura de H2S04:H202:H20 na propon;ao 5:1:1. Antes do crescimento, os oxidos

de As e Ga foram desadsorvidos termicamente sob urn fluxo de As4. 0 oxido de As

e desadsorvido a temperaturas superiores a 3300 C. A temperatura de desadsor<;ao do

oxido de Ga e de 5800 C e e utilizada como referimcia para a calibra<;ao do pirometro

otico que faz a leitura da temperatura do substrato. Quando se atinge a temperatura

de desoxida<;ao do Ga, uma mudan<;a repentina no diagrama do RHEED e observada. 0

diagrama que antes mostrava uma luminosidade intensa de fundo, sem qualquer regiao

de maio I' intensidade luminosa, agora transforma-se em pontos muito brilhantes. Quando

todo 0 oxido e eliminado, 0 diagrama do RHEED e geralmente constituido de pontos

mais ou menos alongados. Isto e devido a rugosidade da superflcie do substrato em uma

escala microscopica. Essa rugosidade pode ser eliminada com a deposi<;ao de algumas

monocamadas de GaAs. 0 diagrama do RHEED transforma-se entao em raias (linhas)

que sac caractensticas de urn crescimento bidimensional (camada pOI' camada) como ja

explicado no capitulo 1. Depois da desoxida<;ao do substrato, pode-se iniciar 0 crescimento

propriamente dito e determinar-se as taxas de crescimento e composi<;ao de In. Uma

camada "buffer" (tampao) de GaAs de aproximadamente 0,3Jlm e crescida antes e depois

de cada deposi<;ao de InxGal_xAs. Ela serve para minimizar os efeitos da tensao e de

uma possivel rugosidade que pode existir quando crescimentos de materiais com gran des

desacordos de parametros de rede e realizado. Para realizar mais rapidamente este tipo de

alisamento da superficie. costuma-se usaI' 0 seguinte procedimento: eleva-se a temperatura

do substrato muito acima de 5400 C (temperatura maxima de crescimento das camadas

de InxGal_xAs) 0 que provoca uma desadsor<;ao do In, livrando-se assim a superficie desse

material e consequentemente de possiveis tensoes e rugosidades.



A passagem da temperatura de crescimento do GaAs (5800 C) para a temperatura de

crescimento do InxGal_xAs (.5400 C) e realizada com uma interrup<;ao do crescimento.

Essa interrup<;ao varia de acordo com a estrutura que se esta crescendo, e e deduzida

do tempo de recupera<;ao da intensidade do feixe especular (e 0 tempo que a intensidade

do fei){e especular leva para atingir 0 valor maximo que tinha antes do crescimento ser

come~ado).

3.3 TRANSIQAO 2D - 3D E ESPESSURA CRITICA

Transi<;ao 2D - 3D e a passagem do modo de crescimento bidimensional (padrao de linhas

no diagrama do RHEED) para 0 crescimento tridimensional (padrao de pontos). Essa

transi<;ao causa uma queda (aumento) na intensidade do feixe especular (ponto de Bragg).

A espessura critica, de£lnida no capitulo 2, e a espessura maxima que urn £lIme pode ser

cresci do sobre urn substrato com desacordo .de par<lmetro de rede, antes da forma<;ao das

disloca<;oes na interface entre eles para libera~ao da energia armazenada devido a tensao.

A espessura critica pode ser determinada pelo RHEED, registrando-se a mudan<;a no

parametro de rede do £lIme cresci do (as distancias entre as linhas de difra<;ao do volume,

sac inversamente proporcionais ao parametro de rede, como mostrado no capitulo 1).

Quando a distancia entre as linhas muda, 0 para"metro de rede tambem muda. Essa

mudan~a de parametro de rede esta diretamente associada a relaxa<;ao da rede, que ocorre

atraves cia forma<;ao de disloca<;6es.

Uma certa controversia gira em tomo dessas duas de£lni<;oes: a espessura determinada

pela transi<;ao 2D - 3D e igual ou nao a espessura critica? Nakao et al. [30] e Whaley e

Cohen [31] reportaram que a transi<;ao 2D - 3D ocorre simultaneamente a mudan~a no

prametro de rede, i.e. na espessura que corresponde a espessura critica. POI' outro lade,

Price [35] encontrou que a mudan<;a no parametro de rede ocorre antes da transi<;ao 2D -

3D. Elman et al. [36] mostraram que a espessura para a transi<;ao 2D - 3D e a mesma que

a espessura critica determinada atraves das propriedades de fotoluminescencia de po<;os

quanticos de InxGal_xAs/GaAs.

Nos investigamos a transi~ao 2D - 3D durante 0 crescimento de InxGal_xAs/GaAs e

a comparamos com resultados previamente report ados [31,35] da espessura critica. Esta



transi<;ao de modo de crescimento foi estudada como fun<;ao da composi~ao do In e da

temperatura do substrato (T,,). Este estudo foi realiZiado com 0 intuito de desfazer a
controversia que ainda existia entre a transi<;ao 2D - 3D e a espessura critica. Esta

controversia fica esclarecida no final do presente capitulo a partir dos resultados por nos

obtidos.

3.3.1 COMPORTAMENTO DAS INTENSIDADES DE OS-
CILAc;AO DO RHEED DURANTE 0 CRESCIMENTO
DE InxGal_xAs/GaAs

As medidas foram realizadas utilizando-se urn canhao de eletrons (RHEED) de 20ke V com

urn feixe de eletrons incidente ao longo do azimute [110] e com urn cingulo de incidencia

de 10
• Com a utiliza~ao de uma camera de video toda a experiencia e registrada, 0 que

nos permitiu refazer as medidas sobre diferentes lugares do diagrama de difrac;ao (no

nosso caso, registrar as intensidades de oscil~ao sobre 0 feixe especular e sobre uma

posi<;ao de Bragg). A figura 3.1 mostra urn esquema do diagrama do RHEED que aparece

quando InxGal_xAs e cresci do sobre GaAs, e a transic;ao 2D - 3D ocorre (a figura mostra

a evolu~ao do diagrama para diferentes composic;oes de In). As zonas contornadas em

trac;o continuo e tracejado, respectivamente, mostram as regioes de medida sobre 0 feixe

especular (crescimento 2D) e sobre 0 ponto de Bragg (crescimento 3D). 0 comportamento

do feixe especular e do ponto de Bragg sac complementares, i.e., quando a intensidade do

feixe especular diminui a intensidade do ponto de Braggaumenta e vice-versa. Baseado

nesse comportamento, podemos deduzir que existe uma lig~ao entre a transic;ao 2D - 3D

e a espessura critica. As medidas realizadas sobre 0 ponto de Bragg sac medidas ineditas.

A figura 3.2 mostra a dependencia tfpica das intensidades do feixe especular (a) e do

ponto de Bragg na posic;ao 006 (b) durante 0 crescimento de InxGal_xAs/GaAs. Quando

a transic;ao do modo de crescimento 2D - 3D ocorre, uma diminuic;ao da intensidade e

observada no feixe especular (e urn aumento da intensidade e observado no ponto de

Bragg). Isso e uma consequencia direta do aumento da rugosidade da superficie associada

com a form~ao de ilhas tridimensionais.

Na realidade, os detalhes das vari~oes de intensidade dependem fortemente do grau

de tensao. Como pode ser visto na figura 3.2a, para camadas de InxGal_xAs altamente
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tensionadas (x=O,4), uma drastica varia<;ao na intensidade ocorre para ambos (feixe es-

pecular e ponto de Bragg), indicando a transisao 2D - 3D. Quando a tensao e menor
(figura 3.2b), a intensidade do ponto de Bragg come<;a a aumentar lentamente para es-

pessuras significativamente menores do que aquelas correspondentes a transiGao 2D - 3D
(hd, as quais ainda estao correlacionadas com a queda de intensidade do feixe especular.

Este aumento da intensidade observado sobre 0 ponto de Bragg e devido a urn alarga-

mento e alongamento da linha de difraGao on de se encontra 0 feixe especular ate onde 0

ponto de Bragg (006) aparece. Este alargamento da linha esta relacionado a desordem

da superficie, como ja explicado no capitulo 1. Daqui para frente, chamaremos 0 ponto

onde a intensidade do ponto de Bragg come<;a a aumentar de limite de desordem (hd).

Esta espessura de desordem corresponde ao inicio da relaxa<;ao da tensao na camada de

InxGal_xAs. 0 aumento da espessura da camada depositada conG-uz a transi<;ao 2D - 3D

e a urn rapido aumento da intensidade do ponto de Bragg que e observado (figura 3.2b),

como nocaso onde a composi<;ao do In e grande (figura 3.2a). Quando as medidas sac re-

alizadas sobre 0 feixe especular, 0 efeito de desordem nao e detectado, ja que urn aumento

significante da intensidade ocorre somente para a transi<;ao 2D - 3D (figura 3.2b).

3.3.2 ht e hd COMO FUNQAO DA COMPOSIQAO DE In

A espessura para a transi<;ao do modo de crescimento 2D - 3D (ht) e a espessura determi-

nada pelo limite de desordem (hd) foram obtidas observando-se as varia<;oes de intensidade

do RHEED para 0 crescimento de InxGal-xAs sobre GaAs na temperatura de substrato

de 5200 C e com a composi<;ao do In (x) variando de 0,23 a 1,0. 0 primeiro ponto im-

portante a ser notado e que a transi<;ao 2D - 3D nao ocorre para x $ 0,2, mesmo para

espessuras excedendo largamente a espessura critica estimada pelas recentes teorias [26,

27]. A espessura para 0 limite de desordem so e observado para 0,2< x< 0,4. Os resul-

tados completos sac mostrados na figura 3.3. 0 valor de ht e 0 mesmo para as medidas

realizadas sobre 0 feixe especular e 0 ponto de Bragg. A linha solida corresponde aos

valores medios de diferentes resultados experimentais previamente reportados [31,35] con-

cernentes a espessura critica para varios valores de x numa mesma regiao de temperatura

(510 a 5300 C) e obtidas pela medida do parametro de rede atraves do RHEED, como

explicado anteriormente. A espessura critica e entao determinada exatamente como a



espessura para qual o parâmetro de rede do filme tensionado começa a mudar loque

corresponde ao início da relaxação da rede pela formação de dislocações.

