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RESUMO

Neste trabalho, estruturas heterocpitaxiais semicondutoras foram estudadas atraveés de
diagramas Renninger obtidos com radiagiio de freamento de elétrons e radiagdo sincrotron. Na
simulagdo dos diagramas Renninger, o programa MULTX, que usa o método tterativo para
o célculo de intensidades em difragiio multipla de ratos-X foi implementado de forma a
permitir a sua utilizagdo. O fator de polanizagfio para a radiagiio sincrotron e o caminho médio
dos feixes difratados dentro do cristal foram implementados no programa. Montagens
experimentais automatizadas de alta resolugdo foram desenvolvidas para a caracterizaclo das
amostras e obten¢do de diagramas Renninger com radiagdio de freamento de elétrons. O estudo
dos diagramas Renninger com esta radiagfio mostrou quebra de simetria nas intensidades para
& diregdio [111] em ¢nistais cabicos, que foram stmuladas pelo MULTX. Também mostrou que
as intensidades do diagrama Renninger sfio sensiveis & composi¢io de Al em amostras
GaAlAs/GaAs, sendo o caso de 4-feixes (000 002 113 111) Bragg-Laue o mais sensivel para
amostras espessas (t>31tm) e o caso de 3-feixes de superficie (000 002 [11) para amostras finas
{t=3pm). Reflexdes hibridas, observadas pela primeira vez em diagramas Renninger para amostras
(GaAs/Si, mostraram a wviabilidade de sua utilizagio na caracterizagfio de estruturas
heteroepitaxiais, e foram aplicadas ao sistema InGaAsP/GaAs. Com relagdo ao estudo do diagrama
Renninger com radiagfio sincrotron, o diagrama expenmental para o InP 006 fot utilizado como padrio
para os testes da polarizagio e do carminhio médio dos feixes difratados. Diagramas Renninger obtidos
para amosiras InCGaAs/AlGalnAs/InP foram simulados com o proprama MULTX, e entre outros efeitos, a
simulagdo evidenciou o desdobramento do caso de 6-feixes em (=90", devido a deformacio

tetragonal na rede da camada.



ABSTRACT

In this work, Renninger scans obtained with Bremsstrahlung and synchrotron radiation
were used to study semiconductor heteroepitaxial structures. The program MULTX was
implesented to provide Renninger scan simulations and it is based on the iterative method
to calculate X-ray multiple diffraction intensities. The polarization factor for the synchrotron
radiation and also the diffracted beam path length were considered mnto the MULTX program.
In order to characterize the sample to be analysed and perform Bremsstrahlung Renninger
scans automatized experimental setups with high resolution were developed. The study of
these Renninger scans has shown symmetry loss in the multiple diffraction intensities for the
[111] direction in cubic crystals, which were simulated by MULTX. It has also shown that
the intensities are sensitive to the Al composition in GaAlAs samples, being the 4-beam
Bragg-Laue case (000 002 13 111) the most sensitive for thick samples (t>34m) whereas the 3-
beam surface case (000 002 111) is the best choice for thin samples (t<3pm). Hybrid reflection
which were observed by the first time in (GaAs/Si Renninger scans have shown the feasibility of its
use in the characterization of heteroepitaxial structures. As an application the InGaAsP/GaAs
system was characterized. Regarding the study of synchrotron radiation Renninger scan the
experimental InP 006 scan was taken as a standard to check the polarization factor and the
+ diffracted beamn path length, InGaAs/AlGalnAs/Inl samples were analysed and experimental Renminger
scans were simulated with the MULTX program. The split of the 6-beam at x=90° due to the

layer tetragonal distortion, among other eflects, was simulated.



I. INTRODUCAOQ

Em 1984 [1.1], Mazzocchi desenvolveu no IPEN/CNEN, um programa de calculo,
denominado MULTIL, para a simulagiio de diagramas Renninger na difracdo multipla de
néuirons, que permitiu a analise estrutural das fases a e B do quartzo, com resultados bastante
satisfatorios. Este programa esta baseado na teona de difragéio maltipla para cristais mosaicos
e o calculo de intensidades utiliza a formula de recorréncia para o termo geral da expansio
em série de Taylor. Este calculo de intensidades utiliza a aproximagio em séne de Taylor,
proposta por Moon & Shull [1.2] facilitado com a utilizagio de um método iterativo, possivel
apos o desenvolvimento de uma formula de recorréncia para o termo geral da série, feito por
Parente & Caticha-Ellis [1.3], O programa permite o calculo de intensidades, ponto a ponto,
em fungio do Angulo azimutal ¢ e leva em consideragio, todas as reflexdes envolvidas no
processo de difragdo multipla, simultaneamente, Esta ¢ uma grande vantagem sobre os outros
programas similares publicados na literatura |1.4, 1.5] para simulagio de diagramas
Renninger, que consideram os casos de mais alta ordem, em que trés ou mais feixes estio
interagindo simultaneamente (nz3), como a soma dos n-2 pares de casos de trés-feixes
simultineos. Os exemplos de simulagio de diagramas Renninger utilizando os programas
acima mencionados [1.4, [.5] permitem apenas uma comparagio visual com os
correspondentes diagramas Renninger experimentais, pois ndo sdo aprescntados os valores
obtidos para o fator de confianga (reliability), normalmente utilizado para demonstrar o grau
de concordancia entre os diagramas [1.1]. Também deve-se notar, que apenas sio simulados

diagramas em que a reflexio primana é proibida pelo grupo espacial do cnstal, ou muito

ftaca.



O programa MULTI permite obter diagramas Renninger (Umweg ou Aufhellung) com
o feixe primano refletido (Brapgg) ou transmitido (Laue) e também para o feixe incidente,
sendo o pnmario Bragg ou Laue.

Em {989 [1.6] Salles da Costa fez a prumeira implementagio do programa MULTI de
forma a permitir a simulago de diagramas Renninger utilizando raios-X. O programa na nova
versio foi denominada MULTX, e aplicado preliminarmente na simulagdo de diagramas
Renninger de camadas epitaxiais semicondutoras {1.7]. Na implementagfo, alguns paradmetros
tiveram gue ser modificados, como o fator de estrutura ¢ o caminho meédio dos feixes
difratados dentro cristal para considerar as pequenas espessuras das camadas além do
parametro introduzido pela caracteristica da radiagdo eletromagneética - fator de polarizagio,

Os primeiros testes produzitam resultados satisfatonios o que justificou o nosso
interesse em continuar o desenvolvimento do programa, visando aplica¢Ges futuras. Numa
sepunda versfo, a implementacio de uma expressdo para o calculo do caminho médio,
possibilitou a simulagio de diagramas Rennminger, embora prelimmarmente, de camadas
epitaxiais binarias e ternarias de pequenas espessuras [1.8].

O principal objetivo deste trabalho é estender 2 implementagio do programa MULTX,
de forma a permitir a simulagio de diagramas Renninger usando, além da radiagio de
freamento de elétrons, a radiagdo sincrotron. Isto possibilitara contribui¢des ao estudo de
estruturas heteroepitaxiais semicondutoras, devido as caracteristicas especiais e unicas
evidenciadas com estes diagramas, como a informagdo tridimensional da rede cristalina
analisada pelos espathamento simultaneo de planos com diferentes orientagtes dentro da
amostra, ¢ a sensibilidade da simetna do diagrama a pequenas distorgdes na rede, Entretanto,
como este estudo vai exigir em vérias etapas uma analise fina e detalhada dos diapramas,

incluinde principalmente, a correta posi¢io angular e as intensidades dos picos, diagramas



Renninger de boa resolugio devem ser analisados.

Pretende-se portanto. desenvolver montagens experimentais automatizadas com os
requisitos necessarios em resolugdio para a caractenizagdo das amostras a screm analisadas,
visando a obtengfio de diagramas Renninger de alta resolugfio. Estes diagramas, serdio obtidos
tanto com radiagio de freamento de elétrons, que utilizaremos no Laboratorio de Difragao de
Raios-X (LDRX)AFGW/UNICAMP, quanto ¢om a radiagdo sincrotron, que utilizaremos no
Laboratério de Radiaglo Sincrotron de Daresbury, Inglaterra.

Para atingir o objetivo principal deste trabalho, aipumas etapas intermediarias devem
ser cumpridas, pois serdio de fundamental importdncia no estudo das heteroestruturas, a saber:
1) a implementagio de programa MULTX, com o esiudo do caminho médio dos feixes
difratedos dentro da amostra, e da polarizagio, principalmente considerando as caracteristicas
da radiagéio sincrotron; ii) o estudo de possiveis assimeirias nas inlensidades dos diagramas
Renninger para determinadas diregdes cristalograficas, possibilitando assim uma indexagiio
do diagrama sem ambiguidades; ii1) a otimizagio do programa MULTX com a introdugio de
varias opgdes facilmente acessiveis ao operador, para a escolha das condigées de trabatho
(compnmento de onda, intervalo e passo angular, polanzagfo, etc.), assim como das condigdes
das camadas epitaxiais (pardmetros de rede, estequiometria, espessura, etc.); iv) o estudo da
influéncia da composigio das camadas epitaxiais nas intensidades dos diagramas Renninger;
v) 0 estudo das caracteristicas das heteroestruturas através dos diagramas Renninger com

radiagdo sincrotron, para 0 material macigo, o substralo e a camada.
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1. DIFRACAO MULTIPLA

O fendmeno de difragiio multipla é caracterizado pela existéncia simultinea de matis
de um feixe difratado pelo cristal, para um unico feixe incidente Para se produzic
sisternaticamente este fendmeno, alinha-se uma familia de planos cristalograficos escolhida
previamente (primdarios), geralmente paralelos a superficie da amostra, de forma 4 se obter
o feixe primario em condigio permanente de difragdo. Quando a amostra softe rotagio % cm
torno da normal aos planos primarios, isto faz com que, outros planos (secundanios),
inclinados com relagfio 4 superficie da amostra, entrem em condigo de difragio,
simultaneamente com os primanos. Haverd entio no interior do cristal, durante a
rotagdo, a interagdo entre o3 diversos feixes secundarios e o primanio, com a consequente
troca de energia entre eles. Esta peometria, para experiéncias de difrago miliipla, é
conhecida como Geometria Renninger [2.1]. A figura 11,1, ilustra um caso de difragio multipla
de 3-feixes difratando simultaneamente no espago reciproco, com sua representaciio na Esfera
de Ewald. Os vetores K, , G, e G, representam a diregdo do feixe incidente, e as normais
gos planos primarios e secundanos, respectivamente. () ponto O € a origem da rede reciproca
representada pelo indice de Miller {000) e esta constanternente tocando a esfera de Ewald. O
vetor de onda K, que passa pelo centro € até a origem O é o vetor de onda do feixe
incidente. O rato da esfera tem distincia /A onde A é o comprimento de onda da radiagio.
Através da rotagdo . quando a extramidade de cada vetor secundario em condigdo de
difragio toca a esfera de Ewald, produz um feixe secundario difratado, pois o vetor G,
normal aos planos de acoplamento, que é responsavel pela troca de energia entre os feixes
primarios e secundarios, também ¢é um vetor da rede reciproca, com origem e extremidade

tocando a esfera de Ewald. Portanto, as posigdes de entrada (P,) e saida (P,) para cada G, ,



representam o espalhamento pela mesma famihia de planos secundarios. Assim, a lei de

Bragg sc aplica para todos os vetores da rede reciproca e obedece a seguinte expressio

Felxe Foixe
Smundérl; C_! X Frimério (///’
Faixe i _:A.”.' Natator
K 1 f..-f": s

Incidente
T

Crigem da
Hedae Reciproca

Figura II.1 Geometria de difracgdo miltipla de raios-X para o caso
de trés-feivxes. P e P sio coes pontez de entrada e zalda dos nds
reciprocos da esfera de Ewald.



(2.1)

onde K, € o vetor de onda da reflexdo primaria e G,-G, é o vetor G,, de acoplamento
representado pelo indice de Miller (h,-h,, k,-k,, 4,-8)). O resultado experimental aparece na
varredura Renninger ou diagrama Renninger como denominaremos neste trabathe, que
apresenta a intensidade do feixe primario como linha de base (background) em funcio
do adngulo de rotagdio. As oscilagdes positivas (Umweganregung) [2.1] e negativos
(Aufhetlung) [2.2} nesia varredura, correspondem ao saldo na transferéncia de energia dos
feixes secundarios para o primario ou do primario para os secundarios, respectivamente.
Esta transferéncia acontece através dos planos de acoplamento. representados por G . | cuja
relagio com os vetores reciprocos primarios e secundarios ¢ expressa por G, - G, + G,

Comeo foi visto antennormente, durante a rotagio do cristal no eixo %, cada ponto
secundirio da rede reciproca toca a superficie da esfera de Ewald nas posigies P e P,
correspondendo a sua entrada e saida, respectivamente. Estes pontos sdo representados na
figura IL1. A figura F.2a e 112.b mostram a geometria da difragio miltipla no espago
reciproco € a projecdo no plano petpendicular ac vetor reciproco primario G.

