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RESUMO

Este trabalho ¢ um estudo de propriedades quimicas e estruturais de ilhas de
InAs crescidas sobre GaAs (001) utilizando resultados de espalhamento superficial de
raios-X com radiacdo sincrotron. A técnica de difracdo de raios-X sob incidéncia
rasante foi empregada para diferenciar ilhas coerentes e incoerentes em amostras
crescidas a diferentes temperaturas e com coberturas variadas. Para isto foi feito um
modelo de uma ilha piramidal deformada que permitiu correlacionar dimensdes e estado
de deformagdao das nanoestruturas no plano do substrato. O grau de interdifusdo de
GaAs proveniente do substrato foi obtido nas ilhas de maneira original, medindo-se
diretamente a deformagdo volumétrica das células cristalinas. A razdo de Poisson
estabeleceu um limite elastico para a deformagdo tetragonal. Qualquer variagdo nesta

deformacao foi associada a presenga de atomos de Ga nas ilhas.



ABSTRACT

In this work several structural and chemical properties of self-assembled InAs
islands grown on GaAs(001) are studied using surface x-ray scattering with synchrotron
radiation. The technique of x-ray diffraction under grazing incidence condition was
employed to differentiate coherent and incoherent island in samples grown under
different temperatures and with various coverages. We used a model of a strained
pyramidal island to be able to interpret the x-ray results and correlate size and strain-
state of these islands. The degree of GaAs interdiffusion in the islands was inferred
from the variation of volume of the unit cell. The Poisson’s ratio of the two materials
involved establishes a limit of tetragonal distortion for this material. Any variation in

this distortion is associated with the presence of Ga inside the islands.
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INTRODUCAO

Pontos quanticos auto-construidos tém sido extensivamente estudados nas
ultimas duas décadas, mostrando apreciavel aplicabilidade para desenvolvimento de
dispositivos optoeletronicos tais como lasers, transistores e detectores. Tais aplicagdes
estdo sujeitas a um consideravel grau de conhecimento e controle dos processos de
crescimento que conduzem as nanoestruturas com as especificacdes desejadas.

Embora um grande niimero de variaveis estejam incluidas no processo de
formacdo de ilhas sdo poucas as caracteristicas finais das mesmas que determinam seu
potencial de utilizagdo tecnoldgica. Sao elas:

+ auséncia de defeitos como discordancias e erros de empilhamento, diretamente
relacionados a eficiéncia quantica das nanoestruturas;

* homogeneidade de dimensdes: volume, altura e comprimento das ilhas. A largura da
distribuicdo de tamanho dos pontos quanticos ¢ diretamente proporcional a largura das
respostas espectral e eletronica dos mesmos;

* interdifusdo, visto que a composi¢ao quimica gera alteragdes na estrutura eletronica
das ilhas.

Este trabalho aborda, através de técnicas de espalhamento de raios-X, duas das
trés caractericticas cruciais listadas acima: coeréncia (auséncia de defeitos) e
interdifusdo.

O capitulo I descreve sucintamente o processo de formagao de ilhas auto-
construidas de InAs em GaAs (001). O segundo capitulo trata do uso do espalhamento
de raios-X para o estudo de superficies. No capitulo III a coexisténcia de ilhas coerentes
e incoerentes ¢ observada. A correlagdo entre tamanho e estado de deformagdo destas
revela detalhes acerca da transi¢do coeréncia-incoeréncia para ilhas de InAs.
Finalmente, o capitulo IV mostra um novo método, baseado nas propriedades elasticas

dos solidos, para obtencao do grau de interdifusdo de GaAs nas ilhas de InAs.



CAPITULO |

Formacao de ilhas auto-construidas de InAs em GaAs

Esse capitulo descreve as etapas do crescimento de ilhas de InAs em GaAs por
Epitaxia por feixe molecular (MBE). Sao feitas apenas consideragdes estruturais sobre a
formagdo das ilhas. Para tal, supde-se que o sistema evolua através de estados
momentaneos de equilibrio termodindmico, excluindo-se qualquer argumentagdo

necessaria ao entendimento da dinamica de ndo-equilibrio que permeia esse processo.



A — Crescimento heteroepitaxial e deformacao (strain) biaxial

O crescimento de filmes finos e pontos quanticos por técnicas como MBE e
MOCVD (Metal-Organic Chemical Vapor Deposition) tem possibilitado uma grande
integracdo de dispositivos semicondutores em escala nanométrica. A maior parte dos
fenomenos de interesse tecnologico na ciéncia de semicondutores ocorre na superficie
destes materiais e requerem conhecimento e controle sobre os mecanismos de
crescimento de camadas epitaxiais e nanoestruturas.

A fabricacdo de uma camada de material submetida a strain biaxial consiste em
depositar, sobre um substrato de parametro de rede a,, um material de parametro de rede
a,. Essas constantes tendem a se ajustar no plano da interface entre os dois materiais
causando uma deformagdo na nova camada. As células cristalinas do filme depositado
tendem a relaxar-se ao longo da direcao de crescimento.

Considerando-se apenas a diferenca entre os pardmetros de rede podem ocorrer
as situagdes esquematizadas na Fig. 1.1. Na Fig. 1(a) os parametros de rede do material
depositado e do substrato sdo iguais ou muito proximos. Nessa situacdo o material se
ajusta facilmente ao substrato, fazendo com que o filme crescido praticamente ndo tenha
restricdes quanto a sua espessura. Nos casos (b) e (c) observa-se que a conformagdo do
material ao substrato ocorre em decorréncia de uma modificagdo do pardmetro de rede
na direcao perpendicular ao plano de deposicdao. Nesses casos a deformacgao biaxial a
qual o material ¢ submetido acarreta um armazenamento de energia eldstica no filme.
Ao ultrapassar uma certa espessura critica hg em que as propriedades elasticas do
material ndo permitem mais que o filme permanega no estado de deformagdo imposto
pelo substrato surgirdo defeitos como discordancias ou erros de empilhamento. Tais
defeitos dissipam a energia elastica, produzindo o relaxamento do sistema e gerando um
novo estado de equilibrio para coberturas maiores que hy.

Do ponto de vista do crescimento epitaxial um filme que apresenta um registro
perfeito em relagdo a rede cristalina do substrato em que foi depositado ¢ denominado
coerente. Para esse tipo de filme a energia eldstica armazenada ¢ maxima e depende da
espessura do filme e descasamento de pardmetros de rede em relagdo ao substrato. Se o
filme ndo guarda nenhum registro do substrato, temos um filme incoerente. Nesse caso
o material depositado encontra-se completamente relaxado. A energia elastica, menor se

comparada a um filme coerente, concentra-se nas discordancias.
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Fig. 1.1 - Ilustragdo esquematica do crescimento sobre um dado substrato de uma nova camada cristalina
com: parametros de rede casados (a), submetida a strain compressivo (b) e a strain tensivo (c).

As proporgdes entre pardmetros de rede foram exageradas para uma melhor visualizagdo.

B — Modos de crescimento

Apesar da diferenga entre parametros de rede exercer um papel fundamental no
processo de crescimento de filmes epitaxiais outras varidveis tais como afinidade
quimica entre os materiais estdo envolvidas, sendo também cruciais na determinagao da
evolucao morfologica das camadas em crescimento.

Nota-se a existéncia de trés modos [1] principais pelos quais os materiais se
organizam durante sua deposi¢do. Uma descri¢do aproximada desses modos de
crescimento pode ser delineada em escala atdbmica. Em certos casos observa-se um

crescimento camada por camada de material (Frank-van der Merve [2]). Nesse modo



a interacdo entre o substrato e a nova camada de atomos ¢ maior que entre os dtomos da
propria camada. Cada nova camada comega a crescer somente quando a ultima estiver
completa. No caso diretamente oposto, onde a interagdo entre os atomos vizinhos do
material depositado ¢ maior que a interagdo com o substrato, teremos o
desenvolvimento de estruturas tridimensionais (ilhas). Nesse modo de crescimento
(Volmer-Weber [3]) os atomos tendem a se conglomerar, sendo que a cada pequeno
volume de material depositado observaremos um aumento no tamanho das ilhas
adsorvidas.

Um modo de crescimento que envolve camadas e ilhas ocorre no caso
intermediario (Stranski-Krastanow [4]). Apds a formagdo de uma ou mais
monocamadas epitaxiais ocorre a nucleag¢do de ilhas. O descasamento estrutural entre o
material e o substrato associado a orientagdo ou simetria das camadas completas em
relacdo ao mesmo substrato sdo responsaveis por esse tipo de crescimento. Os trés
modos de crescimento s3o esquematizados em fungdo da cobertura (®) em

monocamadas (MC) na Fig. 1.2.

Frank-van der Merve Stranski-Krastanow Volmer-Weber
Crescimento Crescimento de Crescimento
camada por camada camadas e ilhas de ilhas

I

I

lMc<®<2MCm

0>2MC W

Fig. 1.2 - Representacao esquematica dos trés principais modos de crescimento

para diferentes coberturas ( ® ), em monocamadas. Os intervalos de cobertura

no modo Stranski-Krastanow variam para diferentes materiais.

Uma distingdo formal simples entre as condigdes para ocorréncia de cada modo
de crescimento pode ser feita em termos de tensdo superficial ( y ), ou seja, a energia

livre caracteristica (por unidade de area) para se criar um novo pedaco de superficie.



Interpretando y como a for¢a por unidade de comprimento de contorno, o equilibrio de
forcas em um ponto onde o substrato toca uma ilha tridimensional depositada requer

que:

Ys = Ys/F T YFCOSO (1)

onde s € a tensdo superficial na interface substrato/vacuo, yr a tensdo filme/vacuo, ys/r
a tensdo da interface substrato/filme e ¢ o angulo entre yr € ysr (ver Fig.3). Os dois

modos limites de crescimento podem ser representados como:

(1) crescimento de camadas: ¢ =0, ys>yr+ ysF;

(i1) crescimento de ilhas: d>0, ys<7yr+tyskE.

O modo Stranski-Krastanow pode ser explicado imaginando-se (Fig. 1.3) um
gasto de energia (em forma de deformacdo elastica) para que a rede cristalina da nova
estrutura se adapte a rede original do substrato. A transi¢ao do crescimento de camadas
a ilhas ocorre quando saimos da regido onde as forcas de adesdo do campo de tensdo

(strain) agem sobre o material.

YF

Ys

Substrato

Fig. 1.3 - Figura simplificada de uma ilha crescida sobre o substrato

C — Etapas da formacao de ilhas de InAs em GaAs

O crescimento de InAs sobre GaAs ocorre no modo Stranski-Krastanow. A
diferencga entre os parametros de rede desses dois materiais ¢ de aproximadamente 7%.
Para um processo de deposicao suficientemente lento nesse modo pode-se considerar
que o sistema esteja praticamente em equilibrio a cada instante de tempo. Deve-se

admitir portanto que o sistema atravesse estados termodinamicamente metaestaveis e,



por fim, estabelega-se uma configuragio final de equilibrio termodindmico estavel. E
possivel, entdo, destacar trés etapas distintas, esquematizadas na fig. 1.4:

1) Inicialmente o crescimento ¢ bidimensional. Enquanto a cobertura ¢ menor
que 1,6 monocamadas (MC) de InAs forma-se uma camada de molhadura (wetting
layer). Essa camada estd submetida a um strain biaxial no plano da interface com o
substrato (fig 1.4.a).

i1) A partir da cobertura critica [5] de 1,6 MC observa-se a formacdo de
pequenas estruturas tridimensionais [6]. Essas ilhas de InAs sdo coerentes em relacio ao
substrato (adota-se também neste trabalho o termo tensionadas, referindo-se as ilhas
coerentes). No interior dessas nanoestruturas acontece um relaxamento do parametro de
rede no plano de deposicdo. Na base das ilhas (mais proximo ao substrato) a
deformagdo do InAs ¢ maior que no topo, onde o material encontra-se praticamente
relaxado, com seu parametro de rede original (bulk). Esse gradiente de pardmetro de
rede ¢, portanto, responsavel por conservar o estado de coeréncia da ilha em relacao ao
substrato. Nesse caso hd também um aciimulo de energia elastica nas ilhas (fig. 1.4.b).

O intervalo em que existem apenas ilhas coerentes (e submetidas a strain)
estende-se até uma cobertura acerca de 2,3 MC (esse limite pode se alterar ligeiramente,
de acordo com as condig¢des de crescimento).

ii1)) Aumentando-se lentamente a cobertura para valores acima de 2,3 MC
observa-se que as ilhas ndo sdo capazes de acumular elasticamente mais material.
Ocorre entdo um relaxamento através de discordancias, fazendo com que o material das
ilhas adquira o parametro de rede do InAs bulk. A fig. 1.5 mostra uma imagem de
microscopia eletronica de transmissdo de uma ilha incoerente, onde ¢ possivel observar
duas discordancias dentro da nanoestrutura. A transi¢do coeréncia-incoeréncia da-se de
maneira gradativa para coberturas maiores que 2,3 MC [7].

No inicio apenas algumas ilhas se tornam incoerentes, havendo entdo uma
coexisténcia dos dois tipos de estruturas (fig. 1.4.c). Ao se transformarem em depositos
de InAs relaxado (com o parametro de rede bulk) estas ilhas incoerentes (também
denominadas relaxadas) tornam-se sitios preferenciais para adsor¢do do material em
deposicao. Isto acarreta um crescimento acelerado das nanoestruturas relaxadas.
Consequentemente hd uma estagnacdo das dimensdes das ilhas coerentes, que em
situacdes de crescimento fora do equilibrio termodindmico (a temperaturas mais
elevadas) tendem a retrair-se ligeiramente, transferindo material para a vizinhanga.

