
C H A P T E R  I I I

E X P E R IM E N T A L  D E T A IL S

T h e  e x p e r i m e n t a l  d e t a i l s  o f  s a m p l e  f a b r i c a t i o n  b y  d r o p l e t  m o l e c u l a r  b e a m  e p i t a x y  

i n  t h i s  w o r k  a r e  d e s c r i b e d  i n  t h i s  c h a p t e r .  T h e  c a l i b r a t i o n  o f  g r o w t h  w a s  d o n e  b y  in  s itu  
r e f l e c t i o n  h i g h - e n e r g y  e l e c t r o n  d i f f r a c t i o n  o b s e r v a t i o n ,  s c a n n i n g  e l e c t r o n  m i c r o s c o p y  a n d  

h i g h  r e s o l u t i o n  x - r a y  d i f f r a c t i o n  m e a s u r e m e n t .  T h e  s a m p l e  m o r p h o l o g i e s ,  c r o s s - s e c t i o n s  

a n d  t h e i r  o p t i c a l  p r o p e r t i e s  w e r e  c h a r a c t e r i z e d  b y  a t o m i c  f o r c e  m i c r o s c o p y ,  t r a n s m i s s i o n  

e l e c t r o n  m i c r o s c o p y  a n d  p h o t o l u m i n e s c e n c e  s p e c t r o s c o p y .

3.1 Molecular Beam Epitaxy

m o l e c u l a r  b e a m  e p i t a x y  ( M B E )  i s  a  v e r s a t i l e  t e c h n i q u e  f o r  g r o w i n g  t h i n  e p i t a x i a l  

s t r u c t u r e s  t h a t  m a d e  o f  i n s u l a t o r s ,  o x i d e s ,  s e m i c o n d u c t o r s  o r  m e t a l s .  M a n y  M B E  s y s t e m s  

o f  I I I - V  c o m p o u n d  s e m i c o n d u c t o r s  h a v e  b e e n  d e v e l o p e d ,  f o r  e x a m p l e ,  g a s - s o u r c e  M B E  

( G S - M B E )  u s i n g  h y d r i d e s  a s  g r o u p - V  m a t e r i a l s  s u c h  a s  a r s i n e  (ASH3) o r  p h o s p h i n e  (PH3), 
m e t a l - o r g a n i c  M B E  ( M O - M B E )  u s i n g  m e t a l o r g a n i c  c o m p o u n d s  a s  g r o u p - I I I  m a t e r i a l s  

s u c h  a s  t r i e t h y l g a l l i u m  ( T E G a )  a n d  t r i m e t h y l i n d i u m  ( T M I n ) ,  a n d  s o l i d - s o u r c e  M B E  ( S S -  

M B E )  u s i n g  s o l i d - s o u r c e  m a t e r i a l s  s u c h  a s  i n d i u m  ( I n )  a n d  A r s e n i c  ( A s )  t o  p r o d u c e  

g r o u p - I I I  a n d  g r o u p - V  m o l e c u l a r  b e a m  s o u r c e s .  A l t h o u g h  e a c h  s y s t e m  h a s  t h e  d i f f e r e n t  

t y p e  o f  s o u r c e s ,  t h e y  s h a r e  t h e  s a m e  g r o w t h  p r i n c i p l e .  M B E  p r o c e s s  i s  b a s e d  o n  t h e  

i n t e r a c t i o n  o f  t h e r m a l - e n e r g y  a t o m i c  o r  m o l e c u l a r  b e a m s  o f  t h e  c o n s t i t u e n t  e l e m e n t s  a n d  

a  h e a t e d  c r y s t a l l i n e  s u r f a c e  u n d e r  u l t r a - h i g h  v a c u u m  ( U H V )  c o n d i t i o n s .  T h e  U H V  

e n v i r o n m e n t  i s  r e q u i r e d  i n  o r d e r  t o  r e d u c e  t h e  b a c k g r o u n d  p r e s s u r e  o f  c o n t a m i n a n t s ,  

t h e r e f o r e  M B E  g r o w t h  t e c h n i q u e  c a n  p r o d u c e  a  n e a r l y  a t o m i c a l l y  c l e a n  s u r f a c e  i n  t h e  

g r o w t h  p r o c e d u r e .  M o r e o v e r  i n  c o m p a r i s o n  t o  o t h e r  e p i t a x i a l  g r o w t h  t e c h n i q u e s ,  M B E  

h a s  m a n y  a d v a n t a g e s ;  ( i )  M B E  h a s  m o r e  p r e c i s e  c o n t r o l  o f  t h e  b e a m  f l u x e s  b e c a u s e  o f  i t s  

U H V  d e p o s i t i o n  t e c h n i q u e ,  c o m p u t e r - c o n t r o l l e d  s y s t e m  a n d  in  s itu  s u r f a c e  s e n s i t i v e  

d i a g n o s t i c  m e t h o d s ,  ( i i )  M B E  g r o w t h  i s  g o v e r n e d  m a i n l y  b y  t h e  k i n e t i c s  o f  t h e  s u r f a c e  

p r o c e s s e s  s o  i t  h a s  m o r e  p r e c i s e  c o n t r o l  o f  t h e  g r o w t h  c o n d i t i o n .  B e c a u s e  o f  t h e s e
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p o w e r f u l  c a p a b i l i t i e s ,  M B E  i s  e n a b l e  t h e  f a b r i c a t i o n  o f  s o p h i s t i c a t e d  d e v i c e  s t r u c t u r e s  

( F r a n c h i  e t  a l .  2 0 0 3 ) .

3.1.1 Solid-Source Molecular Beam Epitaxy System Overview

I n  t h i s  w o r k ,  a l l  s a m p l e s  w e r e  g r o w n  i n  a  R I B E R  3 2 P  s o l i d - s o u r c e  m o l e c u l a r  

b e a m  e p i t a x y  ( S S - M B E )  m a c h i n e .  T h i s  I I I - V  M B E  s y s t e m  c o n s i s t s  o f  f o u r  c h a m b e r s  

( l o a d - l o c k  c h a m b e r ,  s a m p l e  p r e p a r a t i o n  o r  i n t r o d u c t i o n  c h a m b e r ,  t r a n s f e r  c h a m b e r  a n d  

g r o w t h  c h a m b e r )  a s  s h o w n  i n  f i g u r e  3 . 1 .  T h e  l o a d - l o c k  c h a m b e r  i s  t h e  f i r s t  p r e - v a c u u m  

s t a g e  t o  l o a d  s u b s t r a t e s  i n t o  t h e  M B E  s y s t e m  a n d  a l s o  r e - l o a d  t h e  g r o w n  s a m p l e  o u t .  T h e  

n e x t  s t a g e  i s  i n t r o d u c t i o n  c h a m b e r  t h a t  h a s  h e a t e r  f o r  h e a t  t r e a t m e n t  p r o c e s s  ( p r e h e a t )  o f  

t h e  s u b s t r a t e  t o  o u t g a s  c o n t a m i n a t i o n s  a n d  m o i s t u r e .  T h e  p r e h e a t  p r o c e s s  i s  d o n e  a t  4 5 0  

°c f o r  1 h o u r  b y  s u b s t r a t e  h e a t i n g  u p  a n d  c o o l i n g  d o w n  t h r o u g h  c o m p u t e r i z e d  

t e m p e r a t u r e - c o n t r o l l e r .  T h e  n e x t  c h a m b e r  i s  t r a n s f e r  c h a m b e r  t h a t  u s e d  t o  s t o r e  f r e s h  

s u b s t r a t e s  b e f o r e  l o a d i n g  i n t o  g r o w t h  c h a m b e r .  E a c h  c h a m b e r  i s  o b t a i n e d  U H V  c o n d i t i o n  

( ~ 1 0 ‘ 1 0  T o r r )  b y  p u m p i n g  s y s t e m  o f  a n  i o n  p u m p  a n d  a  t i t a n i u m  ( T i ) - s u b l i m a t i o n  p u m p .  

A l l  c h a m b e r s  a r e  s e p a r a t e d  b y  i s o l a t e d  g a t e  v a l v e .  T h e  s a m p l e s  a r e  t r a n s f e r r e d  f r o m  o n e  

c h a m b e r  t o  e a c h  o t h e r  b y  u s i n g  a  m a g n e t i c  a r m  a n d  c a s s e t t e .  F i g u r e  3 . 2  s h o w s  a  

s c h e m a t i c  d r a w i n g  o f  R I B E R  3 2 P  M B E  g r o w t h  c h a m b e r  t h a t  i s  t h e  h e a r t  o f  M B E  s y s t e m .  

T h e  g r o w t h  c h a m b e r  i s  c o o l e d  b y  l i q u i d  n i t r o g e n  ( L N 2)  d u r i n g  g r o w t h  t o  c o l l e c t  

c o n t a m i n a t i o n s  o u t g a s i n g  f r o m  t h e  h e a t i n g  p a r t s  a n d  p r o d u c e  m o r e  U H V  p r e s s u r e .  T h e  

g r o u p - I I I  a n d  g r o u p - V  e l e m e n t s  a r e  i n s t a l l e d  i n  h i g h  p u r i t y  c r u c i b l e s  i n  s e p a r a t e d  

K n u d s e n  ( K ) - e f f u s i o n  c e l l s  ( I n ,  G a  a n d  a r s e n i c  ( A S 4)  a r e  c o n t a i n e d  i n  P y r o l y t i c  b o r o n  

n i t r i d e  ( P B N )  c r u c i b l e s  a n d  p h o s p h o r u s  ( P 2) ,  G a P  d e c o m p o s i t i o n  s o u r c e ,  i s  c o n t a i n e d  i n  

P B N  c r u c i b l e  w i t h  G a - t r a p p i n g  c a p )  a n d  s u b l i m a t e d  o r  e v a p o r a t e d  b y  h e a t e r s .  T h e  c e l l  

t e m p e r a t u r e s  a r e  c o n t r o l l e d  b y  f e e d b a c k  f r o m  s t a n d a r d  t h e r m o c o u p l e s  ( T u n g s t e n -  

R h e n i u m ,  W - R e  w i t h  5 %  o r  2 6 %  R e )  t h r o u g h  a  c o m p u t e r .  T o  a c q u i r e  t h e  r e a l  t i m e  

i n f o r m a t i o n  o f  g r o w t h  p r o c e s s  a n d  c h a m b e r  c o n d i t i o n s  d u r i n g  g r o w t h ,  in  s itu  r e f l e c t i o n  

h i g h - e n e r g y  e l e c t r o n  d i f f r a c t i o n  i s  u s e d  f o r  m o n i t o r i n g  t h e  g r o w t h  o f  t h e  c r y s t a l  l a y e r s  

a n d  q u a d r a p o l e  m a s s  s p e c t r o m e t e r  i s  u s e d  f o r  c l a s s i f y i n g  t h e  t y p e  a n d  q u a n t i t y  o f  e a c h  

m o l e c u l e  i n  c h a m b e r .  A  c o m p u t e r  c o n t r o l s  t h e  b e a m  f l u x  b y  c o n t r o l l i n g  m o l y b d e n u m  

( M o )  m a i n  s h u t t e r  a n d  M o  s h u t t e r  i n  f r o n t  o f  e a c h  K - e f f u s i o n  c e l l ,  a l l o w i n g  p r e c i s e  

c o n t r o l  o f  l a y e r  c o m p o s i t i o n ,  d o p i n g  a n d  t h i c k n e s s  ( d o w n  t o  a  s i n g l e  l a y e r  o f  a t o m s ) .
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F i g u r e  3 . 1  T h e  R I B E R  3 2 P  S S - M B E  m a c h i n e  a t  s e m i c o n d u c t o r  d e v i c e s  r e s e a r c h  

l a b o r a t o r y  ( S D R L ) ,  C h u l a l o n g k o m  U n i v e r s i t y .

