Ligne InterFaces

INTRODUCTION

En 2012, la ligne IF a fonctionné parfaitementjwiént 351 shifts de 8 heures de
faisceau pour 24 expériences sélectionnées parcdestés de programme. De plus 6
expériences portant sur les thématiques de reahatel groupes locaux ont été faites, 3
périodes de tests ou de mise au point des instignpéanifiées, et quelques shifts dédiés a
'accueil d'étudiants. Avec 22 publications, la guotion scientifique reste a un niveau
constant par rapport aux années précédentes

Sur le plan technique, plusieurs faits marquanité & souligner ; la mise en service du
nouvel instrument de microdiffraction avec des permiances bien meilleures que l'ancien
systeme, et I'obtention des premiéres croissaneagdo-fils de Ge et Si avec l'installation
UHV-CVD. Nous avons aussi obtenu un financement BEEX CRG/F dont une part
conséquente va permettre la jouvence de l'instrandencroissancein situ (INS) et du
diffractometre associé.

Si le personnel permettant de développer et dabgul les instruments micro-
diffraction et GMT est suffisant, la situation umstrument INS est plus critique.

En effet, d’'une part la thématique UHV-CVD a éhdadée par un jeune chercheur
CEA, Tobias Schulli, qui est parti a 'ESRF il yrais ans pour prendre la responsabilité de la
ligne IDO1 et n'a pas été remplacé. Ce sujet edepgaar un thésard et un post-doctorant qui
doit de surcroit assurer une partie du role decalloontact ». Le contrat de post-doctorant
s'est terminé fin septembre. Le recrutement d'wveau post-doctorant est en cours et sera
prochainement finalisé ; cependant 'embauche dchercheur en contrat permanent serait
plus que souhaitable pour prendre en charge ¢etedtique particulierement complexe.

D’autre part, le poste de technicien CEA qui dis en 2007 fait clairement défaut
sur la ligne, ou il ne reste plus qu'un seul tedleni CNRS, en charge de la maintenance de
'ensemble de la ligne et du fonctionnement dstfiment INS, avec pour mission premiere
la préparation de l'instrument pour les expériemtassutilisateurs. Or avec le déploiement du
projet de jouvence de l'instrument (INS2) I'exsertde ce technicien est indispensable et il
faut qu'il puisse sur les 3 ans a venir consaarergrande partie de son temps (il y est affecté
a 90%) a ce projet. Si dans ce laps de temps pomdant a la phase d'étude et de
construction du projet INS2 on souhaite continueusrir I'instrument INS aux utilisateurs
externes, I'embauche d'un technicien pour prendreharge une partie du fonctionnement
guotidien est aujourd’hui indispensable.

Sans ces deux postes, I'équipe de la CRG-IF né gmantir a la fois, le bon
fonctionnement de la l'instrument INS en tant cifitmment ouvert a une communauté, le
développement de la thématique UHV-CVD et l'avarer@du projet de jouvence d'INS.

Afin d'illustrer l'activité de la ligne, nous pefgons pour chaque instrument les
développements techniques puis quelques résuttgisriants. Nous donnons par la suite la
liste des publications auxquelles les chercheurmembres de I'équipe de la ligne Interface
sont associés.



1.Développements technigues

1.1 Projet EquipeX CRG/F : INS2

Un élément majeur du projet EquipeX CRG/F consitelévelopper un nouvel
ensemble diffractométre + chambre ultra-vide, cdedfinstrument INS. Nous avons lanceé la
phase de pré-étude de ce projet, que nous nomiN&@%s des le printemps 2012.

Les principes guidant cette pré-étude sont :

-1- Une chambre ultra-vide plus versatile, se ragpant encore plus d’'une MBE, comportant
un grand nombre de sources et d'instruments detéaisation, permettant de minimiser les
ouverture/étuvages ;

-2- Une conservation des trois techniques prinepalGISAXS, GIXD et Réflectivité)
couplées pour caractériser les nanomatériaux dlganélaboration, en les améliorant;

-3- Une possibilité d’accélérer les mesures afigtudlier des croissances (de boites
guantiques, de nanofils etc....) par MBE ou CVD engs réel, a I'échelle de la seconde.

Nous avons dans un premier temps cherché des@wutiomplétement nouvelles,
pour finalement aboutir a un projet similaire sargrincipe a l'instrument actuel, mais
comprenant un grand nombre d’améliorations. Pareties-ci, la fenétre de béryllium
d’entrée est a présent fixe et éloignée de la chensuivie de fentes en ultra-vide et d'un
long soufflet, permettant d’accommoder le mouvendendéfinition de I'angle d’incidence, et
deux fenétres de béryllium sont prévues en sditiee pour la diffraction aux grands angles ;
l'autre pour la diffusion aux petits angles (GISAX6Eréflectivité), elle aussi tres éloignée de
la chambre, ce qui permet d’éloigner le « puitsasrdt du faisceau direct, donc d’augmenter
le résolution aux petits angles et donc la taide dbjets étudiés.

La plupart des sources d’'épitaxie par jets molé®ikt des instruments développés au
cours des années précédentes peuvent étre momidsasement sur la chambre ultra-vide,
bien plus grosse que la précédente, de méme queutits supplémentaires, tels que des
ecrans pour le faisceau X diffusé ou pour lesretteculaires, des pyrometres couvrant toute
la gamme de température de 500 K a 1800 K ou endeseoutils de polarisation de
I'échantillon. Nous réutiliserons le four développes dernieres années, qui donne entiere
satisfaction.

La chambre ultra-vide avec ses fenétres de bémyllaoudées par bombardement
électronique, cceur de l'instrument, est en fin dé&dgiude, et sa faisabilité est a présent
évaluée par les fabricants de fenétres de bérylliemparalléle, nous commencgons a étudier
'ensemble de couplage de la chambre au futuradiffmétre, comportant entre autres un
passage tournant a pompage différerttehoc L'étape suivante sera une pré-étude succincte
d'un gros diffractometre entrainant la chambrecetpté a celle-ci et de l'intégration de ces
deux éléments, avant envoi d’'un cahier des changes$abricants potentiels.

L’étude détaillée de la chambre ne pourra commemngeceune fois les principes
généraux des deux é€léments (chambre et diffractejnetlidés, donc probablement au
printemps 2013.
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Figure 1 : Chambr ultra-vide en cours d'étu
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1.2 Instrument de micro-diffraction en faisceau blac

Nous avons mis a profit l'arrét long de I'ESRF ptarminer le développement et
tester le nouvel instrument de micro-diffractionfaisceau blanc. Les objectifs visés par ce
nouveau projet étaient multiples :

— Fournir un faisceau blanc de taille plus petitpiquement 200x300 nm avec une

densité de flux augmentée d'un facteur 15 au mimimu

— Améliorer notablement l'ergonomie de linstrumemt termes de réglage de

faisceau et de mise en place des échantillons

- Etendre le champ des mesures possibles en offamodvelles géométries de

détection.

