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Rechercher pour comprendre,
Comprendre pour maitriser,
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Nous comprenons la Nature en lui résistant.
Gaston Bachelard (La formation de I'esprit scientifique)
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Henri Poincaré (La valeur de la science)
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Notations
a Distance entre plus proches voisins de la maille cfc
a Hauteur d’'une marche monoatomique
b>  Diffusivité
C Concentration d’adatomes sur une terrasse
Ceq  Concentration d’adatomes a I'équilibre sur une terrasse
f Energie libre par unité de surface projetée sur la sudanse
g Coefficient d’interaction entre marches
h Hauteur de linterface (fonction)

Jm Courant d’adatome le long de la marche m

ks Constante de Boltzmann

1 Largeur de terrasse

lm Largeur de la terrasse entre les marchgst (n-1)

<¢> (=L) Largeur moyenne des terrasses

Neep Nombre d’atomes déposé

q Indice d’ordre g de la fonction de corrélation

s.a.  Site atomique

twc  Unité du temps Monte Carlo utilisé dans les simulations
u.a Unité atomique

v Vitesse locale d’avance d’'une marche

w Largeur de l'interface (fonction), Largeur des terrassas instant t
Win Largeur de la terrasse entre les marches d’indieem+1

z Exposant dynamique

BZ  Bales-Zangwill (instabilité ou modele)

C_i  Concentration des impuretés

D Coefficient de diffusion

Ea Energie de liaison entre deux adatomes

Ea_ss Energie de liaison entre deux adatomes de syhbsitéatde croissance)
Ea_si Energie de liaison entre un adatomes et une impureté
Eb Barriére d’énergie d’Ehrlich-Schwoebel direct (2D)
Ebi  Barriére d’énergie d’Ehrlich-Schwoebel inverse (2D)
Ed Barriére d’énergie de diffusion de surface

ES Ehrlich-Schwoebel (effet)

EW  Edwards-Wilkinson (équation)

F Flux de dépot

FP Fokker-Planck

G Fonction de corrélation des hauteurs

Jeq  Courant de non équilibre

KK  Kim-Kosterlitz (modéle)

KPZ Kardar-Parisi Zhang (équation)

L Largeur initiale des terrasses

LxxLy Dimension de la matrice de simulation

LDV Lai-Das Sarma-Villain (équation)

MC  Monte-Carlo

ML  Monocouche (Monolayer)
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Introduction

Introduction

Ce travail de these constitue une étude théorique accompagnée de
simulations Monte-carlo, consacrée a la description de la dynamique des
surfaces vicinales portées hors de 1'équilibre thermodynamique. Il s’insere
dans la problématique plus générale de la croissance cristalline dont
I'importance tient a la fois des enjeux technologiques les plus actuels (les nano-
objets) mais aussi de la place majeure qu'elle occupe dans les développements
de la physique non linéaire, des systemes hors équilibre et (d'une manieére plus
générale) des phénomeénes de morphogenese.

L’étude de la morphologie de surface des cristaux est un sujet d’intérét
fondamental pour la physique de surface et d’interface. Elle permet en effet,
sur des solides simples, de montrer l'existence de phénomenes aussi
importants que la transition rugueuse, d’identifier les mécanismes
responsables de la stabilité des surfaces, ou encore de comprendre les formes
d’équilibre des cristaux. L’élaboration de modeles, ainsi que des méthodes
permettant de les résoudre, apportent une maitrise et une compréhension des
facteurs responsables de la structuration des surfaces. Dans cette optique, la
modélisation numérique est nécessaire en vue d'une utilisation technologique
optimisée des surfaces et du développement de nouveaux matériaux.

A 1’échelle atomique, les défauts géométriques sont présents sur toutes
les surfaces cristallines, les marches atomiques étant l'exemple le plus
important. Selon l'orientation cristallographique de la surface, celle-ci présente
un réseau régulier ou non de marches atomiques. Le moyen le plus simple
d’étudier les propriétés liées aux marches atomiques est donc de s’intéresser a
un réseau régulier de marches (surface vicinale).

Les surfaces vicinales sont obtenues par clivage d'un cristal le long d'un
plan légerement incliné par rapport a un plan dense. La structure qui en
résulte est composée d'une succession de terrasses séparées par des marches
monoatomiques. Une telle surface présente un réel intérét pour la croissance
par jets moléculaires. Les marches, étant des sites de nucléation et de réaction
catalytique préférentiels, jouent un role important dans la structure d’équilibre
des surfaces. Lorsque les conditions de croissance sont favorables, on serait en
principe capable de faire croitre le solide couche par couche, donc de controler
la croissance a 1'échelle de 'atome. Or, et c'est 1a le point principal du présent
travail, la croissance d'une surface vicinale conduit inévitablement a des
instabilités qui puisent leurs origines dans les processus hors de 1'équilibre,
moteurs de la croissance. Deux instabilités principales se manifestent
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couramment: le méandrage des marches (les marches droites deviennent
spontanément modulées, conduisant par 1&a méme a des modulations de la
surface) et la mise en paquets des marches (les marches se regroupent par
paquets formant des macro-marches séparées par de larges terrasses, on peut
dire qu'il s'agit d'une instabilité de facettage dynamique). C'est sur ces deux
instabilités et la dynamique des marches que s’est portée notre étude.

L’étude du développement des instabilités morphologiques en
homoépitaxie s’avere étre un sujet de toute premiere importance. D'une part,
pour la majorité des applications, on cherche a maintenir la croissance dans un
mode bidimensionnel et a minimiser ces instabilités. D’autre part, la
tabrication des dispositifs a boites quantiques a 1’aide de structures auto-
organisées demande un controle tres précis de la formation de ces instabilités
lors de la croissance. L’étude théorique consiste alors a proposer un ensemble
de mécanismes microscopiques capables de reproduire les mémes structures.
II faut, pour cela, comprendre leurs origines et étre capable d’analyser les
conséquences des mécanismes donnés sur les morphologies observées.

Les instabilités de surface peuvent étre considérées comme une forme de
rugosité. En effet, comme nous le verrons dans les deuxieme et troisieme
chapitres, les aspects aléatoires de la croissance et les défauts cristallins
induisent une rugosité sur les surfaces hors équilibre qui influence les
propriétés de transport a la surface. Il est donc important d’identifier les
parametres controlant cette rugosité. Ces deux dernieres décennies, de
nombreux modeles de croissance atomistique et d’équation stochastique ont
été proposés, qui montrent des invariances d’échelles caractérisées par des lois
de puissance de plusieurs quantités d’intérét. Ces études ont permis de
répertorier les modeles de croissance en différentes classes d'universalité. En
identifiant une morphologie donnée par ses exposants d’échelle, nous
pouvons, en principe, remonter a sa classe d’universalité et donc au
mécanisme microscopique associé.

L’étude des propriétés collectives des marches, telles les fluctuations,
leur cinétique dans le temps, nous renseignent, par 1'intermédiaire de modeles
mathématiques de la physique statistique, sur le comportement des atomes
qui se trouvent a la surface du cristal et les mécanismes atomistiques qui sont
a l'origine des fluctuations. Ces informations peuvent étre ensuite utilisées
pour prédire le comportement de la méme surface hors équilibre, ce qui nous
permet, par exemple, d’agir sur sa morphologie, et de la modifier a des
échelles nanométriques qui seraient autrement interdites a la manipulation.

Ce manuscrit comporte cinq chapitres: aprés un premier chapitre
d’introduction bibliographique, le reste de ce mémoire peut étre scindé en
deux parties selon la démarche de I'étude adoptée : dans les chapitres II et I,
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nous nous sommes intéressés aux instabilités de croissance d'un point de vue
morphologique (statistique), tandis que dans les chapitres IV et V, nous avons
procédé par une étude de dynamique en étudiant les interactions entre
marches, qui conduisent a posteriori vers ces instabilités.

Le premier chapitre comporte une introduction générale sur la
croissance des surfaces vicinales et les problématiques rencontrées. Nous
commengons par une description des processus microscopiques en surface et
les moyens utilisés pour les décrire. Nous allons voir que cette description
peut se faire suivant deux échelles : « de pres » a I’aide d"un modeéle discret qui
prend en compte tous les sites atomiques de la surface ou « de loin » par
I'intermédiaire d"'un modele ou la surface est considérée comme une interface
continue. Nous décrivons ensuite les instabilités qui ont fait I’objet de notre
étude et nous répertorions les différentes origines évoquées pour expliquer
I'apparition de ces instabilités sur lesquelles nous revenons par la suite. Enfin,
nous présentons la hiérarchie des outils de simulation susceptibles d’étre
utilisés pour l’étude de la croissance épitaxiale, et nous insisterons plus
particulierement sur la méthode Monte-Carlo cinétique adoptée dans ce
travail.

Le deuxiéme chapitre a pour but d’étudier I'effet des impuretés sur la
morphologie des surfaces vicinales et plus précisément sur l'instabilité de ces
dernieres. Aprés une étude préliminaire sur la croissance en régime de sub-
monocouches, nous présentons quelques exemples d’instabilités observées
expérimentalement accompagnés par des simulations numériques Monte
Carlo. Nous apportons une contribution pour expliquer l'origine de ces
instabilités a l'aide d'un modele a deux especes chimiques ou la seconde
espece est traitée comme une impureté. Comme application de 1'effet que
peuvent induire ces impuretés sur la croissance épitaxiale, nous proposons
I'utilisation de ces derniéres tantét dans la stabilisation d’une surface
intrinsequement instable, tant6t comme un moyen de nanostructuration
spontannée.

Dans le troisieme chapitre nous faisons une étude de rugosité qui nous
permettra de suivre 1’évolution de la morphologie de surface en fonction de
plusieurs parameétres de la croissance: la température, le flux de dépot,
'anisotropie a la diffusion et les impuretés. Le but de cette étude est de mettre
en évidence des comportements d’échelles différents lorsque des mécanismes
de diffusion compétitifs font déstabiliser la surface. Les exposants d’échelle
calculés numériquement, sont comparés aux résultats analytiques des modeles
théoriques et par la, nous pouvons remonter aux classes d'universalité
correspondantes, c’est-a-dire aux mécanismes de croissance sous-jacents.

La démarche rapportée dans les deux derniers chapitres est un peu
différente : elle concerne l’analyse des distributions de largeur des terrasses
(TWDs), connue pour mesurer les interactions entre marches sur des surfaces
a 1’équilibre. Cette étude se situe a un niveau beaucoup plus en aval dans la
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recherche des mécanismes de la croissance. Elle s’intéresse a la dynamique des
surfaces vicinales et aux phénomeénes de fluctuation et de relaxation des
marches. Le quatriéme chapitre aborde ce probleme a 1’équilibre (sans
croissance) ou une nouvelle approche théorique pour étudier la TWDs a
I'équilibre, récemment développée dans notre équipe, sera présentée. Le
cinquieme chapitre étudie la TWDs hors équilibre (en croissance). Ces deux
études théoriques sont confirmées par des simulations Monte-Carlo qui ont
validé les hypotheses utilisées dans cette approche et certains mécanismes
atomistiques prévus, tout en mettant en évidence la présence d’autres
mécanismes. Cette étude est faite en étroite interaction avec l'équipe de
I"Université du MARYLAND (Professeur T.L. EINSTEIN).

10



Chapitre I. Croissance des surfaces vicinales : Moyens @bblématiques

Chapitre |

Croissance des surfaces vicinales : moyens
et problématiques
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Chapitre I. Croissance des surfaces vicinales : Moyens @bblématiques

1. Introduction

L'étude des surfaces s’est fortement développée depuaatees 60 [Charles 94)e
nouvelles techniques sont continuellement développées dans détudier des aspects plus
complexes des propriétés des surfaces propres ou avecadBanmi ces propriétés, l'auto-
organisation des nanostructures sur certaines surfastalitrés est particulierement étudiée.
Ces surfaces, jouant un role essentiel dans un grand nodiapplications des
nanotechnologies, sont souvent utilisées comme suppmots des nano-objets et

interviennent donc directement dans les propriétés duimatinsi réalisé.

Les surfaces vicinales sont des supports trés intéreggantda croissance organisée
des nano-objets. Or, celles-ci sont souvent le siegestdbilités cinétiques; ainsi la
compréhension de la dynamique du développement des instabilitgshalogiques en
hétéroépitaxie s'avéere étre un sujet de toute prenmdpertance. Le contrdle de ces nano-
objets nécessite donc un bon contrdle de la morphologgede la croissance. D’'une part,
pour la majorité des applications, on cherche a maintlanicroissance dans un mode
bidimensionnel et a minimiser ces instabilités. D’autrd, da fabrication de dispositifs a
boites quantiques a l'aide de structures auto-organiséesdema contrdle trés précis de la
formation de ces instabilités lors de la croissance. dbapitre est une introduction
bibliographique a la croissance cristalline, a ces ingtsicinétiques et aux moyens qui
permettent de I'étudier, notamment par la méthode M@atdo cinétique utilisée dans la

suite de ce travalil.

2. Description microscopique d’une surface

A I'échelle atomique, une surface représente un environngnésrasymétrique ou les
atomes ont une coordination et une structure électromupgifi€es par rapport aux atomes
du volume. Il en résulte que la structure de la surfacegisiradicalement différente d’'une
simple terminaison du cristal. Ce dernier peut étre vypremiére approximation, comme un
empilement compact et régulier d’atomes. Il existe an de cristal des plans de haute
symeétrie (ils sont définis en cristallographie par deblds indices de Miller comme par
exemple les surfaces (001), (110) et (111)) ou la densité tWesesm est plus élevée
gu’ailleurs. Ces plans atomiques denses apparaissent naberglliersque le cristal est taillé;
ce sont aussi des plans naturels de croissance deauncrettals forment des facettes
caractéristiques observables a I'échelle macroscopiquayéBéral, la surface d’un cristal
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n'est pas parfaite, elle contient des zones de plamsigiies appelées terrasses bordées par
des marches.

Les marches ne sont pas droites a grande échelle de longaliesrsont formées de
parties droites, séparées par des crankinks” en anglais) (Fig.l-2). Ce sont des

discontinuités des bords de marches et leur nombre aig@recc la température.

marche

Fig.l-1- Représentation schématique d’une surface vicinale part#tmition des marches et des
terrasses.

Dans la réalité, une surface de haute symétrie n'existe ges qu'elle dépasse
quelquesum?. On entend alors par surface de haute symétrie ou smdatieale, une surface
dont les marches sont éloignées les unes des autreappartra I'échelle de longueur des
phénoménes qui se produisent en surface. Une surfacaelgar coupe dans une direction
légérement différente de celle d’'un plan dense atomiqpealla surface vicinale. A I'échelle
atomique, elle se présente comme une successiorveelatit réguliere de terrasses de

largeur ¢ et de hauteur atomiqua ou / est reliée a lI'angle de désorientatign par :

tan(g) =a/¢ (Fig.l-2). Une surface vicinale présente un vrai intérét gawroissance, car

les bords des marches constituent des sites dietteent favorables pour les adatomes

(atomes adsorbeés, liés uniqguement aux atomessieféece en dessous d’eux) [Mo 1992].
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y

Fig.l-2- Surface vicinale ‘réelle’ aveg angle de couped désorientation des marches par rapport a

une direction des rangées denses d'atoraeBauteur des marches étdistance moyenne entre
marches.

Les marches sont des défauts de surface, frontieresdaux milieux : d'un cétéily a
les atomes du cristal et de l'autre, le milieu environn@ette interface est donc porteuse de

moments électriques qui générent des interactionsrédtatiques entre les marches variant

en fonction de la distance qui les séparenl/&ﬁ. De plus, la relaxation du réseau cristallin
induit des arrangements (ou reconstructions) particuliessatomes en bord de marche qui
sont a l'origine d’un champ de déformation. L’interféze entre les champs de déformation
des marches voisines, est a lorigine d’interactiorsti&gues entre marches, dont il a été

montré qu’elles sont proportionnellesuﬁz. Enfin, le fait que deux marches qui se

rencontrent ne peuvent pas se croiser (se dépassendemgies interactions entropiques,

nécessairement répulsives, et également de la fmm?e(nous reviendrons a ces interactions
plus en détail dans les deux derniers chapitres).
3. Croissance des couches épitaxiales : Procesdesurface

Pour répondre aux besoins actuels des industries de laéteicironique et de
l'optoélectronique, les couches minces semi-conductrices mtodtee aussi uniformes que

possible (idéalement a I'échelle atomique) avant lassamice des couches ultérieures. Les
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détails microscopiques des processus de croissance sment’'doe importance considérable
pour la fabrication des structures multicouches stables. jirocessus cinétiques de la
croissance seront en général déterminés par la natureati@saux et la qualité de la surface
initiale du substrat ainsi que par I'environnement physique fowroissance (technique

utilisée) et les conditions expérimentales. Le modecrdéssance dominant est dicté par
plusieurs parametres tels que I'énergie de surface etdesgaus cinétiques existant sur les
terrasses et au niveau du bord des marches. La partietquase de I'effet de chacun de ces

derniers sur le mode de croissance qui aura lieu.

3.1. Equilibre thermodynamique des surfaces épitaxiées

bY

Expérimentalement, la croissance épitaxiale aura leaqlie le gaz d’atomes a
déposer est sursaturé, ce qui conduit a une condensatiatodes sur le substrat plus rapide
gue leur désorption (ré-évaporation). En fait, en fomcties conditions de dépot, certains des
processus microscopiques a la surface de I'échantillonepétre cinétiguement interdits
ou, au contraire, un équilibre thermodynamique local po@étre atteint. Cet équilibre
thermodynamique est atteint lorsque les processus anségpuie la croissance, qui sont la
condensation et la désorption des atomes en surfacejtse '] méme vitesse. Il n'y a alors
pas de croissance nette, le systéme est stationhdi#éasemble des quantités microscopiques
reste inchangé, méme si les processus microscopiquesniepas arrétésLorsque les
principaux mécanismes microscopiques a la surface sordlefoent a [I'équilibre
thermodynamique, le résultat de la croissance poureadécrit a partir des considérations

thermodynamiques (énergie de surface/interface, rédaxdés contraintes élastiques, etc).

3.2. Modes de croissance, aspect thermodynamique

Il existe plusieurs modes de croissance d'un matériawrMiis substrat S, supposés
infinis. Venables [Venables 84] a établi un critere poudipe€le mode de croissance en se
basant sur [lévaluation de la quantitd, =ys-yv —Vus OU Vs.¥m.Vms sont
respectivement I'énergie de surface de substrat, I'énelg surface du matériau déposé et

'énergie de linterface entre le substrat et le matédéposé. Pour connaitre le mode suivant
lequel la croissance s’effectue, il faut savoir si lesditions favorables pour le matériau M

! La croissance cristalline est donc en toute rigueuruesijon processus hors de I'équilibre thermodynamique,
et I'état final de la surface est toujours influencé pairatique.
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de s’étaler sur toute la surface du substrat S sontieswal, au contraire, pour que la surface

couverte par M soit minimisée. Cela revient a €tudiesigne dep, .

- si Ay =20, I'énergie d’adhésion est suffisante pour quellasx couches épitaxiées adherent

'une sur l'autre : le matériau M va avoir tenda@ceouvrir toute la surface du substrat (on dit
gu’il mouille le substrat) et la croissance seralibiensionnelle (appelé aussi croissance
Frank-van der Merwe [Frank 49], Fig.l-3-b). Chagqoeiche non terminée du cristal tend a se
compléter avant qu’une couche nouvelle commena®ifre. Pour cela ce mode est désigné
aussi par « croissance couche par couche ». Ce n®dmoissance est favorisé lorsque
I'énergie de liaison entre les atomes déposés estdne ou égale a celle entre la couche
mince et le substrat. En plus de la croissance Bpitaxiale, on retrouve de nombreux
exemples en hétéroépitaxie de semi-conducteurs oorch de maille (par exemple
GaAlAs/GaAs ou lpseGay s4As sur InP) et des métaux (par exemple Cd/W etuXgsaphite
[Thomy 81]).

- Si Ay <0, dans ce cas, la croissance de M sur S se fetalldemaniére a minimiser la

surface du matériau M (on dit aussi que le matélamouille partiellement le substrat S, la
croissance sera tri-dimensionnelle (ou mode de ¥pMdeber [Volmer 26], Fig.I-3-a), sur
laguelle des petits germes se forment a la sudacsubstrat. Les germes vont croitre pour
former des ilots qui coalescent ensuite pour doaonercouche mince continue. Ce mode de
croissance est habituellement favorisé lorsquat@ses formant la couche déposée sont plus
fortement liés entre eux qu’avec le substrat corni@gt le cas pour la croissance des métaux
sur les isolants ou sur des substrats contaminésedfait par formation d’'llots. Ce mode de
croissance est observé dans les systemes Au shitgrat Pb sur graphite, par exemple et
pendant la croissance de certains métaux (Cu/Gws{Bd] ou Ir/Ir [Wang 91])

- si le signe deA, dépend de I'épaisseur, aprés un debut de crosdairdimensionnelle

jusqu'a une épaisseur critique, la formation dsildevient énergétiqguement favorable, d’ou
une transition d'un mode de croissance 2D vers 3Dou croissance Stranski-Krastanov
[Stranski 39], Fig.l-3-c. Cette transition appare@dimme une combinaison des deux modes
précédents, elle n'est pas encore completementriserigen qu’elle puisse étre induite par la
relaxation de I'énergie élastique emmagasinée dares hétérostructure contrainte. Ce
phénomene est a l'origine de la formation des #ires auto-organisées et des ondulations
dans les structures a contraintes compensées. @e e croissance est observe, par
exemple, lors de la croissance de/GKOOl) par Roland, qui pense que la contrainte

appliguée par le substrat sur le film en croissgooe un rdle important [Roland 93]. Par
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conségquent un désaccord paramétrique suffisamment graed estiticulier, nécessaire pour
une telle transition comme c’est aussi le cas d’ Ink<ZaAs [Massies 93].

Les trois principaux modes de croissance des couches nsimceslustrés sur la figure (I-6)
qui présente I'évolution de la morphologie de la surtacdéur et a mesure que la couverture

de la surfac® (exprimée en monocouches, ML) augmente.

Mode de croissance Recouvrement
0 <1ML 1< 6<2M 0 >2ML
a) croissance par ilots 3D m
Volmer-Weber e
b) croissance couche par couche 2D___ E— e
Frank-van der Merve | ooooTCC] | esvssooToG oo
¢) croissance 2D-3D . —_— e W
Stranski-Krastanov o o] rrm———T

Fig.l-3- Modes de croissance des couches minces : évolution de la morphd#agirface en fonction
du taux de recouvremefit

3.3. Processus cinétiques intervenant dans la croissan

Les principaux processus impliqués dans la croissanceodebas minces a partir de
la phase vapeur sont représentés schématiquementfiguirda(Fig.I1-4) et font intervenir des
facteurs tels que la diffusion de surface, la nucléagbra croissance des germes. La
morphologie de la surface dépend de la compétition eawaifférents facteurs cinétiques.
En particulier, si des défauts tels que des marches sésermis sur le substrat, les atomes
vont étre préférentiellement capturés par ces marobieds sont plus fortement liés au
substrat [Burton 50, Venables 86]. Les temps caractéristigtergenant lors de la croissance

sont [de la Figuera 95] :

- Tp le temps dont un atome a besoin pour diffuser jusqu’'a uhd®marche. Ce temps est

inversement proportionnel au coefficient de diffusibn,et augmente avec la largeur de la

terrassel.. Il est donné par :

Tp =—— (I-1)
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- Tyc le temps nécessaire pour déposer une monocouche (enétansique le temps de
réévaporation de 'atome est supérieumg) :

I'me = Ng /F (1-2)

avecng, le nombre de sites par unité de surfade, & flux de déposition.

La condition7p <<T)c est nécessaire pour que la nucléation en bord de matshe jo

un role dominant. Cela implique que la longueur de diffugign= (4Dnp /F)ll2 doit étre
plus grande que la largeur de la terrasse. La valeuces parametres peut étre contrélée
numériqguement. En effet,; dépend de la température du substrat et du tadéplasition.

De plusLp peut étre modifiée en utilisant une surface vienat selon 'angle de coupe (ou
de désorientation des marches), on peut avoiretessses plus ou moins larges. Ainsi, a titre
d'exemple, le mode de croissance par avancée dehasr(croissance par incorporation
d’atomes sur le bord inférieur de marches due féet'&hrlich-Schwoebel - §.4.2.c), a été
proposé par Petroff [Petroff 84] comme une méthadenpnente permettant de fabriquer des
fils quantigues semi-conducteurs.

Flux de déposition (F)

Attachement

Détachement Désorption (Négligeable aux

températures considérées)

Dissociation

QD

Q4 Terrasse
Nucléation

Marche E)

Diffusion (D)

Diffusion (D)
)

Fig.I-4-Mécanismes élémentaires de la croissance: dépét, diffusattachement/détachement,
nucléation, dissociation.
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Lors de la croissance épitaxiale, la dynamique de craissast déterminée par la
cinétique d’incorporation des atomes dans la phase sBligdgeurs mécanismes élémentaires
en compétition sont impliqués (Fig.1-4) : (1) Adsorption desres incident a la surface. (2)
diffusion des adatomes ainsi formés, (3a) nucléatiorodeeaux ilots ou (3b) attachement a
un bord de marche. La compétition entre nucléation ({3ayance des marches (3b) fixe une
distance minimale caractéristique entre flots (c@dbhgueur de nucléatiofy, ou longueur
de diffusion). Elle est fonction du temps de vie (avansadimtion) des germes formés. A
suffisamment basse température les diméres sonestabiit une taille critique de germe i=1,

et immobiles [Brune 1998]. La longueur de nucléatign ne dépend alors que du rapport

D/F [Pimpinelli 98] :

D 1/6
0o O [FJ (I-3)

De maniére générale, augmente avec la température.

