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ABSTRACT

In this work, the potential of the X-Ray Multiple Diffraction (MD} technique in
studying the heterostructures and semiconductor substrates is investigated. The three-beam
(incident,primary and secondary) MDD with the secondary parallel to the surface, is the main
tool for this investigation. The occurrence of the two types of hybrid reflections in
heterostructures, involving the scattering sequences substrate-layer (SL) and layer-substrate
(LS), is used to develop a new method of characterizing these structures. The MD theory in
mosaic ¢rystals i1s extended in order to take into account the hybnd reflections occurrence. A
computer program to simulate the position and profile of the expected and hybrid MD peaks
was developed and it provides informations on: the crystaliine perfection (mosaic spread) of
the tayer and substrate lattices, the tilt and relative misonentation between these {attices and,
on the lattice mismatch in the direction paralle! (dislocation density) to the interface.
GaAs/Si(001) samples with several thicknesses were analyzed. The SL hybrid reflections are
used 1n the analysis of the thick layer samples (600 to 2800 nm) while the LS ones are used
just to analyze thin buffer layers (50 nm). Different dislocation densities and stress states
(tensile or compressive) in thin and thick layers can be obtained from the LS measurements.
The adhesion in the interfaces layer/buffer and buffer/substrate is also investigated from the
MD hybrid measurements.

A new method based on the two-dimensional mapping of the MD peak profile
was developed to assess the crystalline perfection on the semiconductor surface as a function
of its fimshing. A proposed quasi-perfect crystal model, between the ideally imperfect and the
highly perfect crystal, appears in the light of the resuits. The method allows to observe that
the mechanic-chemical polishing applied to the GaAs(001) substrate surface finishing
mcreases the sample mosaic spread in the surface plane. It also shows that for mechanic
polished Ge(001) samples, the peak profile is similar to the one simulated with the ideally
imperfect crystal model. After the chemical polishing the quasi-perfect crystal model has to

be used in order to explain the obtained profile.



RESUMO

Neste trabalho, o potencial da técnica de difragdo maltipla (DM) de ralos-X,
para o estudo de heteroestruturas e substratos semicondutores, é explorado. A DM de trés
feixes (incidente, primario e secundario), com o feixe secundario paralelo a superficie, é a
principal ferramenta para esta exploraciio. Nos heterosistemas com apenas uma camada
depositada sobre o substrato, utiliza-se a ocorréncia de dois tipos diferentes de reflexdes
hibnidas, com as sequéncias de espalhamento substrato-camada (SL) e camada-substrato (LS),
para se desenvolver novos métodos de caracterizagio dos sistemas. A teona de DM em
cristals mosaicos € estenchda, para levar em conta também a ocorréncia de reflexdes hibridas.
Foi desenvolvido um programa que simula, a menos da intensidade, a posi¢do e o perfil dos
picos de DM esperados e os hibridos, e fornece informagdes sobre: a perfei¢do cristalina
(largura mosaico) das redes camada e do substrato, a inclinagdo e a rotagdo relativa entre
essas redes, e sobre a discordincia de pardmetros de rede na diregdo paralela (ou densidade
de deslocagdes) a interface. Amostras de GaAs/51(001) com camadas de diferentes espessuras
sdo anahsadas. As reflexdes hibridas SL s#io empregadas na andlise das amostras com
camadas espessas (600 a 2800nm), ¢ as LS, na amostra com apenas uma fina camada
(pré~camada de 50nm). Da medida da hibrida LS mostra-se, que a densidade de deslocagdes
¢ 0 estado de tensdo (tragio ou compressio) na camada fina ¢ na espessa sfo diferentes. A
adesdo nas interfaces camada/pré-camada e pré-camada/substrato, também ¢é investigada a
partir das medidas de DM hibrida.

A perfeigio cristalina na superficie de semicondutores, em fun¢do do seu tratamento,
é analisada a partir de um novo método, baseado no mapeamento bidimensional do perfil do
pico DM. Na interpretacdo dos resultados, propde-se um modelo de cristal quase perfeito,
entre o idealmente imperfeito e o altamente perfeito, e observa-se que, 0 polimento quimico-
mecénico aplicado no acabamento da superficie de substratos de GaAs(001), aumenta a
largura mosaico no plano da superficie. Para amostras de Ge(001), o método mostra, que apds
o polimento mecénico da superficie, o perfil do pico é semelhante ao simulado com modelo
de cristal idealmente imperfeito. Apos polimento quimico, o perfil obtido, 56 é explicado a
partir do modelo de cristal quase perfeito.
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INTRODUGCAO GERAL

Atualmente, existem varias técnicas nio destrutivas de caractenzagio de mateniais
baseadas na difragio de raios-X. Entre elas, as mais freqilentemente utilizadas séo a difragio
por policristais', a topografia com monocromador assimétrico’, a varredura ® de reflexio
simétrica ou assimsétrica com duplo cristal’ e, a mais recente delas, a varredura com

difratdbmetro de trés eixos™:

e1xos de giro do monocromador, da amostra ¢ do cristal
analisador. A primeira destas técnicas, & aplicada naqueles materiais formados pela agregacio
aleatoria de pequenos cristalitos. As outras, sdo apropriadas ao estudo de monocristais, onde
as informagdes sdo obtidas posicionando-se a amostra cnistalina de modo a difratar a radiagéo
incidente por apenas uma familia de planos atdmicos. Isto sigmifica que, estas técnicas
fornecem informagdes unidirecionais da rede cristalina. Quando a natureza dimensional do
problema sob analise ndo estd limitada a uma dimensio, como ocorre por exemplo na
determinagdo das arestas de qualquer célula unitiria que nio seja a cibica, é necessario o
realinhamento do cristal, para que ocorra a difragdo por outras familias de planos, tantas
quanto a dimensdo do problema exigir. Sob este ponto de vista, alinhar o cristal numa posigio
na gual mais de uma familia de planos estio simultaneamente difratando, pode facilitar a
obtengdo das informacgdes desejadas ou ainda obter outras informagdes antes inacessiveis.

O fenémeno da difraglo simulténea por duas ou mais familias de planos atémicos
dentro do monogcristal é conhecido como difragdo maltipla (DM). A geometria da DM pode
ser ilustrada pela construgio de Kossel’, na qual a condigfio angular de difragio por uma
familia de planos ¢ representada pelo cone de Bragg. E, sempre que uma parte da radiagdo
incidir paraleiamente a um gerador comum de dois ou mais cones, o fenémeno de DM ocorre.
Nos casos de trés feixes (incidente, primario e secundario), apenas duas familias de planos
difratam simultaneamente o feixe incidente. Como exemplo, na Fig. | estiic ilustrados os
cones de Bragg associados aos vetores reciprocos H,,, H,, ¢ H,,=H,-H,, envolvidos na DM
de trés feixes. O vetor de onda k;, da a diregdo do feixe que incide na exata posi¢io de DM
para o5 planos representados pelos vetores H,, ¢ H;, Os vetores de onda k,=H,,+k, e
k,=H,,tk, diio as diregdes dos feixes difratados, ¢ os vetores de acoplamento H,, ¢ H,, sdo
responsavers pela tranferéncia de energia entre os feixes primdrio e secundario,

Duas técmicas com diferentes pgeometrias tém sido utilizadas para produzr



sistematicaments a DM®. Numa delas, o cristal ¢ mantido fixo durante o experimento e a

Feixe Secundario

Fig. 1. Cones de Bragg para vm caso de DM com trés feixes. O feixe incidente (k, : feixe () & simultanamente
difratado pelos planes primérios H,, e pelos planos secundarios H,. Parte da energia do feixe secundério (k,
: feixe 2) ¢ refletida pelos planes de acoplamento H,, na diregdio do feixe primério (k, : feixe 1.

condi¢io angular para sua ocorréncia ¢ satifeita pela grande divergéncia (~1°) do feixe de
raios-X incidente, conhecida como técnica do feixe divergente. No filme fotografico,
posicionado para interceptar um dos feixes difratados, fica registrado a linha de interseccfio
do filme com o cone de Bragg. O comprimento da linha depende da divergéncia do feixe
in¢idente, sua largura depende da perfeigdo cristalina da amostra, e a ocorréncia de DM, fica
evidenciada como um ponto no qual a intensidade da linha sofre uma variagdo. A relagio de
intensidade entre o ponto de DM ¢ a linha de intersecgdo, que aparece como uma variagio
na densidade de enegrecimento do filme, depende da refletividade dos planos cristalograficos
envolvidos. Na outra técnica para a obtencio de DM, conhecida como varredura Renninger®

("Renninger scan”-»RS) ou varredura ¢, um feixe de baixa divergéncia (~1') circularmente



colimado ¢ utilizado. Esta técnica ¢ também conhecida como técnica do feixe colimado. Neste
caso, os vetores H,, H,, e H., sdo comumente chamados de primério, secundario e de
acoplamento ¢ os feixes 0, 1 e 2 de incidente, primario e secundario, respectivamente, Na Fig.
1, mantendo o feixe incidente paralelo a qualquer gerador do cone primario, a RS consiste no
monitoramento, por um detetor de cintiligdo, da intensidade do feixe primario durante a
rotagio ¢ do cristal em torno do vetor H,,. A ocorréncia de DM fica registrada pela oscilagdo
ng intensidade do feixe primario, que aparece como um pico negativo ou positivo na RS,
dependendo das refletividades das familias de planos atdmicos envolvidas.

Entre as aplicagdes do fendmeno da DM como uma técnica de analise de materiais,

merecem citagdo alguns trabalhos onde a técnica é empregada para fomecer informacdes da

10-14 1518

rede cristalina de monocristais'”'?, no estudo de defeitos'*'® e na determinacdio da fase do
fator de estrutura'’. A aplicagio da DM em sistemas heteroepitaxiais & relativamente recente
e destacam-se os trabalhos onde a técnica do feixe divergente é usada'®'®. Entre os trabalhos
que ubhizam a técnica do feixe colimado pode se citar alguns: /) no sistema
InGaAsP/InP(001), sdo observadas variagdes das intensidades multiplamente difratadas pelo
substrato, quando comparadas com aquelas espathadas por ele antes da deposi¢io da camada™:
ii) na RS para a reflexdo 004 do GaAs(001), com uma camada (~1um) de ZnSe depositada,
foram observados picos extras negativos devidos & difragfio, nos planos cristalograficos da
camada®’, do feixe incidente e do primario ao cruzarem a camada; ii/) na RS para o sistema
InGaAsP/GaAs(001), a observagéio de contribuigdes extras™, mais tarde reconhecidas como
reflexdes hibridas™, detetadas pela 1* vez nas experiéncias com a técnica do feixe divergente
em GaAlAs/GaAs”, foi utilizada para medir o descasamento de rede paralelo a interface®™>*;
iv) ¢ finalmente, na RS do sistema GaAs/Si(001) sfo observadas contribuigdes extras. A
ongem destas contribuigfes é também atribuida 4 ocorréncia das reflexdes hibridas, e a
largura mosaico da camada teve que ser levada em conta para explicar as posi¢des nas quais
estas contribuigdes aparecem™ . Devido a esse reduzido nimero de trabalhos, nota-se que,
2 DM como uma técnica de analise de matenais ainda esta pouco explorada, e menos ainda,
a utilizagio das reflexdes hibrdas.

Numa representago bidimensional, estio mostrados na Fig. 2 as possiveis seqiéncias
de reflexdes, ou caminhos de DM, que podem ocorrer num sistema heteroepitaxial com apenas
uma camada depositada. Exemplos de caminhos de DM hibrida estdo nas Figs. 2.¢c e 2.d,

juntamente com os caminhos de DM normais esperados no substrato Fig. 2.a, e na camada



Fig. 2.b. Observa-se que, os planos secundarios e de acoplamento podem estar ambos na
camada ("Layer-Layer"—LL) ou no substrato (88); o primeiro na camada e o segundo no

substrato ("Layer-Substrate"—LS) ou vice versa (SL),

¢ ) y . b)
N/
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Fig. 2. Representagio plana dos caminhos de DM envolvendo
reflexées secundaria 02 e de acoplamento 21: Caminhos normais a)
substrato-substratoe (85) & &) camadacamada (LL), Caminhos
hibridos ¢) camada-substrato (L8) ¢ &) substrato-camada (SL).

A Fig. 3 mostra varias RS feitas no sistema GaAs/Si(001) para diferentes valores do
angulo de incidéncia w, compreendidos entre os dngulos de Bragg das reflexdes 002 da
camada ¢ do substrato. O feixe incidente circularmente colimado tem divergéncia angular de
1'. O intervalo da varredura em ¢ corresponde aquele onde as reflexdes secundérias 111
ocorrem em ambas as redes da camada e do substrato. Nesta figura, observa-se claramente
as contribui¢Bes dos caminhos de DM normais &s redes da camada e do substrato, assim
como, as dos caminhos hibridos. Nas RS que contém os maximos dos picos LL e $8, as
coninbui¢des hibridas SL e LS sfo também observadas, devido ao alto valor da largura
mosaico da camada®®, Portanto, as coniribuigSes extras observadas nas RS para o substrato

e para a camada sdo explicadas, assim como as condigdes angulares a serem satisfeitas para
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Fig 3 Sequéncia de RS obtidas em (GaAs/Si(001) com diferentes angulos de incidéneia @, Os caminhos de DM
ativos sdlo: LL - 111+[T1,, 88 : 111 +if1,, LS : 1114711, ¢ SL: 111,+IT1,. Os sub-indices § e L
indicam em qual rede a reflexfio ocorre.

que as reflexdes hibridas ocorram. O desenvolvimento de um método de caracterizagio de
heteroestruturas, baseado na ocorréncia de reflexdes hibridas sera mostrado nesta tose.

Cabe aqui uma descrigio geral da organizagio da Tese, apresentando seu esbogo
principal. Ela esta dividida em trés partes distintas, além dos apéndices A, B, C, D E FeG
Dentro de uma visdo geral, na Parte [ é desenvolvido um programa (PASCAL 5.0) para
micro-computadores, baseado na teoria cinematica, que simula o perfil e a posigio dos picos
LL e SL. Deseja-se enfatizar aqui, que ao longo deste trabatho a expressio "simulagio do
perfil" se refere somente a forma e nio a intensidade maxima do pico de DM. O programa
permite levar em conta, efeitos da largura mosaico da camada e do substrato, da diferenga de
pardmetros e da desorientaglio relativa entre estas redes cristalinas, da divergéncia do feixe
incidente e da contribuigio das linhas caracteristicas Ka, e Ka,. Usando este programa para

desconvolucionar os efeitos acima citados, juntamente com medidas de duplo cristal, cinco



amostras de GaAs/8i(001) com camadas de diferentes espessuras 530 caracterizadas. Na Parte
II, a teoria de DM usada no programa é implementada, de modo a considerar pequenos
desvios na diregiio do feixe secundirio devido a distribui¢io mosatco da camada. Isto foi
necessario, desde que a teoria previamente utilizada ndo fornecia um bom acordo nem para
a posi¢io nem para o perfil do pico LS. Como beneficio, uma analise mais precisa da
densidade de deslocagbes em amostras com camadas tdo finas quanto 0,05um foi possivel.
Além disso, devido a incomum transmissdo do feixe por este caminho hibrido, a coesdio entre
camada, pré-camada ¢ subsirato ¢ a existéncia ou ndo de um gradiente na densidade de
deslocacdes sdo investigadas. Na parte III, um método para estudar a superficie de cristais
semicondutores é proposto, Independentemente da presen¢a ou ndo de uma camada depositada
na superficie, o método baseia-se na analise das curvas de nivel das varreduras o:¢, analogas
aquela mostrada na Fig. 3, porém restrita a um caso de trés feixes, O perfil das curvas de
nivel indicam se a transferéncia de energia entre os feixes multiplamente difratados dentro do
cristal ocorre por um processo dindmico ou cinematico. E ainda, nos cristais sob regime
dindmico, informagdes sobre a distribuigdio espacial das desorientagdes de blocos mosaicos

grandes, difratando em bom acordo com a teoria dindmica, sio acessiveis.



PARTE 1

L1 - INTRODUCAOQO

A técnica de medida de reflexdes assimétricas em sistemas de duplo cristal, é a mais
utilizada para o estudo de estruturas heteroepitaxiais, dentre as varias técnicas de difracio de
raios-X"?". Ela formece as informagdes bidimensionais necessérias para a determinacio da
discordéncia entre os parimetros de rede da camada e do substrato em ambas as diregdes:
perpendicular, (Aa/a)., e paralela, (Aa/a) 1 » @ interface camada/substrato. Em cristais do tipo
pastilha (wafers), usados como substrato nas heteroestruturas, as reflexdes assimétricas sdo
aquelas nas quais os vetores normais a supetficie do crstal e ao plano difratante nio sdo
paralelos ¢, consequentemente, os dngulos do feixe incidente e do feixe difratado com a
superficie sdio diferentes. Uma reflexiio em condi¢io de extrema assimetria, é aquela que
apresenta o feixe difratado paralelo i superficie. Uma vez que, a sensibilidade da técnica a
discordancia paralela, aumenta com a assimetria da reflexdo escolhida, as reflexfes de extrema
assimetria devem formnecer os mais precisos valores desta discordincia. $6 que, pela propria
geometria da técnica, ¢ praticamente tmpossivel medir este tipo de reflexdo em sistemas de
duplo cristal. A possibilidade de medir uma reflexo de extrema assimetria, surge através da
técnica de DM, naqueles casos de trés feixes em que o secundério propaga-se paralelamente
a superficie do cristal. A reflexdio secundana que gera o feixe nessa condiglio, é chamada de
reflexdo secundaria de superficie. Exemplos da ocorréncia destes casos, sfio os picos de DM
normais (88 ou LL) mostrados na Fig. 3.

O objetivo desta parte do trabalho, ¢ apresentar um método para determinar a
discordéncia paralela, baseado na simulagdo da posigdo e do perfil dos picos LL e SL, que
aparecem na RS da camada. A ocorréncia da reflexfio hibrida SL ¢ utilizada para detarminar
0 dngulo de incidéncia @, com precisdo ¢ sem influéncia instrumental, no qual a RS & feita,
para fornecer informages sobre a desorientagdo relativa das redes e para estimar a largura
mosaico do substrato. O método é aplicado a amostras de GaAs/Si{001), com camadas de
espessura variando entre 0,6um e 2.8um. Os valores para as discordéincias paralelas obtidos

das RS so comparados com os determinados a partir das medidas de reflex#o assimétrica 115



¢ 224 feitns em sistemas de duplo cristal.

12 - PERFIL DO PICO DE DIFRACAO MULTIPLA NA VARREDURA
RENNINGER PARA CRISTAIS MOSAICOS

A Fig.4 mostra uma representagfo plana da geometria da DM de um tipico caso de
trés feixes, como aquele mostrade na Fig. 1. Na exata condigio de DM, © (ou 9,,), 8, ¢ 0,,
sdo os angulos de Bragg das reflexdes pnimaria, secundaria e de acoplamento,
respectivamente. Assumindo que, as desonentagbes dos blocos mosaicos (pequenos cristais
perfetios que difratam de acordo com a teoria cinemdtica) no cristal sdo descritas por uma

distribui¢io Gaussiana ¢ isotrépica, o pico de DM na RS pode ser simulado pela expressio

(A0 (A8,
2 2
Poy = (QpuQp) e ™ e 2 1+,

(1)

onde Qy,, e Q, sio as intensidades de pico do feixe primario na exata condigiio de DM e fora

dela, quando somente os planos primarios

estio difratando, 1.e., no caso de dois feixes.
AB; ¢ o desvio angular da condigio de
Bragg para a reflexdic com vetor reciproco
H;, e. n; ¢ o desvio padrio da distribui¢do

Gaussiana (largura mosaico) associado &

esta reflexdio. Na Eq. 1, o produto de
exponenciais determina, a menos de efeitos
instrumentais, a posigio e o perfil do pico

de DM. A sua detetabilidade depende de

quanto maior é Q,,, em relagdo a Q,, sendo

ideais o5 casos de DM nos quais a reflexio
oL, o ) Fig. 4. Representagio planar da geometria envolvida na

pnmana ¢ proibida pelo grupo espacial do DM de trés feixes,

crnistal, ou apresenta uma fraca intensidade

comparada com aquelas das reflexdes secundinas e de acoplamento, ou se¢ja, Qp»Q,. Na



realidade esta é a primeira vez que a Eq. 1 é proposta para simular o perfil de um pico de
DM. Antes disto, ele era simulado pela equagfo de transferéncia de energia (ETE) para o caso
n feixes?® A validade de se usar a Eq. | em lugar da ETE ¢ discutida em detalhes no
apéndice A.

Na simulacdo do perfil e da posi¢io dos picos LL e SL, a Eq. 1 toma, em cada caso,

as seguintes formas

2 L .2
(AO5) (A0 @
Py = (QLL'QP) ex '_2"2_‘ *""—2“3‘;_ + Qp )
ML Ne
a
2 1.2
(A8g2) (A6 3)
Py = (Qq~Qp) X '_2T “*‘é“% + Qp
Ns Ne

onde Q,;, Qy e Q, sdo as intensidades experimentais obtidas da RS que se deseja simular.
As larguras mosaicos do substrato ¢ da camada sdo representadas por nNg e M,
respectivamente. Os sobreescritos nos desvios angulares indicam se as reflexdes secundaria
¢ de acoplamento ocorrem na camada (L) ou no substrate (S). Estes desvios sdo calculados

COmo

k- H
A, = arc sen | -A ———12] - oF ()

onde a diregio do feixe secundario € dada por k,=H+k,.

Da Eq. 4, a dependéncia de A8, e AB,, com a diregdo do feixe incidente (k) ¢ obtida.
A direcio de k, é definida no espago reciproco pelos dngulos instrumentais @ e ¢, como
ilustrado na Fig. 5. Assim, P,, e Py, permitem simular 2 posi¢io e o perfil dos picos de DM
nosrmal (LL) e hibrido (SL) em fungéio destes angulos.



A posigio do maximo de qualquer
um desses picos, ocorre quando as
condigbes de Bragg do secundario e do
acoplamento s3o0 sansfeitas, isto &,

AB,,=AQ,, = 0. Entdo, da Eq. 4, tem-se que

al 2 Ky an=‘il'loz|2

(]

B) 2k, Hy =-{Hy |?-2ZH, H,,

Se, no mesmo sistema usado para definir ©

e ¢ (Fig. 5), a diregdo de H;; for dada pelos

Fig. 5. Diregdes dos vetores reciprocos H, e k, no
sistema definide pelo vetor primério ¢ pelo vetor de

i - h 1 : . ,
angulos x; & Y, , a5 equagies a) e b) acima referéncia M, perpendicular ao anterior.

podem ser expressas em termos desses

ingulos, da maneira mostrada abaixo

A
—2-|H02| - Senw COBYy

(5)
a) COS(p-wy) =
) COBW Senygp
2H,,:H,, + |H,,|?
%( L r;f || 21']‘35”&) ms‘vm p
b) cos(d-az) - = ©

COBw Senyy,

Uma vez que, H,=H,+H, ¢ paralelo ao eixo da rotagdo &, o,,=a,+n. E dai,
igualando a) e ) obtém-se que, AQ,, ¢ AD,, serfio ambos zero para um mesmo valor de ¢
wnicamente quando o dngulo de incidéncia é o fngulo de Bragg da reflexfio primaria, isto 8,
senty=(A/2) | H,, | . Esta condigfio esta representada na Fig. 6, e quando ela é satisfeita, qualquer
uma das duas equagdes acima, fornece uma expressdo analitica para calcular a posi¢o do
maximo do pico de DM normal na RS. Infelizmente, esta condi¢io nfio é satisfeita para os
picos LL e SL numa mesma RS, como j& mostrado na Fig. 3. Isto equivale a dizer que, a

posigiio de um dos picos na RS nfo pode ser analiticamente calculada. Em conseqiiéncia
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disso, um programa de simula¢do baseado nas Eqs. 2 e 3 sera utilizado na analise das RS.
Mais adiante, os valores de a; determinados através de uma expressfio anilitica serio

comparados com os determinados pelo programa de simulagio.

