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INFLUENCE DU PROCESSUS D'ELABORATION SUR LES DEFAUTS CRISTALLOGRAPHI-

3UES DANS LES COUCHES DE GaAs EPITAXIEES PAR JETS MOLECULAIRES 

M. Baf leu r e t A. Munoz-Yague 

Laboratoire d'Automatique et d'Analyse des Systèmes du C.W.R.S. 
7, Avenue du Colonel Roche, 31400 Toulouse, France 

Résumé.- Nous présentons une étude sur Les défauts c r is ta l lograph iques présents 
dans Les couches d'AsGa épi taxïées par La technique des j e t s molécula i res. La 
p r inc ipa le technique de carac té r i sa t ion u t i l i s é e est l 'a t taque chimique sé lec­
t i v e , assistée de techniques complémentaires t e l l e s que microscopie é l e c t r o n i ­
que à transmission et microsonde é lec t ron ique. Cette étude a été réal isée en vue 
de mettre en évidence l ' e f f e t des dégâts mécaniques, de la contamination et des 
défauts Liés aux impuretés sur la présence de d i s l o c a t i o n s , de fautes d 'empi le­
ment et de défauts macroscopiques a f fec tan t la morphologie de surface de la 
couche. 
En e f f e t pour chaque défaut considéré, une étude est f a i t e pour c l a r i f i e r son 
o r ig ine et l ' i n f l uence du choix du subs t ra t , de sa préparat ion et des condi t ions 
de croissance, est pr ise en compte. 
Cela est réa l isé par te b i a i s d 'ép i tax ies simultanées réal isées sur substrats 
d i f f é ren t s et de l 'analyse d'un grand nombre de couches. 
En f i n , sur la base des tendances observées, des moyens pour réduire la densité 
des défauts sont proposés. 

Abstract.- A study of crystallographic defects in l»BE GaAs Layers is presented. 
The main technique used for this purpose was selective chemical etching assisted 
by others techniques such as transmission electron microscopy and electron 
microprobe when necessary. 
This study has been done in order to show the effect of mechanical damages,con­
tamination and impurity related defects on the presence of dislocations, stac­
king faults and macroscopic defects affecting the surface morphology of the 
layer. 
For each defect considered, an attempt is made to clarify its origin and the 
influence of substrate choice, substrate preparation and growth conditions is 
taken into account. This is done in the light of the experimental results obtai­
ned on a large namber of layers and on some particular results obtained by si­
multaneous epitaxy on different substrates. 
Finally, on the basis of the trends observed, means for defect density reduction 
are proposed. 

INTRODUCTION 

De nombreux travaux ont démontré Les e f f e t s des défauts sur la dégradation du compor­
tement é lec t r ique de d i f f é r e n t s composants. Bakker et a l . ont montré que des d i s l oca ­
t i ons peuvent causer la dégradation rapide de d i s p o s i t i f s t e l s que les lasers et les 
diodes électroluminescentes, du f a i t de leur évoLution sous L 'e f fe t des f o r t s courants 
appliqués par exemple. Giles et a l . ont montré que s i la présence de fautes d 'empi le­
ment et de grappes de d is locat ions avaient peu d ' e f f e t s sur Le rendement de diodes, 
eLles diminuaient cependant la valeur de la tension de claquage. 
Otsubo et a l . ont même mis en évidence l ' in fLuence de la morphologie de surface des 
couches sur les performances é lec t r iques d'un composant. 
Ces d ivers résu l ta ts soulignent l ' i n f l u e n c e importante des défauts sur l e comporte"-
ment é lec t r ique d'un composant. I l est donc nécessaire de Les é l im ine r , ou au moins 
d'en réduire la densité si l 'on veut obteni r une bonne r e p r o d u c t i b i l i t é et f i a b i l i t é 
des d i s p o s i t i f s é lect ron iques. 
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Dans ce t r a v a i l ,  nous présentons une étude des défauts c r i s t a l l i n s  e t  de croissance 
de couches d'AsGa ép i tax iées  par  La technique des j e t s  molécula i res (EJM), a f i n  d ' i -  
d e n l 3 f i e r  Leur na tu re  e t  autant que poss ib le  l e u r  o r i g i n e  dans Le processus technolo- 
gique de façon à déterminer des moyens de Les é l im iner  ou de rédu i re  Leur densité. 

