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En este trabajo de tesis doctoral se ha abordado el estudio in situ de dos aspectos
fundamentales en el crecimiento de sistemas heteroepitaxiales con diferencia de
parametro de red: los procesos de relajacién y la evolucion de la morfologia. Para
llevar a cabo el seguimiento de la morfologia hemos utilizado la técnica de dispersion
de luz, mientras que la evolucion de la relajacion ha sido determinada mediante la
monitorizacion éptica, a través de la deflexion de un haz laser, de la curvatura inducida
en el substrato por la tensidn a que se ve sometida la capa. Puesto que los mecanismos
que intervienen en la relajacion de los sistemas y en la evolucion de la morfologia
dependen de que la diferencia de parametro de red entre los constituyentes del sistema
heteroepitaxial sea grande (g, > |2| %) o pequefa (g < |2| %), hemos analizado ambos
tipos de sistemas. En concreto, hemos estudiado el sistema Ing,GaggAs/GaAs (001)
(s0 = —1,4 %), que se caracteriza porque la relajacién se produce mediante la formacion
de una red ordenada de dislocaciones de desacople en la intercara y por el desarrollo en
la superficie de una morfologia de surcos entrecruzados, y el sistema InAs/InP (001)
(g0 =—3,2%), donde la relajacién se produce de manera elastica a través de la
formacion de hilos cuanticos.
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I.1. Sistemas heteroepitaxiales

En 1969, Esaki y Tsu propusieron por primera vez la manipulacién artificial de la
estructura de bandas electronicas de los semiconductores mediante la creaciéon de
heteroestructuras con capas delgadas epitaxiales de diferentes materiales,” lo que hoy
en dia se conoce como “ingenieria del ancho de banda”. De este concepto fundamental,
unido al desarrollo de las técnicas de crecimiento epitaxial que han hecho posible la
fabricacion de dichas heteroestructuras, tales como la epitaxia por haces moleculares,
han surgido multitud de dispositivos electronicos y optoelectrénicos basados en el
disefio de la estructura de bandas electrénicas de los semiconductores.™ Los transis-
tores de alta movilidad electronica, HEMT (del inglés “High-Electron-Mobility
Transistor™); los transistores bipolares de heterounion, HBT (de ““Hetero-Bipolar
Transistor”); los diodos de emision de luz, o LEDs (de “Light-Emitting Diode™),
basados en transiciones interbanda; los diodos laser; los fotodiodos de interbanda; los
fotodiodos de infrarrojo basados en pozos cuanticos, QWIP (acrénimo del inglés
“Quantum Well Infrared Photodetector””) o los laseres de cascada cuantica son
distintos ejemplos de dispositivos basados en el control de la estructura de bandas
mediante la fabricacién de sistemas heteroepitaxiales, y algunos de ellos —como los
diodos laser en los lectores de discos compactos o los transistores de alta movilidad en
los teléfonos moviles— ya estan completamente integrados en nuestro dia a dia. Junto
con su interés tecnoldgico, los sistemas heteroepitaxiales también poseen un gran
interés en investigacion bésica y aplicada, pues permiten explorar nuevos aspectos de
la fisica de estado solido.

Dentro de los sistemas heteroepitaxiales, podemos distinguir dos categorias: por
un lado, aquellos sistemas en los que todos sus componentes tienen el mismo
pardmetro de red, y por otro, aquellos en los que el pardmetro de red de los
constituyentes es diferente. La figura 1.1 muestra un diagrama con los parametros de
red y las anchuras de la banda prohibida de varios materiales semiconductores.™
Inicialmente, fue el primer tipo de sistemas heteroepitaxiales el que atrajo toda la
atencién, puesto que ofrece bastantes posibilidades de combinacién de distintas
anchuras de banda y evita los inconvenientes que entrafia el crecimiento de sistemas
heteroepitaxiales con diferente pardmetro de red, donde se generan gran cantidad de
tensiones en el material. Sin embargo, el crecimiento de los sistemas heteroepitaxiales
se realiza a partir de un substrato, y el acceso a determinadas longitudes de onda a par-
tir de los substratos disponibles en el mercado (Si, GaAs, InP, GaP, GaSh, ZnSe, ...)
no es posible manteniendo siempre el mismo pardmetro de red, de modo que la
demanda de dispositivos en otras longitudes de onda ha despertado el interés por los

*L. Esaki y R. Tsu, Superlattice and negative differential conductivity in semiconductors, IBM J. Res. Devel. 14, 61
(1970).

“La importancia del desarrollo de las heteroestructuras ha sido recientemente reconocida con la concesion del premio
Nobel de Fisica en el afio 2000 a Zhores I. Alferov y Herbert Kroemer “por el desarrollo de las heteroestructuras de
semiconductores utilizadas en electrénica de alta velocidad y optoelectrénica”.

***Los nitruros, cuyo parametro de red es mucho menor, no aparecen en esta figura. EI parametro de red en el plano
(001), a, del nitruro de galio es agay = 0,3189 nm, y su anchura de la banda prohibida a 300 K es 3,36 eV.
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Figura 1.1: Anchura de la banda prohibida en funcién del parametro de red para diversos
semiconductores elementales del grupo 1V, semiconductores compuestos 111-V y semiconductores
compuestos 11-VI. Las lineas que unen dos semiconductores entre si representan el parametro de
red y la correspondiente anchura de banda de la aleacion entre los dos materiales de los extremos.

sistemas con diferencia de parametro de red. Ademas, el crecimiento de sistemas con
parametro de red diferente también proporciona una mayor flexibilidad a la hora de
elegir los materiales en las heterouniones de transistores de alta movilidad, pues
permite incorporar materiales de mayor movilidad electrénica (como InAs) en los
substratos habituales (GaAs). Por otro lado, la tension que la diferencia en el parametro
de red introduce en la heteroestructura modifica la estructura de las bandas
electronicas, y el efecto principal de esta modificacion es una reduccién en la
degeneracidn de la parte superior de la banda de valencia, y por lo tanto en su densidad
de estados. Esto provoca la disminucion de la densidad de portadores necesaria para
conseguir la inversion de poblacién en los diodos laser, y se obtiene una mayor
eficiencia en estos dispositivos, lo cual supone una ventaja adicional de los sistemas
heteroepitaxiales con diferencia de parametro de red.

Una capa epitaxial con parametro de red diferente al del substrato crece
inicialmente acoplada a éste, y la tensién biaxial que el desajuste entre los parametros
de red genera en el plano de crecimiento se acomoda mediante la deformacion
tetragonal de la capa, de modo que ésta acumula energia elastica. En esta etapa del
crecimiento, denominada régimen pseudomorfico, el sistema es termodindmicamente
estable, y la energia elastica aumenta linealmente con el espesor de la capa. Esta
situacion persiste hasta alcanzar un determinado espesor, que Se conoce como espesor
critico, en el que la energia acumulada es suficiente para provocar la aparicion de
mecanismos de relajacion en la capa. La capa se puede relajar de manera plastica, es
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decir, mediante la introduccién de dislocaciones de desacople en la intercara, o
elasticamente, a través del desarrollo de rugosidad o la formacion de ndcleos tridi-
mensionales en la superficie. Los mecanismos plasticos gobiernan la relajacion de los
sistemas heteroepitaxiales en los que el desajuste de pardmetro de red entre la capa y el
substrato, €, es pequefio, g, < |2| %, mientras que en los sistemas con diferencia de
parametro de red grande, g, > |2| %, son los procesos elasticos los que aparecen en
primer lugar.

Conocer y controlar, en funcién de las condiciones de crecimiento, los procesos
de relajacion es fundamental para poder utilizar los sistemas heteroepitaxiales con
diferencia de parametro de red en dispositivos. Por un lado, las capas que se mantienen
en el régimen pseudomorfico se pueden incorporar como zona activa en dispositivos
electrénicos y optoelectronicos, y para poder realizar un disefio adecuado es necesario
tener bien caracterizado el espesor critico del material correspondiente. Por otro lado,
en el caso de sistemas heteroepitaxiales con diferencia de pardmetro de red pequefia se
forma, una vez superado el espesor critico, una red ordenada de dislocaciones en la
intercara que desacopla la capa del substrato, de manera que el parametro de red de
ésta evoluciona hacia su valor caracteristico. Asi, estas capas se pueden emplear como
capas adaptadoras del parametro de red con las que, partiendo de un substrato dado,
conseguimos alcanzar un nuevo parametro de red que nos permite la fabricacion de un
dispositivo que hubiera sido imposible de conseguir directamente sobre el substrato.
Para poder obtener y disefiar estas capas adaptadoras del parametro de red es
imprescindible conocer el ritmo de relajacion de las capas, lo que equivale a conocer el
parametro de red alcanzado en funcion del espesor crecido. En cuanto a los sistemas
heteroepitaxiales con diferencia de parametro de red grande, los nucleos tridimen-
sionales que se forman durante los procesos de relajacion elastica poseen dimensiones
nanométricas y en ellos aparecen fenémenos de confinamiento cuantico, por lo que su
introduccion en las capas activas de dispositivos tales como diodos laser permite
mejorar aln mas su eficiencia. Ahora bien, para que esto sea posible es preciso un buen
control del tamafio, la distribucion y la densidad de estas nanoestructuras, y de ahi la
importancia del estudio de los mecanismos por los que se generan.

La evolucion de la morfologia superficial, proceso intrinsecamente relacionado
con la relajacién, es otro aspecto crucial en el crecimiento de los sistemas
heteroepitaxiales con diferencia de parametro de red. En el caso de los sistemas con
diferencia de parametro de red grande (g, > |2| %) es precisamente el desarrollo de la
rugosidad en la superficie el mecanismo responsable de la relajacion de la capa. Los
sistemas heteroepitaxiales con diferencia de parametro de red pequefia, por otra parte,
se caracterizan por el desarrollo en la superficie de una morfologia rugosa denominada
morfologia de surcos entrecruzados (““crosshatch’ en inglés) una vez que comienzan a
formarse las dislocaciones de desacople. Esta rugosidad degrada la calidad de las capas
y perjudica sus posibles aplicaciones en dispositivos, de modo que se han llevado a
cabo numerosos estudios con el objetivo de averiguar las causas de su aparicion,
determinar los parametros que controlan su evolucion y obtener procedimientos para
inhibir su desarrollo.
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1.2. Motivacion del trabajo: caracterizacion in situ y en tiempo real de los
procesos de relajacion y la evolucion de la morfologia en sistemas
heteroepitaxiales

La morfologia y la relajacion constituyen por tanto dos aspectos fundamentales en el
crecimiento de sistemas heteroepitaxiales con diferencia de parametro de red, y en este
trabajo de tesis doctoral se aborda el estudio de ambos aspectos mediante técnicas in
situ y en tiempo real. La caracterizacion in situ de cualquier proceso durante el
crecimiento, ya sea relajacion, morfologia, estequiometria superficial, composicion,
etc., es muy Util, puesto que se obtiene informacion continua de dicho proceso y de
cémo le afectan los distintos pardmetros del crecimiento, y ademas proporciona la
posibilidad de actuacion en tiempo real. Sin embargo, no es facil encontrar técnicas
que sean compatibles con el crecimiento, bien por limitaciones geométricas de los
montajes experimentales, o bien porque la propia técnica podria interferir en el
crecimiento, de modo que a pesar de su gran potencial la caracterizacién in situ no es
un campo muy extendido. Asi, aunque el objetivo principal de este trabajo ha
consistido en el estudio in situ de la evolucion de la morfologia y los procesos de
relajacion durante el crecimiento mediante epitaxia por haces moleculares de
heteroestructuras de semiconductores I11-V, un primer objetivo parcial, y desde luego
imprescindible para la posterior realizacion del trabajo, lo constituye el desarrollo y la
puesta a punto de las técnicas necesarias para llevar a cabo dicha caracterizacion.