Nesse estagio a diferenciacao entre os dois tipos de ilhas ¢ morfologicamente possivel,



observando-se apenas suas dimensdes [7]. As estruturas maiores sdao incoerentes,
enquanto as menores permanecem coerentes. Com o decorrer do processo de deposigdo
uma quantidade cada vez maior de ilhas passa a ser incoerente, culminando no

relaxamento e posterior coalescéncia de todas as nanoestruturas.

InAs wetting IIayler (3) COBERTURA (©)
substrato - GaAs ®<1,6 MC
(b)
| HINEENEN HIEEEEEE] TITITTTIT
substrato - GaAs 1,6 MC <0 <23MC

M ©

substrato - GaAs

0>23MC

Fig. 1.4 — representagdo esquematica das etapas de crescimento das ilhas de InAs. (a) formagéo da

wetting layer; (b) surgimento de ilhas coerentes ¢; (c) aparecimento de ilhas incoerentes.

Os intervalos de cobertura para cada etapa sdo vistos a direita.

Fig. 1.5 — Imagem de microscopia eletronica de transmissdo de uma ilha incoerente.
E possivel visualizar as discordancias presentes na nanoestrutura.

(Foto de Juan Carlos G. Pérez).



D — Interdifusao

O processo de crescimento das ilhas de InAs em GaAs descrito na se¢do anterior
nao ¢ isento de fenomenos como segregacao e interdifusao dos materiais envolvidos. O
crescimento desse tipo de nanoestrutura ocorre a altas temperaturas, proporcionando
maior mobilidade atomica na superficie e permitindo troca de atomos ou moléculas com
o substrato.

Uma constatagdo direta da existéncia de interdifusao pode ser feita comparando-
se o volume de material existente nas ilhas de InAs e a quantidade depositada (em
monocamadas). Sabe-se que, no processo de epitaxia, cerca de 1,6 monocamadas de
InAs atuam na formacao da wetting layer. Espera-se portanto que, para uma cobertura
maior, a quantidade adicional de InAs esteja contida nas ilhas que se formaram.

Um estudo [8] utilizando a técnica de microscopia de varredura por tunelamento
mostra que para altas temperaturas de crescimento (maiores que 420°C) o volume das
ilhas (em monocamadas) ¢ consideravelmente maior que o esperado a uma dada

cobertura. Esse resultado ¢ visto na fig. 1.6.
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Fig. 1.6 — Volume total as ilhas de InAs (quantidade equivalente em monocamadas) em fung@o do volume
total depositado de InAs para algumas temperaturas de crescimento [8]. A linha pontilhada representa o

volume esperado caso todo o material fosse incorporado apenas pelas ilhas (excuindo-se a wetting layer).



Esse estudo estima o grau de interdifusdo de GaAs proveniente do substrato nas
ilhas de InAs em cerca de 30% para 3 monocamadas de InAs depositadas a 500°C. Para

temperaturas mais elevadas esse percentual tende a aumentar.

E — Crescimento por MBE

No crescimento por MBE (Molecular Beam Epitaxy) os materiais envolvidos
(neste caso Ga, As e In) sdo armazenados em células de efusdo na forma sodlida. Esses
materiais sdo, entdo, aquecidos de forma conveniente para que se evaporem e
constituam um feixe atdbmico ou molecular cujo fluxo é basicamente controlado pela
temperatura de cada célula. As células possuem obturadores que permitem interromper
o feixe de material, isolando-as da cdmara de crescimento. Para se crescer uma liga ¢
necessario que duas ou mais células estejam abertas. A estequiometria de uma liga ¢
determinada pela taxa de deposi¢do de cada material (intimamente ligada ao fluxo
molecular de cada célula).

O crescimento é realizado em ultra alto vacuo (10™° Torr) na cAmara principal.
Nessa camara o substrato encontra-se na regido para qual os feixes de material
provenientes das células de efusdo convergem. O porta-substrato possui uma resisténcia
elétrica responsavel por seu aquecimento a temperatura adequada a deposicdo do
material que se pretende crescer.

O processo de deposicdo pode ser monitorado por um sistema difracdo de
elétrons refletidos de alta energia (RHEED) [9], constituido por um canhdo de elétrons e
uma tela fluorescente. O feixe eletronico incide na superficie da amostra sob um angulo
rasante, sendo sensivel apenas as camadas atOmicas mais superficiais. O padrao de
difracdo resultante pode ser visto numa tela de fluorescente, relacionando-se
diretamente a rugosidade da superficie. Um esquema simplificado do funcionamento de

um sistema MBE ¢ visto na Fig. 1.7.
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Substrato
Canhao de ¢létrons

Feixe eletronico

Padrao de difra¢ao
Feixes
moleculares

- Células de efusio

Obturadores

Fig. 1.7 — Esquema simplificado de funcionamento de um sistema de MBE

As amostras utilizadas nesse trabalho foram crescidas num sistema Riber 2300
com trés camaras: uma camara de entrada-saida de substratos; uma camara de
recozimento ¢ movimentacao de substratos € a camara de crescimento. Os substratos de
GaAs utilizados sdo tratados termicamente na camara de recozimento (a 400°C por 4
horas) e na camara de crescimento (a cerca de 600°C) para desor¢ao da camada de
oxido. Inicia-se entdo a deposicdo de um buffer de 1 um de GaAs a uma taxa de
crescimento de 1 MC/s. Em seguida ¢ crescida uma super-rede de curto periodo de
GaAs / AlAs com a finalidade de suavizar a superficie e impedir a propagagdo de
defeitos. A temperatura do substrato ¢, entdo, lentamente reduzida até a temperatura de
crescimento da camada de InAs (geralmente inferior a 540°C). Nesse intervalo ¢é
depositada uma nova camada de 0,5 pm de GaAs. Sobre essa tltima camada de GaAs
sdo crescidas as ilhas de InAs. Todas as etapas do crescimento sdo executadas com uma
sobrepressio de arsénio (fluxo de As, ~ 107 Torr).

Uma descri¢cdo mais detalhada sobre o funcionamento de um sistema MBE
encontra-se em [10]. O crescimento de ilhas de InAs ¢ descrito de maneira mais

completa em [11, 12].
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CAPITULO I

Espalhamento de raios-X em superficies

Neste capitulo discute-se o espalhamento superficial de raios-X utilizando
radiagdo sincrotron. O estudo de nanoestruturas ¢ possivel através da difragdo de raios-

X sob incidéncia rasante, sensivel a superficie.
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A — Radiac¢ao Sincrotron

1 - Historico

Pouco tempo apos o trabalho pioneiro de Rontgen com raios-X (1895) Liénard
(1898) e Schott (1912) estabeleceram os fundamentos para o desenvolvimento da teoria
da eletrodinamica cléssica da radiagdo sincrotron. Esse trabalho inicial foi seguido pela
descoberta do elétron e tornou-se fundamental no desenvolvimento dos primeiros
aceleradores de particulas, da década de 20 até o comeco da Segunda Guerra Mundial.
Durante as décadas de 40 e 50 os fisicos produziram particulas carregadas de alta
energia utilizando grandes aceleradores ciclotrons em que estas particulas, eletricamente
carregadas, tinham seu movimento restrito a Orbitas circulares devido a um campo
magnético. As energias necessarias aos experimentos envolvendo particulas elementares
exigiam que estas fossem aceleradas proximo a velocidade da luz para experiéncias de
colisdo. Sabia-se, entretanto, que a principal causa da perda de energia durante o
processo de aceleragdo das particulas carregadas era a emissdo de radiacdo
eletromagnética.

No final dos anos 40 Blewett, Elder e outros observaram radiacao sincrotron
pela primeira vez. As comparagdes dos resultados experimentais com as predi¢des
teoricas foram feitas na década de 50 em Cornell (Estados Unidos) e Moscou (Russia).

Inicialmente a propriedade da radiacdo sincrotron que mais atraiu a atencao de
cientistas externos a comunidade de fisica de particulas foi o suave e continuo espectro
de emissdo, que se estendia do infravermelho distante até a regido dos raios-X. Esse
continuo de radiagdo (fig. 2.1), particularmente na regido de raios-X, consistia-se numa
oportunidade unica para o desenvolvimento da espectroscopia atomica ¢ molecular
(uma grande vantagem sobre as outras fontes existentes, excepcionalmente dispendiosas
ou de dificil manutenc¢ao).

Nos anos 60 a expansdo das atividades em fisica de particulas possibilitou a
execucdo dos primeiros experimentos com aplicagdo da radiacdo sincrotron. Nessa
primeira fase o uso parasita da radiagdo encontrou varios inconvenientes como a
variacdo da emissdo da fonte sincrotron durante a aceleragdo (intensidade variando
fortemente com o tempo) e o fato das particulas serem extraidas para utilizagdo em

experimentos de colisdo a altas energias.
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As primeiras experiéncias de espectroscopia de raios-X com alta resolugao,
espalhamento de raios-X a baixo angulo e microscopia de raios-X foram realizadas no
inicio da década de 70, atestando o extraordinario fluxo de fétons proveniente das fontes
em uso.

A consideravel inconveniéncia do trabalho parasita junto aos fisicos de altas
energias e a rapida expansdo da comunidade cientifica com atividades relacionadas a
radia¢do sincrotron levaram a construgdo dos aceleradores com proposito unico de
fornecer radiagdo. O primeiro sincrotron dedicado surgiu em 1968 em Wisconsin
(Estados Unidos) e a primeira fonte sincrotron dedicada ao uso de raios-X tornou-se
operacional em 1981, em Daresbury (Inglaterra). Em menos de dez anos (1970-80) a
minimiza¢do da radiacdo sincrotron cedeu espago a maximizagdo e optimizacdo da

mesma como prioridade na engenharia de constru¢do de novos aceleradores. [1]
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Fig. 2.1 — Espectro de radiagdo sincrotron emitido de um magneto do SRS Daresbury Laboratory

(Inglaterra). O continuo estende-se até a frequéncia de 500 MHz (energia 107 eV).

2 — Principios e propriedades fundamentais da radiacdo sincrotron
A radiagdo sincrotron ¢ obtida através da aceleracdo de um feixe de elétrons (ou
positrons). Essa aceleragdo ¢ feita inicialmente de forma linear e, em seguida, o feixe de

elétrons ¢ confinado em uma Orbita fechada. O confinamento ocorre em um anel de
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armazenamento, que consiste em um ambiente de ultra-alto-vacuo, com magnetos nas
secdes curvas. Tais magnetos sdo responsaveis pela deflexdo radial das particulas
eletricamente  carregadas, vinculando-as ao circuito fechado do anel e,
consequentemente, produzindo radiagdo. O niimero de elétrons envolvidos no processo
¢ de cerca de 10", Como estdo sujeitos a velocidades relativisticas a producio de
radiagdo pelos “pacotes” de elétrons que percorrem a 6rbita do anel é continua do ponto
de vista do observador estacionario(cada volta leva cerca de 10™'? segundos, devido as
velocidades relativisticas dos elétrons). Uma representacdo esquematica com o0s

principais componentes de um anel de armazenamento € vista na fig. 2.2.

~4Q

Fonte de

radiofrequéncia Lente

Magnetlca
(quadrupolo)

L
\. Raios-X
Dipolo N
i Magnético
» Elétrons
‘e

Fig. 2.2 — Representacdo esquematica dos principais componentes de um anel de armazenamento

de elétrons para obtencao de radiag@o sincrotron.

A radiagdo emitida nos magnetos € tangencial a 6rbita do anel, criando um pico
de extrema intensidade nessa dire¢do. Possui também um alto grau de colimagdo
(emissdo em um angulo so6lido de 1 miliradiano), polarizacdo linear no plano da 6rbita
dos elétrons, estrutura temporal bem definida e intensidade e posi¢do extremamente
estaveis. Soma-se a isso um fator de intensidade que, para a regido dos raios-X duros
(0,5A a 2,0A), chega a ser 10® vezes maior que em fontes convencionais de laboratorio.

Esta ultima caracteristica possibilita a realizagdo de experiéncias de espalhamento de
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raios-X em superficies pois a interagdo desta radiacdo com a matéria condensada ¢

extremamente pequena.
B - Optica de raios-X

A propagacao de uma onda eletromagnética plana com equagao
E(r)=E,expli-(k -7 —w-1)] (1)
em um meio caracterizado por um indice de refracdo n obedece a equacdo de
Helmbholtz.
VxVxE@)+k’n*E(r)=0 (2)
Onde k = 27/4 é o vetor de onda (com comprimento de onda A).

O indice de refragdo do meio para raios-X ¢ dado por

n=1-0+if 3)
onde
4
5:)}.L 4)
27

(N ¢é a densidade de massa; r. = 2,814x10™ A o raio do elétron classico)

€

o
B= in (5)

(1 € o coeficiente de absorcao fotoelétrica).

Para valores tipicos (A4 e niimero atdmico Z) temos S e & da ordem de 10°. O
dangulo critico de reflexdo externa total ¢, utilizando-se o indice de refragdo dado por (3)

1
a, = (25)5 oy {MF (6)
V4
e geralmente varia de 0.1 a 1.0 grau [2].