Flux d’arrivée
des atomes
F (MUs) Evaporation
Germe Germe de
métastable dimension critique
e 00" 0=00=000
thermique
Germination

3D 2D

F

jﬂ&l \L
Croissance 3D Croissance 2D

Fig.l-5- Principaux processus cinétiques impliqués dans la geriominat
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3.4. Régimes de croissance

Il est possible de catégoriser les modes de croissaitagigle a partir de la cinétique
de diffusion en définissant un nombre de Péclet qui@shé par le rapport entre la vitesse
d’avancement des marches et la vitesse de diffusion eses vers les marches. En
nommant- le flux de croissance en monocouches par seconde \Mi_igtesse a laquelle les

marches se déplacent est approximativement :
vmarche= F({), (1-4)

ou (/) est la valeur moyenne de la largeur des terrasses. dss&iti laquelle les adatomes
diffusent vers les marches est approximativement dopaéeagatome= DJ(¢) oU Ds est le

coefficient de diffusion de surface des adatomes. Le rafgpaces deux vitesseg)?F/Ds, est
un nombre de Péclet, sans dimension, qui mesure I'impertelative entre le flux convectif
et le flux diffusif.

Les régimes de croissance correspondant a différeatears du nombre de Péclet
sont indiqués au tableau ci-dessous. Lorsque le taux deammogésest faible et que la diffusion
des adatomes vers les marches est rapide, I'incorpordéenatomes a la couche a lieu
principalement aux marches. Dans ce mode de croissanpeopagation des marches (step-
flow), les atomes atteignent rapidement les sitesgé&tiquement favorables en bordure des
marches avant d’avoir eu le temps d’interagir entre #uXagit du mode de croissance le
plus simple et le plus souhaitable pour bien contrdlerdliporation des atomes a la nouvelle
couche. Etant donné que la diffusion est un processivé dloermiquement, la croissance par
propagation des marches aura lieu a haute température etdpsuiaux de croissance
relativement faibles. Lorsque le nombre de Pécletiediordre de l'unité, la croissance peut
toujours avoir lieu par propagation des marches mais oerwbsine certaine accumulation
des atomes sur les terrasses. Lors de la croissangagpagation des marches, celles-ci
rejoignent ces adatomes et on assiste a une ascilletre 'accumulation des adatomes sur
les terrasses et leur annihilation a travers le fluxnd@shes. Etant donné que ce phénomeéne
est bien décrit par l'ajout d'un terme de premier ordre da&agidtion d’évolution et que
l'importance du terme diffusif est réduite, ce régime déssance est qualifié de convectif.
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Nombre de Péclet Mode de croissance épitaxiale

(1Y?FIDs << 1 Croissance par propagation des marches -
régime diffusif

((Y*FIDs ~ 1 Croissance par propagation des marches -

régime convectif

(N*FIDs> 1 Germination et croissance 2D

(O*FIDs>> 1 Croissance 3D statistique

Tableau I-1- Modes de croissance épitaxiale en fonction de la grandeurochbre de Péclet
[Desjardins, http://www.phys.polymtl.ca/]

Lorsque le nombre de Péclet devient nettement supérieumigé) 'accumulation des
atomes sur les terrasses est alors trés importameseatomes sont libres d’interagir pour
former des germes bidimensionnels. Lorsque les germesnsgiastables et se dissocient
rapidement, leur principal effet est de nuire a la diffn. Cependant, dans d’autres cas, ces
germes peuvent étre permanents. Dans ce cas, ils emditinsidérablement la cinétique de
croissance. En effet, ces germes fournissent des déitegétiguement favorables pour
l'incorporation des atomes. Selon les caractéristigieel migration et de I'attachement des
atomes, la croissance bi-dimensionnelle peut étrempgEseu, au contraire, on peut assister a

la formation d’ilots tridimensionnels.

Enfin, notons que la croissance statistique domine lorsqumbilité des atomes sur
la surface est presque nulle. Chaque atome ‘colle’ a bétnala il arrive sur la surface. Sous
un flux uniforme et aléatoire, le nombre d’atomes darescolonne donnée est bien décrit par
la distribution de Poisson: l'uniformité de la surfademinue exponentiellement avec

I'épaisseur de la couche déposée.
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4. Les instabilités de surfaces en épitaxie

Le contrOle de la morphologie des surfaces cristallppesdant la croissance est
crucial pour les applications technologiques. Or les swsfaoecroissance sont fréquemment
affectées par des instabilités morphologiques. Leur iafest donc trés importante, et
'enjeu peut étre soit de les éviter dans le but de conseegrsurfaces planes, soit au
contraire de les exploiter, puisque le développementndéshilités peut étre vu comme étant
une source de nano-structuration spontanée des surfacespdint de vue fondamental,
I'étude de ces instabilités est trés intéressante caot@ine n'est pas toujours comprise
malgré les nombreuses études et modéles qui ont été @sdpusiti 00a, Krug 02, Barvosa
98].

Cette partie est consacrée a I'étude de ces instaliidgshologiques. Aprés un rappel
des instabilités les plus connues, nous exposons lesp#@assées jusqu’a présent en vue de
comprendre les mécanismes microscopiques a l'origineidedpparitions.

Les instabilités ont des origines multiples : elles patiétre géométriques (lorsque le
flux de dépobt est oblique), mais elles sont généralemenigilie cinétique (existence d’'une
anisotropie de diffusion en surface), thermodynamiquesémee d'une différence des
paramétres de maille entre le substrat et l'adsorbat)ti@rmodynamique-élastiques
(contraintes). Celles qui nous intéressent le plus dastee thése sont les instabilités

cinétiques qui sont utilisées comme moyens de nano-gtations en physique des surfaces.

4.1. Quelques formes des instabilités cinétiques

D’une maniére générale, on appelle « instabilité » une petion de la surface d’'un
cristal qui s'amplifie au cours du temps (de la croissgnconduisant a la formation de
nouvelles terrasses ou facettes et la distorsion dii des marches qui prennent des formes
plus compliquées. Les instabilités cinétiques se préseatart trois formes différentes :
instabilité de collines (ou Tlots) sur des surfaces de hauieétrie et instabilités de mise en
paquet et de méandrage sur des surfaces a marches.

Dans ce travail, nous nous sommes plutdt intéressémsiabilités morphologiques
gui se développent pendant la croissance des surfaces \dcinale
4.1.a. Le facettage

Les propriétés énergétigues des marches atomiques gouvirneorphologie des
surfaces et sont cruciales pour comprendre la forme @tawx, la croissance épitaxiale, la

fabrication de nanostructures ou la rugosité. La grandeuwgétique pertinentén) (n=tanp)
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caractérisant ces surfaces est I'énergie de surfaamp@rde surface projetée sur le plan des
terrasses. La courli@)) entre deux directions de haute symétrie est trés @rd'cime droite,

et la pente a l'origine, correspondant & des marchiegmeht éloignées, donne I'énergie de
marche sur la surfacg=0. L'écart def(n) au comportement linéaire, bien que tres faible,
pilote la stabilité de ces surfaces. Si la courbe tse siu dessus de la droite joignant deux
orientationsng (no=tanp=0) etn; (m=tanp,) alors il y aura facettage et toutes les surfaces
vicinales entre ces deux directions seront instablesydeeme a tendance a former deux
facettes macroscopiqgues d’orientatigret n;.

Il faut noter que la forme de la courtig) reste tres schématique. En effet, pour une classe
tres générale de potentiels d’interaction empiriquepdiguant aux métaux), la stabilité est
extrémement sensible a la portée des interactions ewrches, notamment lorsque la portée
du potentiel s’étend jusqu’aux deuxiemes voisins d’un réseatocites les surfaces vicinales
sont instables et conduisent a un facettage a températiiggDesjonquéeres 02]. Méme la
prise en compte des effets quantiques par un calcul de séruédaatronique complet, ne
résout pas tout a fait le probleme. En revanche, tlifieosingulierement la situation en
introduisant des interactions de type oscillantes qui elonmaissance a des multiples
comportements possibles (notamment le facettage, obsdarés certains métaux)
[Desjonqueéres 02].

(a)

hokolo

instabilité

Fig.1-6- Phénoméne de facettage : (a) géomeétrie d'une
surface a marches, (b) représentation schématique de la
fonction f(n) et condition d'instabilité d'une surface

stabilité vicinale [Desjonqueres 02].

v
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4.1.b. L’instabilité de collines

Cette instabilité affecte le mode de croissance pagatich d’ilots des surfaces de
hautes symétries. Elle se caractérise par I'apparitiones surfaces de collines et de vallées
(“mounds” and “hills”). Ces structures ont une formgarfois isotrope, leur taille et leur
densité moyenne est plus ou moins réguliere et dépenderter@égnt des conditions de
croissance. Dans certains cas, ces structures montnenforme allongée due a une forte

anisotropie dans une direction préférentielle, on @doles de buttes (voir chapitre ).

Fig.l-7- Simulation MC de l'instabilité de collines sur une surfaigaile plane : 200200 sites

4.1.c. Linstabilité de la mise en paguets et de mégedias marches

Dans le mode de croissance par écoulement des marchmes slitface vicinale, le
train de marches “avance” dans la direction des mardkessendantes. Cependant, la vitesse
n'est pas la méme pour toutes les marches, et d'autreqaarune marche donnée, la vitesse
peut varier d'un point a un autre de la marche car il @xiss fluctuations naturelles de la
vitessé. Ces fluctuations s’amplifient en fonction du temps @eroissance), et peuvent
conduire, selon la direction de la déformation du bord ohesches, a deux formes
d’instabilité :

- perpendiculaire aux marches (suivant la pente), dyane c’est l'instabilité de mise
en paquet des marches (step-bunching en anglais) qui se poosiylite les marches avancent
avec des vitesses différentes mais toute en restasintpra paralleles entre elles (Fig.l-8-c).
Ce qui se traduit par l'apparition des régions denses enhemrséparées par de larges
terrasses. Le nombre de marches contenues dans un pagjuetén fonction du temps de
dépbt avant de se stabiliser a une valeur caractéristigiengditude de cette instabilité, on

Z Les fluctuations peuvent étre d’origine intrinséques, due aepaittons entre marches, ou extrinséques, par
exemple la présence des impuretés en quelques endroitswuifata (voir plus loin)
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parle plutét d'une structure en étages séparés par des gaawalleles a la direction des
marches.

- parallelement aux marches, d'autre part, c'est l'ingtabidle “méandrage des
marches” qui résulte d’'une déformation (ou ondulatioshs)profil des bords des marches
(Fig.I-8-b). Elle est présente lorsque ces ondulations o phase les unes par rapport aux
autres, et s’amplifie en fonction du temps de la crassalou du nombre de couches
déposeées) aboutissant a la formation des structuresrrae fite doigts ou "buttes" dans la

direction perpendiculaire aux marches, séparés pailides.s

(a) vicinal

(b) méandrage
(c) mise en paquets

Fig.l-8- Instabilité dela mise en paquets et de méandrage des marstiesma représentant une
surface vicinale (a), les marches sont rectilignes ellpl@sa Pendant la croissance, cette surface est
instable. L'instabilité peut avoir lieu sous forme: (b) d'oladions du bord des marches : méandrage
ou par (c) des mouvements de translation perpendiculaire adg es marches, ce qui donne des
régions plus denses en marches que d’autres : mise egtgaqu

4.2. Origines possibles des instabilités

L'importance de contrdler les instabilités morphotpgis de croissance a suscité de
nombreuses études pour comprendre leurs origines. Lesakpigdonnées a I'apparition de
ces instabilités sont également trés différentes.
4.2.a. Les effets thermodynamiques

- Thermodynamique des marches

L'énergie libre, par unité de surface, projetée sumtze fdense d’'une face vicinale,
a : . N _1_tang -
s’écrit en fonction de la densité de marches, ou Mqom—z = [Williams 91, Jeong

95] .
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f(T,m) = fo(T)+ B(T).m+g(T).m3 (I-5)
avec fy I'énergie libre par unité de surface de la facesde I'énergie libre par unité de
longueur d’'une marche isolée, et g un coefficielmteraction entre marches pour un
potentiel enl//?. Dans le cas ol la surface en guestion est compdsd seul type
d'atomes, la tension de surfacg et I'énergie libref sont reliées par la relation :
f = y/cosg). La tension de surface,, est une quantité déterminante vis a vis de lailséa

thermodynamique de la surface (voir Fig.l1-10-b).

- Forces de rappel entre marches dans la direction perpendicalair

Les marches d'une surface vicinale sont soumiseglif@rentes interactions
(interactions entropiques, élastiques, dipolaiod; ehapitre 1V) qui tendent a ramener le train
de marches vers sa morphologie d’équilibre. Leaxetlons frustrées des atomes des fronts

de marches, aussi que la condition de non croisereime marches (Fig.lV-4), sont a

lorigine d’une interaction répulsive e/ /2. Les interactions répulsives entre marches
contribuent a la résistance a la modification degdurs de terrasse ou “rigidité” dans la
direction perpendiculaire aux marches.

Dans un modéle unidimensionnel (1D), avec une démeligre fy uniforme (pas de
construction) et un seul type de marche, le pakdtinteraction entre marches par unité de

g

longueur s’écrit:V(ﬁ):—2 [Bartelt 90] ou g est un coefficient qui décriintensité
l

d’interaction entre marches. La pression exercéerse marche par ses voisines est la dérivée

du potentiel par rapport a la distance entre cashma. Une longueur caractéristique associée

a la rigidité dans la direction perpendiculaire archesV" (/) :6—3, est définie par [Liu
l

98] :
_~ 2 n
g -2V (1-6)
kgT
ol Q =a?, olaestle parameétre de maille.

Les interactions entre I'anisotropie de surfactaetgidité des marches induisent une
instabilité ayant une longueur d’onde finie cormsant au méandre. Cette instabilité se

produit au-dela d’une valeur seuil qui dépend'amplitude relative de la différence des flux
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« déstabilisants » et la rigidité « stabilisante ».dyaamique du méandre est gouvernée par
I'équation de Kuramoto-Sivashinski [Frisch 06].

- Rigidité de ligne dans la direction paralléle aux marches

La déformation d’'un profil de front de marches se matdfggr I'apparition d’'une
courbure, donc elle nécessite la création de crangdistance a la rotation et a I'élongation
du bord de marche, se traduit par une rigidité de ligneigadlité dans la direction parallele

aux marches), définie par :

2
E = +M (1-7)
06?2

ou S est I'énergie libre par unité de longueur d'une marche istlée est I'angle local de
désorientation par rapport a la marche droite. La aussipeut définir une longueur
caractéristique associée a la rigidité dans la doregiaralléle aux marches appelée longueur

de capillarité et s'écrit :

VE 2F (1-8)
kgT

Les deux longueurs caractéristiquﬁg et F,, associées aux rigidités du train de marches

dans les deux directions]( et //) permettent d’estimer la portée des forces de retour a
I'équilibre correspondantes.

- Potentiel chimiqgue et courant de matiéere

Entre deux terrasses de largeurs respectives /' (Fig.l1-9), il existe un courant de
matiére traversant l'interface (march®)) entre elles, qui s’exprime a l'aide d’un potentiel

chimique u,. Tout gradient du potentiel chimique va induire un courant ggere pour

lequel les adatomes occuperont les positions ou leur potehtieique est minimal. Notons
gue ce courant, est présent méme en dehors d’'un apportideernferoissance) et permet le
retour a I'équilibre de la surface lorsque celle-ci &isune perturbation. Le potentiel
chimique de la marchen] s’écrit [Jeong 98] :

fn = 1o +Q|BK +(V'(0) -V (1))

soit : ~ 1 1
Hp = Mo+ Q[,BK +29(£—3—£—-3)}

(I-9)
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ou Lest le potentiel chimique de la phase solide est la courbure du bord de marche. Elle

est prise positive pour un proffl(x) concave (voir Fig.l-9bis), soit :

o=-97¢X [1+ aZ(X)} (1-10)

x> ox
Le courant d’'adatomes de la march® & la marchent+1) voisine, dans le cas d’'un transfert
de matiere limité par la diffusion sur les terrag$ettori 88] :

e
oo DiCo " (Um+1 — Him)
ja= (I-11)

Dans cette expression, interviennent la différence desels chimiques entre les marches
(m) et (m+1), la largeur de la terrasse entre ces marchesplalité des adatomes sur les

terrasses et leur concentration a I’équilibu:é‘f‘, avec une marche droite. Ce courant intégre

les forces de retour a I'équilibre dues a l'interactiépulsive entre marches et la rigidité de
ligne d’aprés (I-9) et (I-10). Méme si dans I'équatiod 1) la diffusion le long des bords de
marches n’est pas prise en compte, elle décrit néanmeifessson adéquate la relaxation d’'un
paquet de marches droites (répulsion entre marches) [B&4¢l ou de monticules
pyramidaux au-dessus de la température ambiante [Zuo 97].

m+1 m mi X

Fig.l1-9- Perturbation bi-dimensionnelle dans un train de marchesacode matiére entre deux
marches et le long d'une marche.
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- Fluctuations, excursions

A température nulle, nous avons vu que les marches soidt pldites (pas de
génération de crans d’origine thermique). Lorsque T astnodle, une marche fluctue autour

de sa position moyenne. Les excursions d’une marchecacattérisées par un profl(x)

dont 'amplitude statistique est mesurée par I'etgre (ou largeur de marche) :

W=+/< (X2 > . (I-12)

A I'équilibre, les corrélations latérales déternmhta diffusivité d’'une marche (isolée) définie
par [Bartelt 90]:

b?(T) =< (x+a){(X) >=kgTal/ . (I-13)

Elle représente le carré de l'excursion moyenne i le long du bord de marche
(compactes) et peut se calculer a partir d'unessiie de crans (taille et densité). Dans le

cas d’'une marche entre deux murs distants/dé&2ongueur de corrélation moyengg, est
reliée a la diffusivité par la relation [Bartelt-9Q] :

4a_1?
2 b2 (T)

Les excursions des bords de marche générent umibwisn des largeurs de terrasse autour

{m(T) = (I-14)

de la valeur moyenne/s fixée par l'angle vicinal. La prise en compte deteractions

répulsives erf® fait intervenir la largeur de marche :

W2

T)=2
{m(T) abz(T)

(I-15)

Nous revenons aux fluctuations des marches dandeles derniers chapitres quand nous
étudions la dynamique de relaxation des marchesfttIldes paramétres de la croissance sur
la distribution des largeurs des terrasses (TWDSs).

((x)

fwgagv?

Fig.1-9bis- Profil d'une marché(x) par rapport & sa position moyenne (&xe

29



Chapitre I. Croissance des surfaces vicinales : Moyens @bblématiques

- Minimisation de I'énergie de surface, le facettage

Trés souvent, les surfaces solides ne sont pas dangHé@tatodynamique d’équilibre
stable, mais dans des états métastables dont la magghdipend fortement de la maniere
dont la surface a été créée ou traitée. La métaséabifitnombreuses surfaces de solides
provient généralement de I'absence d’'une diffusion sufiisales atomes. Cette diffusion
peut étre bloquée par des barrieres énergétiques supérietgasrgi¢ thermiquekgT) ou
s'effectuer avec une vitesse infiniment lente. La surfpeat subir spontanément une
transformation qui aboutit a la création de plusieaggons a densité de marches différentes.
L'énergie libre de la nouvelle surface d'équilibre estidirée par rapport a celle de la surface
initiale.

Le probléme de la stabilité vis-a-vis du facettage est mrmtiéut décrit pour la premiére fois
par Herring [Herring 51] qui proposa une construction géométriglaivement complexe
pour déterminer la stabilité d'une orientation cristalli Ce probleme essentiel pour
déterminer la forme d’équilibre des cristaux, a été separ de nombreux travaux [Jeong
1999] [Desjonqueres 02] et traité d’une maniére algébrique. Banpadu théoreme de
Wulff3, la condition de stabilité vis & vis du facettage penst @écrite de la facon simple :
étant donnée une surfakEed’orientationn et d’aire S, celle-ci se transforme en deux facettes
>, et 2,, d'orientationn; (aire §) etn; (aire $), tout en gardant son orientation moyenne
si [Villain 95, Noziere 91] :

y(n)S > y(n1)S; +y(n2)S (1-16)

La figure (Fig.l1-10-a) montre le principe du diagramme de Wulif y -graphe. C’est un
diagramme polaire dans lequel on représente, pour chageéiatircristallographiquenf, un
plan perpendiculaire an] a une distance de l'origine proportionnellefa). L'enveloppe
intérieure de tous ces plans détermine, sous forme dagradnme polaire(h), la forme
d’équilibre stable d’'un cristal, a un facteur d’échellesprui est fixé par la connaissance du
volume de matiére. Lgwints singuliersdu y-graphe correspondant a des minima de tension
de surface donnent naissance aux facettes. Divers man@lété développés pour calcujer

Il en résulte généralement que les surfaces de bassntlistallographiques, et donc de haute
symétrie, sont les plus stables.

% La démonstration du théoréme de Wullf est basée sur spggti®n continue du cristal sans prendre en
compte le caractére discret du réseau cristallin. La éssarece de I'énergie de surfaggermet de trouver la

forme d’équilibre d'un cristal a I'aide du théoréme de Waullf.
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N1
n (S1,y1)

(S2,Y2)

(a)
Orientation
Facette 1 Facette2 macroscopique
®)

La courbe formée de quatre lobes est le diagramme polaire y (n}
de la tension de surface avec quatre minimums.

La forme d'équilibre slatll_e du cristal est indiguée par

le diagramme polaire r{h)

Fig.l-10- (a) Exemple de construction de Wulff et formes d’équalilfb) schéma de la décomposition
d’'une faceff, S,y) en deux facettesi(, S;,y1) et (11, S, Y1)

La forme d’équilibre stable d’une surface macroscopique ldontation est instable
d’apres la construction de Wulff peut se présenter sauefoe facettes stables (facette 1 et
facette 2, dans la figure 1-10-b) dont l'orientation macopéque moyenne reste inchangée.
L’aire de la surface est accrue, mais I'énergie lilster@duite. Dans la recherche du minimum
d’énergie libre de surface, la contribution entropique egportante. Un désordre de

configuration peut étre stable car il contribue a diminiéergie libre et conduire a des
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modifications significatives de la forme macroscopiquend’surface telles que la disparition
de certaines facettes.

- L’électromigration

Lorsqu’ un substrat est chauffé par effet Joule grace &ouwrant qui traverse le
matériau, cela produit un champ électrique qui influencdiffasion des atomes sur les
terrasses (effet dénommé électromigration). Théorigngn&oyanov a remarqué que cela
peut provoquer un regroupement des marches [Stoyanov 91].e§teen accord avec les
expériences de Latychev sur le Si(111) [Latychev 89-90]. ffastin des atomes sur les
terrasses devenant anisotrope dans la direction de ta denla surface, I'apparition des
instabilités due a [I'électromigration, est similaire eallec induite par une asymétrie
d’incorporation aux marches (voir 8.4.2.c). L’électromiigma constitue une explication tout a
fait satisfaisante de l'instabilité de mise en paquets ndasches, dans certains systemes
physiques ou cette instabilité a été observée. Aingohémomene a suscité de nombreuses
études. Entre autre, des études quantitatives de la struotulas surfaces vicinales par la
mise en paquets des marches ont été réalisées, ia thufio point de vue théorique [Sato 90,
Stoyanov 98-00] et d’'un point de vue expérimental [Fujita @8nia 00], qui ont permis de

mieux comprendre les mécanismes de cette décomposition.

4.2.b. Les effets dus a la contrainte

Au-dela des contraintes extérieures (imposées), quel quée smbde de croissance
utilisé, les couches épitaxiées sont plus ou moins dotdsa Cet état de contrainte est di
surtout audésaccord de paramétre de maietre adsorbat et substrat. Il varie naturellement
avec les parameéetres de dépbt et influence la morphologiealehes hétéroépitaxiées. Ce
défaut de maille met en concurrence deux énergies :nergié elastique volumique et une
énergie de surface dont la forme d’équilibre (stabilééla surface) dépend du rapport entre
ces deux énergies [Grinfeld 86]. L’énergie élastigue emmagmsdans la couche
hétéroépitaxiée, proportionnelle au carré de la contrd@ténfeld 86], détermine le
mécanisme de relaxation de l'adsorbat. Trois domaioes généralement distingués : A
faible énergie élastique, la diffusion des atomessaittace (ou la déformation élastique de la
maille) permet de relaxer les contraintes. Une plusdg&nergie élastique peut donner lieu a
des instabilités morphologiques de croissance (rugosité, aiimdube la couche, croissance
d’ilots 3D) dont les détails, notamment le rdle de laétgue, ne sont pas totalement
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déterminés a ce jour. Enfin, lorsque cette énergie @lestiépasse une valeur critique elle est

relaxée par la nucléation de dislocations a l'interface

Dislocations de Rugosité de surface
désaccord de maille

g,

HE:J |

= T

£ E

® ¢ petit — dislocations
® sorand = rugosité de surface

Fig.l-11- Instabilité due & la contrainte : effet de désacderdnaille.£: déformation, E= énergie de
surface. (loi de Hook: contraint@=E &) [Desjardins, http://www.phys.polymtl.ca/].

