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sommaire

1. modulated atomic absorption and MBE: how to 
achieve real-time flux measurements ?

2. absorption atomique modulée: analyse du 

signal et optimisation

(presentation 14th MBE, Tokyo, 09/2006)
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Element III flux measurements in MBE:

- atomic absorption
- hollow cathode lamps

- Ga : 294 nm
- Al : 309 nm

- single beam
- single path
- modulated photon beam

T.Y. Kometani and W. Wiegmann, J. Vac. Sci. Technol. 12, 933 (1975)

Requirements:
- adapted photon source
- two facing flanges
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- hollow cathode lamps
- Al : 395 nm
- In : 410 nm
- Ga : 417 nm

- double beam
- double path
- simultaneous measurements

P. Pinsukanjana et al., J. Vac. Sci. Technol. B 14, 2147 (1996)
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some order of magnitude :

- laser gain ~4000 GHz (2 nm at 400nm)
- atomic absorption ~1 GHz
- ECDL emission width ≤ 0.002 GHz

Wavelength-modulated atomic absorption spectroscopy (WMAAS)

⇒ external cavity diode laser (ECDL):

- tuneable
- low emission width

wavelength modulation ν(f)

⇒ absorption signal WMAAS(2f)

using a laser diode ?
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W. Wang et al., Appl. Phys. Lett. 67, 1375 (1995)
WMAAS already used for yttrium evaporation rate measurements (at 668nm)
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III elements:
- Al 226, 237, 308, 309, 394, 396 nm
- Ga 287, 294, 403, 417 nm
- In 304, 326, 410, 451 nm

⇒ wavelength-modulated atomic absorption spectroscopy as a tool
for real-time in-situ atomic flux monitoring in a MBE chamber
applied to III-V semiconductor heterostructure growth :

- alloy composition
- thin layer thickness

⇒ WMAAS demonstration for one single element : gallium
at λ = 403 nm (743143 GHz)

using a nitride laser diode ( 390 ≤ λ ≤ 420 nm)

Kometani et al.
Pinsukanjana et al.

V elements:
- P 177, 178, 186, 214, 215 nm
- As 189, 194, 229, 235 nm
- Sb 203, 212, 218, 231, 253, 260, 288 nm

NIST Atomic spectra database http://www.nist.gov

Comment on WMAAS of V elements:
- diode laser unavailable in this range
- V elements in excess during growth (flux less critical)
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WMAAS set-up
wavelength-modulated source (WMS)

ECDL

interferometer
(active stabilization) reference beam

and focusing
into the fiber

⇒ stability better than 0.05 GHz over
a useful long time scale

absolute growth rate measurement
by RHEED intensity oscillation

Riber Compact 21 chamber
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shutter opened shutter closed

Ga fluorescence (look at the Ga atoms !):

rotating sample

Mo sample holder

overlapping Ga
and 403 nm

photon beams

cryogenic panel

viewport reflected beam
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Ga absorption at 403 nm

2x4 lines:
- hyperfine splitting
- isotopic distribution (60% Ga69 and 40% Ga71)

⇒ 3 peak structure (Doppler broadening)

Ga transmission spectra
(growth rate~0.8 ML/s on GaAs)

optimum scanning width
for WMAAS signal at 2f

O. Marago et al., Appl. Phys. B 77, 809 (2003)
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RHEED-WMAAS simultaneous measurements

Ga cell: T = 960°C

growth on GaAs substrate

WMAAS signal:
direct 2f lock-in output

growth rate:
v=1.05 ML/s

(>40 oscillations)

WMAAS(2f)=0

‘usual’ cell transient:
2% decrease over ~50s
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RHEED-WMAAS simultaneous measurements

Ea=2.35 eV

Ea=2.43 eV

980 ≥ T(Ga cell) ≥ 780 °C 

1.5 ≥ growth rate ≥ 0.027 ML/s
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growth rate = 0.027 ML/s
Ga cell: T = 780°C

noise ≤ 0.01 ML/s

⇒ noise directly related to
the laser diode output
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WMAAS calibration
linearity over 2 order of

magnitude of the growth rate

AT A −≈= − 1exp

transmission absorbance
(proportionnal to the atomic density NGa)
(≈ proportionnal to the atomic flux ΦGa)

⇒ the high sensitivity of WMAAS allows to work at low overall absorption

Beer-Lambert’s law at low absorbance

GaATsignalWMAAS Φ≈≈−∝1

1 – T ~ 3% (WMAAS)
1 – T ~ 10% (fixed-wavelength)

growth rate = 0.8 ML/s (3’’ chamber)

P. Pinsukanjana et al., J. Vac. Sci. Technol. B 14, 2147 (1996)
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sommaire

1. modulated atomic absorption and MBE: how to 
achieve real-time flux measurements ?