TECHNIQUES EXPERIMENTALES UTILISEES 

a) Préparat ion des couches 
Le système dlEJ'M u t i l i s é  pour c e t t e  étude é t a i t  muni d 'un  système d ' i n t r o d u c t i o n  ra- 
p ide  du substrat, de c e l l u l e s  d'évaporat ion en n i t r u r e  de bore p y r o l i t i q u e  e t  d'ap- 
pare i t tages  d'analyse e t  de con t rô le  t e l s  que spectromètre de masse (QMS), spectro- 
mètre d 'é lec t rons  Auger (AES) e t  d i f f r a c t i o n  d 'é lec t rons  (RHEED). 
Les subst rats  u t i l i s é s  é t a i e n t  o r ien tés  <100>. La procédure chimique employée pour 
ne t toyer  La surface avant é p i t a x i e  a déjà é t é  d é c r i t e  par  a i l l e u r s  ; L'éventuel le  
présence de carbone absorbé e t  L 'é l im ina t ion  de L'oxygène é t a i e n t  contrô lées par  AES. 
Les couches étaSent non in tent ionnel lement  dopées ou dopées Ge type n. Les condi t ions 
de croissance u t i l i s é e s  sont : v i tesse  de croissance Y t r;/h, température du subs- 
t r a t  de 500 à 625°C ; Le f l u x  d'As en excès é t a i t  con t rô le  par L'observat ion de l a  
s t r u c t t i ~ e  de surface " s t a b i l i s é e  As" en u t i l i s a n t  l e  RHEED. L'épaisseur des couches 
est comprise en t re  1 e t  4 Pm- 
b) Méthodes de c a r a c t é r i  sa t ian  
Les couches ép?taxiées ont é té  d'abord examinées en microscopie opt ique à contraste 
i n t e r f é r e n t i e l  de façon à é t a b l i r  La morphologie de surface, l e  type, La t a i l l e ,  La 
densi té  e t  L ' o r i e n t a t i o n  des gros défauts de croissance dont nous ferons L'étude p l u s  
lo in .  
En second Lieu, une procédure d'attaque chimique s é l e c t i v e  a été u t i l i s é e ,  d'une p a r t  
pour révé le r  les  défauts  microscopiques q u i  ne peuvent pas @ t r e  observés directement 
par des moyens optiques, d 'aut re p a r t  pour é t u d i e r  ce r ta ines  p a r t i c u l a r i t é s  c r i s t a l -  
l i n e s  des défauts  niacroscopiques. 
L 'a t taque chimique u t i l i s é e ,  DABL, consis te en une s o l u t i o n  aqueuse de La s o l u t i o n  
d'Abrahams e t  Buiocchi ; ce q u i  permet l e  con t r8 le  de profondeurs d'attaque f a i b l e s  
(Y 0,Ipm) en abaissant La v i tesse  d'attaque. L'attaque é t a i t  réa l i sée  sous é c l a i r e -  
ment d'un Laser (> = 6328 A, 0.12W/cm2i, de façon à augmenter La s é l e c t i v i t é  de 
L'àttaque chimique. 
Cette procédure permet de révéLer [ l ] l es  disLocations, Les fautes d'empilement e t  aussi 
Les défauts Liés aux impuretés t e l s  que r p r é c i p i t é s ,  inclusions, s t r i e s  de c ro is -  
sance. La profondeur d 'a t taque nécessaire à met t re  en év?dence des f i g u r e s  spéci f iques 
est  de 0,l à 0,5pm. 
Les f i g u r e s  d'attaque révélées sur Les couches épi tax iées é ta ien t  observées au micros- 
cope opt ique e t  au microscope é lect ron ique à balayage (MEBI. 
Des analyses à l a  microsonde é lec t ron ique  ont aussi é té  réa l i sées  pour détecter  de 
grandes déviat ions loca les  p a r  rappor t  à l a  stoechiométr ie e t  l a  microscopie é lec t ro -  
nique à transmission a aussi é t é  u t i l i s é e  pour mieux p réc ise r  La s t r u c t u r e  microsco- 
pique de cer ta ins  défauts. 