Las técnicas Opticas, tales como elipsometria, espectroscopia por reflectancia
diferencial o dispersién de luz, ofrecen muchas ventajas para ser utilizadas como
técnicas de caracterizacion in situ y en tiempo real durante el crecimiento epitaxial.
Son técnicas sencillas, répidas, no destructivas, no invasivas y que no requieren
contacto directo con la muestra ni condiciones de vacio, por lo que pueden emplearse
en cualesquiera de las técnicas de crecimiento epitaxial utilizadas hoy en dia, como
epitaxia por haces moleculares o deposicion quimica en fase de vapor a partir de
compuestos metalorgénicos. En este trabajo hemos utilizado la técnica de dispersion de
luz para seguir la evolucion de la morfologia superficial y una técnica de medida in situ
de la evolucién de la tension basada en la monitorizacién Optica de la curvatura del
substrato para conocer los procesos de relajacion.

La técnica de dispersion de luz proporciona informacion acerca de la rugosidad de
una superficie, y con este trabajo de tesis doctoral se ha puesto en marcha esta técnica
en el Instituto de Microelectronica de Madrid. Esto ha incluido tanto el montaje,
automatizacion y puesta a punto de un sistema de dispersion de luz laser in situ como
el de otro sistema ex situ de medida con resolucion angular de la luz dispersada por una
superficie. Con este Gltimo montaje se ha llevado a cabo una exhaustiva caracte-
rizacién ex situ de la luz dispersada por morfologias que aparecen frecuentemente
durante la fabricacion mediante epitaxia por haces moleculares de heteroestructuras de
semiconductores 111-V, necesaria para poder interpretar correctamente las medidas in
situ de dispersién de luz asi como para poder elegir la disposicion geométrica de
medida mas adecuada en cada caso. En cuanto a la técnica empleada para medir in situ
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la evolucion de la tension y los procesos de relajacion durante la fabricacion de las
heteroestructuras, se basa en determinar la tension a que esta sometido un material a
partir de la curvatura que ésta le induce, la cual a su vez puede ser detectada por la
deflexion que produce en un haz laser que incide sobre él. Esta técnica se habia
desarrollado con anterioridad en el Instituto de Microelectrénica de Madrid, y durante
la realizacion de este trabajo se ha introducido una nueva variante en el sistema de
medida que permite efectuar medidas de relajacion en procesos que involucren
cambios en la temperatura del substrato.

Puesto que los mecanismos que intervienen en la relajacion de los sistemas, y por
consiguiente también la evolucion de la morfologia, dependen de que la diferencia de
parametro de red entre los constituyentes del sistema heteroepitaxial sea grande o
pequefia (g9 > |2| % 6 g, < |2] %), en este trabajo se han analizado ambos tipos de
sistemas. En concreto, hemos estudiado el sistema Ing,Gag gAs/GaAs (001) (en el que
g = -1,4%), que se caracteriza porque la relajacion se produce mediante la
introduccion de una red ordenada de dislocaciones de desacople y por el desarrollo en
la superficie de una morfologia de surcos entrecruzados, asi como el sistema
InAs/InP (001) (eo = —3,2 %), donde la relajacion se produce de manera elastica a
través de la formacion de hilos cuénticos.

1.3. Organizacion de la memoria de tesis doctoral

Esta memoria recoge los resultados obtenidos a partir de los estudios in situ relativos a
la evolucion de la morfologia y los procesos de relajacion que se han llevado a cabo
durante el crecimiento mediante epitaxia por haces moleculares de los dos sistemas
heteroepitaxiales mencionados mas arriba, asi como la caracterizacion ex situ
preliminar que ha sido necesaria para poner a punto las técnicas in situ.

Asi, el capitulo 1l contiene, junto con los fundamentos de las técnicas
experimentales utilizadas para llevar a cabo la caracterizacion in situ de la evolucion de
morfologia y los procesos de relajacion durante el crecimiento de las heteroestructuras,
los resultados experimentales obtenidos de la caracterizacion ex situ mediante
dispersion de luz de dos morfologias habituales en heteroestructuras de
semiconductores 111-V: la morfologia de surcos entrecruzados, y la presencia de una
alta densidad de defectos ovales en la superficie de una capa. Esta caracterizacion ex
situ ha sido imprescindible tanto para poder elegir la configuracion geométrica mas
adecuada en las medidas in situ como para interpretar correctamente dichas medidas,
como ya se ha comentado mas atras. Ademas, esta caracterizacion ha servido para
establecer las posibilidades de la técnica de dispersion de luz en el analisis de la
rugosidad superficial de estos sistemas heteroepitaxiales. Por otro lado, y puesto que en
la realizacion de este trabajo han intervenido otras técnicas experimentales, no sélo las
de caracterizacidn in situ de la morfologia y la relajacion, este capitulo incluye también
una somera descripcion del resto de técnicas empleadas.
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El capitulo 11l estd dedicado a los sistemas heteroepitaxiales con diferencia de
parametro de red pequefia, es decir, a Ing,GaggAs/GaAs (001) en este caso. En él se
expone la aplicaciéon de las técnicas in situ al estudio de la secuencia completa del
proceso de relajacion en este sistema y al de la formacidn de la morfologia de surcos
entrecruzados. Ademas, se analiza la influencia de distintos parametros del
crecimiento, tales como la temperatura del substrato o la velocidad del crecimiento, en
el desarrollo de la morfologia y en la relajacion. A partir de los resultados obtenidos se
ha desarrollado un proceso para fabricar capas adaptadoras del parametro de red con
una morfologia 6ptima y un alto grado de relajacion.

En el capitulo IV se examinan, a partir de las medidas realizadas in situ y en
tiempo real, los mecanismos de relajacidn en un sistema heteroepitaxial con diferencia
de parametro de red grande, InAs/InP (001), y se propone una explicacion que justifica
el hecho de que en este sistema se formen hilos cuanticos en lugar de puntos, a pesar de
gue estas Ultimas estructuras son mas eficaces para relajar la tension del sistema.

Por ultimo, en el capitulo V se resumen las principales conclusiones que se
derivan de este trabajo.
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Este capitulo esta dedicado a las técnicas experimentales utilizadas en este trabajo para
llevar a cabo la caracterizacion in situ de la morfologia y los procesos de relajacion
durante el crecimiento de heteroestructuras de semiconductores I11-V: dispersion de luz
y seguimiento 6ptico de la curvatura del substrato, respectivamente. En él se explican,
de manera detallada, los fundamentos y las condiciones de aplicacion de dichas
técnicas y se presentan los montajes experimentales desarrollados para llevar a cabo las
medidas. En el caso de la dispersion de luz, la puesta en marcha de la técnica ha
requerido la caracterizacion ex situ de diversas morfologias habituales durante el
crecimiento de las heteroestructuras, y los resultados extraidos de dicha caracterizacion
también se recogen aqui. En la ultima parte del capitulo se describen de modo somero
las demas técnicas experimentales, tanto de fabricaciébn como de caracterizacion,
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empleadas en el transcurso del trabajo.
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1I.1. Introduccion

Para llevar a cabo este trabajo de tesis doctoral ha sido necesario utilizar varias técnicas
experimentales, pero dos de ellas tienen una mayor relevancia sobre las demés, y son
las técnicas de caracterizacion in situ de la morfologia y los procesos de relajacion, es
decir, la dispersién de luz y el seguimiento dptico de la curvatura del substrato. Estas
técnicas poseen una gran importancia en el marco de este trabajo de investigacion por
dos razones: en primer lugar, porque son las que nos han permitido determinar, in situ
y en tiempo real, la evolucién de la morfologia y la relajacion en las heteroestructuras
durante el proceso de crecimiento epitaxial y en segundo lugar, porque su estudio,
puesta en marcha y utilizacion han constituido una parte fundamental del trabajo
desarrollado. De hecho, el esfuerzo realizado ha culminado con el establecimiento de la
técnica de dispersion de luz como una nueva herramienta de caracterizacion en el
Instituto de Microelectrénica de Madrid y con la generalizacion de la técnica de
monitorizacion oOptica de la curvatura del substrato, que ya estaba implementada con
anterioridad, al estudio de los procesos de relajacién en capas gruesas (> 50 nm) y
durante la aplicacion de tratamientos térmicos.

En este capitulo se explican los fundamentos de ambas técnicas de caracterizacién
in situ, las posibilidades que ofrecen, las condiciones en las que se pueden aplicar y las
configuraciones de medida empleadas. Ademas, en el caso de la dispersion de luz ha
sido necesario caracterizar ex situ (fuera de la camara de crecimiento) diversas morfo-
logias habituales en heteroestructuras epitaxiales de semiconductores compuestos I11-V
para poder elegir la configuracion geométrica mas adecuada en las medidas in situ y
para interpretar correctamente dichas medidas. Los resultados experimentales extraidos
de esta caracterizacion ex situ, junto con su analisis, también estan incluidos en este
capitulo, ya que pueden ayudar a comprender mejor la técnica de dispersion de luz y
qué informacion proporciona.

Por otro lado, las de caracterizacion in situ no han sido las Unicas técnicas
experimentales utilizadas en este trabajo, y la ultima parte del capitulo esta dedicada al
resto de técnicas empleadas: epitaxia por haces moleculares, reflectancia diferencial,
difraccion de rayos X y microscopia de fuerzas.

I1.2. Técnica para medir in situ la evolucion de la morfologia: dispersion
de luz

La luz dispersada por una superficie contiene informacion acerca de la rugosidad de
dicha superficie.'® En general, una superficie plana iluminada por un haz incidente da
lugar a un fuerte campo de luz coherente en la direccién especular™ (ver figura
I1.1-(a)). Si la superficie es ligeramente rugosa, parte de la luz incidente se ve reflejada
en distintas direcciones sin relacion las unas con las otras, de manera que aparece un
campo difuso incoherente,™ cuya intensidad aumenta con la rugosidad de la
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(a)
Haz incidente Haz especular

Campo coherente

(b)
Haz incidente Haz especular

Campo difuso Campo coherente reducido

(€)

Haz incidente
Campo difuso

Figura IL.1: Dibujo esquematico del cambio en la distribucion de luz dispersada por una
superficie de tamafio finito cuando la rugosidad de la superficie aumenta: (a) superficie plana, (b)
superficie ligeramente rugosa, (c) superficie muy rugosa. (Tomado de [1]).

superficie.® Por otro lado, la intensidad del campo coherente se ve reducida en un
factor que depende exponencialmente de la rugosidad promedio de la superficie!*? (ver
figura 11.1-(b)). Cuando la superficie es muy rugosa, el campo coherente se anula
completamente y sélo produce luz difusa, también llamada dispersada o esparcida (ver
figura 11.1-(c)). Por otro lado, la rugosidad no es una propiedad intrinseca de la
superficie, sino que depende también de la onda incidente.! Asi, en funcién del 4ngulo
de incidencia y de su longitud de onda, la misma superficie puede aparecer como muy
rugosa o casi plana. La longitud de onda ha de ser del orden del tamafio lateral de la
rugosidad para que se produzca dispersién, y en cuanto al angulo de incidencia, una
superficie parece mas rugosa cuanto menor es dicho angulo.