Pusi;&oido Pico ¢

Fig. 6. Condigéo de Bragg para a retlexdo secundaria (A8, =0) ¢ de acoplamento (A0,,=0) representadas no plano
o versus ¢. No ponto de intersecgfo A, ambas as condigdes sfo satisfeitas. Para os picos de DM normais, o
ponto A ocorre na RS com o igual ao Angulo de Bragg primirio.

L3 - DESORIENTACAQ ENTRE AS REDES DA CAMADA E DO SUBSTRATOQ

No pico hibrido SL, pelo fato das reflexdes 02 e 21 estarem em redes diferentes, a
desorientacdo entre as redes afeta a posicio na qual o pico SL ocorre. Se o0s eixos

cristalograficos da camada e do substrato ndo s#o exatamente paralelos uns aos outros, eles
podem ser relacionados por uma matriz de rotagdo R.

Para se estudar este efeito, define-se H, = 2.3 h, b% como o vetor da rede reciproca
da camada, onde h, sio seus indices de Miller e b} = (1/a%) B% seus vetores de base, com
moédulos iguats as arestas da célula unitania (a5, a5, ab).

Os elementos R, da matriz de rotagio R, permite a representaciio dos eixos

cristalograficos by, da camada nos eixos b7 do substrato. Isto &, bL = Zﬂ R.; b}, Deve-se

il



notar que, os vetores da rede reciproca sdo relacionados da mesma maneira, o que fornece

3 a3 o R
H =3 Y h |—Ry bﬁ=’§hﬂbﬁ

&

onde

3 as

/

hp = E‘t hu _BLR"'B
%=

sdo os indices de Miller modificados descrevendo o vetor H, em termos dos vetores da rede
reciproca do substrato.

Em geral, esta desorientagdo é chamada de "tilt" relativo™ (ou simplesmente "tilt") e
freqientemente ocorre quando a camada ¢ crescida sobre um substrato cuja superficie de corte
faz um pequeno dngulo, da ordem de alguns graus, com os planos cristalograficos do
substrato. Na literatura, eles sdo chamados de substratos "off-cut" e, quando o corte é paralelo
aos planos cnistalinos, de substratos "on-cut”. A direg@io do corte, isto €, aquela na qual o
angulo entre a superficie do substrato e os planos cristalograficos é maximo, é a direcio do
"miscut”. Neste trabalho, o tilt seri denominado de inclinagfio, e os substratos on-cut e
off-cut serdo tratados como simétricos & assimétricos, respectivamente. Além disso, a direcio do
miscut sera identificada como direciio de maxima assimetria, ou simpiesmente direcio do corte, A
matriz R, , que considera a inclinagdo entre as redes, pode ser escrita como um produto das

matrizes de rotagéo

cose O -seno cosy seny O
Rie) = 0 1 O e RA¢) =|-seny cosy 0
senp O COSy 0 0 1

em torno dos eixos Y, e Z; mostrados na Fig. 7. O dngulo de inclinagdio ¢, sua projecio o'
na dire¢io do corte ¢ a rotagiio Ay da inclinagio, medida a partir da direcfio do corte, também

sdo mostrados na figura. Assim, a matriz de rota¢o aparece como

Rp(@:¥) = RA-¥) Ryo) Ry(¥) .
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Como um exemplo, aplica-se esse ; e
desenvolvimento para heterosistemas com
apenas uma camada crescida sobre um I ‘
substrato (001) assimétrico, com ¢ corte na
direcdo [110]. Definindo X; = [100], Y, =
[010] e Z; = [001], e assumindo v = m/4

(implicando em que Ay = 0) se tem ¢ = ¢',

Nestas condigdes os indices de Miller

modificados sio

Fig. 7. Diregio (w,¢) da inclinagfio relativa no sisiema
de coordenadas do substrato.

W) [ o o we|im
d1L \/éaal'
a a

wl=| 0 =2 22| . Y

a  V2as
s b 5
9% _9% G

by | | Vel VZar g [Pl

Se a camada é fomada por véarios dominios cristalograficos distribuidos ao acaso no
plano da superficie, a rotagfio deles em relaciio 4 rede do substrato, pode ser representada por
uma rotagio média 0. Em outras palavras, a rede de cada dominio pode ter uma pequena
rotago em torno da diregéio de crescimento da camada (diregiio normal a superficie), dire¢do
esta que é definida nos eixos cristalograficos de referéncia do substrato pelos &ngulos polar
0, e azimutal ¢,. Entdio, a completa matriz de rotagio considerando a inclinagho ¢ a rotago

dos dominios, € escrnta como

(3)
R(9,%,0) = Rud@,¥) R7'(6,) Ry'(8,) Ry(0) R(0,) RAd,) .
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14 - CORRECAQ DEVIDO A VARIACAO DO iNDICE DE REFRACAO
NA INTERFACE CAMADA/SUBSTRATO

O fendmeno da DM de raios-X em monocristais requer corregdo pelo indice de
refragdo unicamente no valor do comprimento de onda'’. Contudo, nas reflexdes hibridas o
feixe secundario pode softer um pequeno desvio na sua direciio ao cruzar a interface
camada/substrato. A magnitude do desvio, depende da diferenca entre os indices de refragdo
dos materiais em cada lado da interface, e do dngulo &, com o qual o feixe secundano cruza
a interface. Quando feixes secundarios de superficie estio envolvidos, £ é pequeno. Isto causa
um aumento na magnitude do desvio, tomando necessario uma investigagio desse efeito.

Os indices de refrag@io 1-3,, e 1-8;, representam os meios A e D, contendo os planos
secundarios e de acoplamento, respectivamente. Usando a lei de Snell e desprezando termos
de segunda ordem em &, e &;,, obtém-se uma rela¢do entre as dire¢des do feixe secundano

antes, k* , e depois, k3 , de cruzar a interface. Esta relagdo ¢ dada por

D A (602_621) i
ky =ky + ———— 1 ®
A |seni |
onde fi é um versor normal a interface no sentido de A para D e senE = ‘A K+ n

Substituindo k, por ki na Eq. 4, a variag#io do indices de refragdio na interface ¢ considerada.

I5 - EFEITO DA DIVERGENCIA DO FEIXE INCIDENTE

Em 19912, a importancia de divergéncia do feixe incidente no perfil dos picos da RS
de cristais mosaicos foi mostrada. A divergéncia definida pela fenda de cohmagéo e pelas
dimensdes efetivas do foco, ilumina uma area no plano ® versus ¢. E, as contribui¢des para
a intensidade espalhada, serfio consideradas aqu: através da integragdo das Eqgs. 2 e 3 dentro
dessa area iluminada. Este procedimento simples, é vilido em cristais que difratam de acordo
com a teoria cinematica, uma vez que, as intensidades difratadas pelos seus blocos mosaicos
nio tém nenhuma relago de fase entre si. As influéncias da divergéncia do feixe incidente
e da largura mosaico sfo separadamente consideradas neste procedimento.

Nos experimentos utilizando radiagdo caracteristica, quando a largura mosaico & maior

14



do que a resolugdo do dubleto Kot -Ka, na reflexiio primaria, os picos na RS para Ko, podem
aparecer ligeiramente deslocados em ¢ devido a difragéo da radia¢do Ko, pelos caminhos de

DM. Levando em conta as contribuigdes de Ka,, as Egs. 2 e 3 aparecem como

2nge 23y 2% 203 2
— £ =l + (1N
2 QP

_((Aeﬂ)z . (a8yP ) _((Mm')z . (Aﬂzﬂz]
P = (Qpy-Qp) |e a o 1

onde os subescritos al ¢ a2 indicam que os desvios angulares s30 calculados em relagdio as
radiagdes Ko, e Ka,. No programa de simulagdo as Egs. 2 e 3, escritas numa forma analoga

4 da Eq. 10, sdo integradas no dngule s6lido determinado pela divergéncia do feixe incidente.

16 - REFLEXOES SECUNDARIAS DE SUPERFICIE

Um caso especial na DM de trés feixes é aquele envolvendo uma reflexfio secundaria
de superficie. Como em geral os planos primarios em substratos assimétricos sdo quase
paralelos (< 4°) a superficie da amostra, estes casos de DM envolvern reftexdes de extrema
assimetria. Todos os vetores secundérios H,, satisfazendo & condigdo 2H,,- H,~ H,, |®irdo
gerar reflexdes secundarias de superficie na RS. Nesta condigio também ¢ verdade que,
|H,, | = | H,, | . EntHo, as reflexdes primarias 00L indicam que todas as reflexdes secundirias Akl
com /=L/2 sfo reflexdes de superficie. Assumindo a presen¢a de uma camada epitaxial com
a deformacdo tetragonal da célula unitéria a- = @} = dy ¢ a;=d. , e com uma inclinagfo relativa
igual & exemplificada pela Eq. 7. A condi¢iio A®%,=0 na Eq. 2, desprezando termos de

segunda ordem no dngulo de inchinagio ¢, pode ser expressa como

(11)




onde B, = &, - o, Dai se pode ver que, o efeito da inclinagio sobre a posigio dos picos
normais ha RS da camada ¢ minimizado quando reflexdes secundarias com 4 + &k = 0 sio
utilizadas. A posigdo deles é afetada pela ocorréncia da inclinagdo unicamente porque o
alinhamento da amostra é feito a partir de uma reflexio do substrato, como sera explicado
adiante. Por outro lado, o alinhamento da amostra através de uma reflexfio da camada, afeta
a posigdo dos picos SL.

Na RS para a camada, com o feixe incidente satisfazendo o angulo de Bragg da
reflexo primaria da camada, isto ¢, a RS contendo o maxime do pico LL (A8,, = A8, = 0),

a Eq. 11 para os casos com A + k = 0, fica sendo

A (h2+k2 O I(1-L)

2 2
cosp,, = 2\ 9 o : (12)
h2+k? | _ ARL®
ay 4a?

Com respeito ao pico SL, pelo fato da largura mosaico do substrato geralmente ser
menor que a da camada (ng { 1), 2 posigio dele na RS da camada é melhor calculada a

partir da condigio A, = 0, a qual, de acordo com a Eq. 5, fornece

%(hhka 13 - | senw

cosfy = — (13)

cosw Vh2+k2

onde By = bs; - ot
A influéncia das discordéncias de rede paralela (Aa/a), e perpendicular (Aa/a). na

diferenca Ap = B,;-Bs,. ¢ obtida usando-se as expansdes

d cosf,, d cosP,
cosp,, ~ (cosp u)a;_alzas + [T] Aa + (a—al Ag,
é a,=a,=ag a,=a=ay

cosP,, ~ COsSP - senPg AP
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as quais, depois de algumas manipulagdes, fornecem

2,,2 ;2
senfg AP = COSPg - (COSP,), + - (Aa) ’
s |

20, oosody, VAZrkE \ @

A (B2ekP-I34IL) sen®050,+ 21(-L) (Aa] (14
2a, 00560, VA2 k> .

onde 6, = arc sen ?\.L/Zas) .

A Eq. 14 € mwto util para se determinar a precisfo com a qual os valores das
discordincias de rede séic obtidas com esta técnica. Todavia, sendo o valor de a, conhecido,
resultados melhores em a| podem ser conseguidos, se a Eq. 12 for escrita na forma de uma

equagéic de segundo grau, isto é,

aj - 2Ba, +C =0 ,

com

ayn2+k? aL ¥ aZ(h2+k?)
= W 1“(2'1&] (ODSBSL-SEHBSLAB) e C= m"—

Assim, a partir da medida da separagio angular entre os picos LL e SL na RS da camada, as

equagdes acima fornecem

R (15)
a 54:z'=}.‘!+ B=-C

Pelo fato da posiglo do pico SL ndo ser exatamente aquela prevista pela Eq. 13,
existem algumas resirigBes na aplicagdo da Eq. 15. Na Fig. 6, pode-se notar que, na RS abtida
com o diferente daquele para o maximo da DM, a posi¢io da contribuigio observada nio é
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5.66 gmag=m-mo - m— - - ————mm---- -
Valor Eapmrado

5.65

a;{_(}&) 5.64

5.63

o5.62

0.c 0.2 0.4 0.6

Ne/NL

0.8 1.0

Fig. 8. Comportamento de a} em fungdo de my/n,. A separagdo
angular entre os picos LL e SL, simulados pelas Eqs, 2 ¢ 3 com oy
parimetros: a,=56435A.a ||=5,660A, n.=200"e as=5,4309A. & usada ho
calculo de af (Eq. 15) como AB.

determinada nem pela condigdo AB,,=0 nem tampouco por AQ,,=0, Ela depende de n; e n,
ou melhor, da razdo entre estas larguras mosaico, Esta dependéncia esta analisada na Fig, 8,
a qual mostra o valor do pardmetro a‘ﬁ , determinado através da Eq. 15, em fun¢do da razdio
Ny/M.. Os valores de AP foram obtidos de RS simuladas com as Eqs. 2 e 3 para o sistema
GaAs/Si. Experimentalmente, AP é medido na RS da camada como AR = ( A¢" - A" )/ 2,
onde os sobrescritos E (esquerda) e D (direita) representam as separagdes Ad entre os picos
LL ¢ SL, medidas em ambos os lados do espelho de simetria.

A Eq. 15 fomece um modo altemativo de calcular a quando ny, é muito mator do que
Ns. Mas, em geral, um processo de ajuste de curvas com um programa de simulagio deve ser
usado para fornecer valores precisos desse parimetro.

Quando a amostra apresenta inclinagio, a discordancia de rede paralela é determinada

426.27.30

usando-se medidas de reflexdes assimétricas 115 ou 22 , assumindo-se uma deformagdo

tetragonal da rede cristalina da camada, e deterrninando-se a distdncia interplanar

nek2 | 2\ A
by = | = * 3| * :
a a. 2 sen(wyy+Aw)
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 dos planos skl através das medidas com duplo cristal. O etro €(a;) na determinagio do
 parimetro paralelo depende dos erros £(a.) e £(Ao), sendo €(a.), o erro na determina¢do do
 parimetro perpendicular a partir de medidas de reflexdes simétricas, ¢ £(Aw), o erro na
" medida da separago angular entre os picos das refiexdes hkl do substrato e da camada. No
gpéndice B descreve-se a técnica de medir reflexdes assimétricas. Abaixo, para o sistema
GaAs/Si, sio comparados os erros intrinsecos em a; , quando calculado das medidas de
reflexdes assimétricas 115 e 224, com aquele calculado da RS no caso de trés feixes com
reflextes primaria 002 e secundaria de superficie 111. A expressdo para d,,; ¢ & Eq. 14 sio

utilizadas nessas comparagdes, e fornecem

€415(@,) 37x105 e(Aw) + 12,5 €(a)

epal@) = 9x107° e(Aw) + 2 efa) (16)

ensla) = 9x10° e(Ad) + 0,65 e(a)

onde os erros estio em segundos de arco e A, e &(Ad) é o erro na medida da separagdo
angular dos picos LL ¢ SL na RS da camada. Célculos feitos para A = 1,54056A.

De acordo com a comparagdo acima, medidas de reflexdes secundarias de superficie
podem fornecer os mais precisos valores de a;. Esta vantagem é uma conseqiéncia da
disposicfio espacial enire a esfera de Ewald e o vetor reciproco secundario. Durante a rotagio
¢, 0 né reciproco secundario, que ¢ a extremidade do vetor reciproco secundario, cruza a
superficie da esfera de Ewald na altura do seu plano equatorial, como representado na Fig.
9, pelo ponto de intersecgio A. Se a rede sofrer uma variag8o no parfimetro paralelo, o ponto
de intersecglo A se desloca paralelamente ao plano do equador da esfera para o ponto B, e
provoca uma variagio Ad, na posicio do pico de DM (Fig. 9.@). Quando é o pardmetro
perpendicular que varia, o ponto de intersecgio A se desloca perpendicularmente ao plano

equatorial para o ponto C (Fig. 9.b). Este dltimo deslocamento é aproximadamente paralelo

19



n a superficie da esfera de Ewald e, por isto, a vanagio Ad. na posigao do pico, ¢ bem
nor do que A, Medidas dos casos de DM onde ocorrem reflexfes secundanas de
perficie podem, em principio, pelo ponto de vista puramente teorico, fornecer valores de a;

m uma precisdo melhor ou igual & precisdo de d. .

¢ _— T
/ﬁj N b) (001}  euera e

Ewaid

Esters de
Ewaid

Pig. 9. Efeito das vanagdes dos pardmetros patalelo (Aay) e perpendicular (Az, ) na posigio do pico na RS. a)
Vista normal a trajetoria do no reciproco secundério de superficie, mostrando a influéncia de Aa, sobre Ady e
) visia lateral de a), enfatizando o efeito de Aa, sobre Ad. . A magnitude desses efeitos pode ser calculada
atraves da Eq. 14,

Uma outra vantagem em usar estas reflexdses de superficie, que deve ser também
enfatizada aqui (Fig. 6), é a pequena influéncia que a precisdo no alinhamento do dngulo de
incidéncia @ tem sobre a posigao do pico LL na RS. Como no pico LI, as larguras mosaico
das reflexdes secundania e de acoplamento siio iguais, e também os mbdulos dos vetores
reciprocos dessas reflexdes, © deslocamento do pico em fungdo de ® & praticamente
desprezivel. Ndio se estd com isso dizendo que, esse pico pode ser observado para valores de
© diferentes do angulo de Bragg da reflex@o primaria, mas que, dentro do intervale em o no
qual ele tem intensidade observavel na RS, sua posigiio ¢ é praticamente 2 mesma. Como um
exemplo, a influéncia de A® foi testada para dois casos de DM da camada: o caso Bragg-Laue

de quatro feixes 000, 002, 111, 113 ¢ o caso de trés feixes 000, 002, 111 com reflexdo

20



secundaria de superficie. Através da simulagéo, obtém-se que Ad=1,3Aw para o caso de quatro
feixes, & Ad~0,04Am para o outro caso. Portanto, estes fatos mostram que a precisio na
determinagdo de a; pela medida da reflexéo de superficie 111 deve ser melhor do que aquela

obtida pelas medidas das reflexdes assimétricas.

17- EXPERIMENTAL

Um feixe de raios-X divergente, proveniente de um alvo de Cu, com foco efetivo de
50um » 50um foi usado na obtengdo das RS. O feixe percorre os 115¢cm do colimador, a
pressdo de 107'Torr, ¢ incide na amostra fixada no goniostado de circulo completo, apos
passar por uma fenda circular com didmetro de 0.,3mm, posicionada no final do colimador.
Para as medidas de a. com o método de Bond®, uma fenda linear de 10mm x0,05mm foi
utilizada. O passo minimo do motor na varredura ¢ é 1". Um esquema desse arranjo
instrumental ¢ mostrado na Fig. 10. Mais detalhes deste equipamento para realizagdo de
experiéncias de DM assistida por computador podem ser encontrados em outra publicagio™.

As medidas com duplo cristal sdo feitas num sistema montado sobre uma cdmara
topografica de Lang®, comercial, com o mesmo gerador de raios-X mencionado acima. 0

passo minimo possivel nesta montagem € 5/72%. A reflexdio 004 de um cnstal de GaAs for

Fig. 10. Esquema do sistema de colimagdo ¢ da geometna instrumental
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utilizada para monocromatizar o feixe incidente, fornecendo um feixe muito colimado no
plano horizontal, com uma divergéneia em torno de 12"

As camadas de GaAs de diferentes espessuras foram crescidas por epitaxia quimica
em fase vapor (VCE)** sobre substratos de Si(001) com corte de 4° na diregiio [110]. Todas
as amostras tém uma pré-camada de GaAs com 500A de espessura, crescida a temperatura de
450°C. As temperaturas de crescimento, T, , e as espessuras, t; , das camadas sio mostradas

na Tabela I.

TABELA I. Medidas de raios-X em GaAs/8i. Os parimetros de rede aj, ay, ay" € ay* foram determinados
pelo ajuste de curvas, Eq. 15 e pelo método das reflexdes assimétricas 115 ¢ 224, respectivamente. (s valores
¢Om seus erros entre parénteses foram oblides da medida da posigde do centro de gravidade do pico. 1) valor
de 5,4309A fot usade como o pardmetro de rede do 5i'".

N L clisacho Parfimelros de rede da camada
incidéncia (nom. de wrco) (ueg. de wrco) (Angstron)
e F
} Lot @ n, M, ¢ o a a, aﬁt a|1|15 aﬁu
) {um)  (gran)
0 D02 £3 %10 10 13 000037 20,0005
| w2 1.2 15,954 22 220 4t 0 3.64375 5.6566 5.6543(17)

T 702 06 15917 2% 28O 288 15 564331 56533 S6334(22)  S.6677(59) 5656013
1 682 28 I13M22Z 22 195 20 IS 564387 56620 3.6570(49) 5.6587(60) 5.6600(15
4 681 12 15826 16 275 137 12 564348 56632  9.6614(19)  5.6527(64) 5.6950(13

i o882 OB 15,880 13 290 54 24 5,64206 35,6570  5.6558(24)

I8 - RESULTADOS E DISCUSSAO

Desde que, as contribui¢des dos caminhos de DM normais (picos LL) e hibridos (picos
SL) aparecem na mesma RS da primaria 002 da camada, a idéia neste trabalho, é obter
informagdes sobre as redes da camada e do substrato simultaneamente, através do ajuste dos

perfis P, e P, calculados pelo programa de simulagfo, com os picos experimentais.
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Estas duoas contribuighes, em
substratos simétricos, sempfre aparecem em
torno de cada um dos quatro espelhos de
simetria permitidos pelo grupo espacial do
cristal. Contudo, em substratos assimétricos
os espelhos nos quais as reflexdes hibridas
podem ser observadas, dependem da dire¢éo
do corte. A Fig. 1! mostra um substrato de
S1 (001) com corte na diregdo [110] e as

direcdes, em relagdo a sua superficie, dos

feixes secunddnos gerados das reflexdes Fig. 11 Dircgdes dos feixes das refloxdes

11,111, I11 e 111 na RS da primaria 002, secundarias de¢ superficie 111 num substraio
. _ ) off-cut. As setas 4, B.....H indicam as diregdes dos
O circulo externo representa a trajeténa do  fejxes. O é a origem do espago reciproco ¢ as linha

tracejadas samnde de O sdo os vetores reciprocos

centro da esfera de Ewald no espago [1L 153, [fl e 111,

reciproco, durante a rotagiio ¢. Os dngulos

¢a bn.....by indicam as posi¢des nas quais os feixes secundarios 4,8, . H 580 gerados. Por
exemplo, em ¢, os planos 111 difratam e geram o feixe secundério 4. Como pode ser visto
nessa figura, os feixes A4, B, C e D estdio saindo do substrato, enquanto que os outros feixes
E, F, (G ¢ H estio penetrando nele, onde sdo absorvidos. Portanto, unicamente os feixes A,
B, C e D podem cruzam a interface camada/substrato, quando uma camada est presente, e
dar origem as reflexdes hibridas SL.

Devido ao corte do substrato na dire¢io [110], a simetria das reflexdes hibridas é
mantida apenas em torno do espelho em ¢=180°, nas posigdes ¢, e ¢,,. A medida dos picos
SL e LL em ambos os lados desse espetho, permite o ajuste da exata posiglio do espetho de
simetria, e a determinagio do cormreto Angulo de incidéncia ©, com o qual a RS foi realizada.
A possibilidade de determinar o a partir da RS é importante, umna vez que & grande largura
mosaico da camada (~200"), e a ocorréncia da inclinagdo, tornam dificil de saber antes de
fazer a RS da camada, o valor preciso de © no qual a amostra esta posicionada.

