UNIVERSITE
DE LORRAINE

PRINCIPE ET ANALYSE DE LA
DIFFRACTION D’ELECTRONS LENTS
(LEED) ET RAPIDES (RHEED)

STEPHANE ANDRIEU
INSTITUT JEAN LAMOUR
UNIVERSITE DE LORRAINE — CNRS
NANCY

INSTITUT

.ol U L JEAN LAMOUR



UNIVERSITE
DE LORRAINE

PLAN

. Principe: exemple d’'un monocristal

|. Caractéristiques propres en LEED et RHEED

Il. Détermination d’'une structure de surface en RHEED
V. Surface non monocristalline, surface a déefauts

V. Les oscillations de RHEED

VI. Informations sur la distance dans le plan

Vv

V

|. Densité de nucléation
lI.Conclusions

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018 2



UNIVERSITE
DE LORRAINE

PLAN

l.  Principe: exemple d’'un monocristal
principe
réseau réciprogue
geometrie en LEED
geométrie en RHEED

S. Andrieu — PULSE-oct.2018 3



-~ . L UNIVERSITE
Sy DE LORRAINE

Instiftut Jeran Llamaur

| - Principe: exemple d’un monocristal

LEED (Low Energy Electron Diffraction) RHEED (Reflexion High Energy Electron Diffraction)
canon ¢
vide IO, ety accélérés échantillon
Source d'¢ aHT
g accélérésa Vv e hublot
= Iil écran
=
L
grille de
détection .
shirine vide
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| - Principe: exemple d’un monocristal

L'image de diffraction résulte de I'intersection du réseau reciproque avec la sphere d’Ewald

réseau réciproque lorsqu’on sonde la surface ?7??

Résean direct 3D = Réseau réciproque 3D Pour un seul p|an sondé : droites dans la

direction [hkl] passant par les nceuds du

. ’ s réseau réciproque 2D du plan (hkl) examiné
/ Réseau réciproque 2D:
on/ e ER
! aa*=bb*=2r
e S
Réseau 21 (001) _,  Reseau réciproque ab*=b.a*=0
¢ — oo mic—1

‘ Correspond a la disparition de la
condition de diffraction selon la
’4 normale a la surface
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| - Principe: exemple d’un monocristal

L'image de diffraction résulte de I'intersection du réseau réciproque avec la sphére d’Ewald

réseau réciproque lorsqu’on sonde la surface ???

Dans le cas ou le rayonnement incident sonde plusieurs plans atomiques,
la situation devient intermédiaire entre le cas idéal 2D et le cas 3D
Tiges de troncature, modulées en intensité

plan 2D unique cristal semi-infini cristal 3D
Yz Yz A
[N ® e
. ] e p
s qQu Qs

Pour un développement mathématique, voir par exemple S. Andrieu, P. Muller, les
surface solides, EdP sciences / CNRS édition savoirs actuels 2005
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| - Principe: exemple d’un monocristal Ombre du canon e-
on ne voit pas raie (00)

Géomeétrie et images obtenues : LEED
Fer (001) BCC 7101eV)
Energie des électrons : de 20 a 200eV : A=0,2nm

- sphére d"Ewald Réseau
vide ANRlot—y réciproque
Source d’e \1
5 accélérésa V
g 2 /dihkly
S
D

grille de
deétection
sphérique

Idem + 2 plans de MgO

95% des e qui ressortent
- proviennent de 36 : LEED
= sonde plusieurs plans
o
c I
9
©
= grand avantage du LEED:
5 SR AT on voit directement le
0 Energie (eV) q réseau réciproque

S. Andrieu — PULSE-oct.2018 7



L g~ J‘lﬂn— UNIVERSITE
: i) DE LORRAINE

} Imstitut Jran LlLamaur

| - Principe: exemple d’un monocristal

Géomeétrie et images obtenues : LEED

Tiges de tro kcran
erique
Energie faible
= kfaible
= Rayon sphére d’Ewald faible
= Angle diffraction grand
= réseau grand

Energie grande
= kgrand
= Rayon sphére d’Ewald grande
= Angle diffraction petit
= réseau petit

On voit plus de taches

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018 8
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| - Principe: exemple d’un monocristal

Géomeétrie et images obtenues : LEED

Quand on augmente Vue de face
I'énergie des e- incident, on
voit défiler les plans du
réseau reciprogue
0