En se focalisant sur le régime des instabilités morpfigpies, il a été prouvé
expérimentalement que l'apparition d’'une instabilité de savise se produit au-dela d’'une
épaisseur critique, chou I'énergie élastique due a la déformation (proporétena h)
'emporte sur I'énergie de surface. Cette instabilitéigine élastique a été observée dans des
systémes expérimentaux trés variés et sous plusieansdor
— des modulations spatiales dans les multicouches cdataa GalnAsP qui permettent une
relaxation élastique partielle [Ponchet 93].

— une instabilité de type Stanski-Krastanov (ilots 3D)éaoBservée dans le cas de films de
Ge déposés sur Si [Eaglesham 90, Vailionis 00, Rastelli 01des petits flots avec des

marches largement espacées se sont développés.

— une instabilité de mise en paquets de marches, par exelapte les multicouches

SiGe/Si(001) [Zhu 98, Berbezier 00] et InAlAs/InP [Georgaki@9], a été également

attribuée aux contraintes de surface.
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Des modeles théoriques ont en effet été développés ppliguer comment, d’'un
point de vue thermodynamique, la contrainte peut engendnstabilité de mise en paquet
[Tersoff 95, Israeli 01]. A titre d’exemple, Tersoff @iaere que, pour une couche contrainte,
la discontinuité de la hauteur de la surface a chaquenmé#ait que la face latérale d’'un coté
du matériau contraint n’est pas compensée par une forlgedsgbautre cété. Il y a donc une
relaxation élastique aux marches qui produirait une irtiera@ttractive a longue portée,
entre les marches. Ainsi, la surface développe l'instéhilé la mise en paquets. De plus,
l'instabilité est présente pour toute contrainte, mées croissance (flux de dépét nul, voir
chapitre 1V) ou pour une température trés élevée. Cesiguifie en particulier que cette
instabilité semble davantage régie par I'énergétigue dumsgstiue par la cinétique de
I'écoulement des marches. Cependant, il faut noter queocle est en désaccord avec les
observations de Schelling [Schelling 99-00-01, Muhlberger 02] sur ldscouches de
SiGe/Si. Cet auteur a étudié I'importance des effetsribdynamiques par rapport aux effets
cinétiques et a montré que linstabilité de mise en paqpetrait déja lors de 'lhomoépitaxie
sur Si(100) vicinal [Schelling 99]. Selon lui, elle est d’ar@ipurement cinétique, et pour
preuve, disparait lors d’un recuit. Puis il a montré quemoins dans une grande région des
parameétres de croissance, les processus cinétiques idétdgria morphologie des interfaces
SiGe/Si, plutdt que les effets thermodynamiques. En, effet faible concentration en Ge fait
apparaitre une couche plus lisse que celles ou Si egnseslreviendrons sur ce point quand
nous aborderons le probleme des impuretés au chapitratulais certaines morphologies,
ou des marches sont regroupées, se sont avérées intahteisjuement, indiquant encore le
réle dominant de la cinétique dans la formation des paquets.

Ces quelques exemples montrent que, s'’il est certainaguentrainte joue un role
essentiel dans la stabilité des surfaces épitaxiéespodans I'apparition de l'instabilité de
la mise en paquets, n'est pas trés bien établi. En resadems la plus part des cas, les
instabilités sont attribuées aux effets de la cinétique mues détaillons au paragraphe

suivant.

4.2.c. Les effets cinétiques
- Asymétrie de l'incorporation aux marches : barriere EhrliecBchwoebe(ES)

Nous avons vu (paragraphe : modes de croissances) quenes aiffusent sur les
parties planes (terrasses) de la surface jusqu’a ce talilgent un défaut cristallin (bord des
marches) ou ils s'incorporent. Mais lors de leur diffassur les terrasses, et si leur longueur

de diffusion est supérieure a la distance moyenne quieségmmarches, les adatomes vont
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avoir la possibilité d’atteindre les bords de marchesaex maniéres différentes (Fig.l-12-
a) : (i) soit a partir d’en face, ils peuvent alodiscrporer en restant & la méme hauteur sur la
surface, (ii) soit a partir de derriere ou de dessus, ileedbalors descendre d’'une hauteur
atomique pour s’'incorporer. En 1966, Ehrlich et Hunda [Ehrlg8] ont remarqué
expérimentalement, sur le tungstene, que les adatomdsssendaient pas facilement les
bords de marche et gu'ils étaient réfléchis en bordurendeshes descendantes (Fig.l-14-b).
Cet effet ES fournit aujourd’hui I'explication & peu présiverselle de I'instabilité des
collines. C’est I'explication que donnent par exemple Buat al. [Buatier 00] & I'instabilité
de collines gu’ils observaient lors de 'lhomoépitaxie’dment. Ce méme effet a été utilisé
par Schwoebel et Shipsey [Schwoebel 69] pour interprétstdbilité de mise en paquets des
marches sur les surfaces vicinales. lls ont montré guignduisant une anisotropie a
'attachement en bord de marche que : (i) si les adaaecorporent davantage a partir de
la terrasse d’en face qu'a partir de celle du dessumabesnent entre les marches tend a
s’'uniformiser. Par contre (i) les marches vont avendance a s’apparier (instabilité de mise
en paquet) dans le cas contraire. Schwoebel et ShipsByent, qu’'en général,
l'incorporation des atomes aux marches doit correspondee situation (i) du fait de la
diminution de la coordination pour l'adatome qui contoureebbrd de marche pour
finalement s’y incorporer. Cependant, ils n’éliminent palement I'hypothése inverse (ii),

qui est la seule en effet a produire la mise en paquetsateses.

M Fig.l-12-a- Incorporation des adatomes a un

(ii) bord de marche : les _adatomes arrivant de la
(i) terrasse de dessus (i) trouvent d'abord les
bosses de la marche, ceux arrivant de celle de

dessus (ii) trouvent d’abord les creux.

Par la suite, et comme c’est généralement fait datistdrature, nous appellerons la
barriére additionnelle par rapport a la diffusion suttégsasses pour I'incorporation a un bord
de marche a partir de la terrasse supérieur, barrierer&3ediPour qualifier des barrieres qui
affecteraient l'incorporation a partir de la terrassendface (inférieure), nous parlerons de
barriere ES inverse (ESi). Malgré leur mauvaise jastiion physique (qui vont a I'encontre
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des observations expérimentales sur le tungsten), lesrearreS inverses sont souvent
évoquées par les expérimentateurs pour justifier I'nilade mise en paquets, comme le cas
de GaAs [Kizuki 98, Tejedor 98-99] ou de GaN [Ramana 00]. Peamgbe Duport et al.
[Duport 95] ont trouvé que, dans certains cas, du fait de lnabate, les adatomes pouvaient
étre attirés vers les marches de dessous, ce quégsivhlent d’'une barriere ES inverse et
provoquent donc linstabilité de mise en paquets ; c’est paat en hétéroépitaxie, une
justification de la présence de barriere ES inversedjiimova 01, Videcog 01, modele a
deux particules]. En effet, a l'aide des simulations tdo@arlo, Vladimirova et al. ont
proposé un mécanisme qui permet d’expliquer I'apparition dstéibilité de mise en paquets
des marches sur des surfaces vicinales. lls ont prouvé guftérentte entre les probabilités
d’incorporation a la marche des adatomes et des ad-dingreexistent dans les systéemes
composés d’une seule espece (tels que Cu sur Cu, ou S),queud conduire a I'apparition
de la mise en paquets de marches. Le réle principalesipr les dimeres qui sont supposés
ressentir une petite barriere ES lors de la diffusitnaers les bords de marches, tandis que
les adatomes sont supposés ressentir une barriere Eferpduette hypothése est justifiée,
par exemple, pour la surface Si(001) ou l'absence de la feaEi® pour les dimeéres est
prédite [Kim 97].

Fig.I-12-b- Section transverse d’'une marche
monoatomique sur une surface et potentiel
hypothétique associé a la diffusion d'un

adatome sur une telle surface. Schwoebel et
Shipsey s’attendent & voir deux modifications
majeures du potentie, en A et B,

respectivement dues a la diminution et a
laugmentation de la coordinence entre un
adatome en train de diffuser et le substrat. En
fonction de ce potentiel, chague marche
devrait donc avancer davantage par
lincorporation d’'adatomes diffusants a sa
droite [Schwoebel 69]. En trait pointillé :

Potentiel vu par les adatomes sur la surface,
barriere de diffusion (f et au voisinage d'un

bord de marche, barriere d’Ehrlich-Schwobel

(Ees)

Quant a linstabilité de méandrage, Bales et Zangwillnomtré en 1990 qu’elle pouvait étre

engendré par des barriéres ES “normales” [B-Z 90]eHet, les adatomes s’incorporent aux
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marches, aux endroits les plus proches d’eux, c’estedeafircreux pour les adatomes arrivant
de dessus et les bosses ou proéminences pour ceux arrivaria@Ee Or, en présence de
barriere ES ‘normale’, les adatomes s’incorporent ulagge aux bords de marches a partir
d’en face, donc les bosses de la marche recoivendjatmmes que les creux. L'ondulation
du bord de marche est donc accentuée, c’est l'instatiditthéandrage. Cette explication de
l'instabilité de méandrage est souvent adoptée par lesiegndateurs : Tejedor et al. pour le

méandrage sur GaAs [Tejedor 98-99] et Maroutian et al. pdiu [Maroutian 01].

En conclusion, l'apparition de collines sur les surfadeshaute symétrie et le
méandrage des marches sur les surfaces vicinales peuvestté@s a la présence de
barriere ES ‘normale’. La mise en paquets des margimsg, étre due a des barrieres ES
‘inverses’. L’asymétrie de l'incorporation aux bords de rhascparait donc trés fructueuse
pour expliquer les instabilités morphologiques observéespendant, les justifications
physiques de ces barriéres sont rares et parfois noniccamtes. Par exemple, comme ces
deux effets sont antagonistes, il n'est pas possible slfigu la coexistence des deux
instabilités (méandrage et mise en paquets des marchedgdaéme systéme comme l'ont
pourtant observé expérimentalement Tejedor et al. f6ej@8-99] sur GaAs et Néel et al. sur
le Cu [Néel 03].

- Diffusion le long des marches et asymétrie de I'incorporatiamx kinks (effet KESE)

Nous avons vu gue la croissance se fait par incorpardi@omes aux marches. Mais
une fois lié & une marche, un adatome peut diffusernig ¢te la marche, jusqu’a ce qu'il
trouve un cran (kink), pour se lier encore davantage aalcizns le but de comprendre les
mécanismes a l'origine de certaines morphologies ddacsgr instables, Pierre-Louis et
al.[Pierre-Louis 99], Ramana Murty et al.[Ramana 99]litiPet Krug [Politi 00b], ont
supposé que, de la méme maniere que l'effet ES a deux dimgnkirs de la diffusion le
long de la marche, 'adatome peut s’attacher a un créandsoface, soit par derriére.
Autrement dit, on peut la aussi, imaginer que ces deux ggosae sont pas équivalents et
gue l'incorporation aux kinks par derriere est affectéeateidre additionnelle de type ES.
L'importance de la diffusion le long des marches dépend dérima considéré ; elle est
notamment connue pour étre grande dans le cas des mé€murécanisme cinétique fait
actuellement l'objet d’études et ses conséquences sur lgghatagies ne sont pas toutes
comprises. Cependant, il est a noter que les auteurs pnécéwé montré, a travers a la fois
des calculs analytiques et des simulations numériques, eftet KESE (Kink ES Effect)
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engendre linstabilité de collines sur une surface de hautettsgmet éventuellement
linstabilité de méandrage sur une surface vicinale, pouaineg orientations de marches,
notamment des marches (lisses) d’orientation [100]. d¥eau mécanisme semble étre trés

intéressant, concernant la croissance des surfadafliqué&s surtout.

- Diffusion contrainte: les impuretés

Les instabilités de méandrage et surtout de mise en paqetatehes, sont parfois
attribuées a la présence d’'impuretés [Van der Erden 86, Kade#h, Kotrla 01, Krug 02,
Nikunen 02]. Les impuretés sont supposées géner I'écoulataennarches. En effet Krug,
fait 'hypothése que les impuretés diminuent la vitesse d’uarehme proportionnellement a la
largeur de la terrasse qui se trouve face a la marchsi #ne marche qui a, face a elle, une
terrasse plus large que les autres va avoir une vitassdagble, ce qui va accroitre encore la
largeur de la terrasse d’en face et diminuer celle dertasse de derriére, d’ou la mise en
paquets des marches [Villain 95]. De méme, Kotrla [Kadd$ suppose que les impuretés
immobiles, a cause de leurs faibles mobilités, agissemtme des centres de nucléation
d’flots, de telle maniére qu’une augmentation de la aunagon d’'impuretés mobiles ou
immobiles pré-déposeées fait croitre la densité des germeemyiront a la croissance de la
densité d'lots sur la surface. L'effet des impuretés aundrphologie de surface constitue

une partie importante dans ce travail qui sera étudiéudeppés dans le chapitre suivant.

Comme nous venons de voir, les effets physiques pouvantaétiarigine des
instabilités sont assez nombreux. Certains sontivetaént bien compris, d’autres sont plus
difficiles a justifier. En général, il est toujours pibss d'expliquer et de comprendre
qualitativement l'apparition d’'une instabilité sous un mécaaispas trés compliqué.
Cependant, si nous voulons faire une étude systématiguempris la compréhension des
mécanismes au niveau atomistique, il est nécessaire dertrimgvformalismes théoriques
adéquats permettant de les décrire. Notre démarche théopgisentée dans la partie

suivante, n’est pas essentiellement analytique, maisusurumérique.
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5. Les moyens utilisés pour étudier la croissance

Outre les moyens expérimentaux de croissance, que nauss glkésenter tres
brievement, ce sont plutdt les outils numériques qui notégeissent avec notamment les
simulations Monte Carlo (MC) et les moyens analytiqaesc 'analyse de stabilité linéaire
gui seront présentés avec beaucoup d’attention.

5.1. Les moyens expérimentaux

Plusieurs techniques d'épitaxie ont été développées ces dermiénées qui se
distinguent par leur mode d’opération et notamment partlaenat I'état du milieu en contact
avec le substrat utilisé. En effet, la plupart debriiegies de croissance met en jeu la présence
simultanée de plusieurs especes chimiques sur la surfazdsinat, et c’est particulierement
évident dans le cas des techniques en phase vapeur qui wtilsemprécurseutspour
'acheminement, sur la surface, des “unités de cro@sarc’'est-a-dire les espéces qui sont
réellement incorporées dans le cristal. Ces méthodeg&peétre classées en trois catégories
et dont le choix de l'une ou de l'autre dépend du but de l'étudenqeéut faire et/ou du
résultat qu’'on veut obtenir, ce sont :

- I'épitaxie en phase solide ;
- I'épitaxie en phase liquide ;
- I'épitaxie en phase vapeur, dont on peut distinguer :

- I'épitaxie par jets moléculaires (EJM ou MBE enlaigj ;

- I'épitaxie en phase vapeur aux organométalliques (OB)VBuU aux hydrures
(HVPE).

Etymologiquement, « épi » signifie « sur » et « taxg@gnifie «arrangement», c'est donc le
“dépbt ordonné”.

L'épitaxie est une technique de croissance orientéepdunapport a l'autre, de deux
cristaux possédant un certain nombre d'éléments de r&yroétmmuns dans leurs réseaux
cristallins. On distinguéhomo-épitaxie qui consiste a faire croitre un cristal sur un atide
nature chimique identique, Btétéro-épitaxie dans laquelle les deux cristaux sont de natures
chimiques différentes.

L'épitaxie est utilisée pour faire croitre des couchéxes (quelques micrométres
d'épaisseur). On utilise pour cela une surface parfaitgnadietd'un monocristal, le substrat,
sur lequel seront déposés d'autres atomes. Le substrahast de facon a avoir des

* Molécules qui servent a 'acheminement des unité desami® jusqu’a la surface du substrat.
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paramétres de maille proches de ceux du cristal que l'onobtenir. L'épitaxie en phase
liquide® est une technique utilisée pour la fabrication de volimpsrtants de matériau pour
en faire par exemple des substrats de qualité cristallime sera pas question de ce type
d’épitaxie dans ce travail, mais nous nous intéressexoms autre but qui consiste en la
réalisation de structures fines, par exemple pour I'dgt®nique, comme I'empilement sur
un substrat de fines couches de matériaux différents oalliage de matériaux dans des
proportions variables. C'est donképitaxie en phase vapeUr ou I'épitaxie par jet
moléculaires(EJM), qui sont les mieux connues et surtout, pour NEEEV qui est la plus
commodément adaptée a la simulation numérique et la gdplrée aussi bien par les
expérimentateurs que par les théoriciens. Elle seraet'algy la modélisation numérique dans

ce travail.

5.2. Les moyens théoriques
Deux types de modeéles microscopiques utilisés pour décrireroidsance seront
présentés. L'un prend en compte le caractere discoritine durface vicinale : le modéle de

Burton, Cabrera et Frank (BCF). L'autre est un modéfgico, plus général.

5.2.a. Le modele BCF

La premiére description microscopique des mécanismes physjquest lieu pendant
la croissance des surfaces vicinales, fut proposé poprelaiére fois en 1951 par trois
auteurs, Burton, Cabrera et Frank [Burton 51]. Le but éeadéterminer le taux de croissance
d’'un cristal dans la direction orthogonale au plan deustace. Pour cela, leur modéle (BCF)
est basé sur une description par couche de la surfacanpemcompte I'existence de défauts
géométriques localisés que sont les marches cristadtiries flots bidimensionnels.

Le modele BCF utilise une description atomistique semiito@ : étant donnée une
surface vicinale constituée de terrasses régulieremeatéss, et soumise a un flux d’atomes,
F, ces derniers s’y adsorbent puis diffusent (aveccaonstante de diffusion D) avant d’aller
s'incorporer aux crans des marches ou ils auront le plusag®ris en commun. Si les

adatomes ne trouvent pas de site d’'incorporation favoralnte bords de marches, ils se

® Le substrat est mis en contact avec une phase liguidaturée en I'élément voulu, qui se précipite et lissta

sur le substrat. Cette technique a l'avantage d'étre rapiie elle est moins précise que les épitaxies erephas
vapeur.

® La croissance s'effectue sous vide. Les éléments aal¢postenus dans des creusets a haute température,
sont évaporés et vont se déposer par transport thermiquéa surface du substrat, plus froide mais de
température quand méme assez élevée pour permettre leedégtaet le réarrangement des atomes.
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désorbent (avec une probabilitér par unité de temps) apres avoir parcouru une longueur de
diffusion caractéristique. De cette description, ce neodéduit la vitesse d’une marche sur

la surface, qui est fonction des courants d’adatomes quiveiat de part et d’autre. Cette
guantité est cruciale, car elle permet de prédire ladadinstabilité qui aura plus de chance
de se développer. En effet :

- si toutes les terrasses avancent avec la ménesejte, elles garderont la méme
largeur 7, et en principe aucune forme d’instabilité n’a une chanqepdiaitre.

- si certaines marches avancent plus vite que d’autneaura des terrasses qui vont
s’élargir alors que d'autres vont se raccourcir d'ou urcaméme d’accumulation des
marches (ou « step-bunching ») pouvant avoir lieu.

- si les marches n'avancent pas a la méme vitessdnaurc de leurs points, des

ondulations du bord des marches se produisent, qui en Fampliorment des méandres.

Pour voir plus en détail ce qui se passe réellement,deseription analytique du
probléeme est nécessaire. Considérons pour cela undgaimarches rectilignes et paralléles,
descendant vers la droite (axe spsA l'instantt, il y a une densité d’adatomes dépoggd)
sur la marche de largeur (Fig.l-13). L’équation d’évolution de cette concentration lsur

terrasse s'écrit :

2
oc(xt) _ D 0°c(x,t) —lc(x,t) +E. (1-17)
ot ox? r

Le premier terme du second membre de I'équation (I-17) déxrivariation de la
concentration d'adatomes due a la diffusion sur lesdses, le second prend en compte la
désorption (ou I'évaporation avec une probabilité égdléra et le dernier terme correspond
au dépbt d'adatomes (ou flux inciddst

L'émission et l'adsorption (attachement/détachemdat) adatomes par une marche
étant suffisamment rapide, prés d’'une marche, la dedsitlatomes peut étre considérée

proche de sa valeur d’équilibc%q, de sorte que les conditions aux limites s’écrivent :

c(X,t) marches™= Ceq (1-18)
Si on prend l'origine de I'axe des x au milieu d’'une tsseade largeur , 'équation (I-18)

devient :

C(X,t)+//2 = Ceq (1-19)
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OU ceqest la valeur qu'aurait la densité d’adatomes, si Istairetait a I'equilibre avec sa

vapeur. Dans la pratique, les marches ne peuvent shiguitiue dans les conditions de faible
désorption. Dans ce cas, en se détachant des marchesgddeomes forment un « gaz
bidimensionnel » sur les terrasses, dont le potentieligh@anest égal a celui du cristal a
'équilibre. Par ailleurs, cet équilibre veut que le taux dealement des atomes des crans

(/7. ) soit égal au taux d’attachement (avec une prob@bpi), PCeq. de sorte que

Ceq =1/ pTcr-
/" ——————— S~ +
. Noc(x) J ]
Wh-1 T ~-¥\<_‘J
Wi, JEEEEEN .
Wh+1 LTI
Xn-1 Xn Xn+1 )z
A /

Fig.l-13- Schéma d'un train de marches rectilignes et paralléleseddant vers la droitel et J~
désignent les courants d’adatomes arrivant a une marghextigement de la gauche et de la droite,
n est la normale a cette marche. Les positiqrdes marches ainsi que les largenrsies terrasses
sont indicées dans le sens gesoissants, comme indiqué.

Comme lincorporation des adatomes aux marches estphisrrapide que la vitesse
d’avance de celles-ci (qui a la limite peut étre conéidémme négligeable) on peut se placer

ac(x.t) _

dans le cadre de I'approximation quasi- stathue— 0. Dans ces conditions, la solution
stationnaire de I'équation (I-17), s’écrit :

c(xX) = A+ Bcoshkx) (1-20)
C’est une solution symétrique, les constantes étjirdttion sont obtenues en introduisant
I'équation (I-20) dans (1-17) :

k?Dr=1 (I-21)
A=Fr
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1/k a la dimension d’'une longueur, c'est la longueur diugidfn des adatomes avant leur
désorption. Les conditions initiales (éq.I-19) permettatg calculer la constante

S F7T-Ceq A o
d’'intégration :B =———, et d’en déduire la densité :
coshi? /2)
dx):Fr——EESEgL{FT—ch (1-22)

coshk/ /2)
La variation de la densité d’adatomes sur une dsergentre deux marches) est une solution

symeétrique (fig.l-14).

c(x)
— 5
- fl/2 (I) + 2/2 ]

Fig.l-14- Représentation de la variation de la densité d’adatontes adgux marches, sur une terrasse
de largeur’.

La densité d’adatomes est une quantité non oldervanais une fois déterminée
analytiguement, grace au modéle BCF, on pourraulegicle courant d’adatomes
correspondant, qui est proportionnel a son gradasfini par :

Jc

j:—Dic:—D5§ (1-23)
Soit ici,
J@):Dkﬁv—cmﬂéaﬁggg- (1-24)

Nous remarquons que ce courant d’adatomes surfeceuwlépend de 'abscisse mais aussi
de la largeur/ de la terrasse considérée dans le train de mandbes pouvons donc I'écrire

en fonction de ces deux variable3(x, /).

