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RESUMEN

La espectroscopia de reflectancia diferencial (RD), la cuál mide anisotropías ópticas en superficie, se ha posicionado dentro de las sondas ópticas más usadas para la caracterización de materiales semiconductores con estructura cúbica. Sin embargo, a pesar de numerosos esfuerzos, no se tiene hasta la fecha un entendimiento conclusivo de los diversos orígenes físicos que están involucrados en los espectros medidos por RD. En esta contribución presentamos los resultados experimentales de un estudio efectuado a la superficie de GaAs(001) con el objetivo principal de identificar la componente asociada a la rugosidad superficial. Dicho estudio es complementando con mediciones de luz láser dispersa. Para soportar los resultados experimentales se utilizó la teoría de medios efectivos, obteniéndose un buen acuerdo entre el espectro medido y el modelo propuesto.

1. Introducción

En años recientes se ha generalizado el uso de la técnica de crecimiento epitaxial por haces moleculares (EHM) para la fabricación de dispositivos opto-electrónicos y nano-estructurados de muy alta calidad, debido principalmente a que ésta técnica ofrece grandes ventajas como lo son: un ambiente de ultra alto vacío, control sobre los parámetros de crecimiento y la posibilidad de incorporar herramientas de caracterización in situ y en tiempo real.1 La superficie de GaAs(001) es una de las más usadas para la elaboración de dispositivos nano-estructurados y por ello ha sido ampliamente estudiada en sistemas EHM por técnicas como la reflexión de electrones difractados de alta energía (RHEED),2,3 la espectroscopia de reflectancia diferencial (RD) y mediciones de la intensidad de luz láser dispersa (LLD).4,5 La RD mide la diferencia en reflectividad entre dos estados de luz con polarizaciones lineales mutuamente ortogonales.4 La sensibilidad de la técnica se basa en el hecho de que las propiedades ópticas de volumen de los materiales cúbicos son nominalmente isotrópicas, de tal manera que cualquier anisotropía observada en la forma de línea del espectro de RD debería estar asociada con fenómenos únicamente de superficie. Hasta la fecha, no se ha podido establecer en forma concluyente cuál es el origen físico preciso del espectro de anisotropía óptica medido por RD debido, principalmente, a las diversas componentes que tiene asociadas.6  

En esta contribución presentamos los espectros de anisotropía óptica medidos por RD para superficies de GaAs(001) en un sistema de crecimiento por EHM. De manera específica, el objetivo principal es el identificar la componente asociada a la rugosidad superficial que pudiera estar presente en los espectros medidos de RD. Dicho estudio es complementado con mediciones de LLD y con la comparación simultánea de los cambios en los patrones RHEED. Hacemos notar que la LLD es sensible a cambios morfológicos en superficie.5 Las observaciones aquí reportadas fueron realizadas durante el proceso de desorción térmica de óxidos nativos, en donde la forma de línea del espectro de RD, obtenido a 550 oC, es dominada por una contribución que tiene su origen en la rugosidad superficial la cual puede ser modelada utilizando la teoría de medios efectivos.

2. Técnicas Experimentales

Los experimentos fueron realizados en un sistema de EHM para compuestos semiconductores III-V equipada con un sistema de análisis RHEED. Para la realización de este estudio, se implementó un espectrómetro de RD (cuyo diseño ya ha sido descrito previamente por Aspnes)4 y un sistema de medición de LLD5,7. Un esquema del arreglo experimental usado en el presente trabajo es mostrado en la Fig. 1. 
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Fig. 1. Esquema del arreglo experimental de la cámara de crecimiento por EHM y el sistema de análisis RHEED. Para la realización del presente trabajo fueron acoplados un espectrómetro de reflectancia diferencial y un sistema de medición de la intensidad de luz láser dispersa. 