Os vetores G e P sfio vetores da rede reciproca para a reflexdo primaria e secundaria,
respectivamente. O vetor P, ¢ a componente do vetor P perpendicular ao vetor G, e V é um

vetor contido no plano de incidéncia primario. Eles sdo dados por
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Geometria de difragédc miltipla no espacgo

reciproco e (b) vista de cima do caso representado em (a). O

vetor V & o vetor de referéncia no plano de incidéncia primdrio
e perpendicular a G.



p _ (PG

TGP
ko G[2 {2.2)
ko + G122
B é o dngulo formado entre o vetor V ¢ o vetor P, e dado por
p=cos (P, - V) (2.3)

0 dngulo azimutal %, que o cristal precisa ser girado para se encontrar nas posigoes

de entrada e saida sdo dados por

=X P+ %=k *B (2.4)
onde ¥, ¢ a posi¢io inicial do né secundario da rede reciproca com respeito ao plano de
incidéncia da reflexfio primaria G,

Para um cristal cubico onde a reflexfio pnimaria ¢ representada pelo indice de Miller

00I. e uma secundaria hkl, a expressdo para cosf é dada por [2.3)

cOSp - (h% +k® + P - 0L)

1
@ L ey e
A2 4
onde A ¢ o compnmento de onda da radhagio incidente e a & o pardmetro de rede do cristal.
2B é o angulo entre a entrada e saida do né secundano da rede reciproca na esfera de Ewald.
() vetor secundario da rede reciproca projelado no vetor primario estabele uma
condi¢iio muito importante em difragdo miltipla. Podemos com essa condigio classificar as

reflexdes secundarias em trés distintas classes de reflexdes. Essas condigdes sdio dadas por

onde G, é qualquer reflexdo secundana ¢ G, & uma reflexio simétrica Bragg pnimaria. A

)



1G,}?

G G » ——
i 1 2
2
Gi-G,dl(-}ZLI— (2.6)
|6, ”
G G, =
1 1 2

primeira condigdo & satisfeita quando a reflexio secundaria G, é considerado um caso Bragg
{reflexdio), a segunda, por sua vez, corresponde a um caso Laue {transmissdo) e a terceira é
chamada de Bragg de superficie, onde o feixe secundario viaja ao longo da superficie do
cristal. Esta uloma classe de reflexfio secundana é difratada paralelamente aos planos
primérios, ou seja, 4 superficie da amosira. A propagacio e observagio direta das reflexdes

secundarias de superficie foi estudada por Sanjurjo [2.4§ utilizando a teoria dindmica de raios-

X.
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L INTENSIDADE NA DIFRACAO MULTIPLA COM

TRATAMENTO CINEMATICO

Moon e Shull [3.1} apresentaram em 1964 uma teoria que permite o célculo
aproximado das intensidades multiplamente difratadas para o caso da difragdo de néutrons,
com a condigiio de que o cristal tenha baixa extingdo secundaria e baixa absorgfo, resumidos

da seguinte forma:

E%Qi «1 e
(3.1)
poe

onde 1 é o coeficiente de absorgio, & é o caminho percorrido pelo feixe difratado 1 no

interior de uma placa ¢nistalina de espessura T, e sendo deflinido como:

4 = — . (3.2)

onde v, & o cosseno diretor do feixe 1, Seu tratamento se baseou unicamente em cristais do
tipo mosaico. A transferéncia de poténcia de um feixe i para um feixe ) quaisquer, pode ser

descrita em termos da refletividade linear, dada por:

6(,':09' W(Aeu) {3.3)
onde ; ¢ a reflettvidade integrada de um Gnico bloco mosaico, que para os raios-X ¢ dada

por

= —=—— p, |F,? (3.4)
onde A é o comprimento de onda da radiagéo, p; ¢ o fator de polarizagdo, F, é o [ator de

12



estrutura da reflexdo de acoplamento j-i e 6, é o dngulo de espalhamento para esta reflexdo.
Considera-se a fun¢io distribuigio mosaico W(AB,) como sendo dada por uma gaussiana

isotropica

A a
L axp(—,.."a_g) (3.5)

nyen 2n

W(A8,) -

onde AD; é o desvic angular em rela¢dio ao dngulo de Bragg exato para 2-feixes difratados i

e ] com relag@o a orientacio média dos cristalitos e pode ser mostrado que

AB, = 0, - 6 = {emy CO8Y 008C) . _ o 4,

sen20), (3.6)

onde At é o desvio angular devido & rotagdo ao redor de um eixo & arbitrario e K.° é o fator
geométrico.
Reescrevendo a equagio (3.4), temos que

AS

. FR&Y' . 3.7
sen 20, Py | y' (Ky) ( )

C% =

Assim a fungo distribui¢iio mosaico W(AQ, ) como uma gaussiana isotropica pode ser escrita

com o termo de rotagio

£ '3 2
WA0,) - WIKSAE) - — L. axp(-KuAS)

m/ﬁ?{ 21]2 (3.8)

0 terma que envolve os dngulos y, § e x ontre pardnteses foram definidos por Zachariasen

[3.2] e o scu reciproco é o fator de Lorentz, ou seja

1
L = . 1.9
7 seny cosy cosE (3-9)

Esta equagio é inlerpretada como sendo o tempo que o ponto reciproco secundario passa
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através da superficie da esfera de Ewald, ou seja, em condigio de difragio.
O espalhamento de raios-X de um determinado cristal ¢ povernado pela densidade

eletrdnica p(r), expressa por uma soma de Fourier sobre a rede reciproca, tal que:

1 Ol H - r
P(’)TT,%FH@'“H {3.10)

onde V é o volume da cela unitaria e H ¢ o vetor da rede reciproca. Sc a,, a, ¢ a, sdo vetores

unitanos definidos na célula unitana no espago reciproco, entdo

H=ha, + ka, + loy (3.11)
onde h, k, 1 sdo os indices de Miller do vetor H da rede reciproca. Suponde que os atomos

se comportam como esferas rigidas com respeito a densidade de carga sem ter vibragdes

térmicas, F, pode ser escrita como

2 1 n _&ine
e =3 2nlH -
Fg=-(=) =Y fie " e " (3.12)
2"y &= ]
mc j
onde a soma em j & sobre todos os atomos na célula unitaria distantes de r, e F e™* é o

fator de espalhamento atdmica do j-ésimo atomo corrigido pelo fator de Debye-Waller ou
fator de temperatura, e’/(me’) é o raio classico do elétron que ¢ equivalente a 2,818x10 "em.
Deve-se considerar também, que os fatores atdmicos de espalhamento incluem as corregdes

devidas a dispersdo anomala, passando a ter a forma

ﬁ—f°+Af’+jAf” (3.13)
f, & o valor para frequéncia muito maior do que as de ressondncia do proprio alomo, Af é a
correcio devido a ressondncia e A" é devido a absorgio.
Em 1969, Caticha-Ellis][3.3] representou o sistema de equagies diferenciais acopladas
obtido por Moon e Shull, numa forma mais Gtil, que envolve a variagiio da poténcia de um
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feixe 1, a0 atravessar uma camada dx, a uma profundidade x dc uma placa monocristalina.
Essa cquagiio € dada por
ifﬂ = -ﬁu +Z§U(£f—ﬂ] : (3.14)
dx Y; J Y i

P, é a poténcia do feixe { e v, v, sdo os cossenos diretores do feixe i e ) relativos a normal
a superficie da placa monocristalina. Q; é a refletividade efetiva do plano (i-j), p é o
coeficiente de absorgdio e x é a coordenada tomada ao longo da normal a placa que representa
a profundidade de penetragiio do feixe a partir da superficie da amostra.

Se as condigbes dadas por Moon e Shull ndo forem totalmente satisfeitas, € necessario
que ¢ tome muitos termos na expansio em série de Taylor em torno de x=0 que constitue
a solugdo alternativa proposta por eles, para que se obtenha a sua convergéncia. Fste
procedimento torna a resolugfio das equagdes diferenciais muito laboriosa, se utna expressdo
de recorréncia para o termo geral da série ndo for utilizada.

Parente e Caticha {3 4] procurando a expressio para o lermo geral da séne

reescreveram as equag¢des (3.14) na seguinte forma:

“~p o A
(1) _ _ i :
onde
A= E‘ ay
8, = +1 para feixes transmitidos
1 para feixes refletidos
sendo

15



dP
P - (3.186)

Assim, foi1 determinada a solugdio da equagdo diferencial (3.14) para a poténcia P(x),

expandindo-a em série de Taylor

2 m
Px) = P{0) + xP[ Q)+ P70+ . +%P,""(o) . (3.17)

Como se observa, o termo P™(0) é a derivada m-ésima calculada no ponto x=0. O produto
de x" pela derivada calculada no ponto x=0 pode ser escrito na forma
dem p0)-L2 poyr (3.18)
ml ml k
onde Y, "™ siio obtidos pela formula de recorréncia que relaciona o m-ésimo lermo com o

antenor escrito como:

3

yim —-)-;4‘ x, r&h (3.19)

Os coeficientes X, sdo dados por

(3.20)
X, = S A 2  kes
-3 X -3
Ys
onde x/y, ={, e x/y,=f sdo os caminhos médios do feixe para as reflexdes k e s
respectivamente, e x ¢ a profundidade que o feixe atinge a partir da superficie do cristal como
ja foi dito.
A expressdo (3.19) para o m-ésimo termo da expansio da série de Taylor, permite o calculo
dos outros termos da série que estio conectados com os coeficientes X, e X definidos em

(3.20). Esta expressio @ parte fundamental do programa MULTI desenvolvido por Parente,
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Mazzocchi e Pimentel [3.5] para néutrons e que foi implementado pela primeira vez para o

caso de raios-X (MULTX) por Salles da Costa e outros [3.6, 3.7].
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IV. TRATAMENTO MATRICIAL DA POLARIZACAQO
NA DIFRACAO MULTIPLA E APLICACAO A

RADIACAO SINCROTRON

Em 1955, Azaroff [4.1] apresentou o fator de corregdo da polarizagio para o caso de
uma difragdo simples num cristal, precedido por um cristal monocromador. O fator de
polarizagio para o caso de um feixe de raios-X duplamente difratado por um cristal foi obtido
em 1965 por Zachariasen [4.2]. Com um procedimento similar ac empregado por Azaroff,
Caticha-Eltis [4.3] em 1969, obteve a expressio geral para este fator numa situago em que
o feixe de ralos-X ¢ duplamente difratado no cnstal, que é precedido por um monocromador.
Esta expressio inclui os obtidos nos estudos realizados anteriormente.

Unangst e Melle [4.4] em 1975, desenvolveram um tratamenio matricial para o fator
de polarizagio no caso de um feixe que sofre n reflexdes sucessivas dentro de um cristal,
precedido ou ndo por um monocromador. Os resultados apresentados por estes autores, como
veremos adiante, recaem nos casos apresentados por Zachariasen e por Caticha-Ellis quando
se trata de um feixe duplamente difratado.

O campo elétrico E de utn feixe ndo polanizado pode ser escrito como a soma de duas
componentes perpendiculares entre si e & diregdo do feixe incidente. Se o feixe incidente 0
é refleido pelo plano i, com dngulo de espalhamento 20, podemos escrever as novas

componentes do campo elétrico E, e E' da reflexdio | na forma



E, 1 0 E,
} (4.1)
onde
cos 26, = LS (4.2)
LANA

g a matnz 2x2 é a matriz polarizagfio para a reflexdo i.
Para cada reflexio sucessiva pelos planos i, k e o de acoptamento j, como se mostra
na figura IV.1, sem levarmos em consideragdio o monocromador M, devemos introduzir uma

corregdo para a polarizagio por meio da matriz transformagdo dada por

.=(ms‘P sen‘!'] (4.3)
¥ -sen¥ CcosY
onde
- k
cos F = (knxkl) (kix j) (4*4)

[k, = k| [k x &
O angulo v, é o dngulo entre as normais, ao plano i, que contém os vetores de onda k, e Kk,
(chamados de plano de incidéncia) e ao plano j, que contém os vetores de onda k, e k; Ele
da & rotag8o que o sistema de coordenadas das componentes o e T do campo elétrico do feixe

0 devera sofrer, para definir 0 novo sistema de coordenadas para a reflexio j.
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Figura IV.1 Representagio de uma dupla reflexdo nos planos 1 e
j no interior de uma amostra, precedida da reflexdo em um cristal
monocromador (M), o8 Angulos envolvidos sao: ﬁHJh=cosq) e

ﬁiJi=cQ$T. O indice K refere-se aos plahos primdrios.
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Assim, a polarizagio ¢ dada por

P

olf - C

ol

T

olf

¢, (4.5)

com

e .t 0O
Y 0 cos2e,

4
Kk
LAWY

(4.6)
Cos 281 =

A corre¢do da polanzagio para um caso de 3-feixes: 0, i e j apds a multiplicagiio das
trés matrizes acima, ¢ igual 4 metade da soma dos quadrados dos elementos da matriz

resultante. Assim temos

Py = Ja-[ma"’-'l' + sen®¥ 008?20, + 008°20,( sen®¥ + cos*F c0520)] (4.7)

Este é 0 mesmo fator de polarizagio obtido por Zachariasen e Azaroff para a difragio
multipla envolvendo dois planos i e ).