La vitesse d’'une marche est proportionnelle ax diatomes arrivant a cette marche,
de la gauche (couradt ) et de la droite (courani™), elle s’écrit donc :

v=J i+ I (1-25)
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ol i est la normale & la marche considérée. Les coutgntsont évalués & des positions en
x bien particuliéres : ils ne sont donc fonction que darlgeur de la terrasse considérée. Si
on s'intéresse a la vitesse de la marche situég er/¢ /2, par exemple, elle est comprise
entre une terrasse de largetirde son coté gauche et une terrasse de largeleg son coté

droit, d’ou I'expression de sa vitesse :
JYY@m+I"@)mH=3T()-3 (). (1-26)

La vitesse d’'une marche séparant deux terrasdasgdeir /' et ¢ est alors :
—J(E'x—+gl) J(/,x = g) %)
v = X=+2)=J(,x=== A
2 2
en utilisant I'équation (I-24), nous trouvons :
v = DK(F7 - ceq)[tanh%) + tanhg)} (1-28)
En généralk/ << 1let (I-28) s’écrit :

o= L1(F —@)(mm (1-29)
2 r

De cette maniere le modele BCF décrit la croissasrigtalline sur les surfaces
vicinales et permet donc de calculer la vitessealiement des marches qui depuis, a été
observée expérimentalement par des techniques aestopie a champ proche. Cependant,
ces expériences révelent souvent dans des cristéals I'apparition d'instabilités
morphologiques (mise en paquet des marches et nagg)diEn dépit de sa simplicité, le
modele BCF peut servir de base a I'analyse dealailisé linéaire. 1l permet en particulier de
déterminer les conditions nécessaires, mais ndisanifes, pour 'apparition de l'instabilité
de la mise en paquets et de méandrage des marchitiee Aexemple, en se basant sur le
modele BCF, Videcoq et al. [Videcog 01] ont déve®pun modéle théorique a deux
particules qui leur a permis de proposer une inéation microscopique de l'apparition de

ces deux derniéres instabilités en méme temps.
Nous reviendrons sur ces détails plus tard, notathndans les deux derniers

chapitres, ou le modele BCF nous servira comme pentdépart de notre développement
théorique.
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5.2.b. Le modele continu

La surface bi-dimensionnelle du cristal en croissantedass ce cas, décrite par une
fonction continue des variables d’espacay et du temps th(x,y,t), hauteur de la surface au
point de coordonnéesg,y), a l'instant t. La description continue de la crossaest basée sur
une description intuitive des mécanismes microscopiquegegwient avoir lieu sur la surface
(méme en l'absence de croissance, a température suffesatnélevée) tels que : la diffusion,
'évaporation, la nucléation, etc. La description de geénomenes utilise la définition du
potentiel chimiquey , qui est relié a la courbure de la surface a travergqguation du type

[Pimpinelli 98] :

_9%h  9°%h
H=Ho+O( 5+ ), (1-30)
ox= oy
ou o représente la tension superficielle. L'évolutioa th surface lors du processus
dynamique d’évaporation peut étre décrite par I'ignacontinue suivante [Villain 91,

Pimpinelli 98] :
?9_? = ety — 1p) = v3%h (1-31)

Au potentiel chimiqueu correspond un courant de particuldss —Ady, ainsi I'équation

d’évolution de la surface a travers ce courantri’éc

Z—T =—divi =-KO?(@%h) (K = AG) (1-32)

Ainsi, pour une surface en croissance avec un FHuXévolution de la surface peut étre
décrite par I'équation :

Z—T:F+vD2h—KD2(D2h). (-33)

C’est I'équation dite de Edwards Wilkinson [EW 88].
Pour la croissance en I'absence d’évaporations awaons une équation d’évolution de
la surface générale suivante [Villain 91, Pimpinellj: 98

LI : (1-34)
ot

ol J est un courant paralléle a la direction initiateld surface. Il peut étre décomposé en
deux composantes : un courant d’équilib?@q et uncourant de non-équilibre jneq [Krug
93] :

vJ = jeq + jneq y (|'35)
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En effet, Villain et Das Sarma [Villain 91, Das Sarma 0a{ suggéré que les conditions de
croissance font déstabiliser la surface a travers unanb dans le potentiel chimique ; ce

courant contribue donc au courant total a la surfacecdugant d’équilibre peut étre, par

exemple, un terme stabilisant di au lissage par lastbffiude surface du type—:KDz(Dzh).

L’équation (I-34), qui a été établie pour traddameconservation de la masse dans le volume
du cristal, peut étre vue aussi comme étant umadatécrivant la conservation de la hauteur

h. A travers cette équation, on voit que I'étude deuldace se raméne a I'étude du courant de

diffusion de surfaceJ , et notamment & I'étude du courant de non équiliﬁ{@q, qui reflete

les processus de diffusion imposés par le flux q@déxternd- . C'est dans ce courant de
non-équilibre que sont contenus les ingrédientsadb/hamique de croissance, a l'origine de
la déstabilisation de la surface en croissance.

Le modele continu est utilisé dans le troisieme tre§8.2.2), lorsque nous ferons
une étude de rugosité, ou nous allons voir quelguadeles de croissance proposés dans la
littérature, notamment ceux qui sont adaptés a dargion de la MBE. Ces modeéles sont
décrits par des équations différentielles continudgduites a partir des considérations
phénoménologiques et des régles de symétrie impaseéesurant de non équilibre. Selon la
forme de ce courant déstabilisant, cette étude peeneprincipe, de distinguer différentes

classes d’'universalités.

5.3. Les méthodes numériques

Comme nous l'avons mentionné précédemment, I'épita phase vapeur est mieux
décrite par les simulations Monte Carlo. Cependa@mensi les principes physiques a la base
des procédés de croissance par OMVPE et par MBE sonhus, les détails du
développement morphologique de la surface duramtrd@ésance varient significativement
d'un systéme de matériaux a un autre. Plusieursam@mes de croissance doivent étre
distingués et il n’est actuellement pas possiblalélerire tous les processus par une théorie
unifiee. La simulation numérique s’avere donc unlalé choix, car elle permet d’étudier
l'effet de certains mécanismes speécifiques et déerp des conditions expérimentales

particulierement séveéres.

La modélisation de la croissance épitaxiale estdgment facilitée par l'utilisation de

lordinateur et il est nécessaire de distinguerxdapproches pour la modélisation des
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processus de croissance. Dans la premiére approchegrghaiogie de la surface est
modélisée discrétement. D’une part, les simulationslypa@mique moléculaire (basées sur un
calcul de minimisation d’énergie) permettent de suiwactement la position de chaque
atome. A l'autre extréme, les modéles de continuumidérent la hauteur des grains d’une
surface divisée grossiérement. Entre ces deux situatesmspproches Monte-Carlo dont il
sera question dans ce travail, considerent la surfacemeame matrice de sites atomiques et
I'évolution temporelle est déterminée par la probabilitdrpan atome donné de sauter par-
dessus des barrieres d’énergie (processus actives)ldsesonde approche, la morphologie
de la surface est décomposée en une série de défaubgedmesl natures : marches, flots,
lacunes de surfaces, atomes adsorbés. L’évolution tetigpoest déterminée par le
déplacement et linteraction de ces défauts. Malgraiteque cette approche requiert une
connaissance détaillée de la nature des défauts présanssidace, elle présente I'avantage

de fournir une bonne compréhension des processus physiquesest@rés

5.3.a. Intégration numeérique des équations du mouvement

Le systeme d’équations différentielles couplées déariVavolution d’'un train de
marches (eq.l-17), peut étre intégré numériquementide I'sar exemple des méthodes de
différences finies qui sont appropriées pour ce type de émmhbl L'avantage de cette
approche, est la possibilité dintroduire des interactigteastiques entre les marches
[Stoyanov 98, Pimpinelli 05]. Aussi le modéle BCF peut éttapté a différents mécanismes,
c'est ce quont fait par exemple Pimpinelli et Videcoq aut introduit I'asymétrie
d’incorporation aux marches a leur modele a deux parsi¢Bienpinelli 00, Pimpinelli 02]. S.
Stoyanov et ces collaborateurs I'ont aussi adapééude de I'électromigration [Stoyanov 91,
Stoyanov 98, Sato 99]. En plus de cette flexibilité didtrire différents mécanismes
cinétiques, ces calculs permettent aussi de trouver gessaxts critiques concernant des

parameétres qui suivent des lois d’échelle.

Notons enfin, que lintégration numérique des équations du mouneraste une
méthode puissante et relativement facile a appliguereddimension. Cependant, pour une
étude plus réaliste, & deux dimensions, l'intégration nigione devient tres compliquée. Dans

ce cas, les simulations Monte Carlo deviennent l'a#téve la plus adéquate.
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5.3.b. Simulations Monte Carlo
- Choix de la méthode

Les simulations Monte Carlo sont largement utilisge@urd’hui en modélisation de
la croissance cristalline. Méme si certains détailssast pas pris en compte dans ces
simulations, elles permettent une grande flexibilité yaguport aux informations détaillées
fournies par des calculs de dynamigue moléculaire qui ped®etendre compte des
relaxations atomiques et des propriétés dynamiques. Gettéere permet également des
comparaisons détaillées avec les mesures expérimenialelffraction d’électrons et de
microscopie tunnel [Vvedensky 96]. Cependant elle ne perm&ndder que des temps tres
courts, de l'ordre de la nanoseconde. Elle est par comiémamlaptée a I'étude de la
croissance cristalline. Nous avons donc porté notreéintr la méthode de Monte-Carlo
cinétique pour pouvoir traiter des durées macroscopigues @insdes systemes a grand
nombre de particules, de l'ordre de 5%10

- Description du modéle

D’'une maniére tres générale, les simulations MontdoGgwe nous avons menées
peuvent étre décrites ainsi: La surface du cristal estitel@oar une matrice a deux
dimensions dont les éléments représentent la hauteur siefeece en un point (ou site)
considéré. Des conditions de périodicité aux contours derrface sont imposées, de sorte
gue si une particule sort d'un cété lors d’'un événementiffiesidn, elle rentre par le bord
opposeé. Puis le choix entre les événements microscopigpssibles (dépdt, diffusion d’un
atome,...) se fait aléatoirement, proportionnellement auababilités d’apparition de
'événement. Par exemple, si seuls le dépbt et fagidin sont considérés, le choix entre I'un
ou l'autre se fait proportionnellement au taux total poustéation d’un événement de dép6t
donné par (si le dépbt est uniforme, ce qui est génératdeeas ici) : Fx N (ou F est le flux
de dépdt et N, le nombre de sites de la surface), et autagalxpour I'obtention d’un
événement de diffusion donné par la somme des taux de diffdsfoatomes sur chaque site
de la surface. Le taux de diffusion d’'un atome sur un sib@élest la somme des fréquences
de diffusion dans chaque direction, qui sont donnée indilgnent par une loi d’Arrhénius :

D =vgexp(-Eq /kgT ,) (1-36)
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ou kg est la constante de Boltzmaringst la température, &, la barriere énergétique que
'atome doit franchir pour diffuser dans la direction ddésée. Cette barriere dépend de
'environnement local de I'atome et bien sdr de tous legdignts du mécanisme considéré
(présence d’atomes voisins de méme type ou de typeatifféd’'un bord de marche, ...). Si

un événement de dépdbt est sélectionné, le site de dépodnsesteechoisi de nouveau

aléatoirement. Si c’est un événement de diffusion gusélectionné, I'atome qui va diffuser
est choisi aléatoirement également, en rapport avedalex de diffusion de chaque type
d’atome sur la surface, puis sa direction de diffusiadneasore choisie, en fonction des
fréquences de diffusion dans les quatre directions, piratge d'un nombre au hasard. La
caractéristique de Monte Carlo cinétique veut que chaque gioisn événement est

sélectionné, il est réalisé avec une probabilité égale Enfin, on dit qu'une monocouche

atomique a été déposée quand le nombre d’'atomes déposgalesiN.

P =vo exp(-E/lT) : probabilité
d’'un événement de diffusion

E = Es+nE, +(Eb+EDbi)

vo: fréquence d’'un saut
n=0,1,2,3 : nombre de voisins
Eq : énergie de diffusion

Ea: énergie de liaison

Ey : barriere ES

Eyi : barriere ES inverse

Fig.l-15- Représentation schématique trés simple du modéle Mamte-& deux especes chimiques :
définition des barriéres énergétiques.

- But des simulations

Le but de la simulation Monte Carlo cinétique, dans I'étdde morphologies de
surface, est donc de reproduire la croissance réelle de@dngrédients bien déterminés,
modifiables a souhait, et par conséquent de voir I'éliéettel ou tel mécanisme microscopique
ou l'effet de la présence d'un défaut (marches, impupEésxemples) sur la morphologie de
la surface. Comme nous le verrons par la suite, lephotogies des surfaces numériques
obtenues sont comparées directement aux images exptiesetyne analyse quantitative est
aussi possible qui permet la aussi d’extraire certaingrgdras importants qui pourraient

également étre mesurés a partir d'images STM de surfelbesré
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6. Modélisation numérique de la croissance

Nous présentons rapidement les différentes variétésnéldodes de simulations
numeériques les plus connues et nous nous intéressonauticallierement, aux méthodes
Monte-Carlo, aux algorithmes et modéles atomistiques asijlist enfin nous exposons le

principe de notre modéle cinétique.

La modélisation numérique est un moyen tres utileraddrise de I'élaboration et la
prédiction des propriétés physico-chimiques des matériauxo@i est devenu de plus en
plus indispensable, notamment, pour comprendre les nans-dbgmbition des physiciens
numeériciens des matériaux, est de réaliser des moaéddagir des interactions élémentaires
entre atomes. Dans le domaine de la physique de la crassastalline, on cherche a trouver
des modeles qui reproduisent, le plus fidelement poss#sdesxpériences réelles pour faire
progresser les connaissances sur les mécanismes skanoa des matériaux. Cette approche
est d'autant plus ardue que le nombre d’atomes est grangkoeessus microscopiques mise
en jeux sont nombreux, complexes et non tous confus ial compris. Cependant, grace au
développement des capacités de calcul des ordinateura, divdrsité des méthodes
numérigues et la possibilité de couplage entre elles (nsatiélh multi-échelles) d’'un coté, et
avec les modeéles théoriques d’'un autre coté, ce qui poressembler a une ambition
démesurée est en faite réalisable dans le nanomonde. aDgttentation du potentiel de
calcul, 'amélioration des modeles et des codes, pedmdaire progresser les connaissances
sur les matériaux, leur élaboration et leur évoluti@anconception industrielle des verres, des
aciers ou des circuits intégrés fait parfois appel a uneddhe empirique. Afin de proposer
de nouveaux développements mais aussi de maitriser leédgsod’élaboration actuels, un
effort de modélisation est nécessaire. Une approcheesbpertinente consiste a décrire la
matiere a partir des atomes qui la composent : iltséighe modélisation atomistique. Les
nano-objets constitués typiguement de quelques atomes €sasnalécules) a plusieurs
dizaines de milliers (cas des boites quantiques) soessibtes a la modélisation atomistique.
Notre laboratoire de croissance cristalline, a travees équipes de recherche, est

principalement intéressé aux procedeés d’élaboratiofi@ude de ces nano-structures.
6.1. Une panoplie d’outils de modélisations

Divers outils de modélisation offrent la possibilité tddier ces sujets d'intérét et

chacun d’eux posséde sa spécificité et ses limitatass Dne vision simplifiée, ils peuvent
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étre classés en trois catégories suivant les écliispace et de temps qu’ils permettent

d’explorer (Fig.l-16).

Durée de la simulation

macroscopique

microscopique

Monte-Carlo
~10 at

Dynamiqu
moléculaire

~1Q at
ab initic
~100 at

~Nns
Statique~ps

v

Taille des systemes simulés

Fig.l-16- Hiérarchie des différents modeles de simulation. Les raed@int classés suivant la taille
des systémes étudiés et leurs durées de simulation.

- Méthodesab initio pour confirmer un mécanisme de croissance

Les modeéles de cohésion, ditls initio, consistent & déterminer les interactions entre

atomes directement a partir de la structure électroniquealériau, et ce sans parametres

ajustables. La résolution de I'équation de Schrodinger pgedmereproduire, et donc de

prédire, la majorité des propriétés de la plupart des imakéavec une précision variable qui

peut atteindre le un millionieme. La lourdeur numérique decadculs limite cependant leur

application a des systémes constitués au plus d’'une mertaitomes, voir un millier dans les

cas les plus simples. Des dynamiques trés courtes (yHomiségalement envisageables par

des techniques ddynamique moléculaire en résolvant les équations de mouvement des
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atomes. Cette technique a permis, par exemple, de cograbomeécanisme de croissance des
nanotubes de carbone monoparoi proposé a partir d'obsei/ales premiers stades de

croissance en microscopie électronique a transitios.claéculs de structure électronique ab
initio donnent également directement accés aux ptépri&ectroniques. Il est ainsi possible

de reproduire avec succeés le spectre d’absorption optiquadesibe’’.

- Des modéles empiriques pour aider a comprendre un meaisme d’oxydation

Les potentiels empirigues permettent de décrire legartions entre atomes de
maniere beaucoup plus simple gu’avec les méthodes ab:ilé# électrons ne sont pas
explicitement traités, mais les liaisons chimiquest stecrites par une fonction d’énergie
potentielle entre atomes. Ceci nécessite néanmoins umgEmil@tion empirigue des
interactions effectives entre atomes, dont la qualibdditionne la pertinence de la
modélisation et dont la difficulté est accrue par lendraombre de parametres qui doivent
étres introduits. L'évolution de systémes constituéslasiqurs dizaines de milliers d’atomes

est aisément reproduite pour des durées physiques de l'orédreaeoseconde.

- Un calcul Monte-carlo pour élucider un mécanisme dergissance hétérogéne

La méthode Monte-Carlo cinétique (KMC) permet d’abortmollution de plusieurs
millions d’atomes sur des durées relativement longuesymied de quelques heures. Le
modéle consiste a réduire le nombre d’évenements @i@spour ne conserver que les
évenements estimés comme étant significatifs pourlliéeo macroscopique. Un traitement
probabiliste permet d’établir une hiérarchie d’occurremteedes événements retenus. La
formation d’'un ensemble de nano-objets, leurs orgaoisagt leurs interactions peuvent étre

modélisées.

- Comprendre pour contréler

La simulation a I'échelle atomique est un outil exteénent utile comme soutient a
'expérimentation ou méme comme unique recours lorsque Fempatation est impossible
pour I'étude et le contrble des propriétés des nano-oljets.échelles de longueur et de
temps expérimentales sont directement accessiblegamxiques de simulation. Les résultats

de ces simulations permettent une étude détaillée des smesnelémentaires en jeu et

@ voir, par exemple, les travaux mené au Laboratoire diekesdrradiés du département de recherche sur I'état
condensé, les atomes et les molécules (CEA/DSM/Dre&lin/L
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d’isoler les plus significatifs. Les simulations offreainsi la possibilité de dégager une

compréhension globale et approfondie des phénoménes.

6.2. Les modélisations numériques Monte-Carlo

6.2.a. Généralités

Les méthodes Monte-Carlo (qualifiées aussi des “jeuxadara’) sont utilisées dans
nombre de domaines (des mathématiques aux finances) poudm&sies problémes trés
variés en utilisant des tirages aléatoires. Ces techniggsstiques, en ce sens gu’elles
explorent les différents états accessibles par l@&sysetudié, peuvent déterminer de fagon

stochastique ses diverses propriétés.

Souvent ces nhombres aléatoires sont plus exactepssido aléatoires car données
par une machine intrinsequement déterministe, un ordinatesrtdls nombres appartiennent
a une série bien déterminée mais qui, si elle estaement générée, « parait » aléatoire.
Sans entrer dans les détails, on peut évoquer linflugneesa qualité (entre autre uniformité
et taille) peut avoir sur les simulations y faisant &pp& peut voir ce « hasard artificiel »
comme modele acceptable de I'évolution chaotique d’unésystcomplexe. Un aspect
intéressant des simulations reposant sur ces suites pal@adloires est leur reproductibilité
relative. En effet, sur une méme machine, si aprés unaegreegimulation en on relance une
seconde, avec les méme paramétres d’entrée, on troastement le méme résultat final. Car
précisément la procédure est déterministe. On peut aiimsi des tests en relancant une
simulation et en observant les différences induitedgsaseuls changements des parametres
d’entrée, sans qu’elles ne soient dues a un comportergentreusement aléatoire. En
revanche, un infime changement de conditions initighesit conduire a un résultat tres

différent, ce qui est le propre d’un comportement chaotique.

D’un point de vue algorithmique, il est important de noter, quenparativement a
d'autres méthodes numériques, l'efficacité d'un calcudnM-Carlo augmente quand la
dimension du probleme augmente : pour une étude a I'échéfestopique, ceci donne un
avantage indéniable aux technigues Monte-Carlo face aux deithde dynamique

moléculaire.

L'avénement de linformatique (a partir de 1975) a popularisg teehniques,

précédemment nommées « d’échantillonnage statistiques v quaata désignation «Monte-
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Carlo» ne soit imposée par les pionniers de leur impl&tien informatique. En effet, la
connaissance des équations régissant certains phénonspesmet pas nécessairement de
les résoudre. Au-dela du calcul numérique que l'on utilise qaamek connait pas de solution
analytique, il est possible de faire de la prospection ipaulation numérique assistée par

ordinateur.

6.2.b. La méthode Monte Carlo Metropolis

En physique, la méthode Monte-Carlo la plus connue et daute celle mise au
point par Nicholas Metropolis et ses collaborateurstfpolis 53] pour étudier le modéle de
spins d’Ising.

La méthode MC Metropolis est applicable pour les sysem@ sont prés de
'équilibre thermique (contrairement a la méthode Mo@&rlo cinétique). Cependant la
principale différence qui la distingue de la MC cinétique igge les nouvelles transitions
d’états (définies aléatoirement par le générateur ddoremaléatoires) sont soit acceptés, soit
rejetées. En effet, ils sont choisis par rapport awcieas états énergeétiques (généralement
basés sur un principe de minimisation d’énergie), ce qui peener a de nombreux
mouvements avant d’atteindre un état stable, et lfadesed’'un temps de simulation

significatif.

6.2.c. La méthode Monte Carlo cinétique

Les simulations Monte Carlo sont utilisées depuiagiemps pour étudier les
propriétés d'équilibre relatives aux transformations pdeses dans les alliages. Depuis
guelques années, l'intérét se porte de plus en plus verspipgétés dynamiques. C'est
dans ce cadre gu’'ont été développées des méthbates Carlo cinétiques fondées sur une
description a I'échelle atomique aussi réaliste que possddegohénoménes qui ont lieu sur
les surfaces en croissance (des semi-conducteurs odiggssaltels que les mécanismes de
saut des défauts ponctuels (lacune ou interstitiel), degtes de migration et des fréquences

de sauts atomiques.

Les simulations Monte Carlo cinétiques ont été initiedat introduites par Bortz,
Kalos et Lebwitz pour étudier le modele de spin d’lsingrfBd’5] ; mais leurs premiéres
applications pour simuler des problémes de croissancallimstdatent des années 1980
[Meakin 82, Voter 86]. Ce type de simulation permet de rteste modele simple de
croissance (avec un nombre de processus restreintlesusurfaces de l'ordre de quelques
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centaines de nanometres carrés et pendant des tempside daine minute, elle donne accés
a des variables locales telles que les distributionsiltedtila forme des flots, la distribution

des largeurs des terrasses, etc.

- Principe de la simulation

Les simulations Monte Carlo cinétiques reposent sundarte des états de transition
[Reif 1965]. Chaque processus est décrit par une barriere dmtipbt(ou énergie
d’activation). Ainsi, a la différence de simulatio®nte Carlo plus classiques, telles que
l'algorithme de Metropolis [Metropolis 53], ce n'est pasdifférence d’énergie entre I'état
d’arrivée et I'état de départ mais la barriere d’érer@ie. I'énergie maximale qu’il faut
dépenser au cours de I'événement) qui détermine la faisadhilitgrocessus. Ceci permet
d’évaluer des problémes de cinétique, puisque, méme un prot@sstas/orable du point de
vue énergétique pourra étre impossible en raison d’'ungjtesyle énergie d’activation.

La méthode Monte Carlo cinétique est utilisée pour étuther systemes physiques
aussi bien en équilibre gu’en dehors de l'équilibre. Dastse cméthode on procede par
échantillonnage statistique (utilisation des chaines de Mpdes processus stochastiques. A
partir d'une configuration (ou état) initiale donnée, I'én@n du systéme vers une nouvelle
configuration se fait en suivant des lois de transitiyasats préalablement calculés a partir
d’'un modeéle dynamique précis et a chaque pas correspond wemment. De plus, le temps
réel est pris en compte dans ces simulations contrairea la méthode Metropolis.

Comme nous voulons étudier des surfaces hors équiélcdution de la morphologie
des surfaces épitaxiées), c’'est donc la méthode Maare €inétique qui nous intéresse dans
cette these.

- Traitement des différents événements

Pour démarrer une simulation Monte Carlo, il faut taliabord définir une
configuration initiale, qui peut étre par exemple : uneasarfplane, une surface vicinale
parfaite (marches équidistantes), ou une distributiéataire de marche, etc, puis choisir un
événement donné : la sélection de I'événement seufairg sa probabilité d’apparition par
rapport aux autres événements. Considérons un ensemblenaii@mts possibless

caracterisés par leurs énergies d'activations resgsctidE; . Chaque événement présente un

temps d’exécution différent. Dans un schéma habituel amté Carlo, on choisit un
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événement au hasard et on effectue un test sur I'énergia parriere d’énergie) pour savoir

si on l'effectue.

- Limitations des modéles numériques

- Puisque les systémes que I'ont veut simuler sont de faik, le rapport de la surface sur le
volume de I'échantillon est généralement importamturPéviter ses effets de surface, les
systemes sont généralement simulés avec des cosditiorlimites périodiques. Ceci signifie
gu'’il est nécessaire de prendre une géométrie des boitsisndiation compatible avec les
conditions aux limites périodiques. Le cas d’'un réseaé a deux dimensions dans une boite

carrée satisfait, par exemple, ces conditions.

- La croissance épitaxiale a partir de la phase vapeugssentiellement une transition de
phase dans des conditions fortement hors équilibre sbwa@ompagnée de réactions
chimiques a la surface de I'échantillon, que nous n’alloeggrar en compte dans ce modéle.