Figure 3.2 A schematic drawing o f the RIBER 32P SS-MBE growth chamber.
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3.2 Reflection High Energy Electron Diffraction

R e f l e c t i o n  h i g h - e n e r g y  e l e c t r o n  d i f f r a c t i o n  ( R H E E D )  i s  a n  e s s e n t i a l  t e c h n i q u e  f o r  

s u r f a c e  s t r u c t u r a l  a n d  m o r p h o l o g y  a n a l y s i s .  I t  i s  r e m a r k a b l y  s i m p l e  t o  i m p l e m e n t  w h i c h  

a n  e l e c t r o n  g u n  ( 1 0  t o  2 0  k e V ) ,  a  R H E E D  ( p h o s p h o r )  s c r e e n ,  a  c h a r g e - c o u p l e d  d e v i c e  

( C C D )  c a m e r a ,  a  c o m p u t e r  a n d  a  c l e a n  s u r f a c e  a r e  r e q u i r e d .  F i g u r e  3 . 3  s h o w s  a  s c h e m a t i c  

o f  t h e  R H E E D  o b s e r v a t i o n  s y s t e m .  A f t e r  a  h i g h - e n e r g y  e l e c t r o n  i n c i d e n t  b e a m  d i r e c t e d  a t  

a  l o w  a n g l e  ( 1 - 2 ° )  t o  t h e  s a m p l e  s u r f a c e ,  i t  i s  d i f f r a c t e d  f r o m  e l a s t i c a l l y  s c a t t e r e d  a t o m s  

a n d  r e c o n s t r u c t s  d i f f r a c t i o n  p a t t e r n  a p p e a r i n g  o n  t h e  R H E E D  s c r e e n .  T h e n  t h e  R H E E D  

p a t t e r n  i s  c a p t u r e d  w i t h  a  C C D  c a m e r a  a n d  i s  d i s p l a y e d  w i t h  t h e  d a t a  p r o c e s s i n g  s o f t w a r e  

t h r o u g h  t h e  c o m p u t e r .  R H E E D  i s  p r i m a r i l y  s e n s i t i v e  t o  t h e  a t o m i c  s t r u c t u r e  o f  f i r s t  f e w  

p l a n e s  o f  a  c i y s t a l  l a t t i c e  o w i n g  t o  i t s  s m a l l  p e n e t r a t i o n  d e p t h  t h a t  i s  t h e  c h a r a c t e r i s t i c  o f  

t h e  e l e c t r o n  d e  B r o g l i e  w a v e l e n g t h .  T h e  d i f f r a c t i o n  b e a m s  i n t e r f e r e  c o n s t r u c t i v e l y  a n d  

c r e a t e  p a t t e r n  a s  s h o w n  i n  f i g u r e  3 . 4  ( a ) .  T h e  p a t t e r n  p o s i t i o n  c a n  b e  g r a p h i c a l l y  

d e t e r m i n e d  b y  t h e  L a u e  m e t h o d - i n t e r s e c t i o n  o f  E w a l d  s p h e r e  i n  r e c i p r o c a l  l a t t i c e  s p a c e  

( K i t t e l ,  1 9 9 6 ) .  T h e r e f o r e  t h e  s u r f a c e  c o n f i g u r a t i o n  i n  t h e  o r d e r  o f  a n  a t o m i c  s c a l e  i s  

r e p r e s e n t e d  b y  R H E E D  p a t t e r n  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  r e a l  s u r f a c e .  T h e  c o n d i t i o n  f o r  

i m a g i n g  o n  t h e  R H E E D  s c r e e n  i s  c a l l e d  t h e  L a u e  d i f f r a c t i o n  c o n d i t i o n :

k d iff-k in  =  G  ( 3 . 1 )

w h e r e  kin a n d  kdiff a r e  t h e  i n c i d e n t  a n d  d i f f r a c t e d  e l e c t r o n s  w a v e  v e c t o r s ,  r e s p e c t i v e l y ,  a n d  

G  i s  t h e  r e c i p r o c a l  l a t t i c e  v e c t o r  a s  s h o w n  i n  f i g u r e  3 . 4  ( b ) .  T h i s  c o n d i t i o n  c o r r e s p o n d s  t o  

B r a g g ' s  l a w  i n  t h e  s i m p l e  d i f f r a c t i o n  t h e o r y .  I f  t h e  s u r f a c e  h a s  r o u g h n e s s ,  t h e  s u r f a c e  

l a y e r  i n  t h e  r e c i p r o c a l  l a t t i c e  s p a c e  w i l l  b e  r e p r e s e n t e d  b y  a  t h r e e - d i m e n s i o n a l  p o i n t  a r r a y  

t h a t  i s  c a l l e d  s p o t t y  p a t t e r n .  F i g u r e  3 . 4  ( c )  s h o w s  a n  e x a m p l e  o f  E w a l d  s p h e r e  

c o n s t r u c t i o n  f o r  a  r e c o n s t r u c t e d  s u r f a c e  i n  [ 1 1 0 ]  a z i m u t h  a n d  R H E E D  p a t t e r n  o f  G a A s  

( 0 0 1 )  2 x 4  s u r f a c e  i n  [ 1 1 0 ]  a n d  [ 1 1 0 ]  a z i m u t h  t h a t  a r e  c a l l e d  s t r e a k y  p a t t e r n s .  T h e  

e l o n g a t e d  s t r e a k s  i n d i c a t e  t h e  f l a t  a n d  s m o o t h  s u r f a c e  o r  a  t w o - d i m e n s i o n a l  a r r a y  a n d  t h e  

b r o a d e n i n g  o f  t h e  s t r e a k s  i n d i c a t e s  s m a l l  a r e a  o f  c o h e r e n c e  o n  t h e  s u r f a c e  ( E s s e r ,  2 0 0 1 ;  

I c h i m i y a  a n d  C o h e n ,  2 0 0 4 ;  L a B e l l a ,  1 9 9 9 ) .
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Sample

Manipulator

MBE Sources

F i g u r e  3 . 3  A  s c h e m a t i c  r e p r e s e n t a t i o n  o f  t h e  R H E E D  o b s e r v a t i o n  s y s t e m .

F i g u r e  3 . 4  ( a )  a  s c h e m a t i c  r e p r e s e n t a t i o n  o f  t h e  R H E E D  g e o m e t r y  ( H e r m a n  a n d  S i t t e r ,  

1 9 8 9 ) ,  ( b )  t h e  i m a g i n g  o f  R H E E D  p a t t e r n  t h a t  i s  d e t e r m i n e d  b y  t h e  L a u e  

m e t h o d - i n t e r s e c t i o n  o f  E w a l d  s p h e r e  i n  r e c i p r o c a l  l a t t i c e  s p a c e  a n d  ( c )  a n  

e x a m p l e  o f  E w a l d  s p h e r e  c o n s t r u c t i o n  f o r  a  r e c o n s t r u c t e d  s u r f a c e  i n  [ 1 1 0 ]  

a z i m u t h  a n d  R H E E D  p a t t e r n  o f  G a A s  ( 0 0 1 )  2 x 4  s u r f a c e  i n  [ 1 1 0 ]  a n d  [ 1 1 0 ]  

a z i m u t h  ( I c h i m i y a  a n d  C o h e n ,  2 0 0 4 ) .
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3.2.1 RHEED Pattern Observation and Calibration

I n  g e n e r a l ,  t h e  R H E E D  p a t t e r n  p r o v i d e s  i n f o r m a t i o n  a b o u t  a  s u r f a c e  ( V v e d e n s k y ,

2 0 0 1 )  s u c h  a s  t h e  c r y s t a l l o g r a p h i c  s y m m e t r y  ( f r o m  t h e  s y m m e t r y  o f  t h e  d i f f r a c t i o n  

p a t t e r n )  a n d  t h e  e x t e n t  o f  l o n g - r a n g e  o r d e r  ( f r o m  t h e  s h a r p n e s s  o f  t h e  p a t t e r n ) .  I n  t h i s  

w o r k ,  R H E E D  o b s e r v a t i o n  a r e  m a i n l y  u s e d  t o  i n d i c a t e s  t h e  s e l f - a s s e m b l e d  q u a n t u m  d o t  

( Q D )  f o r m a t i o n  b y  o b s e r v i n g  t h e  p a t t e r n  t r a n s i t i o n  f r o m  s t r e a k y  p a t t e r n  ( 2  d i m e n s i o n s ,  