Para o caso de duas reflexdcs dentro da amostra, precedidas pela reflexiio em um
cristal monocromador M, com um dngulo de incidéncia o, mostrado na figura IV.1, ¢
considerando o édngulo diédrico ¢ enire os planos de incidéncia do monocromador e da

amostra, obtém-se o produto de matrizes,

Py = Cu T, € T, € (4.8)
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onde

1 0
Cu - . TM=(m‘p Se‘"‘"] . (4.9)
0 cos 20, -senp COSQ

A corregdo para a polarizagdo neste caso, € entdo dada por:

Proy = -%{[1 ~ sen®26; cos®¥] . cos?20, {1 - sen?20,, c0§%¢)
+ 5en?20, c0s®¥ + c08%20) . (sen®26y, cos’e + c0s°20,)  (4.10)
—%seuﬂ' sen2p 00820, sen20, sen®20,,}

A equagio (4.10) for obtida por Caticha-Ellis por dedug¢des geométricas, a menos do
altimo termo que podemos considerar de segunda ordem. Esse termo niio € mencionado e nem
foi obtido por Unangst e Melle na sua expressio utilizando também a forma matricial da
polarizagdo. No arranjo experimental utilizado neste trabalho, ne entanta, ele no ira contribuwir
para a polanzagio pois o dngulo diédrico ¢ formado entre o plano de incidéncia do
monocremador e da amostra ¢ zero.

Utilizando a relagfo da algebra vetonal

AxB) - (CxD) -4 - OB " D)-A-D)@E-C  (4.11)

obtemos a seguinte equagio para o cos't

c0s28,, - 00826, C0526,

CosT -
sen20,; sen20,

(4.12)

onde 6, ¢ o dngulo entre o vetor de onda incidente e o difratado pelo plano de acoplamento
na dire¢io do vetor de onda do feixe primario. Pela figura IV 1, este dngulo corresponde a
duas vezes o angulo de Bragg da reflexdo primaria.

Escrevendo o campo elétrico incidente com uma parcela da radiagio polarizada no
plano de incidéncia, e a outra, polarizada perpendicular a este plano, ou seja,
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E, 0
B ) (1(; (1 ---I‘)msEB,]

obtém-se o fator de polarizagio,

EU
(4.13)
N

Py = | [T2008%9 +(1-T)Psin®pcos?20,, |
x {c0s®20,+aIn’20 cos* ¥
+ [Msine +(1-T)cos2pc0s®20, )

x [1-8in*20, cos®F) cos?20,

(4.14)

-3IT-(1-TY? 00826, . sin2qsin2¥cos208in°20, }

onde I" indica que parcela do feixe incidente esti polarizada na componente . No caso
da radiagiio sincrotron [4.5], em que as energias tdm que ser corrigidas relativisticamente,
v/ic~|, os elétrons em movimento circular mostrado na figura IV 2, irradiam, formando um
feixe que ¢ bem colimado no plano da orbita dos elétrons, A radiaglo, portanto, &
predominantemente polarizada, com o vetor campo elétrico paralelo ao vetor aceleragio ou
se)a, 0 campo elétrico esta no plane orbital. 8, é o dngulo de abertura da radiagio que
depende inversamente da energia cinética do clétron E (no case do sincrotron de Daresbury,
este valor é de 2 GeV).

A peometria adaptada no Laboraténo de Daresbury, que sera discutida no capitulo VI,
para as nossas experiéncias de difragio maltipla, utiliza o feixe proveniente do anel de
armazenagem, que neste caso, é polarizado no plano perpendicular ao plano de incidéncia
primario, isto é, aquele que contém os feixes incidente e pnimario, além do vetor primario.
Denomina-se esta polarizagiio do campo elétrico como componente E,. Sendo assim, devemos
assumur ['=1 na equagéio (4.14), entdo, o fator de polariza¢o a ser usado no programa MULTX para
o caso de radiagdo sincrotron é:
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Pruoy = CO8°0(c08°20, + sIn"20 c0s°¥)

+ sinp (1 - sin28,08%F) C0S220, (4.15)

—%sln&pslnz?ms.'aﬂrsh?%j .

Para um feixe de raios-X perado por uma fonte convencional antes do monocromadar,
devemos assumir I'= 1/2, que corresponde a duas vezes ao fator do polarizagio obtido

anteriormente na equagio (4.10) para o feixe incidente nfo polarizado.
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ORBITA DO ELETRON

————
——

H"""‘--_
ACE’.L,-E'RACAD T~

Figura IV.2 Esquema da d6rbita do elétron relativistico num anel

de armazenamento e na saida do feixe (Winick[4.%1).
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V. CAMINHHO MEDIO DOS FEIXES DE RAIOS-X

DIFRATADOS NA DIFRACAO MULTIPLA

Como foi mencionado no capitulo k11, as condigbes de convergéncia para a solugio da
poténcia aproximada em série de Taylor sfo: Q,€<<1 e pf<<I1. Enquanto a primeira delas
é razoavelmante satisfeita para o caso dos raios-X (valores da ordem de 0,01 2 0,1), a sepunda
é critica, o que As vezes nos obriga a tomar varios termos na séne. Deve-se notar que, como
8=T/y, para um feixe i difratado no interior de uma amostra na forma de placa, sendo v,
o cosseno diretor do feixe considerado, o caminho médio diverge para os feixes de superficie
{ ¥—0). Além disso, esses feixes sdio pouco sensiveis a variagio de espessura da amosira,
enquanto os transmitidos (Laue) e refletidos {Bragg) ao conirario, devem apresentar grande
sensibilidade.

Sendo assim, a espessura da amostra tera grande influéncia na simulago de diagramas
" Renninger ¢com o programa MULTX, pois esta caracteristica da amostra aparece no caminho
médio dos feixes difratados. A seguir, apresentamos a maneira como uttlizaremos este
parimetro no programa.

Para a simulagio de diagramas Renninger de camadas epitaxiais recentemente [5.1],
for desenvolvida wma nova expressio para o caminho ¢ nos casos de feixes secundanos Laue,
Bragg, e de superficie.

O caminho médio de um feixe difratado numa profundidade x abaixo da superficie de
uma placa cristalina de espessura F, incluindo o percurso do feixe incidente, foi obtido por

Caticha [5.2] como
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SN S (5.1)

onde p é o coeficiente de absorgo linear. Além do mais temos que

LAY (5.2)
Yo Yl ¢ i

Y
onde £, e { sdo os caminhos para o feixe incidente e difratado e 1/y=1/y,+1/y, sendo 7y,
e 1; 0s cossenos diretores para o feixe incidente e difratado com relagdo 4 normal i superficie

da placa.

Considerando um cristal altamente absorvedor (UT == 1} tem-se de (5.1}

EI (5.3)
Y M
Portanto, pode-se obter para o feixe incidente
Qo=@=l(1“) (5.4)
Yo B Y,
e para o feixe difratado
g -5 -1y (5.5)
Y B Y

Se a reflexfio primana é simétrica, v,=Y,, Y.=Y/y=1/2 e entdo {=0=1/2y, onde ¢, é o
comprimento do caminho para o feixe primério.
Usando as condigdes acima para a reflexio simétrica e tomando £=0,=1/21,a equagdo

(5.2) pode ser escrita como
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2T

1 T ¢ ™
¢ 2u ¥ 22T
[t-e ™]

(5.6)

0 caminho médio do feixe difratado para uma reflexio secundaria qualquer usando (5.2) e

(5.6) torna-se entio

"I!T —EET

1 T e T e ™
6 =) - = - s2f & 5,7
f °© 2 vy Ty 2T (5-7)

f-e "1  ft-e *]

Tomando como exemplo a reflexiio primaria 002 em uma estrutura Zinc blend, todas
as reflexdes com indices de Miller (h.k,&=1) correspondem a reflexdes de superficie. De fato,
podemos perceber que essas reflexdes nfio devem ser muito sensiveis a redugfio da espessura,
constituindo assim um caso especial de reflexdes que deduziremos uma expressiio para o
caminho que o feixe percorre,

Para reflexdes secundfrias de superficie no caso de camadas muito finas (uT=10") de (5.3)

8 {5.2) podemos obter

ZepT

1 1 T e
g =L g Lol e ., 5.8
et 2wy, BT e

[1“‘3“]

No caso limite de cristais finos ¢ é no mimmo uma ordem de pgrandeza maior que ¢,
enquanto que no caso limite de cristais espessos, (5.7) e (5.8) assumem o valor 1/2), que
corresponde a0 mesmo valor obtido para o cristal macigo.

As simulagdes com o programa MULTX usando radiagdo de freamento de elétrons
foram realizadas com ¢ dada pela equaglo (5.7) para reflexfes secundérias Bragg o Laue ¢

tomando £, como 1/2p1 no caso de cristais espessos (WT=>1) [5.3]. Quando foram simulados
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diagramas Renninger para cristais considerados finos {(t1'<1) foram utilizadas as equagdes
(5.7) para reflexfio Bragg e Laue e (5.8) para as socundarias de superficie.

Com relago ao caminho médio dos feixes difratados sob condi¢do de difragio
multipla usando radiagdo sincrotron, deve-se levar em conta, além das altas intensidades, que
a divergéncia angular do feixe incidente neste caso, é extremamente baixa (2 seg. arco), e
portante, o efeito da boa perfeigiio cristalina das amostras semicondutoras a serem analisadas,
tornar-se-4 maior ainda, conforme sera mostrado a seguir.

Este efeito é claramente visivel nos diagramas Renninger através das assimetrias nas
bases dos picos. Neste caso, a teoria dindmica do espalhamento de raios-X d4 uma melhor
explicagio desse efeito. Vamos analisar um caso de 3-feixes que foi estudado por Chang |5.4),
onde a reflexdio primaria é a 111, e a secundaria 111 para um cristal de germénio com
radiago CuK«,. Nesta teona, o coeficiente de absor¢do linear ao longo da reflexfio primaria,
possue um valor diferente do valor utilizado no calculo pela teoria cinematica, ou seja, o
coeficiente de absor¢io médio. Pela teoria dindmica, o coeficiente de absorgio para cada
modo de excitagdo varia com o dngulo de rotaglo ¥ na difragfo multpla de raios-X. Num
caso simples de 3-feixes com dois estados de polarizagio (o e m) da onda, havera 6 modos
possiveis de excitagdo. A figura V.1 mostra o coeficiente de absorgdo para 3 pares de modos
de propagacgiio ao longo da reflex3o primaria 111 do Ge. Para cristais espessos com pT-~10,
somente os modos de excilagho | e 2, ou seja, os de mais baixa absorgdo, sobrevivem apos
o feixe penetrar no cristal. Pode-se ver na figura, que no ponto exato onde ocorre a difragio
maltipla de 3-feixes (Ayx=0), o5 modos } e 2 tém o mais baixo valor para o coeficiente de
absor¢do (17 e 28 cm’’, respectivamente), muite abaixo do coeficiente médio sobre iodos os
modos que é de 352 cm”'. No caso de feixes de superficie, em que 4 modos sio permitidos,

somente dois deles sobrevivem [5.5], devido a baixa penetragio do feixe incidente na amostra,
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A intensidade mostrada na figura V .2 segue a mesma assimetria acentuada apresentada
para o coeficiente de absor¢io, ¢ quando a espessura decresce para 0,0025 em, a assimetnia
do perfil se torma menos acentuada, e portante, menos visivel. Para cristais finos com pt<|,
todos os modos podem sobreviver apOs atravessar o cristal. Esse comportamento se estende
também para os casos de reflexdes Laue e Bragg. Dessa maneira, a teoria cinematica, é a
forma limite da teoria dindmica para cnistms finos {5.6]. Assim no MULTX, os caminhos
médios dos feixes difratados Bragg e Laue e supeficie, para cristais finos com radiacio
sincrotron, serdo calculados também pelas equagdes (5.7) e (5.8). Com relagio aos cristais
espessos, ainda utilizando o exemplo analisado, essas equagdes tendem a ¢=1/2y pela teoria
cinematica e tomando os valores dos coeficientes de absorgdo no ponto exato de difragio
maltipla  (Ax=0°, na figura V.1) para os modos | e 2, { resultarda 294 e 178um,
respectivamente. Comparando-se estes valores com o valor de 0 (14,2 pm) obtide utilizando-
s o coeficiente de absor¢io médio para o Ge que vale 352em™!, chega-se 4 conclusio de que
os caminhos médios dos feixes difratados sio da ordem de 20 vezes maiores no caso da teoria
dindmica. Entdo, este resultado indica, que devem ser utilizados no programa MULTX com
radiagfo sincrotron {divergéncia exiremamente baixa) e cristais espessos (de boa perfaigio),

valores de { matores que os utilizados para cristais finos.
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VL. ARRANJO EXPERIMENTAL

Neste capitufo, descreveremos as montagens experimentais ¢ as amostras utilizadas
neste trabalho. Algumas das montagens foram desenvolvidas para possibilitar a caracterizagéo
das amostras analisadas, e para permitir a realizagio de diagramas Renninger automatizados
e com baixa divergéncia do feixe incidente. Outras, como a montagem usando radiagfio
sincrotron, foram utilizadas por fornecer condigdes excelentes paca a obtengfo de diagramas
com rasolucdo nio disponiveis, mesmo nos bons laboratérios em todo o mundo. E finalmente,
uma montagem comercial para difragio de raios-X de alta resolugdio foi utilizada, também na
caracterizagio de algumas amostras. Apresentamos em primeiro lugar as montagens

experimentais separando-as pela radiagfo utilizada.