Os dados na figura 3.3 mostram que para camadas altamente tensionadas (x ~ 0,4),

ht tem o mesmo valor que a espessura crítica. Em outras palavras, a transição 2D - 3D

coincide com o início da formação das dislocações. A situação é completamente diferente

para x< 0,4. Nesta região, ht começa a divergir dos valores da curva experimental da

espessura crítica (figura 3.3). A diferença entre essas duas espessuras aumenta com a

diminuição da composição de In, variando de 1 até 5 monocamadas para x variando de

0138até 0123. O resultado mais interessante é que a espessura para o limite de desordem
(hd) corresponde muito bem à espessura crítica (curva sólida na figura 3.3). Isto mostra

claramente que a origem do efeito de desordem da superfície está relacionado ao início da
relaxação da rede.

Nossos resultados são resumidos abaixo:

i) a transição 2D - 3D ocorre somente para x > 0,2;

ii) esta transição é simultânea com o início da relaxação da rede, e portanto corresponde
à espessura crítica somente para camadas altamente tensionadas (x~ 0,4). Na região
intermediária (0,2 < x < 0,4), ilhas tridimensionais aparecem para espessuras maiores do
que a espessura crítica;

iii) para 0,2< x< 0,410 efeito de desordem da superfície ocorre antes da transição 2D
- 3D e está bem correlacionado ao início da relaxação da rede.

3.3.3 ht e hd COMO FUNÇÃO DA TEMPERATURA DE
CRESCIMENTO

A influência da temperatura de crescimento sobre as espessuras para as quais a transição

2D - 3D e o limite de desordem ocorrem são investigadas registrando-se as oscilações da
intensidade do RHEED sobre o feixe especular e sobre o ponto de Bragg (006) durante

o crescimento de InxGal_xAs com x=0135. Os resultados correspondentes a diferentes
experiências são mostrados na figura 3.4 para a região de temperaturas de 460 a 5400 C.
Como na figura 3.3 os triângulos e os quadrados se referem a valores de ht e hd respec-

tivamente. O primeiro ponto importante a notar é que as espessuras aumentam com

a diminuição da temperatura. Isto está de acordo com alguns resultados recentemente
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Figura 3.3: Espessuras (em monocamadas) associ ad as com a transi<;ao 2D - 3D
(triangulos) e com 0 limite de desordem (quadrados) deduzidas da varia<;ao da inten-
sidade do feixe especular e do ponto de Bragg (006) respeetivamente (Ts = 5200 C).
A curva s6lida e urn ajuste de resultados experimentais previamente report ados para a
espessura cr{tica obtidas pela determina<;ao do parametro de rede na mesma regiao de
temperatura (510 - 5300 C) [29].



publicados [31,33 3i],que indicam que a espessura crítica a.umenta quando a temperatura

de crescimento do InxGal_xAs diminui. O segundo ponto importante é que ht é sempre

maior do que hd• Deve ser enfatizado aqui que a diferença entre os valores de hd e ht é

significativamente maior do que a incerteza experimental, a qual não excede 1 monoca-

mada, como estimado dos dados experimentais (figura 3.4). Os valores médios de hd e ht

para toda a região de temperaturas investigadas é dado na tabela 3.1.
Essa influência da temperatura de crescimento sobre a espessura crítica já foi expli-

cada no capítulo 2, utilizando-se as teorias de Dobson e Tsao e de Price. Em baixas

temperaturas a relaxação da tensão é limitada pela barreira de ativação para a nucleação

e propagação das dislocações.

3.3.4 COMPARAÇAO ENTRE OS RESULTADOS OBTIDOS
POR RHEED- E POR FOTOLUMINESCÊNCIA

A caracterização por fotoluminescência (PL) tem sido muito usada para determinar a es-

pessura crítica de InxGal_xAs crescido sobre GaAs, através das propriedades de emissão

dos poços quânticos [39,43]. A geração de dislocações quando a espessura crítica é al-

cançada tem efeitos importantes sobre as propriedades de fotoluminescência dos poços

quânticos. As dislocações atuam como centros de recombinação não radiativas, diminu-

indo assim a intensidade da luminescência. Além disso, devido à redução da tensão de

compressão as linhas de emissão são deslocadas para energias mais baixas. Linhas de

emissão geralmente muito largas são observadas, devido a uma liberação não homogênea

da tensão e/ou aumento da rugosidade na interface do filme/substrato [44].

Para comparar os resultados anteriormente observados por RHEED com as propriedades

óticas dessas camadas, nós temos estudado estruturas do tipo poço quântico de InxGal_xAs/-

GaAs por fotoluminescência. Essas estruturas possuem poços quânticos de Ino.3sGao.6sAs

com larguras variando de 4 a 11 monocamadas e isoladas por 1000 Âde barreiras de

GaAs (esta espessura de GaAs é suficiente para eliminar os efeitos residuais da tensão).

As barreiras e os poços foram crescidos a 580 e 5200 C respectivamente. Para evitar

a desadsorção do ln, somente após a deposição de mais ou menos 10 monocamadas de

GaAs sobre o topo do poço é que a temperatura de crescimento foi aumentada de 5200 C

para .5200 C. No fim de cada barreira, a temperatura foi abaixada para 5200 C durante



o crescirnento das ultimas 10 monocamadas de GaAs,alem de uma interrup~ao no cresci-

mento de 60s na interface. As medidas de fotoluminescencia foram realizadas a 2K com

fotoexita~ao em 514,5 nrn de urn laser de argonio. A densidade de potencia de exita~ao foi
de 1Vv / cm2• A luminescencia foi dispersada pOl'meio de urn monocromador de distancia

focal de 1m e detetada pOl' uma fotomultiplicadora de GaAs resfriada e urn sistema de

contagern de fatons. Os espeetros tipicos obtidos sobre as estruturas com po~os quanticos

de 5, i, 9, 11 monocarnadas e 6, 8, 10 monocarnadas sac rnostrados nas figuras 3..5a e 3.5b
respectivamente. Esta caraeterizcu;ao por PL foi realizada em colaborac;ao com G. ~eu

Do alargamento, do deslocamento para 0 vermelho e da baixa intensidade das linhas

de emissao dos poc;os de 10 e 11 monocamadas, quando comparados com os poc;os mais

finos, pode ser concluido que a espessura critica e menor ou igual a 10 monocamadas.

Isto e mais facilmente observado considerando-se as varicu;oes da energia e da largura das

linhas de emissao como func;ao da largura do poc;o, as quais sac mostradas na figura 3.6

e na tabela 3.2. Como pode ser visto na figura 3.6a, uma descontinuidade na variac;ao da

energia de emissao aparece quando a largura do poc;oexcede 9 monocamadas. Tambem, a

largura de linha correspondendo ao poc;ode 10 monocamadas diverge do comportamento

quase linear observado ate essa espesssura (figura 3.6b). Surpreendentemente a largura

de linha e menor para 0 poc;ode 11 monocamadas. Isto poderia ser devido a liberac;ao nao

homogimea da tensao (ou urn efeito mais complexo de rugosidade na interface) quando a

espessura do poc;o excede muito a espessura cr{tica [44].

Considerando-se que 0 inieio da degrada<;ao 6tica corresponde it espessura cr{tica,

pode-se concIuir que a espessura critica e alcan<;ada entre 9 e 10 monocamadas. Isto

concorda muito bem com a espessura crltica de 30Adeterminada por Ekenstedt et al.

[37] das propriedades de fotoluminescencia de po<;os quanticos de Ino,36GCi().64As/GaAs

crescidos a 5300 C. Contudo, as amilises do RHEED indicam, por meio da observa<;ao do

limite de desordem da superflcie, que 0 in{Cioda relaxa<;ao da rede ocorre para espessuras

de aproximadamente 6,5 monocamadas, i.e., aproximadamente 3 monocamadas menos

do que a espessura cr{tica deduzida das an.ilises do espectro de fotoluminescencia. 0

valor observado para a transic;ao 2D - 3D (8,5 monocamadas) e 0 que melhor concorda

com 0 llllClO da degradac;ao 6tica observada nos poc;os. Isto indica claramente que a



degrada~ao das propriedades de fotoluminescencia acontece depois da espessura critica tel'

sido alcan~ada. Isto tambem foi concluido pOl'Grundmann et af. [4.5]de uma iuvestiga\ao

comparativa entre as propriedades 6ticas e estruturais de InxGaI-xAs/ GaAs. 0 fata de

a FWHl\I aumt'ntar (l Ilwdida que a largura do \>0(;0 ilunH'nta. ede\'ido ao fato de termo:-

Hilla ligC1 110 \>0<.;0. Quando 0 po<';O P I1no Ii rllll\~O dt' unda f:\tfIHh"-~·w (-'sst'llci<1!tlWlltf [HIS

harreiras d(-' C;a:\s. pOl' 01111'0 lado. 1\1\(111do{'''Ie se IOel1(l lllais largo. (\ bllH~(\O de onda

est.arn ll1ais den t ro do 1'01;0 t-' romwqllelltell1f't1 Ie 0 efpi to da liga sera mais fortt'.

Tabela 3.1: Valores medios de ht e hd obtidos dos dados experimentais da figura 3.4 em
fun<;ao das temperaturas de crescimento.