M

On obtient de l'information sur le réseau réciproque 3D

méme si la surface est lisse (en RHEED non)

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018 9
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| - Principe: exemple d’un monocristal

Géomeétrie et images obtenues : RHEED

, ] 34 tres grand ! => incidence rasante.
g ¢ 1°: on ne voit que le dernier plan !
Energie des o o ]
électrons : de S
10 a 40 KeV : T
A=0,01nm ‘0
Nob) 1
& saal FEEPEPETTIE PR | PR |
I 10 100 1000
Energie (eV) q
canon e
acceélérés ¢échantillon
aHT
e hublot
ecran
QE#91q ECLau
vide 2bpere
(LoycamnLe

LIGez qe

dans le cas idéal, cliche de points !

Réseau réciproque pas accessible directement! Mais....

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018
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| - Principe: exemple d’un monocristal

Géomeétrie et images obtenues : RHEED

Des contraintes physiques vont simplifier 'analyse :
- la sphére d’Ewald a une épaisseur finie (relation d’incertitude)
- les tiges ont une épaisseur finie (taille finie des objets diffractants)
- A trés petite, rayon de la sphére d’Ewald trés grand ~ plan

=> On « voit » les tiges de troncature

Réseau Exemple : Cozl\/InSi
Réciproque 5 dS'Ehértled
1 LA wa Ecran Z=51 1
=ai RHEED
I °
~ 1ére Zlond Y=M
S de Laue ° °
. | J
/5 \ X: * ‘
Vue du }I
2eme Zone eme
haut : w de Laue aue
) '-.'-:.-:-:'{:{::'{:-: 1ére Zone
NV de Laue

En RHEED on « voit » les tiges.
Il faut reconstruire le réseau réciproque

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018
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Il - Caractéristiques propres en LEED et RHEED

correction relativiste

classique 2% a 40 KeV
: - T LEED: V=100eV, A=0.2nm
Longueur d'onde 1= . RHEED: V=30 KeV, =0.007nm
vV2me 14—V ]
2mol?
Dispersion en A (HT V) Divergence angulaire du faisceau
cohérence du faisceau L A _ AV Lo L _ A
" A4nAd 271 AV * 2Ak 4r0

technique A (nm) V/AV 6 (°) L, (hm) L, (nm)
LEED 0,2 5000 0,02 160 50
RHEED 0,01 10000 0,01 16 5

Cohérence plus grande en LEED qu’en RHEED (tout au moins

latéralement). On récupere une cohérence grande en RHEED en
travaillant en incidence rasante (le long du faisceau)

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018 13
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Il - Caractéristiques propres en LEED et RHEED

Espace direct Espace réciproque

Ecarts e entre points
de diffraction sur I'écran

¢cran .
sphere

d’Ewald QO 0

Contrainte: I'écran
fait 10cm de diametre
e fixé agg cm

En LEED ; A~d En RHEED : A<<d
) techniques A (nm) D
1+( D J = - 1 - e(hkl); A LEED 0,2 De l'ordre de e
e(hkl) B 2 D d(hkl) e——
— = | l1- RHEED 0,01 jusqu'a 20xe !
d(hkl) 2d (hkl)

Conseéquences tres importantes :
LEED : échantillon prés de I'écran : pas d’analyse en cours de dépdot

RHEED : éloigner I'écran pour avoir une image pas trop petite : analyse
en cours de dépot possible !

S. Andrieu — PULSE-oct.2018 14
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;

- Principe: exemple d’un monocristal

LN
‘ Géomeétrie et images obtenues : LEED

S
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- Principe: exemple d’un monocrista
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lIl. Détermination d’'une structure de surface en RHEED

Détermination des diagrammes RHEED a partir du réseau direct
Détermination du réseau direct a partir des diagrammes RHEED
Cas d'une surface avec motif a deux atomes différents

Surstructure de surface
Détermination de surstructure: limitations

October 9, 2018
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Il - Détermination d’une structure de surface en RHEED

Détermination des diagrammes RHEED a partir du réseau direct

e-selon  résean direct résean réciproque écran F.3*%= 6 6* =2
2 /a T _:" B ".—» B
«— ;2% ab*=b.a*=0

1,9 b "*E $omp On a sur le papier les
N a* distances entre raies
- pour chaque image, et

m I'angle gntre chaque

image

©.,1)

A partir des images
obtenues, il suffit de les
I Zn/d

identifier par rapport au
calcul et le cristal est
orienté

(1,1)

&
,4'%'

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018 19
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Il - Détermination d’une structure de surface en RHEED

Détermination du réseau direct a partir des diagrammes RHEED

Orgine .o e e e

sphére d'ewald pour
chaque diagramme

Cette fois on repere les différentes images avec
les angles entre elles, on choisit une image de
reférence, et on reconstruit le réseau.

