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RESUME

L’épitaxie par jets moléculaires EIM (Molecular Beam Epitaxy en anglais) est une technique de croissance
cristalline. Elle est utilisée de maniere classique en homoépitaxie des composants I1I-V. L’avantage de cette technique
de croissance est qu’elle est la technique la plus récente et la plus prometteuse par rapport aux autres techniques parce
qu’elle repose sur le contrdle et la possibilité de suivre la croissance en temps réel grice a I’utilisation in situ de
I'intensit¢ RHEED (Reflection High Energy Electron Diffraction) et aussi elle permet un trés bon contrdle des
épaisseurs des couches trés minces et avec une excellente qualité.

Notre étude porte sur ce point qui est la modélisation et la simulation de la croissance épitaxiale par jets
moléculaires particulierement la homoépitaxie de InAs(001) en utilisant la méthode de Monte Carlo Cinétique (KMC)
et la caractérisation in situ (en temps réel) par la photoémission et la diffraction RHEED.

MOTS - CLES : MBE, InAs(001), RHEED, Photoémission, Reconstruction, Monte-Carlo Cinétique.

1. Introduction

L’Epitaxie, par Jets Moléculaires (EJM ou MBE pour Molécular Beam Epitaxy), est une
technique de croissance cristalline qui permet d’élaborer des hétérostructures composées
d’empilements de tres faibles épaisseurs de matériaux différents, avec une excellente qualité
cristalline. Cette technique est particulierement adaptée au cas des semi-conducteurs de type III-V
comme le GaAs [1-3]

L’étude de la surface de (001) a fait I’intérét de plusieurs études expérimentales et théoriques
depuis quelques années car elle fait 1’élément de base dans la structure de la plus part des
composants électroniques multicouches [4,5].

L’objectif de notre travail est de modéliser et simuler la reconstruction de la surface a2 (2x4)
du InAs(001) en se basant sur le modele de la reconstruction B2 (2x4) de GaAs(001) [4,6]. Ce
modele inclus tous les détails microscopiques tel que : les processus atomistiques de la croissance
des 1lots, la reconstruction de surface, la structure zinc blende de cristal, et les différentes propriétés
cinétiques de la croissance, etc. On a utilisé dans cette simulation un flux composé d’atomes Ga et
les molécules As,. Dans la deuxieme partie, on a effectué une caractérisation de type in situ (en
temps réel) avec la technique de diffraction RHEED (Reflection High Energy Electron Diffraction)
et le courant de photémission.

2. Modeéle de la reconstruction de la surface B2 (2x4) de GaAs(001)

La face (001) est la plus importante surface dans les matériaux III-V, car elle est la plus
communément utilisée dans les hétéro-structures a base de ce type de composés [4-7].

Pour la croissance homoépitaxieale de GaAs (001), Itoh a présenté un modele trés compliqué
basé sur la structure de zinc blende (001). Mais cette approche est contrainte car elle est adapté a
une seule reconstruction structurelle de type B2 (2x4) de GaAs (001) [6] (Figure 1).
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Figure 1 : Vues du plan de la reconstruction p2 (2x4) de I'arséniure de gallium (0 0 1) [4].
Les cercles représentent rempli comme les atomes et les milieux ouverts représentent des atomes de Ga.

Les processus inclus dans le modele de Itoh sont : les dépdts, 1a migration des atomes de Ga,
les dépots des molécules As,* dans 1’état de précurseur, I’incorporation As,, I’adsorption, la
dissociation de As,* de GaAs et la formation et les migrations de As; [6].

La chronologie de tous les processus cinétiques de la reconstruction de la surface f, (2x4)
est [4-9] :

1. Dépdts aléatoire des atomes de Ga.

2. Diffusion des atomes de Ga sur la surface.

3. Incorporation des atomes de Ga.

4. Flux de As; en état de précurseur et devenir As,*.

5. Absorption (incorporation) de As, dans la surface et considérés comme As;.

6. Désorptions de As,;* ; il y en a deux événements de désorption de As,* avec deux taux :

a) Désorptions vers le vide.
b) Adsorption d'une surface a état précurseur (réservoir).
7. Diffusion en tant que monomeres apres la rupture de la caution As.

3. Méthode de Monte Carlo Cinétique (KMC)

La méthode de Monte Carlo Cinétique (MCC ou KMC) est une technique de simulation d’un
systeme de N particules. La MCC se base sur I’algorithme du temps de résidence inventé par Bortz,
Kalos et Lebowitz, et connue par I’algorithme BKL qui est définit comme un outil bien adapté pour
étudier les cinétiques de transformation de phase & I’échelle atomique [7,10].

Ltutilisation de la méthode de Monte Carlo pour I’étude des processus cinétiques a été
débutée depuis plus 35 ans. Mais I’évolution de programmes de croissance cinétique par base sur
cet algorithme s’est développée en 1994. Ces simulations sont appelées a partir de cette date (1994)
simulation KMC. L’évolution de programmes de croissance cinétique sont alors développées depuis
1994 prennant en compte également tous les ingrédients physiques essentiels a la croissance (dépdt,
diffusion, absorption, désorption,....) d’un point de vue atomique [4-11].