La taille du faisceau produit par l'instrumer
précédent était limitée principalement par
qualité des miroirs, leur systeme d
courbure et de positionnement. Notre cho
pour le nouvel instrument s'est donc por
sur des miroirs en verre a courbure fix
avec un dépbt de platine (Fig.1). Ce
miroirs d'une qualité optique exceptionnell
ont été fabriqgués au Japon par Jtec. Ce
compagnie utilise un procédé de polissa
EEM (Elastic Emission Machining) _
permettant d'obtenir des miroirs a |
courbure fixée et avec des rugosités ultim
Ainsi que nous le soulignions déja dans
rapport précédent, les mesures
vérification faites a I'ESRF ont confirmé de
erreurs de pente inférieures & 0.15 prad,
erreurs de forme inférieures a 1.6 nm et u
rugosité de l'ordre de 0.2 nm. Les del
miroirs sont positionnés par des hexapoc
avec des résolutions inférieures & 50 r
pour les translations et 200 nrad pour |
angles. La partie microscope optigL
permettant de régler le faisceau en
visualisant sur un cristal mince de YAG
elle aussi été améliorée. Si l'optique
microscope a été conservée, les translatic
meécaniques portant cette colonne ont ¢
repensées afin de garantir une excellel
reproductibilité. La caméra du microscope
été remplacée par une caméra numeéric
beaucoup plus performante et offrant
champ plus grand. Le systéme pour por e
I'échantillon a été conservé pour des raisc £gure £ - Insmrument de ""m“rﬁ"”'”’“ en faisceau
de compatibilit¢ avec tous les dispositi ~"

susceptibles d'étre utilisés pour les

différentes mesures : machines de traction, faatgtion pour les mesures de tomographie
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Laue, systéme de fil pour les mesures en 3D. Tensémble est porté par une table anti-
vibrations active. Les caméras de détection aveguigles sont collectés les diagrammes de
Laue ont été conservées, ainsi que la détectiditudeescence. Par contre les caméras sont
maintenant orientables par rapport a I'axe du daisc(rotation de 0 a 45°, translation de
+100mm). Elles sont portées par une translation onsie ayant une trés grande
reproductibilité. L'ensemble du logiciel de congrdlle l'instrument a été réécrit. Nous
disposons maintenant d'un systéme avec une intedtilsateur plus conviviale et aussi plus
performante, ce qui apporte un gain de temps suadquisitions.
Les premiers tests réalisés valident le~
différents choix. La taille du faisceau
mesurée est bien celle attendue, s
200x300 nm (FWHM), avec un faisceal™
dont le profil est tres propre. Contrairemer
a l'ancien dispositif le faisceau produit es
en effet beaucoup mieux défini notammer
dans les pieds qui ne présentent pas
surintensité. Ceci est obtenu en utilisar
toute la longueur utile des deux miroirs
focalisants. Le gain en densité de photor
est bien celui attendu soit un facteur 16, u
facteur 4 provenant de la réduction de taille
et un autre facteur 4 de la plus grand
acceptance des 2 miroirs focallsar_lts. D'al e L - xR 194 mn
part la table filtrant les vibrations | s

i A i Datafile : home/gonioidatallaue.14Nov12 Lastscan : 263
ggl\éearseﬁl; Sgﬁdogedeu?reéqitéir(]:gztlgrlﬁod:z ‘Figure K Nanof_ils de Cuivre 250 nm sur substrat Si,

. . ; ' microscope optique

les images du microscope prises avec i«
nouvelle caméra sont de trés bonne qualité et gmein repérage aisé sur les échantillons.
A ce jour nous sommes encore confrontés a un prebide stabilité du positionnement de
I'échantillon par rapport au faisceau, qui lui & unille stable au cours du temps. Nous
travaillons sur la résolution de ce probléme enlysaat plus particulierement les aspects
thermiques afin de corriger les dérives.

3 microns

Parallelement au développement de l'instrument Kéwgloppons aussi les codes de calcul
(projet LaueTools). Les routines d'affichage desogmaphies d'orientation et de contrainte
ont progressé. La figure 4.a montre par exemple desntations locales de l'axe
+z échantillon et de l'axe #x_échantillon dans keees cristallographiques, dans un
polycristal de CdTe (grain avec les pics les phisrises). L'échelle de couleur utilisée pour
cette figure est représentée a gauche sur la figureElle est équivalente a I'échelle de
couleur utilisée dans XMAS, représentée a droitdadigure, a une normalisation prés. La
figure 5 montre par exemple les déformations é&ass déviatoriques locales dans un
polycristal d'UQ. L'analyse d'une série de diagrammes de Lauemrstidnnelle sur la station
de stockage. Elle a permis d'analyser pratiquerfmmine" les données collectées sur le
CdTe enjuillet 2012.
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Figure 4.¢: Cartographie d'orientation dans un polycristal @elTe. L'orientation locale «
la maille cubique est complétement décrite pardarte de l'orientation de deux axes (i
et z) du porteéchantillon dans les axes du cristal. L'applicatdes 24 opérations de symé
cubique de déterminant 1 a la matrice d'orientatitancristal permet de ramener soit x sait -
dans le premier triangle de la projection stéréqumague. Figure 4.bcode couleur utilis
pour décrire l'orientation d'un axe (typiquement termale z_sample a la surface
I'échantillon) par rapport aux axes cristallograjgjie locaux d'un polycristal, pour un cris
de symétrie cubique. Gauche : code LaueToolstedr code XMAS. Les deux codes ultili
les mémes vecteurs rgb = [R,G,B] mais normalisé$émment (max(rgb) = 1 po
LaueTools, norme(rgb)=1 pour XMAS). La quantitéralgge avant normalisation est doni
par le ratio dM/dA, ou M et A sont deux ps sur une sphere de rayon 1 et de centre O,
OM paralléle a z_sample et OA paralléle a [001]d&ét (resp. dA) sont les distances entr
(resp. A) et le plan (O,[111],[101]).

Le tracé des frontieres entre les grains (pourlitexcila lecture des cartographies de
déformation) reste a implémenter, ainsi que leg@saux cartographies de contraintes.

dyech (microns)

o
0 15 20 25 30
dxech (microns)

ar

-0.2 0.0 0.2
strain (0.1%)

Il = missing / filtered out
(npeaks<20, pixdev> 0.3)

dyech (microns}

Figure 5 : cartographie des 6 composantes du tendewléformation déviatorique dans un polycristdJ@z2,
dans le repere échantillon (z perpendiculaire aslaface, x et y dans le plan). 3 des composantes|iges
(xx+yy+zz=0). Les composantes Xy, Xz et yz cormedpot a des cisaillements de la maille cubiqueigt@mns
des angles alpha beta gamma), et les composantes zz-yy, yy-xx a des tétragonalisations (rappera, c/b
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et b/a). L'échelle de couleur couvre une gamme d&1#\-4, donc des niveaux de déformation faibles.
structure en grains codée par les orientations tatlegraphique de I'axe x_sample est représentédana
droite. Les diagrammes de Laue a l'origine de @asographies sont multi-grains, et seul le graimdant les
spots les plus intenses est représenté ici.