- L'initiation de la croissance cristalline se produihéélement sur les défauts de la surface :
marches, défauts sur les terrasses, joints de grains, Netus privilégions donc la
décomposition de la surface en sites atomiques. Le prinog@vénient de cette approche
est qu’elle nécessite une connaissance exhaustive déds détaoscopiques de la surface du
substrat. Cependant ces données sont maintenant de milus extcessibles pour la majorité

des matériaux semi-conducteurs.

Malgré tous ces limitations que nous venons d’évoquer, fitlejue bien d’autres
détails ne sont pas pris en compte dans la conception duenodslsimulations permettent
une grande flexibilité par rapport aux informations détaliirnies par d’autres méthodes
de calculs numériques (de dynamique moléculaire par eggniflles permettent également
des comparaisons détaillées avec des mesures expétanatagaliffraction d’électrons et de
microscopie a effet tunnel. Comme nous le verrons mirs tes simulations permettent
d’atteindre un but principal : reproduire les morphologlescroissance des surfaces réelles
avec des ingrédients bien déterminés, modifiables & spehgiar conséquent de voir I'effet
de tel ou tel mécanisme microscopique sur la morphologidadsurface. Ce type de

simulation a aussi I'avantage de pouvoir vérifier ou di¥ecacertaines hypotheses théoriques.
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6.3. Principes de notre modele de simulation Monte Carlcinétique

Le qualificatif « cinétique », signifie que cette prospecist volontairement pilotée
par les aspects cinétiques, soit concrétement les rearr@activations de mécanismes
élémentaires. Cette variante de méthode Monte-Carle a semblé particulierement adaptée
a I'étude de la croissance d’'un matériau, systéeme oetbdrs équilibre.

Avant de montrer les types de résultats que nous pouvdesih l'aide de la
modélisation numérique (chapitre suivant), voyons conbnest construit notre code de
simulation, quels sont les différents paramétres otatiles et puis les modifications
apportées au programme initial pour tenir compte de certagtsanismes spécifiques

intervenant dans la croissance.

Dans nos simulations, une surface est assimilée a esurésctangulaire de dimension
(Lx x Ly). Cette surface est discrétisée en petits cubes @eac@iu a est le paramétre du
réseau cristallin du systéme considéré. Chaque cube rejgeréseatome qui occupe un site
(i,j) donné. La surface est décrite mathématiquementupar matrice des hauteurs tri-
dimensionnelle. Ainsi, chaque point de la surface (ou s#eyeprésenté par trois nombres
entiers: un couple d’entiers (i,j) qui définissent saitfpos(ou ses coordonnés) sur la surface
de simulation et un troisieme nombit&j,j), qui détermine sa hauteur par rapport a une
surface plane (ou substrat).

Pour pouvoir diffuser sur la surface, un atome doit bieliaisons qui I'attache a ses
voisins. Le principe du bilan détaillé veut que la diffusiontaigs les atomes soit permise.
Cependant, la probabilité que les atomes avec 4 voisifuselit est quasiment nulle et est
souvent trés faible, sinon a haute température, pour cewnt3 voisins. Dans la suite, on
admettra que la diffusion des atomes a 4 voisins edigaéple, et donc seuls les atomes
isolés et ceux avec 1, 2 et rarement avec 3 voisingnenprobabilité de diffusion non nulle.
Cette considération, méme si elle n'a pas beaucoup d'tamm® lorsqu’il s’agit d’'une seule
espéece chimique en question, permet de réduire considérablenmombre de configuration
a traiter (c’'est a dire le nombre d’itérations numées a faire), surtout lorsqu’il y a plusieurs
espéeces d’'atomes en croissance. Par conséquent, ce&t gaptimiser le temps de calcul,
qui peut devenir rapidement tres long, et doit donc éte @i compte dans ce type de
simulations, comme d’ailleurs, dans la plus part des cagubl s’agit de la programmation.
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Initialisation: n ge,=0
Ensemble des évenementg {e
réparties en classes §C
de probabilités ipveexp(-E/ksT)

<

y
Calcul: pour chaque class
P(i)=Card(G).p:

»
P

D

y
Choix
. > De la classe k selon le
aléatoirenv]0,

104 Probabilités P(Kk)

Tirage d’'un nombre

Classe G=Dépbt Classes G=Diffusion
Choix du site de Choix de I'atome ja diffuse
déposition g dans la classekC
Exécution du dép6t
Mise a jour des registres Choix du site de
des événements Jeet {C;} diffusion
Incrémentation @g=Ngept1
y
Exécution de la diffusion
@ @ Mise a jour des registres
l 1 des évenementsfect {Ci}
fin
\4

Fig.l-17- Schéma de principe de l'algorithme de simulation KMC. Les éments de surface {ei}
sont répertoriés en deux grandes classes : I'événement @leeti®gvénement de diffusion. Dans la
diffusion, on répartit les atomes de surface en sous-slas=en leur nombre d’atomes proches
voisins, n.

Ei=Ed+nEa : barriére total pour un adatome a n voisins
Ed=énergie de la barriére a la diffusion

Ea=énergie de liaison

N=nombre total des sites

n=nombre des premiers proches voisins

Ngeg=NOMbre d’atomes déposeés
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Les principaux événements a considérer dans ce type detmwsont les suivants :
un atome déposé sur la surface (avec unRlugeut diffuser (coefficient de diffusidn), se

détacher ou s’attacher a un atome (énergie de lialEgh ou un amas d'atomes et

éventuellement s’évaporer avec une certaine fréquehce Ces différents évenements ont
une probabilité d’apparition proportionnelle a leur probabdigéréalisation. Les différents
évenements de diffusion possibles sont répertoriés par datomes: les atomes libres

(nombre Ng et barriere de diffusioriEy ), les atomes qui ont un voisin dans le méme plan
(nombre N, et barriere de diffusiorey + E, ), les atomes qui ont deux voisins dans le méme
plan (nombreN, et barriere de diffusiorey + 2E,) et les atomes qui ont trois voisins dans
le méme plan (nombrds et barriere de diffusiorEy +3E,). Les atomes ayant 4 voisins

coplanaires sont supposés fixes. Les quatre types d’atoniepeguent diffuser sont
répertoriés dans des matrices différentes, actualisées amaque évenement (que ce soit un
évenement de dépot ou de diffusion) au méme titre que kcendes hauteurs qui décrit la
surface. Le nombre de voisins de chaque atome, est Isi aotualisé apres chaque
événement : un atome est déplacé dans un autre enssindbl@ombre (ou le type) d’au
moins un de ses voisins a changé; autrement, il restelelanéme ensemble méme si sa
position sur la surface a été modifiée. Des astucealdels sont utilisées pour ne pas répéter
des opérations d’actualisation inutiles (de tous les apmé sont souvent tres colteuses en
terme du temps de calculs. Le choix d’'un évenemenfaéspar un tirage d’'un nombre
aléatoire compris entre 0 et 1. Selon la valeur de cgbre aléatoire, le programme choisit
entre un événement de dépbt (qui se produit avec unRBlusi N désigne le nombre total
de sites de la surface), ou un événement de diffusiorassurface qui s’effectue avec une

probabilité suivant la loi d’Arrhenius D = D;e("5i /ksT)

, ou kgT est I'énergie thermique,
E; est la barriére d’énergie qu’'un atome doit franchir gbffuser sur un site voisin dans une
direction donnéep; est un facteur pré-exponentiel, qui est fonction du merdbs premiers

proches voisins de 'atome dans le méme pfanet de la frequence de saup, d’'un atome

o . o . , 2kgT .
isolé. Il lui est assigné souvent la fréquence d’'un phoneh— ou 7 est la constante de

Planck reduite. Dans le cas des semi-conducteur, cétteeice est de l'ordre de3st.
La barriere énergétiquE; est une fonction de I'énergie de diffusion de lI'adatcsue la

surface, et de I'énergie de liaisof; = (Eq +njE; ol n; =0, 1, 2, 3, 4, est le nombre des
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premiers proches voisins dans le méme plan (éventuelleraanpeut étendre cela aux
seconds proches voisins et ainsi de suite). Ensuitegulors évenement de diffusion est
sélectionné, le choix de la direction de diffusion agtdvec un poids de 1 dans les directions

ou 'atome va rester a la méme hauteur et avec un phisdgible deexp(-Egg/kgT ) Ees

désigne I'énergie de la barriére Ehrlich-Schwoebe),(B&ns le cas ou 'atome va changer de

hauteur, en descendant ou en montant un bord de marche.

Ceci étant, d'une maniére générale, les fonctionnaliiésipales d’'un programme de
simulation Monte-Carlo; néanmoins, pour étudier des césifgpues, d'autres processus
cinétiques peuvent étre inclus tels que: une diffusion fodgant un mécanisme
atomistique particulier ou la prise en compte de plusiespgces chimigues en croissance
(voir chapitre II), par exemple. Il faut noter que geetyle programme n’est certainement pas
destiné a reproduire un systéme expérimental particulaig piutdt I'étude des phénomenes
physiques fondamentaux qui sont généraux pour toute unedataithatériaux (les instabilité
de croissance, en particulier) et la modélisationrmdésanismes microscopiques particuliers
(effet ES, effet KESE, par exemple) qui nous intérdsdegs parametres que nous avons
utilisés ont été choisis relativement proches de cesxsdmi-conducteurs, mais leurs valeurs
exactes n'a pas beaucoup d'importance. En effet, ce qumpsttant, ce sont leurs valeurs
relatives et nous allons voir que certaines morphologfiservées expérimentalement sont
tres bien reproduites par nos simulations alors que lempaes énergétiques que nous avons

utilisés ne sont @atout a fait égaux aux valeurs expérimentales se trodeastla littérature.

Les méthodes Monte-Carlo cinétiques paraissent partieoi@nt pertinentes pour
'étude de la croissance des matériaux. Certes, la jgné@st moindre si 'on compare aux
méthodes quantiques (ab-initio), mais cela peut étre companglivers moyens. On peut par
exemple alterner simulations Monte-Carlo cinétigaesalculs de dynamique moléculaire :
les structures schématiques provenant des simulationseNBamto cinétiques sont alors
affinées en réalisant par exemple une relaxation. ,Mk8s ce cas, méme si les durées
accessibles sont plus grandes, la taille du systéemefa®eement limité par le calcul de

dynamique moléculaire.
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de diffusion en surface

Chapitre Il

Morphologie des surfaces vicinales en
présence des impuretes : effets sur la
cinétique de diffusion en surface
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Chapitre II. Morphologie des surfaces vicinales en pré&nce d’'impuretés, effet sur la cinétique
de diffusion en surface

1. Introduction

Dans un domaine aussi complexe que celui de la dynamiquesul&ces, la
connaissance des processus atomistiques agissant pendamnsdance des surfaces vicinales
est nécessaire pour comprendre les mécanismes a l'odggénstabilités morphologiques
gui se développent en surface sur une échelle de longueurldeeguem. Nous avons mené
des simulations MC cinétiques pour tenter de trouver quelguelicaions a certains
comportements observés expérimentalement sur desianatéls que SiGe/Si, GaAs/Ga ou
Cu/Cu par exemple. Notre démarche consiste a fairérerone seule espéce chimique
(homoépitaxie), d’analyser les morphologies obtenusgtamment les instabilités qui
affectent souvent les surfaces en croissance, puis idd'eftet de la co-déposition d’'une
seconde espéece chimique (impureté) sur ces instabilitéstiAdmtétude des morphologies
obtenues par ces simulations, nous essayons d’idefegienécanismes de diffusion les plus
probables et les parametres influents sur la morphologiesisurfaces. Nous avons constaté,
en particulier, que les impuretés peuvent étre utiliséaegttcomme un moyen de 'guérison’
(atténuation) de certaines instabilités cinétiques, taatdime un moyen d’auto-structuration
de la surface.

2. Etude préliminaire

2.1. Motivation de I'étude

Les instabilités de croissance se manifestent sousynlag@mes. Leurs origines sont
en principe multiples (effet ES, impuretés, etc.) et isu#ctoujours des controverses. En
labsence de réponses suffisamment convaincantes ocamteforigine exacte de ses
instabilités, le réle que peuvent jouer les impuretés penida croissance des surfaces
vicinales et plus précisément sur la morphologie, noositapiarticulierement intéressé. Dans
la littérature, certaines instabilités morphologiquest sattribuées aux impuretés et aux
défauts cristallins. Mais tres peu de modéles théoriquestémroposés pour expliquer ce qui
se passe réellement a I'échelle microscopique ou comoeetdtines formes plus ou moins
périodiques émergent sur des surfaces initialement régmlidPar ailleurs, méme si
l'apparition de ces structures est parfois souhaitéeis@pgd comme un moyen d’auto-
structuration naturelle), on cherche souvent a empéeteapparition ; d’'ou l'importance de

comprendre leurs mécanismes moteurs.
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2.2. Principe du modéle numérique a deux espéces clues

Le but de ces simulations est de comprendre la relgtioexiste entre les processus
de diffusion concurrents (on se limite a la surfacend’ part et les phénoménes qui agissent
sur la stabilité ou l'instabilité de la surface d’autre pRdur cela nous disposons d’'un modele
a deux espeéeces chimiques. Le principe de ce modeéle consistelé@paser deux types
d'atomes : les atomes de la premiere espéce sont lé&s ué croissance qui sont
généralement du méme type que le substrat ; celles dedade espece sont les impuretés ou
tout simplement une seconde espéce chimique. La ciné@uamissance suit le modéle SOS
(voir chapitre-l), les constantes cinétiques de brisurelidisens et de diffusion varient en
suivant la loi d’Arrhenius. Dans notre cas, les impuwstint déposées en méme temps que les
unités de croissance, mais avec un flux différeninsianous pouvons contréler leur
concentration. De plus, nous avons supposé que les impustéune mobilité bien plus
faible que celle des unités de croissance (elles saosidgrées immobiles ou peu mobiles).
Pour les deux espéces chimiques en question, nous avqute dalamotation suivante : les
adatomes ou unités de croissance sont indexés par snécenbstrat), les impuretés sont
indexées par i. L'énergie de diffusion sera notée Edépergie de liaison, Ea. A titre
d’exemple : Ea_si est I'énergie de liaison entre uncad@tet une impureté, etc.

P = v, exp(E/kgT) : probabilité

d’'un événement de diffusion

E = Ed_p+nEa_pq + (Eb+Ebi)

vo : fréquence de saut

n=0, 1, 2: nombre des voisins
p, q= s (adatome), i (impureté)

Ed: énergie de diffusion

Ea: énergie de liaison

Eb: barriére ES

Ebi : barriére ES inverse

Fig.ll-1- Représentation schématique du modeéle a deux espeéeces chindéfiigision des barrieres
énergétiques.
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2.3. Effet de la co-déposition des impuretés mobile$ inmobiles sur la

nucléation en régime de sub-monocouche

Notre modele est proche de celui utilisé par Krug etibolateurs [Kotrla 01] pour
étudier 'effet des impuretés sur la nucléation d’llotecRe, mais pas identique. Nous allons
donc au préalable examiner dans notre modele I'effet dparé@tés sur la croissance en
régime de sub-monocouche, et le comparer aux résutat&rug et al. [Kotrla 01].
Précisément, la dépendance de la densité d’ilots en dandti flux de dépbt et de la
concentration des impuretés co-déposées sera étudiéelidam7-c].

La figure (11-2) montre I'évolution de la densité d’llotoyenne (Annexe A.1) avec le
flux de dépot, pour différentes concentratio(ou C_i) d'impuretés co-déposées et deux
barrieres d’énergie de diffusion: Ed_i=1.2 eV correspondanx impuretés mobiles, et
Ed_i=5 eV pour les impuretés sensiblement immobiles. Lipaeate diffusion des adatomes,
Ed_s=1 eV, I'énergie d’interaction entre adatomes, Ea 3seWl, I'énergie d’interaction

entre une impureté et un adatome, Ea_si=0.4 eV, et le mecoent des adatomeég=0.1

ML sont fixes, ainsi que la dimension de la matriceidrikation (40&400) et la température

T=500 K. Le comportement en l'absence d'impuret@s=Q0 ML, homoépitaxie) est aussi

tracé pour comparaison. A grands flux et faible recouerg en impuretés, la densité d’illots
tend vers celle obtenue pour une surface propre (homo@pite¥djustement des valeurs

numérigues de la figure (II-2), montre une dépendance etidordu flux sous la forme :
Npom ~ F¥ (1-1)
ou y =1/2, en trés bon accord avec I'expression analgtigu- i /(i* +2) correspondant a

une dimension critique d'ilots =2 [Pimpinelli 98].
La figure (Fig.ll-3) montre le comportement du pag des densités d’ilots

Ng / Nhom €n fonction de la concentration en impuretes adhnstant, F=0.001 ML/s. Les
valeurs numériques sont ajustées par une fonctapopée par Kotrla et al. [Kotrla 01] :

Ng /Nnom = [1+ & ¢ ¥ (11-2)
avec ¢ un parametre qui dépend des barriéres énergétaies les deux espéeces chimiques

présentes. Kotrla et al. ont montré que ce paranpetut étre exprimé en fonction de I'énergie
de liaison entre adatomes et impurdfgssi, sous la forme suivante :

0= (eEa_si/kBT - (11-3)
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Notre modéle numérique reproduit tres bien les résultategeant dans l'article de Kotrla et

al., ainsi, nous trouvons les valeurs glesuivantes : dans le cas des impuretés immobiles,
X =0.48+0.02 pour un recouvremerly =0.05, et y =0.37+0.03, indépendamment du

recouvrement, dans le cas des impuretés mobiles. Lesfigeves (11-2) et (11-3) montrent
gue les impuretés mobiles sont beaucoup moins efficacesllodépbt, dans la mesure ou
leur effet sur la densité d'ilots est plus faible que iceles défauts immobiles. Ce
comportement est attribué par Krug et al. [Kotrla 01kadisement des impuretés mobiles
suite a leur incorporation aux 1lots existamin.effet, dans ce genre de modéle, les impuretés
ne se différencient des atomes que par la valeur de Baurgres énergétiques différentes.
Autrement, elles s’incorporent au cristal comme des esoe n'est qu’en étant immobiles,
et agissant ainsi comme centres de nucléations fixesllegipeuvent altérer notablement la

nucléation des Tlots.

400x400_T=500 Kp =0.1 ML, Ed_s=1.0 eV, Ed_i=5(1.2) eV
Ea_ss=0.3 eV, Ea_si=0.4 eV, Ea_ie\

=
o
)

N (densité d'flots moyenne)

10° L A C_i=0.005 ML) |
~-w--C_i=0.002 ML) ]
~-m--C_i=0.001 ML) ]
* homo 1
©
10-4 Ly R | R | R | L
10" 10° 107 N 10°

o) 10
F (ML/s)

Fig.ll-2- Evolution de la densité dilots moyenne avec le flux de dépobtpour différentes
concentrations C_i d’impuretés co-déposées et deux barrigkaergie de diffusion Ed_i=1.2 eV
correspondant aux impuretés mobiles (symboles pleins), et& &M pour les impuretés immobiles
(symboles vides). L'énergie de diffusion des adatomes est Ed\§3¥mergie d’interaction entre
adatomes est Ea_ss=0.3 eV, I'énergie d’interaction entimpureté et un adatome est Ea_si=0.4 eV

et le recouvrement des adatomes ést0.1 ML sont fixes. Le comportement en I'absence

d'impuretés @ =0 ML, homoépitaxie) est ajusté par une équation de la f@trig pour comparaison
(trait plein épais). La dimension de la matrice de satmrh est 400x400 et la température T=500 K.
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El m = impuretés immobiles
g 6.=0.05 ML puretés imm
Z | e es0IML -
prd BS:O.Z ML Ezs . BS=‘0.05ML‘ Im;‘Juretésim‘mobiIesi‘ 1
10F ST
sl T Impuretés mobiles
impuretés mobiles | I
/,/’ ® Ed—|:12 eV Concentration d'impuretés C_i (%)
I . o

10° 10° 10"
Concentration d'impuretés C_i(%)

Fig.ll-3- Croissance de la densité/Nn.mo €n fonction de la concentration d'impuretés co-déposées
6 pour des impuretés mobiles, Ed_i=1.2 eV (symboles videshrebbiles, Ed_i=5 eV (symboles
pleins), et trois valeurs du recouvreméh=0.05 ML, 0.01 ML, 0.2 ML. Le flux est fixé a F=0.001

ML/s. Les valeurs numériques sont ajustées par une foraeiden forme (€q.ll-1) aveg =0.49+0.02
(trait plein) et y =0.37+0.03 (trait discontinu). Les autres paramétres somtenmais fixes.

En conclusion, il y a deux points principaux a retenir gatsuite : (i) les impuretés,
notamment immobiles, jouent un réle important dans d@ssement de la densité d'ilots et
l'incorporation des adatomes, et ceci indépendamment dwfilisé, (i) A trés faible flux,
cette densité crofit suivant une loi de puissance eneE am exposant qui dépend de la

concentration, C_i (oud,), en impuretés; a plus haut flux, la densité d'llots efvi

quasiment indépendante de C_i. Nous reviendrons sur ces dearques pour interpréter
I'effet des impuretés sur la largeur des méandres du alawre le paragraphe (8.5).

Dans la suite, deux exemples de Tleffet des impuretds les instabilités
morphologiques de croissance d'une surface a marchéftrerprésentés. Dans le premier,
nous allons montrer que les impuretés agissent commamade contre l'instabilité de ‘step-
bunching’. Dans le second, nous proposons que les impucgtiéa origine de I'apparition
des monticules a bases carrées sur les méandres uidatze SCu(1 1 17) [Néel 03]. Enfin,
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comme application de cet effet, nous avons utiliséirogsiretés pour la nanostructuration
spontanée de la surface.

3. Exemples de simulations épitaxiales et compasain avec les

expériences

Cette partie a pour but de tester l'efficacité de notrdecde calcul Monte-Carlo
cinétique a simuler les structures observées expérteemtnt sur des surfaces vicinales
réelles. Au dela de la morphologie globale, généraletsientreproduite, nous allons voir que
dans certains cas, les détails de ces formes sont agssinfEs.

3.1. Instabilité de mise en paquets observée sur.gbe,

Nous présentons ici le type d’'images des surfaces que lignopéenir a I'aide d’un
modéle de simulation a deux especes chimiques (en basigierda(ll-4)). Ces images sont a
comparer aux images expérimentales (en haut) [SchellingL@s].images expérimentales
montrent la morphologie de la surface.&e, aprés dépbt de 2.5 nm d’un alliage de silicium
et de germanium formé de x=50% de chacun de ces compadisgsra un flux voisin de 0.1
ML/s et une température de croissance égale a 763 Kgle'ae coupe est de 0.66 °, ce qui
correspond a une largeur moyenne des terrasses8b.8a;, ou a; est le paramétre de maille
du silicium (a&~0.54 nm). Sur ces surfaces se développe linstabilité du step-bgnchi
caractérisée par des ondulations de linterface domtdrgeur caractéristique (ou longueur

d’onde de l'instabilité) eslsj, e, = 400 nm, soit environ 8.48s|

Qualitativement, nous pouvons remarquer que les morpholggpeales sont assez
bien reproduites par nos simulations (en bas de la f(gigdl-4)). Quantitativement, méme
s'il est difficile avec les machines de calcul dont ndisposons actuellement (capacité des
ordinateurs et leur vitesse de compilation) de simulersumface comparable a la taille réelle
de I'échantillon (50066000 nm, équivalent & une matrice de simulation de 9208x9208 sites)
qui dépasse d’au moins 10 fois la capacité limite de nopitateurs, on peut néanmoins
vérifier qu'on obtient le méme ordre de grandeur poungktude de linstabilité, si I'on
mesure la longueur d’'onde en unités de distance entre maithesffet, sachant que la
matrice de simulation est de 6@00 sites, avec une largeur de terrasse L=4, et qu’'on bbtien
une amplitude de l'instabilité égale a 35.3 sites, nous treunea longueur d’onde d’environ
8.82 L, proche de la valeur expérimentale. Par ailleursis ravons utilisé les mémes

67



Chapitre Il. Morphologie des surfaces vicinales en pré&nce d’impuretés, effet sur la cinétique
de diffusion en surface

parametres expérimentaux concernant le flux et laéesthpre, mais faute de pouvoir trouver
des données expérimentales ou numeériques pour les énamissavons utilisé des valeurs
« raisonnables » ; de toute fagon, ce sont les vatelaves qui sont importantes. A titre
d’exemple, et selon la convention que nous avons adofgétomes de silicium (Si) sont les
adatomes (s) et ceux de Ge les impuretés (i), nous awtls® les énergies de

diffusion suivantes : Ed_s=1 eV, Ed_i=1.3 eV et les énerdee liaison: Ea_ss=0.3 eV,

Ea si=0.6 eV, Ea_ ii=0.0 eV et une barriere ES inverse Eb&¥0.