O alinhamento da amostra consiste em colocar a dire¢do {001] do substrato, paralela
ao eixo de rotagdo do goniostato (eixo ¢). Para isso, a reflexio 004 do substrato de 8i é
usada. Estando a amostra alinhada, o parmetro de rede perpendicular a. , requerido pelo
programa de simulagdo, é obtido através da medida da reflexio 004 da camada com o método

23



de Bond. No gonidmetro usado nessas
medidas, a resolugdo angular em @, de
0,0025°, limita a precisdo em a@. a 0,00037A
A medida da reflexdo 004, também & unl
para analisar a inclinagio entre os planos | Awg

29,34

001 do substrato e da camada™™. Aqu,
unicamente a projecio @' da inclinacdo na
zona <110> foi medida. Estando a diregdo
(110} no plano de incidéncia, e
considerando as separagdes angulares

maxima, Aw,, ¢ minima, Aw, , entre as

GBI

i

[110]

contribui¢des 004 da camada e do substrato,
¢' € 1gual a (Aw,-Amg)/2, como ilustrado na
Fig. 12.

Fig. 12. Influéncia do inclinaglio na scparagdo angular
entre reflexdes 004 da camada e do substrato na
varredura .

Devido a presenga da inclinacio, o alinhamento simultineo das redes da camada e do

substrato néo ¢ possivel. A Fig. 13 mostra os cones de Bragg das reflexdes primarias do

substrato e da camada com um inclinagdo na mesma diregiio [110] do corte, implicando em

que, Ay=0 e @'=¢. Na regifio angular em torno de ¢=180°, além da presen¢a dos picos SL em

ambos os lados do espelho, o alinhamento entre estes cones é mantido, e as reflexdes

secundarias que ai ocorrem, 111 e 111, satisfazem a condigio h+k=0. De acorde com a Eq.

1, isto mimimiza o efeito da inclinag8o nas posicdes
dos picos LL. Assim, na RS da camada feita nesta
regido, o valor esperado do dngulo de incidéncia é
o=0%,, + ¢' onde 0%,, ¢ o dngulo de Bragg da reflexéo
primana da camada, calculado com a, determinado pelo
método de Bond.

A Fig. 14 mostra as RS para a reflexfio primaria
002 da camada na regifio do espelho de 180°, para
amostras de GaAs/Si com camadas de diferentes
espessuras (Tabela I).) Em cada caso, a varredura
simulada com os pardmetros j4 refinados, esta

comparada com a varredura experimental
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Flg. 13. Representagdo da desorientagio
entre o3 concs de Brapgg da reflexdo
primédria da camada ¢ do substraio devido
a ocorréncia da inclinagdo.



correspondente, e os dots intervalos mostrados, em tormo das posigdes ¢, ¢ ¢y, onde os picos
LL e SL aparecem, foram obtidos numa unica varredura ininterrupta. Passos de 10" com
tempo fixo de contagem de 20 segundos foram usados nos picos SL enquanto que, para os
picos LL, passos de 20" com o mesmo tempo fixo de contagem foram usados. Os valores

das intensidades de pico Q,;, Qs e Qp em P,, ¢ P, s4o obtidos, como ja dito, das RS

experimentais.

As RS, na Fig 14 permitem
determinar as posigdes dos espelhos de 180° 120
para as redes do substrato o

"= (45 9B /2 . TN
e da camada ':: 7 R

= (8 0B ) /2 R W, y
Essas posigdes geralmente ndo coincidem, e E-e"-n -40 \\\ ;f’f
a pequena diferenca medida entre elas, gltj 80
mostradas na Tabela I como &, pode ser R=s
atribuida a: i) rotagho dos dominios da T e e i e e
camada em torno da dire¢io de crescimento Ay (e

Fig 15 Rotagdo relativa enire os espelhos de simetnz
da camada ¢ do substrato cm fungdo da rotaglo szimutal
azimutal da direcdo da inchinagdo, 1sto &, Aw da direglo do inclinaglio. A direglio (001] do substrato

for colocada paralela ac eixo da rotagéio ¢. As linhas
Ay=0. A Fig. 15 é uma andlise do solidaetracejada, representando amostras com diferentes
magimitudes de inclinagao, correspondem a g=200" ¢ g=100",
respectivamente.

como considerado na Eq. 8 e/ou i) rotago

comportamento da diferenga mencionada
acima, em fung¢iio do desvio angular Ay
entre as diregdes da inclina¢io e do corte do substrato. Apesar dos efeitos i) e fi) serem a
prin¢ipio indepententes um do outro, e ambos poderem ocorrer a0 mesmo tempo, somente o
primeire deles, a rotagdio o dos dominios (item 1.3), foi levado em conta nas simulagées, Isso
porque, dos resultados para o conjunto de amostras analisadas, mostrados na Tabela I, nao foi
possivel encontrar um relagdo enire a magnitude ¢' da inclinagio e a diferenga ¢ entre as
posigdes die ¢i;  dos espelhos de simetria. Os valores de ¢ encontrados, embora peguenos,
precisaram ser considerados nas simulagtes a fim de ajusta-las com os picos experimentais
LL e SL em ambos os lados do espelho.

Como a area iluminada pelo feixe incidente na superficie da amostra é pequena, da

ordem de ©x0,68x0,19=0,41mm’, cada regifio da amostra pode apresentar um valor especifico
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de o. Portanto, ¢ muito importante manter 2 mesma area iluminada durante a RS, o que se
obtém através de um bom alinhamento do feixe incidente com o centro do goniostato. Além
disso, a translagio da amostra deve ser ajustada, de modo que sua superficie também coincida
com o centro do goniostato,

Na Fig 14, também pode ser observado uma ligeira diferen¢a entre os ombros dos
picos simulado e experimental. A provavel explicagdo para isto é que, a desorientagiio de
blocos mosaicos foi a Gnica imperfeigio considerada neste desenvolvimento. Defeitos
pontuais, efeito Compton ¢ vibragdes térmicas geram um espalhamento difuso de baixa
intensidade que alargam as bases dos picos'. O refinamento dos pardmetros de ajuste da curva

simulada, é gerenciado por um fator de confianga R ("reliability factor") definido aqui como:

R =100 E I&p |Ir:'a:: B IE:pl
Y ey
onde as somatbrias sdio sobre todos os pontos I, , definindo o perfil da varredura
experimental. L., sdo pontos da curva simulada, levando em conta a presenga da radiagio Ko,
no feixe incidente. Picos SL com esta radiagfio dfio contribui¢des fracas, mas 580 visiveis nas
varreduras mostradas. Valores tipicos de R sdo da ordem de 6,0 para as RS na Fig, 14,

Os dados de entrada para o programa de simulagio so os seguintes: {) divergéncia do
feixe incidente, ii) comprimento de onda das linhas Ka, e Ko, , iii) pardmetros da célula
unitaria do substrato, iv} indices de Miller das reflexdes primania e secundania, v} a.
determinado pelo método de Bond, vi) dngulos da inclinagdo ¢, medido da 004, e da diregio
de crescimento (8,=4" e ¢,=45°), vii) indice de refra¢do™ da camada e do substrato, viii)
valores iniciais para as larguras mosaico do substrato e da camada, ix) valores iniciais para
o éngulo de incidéncia w=0;,,, e finalmente x) valores iniciais para a; = da;,,,.

O refinamento desses pardmetros, para um bom ajuste das curvas, deve ser feito na
seguinte ordem: com os picos SL, determinar a largura mosaico 1 do substrato, a posi¢io

:1¢ do espelho de 180° do substrato (correcdo do zero instrumental) e o dngulo de incidéncia
o. Do mesmo modo, com o pico L1, determinar a largura mosaico 1, da camada, a posi¢io
. do espelho de 180° da camada (corregdo pela rotagdo ©) e o parimetro de rede a; da
camada. Os valores das vandveis de ajuste, obtidas por esse processo de refinamento, para as
cinco amostras diferentes de GaAs/Si estdo mostrados na Tabeia I. Na tabela, ) designa o

valor do parimetro paralelo fornecido pelo refinamento, enquanto que, '} designa o calculado
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analiticamente através da Eq. 15, e a}"" e aj*, os obtidos pelo método da reflexio assimétrica

com duplo cristal, como descrito no apéndice B. Deve ser mencionado que, repetidas RS
feitas com o feixe incidindo numa mesma area na superficie da amostra, isto é sem translada-
la, fornecem resultados que estio sempre dentro dos limites dos erros mostrados acima de
cada coluna na tabela.

(O desvio na direcdo do feixe secunddno, devido a variacio do indice de refracio na
interface camada/substrato, ndo modifica posi¢io do pico SL. Isso, porque a grande largura
mosaico da camada, em relagio aquela do substrato, torna desprezivel o desvio sofrido pelo
feixe secundério. Por outro lado, espera-se que os picos hibridos LS, também mostrados na
Fig. 3, embora mais fracos e largos, tenham mais sensibilidade a este desvio, uma vez que
a razdo entre as larguras mosaicos das reflexdes secunddna e de acoplamento, é o inverso
daquela no caso do pico SL. Se o perfil do pico LS é calculado por uma expressio analoga
aquela na Eq. 2, a mudan¢a na sua posigéo ¢ devida 4 corregdo pelo indice de refracio é da
ordem de 100" em amostras com substrato simétrico, e de 16" em amostras com o mesmo
corte daquelas usadas neste trabalho. Os valores usados para &, ¢ §,, foram &, ,,=1,5x10"

e §5,=0,75x107, respectivamente™.
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L9 - CONCLUSOES

Uma nova técnica de caracterizagdo de estruturas heteroepitaxiats € apresentada aqui.
Um programa de simulagio do perfil de picos de DM de casos de trés feixes para cristais
mosaicos é desenvolvido. Através da simuiagio dos picos normais e hibndos, é feito um
ajuste de curva entre as RS experimental e simulada. Desse ajuste sfo determinados, as
larguras mosaicos do substrato e da camada, o exato angulo de incidéncia & para o qual a RS
da camada foi obtida, a rotagdo ¢ do espelho de simetna da camada em relagdo ao do
substrato, e o pardmetro de rede @;. Além disso, efeitos da presenca simultinea das radiagdes
caracteristicas, Ko, e Ka.,, da divergéncia do feixe incidente e da presenga da inclinagio entre
as redes foram considerados e analisados com este programa.

A largura mosaico da camada medida com esta técnica, é relacionada com a perfeigio
cristalina na diregio [111], e por isso, contém informagdo sobre a perfeigio cnstalina na
direcdo de crescimento [001], assim como, sobre a perfeicio numa diregdo paralela a
superficie da camada, [110], [110], [110] ou [110]. A diferen¢a na perfei¢io cristalina nessas
duas dire¢des, esta sendo investigada em amostras de InP/GaAs (001).

Dos valores medidos da inclinagdo relativa e da rotagio o pode-se notar que, nas
amostras analisadas eles ndo sdo correlacionados, o que sena esperado no caso da separagdo entre
os espelhos ser uma consequéncia da rotagfio azmmutal na diregfio da inchnagdo. Em outras palavras,
de acordo com a Fig. 15, se a rotagfio ammutal ocorrese (Aywx0) 4 separagiio entre os espelhos
deveria ser maior nas amostras com dngulo de inclinagdo maior, mas 15to nfio ocorre. Por este
motivo, a separagiio dos espelhos fol atnbuida a uma rotagdo mécha dos dominios cristalinos na
camada, que estdio dentro da frea iluminada pela divergéncia do feixe incidente. A (nica conclusio
possivel em relagdo a inclinagfo, é que ela deve estar relacionada com a temperatura de crecimento
da camada, pois as amostras #1 ¢ #2, com as temperaturas de crescimento mais altas, apresentam os
valores do dngulo de inclinag#o relativa ¢, maiores. Se amostras com diregdes de corte do
substrato diferentes daquela das amostras analisadas aqui estivessem disponiveis, ainfluéncia da
direcdo do corte sobre a rotagdo azimutal da inclinagdo teria também sido investigada.

Com relacio ao parametro @, medido pelo método de Bond, o valor médio dele sobre
a s
cinco amostras é 5,64347A, com um desvio padriio de 0,00036A, praticamente igual a0 erro

instrumental atribuido para cada valor medido. Entdo, dentro da preciso da medida,
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(x0,00037A), ndo se pode dizer que estas amostras tém pardmetros perpendiculares
significativamente diferentes. Por outro lado, com relagdo ao pardmetro paralelo medido pelo
ajuste de curvas, o desvio padrio do valor médio de a) sobre as cinco amostras, ¢ pelo menos
sete vezes maior do que o erro atribuido ao valor dele em cada amostra. Durante os
expenmentos foi observado que, fazendo varias RS com o feixe incidindo na mesma area na
superficie da amostra, os valores obtidos estavam sempre dentro do erro estimado. Por outro
lado, RS tomadas de areas diferentes na superficie da mesma amostra, apresentaram valores
com diferengas acima da preciséo com a qual eles eram determinados. Este tipo de
comportamento também foi observado para a separagiio dngular o entre os espelhos, como ja
mencionado. Destas duas observa¢des, pode-se concluir que: tendo cada regido na superficie
da amostra um valor especifico de o, se o feixe nfio incide exatamente no centro de giro da
amostra, 0s picos LL em cada lade do espelho serio de regides com diferentes o
Conseqientemente, todos o3 valores de a, determinados nestas condigdes, estardo
comprometidos. Isto faz do alinhamento um ponto critico na utilizagdo desta técnica no
sistema GaAs/Si, e em qualquer outro que apresente este tipo de rotacio de dominios na
camada.

Embora neste trabalho apenas o sistema GaAs/Si, tenha sido analisado, a aplicacio do

método etn outros sistemas heteroepitaxiais deve ser testado em cada caso.

OBS: Os pontos principais apresentados nesta Parte I, s¢ encontram publicados em
Journal of Applied Physics, Vol. 73, No. 9, pp. 4218, 1993,
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PARTE 11

IL1 - INTRODUCAO

Nos sistemas heteroepitaxiais com grande discordincia de rede, (Aa/a). > 1072, a
formacfio de deslocagdes interfaciais desempenham um papel importante na qualidade desses
sistemas. A espessura critica para o crescimento pseudo morfolégico da camada, (Aa/a) =0,
nesses ¢asos ¢ de apenas algumas monocamadas. Significando que, o inicio da formagio de
todas as deslocagdes deve acontecer logo apds o crescimento de poucas monocamadas, e a
quantidade de deslocagbes certamente influencia o mecanismo de crescimento da rede
cristalina da camada™, O crescimento a temperaturas altas favorece a formagiio de deslocagdes,
permitindo a relaxagio das tensdes criadas pela discordincia de rede. Mas, o inicio do
crescimento a aita temperatura da origem & formacdo de ilhas, implicando numa superficie de
crescimento rugosa’’. Portanto, em sistermas com grande discordincia de rede, o processo de
crescimento em duas etapas ¢ normalmente utilizado™, isso é, inicia-se o crescimento de yma
pré-camada ("buffer layer") a baixa temperatura, seguido pelo crescimento da camada a alta
temperatura. A formagdo de deslocagdes como uma fungio das condigdes de crescimento, tem
sido estudada pela medida da tensdo residual presente na heteroestrutura, feita através da
medida da curvatura do substrato’*’, Foi obsetvado que, a temperatura de crescimento da pré-
camada e o tratamento térmico dado a ela antes do crescimento da camada, afetam fortemente
o valor da tens#o residual,

Técnicas de difragio de raios-X, como a varredura @ com duplo cristal, usando
reflexdes simétricas e assimétricas, sfo utilizadas na caracterizagiio das discordéncias paralela
e perpendicular. Sendo elas conhecidas, as heteroestruturas podem ser caracterizadas quanto
4 densidade p de deslocagdes interfaciais na camada, ¢ quanto a tensdo residual presente®™*,
Como o raio de curvatura da amostra depende destas discordancias®, a medida dele juntamente
com a medida da discordéncia perpendicular, permite estimar a discordéncia paralela, naguelas
heteroestruturas em que ela ndo pode ser diretamente medida, como no caso de uma fina

pré-camada, geralmente entre 25nm e 100nm.
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Na Parte I, 0 método de caracterizacéio proposto, foi aplicado em amostras com
camadas de espessura entre 600nm e 2800nm. Contudo, a fraca intensidade dos picos LL
naquele método, nfo permite a caractenzagio de amostras contendo unicamente uma
pré-camada com 50nm de espessura. Por outro lado, foi observado experimentaimente® que
o pico hibndo LS (também mostrado na Fig. 3) tem intensidade mensuravel na RS do
substrato, mesmo quando s6 uma pré-camada de 50nm esta presente. Estes picos LS, ndo
foram utiizados na caracterizaglo porque sua posigdo e perfil ndo puderam ser

satisfatoriamente reproduzidos pela fungio

2 2
_(ab) | | (462

Pis{0,$) = (Qus~Qp) © : :
2n; 2ng

*Qp » (1D

a qual expressa, no caso da reflexdo hibnda LS, a mesma teoria de DM usada neste trabalho
para célculo dos perfis P, e P, .

Nesta parte do trabatho, faz-se uma corregio na teoria de DM para cristais mosaicos,
de forma a levar em conta, os pequenos desvios angulares entre as diregdes dos feixes
secundarios, espalhados por blocos mosaicos ligeiramente desorientados. Esta corregiio é
incluida no programa de simulagio usado na Parte I, e com isso, a posigéio e o perfil de picos
LS no sistema GaAs/Si também sfo reproduzidos. A densidade de deslocagdes é determinada
a partir dos valores do parfimetro paralelo, medidos das simulagdes do pico LS na RS do
substrato. Ela foi analisada em duas amostras de GaAs/Si; uma com apenas uma fina
pré-camada de 50nm (amostra 1), ¢ a outra, com uma camada de 12060nm crescida por VCE
sobre a pré-camada (amostra 2). O grau de coesdio nas interfaces camada/pré-camada e
pré-camada/substrato, foi investigado aplicando-se na amostra 2 um momento de curvatura
externo, no sentido de compensar a tensfo gerada pelo crescimento da camada. A absorgio
envolvida na propagacio do feixe secundério de superficie, é também analisada como uma
fungdo do dngulo rasante £, com o qual o feixe secundario cruza a interface. Tomna-se
importante notar, que esse dngulo seleciona de um modo inédito, as contribui¢des geradas em

diferentes profundidades dentro da camada.
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I§ 2 - CRISTAL MOSAICO

Dentro de cada bloco que compde o
cristal mosaico ideal””, se planos com o
mesmo indice de Miller sio considerados,
suas normais nos varios blocos estarfio

distribuidas em tomeo da direcdo mais

provavel, que é a dire¢o média, denotada

pelo vetor H da rede reciproca perfeita.

Neste trabalho, uma distribui¢io espacial das

desorientagdes dos blocos mosaicos serd

usada para descrever um cristal mosaico.

Sendo ela uma distribui¢3o gaussiana com Fig. 16: Desonientagio relativa entre H' e H em funcéo
de Ae &

simetria azimutal em torno de H, a fragdo do

nimero total N, , de blocos com o vetor reciproco H' orientado dentro do dngulo sélido

d{=sinA dA 4%, é dada por A2

an2
aN(A) . g1, = gq
No

onde A é a desonentagiio de H' com relagdo ao vetor H, como mostrado na Fig. 16. néo

desvio padrio da distribuigdo, i.e., a largura mosaico do cnstal. A constante K ¢ tal que

21 n a?

f.dﬂ = K1 fdﬁ fe_-ﬁsenAdA =1 .
No o 0

Na solu¢do dessa integral, utiliza-se senA « A, cuja aproximagio é valida para todos os cristais
mosaicos, pois neies é sempre verdade que m « 1 radiano. Da solugio encontrada para a
intepral obtém-s¢ que K = 2nn’, e dai

A2

Q). 1w a
Ny 2nn?
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I3 - DIFRACAO SIMPLES EM CRISTAIS MOSAICOS

Na difragiio simples por um cristal mosaico, tomando como exemplo a varredura o de
uma reflexio qualquer com vetor reciproco H, a intensidade total, espalhada na dire¢iio do
detetor com o cristal fixo num o qualquer, é expressada™ por Iy(w) =1,V Q. W(AQ), onde
Qq ¢ a fungdo cristalografica conhecida como refletividade integrada por unidade de volume
de um cristal pequeno, ou seja, um bloco mosaico neste ¢aso. AD=0-0" ¢ o desvio angular
da condicdo de Bragg, e especifica a posigéo do feixe incidente em relagio a H. W(AD) ¢ a
funcéio distribuigdo, tal que, a fragdo de blocos orientados no intervalo AB e AB + dAO,
contribuindo para o espalhamento dentro do volume difratante V, ¢ & = W(AB) dAD.

No caso especifico de um cristal com a mesma distribuicio da Eq. 18, W(AD) é

representada pela j4 bem conhecida fungdo

1 -0
WMw-0g = —— ¢ 20’ , (19)

V2r n

estabelecida empiricamente a partir das medidas de intensidade I (®) do feixe espathado em
fungdio do angulo de incidéncia ©. Contudo, desde que n&o foi encontrada na hteratura, a
dedugio analitica dessa fungdo a partir da Eq. 18, ela é feita a seguir, detalhadamente, de
maneira a ilustrar claramente a aproximagéo que tem sido utilizada na teoria d¢e DM para
cristais mosaicos™'*'%®. A partir de um desenvolvimento analogo ao usado na dedugio,
mostrar-se-4 como é possivel remover a aproximagio citada.

Quando um feixe de raios-X, monocromatico e de baixa divergéncia, incide sobre a
distribui¢o de blocos mosaicos, fazendo um dngulo T/2-& com o vetor H, as reflexdes Bragg
ocorrem para todos os blocos mosaicos, nos quais H' estd orientado dentro do ane!l formado
pela intersecgdo da esfera de Ewald com a esfera de raio {H |. Este anel é representado na Fig.
17. O nimero de blocos orientados dentro do anel, contribuindo para a intensidade refletida

1y, é determinado pela distnbui¢do espacial de blocos especifica para cada cristal. A largura
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A8 do anel, esta associada com a colimagdo
do feixe incidente, e com a dispersdo do

comprimento de onda. Assume-s¢ que ela é

muito maior do que a largura intrinseca da

curva de reflexiio de um bloco mosaico™,
mas muito menor do que a largura da
distribuigio mosaico. Deseja-se calcular

aqui, a fragio de blocos difratantes em

funcio de w e a variagio da direcio do feixe

refletido devido a desorientagéio de H'.

Fig. 17: O angulo @ descreve as posigdes de H' sobre
o anel de intersecgdo no espago reciproce.

ilustrados na Fig. 18, séo utilizados neste

Os dois sistemas de coordenadas

cileulo. O primeiro, aquele fixo a origem da rede reciproca, cujos versores ortonormais sao
b, ﬁz e ﬁs, tem o versor h, paralelo ao vetor de difraciio H ¢, no qual, a posi¢do do vetor de
onda incidente é K, = A (coso cosd h, - coso semd h, + sene h,). Simplificadamente,
usando a convengdo de Einsten para somatorias, o vetor de onda fica k, = A k* B, As

coordenadas h® de
H'= |H| (senA cost h, + senA sen& h, + cosA hy) = |H| h b,
descrevem a desorientagéo de H' em relagdo a H através dos dngulos A e £. No segundo sistema,
representado pelos versores 8., 0 versor g, ¢ antiparalelo a diregéo do feixe incidente, isto &,
g, = - K, . As coordenadas g” de
H' = |H| (cos6® coso g, + cosOP seno §, + senf® &) = |H | g g, .

por sua vez, descrevem em funco de ¢, as posigdes possiveis de H' sobre o anel de
intersecgdo. Os versores destes sistemas sdo relacionados através da matriz de rotagdio A, tal

queh = A g;.0onde Az €0 elemento da matriz A na linha & ¢ na coluna . Ela é obnda a
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partir do produto das matrizes de rotagio elementares Ry e R, (pag. 12), sendo sua transposta

escrita como; A™* = R,(n) R, (n/2-0) Ry(¢) . Entdo, a transformaciio entre as coordenadas

de H' em ambos os sistemas, é expressa por

5enAcosE -senwcosd -send
senAsent | = | senwsend -COS
COSA COsSw 0

¢ dai, em fungiio do angulo @, a diregéio do feixe
refletido k(p) = H'(@) + k, , fica conhecida
jambem no sistema h. A difragdo por amostras
policristalinas pode ser usada como um exemplo
para ilustrar o que este dngulo @ significa. Na
difragdo por policristais, onde os cristalitos tém
otientacdes aleatorias no espago, as direges dos
feixes por eles difratados formam o cone de
difragiio observado, e sdio descritas por k(p) com
@ variando de O até 2%. A intensidade de cada
feixe sabre o cone é a mesma para qualquer valor
de o.