2.Synthese de I'activité scientifique

2.1 Résumé de l'activité GMT

Le temps de faisceau d'aolt 2011 a octobre 2012 ldatabane GMT a été partagé entre des
expériences avec le goniometre multitechnique et feajorité) le montage de
microdiffraction Laue.

Les expériences avec le goniométre ont été mengeslqux équipes du CEA-Grenoble,
animées par F. Rieutord et G. Gébel, et une équgse Pays-Bas. F. Rieutost al ont
poursuivi leurs études des mécanismes de collagasfer de Si couvert par une fine couche
d'oxyde de silicium (voir plus bas). Dans la thémat des batteries au lithium, G. Gébeél

ont mesurén situ par réflectivité des rayons X lintercalation dgemes de lithium dans
I'électrode de Si provoquant le gonflement et baegtation de la rugosité de la surface. La
formation de la phase intermédiaire entre |'éldgtiroet I'électrode solide (Solid Electrolyte
Interphase) a été aussi suivie en variant le pelede la cellule électrochimique congue
spécialement pour la caractérisation sur BM32. eiaiket al de l'université de Twente et
Nijmegen ont caractérisé a l'aide de la diffractiensurface en incidence rasante (SXRD) la
structure atomique d'une couche mince de SegCi€posée sur un substrat de SrTiO3 par
ablation laserédx sit). La structure, nature (notamment la présencerdes d'oxygene) et la
polarité électrostatique de la derniére coucheenestn effet tres mal connues alors qu'elles
interviennent dans un grand nombre de propriétgsighes et catalytiques.

Concernant la microdiffraction, I'équipe autricmende Leoben (Kirchlechner et al), qui
appuie largement son activité de recherche surimgtument, a réalisé deux séries
d'expériences cette année portant sur I'étude pladécité a I'échelle du micromeétre dans des
micro-éprouvettes soumise a diverses sollicitatigtegsions, flexion, compressions et
tractions). La dynamique des dislocations prédjgas des modeles ou des simulations
numériques peut étre comparée aux mesures locatediffraction de Laue, ce qui permet
d'identifier les systemes de glissement activésodgine de la plasticité et de suivre
'accumulation aux joints de grains ou en surfame,l'échappement des dislocations du
matériau, selon la géométrie de I'éprouvette et moentation cristalline par rapport a la
direction du chargement mécanique. Dans le cadiétdele des mécanismes de dégradation
du revétement d'oxyde de chrome servant a la girotedes alliages métalliques dans des
conditions oxydantes extrémes, Goudeau et al osuréda déformation autour de cloques
dans le but de la comparer aux contraintes mesereé&aman et de vérifier les hypotheses
des théories prédisant I'apparition des cloquedéetivant leur évolution en fonction de la
contrainte. Enfin, une équipe du CEA-Marcoule aumn&docalement les déformations dans
une céramique frittée similaire d'un point de vuerphologique a I'U@ (combustible
nucléaire) afin de suivre I'évolution des défautsles déformations résiduelles proches des
joints de grains pendant la dissolution a l'acidague (dissolution accélérée par rapport a
celle pouvant avoir lieu pendant I'entreposageuditderme ou définitif sous terre).
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L'installation du nouveau montage a été réaliséecaurs de I'été et a donné entiere
satisfaction puisque les objectifs en taille desdaau ont été atteints voire dépassés.
Désormais, BM32 posséde le plus petit faisceaucbkn monde (h=200nm v= 300nm)
ouvrant le champ de caractérisation des déformagbmes défauts cristallins aux tres petits
objets, tels que les nanofils. Ce développementumental majeur s'est accompagné de
développements de méthodes expérimentales afigrdenter la précision des données en
déterminant la profondeur du cristal diffractant est mesurant I'énergie des photons
correspondant aux taches de diffraction. Pour gagneore plus en rapidité (résolution en
énergie égale), O. Robach a concu une nouvelleadéttie mesure de I'énergie des taches de
diffraction a l'aide du faisceau transmis par ustal de diamant.

Une expérience en collaboration avec R. BarabadhkdRidge (Tennessee, USA) et les
scientifiques de la ligne (R. Barabash, C. Kirchiesr, O. Robaclet al) a ainsi été menée
dans le cadre de l'étude de la forme des tachetade quand les déformations et
désorientations de la maille varient spatialemearisdle volume sondé par les rayons X
(aspects théorique et méthodologique): matériaudates (bi-cristal) et développement de la
microdiffraction Laue résolue en profondeur (DAXM)|'aide du masquage des spots par un
fil. L'analyse des données devrait permettre depewar cette technique de mesure avec
celles pratiqguée depuis plusieurs années a I'AR§o(ke, MI, USA). Cette technique a été
aussi employée par Palancletal du CEA-Cadarache (endommagement du combustible UO
polycristallin) et par W. Ludwiget al sur un alliage TiAl pour compléter des mesures
réalisées a I'ESRF avec d'autres méthodes émesgaasée sur la tomographie (résolution
spatiale et incertitude sur la détermination dderdg&ations moins bonnes).

Dans le cadre de I'ANR AMOS, trois expériences étét réalisées pour poursuivre 1) le
développement de la tomographie Laue (P. GergauB|eRetet al), 2) la validation de la
nouvelle méthode mise au point pour la mesure eagall'énergie des taches de diffraction
avec un détecteur résolu en énergie (O. RobacBjdardy et al, voir plus bas) et enfin 3) la
cartographie des orientations et déformations dangia en cuivre polycristallin entouré de
silicium (voir Krauss et al plus bas).

Enfin, l'instrument de microdiffraction de Laue ecaeilli 4 x 4 heures de travaux pratiques
dans le cadre des cours européens spécialisés HBQ1dnt sur l'apport des grands
instruments (rayons-X et neutrons) a I'étude dagniaaix pour I'énergie. De par la simplicité
de sa mise en ceuvre (pas de préparation d'écbantithéthodes non destructives), sa
résolution spatiale et sa sensibilité aux trésldgilbléformations, la microdiffraction de Laue
est bien adaptée a cette thématique (1 a 2 expésguar an).

L'instrument de micro-diffraction en faisceau blagai reste a ce jour unique en Europe, est
impliqué dans 3 ANR.

ANR AMOS: (coordinateur: Jean-Luc Rouviere, INAC / LEMMA)
Mesure des Orientations et des Déformations dans si@anostrutures
Début : décembre 2010 ; Durée 3 ans

Dans le précédent rapport, nous avons décrit uritbauié "en faisceau-blanc” pour mesurer
I'énergie des spots de Laue a l'aide d'un déteptmustuel résolu en énergie monté sur deux
tables de translation (méthode Energy-Resolved JER&s spectres mesurés par cette
méthode comportent a la fois des pics de fluoreszee I'échantillon et le pic de diffraction
désiré, avec ses harmoniques.