Consideremos entdo uma onda plana de raios-X (inicialmente no vacuo) que
incide sobre a superficie atomicamente lisa de um cristal com um angulo rasante ¢; de
valor proximo ao angulo critico. A onda incidente ¢ caracterizada por seu vetor de onda
(ki). Parte desta onda sera refletida (com vetor de onda k;) e a outra parte transmitida

(ko). A fig. 2.3 esquematiza a geometria da situagdo descrita acima.
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Sélido K,

Fig. 2.3 — Geometria de incidéncia rasante de uma onda plana de raios-X.

A solugdo da equacdo de Helmholtz resulta em uma onda refletida num angulo
igual ao de incidéncia (refletividade especular) e uma onda transmitida. Essas duas

componentes sao dadas por

E, =R(a,)E, (onda refletida) (7)

E =T(a,)E, (onda transmitida) (8)

onde ¢; ¢ o angulo de incidéncia e E; o campo elétrico da onda incidente. 7 e R sdo
matrizes de reflexdo e transmissdo (conhecidas como matrizes de transferéncia de

Fresnel). As intensidades das ondas transmitida e refletida sdo:

|T(a,. )|2 _ 2sen(a;) ©)
sen(a,) + \/senz(ai) —-28 +2ip

|R(ai)|2 _ sen(a[)—\/sen (a;)—20+2ip (10)
sen(ct, ) + \/senz(ai) —26+2if

A fig. 2.4 mostra | T(e)|*= (E,/E; Y e |R(es)|*= (E,/E;)* em funcdo do
angulo de incidéncia ¢; normalizado por ¢, para um valor fixo de e varios valores da

razdo /0.
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Fig. 2.4 — a) Transmissdo e b) refletividade especular do campo elétrico em fungdo do angulo de

incidéncia dos raios-X (¢;) e do coeficiente de absorcdo .

O maximo de intensidade no grafico de transmissdo se origina do acoplamento
coerente na superficie entre o campo das ondas incidente, refletida e transmitida dos
feixes de raios-X (a maneira ndo usual como \T[z ¢ definido aqui deve-se a Vineyard
[5D).

A onda transmitida penetra pouco no sé6lido, sendo atenuada exponencialmente.
Portanto apenas a superficie sera atingida pelos raios-X. A propagagao do campo

elétrico dentro do solido ¢ dada por
E(F‘)oc exp(i-Re{l;‘-F'))-exp(_%) (11)

onde z ¢ a profundidade em relacdo a superficie e L a penetracdo caracteristica da

radia¢do. A profundidade de penetragdo tem a forma [3, 4]

LE‘Im{E'Z}_l - A l com (12)
.72'-
] nh (13)
122A{(25—sen2a[)+[(senzai—25)2 +4ﬁ2} 2}

que tem o valor assintético ly= A/ 2za. =~ 50A para o; — 0 (onda evanescente),
equivalente a cerca de 10 monocamadas de material. O campo dessa onda evanescente

viaja paralelamente a superficie para um cristal de transparéncia ideal (4 = 0). Neste

caso, para o; < o, tem-se Re{lg '} = ki (que € a componente do vetor de onda paralela
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a superficie). Para ¢; > «, ainda com = 0, a penetragdo ¢ infinita pois ndo ha absor¢ao
fotoelétrica por parte do cristal.

Ao variar-se o angulo de incidéncia ¢ possivel, portanto, estudar camadas mais
internas do material. Na fig. 2.5 a profundidade de penetracdo L; da onda evanescente
(“distorcida”) € vista para diferentes valores de f/J. Para o estudo de superficies através

do espalhamento desta onda evanescente ¢ necessario utilizar a “aproximacao de onda

distorcida de Born” [5].

10000 r T r r T T T
- f s =
z 3" ,
p ] -
A B 0.025 -
g 10004 | 0.050 E
Q 1| —— 0.075
g 1| - 0.100
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S
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he) o
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Fig. 2.5 — Profundidade de penetracdo de raios-X evanescentes em fun¢do do angulo de

incidéncia ¢;.

O estudo de superficies ou estruturas expostas deve ser feito, portanto, através da
analise dos feixes incidente e refletido. O feixe transmitido revelara informacdes acerca
de regides mais internas do material. Esta informacdo ¢ relevante no caso em que o

objeto de interesse (defeitos, impurezas, nanoestruturas) encontra-se coberto

(enterrado). [6]
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C — Teoria Cinematica de Espalhamento de raios-X em Superficies

Consideremos a fig. 2.6, que leva em conta a reflexdo e difragcdo de raios-X nos
planos atomicos perpendiculares a superficie de uma ilha. A onda incidente atinge o
cristal em um angulo rasante (¢;) da ordem do angulo critico, criando uma onda
refletida e uma onda evanescente (eq. 11) que viaja paralelamente a superficie. Esta
onda ¢ espalhada pela nanoestrutura em um angulo 26 paralelo a superficie, com um
angulo rasante de saida oy Isso ocorre devido a difracao superficial de Bragg nos planos

atomicos da ilha perpendiculares a superficie, sendo

260 =2sen” (% ), (14)

onde d ¢ a distancia entre os planos de Bragg da ilha.

Planos de
Bragg

Fig. 2.6 — Geometria de difracdo superficial de raios-X. k;, k, € k¢ sdo os vetores

de onda das ondas incidente, refletida e espalhada, respectivamente.

Na situacdo acima (fig. 2.6) a superficie do substrato ocupa o plano z = 0. O
feixe incidente tem vetor de onda k; = ky[0,cos(a;),-sen(a;)], cujo modulo ky corresponde
a ko= 2m /. A onda espalhada tem vetor de onda ky= ky[sen(20) cos(ay), cos(26)cos(ay),
sen(ay)] com o mesmo modulo. A transferéncia de momento ¢ dada por

sen(20)cos(a ;)
q= I;/ — lgi = k| cos(20)cos(a ;) —cos(a,) |- (15)
sen(a ;) +sen(«,)

Para a aproximac¢ao de onda distorcida de Born, utilizada na teoria cinematica de

espalhamento de raios-X em superficies [2, 5] o indice de refracdo (1°) da eq. 2 deve ser

21



substituido por n’(F) = ny’(z) + (I-ns )yra(r) [7]. O substrato tem indice de refracio n,’(z)
que ¢ igual a 1 para z > 0 (vacuo) e um valor constante n, para z < 0 (dentro do
substrato). O indice de refragio para as ilhas é representado por ny. O termo (I—n4 )y(r)
¢, portanto, responsavel pelo fendmeno de espalhamento dentro das ilhas. A fun¢do
x4(r) € uma funcao degrau, que tem valor 1 dentro das ilhas e 0 fora das mesmas (y4(r) =
0 para o substrato). Portanto deve-se agora resolver a equagdo inomogénea de

Helmholtz (ref. 5):
VxVxE(F)+k,n," (2)EF) =k, 1=n,") g, (F)E(F). (16)
De modo semelhante as eqs. 7 e 8 (solucdo da eq. 2) a eq. 16 tem solugdo dada

pelas equagdes de Fresnel

E, = exp(ilgxy 7)) [exp(ikzz) + R, exp(—ikzz)] ; (onda refletida/espalhada / z > 0) (17)
E, = exp(iExy Ty lT - exp(il?zz)J. (onda transmitida/z<0)  (18)

A onda incidente foi decomposta em componentes paralelas a superficie (ky, e

- 12
ry) € componentes perpendiculares @ mesma (k. € r;) com k, =-— k02 -k, e
~ - 12
k. =—n’k," - k.| (para o substrato, com indice de refragdo ny).
A refletividade Rr e a transmissdo 7 sdo dadas por
2k k, -k
T, = = e R, =—+. (19)
k, +k, k, +k,

A amplitude da onda espalhada pode ser obtida tratando-se as ilhas como uma

perturbagdo e tomando-se o termo de primeira ordem [8]

el]zf‘ e 7 e | e | 7 ]
o jEO 'k ) aa (FOE, (7K )d T (20)

z20

E,,(F)=~ki(1=n,")

esp

Como o espalhamento em questdo origina-se exclusivamente das ilhas, acima do
substrato, deve-se substituir £y pela expressao da eq. 17. Esta onda (eq. 17) possui dois
termos: um termo correspondente a uma onda espalhada e outro para uma onda
refletida. A amplitude da onda espalhada pode também ser vista como uma soma de

integrais (transformadas de Fourier)
~ (= i : 3y iy —iltkizk] )z —
m(qu»ikzik!FId pre o );m), 1)

em que cada uma das combinagdes de sinais para os vetores de onda espalhado

(ky) e incidente (k;) podem ser interpretados como diferentes processos de espalhamento,
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conforme a ilustragdo da fig. 2.7. Os termos gerados a partir da tltima equacdo sao
fatores de forma (se¢do E deste capitulo) para cada tipo de espalhamento (fig. 2.7).
Escrevendo em termos das transformadas de Fourier representadas pelas fungdes

caracteristicas y, (qu ,q. ) a amplitude da onda espalhada ¢ dada por

ik-F
. e
E,, (F)=—k;(1-n,") Z

_W[;?A (qu’qz)+ Rf;?A(qu’_pz)'i'

RZ.\(q,.p.)+RR 7,(q,,.4.), (22)

com p,=k! +k!. As refletividades das ondas incidente e de saida sio R; e Ry

respectivamente.

Cada termo da eq. 22 ¢ relacionado a um processo de espalhamento
esquematizado na fig. 2.7. O primeiro termo relaciona-se a um evento de espalhamento
simples em uma ilha. O segundo termo equivale a possibilidade de espalhamento por
uma ilha e posterior reflexdo pelo substrato. No terceiro termo a reflexao pelo substrato
ocorre primeiro, seguida pelo espalhamento dos raios-X por uma ilha. Por ultimo, o
quarto termo reflete a possibilidade de uma dupla reflexdo pelo substrato, com o
espalhamento por uma ilha entre as duas reflexdes. Os trés ultimos termos sdo
multiplicados por coeficientes de reflexdo pois cada vez que os raios-X sao refletidos
pela superficie do substrato em que se encontram as ilhas ocorre uma atenuagao

dependendo do angulo de incidéncia.

k;

sl
--------
.....
. 0
.....
. e N
e
‘o

‘l(f W
(c) termo 3 (d) termo 4

Fig. 2.7 — Os quatro termos de intensidade espalhada, de acordo com a eq. 22. (a) O feixe incidente é
espalhado em uma ilha ¢ vai diretamente para o detector. (b) O feixe espalhado ¢ refletido pela superficie
e entdo vai para o detector. (¢) O feixe € refletido e espalhado em seguida. (d) O feixe incidente e

espalhado sdo refletidos. As setas indicam a transferéncia de momento.
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A secdo de choque diferencial ¢ dada por [7, §]

4 2|2
do_ . o _kf-nl
d_Q_r ‘Eesp(r)‘ _Ws(kxy’kz’kz)’ (23)

onde dQ ¢ o elemento infinitesimal de angulo solido. Assim, a intensidade espalhada
medida por um detector ¢ obtida integrando-se a eq. 23 no angulo sélido definido pelas
fendas na frente do detector de raios-X. Esta intensidade é proporcional ao quadrado do

fator de estrutura (S oc F*F), dado por (secdo D deste capitulo):

S(kx)ﬁk;’k!) = ‘/?A(qu’ qz)+ Rf/?A(qu’_pz)-i_ Ri?A(qupz)-i_ Rin%A(Qxy’ qz]z ’ (24)

D — Fator de estrutura

A forma geral da amplitude do campo elétrico uma onda de raios-X (de
frequéncia v e comprimento de onda 4) espalhada por um atomo numa célula cristalina é
dada por [9]

dtomo i22v—(27 1 A)[R—(Go-R™)]}
E,, =K-fe ’

) (25)
onde K = Epe’/mc’R (Ey é o campo elétrico incidente; e e m sdo carga e massa do
elétrons, respectivamente; ¢ ¢ a velocidade da luz; R a distancia a origem do
espalhamento). f, € o fator de espalhamento atomico 9, 10]. gy € o vetor transferéncia

de momento unitario, dado pela diferenca entre os vetores de onda incidente e de saida
(semelhante a eq. 15) normalizada. R ¢ o vetor posi¢do do dtomo relativo a origem:
R" =m,d, +m,d, + myd, +7,, (26)
onde r, ¢ a posi¢do do atomo n na célula unitaria e os outros termos especificam a
posicdo da célula unitaria dentro do cristal.
O resultado da eq. 25 pode ser estendido para um cristal com muitos atomos (ou
qualquer conjunto de atomos). Para isso devemos efetuar uma soma sobre todos os
atomos e outra soma incluindo todas as células unitarias. Considere-se, por exemplo,

um cristal com a forma de um paralelepipedo de dimensdes N;a;, N>a,, N3a; paralelas

aos eixos a;axa, do cristal. A amplitude da onda espalhada, para essa caso sera
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. / . _ : = g
Eespcrzsta - K. e2m[vt (R//i)]ane(Zm//i)(qo 7))
n

N, -1 ‘ B ~ N,-1 . ~ ~ N;-1 . ~ ~
X Ze(zm/l)(%"”lal) Ze(zm”i)(%'mzaz) Ze(zm//i)(%'ms%) . (27)
my;=0 m,=0 my=0

O resultado da eq. 27 foi expresso como o produto de quatro somatdrias. A
primeira somatdria envolve as posicdes r, de todos os n d&tomos de uma célula unitaria.
Como este valor depende apenas da estrutura da célula unitaria é conhecido como fator
de estrutura. As outras trés somatorias (em colchetes) possuem carater geométrico,
variando de acordo com o formato do objeto envolvido no espalhamento (nesse caso um
paralelepipedo). Elas indicam os limites das regides onde existem atomos no cristal,
sendo conhecidas como fator de forma (se¢do E).