VL1 Radiacdo de freamento de elétrons

VI.1.1 Difratometro automatizado para monocristais

Nesta segdo descrevemos uma montagem experimental automatizadal[6.1] para
experiéncias de difragio multipla de raios-X,que foi implementada no Laboratono de Difragio
de Raios-X (LDRX), IFGW, UNICAMP. Nesta montagem, a geometria fomece faixe
incidente de baixa divergéncia, e todo o sisterna é comandado por um microcomputador, para
controle das experiéncias e conseqiiente armazenamento de dados. Um esquema da montagem
& mostrada na figura VI.1. Nela, o feixe de raios-X de um gerador Microflex (Rigaku) com
fnodo de cobre e foco efetivo com dimensdes reduzidas nos planos vertical e horizontal (50
um x 50 pm) é colimado por um tubo tongo, evacuado, em cuja extremidade encontra-se um
suporte para a fenda de saida, que pode ser substituida, variando a divergéncia. A amostra €

colocada numa cabeca goniométrica, que possibilita o seu ajuste preciso em duas direg¢bes
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ortogonais entre si, compreendendo arcos de circulos e translagdes. A cabega goniométrica

¢ fixa em um goniostato de circulo completo mostrado na figura VI.2.

Colimador Gonlbmetro

o "Drver
Ralos-X
o == Horlzontal ]

Dwtator |
il
Cintilagdo l — f.! ‘!:_.,

Flaca
AID

Figura VI.1 Esquema da montagem tipica para difragdo miltipla de
raios-X no LDRX/IFGW/UNICAMP controlada por microcomputador.
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Feixe Primdrio

Detetor

Roios X

Incidente CD

C
=39

Figura VI.2 Goniostato de circulo completo com 4 eixos para
alinhamento de monocristais.
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A fim de permitir o alinhamento completo dos planos cristalograficos da amostra

- previamente escolhidos, este sistema é adaptado sobre um gonidmetro horizontal, para os

gjustes dos dngulos de incidéncia da amostra 8, e posicionamento do detetor 20;. A rotagio
da amostra em torno do eixo ) do goniostato é feita através de um motor de passo,
comandado pelo microcomputador através da placa de controle (interface) e driver.

A intensidade do feixe difratado é coletada por um detetor de cintilagio. Ela pode ser
vizualizada, tanto em um registrador X-Y {modo manual), quanto no monitor de video do
microcomputador (modo automatizade), depois do sinal ter passado por um conversor
snalégico-digital.

- Componentes meciinicos

O colimador do feixe incidente é constituido por um tubo de latdo de 1,15 m, revestido
com chapa de chumbo, em cujas extremidades foram colocadas folhas de mylar (6,3 pm de
espessura) para permitir baixo vacuo no seu interior. Na saida do colimador, encontra-se o
suporte para fendas circulares de diferentes didmetros. Usando uma fenda de 0,3 mm a
divergéncia obtida é de 63 segundos de arco , suficientemente pequena para discriminar o
dubleto Kot,-Kot, {151 segundos de arco) para uma reflexio 002 do GaAs usando radiagio
de Cu, embora nas experiéncias de difragio multipla a propria amostra ji discrimina este
dubleto.

Utilizamos para a rotagio da amostra em torno do eixo y do goniostato, motores de
passo com passo de 1,8° correspondendo a 0,01° de passo mimmo em Y (AIRPAX) ou um
motor com passo de 0,057, que possue uma caixa de rodug@o possibilitando passo minimo em
1 de até 1 segundo de arco (HURST). Para que a estabilidade mecéinica do sisterma e o
alinhamento da amostra n3o fosse comprometida pelo torque do motor, foi projetado e

construido no nosso laboratério, um acoplamento mével, montado acima do goniostato de
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eirculo completo.

- Interface

Foi desenvolvida uma interface no LPD/IFGW [6.2] com trés portas de entrada de 8
bits, com a qual pode-se fazer a leitura dos seis digitos da contagem dos pulsos ¢ uma outra
porta de saida também de B bits, que pode disparar e parar a contagem de acordo com a
tempo definido pelo programa, e ainda, acionar um ou mais motores de passo responsaveis
pelo giro da amostra. Tais portas, de entrada e saida, sdo compostas por quatro cartdes de
circuito impresso alojados numa "placa mide", que além destas placas possui uma outra, com
a logica de enderegamento diretamente conectada ao barramento do microcomputador. A
figura V1.3 mostra um diagrama de blocos da interface.

O microcomputador a ser utilizado com esta interface tanto pode ser um PC, como um
MSX, bastando mudar a placa de logica de enderegamento. Em nosso caso, utilizamos um
micro MSX, o Expert da Gradiente, conectado a um disk-driver de 5 1/4" e um monitor
" monocromatico. O fato da formatagio de disquete do MSX ser a mesma do PC, nos deixa a

possibilidade de fazer o tratamento dos dados num micro de 16 bits.
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Figura VI.3 Diagrama de blocos da interface utilizada na montagem
do LDRX/IFGW/UNICAMP.
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VL1.2 Difratometro duplo cristal utilizando uma camara

topografica de Lang

No LDRX/IFGW/UNICAMP, foi implementado e automatizade um sistema de duplo
cristal [6.3], para permitir a caractenizagdo com boa resolugo de estruturas heteroepitaxias
por varredura @ conhecida como "rocking curve".

A pgeometria do difratdmetro de duplo cristal desenvolvido é resultado de uma
adaptagio feita numa clmara topografica de Lang comercial fabricada pela Rigaku.

A figura VI.4 mostra o esquema da montagem que é composta de um colimador na
saida da janela do gerador (Col,), um cristal monocromador (M) (GaAs |001})) de boa
perfeicio cristalografica fixo em um eixo sem contato fisico com a propnia cdmara de Lang.
0 feixe monocromatizado atravessa o colimador (Col,)} da cimara, e é difratado pela amostra
(A) na dire¢do do detetor devidamente posicionade. Um motor de passo (MP) de 0,05%/passo
foi adaptado externamente a cAmara. Sua rotagdo é transmitida por duas engrenagens em
contato com o micrometro {m) da cimara, gerando a cada passo do motor, uma rotagio do
#ixo da cAmara de 0,07 seg de arco.

Este difratdmetro, é controlado por um microcomputador e uma interface que sio

descritos no paragrafo V1.1
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Detetor

Figura VI.4 E=squema do difratéometro de duplo cristal
(LDRX/IFGW/UNICAMP) que utiliza uma cédmara topografica de Lang.
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VI1.1.3 Difratometro de cinco-cristais

Foi utilizado também na caracterizacdo da amostra GalnAs/GaAllnAs/InP [6.4], um
difratdmetro de cince costais da Philips. Devemos expressar nossos agradecimentos ao Dr.
Thomas Ryan da Philips, Almelo, Holanda por esias medidas. O equipamento consiste de uma
fonte de raios-X (1), que é monocromatizada por um sistema monocromador/colimador com
dois cristais monoliticos (channel-cut) de germdnio livre de deslocagbes num arranjo (+,-)(-,1).
Este monocromador de alta resolugdo for desenvolvido em 1983 [6.5] e esta esquematizado
na figura VL5 [6.6]. A radiagfio utilizada foi CuKa,, e o sistema possibilita uma resolugio
excelonte de 5 seg de arco com o ajuste do angulo de ambos os monocromadoros na reflexfo
440 e de 12 seg de arco para a reflexdo 220 mostrando sua excelente performance para
difracio de raos-X de alta resolugio. A amostra é fixada numa placa magnética (3), cujo
suporte permite amostras de ate 3 polegadas, e o feixe difratado é coletado pelo detetor de

cintilagdo (4).

(4)

(2) Detetor

Monocromador / Colimador

4

Amaostra
(3)

(1) S e

Figura VI.5 Esquema do difratdmetro de cinco cristais indicando
o caminho do feixe de raios-X.
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V1.2 - Radiacdo Sincrotron

V1.2.1 - Difratometro duplo cristal com radiacdo sincrotron

Q Laboratorio de luz sincrotron de Daresbury, Warnington, Inglalerra, mostrado na
figura V1.6 é constituido por um acelerador linear (LINAC) que produz e acelera eléirons até
12 MeV que s3o em seguida, injetados num acelerador circular (BOOSTER) atingindo uma
energia de 600 MeV. Posteriormente, o feixe de elétrons & acumulado no anel de
armazenamento (STORAGE RING). Esse anel que possui uma circunferéncia de 96 m, acelera
mais uma vez o elétron para uma energia de 2 GeV e sio mantidos na 6rbita por varias horas.
Os fotons X sasm tangencialmente da orbita desse anel através de dipolos magnélicos gue
percorrendo, num tubo evacuado de 80 m de comprimento até a estaglio topografica 7.6, o
feixe mantém as caracteristicas de alta intensidade, alta polarisabilidade e alta colimagdo.

A estacido ¢ constituida de duas camaras topograficas, sendo gue a que foi utilizada
para as nossas 8xperigncias possuc um goniometro construido num bloco monolitico de ferro,
a fim de manter a estabilidade, com movimentos necessarios para o alinhamento do
monocromador ¢ da amostra. O monitoramento da abertura da fenda, do monocromador, do
ahinhamento da amostra e da aquisi¢lio e transferéncia de dados para o computador central sdo
feitos por um terminal de computador,

O esquema da figura V1.7, mostra o arranjo  expenimental [6.7, 6.8] adaptado na
estagdo, e que for usado para as expenéncias de difragdo multipla com radiagfio sincrotron.
Este arranjo foi projetade e desenvolvido pelos Drs. Cicero Campos (IFGW/UNICAMP) e
Kevin Roberts (Umiversity of Strathclyde, Escoca) quando do estagio de pos-doutoramento
do Ir. Campos naquela Universidade {1987-1989). Um difratometro de duplo cristal com um

monocromador {channel cut) de Si [111] foi utitizado para se obter um feixe de raios-X
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monocromatico de divergéncia extremamente baixa (2 seg. de arco na vertical e horizontal).
Ao nosso conhecimento, esta é a montagem de melhor performance para diagramas Renninger
em todo o mundo. A amosira é fixada sobre um gonidmetro de monocristais com circulo
compieto (Eulerian Cradle) equipado com motores de passe nos trés eixos ()0, 20, y e ¢
necessarios ao completo alinhamento da amostra. O feixe difratado primario foi monitorado
com um detetor de cintilagio (Nal).

O compnmento de onda da radiacdo sincrotron para nosso experimento, foi ajustado
para a borda de absorgdio do Ni. Uma folha de Ni é colocada entre um detetor a gas e o feixe
proveniente do monocromador. Com o giro do angulo do monocromador pode-se selecionar
a energia do feixe (comprimento de onda) e a queda da intensidade provocada pela folha de

Ni seleciona o comprimento de onda da borda de absorgdio do Ni (A, = 1.488 A).
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Filgura VI.6 Esquena da fonte de Radiagdc sincrotron em Daresbury,
Inglaterra (Winick [e.11).

e taen o r
=1 . 4
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Figura VI.7 Arranjo experimental montado na estagio topografica
7.6 do laboratdorio de Daresbury, para difragdo miltipla com
radiagdo sincrotron. Observa-se as reflexdées no monocromador
(channel-cut) e na amostra gue sao componentes do difratémetro
de duplo cristal.
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V1.3 Amostras

InGaAs(<500A )/ AlGalnAs( 1. 7um )y InP(350um)

A camada ternaria, InGaAs(<500A), e quaternaria, AlGainAs(1,7um)[6.4, 6.8],
analisadas neste trabalho, foram crescidas no CPqD-Telebras pela técnica de MOVPE
(Epitaxia em fase Vapor de Organo-Metalicos) a 650°C num reator horizontal i pressdo
atmosférica sobre um substrato de InP[001){(350um) com a superficie cortada a 2" de
inclinagio na diregiio [110]). A camada fina de GalnAs foi crescida para facilitar o contato
ohmico nas medidas de efeito Hall. A taxa de crescimento da camada de AlGainAs foi de 5
A/sepundo. As fontes metaloginicas utilizadas foram Trimetil-Indio (TM1) (18°C), Trietil-

Galio (TEG) (0°C) e Trimetil-Aluminio (TMAI) (24°C).