No caso da difragio por um cristal
mosaico, com distribui¢io de blocos igual aquela
da Eq. 18, a intensidade do feixe refletido depende
do dngulo A entre H' ¢ H. A dependéncia de

transformacdio de coordenadas acima, como sendo

cosweosd | (C080,C08¢
-coSwsend | | CO30sene (20)

senw senfy

Fig.18: Sistemas do coordenadas orlonormais
usadas para descrever H' em relago so cnstal
(h,.h;.hy) = emrelaglo ao feixe incidente (§,,8,.8.)-

A com os dngulos @ e ¢ & obtida da

cosA = cosm cosOP cosq + senwm send® (21)

Para uma posigdo fixa do feixe incidente, toda a radiag#o espalhada estd, por hipétese, contida

dentro do angulo sélido definido peia abertura do detetor. Entdo, a fragio ¢ de blocos
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mosaicos contribuindo para o ¢spalhamento €

2n %—e"ﬂme A2
_faN 1 20’
g = fNo = 21"12 fd(P f e senAdA (22)
Q _15__03
2

onde, a integral ¢ feita sobre o anel de intersecgéio mostrado na Fig. 17, Para o caso de cristais

mosaicos, T} » dAB , e considerando isto na integral acima,

B 2x _Azggl
e = |98 [ 2" do| dao = W(AG)A
2rn° ¢

29

A solugio desta integral, usando a Eq. 21, esta feita no apéndice C, de onde se obtém, como
esperado, que W(AD) ¢ a funglio distribuigo W(w-6%) definida na Eq. 19.

A importante conclusio desta demonstragio ¢ que, a correta fung¢éo distnibuigéo,
W(@-8%) , para um cristal mosaico, so ¢ analiticamente deduzida, quando as contribuigdes de
todos os blocos mosaicos em condico de difragio, aqueles nos quais o vetor difratante H' tem
sua extremidade sobre o anel de intersecgéo, é considerada. Esta consideragfio é feita através
da integrat em ¢ na Eq. 23. Conseqientemente, isto mostra que, para um imco feixe incidente
K, , a diregio do feixe refletido k(o) = H'(9) + k, depende do angulo ¢.

A dependéncia da diregdo do feixe refletido com @, é o detalhe que se deseja
evidenciar com a dedugo analitica da fundo distribuigdo W(w0-6°) , pois, na teoria de DM
usada para explicar as intensidades simultaneamente difratadas por um cristal mosaico™*'**,
a diregdo dos feixes difratados tem sido tomada como dnica, e dada por k = H + k. Embora
essa aproximacdo fornega resuitados satisfatorios para um Unico monocristal, na hibrida LS

essa aproximacdo ¢ insuficiente para explicar ambos, 2 posigio e 0 perfil do pico de DM.
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IL4 - DISPERSAOQ DO FEIXE SECUNDARIO E SUAS IMPLICACOES NA
TEORIA CINEMATICA DA DMFRACAO MULTIPLA

A condi¢o de DM para casos de 3-feixes, expressa neste trabaiho pela Eq. 1, permite
ver claramente, que o perfil da modulago sofrida na intensidade primaria devido a ocorréncia
da DM, depende basicamente do produto de duas fung¢des distribuigdes W(AD,). No item
anterior estd demostrado que W(AB,) pode ser representada por uma integral em ¢, igual
aquela na Eq. 23. Em decorréncia disso, a expressiio para ¢ cileulo do perfil do pico de DM

pode ser reescrito a partir da Eq. 1 como

Poylke) = (Qpy~Qp) W(ABg,) W(ADy) + Qp =

2n 2
0805z Ag(9)
=(Qpy—Cs) - 2 do
THo2 © 2102 (24)
2r 2
cos65 A
« 221 _ 21(:") do’| + Qp
21"121 0 21]21

Deve s¢ notar que, os desvios A, e A, sdo analogos ao desvio A calculado na Eq. 21, e
representam as desorientagdes dos blocos mosaicos envolvidos nas reflexdes secundaria e de
acoplamento, respectivamente. Esta € a expressdo para o calculo do perfil do pico de DM
através de um produto de gaussianas.

O tratamento cinematico da DM é feito através da equagdo de tranferéncia de energia’
(ETE), e os desvios angulares AQ; da condig¢io de Bragg, para cada reflexiio envolvida, séo
calculados pela Eq. 4, onde a diregio do feixe secundério ¢ dada por k,=H;+k, Mas, como
demonstrado na deducéio analitica da fungio distribuigio W(w-0%) , esta diregio depende da
porcio do anel de intersecgéio (Fig. 17) que est4 gerando o feixe. Se a dependéncia de k, com
o dngulo o' é levada em conta, 0 desvio A,, , que depende da posi¢io relativa entre k. e H,,,
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passa também a depender de ¢, i.e, Ay(®) = A, (¢,¢"). Consegilentemente, isso quebra a
independéncia entre as integrais na expressio acima, de modo que o produto delas se torna

uma convolugdo, ie, P, se torna Ph,, onde

Prdke) = (Qpy—Qp) x

R B 2% 2n 2 2
A AS (e,
0088, 0080; [ edt- m(ﬂ')]u;{d m(¢2¢’)] do do’ + Q, .
2n2

(25)

2nnge 2xm% 0 0 2nge

Pelo fato de ndo existir nenhuma limita¢do angular na dete¢io da radiacao espalhada pelo
caminho de DM, a integragdio em o' pode ser substituida por W( AQ, () ), o que fornece

Pk} = (Qpu—Qp) x

(26)

B 2r 2 2

A
y mﬁ:e i} ua(:‘) _Aﬁmim) do + O,
(2n)* ngz Nz 0 2N 202
onde

- ‘H

A0,,(9) = arc sen( k(@) 2‘] - O3 (27
[Hoy |

¢ k(@) = Hy(p) + k. Assim, ao invés de um produto de gaussianas, a condi¢io de DM ¢
agora definida pela convolu¢io de gaussianas, a qual considera nio 50 os desvios na diregiio
do feixe secunddrio, mas também a dispersdo angular deste feixe dentro do cnistal.

Daqui em diante, os perfis e as posigio de picos de DM serdo calculados por um
programa de simulagio baseado na Eq. 26. A dependéncia de A,(¢) com k, e o produto
escalar entre k, ¢ H,, em AS,,(p) , que estdo detalhadamente calculados no apéndice D,
permitem a solugdo analitica do perfil P5,, . A seguir, sdo feitas comparacdes entre os perfis
Ph,, e Pty dos picos de DM
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Linha tracejada (----) ¢ linha cheia (—— ) representam nas figuras abaixo, as RS

calculadas por PL,, e PL,,, respectivamente.

Intensidode (u.0.}
Intensidode {(u.0.}

5.9 ‘
Phi
Fig. 19: 5imulagio da RS para o caminho de fig. 20: Simulagdo da RS para o caminho de
DM tT1+1t1 = 002, com Nu=N,=100" DM 1T1+111=002, com 7,=120" & n,,=80".
I.|
1)
i
" -
! o)
2 3
w
B .
0 o
@ R=
S 2
z L
= €
SRR 85 Bl 3543 .
Phi ’ Phi
Fig. 21: Simulaglo da RS para o caminho de Fig. 22: Simulagio da RS para o caminho de
PM 1T + 113 = 222, com n, = M, = 60, DM 113 + 1T = 222, com Mg, = 1y, = 60"
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As simulagbes das RS para a reflexo primaria 002 de uma amostra de GaAs, no
intervalo angular contendo a secundaria 111, feitas com 7\.=l,540562A, e usando Q,=0, sdo
mostradas nas Figs. 19 ¢ 20. Na Fig. 19 for usada a mesma largura mosatco para a reflexdo
secundaria e de acoplamento. Nela, a pequena redugio na intensidade do pico P, , mostra
a magnitude do efeito da dispersio do feixe secundario no cristal. Quando 1), € maior do que
N, . o efeito da dispersdo & mais evidente, como pode ser visto na Fig. 20, pois a largura
angular da dispersdo ¢ maior do que © ingulo de aceitagio da reflexdo de acoplamento. Uma
outra situagio, na qual a dispersio do feixe pode ser importante, é apresentada nas Figs. 21
e 27 Elas mostram as RS simuladas para reflexfio pnimaria 222 de um monocristal de
GaAs(111). Na Fig. 21 as reflexdes secundaria e de acoplamento sio 111 ¢ 131, e na Fig. 22,
a sequéncia de reflexdes ¢ invertida, i.e., a reflexdio 131 ¢ a secundéria enquanto que a 11
é a de acoplamento. A simulagdo destes dois casos gera picos idénticos usando a ETE
(apéndice A). Se os casos forem simulados usando a expressido para o petfil Pl,, , também
serfio obtidos picos idénticos. Porém, quando a dispersao do feixe secundario é considerada
(Eq. 26), pode-se ver que 05 PICOS NOS dois casos sdio nitidamente diferentes. Esta diferenca
foi observada em cristais de GaAs e Si, ¢ ¢ atibuida a polarizabilidade das ondas
eletromagnéticas dos raios-X*. Sendo assim, uma sugestio para o teste da ocorréncia da
dispersdio do feixe secundario, € a utilizagdo da difragdo de néutrons.

A ETE considera todas as possiveis seqiéncias de reflexdes que um foton X pode
sofrer em um cristal, pois além da seqiéncia de reflexdes 02-21, os fotons no feixe primario
podem ter sofrido seqiiéncias como 02-20-01, 01-12-21, 02-20-01-12-21,....etc. Entdo,
para um cileulo exato do efeito da dispersdo, uma integral semelhante a do perfil Py, , teria
de ser feita em cada um dos reespathamentos, que ocorrem em cada uma das seqiiéncias
possiveis, que certamente é impraticavel de ser feito. Mesmo sem fazer o calculo exato, ¢
sbvio das comparagdes acima, que a dispersdo causa uma pequena redugdo no efeito da DM
sobre a intensidade pnmaria.

Embora para uma DM normal, a Eq. 26 seja uma aproximacio de primeira ordem deste
efeito, ela é exata no caso das reflexdes hibridas, onde so a seqiiéncia de reflexdes 02-21
existe. Antes do efeito da dispersdo ser levado em conta, o perfil do pico hibrido LS era dado
por P [ (Eq. 17). Entretanto, agora, para levar isso em conta, o perfil sera simulado por
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Pi(w.4) = (Qs-0p) f P[ [Am(q:)]z [—AEM dp +Q, . 27)

2‘15

A seguir, a posigio e o perfil dos picos LS, para o sistema GaAs/Si(001), sdo

investigados.

IL.5 - EXPERIMENTAL

O arranjo experimental utilizado para medir os picos LS ¢ exatamente o mesmo que
for apresentado no item 1.7, A dnica diferenga é o didmetro de 1.9mm da fenda circular na
saida do colimador, fornecendo agora uma divergéncia de 5,8 min de arco e iluminando uma

drea eliptica de mx3,80x1,08=12 9mm* na superficie da amostra.

Nesta parte do trabalho, somente as

e GaAs camada 1200nm
N GeAs pro-camads 50nm
Si (001) Substrato 350 pm

duas amostras descritas na Fig. 23 foram
analisadas. A amostra | tem uma
pré-camada de (GaAs com espessura de
50nm, crescida por VCE (eprtaxia quimica

em vacuo)" sobre um substrato de $Si(001),

4 temperatura de 450°C e velocidade de

. . . Amostra 1 Amostra 2
crescimento de aproximadamente 2, Snm/min.

Apds o crescimento, a amostra foi mantda £ 93 Degeriotio das amosas 1 6 2.

a 700°C por 10 minutos. A amostra 2, tem

uma segunda camada de GaAs com 1200nm, crescida sobre a pré-camada, com velocidade
de 20nm/min e temperatura de 681°C. O substrato é assimétrico e o seu plano de corte, nas
duas amostras, forma 4° com o plano 001 na zona [110]. A amostra 2 é a amostra #4 da
Tabela I (pag. 22).
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L6 - RESULTADOS E DISCUSSAQ

A reflexdo hibrida LS analisada aqui, ¢ aquela que ocorre na RS da primaria 002 do

substrato, em torno da posigdo ¢, mostrada na Fig. 11, cuja reflexio secundaria é 111,

.S

—_ a)
s ]

=

0

8 b)
w

0

[

Jib]

™

= C)

56 55 60 65
Fhi

Fig. 24: Picos LS na RS para a priméria 002 %i
(substrato) simuladas para & amostra 2 como P, em u)
e FC; em b). O pico experimental ¢ mostrado em ¢).

A Fip. 24 mostra o mesmo intervalo angular para trés RS, nas quais, a contribui¢do de
DM normal da rede do substrato, correspondendo ao caminho 88 ; 111, + 11, é o pico mais
intenso, cuja posigio é usada como uma referéncia para a posi¢o do pico LS. O pico em seu
lado direito, corresponde is contribuigdes simultaneas dos caminhos 351,+333; e 353,+351,,

O outro pico, ao lado esquerdo, ¢ a contribui¢o do caminho hibrido 1T1,+111,. A amostra
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2 14 for caractertzada na Parte I, € os valores apresentados na Tabela |, foram usados nas
simulagdes das RS nas Figs. 24.a e 24.b. Os valores de Q, e (. foram ajustados iguais aos
da RS experimental na Fig. 24 ¢. A divergéncia do feixe incidente e as contribui¢des da linha
caracteristica Ko, , também sio levados em conta nestas duas simula¢des, exatamente do
mesmo modo em cada uma delas. O perfil P, , formulado com a teoria de DM usada para
simular os picos normais LL e hibridos SL, ndo permite que o perfil e a posigio do pico LS
sejam satisfatoriamente explicados. Como pode ser visto através da comparagdo entre as Figs.
24.a e 24.c, a diferenca entre as posigdes dos picos LS ¢ da ordem de 200", e devido a
divergéncia do feixe incidente, o perfil simulado apresenta uma forma retangular. Por causa
dessas diferencas, foi necessario modificar a teoria para reproduzir o pico observado. Isso foi
feito na dedugdo de Py , ao se considerar os desvios na diregdo do feixe refletido, devido as
desonentagdes dos blocos mosaicos envolvidos na reflexdio secundana. Usando a expressio
de P, , no mesmo programa de simula¢fio desenvolvido na Parte I, o pico LS simulado na
Fig. 24 b, mostra um acordo bem methor com o experimental na Fig. 24 ¢. QOutra diferenga,
entre as simulagdes mencionadas, ocorre quando as corregdes pelo indice de refracdo sio
consideradas. Enquanto a posi¢iio do pico LS simulado por PI, é muito sensivel a essa
corregdo, o simulado por P{; ndo apresenta nenhuma sensibilidade, o que aparentemente esta
correto, pois a corregdo tende a aumentar ainda mais a separagiio observada, entre as posi¢bes
dos picos simulados e expenmental.

Uma particularidade muito importante, que deve ser notada nas reflexdes hibridas LS
¢ a incomurn absorgdo sofnda pelo feixe ao longo do seu caminho dentro da camada. Quando
reflexfies secundarias de superficie estio envolvidas, o feixe secundério cruza a interface num
angulo pequeno. Em amostras de GaAs/Si com substrato simétrico esse dngulo é 0,6°. A Fig.
25 ilustra a dependéncia do comprimento L(x) = (T+x)/senw + (T-x)/senf do caminho
percorrido pelos feixes wncidente, secundario ¢ primario dentro da camada, em fungdo da
profundidade x na qual o feixe secundario é gerado. O comprimento do caminho do feixe
secundario é maior quando ele é gerado na regido da superficie (x~0), do que quando é gerado
na regido da interface (x~T).

A absorclio softida pelos feixes, depende do comprimento total do caminho de DM
hibrida, e sera tratada aqui através da equaciio
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A(xln o e‘FLL(-T) - Q’P{_PLT(1+xIT + 1_-#T)] (28)

SENW senk

onde T é a espessura e |, ¢ o coeficiente de absorgfio linear da camada. O angulo £, no qual
o feixe secundario cruza a interface, ¢ calculado da relagdo senf = -A k,- A sendo n, o versor

normal a superficie de corte do substrato.

Feixe ' o
Incidente Feixe Primario

Feixe Secundario

Fig. 25: Comprimento do caminho do feixe secunddrio dentro da camada em funglio
da profundidade em que ele é gerado.

Em consegiiéncia da extrema assimetria do feixe secundano com a superficie, as
contribuigGes importantes para a intensidade do pico LS vém da regido na camada proxima
4 interface, ¢ decrescem em importincia, quando elas vém de regides mais externas. Isso
significa dizer, que a reflexdio LS vé a camada a partir da interface para fora, como observado
nos graficos de A(x/T) versus x/T, mostrados na Fig. 26, Devido ao corte do substrato (4° na
diregdio [110]), os feixes espalhados pelas reflexdes secundérias 111,, 111, e 111, , proximos
das posigdes by, ¢ e ¢y ou ¢, , mostradas na Fig. 11 (pag. 23), cruzam a interface com £=4 4*
e £=1,8°, respectivamente. Os perfis da absor¢do do feixe espalhado por estes caminhos estdo
mostrados na Fig. 26.
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Supondo que o parimetro paralelo possa varar 0.7 -
ao longo da espessura da camada, que sera o caso de 0.6
existir um gradiente da densidade de deslocagdes, ou da 05 , a
composi¢do quimica, na dire¢io de crescimento da = _
camada, o perfil do pico LS deve ser afetado por esse ‘“30-4 b o
gradiente. Afim de analisar a magnitude do efeito do :{D‘S? g
gradiente sobre o perfil do pico, defing-s¢ a vartavel 0'22 C) E
adimensional u=x/T da profundidade dentro da camada, 0.1 4
e a fungiio gradiente G(u), para descrever o modo como O-Oojd TR T
o parimetro paralelo varia, desde seu valor aﬁ“" na /T

[nt

supeficie (u=0), até seu valor a;™ na interface (u=1). Fig. 26: Comportumento do coeficiente

de transmissfie A(x/T) em fungdo da

Entio, em funcio da profundidade a variagBo desse profundidade na qual o feixe secundario ¢
gerado, Usando p.=402cm™ ¢ T=12um.
parimetro sera representada por a) E=44°, b) E=18° e ¢} E=0,6°

) = (@)%-a") Gw) + a" . (29)

Considerando a média na espessura da camada, e o0 peso da fungio de transmissdo A(u), o

perfil do pico LS fica representado por

1
[ A@w) Pis (@,w).4) da
(Pus)®) = ——
f A{u) du
a

(30)

Por exemplo, uma possivel fungio gradiente, satisfazendo as condigdes de contorno G{u=0)=1
¢ Glu=1)=0, é

Glu) = tan?{-%ﬁ -u) (31)

com T, « T definindo a rapidez na escala u com a qual G(u) tende ao valor 1, a partir do seu

valor zero na interface. A Eq. 30 ¢ usada para simular o perfil do pico LS na presenga de tal
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gradiente, considerado aqui pela Eq. 31, apenas para dar uma 1déia do seu efeito no perfil do
pico. A Fig. 27 mostra trés picos LS simulados ¢com diferentes valores de T/T,, 1guais a 7, 10
¢ 20. Como se sabe, na determinagio de parimetros a partir das medidas de reflexdes
assimétricas com duplo cristal, as contnbwigdes importantes vém da superficie, e por isso, o
valor do pardmetro paralelo determinado da medida da reflexdo 224, mostrado na Tabela I
para a amostra #4, foi usado na Eq. 29 (a}" = 5,655A). Assumindo a"= 5.670A na Fig. 27.a
e ah'“ = 5610Ana F ig. 27.5, duas situagdes diferentes sdo testadas; na pnimeira o namero de
deslocagbes & maior na regiio da interface, e na segunda ela € menor nessa regido, isto
comparade com o numero de deslocagdes na superficie da camada. Esses valores dos
parimetros na interface, foram escolhidos para produzir uma assimétria visivel no perfil
gaussiano do pico.

Uma camada com 1200nm de espessura (amostra 2), apresentando um gradiente G(u)

com T/T.=20, tem sua maior variagio restrita a uma regifio com espessura da ordem da

espessura da pré-camada (50nm). A comparagio da simulagio para T/T =20 na Fig. 27.a com

Intensidade (w.o.)
Intensidade (u.q.}

Fig. }7: Simulagiio do pico de DM hibrida 1.5 na RS da reflexéio pniméria 002 do substrato de Si, com
reflexéio secunddria 111, proxima da posiglo b, (Fig. 11). As mesmas condigdes das simulagdes na Fig.
24 s#o usadas, exceto que o perfil ¢ dado por (P, X¢$), com diferentes valores de T/T, iguais & 7 (—— ),
10 (= = - =) € 20 (xxxx). @) ai™ = 5.700A ¢ b} a}™ = 5.610A.
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a RS experimental na Fig. 24.c, sugere que a densidade de deslocagdes na amostra 2 pode ser
um pouco maior na regido da interface, inciuindo ou néo a pré-camada.

A variagdo do pardmetro perpendicular, afeta menos a posigio ¢ do pico LS quando
a reflexfio secundana é de superficie como ja discutido na Parte I, e por esse motivo, sua
variacdo ao longo da espessura da camada néo for levada em conta na analise do gradiente
feita acima. Mas ela provavelmente ocorre, devido ao gradiente de tenséio induzido pelo
gradiente de desiocagdes. A intensidade do pico LS na RS do substrato depende, além de
outros parametros, da separagfio angular em @ entre o maximo do pico LS ¢ o dngulo de
Bragg da reflex@io pnména. Isso pode ser observado na Fig. 3. Como a posi¢io o desse pico
depende mais do parimetro perpendicular do que do paralelo, a intensidade do pico ¢ mais
afetada pela varia¢io do pardmetro perpendicular do que pela variagdo do paralelo.

Na amostra 2, as separagdes anguiares Ad, = | O, | entre o pico normal $S do
substrato e o pico hibrido LS, foram medidas nas quatro posi¢des possiveis, com X = E, H,
F e (G. Em graus, essas separa¢des sdo Ady = 0,5589(29) , Ady = 0,5589(30) , A, =0,5734(37)
e Ab; = 0,5753(18) onde os sub-indices E, H, F e G se referem a nomenclatura adotada na
Fig. 11. Dessas medidas se observa que, Adz ~ Ady , Ady = Ady & Abgyy - A, = (55£10)".
Os picos LS em Ad, e Ad, sofrem a absor¢io mostrada na Fig. 26.a , para £ = 44°, ¢
envolvem as reflexdes secundarias 111, e 171, cujas projegdes dos vetores reciprocos na zona
f001] sdo antiparalelas entre si e perpendiculares a diregiio [110] do corte do substrato. Os
outros dois picos LS, em Ad; e Ad, , sofrem a absorcdo na Fig. 26 b para § = 1,8°, e a
reflexo secundaria 111, , é comum para ambos. Supondo a amostra perfeitamente alinhada,
esse pequeno deslocamento de 55" observado, pode ter uma das duas causas seguintes: i) na
presenga de um gradiente de deslocagdes e sendo as curvas de absorg#io diferentes para cada
E, o parametro paralelo médio é diferente, e consegiientemente as posigdes dos picos serdo
ligeiramente modificadas; /i) as projegdes dos vetores reciprocos secundérios na zona [001],
nestes dois casos, sdo perpendiculares entre 51, ¢ portanto as densidades de deslocagdes nestas
duas diregdes sfio independentes ¢ podem ser diferentes. Se o efeito em i) ocorresse, o perfil
expenimental na Fig, 24.¢ teria de ser muito mais assimétrico para justificar a magnitude do
deslocamento observado. Por exemplo, os perfis na Fig. 27 foram calculados com £=4,4°, e

apresentam um deslocamento maximo 12" quando calculados para a secundéria 111, com
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E=1.8°, que é muito pequeno comparado com o medido. Por outro lado, o eferto sugerido em
ii) pode muito bem estar ocorrendo. Uma vez que, as direcdes 110 e 110 sfio discriminadas
pelo corte do substrato e, além disso, no sistema GaAs/Si (001) as deslocagbes sdo
predominantemente do tipo 60°, ou seja, sdo causadas pelo deslizamento de planos da familia
111%, o niumero de deslocagdes em cada uma dessas diregdes sdo independentes.