MISE EN EVIDENCE ET CARACTERISTIQUES DES DEFAUTS ETUDIES 

a) Défauts microscopiques 
La f a i b l e  profondeur d'attaque de l a  s o l u t i o n  DABL que nous avons mise au p o i n t  en 
f8it un moven d'étude va lab le  Dour l a  ca rac té r i sa t ion  des défauts c r i s t a l l i n s  dans 
des couche& minces ép i tax iées  d ' ~ s ~ a .  
La profondeur d'attaque des couches révélées a tou jours  é t é  gardée b ien  en dessous 
de lpm pour s 'assurer que Les défauts  révélés é t a i e n t  b ien  ceux de l a  couche épi ta-  
x iée e t  non du subst rat .  
Les gros défauts de croissance ou  défauts  macroscopiques, dé jà  présents à La surface 
de La couche, n ' é t a i e n t  pas a f f e c t é s  par  La f a i b l e  attaque chimique. 
Par contre, sur les  régfons non perturbées e t  d'aspect m i r o i r  de l a  surface, il est  
apparu des f i g u r e s  d'attaque que nous a l l o n s  d é c r i r e  dans ce qui  s u i t  e t  q u i  sont 
associées à des défauts c r i s ta l log raph iques  ou à des inhomogénéités de dopage. 



Dis locat ions ----------- 
Sur l a  f i g u r e  1, on peut v o i r  des f i g u r e s  d'attaque c i r c u l a i r e s  en r e l i e f  que l ' o n  
peut associer  sans équfvoque à des d is loca t ions  normales au p lan  (1003 de La surface. 
E l l e s  émergent du subst rat  e t  t raversent  l a  couche épitaxiée, l e u r  nombre restant  
constant t o u t  au Long de L'attaque de révélat ion.  
Sur La f i g u r e  2, on montre des Lignes d'attaque qui  sont associées à des disLocations 
p a r a l l è l e s  à La surface (100). 

FIGURE 1 : Dis locat ions normales à La sur- FIGU9E 2 : Révélat ion de d i s l o c a t i o n s  pa- 
face (100) révélées par La so- r a l l è l e s  à l a  surface (100)dans 
Lut ion DABL sur  une couche d'AsGa une couche ép i tax iée  dlAsGa 
ép i tax iée  par  EJM 

Fautes d'emeilement 
---a------ 

Ce sont l e s  f i gu res  const i tuées de deux p e t i t e s  zones d'attaque c i r c u l a i r e s  en r e l i e f ,  
quelquefo is  r e l i é e s  par  une Ligne e t  or ientées selon des d i rect ions<110> à 90" Les 
unes des autres (Figure 3). 

FIGURE 3 : Révélat ion de fautes 
d'empilement dans une 
couche ép i tax iée  

Défauts L iés aux impuretés ------------------- -..---- 
Des micropréc ip i tés d'impuretés dopantes (Figure 4 )  e t  des dis10 a t ions  décorées ont  
6té observées dans Les couches d'ArGa fortement dopées Ge ( 10'' cm3) 
Dans une couche non in tent ionnel lement  dopée, une sér ie  de bandes p lus  ou moins fon- 
cées (Figure 5) a é té  révélée. Sur La face a r r i è r e  du substrat, La même observat ion 
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a é t é  fai te, mettant en évidence q u ' i l  s ' a g i t  de s t r i e s  de croissance e t  d 'exod i f fu -  
s ion  dans l a  couche épitaxSée pendant l a  croissance des impuretés d o ~ a n t e s  du substrat.  

FIGURE 4 : Mic ropréc ip i tés  d'impuretés ré- FICURE 5 : S t r i e s  de croissance révélées 
vé lés dans une couche é p i t a x i é e  dans une couche non in ten t ion -  
fortement dopée Ge ne1 lement dopée (prv 5 10'~cm-3) 

reproduisant par  exod i f fus ion  
La d i s t r i b u t i o n  inhomogène de 
dapant dans l e  subst rat  