2 D )  t o  s p o t t y  p a t t e r n  ( 3 D )  a n d  d e d u c e  t h e  a b s o l u t e  v a l u e s  o f  G a A s  g r o w t h  r a t e ,  G a P  

g r o w t h  r a t e  ( e q u i v a l e n t  t o  G a A s ) ,  I n P  g r o w t h  r a t e  ( e q u i v a l e n t  t o  I n A s )  a n d  I n x G a i . x P  

a l l o y  c o m p o s i t i o n  a n d  g r o w t h  r a t e  ( e q u i v a l e n t  t o  I n x G a i _ x A s )  b y  o b s e r v i n g  t h e  R H E E D  

p a t t e r n  t r a n s i t i o n  a n d  i n t e n s i t y  o s c i l l a t i o n  t o  c a l c u l a t e  t h e  g r o w t h  r a t e  a s  a  f u n c t i o n  o f  c e l l  

f l u x  i n t e n s i t i e s  o r  b e a m  e q u i v a l e n t  p r e s s u r e s  ( B E P ) .  T h i s  R H E E D  o b s e r v a t i o n  i s  n o t  o n l y  

g i v e  t h e  d i r e c t  i n f o r m a t i o n  o f  s u r f a c e  m o r p h o l o g y  a n d  q u a l i t y  b u t  a l s o  g i v e  i n d i r e c t  

i n f o r m a t i o n  s u c h  a s  s u b s t r a t e  t e m p e r a t u r e  a n d  k i n e t i c s  p r o c e s s  o f  M B E  g r o w t h .  T h e  

t r a n s i t i o n  o f  t h e  r e c o n s t r u c t i o n  p a t t e r n  a s  a  f u n c t i o n  o f  s u b s t r a t e  t e m p e r a t u r e  i s  s u i t a b l e  t o  

c a l i b r a t e  t h e  a b s o l u t e  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  s u b s t r a t e  s u r f a c e  ( F r a n k e  e t  ฝ . ,  1 9 9 8 ) .  I n  t h e  

s p e c i f i c  c a s e  o f  t h e  G a A s  ( 0 0 1 )  s u r f a c e ,  w e  c a n  u s e  t h e  t r a n s i t i o n  p o i n t  f r o m  c ( 4 x 4 )  t o  

( 2 x 4 )  a s  a  r e f e r e n c e  p o i n t .  T h e  d e t a i l s  o f  t h e  a t o m i c  c o n f i g u r a t i o n  a n d  t h e  o b s e r v e d  

R H E E D  p a t t e r n s  o f  b o t h  t h e  c ( 4 x 4 )  a n d  t h e  ( 2 x 4 )  r e c o n s t r u c t i o n  a r e  s h o w n  i n  f i g u r e  3 . 5 .  

I n  t h i s  w o r k ,  t h i s  t r a n s i t i o n  t e m p e r a t u r e  i s  d e f i n e d  a s  5 0 0  °c ( F a r r e l l  a n d  P a l m s t r o m ,  

1 9 9 0 ) .  T h e  R H E E D  p a t t e r n  t r a n s i t i o n  o f  t e m p e r a t u r e  c a l i b r a t i o n  p r o c e s s  o f  G a A s  i n  

[ 1 1 0 ]  a z i m u t h  i s  s h o w n  i n  f i g u r e  3 . 6 .  T h e  R H E E D  p a t t e r n  i s  c h a n g e d  b y  r a m p i n g  t h e  

s u b s t r a t e  t e m p e r a t u r e  d o w n  a n d  u p  f r o m  b u f f e r  g r o w t h  t e m p e r a t u r e  {Tbuffer growth) a t  a  r a t e  

o f  1 0  ๐ c / m i n  u n d e r  A s - r i c h  a t m o s p h e r e .  T h e  t r a n s i t i o n  t e m p e r a t u r e  ( 7 'transition c a n  b e  

d e t e r m i n e d  f r o m  a v e r a g e  t e m p e r a t u r e  o f  Ti, T j, Ts a n d  T4 i s  d e f i n e d  a s  5 0 0  °c.
R H E E D  i n t e n s i t y  o s c i l l a t i o n s  c a n  b e  u s e d  t o  e x t r a c t  t h e  g r o w t h  r a t e  o f  G a A s  a n d  

G a P  ( e q u i v a l e n t  t o  G a A s ) .  T h e  s c h e m a t i c  r e p r e s e n t a t i o n  o f  t h e  i n t e r p r e t a t i o n  o f  R H E E D  

i n t e n s i t y  o s c i l l a t i o n  i s  s h o w n  i n  f i g u r e  3 . 7  ( a ) .  T h e  R H E E D  i n t e n s i t y  s i g n a l  a t  e v e r y  p o i n t  

o n  t h e  p a t t e r n  d e p e n d s  o n  t h e  r o u g h n e s s  o f  t h e  s u r f a c e .  U n d e r  t h e  n o r m a l  g r o w t h  

c o n d i t i o n ,  t h e  R H E E D  i n t e n s i t y ,  i . e . ,  s u r f a c e  r o u g h n e s s ,  c h a n g e s  a c c o r d i n g  t o  t h e  f r a c t i o n  

o f  s u r f a c e  c o v e r a g e  w h e r e  t h e  p e r i o d  o f  t h e  o s c i l l a t i o n  s i g n a l  c o r r e s p o n d s  t o  t h e  g r o w t h  

o f  1  m o n o l a y e r  ( M L ) .  A f t e r  s t a r t i n g  g r o w t h  o f  G a A s  ( c o v e r a g e  ( 5 )  =  0  M L ) ,  2 D  l a y e r - b y -
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[ 1 0 0 ]  a z i m u t h

p 2 ( 2 x 4 )

( 1 1 0 ]  a z i m u t h

/OXs
[ 1 1 0 ]  a z i m u t h

(a) < b )

F i g u r e  3 . 5  ( a )  S c h e m a t i c  r e p r e s e n t a t i o n  o f  t o p  v i e w ,  s i d e  v i e w  o f  r e l a x e d  s t r u c t u r e  ( E s s e r  

e t  a l . ,  2 0 0 1 )  a n d  c ( 4 x 4 )  R H E E D  p a t t e r n  o f  G a A s  s u r f a c e  a t  4 6 0 ° c  i n  

[ 1 1 0 ]  a n d  [ 1 0 0 ]  a z i m u t h s ;  a n d  ( b )  S c h e m a t i c  r e p r e s e n t a t i o n  o f  t o p  v i e w ,  s i d e  

v i e w  o f  r e l a x e d  s t r u c t u r e  ( L a B e l l a  e t  a l . ,  1 9 9 9 )  a n d  ( 2 x 4 )  R H E E D  p a t t e r n  o f  

G a A s  s u r f a c e  a t  5 8 0 ° c  i n  [ 1 1 0 ]  a n d  [ 1 1 0 ]  a z i m u t h s .  F i l l e d  a n d  e m p t y  c i r c l e s  

r e p r e s e n t  A s  a n d  G a ,  r e s p e c t i v e l y .  L a r g e r  c i r c l e s  r e p r e s e n t  a t o m s  c l o s e r  t o  

t h e  s u r f a c e .

F i g u r e  3 . 6  T h e  R H E E D  p a t t e r n  t r a n s i t i o n  o f  t e m p e r a t u r e  c a l i b r a t i o n  p r o c e s s  o f  G a A s  

i n  [ 1  To] a z i m u t h  {Transition ( 5 0 0  ° C )  =  (T1+T2+T3+T4)  /  4 ) .
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Signal

à = 0.00 /X 1\J v/
ร = 0.25 ~ \  f  \  1V ''
8 = 0.50

8 = 0.75

8 = 1.00

Coverage: 8 (ML)

(a) (b)

F i g u r e  3 . 7  ( a )  S c h e m a t i c  r e p r e s e n t a t i o n  o f  t h e  i n t e r p r e t a t i o n  o f  R H E E D  i n t e n s i t y  

o s c i l l a t i o n s  a n d  ( b )  a r e  e x p e r i m e n t a l  r e s u l t s  o b t a i n e d  d u r i n g  t h e  g r o w t h  o f  

G a A s .  T h e  i n t e n s i t y  s i g n a l s  w e r e  d e t e c t e d  i n  t h e  p a t t e r n  a r e a  m a r k e d  b y  

w h i t e  b o x e s  s h o w n  i n  t h e  i n s e t s  ( S h c h u k i n  a n d  B i m b e r g ,  1 9 9 9 ) .

l a y e r  i s l a n d s  o r  s u r f a c e  s t e p  f e a t u r e s  o n  t h e  g r o w i n g  s u r f a c e  i n c r e a s e  u n t i l  t h e y  r e a c h  

m a x i m u m  v a l u e  ( 8  =  0 . 5  M L ) .  D u e  t o  h i g h e r  s u r f a c e  d e n s i t y  o f  s t e p s ,  t h e  d i f f r a c t e d  b e a m  

i n t e n s i t y  o s c i l l a t i o n  s h o w  a  m i n i m u m  o f  t h i s  g r o w t h  s t a g e .  A s  t h e  g r o w t h  p r o c e e d s ,  2 D  

i s l a n d s  t e n d  t o  c o a l e s c e n c e  a n d  t h e  d e n s i t y  o f  a t o m i c  s u r f a c e  s t e p s  r e d u c e s  ( 8  =  0 . 7 5  M L ) .  

C o r r e s p o n d i n g l y ,  t h e  d i f f r a c t e d  b e a m  i n t e n s i t y  o s c i l l a t i o n  i n c r e a s e s  m o r e .  F i n a l l y ,  i t  

r e a c h e s  a  m a x i m u m  v a l u e  w h e n  t h e  G a A s  c o v e r a g e  i s  1  M L .  T h e  t y p i c a l  e x p e r i m e n t a l  

d a t a  a r e  s h o w n  i n  f i g u r e  3 . 7  ( b ) .  B y  t h i s  f a c t ,  t h e  g r o w t h  r a t e  o f  G a A s  c a n  b e  c a l i b r a t e d .  

G a A s  b u f f e r  l a y e r s  a r e  g r o w n  u n t i l  c ( 2 x 4 )  R H E E D  r e c o n s t r u c t i o n  p a t t e r n  i s  c l e a r l y  s e e n .  

T h e n ,  G a  s h u t t e r  i s  c l o s e d  a n d  t h e  m o t o r  i s  s t o p p e d  a y  t h e  p o s i t i o n  w h e r e  t h e  s p e c u l a r  

b e a m  c a n  b e  c l e a r l y  s e e n .  A  s t o p  w a t c h  i s  u s e  t o  c o u n t  t h e  n u m b e r  o f  R H E E D  i n t e n s i t y  

o s c i l l a t i o n s  s t a r t i n g  w i t h  t h e  h i g h e s t  i n t e n s i t y  o s c i l l a t i o n ,  t y p i c a l l y  5  o s c i l l a t i o n s  ( 8  =  4  

M L ) .  T h e  g r o w t h  r a t e  i s  c a l c u l a t e d  b y  d i v i d i n g  t h e  n u m b e r  o f  M L  g r o w n  b y  t h e  t i m e .  