El primero en estudiar el fendmeno de la dispersion fue Lord Rayleigh en 1871,
quien determind que la intensidad de luz dispersada por particulas aisladas de menor
tamafio que la longitud de onda es proporcional a la inversa de la longitud de onda a la
cuarta potencia, lo que explica el color azul del cielo. Més adelante (1908), Gustave
Mie extendio el célculo para particulas de forma esférica pero de tamafio e indice de
refraccién arbitrarios. Lord Rayleigh siguié trabajando en los fenémenos de dispersion
de luz, y en 1907 publicé su teoria, basada en técnicas de calculo vectorial de
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perturbaciones, sobre la dispersion de una onda que incide perpendicularmente sobre
una superficie rugosa con corrugacion sinusoidal.[*) Rice (1951) extendi6 este método a
superficies rugosas desordenadas.”™ Desde entonces, se ha dedicado un gran esfuerzo
para tratar de generalizar el estudio a todo tipo de superficies y de ondas,®*? pues el
problema es de interés en areas aparentemente tan distintas como la ecografia médica,
la deteccion sonar, la obtencion de imagen por radar, la fisica de estado solido, los
biosensores, la Optica o la astronomia. Ademas, la caracterizacién de la rugosidad
mediante dispersion de luz tiene importantes aplicaciones industriales, desde la mas
generalizada de control de calidad y metrologia de superficies Opticas, hasta la
deteccion de particulas contaminantes en obleas de silicio, la caracterizacion de la
textura en discos duros de ordenador o incluso la optimizacién de los procesos de
manufactura de rodamientos para obtener los niveles de rugosidad méas adecuados para
su funcionamiento.”! En la actualidad, se estan estudiando en el Instituto de
Microelectrénica de Madrid las posibilidades que ofrece la dispersion de luz para
estudiar la evolucién de la magnetizacion en superficies e intercaras de materiales
ferromagnéticos.*?!

Las dos aproximaciones mas comunes para calcular la onda dispersada por una
superficie rugosa son la teoria de difraccion de Kirchhoff ©®*% y la teoria de
perturbaciones,>#*8l que puede formularse tanto para ondas escalares como para
ondas vectoriales. La teoria de Kirchhoff es la mas utilizada para estudiar superficies
con radios de curvatura grandes frente a la longitud de onda, pero sélo tiene solucion
analitica para metales conductores perfectos. Por otro lado, la teoria de perturbaciones
es valida cuando la rugosidad de la superficie es pequefia comparada con la longitud de
onda de la luz incidente,’*'® y cuando se cumple esta condicién esta teoria
proporciona expresiones que nos permiten obtener la rugosidad promedio de la
superficie (con resolucion de décimas de nandmetro) a partir de la intensidad total de
luz dispersada, e informacién acerca de los tamafios laterales de dicha rugosidad a
partir de su distribucién angular.t3272832

Los valores de rugosidad que aparecen de forma tipica durante el crecimiento por
MBE satisfacen con creces el criterio de aplicacion de la teoria de perturbaciones, por
lo que la dispersion de luz es una técnica muy adecuada para estudiar la morfologia de
las heteroestructuras fabricadas. Ademas, la técnica es compatible con el proceso de
crecimiento, puesto que no requiere contacto con la muestra, no es destructiva ni
invasiva, y ademas es rapida, por lo que puede ser utilizada in situ y en tiempo real
para seguir la evolucién de la topografia durante la fabricacion de las muestras. Otra
ventaja adicional de la técnica es que no necesita condiciones de vacio, por lo que
puede aplicarse asimismo durante el crecimiento por otros métodos que no requieran
ultra alto vacio. Sin embargo, la implementacion de la técnica durante el crecimiento
por MBE esta limitada por las restricciones geométricas impuestas por la cdmara de
ultra alto vacio, que no permite obtener la distribucién espacial de la luz dispersada ni
la intensidad total, sino Unicamente la evolucién temporal de la luz dispersada en un
angulo fijo. No obstante, esto puede proporcionar informacion importante acerca del
desarrollo de la morfologia siempre que se elija la configuracion adecuada, y se tenga
algo de informacion previa acerca de la distribucion de la luz dispersada por las
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diversas topografias que pueden aparecer. Por lo tanto, y como un primer paso para
poder aplicar la técnica in situ, es muy conveniente realizar un estudio ex situ de la luz
dispersada por las superficies que mas comunmente pueden aparecen durante el
crecimiento.

A continuacién, se explica de forma mas detallada la relacion entre la luz
dispersada y la morfologia superficial cuando es posible aplicar la teoria de
perturbaciones, y qué informacidn se puede obtener acerca de la morfologia superficial
midiendo la distribucién angular de la luz dispersada (apartado 11.2.1). El apartado
11.2.2 esta dedicado a la caracterizacion ex situ de dos tipos de rugosidad que aparecen
de manera habitual durante el crecimiento de heteroestructuras de semiconductores
I11-V: un patrén de surcos entrecruzados (conocido en inglés como ““crosshatch™) y la
presencia de defectos ovales en la superficie. En este apartado se describe el montaje
experimental utilizado para medir ex situ la luz dispersada por la superficie, y se
explica, aplicado a los dos tipos de topografia mencionados, el tipo de caracterizacion
gue con dicho montaje es posible realizar. Los datos experimentales de luz dispersada
se evallan mediante teoria de perturbaciones, y se analiza la informacion cuantitativa
gue se puede obtener acerca de la topografia superficial, contrastdndola con la
informacion obtenida mediante microscopia de fuerzas (también AFM a partir de
ahora, del inglés “Atomic Force Microscopy”). Finalmente, se presenta el montaje
experimental que se utiliza para seguir in situ la evolucién de la morfologia y el tipo de
informacion que proporciona (apartado 11.2.3).

11.2.1. Rugosidad superficial y dispersion de luz

11.2.1.a. Descripcidn estadistica de una superficie rugosa

Para caracterizar la rugosidad de una superficie de manera general, y poder
compararla con otras superficies, se utilizan parémetros estadisticos.”®! Ademas, la
informacion que obtenemos de la rugosidad de una superficie a partir de la luz que
dispersa es informacién estadistica de toda el area iluminada. Para garantizar que la
descripcion estadistica de una zona de la superficie sea representativa de dicha
superficie es necesario que se verifiquen ciertas hipétesis.! La superficie tiene que ser
estacionaria, es decir, ha de presentar invariancia de traslacion. Esto significa que la
probabilidad de que un punto r presente una altura h(r) sea independiente de dicho
punto, y ademas que cualquier propiedad estadistica de dicha superficie en la que
intervengan dos 0 mas puntos tiene que depender de la posicion relativa de dichos
puntos, pero no de la absoluta. Para una superficie real, es mas apropiado restringir la
hipétesis de que sea estacionaria a la de “estacionaria dentro de un intervalo”, que
implica que las propiedades estadisticas determinadas a partir de zonas diferentes de la
superficie seran similares siempre y cuando se hayan obtenido a partir de zonas de
tamafio parecido. Ademas, nunca hay que olvidar que las propiedades estadisticas de la
superficie han de determinarse a partir de zonas lo suficientemente grandes como para
revelar la verdadera naturaleza estadistica de dicha superficie. Por otro lado, un
conjunto de parametros estadisticos define no una sino infinitas superficies, y cada una
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de ellas constituye una realizacion estadistica de la superficie. Otra hipotesis
importante en la teoria de dispersion de luz es que las superficies son ergddicas, es
decir, que cualquier promedio estadistico obtenido a partir de zonas diferentes de una
misma realizacién es igual que un promedio obtenido a partir de varias realizaciones.

El perfil de una superficie, considerada ésta como una realizacion de un proceso
aleatorio estacionario, puede describirse mediante una funcion ¢(r) que define la altura
de cada punto de la superficie. Esta funcion se elige de tal manera que su valor
promedio sea cero, es decir, £(r)=0. También es posible describir el perfil mediante

una funcién discreta, C,m, que define la altura para los puntos discretos (x,, ym) de la
superficie. Esto es lo que hacen muchos dispositivos de medida de la topografia

superficial, entre ellos el microscopio de fuerzas. En el caso de la funcion discreta, el
N-1M-1
valor promedio también ha de ser cero, C,, = WZ D G =0.

n=0 m=0

Se define la raiz cuadrada del valor medio cuadrético de la rugosidad, 3, llamado
abreviadamente rugosidad rms (del inglés ““root-mean-square’), como:

5=(c(r))"”, (Ec. 11.1)

donde los corchetes angulares denotan el promedio sobre el conjunto de realizaciones
de la superficie. En el caso de un perfil expresado mediante una funcion discreta, la
rugosidad rms se calcula a partir de:

N-1M-1 y2
} (Ec. 11.2)

5= i 2 2.

n=0 m=0

En una superficie también pueden obtenerse perfiles unidimensionales, es decir, a
lo largo de una linea, (x) o en el caso discreto {(x,), ¥ la rugosidad rms en esa
direccion se define de manera analoga al caso bidimensional, con M=1. En el caso
sencillo en el que el perfil de la superficie pueda ser descrito por una sinusoide

perfecta, la rugosidad rms es \/5/2 de la amplitud de la sinusoide, y por lo tanto la

altura de pico a valle de la superficie es 24/25 . Para otro tipo de perfiles, la relacion
entre la altura de pico a valle y & es diferente.

La rugosidad rms es uno de los parametros estadisticos mas importantes para
describir una superficie, y puede determinarse a través de la medida del perfil de dicha
superficie y también mediante medidas de dispersién de luz. Sin embargo, hay que
tener en cuenta que no hay un Gnico valor de la rugosidad rms para una superficie, sino
que dependera de las condiciones de medida. Asi, la rugosidad rms obtenida sera
distinta en funcion de tres parametros que determinan las distancias laterales minima y
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méaxima de las rugosidades a las que accedemos con las técnicas de caracterizacion
utilizadas: (a) el tamafio de la zona de la superficie medida, (b) la resolucion lateral de
la medida, y (c) la distancia minima entre los puntos de medida, o distancia de
muestreo. Church y sus colaboradores?”*! hicieron hincapié en el concepto de
medidas de rugosidad limitadas por el intervalo de tamafios accesibles, y este concepto
es muy importante a la hora de comparar valores de rugosidad rms obtenidos mediante
técnicas diferentes. En el caso concreto de valores obtenidos mediante dispersion de
luz con resolucion angular, veremos que el intervalo de tamafios de rugosidad a los que
se accede esta entre ~A/2 y ~150A.

Otra propiedad estadistica importante de una superficie es la funcion de
autocorrelacion, que mide las propiedades de correlacion de la rugosidad. La funcion
de autocorrelacion, W(R), consiste en el producto, normalizado por la rugosidad rms,
de dos copias del perfil de la superficie desplazadas la una con respecto a la otra:

W(R)= (CwElrrR) (Ec. 11.3)

82

Segun esta definicion, W(0)=1. A partir de la funcién de autocorrelacion se puede
definir la longitud de correlacion de una superficie, que es el valor de desplazamiento
relativo para el cual la funcién de autocorrelacién decae al valor 1/e. La longitud de
correlacién es la magnitud que nos da el tamafio de las caracteristicas importantes de
una superficie,’ como pueden ser agujeros, protuberancias, surcos, etc. Una superficie
muy rugosa en distancias pequefas tendra una longitud de correlacién corta, mientras
gue una superficie de perfil suave y ondulado tendra una longitud de correlacion
mayor. La longitud de correlacion, asi como la funcién de autocorrelacion, son también
cantidades limitadas por el intervalo de tamafios accesibles.

La funcién de autocorrelacion de una superficie rugosa aleatoria ideal es una
funcién gausiana:*2

2
L

W (|R])= exp —Lﬂ , (Ec. 11.4)

donde a, es la longitud de correlacion. Habitualmente, la funcién de autocorrelacion
obtenida al caracterizar topografias superficiales se ajusta a una funcién de este tipo.
Otra funcién de correlacion frecuente en superficies reales es la funcion
exponencial:*

W (|R])= exp —Lﬂ . (Ec. 11.5)

con a_ de nuevo la longitud de correlacion. Estos son los dos tipos de funciones de
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correlacién mas utilizados, aunque en la literatura se han propuesto también otras
formas alternativas.