InGaAsP(500A)/GaAs (amostra #1) ¢

InGaAsP(25004)/InGaAsP(500A)/GaAs (amostrad2)

Foram preparadas duas amostras com camadas de InGaAsP, crescidas por epitaxia em
fase ligumda (1.PE)[6.9] sobre substratos de GaAs[001]. A amostra #1 é composta apenas de
uma camada de S00A com estequiometria In,, sGa,, As, Pyp o sobre o substrato. Na amostra
#2,s0bre a primeira camada de S00A foi crescida por LPE uma segunda camada de 25004,
com estequiometna In,, Ga,,;As, ,P,;,. Esta amostra foi preparada de tal forma a manter a

camada mais fina como interface para estudos.
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GaAs(0.8m)/81(350um) ¢ CGaAs(l.2um)/S1(350um)
Estas amostras foram crescidas por  epitaxia quimica a vacuo (VCEX6.10] no
LPE/IFGW/UNICAMP. Como primeiro passo, o substrato foi aquecido acima de 900'C, e a

partir dai, a camada de GaAs foi crescida a 650°C,

InP(25048)/InGaAsP(0.3um)/InP(0.75um)/InP

Esta amostra foi crescida no CPgD-Telebras pela técnica de MOCVD (Deposigio
Quimica de compostos Organo-Metalicos em fase Vapor). A amostra é constituida de:
substrato (InP), 1 camada (InP-0,75um), 2" camada (InGaAsP-03pum) e uma camada de
recobrimento (InP-250A). Todas as camadas apresentam-se sem dopagem intencional, Esta

amostra destina-se 4 preparag3o de um estrutura laser para emmitir em 1 5pm (InGaAsP).

Ga, ALAs/GaAs(350um)

Trés camadas ternarias de GaAlAs com diferentes composigdes de Al (22, 35 e 38%)
e espessuras (4.2, 5,5 e 4,5um) crescidas no CPgD-Telebras pela técpica de MOVPE (Epitaxia
em fase Vapor de Organo-Metilicos) num reator horizontal 4 pressio atmosférica sobre um
substrato de GaAs]001j(350um) foram analisadas neste trabatho. O substrato foi mantido a

uma temperatura de 820°C durante o crescimento das camadas.
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VIi. RESULTADOS E DISCUSSOES

Nesie capitulo, optamos por separar a apresentagdio dos resultados obtidos com
radiagio de freamento de elétrons dos obtidos com radiagdo sincrotron. 3o apresentados em
primeiro lugar, os resultados da caractenzacdo de materiais heteroepitaxiais por difragio de
raios-X em condigio de alta resolugio. As medidas foram obtidas com um difratdmetro de
duplo cristal, e um difratdmetro de cinco cristais. A seguir, sdio apresentados os resultados das
andlises dos diagramas Renninger obtidos com feixes incidentes nio polarizados ou
menocromatizados  (radiagdo de freamento de elétrons), para andlise de materiais
heteroepitaxiais.

Como teste do programa de céleulos, foi stmulado o diagrama Renninger para a
reflexfio primaria 002 em uma placa monocristalina de GaAs [001]. O programa MULTX foi
utilizado para o estudo do efeito da variagdo de concentragio de Al em camadas de Ga,
Al As nas intensidades dos picos de difra¢io miltipta de raios-X. A analise das intensidades
de casos de 3-feixes supostamente equivalentes no diagrama Renninger para a direco <111>
de cnistais cobicos é também feita em detalhes.

530 apresentados também os importantes resultados obtidos do estudo da aplicaciio de
diagramas Renninger com raios-X na caracteriza¢do de heteroestruturas semicondutoras.
Mostra-se, pela primeira vez, a ocorréncia de reflexdes hibridas num diagrama Renninger para
o GaAs/Si, que possibilitou esta caracteriza¢iio. Além disso é feita a aplica¢io do método
baseado nas hibridas, na caracterizagiio do sistema InGaAsP/GaAs.

Através dos diagramas Renninger obtidos com a radiag3o sincrotron, alguns parimetros
importanies utilizados no programa MULTX foram estudados, tais como mudanga na

intensidade das linhas provocada pela polanizagio do feixe de raios-X incidente, assim como
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consideragdes sobre o caminho médio dos feixes para cristais espessos (cristal macigo InP,
com pT=2) e finos (estrutura de AlGalnAs/InP, com pT<1), observando os seus efcitos no diagrama

006 para uma amostra de InP.

VIL1 Radiacfo de freamento de elétrons

VIL1.1 Resultados com difratometro de duplo cristal

Os resultados descritos neste item foram obtidos num difratémetro de duplo cristal
montado no Laboratorio de Difragiio de Raios-X/IFGW e que esta descrito no item VI.1.2 e
serdio utilizados para comparagio com os dados para a simulagfio do diagrama Renninger com
0% mesmos parimetros iniciais.

Foi considerada para a cahbrago angular do difratdmetro de duplo cristal, a dispersio

angular 50(7.1], obtida a partir do diagrama de Dumond, cujo valor é dado por:

6B=ABT‘;"W¢AB:?M ' (7.1)
onde o sinal {+) aplica-se ao arranjo dispersivo ou antiparalelo e o sinal (-) ao arranjo néo
dispersivo ou paralelo.

No arranjo antiparalelo com a reflexiio 004 do monocromador e da amostra, ambos
cnstais de GaAs, a dispersdo calculada concorda com o valor expertmental para o dubleto

K. -K... cujo resultado é:
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50 - 24673 - 0,185°(667")

864, = (671 + 4)"

A medida realizada para esta dispersiio estd mostrada na figura VIl 1,

Infensidade (u.0.)
F 'IIIIIIIIIIIII!lIIIl’]][l[[FllF]]llll'llllll"]rl_ril

250 S500 750 1000 1250 1500 1750 2000
w (mag.)

Figura VIXI.1 Perfis das linhas caracteristicas Ko e Ko, para o

arranjo dispersiveo no difratémetro de duplo cristal. A separacao
angular entre os dois picog é de 11,0 min. de arco.

52



A figura V112 apresenta a varredura o para a reflexdo 004 de uma amostra de
InP(250A ) InGaAsP(0,3pm)/InP(0,75um)/InP. Nesta figura, observa-se os picos correspondentes a
camada quaternaria (pico mais largo) e ao substrato (picos mais estreito) e irés pequenos picos
mosirados em destaque que sdo muito provavelmente contribuigBes da camada tampio (buffer) de InP
com espessura de 0,75um ligeiramente tensionada. O parimetro de rede na dire¢do perpendicular a
interface, obtido destas medidas foi a,=5,8828A. Pequenas oscilagbes (franjas), devido &

interferéncia dos feixes de raios-X difratados pelos diferentes meios materiais, sio observadas.

o | L L ] LJ L L) Li L L Li -‘

" Subatratol
< F :
e u ]

- ;

C .

e Tl N S P |

n) 200 400 s00
o (meg.)

Figura VII.2 Varredura o para a reflexdo simétrica 004 da amostra
InF(2504) /InGaAsP(0,3um) /InP(0,75um) . A estrutura préxima ao pico
do substrato é mostrada em detalhe.
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A relagio entre as franjas de interferéncia (dw) e a espessura da camada (T) para uma

reflexdo simétrica, dada por [7.2}

A

=_ .~ {7.2)
2 5w cosb

permitiu obter a espessura da camada, cujo valor aparece na tabela 7.1,

Com intuito de obter os pardmetros de rede nas duas diregbes, perpendicular e paralela
a interface camada/substrato, a reflex8o assimétrica 1135 foi medida em condigbes de baixo
gngulo de incidéncia (0,=0-¢) e de alto dngulo de incidéncia (w,=0-+¢), onde O ¢ o fdngulo
de Bragg e ¢ € a inclinagdo dos planos 115 em relagio aos planos paraielos a superficie do
cristal.

As varreduras o s3o mostradas na figura V1.3, Mede-se no diagrama os desvios
angulares nas duas geometrias, e utilizando a separago angular dos picos do substrato e da

camada nestas duas geometrias

Aw, =0, 5wt (7.1)
chega-se a;
AQ =6 - 6, % (Aw, + Ay
(7.4)
Ab = &, - by = % (Aw, - Aa))
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Figqura VII.3 Varredura wda reflexdo assimétrica 115 em geonetria

de alto (A) e baixo (B) éngulo de incidéncia da amostra de
InP(250A) /InGaAsP(0,3um) /InP(0, 75um) /INP. As oscilagdes (franijas)
para a geometria B sio mostradas em destague.
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Calculando

d) =¢115+A¢ e

(7.5)
0=0j,0 -A0
substitui-se nas seguinies expressbes]7.3}:

g-B_ 1

t 2 cosdsind
(7.6)

1 1% %]
%™ 2ginBsing Aok

Os par@metros obtidos est#o na tabela 7.1
Desde que as franjas de interferéncia também estio presentes na figura VIL3, a

expressdo para a espessura no caso de uma reflexdo assimétrica, tem a forma [7.2]

_ A sinw,
Swy sN20

1 (7.7)
onde 6wy é a distincia entre as franjas no arranjo de baixo dngulo de incidéncia, A o
comprimento de onda da radiagiio e ©, é o dngulo de incidéncia para alto dngulo de
incidéncia.

Os resultados das medidas estdo apresentados na tabela 7.1. Como as condi¢des de

crescimento foram controladas para se obter uma camada de 0,3pm, o valor medido para a

sspessura da camada de InGaAsP mostra um excelente acordo com o valor esperado,



Tabela 7.1 Valores dos parimetros de rede e espessuras calculados pelas duas reflexdes.

Amostra:  InP(250A)InGaAsP{0,3um)/InP{0,75um)/InP.

hkl | T(pm) (") Ad(s) | () dea(s) afA) a,{A)
004 | 0,3410.0] 0 0 31,66 288 - 58828
10,0001
115 | 0,340 20,009 1579 120 42,99 411 5,8702 5,8831
p——— e e,

VIL1.2 Resultados com difratometro de cinco cristais

As medidas de varredura o presentes neste item foram obtidas no laboratorio da
Philips em Almelo, Holanda, num difratdmetro de cinco-cnistais com o Dr. T. Ryan, e os
resultados serdo utilizados na simulagio de diagramas Renninger.

Varreduras @ foram obtidas da amostra InGaAs/AlGalnAs/InP[7.4] para as reflexdes
simétrica 004 e assimétrica 115, Pode-se observar na figura VII.4a que aparecem dois picos
alem do pico correspondente ac substrato devidamente identificado. Esses picos levam a
conclusdo que duas camadas quaternarias foram formadas, devido a uma provavel vanagio

da composigdo de In durante o processo de crescimenio. Esta conclusao justifica-se pois;
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reflexdes: a) 004, b) 115 baixo &ngulo de incidéncia, «¢) 115
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i) a camada ternaria ndo deve gerar uma grande contribuigéio pots a sua espessura (5004) é
muito reduzida e a forma do perfil deveria ser completamente diferente (alargamento do pico)
dos per{is medidos para esta amostra (fig. VIL4).

i) dois picos semelhantes a estes foram também observados em varreduras © para camadas
temarias AlinAs/InP e InGaAs/InP crescidas no mesmo sistema MOVPE, sendo o [n um
componente comum para todas as camadas;

i) finalmente, foi realizado o teste decisivo que constou da realizagdo de varredura o apés
aremogdo da camada ternania, e a seguir da camada quaternaria superior através de ataque
quimico. A sobrevivéncia do pico L, (mais interna) e conseqiiente desaparecimento do pico
L, (mais externo) confirmam a nossa hipotese inicial.

Os pardmetros de rede nas diregdes perpendicular (a, )e paralela (a)) 4 interface, foram
obtidos utilizando medidas de varredura © para a refiexdo simétrica 004 (fig. Vli.4a) e a
assimétrica 115 (fig.VIL.4b e ¢), respectivamente. Os valores sAo mostrados na tabela 7.2
juntamente com os resultados obtidos para a, de experiéncias realizadas no laboratério de fonte
de radiagdo sincrotron de Daresbury (estagio 7.6) na Inglaterra usando um difratémetro de
duplo cristal.

Os picos correspondentes a camada e ao substrato nas varreduras o para as geometrias
de baixo éngulo de incidéncia para a reflexdo assimétrica 115 apresentam diferenca nas suas
posigdes relativas. Este fato permite estimar a relaxagio da camada L, com relagio ao substrato,
em tomo de 52% ¢ da camada L, com relaxagiio de 51% com relagfio i camada L, Estes
valores indicam que as camadas ndo se encontram completamente relaxadas.

A composi¢io media da camada quaternaria (L,) mais proxima do substrato, foi obtida
do valor para o gap de energia {E;} [7.5] medido por fotoluminescéncia a 77K e da

discordincia entre pardmetros de rede medida das varreduras . A estequiometria provavel
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aparece na tabela 7.2. Para a camada mais externa (L,) assumimos que a diferenca de
concentracio entre Al e Ga nas duas camadas, que podem ser observadas através da diferenga
entre os pardmetros de rede, é muito pequena para pequenas varia¢tes de parimetros (~10°).
Portanto, decidimos manter constante numa camada pseudo temnana de composigio
(AlGa),In,__As, a mesma porcentagem para Al e Ga encontrada na camada L, A

estequiometria encontrada para esta camada (L,) é também mostrada na tabela 7.2.