Au dela de la morphologie globale, relativement bigmaduite, ce qu’il faut retenir
de cet exemple, c’est que la largeur des terrasses éguenaent I'«unité» de mesure de
longueur d’onde de linstabilité la plus adéquate, qui a eldespermet de comparer les
résultats sur des systemes de dimensions tres différents

Fig.ll-4- Instabilité de la mise en
paquets des marches. En haut: (a)
image AFM (5000« 5000 nm) de la

~ surface de SEGeys aprés le dépbt
o~ de 4.6 ML sur une vicinale de
Si(110), avec un flux d’environ 0.9
ML/s et une température de 763 K
[Schelling 01]. (b) surface apres
recuit pendant 1 heure a 763 K. En
bas : images de simulations Monte
Carlo (60600 sites) réalisées avec
un flux F=0.5 ML/s, T=700K, L=4,

et les barrieres d’énergie de
diffusion : Ed_s=1 eV, Ed_i=1.3 eV
et de liaison: Ea ss=0.3 eV,
Ea_si=0.6 eV, Ea_ii=0.8V, et une
barriere ES inverse Ebi=0.2 eV, et
50% de chacune des deux especes
chimiques ou s désigne le silicium
et i désigne le germanium.

3.2. Instabilités de la mise en paquets et du méandragbservées sur GaAs
La figure (Fig.llI-5), montre un exemple de surface ou lex destabilités de mise en

paquets de marches et celle de méandrage coexistertle ©as de 'homoépitaxie de GaAs

par MBE sur des substrats GaAs vicinaux [Tejedor 99]. loés iimages du haut de la figure,
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sont prises en des temps de croissance difféerents : 25.00LML et 1500 ML ou on peut
voir des grandes terrasses qui se développent a certainsits et au contraire, ailleurs, des
marches se mettent en paquets. A plus long terme, desatiowsiiparalleles aux marches,
correspondant a du méandrage, semblent également se dévelppgravons également
essayé de reproduire ces morphologies par des modélissionsinétique. Les résultats
sont, dans ce cas aussi, qualitativement tres satisfaigen bas de la Fig.ll-5). Dans ces
simulations, nous avons utilisé les mémes parametrésnggérature et en flux que ceux de
'expérience ; cependant, les barrieres énergétiquets sgostées jusqu’a I'obtention de la
morphologie la plus proche de I'image expérimentat#oNs simplement qu'une barriere ES
inverse Ebi=0.1 eV semble étre a l'origine de cette moggfi®lprécise. L'auteur de ses
images a interprété cette instabilité par I'existenaene’‘barriére négative’ en bord des
marches, sans pouvoir quantifier sa valeur. Pour les-c@mlucteurs d’'une maniere
générale, cette barriere doit étre au maximum égalé a\0[Tejedor 99], qui semble bien

étre une valeur raisonnable d’aprés nos simulations.

‘_| (110]

I [172]
loo:l ;

-

Fig.ll-5- Instabilités de mise en paquets et de méandrage obsetwéBaAs(110). En haut : images
AFM (4000 x 4000 nm) montrant I'évolution de la morphologie de la sedigces le dépot de (4) 25
ML, (b) 100 ML, et (c) 1500 ML de GaAs a une température de sulutr723 K et un rapport As :
Ga de 23:1 [Tejedor 99]. En bas: images de simulations Moatl® d’'une surface vicinale de
dimension (40& 400) et de largeur de terrasses L=4, réalisées a une temnpétat700 K, un flux de
0.5 ML/s, et une concentration en impuretés (gallium) dels%.barrieres d’énergie de diffusion
sont : Ed_s=1 eV, Ed_i=1.3 eV et de liaison : Ea_ss=0.3E¥/,si=0.4 eV, Ea_ii=0.2V, et une
barriere ES inverse Ebi=0.1 eV, ou s désigne l'arsenic etgragke gallium.
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3.3. Instabilité de la mise en paquets et du méandragbservé sur Cu(100)

Le développement des instabilités de mise en paquets etatenage sur les surfaces
vicinales du cuivre nous a particulierement intéressgsmment la coexistence des deux
instabilités sur Cu(1 1 9) et Cu(0 2 24) et 'apparition desgsepyramides a base carrée sur
les buttes de la surface Cu(l 1 17). Les résultats de siomulonte Carlo, ainsi qu’une
tentative d’explication de l'origine de l'apparition des motifs sur la surface du cuivre,

seront présentés.

3.3.a. Simulation Monte Carlo de Cu(1 1 17) et Cu(0 2 24)

Lors de I'hnomoépitaxie du cuivre par MBE, Néel et alé¢giNO3] ont observé que les
surfaces vicinales de cuivre Cu(1 1 9), Cu(0 2 24) et Cu(1 1 17)irssiables dans la
direction de la pente.

La figure (I-6) montre I'évolution de la morphologie deslaface de Cu(1 1 17) apres
dépbt d’'une dizaine de monocouches de Cu a un flux F=0.004 ptuis,des températures
croissantes de 273 K & 480 K. Néel [These de Néel 04] avébgeien faisant augmenter la
température de croissance, la morphologie de surface wubitransition progressive du
régime de méandrage au régime de mise en paquets de marchést,Ea basse température
(T=275 K), la morphologie de surface est représentativeedsurface méandrée et aucun
regroupement des marches en paquets n'a été observé (Fig.IP6ta)des températures
supérieures a I'ambiante (T=355 K), la transition vers mnorphologie facettée est entamée:
les fluctuations de largeurs des terrasses sont phporiantes, les marches se sont
ressemblées en certains endroits en paquets (Fig.|IEBx), pour T>395 K, la morphologie
de surface est facettée (Fig.ll-6-c). Moyennant quelquegsijddaencore, nous avons réussi a
reproduire globalement ces morphologies avec des paesrd¢ simulation assez proches
des parametres expérimentaux (voir les images en baskitglla6). Il faut noter cependant
gu’'a haute température (Fig.ll-6-c), la morphologie entfasaen’est pas bien visible dans nos

simulations.

La transition entre le régime de méandrage a basgetature et celui de facettage a
plus haute température a attiré notre l'attention esreamenés a nous interroger sur une
possible existence d’'un mécanisme activé thermiquementatactere 2D, responsable de la
déstabilisation de la surface a haute température.
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Fig.ll-6- Instabilités de mise en paquets et de méandrage obsewées(1l 1 17). En haut : images
STM montrant I'évolution de la morphologie de la surface en immcte la température de croissance,
(135 x 135 nm), F=4e-3 ML/s, aprés dépbt de 12.1 ML a des temppsatroissantes : (&F275 K,

(b) T=395 K, (c) T=480 K [Néel 03]. En bas: images de simulations Monte Carlo ddaces
vicinales réalisées avec des paramétres plus ou moins preh@arametres expérimentaux, soient :
LxL,=40x400, L=10, F=4.e-3ML/s, Eb=0.1eV, Ebi=0.08eV, Ed=0.4eV, Ea=0.13eV 18kl la
température de dépét est variable=275 K, T=400 K, T=500K.(successivement de gauche a droite).

Mais avant d'aller plus loin, voyons un autre exemplentrant l'effet du flux de
dépdt sur le cuivre. La figure (11-7) montre le développendénte instabilité de méandrage
pendant la croissance homoépitaxiale des surfaces viiGal 2 24) et Cu(1l 1 17) [Th.
Maroutian 01]. Les deux premiéres images montrent queuetsre cristallographique de la
marche joue sur la forme des méandres :

- Pour les marches compactes [110] de Cu (1 1 17), les neSamdt la forme de mesa, les
arétes ont un profil crénelé et sont composées de ségowmpacts [110] gfL10] (Fig.lI-7-

b).

- Pour les marches non compactes [100] de Cu(0 2 24), lesdradasont triangulaires,
d’aréte en dents de scie orientées suivant les directiompactes [110] ¢110] (Fig.ll-7-a).

Ce qui est important a noter, ici, c’'est que la longueundBodes méandres décroit
lorsque le flux augmente (voir 8.5), avec apparition desaticules de forme spécifique, a
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‘base carrée’, sur les méandres et a haut flux, qusaom@ pas reproduites dans nos
simulations. En effet, & bas flux (Fig.ll-7-a-b), lsrphologies sont assez bien reproduites,
tandis qu’a plus hauts flux (Fig.llI-7-c), les structurebases carrées’ ne sont pas présentes
dans notre image de simulation (en bas de la Fig.ll-7k@stl donc question de savorr,
comment de tels motifs peuvent étre formés sur les dnéan c’est la question a laquelle

nous allons essayer de répondre dans ce qui sulit.

=
LT i a3

800x800, L=15, T=250K, F=5e-3ML 360x360, L=5, T=280K, F=5e-3ML/s 800x800, L=5, T=285K, F=5e-2ML/s,
Eb=0.1eV, Ed=0.4eV, Ea=0.15, Eb=0..07eV, Ed=0.4eV, Ea=0.12, Eb=0..07eV, Ed=0.4eV, Ea=0.12,
20 ML 20 ML 40 ML

Fig.ll-7- Topographie des surfaces de Cu(0 2 24) et Cu(1 1 17) apres I'hcema@dii cuivre dans le
régime de méandrage. En haut : images AFM montrant I'éeplde la morphologie de la surface en
fonction du flux de dépét. (a) Cu(0 2 24), (18335 nm),F=3e-3 ML/s, aprés dép6t de 20 ML a
T=250 K, (b) Cu(0 2 24) (8% 85 nm),F=5e-3 ML/s, aprés dépot de 18 ML a T=280 K, (c) Cu (1 1
17), (40 400 nm),F=2e-2 ML/s, aprés dépbt de 80 ML a T=285 K, [Néel 03]. En bas : imdges
simulations Monte Carlo des surfaces vicinales réaiagec des parametres indiqués sous les images.

3.3.b. Explications possibles de I'origine des motifs observés

Le fait que la distance entre motifs ou leur densité dégeritlix; suggere une origine
cinétique de la formation de ces motifs. Plusieurs s@nant été proposés [Néel 04] :
i)- une origine extrinseque : l'origine pourrait étre rel@éda présence d’'impuretés sur la
surface avant croissance en créant des points d’anstages bords des marches [Kandel
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94]. Mais, en faisant un calcul de concentration d'impgele la surface de référence et celle
de ces motifs, Néel a constaté que ces motifs ne pepastre issus des impuretés présentes
sur la surface avant croissance.

i)- une origine intrinseque : la présence des lacunes sw@artasges pourrait étre I'origine de
ces motifs. En effet, lors de 'avance d’une marchegteontre de celle-ci avec un amas de
lacunes présent sur la terrasse inférieure aurait pogwéqoence de stopper l'avance de la
marche a I'endroit ou se situe 'amas (les marchgsen@ent se croiser). Les lacunes ont un
réle analogue aux impuretés en créant des points d’anpoagdes marches. Mais, la aussi,
'analyse expérimentale des images STM ne montreélsepice d’aucun amas de lacunes sur
les surfaces aprés croissance a basse température (T323Zalkteur a donc exclu la
formation de ces motifs par I'éventuelle présence d’atedacunes sur les terrasses.

iii)- modéle de simulation & deux particules : la formatlentels motifs a été récemment
observée par Videcoq [Thése de Videcoq 02] avec des siomdaklonte Carlo sur des
surfaces vicinales a l'aide d’'un code a deux particuless @anmodeéle, aucune des deux
particules ne joue le rdle d'impureté. Cependant, dansiteas une des particules pourrait
constituer un centre de nucléation privilégié, et cecnbde bien étre a l'origine des
monticules a base carrée dans les simulations. Giesbie qu’'on va suivre dans notre

modeéle.

3.3.c. Vers un mécanisme dimpuretés a l'origine des motifs a bases carrée
observés sur Cu(1 1 17)

La formation de ces monticules a base carrée sur Ta{) nous a intrigué, car une
simple augmentation du flux, nous a paru insuffisantéeaselle a expliquer le passage d’'une
morphologie en méandres (Fig.ll-7-b) a une morphologienéandres avec des monticules a
base carrée (Fig.ll-7-c). Nous avons pensé a un mécadignmuretés co-déposées qui tient
compte, en quelgue sorte, des trois hypothéses évoquées pméeddepour expliquer
l'origine de ces motifs et d’autres observations expériates antérieures. En fait, pendant la
croissance du cuivre, parmi les gaz présents (tracddgasous ultravide, le monoxyde de
carbone (CO) et I'oxygene (Dont un effet avéré sur des surfaces Cu(l 1 n) [These de
Maroutian 01]. En présence d’oxygene, ces surfaces vicingded instables et se
décomposent a haute température en facettes de type (Bath) 92, Reinecke 00]. D'un
autre coté, le monoxyde de carbone s’adsorbe préféremt@it au sommet des bords de
marche, mais a des températures inférieures a 'amhbsant€u [Radnik 99]. Suite a ces
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observations, notre idée consiste a supposer que lorsdue ¢tkfdépot devient plus grand, il
est possible que certaines impuretés (présentes dans ltendeircroissance ou dans les
creusets de dépot) soient déposées en méme temps quede Cew impuretés forment des
centres de nucléation privilégiés pour les adatomes, resples des motifs observés sur
Cu(1 1 17). Expérimentalement, ce mécanisme d’'impuretégresablement activé a haut
flux. En utilisant notre programme Monte Carlo a deggéees chimiques, la figure (11-8)
montre que les motifs en forme carrée apparaissentenaint sur la surface de simulation
et sont assez bien reproduits, sachant que la deuxieme espé@n-déposée en concentration
de 0.03. Ces impuretés ont les caractéristiques suivaletasconstante de diffusion est plus
faible que celle des adatomes (Cu) avec une énergie denliplas élevée. Notons que
limage STM expérimentale (Fig.ll-8-a) montre un pelftail qui n’est pas reproduit sur la
figure de simulation (Fig.l1-8-b) : c’est la tendance dets a étre alignés dans la direction
parallele aux marches. Cette différence peut s’expliquasr le fait que la surface de
croissance expérimentale n’est pas parfaite commele’eas dans nos simulations, mais elle

doit contenir des irrégularités telles des ondulationsayairisent cet ordre local
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C_i=3%, Edi=0.6eV, Ea_si=0.18eV

Fig.11-8- Topographie de la surface Cu(1 1 17). A gauche : images AFM figuta (Fig.ll-7-c)
montrant les monticules avec des motifs a base carréenit® dimage de simulation MC (celle en
bas de la Fig.ll-7-c) pour laquelle nous avons co-déposé @iffpuretés, et a coté delle un
agrandissement de cette image montrant la forme a bage des pyramides. Ces impuretés ont une
longueur de diffusion plus faible (Edi=0.6eV) que celle desoadzd (Cu) et un pouvoir attractif (ou
énergie de liaison) plus élevée (Ea_si=0.18eV).

En conclusion, les motifs & base carrée observédes@u(l 1 17) peuvent étre

expliqués, au moins en partie, par un mécanisme induitaparésence des impuretés (CO,
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0O,) co-déposées sur la surface du cuivre. Ces impuretés sempldeenir du dépbt et sont
probablement activées a haut flux de croissance (a deuleplus haute température dans le
creuset qui sublime le cuivre a déposer). Elles agissanime des centres de nucléation
responsables de la formation de ces motifs. On vermldasuite un autre argument de poids
en faveur de la these extrinseéque que nous proposons ofidia 07-c].

L’effet des impuretés sur des surfaces vicinales intjinsenent instables vis-a-vis des
instabilités cinétiqgues est étudié dans le reste de ce rhafNibus commencons par une
application inspirée de I'étude précédente, permettant Idiep les impuretés dans la

nanostructuration spontanée des surfaces vicinales.

4. Application : nanostructuration avec les impurées

Nous avons vu précédemment que la présence des impuretésxpkgiee la
formation des motifs a base carrée sur Cu(l 1 17). L'idéetenant est de faire varier la
concentration de ces impuretés et voir comment Var@ensité des motifs. La figure (11-9)
montre I'évolution de la densité d'llots en fonction ldeconcentration en impuretés. La
densité des motifs est quantifiée en mesurant la rugdsit@ surface (Annexe A.3), par
exemple. La figure (l1I-10) montre que la rugosité de la sarfaugmente linéairement, avant
d’atteindre une valeur de saturation apres dépot d’environ 10 %pud@tes pour les surfaces
a marches compactes [001], et de 4% d'impuretés pour lesesavakiertes [110]. (A noter,
gue les marches compactes sont orientées [100] sur uneOfate d'un réseau cubique
simple, mais qu’elles sont paralléles a [110] sur la f@04) d’'un cristal cubique a faces
centrées.). En régime de saturation, la taille moyelenees motifs est de 7 sites atomiques
(s.a), séparés denviron 20 (sites). Ainsi, il est possinvisager une structuration
spontannée de la surface par des impuretés. Ces structuvesitp@tre utilisées par exemple
comme des boites quantigues ou supports pour déposer un atémauman dessus.
Néanmoins, une étude plus approfondie est nécessaire pouchngsir le type d’impuretés,

notamment leur mobilité, afin de maitriser la taditda distribution des motifs sur la surface.
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Fig.ll-9- Nanostructuration avec les impuretés : images de simulatlomée Carlo de l'effet des
impuretés sur la morphologie d’'une surface vicinale. En haufaces a marches compactes [001]
réalisés a des concentrations en impuretés C_i=0 %, 25984 etEn bas : surfaces a ouvertes [110]
pour des concentrations en impuretés C_i=0 %, 0.5 % et 1 %.
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Fig.ll-10- Représentation quantitative de la densité d'flots : éwwlude la rugosité de surface avec la
concentration en impuretés. Les courbes correspondent agesirda la figure (Fig.11-9).
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5. Effets des impuretés sur les surfaces vicinal@grinsequement

instables

5.1. Effet des impuretés sur la longueur d’'onde de I'instabilité de méandrage

La figure (lI-11-a) montre I'évolution de la morphologie la surface avec le flux de
dépbt. Sous l'effet d’une asymétrie d’incorporation au bord deshma (barriere ES, Eb=0.1
eV), la surface est instable vis-a-vis du méandrage. Lguéur d’onde de l'instabilité des
méandres (Annexxe A.2) décroit lorsque le flux augmentte @volution suit une loi de

puissance du type :

AOF™9 avec gq=0.48+0.62/2. (11-4)
Le flux agit sur I'élément moteur de I'instabilité, lewrant d’adatomes induit par I'effet ES et
nécessaire pour le développement de l'instabilité. De selite que plus le flux est fort, plus
la longueur d’onde de linstabilité de méandrage est petéecatnportement est compatible
avec le modéle théorique de Bales-Zangwill [BZ 90, G}, qui prévoit une dépendance

de la longueur d’onde en fonction du flux avec un exposanfqig, U F12, (11-5)
Cette loi n'est valable que dans la limite de grandes langutonde dgz; >>L, oul est la

largeur moyenne des terrasses) ainsi que dans le cadé&solption vers la phase gazeuse est
négligeable, et d’'un attachement instantané aux maasicendantes.

En revanche les résultats expérimentaux, réalisée€iglr 2 24) et Cu(l 1 17) [Néel 04],
montrent un désaccord entre les longueurs d'onde théoriguesxpérimentales. Plus
précisément, Néel a trouvé des valeurs expérimentales!'prposant d’échelle g qui sont
beaucoup plus petites :cfp 2 2470.16 et gua 1 1770.21. D’apres lui, ces valeurs
expérimentales penchent en faveur d’'une sélectiod desue de la nucléation en bord de

marches droites A,, 0 F™* [Néel 04]. (11-6)

Comment peut-on expliquer une aussi grande différence dare exposants
expérimentaux et théoriquesifle explication avec les impuretés est possille effet, nous
avons vu dans le paragraphe (8.2.3) que la densité d'llots ateggraenprésence des
impuretés, notamment mobiles (ici, Ed_i=0.6 eV, |égéresapérieure a celle des adatomes,
Ed_s=0.5 eV). Nous pouvons supposer gue ces impuretés jouedie ldes centres de
nucléation attractifs qui pourraient intervenir dansnatétion de la largeur des structures se
formant en dessus d’eux, qui sont les buttes dans casteAinsi, les impuretés contribuent
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au mécanisme de formation des méandres en agissanustaille (largeur et nombre de
monticules qui se forment sur les buttes) plus parécetihent. Nous nous attendons donc a ce
gue la présence d’'une petite concentration d’impuretésidace ait pour effet de diminuer la
largeur des méandresd, surtout lorsque les impuretés sont fortement attestiv
(Ea_si=2Ea_ss).

Notons de plus que d’aprés la remarque (ii) du paragraphe (8&.8hmbre de
méandres (inversement proportionnel a leur largeur) doérrpsatiquement indépendant de
la concentration en impuretés a plus haut flux, comndensité d'flots.

En réalité, c'est effectivement ce comportement gae trouve par les simulations
numériques. La figure (lI-11-b) montre I'évolution linéafen log-log) de la largeur des
méandres en fonction du flux de dépdt pour quatre surfacessudfaee propre (C_i=0 %,
surface de la figure 1l-11-a), deux surfaces avec C_i=3t% % d’impuretés moyennement
attractives (Ea_si=1.5*Ea_ss=0.15 eV), et une derniere sudeaee 10 % dimpuretés
fortement attractives (Ea_si=2*Ea_ss=0.2 eV). On rappelleEqusi est I'énergie de liaison
entre un atome de croissance (s, atome de cuivre) eimmeeté (i, @ par exemple) et
Ea ss=0.12 eV est I'énergie de liaison entre deux at¢sags Ces résultats montrent que
'exposant g, déduit a partir de la pente des droites repgsese sur la figure (lI-11-b),
diminue de pratiquement=Q.5 dans le cas d’'une surface sans impuretés, a q=0.42+0.02
(9g=0.38+0.01), respectivement pour C_i=3 % (C_i=5 %) dans le’cae durface avec des
impuretés moyennement attractives et décroit brusqueraentj»0.20+0.01 avec C_i=10 %
dans le cas des impuretés fortement attractives. Cettéeie valeur est tres proche des
valeurs expérimentales mesurées par Néel [Néel 04] swivee. Il faut noter que dans nos
simulations, les barrieres énergétiques pour les impusetéschoisies sans aucune référence
a des valeurs expérimentales dont nous ignorons 'ekstméme. La présence d’éventuelles
impuretés sur la surface de croissance du cuivre restaigeprexpérimentalement et si c’est
le cas, il s'agit de déterminer les espéces chimiques estiqueainsi que leurs barriéres

énergétiques.

En conclusion, a l'aide de simulations numériques, ngassanoté une diminution de
la longueur d’onde de l'instabilité des méandres en ajoutantomncentration d’'impuretés a
la surface de croissance. Ceci se traduit par un fa@nguable qui est la diminution de la
'exposant d’échelle, g, del/2 pour une surface propre, conformément a la longueur d’onde
de BZ, a une valeur voisine de 1/5 pour une surface conteeanimpuretés. Ce résultat
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suggere, encore une fois (voir 8.3-3.c), que les surfacesiragpéales de cuivre contiennent
probablement quelques impuretés, et que ces impuretés sonpaseels sur le substrat,
vraisemblablement en provenance du creuset qui contiemiviee a sublimer. Preuve en est
gue les images qui ont été réalisées a plus hauts fluxpde stint celles ou on remarque plus
de motifs & base carrée sur les buttes. Un mécanisnmeiai@ation, due aux impuretés,
pourrait donc expliquer une dépendance de la longueur d’'ondenskalbilité en fonction du

flux avec un exposant=Q.2. Cette valeur de q confirme les résultats expérimentauvés

par Maroutian [Maroutian 01] et Néel [Néel 04] sur levoi

0.001 ML/ 0.003 ML/ 0.005 ML/«

" [_c_Largeur des méandres]
102 C b
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Fig.ll-11-a- Effet du flux de dépdt sur la longueur d’onde de I'instabiliténdandrage : évolution de
la morphologie de surface propre (sans impuretés) et repatisergraphique de la longueur d’onde
des méandres correspondanfesen fonction du flux de dépétLa surface de croissance est
intrinséquement instable vis-a-vis du méandrage des nsa(oheiére ES, Eb=0.1 eV). La longueur
d'onde de linstabilité des méandres varie avec le flux detdépéuivant une loi de puissance :

A0F ™9, o g:0.5. Les paramétres de simulation sonixLL=36360, L=9, T=280 K, Eb=0.1 eV,
Ed=0.5 eV, Ea=0.12 eV, apres dépb@eML. Lorsque la surface est propre, l'indice s est omis.
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Fig.ll-11-b- Effet des impuretés sur la longueur d’onde de l'instabilité éanadrage : évolution de la
longueur d’onde des méandiesvec le flux de dépdt pour quatre surfaces. La surface dsance
est intrinsequement instable vis-a-vis du méandrage d@eshes (barriere EEb=0.1 e\). La
longueur d’'onde de l'instabilité des méandres varie aveftulede dépdt en suivant une loi de

puissance A [] F~9, avec un exposant g qui dépend de la concentration C_imgesetés sur la
surface de croissance : q=0.48+6:02 pour la surface proprez@42 (g=0.38), pour une surface
polluée, respectivement, av8c% (5 %) d'impuretés moyennement attractiveBa_si=0.15 eY et
enfin ¢=0.20 pour la surface polluée aveci=10 % d’impuretés fortement attractiveg&a_si=0.20
eV. Les paramétres de simulation sontxLL,=36x360, L=9, T=280 K, Eb=0.1 eV, Ed_s=0.5 eV,
Ed_i=0.6 eV (impuretés mobiles), Ea_ss=0.12 eV, aprés dépét ML .