2. absorption atomique modulée: analyse du 

signal et optimisation
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absorbance d’un flux de gallium

Ga71

⇒ simulation du spectre d’absorption
par une somme de 8 gaussiennes
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⇒ optimisation des paramètres de modulation :
- ν0 (valeur moyenne)
- ∆ν (modulation totale)
- harmonique mesurée

3 paramètres ajustables
- alignement en longueur d’onde
- absorbance maximum
- élargissement Doppler

⇒ élargissement Doppler ~ 0.7 GHz
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⇒ mesures différentielles (lock-in)

afin de conserver un fonctionnement monomode
de la source modulée, nécessité de moduler le
courant en même temps que la longueur d’onde:

⇒ signal détecté modulé en intensité
présence des harmoniques impaires
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⇒ chambre UHV dédiée, 1 seule cellule (TGa=980°C)
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absorption atomique modulée = f(ν0)

∆ν0 = ∆ν(WMAAS maximum)

- max. principal (2f,4f,6f):

dν0=0.12 GHz ⇒ dI/I=-5%

- max. secondaire (2f) :

dν0=0.8 GHz ⇒ dI/I=-5%
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mesures à f :

- différentielles

- If=0 pour ν0=0

⇒ ajustement/régulation

de longueur d’onde

1 paramètre ajustable :

- alignement en fréquence
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⇒ dérive ~ 0.3 GHz

mesures à 2f, ∆ν=2.6 GHz (TGa=980°C)
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mesures à large modulation

∆ν = 2.6 GHz

⇒ bruit important à large modulation

mesures à 2f (TGa=980°C)
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absorption atomique modulée = f(flux photons)

saturation détecteur ?

⇒ saturation du signal à haut flux

saturation de l’absorption
induite par transitions stimulées ?

I0   (µA)

I2f   (µA)

0.1 1 10 100

10 -3

10 -2

10 -1

10 0

I0   (µA)

I2f   (µA)

0.1 1 10 100

10 -3

10 -2

10 -1

10 0



Institut d’Electronique, de Microélectronique et de Nanotechnologie 

24/32

(1)

(3)

(2)
N1

N2

N3

σ Φ
A31

A32

γ
γ

γ

γ Ν1
0

γ Ν2
0

absorption atomique saturée: modèle du gallium à 3 niveaux

( )

( )

( )















−Φ=
Φ

−−−Φ=

=

+−Φ=

13

33233131
3

332
2

33113
1

NNc
dt
d

NANANN
dt

dN

NA
dt

dN

NANN
dt

dN

σ

σ

σ

équations d’évolution:

( )zyxfNavec i ,,, =Φ

( )

( )













−−−−Φ=

−+=

−++−Φ=

333233131
3

2
0
2332

2

1
0
133113

1

NNANANN
dt

dN

NNNA
dt

dN

NNNANN
dt

dN

γσ

γγ

γγσ

( )zfNpposantsu i =Φ,
à faible absorbance

403 nm

417 nm

à TGa = 980°C :
N1

0 / N2
0 ~ 1.3

N1
0 / N3

0 ~ 1012



Institut d’Electronique, de Microélectronique et de Nanotechnologie 

25/32

 

( )

0
1

0

00
1

0
3231

32

0

12
1

NzSzN

AA

A
hSAi

satΦ
Φ+

Φ
∝





























Φ
++






 +

+

Φ
=

σ
γ

γ

σ
ν

absorption atomique modulée = f(flux photons)

volume d’interaction

saturation de l’absorption

I0   (µA)

I2f   (µA)

0.1 1 10 100

10 -3

10 -2

10 -1

10 0

densité de Ga

⇒ Φsat ~ 6 mW/cm2



Institut d’Electronique, de Microélectronique et de Nanotechnologie 

26/32

absorption atomique modulée et flux atomique en MBE
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absorption atomique modulée = f(TGa)

E2f = 2.33 eV

E4f = 2.31 eV

E6f = 2.38 eV

2f : TGa ≥ 800°C (1000/T ~ 0.93)

4f,6f : TGa ≥ 760°C (1000/T ~ 0.97)
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absorption atomique modulée = f(TGa)
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Conclusions

- système de mesure de flux en temps réel en MBE décrit, à partir de mesures d’absorption
atomique modulée en longueur d’onde

- le cœur du système est basé sur une diode laser montée en cavité étendue et un
interféromètre pour stabilisation active de la longueur d’onde

- résultats obtenus pour des vitesses de croissance dans la gamme 0.01 – 2.6 ML/s
- dépendance linéaire du signal d’absorption atomique modulé avec la croissance
- bruit équivalent à 0.01 ML/s
- paramètres de modulation étudiés ⇒ harmonique optimum 4f ou 6f
- absorption saturée à fort flux de photons (modèle à 3 niveaux)
- réponse du système satisfaisante même avec des hublots peu transparents

⇒ technique paticulièrement bien adaptée à des mesures de flux
en temps réel en MBE (faible flux)
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absorption atomique modulée et MBE: à suivre ???
- mesures pour d’autres éléments III (Al et In) ‘évidentes’
- mesures simultanées pour les 3 éléments III, en modulant la longueur d’onde de

chaque élément à une fréquence différente
- mesures pour d’autres éléments ‘exotiques’: à voir au cas par cas…

⇒ recherche d’un partenaire industriel intéressé
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