O fator de estrutura ¢ designado por F, onde
— (271 2)(qo°7,)
F=Y fe e (28)
n

Na determinacao da estrutura cristalina de um solido o fator de estrutura
desempenha papel fundamental pois nele estd definido o tipo de empacotamento
atomico. A eq. 28 depende apenas do vetor posicao na célula unitaria r, = xp,a; + y,a; +
z,a3 dado em termos das componentes x, y, z, ao longo de a; a, a3, respectivamente.

Para uma reflexdo %kl o interesse estd voltado para o valor do fator de estrutura
quando a Lei de Bragg ¢ satisfeita para um conjunto de planos atomicos. Em espago
reciproco isto ocorre quando (qo/ 4) = Hyy. O vetor Hyy, tem a forma Hyy = by + kb, +
/bs com b b, b; vetores reciprocos de a; a; a;. Substituindo r, € (qo / 1) na eq. 28 tem-

se o fator de estrutura para uma reflexdo de Bragg
_ 2771 (hby+kby+1by )X, + Y, dy+2,dy) _ 271i(hx,, +ky, +1z,)
Fu —ane —ane . (29)
n n

A eq. 29 expressa o fator de estrutura na sua forma mais simples e usual. Se o
fator de estrutura de uma dada reflexdo for nulo a intensidade desta também sera nula.

Um atomo que ocupa uma posi¢do de coordenadas (xn, yn, zn) numa célula
unitaria de uma estrutura ctbica de face centrada (FCC) tem trés vizinhos mais
préximos com coordenadas (x, + Y2, yn + %%, zn); (6n + %2, Yny Zn + 2); (Xny Yn + Y2, Zn + Y2).
Se cada célula contém n 4tomos, existem (n / 4) grupos de quatro atomos com o0 mesmo
fator de espalhamento atdomico. O fator de estrutura pode ser expresso como a soma

sobre os grupos de 4 atomos:
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F. = an {ez,ﬂ-(,,xﬁkyﬁlz”) +62m'(h[x”+%]+k[y" + Ytz +e2m’(h[x,,+%]+ky,,+1[z,,+%]) +e2/zi(hx”+k[y”+%]+l[z" +%])} (30)
n

Que pode ser escrito de forma mais simples

F,, = [1+ ok | (D) em‘(k+l):|zfne2m'(hx,,+ky,,+lz,,) . 31
A
Se m é um inteiro temos €™ = (-1)". O termo entre colchetes da eq. 31 assume o
valor 4 para hkl ndo-mistos (todos pares ou todos impares) e zero para skl mistos. Assim
uma estrutura ctbica de face centrada ¢ reconhecida por ndo possuir reflexdes com

indices mistos. Portanto

hkl ndo-mistos: F, = 42 f et (32)
7

hkl mistos: F, =0. (33)

Para os materiais envolvidos neste trabalho (GaAs e InAs) temos um
empacotamento do tipo blenda de zinco, em que os atomos de um elemento ocupam as
posicdes de uma rede FCC deslocada de %2 em todas as dire¢des em relagdo a rede FCC
do outro elemento. Tomando o GaAs como exemplo e considerando um atomo de galio

posicionado na origem, teremos os primeiros vizinhos com coordenadas fracionarias (x;,

yIl) Zn)
0 00 Vo Vi Y
Y 0 Yo Ya Vi
Ga —> As — .
Y 0 Y Yo Ya
0 % Vo 3%

Utilizando a eq. 32 com as posi¢des 0 0 0 para o Ga e Y4 4 V4 para o As o fator

de estrutura sera dado por
hkl ndo-mistos: F, = 4[ fea+ S Ase(’”/z)(h+k+l)]. (34)

Neste caso a eq. 34 pode assumir valores reais ou complexos. Entretanto, a

intensidade espalhada ¢é proporcional ao quadrado do fator de estrutura:

I oc Fhil = Fhle};d . Entdo
Fhil = 16[fGa + fAse(m/Z)(thkH)]' [fGa + fAse_(mz)(thkm]
:16{fc2a+fjs +2fGafAscos%(h+k+l)] 35)

Temos entdo o fator de estrutura para o GaAs e, substituindo-se Ga por In,

também para o InAs. A tabela 2.1 mostra os valores do fatores de estrutura para InAs e
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GaAs utilizando-se o nimero atomico (Z) dos trés elementos no lugar do fator de

espalhamento [11]. (fga= Zca = 31; fas=Zas=33; fmn=Zm =31)

Reflexao Fator de estrutura GaAs InAs
h+k+1=4n Fid® = 16(fa,m* f1s)’ 6,6x10* 1,1x10°
h+k+1=Q2nt1)2  Fu’ = 16(fgam—fis) 64  4,1x10°
h k I todos impares  Fi* = 16(foan’ + f1s) 3,3x10*  5,6x10"
h k I mistos Fui=0 0 0

Tabela 2.1 — Fatores de estrutura para GaAs e InAs. As tltimas colunas mostram os valores numéricos

para o caso em que o fator de espalhamento atomico ¢ igual ao niimero atdmico de cada elemento.

As reflexdes mais intensas para os dois materiais sdo as do tipo 2 + k + [ = 4n,
como por exemplo (2 2 0); (4 0 0); (0 2 2). As reflexdes menos intensas (ndo nulas) sdo
as reflexdes em que & + k + 1= (2n + 1)2, como (2 0 0); (2 2 2); (4 2 0). Para 0 GaAs a
intensidade do tipo de reflexdo anterior ¢ muito baixa devido a proximidade dos
numeros atdmicos de Ga e As (31 e 33, respectivamente). O caso em que 4 k / sdo todos

impares engloba reflexdes como (1 1 1) e (3 3 3).

E — Fator de forma

As trés somatorias entre colchetes da eq. 27 constituem o fator de forma para um
cristal em forma de paralelepipedo com dimensdes N;a;, N>a,, N3as. Considerando-se o
caso mais geral, em que o objeto responsavel pelo espalhamento de raios-X tem uma
forma arbitraria e uma densidade de carga p(r) que depende da posi¢do r, o fator de

forma 3 pode ser aproximado por uma integral do tipo [12]
I = j p(F) x(F)e T dF (36)

onde a funcdo y(r) ¢ uma fungdo degrau que vale 1 para posi¢des dentro do objeto e
zero para posigdes externas a ele.

O fator de forma ¢ assim conhecido, portanto, por depender da configuragao
geométrica do objeto. As consideracdes em torno da forma do(s) objeto(s)

espalhador(es) sdo de grande importancia para experimentos de espalhamento de raios-
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X, principalmente no caso de nanoestruturas, cujo formato e tamanho depende de varios
fatores como orienta¢do epitaxial, modo de crescimento, temperatura de crescimento,

entre outros.
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CAPITULO Il

Transicao coeréncia-incoeréncia em ilhas de InAs

A transicdo coeréncia-incoeréncia, ja mencionada no Capitulo I, ¢ estudada neste
capitulo através de difragao de raios-X por incidéncia rasante (GID — Grazing Incidence
Diffraction). Um modelo simples de uma ilha piramidal deformada possibilita a
associacdo entre o parametro de rede local em uma ilha e seu tamanho lateral. A
comparagdo entre o tamanho lateral da ilha e seu estado de deformacdo permite a
diferenciagdo entre nanoestruturas coerentes ¢ incoerentes, revelando a

interdependéncia entre tamanho e deformacao. [1]
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A — Reconstruc¢io do padrao de espalhamento de uma ilha

A determinagdo do formato de uma ilha de InAs crescida em GaAs (001) pode
ser feita experimentalmente, através de medidas de microscopia de varredura por
tunelamento [2, 3], difracdo de elétrons [4] e espalhamento de raios-X [5]. A estes
resultados experimentais somam-se previsdes teoricas baseadas na minimizagdo da
energia elastica para nanoestruturas [6]. Estes resultados conduzem ao formato

esquematizado na fig. 3.1.

(111)

[110] M o)

[110] (111)

Fig. 3.1 — Formato de uma tipica ilha coerente de InAs crescida sobre GaAs (001) com sobrepressao de

arsénio. Os indices cristalograficos que aparecem entre parénteses referem-se as facetas da ilha. As

direcdes cristalograficas em relag@o ao substrato estdo entre colchetes [5, 6].

Uma ilha coerente deste tipo apresenta uma altura que varia de 40A a 100A e
largura na base de 180A a 300A. Seu comprimento na dire¢io [110] é cerca de 20%
maior em relagio ao comprimento na dire¢io [1 1 0].

O padrao de espalhamento de uma nanoestrutura pode ser obtido levando-se em
conta o fator de forma associado ao seu formato e tamanho e o fator de estrutura do

material do qual a ilha é composta. Para uma ilha de InAs crescida em GaAs o fator de

estrutura para os dois materiais encontra-se na tabela 2.1 do capitulo 2. Resta, entdo, o

calculo do fator de forma da ilha.

A escolha de um modelo de ilha para o qual pretende-se calcular o fator de
forma depende fortemente do grau de resolug@o espacial a ser obtido numa experiéncia
de espalhamento de raios-X. Se a resolu¢ao permite evidenciar detalhes da estrutura tais
como facetas, eixos de simetria e formato geométrico, deve-se incorporar estes detalhes
no célculo do fator de forma. Por outro lado, esta incorporagdo aumenta

substancialmente o niimero de parametros de ajuste, favorecendo o surgimento de
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interpretagdes e resultados ambiguos e tornando o ajuste tedrico mais tedioso e de dificil
interpretacdo. Deve-se procurar, portanto, manter a simplicidade do modelo sem perda
substancial de informacao. Alternativamente ¢ possivel, partindo-se de um modelo mais
simples, incorporar paulatinamente caracteristicas relevantes até que o grau de
aproximacao desejado seja atingido.

As consideracdes fundamentais acerca das ilhas de InAs, representando o
minimo a ser incorporado num modelo para espalhamento de raios-X, sdo listadas
abaixo:

* A ilha deve ser vista como uma pilha de 4tomos cuja propriedade morfologica basica é
seu tamanho (comprimento);

* a distancia lateral entre os 4&tomos de uma camada horizontal de largura L de uma ilha
coerente varia com a altura 4 em relagdo ao substrato devido a existéncia de um
gradiente de parametros de rede (discutido na se¢do C do capitulo I) dentro da mesma.
Esta situacao, ilustrada na fig. 3.2, faz com que o sinal de espalhamento de uma ilha seja
correspondente ao espalhamento de vérias camadas horizontais, cada uma com um
parametro de rede especifico;

» a amostra possui ilhas de diferentes tamanhos. Como consequéncia o modelo deve
incorporar uma distribui¢ao de tamanho cujo significado deve-se a existéncia de regioes

de diferentes dimensdes em ilhas distintas, mas com o mesmo parametro de rede.

L1 h1

| 1 7'\

L2 h2

' 1

Fig. 3.2 — Representacdo do gradiente de pardmetro de rede existente em uma ilha coerente de InAs. As

setas represantem a altura das camadas de atomos destacadas, em relagdo ao substrato.

Inicialmente considerando-se o primeiro tdpico exposto acima, o modelo mais
simples para uma camada horizontal de 4&tomos ¢ um circulo [7] ou um quadrado. No
primeiro caso o tamanho de uma camada depende-se apenas do raio do circulo e, no
segundo, do comprimento lateral do quadrado. Para atender ao segundo topico deve-se
considerar as contribui¢des de varias camadas com os parametros de rede existentes em

uma ilha coerente. Entretanto, como sera visto mais adiante, o tipo de espalhamento
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realizado neste capitulo permite separar o sinal das regides com o mesmo parametro de
rede. O terceiro topico serd satisfeito efetuando-se uma soma sobre os possiveis
tamanhos das ilhas.

Como foi visto no capitulo II o estudo de nanoestruturas expostas na superficie
de uma amostra ¢ possivel através de geometrias de espalhamento em que o feixe de
raios-X incida sobre esta amostra com angulo rasante (da ordem do angulo critico a.).
Neste caso a transferéncia de momento na dire¢do perpendicular a superficie ¢ muito
pequena em relagdo as componentes no plano dessa. Os angulos a; € oy sdo, em geral,
menores que 1° e g-= sen(a;) + sen(ay) pode ser considerado nulo.

A intensidade de espalhamento é proporcional ao quadrado do fator de forma,

que pode ser calculado utilizando-se a equacdo 36 do capitulo II. Consideremos um

arranjo em que N” 4tomos estejam dispostos num quadrado de lado L, espagados por um
parametro de rede constante d. Os vetores de transferéncia de momento no plano do
quadrado de atomos serdo g, ¢ g, (se¢ao B deste capitulo), paralelos aos eixos x e y,
respectivamente. A situacdo descrita acima ¢ esquematizada na fig. 3.3.

d
..T‘ll.ll*I’II.II.I'.II.II.I“

1§ooooooooo§
qaéoooooooooé
e 0000000 0 ¢
o000 0 000 0 ¢|L=Nd
yéoooooooooé
00000000 00
EEEEEEREERKE;
o0 0000000 0 ¢
:.--.---.--.--.--'--.--.--' -.--6
—p ) q. —

Fig. 3.3 — Representacdo de um arranjo quadrado de atomos espagados por uma distancia d.