5.2. Effet des impuretés sur la mise en paquets des robes

Dans les expériences de croissance, la présence pleiés en surface est souvent
inévitable, ainsi la diffusion de surface est fortemdfeictée [Xiao 95, Brand 88]. Les études
antérieures ont montré que les impuretés peuvent jouer ureddlbl soit d’améliorer (ou
renforcer) soit de ralentir (ou géner) certains procedsusurface [Pichaud 73]. Esch et al.
suggerent que les impuretés affectent la diffusion loealenodifiant la diffusivité sur des
sites spécifiques (ex. les sites du bord de marche)etlda@oefficient de diffusion total est a
son tour modifié [Esch 94]. En effet, Esch a rapportgsdan papier traitant de l'effet des
surfactants sur la croissance épitaxiale, que I'oxygéenatrieffet de la barriere d'énergie
Schwoebel lors de la diffusion des adatomes du platin€t(111) au niveau des sites situés

en bord de marche [Esch 94]. Brand et al., invoquent lengst d'un effet a ‘longue portée’
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sur le potentiel surfacique induit par les impuretés [Brand B8]difficulté de mesures
expérimentales exhaustives sur ce sujet rend la comparqisntitative entre la théorie et
'expérience trés difficile. Notre compréhension adfét des impuretés sur la diffusion (donc

la morphologie) de surface demeure a ce jour incompleéte.

5.2.a. Démarche suivie et résultats

Nous avons mentionné dans le premier chapitre que, parrypeghéses avancées
pour expliquer la « mise en paquets de marches », les if@pyr@urraient, dans certains cas,
générer cette instabilité. Par exemple, Van der Eertd&mug supposent que les impuretés
agissent comme une barrieed€atoiré en empéchant les marches d’avancer [Van der Eerden
86, Krug 02]. L'argument derriére I'existence de cette bharrést assez simple ; en effet, a
cause de la faible mobilité des impuretés, 'avancemeninaaches est rendu d’autant plus
difficile que la concentration d’impuretés sur la teseag’en face (amont) est plus grande.
Autrement dit, les terrasses qui recevront plus d’'imgsretoient leur mouvement géné
(ralenti) par ces derniéres: ils avancent moins vite quiauées ; d'ou le la mise en paquets
des marches, qui serait donc une conséquence d’'un mouvememadd®es a difféerentes
vitesses. Cependant, les simulations numériques que noans aenées, montrent que ce
n'est pas exactement ainsi que cela se passe. Eniledfgtyvrai que la présence d’'un certain
type d’'impureté peut entrainer un rapprochement des mantlaés,ce rapprochement est
partiel et tres local car le mécanisme derriere ce mouvement n'est pas mnaifte long du
bord des marches, mais il a lieu a certains endroitersent. Ceci est effectivement une
particularité des impuretés. Rappelons que, dans le cas loburiére ES inverse (ESIi), cette
derniére implique un attachement asymeétrique dans latidimgmerpendiculaire aux marches
qui est ressentie par les adatomes tout le long du bord diarehe, et indépendamment de la
largeur des terrasses de part et d’autre de la marchaelédesi Cette asymétrie génére un
transport de masse (courant d’adatomes) net dans laatirdescendant les marches, courant
qui est a l'origine de l'instabilité de mise en paquetsptésence des impuretés n’'est pas
suffisante pour induire un tel courant, leur action #lieritée a I'endroit ou elles se trouvent.
Une action a plus longue portée devrait étre envisagais, cala dépasse le cadre de cette
these.

Dans notre modéle numérique, basé sur I'hypothése d’'impuretésnejuse
différencient des adatomes que par la valeur des bar@@ergétiques qui caractérisent leur
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dynamique, les impuretés ne peuvent en aucun cas bloquand& des marches. Elles
n‘agissent que sur la diffusion des adatomes, la ralantiss elles sont peu mobiles et si
'énergie de liaison adatome-impureté est élevée.tibacdes impuretés ne s'exerce donc que
sur la nucléation d’llots sur les terrasses entre mearcen la favorisant, elles diminuent le
courant d'adatomes, et font donc disparaitre le motellindtabilité. Paradoxalement, le seul
effet des impuretés qu’on a pu constater dans nos simulasingu’elles empéchent une
surface vicinale de développer linstabilité de mise en pagdess marches, méme en
présence d’'une barriere ES inverse.

Nous avons essayé d’autres valeurs des barriéres cinétigpiede résultat n'a jamais
changé. Méme des impuretés répulsives, pour lesquellesriarddEa_si est négative, n'ont
rien changé a l'affaire.

Nos résultats soutiennent le point de vue suivantmbaghes absorbent les impuretés
par un mouvement de contournement [Merikoski 97] et parsémprent la vitesse
d’avancement des marches n’est ralentie, au plus, qu'awtesr impuretés, d'ou un
rapprochement des marches, qu'on peut qualifierpdetiel ou local (effet localisé dans
'espace). Ce qui fait que la morphologie globale edeneint différente du ‘step-bunching’
conventionnel. En revanche, on constate une augmeantd¢ida rugosité de surface due a
laugmentation de la vitesse de nucléation d’ilots sur tesasses (voir 8.11.2.3).
L'augmentation de la rugosité est compréhensible, puisquenguéur de diffusion des
impuretés est plus petite (condition imposée aux impsidaés les simulations) que celle des
unités de croissance (adatomes majoritaires). En ce &nsmpuretés constituent des

“centres de nucléation permanents”.

N’ayant pas réussi dans nos simulations Monte Caglenérer l'instabilité de la mise
en paquets des marches a l'aide d'impuretés, nous avosscalurentré notre attention sur
I'étude de l'effet de ces derniéres sur la morphologie dauméace intrinséquement instable.
C’est a dire que nous considérons une surface a marchesladancée est déstabilisée a

l'aide d’'un effet ES inverse, et que nous regardons t'effen co-dépobt d’impuretés.

5.2.b. Morphologie en fonction de la largeur initiale de terrasses
D’une maniére générale, nos simulations montrent queékepce d’'un second type

d'atomes a faible constante de diffusion, affecte cl#mablement la cinétique de la
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croissance, méme a faible concentration. Les sugfsiceulées manifestent des morphologies
assez difféerentes suivant la désorientation de la g la concentration des impuretés.
Sachant que I'angle d’inclinaison de la surface est ieveest proportionnel a la largeur des
terrasses, L, nous obtenons les morphologies repéésestir la figure (11-12-a) pour 0%, 8%
et 10% d’impuretés, respectivement. On peut remarquer qu’aengserla concentration en
impuretés augmente, linstabilité est inhibée pour des larggerserrasses relativement
petites (L=4) et disparait complétement lorsque L estgrisd (L=10).

Quantitativement, nous pouvons observer (Fig.ll-12-b) caraglitude de I'instabilité
(Annexe A.2) décroit en fonction de la concentratiofinguuretés et subit une chute brusque
aprés ~2% pour L=10 et ~10% pour L=4. Ce comportement estvéhsgpérimentalement
lors de la croissance de; §66/Si(110) [Alina 03]. Ces expériences montrent que I'amplitude
de l'instabilité diminue en fonction de la concentraticsexgermanium déposé par rapport au
silicium et que l'instabilité disparait pratiquement poutX-% pour une désorientation de la
surface égale a 1.5° et x~6 % pour une désorientatioa aghb°. Ce méme comportement,
par rapport a Ge, a été observé récemment par Schellaig[8chelling 2001], lesquels ont
constaté que la cinétigue de croissance est fortemesmttédf méme pour une infime
concentration, x, de Ge. Le méme auteur a montré égatagqne pour x<40 % ou un angle de
coupure (désorientation) <1°, il n’y a pas suffisammentaddraintes capables de générer le
step-bunching. Le changement de morphologie est attribué &hangement dans la
reconstruction de la surface qui affecte a la foisiffasion et l'incorporation d'adatomes au
bord des marches. Manifestement, c'est exactement cel@ueattendait de keffet
impuret® : une faible mobilité et une énergie de liaison erdegames et impuretés deux fois
plus grande que celle entre adatomes eux mémes (Ea_sss&3 eNc2Ea_ss), a pour effet
de pénaliser “localement” la diffusion des adatomesamwhent ceux se trouvant tout juste

au voisinage des impuretes.
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Fig.ll-12- Effet des impuretés sur l'instabilité de mise en pagdetsmarches. (a) Evolution de la
morphologie de surface avec la concentration des impuretés8f@%et 10%), pour deux largeurs
initiales de terrasses : L=4, 10 sites. Nous avons utilisématrice (406400), un flux, F=0.5 ML/s,
une température, T=650 K et un barriére ES inverse, Ebi=0(b¢\Evolution de I'amplitude de
l'instabilité en fonction de la concentration en impurgtésr les mémes surfaces précédentes.
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5.2.c. Morphologie en fonction de la température

Nous avons suivi I'évolution de la morphologie d'une stefaicinale instable vis a
vis de la mise en paquets des marches (barriere ES irretswd des marches, Ebi=0.1 eV)
avec la température de dépét variant entre 600 K et 700 &uetdpux types de surface : une
surface propre (0 %) et une autre avec C_i=5 % d'impurétédargeur des terrasses est
fixée, L=10 (Fig.lI-13).
- Surface propre (C_i=0 %)

Pour cette désorientation de la surface, nous remarquons I'mseabilité
d’accumulation des marches, n’est visible qu’a partir diemepérature supérieure a 650 K.
Elle est de mieux en mieux développée pour des températuseSigvées (T=700 K). A plus
basse température (T=600 K), aucun signe d’instabilité wisitle : I'instabilité est inhibée.
En fait, 'on observe une rugosité de surface importatute,a la nucléation de petits flots sur
les terrasses. Ceci confirme la nécessité d'une quetile diffusion assez rapide pour que
linstabilité puisse se développer : si la diffusion de s@rfast ralentie, notamment par la
nucléation d'ilots, I'instabilité I'est elle aussi.

(@)

VNG 0 L
1411“ P
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%

bl
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Fig.ll-13-a- Effet de la température sur l'instabilité de mise equets des marches : évolution de la
morphologie de surface avec la température, pour deux surfacespropre et l'autre avec une
concentration d’'impureté C_i= 5 %, aprés dép6t de 500 MLx@m®), L=10, F=0.5 ML/s, T=650 K,
Ed s=0.3 eV, Ed_i=0. eV, Ea_ss=0.3 eV, Ea_si=2Ea_ss, Ea_ii#ba&x0.1 eV.
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Fig.ll-13-b- Effet de la température sur l'instabilité de mise en peqdes marches : fonction de
corrélation des hauteu€(x,t=500 ML) (Annexe A.4) dans la directionkmarches, pour les surfaces
initialement instables de la figure (lI-13-a), permet@distinguer la structure des marches en étages
et de quantifier 'amplitude de l'instabilité. A gauches ckes surfaces propres (C_i=0 %) et a droite,
le cas des surfaces avec impuretés (C_i=5 %).

A plus haute T, sous l'effet de la barriére ESi, leschmas se regroupent par paquets
de n marches, ou n varie avec la température, formdatghs terrasses : c’est l'instabilité de
mise en paquets des marches. L'amplitude de l'instabditéoaction du nombre des marches
contenues dans un paquet. Dans le cas d'une surface @ms@im 400400, on peut
distinguer 8 regroupements de 5 marches pour T=700 K, 5 regrougeteeth marches pour
T=650 K. A plus faible température, T=600K, I'instabilitéphsait au profit d’'une structure
plus réguliere avec des marches de hauteur unitaire bimgstas, mais bien séparées (Fig.ll-
13-b).

- Surface polluée (5 % d’'impuretés)

Aprés la croissance de quelques centaines de monocouchssgvaems constaté que
les surfaces initialement instables vis a vis du step-bngché manifestent aucun signe
d’instabilité quelle que soit la température utilisée. DEails ces surfaces ressemblent
fortement a celle obtenue avec une surface propre pe®@OTK. En tenant compte de la
remarque précédente, l'explication quant a [I'extinction ldestabilité est simple a
comprendre. En effet, du fait de leur faible mobilité,ifepuretés se comportent comme des

centres de nucléation. Ces derniers constituent des geégedes adatomes ou ils peuvent
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s’incorporer assez rapidement. En s’attachant aux impurédé adatomes voient leurs
longueur de diffusion réduite et par conséquent la difféside surface diminue.
Energétiquement parlant c’est leur énergie d’activagioinest affectée. Ce qui se traduit, en

tenant compte de la remarque précédente, par une diminutiamgditude de l'instabilité.

Enfin, il est important de préciser que dans les expérigteesoissances de Ge/Si ou
d’'un alliage Si-Ge sur Si, il y a des contraintesti&aes, dues a la différence de paramétre de
maille entre Ge et Si, qui ne sont pas modélisées densimulations. Néanmoins, méme si
on néglige ces effets élastiques, mais qu'on modélsera facon la cinétique, on retrouve
les morphologies et les comportements de l'expériehsemniblerait donc que les effets de
l'instabilité en question ne sont pas énergétiques (dis fetx de I'élasticité sur les énergies
de surface) mais plutdt cinétiques. Cette opinion, estipatmqué par les expérimentateurs
comme Schelling et al.([Schelling 2001] et ses référengaspnt montré que pour une faible
angle de coupure ou une concentration de Ge, x<40 %, ldgiotes élastiques sont
suffisamment faibles pour générer le step-bunching madgiédaccord de maille entre Ge et
Si. Ces auteurs penchent plutdt pour un mécanisme cinétiqeeatestruction [Wu 95] de la

surface.

Conclusion

L’étude de l'effet des impuretés sur les instabilités dssaoce des surfaces vicinales
n'avait jamais été faite, a notre connaissance, detail. Dans ce chapitre, nous avons vu
gu'’il est possible d’expliquer certaines morphologies erpgEmtales a l'aide des impuretés.
De plus, selon leurs propriétés de diffusion (mobile, aifes, leur pouvoir attractif ou
barriere énergétique), les impuretés peuvent jouer untedldisateur ou déstabilisateur de la
surface en croissance. Enfin, comme application, ipessible d’envisager [l'utilisation des

impuretés dans la nanostructuration spontanée des suricioades.
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Chapitre Il

Dynamique de la croissance, étude de
rugosité et invariance d’echelle en épitaxie
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1. Introduction

L'énergie des marches et des crans (kinks) le londadets des marches joue un réle
essentiel dans la compréhension de la morphologie deacssrfcristallines. A titre
d’exemple, il est bien connu que I'énergie de surface egtavmmeétre déterminant dans le
phénomene de reconstruction des surfaces. Ainsi, pendartissance par épitaxie par jet
moléculaires (MBE), on peut comprendre que les condititmsroissance et les propriétés
énergétiques des marches et leurs dimensions gouvernentdaéutgol'interface, la forme et
la taille des nanostructures et donc la morphologia derfface.

Toutefois, depuis la découverte de I'existence des loiwariance d’échelle dans les
systémes hors équilibre, des nombreux travaux ont ésacés a I'étude du probleme de la
rugosité cinétique des surfaces en croissance [BarabadD&@fupta 96]. Par ailleurs,
plusieurs modéles décrivant la croissance cristalline ét# proposés et étudiés
analytiquement et numériquement [Karada 86, Das Sarmal®8gvelent une riche variété
de phénomenes intéressants tel le multiscaling (ou mpdtient scaling) dans la fonction de
corrélation des hauteurs observée lors de la croissegesurfaces notamment par des
simulations numériques [Krug 94, Bhattacharjee 96]. Ces ph&mesrsont particulierement
intéressants car ils montrent une similarité avedde d’échelles qui apparaissent dans les
fluctuations de vitesse lors de l'étude de la turbulences dam fluide [Lohse 93]. Par
conséquent, il est possible de définir des exposants dymesn pour les surfaces en
croissance, analogues a ceux qui ont été établis poflmitdss [Barabasi 9k Ainsi, un grand
nombre de modeéeles de croissance atomistique [Family 86, ®4] et d’équations
stochastiques [Mullins 57, Dasgupta 96] ont été proposés quireanbrdes invariances
d’échelles (génériques) définies par des lois de puissamulasieurs quantités d’intérét telles
que la largeur des fluctuations de linterface en fonctlontemps et les fonctions de
corrélation spatio-temporelle de la hauteur de linterfa€es travaux ont permis de
répertorier les modeles de croissance et les équatimmiess en différentes classes
d’'universalités, caractérisées par des exposants dynami@ess derniers décrivent le
comportement d’échelle de la dynamique considérée pdoidesn puissance.

Parmi les méthodes de croissance actuelles, 'lEJM (B&)Mest une méthode de
croissance particulierement importante car elle perpat exemple, la fabrication des films
semi-conducteurs de bonne qualité cristalline (surface) lis®s demandée dans les
applications technologiques. Les études expérimentales) [87, J.Kim 97] ont confirmées

I'existence des lois d’échelles pendant cette croiss@pitaxiale. La croissance des surfaces
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hors équilibre, dans les conditions de 'EJM, sont ggaent bien décrite par une équation
de type-Lagevin linéaire [Lai 91, Dasgupta 96], et les modétenistiques [Das Sarma 91,
Kim 94, Dasgupta 96] associés, forment ce qui est appetdalsse d’universalité de 'EIJM».
En menant une étude de rugosité, nous allons détermineidefihvariance d’échelles qui
caractérisent les surfaces hors équilibre (en craisjarNous nous appuyons sur des
simulations numérigues afin de calculer les exposantguEs, qui nous serviront par la suite

dans l'analyse de la dynamique de la croissance.

2. Formalisme théorique des lois d’échelles

Nous venons d’évoquer l'importance de l'existence dés dchelles, définies a
'aide des exposants cinétiques dans les systéemes dynamifueutre, il s’avere que, pour
une morphologie donnée, la connaissance des ces exp@sahs en principe, la classe a la-
quelle appartient le modele microscopique étudié. Ainsi, m@@mment de leurs origines
physiques, les instabilités cinétiques peuvent étre répesatigns des classes d’universalité
[Krug 99, Pimpinelli 02] analogues a celles qui ont été émpliir les phénomenes critiques
[Kadanoff 99]. Chaque forme d’instabilité serait alorsactgrisée par des exposants d’échelle
spécifiques.

Dans cette partie, nous allons présenter les outilsithes qui permettent de calculer
ces exposants d’échelles. Comme nous nous sommesgd®eela morphologie des surfaces,
la quantité mathématique qui décrit le mieux les carnatitgres de linterface est la fonction
d’évolution (spatio-temporelle) des hauteurs qui sera eétuttiéeriquement et évaluée

numériguement.

2.1. Fonctions de corrélation des hauteurs et exposamt®chelle

Considérons la fonction d’évolution des hauteurs d’'undaser dans le temps
(exprimé en nombre de monocouches), définie par :

h(r,t) =h,,(F,t) —h (F,1),

ou hyyg (F,t) est la hauteur de la surface rugueuse a linstantee(r,t) est une surface de

référence, qui peut étre une surface idéale parfaitentemt,pou la surface moyenne. L'axe
des hauteurs est celui de la direction de croissanapemmticulaire au substrat. Les
fluctuations de linterface sont décrites par ce qu'on d@pEhmplitude (quadratique

moyenne) des fluctuations de l'interfaceou plus brievemenargeur de l'interface, définie
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comme étant la racine carrée de la valeur quadratique moylnécarts des hauteurs par

rapport a la surface moyenne :
1/2
w(t) = ([h(t)- <h >]*) (I11-1)
ot (... symbolise la moyenne spatiale.

Cette fonctionnelle dé& donne une valeur moyenne liée a 'amplitude destdlations de
hauteur de la surface. De ce fait, elle est gémdrat utilisée pour caractériser la rugosité de
surface dans la direction de croissance. Cepengdaut,se rendre compte des variations de
hauteur dans le plan et/ou pour une étude apprigfatedla rugosité, il est utile d'utiliser la
fonction de corrélationdes hauteurs

G(R1Y) :<[h(r—,t)—h(r+ fe,t)]2>, (I1I-2)

ou R est la distance de corrélation, fixée par le dadeula moyenne. De la méme fagon, on

peut définir une fonction de corrélation de hautfardre q par :
Gq(R1) = <[h(F,t) ~h(F + ﬁz,t)]q>, (I1-3)

Les regles de symétries nous enseignent que lgsigtés d’échelles d'un systéme
sont incluses dans la géométrie de celui-ci ; alasiobjets auto-similaires sont invariants par

une transformation isotrope, alors que les objets-affines subissent une transformation

anisotropé [Barabasi 95]. Rappelons qu'une surface est dit-affine si A7h(r,t) et

h(Ar,A%t) sont des descriptions du profil de la surface éijeites d’'un point de vue
statistique (méme propriétés morphologiques). Aciest un facteur d’échelley et z sont
des exposants réels indépendants. Si les momentdrel’q de la fonction de corrélation des
hauteurs n'ont pas le méme exposant d'échetlés-a-d sia =a(q)), les interfaces sont
dites multi-affineé,

Dans le cas d’'une surface auto-affine, la largeutidterface,w (éq. IlI-1) obéit a
I’ équation d’échellesuivante [Barabasi 95] :

w(L,t) = L9 f(t/L?), (11-4)

" Par exemple, un cercle de diamétre d est transformé earcle de diamétre bd dans le cas d’'un changement
d’échelle isotrope de facteur d’échelle b. Dans le cas dhamsformation anisotrope, les facteurs d'échelles
différent dans les deux directions, et le cercle estfoemé en une ellipse (d’axes bd et b'd).

2La multiaffinité se traduit par I'existence d’une longueuéctielle | pour laquelle les moments d’ordre q de la

fonction de corrélation des hauteurs ont un exposant d’éa}?ﬂei dépend de g pour Il
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ou t représente le temps, proportionnel a I'épaisseur (onoatbre des monocouches)
déposés pourvu que I'évaporation ou la croissance se fagssse constante, ¢t est une
longueur caractéristique du systéeme, par exemple la dailla zone sur laquelle est effectué
le calcul de la moyenne. La fonction d’échellea les propriétés suivantes :

f(x)~ xP pourx<<l, (11-5)
et f(x) ~const  pour x>>1,
ou LB=alz 11-6)

En effet, la représentation graphique de I'évolutie la largeur de I'interface, montre qu’elle
posséde deux régimes : un régime de croissanc®ietel puissance (linéaire dans un
diagramme log-log), qui caractérise le début deoldtion temporelle, et un régime de
saturation qui caractérise le comportement deeffate a temps long. La limite entre les

deux réegimes est définie par un temps caractasistig qui varie en fonction de la taille du

systéeme :
ty ~ L7 II4T)
Pour un temps assez court, 'amplitude de l'integfaarie comme :
w(L,t) ~ t# t <<t,) (111-8)

Pour un temps assez longatteint une valeur constant&,; qui varie en fonction dé& :

Wegt(L) ~ LY t>>t) (1119)
La transition entre les deux régimes at, imposez=a/ . Le nombre rée|3 est appelé
exposant de croissanceil décrit la vitesse a laquelle se développe gosité et caractérise
le comportement de la surface & court temps [Gédar @4]. L'exposanta est appelé
exposant de rugosité il est lié a la géométrie de la surface danslde et caractérise la
rugosité de linterface saturée. Par analogie agscphénomenes critiques d’équilibre, ces
exposants d’échelle ne dépendent pas des détaiigstupiques du systeme.
La fonction de corrélatio®, a une dépendance similaire a (l11.4) :

G(Rt)=t?Pg(RI¢) (I11-10)

ou la fonction d’échellg se comporte de la fagcon suivante :

g(x) ~ X2 pour x<<1,

g x( )~1 pour x>>1. (m-11)

Le comportement asymptotique @es’écrit :
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G~R%* pour R<<¢ (I1-12)

G~t%# pour R>>¢ (I1-13)

ou ¢ est lalongueur de corrélation La combinaison des deux derniéres équations donne :

-~z (I1-14)

avecz=al S, I'exposant dynamique

2.2. Quelques modéles décrivant la croissance cristalline

Comme nous venons de le voir, une quantité clé goudier la dynamique de la
croissance cristalline est la fonction de corrétaties hauteurs G(r,t), qui décrit I'évolution
du profil de l'interface en fonction du temps deissance. Tout le probléme consiste donc a
déterminer I'équation d’évolution de cette fonctidhy a deux approches théoriques qui
permettent d’atteindre cet objectif: la premiég basée sur I'élaboration d’un modéle
discret, tandis que la deuxieme repose sur undiéguzpntinue.

- Modele discret: dans cette approche, les régles de comportedestadatomes sont

définies sur la base des processus physiques tguviennent lors de la croissance : dépét,
diffusion, adsorption, désorption. Les indicesiguiés a et § sont obtenus a partir des

simulations numériques. Pour cela, il suffit decaldr numériguement les fonctions de
corrélation des hauteurs (éq. IlI-1, 111-2) et farer les lois d’échelles correspondantes (éq.
1-12, 111-13, 111-14).

- Modeéle continu: cette approche repose sur I'élaboration d’'uneaégn continue décrivant

le systeme. Plusieurs formes d'équations ont étpgmées, basées sur une description
macroscopique du mouvement et formulées sur ladiasguments phénoménologiques et/ou

de symétrie.