L'objectif était de disposer d'une méthode pludbléiaet plus rapide que la méthode
monochromatique pour la mesure absolue des distamiez-réticulaires (partie hydrostatique
du tenseur des contraintes).
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Un des inconvénients de la méthode "ER" est qu'edie réservée aux utilisateurs experts : le
diagramme de Laue collecté sur le détecteur 2Détmtanalysé avant de mesurer le spectre,
pour pouvoir calculer 'orientation des faisceaifkattés et positionner le détecteur ponctuel.
Cette position change d'un point a l'autre de détihon, suivant l'orientation du grain éclairé,
et aussi d'un faisceau diffracté a l'autre d'un emm@main. Ceci implique des déplacements
supplémentaires du détecteur si I'on souhaite reedes énergies de plusieurs rayons
diffractés pour chaque grain pour avoir plus dastique.

Une deuxieme méthode de mesure des énergies des espdaisceau blanc, plus simple
d'emploi, et accessible aux non-experts, a été rarseplace en juin 2012 (méthode
"Rainbow").

Cette méthode, décrite plus en détail par la sgibasiste a insérer une lame de diamant
monocristalline dans le faisceau incident, en antent'optique de microfocalisation, pour
enlever du faisceau incident un certain nombreeti@es discretes, qui sont diffractées par le
diamant. La rotation du diamant décale les énerfjlages et permet ainsi d'éteindre
successivement de nombreux pics de Laue de l'ébbianta méthode "Rainbow" a été
appliguée en septembre en lieu et place de la méthcécédente ("energy-resolved™) pour
I'expérience officielle de mesures de contraintessde SOFC de O. Sicardy et al.

ANR MICROSTRESS (coordinateur O. Castelnau, ENSAM Paris)

Hétérogénéités du champ de contraintes a I'échelldu (sub)micrométre dans les polycristaux
élasto-plastiques

Début : janvier 2012 ; Durée 4 ans

Parmi les actions prévues pour ce projet, I'acéictuelle de I'équipe CRG-IF est centrée sur
le développement du mode 3D. Rappelons que lautisol spatiale le long du faisceau
incident est obtenue en scannant un fil absorldiatmgtre 50 microns) parallélement a la
surface de I'échantillon (a 300 microns de la s@)fapour localiser la source d'un rayon
diffracté par triangulation, a partir de la pogitidu spot sur le détecteur et de la position du fil
a laquelle ce spot disparait. Les directions ald@per pour la construction du code d'analyse
ont été résumées dans un document en mai. Les dedtidialignement ont été reprises,
notamment pour déterminer la géométrie du systemetrdnslation du fil ainsi que
I'orientation précise des axes du porte-échantdims le repére de la caméra.

Les techniques de vérification des données en abexpérience ont progresse, avec un code
(aussi utilisé pour la méthode "Rainbow") qui petrahe tracer rapidement les évolutions des
intensités d'une centaine de pixels du détectgprg{iement sur les pics de Laue) au cours
d'un scan du fil. Ceci permet de vérifier la siébitu diagramme de Laue, cruciale pour la
reconstruction des diagrammes "résolus en profafidée code a notamment permis de
vérifier la qualité des données acquises pendaxpdrience de W. Ludwigt al. en Octobre
2012. Ces données, collectées sur un échantillgin aractérisé par Diffraction Contrast
Tomography sur 1ID19, seront utilisées pour le shstcode d'analyse. L'utilisation d'une
caméra FRELON lors de cette expérience a permigadeer un facteur 2 sur la vitesse de
collecte par rapport a la caméra ROPER.

Le recrutement de Fanny Grennerat (CDD CEA-Grenali@ an démarré le 8/10/12) a
permis de lancer le travail d'écriture du code @momstruction, avec pour commencer les
routines de calibration de la géométrie du fil, guiisent un scan du fil sur le monocristal de
Ge(111) "standard". L'arrivée de Jean-Baptiste jaiithése ENSAM-PIMM Paris démarrée
début octobre 2012, encadrée par O. Castelnauyiss& eenforcer I'équipe travaillant sur le
mode 3D.
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Concernant l'action menée pour la corrélation djiesasur les diagrammes de Laue, la
translation du détecteur 2D a été intégrée au reausetup de microdiffraction et est utilisée
depuis fin juillet.

ANR MécaNIX (coordinateur O. Thomas, IM2NP Marseille)

Mécanique des Nano-objets étudiée In situ par diffiction X: étude in situ des déformations et
des défauts (diffraction cohérente des rayons X) azpurs d’un chargement mécanique (AFM)
Début : octobre 2011 ; Durée 4 ans

Les premiéres expériences liées a cette ANR orfaiéfin novembre, l'installation d'un
AFM développé par I'lM2NP de Marseille se fera emir2013.

Etude des interfaces de collages oxyde de siliciumyde de silicium.
F. Rieutord (INAC), H. Moriceau (LETI)

La technique du collage direct (wafer bonding) wes technologie attractive car elle permet
d’assembler des matériaux a basse températurenéaessité de relation d'épitaxie entre les
différentes structures [1]. Cette technique esteneis ceuvre dans la fabrication du silicium
sur isolant (SOI) par la technologie SmartCut®. Paette technologie, on transfere du
silicium monocristallin sur un substrat recouvelbxgde de silicium amorphe. Dans les
premieres versions de la technologie, le collagéfextuait en collant silicium sur silicium
oxydé. En réalité, il s’agissait déja d’'un collagexyde de silicium sur oxyde de silicium »,
le silicium étant recouvert d’'une fine couche d’'deynatif. Nous avons étudié a l'aide de la
réflectométrie interfaciale (réflectométrie solsldide) les mécanismes a I'ceuvre au cours du
collage et de sa consolidation, par recuit a difiees températures. L'avantage de la
réflectométrie solide/solide est qu'il s’agit d’'udes rares méthodes donnant une information
sur la structure de l'interface a I'échelle du maetre tout en étant compatible avec la
traversée des épaisseurs importantes de matér@ssatre pour accéder la zone de collage
(Fig.1). Cette technique est bien adaptée aux Earstiqgues de notre ligne de lumiéere, avec
un flux optimum au-dela de 20keV : on travaille igement a 30keV pour ces études,
compromis entre la réduction de I'absorption (sdiabée) et la réduction de I'amplitude
angulaire (néfaste).