A intensidade de espalhamento para uma estrutura deste tipo ¢:

I oc Ue’q”xp(x)dx [ p(y)dy - [ €7 p(z)dz

‘ 2

(D
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A integral em z tem valor constante, pois g. € zero € p(z) ¢ uma funcao degrau
com valor nulo na regido externa a amostra (z > 0) e valor constante dentro da amostra

(z <0). As densidades de carga p(x) e p(y) devem ter a forma:
N-1 . N-1 (2)
p(x)= £8(r=jd) ¢ p(r)= 25(y - gd)
J= g=

em que a fungdo delta de Dirac representa a existéncia de carga apenas nas posigoes

ocupadas pelos atomos. Substituindo as densidades de carga (2) em (1)

|3 [er"5(x—jd) 3 [e™ ~
:}Im]g(lqr )/ z iqqd )g (4)

Pode-se substituir as somatorias na equagdo 4 pelas progressdes geométricas
correspondentes. Entdo,

. . 2
.Nd Nd
et —1 e —1‘ ‘

©)

I oc

iq,.d _1 ) iqg,d _1‘

e e

Na se¢do B deste capitulo, veremos que, no tipo de espalhamento realizado ¢, é
pequeno (g, << 1). Utilizando-se aproximag¢do exp(idq,) = 1 + idg, e substituindo na
equacao 5

iq,.Nd iq,Nd
et —1 e —1

e —1 . idq, ‘ |

2
. | (©)

O resultado da equacdo 6 é o fator de forma para um arranjo quadrado de

atomos. No tipo de medida realizada neste capitulo o valor de g, sera fixo. Entretanto,
ha uma certa distribuicdo de tamanhos das camadas laterais, nas diversas ilhas, que
possuem o mesmo parametro de rede. Somando-se sobre as contribuigdes de todos os
parametros de rede dentro da ilha, obtemos a equacao 7, que generaliza o resultado da
equacdo 6 para o espalhamento de uma ilha completa

iL ;q iN ;d jq, 2

Me /7t -1 e -1 ig.n; (7)
[ , s . . : e zv) .
(94:9,59.) * jz:1 g o g
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B — Difracao de raios-X por incidéncia rasante (GID)

A geometria de espalhamento utilizada nos experimentos deste capitulo ¢ vista
na fig. 3.4. O feixe de raios-X incide na amostra com um angulo rasante o;, sendo
espalhado pelos planos atdmicos perpendiculares a superficie em um angulo 26 relativo
a dire¢do dos feixes incidente e refletido e um angulo oy em relagdo ao substrato. O

angulo w ¢ o angulo de rotagdo da amostra. [§]

q
z qr
L STTNq,
0”’ *
* af
~20 K5

PSD

Fig. 3.4 — Geometria de difracdo de raios-x por incidéncia rasante. As direcdes

das componentes do vetor transferéncia de momento estdo indicadas na figura.

Os raios-X difratados sdo coletados por um detector sensivel a posi¢ao, que
mede a intensidade em fun¢do do angulo de saida as (num intervalo entre 0 e 1°). O
espalhamento ¢ medido como fun¢do de Gudiai = qr = (4n/A)sen(20/2), qunguiar = qa =
(4n/A)sen(20/2)sen[(20/2)-w] e q. = (2n/4)[sen(a;) + sen(oy)] (muito pequeno neste caso).
As amostras com ilhas de InAs utilizadas neste trabalho foram crescidas em
substratos epi-ready de GaAs (001). Suas caracteristicas sdo vistas abaixo:
e amostra A: 1,9 MCs de InAs depositadas a 500°C;
e amostra B: 1,9 MCs de InAs seguidas por 30 MCs de GaAs e novamente 1,9 MCs
de InAs (formando uma bicamada de ilhas) depositadas a 500°C;

e amostra C: 3,0 MCs de InAs depositadas a 535°C.
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A taxa de deposi¢ao de InAs era de 0,16 MC/s. A amostra C foi crescida a uma
temperatura maior para favorecer a interdifusdo de material proveniente do substrato e
com maior cobertura visando a formagao de ilhas incoerentes.

Os experimentos relativos as amostras A ¢ B foram realizados na linha de luz
TROIKA II — ID10b do sincrotron europeu ESRF (Grenoble, Franga). As medidas
referentes a amostra C foram feitas no Laboratdrio Nacional de Luz Sincrotron — LNLS
(Campinas, Brasil). As montagens experimentais, muito semelhantes, sdo vistas na fig.
3.5. Nos dois casos o angulo «; ¢ definido através de um circulo independente (que ndo

¢ visto na figura). O valor utilizado para este angulo (o;) foi de 0,25° para as amostras A

e B e 0,3° para a amostra C.

-
T
-

2 \

Fig. 3.5 — Montagens experimentais para difracdo de raios-X por incidéncia rasante nos difratdmetros das

linhas (a) TROIKA II — ID10b (ESRF — Grenoble) e (b) XD1 (LNLS — Campinas).

Essencialmente dois tipos de varreduras em espaco reciproco podem ser
realizadas em uma montagem com geometria equivalente as figs. 3.4 e 3.5. Uma
varredura radial ¢ feita acoplando-se os angulos w e 26, com a condi¢do ¢, = 0 (w =
260/2). Pela lei de Bragg, 4 = [2dsen(26/2)], percebe-se que este tipo de varredura ¢
sensivel aos parametros de rede e, consequentemente, estados de deformacdo da
amostra. Para cada valor de 26 obtém-se sinal de espalhamento proveniente de regides
com um parametro de rede especifico.

Uma varredura angular ¢ realizada fixando-se o angulo 26 e movimentando-se

apenas o, ou seja, com ¢, fixo e variando-se apenas ¢,. Este tipo de varredura ¢ sensivel

35




ao tamanho de uma regido com um dado parametro de rede (determinado por 26 através
da lei de Bragg: d = [4/2sen(26/2)]).

A fig. 3.6 mostra uma varredura radial na dire¢do (2 2 0) entre os picos de Bragg
de InAs (bulk) e GaAs em espaco reciproco para as amostras A e C. A presenga de uma
consideravel intensidade entre as duas posi¢des evidencia a existéncia de um gradiente
de parametros de rede dentro das ilhas de InAs. Caso contrario, se as ilhas fossem
estruturas totalmente relaxadas com o pardmetro de rede do InAs bulk (6,06A), este
resultado mostraria dois picos isolados, correspondendo a InAs e GaAs (a = 5,65A)

volumétricos [8].

107 || v || v || v || v || v I MOM | v ||
Reflexao do substrato GaAs

1 06 —O— A -llhas coerentes (1.9MC)
—@— C - llhas parcialmente incoerentes (3.0MC)

llhas relaxadas de InAs

Intensidade (contagens)

285 290 295 3,00 3,05 310 3,15 3,20
-1
qradiaI(A)

Fig. 3.6 — Varreduras radiais ao longo da direco (2 2 0) para as amostras A: 1,9 MCs de InAs e

C: 3,0 MCs de InAs. As duas gaussianas que aparecem abaixo da varredura da amostra C
somente indicam as contribui¢des das ilhas relaxadas (incoerentes — cinza claro)

e das ilhas tensionadas (coerentes — cinza escuro).

A varredura radial da amostra C exibe uma intensidade difratada extra proximo a
posicdo equivalente ao InAs bulk. Considerando-se que a cobertura nominal de InAs
desta amostra ¢ maior que a cobertura de InAs da amostra A e, para 3,0 MCs parte das
ilhas ja passaram pela transi¢do coeréncia-incoeréncia, pode-se dizer que a amostra C

possui ilhas relaxadas com pardmetro de rede do InAs bulk (6,06A). Entretanto as
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varreduras da fig. 3.6 ndo permitem a obtencdo de nenhum outro tipo de informacao
acerca das nanoestruturas pois sdo resultados da convoluciao de efeitos relacionados a
tamanho e estado de deformacao (strain) das ilhas. Portanto, embora a varredura radial
seja capaz de identificar a coexisténcia de ilhas coerentes e incoerentes na superficie da
amostra, ¢ insuficiente para separar quantitativamente as contribui¢des dos dois tipos de

nanoestruturas.

C — Interdependéncia entre tamanho e strain

Para determinar a relagdo entre tamanho e strain nas ilhas faz-se necessario o
uso de varreduras angulares, com ¢, fixo ¢ variando-se g, em torno de g, = 0. O perfil
do espalhamento obtido desta maneira ¢ dependente do fator de forma da estrutura em
questdo. No caso das ilhas o fator de forma vem da eq. 6, na qual ¢ possivel observar a
dependéncia em relagdo ao tamanho da ilha (Nd = L).

A fig. 3.7 mostra esquematicamente a reconstru¢do da ilha de acordo com a
equacdo 6. Cada camada quadrada de atomos possui um parametro de rede

caracteristico, que torna-se acessivel ao fixar-se ¢, (26), de acordo com a lei de Bragg.

Lei de Bragg
InA: — 6.064 2 =2dsin(20/2),4 =1.56A
d 20 q,

6.06A 42.7°  295A"
596A 435"  3.00A"
586A 443"  3.05A"
576A 45.1°  3.10A"
566A 459°  3.15A"

<
<«

A 4

GaAs —> 5.65A L

Fig. 3.7 — Representacdo esquematica do modelo de ilha correspondente a eq. 6. A tabela a direita mostra

como a escolha de ¢, € equivalente a selecdo de uma regido com determinado pardmetro de rede.

Uma varredura angular efetuada para um valor de ¢, correspondente a uma
regido com pardmetro de rede intermediario entre GaAs e InAs (g, = 3,05A™, amostra

A) ¢ vista na fig. 3.8. A figura mostra os ajustes efetuados diretamente com a eq. 6 e
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com uma distribui¢ao de tamanhos [10] associada @ mesma. A largura do pico deste tipo
de varredura (centrado em ¢, = 0) ¢ inversamente proporcional ao tamanho da regido
analisada, como mostrado no quadro do canto superior direito da mesma figura. Os

graficos deste quadro sdo resultados da eq. 6 para dois diferentes valores de L.

_ ' I ' I ' I ' I v —_ _ J
1 ® Varredura angular p Caens ::;;gg ﬁ'
1---- Ajuste comaeq. 6 g ]
1 Ajuste com distribuigao 3 4 1
6 de tamanho g
— 10" 4 £ .
© ] ] ]
S ] i R ]
~ ] R J
© T -0,15 -0,10 -0,05 0,00 _10,05 0,10 0,157
S ; q,(A") :
[
c 10° 3
() . ]
wid _ o
E i 4
] A 1
10* . . . . .

| | | |
0,00 0,05 0,0 0,45 0,20

q (A"

Fig. 3.8 — Varredura angular para ¢, = 3,05A™" (amostra A). Os ajustes foram realizados

T T T T T T
-0,20 -0,15 -0,10 -0,05

através da eq. 6, com (linha continua) e sem (linha pontilhada) distribui¢do de tamanhos.
O quadro do canto superior direito da figura mostra os graficos gerados a partir

da expressdo de equacdo 6 para L = 100A e L = 300A.

Para relacionar-se tamanho e strain nas ilhas de InAs varreduras angulares foram

efetuadas nas amostras A, B e C. A figura 3.9 mostra estas varreduras angulares para a

amostra A, com ¢, correspondendo a diregdo [1 1 0]. As varreduras iniciam-se proximo
ao ponto da rede reciproca do GaAs (g, = 3,15A™") e vio até a posi¢do do InAs bulk (g,
=2,94A™".

Como a largura destes perfis de difracdo ¢ inversamente proporcional ao
tamanho dos objetos espalhadores [9] algumas considera¢des podem ser feitas acerca da
origem da intensidade espalhada destes “cortes” angulares. Na fig. 3.9 (amostra A),
enquanto ¢, torna-se menor (regides com maior parametro de rede) o maximo central se

alarga, indicando uma diminui¢do das dimensdes dos objetos espalhadores. O inverso
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vale para as varreduras com ¢, maior (menor parametro de rede), onde o0 maximo central
¢ mais fino, correspondendo a uma regido com comprimento lateral maior.

As ilhas sdo, portanto, largas em regides onde o pardmetro de rede ¢ proximo ao
do GaAs (ou seja, na base das nanoestruturas) e estreitas no topo, em que o material
encontra-se relaxado [7]. Uma representacdo do tamanho das regides que originam cada
varredura angular encontra-se a direita da figura. Como hd uma mudanga gradual no
perfil de difracdo em funcdo de g,, pode-se dizer que essas ilhas s3o monotonicamente

deformadas (coerentes) da base ao topo.

o
t
o
=]
&
n
o
=)
o
>

©
[
<

Contagens (u.a.)

-0,10 -0,05 0,00 0,05 0.10
-
q,(A")

Fig. 3.9 — Varreduras angulares em diferentes posi¢des de ¢, para a amostra A (ilhas coerentes). As linhas

continuas sdo ajustes utilizando a eq. 6 com uma distribui¢do de tamanho de aproximadamente 50%.
A direita do grafico estio representadas esquematicamente as dimensdes das regides responsaveis pelos
perfis de espalhamento de cada varredura angular. As varreduras estdo deslocadas por um fator 10. As

linhas pontilhadas foram desenhadas para indicar a largura a meia altura de cada varredura angular.
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O maximo central dos cortes angulares das amostras B e C (fig. 3.10 (a) e (b))
exibe um comportamento diferente. No intervalo entre ¢, = 3,12A™" até
aproximadamente ¢, = 3,00A™" as varreduras angulares mostram a mesma tendéncia ao
alargamento vista na amostra A. Entretanto, préximo a posi¢do do InAs bulk o maximo

central torna-se estreito novamente, indicando a existéncia de ilhas maiores e relaxadas.