T h i s  p r o c e s s  i s  r e p e a t e d  a t  d i f f e r e n t  G a  t e m p e r a t u r e s .  T h e  g r o w t h  r a t e s  o f  G a A s  a s  a  

f u n c t i o n  o f  G a  B E P ,  c a l c u l a t e d  f r o m  t h e  R H E E D  i n t e n s i t y  o s c i l l a t i o n  e x p e r i m e n t ,  a r e  

s h o w n  i n  f i g u r e  3 . 8  ( a ) .
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I n  c a s e  o f  t h e  I n A s  a n d  I n P  ( e q u i v a l e n t  t o  I n A s ) ,  w e  u s e  a  d i f f e r e n t  t e c h n i q u e  t o  

c a l i b r a t e  t h e  g r o w t h  r a t e  b y  u s i n g  t h e  Q D  f o r m a t i o n  t i m e  i t s e l f  a s  t h e  I n A s  g r o w t h  r a t e  

c a l i b r a t i o n .  T h e  R H E E D  p a t t e r n  t r a n s i t i o n  d u r i n g  t h e  g r o w t h  o f  I n A s  w h i c h  c o r r e s p o n d s  

t o  t h e  g r o w t h  m o d e  c h a n g e o v e r  f r o m  s t r e a k y  ( 2 D )  t o  s p o t t y  ( 3 D )  p a t t e r n  i s  d e f i n e d  a s  1 . 7  

M L  I n A s  d e p o s i t i o n  ( S h c h u k i n  a n d  B i m b e r g ,  1 9 9 9 ) .  I n A s  Q D s  i s  g r o w n  o n  G a A s  b u f f e r  

l a y e r  a t  s u b s t r a t e  t e m p e r a t u r e  o f  500 °c. T h e  g r o w t h  r a t e  o f  I n A s  i s  d e f i n e d  r a t i o  o f  1 . 7  

M L  t o  t h e  t i m e  t a k e n  f r o m  t h e  o p e n i n g  o f  I n  s h u t t e r  t o  w h e n  t h e  2 D  t o  3 D  p a t t e r n  

t r a n s i t i o n  o c c u r s .  I n A s  Q D s  i s  g r o w n  a t  d i f f e r e n t  I n  B E P .  T h e  g r o w t h  r a t e  o f  I n A s  

c a l c u l a t e d  f r o m  t h e  R H E E D  p a t t e r n  t r a n s i t i o n  f r o m  2 D  t o  3 D  i s  s h o w n  i n  f i g u r e  3 . 8  ( b ) .  

N o t e  t h a t  a l l  e x p e r i m e n t s  a r e  c a l i b r a t e d  u n d e r  c o n s t a n t  A S 4 B E P  o f  7 x 1  O ' 6  T o r r .  T h e  

r e l a t i o n s h i p  b e t w e e n  t h e  g r o w t h  r a t e  ( i n  l o g  s c a l e )  a n d  t h e  B E P  w a s  l i n e a r i z e d  i n  o r d e r  t o  

i n t e r p o l a t e  a n d  e x t r a p o l a t e  t o  t h e  d e s i r e d  v a l u e s .

T h e  g r o w t h  r a t e  o f  I n G a A s  c a n  a l s o  b e  d e t e r m i n e d  f r o m  R H E E D  i n t e n s i t y  

o s c i l l a t i o n  b y  a d d i n g  G a  d u r i n g  t h e  I n A s  d e p o s i t i o n  w i t h  e a c h  f i x  I n A s  g r o w t h  r a t e  o r  b y  

s i m p l y  a d d i n g  t h e  g r o w t h  r a t e s  o f  I n A s  a n d  G a A s .  T h e  g r o w t h  r a t e s  o f  I n G a A s  ( r i n G a A s )  

c a n  b e  w r i t t e n  a s

G a  b e a m  e q u i v a l e n t  p r e s s u r e  ( x 1 0 ‘7  T o r r )

F i g u r e  3 . 8  P l o t s  o f  g r o w t h  r a t e s  o f  G a A s  ( a )  a n d  I n A s  ( b )  a s  a  f u n c t i o n  o f  c e l l  B E P .

T h e  G a A s  g r o w t h  r a t e s  w e r e  c a l i b r a t e d  b y  R H E E D  i n t e n s i t y  o s c i l l a t i o n  

w h i l e  t h e  I n A s  g r o w t h  r a t e  w a s  o b t a i n e d  f r o m  R H E E D  p a t t e r n  t r a n s i t i o n  

d u r i n g  t h e  g r o w t h  o f  s e l f - a s s e m b l e d  Q D s .  A l l  R H E E D  d a t a  w e r e  o b t a i n e d  

f r o m  a  2 x 2  c m 2  G a A s  s u b s t r a t e  g l u e d  i n  t h e  m i d d l e  o f  a  m o l y b d e n u m  b l o c k

u n d e r  A s - r i c h  c o n d i t i o n .
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H n G a A s  —  r ' l n A s  " t "  G a A s ( 3 . 2 )

w h e r e  r i n A s  a n d  r o a A s  i s  t h e  g r o w t h  r a t e s  o f  I n A s  a n d  G a A s ,  r e s p e c t i v e l y .  T h e  a l l o y  

c o m p o s i t i o n s  o f  I n x G a i - x A s  a n d  I n x G a i - x P  ( e q u i v a l e n t  t o  I n x G a i - x A s )  c a n  s i m p l y  

d e t e r m i n e  b y  t h e  r e l a t i v e  g r o u p  I I I  f l u x e s  r e a c h i n g  t h e  s u r f a c e  s i n c e  t h e  s t i c k i n g  

c o e f f i c i e n t s  o f  g r o u p  I I I  e l e m e n t s  a r e  u n i t y .  T h e  I n  c o m p o s i t i o n  (xin) i n  I n x G a t _ x A s  c a n  b e  

d e t e r m i n e d  f r o m

F r o m  t h e  a l l o y  c o m p o s i t i o n  o f  I n x G a i _ x P  ( e q u i v a l e n t  t o  I n x G a i - x A s )  e q u a t i o n ,  w e  

n e e d  t h e  I n  c o m p o s i t i o n  a r o u n d  0 . 5  t h a t  h a s  t h e  l a t t i c e - m a t c h i n g  w i t h  G a A s  a n d  t h e  

I n o . 5G a o . 5P  g r o w t h  r a t e  o f  0 . 5  M L / s .  T h e  c e l l  B E P  t h a t  w e  h a v e  t o  u s e  c a n  b e  f o u n d .  T o  

c h e c k  t h e  I n o . 5G a o . 5P  g r o w t h  r a t e  a n d  c o m p o s i t i o n  a g a i n ,  t h e  I n o  s G a o  5P  l a y e r  g r o w n  o n  

G a A s  s u b s t r a t e  i s  m e a s u r e d  b y  s c a n n i n g  e l e c t r o n  m i c r o s c o r p y  ( S E M ) ,  h i g h  r e s o l u t i o n  X -  

r a y  d i f f r a c t o m e t e r  ( H R X R D )  a n d  p h o t o l u m i n e s c e n c e  ( P L )  m e a s u r e m e n t ,  r e s p e c t i v e l y .  

T h e  d e t a i l e d  e x p e r i m e n t s  o n  S E M  a n d  H R X R D  m e a s u r e m e n t s  o f  I n o . 5G a o . 5P  l a y e r  w i l l  b e  

g i v e n  i n  c h a p t e r  4 .

3.3 Scanning Electron Microscopy

T h e  s c a n n i n g  e l e c t r o n  m i c r o s c o p y  ( S E M )  i s  o n e  o f  i m a g i n g  t e c h n i q u e s  o f  e l e c t r o n  

m i c r o s c o p y .  T h e  s a m p l e  s u r f a c e  i s  i m a g e d  b y  s c a n n i n g  i t  w i t h  a  h i g h - e n e r g y  b e a m  o f  

e l e c t r o n s  i n  a  r a s t e r  s c a n  p a t t e r n .  T h e  e l e c t r o n s  i n t e r a c t  w i t h  t h e  a t o m s  m a k i n g  u p  t h e  

s a m p l e  p r o d u c i n g  s i g n a l s  t h a t  c o n t a i n  i n f o r m a t i o n  a b o u t  t h e  s a m p l e ' s  s u r f a c e  t o p o g r a p h y ,  

c o m p o s i t i o n  a n d  o t h e r  p r o p e r t i e s  s u c h  a s  e l e c t r i c a l  c o n d u c t i v i t y ,  a n d  t h e n  f e d  i n t o  a n  

o b s e r v a t i o n  c a t h o d e  r a y  t u b e  ( C R T ) .  O n  t h e  C R T ,  t h e  i n f o r m a t i o n  i s  u s e d  t o  c o n t r o l  t h e  

b r i g h t n e s s  o f  t h e  c o r r e s p o n d i n g  s p o t .  T h e  s p o t  o n  t h e  C R T  i s  s h o w n  i n  r e a l  t i m e  w i t h  t h e  

e l e c t r o n  b e a m  s c a n n i n g  i n  t h e  s p e c i m e n  s u r f a c e .  T h u s ,  t h e  i n f o r m a t i o n  e m i t t e d  f r o m  t h e  

s p e c i m e n  s u r f a c e  i s  d i s p l a y e d  o n  t h e  C R T  a s  a n  i m a g e .  T h e  m a g n i f i c a t i o n  o f  t h e  

d i s p l a y e d  i m a g e  i s  d e f i n e d  a s  t h e  r a t i o  o f  t h e  s i z e  o f  t h e  i m a g e  o n  t h e  C R T  t o  s i z e  o f  t h e  

e l e c t r o n  b e a m  s c a n n i n g  o n  t h e  s p e c i m e n  s u r f a c e .  I n  t h i s  w o r k ,  t h e  c r o s s - s e c t i o n a l  s u r f a c e

ÎnAs
( 3 . 3 )
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F i g u r e  3 . 9  A  J E O L  J S M - 5 4 0 0  e l e c t r o n  m i c r o s c o p e  a t  A n a l y t i c a l  I n s t r u m e n t  C e n t e r  a n d  

L a b o r a t o r y  ( A I C L ) ,  C h u l a l o n g k o r n  U n i v e r s i t y  a n d  s c h e m a t i c  o f  S E M  

m e a s u r e m e n t .

o f  s a m p l e  i s  d e s i r e d  t o  m e a s u r e  t h e  t h i c k n e s s  o f  I n G a P  l a y e r .  P r i o r  t o  l o a d i n g  t h e  s a m p l e  

i n t o  t h e  c h a m b e r ,  t h e  s a m p l e  s u r f a c e  i s  c o a t e d  w i t h  g o l d  a n d  t h e  s a m p l e  i s  s e t  o n  t h e  s t a g e  

w i t h  t h e  c a r b o n  t a p e  t o  e r a d i c a t e  s t a t i c  s u r f a c e  c h a r g e  f o r  c l e a r  o b s e r v a t i o n  o f  e a c h  l a y e r  

c o n t r a s t .  A  J E O L  J S M - 5 4 0 0  e l e c t r o n  m i c r o s c o p e  t h a t  u s e  i n  t h i s  w o r k  a n d  s c h e m a t i c  o f  

S E M  m e a s u r e m e n t  a r e  s h o w n  i n  f i g u r e  3 . 9 .  I t  h a s  m a g n i f i c a t i o n  f r o m  1 5 x  t o  2 0 0 , 0 0 0 x  

a n d  c a n  b e  o p e r a t e d  b e t w e e n  0 . 5  t o  3 0  k v  w i t h  p o i n t  r e s o l u t i o n  o f  4  n m .