Temperatura do substrato (OC) ht( +0,5 MC) hd( +0,5 Me)

460 12,6 9,2
480 10,2 7,5
500 9.0 6,9
520 8,4 6,5
540 7,7 5,6



Tabela 3.2: Energia da linha de emissao, varia<;ao da linha de energia (6.E = En-1 - En),
e largura de linha como func;ao da largura do poc;o (em monocamadas) para os poc;os
qU<inticos de Ino,35Gao,65As/GaAs.

largura do poc;o E(ev). 6.E(eV) FvVHl\J(meV)

4 1,488 - 6,1
5 1,471 17 10,8
6 1,448 23 11,7
7 1,425 23 17.5
8 1,402 23' 18,3
9 1,374 28 25,0
10 1,301 73 45,8
11 1,289 12 33,3
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Figura 3.6: Dados obtidos dos espectros de fotoluminescencia a 2K. a) posi<;ao em
energia da linha de emissao; b) largura da linha em fun<;ao da largura dos po<;os de
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- 43.3.5 CARACTERIZAQAO POR MICROSCOPIA ELETRO-
NICA DE TRANSMISSAO (TEM).

A microscopia eletronica de transmissao foi utilizada para investigar a morfologiae a estru-

tura atomicadas interfaces dos po~os quanticos de Ino.3sGao.6sAs/GaAs e Ino.liGaO.83As/GaAs.

A rela~ao entre os parametros de crescimento (composi<;ao do In e espessura dos po<;os)

e a rugosidade da interface tern sido deterrninada atraves das observa~oes da tecnica de
fundo escuro (dark field).

As imagens TEM mostradas nas fotos 3.1, 3.2 e 3.3 foram feitas por C. Delamarre

no Laboratoire de Physique du Soli de (LPS) de L' Ecole Superieure de Physique Chimie

Industrielle de Paris (ESPCI) com urn microscOpio JEOL 100 CX (tensao de acelera<;ao

de 120 kV). As imagens foram feitas em fundo escuro 200. A tecnica de fundo escuro e

explicada detalhadamente em urn artigo de C.Delamarre [61], que tambem explica porque

certos feixes (no caso 0 200) sac utilizados na teoria cinetica. Essa teoria e suficiente para

se estudar 0 sistema GaAsj(AIGa)As; por outro lade, a teoria dimimica, que leva em conta

a espessura da lamina (conjunto do porta amostra), e indispensavel no caso do sistema

de GaAsj(Galn)As. Os calculos foram feitos por simula<;ao "multislier" [61] e confirmam

que os fundos escuros 200 dao urn melhor contraste entre as camadas para as espessuras

observadas.

A foto 3.1 mostra a imagem TEM de uma sequencia de poc;os quanticos simples de

InO.3sG<l{}.6SAsjGaAscom espessuras de 5,7,9 e 11 monocamadas crescidos a 520 °C e
o

separados por barreiras de GaAs de 1000 A crescidas a 600 °C. Da esquerda para a direita

vemos a camada tampao de GaAs, 0 poc;o com espessura de 11, 9, 7 e 5 monocamadas,
o

todos separados por 1000 A de GaAs. Os po<;ode 11, 9 e 7 monocamadas sac rugosos,como

pode ser vis to na foto, enquanto que 0 poc;o de 5 monocamadas e liso. Essa diferen<;a

de morfologia nos da urn limite para a espessura critica, ou seja, ela e menor do que

7 monocamadas e maior do que 5 monocamadas. A foto 3.2 coloca em evidencia a

rugosidade dos poc;os de 11 e 9 monocamadas.



FOTO 3.1- Imagem TEM em fundo escuro 200 de poços quânticos de Ino.3sGao.6sAs/GaAs

com espessuras de 5,7,9 e 11 mono camadas separados por barreiras de GaAs de 1000 A.

Da esquerda para a direita vemos a camada tampão de GaAs e os poços de 11, 9, 7 e 5

monocamadas.
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FOTO 3.2 - Imagem TEM em fundo escuro 200 colocando em evidência a rugosidade

dos poços quânticos de Ino.3sGao.65As/GaAs com espessura de 11 e 9 monocamadas.



A amostra caracterizada por TEM com po~os quanticos de Ino.3sGao.6sAs/ GaAs e a

mesma que anteriormente foi caracterizada por PL e RHEED e utilizacla para fazer-se a

compara~ao entre os dois no item 3.3.4. Temos agora portanto, mais urn result ado que

pode ser utilizado para compar~ao. Dos valores encontrados no item anterior temos que

a espessura critica determinada por RHEED e de 6,5 monocamaclas e a encontrada por

PL e de 8,5 monocamadas, sendo assim vemos que 0 TEM mostra uma verifica~ao dos

resultados determinada par RHEED.
Vma outra sequencia de nove po~os quanticos de InO.17Gao.83As/GaAs com espessuras

de 5,7,9,11,13,15,17,1ge 21 monocamadas crescidos a 520°C e separados por barreiras de

GaAs de 500Acrescidas a 600°C foi tamoom examinadapor TEM. Na figura 3.7 mostramos

o result ado obtido por PL. Os valores das meias larguras (FHWM) e a intensidade dos

picos mostram que a transic;ao 2D - 3D ainda nao ocorreu. Como visto no item anterior,

a espessura critica e inferior a transi~ao 2D - 3D para composic;oes de In menores do

que 0,4, sendo assim, a PL nao pode nos dar uma informa<;ao sobre 0 valor da espessura

critica. Tampouco 0 RHEED pode nos mostrar esse resultado, pois nao e possivel notar

nenhuma mudan<;a no diagrama de difrac;ao quando composi<;oes de In sao inferiores a 0,2.

Nesse caso a caracteriza.<;ao por TEM torna-se uma ferramenta bast ante litil, mostranto

a morfologia das interfaces. A titulo indicativo, 0 valor te6rico da espessura critica para

uma composi<;ao de In de 0,17 determinado a partir da teoria de Mathews [26] e de

aproximadamente 200A( cerca de 570 monocamadas).

A foto 3.3 mostra a imagem TEM dos nove poc;os de InO.17Gao.83As/GaAs descritos

acima. Da direita para a esquerda vemos a camada tampao, os poc;os de 5, 7, 9, 11, 13,

15, 17, 19 e 21 monocamadas separados por barreiras de GaAs de 500 A, com excec;ao

da barreira entre 0 poc;o de 15 e de 17 monocamadas que possui uma largura de aproxi-

madamente 400 A (isto pode ser devido a algum problema na abertura ou fechamento dos

obturadores das celulas; contudo, isto nao traz problemas para a amostra, pois trata-se

somente da barreira de poc;os quanticos simples e nao de multipo<;os quanticos, nas quais

o periodo tern que ser sempre 0 mesmo). Os poc;os mostram espessuras variando de 30
o

a 40 A (com 10% de erro) e sem proporC;ao visivel das espessuras dos nove poc;os. Esse

result ado esta em desacordo total com a PL, que mostrou a existencia de nove po~os de

espessuras diferentes (figura 3.7). Essa diferen~a de resultados pode ser devida a uma



falha na observa<;ao ou posicionamento da amostra, acarretando assim erros nas medidas

das espessuras dos nove po~os. Apesar da discordancia entre TEM e PL quanta as es-

pessuras dos po~os, os resultados concordam quanto a morfologia das camadas, i.e., as
po<;osSaGlisos sem nenhuma rugosidade aparente, 0 que mostra que a espessura critica e
superior as 21 monocamadas (60 A).

o
1.37

Figura 3.7: Espectro de PL de uma amostra com nove po<;os qU<lnticos de
InO.17GCl<>.83As/GaAs. Da direita para a esquerda os valores dos po<;os SaG

5,7,9,11,13,15,17,1ge 21 monocamadas.



FOTO 3.3 - Imagem TEM em fundo escuro 200 de nove poços quânticos de InO.17Gél{).83As/-

GaAs. Da direita para a esquerda temos: a camada tampão de GaAs, os poços de

5,7,9,11,13,15,17,19 e 21 monocamada, separados entre si por barreiras de GaAs de 500

Â, com exceção da barreira entre os poços de 15 e 17 mono camadas que tem aproximada-
o

mente 400 A.



A transição do modo de crescimento 2D-3D que ocorre durante o crescimento de InxGal_xAs

sobre GaAs foi estudada com auxílio do RHEED. O início do crescimento 3D, i.é., a

formação de ilhas, foi relacionado a uma forte diminuição da intensidade do feixe especular

do RHEED (e a um aumento de intensidade do ponto de Bragg). Para camadas altamente

tensionadas (x2::0,4), a transição do modo de crescimento é muito rápida, e ocorre para

uma espessura que corresponde bem à espessura crítica. Para uma região intermediária

de tena.]Lo (0,2 <x<0,4) as Ilhas aparecem para espessuras maiores do que a espessura

crítica e o efeito de desordem da superfície é observado antes da transição do modo de

crescimento. Este efeito está relacionado à relaxação da rede e aparece em espessuras que

correspondem muito bem com a espessura crítica. A diferença entre as espessuras que

correspondem ao início do c~escimento 3D e a relaxação da rede, aumentam a medida

que x diminui (de uma monocamada até cinco monocamadas para x diminuindo de 0,38

até 0,23). Na realidade, a;.ransição 2D-3D torna-se menos perceptível quando a tensão

diminui, e finalmente desaparece quando x~0,2. Foi mostrado também que a transição

2D-3D depende fortemente da temperatura de crescimento: para x = 0,35 ela diminui de

12 monocamadas em 4600 para 8 monocamadas em 5400
; contudo, permanece sempre

maior do que a espessura crítica (9 monocamadas e 5 mono camadas respectivamente).