Contagens (u. a.)

.0.10-0,05 0,00 0,05 0,10 -0.10 -0,05 0,00 0,05 0.10

qa(A'1) qa(Ad)

Fig. 3.10 — Varreduras angulares em diferentes posigdes de ¢, para as amostras B e C. As duas amostras
possuem ilhas coerentes e incoerentes, sendo estas ultimas responsaveis pelo estreitamento
das varreduras angulares para g, < 3,00A". A direita dos graficos estdo representados os tipos de
estrutura responsaveis pelos perfis de espalhamento. Para valores de g, proximos ao InAs o perfil

equivale ao espalhamento da média em tamanho de uma ilha incoerente

A existéncia de ilhas incoerentes na amostra C deve-se a maior cobertura (3,0
MC), superior ao limite da transi¢do coeréncia-incoeréncia. Na amostra B, entretanto, a
cobertura (1,9 MC) encontra-se no intervalo de formagdo de ilhas coerentes. As ilhas

incoerentes desta bicamada surgiram em pontos da superficie em que discordancias
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geradas pela primeira camada de ilhas favoreceram a nucleagdo das nanoestruturas
relaxadas.
Um grafico do tamanho lateral L das ilhas em fun¢do do parametro de rede d ¢

visto a seguir, na fig. 3.11.

300 -t T r -t 1t 11T
1 Tamanho local das ilhas : Tamanho médio das ilhas |
BN >
— 250 4 “\::\\\? AT
< | RN :
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© 1——C 3 : ]
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—_ O\ \\\ q
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1+ 7 L N
- )/GaAs P Tl I/nAs
0 LN L N L L L R L L L
565 5,70 5,75 580 585 590 595 6,00 6,05 6,10

Parametro de rede (A)

Fig. 3.11 — Tamanho lateral das ilhas em fun¢@o do parametro de rede. As linhas retas sao ajustes
lineares para as ilhas coerentes. Para as ilhas parcialmente relaxadas (amostras B e C)

os valores acima de 5,93A correspondem ao tamanho médio destas.

No grafico da fig. 3.11 a amostra A (ilhas coerentes) apresenta uma variacao
linear do tamanho lateral em fun¢do do parametro de rede [7]. As amostras B e C, além
da contribuicdo das ilhas coerentes (proximo ao valor do GaAs), também mostram
maiores tamanhos laterais proximo a posi¢ao do InAs. Estes valores relacionam-se com
o tamanho médio das ilhas incoerentes, enquanto os tamanhos relacionados as ilhas
coerentes correspondem as dimensdes locais das regides com um determinado
parametro de rede. Os pontos de transicdo entre as regides das ilhas coerentes e
incoerentes (em torno de 5,93A) representam a existéncia de strain residual dentro das
ilhas incoerentes.

Ajustes lineares foram feitos para todos os pontos associados a ilhas coerentes
nas amostras A, B e C. Estes ajustes permitem obter uma estimativa para o tamanho da

base destas ilhas, possibilitando uma comparagdo entre o tamanho das estruturas
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coerentes e incoerentes. Tais ajustes sao necessarios pois varreduras angulares proximas
ao parametro de rede do GaAs sofrem forte influéncia do substrato.

O formato da equacdo das retas ¢ L(4d) = Ly — DAd, onde Ly é o tamanho da
base das ilhas (em A), D é um pardmetro de ajuste e Ad é diferenca em relacdo ao
parametro de rede do GaAs (A). Obtivemos os resultados L = 280A — 1304d, L = 120A
—1004d e L = 270A —1704d, para as amostras A, B e C, respectivamente. Os valores de
Ly sdo uma extrapolacdo para o tamanho da base das ilhas coerentes, representando um
limite inferior, pois sabe-se que proximo ao substrato as ilhas tendem a ser maiores.

O resultado da fig. 3.11 permite diferenciar ilhas coerentes e incoerentes pelo

seu estado de strain (relacionado ao seu tamanho) sem margem para ambiguidades. E

possivel também., em uma amostra com cobertura muito proxima a da transicdo

coeréncia-incoeréncia, obter-se o tamanho maximo de uma ilha coerente e o tamanho

minimo de uma ilha incoerente, para uma dada condicdo de crescimento.

D - Comparacio com resultados de microscopia de forca

atomica (AFM)

Para confirmar a capacidade da técnica de raios-X para diferenciar ilhas
tensionadas e relaxadas foi feita uma comparagao direta com medidas de AFM vistas na

fig. 3.12

Fig. 3.12 — Imagens de AFM das amostras (a) A, (b) B e (c) C. A dimensio lateral das imagens €

de 5000A. Para as amostras B e C as setas para baixo indicam algumas ilhas coerentes,

as setas para cima marcam exemplos de ilhas incoerentes
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O grafico da fig. 3.13 mostra a distribuicdo de tamanhos da base das ilhas

obtidos através da analise das imagens da fig. 3.12. A amostra A exibe apenas um tipo

de ilha (coerente) com distribuicdo de tamanhos (comprimento lateral da base) centrada

em ~ 200A com uma dispersdo de tamanho de + 60A. Para a amostra B os dados de

AFM sugerem uma distribuicao bimodal constituida por ilhas coerentes, centradas em ~

120A e ilhas incoerentes, centradas em ~ 200A. Embora estes resultados de AFM néo

sejam conclusivos em relagdo a natureza bimodal da distribuicdo de tamanhos, eles

apresentam boa conformidade com os resultados de raios-X, onde o discernimento entre

ilhas tensionadas e relaxadas ¢ muito mais claro. Uma distribuigdo bimodal também ¢é

observada na amostra C, centrada em ~ 190A (ilhas coerentes) e ~ 300A (ilhas

incoerentes), que, novamente, confirma os resultados obtidos por raios-X.

C'obe'rtur:a In:As o ' ' '

25 _o—A-19ML -
. [—0—B-2x19ML
X 20—A—C-3.0ML -
7))
S 15| ]
O)
8
S 10} ]
O

5| -

0 1 N 1 N 1

50 100 150 200 250 300 350

Tamanho lateral - L (A)

Fig. 3.13 — Distribui¢do de tamanhos para todas as amostras

obtida através da analise das imagens de AFM da fig. 3.12.

Portanto, embora as técnicas de AFM e raios-X mostrem uma consideravel

conformidade. os resultados de raios-X sdo muito mais decisivos na diferenciacdo de

ilhas tensionadas e relaxadas em amostras onde a analise por AFM ¢ inconclusiva.
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E — Conclusoes

Neste capitulo o espalhamento de raios-X foi utilizado para observar
diretamente a coexisténcia de nanoestruturas tensionadas e relaxadas em amostras
com ilhas de InAs parcialmente coerentes. Foi visto que a técnica de espalhamento de
raios-X diferencia claramente os dois tipos de ilhas, mesmo quando estruturas
coerentes e incoerentes tém aproximadamente o mesmo tamanho, possibilitando
estimar o tamanho mdximo de uma ilha coerente e o tamanho minimo de uma ilha
incoerente. Em geral, esta técnica de raios-X permitiria a investigacdo de coberturas

mais proximas a transi¢do coeréncia-incoeréncia.
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CAPITULO IV

Determinacao elastica da interdifusao de GaAs em
ilhas de InAs

O grau de interdifusdao de GaAs, proveniente do substrato, nas ilhas de InAs ¢
obtido através da correlagdo entre pardmetros de rede — horizontal (no plano do
substrato) e vertical (perpendicular ao substrato) — dentro da ilha. A razao de Poisson
estabelece um limite elastico para o grau de deformagdo das células cristalinas. Uma
deformagdo que exceda esse limite elastico mas ndo produza defeitos na estrutura

cristalina da ilha ¢ atribuida a presenca de atomos de Ga na ilha.

45



A — Altura de uma regiao deformada em relacao ao substrato

No capitulo III foi possivel diferenciar ilhas coerentes e incoerentes através
apenas das dimensdes laterais de regidoes com estado de deformacgdo definido.
Entretanto, a conexdo entre o tamanho das regides e sua altura em relacdo ao substrato
ndo foi estabelecida de modo quantitativo. Considerou-se apenas que regides maiores
deveriam estar mais proximas ao substrato (base das ilhas) e regides menores
corresponderiam ao topo das nanoestruturas, mais distante do substrato. Tais conclusdes
sdo decorrentes da existéncia do gradiente de pardmetro de rede lateral cujo principal
vinculo ¢ o parametro de rede do substrato (que deforma a base da ilha).

A determinacdo da altura de uma regido deformada da ilha ja foi feita por L.
Kegel e colaboradores [1,2]. A andlise do sinal de espalhamento em funcao do angulo
de saida oy permite estabelecer a altura em relacdo ao substrato de uma regido com

parametro de rede especifico. A intensidade espalhada na direcdo perpendicular a

superficie da amostra (z) € dada pelo quadrado da equacdo 17 do capitulo I, que tem a

forma:
I(a,2) =1+ r(a)e =) 1+ 17 (o)™ %) (1)
=1+|r(@)|" + 2Re(r(a))cos 2kaz + 2Im(r(ar)) sen 2kaz

, onde sen(a) = a. Para o da ordem de a. a refletividade (o) pode ser escrita como
r@)=——"— (2)

, sendo & = a/ a, - Devido a presenca da raiz quadrada na equagdo 2 pode-se observar a

existéncia de duas situagdes distintas: ¢ <1 e ¢ > 1. Para ¢ <1 é conveniente separar

as partes real e imaginaria retirando (-7) das raizes de r:

r(@)=Qa* -1 +i(2aN1-a%)- 3)
Substituindo (3) em (1)
1(&,2) =2+2(28* —1)cos 282 + 441 - ¢* sen 242, 4)

onde foi utilizada a coordenada reduzida 2 = k. . Deve-se, agora, encontrar a relagao
0~ ¢

entre a altura z de uma regido da ilha e o perfil de espalhamento nessa dire¢dao. A forma
mais simples de obter z € a partir do maximo de intensidade para o/a. < 1. Neste caso

tomamos a derivada de J(g4) em relagdo a ¢, nula no ponto de maximo. Como

resultado disto obtém-se [1]:
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Esta equagdo conduz ao resultado z = 0 quando o maximo de espalhamento
encontra-se na posicao a = a., correspondendo ao substrato.

Analogamente pode-se obter a solucdo para ¢ > 1, que também fornece a altura
de uma regido em relacdo ao substrato.

O perfil de espalhamento em fun¢do do angulo de saida oy foi registrado por um
detector sensivel a posi¢ao conforme visto no capitulo III. A fig. 4.1 mostra estes perfis
para as amostras A e C. Nesta figura a qualidade das curvas para a amostra C ¢ inferior
a amostra A devido ao menor fluxo de fétons (menor acumulo de contagens) e

utilizagcdo de um detector com menor resolugao.

(a)

(b)

Intensidade (linear)

Fig. 4.1 — Perfis de espalhamento obtidos em um detector sensivel a posi¢ao para as amostras (a) A e
(b) C para diferentes valores de g, correspondentes aos parametros de rede mostrados a direita das
curvas. Através da equagdo 5 deste capitulo ¢ possivel obter-se a altura em relagdo ao substrato

de uma regido com determinado parametro de rede.

Utilizando-se do resultado da equacdo 5 pode-se construir um grafico que
relacione parametro de rede no plano do substrato e altura em relagdo a este. O
resultado, visto na fig. 4.2 permite também a separacdo entre ilhas coerentes e

incoerentes para a amostra C. Nesta amostra observa-se um comportamento linear da
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altura 4 em relacdo ao substrato para regioes com estado de deformagao proximo ao
GaAs, correspondendo a estruturas coerentes, € pontos com maiores valores de /4 para
regides proximas ao InAs, correlacionados as ilhas incoerentes. Ajustes lineares no

formato h = Hy + DAd para as duas amostras encontram-se também na figura.
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Fig. 4.2 — Altura em relagdo ao substrato em func¢do do parametro de rede lateral para as amostras A e C.

Para a amostra C os pontos proximos ao parametro de rede do InAs correspondem a ilhas incoerentes.

A figura 4.3 permite uma visualizacdo do perfil da ilha, obtida através do

cruzamento dos resultados para ilhas coerentes da fig. 4.2 e da fig. 3.11 do capitulo III.
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Fig. 4.3 — Perfis das ilhas coerentes das amostras (a) A e (b) C, obtidos
através dos resultados das figs. 4.2 e 3.11 (capitulo III).
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Embora as ilhas coerentes das amostras A e C apresentem aproximadamente as
mesmas dimensoes laterais a maior temperatura de deposi¢cdo de InAs utilizada no
crescimento da amostra C permite a formacdo de ilhas maiores pois favorece a

interdifusdo de GaAs proveniente do substrato.

B — Parametro de rede vertical

Uma anélise completa da deformacdo elastica a qual o material das ilhas de InAs
estd submetido pode ser feita através da correlagdo entre estado de deformagdo biaxial
no plano (imposto pelo substrato) e na diregdo perpendicular a este. Para isto deve-se
efetuar um tipo de medida sensivel ao parametro de rede na direcdo z, onde o
espalhamento ocorra em planos paralelos a dire¢do x ou y. Um mapeamento nas
proximidades de uma reflex@o do tipo (0 2 2) fornece diretamente o tipo de informacao
que se procura [3, 4].

A geometria de espalhamento utilizada para esta medida ¢ vista abaixo, na fig.