La transformada de Fourier® de la funcién de autocorrelacion es la funcion de
densidad espectral de potencias de la superficie, o funcion PSD (del inglés ““power
spectral density”), y la denotaremos g(K):

9(K) = 8°[" drw(r)exp(iK-r). (Ec. 11.6)

Esta funcion, que es la cantidad estadistica mas importante para caracterizar una
superficie, representa el espectro de frecuencias espaciales de la rugosidad de la
superficie, y tiene unidades de longitud a la cuarta potencia. Esto puede entenderse de
la siguiente manera: si se considera la rugosidad de la superficie como una
superposicion infinita de ondas sinusoidales en todas las direcciones, todas ellas con
amplitudes, frecuencias y fases diferentes, la densidad espectral de potencias propor-
ciona la distribucion del peso estadistico (proporcional a la amplitud al cuadrado) para
cada frecuencia espacial K. La frecuencia espacial, que es analoga a la frecuencia
temporal, tiene unidades de inversa de longitud y se relaciona con la distancia lateral

sobre la superficie, I, mediante: |K| =2n/l . Ademas, la integral de la funcién PSD es la

rugosidad rms de la superficie, de manera que esta funcion posee informacién tanto de
la altura de la rugosidad como de los tamafios laterales. A partir de la funcién PSD se
puede obtener la funcidn de autocorrelacién de nuevo (es su transformada inversa) pero
no el perfil concreto de la superficie, pues en la densidad espectral de potencias la
informacion de las fases relativas de cada componente se pierde.

La funcién PSD nos da informacion sobre las frecuencias espaciales que producen
dispersion de luz, y de hecho puede obtenerse a partir de las medidas de dispersion de
luz con distribucién angular. Cuando obtenemos la PSD a partir de medidas
experimentales, no obtenemos toda la funcién sino Unicamente la parte cuyas
frecuencias espaciales se corresponden con el intervalo de tamafios medido. Asi, y al
igual que todas las cantidades estadisticas citadas hasta ahora, la PSD también esta
limitada por el intervalo de tamafios laterales accesibles o, dicho utilizando una
denominacion méas extendida, limitada en la banda de frecuencias. Cuando se obtiene
la PSD a partir de medidas de dispersion de luz con resolucion angular, los limites de
la banda de frecuencias vienen dados por la longitud de onda empleada, el angulo de
incidencia, y el intervalo angular de deteccidn de luz dispersada.

La funcién PSD de una superficie es, obviamente, una funcién bidimensional,
g?°(K). Sin embargo, en ocasiones la topografia superficial es tal que es necesaria
Unicamente una direccion de propagacion de las frecuencias espaciales para
representarla, y en ese caso tendremos una funcion densidad espectral de potencias
unidimensional, g'°(K), que tiene unidades de longitud al cubo.®*#"?*%! Un ejemplo de

* S - . - ~ K - .
La notacion utilizada para la representacion de Fourier es la siguiente: Q(r) = I 5 C(K)exp(|K~r) .

(o)
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esto es una red de difraccion ideal, donde la Unica componente de la PSD esta en la
direccion perpendicular a las lineas de la red. Por otro lado, si la superficie es isotropa,
es decir, si los perfiles tienen las mismas propiedades estadisticas independientemente
de la direccién en la que los tracemos, la superficie puede describirse de manera
equivalente mediante una PSD bidimensional o unidimensional.®! En el caso de una
superficie que sélo tenga rugosidad con componente unidimensional, se puede obtener

una PSD bidimensional teniendo en cuenta que: g°°(K) = 22 g*° (K, )3(K, ).

Una propiedad importante de la funcion PSD, ya mencionada anteriormente, y
expresada para funciones tanto unidimensionales con bidimensionales, es:

jé:)nn g™ (K) = 82, n=1.2 (Ec. I1.7)

donde la integral incluye las frecuencias negativas.

11.2.1.b. Distribucion angular de la luz dispersada por una superficie rugosa

Una vez visto cémo se puede describir una superficie rugosa, nos queda ver
cuanta luz dispersa dicha superficie, y con qué distribucién angular. Al mismo tiempo,
y desde el punto de vista préctico, nos interesa el problema inverso, es decir, qué
informacion se puede obtener acerca de la rugosidad superficial midiendo la luz
dispersada por una superficie.

Si se verifica que la rugosidad de la superficie es pequefia comparada con la
longitud de onda incidente (3<<A) y que las pendientes de la rugosidad son pequefias
(|V(;(r)| <<1), la distribucion angular de la luz dispersada por la superficie se puede

calcular mediante la teoria de perturbaciones. En ese caso, la amplitud del campo eléc-
trico de la onda de luz dispersada se puede desarrollar en potencias de la funcion que
describe el perfil de la superficie,” y si nos quedamos con el término de orden mas bajo
de este desarrollo, se obtiene que la intensidad de luz dispersada por unidad de &ngulo
s6lido es proporcional a la funcién densidad espectral de potencias de la superficie:™*!

%w: F g(KdiSp_Ki)JroK%jA} , (Ec. 11.8)

donde I; representa la intensidad de luz incidente e lgisp(Kaisp) la intensidad de luz difusa
en la direccion kgis,. El sistema de coordenadas del problema se puede ver en la
figura 11.2. El factor de proporcionalidad F es un factor dptico que depende exclusiva-
mente de la geometria de las ondas incidente y dispersada (longitud de onda, angulo de

* .z - - . . .
También existen otras teorias de perturbaciones en las que se desarrollan otras magnitudes, como por ejemplo la fase.
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incidencia, angulo de dispersion y estado de polarizacién de la luz) y de las
propiedades Opticas masivas del medio de propagacion de la luz (constante dieléctrica).
Este tipo de relaciones de proporcionalidad se cumple, siempre que se verifiquen los
criterios de aplicabilidad de la teoria de perturbaciones, tanto para un dieléctrico
semiinfinito con superficie rugosa,®**! como para sistemas mas complejos como
peliculas delgadast® sobre substratos planos o incluso estructuras de multicapas.***
En todos los casos, la Unica dependencia con la rugosidad superficial aparece en la
funcion PSD, vy si se conoce el factor F es posible calcular la luz dispersada por una
superficie poco rugosa, o bien recuperar la PSD de la superficie a partir de medidas de
dispersion de luz.

Consideremos el caso mas sencillo, en el que la superficie se considera como una
intercara rugosa entre el vacio y un medio dieléctrico semiinfinito isétropo y
homogéneo de constante dieléctrica ¢, y la onda incidente es una onda plana. El
sistema de coordenadas del problema es otra vez el de la figura I1.2. El vector de onda
incidente, k;, y la normal a la superficie, N, definen el plano de incidencia, y la
interseccion de este plano con el de la superficie se toma como el origen para los
angulos azimutales. En este caso, y considerando el estado de polarizacién de la luz
incidente y el de la dispersada, se obtiene la siguiente expresion:i383

Iaﬁ(kdisp) = faB(Kdisp’ Ki)g(Kdisp 'Ki) v (Ec. 11.9)

donde lqp(kaisp) representa la intensidad de la luz dispersada por unidad de angulo
solido y normalizada a la intensidad de luz incidente, con a y 8 cualesquiera de los dos
estados de polarizaciéon s (campo eléctrico perpendicular al plano de incidencia) y p
(campo eléctrico contenido en el plano de incidencia) de la luz. El vector de onda
dispersada (ver la figura 11.2) es:

Direccion de < '
referencia en la
superficie, [110]

Figura II. 2: Dibujo esquemético de la geometria de dispersion de luz para una onda plana
incidente.
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Ky = (Kdisp, q) = (21/2)(sen6,cosdg, sen O45en oy, cos0, ) | (Ec. 11.10)

de manera que Kgis, €S la componente del vector paralela al plano xy (plano promedio
de la superficie) y g es la componente perpendicular. Los &ngulos 64 y ¢4 son los
angulos de dispersion polar y azimutal, respectivamente, donde 64 estd comprendido
entre [0°, 90°] y ¢4 entre [0°, 360°). El vector de onda incidente, k;, se define de manera
analoga, tomando ¢; = 0. K; es la componente de dicho vector paralela al plano xy. Es
importante diferenciar entre el angulo azimutal de dispersion, ¢q4, y €l angulo azimutal
de la superficie, ¢. Este Gltimo se utiliza para indicar la posicion de las distintas
direcciones de la superficie con respecto al plano de incidencia (ver figura 11.2).
Finalmente, el factor de proporcionalidad f,g en este caso es:

faﬁ(Kdisp,Ki)z (—j |8 ]4 cos ',

2
A 4(27-[) Caﬁ(Kdisr)’Ki)‘ , (Ec. 11.11)

y las secciones eficaces de dispersion, C,g, en funcion de las distintas combinaciones
del estado de polarizacion de la luz son:

Cos (Kgigp: Ki) = T, (Kgigp )T, (K )cOS g (Ec. 11.12.a)

le —sen?#, !1/2
Csp(Kdisp’ Ki) = Ts(Kdisp)Tp(Ki)Sen d)d 81/2 1 (EC. ||12b)

C,(K

K)=T (Kd.sp) )sen ¢, M : (Ec. 11.12.c)

dlsp’

Cp (Kdlsp’ ) =T (Kdlsp )Tp(Ki)[Sen 0,4en6; —

, (Ec. 11.12.d)
—e " cos gy (e—sen? 0, )¥?(c —sen? 0, *2]
donde los coeficientes de transmision de Fresnel, T,, vienen dados por:
2
T (Kisp) = ; . 7 (Ec. 11.13.a)
q + (S‘kdlsp ‘Kdisp 2)
12

T (Kp) = &4 (Ec. 11.13.b)

2
eq+ (s‘kdisp -
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Como se puede ver a partir de las ecuaciones 11.9 y 11.10, la luz dispersada en una
direccion dada proviene de la componente de la rugosidad de la superficie cuya
frecuencia espacial se corresponde con la diferencia de las proyecciones en el plano xy
de los vectores de onda de la luz incidente y dispersada. Por lo tanto, la PSD de la
superficie que puede obtenerse a partir de medidas de dispersion de luz esta
tedricamente limitada en la banda de frecuencias por el intervalo (0, 4r/A), 0 expresado
en tamarios laterales de rugosidad, el intervalo es (A/2, «). Desde el punto de vista
préctico, para acceder a rugosidades de tamafio minimo A/2 es necesario medir la luz
retrodispersada bajo incidencia rasante, y el tamafio méaximo de la rugosidad que se
puede medir viene limitado por lo cerca del haz especular que podemos medir la luz
dispersada.

Si se recoge en un detector toda la luz dispersada por la superficie en la
semiesfera de reflexion, lo que recibe el nombre de dispersion total integrada, se
obtiene la integral de la PSD accesible de la superficie, es decir, la rugosidad rms de la
superficie limitada en la banda de frecuencia por los angulos a los que hemos tenido
acceso. Para poder recuperar la PSD de la superficie, es necesario medir la distribucion
angular de la luz dispersada, y la técnica utilizada se denomina dispersion de luz con
resolucién angular.

Por otro lado, las ecuaciones 11.12 predicen que, para la luz dispersada en el plano
de incidencia (¢4 = 0), no hay efecto de despolarizacion de la luz, es decir, que si el
estado de polarizacion de la luz incidente es s o p, la polarizacion de la luz difusa es la
misma. Este resultado es general cuando al aplicar la teoria de perturbaciones nos
quedamos Gnicamente con el término de orden mas bajo,*? y comprobar si existe o no
dicho efecto en un caso concreto puede servir para ratificar la validez de la teoria de
perturbaciones y para asegurar que la luz dispersada proviene Unicamente de la
rugosidad superficial. Por ejemplo, una superficie contaminada con particulas o un
medio con inhomogeneidades en la constante dieléctrica si pueden dar lugar al cruce de
la polarizacion en el plano de incidencia. Otra manera de verificar la validez de las
medidas de dispersién de luz con resolucién angular consiste en calcular la PSD a
partir de distintas configuraciones de medida (distintos angulos de incidencia, distintas
polarizaciones). Si en todos los casos se obtiene la misma funcién densidad espectral
de potencias, la luz dispersada proviene de la superficie y no de otras posibles fuentes
tales como dafio subsuperficial. En ese caso, la técnica de dispersion de luz con
resolucion angular es una herramienta Util para la caracterizacion de dicha superficie.