Os estudos de fotoluminescência de poços quânticos de InxGal_xAs/GaAs de várias es-

pessuras indicaram uma degradação das propriedades óticas em espessuras maiores do

que a espessura crítica, a qual corresponde de fato a espessura observada para a transição

2D-3D. Os resultados obtidos através da microscopia eletrônica por transmissão (TEM)

das amostras com poços quânticos de 5,7,9 e 11 monocamadas de Ino.3sGao,6sAs/GaAs

para determinar a espessura crítica mostraram boa concordância com os valores determi-

nados por RHEED. Para os poços quânticos de Ino,I7Gao.83As/GaAS com 5,7, 9, 11, 13,

15, 17, 19 e 21 monocamadas, contudo, não foi possível observar-se a distinção entre as

diferentes espessuras das camadas crescidas, como determinado por PL (figura 3.7). Esta

distinção pode não ter sido observada devido a um erro no posicionamento da amostra e

consequentemente na medida das espessuras dos poços. Apesar desta discordância, ambas

(PL e TEM) concordam com o fato de que a espessura crítica não foi ultrapassad~.



PARTE B: EFEITO DA DESORIENTAC.40 DO SUBSTRATO

-3.4 INTRODUCAO
o interesse em se utilizar substratos desorientados para 0 crescimento de semicondutores

pela t~cnica de epitaxia par feixe molecular e muito recente. Esse interesse evoluiu muito a

partir da demonstra~ao, realizada pela primeira vez pOl'Tsui et al. [46], do aprimoramento
da qualidade das camadas crescidas sobre superficies ligeirarnente desorientadas. Muitos

trabalhos realizados ap6s Tsui confirrnaram que a desorienta~ao do substrato de alguns

graus, tern urn efeito muito irnportante sobre as propriedades rnorfolcigicas [47], 6ticas [48]

e eletronicas [49] dos rnateriais crescidos. A utiliz~ao desses substratos desorientados,

perrnite a realiz~ao de novas estruturas quanticas de baixa dimt:;nsionalidade tais como

super-redes laterais (SRL), fios quanticos, caixas quanticas segundo 0 conceito proposto

pOl' Petroff [50] (figura 3.8).

Para a fabric~ao de dispositivos, 0 exernplo rnais significativo do efeito da desori-

enta~ao do substrato, e a reduc;ao do lirniar para laser em estruturas feitas com poc;os

quanticos de AIGaAs/GaAs obtidas pOI'Chen et al. [51].

o sistema InxGal_xAs/GaAs tern recentemente recebido grande aten~ao pOI'parte dos

pesquisadores, na inten~ao de chegar-se as boas condic;oes de crescimento e alta qualidade

dos materiais. Heterojun~oes desse tipo, de alta qualidade podem ser obtidas quando as

camadas epitaxiais sac acomodadas elasticamente, isto e, sern a criac;ao de dislocac;oes na

interface. A espessura para a qual as dislocac;oes aparecem e conhecida como espessura

critica e ja foi estudada na parte A deste capitulo, em func;ao da composi~ao de In e

da temperatura do substrato. Foi visto que a espessura critica aumenta a medida que a

composic;ao do In e/ou a temperatura de crescimento diminuem.

Seria interessante obter-se heterojunc;oes de alta qualidade sem alterar muito as condic;oes

de crescimento, isso pOl'que como ja explicado anteriormente, nao seria compatlvel com

as condic;oes de crescimento dos materiais utilizados como barreira (pOI'exemplo, GaAs e

AIGaAs). Urn modo de obter-se heterojunc;oes de alta qualidade sem mexer nesses dois

parametros (composi~ao do In e temperatura de crescirnento), seria a utiliza~ao de sub-

stratos desorientados. Como sera rnostrado mais adiante, as estruturas crescidas sobre



estes substratos, mostraram qualidades 6ticas (determinadas pOl' fotoluminescencia) supe-

riores aquelas crescidas sabre substratos perfeitamente orientados. Estes resultados ainda

sac ineditos, hip6teses sobre 0 porque deste comportamento serao levantadas e discutidas

no final deste capitulo. Vale a pena comentar aqui, que 0 mesmo comportamento face as

qualidades 6ticas sac observadas para 0 sistema AIGaAs/GaAs, contudo de forma menos

A figura 3.9 rnostra dois tipos de desorienta<;ao em rela<;ao ao GaAs (001): urn em

direc;ao ao plano (111 )Ga e 0 outro em direc;ao ao plano (111 )As. Estes dois tipos de

desorienta<;ao apresentarn interesse devido as diferentes naturezas dos atornos na borda

dos degraus. A desorienta<;ao na dire<;ao do plano (111)Ga tern as bordas do degrau

orientadas segundo a direc;ao [-110] enquanto que a desorienta<;ao na direc;ao do plano

(111)As tern as bordas do degrau orientadas segundo a dire<;ao [110]. As bordas dos

degraus sac constituidas seja pOl' atornos de Ga ((ll1)Ga) seja de atornos de As ((lll)As),

por isso a utiliza<;ao dos termos "superficies com degrau Ga" e "superficies com degrau

As".

Uma superficie desorientada e constituida de terrac;os dispostos regularmente em forma

de escada e formam uma rede ordenada. A largura de cad a terrac;o e definida pelo angulo

de desorienta<;ao em relac;ao ao plano (001), considerando-se que a altura dos degraus

para 0 GaAs e igual a uma monocamada molecular (a/2 = 2,83 A).
Uma superficie desorientada nem sempre se enquadra no caso ideal mencionado acirna.

As larguras dos terrac;os podern flutuar mais ou menos em tomo de urn valor medio fixado

pelo angulo de corte, ou ainda, as bordas dos degraus apresentarem dentes ao inves de

serem perfeitamente retas •

Urn estudo completo sobre as irregularidades dessas superficies desorientadas foi rnostrado

pOl' C.Deparis [21] utilizando a tecnica de analise "in situ" RHEED.

Na tabela 3.3 podemos vel' alguns valores para as densidades de degraus e larguras

dos terrac;os calculados para diversos graus de desorienta<;ao do substrato.



Neste capitulo 1 nos mostraremos os resultados obtitos com 0 crescimento de po<;os

quanticos de InxGal_xAs/GaAs e estruturas simples de InGaAs tensionados e nao ten-

sionados1 sobre substratos de GaAs(lOO) perfeitamente orientados e desorientados 2°1 3°1

4° e 6° nas dire<;6es [-110] (degrau Ga) e [110] (degrau As). As amostras foram caracteri-

zadas par fotoluminescencia (PL).

-3.5 QUALIDADE X DESORIENTAQAO DO SUBS.
TRATO; UMA CERTA CONTROVERSIA

Alguns resultados recentemente reportados, sobre 0 crescimento de sistemas tensionados

sobre substratos desorientados mostraram algumas divergencias quanto a qualidade da

interface versus grau de desorientac;ao dos mesmos.

A.S.Brown et al. [52] cresceram InGaAs e AlInAs sobre substratos de InP desorienta-

dos. Eles observaram que para os dois mat~riais , as qualidades da liga e da interface eram

melhoradas (em rela<;ao ao substrato perfeitamente orientado) quando 0 angulo de desori-

entac;ao do substrato era de 4° na direc;;ao[100] (degrau In). Por outro lado, quando esses

materiais eram crescidos sobre substratos com angulo de desorientcusao de 2° na direc;;ao

(100) (degrau In), essas qualidades se degradaram rapidamente em relac;;aoas estruturas

crescidas sobre substratos perfeitamente orientados: K.H.Chang et al. [53] observaram urn

aumento na intensidade e na FH\VM das linhas de emissao de fotoluminescencia, quando

poc;;osquanticos multiplos nao tensionados dessas mesmas ligas mencionadas acima eram

crescidos sobre substratos desorientados 2° e 40. AMm disso urn deslocamento para baixas

energias foi observado quando 0 grau de desorientac;;ao aumentava.

Para heteroestruturas simples de InGaAs crescidas simultaneamente sobre substratos

exatamente orient ados e desorientados 2° [-llO](degrau Ga), D.Morris et al. [42] ob-

tiveram resultados completamente diferentes. Eles observaram at raves de fotoluminescencia

que as estruturas crescidas sobre substratos orientados apresentavam uma qualidade muito

melhor do que aquelas crescidas sobre substratos desorientados 2°. Utilizando a caraeter-

izac;;aopor PL, mostraremos 0 efeito da desorientcusao do substrato do GaAs sobre sistemas

de InGaAs tensionados, parcialmente tension ados e completamente relaxados, tanto em

fun<;ao da natureza dos degraus (Ga ou As) como em func;;aodo grau de desorientcusao.



3.6 CRESCIMENTO DAS AMOSTRAS

Po~os quanticos simples de InxGal_xAs/GaAs foram crescidos pela tecnica de epitaxia por

feixe molecular (descrita no capitulo 1).Os substratos usados foram GaAs (100) dopados

tipo n orient ados e desorientados 2°,4° e 6° na dire<;ao [-110] (degrau Ga), desorientado

4° na dire~ao (110] (degrau As) e substrato de GaAs semi isolante (51) desorientado 3° na

dire<;ao [-110] (degrau Ga). A prepara<;ao dos substratos e a mesma citada no item 3.2. As

taxas de crescimento e a composi~ao do In foram determinadas utilizando-se as oscila~6es

de intensidade do RHEED. As composi<;6es de In utilizadas foram: 0,17; 0,21; 0,25; e

0,35. As barreiras de GaAs possuem 1000 Ae 500 Apara isolar os po<;os qminticos quando

x~0,3 e x < 0,3 respectivamente. Uma camada tampao de GaAs de 0,8pm foi crescida

sistematicamente antes de cada estrutura. A temperatura dos substratos foi medida pOI'

urn pirometro 6tico previamente calibrado usando a temperatura de desadsor<;ao do 6xido

de Ga da superficie do substrato. As barreiras de GaAs foram crescidas a 580°C e os po<;os

a 520°C. A mudan<;a das temperaturas de crescimento foi realizada como ja explicado no

Item 3.3.4. As amostras foram fixad as sobre 0 mo1ibloco com indio. Para garantir uma

boa uniformidade das camadas, utilizamos a rota<;ao continua do mo1ibloco durante 0

cresci men to.