b) Défauts macroscopiques 
Nous considérons sous ce nom l e s  défauts de t a i l l e  supérieure à I r  qu i  a f fec ten t  La 
morphologie de surface de La couche e t  peuvent ê t r e  abservés directement au micros- 
cope optique. 
De t e l s  défauts peuvent dégrader l e s  performances é l e c t r i q u e s  e t  opt iques des micro- 
d i s p o s i t i f s  e t  peuvent ê t r e  une l i m t t a t i o n  sérieuse à La f a b r i c a t i o n  de s t ruc tu res  
intégrées. 
Nous ne considérons pas i c i  Les régions t r è s  étendues où La croissance es t  perturbée 
fortement par  La présence de dégats Liés à La manipulation, par un mauvais nettoyage 
chimique, ou par des t races importantes de Ga ou I n  ayant s e r v i  à La f i x a t i o n  du 
subst rat  sur  son support. En e f fe t ,  ces acc idents peuvent ê t r e  généralement é v i t é s  
par des procédures de préparat ion b ien  établ ies,  
Nous nous ?ntéressons à deux défauts, l es  défauts  ovales e t  Les t r i c h i t e s ,  dont on 
connaTt mal La nature ph sique e t  L'or igine. La densi té  de ces défauts es t  t r è s  va- 3 r iable, de 102 à 105 cm- . 
Défauts ovales -------------- 
Dans une couche é p i t a x i a l e  donnée, p lus ieurs  t a i l l e s  de ce défaut peuvent @ t r e  obser- 
vées (Figure 6 ) .  Une étude d é t a i l l é e  de ces défauts  a é t é  présentée par  a i l l eu rs [2 ] ,  
e f fectuée à l ' a i d e  de l ' a t taque  chimique s é l e c t i v e  DABL e t  de l a  microscopie é lec t ro -  
nique à transmission (TEMI. Les r é s u l t a t s  obtenus ont montré que Les p l u s  gros de ces 
défauts inc luen t  une p e t i t e  rég ion p o l y c r i s t a l l i n e  cen t ra le  entourée d'une région 
maelée, au-delà de laque l le  on ret rouve rapidement un matér iau présentant t r è s  peu de 
défauts (d is loca t ions  e t  fautes d'empilement) (Figure 7). 
Pour l e s  défauts de p e t t t e  t a i l l e ,  on a observé seulement des d is loca t ions  e t /ou  des 
fautes d'empilement, ou même pas de défaut notable dans l a  région de L'excroissance 
de matériau. 

Ce sont Les a i g u i l l e s  à croissance rapide que l ' o n  peut v o i r  sur  La f i g u r e  8. Des 
mesures à La microsonde é lect ron ique EDAX ont  montré que Les a i g u i l l e s  é t a i e n t  du 
GaAs stoechiométrique, mats qu'un excès de Ba e x i s t a i t  dans l a  couche t o u t  autour de 
La base du défaut (Figure 9). 



grande - ta i  1  l e  d ' un  dé fau t  ova le  : 1 e t  2 : 
rég ions  maclées - 3 : rég ion  
p o l y c r i s t a l l i n e  - 4 : exc ro i s -  
sance de m a t é r i a u  

FIGURE 8 : Vue au microscope é l e c t r o n i q u e  à FIGURE 9 : Mesures de v a r i a t i o n  de s toe-  
balayage d'une t r i c h i  t e  c h i o m é t r i e  dans Les t r i c h i t e s  

à l ' a i d e  de La microsonde 
é l e c t r o n i q u e  EDAX 

Des mesures à L'EDAX, après  une a t t aque  chimique DABL, on t  prouvé que l ' excès  de Ga 
s ' é tend  en pro fondeur  au-delà de La couche é p t t a x i é e  e t  que, p a r  contre, j u s t e  sous 
l a  base de La t r i c h i t e ,  l ' e x c è s  de Ga e s t  t r è s  f a i b l e  ; il e s t  probablement consommé 
p a r  l a  c ro i ssance  de La t r i c h i t e  q u i  s ' e f f e c t u e  s u i v a n t  Le mécanisme vapeu r - l i qu ide -  
sol ide[3J.  