Dans la méthode de MCC les changements de configuration doivent correspondre aux
événements réels. Chacun de ces événements peut se produire avec une certaine probabilité par
unité de temps.

4. Algorithme de Monte Carlo cinétique
On peut résumer une simulation Monte Carlo Cinétique en dix étapes, répétés plusieurs fois
jusqu'au le temps de simulation s'atteint [4,5] :
a. Ajuster le temps =0 .
b. Recensement des taux r; de toutes les transitions possibles W; du systeme,
d’ou i =1,...... N (avec N est le nombre total des transitions).

c. Calculer la fonction de cumulation R; = j.zl'r}. .

Générer un nombre aléatoire uniforme u € [0,1].
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e. Trouver I’événement i qui s'est produit ; il est tiré aléatoirement et uniformément selon les
probabilités ;. Cet événement est donc choisi comme : R;_; <<u R = R; (avecR = Ry,).

Exécuter I’événement i.
Trouvez tous les Wiet recalculer tous r, qui se changent durant la transition.

5o

Générer un nouveau nombre aléatoire uniforme u € [0,1].
log(u]
-

—

Incrémenter le temps t = t + At avec At = —

j- Revenir a I’étape b.
Toutes ces étapes sont schématisées dans la figure 2 qui représente 1’organigramme de
I’algorithme de Monte Carlo cinétique (KMC) [4,5,12]
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Figure 2 : Principe de calcul de la simulation de la reconstruction de la surface B2 (2x4) du GaAs(001)
par la méthode de Monte Carlo Cinétique (KMC) [14].

5. Structure de InAs(001)

Suivant a des observations obtenues par STM, Yamaguchi et Horikoshi ont montré que la
surface de InAs(001) est semblable a une structure de GaAs(001). Cette structure se compose de
deux formes atomiques ; la premiere est la reconstruction B2 (2x4) ordinaire, tandis que ’autre est
composé par des franches (lignes simples) des dimers d’ Arsenic [6].

Yamaguchi et Horikoshi ont proposé une nouvelle structure atomique appelée ¢, (2x4), qui

est représentée sur la Figure 3.

Figure 3 : Reconstruction de la surface p2 (2 x 4) de InAs(001) [4].
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6. Résultats de simulation

6.1. Morphologie de la surface

Les figures ci—dessous représentent des images de morphologie d’une surface InAs(001) de
taille (100x100) obtenus par simulation Monte Carlo Cinétique dans les conditions typiques de
MBE (flux In=0.1 ML/S, flux As=0.4 ML/S et T=385°C).

(b) Déposition des atomes As

(c) Diffusion des atomes In et As (d) Diffusion des atomes In et As
(paire dimere As)

Figure 4 : Evolution de la morphologie de la surface épitaxiée d’un cluster de (100x100) de InAs
obtenu a une température de 385 °C.

La figure 4 représente I’évolution en fonction du temps de la morphologie de la surface
épitaxiée de la reconstruction 02 (2x4) de InAs(001) d’un cluster de (100x100) atomes au cours de
déposition de deux couches diatomiques (3 couches monoatomiques).

Les figures 4 (a) — (d) montrent que les clusters formés sont composés par des tranches.

Les processus de croissance commencent par la déposition aléatoire de 10% des atomes de In.

Dans la figure 4(b), nous observons une création des dimeres As,, qui sont résidés dans des
tranches apres qu’ils se forment des paires de dimeres : figure 4 (c) — (d).

La reconstruction débute par une croissance de couche par couche puis elle change la forme
vers une croissance en 3 dimensions apres la déposition de plusieurs couches. Ce type de croissance
est appelé « Step flow » [4,5].
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6.2. Simulation in situ par RHEED et photoémission

Pour examiner la validité des résultats de simulation Monte Carlo Cinétique, on a effectué une
simulation in situ par RHEED et photoémission. Ces types de techniques sont treés utilisés pour
suivre 1’évolution de la morphologie de surface durant la croissance.

a). Calcul de I’intensité RHEED

L’étude de I’intensité de la tache spéculaire au cours de la croissance a montré une évolution
dans le temps liée au mode de croissance.

L’intensité RHEED peut étre exprimée par le module au carré de la différence entre le taux de
couverture & des couches paires et impaires a la surface [13] :

Ireep = 12a(8n — 6,4 )(—1)7F (1)
Ou:
8,, 8,4, représentent les taux de couverture correspondant respectivement a des plans adjacents
d’atomes du groupe IIl et d’atomes du groupe V (c'est-a-dire les couches n et n+l
(respectivement)).

b). Phénoméne de photoémission

Le phénomene de photoémission dépend de la nature chimique et structurelle des atomes
absorbés [14]. Le courant de photoémission est proportionnel au nombre de liaisons pendantes des
atomes de Ga vu qu'expérimentalement la croissance s'opere dans des conditions riches en Arsenic
et donc se sont les atomes de Ga qui contrdlent la croissance. En plus les atomes de Ga sont plus
électroposifs que les atomes de As ce qui implique une décroissance de 1'énergie de surface et donc
une émission importante de photoélectrons [14,15].