Para la realización de este estudio se emplearon substratos semi-aislantes de GaAs(001) a los cuales se les efectuó el proceso de evaporación de los óxidos nativos utilizando una rampa de temperaturas en el rango de 300 oC a 600 oC, bajo un flujo constante de arsénico (As4) con una presión de vapor equivalente de ~10-5 Torr. El desprendimiento del óxido presente en la superficie del substrato se realiza en dos etapas: primero son evaporados los óxidos de arsénico (
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) en el rango de temperaturas de 350 oC a 450 oC y posteriormente son removidos los óxidos de galio (
[image: image4.wmf]3
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) a una temperatura de 550 oC a 600 oC. La temperatura de la muestra es medida con un pirómetro óptico y el estado morfológico superficial es determinado por los patrones RHEED observados en la dirección [110]. 

3. Resultados experimentales
En la Fig. 2a se presenta, en función del tiempo, la evolución de la intensidad de LLD a medida que la temperatura de la muestra es incrementada gradualmente de 300 oC a 600 oC.  Las variaciones en la amplitud de señal de RD medidos para una posición energética fija de 2.6 eV ocurridos durante el mismo proceso son mostrados en la Fig. 2b. Las líneas verticales punteadas indican la temperatura de la muestra en ese momento. La forma de línea de los espectros de RD en el rango de 2-4.5 eV, para las temperaturas de la muestra de 350 oC, 450 oC, 550 oC y 580 oC, se muestran en la Fig. 3. En esta misma figura también se incluyen los correspondientes patrones RHEED observados. 

4. Discusión

A. Formación y evolución de la rugosidad superficial

En algunas investigaciones efectuadas previamente se muestra que el proceso de desorción térmica produce una superficie cubierta por defectos denominados “pits” con una densidad de ~109 cm-2, con dimensiones laterales típicas entre 20-200 nm y que pueden tener una profundidad de 5-12 nm.8 Mediciones de microscopia de fuerza atómica ponen de manifiesto que estos defectos son de forma ovalada y que se encuentran preferentemente alargados en la dirección 
[image: image5.wmf][

]

10

1

.8 Debido a lo anterior, es de esperarse que dichos defectos anisotrópicos induzcan una anisotropía óptica.
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Fig. 2. Mediciones efectuadas en función del tiempo durante el calentamiento de un substrato de GaAs(001) en las cuales se muestran los cambios en: a) la intensidad de luz láser dispersa (LLD) y b) amplitud de señal de reflectancia diferencial (RD) en 2.6 eV.
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Fig. 3. Espectros de RD tomados a las temperaturas de a) 350 oC, b) 450 oC, c) 550 oC y d) 580 oC. Para propósitos de comparación se incluyen los respectivos patrones RHEED observados a lo largo de la dirección [110] de manera simultánea.

Los cambios registrados en la intensidad de luz láser dispersa mostrados en la Fig. 2a sugieren la formación y evolución de la rugosidad superficial a medida que la temperatura de la muestra se incrementa. Para el rango de 300 oC a 500 oC se puede apreciar que la evaporación de 
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 genera un considerable cambio en las condiciones morfológicas en la superficie. Cuando la temperatura alcanza 550 oC se inicia la evaporación de 
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, sin registrarse incrementos apreciables en la intensidad de LLD. Este proceso continúa presente  en el rango de 580 oC a 600 oC, debido posiblemente a que el desprendimiento de átomos de galio induce un equilibrio en la formación de los defectos, alcanzando un estado estable en el que tanto la densidad superficial como el tamaño de los defectos ovales no se incrementan. La amplitud de señal de RD mostrada en la Fig. 2b, medida en función del tiempo durante el calentamiento de la muestra, indica que al desprenderse los óxidos de arsénico y galio se genera un cambio anisotrópico en la respuesta óptica del substrato de GaAs(001), lo cual puede ser correlacionado con los cambios observados en intensidad de LLD indicada líneas arriba. Sin embargo, para explicar estos cambios en la señal de anisotropía óptica es necesario recurrir a los espectros de RD mostrados en la Fig. 3 y correlacionar dichos cambios con las variaciones morfológicas expuestas por los patrones RHEED. En la Fig. 3 la forma de línea de RD para una temperatura de la muestra de T= 350 oC es debida a la presencia de la capa amorfa de óxido sobre la superficie del substrato de GaAs(001), la cual reduce la simetría del cristal generando un contraste en las propiedades ópticas que permite visualizar la estructura electrónica en la vecindad de las transiciones ópticas 
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 y 
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. Cuando la temperatura de la muestra se incrementa a 450 oC se inicia la evaporación de 
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 en la superficie del substrato, la amplitud de señal de RD decrece considerablemente por debajo del nivel cero, esto debido a que para una superficie rica en 
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 la forma de línea de RD tiene un mínimo en torno a 2.6 eV la cual, sin embargo, vuelve a incrementarse a medida que éstos se evaporan conforme la temperatura se aumenta.4 Para una temperatura de 550 oC la forma de línea de RD no tiene estructura electrónica apreciable en 
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. Para una temperatura de 580 oC ya se han evaporado la totalidad de los óxidos y debido a las condiciones de temperatura y sobrepresión de As4 se ha alcanzado un equilibrio en la estequiometría superficial, generando una superficie estabilizada en arsénico caracterizada por un máximo en la vecindad de 2.6 eV.4 En lo que sigue, nos concentraremos en la modelación del espectro de la Fig. 3c. 
B. Modelo óptico: efectos morfológicos de rugosidad