a i  Défauts  microscopiques 
La d e n s i t é  de d i s l o c a t i o n s  normales à l a  su r face  (1001 correspond à c e l l e  donnée p a r  
Le f a b r i c a n t  du s u b s t r a t  e t  à c e l l e  qu 'on peut  déterminer  p a r  a t t aque  chimique sé lec-  
t i v e  s u r  c e l u i - c i .  L ' o r i g i n e  de ces d i s l o c a t i o n s  se t r o u v e  donc dans l e  s u b s t r a t  e t  
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Leur d e n s i t é  ne peut  pas @ t r e  diminuée fac i l emen t .  Les seu les  p récau t i ons  poss ib les  
sont c e l l e s  permet tant  de conserver l a  q u a l i t é  c r i s t a l l i n e  du s u b s t r a t  en so ignant  
La man ipu la t i on  ( u t i l i s a t i o n  de p inces  e t  de suppor t  de net toyage en t é f l o n ) .  
En ce q u i  concerne l a  d e n s i t é  des d i s l o c a t i o n s  p a r a l l è l e s  à l a  su r face  (IOO), nous 
avons n o t é  une l égè re  tendance à l 'augmenta t ion  lo rsque l a  température  du subs t ra t  
augmente. On a  auss i  n o t é  une grande i n f l u e n c e  de l a  q u a l i t é  de l a  su r face  du subs- 
t r a t  : La f i g u r e  IO montre Le r é s u l t a t  (après r é v é l a t i o n  DABL) obtenu s u r  deux subs- 
t r a t s  s u r  Lesquels on a  r é a l i s é  une é p i t a x i e  s imultanée. Sur l ' u n  des subst ra ts ,  l a  
d e n s i t é  de d i s l o c a t i o n  e s t  t r è s  f a i b l e  e t  su r  l ' a u t r e ,  e l l e  e s t  t r è s  élevée. Sur  ce 
dernier,  avant  ép i t ax ie ,  on a v a i t  observé de Légères rayu res  lTées au po l issage.  On 
peut  penser que ces rayures, s o i t  p a r  elles-mêmes, s o i t  en t a n t  que s i t e s  de conta- 
minat ion,  son t  responsables de La f o r t e  d e n s i t é  des d i s l o c a t i o n s  dans La couche 
ép i t ax iée .  
En ce q u i  concerne Les fau tes  d'empilement, on peut  c a l c u l e r  La p o s i t i o n  d ' i n i t i a l i -  
s a t i o n  de La f a u t e  à p a r t i r  de La d i s t a n c e  e n t r e  Les deux f i g u r e s  d ' a t t aque  c i r c u l a i -  
r e s  q u i  sont l e s  d i s l o c a t i o n s  p a r t i e l l e s  L i m i t a n t  La fau te .  Dans n o t r e  cas, nous 
avons t o u j o u r s  t r o u v é  l ' i n t e r f a c e  substrat-couche à l ' o r i g i n e  du défaut .  
Les fau tes  d'empilement peuvent ê t r e  formées p a r  d i s s o c i a t i o n  d'une d i s l o c a t i o n ( 4 ]  
ou favo r i sées  par  La présence de m i c r o p r é c i p i t é s  d1impuretés[5]. Nous avons conf i rmé 
ce d e r n i e r  p o i n t  e t  nous avons constaté,  d ' a u t r e  par t ,  une f o r t e  i n f l u e n c e  de La 
température  du s u b s t r a t  : l a  d e n s i t é  de fau tes  d'empilement augmente Lorsque l a  tem- 
pé ra tu re  de cro issance diminue (-500°C). A haute  température  (600DC), La présence 
de fau tes  d'empilement en q u a n t i t é  n o t a b l e  ne se p r o d u i t  que su r  l e s  s u b s t r a t s  p ré -  
sentant  des m i c r o p r é c i p i t é s  d ' impuretés .  

a) s u b s t r a t  p o l i  correctement b )  s u b s t r a t  présentant,  avant é p i -  
tax ie ,  quelques l éqè res  rayures  
de p o l i s s a g e  

b) Défauts macroscopiques 
En ce q u i  concerne l e s  dé fau ts  ovales, deux fac teu rs  p r i n c i p a u x  ont  é t é  notés.  Tout 
d'abord, une l égè re  con tam ina t i on  de l a  sur face d u  s u b s t r a t  p a r  l e  carbone a f f e c t e  
La d e n s i t é  des dé fau ts  ovales, comme on peut  l e  v o i r  s u r  La f i g u r e  11, q u i  montre 
deux couches é p i t a x i é e s  simultanément sur  deux s u b s t r a t s  ayant  sub i  d i f f é r e n t e s  p ré -  
p a r a t i o n s  chimiques. Dans Le cas où des t r a c e s  de C a v a i e n t  é t é  vo lon ta i remen t  
Laissées s u r  Le s u b s t r a t  (à La L i m i t e  de La d é t e c t i o n  p a r  AES),  l a  d e n s i t é  de dé fau ts  
ova les  e s t  102 f o i s  supé r i eu re  à c e l l e  observée s u r  l e  s u b s t r a t  OU La contaminat ion  
p a r  l e  carbone é t a i t  en dessous de La L i m i t e  de La d é t e c t i o n  p a r  AES. D 'aut re  par t ,  
l a  contaminat ion  pendant La cro issance de l a  couche peut  a u s s i  augmenter La d e n s i t é  
de ces défauts.  En ef fet ,  l ' o b s e r v a t i o n  d 'une s é r i e  de s i x  é p i t a x i e s  success ives  à 
La s u i t e  d'une ouve r tu re  du bât i ,  a  montré une décroissance p rog ress i ve  de La d e n s i t é  
de dé fau ts  d 'un f a c t e u r  10, düe à l ' a m é l i o r a t i o n  des c o n d i t i o n s  de v ide .  