Tabela 7.2 Composi¢des das camadas quaternarias e os parimetros de rede obtidos com o
difratdbmetro de cinco-cnistals e com a radiagdo sincrotron. Foram utilizadas reflexdes

simétrica 004 (a) e assimétrica 115 (a, e ay.

Camada 1 (L) Camada 2 (L,)
AIU.|4HGaﬂ‘lﬂlnﬂ‘527AS Alﬂ'ldi‘,’-Gaﬂ'S!ﬁ[nDjIAS
Difratémetro a,=(5,8604 1 0,0001)A a,~(5,8591 + 0,0001)A
cinco-cristais a,=(5.8699 + 0,0002)A a=(5,8700 t 0,0002)A
Sincrotron
{Difratémetro de a,=(5,8608 + 0,0004)A a,—(5.8594 + 0,0004)A
duplo-cristatl)
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Vil.1.3 Diagrama Renninger 002 GaAs

A figura VIL.5 mostra a regifio em torno do espelho %=90" do diagrama Renninger
simulado pelo programa MULTX, para um cristal de GaAs com reflexfio primaria 002. O
correspondente diagrama expenmental utilizando radiagdo de freamento com alvo de Cu ¢
mostrado na figura V11.6 para fins de comparagio. Este diagrama foi obtido com a montagem
de difragdo maltipla de baixa divergéncia discutida no paragrafo V1.1. A pequena diferenga
de intensidade observada no diagrama experimental para os casos 000 002 111 e 000 002
[11, pode ser explicada peto fato de que a larpura do pico é muito estreita em comparagio
com o passo escolhide para a simulagfo, que foi de 0,01° em . A concordincia muito boa
alcangada entre ambos diagramas, o fator de confianga (reliability) R=1% | Loelexp I /L1, obtido
for 0%, demonstra a validade da teoria utilizada e das aproximagtes que foram feitas na

elaborago do programa
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VILL1.4 Influéncia da concentragio de Al no diagrama

Renninger de camadas de Ga, Al As/GaAs

Neste trabatho, foi estudada a influéncia da concentragio de Al {7.6] nos diagramas
Renninger de Raios-X, para amostras de GaAlAs/GaAs [001). Com o uso do programa
MULTX podemos obter a relagio pico/background que & sensivel a alteragdes da
concentragio de Al numa camada de GaAlAs Os atomos de Al quando ocupam
substitucionalmente os sitios do Ga dentro da célula unitdnia do GaAs, provocam uma
modificagdo no fator de estrutura, acarretando conseqlentemente uma variagdo no valor da
refletividade. Como o fendmeno de difragio maltipla leva em consideragdo o valor da
refletividade de todas as reflextes envolvidas, entdo as intensidades de difrago multipla
deverdo variar com a adi¢do de Al a rede do GaAs. A tabela 7.3 mostra que com esta adigio,
os fatores de estruturas para as reflexdes secundasias nos casos de 3-feixes (000 002 {11) e
A-feixes (000 002 111 113) diminuem, enquanto que para a reflexo primana fraca 002, este
fator aumenta. Isto era esperado devido & substituigo do fator atdmico f;, peloe fator atdmico
f,, nas expressdes dos fatores de estrutura do GaAs, pois f;,>f,. A figura VI1.7 mostra a
comparagdo entre os picos de difragio multipla experimentais (a) e simulados (b),
correspondentes aos casos de 3-feixes 000 002 111, sendo a reflexic secundana de superficie,
para a camada Ga, Al As com trés diferentes estequiometrias. Pode-se notar que a razio
pico/background diminue em ambos os casos como esperado, embora as diferengas sejam

pequenas,
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Tabela 7.3 Fatores de estrutura da camada de Ga, (Al As para diferentes concentragies de

Al
Fator de esﬁ| F| (elétrons)

Al (%) t(pum) 002 i i i3

macigo 350 6,86 146,05 146,98 114,22

22 4,2 19,53 137,44 138,38 107,58

35 5.5 27,03 132,70 133,65 103,92

38 4,5 28,76 131,64 132,60 103,10
— O E——
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Foi escolhida como primana a reflexfo fraca 002 do GaAs pois, quase a totalidade
dos picos que aparecem no diagrama Renninger sdo do tipo Unweganregung, o que favorece
nossas analises. As reflexdes secundarias com indices de Miller (h.k,f=1) que neste caso sdo
de superficie, foram escolhidas para o estudo, pois apresentam os feixes mais intensos, e s§o menos
sensiveis 4 vanaclio da espessura. Como nio conseguimos obter amostras com mesma espessura de
camada, tomamos o cuidado de ndo selecionar casos de reflexdes miltiplas gue fossem uma combinagio
de reflexdes secundarias Laue e Bragg, ou somente Laue, pois, estas s#o muito sensiveis 3 variagiio

de espessura.

VIL1.5 Anilise de intensidade supostamente equivalentes

em casos J-feixes de diagrama Renninger <111>

A figura V118 mostra um diagrama Renninger simulado para um ¢nstal de GaAs com
reflexdo primaria 222. Pela explicag@o acima, em ¥=90" temos um espelho de simetria, e
portanto, as intensidades dos picos para os casos de 3-feixes 000 222 111 (y=88,24°) e 000
222 111 (x=91,76") que se encontram préximos ao espelho, serdo as mesmas. Isto nio
acontece com o espelho situado em 60°, Nota-se que existe uma relagdo diferente das
intensidades dos picos de difragiio multipla para os casos (A) 000 222 111 e (B) 000 222 131
[7.7]. Sabemos que a reflexiio de acoplamento no caso (A) ¢ a reflexdio secundiria do caso
(B) e conseqiientemente a reflexdo de acoplamento do caso (B) corresponde a reflexfio
secundaria do caso (A). As particularidades destes dois casos de 3-feixes, levam a pensar que

a intensidade dos picos deveriam ser as mesmas, pois no célculo iterativo sSio levadas em
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consideracio todas as reflexdes, tanto as secundarias como as de acoplamento. Além disso,

a interagdo dindmica também & considerada a mesma para ambos os casos [7.9). Este efeito

leva a uma aparente "quebra de simetria” no diagrama Renninger uma vez que existe uma

diferenga de intensidades entre os dois picos em torno de um espetho de simetna. Todavie,

a simetria de posi¢do em torno do espelho é mantida. A tabela 7.4 mostra as refletividades

e os fatores de estrutura de todas as reflexdes envolvidas.

Tabela 7.4 Valores da refietividade e do fator de estrutura para o GaAs.

o

IFl (elétrons)
111 54,569 549,63 146,05
i3t 191,23 114,22
131 191,23 113,35
it 549,63 146,98
131 65,430 188,32 113,35
ini 556,62 146,98
i1 556,62 146,05
31 188,32 114,22
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Nota-se que existe uma pequena diferenga entre os fatores de estrutura para reflexdes
com indices de sinais contranos. Isso ¢ explicado pelas corregdes da dispersiio andémala em
cristals diatdmicos nfio centrosimétricos. Nota-se também uma diferenga na refletividade Q
para as reflexdes envolvidas em ambos os picos, como por exemplo, 549,63 (1171=000-111)
para o caso (A) e 556,62 (F11=222-131) para o caso (B). Os fatores de estrutura para ambos
05 casos, entretanto, sfio iguais. Geometricamente na difragdo mualtipla, estas duas reflexdes
sfio distintas, pois envolvem acoplamentos de reflexdes diferentes. As varreduras por passos
destes picos sdo mostradas em detalhes na figura VIL9, onde o pico referente ao caso (A)
possue uma largura menor do que o pico do caso (B). Justifica-se, pois, o tempo que o no
da rede reciproca cruza a esfera de Ewald é menor no caso (A). A diferenca de intensidade

entre 0s dois picos medidos foi de 16% enquanto que a diferenga no diagrama simulado foi

de 17%.
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Flgura VII.8 Diagrama Renninger GaAs 222 simulado com radiacgdo
CuKe¢, , mostrando assimetria nas intensidades dos casos A e B.
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Figura VIT.9 Assimetria nas intensidades do diagrama Renninger.
Para os casos de 3-feixes A) 000 222 111 e B) 000 222 131.
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A figura VII.10 mostra o diagrama Renninger simulado para um cristal de Si
centrosimétrico com a priméaria 222 para fins de confirmagdo do exposto acima. O fator de
estrutura para as reflexdes mostradas na tabela 7.5 agora séo estntamente iguais, mas mesmo
assim, aparece a diferenga de intensidade entre os casos (A) e (B) no espelho de 60°. E
importante citar que este efeito foi observado pela primeira vez em diagramas Renninger, por
Parente [7.8], para um cristal de Al com a reflexfiv priméria 111 utihzando radiagio de

néutrons.

Tabela 7.5 Valores da refletividade ¢ do fator de estrutura para o 5i.

111 54,277 114,05 60,102
31 36,78 45,066
131 36,78 45,066
i 58,81* 60,102
131 65,723 36,78 45,066
[ 114,05* 60,102
111 114,05 60,102
131 36,78 45,066
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VIIL.1.6 Aplicagdo de diagramas Renninger de raios-X na

analise de estruturas heteroepitaxiais

VII.1.6.1 Andlise de reflexdes hibridas no sistema GaAs/Si

Na analise do sistema heteroepitaxial GaAs/St {7.10] o estudo da ocorréncia das

reflexdes hibridas foi muito importante, Elas foram observadas em experiéncias com feixe de
raios-X divergentes (pseudo Kossel) em amostras de GaAlAs/GaAs e assim denominadas por
Isherwood e outros [7.11]. O estudo da sua ocorténcia e simulagiio em experidncias similares
foi fetto por Morethio e Cardoso |7.12]. Ainda neste mesmo ano, as reflexdes hibridas foram
observadas pela primeira vez em diagramas Renninger para o sistema heteroepitaxial GaAs/Si
¢ serviram de base para um nove método de caracterizagio destes sistemas, E importante
registrar que as hibridas sempre aparecem como contribui¢des extras (picos) nos diagramas
Renninger para a camada epitaxial ou para o substrato. Um esquema dos possiveis caminhos
.hibridos para reflexes secundarias de superficie sAo mostrados na figura VIL.11. Em VIL.11a
o feixe incidente ¢ primeiramente espathado pelos planos secundarios de superficie que estdo
na rede do substrato, e reespalhado por planos de acoplamento na rede da camada (SL), na
dire¢do do detetor. Em VIL1ld ¢ caminho é o inverso do acima descrito. Outros dois
possivers caminhos de difragio multipla (neste caso, os ja conhecidos) que o feixe pode
percotrer, sio os espalhamentos pelos planos secundario e de acoplamento na propria rede
da camada (VIL11b) (LL) ou do substrato (VIL.11c) (S8).

A fipura VIL12 mostra a presenga dessas reflexdes hibridas num diagrama para a
primaria 002 de uma amostra de GaAs/Si numa regido em torno do espelho em ¥=90°, com

o vetor de referéncia [110]. Em VI1.12a mostra-se o diagrama de um cristal macico de GaAs
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e em VILI2b o diagrama para uma camada de GaAs sobre o substrato de 51 As reflexdes
secundarias 111 ¢ 111 aparecem na figura VII.12b exibindo um grande alargamento em
comparagio com os correspondentes picos do cnstal macige (fig. VILi2a) devido a

imperfeigdes na rede da camada.
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Os picos que aparecem com o desviados angularmente de Ay, dos picos |11 e {11, s#o as
reflexdes hibridas SL. Em VI 12¢c mostra-se o diagrama em torno do mesmo espelho de
simetria para um cristal macigo de Si para comparagio, Em VIL12d, aparece o diagrama do
Si como substrato de uma camada de 0,8 pm de GaAs. Os picos extras que aparecem desviados
angularmente de Ay, dos picos 111 e 111 correspondem neste caso, 4 difragiio maltipla hibrida
LS.

Para visualizar melhor a ocorréncia das reflexdes hibridas nos diagramas Renninger,
foi idealizado um diagrama de incidéncia para o sistema GaAs/Si. Este diagrama tem a
representaciio do feixe incidente nas coordenadas (0, %), onde @ é o dngulo de inaidénciae x
é 0 Angulo de rotaglio da amostra. Através desse diagrama pode-se tdentificar e acompanhar cada
caminho hibrido (LS e SL) com a vanagio do dngulo de incidéncta, partindo do sngulo para a camada
GaAs 002 (LL) até o a&ngulo de incidéncia do substrato Si 002 (88) [7.10].