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018

Diagramme 1

réseau reciproque

Diag ramme 3 Diag ramme 2

On obtient le réseau,

mais pas le motif

20
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Il - Détermination d’une structure de surface en RHEED

Cas d'une surface avec motif a deux atomes différents

On calcule le facteur de F(hkl) = Fumg + Foexpin(h+k) = Fpg+Fo  si h+k=2p
structure comme en diff. RX
Cas du MgO =FMmg-Fo  si h+tk=2p+1

MgO (001) réseau réciproque
réseau direct
+]

o O

o O e intensité forte
o intensite faible

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018 21
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Il - Détermination d’une structure de surface en RHEED

Surstructure de surface

, . , , , . a’s ull u12 a
On écrit le réseau de surface mesuré / réseau de la structure massive 5 =

S

matrice non diagonale
Cas simple ou la matrice est diagonale
réseau du dessous ~ ' 3 2 _1a
QP (b) i [1 1 ](b)

b T
réseau du dessus Mais réseau
hexagonal plus

(X
O plan du dessous |
O plan du dessus )Sl grand tourné de 30°

= J2.|= b= v3a
a) [2 o)a
o)1 o

Reconstruction
S (V3x+/3)r30°
Reconstruction 2x1

si les bases sont colinéaires, on note la surstructure (as/a x bs/b) et si la structure a la

a

méme symetrie mais est tournée d'un angle o, on note alors (as/a x bs/b)Ra

S. Andrieu — PULSE-oct.2018 22
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Il - Détermination d’une structure de surface en RHEED

Détermination de surstructure: limitations

Alliage d’'Heusler cubique NiMnSb — surface (001)
On observe un réseau carré / symétrie d’'ordre 4 : mémes clichés par rotation de 90°

Raies en ¥4 Y2 ¥,
0, 90, 180, 270° 45, 135, 225, 315°

: 3

recuit a 650C
Reconstruction
semble étre
une 4x4 ?

Ce n’est pas un réseau 4x plus petit
C’est plus compliqué

Réseau réciproque
reconstruit

S. Andrieu — PULSE-oct.2018 23
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Il - Détermination d’une structure de surface en RHEED

Alliage d’'Heusler cubigue NiMnSb — surface (001): Le STM montre tout autre chose!

STM mélange de

Ax1 + 1x4 + 2x1 + 1x2 11! 1x4

2x1

""""""""

S. Andrieu — PULSE-oct.2018 24
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V. Surface non monocristalline, surface a défauts

Polycristal rugueux
Polycristal lisse
Monocristal rugueux
Mosaicite, facettage
Ordre a une dimension
Réseau de dislocations

October 9, 2018
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IV - Surface non monocristalline, surface a défauts

Polycristal rugueux

Polycristal avec orientation des grains aléatoire : anneaux, structure cristalline identifiable

Cu CFC sur verre @300K

Rayon R des anneaux pour une
structure cubique

R o« \h? + k2 + [2

CFC : h,k,| méme parité
(111) (200) (220) (311) (222)...

CC : h+k+l pair
(110) (200) (211) (220) (310)...

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018
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IV - Surface non monocristalline, surface a défauts

Polycristal rugueux

Polycristal avec orientation des grains non aléatoire

Polycristal avec texture de fibre:

Exemple fer bcc pousse en plan
dense (110) => grains orientés
selon (110) suivant la normale,
orientation aléatoire dans le plan

=> certaines directions non
décrites
C’est modélisable !

Tiré de P. Fréchard, S.Andrieu
Surf. Sci.,360, (1996),p.289

30 cmend

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018
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IV - Surface non monocristalline, surface a défauts

polycristal lisse

Axe de texture de fibre mais lisse : On ne
verra donc pas l'image RHEED changer
lorsqu'on tournera I'échantillon !

Résultat tout a fait surprenant pour des
habitués des monocristaux, mais résultat
explicable !