2x 0.726mm
! \ |
Fig.1. Géométrie d’étude d'une interface solidefimlLe faisceau entre par la tranche de

I’échantillon et ne touche pas les interfaces enger

Sur de telles interfaces, la réflectométrie renseigur la fermeture du gap interfacial, lié a
I'espace résiduel entre les deux systemes de mégassociés aux deux surfaces en vis-a-vis.
Mais elle donne également des informations supligion de la zone autour de l'interface et
notamment I'évolution des films d’oxyde. Nous avansntré dans nos études le réle clef
joué par l'eau piégée a linterface. La gestioncddte eau interfaciale est d'une grande
importance et differe selon la nature et I'épaiss#oxyde. Par exemple, dans le cas de
'oxyde natif, celui-ci est traversé par I'eau qua réagir avec le silicium pour produire de
'hydrogéne, qui peut étre responsable de défaetscallage [2]. La signature de cette
oxydation est une augmentation de I'épaisseur aleydle, corrélée a une diminution de la
densité électronique a l'interface. Dans le casdéex oxydes thermiques [3], I'eau
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interfaciale ne peut diffuser facilement vers Bneur du matériau et reste bloquée dans des
cavités a l'interface, que nous avons mises eneécil pour la premiére fois par une
observation d’'un élargissement du profil & « swfacconstante (Fig.2a). Ce mécanisme a
ensuite été confirmé par d’autres techniques (nessUEEM par exemple, Fig.2b).

0.0

o
N
Il

(p-ps)ips;

~100 0 100
z(A)

Fig. 2. Evolution de l'interface oxyde thermique/de thermique montrant la création de « pocheseaud’par
concentration de I'eau interfaciale suite au mésamé de fermeture. a) évolution du profil entre térafure
ambiante (ligne continue) et recuit a 200°C (pdi@fj montrant un élargissement a surface constantémage
TEM d’un échantillon recuit a 200°C.

Plus récemment, nous avons étudié I'évolution diages de films d’oxyde déposés par
PECVD [4]. La encore, la capacité d’absorption d'gear ces films d’oxyde joue un role
déterminant. L'intérét de maitriser ce type d’adskage est que le dépdt de film de St
une brique technologique générique qui peut s’'imeldéter dans de nombreux procédés
technologiques [5].

Références
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An alternative pathway for understanding plasticity at the micron scale

C. Kirchlechnet?, C. MotZ, P.J. Imriclf, W. Liegt, J. Keckel O. ThomaS. Labat,
J.S. Michd*, 0. Ulrich**, G. Dehm?
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The flow stress of a material, being the stressravl@epermanent change in sample shape
occurs, inherently depends on the chemical compasiand the microstructure of the
material, including also the density and type ttida defects. From a classical point of view,
the flow stress should not depend on the geomésaaple dimensions. This assumption,
valid over centuries and used as a fundamental dfagesign in mechanical engineering, was
proven to be incorrect less than a decade ago.cliotd co-workersl] have reported on the
tremendous increase of the flow stress when sasipés are reduced and reach micron or
even sub-micron dimensions. This size effect isamby interesting from a scientific point of
view, but also a challenge for future developmeite on-going trend in miniaturization —
for instance in microelectronics — requires a thigitounderstanding of the material properties
at this length scale.

The reason for the unexpected increas
in flow stress is, however, not fully
understood. Advanced techniques i
material science, liken situ scanning
electron microscopy (SEM, see Fig. 1
or transmission electron microscop
(TEM) have been applied to small scal
samples but haven't completely she
light on the fundamental mechanism
increasing the strength. Thus, alternati
pathways likein situ pLaue diffraction
are needed and have been appli
successfully at beamline CRG-IF at th
BM32 synchrotron source.
Compression, bending, and tensil
samples ranging from 3 to 10pum i
width were produced out of macroscopi

single crystalline copper using focusse Fig. 1 SEM image of a micron sized single crystal

ion beam milling (FIB). _SUb_Sequently!copper pillar deformed at BM32 with slip stepsyoah one
the samples were loaded in displaceme{111} crystallographic plane.

controlled mode with a force resolution

typically of 10uN.  During loading, a

1lum sized polychromatic X-ray beam was focussedhensample allowing for am situ
characterization of microstructural changes likgstal rotations, formation of deviatoric
strains and the dislocation densities. The siteciipeinvestigations of the dislocation
densities were used to link the defect structurého mechanical response of the material.
Furthermore, raster scanning as presented in Flga@s to a global image of dislocation
storage across the entire sample. In regions witligh density of excess dislocations the
diffraction spot is elongated (i.e. “streaked”),embas in regions with low excess dislocation
content the peak appears circular.
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Are we able to perform a
perfect compression test?

* Yes, but very hard to control

« Single slip only attainable:
- at low strains
- for high aspect ratios

Fig. 2 Corresponding map of the (111) Laue spobasithe entire sample. In the sample base (botowhjn

the sample center the Laue spot appears circularefcess dislocations), whereas at the top anertldeof the
gauge section the spot is streaked, indicatingstbeage of excess dislocations on the primary sligtern

In the underlying studies we demonstrated the sewepact of sample misalignments on the
storage of excess dislocations in micron sized e¢esgon pillars 7], the critical influence of
the initial dislocation source size statistics ot deformation behaviour at the micron scale
during tensile testing3] and, finally, the reversibility of dislocation mement in bending
beams due to internal stress fieldp [

[1] Uchic MD, Dimiduk DM, Florando JN, Nix WD. Sar®dimensions influence strength and crystal
plasticity. Science 2004;305:986.

[2] Kirchlechner C, Keckes J, Motz C, Grosinger Képp MW, Micha JS, Ulrich O, Dehm G. Impact of
instrumental constraints and imperfections on ikdation structure in micron-sized Cu compresgiiiars.

Acta Materialia 2011;59:5618.

[3] Kirchlechner C, Imrich PJ, Grosinger W, Kapp MWeckes J, Micha JS, Ulrich O, Thomas O, Labat S,
Motz C, Dehm G. Expected and unexpected plastiadiehat the micron scale: An in sitilLaue tensile study.
Acta Materialia 2012;60:1252.
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[4] Kirchlechner C, Grosinger W, Kapp MW, Imrich,MJicha JS, Ulrich O, Keckes J, Dehm G, Motz C.
Investigation of reversible plasticity in a micrsized, single crystalline copper bending beam bnayxp Laue
diffraction. Philosophical Magazine 2012;92:3231.

Strain-stress determination in silicon around coppefilled TSVs using Laue
microdiffraction

C.Krauss, S. Labat, S. Escoubas, O. Thomas, M.IBocba, L.L. Chapelon, P. Chausse, J.-S. Micha,
O. Ulrich

3D integration is presently an emerging technologitich will enable the realization of
highly integrated and complex systems by verticabacking and connecting various
materials, technologies and functional componeogether. The aim is to miniaturize the
interconnections between the dies and to improvipeances in electronic devices. In this
technology the dies are vertically interconnectdith wetal filled holes etched in active chips
or silicon substrates. These interconnections altecc Through Silicon Vias (TSV). The very
different thermo-mechanical properties of the méditldr and of the surrounding material
(silicon substrate) can lead to significant indusér@ss in and around the TSVs . This may
highly impact the performances of final devices at&b their reliability. The knowledge of
the impact distance of TSVs influence in the siticeingle crystal helps in the micro-
electronic field to determine the so-called “Keepi-done”, where the mobility of the charge
carrier is too much modified to being used as satesin the active chips. Strain field in the
silicon wafer around the TSVs is due to differentehermal expansion coefficient between
silicon and TSV metal as well as to the residuasst in the metal filler. Active chips sustains
thermal cycles during the manufacturing processhst the TSV thermal expansion will
strongly impact the surrounding wafer.