As caracteristicas na absor¢io das reflexdes hibridas LS, envolvendo feixes secundarios
de superficie, assoctada a alta sensibilidade da posigio destes picos nas RS em fungio de a,
tornam estes picos extremamente apropriados para analisar camadas finas ¢ interfaces. A RS
para a amostra 1 na Fig. 28.4, mostra que o pico LS de uma camada tdo fina quanto 50nm,
pode ser detetado usando-se a mesma escala de intensidade na qual ele foi medido para uma
amostra com uma camada pelo menos 20 vezes mais espessa. Dessas RS, se vé também que,

a posigio do pico LS da amostra 1, estd significantemente deslocada com relagdo aquela

(2)

—~ 1

g () a)
3 S
3

g °)
73]

C

o

= /M )
50 55 60 65

Fig. 28: RS da 002 do substrato de 5i. a} Picos LS
simulados pera a,"=5583A e a,®=5663A RS
experimentais: b) amostra 2, ¢} amostta 2 com tensdo
cxiemna @ ) amosira 1.

51



do pico da amostra 2 na Fig. 28.5. Essas posi¢des foram simuladas através do perfil £/, , com
al = 5583A ¢ a? = 5,663A, e usando o mesmo a. = 5.6435A para ambas. As simulacdes,
com as intensidades de pico ajustadas as experimentais das Figs. 28.d e 28.b, estio mostradas
superpostas na Fig. 28.a. Os valores dos parimetros paralelos, com sobrescritos (1) e (2),
indicam que as densidades de desloca¢des p'” e p*, nas amostra 1 e 2 respectivamente, sdo
diferentes.

A magnitude da deformacdo paralela 4 interface, gerada na rede da camada por cada

deslocagio, é conhecida®™*

como o modulo do vetor de Burger interfacial, b, Nas deslocagées
do tipo 60° em GaAs, o deslizamento de um plano da familia 111 produz um espago livre na
rede, igual a distincia interplanar d,,,. Esse espago livre, quando projetado na diregdo 001, da
o valor de b, ~ d,,, sen(54,735°) cos(45°) = 1,885A. A discordancia paralela é proporcional ao
numero total de deslocagbes presentes, isto é, (Aa/a), = b, (p111 + pI11 + plI1 + pIl1) onde
phkl ¢ a densidade de desiocagdes dos planos Akl e como ja discutido acima, elas podem ser
diferentes. Entfo, a partir da medida de um Gnico pico LS, somente a densidade de

deslocagdes dos planos secundanos desse pico serd determinada. Supondo-se que nas outras

diregdes ela tem o mesmo valor, a densidade de deslocagdes pode ser calculada como

1 (Aa
= | —1 , 32
%,(a). o)

As densidades de deslocagdes p'' e p™® sdo estimadas através da Eq. 32, a qual
fornece p™ = 3,71(1)x10%/cm e p® = 5,67(1)x10*/cm. Sendo, p- = 5.43x10*/cm a densidade
de deslocagdes critica para inversdo de curvatura. Essas medidas indicam, de acordo com o
apéndice G, que as amostras tém curvaturas com dire¢des opostas. A camada na amostra 1 tem
a forma convexa, enquanto que na amostra 2 sua forma é cdncava. Isto também indica que,
as camadas se encontram sob diferentes estados de tensfo. Na amostra 1, a camada esta sob
compressdo e na amostra 2 esta sob tragdo. No sistema GaAs/Si, é bem conhecido™ que a
tensdo gerada para acomodar o descasamento de rede, tem uma diregio oposta aquela gerada
pela diferenga entre os coeficientes de expansio térmica destes dois mateniais. Devido a

relaxacdo da tensfo de acomodagidio, por formagdo de deslocagdes em camnadas espessas, as
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camadas finas ¢ as espessas apresentam estados de tensdo opostos, como se concluir das
medidas mostradas acima. Esta aplicagiio do metodo da DM hibrida LS, mostra claramente o
seu potencial na caracterizag@o de estruturas heteroepitaxiais, incluindo aquetas com camadas

razoavelmente finas.

Uma experiéncia adicional foi
realizada com a amostra 2, a fim de venficar
a dependéncia da posi¢do do pico LS com

um tensfo externa aplicada. Utilizando a

célula de presséio mostrada na Fig. 29, um

I{]

"mmmmlnmml\\“
amostra nestas condigdes é mostrado na Fig,

28.¢c. Observa-se que, o deslocamento \ﬂtv

esperado do pico LS na diregio do mesmo

momento de curvatura externo, oposto a

curvatura da amostra, foi aplicado. A RS da

pico LS para a camada fina, nfio 0cotre. A0 Fig. 29: Diagrama da célula de pressdo usada para
invés disto, os picos da camada ¢ da CUIVAT & Amostra.
pré-camada aparecem claramente separados.
Esse efeito é obtido mesmo para um minimo valor da tensdo aplicada, que ¢ necessano para
fixar a amostra na célula de pressido. Se a pressdo € aumentada, a separagdo entre os picos LS
n#o apresenta uma variagio significativa, eles apenas alargam. Quando o momento externo é
removido, a RS original & obtida. Por outro lado, quando a amostra sofre varios ciclos de
inversdo de curvatura, ou € submetida ao processo de limpeza por ultra-som, a separacio entre
os picos se torna permanente, Estes resultados mostram que o grau de coesdio na interface

pré-camada/substrato, é maior do que na interface camada/pré-camada, uma vez que anulando

a tensdo induzida pelo crescimente da camada, o pico LS da pré-camada reaparece.
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1.7 - CONCLUSOES

Neste trabalho, foi apresentado um método nédito para analisar a densidade de
deslocagbes, e a coesdio nas interfaces heteroepitaxiais, baseado na observacio das DM
hibridas LS que ocorrem na RS do substrato. A teoria de DM para cristais mosaicos, fol
modificada de forma a levar em conta as pequenas variagdes na diregio do feixe secundano,
devido a distribuigio mosaico. Esta modificacio é importante, ¢ permite a simulagio da
posicio e do perfil do pico LS. Além disso, ela sempre sera importante, quando na
heteroestrutura, a camada tem uma largura mosatco maior do que a do substrato, que é o caso
usual. No caso mostrado aqui, 1, = 270" € muito maior do que 1, = 16", e mesmo com esta
diferenga, o valor de a; medido a partir da posi¢o do pico LS, tem precisio suficiente para
permitir a analise do estado de tensfo da camada e da pré-camada. A espessura da pré-camada
caracterizada é de 50nm, mas essa espessura ndo € um limite, e camadas mais finas poderio
também ser analisadas.

Pela primeira vez foi demonstrado que, quando a estrutura heteroepitaxial sofre um
esforgo mecénico repetidamente, como num processo de fadiga, o grau de coesdo entre a
camada e a pré-camada pode diminwr, até a tensfo induzida pelo crescimento da camada

CRRsar

OBS: Os pontos principais apresentados nesta Parte II, se encontram publicados em
Solid State Communications, Vol. 88, No. 6, pp. 465, 1993.
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PARTE lII

L1 - INTRODUCAO

Os cnstais semicondutores, na sua maioria, $30 matenals que apresentam uma boa
qualidade cnstalina, e dificilmente difratam de acordo com o modele de cristal mosaico. Nas
partes I e II, o conceito de cristal mosaico constituido por pequenos blocos mosaicos
difratando de acordo com a teoria cinematica, foi vastamente utilizado. Isso foi possivel,
primeiro, devido a grande imperfeigdo cristalina das camadas analisadas, segundo, devido ao
fato das reflexdes do substrato 56 terem sido medidas sob condigio de DM hibnda e,
finalmente, porque apenas as posi¢des e os perfis dos picos LL, SL e LS foram investigados.
Contudo, para a utilizagio do fendmeno da DM no estudo de substratos semicondutores quase
perfeitos, uma discussdo sobre o limite entre 05 modelos de cristal mosaico e cristal perfeito,
€ necessaria.

Sabe-se que na teorna de difragio de rai0s-X, a perfeicéio do cristal é importante para
determinar, quando a teoria cinemitica ou a dindmica deve ser empregada. A teoria
cinemnatica descreve o processo de difragio sempre que cristais 1dealmente imperfeitos sio
analisados, 1.e., aqueles cristais onde as regides perfeitas (blocos mosaicos) difratantes, s3o
menores do que a distincia necessaria para causar redugdes nas amphtudes dos campos de
onda, devido a2os efeitos de interferéncia dindmica, ou seja, devido aos efeitos de extingdo
primaria*. Essas pequenas regides sfo ligeiramente desorientadas umas com relagdo as outras,
¢ suas desorientagdes, siio descritas por uma distribui¢io estatistica. Quando a absorcio
fotoelétrica dentro dessas regides também pode ser desprezada, e a distnbuigdo das
desorientagdes é tal que, a difragio entre regides a diferentes profundidades é possivel, a
intensidade do feixe difratado sofre uma redugio, devido a extingiio secundéria. Este tipo de
extingdo é considerada através da equagdo de transferéncia de energia (ETE) cinematica'®*,
Por outro lado, quando o cristal apresenta umna alta perfeicdo sobre uma distancia suficiente
para permitir a0 meio coerente, o acoplamento entre as frentes de onda dos raios-X incidente
¢ difratado, sua refletividade é melhor explicada pela teoria dindmica. A ETE dindmica, qgue
descreve a transferéncia de energia entre as intensidades coerentes, em fun¢do da penetracio

delas no cristal, é conhecida como a equa¢do de onda de Takagi-Taupin®®. Além dos
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modelos extremos de cnstais difratantes, o 1dealmente imperfeito e o altamente perfeito,
espera-se que exista um modelo intermediario. Neste modelo, as regides perfeitas devem ser
grandes para que a refletividade delas sofra extingio pnimadria, e as desorientacdes dessas
regibes sejam suficientes para tornar desprezivel os efeitos de coeréncia entre elas. Entdo,
mtensidades coerentes e incoerentes coexistem dentro do cristal, e a intensidade difratada, nio
é bem explicada por nenhum dos modelos. No caso de difragfio de dois feixes, o modelo

493 em termos da ETE cinematica com uma

intermediano de cnstal difratante fo1 estudado
corregio na refletividade, para levar em conta sua redugiio devido & difracio dinamica dentro
das regides perfeitas. No final da década de 70,” uma teoria de difracdio dindmica estatistica
fo1 desenvolvida para explicar, a principio, o processo de difragdio por qualquer tipo de cristal,
desde o altamente perfeito até o idealmente imperfeito. Ela é baseada em dois parimetros de
coeréncia relacionados com a perfeigdo cristalina a curta e a longa distincia.

A largura a meia altura (FWHM) das curvas de varredura @ com duplo cristal para

materials altamente absorvedores®*

, como por exemplo CdTe, tem indicado a presenca de
desorientagdes entre regides difratantes perfeitas, mesmo quando a refletividade integrada é
muito proxima daquela calculada pela teona dinidmica para o cristal perfeito. Este resuitado,
mostra que cada regiiio perfeita é grande o suficiente para difratar dinamicamente. Para
cristais com baixa absorsdio, que também apresentem desorientagdes, o efeito de extingio
secundaria pode ocorrer. Devido ao carater unidimensional da vatredura @, ela ndo é capaz
de indicar a ocorréncia de extingdo secundaria, nem de dar informagéio sobre a distribuigio
de desorientagdes em outras diregdes, além daquela normal aos planos difratantes. Uma
técnica que tem sido utilizada na analise de defeitos em cristais semicondutores, é a
sofisticada difratometria de triplo cristal*’®, Nessa técnica, o angulo de rotagiio do cristal
analisador, que tem alta perfeigfo cristaling, adiciona uma dimens#o angular extra ao processo
de difragdio, 0 que permite separar a intensidade difratada pela amostra, em suas componentes
cinematica (intensidade incoerente) e dindmica (intensidade coerente)*®. Contudo, mesmo
nessa técnica, a perfeigéio cristalina é investigada numa Gnica dire¢io, aquela normal aos
planos difratantes. Uma dimens&o angular extra também é adicionada ao processo de difragso,
quando a condigdo de difragdo, é simultaneamente satisfeita por duas ou mais familias de
planos atémicos dentro da amostra, como ocorre no fendmeno da DM. Mais do que isto, sob
esta condigdo, informagdes sobre a perfeiciio cristalina em mais de uma diregfio, séo

acessivers,
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A intensidade dos feixes multiplamentes difratados, ¢ estudada considerando os dois
modelos extremos de cnstal: o 1dealmente imperfeito (modelo mosaico cinemaético) e o
altamente perfeito. No primeiro, as pequenas regides perfeitas, que sdo os blocos mosaicos,
difratam de acordo com a teoria ¢cinemadtica, ¢ as ntensidades difratadas s&o calculadas atraves

da ETE cinematica (apéndice A) para o caso de n feixes™!*!6%

. que é a generalizagdo do caso
de 2 feixes. Uma distribuigio Gaussiana isotrdpica ¢ sempre utilizada para descrever as
desorientagdes dos blocos mosaicos. No modelo do cnstal altamente perfeito, as intensidades
multiplamente difratadas sdo calculadas a partir da equagio fundamental da teoria dinimica,
quando n nos da rede reciproca estio proximos da superficie da Esfera de Ewald. As
condigdes de contorno para as polarizagdes © e ¢ do campo elétrico em cada feixe, sio
inevitaveimente levadas em conta no tratamento dindmico da DM***%*,

Nesta parte da tese, umn método para investigar a perfei¢io cristalina na superficie de
cristais semicondutores, baseado em casos de 3 feixes da DM de raios-X, é discutido em
termos do tamanho das regides perfeitas difratantes. O método ¢ capaz de informar em que
regime, dindmico (extingdo primaria) ou cinematico (exting#o secundaria), a transferéncia de
energia entre os maltiplos feixes ocorre. Sob regime dinidmico, que é o caso do monocristal
com grandes regides perfeitas, o método fornece informagdes sobre a distribuigio de
desonentacdes dessas regides, nas diregdes perpendicular e paralela & superficie do cristal, A
componente perpendicular da distribuigio afeta a largura do pico de difrag4o na varredura o,
enquanto que a compoenente paralela, esta relacionada com a rotagdo das regides perfeitas no

plano da superficie do cristal.

I11.2 - DIFRACAO MULTIPLA EM CRISTAIS QUASE PERFEITOS

Na condiglio para a DM de trés feixes, como j4 defimdo, os vetores reciprocos H;
representam a reflexdo ij transferindo energia do feixe 7 para o feixe j. O feixe 0 representa
o feixe incidente, ¢ os feixes 1 e 2 s#io gerados nas reflexdes 01 e 02, respectivamente. Essas
reflexdes sdo as mesmas reflexdes chamadas de primaria e secundaria nas Partes [ e I, e a
reflexdo 21, é entéo, a reflexfio de acoplamento. A mudanga de nomenclatura é realizada por
motivos de clanificagdio do texto que segue.

() formalismo apresentado para a ETE cinematica, considera os fetxes difratados como
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uma soma de intensidades incoerentes, espalhadas por varios blocos mosaicos, e a troca de
energla entre os feixes difratados, como um conseqiéncia do reespalhamento deles por outros
blocos mosaicos, que estio ao longo de seus caminhos no cristal. Em outras palavras, a
maodulagio das intensidades sob condigiio de DM, € uma conseqiiéncia do efeito de extingio
secundana dentro do cristal mosaico cinematico. Como apresentado na Fig. 30.a, alguns
blocos estdo envolvidos na reflexo 02, transferindo energia do feixe 0 para o feixe 2, e
outros blocos, sob condiglio de Bragg para a reflexdo 21, aumentam a intensidade do feixe
I. No modelo do cristal mosaico cinematico, o perfil de intensidade do feixe 1 em torno da
condigdo de DM para o caso de 3 feixes, pode ser calculado através de uma equagio analoga

aquela na Eq. 1, que fica sendo

_Mﬁﬂ _Ae;, A8y,
C C 2 2 c ooz
Pycin (©,0) = (QpyQo) € > e " + Qe &

onde © e ¢ sio os Angulos instrumentais definidos na Fig. 5. QF,, e Q5, sio as refletividades

(33)

de pico que podem ser calculadas da ETE cinemitica: a primeira na exata condigdo de DM,
e a segunda, quando apenas os planos Q1 estfo difratando. Na equagiio acima, a primeira e
a segunda gaussiana, representam o numero de blocos mosaicos envolvidos no processo de
transferéncia de energia do feixe 0 para o feixe 2, e do feixe 2 para o feixe 1,
respectivamente. A ultima gaussiana, representa o perfil da reflexiio 01. A constante de
normalizagdo, n(2%)'”, no denominador delas, ji esti considerada nos valores de QF,, e Q5,.
O perfil £,,..,, obtido ¢ ligeiramente mais estreito do que o calculado ponto por ponto da ETE
cinematica, como demonstrado no apéndice A.

Aqui, sera considerado o modelo de cristal com grandes regides perfeitas difratando
dinamicamente, e com desorientagbes estatisticamente distribuidas, i.e., um cristal mosaico
com blocos mosaicos grandes. Esses blocos, sio grandes o suficiente, para permitir o
acoplamento dindmico entre 0s campos de onda dos feixes multiplamente difratados. Entio,
a troca de energia entre 05 feixes 0 ¢ 2, e 2 e 1, é governada pela teona dinimica para trés
feixes. Esta troca ocorre dentro de um mesmo bloco, como ilustrado na Fig. 30.5. No modelo
ideal do cristal quase perfeito, apenas os blocos satisfazendo a condighio para a DM, irdo
contribuir para realcar a intensidade do feixe I. Portanto, a transferéncia de energia ndo
depende mais do efeito de extingio secundéria, como no modelo anterior do cristal mosaico

cinematico, e sim da ocorréncia de extingdo primana. A condigdo de DM para apenas um
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desses blocos, ¢ dada pela posi¢do (0.9) do vetor T, conectando a origem do espago reciproco
ao ponto T, na intersecgfio de duas superficies de disperso; uma associada com a reflexio
01, e a outra com a reflexdio 02. Na realidade, devido &4 periodicidade da susceptibilidade
elétnca na rede cristalina do bloco, o ponto T se estende por alguns segundos de arco,
definindo a largura dindmica intrinseca do pico de DM. Quando as desorientacdes entre os
blocos sio maiores do que esta largura intrinseca, um agregado de pontos T de cada bloco,
determinara o perfil do pico de DM do cristal. Conseqiientemente, a analise do perfil do pico
em ambas as varreduras o e ¢, mostra diretamente a distribui¢io espacial das desorientacdes
desses blocos. Como um exemplo, considera-se uma distribui¢io Gaussiana espacial de pontos
T, semelhante aqueia mostrada na Eq. 29, tal que, o perfil do pico de DM para um cristal
quase perfeito, seja dado por

62
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D i 2
P opers (0,0) = (Qpp~Qor) € 2 + Qg e &

onde A & o dngulo entre o feixe incidente ¢ 0 maximo da distribuicdo, i.e., o centro do

agregado. As refletividades Qp,, e Q5, podem ser caiculadas, a principio, usando a teoria

Feixe ( (Incidente) Feixe 1 (Primiria) Feixe 0 (Incidente) Feixe | (Primario)

\\\ /// sy AV
A o

(Secundimio)

a)

Fig. 30. Representagdo plana do processo de transferéncia de energia entre os feixes 0 e 2, e 2 ¢ 1. a) Modelo
do cristal mosaico cinematico ¢ &) modelo do cristal quase perfeito.

dindmica, para um cristal perfeito com dimensdes de um bloco médio. Todavia, uma vez que
o interesse aqui & no perfil do pico, o calculo exato dessas refletividades esta fora do objetivo

deste trabalho e, ao invés de calcula-las, os valores da intensidade de pico obtidos das
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varreduras experimentais serfio utilizados nas simulagdes dos perfis. Mas, vale a pena lembrar
que, no caso de dois feixes, a reflenvidade dindmica é bem menor do que a refletividade
cinematica®.

Afim de enfatizar a diferenga entre os perfis P e P ., e de compara-tos com as

varreduras experimentais, a fungio

2p Y
n(E) = (m:‘ﬁ ' “"f] (35)
M. url

sera considerada para descrever a largura mosaico.

A
Quando m ¢ substituido por n(£) em P, & YSA Y

especifica a posi¢io azimutal do feixe 7 em torno M
do vetor H;. Quando essa substituigio ¢ feita em ‘

Py & define a posigio azimutal do feixe e

incidente (feixe 0) em tomo do vetor T,
conectando a origem do espago reciproco e o a -

centro do agregamento de pontos T. Para uma Y,

definigdo mais precisa do dngulo £, toma-se um

vetor G qualquer do espago reciproco. Sendo a

diregdo de G, no sistema de coordenadas Y,, Y, e Fi&- 31 O sistema com versores g, associado ao
vetor G, é determmado através do produto das

'173, dada vpelos angulos 7y e o, tal que rotagdes Ry(a) e Ry(y})

G=| G | (seny cosa ¥, + seny sena ¥, + cosy Y¥,),

pode-se associar a ele, um sistema com vetores de base g,, definido pela matriz de rotagio
B=R,(at) R(y) através da relagfio ﬁmzbapfﬂ, onde b,,; é o elemento da matriz B na linha a e
na coluna B. Entdo, § tem a mesma direcio de G, e §, é sempre paralelo a superficie do
cristal, como ilustrado na Fig. 31, Para um vetor de onda k; definido no sistema Yﬁ, a matriz
B pode projeta-lo na base g,, e permitir com 1550, que a posi¢iio do vetor de onda em relagio
a G, seja completamente definida pelos dngulos polar A e azimutal £, tal que k, = -A"(senA
cost @ + senA senf §, + cosA 8, ). De acordo com esta definigdo, n(£) fornece a largura
mosaico perpendicular & superficie do cristal como 7)., quando £=0 ou 7, e a paralela, como
n|, quando £=1/2 ou 37/2.

A dependéncia dos perfis P, e P, com @ ¢ ¢, pode ser visualizada através de um
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grafico tridimensional, com as vanagdes desses dngulos colocadas em eixos ortogonais. Os
perfis simulam a intensidade do feixe | (primario) medida em vanas varreduras ¢ {varreduras
Renninger), feitas com diferentes valores de ®, i.e., uma varredura w:¢. O dngulo sélido em
torno da exata condi¢lio de um caso DM, ¢ assim, detalhadamente investigado. Resultados
importentes degse tipo de varredura, podem ser obtidos a partir da analise das curvas de

isointensidade representadas no plano @ versus ¢,

a)
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Fig. 32. Curvas de isointensidade das varreduras o9 simuladas de acordo com os modelos do cristal a) mossico

cinemético (Pyc,) © b) quase perfeito (Pyp,y). Condigdes das simulagdes: Cristal GaAs(001); caminho de DM
- 11H+111=002; radiagio CuKw; intensidades de pico Qpy=1520 cps ¢ ;=110 cps; separagdo entre as linhas de
eontorno 70 cps. Em cada caso, a divergénoia foi considerada através de uma integragho da equagiio do perfil,
dentro do dngulo solido definido pela divergéncia do feixe incidente.

A Fig. 32 mostra as curvas de isointensidade das varreduras o:¢ simuladas para P,
e Pypor. Os célculos foram feitos para o caso de trés feixes, com as reflexdes 002, 171 e 11
do GaAs(001) como sendo as reflexdes 01, 02 e 21, respectivamente. A diregio [110] foi
tomada como referéncia para a varredura ¢, e foram usadas as larguras mosaico 1.=17" ¢ n;=59".