3.4 High Resolution X-Ray Diffractometer

H i g h  r e s o l u t i o n  X - r a y  d i f f r a c t o m e t e r  ( H R X R D )  i s  a  p o w e r f u l  a n d  c o m m o n l y  

a v a i l a b l e  t e c h n i q u e  f o r  i d e n t i f y i n g  t h e  p r e s e n c e  o f  c r y s t a l l i n e  p h a s e .  T h e  q u a n t i t a t i v e ,  

h i g h - a c c u r a c y  m e a s u r e m e n t s  o f  i n t e r a t o m i c  s p a c i n g  p r o v i d e d  b y  H R X R D  h a v e  m o t i v a t e d  

s o m e  d e t a i l e d  s t u d i e s .  T h e  X R D  p a t t e r n s  a l s o  p r o v i d e  i n f o r m a t i o n  o n  s t r a i n  a n d  

p r e f e r e n t i a l  o r i e n t a t i o n  o f  e p i t a x i a l  l a y e r .  I n  a d d i t i o n ,  H R X R D  i s  n o n - d e s t r u c t i v e  a n d  c a n  

s o m e t i m e s  b e  u s e d  in  situ.  X - r a y s  w i t h  w a v e l e n g t h ,  L ,  b e t w e e n  0 . 5  Â  a n d  2  Â  a r e
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i m p i n g e d  u p o n  a  s a m p l e .  T h e  d i f f r a c t e d  x - r a y s  a r e  m e a s u r e d  a t  2 0 ,  t h e  a n g l e  b e t w e e n  X- 

r a y  s o u r c e  a n d  d e t e c t o r .  D i f f r a c t e d  w a v e s  f r o m  d i f f e r e n t  a t o m s  c a n  i n t e r f e r e  w i t h  e a c h  

o t h e r  a n d  t h e  r e s u l t a n t  i n t e n s i t y  d i s t r i b u t i o n  i s  s t r o n g l y  m o d u l a t e d  b y  t h i s  i n t e r a c t i o n .  I f  

t h e  a t o m s  a r e  a r r a n g e d  i n  a  p e r i o d i c  f a s h i o n ,  a s  i n  c r y s t a l s ,  t h e  d i f f r a c t e d  w a v e s  w i l l  

c o n s i s t  o f  s h a r p  i n t e r f e r e n c e  m a x i m a  ( p e a k s )  w i t h  t h e  s a m e  s y m m e t r y  a s  i n  t h e  

d i s t r i b u t i o n  o f  a t o m s .  M e a s u r i n g  t h e  d i f f r a c t i o n  p a t t e r n  t h e r e f o r e  a l l o w s  US t o  d e d u c e  t h e  

d i s t r i b u t i o n  o f  a t o m s  i n  a  m a t e r i a l .  T h e  p e a k s  i n  a n  x - r a y  d i f f r a c t i o n  p a t t e r n  a r e  d i r e c t l y  

r e l a t e d  t o  t h e  a t o m i c  d i s t a n c e s .  L e t  US c o n s i d e r  a n  i n c i d e n t  x - r a y  b e a m  i n t e r a c t i n g  w i t h  

t h e  a t o m s  a r r a n g e d  i n  a  p e r i o d i c  m a n n e r  a s  s h o w n  i n  2  d i m e n s i o n s  i n  f i g u r e  3 . 1 0 .  T h e  

a t o m s ,  r e p r e s e n t e d  a s  g r e e n  s p h e r e s  i n  t h e  g r a p h ,  c a n  b e  v i e w e d  a s  f o r m i n g  d i f f e r e n t  s e t s  

o f  p l a n e s  i n  t h e  c r y s t a l  ( c o l o r e d  l i n e s  i n  g r a p h  o n  l e f t ) .  F o r  a  g i v e n  s e t  o f  l a t t i c e  p l a n e s  

w i t h  a n  i n t e r - p l a n e  d i s t a n c e  o f  d, t h e  c o n d i t i o n  f o r  a  d i f f r a c t i o n  ( p e a k )  t o  o c c u r  c a n  b e  

s i m p l y  w r i t t e n  a s

2  d  s i n  0  =  ท X ( 3 . 4 )

w h i c h  i s  k n o w n  a s  t h e  B r a g g ’ s  l a w .  T h e  B r a g g ' s  L a w  i s  o n e  o f  m o s t  i m p o r t a n t  l a w s  u s e d  

f o r  i n t e r p r e t i n g  x - r a y  d i f f r a c t i o n  d a t a .  I n  t h e  e q u a t i o n ,  X i s  t h e  w a v e l e n g t h  o f  t h e  x - r a y ,  0  

i s  t h e  s c a t t e r i n g  a n g l e ,  a n d  ท i s  a n  i n t e g e r  r e p r e s e n t i n g  t h e  o r d e r  o f  t h e  d i f f r a c t i o n  p e a k .  I n  

t h i s  w o r k ,  T h e  X R D  p a t t e r n s  o f  I n G a P  l a y e r  g r o w n  o n  G a A s  s u b s t r a t e  a r e  p e r f o r m e d  b y  

u s i n g  P H I L I P S  X '  P e r t  P R O  d i f f r a c t o m e t e r .  T h e  I n  c o m p o s i t i o n  i s  c a l i b r a t e d  t o  g r o w  t h e  

I n G a P  l a y e r  w h i c h  h a s  l a t t i c e - m a t c h  w i t h  G a A s .  T h e  H R X R D  m a c h i n e  i s  s h o w n  i n  f i g u r e  

3 . 1 1 .

F i g u r e  3 . 1 0  L a t t i c e  p l a n e s  a n d  B r a g g ’ s  l a w .
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F i g u r e  3 . 1 1  T h e  P H I L I P S  X '  P e r t  P R O  d i f f r a c t o m e t e r  a t  N a k a n o - S u g i y a m a - T a n e m u r a  

L a b o r a t o r y , T h e  U n i v e r s i t y  o f  T o k y o .

3.5 Atomic Force Microscopy

T h e  a t o m i c  f o r c e  m i c r o s c o p y  ( A F M )  i s  a  v e r y  h i g h - r e s o l u t i o n  t y p e  o f  s c a n n i n g  

p r o b e  m i c r o s c o p e ,  w i t h  d e m o n s t r a t e d  r e s o l u t i o n  o f  f r a c t i o n s  o f  a  n a n o m e t e r .  T h e  A F M  

c o n s i s t s  o f  a  m i c r o s c a l e  c a n t i l e v e r  w i t h  a  s h a r p  t i p  ( p r o b e )  a t  i t s  e n d  t h a t  i s  u s e d  t o  s c a n  

t h e  s u r f a c e ,  p h o t o d i o d e s  a n d  f e e d b a c k  e l e c t r o n i c s .  T h e  c a n t i l e v e r  i s  t y p i c a l l y  s i l i c o n  o r  

s i l i c o n  n i t r i d e  w i t h  a  t i p  r a d i u s  o f  c u r v a t u r e  i n  t h e  o r d e r  o f  n a n o m e t e r s .  W h e n  t h e  t i p  i s  

b r o u g h t  i n t o  p r o x i m i t y  o f  a  s a m p l e  s u r f a c e ,  t h e  v a n  d e r  W a a l s  f o r c e s  b e t w e e n  t h e  t i p  a n d  

t h e  s a m p l e  l e a d  t o  a  d e f l e c t i o n  o f  t h e  c a n t i l e v e r .  T y p i c a l l y ,  t h e  d e f l e c t i o n  i s  m e a s u r e d  

u s i n g  a  l a s e r  s p o t  r e f l e c t e d  f r o m  t h e  t o p  o f  t h e  c a n t i l e v e r  i n t o  a n  a r r a y  o f  p h o t o d i o d e s .  

T h e  s a m p l e  i s  m o u n t e d  o n  a  p i e z o e l e c t r i c  t u b e ,  w h i c h  c a n  m o v e  t h e  s a m p l e  i n  t h e  z  

d i r e c t i o n  f o r  m a i n t a i n i n g  a  c o n s t a n t  f o r c e ,  a n d  t h e  X a n d  y  d i r e c t i o n s  f o r  s c a n n i n g  t h e  

s a m p l e .  T h e  f e e d b a c k  m e c h a n i s m  i s  r e s p o n s i b l e  f o r  a d j u s t i n g  t h e  t i p - t o - s a m p l e  d i s t a n c e  

i n  o r d e r  t o  a v o i d  t h e  p h y s i c a l  c o n t a c t  b e t w e e n  t h e m  d u r i n g  s c a n n i n g .  I n  t h i s  w o r k ,  t h e  

A F M  i m a g e s  a r e  p e r f o r m e d  b y  u s i n g  S E I K O  S P A  4 0 0 - A F M .  T h e  S E I K O  S P A  4 0 0 - A F M  

a n d  a  s c h e m a t i c  o f  A F M  m e a s u r e m e n t  a r e  s h o w n  i n  f i g u r e  3 . 1 2  a n d  m o d e s  o f  A F M  

m e a s u r e m e n t  a r e  s h o w n  i n  f i g u r e  3 . 1 3 .
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F i g u r e  3 . 1 2  T h e  S E I K O  S P A  4 0 0 - A F M  a t  S D R L ,  C h u l a l o n g k o r n  U n i v e r s i t y  a n d  

a  s c h e m a t i c  o f  A F M  m e a s u r e m e n t .

i f — -------

--------f  _____ I------------
N o n - c o n t a c t  m o d e  T a p p i n g  m o d e  

F i g u r e  3 . 1 3  M o d e s  o f  A F M  m e a s u r e m e n t .