Un excès de Ga es t  tou jours  détecté qutour des t r i c h i t e s  dont l a  croissance se f a i t  
par l e  mécanisme vapeur-liquide-solide. Cependant, Les cond i t i ons  thermodynamiques 
s t r ic tement  nécessaires pour cela ne sont pas remplies, e t  on a probablement aussi 
l ' i n t e r v e n t i o n  d'un défaut du substrat.  Ceci e x p l i q u e r a i t  que Les t r i c h i t e s  sont 
or ientées au hasard e t  q u ' e l l e s  apparaissent sur tout  dans des régions du subst rat  en- 
dommagées. L'excès de Ga peut donc p roven i r  d'une p r o j e c t i o n  de La c e l l u l e  d'évapora- 
t i o n  ou d'une accumulation dans des zones déjà perturbées. Par a i l l e u r s ,  on a noté 
que La contamination par l e  carbone indu i t ,  comme pour Les défauts ovales, une p lus  

ra he. 

FIGURE 11 : Micrographies en contraste i n t e r f é r e n t i e l  de deux échan t i l l ons  ép î tax iés  
simultanément : 

a) sans contamination au carbone nota- b) avec des t races de contamina- 
b l e  t i o n  au carbone , détectées par 

spectrométr ie Auger avant 
ép i  t a x i e  

CONCLUS ION 

Nous avons tou t  d'abord mis en évidence Les défauts c r i s t a l l i n s  microscopiques pré- 
sents dans Les couches dlAsGa obtenues par é p i t a x i e  par j e t s  molécula i res (d is loca-  
tions, fautes d'empilement, défauts Liés aux impuretés dopantes). Ensuite, nous avons 
montré Les carac té r i s t iques  p r i n c i p a l e s  des deux défauts macroscopiques Les p l u s  
fréquemment rencontrés dans ces couches (défauts ovales, t r i c h i t e s ) .  
La technique d'étude p r i n c i p a l e  consis te en une attaque chimique s é l e c t i v e  ( D A B L ) ,  
dont l e  p r i n c i p a l  avantage es t  de permet t re  une bonne r é s o l u t i o n  avec une profondeur 
d'attaque fa ib le .  
Cette technique est donc appropriée à L'étude de couches é p i t a x i a l e s  minces e t  peut 
ê t r e  appliquée à d 'aut res composés I I I - V .  
Finalement, nous avons considéré L ' o r i g i n e  de chaque défaut étudié. La q u a l i t é  du 
subst rat  (défauts e t  impuretés dopantes), son pol issage mécanochimique e t  La procé- 
dure de nettoyage u t i l i s é e  avant é p i t a x i e  jouent un r ô l e  déterminant dans l a  forma- 
t i o n  des défauts étudiés ; l a  température du subst rat  e t  Les cond i t i ons  d'évaporat ion 
du Ga sont des facteurs moins importants, en p a r t i c u l i e r  s i  l e  choix, manipulation, 
préparat ion du subst rat  sont e f fectués convenablement. 

REMERCIEMENTS 

Nous remercions vivement MM. A. ROCHER e t  G. CONSTANT pour Les analyses TEM e t  EDAX. 



JOURNAL DE PHYSIQUE 

REFERENCES 

1 A. MUNOZ-YAGUE and A. BAFLEUR 
3. Chyht, G h o ~ t h  53 (7987 239 

2 Y. BAFLEUR, A .  MUNOZ-YAGUE and A. ROCHER 
3. Chyht. Ghowth, t a  be pubLhhed 

3 R.S. WAGNER and W. E L L I S  
Taam. #et. Soc. ATME 233 (19651 7053 

4 J .  HORNSTRA 
3.  Phyn. Chem. S a f i &  5 (1958J 7 2 9  

5 R.N. THOmAS and A.H. FRANCOYBE 
Sutr6.Sci. 25 (7977) 357 