3.7.1 EFEITO DA DIRECAO DO DEGRAU NO SUBSTRA-
TO DESORIENTADO

A figura 3.10 mostra os espectros de fotoluminescencia (PL) de po<;os quanticos de

Ino,3sGao,6sAs/GaAs crescidos simultaneamente sobre substratos de GaAs desorientados

4° nas dire~6es [-110] (degrau Ga) e [110] (degrau As). Uma forte degrada~ao das pro-

priedades 6ticas (alargamento e deslocamento para baixas energias das linhas de emissao)

foi observada quando os po<;os (tensionados ou parcialmente relaxados) eram crescidos

sobre os substratos com degrau As. POI' exemplo, observemos 0 po<;o quantico de 5 mono-

camadas cresci do sobre 0 substrato com degrau Ga. Ele apresenta a linha de emissao

intensa e fina (FWHM de 2,6 meV) enquanto que urn po<;o de mesma espessura cresci do



a = Arct nornbre de nngees atorniques de la marche
gnombre de rangees atomiques de la tcrrasse

Largeur des terrasses
= (nombre de rangees atomique) . ao / 2 au ao est Ie

parametre cristallin (= 5,6533 A)

~G = Greel - Gcal avec Gcal determine a partir du nombre de ran gees atomiques emier.

nbre rangees

atomiques

largeur (A) nbre rangees largeur (A)

atomiques

10' (0.16°)

30' (0,5°) 115

57 0,005

0,025

t' 0,01

0,09

Tabela 3.3: Densidade de degraus e largura dos terrac;os em func;ao do grau de desori-
entac;ao do substrato.
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Figura 3.8: Exemplo de estrutura de baixa dimensionalidade proposta por Petroff [50]
utilizando substratos desorientados: a) fio quantico; b) superrede lateral e c) superrede
inclinada. Em cada urn dos casos a periodicidade da estrutura e fixa pelo tamanho dos
terra<;os e pela soma dos depositos de Al + Ga crescido a cada ciclo. onde: T2= periodo
da superrede. T1= periodo do fio quantico. 1= tamanho dos terra<;os. T= periodo da
superrede inclinada. c = angulo de desorient~ao. j3 = angulo de inclina<;ao da superrede
= p-l/tga, onde p=m+n sendo men, monocamadas fracionarias.
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Figura 3.9: Representcu;ao esquematica da pOSl<;aodos atomos sobre os dois tipos de
degraus que nos vamos utilizar: a) degrau Ga e b) degrau As [21].



sobre 0 substrato com degrau As apresenta linha de emissao muito larga (FH\V~1de 18,3

meV) e rnenos intensa.
A degrada<;ao das propriedades 6ticas de po~os quanticos de GaAsj AIGaAs quando

crescidos sobre substratos de GaAs desorientados [110] (degrau As) tambem foi observada

pOl' C.Deparis [21] que mostrou que esta degrada~ao das propriedades 6ticas e uma fun~ao

do. pressao de AS4 (alta pressao-pior quaJidade) e da temperatura de creSclmento (baixa

temperatura-pior qualidade).

Como para 0 sistema de InxGat_xAs/GaAs as condi<;6es 6timas de crescimento sac

justamente alta pressao de As e baixa temperatura de crescimento, fica muito dificil obter-

se estruturas de boa qualidade quando essas sac crescidas sobre substratos desorientados

na dire<;ao [110] (degrau As). Portanto, todos os resultados que serao apresentados daqui

para frente, referem-se somente as amostras crescidas sobre substratos desorientados na

dire<;ao [-110] (degrau Ga).

3.7.2 POCOS QUA.NTICOS TENSIONADOS DE InxGal-xAs/-
GaAs

Chamamos de po<;osquanticos tensionados aqueles po<;oscuja largura e inferior a espes-

sura para a transi<;ao 2D - 3D. As medidas de fotolurninescencia foram realizadas con-

forme descrito no item 3.3.4. A energia de emissao (figura 3.11a) e a largura a meia altura

(FHWM) (figura 3.11b) como fun<;ao da espessura dos po<;osde Ino,2tGCl<>.79As/GaAssac

mostradas. As estruturas foram crescidas ern duas series: primeiramente sobre os sub-

stratos de GaAs (100) perfeitamente orientado e desorientado 2° e 3° na dire<;ao [-110]

(marcha Ga) e depois as mesmas estruturas foram reproduzidas sobre outro substrato de

GaAs (100) orientado e desorientado 4° e 6° na dire<;ao [-110] (degrau Ga). Os substratos

de GaAs perfeitamente orient ados utilizados nas duas series serviram para a compara<;ao

entre as mesmas. 0 espectro obtido para ambos mostrou diferen<;as despreziveis e/ pOl'

isso, mostraremos aqui somente urn dos espectros referentes a este tipo de substrato.

o deslocamento para energias mais baixas observado ern todas as amostras quando

a largura dos po<;os aumenta e 0 comportamento normal, pois as linhas de emissao ten-

dem a aproximar-se daquela do volume do material. Contudo, para uma mesma largura

dos pO<';os,as linhas de emissao dos po<;oscrescidos sobre substratos desorientados foram



deslocadas para energias mais altas em rela~ao as linhas de emissao dos po<;os crescidos

sobre substratos perfeitamente orientados. Alem disso, os deslocamentos sac mais impor-

tantes para angulos de desorienta~ao maiores. Como urn exemplo, tomemos 0 po<;o de

9 monocamadas de largura (precisao de mais ou menos 0,5 Me, determinada atraves do
RHEED). Ele apresenta urn deslocarnento em energia de 4 rneV em rela<;ao ao substrato

orientado quando crescida sabre a substrata desorientada de 20 e de 15 meV quando

crescido sobre a substrata desorientado 6°.
Alem desses deslocamentos em energia, foi observado uma diminui~ao na largura a

meia altura (FHWM) da linha de emissao em rela~ao a substratos de GaAs (100) per-

feitamente orientados quando substratos desorientados sao utilizados. Essa diminuiGao

na FH\VM e mais acentuada quanto maior for 0 angulo de desorientaGao (pelo menos ate

6°). A FH\VM da indica<;oes import antes quanto it qualidade da interface, quanto menor

o seu valor, melhor e 0 material crescido.

as mesmos comportamentos mencionados acima, foram observados para po<;osquanticos

com diferentes composi<;oes de In (0,17; 0,25 e 0,35) quando esses eram tensionados. Con-

tudo os deslocamentos das linhas de emissao para energias mais altas torna-se menos

importante, it medida que a composi<;ao de In diminui. Como urn exemplo, para urn po<;o

de 11 monocamadas com 0,21 de In, 0 deslocamento da linha de emissao entre 0 substrato

orientado e desorientado 3° e de 4 me Y, enquando que para urn po<;o da mesma largura

mas com uma composi<;ao de In de 0,17, esse deslocamento e de somente 1meY.

Estes resultados podem encontrar uma explica<;ao considerando-se duas hipoteses: a)

o coeficiente de incorpora<;ao do In deixa de ser igual a 1 quando crescido sobre substratos

desorientados; b) a tensao induzida sobre os substratos desorientados e mais forte do que

aquela observada sobre substratos orientados.

A hipotese a) surge dos resultados apresentados POl'S. Guha et. al.[54], que realizou

o crescimento de InxGal-xAs sobre substratos de GaAs gravados. Estas amostras foram

caracterizadas pOI' TEM, que mostrou que a regiao da mesa teve crescimento normal,

mas a borda em volta da mesa nao mostrou sinal de nenhuma deposi<;ao. Se a borda

do degrau de urn substrato desorientado possui 0 mesmo comportamento que a borda

em torno da mesa, nos podemos explicar 0 porque do deslocamento para altas energias

quando 0 grau de desorienta<;ao aumenta. Como visto na tabela 3.3, maior 0 angulo de
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Figura 3.10: Espectro de fotoluminescencia de estruturas de poc;os quanticos de
Ino.3sGao,6sAs/GaAs com espessuras de 5, 7, 9 e 11 monocamadas crescidos sobre subs-
tratos desorientados a) 4° na direc;ao [110] (degrau As) e b) 4° na direc;ao [-110] (degrau
Ga).
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Figura 3.11: Valores obtidos do espectro de fotoluminescencia a) energia de emissao (eV)
versus largura do po<;o (Me) e b) FHWM como fun<;ao do angulo de desorienta~ao do
substrato para po<;os de1no,21Gao,79As/GaAs com larguras de i, 9 e 11 monocamadas.



desorientação, menor é a largura dos terraços, consequentemente maior a densidade de

degraus. Assim, quanto mais degraus, menor a quantidade de In sobre a superfície, em

relação a um substrato de menor ângulo de desorientação. Podemos dizer então que o

coeficiente de incorporação de In deixou de ser igual a 1.