Superposition des 2 images RHEED
obtenue sur le plan (110) du Fe CC

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018 29
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IV - Surface non monocristalline, surface a défauts

Monocristal rugueux

d

certains électrons « traversent » la matiére
par endroit et ressortent si la taille
traversée est inferieure au libre parcours
moyen des électrons

Ce type d'images dit immédiatement a
I'expérimentateur que la surface n’est pas
plane... mais quelle rugosité ???

Le RHEED ne permet pas de répondre

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018 30
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IV - Surface non monocristalline, surface a défauts

Mosaicité, facettage

certains électrons « traversent » la matiere par endroit et ressortent si la taille traversée
est inférieure au libre parcours moyen des électrons

2nde électrode NiMnSb

NiMnSb

2
=y fa .
Vg0 _; 3‘ " Points : diffraction 3D a travers les ilots
: Raies verticales : facette du dessus
100 nm Champ sombre MgO/V Raies inclinées : facettes latérales

E. Snoeck CEMES-CNRS

Tiré de These de P. Turban (2002) Université H. Poincaré

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018 31



- VL~ - @ QO e

Imstitut Jran Llamaur

IV - Surface non monocristalline, surface a défauts

Ordre a une dimension

chaines linéaires d'atomes de parametre a, toutes paralleles, mais dont la
distance entre ces chaines est aléatoire : réseau réciproque constitue de plans

a 2n/a
+|—|+ «»

0000000000
0000000000 1 1
o0 00000000

o000 00000000

00000000000

réseau direct réseau réciproque

Voir Delescluse et Masson, Surf. Sci., 100, (1980), p.423)

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018 32
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IV - Surface non monocristalline, surface a défauts

Exemple : pollution oxygene sur V(001)
Au STM on voit des lignes parallele distribuées « aléatoirement »
selon (100) et (010)

1
Tiré de Andrieu et al, Surface Science 651, 154-163 (2016)

S. Andrieu — PULSE-0ct.2018 33
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|V - Surface non monocristalline, e
surface a déefauts

Ordre a une dimension

second jeu

. < de plans
Exemple : pollution oxygene chaines // [01]
sur V(001)
sphére d’Ewald pour k // [10]
En RHEED ?

Lignes selon (100) et (010)
donc 2 jeux de plans dans le
rés.réc. Perpendicualires aux

lignes

Intersection d’un plan avec la
sphére = disque
Projection sur I'écran = lignes
ou paraboles

Tiré de F.Dulot et al, Surf. Sci. 473, p.172-182 (2001)

sphére d’Ewald pour k // [11]

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018 34
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IV - Surface non monocristalline, surface a défauts

Réseau de dislocations

Croissance de MgO sur Fe(001)
Misfit 4%, relaxation plastique a 5 plans
Apparition de dislocations
Les images LEED/RHEED changent
[
T/

RHEED
Dislocations émergentes Beam along [100] Beam along [110]

— Courbure de la surface
— Raies courbes en RHEED
—> « Croix » autour des taches

en LEED

Surf. Sci. 656, 140147 (2017)

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018 35



- VL~ - @ QO e

Imstitut Jran Llamaur

IV - Surface non monocristalline, surface a défauts

Réseau de dislocations

On filme la croissance, et on peut faire des différences
d'images pour mieux voir ce qui se passe

AVI] \ I
AV]

film1-100-raw.avi film2-110-raw.avi

] L)

film1-100-diff.avi film2-110-diff.avi

Films disponibles sur la page web de surface science
Bonell, Andrieu, Surf. Sci. 656, 140-147 (2017)

S. Andrieu — PULSE-oct.2018 36
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PLAN

V. Les oscillations de RHEED

croissance 2D sur une surface plane
Passage d'une croissance 2D a 3D
Pas d’oscillations = croissance 3D ?

October 9, 2018
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V. Les oscillations de RHEED

croissance 2D sur une surface plane

October 9, 2018
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V - Les oscillations de RHEED

RHEED
screen

record with time

!Vl

film2-110-raw.avi

S. Andrieu — PULSE-0ct.2018 40
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V - Les oscillations de RHEED

Phénomeéne d’interférence

1 oscillation = 1 plan atomique & : |
= ;“4

Amplitude max en condition
d’anti-Bragg

Intensit¢e RHEED
A

>

2hsing = (n+%)/1

| t T temps de dépit

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018 41
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V - Les oscillations de RHEED

croissance 2D sur une surface plane

Exemple : a Fe/MgO
LL
Croissance de MgO sur Fe, V, %
(variation du misfit) D
= Fe, .V, ./MgO
1 oscillation = 1 plan 2 - e
5
Atténuation des oscillations £
apres la relaxation plastique
Fey Vo /MJO
|
| | | |