We propose here to explore the stress state dfiliben substrate around the TSVs. Here the
TSVs are called Vias Last because their productvas performed at the end of the chip
process. The sample, provided by the CEA-Letipimposed of Copper TSVs sets of 12 by 6
vias, of 1@ m diameter, 8@ m depth and a pitch of gth between vias (figure la). The
figure la exhibits a SEM cross-section view, oladinvith focusing ion beam, of the first
rank of a TSVs set. This matrix is embedded in l&c@i Wafer (001) and coated with a
copper layer. This SEM image exhibits an observabl@ple surface almost oriented with
(202) Silicon plane parallel to the surface. Inayrtb determine the stress locally, a X- ray
beam with high brilliance and low size dimensioiesg than I m2 ) is required.
Experiments are carried out at the European SytrcmrdRadiation Facility (ESRF), on
beamline BM32.
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Fig .1 (a) SEM cros-section view of copper TSV

(b) orientation map from Laue microditican

We use a polychromatic X-Ray beam (Energy range23 keV) to measure the Laue pattern
in order to extract the stress state in the prakexzbn. A 6Qu m scan was performed across
the middle of the 3 first TSVs, with auIn step. A typical Laue pattern obtained in-between
the TSVs is shown in figure 1b. The accurate pasitig of the silicon diffracted spots is
achieved with different procedures: individual pé#ing and image correlation. This second
method shows better accuracy in terms of peak atisphent measurement. In a second step,
the deviatoric strain tensor is extracted through mechanical transformation gradient
defined as:
M’'=F - Mo
where Mo &, b, ¢) is the reference unit cell and MA, B, C) is the deformed unit cell of the
considered crystal and the mechanical transformafiadient
F is defined as:
F=l+e+o

1+exx EXYF+wXY  eXZ+wXZ
F=lexy—oxy  1+eyy  eyz+owyz

EXZ— wXZ eyZ- wyz 1+ezz

With ¢ the strain tensor anadlthe rotation tensor.

With this specific geometry (copper TSVs cylinderabedded in silicon wafer) the probing
depth takes an important part in the strain measemé From dynamical

theory we estimate that the strain is averaged awdicon depth of about 5 — 1@n.

The deviatoric strain and stress tensors are te&rmdined along the GOm scan. The stress
evolution matches the presence of copper TSV ahb#x maxima variation of 80MPa. An
axi-symmetric analytical model, assuming radiabsir with a decreasing factor of 1/r2, is
compared to our results.

Méthode "Rainbow" pour la mesure des contraintes hgrostatiques en microdiffraction
Laue

O. Robach, J.-S. Micha, O. Ulrich, O. GeaymondSiardy, J. Hartwig, F. Rieutord
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Nous décrivons ici quelques résultats expérimentaumcernant la méthode "Rainbow",
décrite dans l'introduction de la partie "microuifftion en faisceau blanc".

La méthode "Rainbow" [ref. 1], décrite sur la figuk, permet de tracer les profils en énergie
des spots de Laue d'un échantillon en restantisretau blanc. Elle procéde de facon inversée
par rapport a un monochromateur, en enlevant dangisceau incident plusieurs raies

Ge Laue pattern diamond Laue patterns (angle1, angle2)
s ., e spectrum bending magnet spectrum
A L after multi-color filter s = S H
St ;.r ' ] == .
-t I e 0 14 | highEs
s BN |+— cut by
‘ ' E | mirrors
2D detector #1 ' <0 %o,
h\ /ﬂ' . Nﬁ?
& [ | | .
":: micro-focussing ¢ ‘.‘\} =
polycrystal 8 : optics (KB) \5% j
sample T T
shutter slit
_ il tunable
m|cro—bee;m multi-color filter : white beam
%1 pm rotating 300x300 pm?

diamond plate

Fig 1 : schéma du montage de la méthode "Rail" : les raies diffractées par le cristal
diamant produisent dans le spectre blanc du faisdeaident des creux a des énergies
définies. La rotation du diamant permet de décdés énergies de ces creux. Lors
I'énergie d'une raie intense duadhant coincide avec I'énergie d'un spot intens
I'échantillon, le spot de I'échantillon subit ungémuation : ce phénomene est utilisé |
mesurer les énergies des spots de I'échantillooriddtation du diamant, qui permet
calculer les énergiesnlevées du faisceau incident, est calibrée en raesle diagramme ¢
Laue du diamant avec un deuxieme détecteur 2D gmeihel scan en rotation, simultanérr
avec la mesure du diagramme de Laue de I'échamtillo

d'énergie bien définies (peigne), a l'aide d'un meastal de diamant placé dans le faisceau
avant I'échantillon. La rotation du diamant peraeetécaler le peigne en énergie.

Cette méthode est similaire a celle développéd garMarmeggi pour les neutrons [réf. 2], a
la différence qu'ici c'est le filtre qui tournepats I'échantillon.

La figure 2 montre par exemple les intensités ded8& pics de Laue d'un échantillon

polycristallin de zircone yttriée, en fonction danggle theta filtre de rotation du filtre. Le
diagramme de Laue multi-grains correspondant esésenté schématiquement sur la figure 3
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Fig. 2 :intensités des pics de Laue des grainsidm®rze illuminés par le faisceau incident
(taille projetée a 40° : 0.8x1.7 umz2) en fonctianl@dngle de rotation du filtre en diamant.
Chaque courbe correspond au suivi d'un seul pigelgpot sur le détecteur 2D. Les creux
aigus viennent de la coincidence entre I'énergiealraie intense du diamant et I'énergie du
spot. La largeur des creux est variable. Des foreme8S" sont observées pour certains creux.
Certaines courbes présentent plusieurs creux. Lafomdeur des creux atteint 50%. Les
fluctuations d'intensité de grande période sontisgmblablement causées par de petites
fluctuations de position du faisceau par rapporaastructure en grain de I'échantillon. La
comparaison des formes de ces fluctuations d'unebeoa l'autre permet de reconnaitre
guels spots appartiennent au méme grain, avant ngénaexer les diagrammes.
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Fig. 3 :(a) vue au microscope de hantillon de zircone. (|
Schéma des positions des 173 spots les plus istelases |
diagramme multgrains local de la zircone. Les courbes d
figure 2 proviennent d'un tri de ces spots poues@bnne
ceux présentant des creux marqués.
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Chaque creux observé fournit, via sa position etatHiltre, une mesure de I'énergie E_HKL
du pic de Laue (HKL) considéré. La combinaison delEL avec l'analyse du diagramme de
Laue fournit une mesure du "a", grace a la conaads du theta HKL du pic (lié a
I'orientation du grain) et de la relation entre dH& "a" (liée a la déformation déviatorique).