11.2.2. Dispersion de luz laser polarizada con resolucion angular: resultados
experimentales

Como ya se ha mencionado anteriormente, para poder interpretar correctamente las
medidas in situ de dispersion de luz, asi como para poder elegir la disposicion
geométrica de medida mas adecuada en cada caso, es necesario disponer de un cierto
conocimiento previo de como dispersan la luz las diversas morfologias que pueden
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aparecer durante el crecimiento. Para ello, hemos realizado una exhaustiva
caracterizacion ex situ de la luz dispersada por dos tipos de morfologias que aparecen
frecuentemente durante la fabricacion por MBE de heteroestructuras de semicon-
ductores Il1-V. Este estudio nos ha permitido, ademéas de optimizar la técnica para
monitorizar in situ y en tiempo real la evolucion de la morfologia, establecer las
posibilidades de la técnica de dispersién de luz para caracterizar la topografia de este
tipo de sistemas y asegurar la validez y utilidad de la teoria de perturbaciones en este
caso.? Para llevarlo a cabo hemos contado con la colaboracién del Dr. José Antonio
Sanchez Gil, que establecié el formalismo para calcular las funciones PSD a partir de
la distribucion angular de la intensidad de luz dispersada medida y analiz6 las
densidades espectrales de potencias obtenidas.

El estudio se ha centrado en la caracterizacion de la morfologia de surcos
entrecruzados (que en inglés se denomina ““crosshatch’), y de superficies que
presentan una alta densidad de defectos ovales. La morfologia de surcos entrecruzados,
que también Ilamaremos patrén de surcos entrecruzados, ‘! es tipica en sistemas
heteroepitaxiales con diferencia de pardmetro de red pequefia (g0 < |2| %), como
veremos en el siguiente capitulo, y el determinar in situ su evolucién, asi como
controlarla en funcion de las condiciones de crecimiento, constituye uno de los
aspectos fundamentales de este trabajo de tesis. Esta morfologia consiste en la
presencia en la superficie de caballones y surcos alineados a lo largo de las direcciones
[110]y [110], y por tanto entrecruzados entre si, con una distancia promedio entre los
surcos a lo largo de cada direccién bien definida. Su formacion se debe a variaciones
locales en la velocidad de crecimiento de la capa epitaxial tensada debidas a la
existencia de campos de tensiones en la superficie generados por las dislocaciones de
desacople del parametro de red que se forman en la intercara durante los procesos de
relajacion pléastica.**® En la parte superior de la figura 11.3 puede verse la
representacion tridimensional de una superficie con una morfologia de este tipo,
realizada a partir de las medidas con el microscopio de fuerzas de la topografia de
dicha superficie.

El otro tipo de morfologia estudiada consiste en la presencia de defectos ovales en
la superficie. Los defectos ovales, a los que también se ha denominado defectos “grano
de café”, son defectos aislados y distribuidos de forma aleatoria por la superficie, y su
aparicion ha sido atribuida principalmente a dos causas:1***? (i) la presencia, antes del
crecimiento, de impurezas y particulas contaminantes en la superficie del substrato, (ii)
aglomeraciones de galio liquido y/u 6xidos de galio provenientes de la célula de galio
durante el crecimiento. La formacion de defectos ovales es inevitable durante la
fabricacion de capas epitaxiales por MBE, aunque su densidad se ha visto
considerablemente reducida en los Gltimos afios con los avances tecnolégicos en los
sistemas de crecimiento.®™ En este caso, es importante analizar la contribucion debida
a la presencia en la superficie de este tipo de defectos al total de luz dispersada, para
poder asi discriminar la sefial proveniente de estos defectos de la causada por el
desarrollo de otro tipo de morfologia mas representativa del proceso de crecimiento, o
para poder detectar rapidamente problemas de contaminacion durante el crecimiento
que dan lugar a un exceso de defectos ovales.
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En la parte superior de la figura 11.3 se muestra una superficie con una morfologia
de surcos entrecruzados, donde vemos los caballones y los surcos orientados a lo largo
de las direcciones (110) de la superficie. En la parte inferior derecha de dicha figura
aparece la funcion de densidad espectral de potencias de esta misma superficie,
calculada a partir del perfil de la superficie obtenido por AFM. Como ya se ha dicho en
el apartado anterior, la funcién PSD de la superficie contiene toda la informacion
estadistica relevante para caracterizar una superficie. En este caso, la funcién PSD es
claramente anisotropa, y esta formada por dos componentes unidimensionales paralelas
a los ejes (110), y una componente bidimensional. La componente unidimensional
horizontal es mayor que la vertical, y ambas son mayores que la parte bidimensional de
la PSD. Cuando la rugosidad de la superficie es pequefia comparada con la longitud de
onda, como es el caso, la luz dispersada por la superficie es proporcional a su PSD. En
la parte inferior izquierda de la figura 11.3 podemos ver una fotografia de la luz
dispersada por una superficie que presenta una morfologia de este tipo cuando es

Densidad

Luz de
dispersada potencia
espectral

Figura I1.3: Esquema de la caracterizacion de la topografia mediante la técnica de dispersion de
luz. En la parte superior se muestra la representacion tridimensional de la imagen obtenida
mediante microscopia de fuerzas de una superficie rugosa que presenta una morfologia de surcos
entrecruzados. En la parte inferior derecha aparece la funcién PSD calculada a partir del perfil de
la superficie medido con el microscopio de fuerzas. En la parte inferior izquierda se presenta una
fotografia de la luz que dispersa una superficie de este tipo cuando es iluminada por un laser de
He-Ne en incidencia normal. Para superficies poco rugosas, la luz dispersada es proporcional a la
PSD de la superficie. De esta manera, es posible calcular la luz que dispersa una superficie a partir
de su PSD, y se puede conocer la PSD de una superficie midiendo la distribucién angular de la luz
que dispersa.
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iluminada por un laser de He-Ne en incidencia normal. Esta fotografia ha sido tomada
con una camara CCD, proyectando la luz dispersada por la superficie en una pantalla
plana situada enfrente de la muestra. El centro de la pantalla se ha perforado para
permitir que el haz incidente llegue a la superficie de la muestra. En esta imagen se
observa que, efectivamente, esta superficie dispersa la luz de manera muy anisétropa,
en forma de cruz, donde la mayor parte de la sefial esta concentrada en dos direcciones
perpendiculares entre si, correspondientes a las componentes unidimensionales de la
PSD. La linea brillante horizontal es paralela a la direccion [110] de la superficie, y
corresponde a la luz dispersada por los motivos perpendiculares a dicha direccion. La
linea vertical proviene de los motivos paralelos a la direccion [110]. Ademas, existe un
fondo is6tropo que es debido a la componente bidimensional de la PSD.

Por lo tanto, para poder caracterizar la rugosidad superficial de una muestra de
este tipo mediante medidas de dispersién de luz, tenemos que obtener todas las
componentes de la PSD. Para ello, tenemos que medir la distribucion angular de la luz
dispersada, y no basta con la distribucion angular en una unica direccién sino que es
necesario analizar distintas direcciones de la superficie. A continuacién, vamos a ver el
sistema experimental que hemos construido para caracterizar ex situ los dos tipos de
topografias mencionadas, y el tipo de medidas que nos permite realizar. Después, se
presentan los resultados, tanto cualitativos como cuantitativos, que hemos obtenido en
ambos casos. La validez de la informacién cuantitativa obtenida a partir de las medidas
de dispersion de luz se ha establecido comparando los resultados con medidas de las
superficies realizadas con el microscopio de fuerzas.

11.2.2.a. Sistema experimental

El sistema experimental que hemos utilizado para la caracterizacién ex situ de la
rugosidad superficial esta representado esquematicamente en la figura 11.4, y el sistema
de coordenadas empleado aparece en la figura I1.2. Utilizamos como fuente de luz un
laser de He-Ne (A = 632,8 nm) linealmente polarizado, cuya potencia es de 10 mW. El
tamafio del punto de la superficie iluminado por el laser es de aproximadamente 1 mm
de didmetro. El laser se puede rotar sobre su eje, de manera que podemos seleccionar la
polarizacion de la luz que incide sobre la superficie. La muestra se coloca en un
goniémetro que nos permite cambiar el angulo de incidencia, 6;, entre 0° y 60°, y el
angulo azimutal de la superficie, o, entre 0° y 360°. El &ngulo azimutal de la superficie
nos indica la posicion relativa de la superficie con respecto al plano de incidencia, y
hemos tomado como origen la posicion en la que la direccién [110] de la superficie
estd contenida en el plano de incidencia.

La luz dispersada se recoge con un fotodiodo de silicio colocado en el plano de
incidencia, de manera que ¢4 = 0° en todas las medidas. El fotodiodo estd montado
sobre un brazo giratorio que nos permite moverlo en el plano de incidencia entre 64 =
—72°y 64 = 72°. Denotamos con valores negativos de 64 las posiciones del fotodiodo
gue corresponden a ¢ = 180° Delante del fotodiodo hemos colocado un prisma
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Control de angulos:
6, € (0°, 60°)
0y € (-72°, 72°)
¢ e (0°, 360°)

Modulador mecéanico

Haz reflejado

Lente + polarizador
+ fotodiodo de Si

0.157 mV

Amplificador lock-in

Ordenador de control

Figura I1.4: Esquema del montaje experimental empleado en las medidas de dispersion de luz con
resolucion angular y en las medidas de dependencia azimutal de la luz dispersada.

analizador de la polarizacion, de manera que podemos seleccionar la polarizacién de la
luz dispersada que recogemos. Puesto que todas las medidas se realizan en el plano de
incidencia, y que la teoria de perturbaciones predice que en dicho plano no hay efecto
de despolarizacion de la luz dispersada, la posibilidad de controlar la polarizacién de la
luz incidente y detectada nos proporciona una herramienta rapida para verificar la
validez de la aplicacion de la teoria de perturbaciones al analisis de la luz dispersada
por las superficies bajo estudio, o para comprobar que no estamos recibiendo luz
proveniente de otras fuentes distintas de la superficie, como puede ser un borde de la
muestra o una particula adherida a la superficie. Para aumentar un poco la cantidad de
luz difusa recogida por el fotodiodo, enfocamos la zona iluminada de la superficie con
una lente colocada delante del fotodiodo. A esta lente se le ha superpuesto una rendija
rectangular que nos permite aumentar la resolucion angular del sistema. Con esta
configuracion, la apertura angular del detector en el plano de incidencia, Afq, €s 1,8°, la
apertura perpendicular al plano de incidencia es 5,2° y el angulo sélido que abarca el
detector, AQy, es 2,8 x 10 estereorradianes.

Con este montaje podemos realizar dos tipos de medidas: medidas de dispersién
de luz con resolucion angular, o ARLS (del inglés ““Angle-Resolved Light Scattering™)
y medidas de dependencia azimutal de la luz dispersada, o abreviadamente AzLS
(acronimo del inglés ““Azimuthal-dependent Light Scattering™).

Para realizar las medidas AzLS, se elige el angulo 6; y la polarizacion del haz

incidente, se coloca el fotodiodo en una posicion fija 64 y se rota la muestra para obte-
ner la intensidad de luz dispersada en funcion del angulo azimutal de la superficie. Este
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tipo de medidas nos permite detectar la isotropia o anisotropia de la luz dispersada por
la superficie, y en el caso de que obtengamos un patron anisétropo de dispersion, es
decir, que la intensidad de luz dispersada dependa de ¢, podemos identificar las direc-
ciones preferentes de dispersion. Este tipo de medidas, aunque no proporciona infor-
macion cuantitativa acerca de la rugosidad, resulta imprescindible para asegurar que se
estan caracterizando correctamente las superficies y que se estan estudiando todas las
componentes de la luz dispersada. Ademas, y como se vera mas adelante, constituye
una herramienta muy sencilla para identificar morfologias de surcos entrecruzados.