0 5 10 15 20 25
Epaisseur de MgO (MC)

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018 42
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V - Les oscillations de RHEED

croissance 2D sur une surface plane

7000 T T T T T T T T
2 Co,MnGe(001)
=
Mais parfois 2
1 oscillation = 2 plans atomiques ! oy
8 6000 +
Tres courant pour les semi- %
conducteurs (covalent) : la brique ' </ >
de base Si entouré de 4 Si par 8 a6 A e B
exemple trés stable time (s)
voit | sur les Heusler
— O TIUX 2. atcm-.S
Se voit aussi sur les Heusle s Co flux - 2.10™ at/em?
II (WS Ge and Mn fluxes: 10 at/cm?.s
= oy &, Surface density: 1.2 10" at/cm
@ @ e Time to complete 1 ML : 3 sec
o ¢ @ RHEED période: 6.0 sec

S. Andrieu — PULSE-oct.2018 43
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V. Les oscillations de RHEED

Passage d'une croissance 2D a 3D
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V - Les oscillations de RHEED

Passage d'une croissance 2D a 3D

Modele cinétique en prenant en compte la diffusion de surface - Cohen et coll. (Surf. Sci., 1989)

e N

Flux incident Flux provenan I h -
alimentant la lrjl+f r?or? r:cctjg\?eftlec?ugr € Flux quittant la couche n
: P alimentant la couche n-1
couche n n+2) alimentant la couche n

La diffusion de surface est représentée par le parameétre k:

- kinfini : la croissance est 2D, la couche n ne pousse pas tant
gue la couche n-1 n'est pas terminée

-k nul: pas de diffusion de surface, croissance 3D

-k fini : début de croissance 2D puis la rugosité se déeveloppe

S. Andrieu — PULSE-oct.2018 45
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V - Les oscillations de RHEED

kinfini

Passage d'une croissance 2D a 3D

A partir du calcul du recouvrement, on peut calculer
le facteur de diffusion (surface) et modéliser tres
simplement I'évolution de I'intensité RHEED

k fini non nul

o 1 2 3 4,
nombre de plans dépos

2 38 4 5 6 7 Message : méme une trés faible rugosité
quantite déposée (nbre de plans) , ) . . .
atténue I'amplitude des oscillations !

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018 46
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V - Les oscillations de RHEED

Passage d'une croissance 2D a 3D

Exemple : croissance de Ni sur V(001)

Dépot de 2 plans examinés en STM: Forte atténuation des
La 3¢me couche commence avant que la oscillations dés le 2" plan
2nde soit compléte
| | |
Ni/V(001)-
300K |

Intensite RHEED

1 1 1
0 100 200 300 400
temps (s)

Attention : le moteur ici est sans doute le

fort désaccord paramétrique plutdt que la
diffusion de surface

S. Andrieu — PULSE-oct.2018 47
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V. Les oscillations de RHEED

Pas d’oscillations = croissance 3D ?
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NON ! Croissance par
avancée de marches

NON !l Croissance hors équilibre, densité de marche augmente => diffusion de surface
insuffisante pour atteindre les marches au départ, peut étre suffisante ensuite

Voir Baye & Massies, Europhys. Lett. 11, (1990), p.769
Et Sudijono et coll. Phys. Rev. Lett., 69, (1992), p.2811

En 3D, les images deviennent
spotty, en 2D non.

S. Andrieu — PULSE-o0ct.2018
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VI. Informations sur la distance dans le plan

Détermination de I'épaisseur de relaxation plastique

Relaxation par changement de structure
Autre exemple : Réseau de dislocations
Oscillations du parametre dans le plan
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VI. Informations sur la distance dans le plan
Détermination de I'épaisseur de relaxation plastique
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VI - Informations sur la distance dans le plan

a
Détermination de I'épaisseur de relaxation plastique ‘
Cette fois on suit en temps réel ' ‘ ‘ ‘
un profil de raie ' ' ’ ' '

= On obtient un graphe
pixels=f(t) avec l'intensité en
niveau de gris

Intensite

On voit tres bien les
oscillations d’'intensité
Mais on voit aussi que la
distance entre raies changent

Temps (s)
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VI - Informations sur la distance dans le plan