Pour connaitre précisément les énergies extraiteimidceau incident par le diamant a une
certaine position angulaire, le plus simple estdééerminer l'orientation du diamant par

rapport au faisceau incident. Ceci est obtenu eegesirant le diagramme de Laue du diamant
pendant le scan angulaire, a I'aide d'un deuxiéstexteur 2D.

L'attribution d'un creux particulier sur un pic HKéample de I'échantillon a une raie
HKL_filtre donnée du filtre est pour l'instant ®imanuellement, par I'examen d'un graphe
utilisant un paramétre de maille approximatif pdéchantillon. Cette étape devrait étre
automatisée ultérieurement.

@ >75 > —>10> — >3> — >05> — >01 <«— estimated dip depth
! i z

2 ® e! /
)
O
£, X
o
S
g ! \ 1
o i)
S
s \
< -1 ® /

-2 !
% ol
10 16 18

diffracted photon energy (keV)

Fig. 4: ce graphe anglénergie combine les informations provenant de dgwes d
mesures. Les diagrammes de Laue du diamant, aadlectdifférents angles de rotation
diamant, permettent de tracer les lignes coloréedinées, qui repgFsentent les énerg
enlevées dans le faisceau incident par les raigésnses du diamant. Une ligne inclii
correspond a une raie (HKL) du diamant. Les raies plus intenses sont les {111} en ro
La combinaison du diagramme de Laue de I'échan de Ge monocristallin, et d'u
hypothése sur le paramétre de maille du Ge, peaemiete positionner les lignes vertica
qui sont les énergies théoriques des spots de dau&e. Sur chaque ligne verticale
reportée un point (ou plusieurs) corresglant situé a I'angle pourlequel un creux est obé
(cf figure2). L'attribution d'un creux donné (unipk) a une certaine raie du diamant (lic
inclinée) est ensuite faite visuellement.

La figure 4 montre par exemple le graphe réalisar g@attribution des creux pour un
monocristal de Ge.
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Une premiére tentative d'analyse quantitative darpatre du Ge a conduit (en utilisant les 56
creux les plus simples a attribuer) a un écart.tle\5 par rapport a la valeur tabulée (5.6575
angstroms), ce qui est satisfaisant. L'analyseldesées sur la zircone reste a faire.

Cette méthode ouvre un champ peu exploré pourtleieg de déformation plastigiresity,

la bonne résolution en énergie permettant d'eneisag suivi de la densité totale de

dislocations (liée a la largeur en énergie dess3pbes études par Laue se limitent en effet le
plus souvent aux dislocations non appariées ("gémmément nécessaires") qui produisent
des élargissements des spots sur le détecteunm2iddiant les dislocations appariées.

Références :

1: 0. Robach, J.-S. Micha, O. Ulrich, O. GeaymdbdgSicardy, J. Hartwig, F. Rieutord "A tunable
multi-color "rainbow" filter for improved stress drdislocation field mapping in polycrystals using x
ray Laue microdiffraction”

http://arxiv.org/abs/1207.2868, submitted to Acayst. A

2 : "Détermination des Indices hkl en Rayonnemetgdhromatique par la Méthode des

Marqueurs de Longueurs d'Onde. Application a I'iEtdeé Structures Modulées."
J.C Marmeggi, J. Appl. Cryst. (1984). 17, 286-292
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2.2 Résumé de l'activité INS (In situ Nanostructue growth on Surfaces) :
étudein situ de nano-objets durant leur croissance sur des daices

Durant cette courte année 2012, I'utilisation dastrument d’étuden situ de nanoobjets
durant leur élaboration sur des surfaces s’eshtgge autour de quelques thématiques :

-des études (Gunther Springholtz, Univ. Linz) G¢SAXS/GIXD couplées durant la
croissance de nanostructures de Ge sur des sudac®snanostructurées, se situant dans la
continuité des thématiques passées (these de-Marid Richard) et utilisant notre savoir-
faire dans ce systeme SiGe;

-des études de la structure et de la morpholdgieboites quantiques de germanium
épitaxiées sur des substrats de Sgl€@nduites conjointement par une équipe de |tuisti
des Nanosciences (INL) de Lyon (Guillaume Saine@s; Bertrand Vilquin, José Pénuélas)
et par les équipes locales, CEA et CNRS, dansdesadiune projet ANR (COMPHETI) —
voir l'article ci-dessous soumis a Phys . Rev. Jett

-des études de I'équipe CNRS/INéel (Maurizio Rets) de films ultra-minces composés
d'une couche ferromagnétique et d’'une couche amtifagnétique, avec l'objectif de corréler
croissance et structure observées par diffractioav&c les propriétés mesurés situ par
rotation Kerr magnéto-optique. Les films sont ép#éa sur substrats métalliques (Ag(100),
Pt(100)). La couche ferromagnétique (Fe et PtFespedivement) croit de facon
pseudomorphique, tandis que la couche antiferroétapre est composée de CoO. Ces
études permettent en particulier de corréler lactire de cette derniére couche (épaisseur,
rugosité et déformation induite par les contraimdé&pitaxie) aux propriétés de couplage
d'échange (température de Néel, température deadg#padécalage d’échange et champ
coercitif).

-des études par I'équipe locale CEA (postdoc BlEnc, Gilles Renaud), en collaboration
avec le CNRS/INéel (Johann Coraux) de la structierdilms de graphene épitaxié sur des
surfaces métalliqgues (Gr/Ir(111)), ayant conduitde€ux publications soumises, et de la
structure et de la morphologie de plots métallig(iets CoPt, Au, Ir) organisés durant leur
croissance sur graphene épitaxié (en attente ¢samdu fait du départ de Nils Blanc). -Dans
le méme esprit, une équipe mixte INSP-Paris et GINWarseille est venue étudier la
structure du « silicéne », i.e. d'un plan de SiAgyprésumé adopter la structure du graphene.

-enfin une grande partie du temps disponible ai@igée pour finir de mettre au point
et réaliser la croissance de silicium et de geroranpar la techniqgue d’'UHV-CVD. Aprés
avoir trouvé a l'automne 2011 des conditions petamétla croissance de nanofils de Si sur
Si(111) a l'état de l'art, des expériences de RXsitu ont permis d'étudier certaines
caractéristiques de leur croissance (voir rappbpdessous). En parallele, des ajustements
techniques ont été réalisés pour améliorer leerystde distribution de gaz, et, aprés maintes
péripéties, I'installation d’une bouteille de gagetmane (GgHs) a pu étre réalisée fin juillet
2012. Depuis, plusieurs expériences ont été codsaca rechercher les conditions de la
croissancen situ de nanofils de Ge avec ce gaz, dont la mise aut pst toujours en cours.
Durant ce temps, d'intéressantes observations (aport) ont été faites par GISAXS sur le
changement de forme de la goutte d’eutectiquediglors de son exposition au gaz, ainsi que
du facettage a l'interface fil/goutte.