T h e  A F M  c a n  o p e r a t e  i n  t h r e e  m o d e s :  c o n t a c t  m o d e ,  n o n - c o n t a c t  m o d e  a n d  d y n a m i c  

c o n t a c t  m o d e  o r  t a p p i n g  m o d e .  I n  t h e  c o n t a c t  m o d e  o p e r a t i o n ,  a  c o n s t a n t  d e f l e c t i o n  i s  

m a i n t a i n e d  t o  k e e p  t h e  f o r c e  c o n s t a n t  d u r i n g  t h e  s c a n i n g ,  I n  t h e  n o n - c o n t a c t  m o d e ,  t h e  

c a n t i l e v e r  i s  o s i l l a t e d  e x t e r n a l l y  i n  o r d e r  t o  a v o i d  t i p - s a m p l e  c o n t a c t .  I n  t a p p i n g  m o d e ,  t h e  

c a n t i l e v e r  i s  o s c i l l a t e d  s o  t h a t  t h e  t i p  c o m e  i n t o  c o n t a c t  w i t h  t h e  s a m p l e  i n  e a c h  p e d i o d  o f  

s c a n n i n g .  F r e g u e n c y  a n d  a m p l i t u d e  m o d u l a t i o n s  p r o v i d e  s u r f a c e  i n f o r m a t i o n  i n  t h e  n o n -  

c o n t a c t  a n d  t a p p i n g  m o d e s .  T h e  c h a n g e  i n  o s i l l a t i o n  f r e g u e n c y  p r o v i d e s  q u a n t i t a t i v e
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i n f o r m a t i o n  o f  t h e  s a m p l e  w h i l e  t h e  c h a n g e  i n  a m p l i t u d e  p r o v i d e s  t o p o g r a p h i c  

i n f o r m a t i o n  o f  t h e  s a m p l e .

I n  t h i s  w o r k ,  t h e  A F M  i s  o p e r a t e d  i n  t h e  t a p p i n g  m o d e .  T h e  s c a n  r a t e  i s  a r o u n d  1 -  

2  H z  c o r r e s p o n d i n g  t o  t h e  s c a n  a r e a  t h a t  i s  u s u a l l y  5 x 5  p m 2 ,  2 x 2  p m 2 ,  l x l  p m 2 a n d  

0 . 5 x 0 . 5  p m 2 .  I f  t h e  s c a n  s i z e  i s  b i g ,  t h e  s c a n  r a t e  w i l l  b e  h i g h .  T h e  n u m b e r  o f  d a t a  p o i n t s  

p e r  s c a n  l i n e  i s  5 1 2 .  D u e  t o  t h e  t i p  c o n v o l u t i o n  ( K e l l e r  a n d  F r a n k e ,  1 9 9 3 ;  G o n g  e t  ฟ . ,

1 9 9 8 ) ,  t h e  e x a c t  s h a p e  a n d  l a t e r a l  s i z e  o f  t h e  Q D  s t r u c t u r e  m a y  n o t  b e  c o r r e c t l y  

d e t e r m i n e d  b y  t h i s  m e a s u r e m e n t .  N e v e r t h e l e s s ,  t h e  r e s o l u t i o n  o f  t h i s  m e a s u r e m e n t  i s  

u s u a l l y  i n  s u b n a n o m e t e r  r a n g e .  I n  t h i s  w o r k ,  w e  u s e  t h e  a n a l y s i s  o f  t h e  A F M  i m a g e s  t o  

d e t e r m i n e  t h e  d e n s i t i e s  o f  I n P  Q D s ,  I n P  r i n g - s h a p e d  q u a n t u m  d o t  m o l e c u l e s  ( Q D M s ) ,  

o u t e r  a n d  i n n e r  d i a m e t e r s  o f  I n P  r i n g - s h a p e d  Q D M s  a n d  t h e  d i s t r i b u t i o n s  o f  t h e  n u m b e r  

o f  I n P  Q D s  p e r  I n P  r i n g - s h a p e d  Q D M s ,  l a t e r a l  s i z e  d i s t r i b u t i o n  a n d  h e i g h t  d i s t r i b u t i o n  o f  

I n P  Q D s .

3.6 Transmission Electron Microscopy

T r a n s m i s s i o n  e l e c t r o n  m i c r o s c o p y  ( T E M )  i s  a n o t h e r  o n e  o f  i m a g i n g  t e c h n i q u e s  o f  

e l e c t r o n  m i c r o s c o p y .  T h e  s a m p l e  m u s t  b e  p o l i s h  u n t i l  t h i n  e n o u g h  t o  a l l o w  e l e c t r o n s  t o  

t r a n s m i t  t h r o u g h .  I n  t h e  m e a s u r e m e n t ,  e m i t t e d  e l e c t r o n  b e a m s  f r o m  t h e  s o u r c e  a r e  

i n c i d e n t  o n  t h e  s a m p l e ,  d i f f r a c t e d  b y  t h e  a t o m s  a n d  t h e n  t r a n s m i t t e d  t o  t h e  o t h e r  s i d e  o f  

t h e  s a m p l e  a n d  a r e  f o c u s e d  b y  a n  o b j e c t i v e  l e n s  a n d  a m p l i f i e d  b y  m a g n i f y i n g  o r  p r o j e c t o r  

l e n s .  A f t e r  t h a t  t h e  a m p l i f i e d  e l e c t r o n  b e a m s  h i t  a  f l o r e s c e n c e  s c r e e n  a n d  t h e  i n f o r m a t i o n  

a b o u t  t h e  i n n e r  s t r u c t u r e  o f  t h e  s a m p l e  i s  d i s p l a y e d  i n  r e a l  t i m e  o n  t h e  m o n i t o r .  B y  u s i n g  

s e l e c t e d  a r e a  e l e c t r o n  d i f f r a c t i o n  a p e r t u r e  l o c a t e d  b e t w e e n  t h e  o b j e c t i v e  a n d  p r o j e c t o r  

l e n s e s ,  b r i g h t -  a n d  d a r k - f i e l d  i m a g e s  c a n  b e  s e l e c t e d .  I n  t h e  b r i g h t - f i e l d  i m a g e ,  t h e  

a p e r t u r e  o n l y  a l l o w s ,  u n d e v i a t e d  e l e c t r o n s  t o  p a s s  t h r o u g h  a n d  f o r m  i m a g e  a t  t h e  s c r e e n .  

O n  t h e  o t h e r  h a n d ,  o n l y  o n e  o f  b e a m s  r e f l e c t e d  f r o m  a  p a r t i c u l a r  p l a n e  i s  a l l o w e d  b y  t h e  

a p e r t u r e  i n  t h e  d a r k - f l i e d  i m a g e .  D a r k - f i e l d  i m a g i n g  t h u s  d e p e n d s  o n  t h e  p a r t i c u l a r  

d i f f r a c t e d  b e a m  s e l e c t e d .  A  J E O L  J E M - 2 0 1 0  e l e c t r o n  m i c r o s c o p e  t h a t  u s e  i n  t h i s  w o r k  

a n d  i t s  s c h e m a t i c  d i a g r a m  a r e  s h o w n  i n  f i g u r e  3 . 1 4 .  I t  h a s  a  L a n t h a n u m  H e x a b o r i d e  

( L a B ô )  e l e c t r o n  g u n  a n d  c a n  b e  o p e r a t e d  b e t w e e n  8 0  t o  200  k v  w i t h  p o i n t  r e s o l u t i o n  o f  

0 . 2 3  n m .
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Acceleration lu t»

1st condenser lens

Obiective aperture

Intermediate lens

Projector tens 
STEM Detector

2nd condenser lens Condenser ajærturê assembly
Goniometer-----

Specimen holder

Small fluorescent
Large fluorescent 
screen

F i g u r e  3 . 1 4  A  J E O L  J E M - 2 0 1 0  e l e c t r o n  m i c r o s c o p e  a t  N a t i o n a l  E l e c t r o n i c s  a n d  

C o m p u t e r  T e c h n o l o g y  C e n t e r  ( N E C T E C )  a n d  i t s  s c h e m a t i c  d i a g r a m .

3.7 Photoluimnescence Spectroscopy

T h e  m a i n  t o o l  f o r  t h e  o p t i c a l  c h a r a c t e r i z a t i o n  o f  s a m p l e  i s  t h e  p h o t o l u m i n e s c e n c e  

( P L )  s p e c t r o s c o p y .  I n  t h i s  w o r k ,  t h e  s a m p l e s  w h i c h  a r e  b u r i e d  s e l f - a s s e m b l e d  I n P  r i n g -  

s h a p e d  Q D M s  i n  I n o . 5G a o . 5P  i s  m e a s u r e d  b y  t w o  P L  s y s t e m s .  T h e  f i r s t  s y s t e m  i s  m i c r o - P L  

a n d  t h e  s e c o n d  o n e  i s  m a c r o - P L .  T h e  m i c r o - P L  s y s t e m  i s  s h o w n  i n  f i g u r e  3 . 1 5 .  T h e  

s a m p l e s  a r e  e x c i t e d  b y  a  d i o d e - p u m p e d  s o l i d  s t a t e  l a s e r  ( D P S S - V A N T U S  5 3 2 ) .  T h e  l a s e r  

e m i t s  l i g h t  i n  g r e e n  r e g i o n  o f  s p e c t r u m  a t  5 3 2  n m  w i t h  l a s e r  s p o t  s i z e  1 - 2  p m  a n d  i s  a  

l a s e r  s y s t e m  f o r  p o w e r s  i n  e x c e s s  o f  5 0 0  m W .  T h e  l a s e r  b e a m  w a s  c h o p p e d  a n d  f o c u s e d  

t o  t h e  s a m p l e .  T h e  l i g h t  s i g n a l  i s  r e s o l v e d  b y  a  m o n o c h r o m a t o r .  T h e  f i l t e r  i s  u s e d  t o  f i l t e r  

t h e  r e f l e c t e d  l a s e r  b e a m  s i g n a l .  T h e  r e s o l v e d  l i g h t  s i g n a l  i s  d e t e c t e d  b y  a  L N 2- c o o l e d  

C C D  d e t e c t o r  a t  r o o m  t e m p e r a t u r e .  T h i s  s y s t e m  h a s  a  h i g h  p o w e r  l a s e r  b u t  i t  c a n  m e a s u r e  

o n l y  a t  r o o m  t e m p e r a t u r e  ( R T )  o r  3 0 0  K .  T h e r e f o r e ,  t h e  m a c r o - P L  i s  u s e d  t o  s t u d y  t h e  

t e m p e r a t u r e  d e p e n d e n t  o f  I n P  r i n g - s h a p e d  Q D M s .