Détermination de I'épaisseur de relaxation plastique

@ UNIVERSITE

DE LORRAINE

2 exemples de détermination de I'épaisseur critique en utilisant le
RHEED lors de la croissance de GaN sur AIN a gauche et AIN sur
GaN a droite (courtoisie de J. Massies CRHEA)

25 ; . .
3 = 1] début de ia T =800°C
¥ 20k E. relaxation plastigue
g 1.5 g—
a Début de Ia £ 0
& , gl relaxation plastique ‘E
? 5
;E 0.5 B
& T
ﬂ D --o-o0gpmaae - e e ecamswas s sas
: 32
05 ~ o
% T =800°C Pt
E =1 |:| L _3 pal PR il N L
1 10 10 1040 1000
Epaisseur de GaN (MC) Epaisseur d'AIN (MC)
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VI. Informations sur la distance dans le plan

Relaxation par changement de structure

October 9, 2018
54



UNIVERSITE
DE LORRAINE

Imstitut Jran Lamaur

VI - Informations sur la distance dans le plan

Relaxation par changement de structure

On peut aussi détecter un changement de structure si de nouvelles raies apparaissent!

— / Co on Fe(001
ﬁdepose sur une surface de fer (OON
a) BCC Fe(OOl)

On suit le profil en

g cours de dépat.
+ Lorsque la structure
g de Co passe de BCC
o) a HCP, de nouvelles
5 raies apparaissent
= On determine h¢
\ HCP relaxation
O Manip identique pour H
HCP Co(1120) des dépots d’alliages =2
2 0,1
La phase stable de Co est HCP, mais il Co,Fe;., on Fe(001) E
pousse d’abord BCC sur Fe puis relaxe dans h, =f(x) =
&structure HCP qui s’épitaxie selon (1@ o =y ]
\ Co content (%) /
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VI. Informations sur la distance dans le plan

Autre exemple : Réseau de dislocations
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VI - Informations sur la distance dans le plan

Autre exemple : Réseau de dislocations

Profile
RHEED during MgO on Fe,V,(001)
screen deposition

I
2 10
MgO on Fe L V (001) 7
- : : . X Ix . b (2.
kS 1/h (ML) < 15 3
= ey =) c
S = 2 = =
oy | 01 | iy g:J"
‘C_‘G 25+ @ . O (@)
9 - . o> 20 -
O [ 0.0 + 2
g 15 ] 20 40 60 ,_é_|
i | —Q— o5
b 5% . . . a)
0 20 == 60
x (%) x=0 10% 20% 30%
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VI. Informations sur la distance dans le plan

Oscillations du parametre dans le plan
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VI - Informations sur la distance dans le plan

Oscillations du parametre dans le plan

Pendant le régime élastique (avant la relaxation) on peut voir des
oscillations du paramétre moyen dans le plan !?

<0

Massies et Grandjean Intensité

(Phys. Rev. Lett., 71, 1993, p.1441)
Relaxation en bord d’ilots

FWHM
. e, Parameétre
Ce qui est aussi intéressant,
c’est que la largeur a mi-hauteur VNS BEREE
; . 1 2 3 1 2 3
(FWHM) varie aussi, en Recouvrement (MC) Recouvrement (MC)
opposition de phase avec les
A ). |
oscillations d’'intensité ! — oy = S A
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VI - Informations sur la distance dans le plan

Observé sur de nombreux systemes Surf. Sci. 446, p.241-253, (2000)
En accord avec relaxation en bord d’ilots Surf. Sci. 488, p.52-72, (2001)
© "Mn/Fe(001) Ni/V(001)] ©Ni/Ni(001)]
= 350K ] 300K | 430K
=
L
C—
- Misfit >0
a5
1.015
f.ﬂo 1 ik { 101
s :
/\\ R 41.005
Vi 098 rwm 1
0T 700 3007 0 200 400 600 800 ° 10 200 400 600 800
temps (s) temps (s) tem ps (s)
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VI - Informations sur la distance dans le plan

Oscillations du parametre dans le plan

Méme parfois observé en homoépitaxie ! kinetic energy (eV)
Exemple V sur V(001) Surf. Sci. 446, p.241-253, (2000) 420500 51020 40 010820
T T T T T m [ 1r 1
z
8 8]
l5 j——
5
0
9.
L (o]
13 9
o M
=
X 2
N AN
) 2
v 11 1.00“« mlut "ON‘
SO a1 (1 5
A 099l I L![‘M =
7 w | '\ TN
. 0.98" T -5tk || ul il L i M A
|
| 0 50 100 150 0 50 100 150
deposition time (s)

0 50 100 150 200
temps (S) paramétre moyen de départ =surface

reconstruite # du massif => misift !
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VIl — Densité de nucléation

Oscillation de la largeur a mi-hauteur, densité de nucléation

On fait 2 manips a priori identique sur 2
échantillons différents
Amplitude de relaxation variable ??? Dépend de la
taille des Tlots, qui se voit sur FWHM !