Conclui-se que, a partir do melhor conhecimento destas reflexdes hibridas, ¢ desde que os
diagramas Renninger para estruturas heteroepitaxiais mostram simultaneamente contribuig¢des das
.camadas hibridas e do caminhos de difracio multipla esperados, a caractenzagio destas estruturas
torna-se possivel, Num primeiro estagio, pode-se considerar os efeitos da divergéncia do feixe
incidente e da largura mosaico da amostra (substrato e camada) nos picos do diagrama Renninger para
a camada e para o substrato. Recentemente [7.13] a caracterizagfio completa desta estrutura
heteroepitaxial (GaAs/Si) foi obtida a partir da anilise dos casos de 3-feixes da difragdo
miltipla envolvendo uma secundana de superficie (000 002 111) que aparecem no diagrama Renninger

da camada, juntos com a hibrida SL.
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VIlL.1.6.2 Caracterizacio do sistema InGaAsP/GaAs

Técnicas de caracterizagiio por raios-X aplicadas a camadas epitaxiais tém sido
utilizadas constantemente para determinar o parimetro de rede nas dire¢cdes perpendicular e
paralela utilizando reflexdes simétrica e assimétrica [7.2, 7.14].

Neste item aplica-se pela primeira vez, um método que utiliza diagramas Renninger
de raios-X para caracterizar camadas epitaxiais [7.15], Come foi visto, ele esti baseado na
detecio de reflexdes secundarias de superficie e reflexdes hibridas SL em diagramas
Renninger da camada.

A difra¢io maltipla nos da informagéo do pardmetro de rede das camadas nas direcdes
paralela e perpendicular a interface camada/substrato. Isto ocorre quando se considera um
dngulo de incidéncia o que ndo coincide com o dngulo de Bragg para o primario [7.15], e
a rotacdo em tormo de [001], e usa-se a equacdo (2.5) na forma

21(h® k2 Vaf + Ela?) - (Wa)senc

cosp - . (7.8)
(1a) Vh2+k? cosw

onde 2B é o dngulo entre a entrada e a saida da esfera de Ewald do no secundario da rede
reciproca.
Para uma rede distorcida tetragonalmente, a variagio AP pode ser dada em termos de
(Aa/a);=(aya)a, ¢ (Aa/a) =(a,-a,)a, como
[é-l;:(h2+k2*02)+menm](-f‘a—a)l * (%-Menm)(%ﬂ A

AB - (7.9)
[VhZ+k2 senp_ cosw)

onde a, € o parimetro de rede do substrato.
Para uma reflexdo de superficie hk,é=1 observa-se que o coeficiente de (Aa/a), é
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desprezivel quando @ (15,5) esta proximo do dngulo de Bragg do primarnio. Entdo neste
caso, & sensibilidade de AP com relagiio a a, é muito maior que a sensibilidade de AP com

relagdo a a,. Assim,

(Ag) VhZ k2 senf, COSw
=3), =

a Ao o
——{RZ k= -1) +sENWD
2a,( )

Ap . (7.10)

Deve-se notar também que, (Aa/a), é mais preciso para reflexdes com valores de h*+k* mais
altos.

A figura VII.13a mostra o diagrama Renninger 002 da camada para a amostra #]
numa regido em torno do espelho de 90°, considerando (110) como vetor de referéncia. Nesta
regifio aparecem as contribuigdes das reflexdes fortes de superficte 111 e 111 para camada
(L). Também observa-se as reflexdes hibridas SL, que ocorrem quando o feixe incidente é
pnmeiro difratade por um plano secundario da camada (substrato) que é mclinado com
relagdo 4 superficie da amostra, cruza a interface camada/substrato, para ser reespalhado por
um plano de acoplamente do substrato (camada), na dire¢fio do detetor. A partir da diferenca
angular Ay, entre os maximos destas duas contribui¢@es no diagrama Renninger da camada

pode-se determinar que

( ), = {3,2+:0,2)x10°®

As mesmas porgdes dos diagramas Renminger para as duas camadas L, e L, da
amostra #2 em torno do espetho sio mostrados nas figuras VIIL 13b e VI 3¢, Utilizando a

mesma expressdio para (Aa/a), , ob emos

(_), - (3,2:0,8)x10

(A2 ), = (B+1)x107F
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Figura VII.13 Casos de 3-feixes 000 002 111 e 000 002 iil para
a amostra #1 a) e para a amostra #2, mostrando a camada L, em b)
e a camada L, em c).
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Pode-se notar que a camada intermediana L, se manteve com a mesma variagéio do
parimetro de rede na diregfio paralela da camada da amostra #1, a menos do &rro considerado
na medida, e isso demonstra que é possivel caracterizar-se com esta técnica camadas com

espessura tio pequenas quanto a analisada (500A).
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VI1.2 Radiac¢do sincrotron

VIL2.1 Diagrama Renninger 006 InP

O diagrama Rennimnger experimental em torno do dngulo de rotagio x=%0" foi obtido
com radiagfio sincrotron (feixe incidente polanizado) para um cristal macigo de InP, onde a
reflexfio primaria 006 foi monitorada. Este diagrama € mostrado na fig. VIL.14 onde vé-se
claramente o efeito da espetacular performance da montagem que produz divergéncias
angulares da ordem de 2 segundos de arco nos planos horizontal e vertical. Temos consciéncia
de que sera muito dificil, usando o programa MULTX baseando-se na teoria cinemafica,
simular os diagramas Renninger obtidos com radiago sincrotron devido a perfeigio do cnstal.
Por isso, decidimos investigar parimetros importantes para o programa, de forma a obter a
melhor simulagdo do diagrama experimental.

O caso de 3-feixes 000 006 113 aparece em duas posigdes angulares no diagrama
Renninger que correspondem a entrada e saida do né secundario da esfera de Ewald. Usando
esta diferenga anpular medida e a equagdo (2.5), determinou-se o comprimento de onda da
radiagdo utilizada no experimento. O valor encontrado foi de A = (1,4696 +0,0002)A, levando-
se emn conta que o pardmetro de rede da amostra foi tomado como 5,8696A. Este valor de A, esta
proximo a0 valor do comprimento de onda da borda de absorglio do Ni (1.488A), que esperavamos obter
{7.16]. Pode-se observar claramente, que neste caso, 0s picos 530 muito estreitos devido a baixa
divergéncia do feixe incidente, e mostram acentuadas assimetrias nas suas bases relacionadas a
perfei¢do cristalografica da amostra, que serdo discutidas mais adiante. Este diagrama é muito
importante para ¢ nosso trabalho, como ja foi dito, pois sua simulagdo representa parte do nosso
objetivo. Vamos estudar os efeitos da polarizagio e do caminho médio dos feixes difratados nos

diagramas Renninger, através da simulagfo desses diagramas,
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V11.2.2 Efeito da Polarizacéo

Vale ressaltar aqui, que no programa MULTX utilizado neste trabalho, as intensidades
calculadas provém de um calculo iterativo. As trocas de energias entre os feixes i ¢ j sdo
representadas pela refletividades Qij. Neste calculo, todas as combinages dos indices 1 e ) sdo

consideradas dentro do programa, até mesmo entre duas reflexdes secundarias, A melhor

8 .
2 |.m InP 008 2 E
12 2 Exparimental 3 =
- g
f‘d\, lg Q
2 Flofl ] |
g "3 y 3
L 3 *
: |

PN T W T TN TN T W VN ST ST W N TN T N SN N U N AT U BT SAUECNTURY S TR IR S T R U A

a5 70 75 a0 as 80 85 160 105 110 115

x (graus)

Figura VII.14 Diagrama Renninger do cristal maci¢o de InP com
A1,4696A.

forma encontrada para se introduzir a polarizagdo p (k) no processo iterativo é inclwindo-a na
sua respectiva refletividade Qu [7.17]. Sob condi¢do de difragio multipla ainda existe vma
diversidade de opinides quanto a associa¢io dos indices, j e k com as reflexdes envolvidas.
Alguns autores consideram a reflexfio de acoplamento (i-)) associada ao indice k [7.17], outros
entendem que as reflexdes secundaria (i) e de acoplamento (j) devem gerar um caminho que

leve pnimarnia (k) e finalmente, outros consideram que o indice k (dngulo de indice k) esta
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associado ao dngulo entre o feixe incidente na amostra com o feixe duplamente difratado
[7.18,7.19,7.20],

Na fig. VIL15, mostra-se o diagrama Renninger simulado para InP com reflexdo
primaria 006, sem a influéncia da polarizago, isto ¢, p;= |. Os diagramas simulados com os
mesmos parimetros, considerando o efeito da polarizagdo = (I’ = 0) e da polarizagio o (I' =
1), s#o mostrados nas figuras VIL 16 e VIL.17, respectivamente.

Observa-se que no diagrama simulado com p,= 1, a intensidade dos picos de 3-feixes
(000 006 113) e (000 006 313) que envolvem reflexBes secundérias de superficie (h.k,£=3),
marcadas com setas na figura VII. 15, quando comparadas com os casos de 5-feixes (000 006
(11 715 333) e 8-feixes (000 006 402 404 200 206 202 204), nfio reproduzem as intensidades
relativas obtidas no diagrama expennmental (fig. VII.14). Ao wntroduzirmos a polarizagio p,
dada pela equago (4.16), os fatores de polarizagdo relativos as reflexdes secundarias de
superficie 113 ¢ 313 apresentaram os valores 0,97 e 0,26, respectivamente. Estes valores

significam uma queda de 3% e 74% na refletividade Q,.
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Figura VI11.15 Diagrama de difracéo miltipla: a=c=5,86964,
€=0,003, vF0,0003rad, t=350pum, Ayx=0,005", piy=1.
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Figura VII.16 Diagrama de difragao miltipla: a=c=5,86964,
€=0,003, ¥p0,0003 rad, t=350um, Ax=0,005", I'=0,.

i Polarizacao o
Simulado

ltensidode (u.0.)

T T
1 L

IR R

P i n M
85 70 75 a0 as 80 a5 100 1035 110 115

X (graum)

Figura VII.17 Diagrama Renninger: a=c=5,86964, €=0,003, 10,0003
rad, t=350um, Ax=0,005", I'=1.
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As explicagdes possivels para estas discrepdncias, inclusive a inversdo do pico do
caso 000 006 313 na polarizagio o, pode estar relacionada principalmente ao valor do caminho
médio dos feixes difratados utilizados na simulag8o. Particularmente para os feixes de superficie
cujos valores ({,) poderiam ser diferentes dos utilizados no programa para radiagiic de

freamento (¢=1/211), como seria explicado adiante.

VIL.2.3 Efeito do caminho médio do feixe

No capitulo V, vimos que o efeito do caminho médio dos feixes difratados () na
simulagZo de diagramas Renninger com o programa MULTX foi estudado em cada caso, para
cristais finos e espessos com as duas radiagbes consideradas neste trabalho: freamento de
eletrons e sincrotron. Chegou-se 4 conclusio que, devido as caracteristicas da radiagdo
sincrotron e do cristal analisado, { deveria ser maior que 1/2it, no caso de cristais espessos,
Entretanto, como a correta consideragfio deste parimetro para a difragio multipla de raios-X,
sob estas condiges ndo aparece na literatura, decidimos manter o valor ¢= 1/2 e aumentar
o valor ¢, (pois o pico para o caso de 3-feixes de superficie 000 006 113 & o mais intenso),
de forma a simular diagramas corn as mesmas condiges utilizadas no item anterior (V11.2.2)
para a polarizagio o©. Desde que {, devenia ser maior do que ¢, testamos varios valores e
chegamos a que o diagrama Renninger simulado com £=3/u, mostrado na figura VIL18
percebe-se que o caso de 3-feixes 000 006 313 modificou sua intensidade, passando a ser
agora positivo, € que o pico 000 006 103 passou a ser mais intenso do que os demais,
produzindo um melhor acordo com o diagrama experimental. Vale ressaltar aqui que com essa
altera¢io de 4, o caminho médio dos feixes difratados passaram de 6um para 23um.

Observa-se claramente, que o pico correspondente ao caso de 6-feixes 000 006 222

224 222 224 aparece como positivo (Umweg) no diagrama Renninger experimentat (fig.
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VI1i.14), enquanto que no caiculado ele é negativo (Aufheltung) (Fig. VII.17 e 18). Como nio
se trata de um feixe de superficie, uma modificagio ho comprimento médio do feixe nio
produzira nenhum efezito na intensidade desse caso. Testes foram realizados entdo, alterando-se
# polanzacdo do feixe incidente e chegamos a conclusio que, apenas a consideragiio de feixe
ndo polarizado ou com polarizagio © produzem a inversfio deste pico no diagrama calculado.
Entretanto, as modificagdes introduzidas por estas condigbes nos outros picos do diagrama indicam
que a escolha da polanizagfio o é realmente a melhor que deve ser considerada. Deve também ser
observado que outras contribuigdes no diagrama calculado que devenam aparecer no experimentat nio
sdo detetadas (Fig. VIH.14), como por exemplo, os dois picos préximos de 1 ~107° que no lado
oposto do espelho de 90° apenas um deles é visivel, e o pico em x~78° que também nio é
observado no diagrama experimental. Mesmo considerando que as melhores condigdes para
a obteng#o do diagrama calculado nfo foram completamente investigadas, o fator de confianga
encontrado para o diagrama Renninger do InP 006 com radiagio sincrotron com & polarizago
o foi de aproximadamente 22%, indicando uma concordéncia mais que razoavel nas condigdes

utilizadas.
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Figura VII.18 Diagrama Renninger: {.=3/u4, a=c=5,86964, €=0,003,
YE0,0003 rad, t=350um, Ay=0,005°, I'=1,
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Com relagio & assimetria observada na base dos picos de diagrama Renninger com
radiagdo sincrotron, vamos nos limitar a analisar em detalhes os ¢casos mais pronunciados que
s#o: 000 006 115 111 333 ¢ 000 006 113 no diagrama experimental da figura VI1.14. Como
ja for mostrado, a teoria dindmica do espalhamento de raios-X da uma explicagdo que mais
se adequa a esse efeito, pois os cristais semicondutores possuem caracteristicas de cristais
perfeitos. Essa perfeigiio é confirmada pela largura a meia altura dos picos nas varreduras o da
figura Vil.4, da ordem de 24 seg. de arco.