4.4.

detector

raios-X

Fig. 4.4 — Representacdo esquematica da geometria de espalhamento utilizada para mapeamento da

reflexdo (0 2 2) da amostra C.

Nesta figura o detector esta fixo no brago correspondente ao angulo 26. O angulo
® ¢ o angulo de inclinacao do circulo y, perpendicular ao plano 26 / ® (plano do papel).

¢ ¢ o angulo de rotacdo da amostra. Neste tipo de experimento o angulo o funciona
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como o o; do capitulo III, possibilitando a condig¢ao de incidéncia rasante do feixe sobre
a amostra, com angulo o; proximo ao angulo critico a,. Esta condi¢do permite minimizar
o sinal de espalhamento do substrato em relacdo a superficie. O acesso as reflexdes fora
do plano da amostra deve-se a combinagdo entre os angulos y e o.

As medidas de espalhamento na direcdo [0 2 2] para a amostra C foram
realizadas na linha XD2 do LNLS (Campinas). Foi utilizado um detector cyberstar
simples (puntual). O angulo de incidéncia foi fixado em 0,2°.

O programa spec, responsavel pelo controle do equipamento, trabalha
diretamente em unidades de espaco reciproco. O mapeamento foi feito através de
varreduras na dire¢ao L para varios valores fixos de K. Destas varreduras construiu-se o
mapa da fig. 4.5, que abrange uma regido do espago reciproco com limites (0 1,76 1,76)

e (02,1 2,1), para incluir o espalhamento das ilhas e do substrato.

(01,76 2,1) (02,12,1)

L

|

VI
=

Espalhamento das
ilhas de InAs

K

L - unidades de espaco reciproco (Aq)

Intensidade (u. a.)

(01,761.78) K - unidades de espago reciproco (aq) ©2'%7)

Fig. 4.5 — Mapa em espago reciproco da reflexdo (0 2 2). Este resultado permite associar pardmetro de
rede lateral e vertical para as ilhas, conforme ilustrado pelas linhas pontilhadas. As unidades K e L
referem-se a rede reciproca do GaAs; os indices dos limites do mapeamento aparecem nos vértices do

mapa. As dire¢des K e L sdo vistas relativamente a ilha na representagdo esquematica a direita da figura.
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O pico de maior intensidade visto na figura 4.5 corresponde a reflexdo (0 2 2) do
substrato de GaAs. Ao longo da diregdo vertical deste pico observa-se a linha de
intensidade do substrato. O sinal originado pelo espalhamento nas ilhas encontra-se
abaixo e a esquerda do pico do GaAs. A regido do mapa marcada com setas indica
intensidade proveniente da regido do substrato deformada devido a presenga da ilha.

Este resultado foi obtido para um pedaco da amostra C em que, devido a um
gradiente de cobertura, apenas ilhas coerentes eram encontradas na superficie. Isto
explica a auséncia de um pico de intensidade devido a presenca de InAs relaxado no
mapa [3].

Para fazer uma analise quantitativa da fig. 4.5 fizemos as seguintes suposigoes:

* Cada camada de atomos paralela ao plano da ilha possui um certo parametro de rede
horizontal estabelecido pelo gradiente de pardmetros de rede discutido no capitulo III;

* 0 strain biaxial a que esta camada horizontal estad submetida induz uma deformacgao
definida das cé€lulas cristalinas na dire¢cdo perpendicular ao substrato;

* h4 uma correlacdo univoca e direta entre o pardmetro de rede vertical e horizontal,
visto que cada regido deformada com um parametro de rede horizontal definido
determina uma deformacdo na direcdo vertical. Esta correspondéncia ¢ obtida
associando-se o valor de K do méximo de intensidade ao valor de L de cada varredura
que compde o mapa, sendo ilustrada pelos pontos de encontro das linhas pontilhadas
que partem dos eixos K e L da fig 4.5 (na linha de maximos de intensidade de
espalhamento das ilhas de InAs).

Estas consideragdes levam ao grafico da fig. 4.6, que relaciona os pardmetros de
rede lateral e vertical dentro das ilhas. Neste grafico observa-se que proximo ao
substrato, em regioes da ilha com parametro de rede horizontal (a, = agaas'(K/2))
proximo ao do GaAs, o parametro de rede vertical (a, = agaas'(K/2)) € maior que para o
InAs bulk. A medida que a, aproxima-se do valor do InAs bulk (relaxado), ha uma
diminui¢do de a,. Neste grafico foi feito um ajuste linear do tipo a, = Ay + BAa,, onde
Aay é o desvio do pardmetro de rede do GaAs (5,65A).

Para uma melhor visualizacdo da deformagdo sofrida pelo material dentro das
ilhas € conveniente observar variagdes no volume das células cristalinas, definido pelos
parametros de rede em questdo. No plano do substrato tem-se a, = a,, o que levaa V =
ay™ a, para o volume de uma célula. Um grifico do volume V das células em fungio do
parametro de rede lateral a, ¢ visto na fig. 4.7. Nota-se que, em compara¢do com o

volume de uma célula cristalina de InAs bulk ([6,06A]° = 223A%), as células dentro das
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ilhas apresentam um volume consideravelmente inferior proximo a base,

equivalente ao do InAs bulk no topo.
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Fig. 4.6 - Relagdo entre pardmetros de rede horizontal e vertical numa ilha de InAs
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Fig. 4.7 — Volume das células cristalinas de uma ilha de InAs em fung¢io do pardmetro de rede lateral.

O ponto de intersegdo entre as linhas pontilhadas representa o volume da célula cristalina do InAs bulk.



C - Interdifusao

Dois fatores podem contribuir para a modificagdo do volume das células
cristalinas dentro das ilhas: interdifusdo ¢ deformacao eldstica. Inicialmente vamos
considerar apenas o primeiro deles, baseando-nos na lei de Vegard e supondo que o
volume de uma célula cristalina de InAs s6 pode ser modificado através da formagao de
uma liga de In;_cGacAs dentro da ilha. Em outras palavras, supomos que a liga de
InGaAs ¢ incompressivel, sendo o volume de suas células unitarias invariante sob
qualquer deformagdo. Esta aproximacdo permite uma visualizagdo rdpida do
comportamento do sistema, embora seja pouco realista.

Posteriormente, as duas contribui¢des serdo incorporadas de maneira simultanea,
estabelecendo-se um limite eldstico para a deformagao do InAs das ilhas. Acima deste
limite a manutencdo da coeréncia da ilha deverd ser atribuida a um certo grau de

interdifusdo de material proveniente do substrato.

1 — Interdifusdo sem deformacdo eldstica
A lei de Vegard diz que a variagdo do parametro de rede de uma liga do material
ndo tensionado ¢ linear em relacdo a composicdo da mesma. Ou seja, o parametro de
rede médio (a,) para In;_cGacAs ¢ dado por:
am = C aGaas + (1 = C) - apas (0)
onde C (0 < C<1) ¢ aconcentracdo de GaAs na liga. Portanto C tem a forma

C Ay — Algs - (7)

AGass ~ Ainas

No lugar de a,, utilizamos o pardmetro de rede médio dado pela raiz cubica do
volume da célula unitaria em cada regido da ilha. Pode-se, entdo, criar um grafico da

concentragdo de GaAs em fungao do pardmetro de rede horizontal, visto na fig. 4.9.

2 — Interdifusdo com deformacdo eldstica

Uma medida mais realista da composi¢do quimica da ilha pode ser feita
recorrendo-se as propriedades elasticas dos materiais envolvidos (InAs e GaAs). Para
um filme epitaxial crescido sobre um substrato orientado ao longo de uma dire¢ao do
tipo (1 0 0) as componentes de strain vertical e paralela ao substrato sdo dadas por [5]:

a,—a a, —a 8
i local g// =2 // local ( )
a, + Aiocal a + Aiocal

E. =

z
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, onde a1 € dado pela equagdo 6, diretamente relacionada a concentragao de GaAs. a.
e ay sdo os parametros de rede vertical e horizontal para a regido da ilha em que se quer
calcular a concentracdao de GaAs.

A relacdo entre as componentes vertical e horizontal de strain depende do tipo
de compressao (axial ou biaxial) no material. De acordo com a fig. 4.8(b), caso a
compressdo seja uniaxial o material pode se expandir em duas outras direcdes. Neste
caso a expansao nas duas dire¢des ¢ dada por

£, =—Vg, (compressao uniaxial) 9

z

em que v ¢ a razdo de Poisson, definida como a razdo da compressdo transversal pela

expansao longitudinal das células cristalinas [7].

Aiocal
«—»
a) it — !
Compressao
Aiocal i i az = Alocal(1+€,/2)/(1-€,/2)
«— >
ay = iocal(1+e4/2)/(1-€//2)
b) c)
£Z a 7 az /8”
— &) — C—

N A

A 4

Fig. 4.8 — (a) Representagdo esquematica da deformacgao (strain) horizontal (lateral) e vertical de uma
célula cristalina quadrada devido a uma compressao axial. Dois tipos de compressdo: (b) uniaxial e (c)

biaxial. A relag@o entre as componentes de strain para os dois casos sdo vistas nas equacdes 9 e 10.
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Para uma compressdo biaxial (fig. 4.8(c)) a conexao entre as componentes de
strain ¢ dada pela relacdo [5,6]:

—2v_. (compressdo biaxial) (10)
Pl

E. =
1-v

z

A razao de Poisson para grande parte dos solidos varia entre 0,2 ¢ 0,4, sendo v =
0,5 a razdo de Poisson para um material incompressivel.
Substituindo as equagdes de & e ¢, (8) em 10, encontra-se aj,., resolvendo-se a
equacao:
(az - alocal) ) (Cl// + alocal) = (_2V/1 _V) ' (ClZ + alocal) : (a// - alocal) ’ (1 1)
que resulta na equagao do segundo grau
2
- (alocal) (1 + V) T Qpcal (1 - 31/)(612 - (l//) T80 (1 + V) ’
(12)
cuja solucdo conduz a

_ Gv-D(a.—a)) - J(1-3v)*(a. —a,)’ +4(1+ ) a.q, (13)
local _ 2(1 + V)

, de onde pode-se extrair a concentracdo de GaAs através da eq. 7 trocando-se a,, por
Alocq- Bsta € uma contribuicdo original deste trabalho, que permite o calculo da
concentragdo de GaAs sem utilizagdo de medidas que apresentem contraste quimico
como, por exemplo, comparacdo entre reflexdes com fator de estrutura diferentes ou
espalhamento anomalo de raios-X [1, 2].

Os valores da razdo de Poisson para InAs e GaAs sao 0,35 e 0,31 [8],
respectivamente. O célculo de ajpcu (eq. 13) € feito de maneira autoconsistente:
substitui-se inicialmente a razdo de Poisson do InAs e obtém-se um valor de
concentragdo que ¢ utilizado na lei de Vegard para que uma nova raziao de Poisson,
correspondente a liga, seja encontrada (eq. 13).

Viiga = C Vgaas + (1 = C) * Vinug (14)
Esta nova razdo ¢ levada novamente a eq. 10, de onde retira-se um novo valor de C. O
processo ¢é repetido até que a variacdo da concentragdo seja menor que 0,01% para uma
nova iteragdo (a convergéncia para o valor final € rapida). O resultado ¢ visto na fig. 4.9,
para que possa ser comparado ao resultado anterior (sem deformacao elastica).

Baseando-se no resultado com deformagdo eléstica da fig. 4.9 ¢ possivel fazer
algumas consideragdes acerca do processo de crescimento das ilhas para a amostra C. A

alta temperatura de crescimento utilizada (530°C), préxima ao limite de dessor¢cdo do
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InAs, proporcionou uma maior mobilidade (cinética) aos atomos de Ga vindos do
substrato. Estes 4&tomos se diluiram de maneira gradativa na ilha e suas posi¢cdes foram
conservadas pela queda abrupta de temperatura, ap6s o curto tempo de deposi¢do de
InAs. A partir dai teve inicio um processo de acomodagdo elastica do material destas
nanoestruturas, que relaxou-se de maneira proporcional a razdo de Poisson da liga de

In;_cGacAs, criada dentro das ilhas.

: , : , : , : ,
35+ O 1-sem deformacgéo eldstica -
’ ® 2-com deformacéao elastica 1

% GaAs

0 '

I I I I
57 5,8 5,9 6,0 6,1
Parametro de rede lateral - (ay) (A)

Fig. 4.9 — Porcentagem de GaAs nas ilhas de InAs em fungéo do parametro de rede lateral para os

dois métodos empregados nesta secdo (com e sem deformacao elastica).

E possivel avaliar experimentalmente as duas componentes de strain
representadas pelas equagdes de (8). A fig. 4.10 mostra este resultado em fun¢do da

altura em relagao ao substrato.
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Fig. 4.10 — Componentes de strain (a) vertical e (b) paralelo ao plano do substrato

para as ilhas coerentes da amostra C

Conforme pode ser visto na figura anterior hd uma troca no sinal das
componentes de strain da ilha proximo ao topo da mesma. Isto indicaria a presenca de
uma pequena quantidade de material submetido a um reduzido strain tensivo
(horizontal) nesta regido. Tal fato poderia ser justificado pela existéncia de uma liga de
IngoGap 1As (média) desta por¢ao da ilha, cujo parametro de rede € inferior ao do InAs

bulk. Entretanto, a faixa de strain lateral (7%, no intervalo de -5.5% a 1.5%) obtida

experimentalmente condiz com a diferenca de parametros de rede entre InAs e GaAs. O

resultado do grafico da fig. 4.11 relaciona diretamente as duas componentes de strain,
evidenciando o ponto em que ocorre a troca de sinal. Esta troca possivelmente originou-
se de efeitos de resolugdo inerentes ao experimento, devido a utilizagdo de um

monocromador sagital, gerando um feixe com consideravel divergéncia.
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Fig. 4.11 — componente vertical de strain (e,) em fung¢do da componente horizontal (¢,).