En las medidas ARLS se realiza un barrido con el fotodiodo manteniendo fijos el
angulo de incidencia, el angulo azimutal de la superficie y la polarizacion de la luz. Asi
se obtiene la distribucion de la intensidad de luz dispersada en el plano de incidencia, y
por lo tanto informacion acerca de la componente de la PSD de la superficie contenida
en el plano de incidencia. Si la superficie es is6tropa, con una Unica medida se obtiene
toda la informacion necesaria para caracterizar la superficie. Si la superficie es
anisotropa, es necesario realizar distintos barridos cambiando el angulo azimutal de la
superficie para extraer las distintas componentes. Las direcciones de la superficie que
se han de colocar en el plano de incidencia para realizar los barridos ARLS de una
superficie anisotropa se identifican previamente mediante medidas AzLS. Durante la
caracterizacion de cada una de las direcciones de la superficie realizamos, en general,
barridos ARLS con varios angulos de incidencia (6; = 0°, 10°, 20°, 30° y 40°) y con la
luz incidente polarizada tanto en s como en p. Si, independientemente de las
condiciones de medida, obtenemos luego la misma funcion PSD se asegura la
fiabilidad de las expresiones utilizadas en los calculos. Por otro lado, la funcion PSD
de la superficie es una funcion simétrica, es decir, tiene el mismo valor para las
frecuencias positivas que las negativas. Puesto que en las medidas en incidencia
normal, 6; = 0°, los angulos 64 positivos y negativos se corresponden directamente con
las frecuencias positivas y negativas (ecuaciones 11.9 y 11.10), la luz dispersada en esta
configuracion ha de ser simétrica respecto de la normal. Este criterio permite
comprobar si las medidas se estan realizando correctamente, o si hay otras fuentes de
luz difusa que interfieren con los resultados.

Cuando, en el transcurso de las medidas ARLS, el fotodiodo recorre posiciones
cercanas al valor (—6;) bloguea al haz incidente, de manera que con nuestro sistema
experimental no es posible obtener informacién acerca de la retrodispersién. Por otro
lado, y puesto que la apertura angular del detector es 1,8° en el plano de incidencia, lo
maximo que nos podemos acercar al haz especular es aproximadamente 1°. Por lo
tanto, la limitacion en la banda de frecuencias de la PSD que podemos extraer con este
montaje de dispersion de luz viene dada, expresada en tamafios laterales de la
rugosidad, por el intervalo (~0,6A, ~904).

La intensidad de luz dispersada es muy baja, por lo que todas las medidas se
realizan con un amplificador lock-in para rechazar sefiales espurias y mejorar la
relacion de la sefial frente al ruido. Para superficies muy poco rugosas, como las de las
heteroestructuras fabricadas por MBE, la intensidad de la luz difusa cercana al haz
especular es tres o cuatro 6rdenes de magnitud menor que la intensidad de dicho haz, y
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asociados con las reconstrucciones superficiales.ml En concreto, los dimeros de
atomos del elemento del grupo V en las reconstrucciones (2x4) y (2x1), tanto arsénico
como fésforo en nuestro caso, estan orientados a lo largo de la direccion [110], de
manera que los cambios en la poblacion de dichos atomos provocan variaciones en la

Dimeros

/

Enlaces en

compresion \

Enlaces en compresion:
‘."-l-.llllllllllllllllllll" A(Z6) < 0
a lo largo de la direccién
correspondiente

A==~ a

VN

Dimeros P o0 As: + dimeros P o0 As: - dimeros P o0 As:
Yot =0 A(Zo) >0 A(Zo) <0
en [110] en [110] en [110]

Figura IV.7: Diagrama esquematico de las direcciones de los enlaces en una red de InP a la que se
ha incorporado una capa de arsénico en la superficie y un atomo de arsénico en una capa mas
profunda. Los enlaces As-In, que estan en compresion, aparecen deformados. Debajo de este
esquema aparecen ilustradas las contribuciones a los cambios de curvatura correspondientes tanto
a los enlaces en compresion como al cambio en la poblacién de dimeros de la superficie.
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tension acumulada en esta direccion. Asi, un aumento en la cantidad de dimeros
presente en la superficie produce una contribucién de signo positivo a la tension
acumulada en la direccion [110], mientras que un descenso en dicha poblacion
contribuye con signo negativo (ver figura IV.7).

Analicemos ahora la evolucién de la tension acumulada durante los experimentos
de intercambio mostrados en la figura 1V.6. Como puede verse en la figura, el
comportamiento para las dos temperaturas es similar. Puesto que el cero es arbitrario,
el criterio seguido para establecerlo ha sido el siguiente en todos los casos: hemos
tomado como cero de la tension acumulada el nivel de tension que presentaba la
superficie de InP bajo flujo de fosforo a la temperatura a la que se ha realizado cada
experimento de intercambio. Si comenzamos con la sefial correspondiente a la
direccion [110], al interrumpir el flujo de fésforo se observa un cambio, de signo
negativo, en Xo, que nos indica que la poblacion de dimeros de fésforo de la superficie
disminuye, en total acuerdo con los resultados obtenidos de las medidas RD (figura
IV.5). Ademas, segun las medidas RD la reduccion en la cantidad de dimeros de
fésforo presentes en la superficie al cesar el flujo de fésforo es mayor a T, = 410 °C
que a Ts = 465 °C y, de hecho, las variaciones en la tensién acumulada asociadas con la
desorcion de los dimeros son mayores a Ts = 410 °C. Por otro lado, las medidas RD
indican que, tras ocho segundos sin flujo de fosforo, el recubrimiento de indio de la
superficie es superior al 60 % a las dos temperaturas analizadas (figura IV.5 de nuevo),
de manera que, al abrir el flujo de arsénico, los atomos de arsénico se incorporan
rapidamente en esta superficie rica en indio y altamente reactiva, donde por supuesto
forman dimeros. En consecuencia, la tension acumulada en la direccion [110], en
respuesta a este aumento en la poblacion de dimeros sobre la superficie, experimenta
un cambio de signo positivo. Segun prosigue la exposicion de la superficie al flujo de
arsenico, dos contribuciones de signo contrario afectan a la tension acumulada en esta
direccion. Por un lado, si sigue aumentando la poblacion de dimeros en la superficie,
A(Zo) > 0, pero por otro lado, si comienzan a incorporarse atomos de arsénico en capas
interiores de la red de InP, A(Zo) < 0. Asi, la interpretacion de la evolucién de la
tensién acumulada con la superficie bajo flujo de arsénico no es evidente en esta
direccion, y resulta mas conveniente analizar esta parte del proceso a partir de las
medidas en la direccion [110].

La tensién acumulada en la direccién [110] no es sensible a las variaciones en la
poblacidn de dimeros de elemento del grupo V, aunque si lo seria a los dimeros de
elemento del grupo 11, que son paralelos a esta direccion. Sin embargo, tal y como se
ve en la figura IV.6, parece que los dimeros de indio tienen una contribucion mucho
menor que los de arsénico y fosforo a la tension superficial, lo que podria deberse a
que la longitud de enlace de los dimeros de indio (~0,29 nm) es mayor que la de los
dimeros de fésforo (~0,22 nm) o arsénico (~0,24 nm).’™ Lo que si se observa en la
direccion [110] es un rapido aumento en la tension acumulada de compresion (signo
negativo) cuando la superficie de InP se expone al flujo de arsénico, que corresponde
al enlace de los atomos de arsénico con los atomos de indio del cristal presentes en la
superficie a causa de la desorcion de fdsforo. La superficie de InP contiene, en
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ausencia de flujo de fésforo, un mayor recubrimiento de 4&tomos de indio a T = 465 °C
gue a Ts = 410 °C, segln se deduce de las medidas RD (figura IV.5), y por lo tanto se
incorpora mayor cantidad de arsénico (mayor variacion en Xc) a la temperatura mas
alta. Por otro lado, tampoco podemos descartar que, en este proceso, algo de arsénico
se haya incorporado en la primera capa interior de la red de InP, 0 que se hayan
formado islas de InAs, de altura monoatémica, sobre la superficie, como consecuencia
de la reaccion del arsénico con 4tomos de indio que hayan quedado libres al desorberse
el fosforo. Finalmente, al cortar el flujo de arsénico y restablecer el de fosforo, la figura
IV.6 muestra cémo los atomos de arsénico van abandonando la red de InP y la
superficie recupera su estado inicial. Aunque en la figura no se ha incluido el proceso
de intercambio inverso completo, la superficie recupera totalmente el nivel de tension
inicial, lo que indica que el intercambio entre &omos de arsénico y fosforo es
completamente reversible.*”* La cinética del proceso de sustitucion de los 4tomos de
arsenico por los de fosforo depende de la temperatura del substrato, y es méas rapida
cuanto mayor es T, como puede verse en la figura 1V.6.

La figura 1VV.8 muestra, con mayor detalle, la evolucion de la tension acumulada
en la direccion [110] durante la exposicion de la superficie de InP (001) a un flujo de
arsénico por cinco segundos a diferentes temperaturas. En la figura se observa cdmo, a
mayor temperatura, mas cantidad de arsénico se incorpora. Por encima de 465 °C, tanto
el nivel de tension como su ritmo de evolucion saturan. Esta saturacion tiene lugar a las
temperaturas en las que la superficie presenta un recubrimiento maximo de indio en
ausencia de flujo de fosforo (ver figura 1V.5). La superficie a esta temperatura es
altamente reactiva, debido a la gran cantidad de &tomos de indio presentes, y el
arsénico se incorpora muy rapidamente. A menores valores de Ts, el recubrimiento de
indio en la superficie es menor, y por tanto se incorporan menos dtomos de arsénico.
Ademads, a estas temperaturas mas bajas, Ts < 450 °C, podriamos distinguir dos etapas,
con dos velocidades distintas, en la incorporacion del arsénico. Por un lado, se observa
un proceso muy rapido, como el que ocurre a temperaturas altas, que asociamos a la
reaccion de los &tomos de arsénico con los atomos de indio presentes en la superficie, y
cuya amplitud depende pues del recubrimiento inicial de indio de la superficie. Por otro
lado, aparece un proceso mucho mas lento, que podria explicarse porque los atomos de
arsénico que llegan a la superficie desplazan poco a poco a los de fosforo que estan alli
todavia y ocupan su lugar, o también por la incorporacién del arsénico en capas
interiores de la red de InP, proceso que sin duda necesita mas tiempo que la
incorporacién del arsénico en la superficie ya que los &tomos han de atravesar una capa
anterior. No obstante, los resultados mostrados en la figura V.8 prueban que la mayor
parte del arsénico se incorpora en la etapa rapida, que es entonces el proceso relevante
en el intercambio entre arsénico y fosforo que tiene lugar a estas temperaturas y en
estas escalas de tiempo.