Pelo mencionado no capitulo V, é de se esperar que nos diagramas Renninger para cristais
finos com pt<1 (Ht=0,13), como no caso de uma camada de (Al Ga, ), Jn, As com 1,7um de
espessura, a assimetria ndo deverd ser tdo visivel na base dos picos tal como ocorre, de fato,
Isto & comprovado no diagrama experimental com radiagio sincrotron mostrado na figura
VIL!19. As assimetrias nos picos de 5-feixes 000 006 111 115 333 e 3-feixes 000 G06 113
diminuiram significativamente e concordam com as explicagbes fundamentadas na teoria
dindmica {capitulo V). A simulagiio do diagrama para esta camada quaternaria é apresentada
na figura VIL.20, para os quais foram utihizados os parimetros de rede a,=5,8699A e
a,=58604A, com estequiometria (Al ,;Ga, ), 471N, s;AS, citadas anteriormente. O caminho
médio dos feixes dados pelas expressdes (5.6), (5.7) e (5.8) também foram utilizados neste
caso obtendo-se as intensidades relativas dos picos de superficie 000 006 313 e 000 006 13
em concordéncia com aqueles do diagrama experimental da figura VII.19. Assim sendo, para
cristais com pt>1, as expressdes para o caminho médio do feixe (8) nos casos de transmissio,
reflexfio e de superficie tém que ser redefinidas.

Com relagfo ao acordo alcangado entre o diagrama calculado e o expenmentat para a camada
de AlGalnAs e radiagdio sincrotron com polanzago ¢, sem considerar o efeito experimental do passo

do motor escolhido, com relaco 4 pequena largura dos picos no diagrama, um fator de confianga de
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aproximadamente de 11% pode se obtido.
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VI1L.2.4 Teste adicional do fator de polarizagéio no

programa MULTX

Diagramas Renninger obtidos com feixe de raios-X usando radiagdo de freamento de
eletrons e um monocromador de Ge(333), que possibilita ao feixe incidente ser polarizado
num plano perpendicular ao plano de incidéncia primario, foram publicados recentemente
[7.21]. Desde que o programa MULTX mostrou-se atil para a simulacio de diagramas
Renninger com o feixe polarizado da radiag8io sincrotron, decidimos utilizd-lo na simulagio
do diaprama para o GaAs (222) que aparece nesta publicagio. A fipura VII.2]1 mostra os
diagramas experimental da publica¢io em VIIL.2la e o simulado pele programa MULTX, em
VIL21b. Observa-se que a concorddncia é bastante razoavel embora algumas intensidades
relativas, principalmente os casos de 3-feixes simultdneos mais intensos, por exemplo, 111
e 111, ndo apresentem a razdio correta esperada. Esta nfio concordincia indica que realmente
a simulagfio para cristais espessos (Lt>1), como dissemos acima, nfio oferece um acordo excelente.
Além disso, o fato de ter sido utitizada a radiagio de freamento de elétrons, neste caso, confirma

que o caminho médio do feixe & realmente diferente daquele que foi considerado nas simulagdes com

radiagdo sincrotron,
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Figura VII.21 Diagrama Renninger para um cristal de GaAs com
pelarizagdo o experimental a) (Luh & Chang [7.21]) e simulado b)
pelo programa MULTX.
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VIH. CONCLUSOQOES

Neste trabalho, a difragio multipta de raios-X foi aplicada ao estudo de estruturas
heteroepitaxiais semicondutoras. O programa MULTX foi implementado para permitir a
simulagio de diagramas Renninger principatmente com radiagdo sincrotron e, portanto,
possibilitar a investigagio de efeitos como a influéncia do fator de polarizagiio, o caminho
médio dos feixes difratados, a composigiio de camadas epitaxiais nas intensidades desses
diagramas. Além disso, a investigagdo preliminar da utilizagdo do diagrama Renninger de
raios-X como técnica de caracteriza¢do das heteroestruturas foi realizada com sucesso. As
contribuigBes do trabalho serfio apresentadas separadamente em fungéio da radiagfio utilizada,

da mesma forma como todo trabalho foi apresentado.

. Contribuicées do estudo de diagramas Renninger com radiagfio de freamento de
elétrons

{) Foi desenvolvido um difratdmetro de duplo cristal de alta resolugdo para a
caracterizacio das amostras que utiliza uma cdmara topogrifica de Lang. O sistema
automatizado proporciona a translagio da amostra com estabilidade mecénica, varredura com
passos menores que 0,1 seg de arco. O mesmo ainda permite a obtengdio de diagramas
Renninger com feixe monocromatizado. Os resultados da calibragdo ¢ dos testes preliminares
de caracterizacio de camadas epitaxiais mostraram que este difratémetro tem uma resolugio
muito boa (Ad/d ~ 10) e grande versanlidade |8.1}.

2) Foi desenvolvida e automatizada uma montagem para difragéo multipla de raios-X

de alta resolugdo, que utiliza um gerador microfoco (50umx50um). A sua geometria permite
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obter feixes incidentes com divergéncia da ordem de 36 seg de arco e diagramas Renninger
de alta resolugiio com passos tdo pequenos quanto | seg de arco, requisitos necessarios nos
estudos de detalhes nos diagramas Renninger com raios-X.

3) O programa MULTX for implementado de forma a incluir o fator de polanzagio
como produtos de matrizes transformaglo, que ¢ a nosso ver, a forma mais adequada de
inclusdio. No desenvolvimento, verificou-se a sobrevivéncia de um termo de segunda ordem
que ndo aparece na literatura e que leva em conta a posigio relativa entre os planos de
incidéncia do monocromador e da reflexfio primina na amostra. Na nossa geometnia, no
entanto, este termo se anula.

4) Foi feito o estudo da sensibilidade das intensidades do diagrama Renninger com a
composi¢io de Al em amostras GaAlAs/GaAs. O programa MULTX permitu escolher a razdo
sinal/ruido de maior sensibilidade para este estudo. Chegou-se a conclusio de que enguanto
o caso de 4-feixes (000 002 {13 111) (Bragg-Laue) ¢ mais sensivel para camadas espessas
(t>3um) o caso de 3-feixes (000 002 [11) (superficie) é o mais indicado em camadas finas
(t<3pm). Em ambos os casos a razfio decresce com o aumento de Al de acordo com os calculos dos
fatores de estrutura.

5) Na andlise de casos de 3-feixes com intensidades supostamente “equivalentes” (secundaria
e acoplamento intercambiaveis) em diagramas Renninger [ 1 1] para semicondutores, notou-se que,
embora dois casos, ditos equivalentes, tenham sido distinguidos geometricamente em cristais citbicos
[8.2], as intensidades em torno do espelho de 60° sfio realmente diferentes. O programa MULTX,
baseado na teoria cinematica, permitin demonstrar que a quebra de simetria nas mtensidades
do diagrama existe e pode ser vista na simulagio.

6) Foi observada, pela primeira vez, a ocorréncia de difragiio maltipla hibrida em

diagramas Renninger para estruturas heteroepitaxiais. Discutiu-se caminhos para a possivel
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ocorréncia das hibridas, condigles para esta ocorréncia em diagramas para a camada ou
substrato, e foi observado que a presenga de reflexdes hibridas, simultaneamente com as de
superficie esperadas no diagrama Renninger para a camada, permite a caracterizagiio de
estruturas epitaxiais [8.3].

7) A aplicagio do método de caracterizagBo de estruturas epitaxiais baseado nas
reflexdes hibridas ¢ de superficie (hk,=1) em diagramas Renninger [002] para o sistema
InGaAsP/GaAs mostrou que:

t) a equagio (7.4) permite obter (Aa/a), diretamente do diagrama Renninger para a camada;
1) caso as condi¢des expennmentais permitam a dete¢io de reflexdes de superficie com altos
valores de h*+k’, a determinagio de (Aa/a), ser4 feita com muito boa precisdo; iii) as camadas
epitaxiais razoavelmente finas (em nosso caso, 500A) podem ser caracterizadas com este
método, mesmo utilizando equipamentos pfo sofisticados, e finalmente, iv) o método
apresentado nfo estd limitado ao sistema analisado nesta aplicagfio e, posteriormente, foi

utilizado no sistema GaAs/Si [8.4]

- Contribui¢bes do estudo de diagrama Renninger com Radiac#o sincrotren

8) Os diagramas Renninger com radiagio sincrotron foram obtidos na estagiio
topografica 7.6 do Laboratério de Radiaglio Sincrotron, Daresbury cuja montagem para
difragio miltipla realizada pelos Profs Cicero Campos (IFGW/UNICAMP) e Kevin Roberts
(University of Strathclyde, Escocia), inclue um difratdmetro de duplo cristal [monocromador
channei-cut 8i(111)] com divergéncia extremamente baixa (2 segundos de arco) e 3 exxos do
goniostato (Eulerian cradle) automatizados. O sistema apresentou uma excelente performance
para obten¢io de diagramas Renninger.

9) O programa MULTX foi implementado para a simulagfo de diagramas Renninger
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com radiacdo sincrotron. Para isto, a polarizagio foi modificada de forma a considerar que
o feixe incidente esteja polarizado paralelamente & 6rbita do anel de armazenamento, ou seja,
com polarizagiio a. Esta polanzagdo é perpendicular ao plano de incidéncia primario.

10) Com relagdo ao outro parimetro importante da simulagio, o cammho meédio dos
feixes difratados, optamos por estuda-lo através da comparacio do diagrama Renninger
simulado com o diagrama experimental obtido para o InP (006) com radiagdo sincrotron.
Concluimos que o caminho médio para cristais com boa perfeigio (caso dos semicondutores),
utilizando feixes incidentes intensos e altamente polarizados (sincrotron), & fortemente
dependente do coeficiente de absorgdo. Portanto, o valor &=1/2u para cristais espessos (ut>1)
nio mais se aplica, principalmente aos casos de superficie. Isto foi confirmado pelo
comportamento de um caso de 3-fetxes no Ge, usando a teona dindmica estudada por Chang
[8.5].

11) A analise do diagrama Renninger para a camada AlGalnAs sobre InP (006) levou
em conta a espessura da camada (1,7um) no programa MULTX. A partir da equagio (2.5) e
da medida da posi¢iio angular do caso de 3-feixes de superficie foi determinado o A da
radiagio utilizada. Foi observada uma variagdo de composi¢io abrupta no crescimento da
camada, originando duas camadas com estequiometnas diferentes, indicando possivel variagio
no fluxe do composto organo metilico Trimetii Indio durante o crescimento por MOCVD. A
amostra foi caracterizada com um difratdmetro de cinco cristais da Philips e os diagramas
Renninger simulados pelo MULTX para as camadas reproduzem os obtidos com radiagio
sincrotron, nas posi¢des angulares dos picos e com razodvel concordincia as suas
intensidades. For observado que no caso de 6-feixes em ¥~=90° no diagrama Renninger da

camada, o desdobramento deste pico devido a distorgdo tetragonal naquela rede for simulado

pelo MULTX.

99



- Trabalhos futuros

- Implementagio do programa MULTX para permitir o estudo da localizagio e
concentraglio de impurezas na rede cristalina, como por exemplo, a escolha dos casos de 3-
feixes (analise mais simples) mais sensiveis 4 adig3o de impurezas a rede. Também considerar
o uso de radiagdio sincrotron no estudo, devido as caracteristicas de alta intensidade e
sintonizagdo em A dessa radiaglo.

- Implementar o programa MULTX de forma a permitir a simulagio do perfil dos
picos e portanto, o refinamento de estruturas de maneira similar aoc refinamento que foi
realizado com o programa MULTVIPEN no caso de néutrons.

- Estudar as possiveis "quebras de simetria" em intensidades nos diagramas Renninger
para outras diregdes cristalograficas ou mesmo redes cristalinas, usando o programa MULTX,
como foi estudado neste trabalho o exemplo do GaAs [222]. Isto pode permitir a indexagéo

abhsoluta de um diaprama Renninger.
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