F o r  t h e  s e c o n d  s y s t e m ,  a  s c h e m a t i c  o f  t h e  m a c r o - P L  e x p e r i m e n t a l  s e t u p  i s  s h o w n  

i n  f i g u r e  3 . 1 6 .  T h e  s a m p l e s  a r e  e x c i t e d  b y  t h e  4 7 8 - n m  l i n e  o f  a n  A r +  l a s e r  ( S P E C T R A
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P H Y S I C S  S E R I E S  2 0 0 0 ) .  T h e  l a s e r  e m i t s  l i g h t  i n  b l u e  r e g i o n  a n d  i t s  p o w e r  c a n  v a r y  

f r o m  1 0  m W  t o  8 0  m W  f o r  m e a s u r i n g  P L  s p e c t r a .  T h e  s a m p l e  t e m p e r a t u r e  c a n  v a r y  f r o m  

2 0  K  t o  R T .  T h e  l a s e r  b e a m  w a s  c h o p p e d  a n d  f o c u s e d  t o  t h e  s a m p l e  b y  a  3 3 - c m  f o c a l  

l e n g t h  l e n s .  A n  8 - c m  f o c a l  l e n g t h  a n d  a  4 0 - c m  f o c a l  l e n g t h  l e n s  a r e  u s e d  t o  c o l l e c t  t h e  P L  

s i g n a l .  T h e  l i g h t  s i g n a l  i s  r e s o l v e d  b y  a  1 - m  m o n o c h r o m a t o r  ( J O B I N  Y V O N  T H R 1 0 0 0 ) .  

T h e  e n t r a n c e  a n d  e x i t  s l i t  w i d t h s  a r e  3  m m .  T h e  r e s o l v e d  l i g h t  s i g n a l  i s  d e t e c t e d  b y  a  

L N 2- c o o l e d  I n G a A s  d e t e c t o r  ( H A M A M A T S U  G 7 7 5 4 - 0 1  w i t h  0 . 1 - m m 2 a c t i v e  a r e a ) .  A  

c h o p p e r ,  t h e  l o c k - i n  a m p l i f i e r  ( E G & G  5 2 0 7 )  a n d  d i g i t a l  m u l t i m e t e r  a r e  u s e d  t o  e n h a n c e  

t h e  s i g n a l  b y  t h e  s t a n d a r d  l o c k - i n  t e c h n i q u e .  F o r  l o w - t e m p e r a t u r e  a n d  t e m p e r a t u r e  

d e p e n d e n t  m e a s u r e m e n t s ,  t h e  s a m p l e  w a s  m o u n t e d  o n  t h e  c o l d  f i n g e r  o f  a  c l o s e d - c y c l e  

c r y o s t a t .

I n  t h i s  w o r k ,  t h e  i n t e r p r e t a t i o n  o f  P L  d a t a  c a n  s i m p l y  b e  d e s c r i b e d  a s  s h o w n  i n  

f i g u r e  3 . 1 7  a n d  f i g u r e  3 . 1 8 .  F o r  a  c a s e  o f  Q D s  w i t h  d i f f e r e n t  s i z e  i n  f i g u r e  3 . 1 7 ,  t h e  

g r o u n d  s t a t e  P L  p e a k  e n e r g y  c o n t a i n s  i n f o r m a t i o n  a b o u t  t h e  s i z e  o f  t h e  Q D .  T h e  i n c r e a s e  

i n  Q D  s i z e  r e s u l t s  i n  a  l o w e r  q u a n t i z e d  e n e r g y  l e v e l s  o f  b o t h  h o l e s  a n d  e l e c t r o n s ,  w h i c h  

c a u s e s  a  l o w e r  P L  p e a k  e n e r g y  p o s i t i o n .  T h e r e f o r e ,  t h i s  P L  p e a k  p o s i t i o n  c a n  b e  u s e d  t o  

r e l a t i v e l y  c o m p a r e  t h e  s i z e  o f  Q D  s t r u c t u r e .

F i g u r e  3 . 1 5  T h e  m i c r o - P L  s y s t e m  a t  N a k a n o - S u g i y a m a - T a n e m u r a  L a b o r a t o r y ,  

T h e  U n i v e r s i t y  o f  T o k y o .
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F i g u r e  3 . 1 6  T h e  m a c r o - P L  s e t u p  a n d  i t s  s c h e m a t i c  a t  S D R L ,  C h u l a l o n g k o m  U n i v e r s i t y .

(a) small QD (b) large QD

F i g u r e  3 . 1 7  S i m p l e  i n t e r p r e t a t i o n  o f  t h e  P L  d a t a  o b t a i n e d  f r o m  a  Q D  s t r u c t u r e .  I n  c a s e  

o f  s m a l l  Q D  ( a ) :  t h e  P L  p e a k  e n e r g y  p o s i t i o n  i s  h i g h e r  c o m p a r e d  w i t h  l a r g e  

Q D ( b ) .
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Single QD QD array

P L *8 (E -E Q0)

_ J
CL

Energy

(a)

PLotZ8(E -E „„)

(b)

F i g u r e  3 . 1 8  S i m p l e  i n t e r p r e t a t i o n  o f  t h e  P L  s p e c t r u m  o b t a i n e d  f r o m  t h e  Q D  s t r u c t u r e .  I n  

( a )  t h e  P L  s p e c t r u m  i s  v e r y  n a r r o w  d u e  t o  t h e  d e l t a - f u n c t i o n  l i k e  d e n s i t y  o f  

s t a t e s ;  a n d  i n  ( b )  t h e  a v e r a g e  d o t  s i z e  c o r r e s p o n d s  t o  t h e  P L  p e a k  e n e r g y  

p o s i t i o n  a n d  t h e  P L  l i n e w i d t h  c o r r e s p o n d s  t o  t h e  s i z e  d i s t r i b u t i o n  o f  t h e  

a r r a y .

F o r  t h e  s h a p e  o f  P L  s p e c t r u m  f r o m  Q D  a r r a y  i n  f i g u r e  3 . 1 8 ,  t h e r e  e x i s t s  

b r o a d e n i n g  t h e r e  e x i s t s  b r o a d e n i n g  o f  t h e  s p e c t r u m .  T h i s  b r o a d e n i n g ,  w h i c h  i s  m e a s u r e d  

i n  t e r m s  o f  a  f u l l  w i d t h  a t  h a l f  ( F W H M )  o r  P L  l i n e w i d t h ,  i s  r e l a t e d  t o  t h e  Q D  s i z e  

d i s t r i b u t i o n .  F r o m  e x p e r i m e n t s  o n  s i n g l e  Q D  s p e c t r o s c o p y ,  w e  k n o w  t h a t  i f  t h e  a r r a y  

c o n t a i n  a  f e w  n u m b e r  o f  Q D s ,  t h e  P L  l i n e w i d t h  w i l l  u s u a l l y  l e s s  t h a n  0 . 1  m e V  ( Z r e n n e r ,

2 0 0 0 ) ,  w h i c h  c o r r e s p o n d s  t o  t h e  d e l t a - f u n c t i o n - l i k e  d e n s i t y  o f  s t a t e s .  H o w e v e r ,  i n  c a s e  o f  

s e l f - a s s e m b l e d  Q D s ,  t h e r e  a r e  l a r g e  n u m b e r s  o f  e x c i t e d  Q D s ,  w h i c h  h a v e  d i f f e r e n t  s i z e .  

T h i s  d i f f e r e n c e  i n  Q D  s i z e s  r e s u l t s  i n  r a t h e r  b r o a d  P L  s p e c t r u m  ( ~  1 0 - 1 0 0  m e V ) .  T h e  P L  

s p e c t r o s c o p y  i s  t h e r e f o r e  v e r y  i m p o r t a n t  a s  i t  c a n  b e  u s e d  t o  d e t e r m i n e  t h e  h o m o g e n e i t y  

o f  t h e  Q D .  A n o t h e r  i n t e r p r e t a t i o n  o f  P L  r e s u l t s  c o m e  f r o m  t h e  f a c t  t h a t  t h e  l o s s  o f  

c o h e r e n c e  a n d  t h e  o n s e t  o f  m i s f i t  d i s l o c a t i o n s  i n  t h e  e p i t a x i a l  f i l m  c r e a t e  a  h i g h  

c o n c e n t r a t i o n  o f  c e n t e r s  o f  n o n r a d i a t i v e  r e c o m b i n a t i o n  a n d  s i g n i f i c a n t l y  r e d u c e  t h e  

i n t e g r a t e d  i n t e n s i t y  o f  P L  s p e c t r u m .  T h e r e f o r e ,  w e  c a n  r o u g h l y  e s t i m a t e  a n d  c o m p a r e  t h e  

d e f e c t  d e n s i t y  i n  g r o w n  s t r u c t u r e  b y  c o m p a r i n g  t h e  P L  i n t e n s i t y .
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3.8 Sample preparation

T h e  d e t a i l e d  s t e p s  f o r  s a m p l e  p r e p a r a t i o n  a r e  a s  f o l l o w s .  F i r s t ,  a n  a p p r o x i m a t e l y  

2 x 2 - c m 2 p i e c e  o f  e p i - r e a d y  s e m i - i n s u l a t i n g  ( 0 0 1 )  G a A s  w a f e r  w a s  g l u e d  o n t o  a  

m o l y b d e n u m  b l o c k  b y  u s i n g  i n d i u m  g l u e .  A f t e r  t r a n s f e r r i n g  o f  t h e  w a f e r  i n t o  t h e  

i n t r o d u c t i o n  c h a m b e r ,  t h e  b l o c k  w i t h  t h e  w a f e r  w a s  h e a t e d  i n  t h e  i n t r o d u c t i o n  c h a m b e r  

450°c f o r  1  h o u r  i n  o r d e r  t o  d e c o n t a m i n a t e  t h e  w a f e r  f r o m  m o i s t u r e  ( H 2O ) .  P r i o r  t o  m a i n  

g r o w t h ,  s u r f a c e  o x i d e  d e s o r p t i o n  w a s  d o n e  u n d e r  A S 4 B E P  o f  6 x 1 O '6 T o r r .  T h e  s u r f a c e  

o x i d e  w a s  d e s o r b e d  b y  s l o w l y  r a m p i n g  s u b s t r a t e  t e m p e r a t u r e  t o  6 1 0  °c a n d  w a i t i n g  f o r  