A combinacdo de todos os resultados deste capitulo para as ilhas coerentes da

amostra C conduz a representacdo da fig. 4.12. Nesta figura estdo relacionados todas as

grandezas obtidas neste capitulo para cada por¢do da ilha.

100

80

60

40

20

50

AmostraC

100 150

%GaAs &%) &%)
<9 >0,9 <-1,0

13 -09 1,0

. 17 -2,7 2,9

>22 <45 >4)9

Fig. 4.12 — Representagdo esquematica de uma ilha coerente da amostra C.
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D — Conclusoes

Neste capitulo obteve-se o grau de interdifusio de GaAs nas ilhas coerentes da
amostra C. O método utilizado baseou-se, de maneira original para o caso de
nanoestruturas, nas propriedades elasticas dos materiais envolvidos. Os resultados
sdo condizentes com o esperado por experimentos anteriores de espalhamento de

raios-X [3] e STM [9].
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Neste trabalho mostramos como ¢ possivel reconstruir estrutura, morfologia e
composicdo quimica de ilhas de InAs crescidas em GaAs através de resultados de
espalhamento de raios-X. Os métodos empregados nos capitulos III e IV tém ampla
aplicabilidade para nanoestruturas. No terceiro capitulo foi visto como os resultados de
espalhamento de raios-X permitem diferenciar ilhas coerentes e incoerentes pelo seu
estado de deformacdo (strain). Também destaca-se, como contribuicdo original desta
dissertagdo, a determinagao elastica da interdifusao de GaAs nas ilhas de InAs, realizada

no capitulo IV. O organograma abaixo relaciona esquematicamente as técnicas e etapas

CONCLUSOES

necessarias a reconstrucdo das ilhas.

Etapas de reconstrugao de uma ilha de InAs através
de resultados de espalhamento de raios-X

Espalhamento de
raios-X

GID

Grazing Incidence Diffraction
Parametro de rede no plano
do substrato

Parametro de

CTR

Crystal Truncation Rod Scattering

rede perpendicular

ao plano do substrato

coeréncia-incoeréncia

Estado de deformagdo Altura de uma regiao Estado de deformagdo Deformagéo
strain || deformada em strain L] elastica das
biaxial no plano relagdo ao vertical células
substrato cristalinas
Tamanho das ilhas Transigao Interdifusdo

Etapas para reconstrucdo de uma ilha de InAs.
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assembled dots by x-ray scattering
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In this letter, grazing incidence x-ray scattering is employed as a method to identify relaxed islands
in an ensemble of partially coherent self-assembled InAs quantum dots. A simple model of strained
pyramidal islands enables the association of the local lattice parameter of an island to its lateral size.
A comparison between the island side length and its strain state allows the identification of coherent
and incoherent nanostructures, revealing the size—strain interplay during growtl200®©
American Institute of Physics[DOI: 10.1063/1.1427421

Self-assembled quantum dot®Ds) have been exten- dots are formed. For higher coverages, dislocations start to
sively studied in the past few years and have shown a corappear, generating relaxed islands on the suff&ae.coher-
siderable amount of applications in the field of optoelec-ently strained islands, the lattice parameter misfit induces a
tronic devices™® The growth of dislocation-free relaxation gradient inside the dots, which was recently
nanostructures with a narrow size distribution is crucial formapped out in an x-ray scattering experiment by Kegel
the optimal performance of these devices. Since early worlkt al®
in this field, the transition of InAs dots from coherent to For this work, three InAs/GaAs samples were grown by
incoherent states has been mostly investigated by atomimolecular beam epitaxy on a Ga@81) substraté? In
force microscopyAFM).%" In the case of the coexistence of sample A, 1.9 MLs of InAs were deposited on a GaAs buffer
two island types, Ostwald ripenifignay occur, where larger layer at 500 °C at a rate of 0.16 ML/s and Asressure of
islands (which may be relaxedgrow at the expense of 5.8x10 °Torr. In sample B, these same steps were adopted
smaller ones, leading to a bimodal island size distributionand, subsequently, a 30 ML GaAs spacer was deposited on
Samples with coherent and incoherent QDs usually exhibithe InAs dots, followed by 1.9 MLs of InAs, forming an
this bimodal size distribution, where coherdptrained is-  InAs/GaAs/InAs bilayer. Sample C was designed to produce
lands are smaller than incoherénglaxed nanostructure%’  coherent and incoherent islands: 3.0 MLs of InAs islands
However, the exact point of the coherence—incoherence tranvere deposited at 535 °C. AFM measurements confirmed the
sition is hard to be identified by AFM, since at this point, formation of self-assembled dots in all samples.
islands of both types may have nearly the same size. In this The x-ray experiments were performed at the European
letter x-ray scattering is used to unambiguously separate cé&@ynchrotron Radiation FacilityfESRP (France and at the
herent and incoherent islands by relating their size to thé.aboratsio Nacional de Luz Sicrotron(LNLS) (Brazil).1°
strain state. This method enables the direct identification oSamples A and B were investigated at TROIKA 1I—ID10b
relaxed dots, even at the initial stage of the coherent(ESRB, while the results on sample C were obtained at the
incoherent transition. XD1 bending magnet beamline at LNLS. Nearly identical

The heteroepitaxial growth of InAs on Ga@91) usu-  experimental setups were used in both facilities. All mea-
ally proceeds as follow&:while the amount of deposited surements were done at grazing incidence geometsya
InAs is less thar- 1.6 monolayergsMLs), a two-dimensional ~ function of w—sample rotation angle andé@2-scattering
layer can be grown. Increasing this coverage beyond 1.@ngle. The incident anglew; was set by an independent
MLs up to ~2.3 MLs, coherently strainetislocation-fre¢  circle and the exit angle;; was measured from 0° to 1° by
a position sensitive detecttt.Samples A and Bsample G
9E-mail address: angeloms@fisica.ufmg.br were (wag illuminated at a grazing angle;=0.25° («;
bAuthor to whom correspondence should be addressed: electronic mair=0.3°) with an x-ray beam of wavelength=1.560A (\

C)rogeriO@fisica-ufmg-br . _ =1.378A). The x-ray scattering was measured as a function
glrséc;i?t Laboratorio de Nanoscopia—CETEC—Belo Horizonte 31170-000,Of Uradia™=0; = (47/\)sin(26/2), which is strain sensitive,

dpresent address: European Synchrotron Radiation Facility, (3renob|é5,mc_j al_SO (?f Qangular= da= (477/7\) _Sm(2‘9/2) Sln(26/2_-w),
France. which is size sensitive, integrating,=(2m/\) [sin(x;)

0003-6951/2001/79(26)/4342/3/$18.00 4342 © 2001 American Institute of Physics
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FIG. 1. Scans along the radial direction for samples A: 1.9 MLs I(@fen
circles and C: 3.0 MLs InAqclosed circles The two Gaussians drawn for
sample C only indicate the contributions of relaxéght gray) and strained
(dark gray dots. The x-ray profile for sample C is shifted down by a factor
of 10 for clarity.
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+sin(ey)] from 0.02 to 0.07 A1.° In grazing incidence ge-

; ; ; ; G. 2. Angular scans at different radig} positions for:(a) sample A
ometry, the scattering is due to at_omlc planes perpendlcu'{ﬁoherent QDpand (b) sample C(partially coherent QDs The solid lines
to the sample surface and, essentlally, two types of scans Cak fits according to Eq1). A size distribution of 50% was used in all fits.

be done. A radial scan is performed coupliado 26, span-  The angular scans are displaced by a factor of 1@jmnd 5 in(b). Dashed
ning from InAs to GaAs Bragg peaks in reciproca| Space_"nes were drawn to indicate the approximate width of each angular scan.

Thus, by Bragg's law A =2d sin(26/2)], this radial scan is

sensitive to the strain of the sample, since for each value dfity for each angular cut. In Fig.(® (sample A, asq, de-

26, regions of the island with different lattice parameters arecreases(cuts with larger lattice parametershe central

probed. Angular scans are performed solelydb{g,), with  maximum broadens, indicating the decrease of the lateral

26 (q,) fixed. These scans are size sensitive, since the sizéimension of scattering objectsHence, InAs dots are wide

of the region can be inferred from the width of thg scan  in regions where the lattice parameter is close to Gas,

profile** the bottom of the islandsand constricted at the nearly re-
Figure 1 shows two radial scans along tBe2 0) direc-  |axed top, as in Ref. 9. Since there is a gradual change of the

tion taken from samples A and C. Both samples present @idth of the diffraction profile as a function df,, these

reasonable amount of scattered x-ray intensity between thglands are monotonically strained from bottom to top. The

InAs and GaAs bulk peak positions. This is a clear evidenceentral maximum in sample [Fig. 2(b)] shows a somewhat
of the existence of a lattice parameter gradient inside the doifferent behavior than in sample A. From=3.119A™1
from the bottom to the top of the island®8esides the con-  yntil q,=2.994A°1 the angular scans show the same

tribution from coherent dots, sample C shows some extrgroadening trend as in sample A. However, close to the InAs
diffracted intensity near the InAs bulk peak position. Consid-bulk peak position, the central maximum becomes sharp
ering that this sample contains almost twice the amount ofgain, indicating the existence of larger relaxed islahds.
InAs as sample A and that islands with this coverage have |n order to quantify the dependence of the island size to
already crossed the coherence—incoherence tranSitim, its lattice parameter, an analytical description of the angular
infer that this sample contains relaxed QDs with the latticescattering from portions of the islands limited by planes at
parameter of bulk InA6.06 A). However, no additional height z parallel to the substrate surface was employed.
statements can be made at this point about the size of thegsed on AFM measurements of all samples, the islands
incoherent dots, since the x-ray scattered profile is the resulfave a pyramidal shape with a square section of side length
of a convolution of the size broadening effécand strain | along the[1-10] direction and a varying local lateral lat-
relaxation. Therefore, although radial scans identify the cotice parameter. In this case, the scattered intensity of an an-

existence of coherent and incoherent QDs at the sample sugjular g, scan for a fixed), andq, can be calculated usihg
face, the contribution from coherent and relaxed islands can-

not be quantitatively separated. M

In order to determine the relationship between island .
p I(qarql’!qz)oC El qua e'diqf—l

e, (1)

size and strain, angulay, scans with fixedg, were per- i
formed on samples A, B, and C. Figure®)2and 2Zb) show

these angular scans for samples A and C, respectively, whevehere M is the number of square sections parallel to the
da corresponds to thél—1 0] direction. The scans start surface, and;, d;, andh; are the length, the lattice param-

near the GaAs reciprocal lattice point,&3.15A 1) andgo  eter, and the height of square sectipn respectively.N;

up to the InAs positiond, =2.94 A~1). Since the full width =L;/d; is the number of atomic lines at plafje The solid

at half maximum of these diffraction profiles is inversely lines in Figs. 2a) and 2Zb) are least-square fits done using

proportional to the size of the scattering objEa, few state-  Eq. (1), which were performed adjusting the square side

ments can be drawn about the origin of the scattered intedengthL for every fixedq, (corresponding to a small region
Downloaded 20 Dec 2001 to 150.164.13.83. Redistribution subject to AIP license or copyright, see http://ojps.aip.org/aplo/aplcr.jsp
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FIG. 3. Islands side length as a function of lattice parameter for all thre"FM images.
samples. The straight lines are linear fits for coherent islands. For the par-
gsg):areelaiz;cjnésll:;ldtsglz and Q the values above 5.93 A correspond to sample C, centered at190 A (strained QD)S and ~300 A

g gmns. (relaxed QDg which, again, is in accordance with x-ray

] . ) results. Therefore, even though AFM and x-ray techniques

of the island of lattice parametelr=2/q). In this way the 416 shown to portray good conformity, the x-ray results are
variation of island side length as a function ofd for se-  ych more decisive in separating strained and relaxed is-
lected regions of the island was obtained. _ lands in samples where the AFM analysis is inconclusive.

A plot of_the |sland_ 5|d§ length as a function of lattice In conclusion, x-ray scattering was employed to directly
parameterd is shown in Fig. 3. Sample Acoherent QDB gpserve the coexistence of strained and relaxed nanostruc-
pre_sents a linear decrease of the side length as a function gf;es in partially coherent InAs quantum dot samples. It was
lattice parameter as reported befdramples B and C, be- shown that the x-ray scattering technique clearly separates
sides the contribution from coherent islaridtose to GaAs  {hese two island types even when coherent and incoherent
value, also exhibit larger side lengths close to InAs vaIueQDS have about the same size, also enabling an estimate of
which are, therefore, assigned to be relaxed isldadd cor-  {he maximum size of coherent quantum dots and the mini-
respond to an average value of the size of these islands, naf,m size of relaxed dots. In a general case, this x-ray tech-
a local lattice parameterAn unambiguous differentiation  pnique would allow the investigation of coverages which are
regarding size between coherent and incoherent islands Wag,ser to the coherent—incoherent transition.
therefore obtained with this x-ray technique. The authors acknowledge support from PRONEX,

Linear fits were done to all points associated with COher‘FAPEMIG, CNPg, and Exchange Grant PROBRAL No. 85/
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