A hipótese b) diz que o processo de relaxação (liberação da tensão) ocorre mais rap-

idamente sobre um substrato orientado do que sobre um substrato desorientado. Esta

hipótese pode ser explicada utilizando-se uma nova interpretação para o crescimento de

materiais tensionados, proposto por C.W.Snyder et ai. [55]. Estes autores consideram

que durante o modo de crescimento por nucleação 2D, existe um aumento de energia

devido a tensão, toda a vez que uma camada é depositada, sendo assim, os átomos per-

tencentes a camada mais externa estarão mais relaxados do que aqueles das camadas

inferiores. Lembrando-se de que o modo de crescimento é feito por nucleação 2D sobre

substratos orientados e que sobre substratos desorientados o modo de crescimento é rea-

lizado por avanço de degrau, podemos concluir que os substratos orientados apresentam

uma relaxação mais rápida quando comparada aos substratos desorientados que possuem

as mesmas camadas depositadas.

poços QUÂNTICOS PARCIALMENTE RELAXADOS

Para estudar o efeito da desorientação do substrato sobre poços quânticos parcialmente

tensionados (quando a espessura do poço é superior à espessura para a transição 2D-3D),

crescemos uma série de 10 poços quânticos de Ino.2sGao.7sAs/GaAs com larguras de 3, 7,

9, 11, 13, 15, 21, 27 e 31 monocamadas sobre substratos de GaAs (100) perfeitamente

orientado, 30 e 60 desorientados na direção [-110] (degrau Ga). Essas larguras foram

escolhidas por serem menores e maiores do que a espessura para a transição 2D-3D obtida

a partir da análise do RHEED. A espessura para a transição 2D-3D para uma composição

de In de 0,25 e temperatura de crescimento de 520°C é de 16 monocamadas.

A figura 3.12 mostra os FH\VM (obtidos do espectro de fotoluminescência) como

função da largura do poço. Para larguras menores do que 15 monocamadas, o mesmo

comportamento face ao ângulo de desorientação observado no ítem anterior é obtido. Por

outro lado, quando esta largura ultrapassa 15 monocamadas, uma inversão nesse compor-.
tamento é observado, i.é., para poços parcialmente relaxados a FH\VM aumenta quando



o angulo de desorienta<;ao aumenta. A diminui~ao da FHWM para arnostras crescidas

sobre substratos perfeitamente orientados quando a espessura critica era ultrapassada ja
foi observada [29]. AMm do mais, quando os poc;os ja nao SaDmais tensionados, os valores

em energia das linhas de emissao saD trocados quando comparados aquelas observadas
para poc;os tensionados. Aqui, os poc;os crescidos sobre substratos orientados aparecem

em energias maiores do que aqueles crescidos sobre substratos desorientados. Esse corn-

portamento esta em born acordo com os resultados report ados por K.H.Chang et aI. [.53]
sobre 0 crescimento de multipo<;os quanticos nao tensionados de AlInAs/lnGaAs crescidos

sobre substratos orientados e desorientados.

A inversao na posi~ao das linhas de energia e 0 alargamento das mesmas esta em

controversia com a hip6tese a) proposta no item acima; podemos portanto eliminar essa

hip6tese. Quanto it. segunda hip6tese, ela nos parece mais razoavel e sera melhor exami-

nada abaixo.

Se, como explicado no item b, a tensaE> e liberada (sem a forma<;ao de disloca~oes)

durante a deposi~ao das camadas antes que a transi~ao 2D-3D ocorra, 0 efeito devido a

esta transi~ao sera quase desprezivel e as camadas mostrarao val ores mais esta veis para

a energia de emissao (espectro de PL). Por outro lado, quando a relaxa<;ao da tensao

ocorre somente a partir da transi~ao 2D-3D esse efeito sera mais importante e 0 processo

de relaxa<;ao durara mais tempo. Em ambos os casos 0 processo de relaxa<;ao devera

ocorrer ate que uma interrup<;ao no crescimento seja feita ou a espessura do filme seja

suficientemente grande para que 0 valor da constante de rede do volume do materiaJ/Iue

se esta crescendo seja alcan<;ada. Por exemplo, uma camada espessa de Ino,2sGCi{),7sAs

possui a energia de gap em 1,15 eV (medida a 2K). 0 po~o quantico mais largo cresci do

aqui, possui uma espessura de 31 monocamadas e apresenta a linha de emissao em 1,24
e 1,25 eV para substratos 6° desorientado na dire~ao [-110] (degrau Ga) e orientado

respectivamente, entao 31 monocamadas nao sao suficientes para uma relaxa<;ao total.

3.7.4 HETEROESTRUTURAS SIMPLES DE InxGal_xAsjGaAs
NAO TENSIONADAS

Heteroestrut uras simples de InO,14GCi{),86As/ GaAs com espessuras de 1,51lm foram cresci-

das sobre substratos de GaAs (100) perfeitamente orientado e 3° desorientado na direc;ao



Figura 3.12: FHWM (meV) versus largura dos po<;os como fun<;ao do cingulo de desori-
enta~ao dos substratos para Ino,2sGao,rsAs/GaAs.



[-110] (degrau Ga). Sobre 0 topo de cada estrutura algumas camadas de GaAs e AlGaAs

foram depositadas para evitar-se a formacao de centros de recombinaca.o nao radiativa so-
bre a superffcie do InGaAs [44]. A espessura de 1,5pm e largamente superior a espessura

crftica proposta por Mathews et al. [26], i.e., aproximadamente 200 Apara a composi~ao

de In aqui examinada. Nesse caso, esperamos que a estrutura esteja completamente re-

laxada (livre de qualquer tensao). Para essas amostras, nenhum deslocamento em energia

em rela<;aoaos diferentes substratos foi observado (figura 3.14). Isso prova que a asser~ao

acima e verdadeira e que as camadas de Ino,14Gao,86Asestao realmente relaxadas. Esse
resultado, esta em discordancia com os obtidos por D.Morris et al. [42], que encontrou

urn deslocamento muito grande entre a linha de emissao de urn filme de Ino,o7Gao,93As
crescido sobre urn substrato de GaAs (100) perfeitamente orientado e urn desorientado 2°
na dire<;ao [-110] (degrau Ga), mesmo para espessuras do filme excedendo largamente a

espessura critiea e estando assim completamente relaxado. Nos nao conseguimos ententer

esse resultado, pois uma vez que 0 parametro de rede do volume e alcan<;ado, a energia

do gap nao pode ser diferente para os dois substratos, consequentemente, as energias das
linhas de emissao devem ter 0 mesmo valor.



Figura 3.13: Espectro de fotoluminescencia a 2K de heteroestruturas de Ino,14Gao,86As
crescidas sobre substratos de GaAs a) perfeitamente orientado e b) 30 desorientado na
dire<;ao [-110] (degrau Ga).



-3.8 CONCLUSAO

A evoluc;ao da relaxac;ao foi estudada como fun~ao do angulo de desorienta<;ao do substrato

de GaAs em rela\ao ao substrato orientado. Para os po<;os quimticos tensionados~ as

amostras crescidas sobre os substratos orient ados mostraram uma relax<i.\ao parcial (sem

a gera~ao de disloca\oes) devido ao modo de crescimento por nuclea\ao 2D antes que a

espessura para a transi<;ao 2D-3D ocoresse. POl' outro lado as amostras crescidas sobre

substratos desorientados permaneceram tensionadas ate que a transic;ao 2D-3D ocorresse.

Quando a espessura para essa transic;;ao e ultrapassada, essa situac;;ao muda, e 0 substrato

desorientado mostra uma relaxac;;ao da tensao mais importante e mais forte do que aquela

observada sobre 0 substrato orientado.

Heteroestruturas simples de InGaAs crescidas sobre os dois diferentes tipos de sub-

stratos, orientado e desorientado mostraram os mesmos valores para as energias de emissao

quando a relaxac;;ao total e alcanc;;ada. A pobre qualidade dos poc;os quanticos crescidos

sobre substratos desorientados na direc;;ao [110] (degrau As) tern como responsaveis as

condic;oes de crescimento (baixa temperatura e alta pressao de As4).



Capítulo 4

-INTRODUÇAO AO
CRESCIMENTO DE
ESTRUTURAS DESTINADAS À-CONFECÇAO DE DISPOSITIVOS

-4.1 INTRODUÇAO

Após estudarmos as estruturas tensionadas de InxGal_xAs/GaAs sob diversos aspectos

(transição 2D-3D, espessura crítica, qualidade das amostras em função da temperatura

de crescimento, composição de In e desorientação' do substrato), estamos aptos a ini-

ciar o crescimento de heteroestruturas mais complexas (tais corno multipoços quânticos

e estruturas de dupla barreira) que podem ser destinadas à confecção de dispositivos op-

toeletrônicos. Contudo, apesar de nosso esforço, o tempo de estadia no LPSES chegou

ao fim antes de iniciarmos um estudo mais aprofundado destas heteroestruturas (medidas

elétricas) por isso, mostraremos aqui somente alguns resultados parciais (medidas óticas).

4.2 CRESCIMENTO DE MULTIPOÇOS QUÂN-
TICOS DE InxGal-xAs/GaAs

Existem autores que definem estes multipoços quânticos (MQ) corno sendo superredes,

contudo, nós preferimos usar o termo multipoço pois a largura das barreiras (maiores

do que IOOA) não permite que haja acoplamento entre os poços, que caracteriza de fato



CASO DO MULTIPOQO QUANTICO DE InxGal_xAsj-
GaAs TENSIONADO

Urn rnultipoc;o de InxGal-xAs/GaAs tensionado nao apresenta nenhurna dislocac;ao nas

interfaces e se negligenciarmos a influencia do raio de curvatura, a parametro de rede no

plano xy sera constante e igual aquele do GaAs.

As sub-carnadas de InxGal_xAs tensionadas tern uma deforma<;ao:

ao passo que as camadas de GaAs permanecem no seu estado intrinseco. 0 caso de urn

MQ tensionado e mostrado na figura 4.lb.