1 5  m i n u t e s .  A t  t h i s  s t a g e ,  t h e  R H E E D  p a t t e r n  i s  c a r e f u l l y  o b s e r v e d  t o  f i n d  a  d e o x i d a t i o n  

t e m p e r a t u r e  w h e n  t h e  R H E E D  p a t t e r n  s h o w e d  a b r u p t  t r a n s f o r m a t i o n  f r o m  2 x 4  s u r f a c e  

r e c o n s t r u c t i o n  t o  r o u g h n e s s  s u r f a c e  p a t t e r n  o f  o x i d e  d e s o r p t i o n .  A f t e r  t h a t ,  a  1 0 0 - n m -  

t h i c k  G a A s  b u f f e r  l a y e r  w a s  f i r s t  g r o w n  a t  a  d e o x i d a t i o n  t e m p e r a t u r e  w i t h  a  g r o w t h  r a t e  

o f  0 . 5  M L / s .  D u r i n g  t h i s  p r o c e s s ,  t h e  t e m p e r a t u r e  c a l i b r a t i o n  p r o c e s s  i s  p e r f o r m e d  t o  

o b t a i n  t h e  a c t u a l  s u r f a c e  t e m p e r a t u r e .  A n d  t h e n ,  a  2 0 0 - n m - t h i c k  G a A s  b u f f e r  l a y e r  w a s  

f u r t h e r  g r o w n  t o  s m o o t h  t h e  s a m p l e  s u r f a c e .  T h e  s h a r p  a n d  c l e a r  2 x 4  R H E E D  p a t t e r n  

( s t r e a k y  p a t t e r n )  i s  o b s e r v e d  a f t e r  f i n i s h i n g  t h e  g r o w t h  o f  t h i s  b u f f e r  l a y e r .  N e x t ,  t h e  

e n v i r o n m e n t  i n s i d e  t h e  g r o w t h  c h a m b e r  w a s  c h a n g e d  f r o m  A s  a t m o s p h e r e  t o  p  

a t m o s p h e r e .  T h e s e  a r e  f o l l o w e d  b y  t h e  g r o w t h  o f  2 0 0 - n m - t h i c k  I n o s G a o s P  l a y e r  a t  

s u b s t r a t e  t e m p e r a t u r e  o f  470 °c w i t h  a  B E P  V / I I I  r a t i o  o f  1 0  a n d  g r o w t h  r a t e  o f  0 . 5  M L / s .  

D u r i n g  t h e  g r o w t h  o f  1ท 0 s G a o  5P  l a y e r ,  R H E E D  s h o w e d  a  2 x  1 s u r f a c e  r e c o n s t r u c t i o n .  

T h e n ,  t h e  s u b s t r a t e  t e m p e r a t u r e  w a s  r e d u c e d  t o  2 5 0  ๐ c  w i t h o u t  P 2 b e a m  t o  m i n i m i z e  t h e  

e x c e s s  p  o n  t h e  s u r f a c e .  B e f o r e  d e p o s i t i n g  t h e  i n d i u m ,  w e  r e d u c e d  t h e  b a c k g r o u n d  

p r e s s u r e  o f  t h e  g r o w t h  c h a m b e r  t o  l e s s  t h a n  1 0 ' 9 T o r r  t o  m i n i m i z e  t h e  i n i t i a l  i n t e r a c t i o n  

b e t w e e n  i n d i u m  a n d  p h o s p h o r u s  d u r i n g  t h e  i n d i u m  d e p o s i t i o n .  T o  i n v e s t i g a t e  t h e  e f f e c t  o f  

d e p o s i t i o n  t e m p e r a t u r e ,  c r y s t a l l i z a t i o n  t e m p e r a t u r e ,  i n d i u m  d e p o s i t i o n  r a t e  a n d  i n d i u m  

t h i c k n e s s ,  f o u r  s a m p l e  s e r i e s  w e r e  f a b r i c a t e d .  F o r  t h e  f i r s t  s e r i e s ,  d i f f e r e n t  d e p o s i t i o n  

t e m p e r a t u r e s  o f  1 2 0  °c, 1 5 0  ๐ c, 1 8 0  ๐ c, 2 1 0  °c, 2 5 0  °c, a n d  2 9 0  °c, w e r e  v a r i e d  w i t h  

s a m e  i n d i u m  t h i c k n e s s  o f  3 . 2  M L ,  i n d i u m  d e p o s i t i o n  r a t e  o f  0 . 8  M L / s  a n d  c r y s t a l l i z a t i o n  

t e m p e r a t u r e s  o f  2 0 0  ๐ c .  F o r  t h e  s e c o n d  s e r i e s ,  d i f f e r e n t  c r y s t a l l i z a t i o n  t e m p e r a t u r e s  o f  

1 5 0  ๐ c ,  2 0 0  °c, 2 5 0  ๐ c  a n d  3 0 0  ๐ c  w e r e  v a r i e d  w i t h  s a m e  d e p o s i t i o n  t e m p e r a t u r e  o f  

2 5 0  °c, i n d i u m  t h i c k n e s s  o f  3 . 2  M L  a n d  i n d i u m  d e p o s i t i o n  r a t e  o f  1 . 6  M L / s .  F o r  t h e  t h i r d  

s e r i e s ,  a n  i n d i u m  a m o u n t  o f  3 . 2  M L  w a s  d e p o s i t e d  a t  s a m e  d e p o s i t i o n  t e m p e r a t u r e  o f



58

2 5 0  °c a n d  c r y s t a l l i z a t i o n  t e m p e r a t u r e s  o f  2 0 0  °c w i t h  d i f f e r e n t  i n d i u m  d e p o s i t i o n  r a t e  o f  

0 . 2  M L / s ,  0 . 4  M L / s ,  0 . 8  M L / s  a n d  1 . 6  M L / s  r e s p e c t i v e l y .  F o r  t h e  f o u r t h  s e r i e s ,  a  d i f f e r e n t  

a m o u n t  o f  i n d i u m ,  1 . 6  M L ,  3 . 2  M L ,  4 . 8  M L  a n d  6 . 4  M L ,  w a s  d e p o s i t e d  o n  I n o . 5G a o . 5P  

l a y e r  w i t h  s a m e  i n d i u m  d e p o s i t i o n  r a t e  o f  1 .6  M L / s  a n d  s a m e  d e p o s i t i o n  t e m p e r a t u r e  o f  

2 5 0  °c a n d  c r y s t a l l i z a t i o n  t e m p e r a t u r e s  o f  2 0 0  °c. T h e  c r y s t a l l i z a t i o n  p r o c e s s i n g  w a s  

a c h i e v e d  u n d e r  4 x 1  ( f 6 T o r r  o f  P i  B E P  f o r  5  m i n u t e s .  T h e  s u r f a c e  m o r p h o l o g i e s  w e r e  

o b s e r v e d  u s i n g  a  t a p p i n g  m o d e  A F M .  I n  o r d e r  t o  p e r f o r m  P L  m e a s u r e m e n t s ,  a  1 0 0 - n m -  

t h i c k  I n o . 5G a o . 5P  c a p p i n g  l a y e r  w a s  g r o w n  a f t e r  c r y s t a l l i z a t i o n  u s i n g  t w o - s t e p  g r o w t h .  

F i r s t ,  a  1 0 - n m - t h i c k  I n o . 5G a o . 5P  w a s  g r o w n  b y  m i g r a t i o n  e n h a n c e d  e p i t a x y  ( M E E )  

t e c h n i q u e  a t  3 0 0  °c w i t h  0 . 5 - M L / c y c l e  g r o w t h  r a t e .  T h e n  a  9 0 - n m - t h i c k  I n o . 5G a o . 5P  w a s  

g r o w t h  b y  c o n v e n t i o n a l  e p i t a x y  g r o w t h  ( C E )  a t  4 7 0  °c w i t h  0 . 5 - M L / s  g r o w t h  r a t e .  

F i n a l l y ,  t h e  r e p e a t a b l e  g r o w t h  o f  I n P  r i n g - s h a p e d  Q D M s  w a s  d o n e  a g a i n  o n  t h e  t o p  o f  

s a m p l e  f o r  c r o s s - s e c t i o n a l  o b s e r v a t i o n  b y  T E M ,  r e s p e c t i v e l y .  F i g u r e  3 . 1 9  s h o w s  a  

s c h e m a t i c  d i a g r a m  o f  s a m p l e  s t r u c t u r e  g r o w n  i n  t h i s  w o r k .

A s ,=  6 *1 0 *  Torr
T..1 = 610 »c (a )

Surface Oxide Desorption

GaAs (001) substrate

; ;

A s, = 6 *  10 f  Torr 
T  '  = 580 °c

(b )

GaAs buffer 300 nm

GaAs (001) substrate

p ,=  2 *1 0  Torr 
t L  = 470 «C

(c)

200 nm
GaAs buffer 300 nm

GaAs (001) substrate

Pressure < 1 0 9 Torr. (d ) 
T SkiS) = 120 • 290 °c 
เก,โ, 1 = 1.6 4.6 ML 
เ ท ^ ' , !  = 0.2 - l ”  MUS 

เท Droplets

GaAs buffer 300 nm

GaAs (001) substrate

(0
InP ring shaped 

quantum dot molecules
fci i t  i t)ร̂ 200 nm

GaAs buffer 300 nm

GaAs (001) substrate For AFM

P ,=  2*10  6 Torr (g)
T.J. - 300 °c  (MEE)
t L  = 470 °c  (CE)

0»

Repeat the growth
100 nm ๒4 t Ga#jP  capping layer 
1 (first-10-nm MEE 8. 90-nm CE)

of InP ring shaped 
quantum dot molecules 

from  (d) to  (f)
100 ททา เท06Ga05P 

iaWa â i àâ A.JL JL*
เท05Ga0 5p 200 nm เท0" Ga" 5P 200 n n î

GaAs buffer 300 nm GaAs buffer 300 nm

GaAs (001) substrate For PL GaAs (001) substrate

InP ring-shaped 
quantum dot molecules

For TEM

F i g u r e  3 . 1 9  S c h e m a t i c  d i a g r a m  o f  t h e  s a m p l e  s t r u c t u r e  g r o w n  i n  t h i s  w o r k .  T h e  g r o w t h  

c o n d i t i o n s  f o r  t h e  I n P  r i n g - s h a p e d  Q D M s  l a y e r  w e r e  g i v e n  i n  t h e  t e x t .
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