Sea una superficie libre de óxidos y con defectos ovales. Dichos defectos ovales los modelaremos asumiendo una distribución uniforme de surcos paralelos a la dirección 
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, tal y como se indica esquemáticamente en el interior de la Fig. 4. Para luz linealmente polarizada con incidencia normal a la superficie, el espectro de anisotropía óptica medido con RD es una función de la energía del fotón incidente y queda definido por:
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donde 
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son las reflectividades complejas de la luz linealmente polarizada incidiendo a lo largo de las direcciones principales de la superficie (001). Para el modelo propuesto se considera un sistema de tres fases, en el cual la reflectividad para incidencia normal esta dada por:
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en donde 
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 es el índice de refracción complejo de la rugosidad anisotrópica, 
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 es el espesor de la rugosidad, 
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 es la longitud de onda de la luz incidente y 
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 son las reflectividades complejas de la superficie y de la interfase, respectivamente. El índice de refracción complejo puede ser escrito en la forma: 
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es la función dieléctrica efectiva obtenida a partir de la teoría de medios efectivos, la cual esta dada por:9
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donde 
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es la función dieléctrica del medio denso (en nuestro caso el substrato de GaAs),
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la función dieléctrica del vacío,
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es el factor de llenado (el cual toma valores entre 0 y 1) y
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es el factor de depolarización (
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 para la luz polarizada a lo largo del surco y 
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 para luz polarizada perpendicularmente al surco). 
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es la función dieléctrica del medio prevaleciente en la rugosidad (
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). Combinando las Ecs. 1,2 y 3 se modeló la anisotropía óptica superficial asociada a esta rugosidad. Los parámetros escogidos son:8 espesor de la rugosidad 
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. Los resultados de dicho modelo se muestran en la Fig.4. Nótese que la concordancia es excelente para energías menores de 4 eV, lo que soporta nuestras observaciones experimentales y el modelo propuesto.
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Fig. 4. Forma de línea del espectro de RD de un substrato de GaAs(001) medido a 550 oC durante la desorción térmica de óxidos (círculos). La línea continua fue obtenida a partir del modelo propuesto para describir la señal de anisotropía óptica originada por la rugosidad de la superficie, tomando una fracción de llenado 
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5. Conclusiones

En este trabajo se han reportado experimentos efectuados durante el proceso de desorción térmica de óxidos en superficies de GaAs(001). El enfoque se dió principalmente a la identificación de la componente de morfología superficial intrínseca durante dicho tratamiento térmico. Los experimentos de RD cinética y LLD indican claramente que la desorción térmica genera cambios en la morfología superficial, en donde posteriormente se obtiene una superficie libre de óxidos pero con una distribución de defectos ovales. Es en esta situación en donde se logró aislar la componente debida a rugosidad microscópica. Para ello se modeló el espectro de RD utilizando el sistema óptico de tres fases, tomando en cuenta una superficie microscópicamente rugosa cuyos parámetros típicos (fracción de llenado y espesor) se tomaron como parámetros de ajuste, dando una excelente concordancia con aquellos medidos por microscopia de fuerza atómica y explicando la anisotropía óptica observada inducida por dichos defectos.
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