Los valores de tension acumulada obtenidos tras cinco segundos de exposicion de
la superficie de InP a un flujo de arsénico estan entre 0,3 y 1,4 N/m. De las medidas de
evolucién de la tension acumulada durante la deposicién de InAs en la fabricacion de
los hilos cuanticos extrajimos la tensién que incorpora una monocapa de InAs:
Gexp (1 MC) = 0,9 Nm™MC™. Utilizando este valor podemos estimar, a partir de los
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-1,2

Tension acumulada, Xo (N/m)
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Figura IV.8: Evolucion, a diferentes temperaturas, de la tensién acumulada a lo largo de la
direccion [110] durante la exposicion de una superficie de InP (001) a un flujo de arsénico.

datos de tensién acumulada en la direccion [110] obtenidos durante los experimentos
de intercambio, la cantidad de InAs incorporado en la red debido a estos procesos para
cada temperatura. La tabla IV.1 muestra los resultados de este célculo. El valor de
1,5 MC, obtenido para T = 500 °C, corresponde a condiciones en las que la superficie
mostraba, bajo flujo de arsénico, la reconstruccion (4x2). El calculo empleado para
determinar la cantidad de arsénico incorporado en la red a partir de los valores de
tensién acumulada es una aproximacion simple en la que no se han tenido en cuenta las
posibles contribuciones a la tensién acumulada debidas a variaciones en la tensién
superficial provocadas por el cambio de sistema material, InAs/InP. Sin embargo,
segun nuestros resultados estas contribuciones son muy pequefias en la direccion [110]
comparadas con los valores de tension acumulada asociados a la existencia de enlaces
en compresion, por lo que podemos despreciarlas para nuestra estimacion.

Si ahora volvemos a la fabricacion de los hilos cuénticos, y consideramos de
nuevo los resultados mostrados en la figura 1V.2, podemos calcular la cantidad de InAs
incorporado debido a los procesos de intercambio, 1,3 monocapas en este caso. Por
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T (°C) 375 400 410 435 465 485 500

As incorporado
(MC)

0,4 0,9 11 1,2 1,3 1,3 1,5

Tabla 1V.1: Monocapas (MC) de arsénico, o de InAs, incorporado en una superficie de InP (001)
tras su exposicion a un flujo de arsénico durante cinco segundos a diferentes temperaturas.

supuesto, este valor esta en total acuerdo con el obtenido con los experimentos de
intercambio para Ts = 480 °C. Asi pues, las nanoestructuras obtenidas no constan de
2,6 MC de InAs, que era la cantidad depositada voluntariamente, sino que contiene 3,9
monocapas. Por otro lado, de las medidas en la direccion [110] dedujimos que el
espesor critico hsp estaba en 2 MC de InAs depositado, y si a este afiadimos la cantidad
de InAs incorporada por los procesos de intercambio, obtenemos que el espesor real de
la capa de InAs cuando se produce la transicion 2D/3D es hsp = 3,3 MC.

En resumen, de los resultados expuestos en este apartado se puede concluir que,
en el intervalo de temperaturas y tiempos de exposicion relevantes para el crecimiento
del sistema heteroepitaxial InAs/InP (001) por MBE, los atomos de arsénico no
desplazan activamente a los de fosforo de la superficie de InP sino que, al exponer
esta superficie a un flujo de arsénico, los atomos de arsénico se enlazan con los
atomos de indio que han quedado en la superficie debido a la desorcion de fésforo.
Asi, puesto que la cantidad de fésforo desorbido al interrumpir su flujo depende de la
temperatura del substrato, la cantidad de arsénico incorporado viene determinada por
Ts. Ademads, si se quiere evitar la incorporaciéon no intencionada de arsénico al
permutar los flujos durante la fabricacion de este sistema heteroepitaxial, es necesario
mantener la temperatura del substrato por debajo de las temperaturas a las que el
fosforo se desorbe de la superficie (Ts < 370 °C).

1V .4. Conclusiones

Las medidas in situ de evolucién de la tension durante la fabricacion de los hilos
cuanticos de InAs/InP (001) mediante epitaxia por haces moleculares muestran la
existencia de una notoria anisotropia en la tensién a lo largo de las dos direcciones
(110): la tension es mayor en la direccion [110] que en la [110]. Esta anisotropia es
intrinseca al sistema dada la asimetria de la configuracion de enlaces entre la intercara
y la superficie, y es la responsable de que en este sistema se formen, en lugar de
puntos, hilos cudnticos que, dada su geometria, relajan de manera elastica la tension en
la direccion [110]. Este resultado se puede extender a la fabricacion de nanoestructuras
en cualquier sistema heteroepitaxial de semiconductores de tipo Il1-V cuyos
constituyentes tengan el elemento del grupo V diferente, siempre que el crecimiento se
realice en condiciones en las que la superficie esté estabilizada en el elemento del
grupo V con una reconstruccion superficial de tipo (2x4), pues en este caso siempre
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aparecera la misma asimetria de los enlaces entre la intercara y la superficie.

Por otro lado, también hemos estudiado, mediante medidas in situ de evolucién de
la tension en conjunto con medidas RD de la estequiometria superficial, los procesos
de intercambio entre arsénico y fosforo que tienen lugar en la fabricacion de los hilos
cuénticos al permutar los flujos de dichos elementos. Nuestros resultados muestran
que, en el intervalo de temperaturas y tiempos de exposicion relevantes para el
crecimiento del sistema heteroepitaxial InAs/InP (001) por MBE, gran parte del fésforo
se desorbe de la superficie al cesar el flujo de este elemento, de manera que, cuando la
superficie se expone al flujo de arsénico, los atomos de arsénico que llegan a la
superficie enlazan facilmente con los atomos de indio alli presentes. La cantidad de
fésforo desorbido depende de la temperatura del substrato, por lo que la cantidad de
arsénico incorporado viene determinada por esta Ts. A partir de los valores de tension
acumulada en la direccidn [110] hemos extraido la cantidad de arsénico incorporado en
una superficie de InP (001) tras su exposicion a un flujo de arsénico en funcién de la
temperatura.
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Capitulo V. Conclusiones

A lo largo de esta memoria he ido exponiendo las conclusiones extraidas de cada
parte del trabajo. En este Gltimo capitulo me gustaria recoger de nuevo aquellas mas
importantes, a las que se podria afiadir, como conclusion global del trabajo, la
necesidad de utilizar técnicas de caracterizacion in situ y en tiempo real para compren-
der en su profundidad los diversos aspectos involucrados en el crecimiento epitaxial.

% La dispersion de luz es una técnica Util y valida para caracterizar la rugosidad
superficial en heteroestructuras de semiconductores I11-V crecidas mediante epitaxia
por haces moleculares, y la realizacion de medidas con resolucion angular, junto con la
aplicacion de la teoria de perturbaciones, nos permiten obtener informacion
cuantitativa acerca de la morfologia de dichas superficies.

& Las medidas in situ de tension acumulada, basadas en la monitorizacién 6ptica de
los cambios en la curvatura del substrato, ofrecen informacién cuantitativa acerca de
diversos procesos que tienen lugar durante el crecimiento de sistemas heteroepi-
taxiales, tales como la relajacion de las capas, la formacion de nanoestructuras
autoorganizadas o la cantidad de arsénico incorporado en una superficie de InP (001)
debido a los procesos de intercambio entre arsénico y fosforo durante el crecimiento de
sistemas del tipo InAs/InP.

& El proceso de relajacion del sistema heteroepitaxial Ing,GaggAs/GaAs (001) en las
condiciones habituales para su crecimiento mediante epitaxia por haces moleculares
consta de tres etapas, segin hemos obtenido a partir de las medidas in situ de evolucion
de la tension. En la primera etapa, de naturaleza elastica y que depende de la velocidad
de crecimiento, la tension se relaja mediante la formacion de rugosidad superficial. A
esta etapa le suceden otras dos en las que la capa se relaja plasticamente y que ya no
dependen de la velocidad de crecimiento.

% Los mecanismos involucrados en las dos etapas plasticas de relajacién son la
formacién de nuevas dislocaciones de desacople en la intercara (en ambas) y la
interaccion entre ellas (sélo en la segunda). La evolucion de la deformacion de la capa
en funcién de su espesor una vez iniciados dichos procesos, aspecto fundamental si se
quieren utilizar estos sistemas para fabricar capas adaptadoras del parametro de red, se
puede describir mediante un sencillo modelo elaborado a partir de dichos mecanismos.
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& Los procesos plasticos de relajacion estan completamente inhibidos a T = 200 °C
en el sistema heteroepitaxial Ing,GasgAs/GaAs, y la aplicacion de tratamientos
térmicos a las capas de Ing,GapgAs depositadas a esa temperatura provoca una
relajacion asimétrica y parcial de las mismas. Por otro lado, la deposicion sobre las
capas depositadas a 200 °C y sometidas a tratamientos térmicos de nuevas capas de
Ino,GaggAs a alta temperatura (Ts = 400 °C 6 T, = 500 °C) aumenta su grado de
relajacion y elimina las asimetrias.

% En las capas heteroepitaxiales de Ing,GaggAs/GaAs (001) depositadas mediante
epitaxia por haces moleculares, el ritmo de desarrollo de las morfologias de surcos
entrecruzados depende en gran medida de la cinética del crecimiento, tal y como
hemos establecido a partir de las medidas in situ de dispersion de luz. Asi, cuanto
menor es la velocidad de crecimiento mas evoluciona esta morfologia, mientras que el
crecimiento a temperaturas mas bajas inhibe su desarrollo.

% La morfologia de surcos entrecruzados comienza a desarrollarse a partir de la
formacidn de las primeras dislocaciones de desacople en la intercara, cuyos campos de
tensiones si son capaces de modificar localmente el ritmo de crecimiento de la capa.

% Las morfologias de surcos entrecruzados también aparecen, aunque muy
tenuemente, al provocar la relajacién de capas tensadas de Ing,GaggAs/GaAs (001)
(crecidas a T, = 200 °C) mediante la aplicacion de tratamientos térmicos una vez
finalizado el crecimiento. Esto demuestra que la presencia de esta morfologia resulta
inevitable en capas epitaxiales que contengan dislocaciones de desacople.

& A partir de los resultados extraidos de los estudios in situ acerca de la evolucién de
la morfologia y los procesos de relajacion, hemos desarrollado un proceso de
crecimiento que nos ha permitido obtener capas de Ing,GaggAs altamente relajadas
(Rw) = 70 %) y con una morfologia muy plana, 8 = 0,9 nm. Esto representa una mejora
considerable si se las compara con capas similares fabricadas mediante epitaxia por
haces moleculares utilizando un proceso convencional (5 = 4,7 nm, R = 73 %).

& Durante el crecimiento de InAs/InP (001) mediante epitaxia por haces moleculares
hemos medido in situ la existencia de una anisotropia notable en la tension a lo largo
de las dos direcciones (110). Esta anisotropia es la responsable de que en este sistema
se formen hilos cuanticos en lugar de puntos, aun cuando este Ultimo tipo de
estructuras relaja la tensién de manera mas eficaz.
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& La anisotropia en la tension a lo largo de las dos direcciones (110) es debida a la
asimetria entre la estructura de la superficie y la de la intercara en sistemas
heteroepitaxiales de semiconductores de tipo I11-V cuyos constituyentes tengan el
elemento del grupo V diferente y cuya superficie esté estabilizada en elemento del
grupo V (bajo una reconstruccion superficial que contenga solo una capa de dicho
elemento). Por lo tanto, la formacién de hilos cuénticos se puede generalizar a todos
los sistemas heteroepitaxiales en los que se verifiquen estos requisitos durante el
crecimiento.

& Durante los procesos de intercambio entre arsénico y fésforo que tienen lugar
durante el crecimiento del sistema InAs/InP (001) mediante epitaxia por haces
moleculares, los 4&tomos de arsénico no desplazan activamente a los de fésforo sino
que, al exponer la superficie de InP a un flujo de arsénico, los atomos de arsénico se
enlazan con los atomos de indio que han quedado en la superficie debido a la desorcion
de fésforo. La cantidad de fésforo desorbido depende de la temperatura del substrato,
por lo que la cantidad de arsénico incorporado viene determinada por esta Ts.
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Apéndice A
Reconstrucciones superficiales en semiconductores 111-V

Este apéndice no pretende ser un tratado de reconstrucciones superficiales en
semiconductores 111-V, tema extremadamente complejo y profuso, sino Unicamente
una breve descripcion de las reconstrucciones mas frecuentes durante el crecimiento de
estos materiales mediante epitaxia por haces moleculares, y que han aparecido en algin
momento a lo largo de esta memoria de tesis doctoral.