Exemple : Mn sur Fe(001)
Mn fortement sensible a contamination en oxygene

Distance relative <a >/a

= beaucoup d’O, nombreux petits ilots 2D, proche .
0 2 4 6

les uns des autres FWHM large, relaxation en = -
yn . epaisseur deposee (MC)
bord d’ilots importante

7/'a)

= Peu d’O, peu d’ilots gros et espacés, FWHM
petite, relaxation en bord d’ilots moyennée avec
la distance atomique dans l'ilot (contraint) donc
faible

Mn/Fe(001)
300K

..........

FWHM (en

Appl. Surf. Sci., 188, (2002), p.97-102
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VIl — Densité de nucléation

Oscillation de la largeur a mi-hauteur, densité de nucléation

Pourquoi oscillations de largeur ?

Distribution d’ilots en surface réguliére
(imposée par diffusion de surface):
distance entre ilots = L

Les ilots forment alors un réseau de
plots qui vont donner des satellites
autour des raies speculaires a 2n/L

résolution
En général, résolution insuffisante en limitée
RHEED, FWHM = 2nr/L.

— Densité de nucléation
1/L? ~ (FWHM/47)?

Appl. Surf. Sci., 188, (2002), p.97-102  EBILIIETREREE [o]gNe [N o | = = DR ololV| =18]0 gg[1p1 (=]}

la taille de I'image et donc la résolution
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VIl — Densité de nucléation

Oscillation de la largeur a mi-hauteur, densité de nucléation

Densité de nucléation calculée
1/L2 ~ (FWHM/47)?

Densité de nucléation
(FWHM/47r)? (site/cm?)

Comparaison avec STM
pour Fe(001) en température

10" : X ¢ °
- ; ; Fe(001)
. 4 X Fe -Stroscio
B V(001)
*  Nb(001)

101:LIA;lLllLlJllAlAlllllAlAllAll

Appl. Surf. Sci., 188, (2002), p.97-102

1000/T (K 7}

La largeur a mi-hauteur max donne une tres bonne idee de

la densité de nucléation
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VIl — Densité de nucléation

Oscillation de la largeur a mi-hauteur, densité de nucléation

~ N

50 o— - o
-
-
-
A4
»

100 } ¢ .
M

Donc attention, on obtient I'ordre de grandeur de la densité

de nucléation, car s’ajoute des effets de diffraction !
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Conclusions

» LEED - beaucoup utilisé par physicien et chimiste des surfaces:
- on adirectement le réseau réciproque, mais pas les tiges
- pas en cours de croissance
- Modélisable en intensité (surstructure)

* RHEED - indispensable pour les gens de la croissance épitaxiale (MBE, PLD) :
- On a les tiges mais il faut reconstruire le réseau réciproque
- Utilisation en cours de croissance en épitaxie
- Oscillation d’intensité << mode de croissance
- Variation relative du parameétre moyen dans le plan < relaxation
- Densité de nucléation en croissance 2D
- Ordre a une dimension, mosaicit€, facettage, réseau de dislocations
- Modélisation en intensité extrémement difficile

On ne peut pas faire de MBE / PLD sans RHEED ! Aujourd’hui, on “filme”
systéematiquement la croissance. Et on travaille a la tension la plus basse possible.

Aussi un outil tres précieux pour des films polycristallins (pulvérisation cathodique)
et tres peu utilise !!!
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UHYV tube 40m (+ 30m for industry): 23 experiments connected — 6 MBE, 1
PLD, 3 sputtering, 1 ALD, 3 puscopes, 3 AES/Auger, 1 Kerr in situ, 1 Spin-
resoved ARPES...



June 2017 : Anew RIBER
MBE with 24 elements (3 e-
gun 6 pockets, 6 cells) to

November 2017 grow ternary & quaternary
Heusler