Como para uma camada unica de InxGal_xAs/GaAs, existe uma espessura critica

para a qual 0 fenomeno de relaxa<;ao pela forma<;ao de disloca<;6es aparece. Urn calculo

para a espessura critica de uma superrede foi feito pOI'Mathews [26], que diz respeito a

uma superrede em "equilIbrio energetico", quer dizer, onde as camadas se sucedem uma

comprimida e outra estirada. Nesse caso a espessura critica independe do numero de

periodos da superrede, uma vez que 0 proprio periodo esta em equilIbrio energetico.

o caso de urn MQ de InxGal_xAs/GaAs e diferente:a cada novo periodo a camada

de InGaAs aumenta a energia elastica armazenada e pOl' isso se aproxima da espessura

crftica. Podemos estimar 0 limite inferior da espessura critica como sendo a espessura

de uma camada de InxGal_xAs correspondendo a espessura total dos 1\1Q. De fato a

introdu<;ao de camadas intermediarias de GaAs entre as camadas de InxGal_xAs deve

nao mudar a espessura critica, ou deve aumenta-la diminuindo a densidade volumetrica



da energia elastica)se opondo assim a relaxa<;ao. Urn trabalho realizado pOl' J.H.van del'

~lerwe et ai. [58] mostra que para uma tensao fixa, a espessura critica de uma superrede

e de 4 a 5 vezes maior quando comparada a uma camada simples de InxGal_xAs crescida

sobre urn substrato espesso. Isto ocorreria pOl' que no caso da superrede, cada camada

acomoda somente metade da tensao.

4.2.2 CASO DE UM MULTIPOc;O QUANTICO DE InxGal-xAsj
GaAs RELAXADO

Este caso se refere a urn MQ que possui a espessura total de InxGal_xAs maior do que

a espessura critica. Devido ao grande mimero de camadas crescidas epitaxialmente, 0

problema e muito mais complexo do que aquele de uma camada unica, onde as disloca<;oes

aparecem localizadas na interface camada/substrato e relax am a tensao da camada.

Quando a espessura torna-se superior it espessura critica, disloca<;oes na interface

aparecem do mesmo modo que nas camadas unicas. Essas disloca<;oes produzem urn

aumento do parametro de rede no plano xy e pOl' isso provocam a relaxa<;ao da tensao

da camada de InxGal_xAs. Ao mesmo tempo, as camadas de GaAs crescidas sobre as

camadas de InxGal_xAs parcialmente relaxadas, sac tambem elasticamente deformadas:

seu parametro de rede no plano (001) aumenta e aquele que e perpendicular ao plano

(001) diminui, conforme pode ser visto na figura 4.2.

Apesar de compreendermos esses principios basicos da relaxa<;ao, e dificil prevermos

o lugar onde estao situadas as disloca<;oes. E razoavel pensar que elas se encontram na

interface InxGal_xAs/GaAs, quer dizer, nas interfaces material tensionado e nao tension-

ado.

as dois casos de relaxa<;ao possivel sac mostrados na figura 4.1 c e d:

- uma relaxa<;ao com as disloca<;oes reunidas na primeira interface (substrato/MQ),

onde 0 MQ guarda sua coerencia propria.

- uma relaxa<;ao progressiva ao longo de toda a espessura do MQ com dislocac;oes a



Superrede Perfeitarnente Casada
Nao Existe Dislocacao

.--Dislocacao na
Interface

Substrato Superrede

Relaxacao Coerente
da Superrede

Relaxacao Incoerente
da Superrede

Figura 4.1: a) materiais relaxados; b) superrede perfeitamente casada (nao existem dis-
loca<;6esnas interfaces); c) relax~ao coerente da superrede; d) relaxa<;ao incoerente da
superrede.



,
b) EM EQUILIBRIO

Figura 4.2: Estado de deforma<;ao das redes do GaAs e InxGal-xAs no caso de uma su-
perrede perfeitamente tensionada e de uma em equilIbrio energetico. As set as represent am
as tensoes.

cada interface de InxGal_xAs/GaAs.

E possivel que esses fenomenos de relaxa<;ao sejam menos criticos do que no caso de

uma camada unica, pois a estrutura compreende camadas tensionadas de InxGal_xAs e

camadas nao tensionadas de GaAs, 0 que pode reduzir 0 processo de relaxa<;ao.

4.2.3 CONDIQOES DE CRESCIMENTO DE MQ DE InxGal_xAsj
GaAs

Como jeideterminado anteriormente, as condi<;oes6timas para 0 crescimento de InxGal_xAs/-

GaAs sac: Tcr menor ou igual a 540°C e pressao de AS4 da ordem de 1O-6Torr. Os po<;os

e as barreiras foram crescidos a 520°C, pois a temperaturas inferiores a 520°C as camadas

de GaAs, quando observadas com 0 RHEED mostraram urn crescimento 3D.

A prepara<;ao dos substratos e a mesma jei descrita no item 3.2. Utilizamos substratos



orientados e desorientados (3 e 6 0) de GaAs (100). Uma camada tampao de GaAs de

aproximadamente 0,7 Jim e sempre crescida antes do inicio do crescimento dos multipo~os

a uma Ter = 580°C, depois essa temperatura e abaixada para 520°C para iniciarmos 0

crescimento dos multipo~os propriamente ditos. As composi~6es de In e as velocidades de

crescimento foram determinadas a partir das oscil~oes do RHEED. Um micro computador

controla os motores que abrem e fecham as celulas de efusao para garantir uma perfeita

periodicidade dessas a~6es.

Antes de realizar as estruturas propriamente ditas, nos a simulamos sobre urn substrato

de calibra<;ao ( 0 substrato de calibra<;ao e urn substrato de GaAs(lOO) perfeitamente

orientado sobre 0 qual realizamos medidas de velocidade, composi<;ao, espessura etc.,

utilizando 0 RHEED. Sobre ele podemos depositar qualquer quantidade de material tais

como GaAs, InGaAs, AlAs, AIGaAs etc ..Mantendo-se sua superflcie lisa e limpa ele pode

dural' mais ou menos dois meses.) E dessa maneira que podemos determinar qual e 0

melhor modo de crescimento, isto e, tentamos 0 crescimento dos multipo<;os sem parada

de crescimento entre as interfaces, como mostra 0 esquema abaixo:

onde N e 0 numero de periodos.

Observando as oscilac;oes do RHEED, notamos que a recupera<;ao da intensidade da

oscila<;ao quando 0 crescimento de GaAs era retomado, era muito lento e nunca conseguia

atingir a intensidade inicial, levando-nos a concluir que existe uma rugosidade grande na

interface.

Para tentar solucionar esse problema, resolvemos introduzir paradas de crescimento

[60] entre as interfaces GaAs e InxGal-xAs como mostra 0 esquema abaixo:



instante 0: Ga aberto crescimento de GaAs

instante t1 : Ga fechado parada de crescimento
Nx instante t2 : Ga + In abertos crescimento de InxGal-xAs

instante t3 : Ga + In fechados parada de crescimento

Os tempos t1 e t3 foram otimizados utilizando-se as oscila~oes do RHEED, a saber,

eles sao 0 tempo necessario para que a intensidade retorne ao seu valor inicial. 0 tempo
t1 (60s), no nosso caso foi sempre maior do que 0 tempo t3 (30s). A figura 4.3 mostra 0

registro da intensidade do feixe especular do RHEED durante 0 crescimento de multipo~os

com parada de crescimento nas interfaces.

As espessuras totais dos MQ de InxGal-xAs foram mantidas menores do que a espes-

sura critica, caracterizando desse modo MQ tensionados.

Estes MQ de InxGal_xAs foram caracterizados pOI' fotoluminescencia (PL). A figura

4.4 mostra 0 espectro de PL obtido de 3 amostras crescidas simultaneamente sobre sub-

stratos de GaAs (001) orientado e desorientado 30 e 60 na dire~a.o [1-10] (degrau Ga).

Essas amostras SaDMQ de InO.lSGao.84Ascom 16Ade espessura separados pOI' barreiras

de GaAs de 100A, crescidas a 520°C. A espessura total e de aproximadamente 2.300 1)0

que corresponde a 20 periodos. As linhas de emissao SaDbastante finas (2,2 meV; 1,6 meV

e 0,96 meV para os substratos orientado, e desorientados 30 e 60 respectivamente) 0 que

mostra a boa qualidade das mesmas( ou seja, os periodos possuem todos a mesma espes-

sura, 0 que faz com que a intensidade fique mais forte, e as meias larguras finas indicam

que as interfaces SaD lisas e sem contaminantes). Outra vez 0 mesmo efeito observado

para po~os quanticos simples tension ados e observado, isto e, existe urn deslocamento

para energias maiores a medida que 0 angulo de desorientcu;ao aumenta.

Urn outro conjunto de amostras possuindo as mesmas caracteristicas que as antecedentes,

mas com espessura total maior (30 periodos = 3.480A) foi cresci do sobre substrato de

GaAs orientado e desorientado 60
• Os picos das energias de emissao dessas amostras
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crescimento de multip~os quanticos com interrup~ao de crescimento nas interfaces.



(figura 4.5) aparecem em energias urn pouco mais baixas e possuem FH\VM urn pouco

maiores do que as amostras com espessura total menor. Isto pode ser interpretado (

com muito cuidado ) como sendo urn inicio de relaxa~ao do tipo coerente. r\ada pode ser

afirmado com certeza, uma vez que os resultados que esperavamos obter por TEM e RX
ainda nao estao prontos.

4.3 CRESCIMENTO DE ESTRUTURAS DE
DUPLA BARREIRA (CASO DO POQO

ENTERRADO)

o estudo teorico sobre este tipo de estrutura foi abordado pOl' O. Vanbesien [59] no seu

trabalho de tese intitulado "Simula<sao e caracteriz~ao eletrica de·diodos dupla barreira

it efeito tunel ressonante".

Abaixo fazemos urn resumo do que e esperado teoricamente de urn po<.;oenterrado de

InGaAs entre as barreiras de GaAs e AlGaAs, obtido a partir da tese de O. Vanbesien.