La superficie mejor caracterizada y mas conocida de entre las de semiconductores
de tipo I11-V es, sin duda, la superficie (001) del arseniuro de galio,™* debido en parte
a que la técnica MBE comenz6 con el crecimiento de dicho material. Como se comentd
en el apartado 11.4.1, las condiciones mas adecuadas para el crecimiento de este
material, y también para el de Ing,GaygAs y el de InAs, se dan cuando la superficie
presenta la reconstruccion (2x4). Esta reconstruccion se caracteriza porque la
superficie esta estabilizada en el elemento del grupo V, es decir, la Gltima capa atdmica
estd formada por atomos de dicho elemento. Para minimizar su energia y reducir el
namero de enlaces libres, los atomos superficiales de los semiconductores I11-V forman
dimeros con los atomos adyacentes, y estos dimeros son los responsables de las
periodicidades de tipo 2x 6 x2 que presentan estas superficies. En el caso de la
reconstruccion (2x4), los dimeros formados por los &tomos de arsénico son paralelos a
la direccion [110]. Por otro lado, y debido a ciertas restricciones impuestas por la
estabilidad electronica de la superficie, la Ultima capa de &tomos de arsénico no puede
ser una capa completa, sino que como maximo puede haber un 75 % de atomos
formando una celda unidad, de modo que ésta contiene tres dimeros de arsénico y falta
el cuarto dimero (recubrimiento de arsénico, 645 = 0,75 MC). La figura A.1 muestra
dos posibles configuraciones para una reconstruccion de este tipo, la llamada p(2x4),
que fue la que primero se propuso, y la p2(2x4), que hoy en dia se considera la mas
estable. Ademaés, en la figura se presenta otra posible configuracion de la
reconstruccion (2x4), ésta con un 50 % de recubrimiento de arsénico en la superficie,
0as = 0,5 MC, y denominada o(2x4). En esta tltima configuracion los atomos de galio
gue quedan al descubierto en la superficie por la falta de &tomos de arsénico también
forman dimeros, orientados en este caso a lo largo de la direccion [110].

En condiciones de muy baja temperatura del substrato y bajo flujo de arsénico,
tanto en GaAs como en InAs (y de ahi que también en Ing,GaygAs) la superficie
presenta una reconstruccion denominada c(4x4) y que se caracteriza por la existencia
de una doble capa de arsénico, donde los atomos de la capa superior forman dimeros a
lo largo de la direccion [110]. La figura A.2-(a) muestra la estructura de una posible
configuracion de la reconstruccion c(4x4), que contiene un recubrimiento de arsénico
de 1,75 monocapas. Por otro lado, en las condiciones opuestas, es decir, a alta
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° As, P As, Ga, [110]
23 capa 12 capa 12 capa

-0
=0

[110]

Figura A.1: Estructura de las fases B, B2 y a de la reconstruccion (2x4) de la superficie (001) del
arseniuro de galio.

temperatura y con poco flujo de arsénico, o nada, el arsénico se desorbe de la super-
ficie, de manera que en este caso la Ultima capa atémica esta formada por atomos de
galio (o indio, en InAs) y la superficie reconstruye con una estructura similar a la (2x4)
pero girada 90°, la reconstruccion (4x2). En la figura A.2-(b) se muestra la estructura
de una superficie de GaAs con la reconstruccion 32(4x2), para la cual el recubrimiento
de galio de la superficie es 6g, = 0,75 MC (el de arsénico es entonces 0,25 monocapas).

Por otro lado, los estudios sobre la superficie de InP (001) son mucho mas
recientes, y en los ultimos afios han aparecido una serie de trabajos en los que se
establece la estructura de las distintas reconstrucciones que presenta esta superficie.*®!
La superficie de InP (001) posee dos diferencias notables con las de GaAs (001) e
InAs (001). En primer lugar, no presenta reconstruccion de tipo (4x2) en condiciones
de alta temperatura y poco flujo de fosforo, sino una configuracién especial, rica en
indio, de la reconstruccion (2x4). Esta configuracidon especial se caracteriza porque
contiene un dimero mixto, formado por un atomo de indio y otro de fosforo, y por lo
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Figura A.2: (a) Estructura de la reconstruccion c(4x4) en GaAs (001), con 0,5 = 1,75 MC. (b)
Estructura de la reconstruccion p2(4x2) en GaAs (001).

tanto se denomina DM(2x4).2® El recubrimiento de fésforo asociado a esta
reconstruccion DM(2x4) es 6, = 0,125 MC. La figura A.3 muestra la estructura de esta
fase de la reconstruccion (2x4) de la superficie de InP (001), junto con otras fases tres
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posibles, B2(2x4), a(2x4) y o(2x4), que contienen tres, dos y un dimeros de fésforo en
la superficie, respectivamente, y para las que el recubrimiento de fésforo asociado es,
entonces, 6 = 0,75 MC, 6, = 0,5 MC y 6p = 0,25 MC. El recubrimiento de indio
correspondiente a cada fase de esta reconstruccion, tal y como aparece en la figura
IV.5, se calcula a partir de 6,, = 1 — 6.

La segunda caracteristica especial de la superficie de InP (001) respecto a las
superficies de los arseniuros es la existencia de una reconstruccion de tipo (2x1),
similar a la que presenta la superficie de Si (001), a temperaturas bajas pero no

o i
Hd e § e
m m g a(2x4)
?I%é : ?é:é I B2(2x4)

SO DR
[110]

O In, dimero mixto

Figura A.3: Distintas fases de la reconstruccion (2x4) en la superficie de InP (001).
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P, P, In,
22 capa 12 capa 12 capa

Figura A.4: Estructura de la reconstruccion (2x1) en la superficie de InP (001).

demasiado y bajo flujo de fésforo."® La estructura de esta reconstruccién, cuyo
recubrimiento es 6, = 1 MC, es decir, la superficie estd completamente recubierta por
atomos de fosforo, aparece en la figura A.4.
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Procesos de segregacion de indio durante el crecimiento de aleaciones de
InGaAs

La segregacion de los atomos de In (Ge) durante la fabricacion de estructuras de
InGaAs/GaAs (SiGe/Ge) a las temperaturas habituales de crecimiento es un problema
conocido desde hace tiempo, y que dificulta la obtencion de intercaras abruptas entre
los dos materiales.”® Se han llevado a cabo numerosos estudios, utilizando tanto
técnicas in situ como ex situ, para determinar los perfiles de composicion de las
intercaras o la longitud de su ensanchamiento, y gracias a la aplicacion de modelos
sencillos de segregacidn a los resultados obtenidos hoy se tiene una idea clara de como
ocurre este proceso.™® Con el inicio de la deposicién de la capa de InGaAs sobre
GaAs, y debido a la tension que se genera, no todo el indio que llega a la superficie se
incorpora en la capa que esta creciendo sino que parte queda fisisorbido o flotante. De
esta manera, se forma una pelicula de indio flotante cuyo contenido en indio va
aumentando gradualmente hasta alcanzar un valor estacionario que dependera de las
condiciones de crecimiento. Una vez alcanzado este valor estacionario, la composicion
de la capa de InGaAs serd la pretendida con el flujo de &tomos de indio procedente de
la célula (las capas de InGaAs se crecen generalmente a temperaturas en las que no
tiene lugar la desorcién térmica de atomos de In de la superficie), pero durante la
formacién de la pelicula de indio flotante la capa de InGaAs presenta un transitorio de
composicion que produce un ensanchamiento de la intercara. De la misma manera, si
se recubre la capa de InGaAs con otra de GaAs, los atomos que forman parte de la
pelicula de indio flotante se van incorporando poco a poco en la capa de GaAs y esta
intercara también se ensancha.

Se ha demostrado ya en la literatura que las medidas in situ de tension son Utiles
para monitorizar la segregacién de Ge en capas de SiGe® y de In en capas de
InAs/GaAs,"** y proporcionan medidas directas de la longitud del ensanchamiento de
las intercaras y, en el caso del InAs/GaAs, también de la composicion de la capa
flotante. En este apéndice no se pretende hacer un analisis exhaustivo del problema de
la segregacion de indio en capas de Ing,GaysAs/GaAs, sino sélo mostrar que las medi-
das presentadas en esta memoria de tesis doctoral relativas a la evolucion de la tension
durante el crecimiento de estas capas también indican la existencia de este proceso.

La figura B.1 muestra la evolucion de la tension acumulada durante los 12
primeros nandmetros del crecimiento por MBE de una capa de Ing,GaggAs depositada
a 500 °C y 0,5 MC/s (primeros 12 nm de las medidas mostradas en la figura I11.3). En
esta grafica se observa que la tension acumulada presenta un comportamiento complejo
durante la deposicion de las primeras capas, y hasta los 4 nm aproximadamente no
comienza la evolucion lineal asociada con el régimen pseudomdrfico del crecimiento.
En la zona de comportamiento no lineal se suman dos contribuciones: por un lado,
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Figura B.1: Evolucion de la tensién acumulada durante el crecimiento mediante epitaxia por
haces moleculares de los primeros 12 nm de una capa de Ing,Gag gAs/GaAs (001) a 500 °C. La
linea discontinua representa la evolucion esperada para una capa de composicion uniforme igual a
la composicion alcanzada en la capa depositada durante el régimen pseudomorfico.

variaciones en la tension superficial asociadas con el cambio en la estructura de la
superficie debido al inicio del aporte de dtomos del elemento de grupo Ill, y que
probablemente son las responsables de los primeros instantes en la evolucion de Xc en
sentido contrario al esperado para un sistema heteroepitaxial en compresion (ts = + 0,8
N/m), y por otro lado, el crecimiento de una capa cuya composicion va evolucionando
hacia el valor pretendido mientras se forma la pelicula de indio flotante. El
comportamiento lineal de la evolucion de la tension acumulada se alcanza a los 4 nm, y
por lo tanto ésta es la extension de la capa de composicion gradual. Este valor, que
corresponde a 14 monocapas de Ing,GapgAs depositadas, estd de acuerdo con el
determinado mediante otras técnicas para capas de InGaAs de composicién parecida
depositadas a la misma temperatura.™ De las medidas de tensién acumulada también
se puede obtener una estimaciéon de la cantidad de indio flotante que hay en la
superficie. La linea punteada de la figura B.1 representa la evolucion esperada durante
el régimen pseudomérfico en una capa de composiciéon uniforme igual a la
composicion final alcanzada por la capa depositada. La diferencia entre el valor de
tensién acumulada mostrado por esta linea a un determinado espesor superior a 4 nmy
la tensidon acumulada medida a ese mismo espesor corresponde a la cantidad de indio
no incorporado en la capa junto con la contribucion asociada a los cambios en la
tension superficial. Considerando que esta contribucion es t; = + 0,8 N/m, la diferencia
asociada al indio no incorporado es 1,6 N/m, y esto equivale a casi 1 monocapa de In
sin incorporar y formando parte de la pelicula flotante, valor que de nuevo coincide
con otros valores encontrados en la literatura.!"

Este transitorio inicial en la evolucién de la tensién acumulada apenas afecta al
analisis de su comportamiento a espesores mas grandes. Sin embargo, es importante
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tenerlo en cuenta a la hora de calcular la deformacién de la capa a partir de la tension
acumulada. Para hacer esto correctamente, en lugar de aplicar directamente la
expresion 111.12 se calcula el espesor al que el ajuste lineal de los datos experimentales
de tensién acumulada durante el régimen pseudomorfico pasa por cero, ho, (en el caso
de las medidas mostradas en la figura B.1 hg es 1,4 nm) y la deformacién se obtiene
mediante la siguiente modificacion de la expresion 111.12:

€ =ZG—(h). (Ec. B.1)
M(h —h,)
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