6.2.1. Caractérisation in situ par RHEED

Les figures 5 et 6 montrent la simulation de la variation de I’intensit¢ RHEED et de la
rugosité de la surface en fonction du nombre de couches diatomiques et du temps (respectivement)
de la reconstruction de la surface 02 (2x4) de InAs (001) (substrat de (50x50)) dans les conditions
suivant : (flux _In=0.1ML/S, flux_As=0.4 ML/S)
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Figure 5: Variation des oscillations RHEED et de la rugosité de la surface en fonction du nombre de
couches diatomiques de la reconstruction de la surface o2 (2x4) de InAs (001) (substrat de (50x50))
(flux _In=0.1ML/S, flux_As=0.4 ML/S)
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Figure.6: Variation des scillations RHEED et de la rugosité de la surface en fonction du temps de la
reconstruction de la surface a2 (2x4) de InAs (001) (substrat de (50x50))
(flux _In=0.1ML/S, flux_As=0.4 ML/S)

Les figures 5 et 6 montrent que 1’amplitude des oscillations RHEED décroit avec le temps
(nombre de couche diatomique) car les couches ne se forment pas et on remarque successivement,
que la deuxieme couche peut commencer a croitre avant que la premiere couche ne soit complete. Il
y’a donc augmentation de la rugosité au cours du temps [4].

Dans notre simulation on observe la création de plusieurs couches en méme temps (création
de 2 a 5 couches diatomiques a la fois). Ce qui est bien observé dans la figure 7 qui représente la
variation du taux de couverture en fonction du temps.

Taux de couverture diatomique

Temps (S)

Figure 7 : Variation du taux de couverture des couches diatomiques déposées d’InAs (001) en fonction
du temps a une température de 385°C. (substrat 80x80)
(flux _In=0.1ML/S, flux_As=0.4 ML/S)

La figure 7 représente la variation du taux de recouvrement des couches monoatomiques
(In,As) de la reconstruction de la surface a2 (2x4) de InAs (001) en fonction du temps.

La figure 7 montre la création de 5 couches en méme temps, mais avec un taux de couverture
différents a chaque instant. Ceci traduit également un régime dit de « step-flow » [12].

Il y’a donc une augmentation de la rugosité moyenne au cours du temps. Dans ce type de
croissance (step flow), la rugosité n’augmente pas mais les oscillations disparaissent car la
croissance se fait par avancées de marches
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Donc on peut dire que ce type de croissance peut changer leur aspect avec le temps, on parle

ici de perdre de deux dimensionnalités de croissance (Figures 5 et 6).

6.2.2. Caractérisation in situ par Photoémission
Sur les figures 8 et 9, nous avons reporté la variation du courant de photoémission de la

reconstruction o2 (2x4) d’InAs (001) en fonction du temps et du nombre de couches diatomiques
(respectivement).

Photoémission (U.A)
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Figure 8: Variation des oscillations RHEED et de la photoémission en fonction du temps de la
reconstruction de la surface a2 (2x4) de InAs (001) (flux d’ As,=0.4 Ml/s , flux de In=0.1 Ml/s)
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Figure 9: Variation des oscillations RHEED et de la photoémission en fonction nombre de couches
diatomiques de la reconstruction de la surface a2 (2x4) de InAs (001)
(flux d’ As,=0.4 Ml/s, flux de In=0.1 MV/s)

Les figures 8 et 9 montrent une augmentation plus rapide du courant de photoémission qui est
justifié par I’augmentation du nombre de liaisons due au transfert de charge a partir d’une surface
d’atomes In sur une surface d’atomes As. Cela indique que la croissance de InAs se fait par
formation d’ilots tridimensionnels. On note que expérimentalement, les conditions d’élaboration de
couches de InAs sont extrémement difficiles [14,16].

Nous observons aussi que le maximum des oscillations de la photoémission se coincide avec
une demie couche diatomique et le minimum avec une couche diatomique [16] (le cas contraire
avec le signal de RHEED) avec un petit décalage.

En comparant I’intensité RHEED avec celle du courant de photoémission, on remarque que
ces deux ocisllations ont la méme période qui correspond a une couche diatomique.
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7. Conclusion

Le travail rapporté ici permet la modélisation et la simulation a 1’échelle atomique de la

croissance homoépitaxiale de InAs par jets moléculaires ; particuliecrement la reconstruction de la
surface a2 (2x4) de InAs (001) a I’aide de la technique de Monte Carlo Cinétique. Il permet aussi la
caractérisation in situ par RHEED et la photoémission de la morphologie de surface formée.

Dans cette étude nous avons pris en compte toutes les processus de croissance : déposition,

diffusion, incorporation, absorption et désorption des atomes de In et de As.

Ce travail a permis de confirmer que la croissance de la reconstruction de surface de InAs débute

par une croissance de couche par couche puis elle change la forme vers une croissance en 3 dimensions
apres la déposition de plusieurs couches. Ce type de croissance est appelé « Step flow ».
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