A intensidade integrada, no plano @ versus ¢, é calculadz como

I = [Pl0,0Modd
e fornece os valores de 3,4 ¢ps e 2,0 cps para os perfis P, ¢ Py, As FWHM do pico de
DM serfio, no texto abaixo, representadas por W, na varredura @, e por W, na varredura ¢.
Fora da condigio de DM, a FWHM da reflexdo 002 serd representada por W%,

A comparag#o entre as duas varreduras simuladas na Fig. 32 mostra, além da diferenca
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na intensidade integrada, importantes detalhes a serem notados: i) W_ = 138" para o cristal
mosaico cinematico (Fig. 32.a) ¢ maior do que W,” = 43", e ela também & maior do que
W,=H11" Isto é sempre observado neste modelo, mesmo quande 1.2n {+ 1) para o cristal
quase perfeito (Fig. 32.b), W_~W_ e as linhas de contorno déio informagfo sobre a anisotropia
da distribui¢do mosaico com respeito a superficie do cristal, i.e., sendo a posi¢io do vetor T,

(centro do agregamento de pontos T) dada por (0,.4,), A em P, fica definido por

cosA = cos®, cosm cos(P-p,) + senw, seno.
Entlo, W,=2,355n. e W, = 2,355n, / cosw, Embora, as FWHM sejam afetadas pela
divergéncia, os valores da largura mosaico podem ser estimados através da simulagdo. Por
exemplo, a Fig. 32.5 foi simulada com uma divergéncia circular de 63", e gerando as FWHM
W,=58" e W, =143", Entretando, se a divergéncia fosse desprezada, os valores esperados

seriam W, =40" e W, =144", ou seja, se 1 ¢é pequeno, a divergéncia afeta o valor da FWHM.

113 - EXPERIMENTAL

As varreduras ©:¢ s3o feitas com o mesmo arranjo experimental descrito no item 1.7,
usando a fenda circular de 0,3mm. Nesse arranjo, as divergéncias vertical e horizontal séo as
mesmas, de modo a exercer uma influéncia igual sobre W, ¢ W,. Contudo, a divergéncia
vertical efetiva, que é a divergéncia relevante na varredura ¢, é maior do que a horizonial por
um fator igual a 1/cosw. Nas medidas, foram wtilizados passos de 9" em ¢ o de 18" em @,

com tempo fixo de contagem de 5 segundos.

114 - RESULTADOS E DISCUSSAQO

A Fig. 33.a mostra a varredura 0:¢ experimental para um substrato de GaAs(001)
comercial, com superficie oticamente plana. As intensidades de pico medidas sio
Qpy=1523cps € Q,=110cps, & as curvas de isointensidade desta varredura, mostradas na Fig.
33.5, sdo separadas por 70cps. Os valores das FWHM dai obtidos sio W,=52", W%=46" ¢
W,=144". Resultados semelhantes (W,-3W,) foram obtidos da anaiise de outros substratos de

GaAs (001), mesmo naqueles que apresentam uma FWHM de 12", na varredura o da reflexio
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004 com duplo cristal, como neste caso. As curvas de isointensidade (ou linhas de contorno)
mostradas na Fig. 33.c, separadas por 80cps, sdo da varredura w:¢ feita na mesma amostra,
apds a remogdo de uma camada de 10um por ataque quimico. Nela as intensidades de ptco
sio Qpy=2004cps e Q,=110¢cps, e as FWHM séio W, =56" ¢ W,=90", 0 que mostra uma

significantiva redugdo de W,, em relagdo a este valor antes do ataque quimico.
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Fig. 33. Vamredura o:¢ experimental para o caso
de trés feixes 111+111=002 de um substrato de
GaAs(001) com superficie oticamente plana. a)
Vista 3D, b) curvas de isointensidade com a
representecio da divergéneia do feixe incidente;
e ¢) curvas de isointensidade para a mesma
amostra depois de um ataque quimico.
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A comparacio entre a varredura experimental (Fig. 33.5) ¢ as simuladas (Fig. 32),
mdica que o substrato de GaAs analizado s6 pode estar difratando de acordo com o modslo
do cristal quase perfeito, no qual a extingdio primaria existe dentro dos blocos difratantes. A

distincia de extinglio, necessaria para que ocorra extingdo primaria dentro dos blocos, no caso
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de difracéio simples (dois feixes), é proporcional a raiz quadrada do co-seno diretor do feixe
difratado, e ao inverso da parte real do fator de estrutura***®. Entdo, o uso da reflexdo forte
111 do GaAs, sob condi¢ao de extrema assimetria (co-seno diretor do feixe 2 € zero), diminui
a disténcia de extingfio e, com isso, favorece a ocorréncia da extingdio primaria. Sendo que,
no caso de DM analisado, a dimens#io do bloco que é paralela a superficie da amostra,
determina se a transferdncia de energia ocorre no regime dindmico, no regime cinematico, ou
num regime intermediario. Pelo fato da reflex#o 002 ser muito fraca, sua intensidade ¢ muito
pouco afetada pelas extingdes e, em conseqiléncia disso, a ocorréncia de extingfio pnimana
pode ser verificada através da razdo R = Q,, /{(Qp\-Q,,). Da varredura na Fig. 33.a, o valor
medido de R é 7,8%, enquanto que, da ETE cinematica (apéndice A) usando n = 18", 30" e
60", os valores de R 380 1%, 0,8% & 0,7%, respectivamente. Esta diferen¢a, entre a raziio
experimental e as razdes cinematicas, confirma que a extingio secundaria ndo explica a
redug¢io observada na intensidade do pico de DM e, a extingio prnimana ocorte dentro de cada
bloco. A redugio no valor de W, com o ataque quimico, mostra que na superficie oticamente
plana (Fig. 33.b), a largura moséico era diferente nas diregdes paralela e perpendicular com
relagio a superficie, Assim, o processo de polimento usado pelo fabricante, afetou a

desorientagdo dos blocos na diregdo paralela a superficie. Mas ao que parece, nio afetou o
| tamanho deles, uma vez que, as intensidades integradas das Figs. 33.5 ¢ 33.¢ tém valores
proximos, iguais a 2,34 cps e 2,44 cps, respectivamente. Isto também sigmfica que, a
diferen¢a na intensidade de pico observada antes e depois do ataque guimico, é devido
principalmente & desorientagéio dos blocos. O fato de W, ser maior do que W, mesmo depois
do ataque quirnico, indica: ou que uma anisotropia nas desorienta¢des (embora menor do que
na superficie oticamente plana) ainda existe 10pum abaixo da superficie polida, ou que a {argura
intrinseca do pico de DM ¢é maior na varredura ¢ do que na varredura .

A fim de confirmar a utilidade do método apresentado, um cristal de Ge(001), com diferentes
tratamentos dados & sua superficie, foi analisado. A Fig. 34.a mostra a varredura :¢ do caso
de trés feixes ja discutido, para a supeficie como cortada numa serra de diamante. A grande
imperfeigdo cristalina gerada pelo atrito da serra, impede que as contribuigdes das radiagdes
Ko, e Ko, possam ser observadas separadamente. O alongamento das linhas de contomo no
sentido diagonal da figura, estd indicando o sentido de corte da serra. O polimento mecénico
da superficie foi feito usando-se pastas adiamantadas, sendo que no polimento final, o

didmetro dos cristalitos de diamante na pasta era de lum. Na Fig. 34.b esta mostrada a
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Flg. 34 Curvas de isointensidade das
varreduras ¢, no caso de DM 1T1+{11=002
para um crisial de Ge((01). a) Superticie
apenas corlade, sem nenhum tratamento, &)
Mesma superficic apds polimento mecinico
com pasia diamantada. ¢) Apds ataque
quitnico com NaOH, para remover 10pm da
superficie mecanicamente polida. A intensidade
de pico (Qpu) € a intensidade integrada sio:
em &) 2563cps e 5,44cps; e em ) 118%ps e
1,69cps.
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varredura para a superficie apos o polimento mecanico. Linhas de contorno semenhantes as

esperadas para o modelo mosaico cinematico (Fig. 32.a) sio observadas, o que ¢ uma

indica¢dio da presenca de pequenas regides perfeitas difratantes. A varredura mostrada na Fig.

34.c, feita depois do ataque quimico, apresenta uma redugio de 69% na intensidade integrada,

em relaglio aquela medida na varredura anterior (Fig. 34.5), e uma grande diferenga entre as

FWHM, W,=140" e W, =43". A redugio na intensidade integrada, juntamente com a

observagio de que W, ¢ maior do que W,, é uma clara confirmagio, de que o polimento

mecdnico gerou uma grande quantidade de defeitos na superficie, e com isso diminuiu o
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tamanho das regides perfeitas, favorecendo o regime cinematico de tranferéncia de energia.
Com o ataque quimico, a camada superficial de defeitos foi removida, deixando exposta uma
superficie com regides perfeitas grandes, que difratam dinamicamente. Porém, a diferenga
entre os valores das FWHM indicam que a perfeigdo cristalina na direcdo perpendicular a
superficie ¢ melhor do que a perfei¢do numa diregéo paralela 4 superficie. Essa diferenca na
perfeigiio cnstalina, pode ser uma caracteristica da amostra, gerada pelo processo com o qual

ala foi crescida,

IIL5 - CONCLUSOES

A investigacio do perfil de um pico de DM, especificamente nos casos de trés feixes
com feixe secundario de superficie, ¢ um método que permite analisar a perfeicdo cristalina
na superficie de cristais semicondutores. Das curvas de isointensidade de uma varredura ¢,
obtém-se informagdes a respeito do regime, cinematico ou dindmico, através do qual o
processo de transferéncia de energia entre os feixes ocorre. Sendo a selegdo entre um regime
¢ 0 outro, dependente da dimensfo das regibes perfeitas paralelas i superficie, 0 método
indica a presenga de defeitos na superficie da amostra. Além disso, quando a densidade de
defeitos e baixa, as regides perfeitas sio grandes, e uma informagio adicional para a
caracterizagio da qualidade da superficie ¢ disponivel. Em outras palavras, as desorientagdes,
ou pequenas rotacdes das regides perfeitas no plano da superficie, sio medidas da FWHM na
varredura ¢, de modo a completar a informagio unidimensional obtida da usual varredura o.

A andlise de substratos comerciais de GaAs(001), com superficie oticamente plana,
leva a concluir que, o polimento quimico-mecénico nortnalmente empregado no acabamento
de superficies, aumenta a imperfeigdio cristalina no plano da superficie, embora, uma boa
perfei¢do cristalina tenha sido obtida ao longo da espessura, assim como, umna superficie dtica
de boa qualidade.

A varredura ©:¢ é uma técnica inédita, que fornece informagdes fridimensionais a
respeito da perfeigdo cristalina da amos tra. Sendo assim, a aplica¢éio dela é muito apropriada
ao estudo de qualguer material monocristalino, onde as condigdes de preparo discriminam as
diregdes perpendicular e paralela com respeito a superficie. Exemplos desse tipo de material

sdo o silicio poroso e 0s semicondutores com ions implantados. Na produgédo de silicio poroso
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(81_P), a corrente elétrica é perpendicular a sua superficie, do mesmo modo que, um feixe
10nico pode ser perpendicular a superficie do material sob implantagdo. A seguir, sdo
mostrados alguns resultados obtidos da varredura ©:¢p em Si_P (001) e em GaAs(001) com
implantagdo de Se” (GaAs:Se).

I1L6 - OUTRAS APLICACOES DA VARREDURA (:()

Na Fig. 35 mostra-se a varredura ®:¢, obtida de um substrato de 8i(001) com superficie
oticamente plana. Devido a sua alta perfei¢do cristalina, as FWHM sio praticamente definidas pela
divergéncia do feixe incidente. O ligeiro alongamento das linhas de contomo, para a esquerda a

partir do centro do pico, é conseqiiéncia da conhecida® assimetria do perfil dindmico

intrinseco, do caso de DM 111+111=002 no Si(001).
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Fig. 35. Varredura w:¢ do caso DM 111 + T11 = 002, para 5i(001) com superficie oticamente plana. q) Vista

3D by Curvas de isointensidade no plano © versus ¢. A intensidade de pico ¢ 854 cps, e separagdo entre as linhas
de contorno & 42 cps.
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Fig. 36. Varredura w:¢ do caso DM 111+ F11 =002, para silicio poroso. a) Vista 30, b) Curvas de isointensidade
no plano o versus ¢. A intensidade de pico ¢ 203 ops, e separagiio entre as linhas de contomno & 8 4cps. A amostra {oi
preparady por anodizagdo de S1(001) (0,15 - 0,21 Q cm) com uma corrente de 50 mA/cm® numa solugdo de HF
{HF:H,(0=1:3) por 20min.

A varredura no Si fot feita para fins de comparago, com a varredura feita em Si P,
para o mesmo caso de DM, mostrada na Fig. 36. Além da redugio de 24% na intensidade de
pico, pela presenga do 6xido, é observado (Fig. 36.6) um visivel aumento da FWHM do pico
em ¢ ( W, ). Como foi visto no item ITL3, este tipo de perfil s6 pode ser explicado pelo
modelo de cristal quase perfeito, com grandes regides perfeitas difratantes. A presenga de
regides perfeitas grandes, entra em conflito com a teoria que tenta exphlicar a luminescéncia
do Si_P, a partir do confinamento de portadores em regides com dimensdes quanticas™®
Contudo, se as regides difratantes sdo pequenas, o perfil na Fig. 36.b é explicado assumindo
que as regides espalham independentemente umas das outras, o que ocorre no caso delas
serem fisicamente separadas pela presenga do Si0, e dos poros. Na tentativa de entender
porque W, permanece estreito, a forma das regides perfeitas devem ser colunas atongadas em
profundidade na amostra, mantendo o alinhamento inicial da rede. Caso ndo fosse assim, 0
encrustamento de éxido entre regides a diferentes profundidades, aumentaria muito a
desonentacdo entre elas, na dire¢iio perpendicular a superficie. A estrutura colunar pode

também explicar o aumento observado em W,, desde que a redugiio na dimensio das regides
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difratantes paralelas a superficie, i.e., pequeno didmetro das colunas. deve aumentar a largura
intrinseca dindmica do pico de DM na varredura ¢. A rotagio dessas regides, que estiio
separadas e tensionadas® pelo oxido formado entre elas, poderia também ser a responsavel
pelo aumento em W, , embora esta hipotese parega ser a mais improvavel.

Um outro exemplo de aplicagio para a varredura ©:¢, é a analise de matenais

semicondutores com ions implantados. Na Fig. 37 mostra-se a varredura feita numa amostra

| 5Te AL

Fig. 37. Varredura ©:¢ do caso DM IT] + []1 =002, para GaAs(001) com jons de $e™ implantados. a) Vista
3D. b) Curvas de isointensidade no plano © versus ¢. As intensidades de pico sio Qpy = 363 cps (mais intenso)
¢ Qg =61 cps. O feixe idnico incidiv perpendicularmente a superficie, com uma energia de 80 K¢V, numa dose
de 3x10" fons/em’. ¢ produzindo uma concentragdo estimada em 8x10' fons/cm’.

de GaAs(001) com ions de Se”, implantados com energia de 80KeV. Nesta figura, além das
contribuigbes normais esperadas para a rede do GaAs (001), semelhantes as mostradas na F ig.
33, sdo observadas duas contribui¢des extras. Uma com «w em torno de 15,765°, e outra no
lado direito do pico mais intenso, parcialmente superposta por ele. A separacdo entre esses
picos extras, corresponde as contribuigdes das linhas caracteristicas Ko, e Ka.,, espalhadas por
uma rede com célula unitaria tetragonalmente deformada, caracterizada pelos parimetros de

rede perpendicular, @. , e paralelo, @, , 4 interface. Sendo @, o parimetro da rede do GaAs

69



L

Intensidade (u.a.)

—B00—

A

6001'—'36'61"2!65""6'""%0
W (seq)

Fig. 38. V
posigdes d

arredura o d& refle
e alto (A) & baixo (

do substrato de GaAs com Se* implantado.

relaxgda, a posi¢lo o do pico extra principal indica que a. > 4, , & 5ua posigdo ¢ indica que
a, < a, lsto foi confirmado pelas medidas da refl
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APENDICE A

A EQUACAQO DE TRANSFERENCIA DE ENERGIA

A equagdo de transferéncia de energia (ETE)*'*'*™, ¢ o nome dado a solugiio do
sistema de equagdes diferenciais de primeira ordem que, descrevem o processo cinematico de
transferéncia de energia entre feixes difratados, em funcdo da penetracdo deles num
monocristal. Vamos assumir um feixe de raios-X incidente, bem colimado e MONQCromatco,
satisfazendo a condigio de DM para N-1 familias de planos atdmicos. Nessa condigio,
contando com o feixe incidente, existirdo N feixes atravessando o cristal. Considerando-se o
cnstal como mosaico cinematico, i.e., com blocos mosaicos perfeitos, pequenos o suficiente
para que o efeito de extingio primaria e a absorgio fotoelétrica dentro deles sejarn
desprezados. A variagdo na poténcia dos feixes multiplamente difratados ao atravessarem uma
camada de espessura dx, a profundidade x dentro de uma placa monocristalina, é descrita pelo

sisterna de equagdes diferenciais mostrado’>*® abaixo

dP Py
i)‘qx‘ S,EQﬂWQ—S,( Eoy) Pe) (A1)

Jni ji J#i

onde §, ¢ igual a +1 para o feixe transmitido e -1 para o feixe refletido. H e Q; sio os
coeficientes de absorc¢do linear e de refletividade linear, respectivamente, e os Y, sdo os
cossenos diretores com relagio 4 normal a placa. Usando uma expansdo em série de Taylor

para um cristal fino de espessura T, a poténcia do i-ésimo feixe fica dada por"

N-1
P(T) = ¥ a, PA0) (A2)
Jj=0

onde (n)
(A3)

+E
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e os coeficientes X, sdo definidos como

kwi

0 (1)
X()_aﬁ v Xy (*EQ&)Y ;

(Ad)
x“’ S, jS}:‘ ¢ (n) E x{ xo"

Os coeficientes de reflexédo linear Q, sio calculados no sistema de unidades CGS de

acordo com a expressio

gt
e?|F, | 23 e W p A5
- - & ( )
d mczV sen20; V2 !

onde a segwinte notagio fol adotada

F, - Fator de estrutura da reflexdo ij n - Largura mosaico

0 - Anguio de Bragg da reflexdo ij A - Comprimento de onda
A8, - Desvio do dngulo de Bragg e - Carga do elétron

p;, - Coeficiente de pelarizag¢do m - Massa do elétron

V - Volume da célula unitiria ¢ - Velocidade da luz

O calculo dos coeficientes de polanzagio p; sdo descrnitos a seguir’. E_ e E_ sdo as
componentes do campo elétnco no feixe incidente. A componente ¢ ¢ perpendicular ao plano

de incidéncia (aquele que contem os feixes incidente e refletido) & a componente T esta contida
nele. Apos uma sequéncia de » reflexdes sucessivas dentro do cristal, as componentes E'; e
E', no feixe refletido, se relacionam com as componentes no feixe incidente pelo produto de

matrizes E' = €, E, onde E=[ E,, E, | A matnx de polariza¢o das reflexfes sucessivas ¢

L] Y
C'nn - C'mTrnzCl:leS oo Cn-l.n com

A2



1 0 cosy, seny,
C, 4. = ; T__ g =
o cos26”, , FIHA T seny, coSy,

COSQBB:—U mszeﬂi.m - QOSZBBI_UH
sen20®, , , sen20®

i

ii+1

O coeficiente p; € entlio calculado a partir da matrix €, = C,,T,;C,;, como sendo a metade da
soma dos quadrados dos elementos da matriz.

O meétodo mostrado acima, é utilizado para incluir a polarizagdo dos raios-X na ETE.
Contudo, deve-se notar que se trata de uma aproximag#o, fisicamente justificivel apenas para
0 termo mais significativo das séries a; , i.e, para X;". A aproximagio pode ser vista quando
s¢ analisa o significado fisico dos termos in(“’ de ordem superior. Eles representam a
contnbuigdio dos fotons de raios-X, que sofreram n reflexdes durante sua transferéncia do
feixe ) para o feixe i. Existem N™' caminhos diferentes pelos quais esta transferéncia pode
ocorrer, ¢ cada um deles apresenta, logicamente, uma matnix de polarizacio diferente. Por
exemplo, a matrix de polarizagio para o caminho X, X,V XX X" ¢
CoToinCio TiatCap TapyCpy Tays: - - C.i @ 0 coeficiente de polarizagdo € Pjyps..i. O nimero de
coeficientes de polanzagio que precisariam ser calculados, torna muito dificil considerar
corretamente a polarnizagdo. Por esse motivo, 0 método convencional, de multiplicar a
refletividade Q, pelo coeficiente p; , tem sido e serd utilizado.

As condi¢des de validade da solugiio da ETE por expansio em série de Taylor, nos
casos de trés feixes (N=3), serfio aqui discutidas. Num caso qualquer de trés feixes
representado pelo caminho de DM H,+H. =H,, , as diregBes dos feixes 0, 1 e 2 si0 dadas
pelos vetores de onda k, , k,=H, tk, ¢ k,=H,,+k, , como ilustrado na Fig. 1. Sendo n a

normal & superficie da amostra, os cosenos diretores sfo os Y, = A | n - k. | . Nos casos de trés

feixes, a Eq. A2, normalizada pela poténcia do feixe incidente P,(0) ¢ em forma matricial, fica

A3



Py(T) Gog G0y Go2|( 1
P(D)| = |aso ay1 @42 |P1(0) (A6)
Py(T) ax dp az) \F20))

A Fig. Al ilustra dois casos de trés feixes com o feixe primario, P, , refletido. Na Fig,

Al @) o feixe secundario, P. , é refletido e na Fig. Al.b) ele é transmitido.

B(T) B(T)

Fig. Al: Ocorréncias da DM de trés feixes num cristal cortada na forma de limina com espessura T. Sendo o
feixe secundario em a) refletido e em b) transmutido.