Afin d'illustrer I‘activité scientifique sur l'intument INS, nous avons sélectionné trois
résultats, présentés ci-dessous.
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New Interface Accommodation Mechanism for Weakly Interacting Epitaxial Systems

A. Danescu,* B. Gobaut,! J. Penuelas,! G. Grenet,' V. Favre-Nicolin,?
N. Blanc,? T. Zhou,?> G. Renaud,? and G. Saint-Girons'
1 Lyon Institut of Nanotechnology, UMR CNRS 5270 - Ecole Centrale de Lyon,
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We report a new interface accommodation mechanism observed by using in situ grazing incidence
X-ray diffraction in the very early stages of Ge epitaxial growth on SrTiOs. This mechanism leads
to interface-localized misfit accommodation and involves two regimes: very early dislocation emer-
gence followed by a damped collective oscillatory lattice parameter evolution. We show that this
behavior is compatible with the simplest nonlinear Frenkel-Kontorova model assuming the weak

elastic-chain /substrate interaction.
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In epitaxial systems with lattice mismatch, the growing
material undergoes structural modifications caused by
physico-chemical interactions with the substrate. These
modifications depend on the lattice mismatch itself, as
well as on the strength of the chemical bonds between
the two materials (adhesion), as shown theoretically by
Van der Merwe in early studies [1]. However, in the well-
known case where the material/substrate interaction is
strong (strong chemical bonding at the interface, as ob-
served for most semiconductor/semiconductor systems),
mismatch accommodation can be precisely understood
and described without taking into account interface ad-
hesion. Above the so-called critical thickness for plastic
relaxation that mostly depends on the mechanical prop-
erties of the deposit [2], dislocations nucleate at the free
surface of the strained layer and glide towards the in-
terface, leading to progressive relaxation of the elastic
energy and to strong degradation of the electronic and
optical properties of the deposit. Plastic relaxation may
be preceded by the formation of strained islands relying
on a two-dimensional wetting layer (Stranski-Krastanov
growth mode). In such cases, dislocations appear above a
critical volume that can be realistically predicted at least
for some well-known systems such as InAs/GaAs [3] or
SiGe/Si [4], [5]. For this last system for example, the
first dislocation appears in a Sip.4Gegg/Si island (mis-
match of 2.5%) when its diameter and height reach 120
nm and 40 nm, respectively ([4], [5], [6] and experimental
references therein).

Plastic relaxation in systems having weak mate-
rial/substrate interaction (metals/metals [7], [8], met-
als/oxides [9], [10], [11], a few semiconductor/semicon-
ductor systems such as MnAs/GaAs [12] or GaSbh/GaAs
[13]) has been much less studied, mostly because the
Volmer-Weber growth mode often observed for these sys-
tems has for long been considered as incompatible with
the realization of high quality epitaxial layers. However,
recent studies [14], [15], [16] have pointed out the poten-
tial interest of such systems for which the lattice mis-
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match is entirely accommodated without any threading
defect formation by a regular array of edge dislocations
confined at the interface. In this area, very little is known
about the formation mechanism of these interface dislo-
cations, except that it is affected by the adhesion energy
(9], [11].

In this letter we report a study of the mechanism
of interface-localized misfit accommodation in the very
early stages of epitaxial growth of Ge islands on SrTiOs3
(STO). We show that, despite a moderate lattice mis-
match of 2.58 %, but due to the weak interaction between
the Ge islands and the STO substrate, the accommoda-
tion mechanism involves (i) very early dislocation forma-
tion followed by (ii) a collective oscillatory regime of the
lattice parameter. We also demonstrate that the main
features of this growth mechanism are well-captured by
the one-dimensional Frenkel-Kontorova model under the
weak elastic-chain/substrate interaction assumption.

In-situ grazing incidence X-ray diffraction (GIXD) ex-
periments were performed using the In situ growth of
Nanostructures and Surfaces (INS) apparatus of the
BM32 beamline at the European Synchrotron Radiation
Facility (ESRF) - France [17]. This setup consists in a
UHV chamber (base pressure ~ 5x 10~ Torr) equipped
with entrance and exit beryllium windows, and mounted
on a six-circle diffractometer of “z-axis” type which al-
lows the deposition and the diffraction measurements to
be performed simultaneously. Ge was evaporated us-
ing a standard Knudsen cell on the TiOs-terminated
(2x1)+(1x2) reconstructed surface of a STO substrate
prepared using the procedure described in [18]. Deposi-
tion was performed at a substrate temperature of 450° C
and a growth rate of 0.107 Axmin~?, calibrated using a
quartz microbalance. It should be noted that at 450° C
significant Ge desorption from the STO surface occurs so
that the real growth rate is significantly lower than that
measured using the microbalance. After deposition, Ge
islands are formed in the Volmer-Weber growth mode
(without a wetting layer - see the Supplemental Mate-
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FIG. 1: : Radial GIXRD scans recorded along the STO [220]
(a) and STO [400] (b) in-plane directions. g is the norm of
the in-plane diffraction vector and corresponds to ¢ = 27/d,
where d is the interatomic distance. Vertical (red in the online
version) dotted lines indicate the positions expected for bulk
Ge reflections. The Ge lattice is rotated by 45° around the
surface normal to the STO lattice.

rial). Diffraction measurements were performed during
Ge deposition, without stopping the growth. The X-ray
beam energy was set at 11 keV, and the incident angle of
the X-ray beam with respect to the surface was fixed at
0.17° which is below the critical angle for total external
reflection, thus minimizing the unwanted bulk scatter-
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denned as (GGe — AES™)/Ags™, as a Munction of the aver-
age diameter D of the Ge islands (for experimental de-
tails see the Supplemental Material). When D ~ 10d;1
(where dy19 = 4.011 A is the (110) interatomic distance
of Ge at 450° C) the Ge atoms in the islands undergo
a 2.6 % compressive strain which corresponds to a situ-
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FIG. 2: Evolution of the average strain of the Ge islands
along (110) (defined as (age — a2i®)/a22* as a function of
their average diameter. The horizontal lines (red in the online
version) correspond to the strain expected for bulk Ge, and
for Ge fully strained on STO. The top scale gives the island
average diameter in units of Ge (110) atomic distance (di10).

ation where Ge adopts the STO(001) lattice parameter
(di10 = agto = 3.91 A at 450° C). When D increases
from 10d;19 to approximately 17d;10, (Zone 1 in Fig. 2),
the strain increases progressively indicating the onset of
a strain relaxation mechanism. When D ~ 17dyqq, the
strain is positive which means that the Ge in-plane lattice
parameter is larger than its bulk value. When D exceeds
17d110 and up to approximately 23d;19 (Zone 2 in Fig.

2) the strain shows a damped oscillatory evolution with a
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sues related to the valldity ol these results I the multi-
dimensional setting. It is well-known that the FK model
[24] covers the main features of the collective motion of
an elastic chain interacting with a periodic potential and
it has been successfully used to describe lattice defects
and dislocation dynamics [25], magnetic chains, absorbed


































