No caso de uma perturba<.;ao de potencial bem localizada (figura 4.6 a e b), a posi<.;ao

no centro do po<.;opermite a modula<sao da energia de confinamento do nivel fundamental,

sem contudo modificar a energia do primeiro nivel excitado. De fato, no meio do poc;o,

a probabilidade de presen<;a eletronica relativa ao primeiro nivel e maxima, ao passo que

a probabilidade no segundo nivel passa pOI' zero. No caso do po<.;oenterrado, 0 nivel

ressonante fundamental sera deslocado para baixas energias. Para a tripla barreira, 0

efeito e inverso.

No caso do po<.;oenterrado, e preciso enfatizar que, se a largura do poc;o e pequena

(da ordem de lOA), nenhum nivelligado existira nessa perturba<.;ao. Para compreender

melhor, observemos 0 caso de um po<.;osimples de InGaAs, de largura L, dentro do GaAs.

Quando L tende a zero, 0 primeiro nivel ressonante desloca-se para 0 alto do po<.;o. 0 fato

de reforc;ar 0 confinamento pOl' duas barreiras, aqui de AlGaAs, tern pOI' efeito fazer 0

nivel fundamental sail' do po<.;oenterrado. 0 primeiro nivel e entao acessivel aos eletrons

pela condic;ao de polarizac;ao proxima do equilIbrio. A conclusao importante desse estudo

teorico e que as perturba<.;oes de potencial do tipo poc;os enterrados permite atrair para

baixas energias 0 estado fundamental de maneira significativa (localizar mais fortemente
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os portadores) tornando assim a condu<~ao mais instantanea em fun\ao da polariz~ao.

AJem disso, como 0 primeiro est ado excitado nao muda, esse deslocamento para baixas

energias se traduz igualmente pOl' uma melhor razao corrente pico sobre corrente vale. Do

ponto de vista tecnologico, este sistema (po\o enterrado) permite diminuir a espessura

da camada de InGaAs e entao trabalhar com concentra<;oes de In mais altas, antes do

aparecimento das disloca<;oes resultantes do desacordo de parametros de rede do InAs e

GaAs. De fato. nos construimos estruturas desse tipo usando a concentr~ao de In igual

aI, quer dizer, InAs, como sera mostrado abaixo.

CONDI<;OES DE CRESCIMENTO DE AlyGal_yAs/ -
GaAs/lnAs/GaAs/ AlyGal_yAs.

As amostras de po<;o enterrado foram crescidas nas mesmas condi<;6es de P AS4 ja descritas

anteriormente. Contudo as temperaturas de crescimento utilizadas tiveram que ser recon-

sideradas. Para crescer-se InAs sobre GaAs deve-se utilizar temperaturas bastante baixas

e mesmo assim a espessura critica ainda e muito pequena (da ordem de 2 monocamadas)

devido ao grande descasamento de parametros de rede existente entre esses dois materi-

ais (da oi-dem de 7%). POI' isso, varias tentativas de crescimento foram realizadas para

otimizar-se as condi<;6es de crescimento. A condi<;ao que melhor result ado (obtido pOI'

PL) apresentou foi a seguinte: as barreiras de AlyGal_yAs foram crescidas a 550°C, com

parada de crescimento de 60 s na interface com 0 GaAs para abaixar-se a temperatura

a 420°C; na interface GaAs/lnAs fizemos uma parada de crescimento de 60 s para alisa-

mento da superficie de GaAs e na interface InAs/GaAs a parada de crescimento foi de

20 s. Deve-se enfatizar aqui, que este tipo de crescimento nao e muito facil de realizar,

uma vez que a qualidade das barreiras depende muito das temperaturas usadas, as quais

no caso do GaAs e do AIGaAs estao longe das temperaturas 6timas, ou seja, 600°C. As

camadas de InAs devem ser crescidas a baixas temperaturas para evitar-se a reevaporac;ao

do In da superficie. A composi<;ao de Al utilizada foi de 0,3 e a largura da barreira de

AIGaAs foi de 300A. A barreira de GaAs foi dividida ao meio pelo po<;o de InAs, ou seja,

depositamos 5 monocamadas de GaAs, 1 monocamada de InAs e mais 5 monocamadas

de GaAs. Urn poc;o simples de GaAs dentro do Alo.3G8{).7Ascom espessura total de 11
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Figura 4.6: Exemplos de estruturas: a) po~o enterrado com dupla barreira e b) tripla
barreira.

monocamadas foi crescido como referencia a uma temperatura de 580°C. A figura 4.7

mostra urn esquema da estrutura crescida.

Utilizando-se a caracterizatSao por PL, observou-se 0 que predizia a teoria apresentada

no item 4.3, ou seja, a inclusao de urn po~o enterrado tern como result ado abaixar 0 nivel

fundamental. Como pode ser visto na figura 4.8, 0 po~o de refereneia mostra a linha de

energia de emissao em 1,622 eV enquanto que, 0 po~o enterrado esta em 1,569 eV. A

largura a meia altura do po~o enterrado e maior do que a do po~o de refereencia, 15,5

meV e 13,3 meV respectivamente. Isto pode ser devido principalmente a qualidade da

interface, uma vez que 420°C e uma temperatura muito baixa para obter-se filmes de

GaAs de boa qualidade.
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Conclusao

o objetivo deste trabalho, 0 crescimento e caracteriza.c;ao de sistemas tensionados de

InxGal_xAs/GaAs, foi atingido.

o estudo do crescimento de InxGal_xAs/GaAs a partir das oscila.c;oesdo RHEED

nos mostrou que) dependendo da concentra.c;ao de In e da temperatura de crescimento

(temperatura do substrato)) e possivel crescer esse material de forma bidimensional. Com

a ajuda do RHEED, foi tambem possivel mostrar que para evitar a reevaporac;ao do In na

superficie, a temperatura do substrato (T,,)"deve ser igual ou menor do que 540°C, para

uma pressao de arsenio (PA,,) da ordem de 10-6Torr. Devemos enfatizar aqui que T,,=

540°C e PA" = 1O-6Torr sao os valores 6timos para tal tipo de crescimento (InGaAs/ GaAs)

sendo tambem os mais pr6ximos dos valores 6timos de crescimento para 0 GaAs e 0

AlGaAs (T,,= 600°C e PA" = 10-1 OU 10-8 Torr.)

A espessura critica e a espessura para a transic;ao 2D-3D foram diferenciadas e mostramos

que seus valores dependem da composic;ao do In (x) e da temperatura de crescimento. Para

x ~0,4 a espessura critica apresenta 0 mesmo valor que a espessura para a transic;ao 2D-

3D. Por outro lado, para x < 0,4 a espessura critica e inferior a espessura para a transic;ao

2D-3D. Estes resultados foram obtidos atraves da observac;ao simultanea do feixe especu-

lar e do ponto de Bragg do padrao de difrac;ao do RHEED. Esse tipo de observac;aoJinedito

ate 0 momento, prova que se as oscilac;oes do diagrama de difrac;ao do RHEED forem sem-

pre registradas sobre 0 ponto de Bragg, teremos sempre 0 valor correto para a espessura

critica. Estes valores foram comparados com valores da espessura critica obtidos atraves

da observac;ac da mudanc;a no parametro de rede do material que se esta crescendo, e

mostraram bons acordos entre si. Observamos tambem que a espessura cr{tica e uma

func;ao da temperatura de crescimento; quanto mais baixa a temperatura de crescimento

maior sera a espessura critica. Isto acontece por que as dislocac;oes que aparecem na



interface do InGaAs/GaAs sac terrnicarnente ativadas.

Vrna cornpara~ao entre as tecnicas de RHEED, PL e rEM nos permitiu conduir que

para 0,2 < x < 0,4 os valores da espessura Cfltica deterrninados pOI' RHEED e TEM

estao em born acordo, enquanto que os deterrninados por PL sac superiores it espessura

critica e concordarn melhor com os valores cia espessura para transic;ao 2D-3D. Isto se deve

p055ivelmente it falta de sensibilidade da PL pra detectar baixa densidade de disloca.~6~s
na interface e, consequenternente)nao consegue "enxergar" as pequenas rugosidades das

Outro ponto deste trabalho que mostrou resultados bast ante interessantes foi a relac;ao

obtida entre a qualidade 6tica das heteroestruturas e 0 grau de desoriental;ao dos sub-

stratos. N6s observamos que para filmes de InxGal_xAs tensionados (espessura inferior a

espessura crftica) crescidos sobre substratos de GaAs desorientados de alguns graus (2°,

3°, 4° e 6°) na direc;ao [1-10] (degrau Ga), a qualidade 6tica (determinada por PL) e

melhorada em relac;ao ao mesmo filme cresci do sobre substrato de GaAs perfeitamente

orientado. A medida que aumenta 0 cingulo de desoriental;ao do substrato (pelo menos

ate 6°), melhor a qualidade da amostra. Mostramos tambem que para heteroestruturas

crescidas sobre substratos desorientados na direc;ao [HO] (degrau As) a qualidade 6tica e

fortemente inferior em relac;ao aquela das heteroestruturas crescidas sobre substratos de

GaAs perfeitamente orientados, devido principalmente as condic;oes de crescimento nao

ideais (para obter-se urn melhor resultado, deveria-se usaI' temperaturas de crescimento

da ordem de 600°C e pressoes de As relativamente baixas da ordem de lO-STorr).

Depois de atingido 0 objetivo do presente trabalho e tendo em vista os resultados obti-

dos, foi iniciado 0 crescimento de multipcx;os qucinticos de InxGal_x/GaAs e estruturas

de dupla barreira AlyGal_yAs/GaAs/lnxGal_xAs/GaAs/ AlyGal_yAs, dos quais apresen-

tamos resultados parciais. Estas estruturas sao de interesse tecno16gico, uma vez que 0

uso das mesmas e importante para 0 desenvolvimento de dispositivos optoeletronicos de

alta performance tais como FET, HEMT, diodos hinel, detectores e lasers.
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