Quando os feixes 1 e 2 sio refletidos §, = +1, 8§, = -1 ¢ 8, = -1, ou de forma
simplificada § = (+.-.-), e as condigdes de contorno sdo P\(T) = 0 e P(T) = 0. Neste caso

a Eq. A6 fomnece

PT) = agy + ayP1(0) + agaP2(0)

P,(0) - Gyl ~ Gy0d22
1 Q118 — G2 (A7)

1
o

H

Gy - @
PA0) - da1349 20911
G118z ~ G128
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Quando o feixe 2 é transmitido, § = (+,-,+), as condi¢des de contomo sio P(TY=0eP(0)=0

e a Eq. A6 formece

PT) = agy *+ agyP4(0) ,

a [ (A%)
dq4

P(0)

M

Py(T)

Ay *+ agPy(0)

Como um exemplo de aplicagio da expansio em série, seja um cristal de GaAs
(a,=5,6534A) com a superficie de corte paralela ao plano cristalografico 111, com uma largura
mosaico 1 = 60" e coeficiente de absorgdo linear y = 402cm™’ {CuK ). Para os casos de trés
feixes representados pelos caminhos de DM 131+111=222 e 111+131=222, o feixe
secundario ¢ refletido no primeiro caso, e transmitido no outro, & por isso, as condigdes de
contorno para 8§ = (+--) e § = (+,-,+) devem ser aplicadas, respectivamente. As poténcias

em fungio da espessura, calculadas de acordo com as Eqs. A7 e A8, estdo na Fig. A2,

100 3 a) , 100 b)

103 ™~ nd

100 Pi/Po
g
!
2
100 Ri/Po
o

0.1 Trrrree—e e N e | R S — PO M N .

Fig. A2 Poténcias dos feixes incidente (Py), primério (P,) ¢ secundéno (P;) em fungdo da espessura T de uma
lamina de GaAs(111). a) Caminho 131 + 111 =222, condigfio de contomo 8 = (+-,-), expansio com 20 (ermos
{— ) ecom 10 termos (---=). ) Caminho 111 + 131 = 222, condigéio de contorno 8 = (+.-+), expansio com
40 termos. A linha tracejada € P, do grafico mostrado em a).
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As poténcias na figura acima foram calculadas na condigio exata de Bragg, isto e,
AB,=0. Os efeitos devido a polanzagdo dos feixes foram, por enquanto, completamente
desprezados, p.=1. A convergéncia das séries a, depende dos valores de Q.8 (4=T/y;). Na
Fig. A2.a observa-se que, com apenas 10 termos, n=10, nas séries a; , a poténcia P, atinge
seu valor limite, com uma variagio dP /dT ~8x10”um’', para espessuras da ordem de (2/u)y,
= 23,48 um, embora séries com 20 termos sejam necessanas para que a poténcia P, apresente
valores confiaveis, com espessuras maiores do que 20um. Nos calculos de P, , quando o feixe
secundario & transmitido (Fig. A2.b), séries com 40 termos foram usadas, de forma a que P,
so divergisse para espessuras acima de (2/u)y,. Assim, mostrou-se que em cristais espessos
(T—x), a poténcia P, pode ser calculada pela solugdo da ETE por expansdo em séne de
Taylor, desde que, as séries a, sejam convergentes para espessuras da ordem de (2/u)y,,

Os casos mais criticos, na utilizagdo da solugdo por expansio em serie, ocorrem
quando o feixe secundario é paralelo a superficie do cristal. Ai, y; = 0 e, conseqiientemente,
as séries divergem para qualquer valor de T#0. Na anidlise desses casos, toma-se como
exemplo, o caminho de DM 111 + 11 = 002 num cristal de GaAs(001), com a superficie de
corte fazendo um dngulo a=2" ¢com os planos 001 na direcdio [110). Define-se o versor
normal a superficie por n = sendql \A’] + cosat \A’; , 0 vetor de onda do feixe incidente por

k, = -A" (coso coshY,- coso senp¥, + senw¥,)
e 0s vetores unitdrios Y, , {’2 e Y, como paralelos as diregdes [110], [110] e [001],
respectivamente. Tomando o = 15,813%, o caso de DM desejado ocorre em duas posigbes
distintas na RS, em ¢, = 5,747° (posicdo T) ¢ em ¢y = 174,253 (posigio R). Devido ao
angulo de corte do cristal, em T o feixe secundario é transmitido e em R ele é refletido.
Entdo, as Eqs. A7 ¢ A8 expressam as condigdes de contorno vilidas nas posi¢ies R e T,
respectivamente. Os cosenos diretores sdio obtidos da equagdo
v, = | A sen(2°) Hm-YA’, + A cos(2°) H.[.,-\'E’a - cos® cosd sen(2°) - sene cos(2°) |

onde H,, ¢ um vetor nulo. Na posi¢io R a equagdo fornece, V,=0,23893, v,=0,30575 e
¥,=0,03341 e, na posiglio T os subindices 0 ¢ 1 sdo intercambiados. As poténcias calculadas
nas posi¢des R e T com séries de 50 termos, s3o mostradas na Fig. A3. Séries com mais de
50 termos, também nfio convergem para espessuras um pouco maiores do que as indicadas
nas escalas. Na Fig. Al.a sdo representadas as poténcias P, , P, e P, calculadas na posigdo

R, & na Fig. A3.b, essas poténcias sdo calculadas na posigdo T. A curva tracejada representa

Ab



P, em R para fins de comparagio. Na regido de validade da expansdo em série (T<4um), a
razio entre as poténcias P, em R e em T ¢ igual ao modulo do fator de assimetria
b [=Y,/v,=0,78, como no caso de difragdo simples (caso de dois feixes) por cristais coim
superficie assimétrica®, Isto mostra que, a diferenca entre P, nessas posigdes é devido ao corte
do cristal.
Destas figuras pode se notar que, na posigéo T as séries divergem antes que P, atinja
um valor limite, enquanto que na posigio R, para espessuras maiores do que (1/u)y, =6,78um
onde a poténcia ainda depende da espessura (dP,/dT ~ 2x10”°um’"), P, comega uma oscilagio

com amplitude crescente.

100 a) 100
PO
1

o 10 ¥ Q 10
o o.
s il
& P2 a
) o
a a
= -

0. 5 3 i : z T 0.1 6.,.......ﬁ.........A...‘......é.........é....,,..ib

T (microns) T {microns)

Fig. A3 Poténcias dos feixes P, , P, ¢ P, em fung@o da espessura T de uma limina de GaAs(001) com corte
assimétrico de 2° na diregdo [110], Elas sfio calculadas com sénios a; de 50 termos, para o caminho de DM
1T1+111=002. a) Feixe secundanio refletido (posiglo R); b) Feixe secundério transmitido (posigdo T). A linha
tracejuda ¢ P, na posigio R.

Esses exemplos de solugéio por expansio em série, para um cristal com uma perfeigio
cristalina razoavel (n<60") mostram que, para valores de Qijﬂi da ordem da umidade, a
convergéncia das séries a; nfo ¢ garantida. Além disso, quando, reflexdes secundarias de
superficie estdo envolvidas, as poténcias ndo podem ser calculadas utilizando-se a expansfio

por série, exceto para finissimas espessuras. Como estamos interessados em estudar os casos

A7



que envolvem reflexdes secundanas de superficie, a solucdio exata para casos de trés feixes
sera a seguir calculada.

A Eq. Al pode ser colocada na forma

. 2
Pix) = 2 Y; Px) (A9)
=0
onde ’
: 7
Y; Yi
Apés a segunda diferenciagio chega-se A equac¢do diferencial de terceira ordem
P+EP, +FP+GP =0 (A10)
onde

Ez'(Y00+YH+Y:2)+
F= Yo X, - Yo¥o + YooYy - Yo ¥, v Y, Y - Y.Y, e
G= Yoo(YuYzl - YnY:z ) + Ym(YmYzz - leY:n) + Yne(quYu - YIOY:!)-

Entdo, as poténcias dos feixes a profundidade x t2m a forma

2
- Z x
Px) = EA;; el (A11)
J=0
onde Z, para i=0, 1 e 2, sdo as raizes da equagdo secular, i.e.,

3 2
)‘(Z,)=Zi+EZi+FZI+G=O. (A12)

A matnz dos coeficientes A; é encontrada, aplicando-se as condices de contorno

A8



adequadas. No caso de P, ser refletida, § = (+,-.-), as condi¢des de contorno fornecem:

Po(0) =1, Py(T) = 0, PyD) = 0,

Y1oéo(n“yoo’;1(n =0, Ywéa(n‘yoef;ﬂn = 0,

Y11Fo(0)-YoiP1(0)  Y11F2(0) Y Py (0) YiYao Yo Xig Y1 ¥ag-YnYyo

VYoo -You¥yo ViaXop Yo ¥y, ViYo-YorYia  YyyF¥pu-¥pYy,

Po0) = YoPol0) + YoyPy(0) + YooPy(O), L)
1;1(0) = wa;o(o) ¥ Y11I';1(0) * Y12P'2(0)=

Po(0) = YaoPyl0) + ¥pPy(0) + YpoPol0) -

A partir das Eqs. Al4, obtem-se um sistema linear de nona ordem, tendo as constantes

A; como varidvers. Em forma matricial, o sistema é representado por M p = ¢, onde
P=1An Ay Ay, A Ay Ap Ay Ay Ap

Yii Yoo Yoi1Yio _ Yir¥ao Y ¥io 000

' =110000
VYo Yo Yeg Yyi¥-Yplyy

e M=
1 1 1 0 4] 0 0 0
0 0 0 e 57 o 0 0 0
0 0 0 0 0 ] rad e o
ViZee™  VZee™  YiZt™  YyZot™ YuZe®T Y Ze® 0 0 Q
0 a 0 YoZet ™ YaZye™T YoZt ™ ViZie™  YiZie™ ¥, 2™
az, aZy az, bZ, bz, bz, cZy Zy cZy
o Yooy (Z-YlZy BpVoodZy -T2y Y&y Yok  YuZy, -YeZ,  -YuZ,
ey Net hel (BT G-N4 BTG Nl Y Tk
Yalo  Ywh  Yal  Tady  TnZi YaL (Z-Yally (Z,-Ya)Z (5-Ye)Z
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com

YH Y, 21 YO1

aF | ——— b = -
600 I £ 7% Yi Y- YioXo Y Yeu-YuY,

Y'H
\ Y11 Y2 Yy

No caso de P, ser transmitida, § = (+,-.+), as condi¢des de contorno sio
Py(0) =1, P(D =0, P,(0) = 0,
Yor Py (0)-Y11Po(Q) = Yoy Yio-YaoYyyy Yoy Po(0)-Y5yPo{0) = Yy ¥po- Yo Y,

VosPAD)YaPoT)  YoaPo(T)-YorPo(T)

Ya-zYw'YwYm Yﬂym‘YmYm

) . . . (A15)
Po0) = YooPy(0) + Yoy Py(0) + YoulPo(0),

PL0) = YioPy(0) + ¥,,Py(0) + YiuPy(0),
PA0) = YoPol0) + YouPy(0) + YppPyl0)

Destas condigdes de contorno, as matrizes do sistema M P = ¢ sdo determinadas como

sendog' =[1 0 0 Y, Y, Y,Y, Y2 Yo YoYy, 000 0]

e M=
1 1 1 0 a V] Q 0
0 0 0 e e = 0
a 4] a Q 0 a 1 1 1
0 0 0 Fady ¥, YorZa ¥uZy -Yud Y

TaZo Yl Yul O 0 0 YaZ ek Ty

aZe™  aZe™  aze™  pe™ WL 0™ g™ Ze™ 2™

GVl BYdls GoYdly Yody Vb, Yoy Y2y ToZ Y

“Yiodo -¥yoZy Tk GYalky (4-T,)2, (2,-1,)2, -V, ~Yy9Z, “YoZy

Taty Yaly Yaly  Ynly Yaly  YaZ, (%Yl (&Y (5Tl

Al0
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a = Y22 = Y2 e
— =], T
YoaY oo =Yoo Yo Yio¥o0 Y ¥1q
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100 al) 1007 b) ,
] { i
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&i 10 é TOE
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1003 C) 100 d)
] P1
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o ] | o
~ ~
o F2 al
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D‘1 ABLBLLELELLRLRLIL I B L L B B L L I L A 0 ke i | 1 . ryrrrrT T TTITTr Ty ey r T T [ rryreeere TTFTTTTT
20 50 913 4 A 10

T (microns)

T (microns)

Fig. A4. Poténcias Py, P, e P, em fungdio da espessura T da ldmina de GaAs. Em a), b), ¢) e di elas foram

caleuladas com as solugdes exatas da ETE ( ) & comparadas com as solugdes por expansdo em série de Taylor
(----) }4 mostradas nas Figs. A2.a, A2.b, Ad.a ¢ Ad.b, respectivamente.
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As raizes da Eq. A12 sdo encontradas por métodos namericos, enquanto que o sistema
lincar M p = g € resolvido pelo método de eliminagio de Gauss.
As poténcias em fungdo da espessura, calculadas usando a solugiio exata da ETE, para

08 casos a4 discutidos, estio mostradas na Fig, A4,

As Figs. Ada e A4b mostram que a

solugdo exata pode ser usada para o calculo de P,

em cristais espessos, T > (2/u)y, , com uma boa

perfeicdo cristalina, envolvendo reflexées intensas
g casos de trés feixes onde o feixe secundario é
transmitido ou refletido. Embora P, seja a mesma

neste dois casos, experimentalmente tem sido

observado que elas sio diferentes*. Essa diferenca

. N e A ' 1 O UL A T e e L IR W Rk it ]
foi explicada como sendo uma conseqiiéncia da 0 10 20 30. 40 50

T (micrans)

polanzabilidade dos raios-X. Incluindo o

coeficiente de polarizagio p; no calculo da Fik AS. Poténuias primarias espalhadas pelos
caminhos de DM 131+171=222 (x x x x ) ¢

refletividade Q; (Eq. AS5), obtém-se valores I1[1+131=222 (—). Os coeficientes de

) i polarizagdo p, na Eq. A5 sfo levados em conta
diferentes para P,, como mostra a Fig. A5 p4 determinagiio dessas poiéncigs. Quando o

efeito da polarizagdo é desprezado, p;=1, elas sdo

rim &énci N . . .
Experimentalmente a razio entre essas poténcias iguais, como mostra o gréfico em linha cheia.

¢ 0,906, enquanto que, na figura acima, ela é
0,817. Esta discrepincia entre as razdes experimental & calculada é devido ao modo
aproximado de considerar a polarizagio, como jd discutido no inicio deste apéndice.

Nos casos de trés feixes envolvendo uma reflexdo secundaria de superficie (P, paralelo
a superficie) as Figs. Ad4.c e A4.d mostram, que as poténcias s6 podem ser calculadas para
cristals espessos, se o feixe secundano nfio for exatamente paralelo & superficie, mas
ligeiramente refletido. Sendo a posigdo do feixe incidente especificada pelos dngulos ¢ e @,
VAMOS Supor a seguinte situagdo: um cristal com a superficie exatamente paralela aos planos
priménos, € um caso de trés feixes com uma reflexdo secundiria de superficie ocorrendo em
d=t, ¢ ®=m,. Nesta situagio, vamos fazer uma varredura ® na posicio de DM, isto é, manter
¢=¢, durante a varredura. Fazendo deste modo, para © < @, o feixe secundério sera refletido,
e para © > @, , ele serda transmitido. Experimentalmente, o pico de difragio obtido &
simetrico em tomo de @, . Isto significa que, a solugfio exata com as condi¢des de contorno

para P, refletida, num cristal com um dngulo de corte &, com o tendendo a zero, pode ser
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usada para se calcular ndo s6 P,, como também o perfil do pico de DM, nas varreduras be
®. Sendo, o intervalo anguiar na varredura ©, menor do que o angulo de corte a.

No calculo do perfil dos picos de DM, os desvios AB; que aparecem na Eq. AS, sdo
fun¢des dos angulos ¢ e @. Esses desvios angulares tém sido calculados numa aproximagio
de primeira ordem, utilizando os coeficientes geométricos K}, introduzidos, na teoria de DM
em cristais mosaicos, por Moon & Shull em 1964. Porém, devido a rapidez dos computadores

atuas, os desvios AD, serdo calculados sem nenhuma aproximacio. Isto &,

-AkH
AQ, = arcsen(—#] -6 . (A16)
y

H, sio os vetores reciprocos ideais (cristal perfeito) que em cristais mosaicos estio
ligeiramente desorientados com relagdo a diregfo ideal. Isto significa que, tomar uma mesma
dire¢do de H, para todos os blocos difratantes, é uma aproximagdo. Uma consequéncia
imediata dessa aproximagio é percebida na seguinte situagdo: suponha que durante a RS
ocorra um caso de quatro feixes (0-incidente, |-primario, 2-secundario e 3-secundario) onde
0 vetor de acoplamento H,,, entre os dois feixes secundarios, é paralelo ao eixo de rotagio
Y. Como k. = Hy, + k, , tem-se que ks Hy; = Hyr H,, - A | H,, | senw, ou seja, AB,, nio
depende do dngulo de rotagdo ¢, e consegiientemente K! = 0. A dependéncia com ¢ esta
unplicita na desorientagio de H,,, e H., nos blocos que estio contribuindo para o espalhamento.
Outras conseqiiéncias dessa aproximaco sdo discutidas no item I1.4. Contudo, o perfil dos
picos de DM serdo calculados neste apéndice, tomando-se os H; como vetores da rede
perfeita.

O pico de DM do caminho 111+111=002, num cristal de GaAs(001) com o=1°, tem
um de seus maximos na posi¢io ©,~15813° e $,=174,253°, onde o feixe secundario &
refletido. As varreduras ¢ e © desse pico de DM, simuladas com a solugdo exata, estio na
Fig. A6 em linhas continuas, juntamente com a varredura @ da reflexio primaria 002 fora da
condigio de DM, i.e, a varredura simulada com ¢ = ¢, O fato da FWHM ser maior na
varredura @ em condi¢io de DM do que nas outras duas varreduras, é um fato mais ou menos
esperado. Durante a varredura @ de um caso de DM, com uma reflexdo secundaria de
superficie, o n6 reciproco secundério fica em contato com a esfera de Ewald por um intervalo

angular maior do que aquele na varredura ¢.
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Flg. A6 Simuiagdes de varreduras ¢ ¢ @ do pico de
DM com reflexéies primaria (002 ¢ secundaria 111
para a radiago CuKa, Amostra: GaAs(001) com
dngulo de corte w=1°, espessura T=27,4um e largura
mesaico N=60". Os perfis obtidos da solugfo exata
da ETE {(— yeda Eq. Al7 (=---) 3o mostrados.
a) varredura ¢, simulada com @ = o, = 15,813%, b)
varredura @ na ¢ondigdo de DM, simulada com ¢ =
$p = 174.253° e, finalmente, ¢) varredura o da
reflexdo primdriz 002, fora da condigio de DM,
simulada com ¢ = 180". A FWHM dos picos sda:
a) 172" e 125", b) 245" ¢ 174" e ¢) 143"

154

—
O
P

100 Pt/Po

in
LNy

B |

0 A S -,
1570 15,75  15.80 1585 1540
Omega

c)

0.08

P |

o

]

o
L4 n 1 g el g

100 P1/Pao

0.03 ]

Trrr I1I5"IB'olrl“I1I5I-H‘5"II|'1E:'QD
Ormega

Os pontos determinando os perfis em linha continua na Fig. A6 séio calculados atraves

da solugio exata da ETE. Isso significa que, as raizes do polinémio de terceiro grau na Eq.

Al2 e a solugdio de um sistema linear M p = g com nove incognitas Ay, sio calculadas para

cada um desses pontos. Afim de otimizar o tempo de calculo, a funcdo

) (ABgp)2

_(88g) _(a8y)?

P 2
“I';l = (Qpu=Qp) ¢ 2n
Q0

2 2 (A17)
e 2n + QP P 2n .
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equivalente aquelas nas Eqs. 1 e 33, ¢ usada para simular os perfis tracejados, Deste modo,

s0 as intensidades de pico, Q,,,, e Q,. sfo calculadas pela ETE.

Os picos simulados com esta equagdo,
mostrados em linhas tracejadas na Fig. A6,
apresentam uma FWHM menor do que os
simulados pela ETE, exceto na varredura o da
reflexio 002 isolada (Fig. A6.c) onde eles sio
iguats. A diferenga na FWHM nido é devido a
ocorréncia da DM, e sim, devido ao fato das
reflexbes secundaria ¢ de acoplamento, serem
reflexdes fortes. Isto pode ser verificado na
varredura @ para uma reflexdo forte, por exemplo,
a reflexdo 004 do GaAs(001). A Fig. A7, mostra
que a FWHM usando a ETE no caso de dois
feixes ¢ maior do que a FWHM do perfil

calculado através de uma gaussiana que tenha o

301
@ 207
]
.
a 4
o]
o
~ 107
D ------------------- TT T T Tt LU 4 e g e |
32.90 32.95 33.00 33.05 3310
Cmega

Fig. A7. Simulagdes da varredura o da reflexio
004 de um cristal de CGaAs(001), com radiagio
CuKo, ¢ n = 60" Puara a solugfo exata da ETE
(— ) no caso de dois feixes, e para uma
gaussiana (----) com 0 Mesmo mAaximo,

mesmo maximo e a mesma largura mosaico N=60". No caminho de DM, o feixe sofre mais

de uma reflexdo, tornando mais evidente essa diferenga na FWHM.,

O aumento da FWHM nos picos simulados pela ETE, ¢ uma fato nunca antes

observado, e para uma discussdio mais detalhada, uma ligeira introdugdo no efetto de extingio

secundaria se faz necessaria, Num cristal real, com blocos mosaicos cinematicos e na auséncia

de efeitos de extingdo, a poténcia difratada P, num caso de dois feixes ¢ dada por

P,(AB,,) = 1,Q,,(A6,)A(1)p,, (A18)

onde A6,, e Q,, ja foram definidos na Eq. A5 e A(n) é o fator de transmissio caleulado como

Ap) = MMy

Volume difratante

O coeficiente de polarizagio com ¢ sem monocromador & Po=(1+c05°20,,c05°28,,)/2 e
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Por=(1+cos-28,,)/2, respectivamente. Por razdes experimentais, tem sido dada mais importincia

a analise da poténcia integrada**"’

2
elem |] A3 Por (A19)

P8 = |P,(Ay)dA =(
1 f1 a1 /d8 g1 melv sen2ﬁg1 2,

do que ao perfil do pico de difragio. Devido ao efeito de extingdo secundaria®®*, a poténcia
integrada experimental ¢ geralmente menor do que Pi™, e proxima desse valor somente em

cristals muito imperfeitos. Este efeito é mais

pronunciado em reflexdes intensas, e depende da

3
|

largura mosaico da amostra. Como uma ilustracio

disso, a solugfio exata da ETE para trés feixes, Q04

0o
[N

com Q,; = Qyp=Qy = Q,; = 0, fot utilizada para

calcular as poténcias integradas, espathadas na

A

+

varredura o das reflexdes 002 e 004 do GaAs, em 002 x50

fun¢do da largura mosaico 1. Estes calculos estio

Potencia Integrada (x10E+05}

mostrados na Fig. A8 Quando n—w, o valor

]

......... .........:l.d........1..........

. a S
limite dessas poténcias integradas correspondem Fta (seq. de arc.)

aos valores de P\"™% Para a reflexdo fraca 002,
_ o Fig. A8: Poténcia integrada das reflexdes 002 e

ndo ocorre extingdo secundaria. Ja para a reflexio 004 do (GaAs, calculadas através da solugdo exata
de ETE, em fungdo da largura mosaico 1. Os
limites das poténcias quando T—o, na mesma escala
presente. do grafico, sdo 2.9 e lEj.S..regpectivamcn.te. Essaes
580 os valores da poténcia integrada P ™™ dada

O perfil da poténcia P,(AD,,) é definido pela Eq. A19.

forte 004, a extingdio secundéria esta sempre

pela distrnibuigio gaussiana das desorientagdes dos

blocos, colocada dentro do coeficiente de refletividade linear na Eq. A5. Entdo, na auséncia
de extingdo secundaria, a FWHM das reflexdes 002 ¢ 004 sdo ambas 1guais 4 2,355n. Como
a reflexdio 002 ¢ fraca, a FWHM do pico simulado pela ETE e por P\(AB,,). 580 1guais. Mas
na reflexdo forte 004, a consideragdo da extingiio secundéria, apesar de diminuir a intensidade
integrada, aumenta a FWHM do pico de difragio. Dessas observagdes conclui-se que, a ETE
reduz mais as intensidade espalhadas proximas a0 maximo do pice do que as espalhadas
proximas as bases do pico de difragdo, e por isso ela o deforma, fazendo a FWHM do pico
calculado ser maior do que a FWHM da distribui¢io gaussiana de blocos mosaicos no cristal.

Esta mesma deformagdo, também ocorre para os picos de DM simulados pela ETE.
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Experimentalmente ndo da para saber se isto ocorre ou ndo, mas ¢ estranha a ideia de que
num cristal mosaico, a FWHM do pico de difragio seja maior do que a FWHM da
distnbuigdo mosaico, isto € claro, supondo-se que a divergéncia do feixe incidente ¢ muito
menor do que a largura mosaico.

Por esses motivos descritos acima, e também para uma otimizagdo na simulagdo do
perfil dos picos, serd assumido ao longo de todo este trabalho que, para um feixe incidente
com divergéncia nula, o perfil do pico é determinado somente pela distribuigdo mosaico do
cristal, e a poténcia no maximo do pico determinada pela ETE. Portanto, nos caso da DM

com trés feixes o perfil dos picos serdo simulados pela Eq. A17.
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APENDICE B

MEDIDAS DE REFLEXOES ASSIMETRICAS NA VARREDURA ()

Na varredura ©® com duplo cristal”**®, a discordancia de rede na dire¢do paralela a
interface camada/substrato, e a deformagio tetragonal da célula unitaria sio determinadas a
partir das medidas da separagfio angular Aw = -0 , entre as posigdes @, e @, das reflexdes
assimétricas hk/ da camada (L) e do substrato ( 5).

Assumindo um substrato com orientagdio [001] e uma camada com uma deformagio

tetragonal tal que

~1f2
h2+k2 12 .
dy - 222 L (B1)
aj a,

¢ a distincia interplanar dos seus planos hki, a separacio Am depende essencialmente dos
angulos AB ¢ Aa. A diferenga AB=8, -8, entre o dngulo de Bragg da reflexdo hkl da camada

¢ do substrato, depende dos pardmetros de rede de acordo com a expressio

2,22 12
sen(A0+05) = % h +2k + }—5 , (B2)
a, a,

¢ o angulo entre 0s planos hkl de ambas as redes ¢ Aa=a, -o,, implicando em que

a, h2+k2
tan(Ac+ag) = — l : (B3)
( &) , 2

Das Eqs. B2 e B3, os valores dos parimetros parateio ¢ perpendicular sio colocados

em fungio dos dngulos AD e Aa. Estes dngulos, sdo determinados a partir das duas varreduras
@ possiveis de serem feitas, para a mesma reflexdo hk/, uma na posigdo com alto angulo de

incidéncia, ®*, e a outra, na posi¢io com baixo anguio de incidéncia, ©”. Estas posi¢des estdo

Bl



mostradas na Fig. Bl. Sempre que a camada apresentar uma deformagdo tetragonal, as
separa¢des An” e An® entre os picos da camada e do substrato nas varreduras ©, medidas nas

posigdes de alto e baixo dngulo de incidéncia, s8o diferentes, Destas separagdes, os dngulos

Feixe
Incidente

Fig. Bl. Geometnas a alto (9*) & a baixo (@) dngulo incidéncia, pera a varredura o da reflexso
assimétrica hkl.

AB e A sdo calculados como: AB = (Ae™ + Aw®)/2 e Ao = (Ao™ - Aw®™)/2 .

O procedimento para determinar os parimetros de rede, descrito acima, é valido
sempre que a camada ¢ crescida sobre substratos simétricos. Na presenga de uma inclinagdo
relativa entre as redes, o valor medido de Act, nio corresponde ao previsto pela Eq. B3 e, por
1550, 0s valores dos parimetros assim obtidos sdo incorretos.

Neste trabatho, como a maioria das amostras analisadas apresentam uma inclinagdo,
0 pardmetro perpendicular ¢ determinado pelo método de Bond, a partir das medidas da
reflexdo simétrica 004, Este valor é utilizado na Eq. B2, juntamente com o valor de AQ obtido

da reflexdo assimétrica 115 ou 224, para que o parimetro paralelo seja calculado como

2R
1 iesen 2(40+0y) - Lt : (BS)

vh2+k2 | A a’

ﬂ|=

Um problema experimental que pode ocorrer, quando a varredura @ & feita por um
motor de passo, acoplado a um sistema de redugdo, é a diferenga entre o passo minimo

esperado e o passo minimo real. Por exemplo, no sistemna de duplo cristal montado sobre uma
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camara de Lang, descrito no item £.7, o passo minimo esperado é P = 35/72" e, como veremos
mais adiante, valores grandes de Ao (da ordem de 5000"), medidos assumindo-se esse passo
minimo, levam a valores de pardmetros de rede muito diferentes do esperado.

Seja Ae™ o valor da separacio angular medida no duplo cristal, quando se assume que
o passo minimo € p. Entdo, se a diferenca entre o passo minimo real e P é &g, o valor real da
separagiio angular é Ao*=Aw™(1+£/p). Numa amostra com uma inclinagio entre as redes,
mesmo para a reflex3o simétrica 004, o valor de Aw nio & igual a diferenca A9, Entdo, de um
modo mais geral, o eérro no passo deve ser dado por € = 14,4 ( 1 - AQ*/A8™ ) onde
AB® = arc sen( 2h / a."™) - B; e AB™ é o valor médio entre os valores de Aw™ medidos nas

dire¢des de minima e maxima inclinagio,

DIFRATOMETRIA DE DUPLO CRISTAL EM GaAs/S8i(001)

Para o sistema GaAs/Si(001) as amostras #2, #3 e #4 na Tabela I {pag. 22) foram
analisadas com o duplo cristal. As varreduras das reflexdes 004, 115 ¢ 224 dessas amostras
s&0 mostradas na Fig. B2, e todas elas foram feitas com a diregio [110] alinhada com o plano
de incidéncia, aquele que contém os feixes incidente e difratado. Tal alinhamento, com uma
precisio de 0,01°, ¢ conseguido quando a posigio do espetho de simetma em ¢=0° (Fig 11),
¢ determinada a partir das medidas dos picos de DM ocorrendo nas posigdes ¢, ¢ ¢, , da RS
para a reflexéo 002 do substrato.

Em analogia com a nomenclatura introduzida na Fig. Bl, An® & a separa¢#o angular
medida no duplo cristal, quando o feixe incide entre as diregdes [T10] e [001]. Esta posigéo
ocorre a ¢ = 180°, enquanto que Am® ocorre a ¢ = 0°, com o feixe incidente entre as direcdes
[£10] e [001]. Estas separagdes, sdo diretamente medidas das varreduras na Fig. B2, pela
determinagdo da posigio do centro de gravidade dos picos, mostradas na Tabela BL A posigio
@ do centro de gravidade® é calculada pela expressio

n
;"’111
=t

)/

w
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onde /, ¢ a intensidade espalhada peia amostra na posi¢do w;. Calculando-se a posigdo do pICoO,
para cinco intervalos de o com diferentes limites, que compreende intensidades maiores do
que 20%, 30%, 40%, 50% e 60% da intensidade maxima de pico, 0 erro na posi¢do sera o

desvio padrido das cinco posi¢bes assim obtidas.

Tabela BI. Sseparagdes angulares entre os picos da camada e do substrato para as reflexdes 115, 224 & 004,

Os valores estio em segundos de arco ¢ os numeros entre parenteses sdio o= erros obtidos.
I AT

Mo | (B0l | (Bw| | Bons | Bem] | dem]
# A B A B A B
2 | 4912,9(1,8) 5546,8(1,8) | 8660,1(3,1) 7824 2(3,7) | 7916,0(5.4) 6914.2(2,7)
3 _ —_— 8322,7(2,7) | 8151,7%(4.,6) 7627.1(1,2) 7312,3(6,8)
4 | 5173,72,2) | 5277,6(2,7) | 8356,1(6,6) | 8060,0(2,9) | 7681,6(4,4) | 7134.4(0.7)
et —————— e er——— N CE— -

As varreduras da reflex3o 004 para as amostras #2 e #4, fornecern AB™ iguais a
-5229,9(1,8) e -5225,7(2,5), e usando-se os valores de a, (Tabela I), obtém-se, AQF 1guais a
-5302,3(8.8) e -5306,4(8,8), respectivamente. O erro £ no passo minimo para a amostra #2
¢ entdo, g,, = (0,000961 + 0,000141)" e para a amostra #4 £y = (0,001072 £ 0,000151)".
Assumindo que, o valor real de ¢ esta entre os valores minimo de €y € miximo de g,
obtém-se que & = (0,0010 + 0,0001)". Este ¢ 0 erro no passo mimmo, que serd usado para
corrigir todas as medidas feitas com o duplo cristal. Porém, a imprecisdio em £ n#o sera
considerada, pois este erro é sistemdtico e intrinseco da camara de Lang, nfo afetando
medidas relativas. Caso a imprecis#io em ¢ fosse levada em conta, os erros nas separa¢bes
angulares Ao" seriam significativamente aumentados, por exemplo, seja Aw™=7000,0(5,0)"
a separagio diretamente medida na varredura, entfio a separagio real ficara sendo Ag® =
A™[1+14,4(0,0010+0,0001)] = 7100,8(15,3)" onde o erro é pelo menos trés vezes maior do
que aquele com o qual a separagio foi medida.

Os valores corrigidos de A ¢ Ao para as reflexdes assimétricas estdio na Tabela B2,
juntamente com os parimetros de rede paralelos, calculados através da Eq. B5. Os parimetros
mostram uma pequena discrepancia com os parimetros na Tabela I, devido ao valor de
£=0,000925 utilizado la.
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Tabeta B2. Resuitados das medidas feitas com as retlextes assimétricas 115 e 224, em GaAs/51(001). Os
desvios angulares AD e A sio comngidos por §=0,001", os valores entre paréntescs correspondem aos erros
¢aleulados.

115 115 224 —mm
AB Ad, AD Ao ai’® (A) aj* (A)
-8360.8(3,4) | -424,0(3,4) | -7521,9(4,1) | -508,1(4,1) || 5,6710(59) | 5.6568(11)
-8355.8(3,7) | -86,7(3,7) |-7577,3(4,0) | -159,7(4,0) || 5.6620(60) | 5.6607(11)
-8326,2(4.8) | -150,2(4,8) | -7514,7(2,6) | -277,5(2,6) | 5.6560(64) | 5,6557(10)
sy T hay =T XL

Sendo @ e a. conhecidos, a Eq. B3 pode ser utilizada para calcular o valor de Aa“*
Uma estimativa do dngulo de inclinagio ¢ entre as redes, é conseguida subtraindo-se de Ag™
0 valor de Ac. medido, mostrado na Tabela B2. As inclinagdes assim calculadas, para as
reflexdes assimétricas 115 e 224, ¢ as obtidas diretamente pelas medidas da reflexo simétrica
004, estio na Tabela B3. Quando a rede da camada estd inclinada em relagdo 4 rede do
substrato, e suas células unitarias s§o perfeitamente tetragonais, o valor medido da inclinagio
¢ € o mesmo, ndo importando a reflexdio usada para calculs-lo. Contudo, como pode ser
observado da Tabela B3 abaixo, as medidas de ¢ através das reflexdes assimétricas 115 ou
224, fomecem valores bastante imprecisos em relagdo aos obtidos através da reflexiio

simétrica 004, Dentro desta imprecisio, as células unitarias sio tetragonais como esperado.

Tabela B3. Inclinagdo relativa @ = A" -Aq entre as redes para GaAs/Si(001), em segundos de arco.

115 224 s 224 004
# Aot Ao ¢ ¢ ®
2 | -263.9(59.6) | -232,1(253) | 160,1(63.0) | 276.0(29.4) 316,9(1,8)
3| -173,0060,7) | -289,4(252) | -863(644) | -129,7(292) _
4 | -119.6(64,6) | -2102(23.5) | 30,6(69.4) 67.3(26,1) 52,0(2.3)
ol - — - — achn -
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APENDICE C

FUNCAO DISTRIBUICAO PARA CRISTAIS MOSAICOS

Neste apéndice, encontra-se uma solugio para a integral

eﬂ 2r A
Mw-0%) = cos fe 2v? de
2nn? 0

A solugfio dessa integral ¢ obtida para 1«1, fato este que permite expandir em primeira
ordem os cossenos de A, 9 ¢ ©-0° da relagdo cosA=cosw cos6® cos@ + seno send® mostrada

na Eq. 21 (item I1.3). Apds as expansdes, obtém-se que
A¥(p) = (® - BB + coswm cosB® @?

e amphando os limites da integragio em ¢ de -2 até +oo, a integral fica

06 .o coswcoso®

cos0? T 5.z 2
Ww-0%) = 21:1]28 2n fe 2n dey =

)

)1’2 —M

1 e 2.,12

V2my

_ ( cos®
COSw

Proximo da condi¢io de Bragg, o valor da fragio entre parénteses é da ordem da unidade.
Expandindo o cosw em torno de 6° numa aproximagio de primeira ordem, obtém-se que o seu

valor difere da unidade pela quantidade (w-6")tan0®. Para demonstrar que esta quantidade nio
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tem nenhum.efeito mensuravel sobre o pico de difragdo, foram calculados os deslocamentos
Aw,, = tanb” e Aw,,, = (%) 1 tan6® do centro medido a meia altura e da posi¢do de
maximo do pico, respectivamente. Como ilustracfo, para um cristal com largura mosaico de
I', os deslocamentos serdo da ordem de centésimos de segundos de arco, ou seja, 100 vezes
abaixo da precisio experimental com que a posi¢do de um pico de cdifragiio é determinada. Por
esse monvo, a fragdo entre parénteses pode ser igualada a unidade, sem que 15t0 acarrete
qualquer consequéncia detetivel na utilizagio da integral para W(e-0"),

Assim, demostrou-se analiticamente, come esperado, que

n 2 _Az_(ﬂ _ !m-ﬂ_ﬂf
2n1? o V2rn

representa a fungio distribuigfio gaussiana para os cristais ditos mosaicos.
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APENDICE D

SOLUCAO ANALITICA PARA O PERFIL F.,,

Na condi¢io de ocorréncia da DM, existem mais de dois conjuntos de planos atémicos
simultaneamente em condig¢o de difragio. Por este motivo, é necessario introduzir aqui um
sistema de coordenadas, no qual a posigfio relativa dos vetores reciprocos, envolvidos na DM,
pode ser especificada em relagdio ao feixe incidente. Nessa sistema de coordenadas os versores
de base }A’,, \?: e 1"1 s#o definidos a partir do eixo de rotacdo R e do vetor de referéncia M,
como sera mostrado no apéndice E. A posi¢lo do feixe incidente k, em relagio a rede
cristalina, é dada pelo dngulo ¢ de rotago em torno de f’a , & pelo dngulo de incidéncia o,
entre k, e o plano definido pelos versores Y, e Y.. Isto &, k,=-A' k2 Y_onde k' = coswcosd,
k' = -cososend e k' = seno.

As coordenadas de H,, ¢ H, nesse sistema, sio obtidas em funcdo dos inpulos
(Q2:Yon) € (0y1,721), respectivamente, como mostrado na Fig. 5 (item 1.2), Explicitamente, isto

¢ escrito como

H, = [ H, é (seny,,cosat,, Y, + SeNY,,$endl,, Y, + c0sY,, X ;) = i Hy, yg'z Y,
e
H., = ‘H:n ‘(SEHYZICDSQH?] + 53“7:15‘3“011{7: + COS'Y:]“J_:) = IH:! e ?a .

No apéndice F, mostra-se como os angulos o, Y., Oy, € ¥, S0 obtidos.

A posigdo relativa entre B’ ¢ Hy, é definida no sistema de coordenadas com a base
h°® (equivalente  base b do item I1.3), na qual o versor h{"® é paralelo 2 H,,. A representagiio
da base h®? na base Y , se da através da matriz de rotagio B = R,(0,,)Ry(¥,;), tal que, h{"> =
B,V A transformagéio entre a base §, fixa ao feixe incidente (Fig. 18), e a base h®%, ¢ feita
pela matriz A' **® = Ry(1) R,(n/2-0") R,(¢'), de modo que §, = ("> A’y,. Assim, de maneira
analoga ao item II.3, os biocos mosaicos contribuindo para o feixe secundario, tém as

coordenadas g”, do vetor H'), na base $, tal que
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H'y, = [Ho, | (cosf; cosp 8, + cosO}, seno §, + send®, §,) = M, i g° §,
e na base h{™
H';; = H,; | (senA cost h{™ + senA sené h{" + cosA h{"™) = |H,, | h%, h(">

As coordenadas hy, sdo determinadas através da matriz 4', pela relagio hy, = A' , g° Mas,
para se fazer 1sto, é necessario que os elementos A'ss sejam conhecidos. Eles contéem a
informagdo da posi¢io do feixe incidente k,, e para determina-los, é preciso considerar a
matriz de rotacdo C entre as bases § ¢ Y, onde §, = Cop Y"'ﬂ = ﬁ.ﬁ“z’ A, =B, \?ﬁ A’ Dai,
obtém-se que A’ = B ¢ C"™* Na matriz (", existem apenas trés elementos conhecidos, que sdo
0sC,,Ci;eCyy,pois g, =C,, Y, =-A Kk, =k Y_, ou seja, Cix = &% Pelo fato de somente eles
serem conhecidos, apenas os A',, = B...Cy, serio, de imediato, obtidos. Mas, com eles &
possivel determinar os dngulos ©' e ¢, (apéndice F), e assim, a matriz A".

A dependéncia de A(Q) com Kk, é obtida de
cosA = hy, = A"y, gP = cose' cos8l, cosp + senw' send®,

onde senw' = A'y, = B,,C,, = semy,; coso cos(p-oy,) + cosy,, sino,

O produto escalar k;,(¢)- H,, é calculado usando a base Y. escrevendo
Ko(0) = H' () + k, = ( “’loz { hy,* B, - AR ?'y

A partir do produto, o dngulo 6.,(p) ¢ calculado de sen,(p) = (K" - A |H,, | h, B.,) vy
A integral na Eq. 26 (item 11.3) é equivalente a

Plk,) - f _A¥g) Aﬂm(‘?)
= 2n¢e 2n;
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Esta integral tem uma solucéo analitica quando Moz l, 0 que tomna validas as aproximagées

A ) = (0 - 88, + cose' cosO8, ¢

senBy (@) = (k" - L1 H,, | he, Boy ) ¥, = sen; + cos88, AQ,,

Elas permitem escrever AB,,(¢) = a ¢° - b ¢ + ¢, onde

A|Hy,| cos6g,
a 02] B Buy yg‘l Algﬂ [}
20030,
A|Hy,| coso
b - B 2 xy yg1 A’ €
200502,
k'y; AlH
c = yﬂ; - taneg1 - l Oil BEY y21 (A ol coseoz + A’ . senﬁoa)
Cos02; C080,,

Entio, a integral resulta

7 2 f etren dg - |2 (57)

onde

_ coswcosty, (2ac+b%) . b p _ (‘ﬂ'i‘egz)2 , €2
2“32 2’]%1 “i] 2"13: 2"131
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APENDICE E

DEFINICAO DOS VERSORES DE BASE ¥, Y, ¢ ¥,

Os vetores da rede reciproca de um cristal, podem ser descritos como H= ha*+kb*+ic*,
Por razdes de simplificagdio, os indices de Miller (Ak/) serio substituidos por (h', h* h) e (a*,
b*, ¢*) substituidos por (a,, a., a,). Usando a conven¢do de Einstein para somatérias, os
vetores reciprocos tornar-se-io representados por H = E 0" a, = h" a, O sistema de
coordenadas fixo no cristal, onde a posigio do feixe incidente & descrita pelos dngulos o e ¢,
tem os versores de base YV ,Y, e Y, , definidos pelo vetor R = r* a,, tomado paralelo ao eixo de
rotagao, e pelo vetor de referéncia M = m* a_ , escolhido no plano perpendicutar ao eixo de

rotagdo. Isto leva a

M m*
Yl = m = IMl a, = tluan
Y, = RxM _ guﬂvgﬂﬂgquma a, = t,a
IR||M| IR|IM|Jdec G ° “°F

R r®
YS - _l"R_' = |H| a, = tBaan

onde £** & um pseudo-tensor que assume os valores -1, para combinag&es ciclicas de 132, 0,
quando um dos indices é repetido, e 1, para combinagbes ciclicas de 123, £qp 580 05 elementos
do tensor métrico do espago reciproco cristalino, definido pelo produto escalar dos vetores a_,
Ou seja, g o=a," a; Sendo a célula unitaria especificada por a, b e ¢, com dngulos o, e vy,

a matmz G do tensor métrico é
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/ 2.2 2 2
gy - b_VQC—SG"zT B " a:f; (cosPcosy ~cosk) gy = a:;(cummv-cmﬁ)
a*ct 4 a’be
G-{8y = 81 8 = —mv-a-svnﬂ 8y = > (cosacos —cosy)
1.2
By T En 883 ™ B2 By = a’b sen’a
V2
onde
P S,
V = abc sena 1-cos”y —cos™f

V1-cos®y -cos®P +2cosxcos Peosy

Este desenvolvimento é geral para qualquer rede de Bravais, ¢ toma possivel, descrever

a posi¢do do feixe incidente em relago & rede reciproca da amostra analisada.
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APENDICE F

CALCULO DOS ANGULOS Qly,, YVy3s Xyps V5 E DA MATRIX 4°

A representagio de um vetor reciproco H=h"a,= | H | y*Y_nosistema Y se d4 através dos
angulos o e v, onde y'=senycoso, y'=senysenat e y'=cosy. Uma vez que, os v, sdo
ortonormais, os coeficientes y* s3o encontrados atraves dos produtos escalares H - \H’m. Usando

0 tensor métrico (apéndice E), estes produtos fornecem

p
&« _ h rﬂﬂgﬂﬂ

ITY R

O éngulo o ¢ obtido como mostrado ao lado,

y

1,2 i
) X se *0 e y'>Q
onde x = arc 1an ( {y‘/y‘ 1), ey =arc cos (y)). Yy Y

n+x se y'yir0 e y'«Q

a —
n-x se y'y*«<0 e y'<0
. , 2n-x se y'y*<Q e y'»0
Os elementos A',, conhecidos da matriz Iy Y
-senw'cosd’ send’  cosw’cosd’
A’ = | -senw’send’ -cosd’ coswsend’
cosw’ 0 senw’
sdo os A'y; = B,,C,, . e deles, os outros ,
A
elementos sfo determinados, c¢om o A,:u = 1-(A’33)1 , Afu - = ,
A!
procedimento descrito ao lado. A
Al
/ s I 4l a4t
Ay = _*A, tAu‘A.wAzzs
a1
Y B i
Ay = -Ad’, e A 0
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APENDICE G

RELACAO ENTRE RAIO DE CURVATURA E DENSIDADE DE DESLOCACOES

Neste apéndice, mostra-se a relagdio entre o raio de curvatura da amostra (R) e a
densidade linear de deslocagdes (p), determinada a partir da medida da discordancia de rede
paralela, (Aa/a)| ,  interface (001).

Nos casos onde a espessura da camada epitaxial ¢ muito pequena comparada a do
substrato, a discordéncia pode ser totalmente acomodada por uma deformaciio da rede da
camada, causada por uma tensdo de compressdo ou de tragiio, implicando em que (Aa/a),=0.
A descontinuidade na constante de rede paralela a interface, ocorre unicamente na presenca
de deslocagdes. Como demonstrado por Chu et al”®, se N, e N, representam o nimero de
planos atdmicos na camada e no substrato de cada lado da interface, entdo, IN;-N, | é o
numero de planos sem ligagdo através da interface. Estes planos sem ligagdo, ddo ongem as
deslocagBes interfaciais. Sendo b; o modulo da componente do vetor de Burger paralelo a
\nterface, a discordincia total, produzida pela formagio das deslocagdes, ¢ [N, -N; | b, Isto
significa que, o pardmetro de rede efetivo, paralelo a interface, e a densidade de deslocagdes

interfaciais, sdo respectivamente dados por

N--N;|b N.-N,
+|c 5|B; ¢ pm|c sl

a, =a
| s
Ng Ng a,

Deste modo, a discordincia de rede se relaciona com a densidade de deslocagbes através da

expressio:
(Aa/a)u =P b].

A formagio de deslocagbes é responsavel pela relaxacdo da tensdo gerada pela

discordincia de rede. Se a camada esta sob tensdio de trago ou compressdo, a amostra tem
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curvaturas opostas. Em fun¢dio das espessuras da camada e do substrato (t, e t,) e da densidade

de deslocagdes, o raio de curvatura da amostra é calculado atraves de

6, b
— o [Pc = ]
3

1
R 1,+01;
onde p; ¢ a densidade linear critica de deslocagdes para a inversio de curvatura®, calculada
a partir dos pardmetros das redes relaxadas.

No sistema GaAs/Si (001), a relaxagfo da tensio se da principalmente através da
formagéo de deslocages do tipo 60°, isto &, pelo deslizamento dos planos 111. O moédulo do
vetor de Burger interfacial neste caso é b=d,, /3 = 1.89A, e a discordancia entre as redes
relaxadas é (Aa/a), = 4,097x10”. Como as deslocagdes podem ocorrer tanto nos planos 111
¢ IT1 com nos planos 111 e I11, a densidade critica de deslocagées para uma dessas familias
de planos, é em média p.=5,43x10"/cm. Quando p excede o valor de p., a camada passa de
um estado de compressio para um estado de tragfio, invertendo o sinal do raio de curvatura

R. A convencdo de sinal, para o raio de curvatura esta indicado na ilustragfio abaixo.
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