Dans ce qui suit, nous allons présenter les prategpéquations qui existent dans la
littérature et qui permettent de distinguer au majuatre familles d’équations ou classes
d’'universalité de la croissance cristalline. Pafes avoir décrit les simulations Monte Carlo,

gue nous avons réalisées, nous allons confronterésuiltats avec cette classification.
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2.2.a. Equations de Langevin

De maniere générale, la croissance est décrite parégiestions non linéaires
contenant des termesochastiques(car les pas aléatoires des adatomes sont des processus
stochastiques). En statistique, il est courant d’exprleseproblémes sous une forme continue
en utilisant legquations de Langevif. Malgré leur subtilité mathématique, les équations de
Langevin fournissent une description plutét intuitive des sys$epmysiques considérés. La
forme la plus simple, ne tenant compte que du dépbtjtsséene dimension :

oth(x,t) =n xt, ) (11-15)

ou h est la fonction hauteur de la surfacenete bruit. Le bruit est un terme stochastique

produisant le désordre et vérifiant la condition de norétation suivante :
(7% 1) 11(X01,)) = CA%, = X,) A1, 1) (I1I-16)
L’équation (111-16) est en fait la définition staandl du <«boruit blanc », dont la distribution a
une forme gaussienne.
Le probléme qui se pose réellement concerne ladates autres termes qu'il faut
ajouter au bruit (llI-15) et qui sont censés décides mécanismes microscopiques de la
croissance. En premiere approximation, et par gmlavec la description de Landau des

phénomenes critiques [Landau 67], la vitesse dissancedh/dt peut étre écrite comme une
fonctionnelle de la hautedr r ¢ , 6§t de ses dérivéedh/dx ; cette fonctionnelle est locale et

analytique [Pimpinelli 98]. Parmi les solutions posées, les plus célebres sont connues sous
les sigles un peu ésotériqgues de EW et KPZ. Laiprenast une équation linéaire proposée
en 1982 par Edwards et Wilkinson [EW 82] pour décla sédimentation de particules sous
l'effet d'un champ gravitationnel. La deuxieme & @roposée par Kardar, Parisi et Zhang
[KPZ 86] en 1986, elle fait intervenir un terme nax@aire pour décrire les propriétés d’'un
modeéle de croissance d’'une tumeur, le modéle d’Efig@61). Cette partie sera consacrée a
présenter ces modeles ainsi que les tentativesnqus avons menées pour contribuer a

élaborer une équation de Langevin décrivant lsssemice par EJM.

2.2.b. Modéle d’Edwards-Wilkinson (EW)
Initialement, I'équation de EW a été introduite padécrire la sédimentation de
particules sous l'effet d’'un champ gravitationnaif schéma du modéle Fig-I11-2-a)

8 Une équation de Langevin est une équation différentieétiehastique, i.e., une équation différentielle
contenant des quantités stochastiques-le bruit.
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oh(,1)
ot

Le terme qui contient le Laplacien décrit la relaxatides particules sous leffet de la

=n(F,t) +v0%h. EW) (111-17)

pesanteur, de sorte a minimiser la courbure de l'interfBans ce contexte, le coefficiemt
est proportionnel a la tension interfaciale.

Dans le cas de la croissance cristalline, il faut intredun terme supplémentaire qui tient
compte de la diffusion de surface. Comme détaillé lolins ce terme doit étre la divergence
d'un courant de diffusion, a son tour proportionnel au igradd’un potentiel chimique,
dépendant de la courbure :

%h(r,t) = (7, t) +v0%h-KO%h, (111-18)

ou vet K sont des constantes réelles et positives. Le prdastiere du membre de droite
représente la partie stochastique de l'intensité dudaisc la partie constante n’apparait pas
si 'on se pose dans un référentiel solidaire a I'isieefmoyenne. Le second et le troisieme
termes décrivent donc des processus de lissage de laesudémt I'interprétation physique
peut varier selon la situation considérée. Le terme gutiopnel au Laplacien, dans le
contexte de la croissance épitaxiale peut décrire landigi@ d’évaporation-condensation de
la matiére : alorsy sera le produit de la tension de surface par la mobilitété@rface [Krug
97]. L’équation (I11-18) est linéaire et invariante par #slation, elle est donc exactement
soluble en introduisant la transformée de Fourierh@&t) [Pimpinelli 95]. On distingue
plusieurs cas selon les poids relatifs des prosessiétiques mis en jeu. D'une maniere
générale, les solutions obtenues sont caracténs¥ds comportement de leurs fonctions de
corrélation (éq. I11-16). Deux cas particulieremanportants sont a distinguer :
. K=0 (v#0): on retrouve I'équation d'EW (éq.lll-17). Dang Icas d'une forte
évaporation, on peut négligeK pour un temps assez long ou des distances
suffisamment grandes. Il en résulte alors les feemasymptotiques suivantes :

G(R)~InR, (R<&()), (11-19)
G(R)~In(t), (R>E)), (111-20)
avecé(t) = Jut . On voit gue la rugosité est logarithmique= 0) comme celle qu'on

trouve a I'équilibre au-dessus de la transitionueigse. Les exposants sont obtenus
analytiguement et dépendent de la dimension deutac® en croissance. Dans un
espace de dimension d’=d+1, ou d est la dimenstola durface, si d=2, les exposants

prennent les valeursagy = & zgy = 2
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. v=0 (K #0) par exemple si la désorption est négligeable dand&)lon a comme
dans la (111-12) :

G(R)~R%, (R<&(t)), (11-21)

G(R) ~t%X'Z  (R>é&¢)), (I11-22)

avecé(t) ~ tY7 Les exposants sont donnés par [Wolf 90] :

a =(4-d)/2, f=(4-d)/8, z=4.

Pour finir, faisons quelques remarques :
- Les lois (111-21) et (11I-22) rappellent les logéchelle (111-12) et (I11-13) obtenues lors de
I'étude de la rugosité d’'une surface a I'équiliaxevoisinage d’'un point critique ; mais ici, le
systeme se met de lui méme dans un état auto-semile’est la “criticalité auto-organisée”
[Pimpinelli 95].
- Les formules (111-21) et (IlI-22) sont plus géa&s et leur validité n'est pas réduite au
modele linéaire (111-20).
- Par analogie avec les phénoménes critiques, metague la divergence logarithmique (eg.
[11-19 et 11I-20) correspond a la valeur =0 (et S = 0), de telle sorte que (l11-19) et (I11-20)
peuvent également s’écrire sous la forme (ll1-2X)Ie22).

Que se passe t'il si on ajoute un terme non lieéain exemple de ces équations est
connu sous le nom du modéle KPZ.

)

ib)

Fig.lll-1- Représentation schématique de trois modéles de
croissance : regles de diffusion en (1+1)D. Les fléches
ﬁ montrent les différents chemins de diffusion possibles. (a)
modele d’Edwards-Willkinson (EW), (b) modéele de Wolf-
Villain (WV), (c) modéle de Das Sarma-Tamborenea (DT)
ic) [Shim 01]. Voir Tableau I1I-2 pour I'explication des lois de

mécanismes de diffusions.
[ﬁ“ ;%_E} 8
AT

B
Al
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2.2.c. Modele de Kardar, Parisi et Zhang (KPZ2)
Ce modele est présenté pour la premiére fois en 1961 parrKBedsi et Zhang qui
ont proposé une équation devant décrire la croissanoe tluneur. Elle s’écrit :

%h(r,t) :/7(r”,t)+Mi2h—%(ih)2 KPZ) (111-23)

Trés peu des propriétés de [I'équation (11I-23) sont connues pow interface
bidimensionnelle, malgré les efforts analytiques et nigués qui lui ont été consacrés.
Comme il n'existe pas de solution analytique pour les exp®san 2D, ces derniers sont
connus uniquement par des simulations numeériqaggy = 04 et Bkpz = 025.
L’équation KPZ présente un grand intérét théorigliefait qu’elle reste encore a ce jour un
probléeme non résolu. Il faut noter aussi que cétjaation ne permet pas de décrire les
systémes ou il existe des régles de conservationmeoc’est le cas en croissance par EJM
(car le terme qui multipliel ne correspond pas a une divergence).
2.2.d. Alarecherche d’'un modéle de croissance par EJM

Dans l'étude de la croissance ‘“idéale” par EJMailL91], les processus
microscopiques qu’il faut envisager consistent avant en le dépot aléatoire des particules
sur la surface de croissance ; leur diffusion geefesuite vers les sites qui assurent le nombre
de coordination le plus élevé (crans et marchesllea s’incorporent au cristal. Les modeles
EJM sont basés sur deux hypothéses clé : I'abssffexive de (i) désorption et (ii) création
de lacunes ou de surplombs. L’hypothese (i) imglique la dynamique de relaxation de la
surface conserve la masse du matériau en croiss®uant a (i), elle translate la
conservation de masse en une conservation de vojme 93]. Par conséquent, les
fluctuations de la surface a grande échelle peu&tst décrites par une équation continue

satisfaisant la loi de conservation suivante :

%h(r,t):— OO0 (F,t) +n(F,t), (n-24)

ol h(F,t) est la hauteur de la surfadegst la densité de courant perpendiculaire & lxe
croissance (fonction des dérivéeshiiet 7 un terme qui représente la partie stochastique du

flux de dépobtF, appelée bruit blanc et ayant une forme gaussjavee< ;7 >=0.

La violation de l'une des hypothéses précédenteyduit un terme proportionnel @h)2

dans I'équation (ll1I-24) et place le modeéle danslésse d'universalité KPZ [Krug 89]. La
fonction de fluctuation des hauteunspeut étre déterminée en utilisant sa transforneée d
Fourier. La classe d'universalité d’'un processuscdmssance est caractérisée par des
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exposants dynamigues. Ces exposants sont estimés pacatteds numériques, en
déterminant la loi d’échelle de la largeur de I'integfat&finie par (I11-1), ou par des calculs

analytiques basés sur des arguments d’invariance d’éck@limn 91] et sur les techniques

des groupes de renormalisation [Lai 91] en procédant par welog@ement du courani

dans I'équation (I11-24) en série du gradient hiéih,izh, ...). Par la suite, le probleme
principal consiste a préciser la forme du courgnirepriée a la situation microscopique
considérée. Dans le cadre de la théorie de Mullins faodiffusion de surface [Mullins 59], le

courant est d0 a un gradient de potentiel chimigoal u(r,t), qui est proportionnel a la

courbure locale de linterface[J€h). Ceci implique que 0103 ~ 0%(0%h You I'équation
deMullins-Herring (MH) qui s’écrit :
o t)
t

0% F D)+ 1), (I11-25)

avec <Nt 1) >=CoY (7 = F2)d(ty —tp), (111-26)
oud est la dimension de la surface(est une constante reliée a l'intensité du bruiitda
distribution est de forme gaussienne. Les exposiynmtamiques prédits par ce modele sont,
comme on l'a vu nzﬂ, ﬁzﬂ et donczzﬁ: : (1n-27)
2 8 B

Le mérite principal des modéles EW et MH, étredings et donc solubles, est aussi
leur principale limitation. Hors équilibre, des nliméarités apparaissent nécessairement. Par
exemple [Villain 91, Lai 91], ont argumenté queciaissance doit étre dominée par un

courant de non équilibre, qui provient d’'un potenthimique effectif de non équilibre de la

forme : tpe ~ (ih)z. L’équation d’évolution qui tient compte de cefteefdevient donc [Lai
91]:

oh(,1)
ot

Cette équation décrit assez bien la croissance &tvhpérature haute et intermédiaire. Bien

= -, 0% (F,t) + Ay 02[0N(F, )] +7(F 1) (111-28)

gue non linéaire, I'équation (I11-28) peut étre lgsae, avec les valeurs suivantes pour les

exposants dynamiques :
a _4-d

_4-d o _8+d o ooa
3 3 2 8+d

En particulier, st=2:
a=2/3, =1/5etz=10/3.

a

, pour d<4. (111-29)

99



Chapitre 1ll. Dynamique de la croissance, étude de mgosité et invariance d’échelle en épitaxie

2.3. Classes d’'universalité

En résumé, les nombreux travaux portant sur I'étude diydamique des surfaces et
les lois d’échelle de la rugosité cinétique, ont réVé&gstence d’au moins, quatre classes
d’'universalité de surfaces décrites, dans la limite deadgsalongueurs d’onde, par des
éguations continues et un ensemble d’exposants d’écligieg 97, Constantin 04]. Ces
classes sont résumées dans le tableau (l11-1) ci-degsmursyn espace de dimension (1+1) et
(2+1).

Equation Exposants @, 2)

(1+1)D (2+1)D

1) Equation du second ordre, linéaire d’Edwards-
Wilkinson (EW) :

oh(r,t) =/7(F,t)+v252h(r”,t) 1/2, 1/4, 2 0,0,2
ot
2) Equation du second ordre, non-linéaire|de
Kardar-Parisi ZhangiPZ) :
oh(r,t ~ — o - 1/2, 1/3, 3/2 ~0.4,~0.24,
fat ) = (1) + 1,020 (1) = A[Th (T, 1] 1 67
3) Equation d’ordre quatre, linéaire de Mullins-
Herring MH) :
oh(r,t) =/7(F,t)—v4i4h(r,t) 3/2, 3/8, 4 1,1/4, 4
ot
4) Equation d'ordre quatre, non linéaire d’EJM
(MBE) :
oh(r,t) 1,1/3,3 2/3, 1/5, 10/3

o (1) =40 *h(F 1) + A0 % [Oh(F, 1))

Tableau lll-1- Tableau récapitulatif des quatre classes d'universaligivdét la dynamique
d’échelle de la rugosité cinétique des surfaces daiite de grandes longueurs d’ondg.,, /;, sont

des constantes ef I'exposant de rugositéS I'exposant de croissancez=a/f I'exposant
dynamique [Barabasi 95, Constantin 04].
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Le concept des classes d'universalité et des exposantetiea été largement utilisé
dans la littérature pour analyser la cinétique de croissantes fluctuations des surfaces. Le
tableau suivant (l1l-2) liste quelques exemples de modgtamistiques classifiés selon les
classes d'universalité citées précédemment, sur la deseexposants d’échelle déduits a

partir des simulations numériques.

Nom du modele Mécanisme atomistique Classe
d’'universalité
Modele de Familyk) Diffusion vers le site de plus basse altitude EW
[Family86]
Modele de large courbureDiffusion vers le site voisin ou la courbure MH
(LC) [Kim94] locale est la plus grande (asymptotiquement
Modéle de Wolf-Villain | Diffusion vers un site voisin qui assure |leMBE (2+1)
(WV) WV 90] nombre maximum de liaisons EW (1+1)
Modéle de Das Sarma- | Diffusion vers un site voisin qui fait croitre le MBE (1+1)
TamborenealT) nombre de liaisons (pas nécessairementEW (2+1)
[DT 91] maximal) (asymptotiquement
Le dépbt est réalisé uniguement, si la relation

Modéle de Kim- suivante, entre le site d’incorporatipret les KPZ

Kosterlitz (KK') [KK 91] | sites voisin, est vérifiée |n(j) - h(k)|<n, n

entier. Sinon, on choisit un nouveau site|au
hasard.

Méme que le modele (KK), sauf que si
Modéle de Kim-Park- condition n'est pas satisfaite pour le git®n
Kim (KPK) [KPK 94] cherche si elle est vérifiée pour les proches MBE
voisins dej avant de choisir un autre site au
hasard.

a

Tableau IlI-2- Exemples des modéles atomistiques de croissance et cldisesersalité
correspondantes. Pour tous les modéles, le choix du site dealéfe 'atome qui va diffuser se fait
d’une maniére aléatoire.

La rugosité cinétigue a été observée dans de nombreusefersps de croissance
cristalline [Kunkel 92, Orme 94, Ernst 94, Van Nostrand 94.tableau suivant (I11-3)
montre quelques exemples de matériaux étudiés ou on E@E&rcevoir de la variété de
classes d’universalité auxquelles ils appartiennent enidondes conditions de dépobts. Les
exposants d’échelle sont généralement déterminés a taida fonction de corrélation des
hauteurs et/ou de la largeur quadratique moyenne de l'intgdgcdl-1). Souvent, la taille
des collines n’est pas uniforme et varie en fonction desnpztres du dépot (température,
flux, etc.) ainsi que de I'épaisseur de la couche déposégutemps de dépbt). Pour cela, et

afin d’obtenir des données les plus précises possibldéautilfaire souvent une moyenne
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temporelle sur plusieurs échantillons en plus de la mugyespatiale [Thirmer 95, Van
Nostrand 95]. Les exposants dépendent de la température du Skétdit 00], et varient de
0.5 a 1 poura et de 0.2 a 0.8 poyf. Par la suite, on peut déterminer le rappog et le
comparer avec I'exposant dynamigud_orsque les données sont suffisantes, il est possible
de classer ces résultats parmi les classes universglle ont été définies plus haut.
Cependant, cela n’est pas toujours possible pour certairgiamat par exemple pour le
silicium (001) [Lee 96]. La valeur assez faiblezdd .4) indiquerait que ces surfaces tombent
dans la classe d'universalité de I'équation KPZ. Toutefsisvaleur élevée @ (0.85)
indiquerait plutdt que ce systéme appartiendrait a la cthsEéquation de MH. On voit donc
gu’une surface expérimentale n'est pas toujours directeal@ssable de facon universelle.

Matériaux T(K) a B z=alpB Classe Référence
Si/Si(001) 573 0.85 0.6 1.43 KPZ-MH  Van Nostrand|95
Si/Si(111) 548 1 0.25 4 MBE Lee 96
Ge/Ge(001)| 330-500 0.8 0.32 2.5 MH Ernst 94
Cu/Cu(001)| 160-200 1 0.5-0.25 2-4 MBE Stoldt 00
Ga/As 673 0.87 -- -- -- Reinker 97
Fe/Fe(001) 27 0.79 0.22 3.57| MBE-MH Lépez 99
Pb/Cu(001) 150 1 0.3 3.33 MBE-MH  Palasantzas 94
Ag/quartz 300 0.82 0.29 2.82 MH Chevrier 91
GaN/Si(111)] 1073 0.8-0.9] 0.4-0.5 2-2.38 MH-KPZ Vézian 00

Tableau I1I-3- Résultats expérimentaux de la rugosité cinétique en onoissaistalline. Les valeurs
des exposants critigues ont été rapportées pour tentedétEminer les différentes classes
“universelles correspondantes a ces résultats.

3. Analyse des lois d’échelle

3.1. Super-rugosité, anomalies d’échelle

Dans le tableau expérimental précédent on peut remarqueregpedant de rugosité
a est toujours inférieur a l'unité. 1l n'est pas de méme dartableau IlI-1 : par exemple,
I'équation MH end = 1 posseder = 3/2. On parle dans ce cas siger-rugosité [Lopez 96,
Lépez 99]. En fait, 'équation MH a 1D possede un comportempriét surprenant : la
fonction de corrélation des hauteurs et 'amplitude destifhtions de l'interface montrent

deux exposants de rugosité difféerents : un exposant de eufprsl, a, . # [z, qui caractérise
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le comportement de la fonction de corrélation comme dar(#ll-21), et un exposant de
rugosité global,a = £z, qui apparait dans la variation deavec la taille du systéme (l11-9).
Lorsque a,. # a, on parle decomportement d’échelle anomalepu anomalie d’échelle.
L'anomalie d’échelle provient du fait que, sr=1, un nouvel exposant dynamique
indépendant der et z intervient dans I'évolution du systeme [LOpez 98ft exposant, qui
apparait par exemple dans la fonction de corrélatitemps courts,

G(X,t) ~ t% X2 (11-30)
exprime la croissance de la pente locale de la cuda cours du temps. La pente locale
étant : Oh(x,t) =[h(x+ a,t) —h(x,t)]/a, ou a est le parametre de maille, la fonction de
corrélation évaluée erx = a mesure la croissance deh :

G(a,t) ~ [Oh(x,t)]? ~ t*. (IN-31)
En d’autres termes, la fonction de corrélationitiagteurs obéit & une loi d’échelle anomale :
G(xt) =tPgax/t¥?), (1-32)

avec la fonction d’échelle anomale :

ga(u)~u?¥oc pouru<<1. (11-33)

De (111-31) et (I11-32) on trouve :

G(x,t) ~tXB~oc/ D y20c  pourx <<t Z. (111-34)

En résumant : 'anomalie d’échelle apparait carples de la longueur de corrélatiof, la

surface en croissance posséde une deuxieme longamatéristique associée a la pente

locale moyenne< m? >2 ou

m=Ch. Le comportement (Il-31) peut étre constaté sur la
figure (l11-8), ou I'on voit queG(x,t) enx=a(=1 dans nos unités) est une fonction du temps
(contrairement au cas d'une surface auto-affine, @G=1t) est indépendant de
(Fig.ll.3.a)). En utilisant (111-30) et (Ill-34) orobtient finalement la relation d’échelle
suivante :

K=(a-apc)/z. (11-35)
Cet exposant d’échelle caractérise donc la diffevemtre la vitesse de développement de la
rugosité a petite échelle et celle qui se développeaade échelle. Pour une surface auto-

affine, nous avons évidemmentrj,c =a, d'ou x =0.
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A partir d’ici, on distinguera donc leugosité locale a,., de larugosité globaledéfinie
par :a = fz. Dans le cas o # a|yc, on parlera dinomalie d’échelle A noter qu’anomalie

d’échelle n'est pas synonyme deper-rugosité (a =1). En fait, 'anomalie d’échelle peut
aussi exister sir <1. Ces deux phénomenes peuvent donc apparaitre indépendaroment |
de lautre [Krug 94].

L'anomalie d’échelle a été observée dans de nombreudéle® de croissance
théoriques. En particulier, dans les modeles de (WV),) @T(KD) (voir tableau 11-2). En
effet, les solutions de I'équation linéaire de I'équatiaiDas Sarma-Villain (LDV), qui
rappelons-le s’écrit :

oh(r,t)
ot

sont connues pour manifester a la fois, la super-rugesittanomalie d'échelle a 1D,

=n(F,1) —v,0%(F 1) + 2,02 0h (7, 1)) LDV), (111-36)

I'équation (111-36) elle méme ne l'est plus. En outrggsDB5arma et ces coauteurs ont montré
que les solutions de I'équation (111-36) sont stables uniquefoesgue le coefficienid,, du
terme non linéaire est suffisamment petit. D’autre dargque ce coefficient dépasse une
valeur critique @,, > 02), la version discrete de cette équation deviestiable [Dasgupta
96], mais, il s'avere que cette instabilité estridime numérique (due a la discrétisation de
'équation LDV). L’instabilité numérique peut étseipprimée en introduisant un terme non
linéaire d’ordre supérieur. Cependant, le model®)(Kinsi que la forme contrblée de
'équation (LDV) sont caractérisés par une insigbiton linéaire intrinseque, avec anomalie
d’échelle [Dasgupta 96]. Les exposants critiquesespondant au régime instable sont :
a =136 B=0355, z= 38 « =017, a,. =0.66.

A ce jour, il n'y a pas de solution analytique eapour ces exposants, et des calculs

faits par Lopez [Lopez 99] a 1D, ne sont pas eorakavec les résultats des simulations.

)
loc

Le point délicat est la valeur @' inférieure a 1. En effet, on peut montrer que dout
expression locale du bruit améne invariablementr a=1. Des calculs non publiés de

Pimpinelli pour I'équation non linéaire suivante :

2m

ih(x,t) = (—1)"‘*1|/a—2m h(x,t) + 7(x,h(x,t)), (BI)
ot 0x

donnent effectivement des exposants de la forme 2m/3, 4=1/3, z=2m k=2(m-1)/3,

a,.=2/3. Pour m=2 on retrouve approximativement les exposants nwueés. Le
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probleme est évidemment de justifier la forme non linédirebruit. Sans rentrer dans les
détails, I'idée est de s’appuyer sur une analogie avpmlaagation d’'une interface dans un
milieu désordonné : si le désordre est gelé spatialenenerme de bruit qui en résulte
dépend de implicitement a travers la position de l'interfacg = n(x,h(x,t)). Dans la (llI-
37) le désordre est supposé étre provoqué par la dynamique idsamce elle-méme,
notamment par l'instabilité qui se développe au cours dpgehihypothése est alors que le

bruit dépende de implicitement, a travers la position de l'interfacg = n(h(x,t),t).

Une autre généralisation qui s'impose consiste a coesidére forme du bruit qui
contient des corrélations dans I'espace et dans le té&ddgemment, Pang [Pang 04] a étudié
la super-rugosité (a 1D) avec I'équation linéaire suivante

ih(x,t) =)™ty az;nm h(x,t) + n(x,t), Pang (111-38)
ot 0x

qui contient un bruit de distribution gaussienne, de moyé&gade a zéro<77(x,t) >=0 et

caractérisé par une corrélation qui décroit suiuaetloi de puissance :

26-1

G S G (I1BB

<n(x,ty(x',t') >= D|x - x|
avecO< p,8< 1/2
Notons que poum=1 etm=2 et un bruit blanc (gaussien), les équations38Il et (111-39)
décrivent, respectivement I'équation d’Edwards-\ividlon (EW) et de Wolf-Villain (WV).
Le processus de croissance interfaciale décritggaéquations (111-38) et (111-39) montre un
phénomene de super-rugosité qui fait apparaitreanoenalie d’échelle. Pang a montré que
les exposants critiques de ces lois d’échelle slomnés par les expressions analytiques
suivantes :

a=¢+(2m-1)/2, z=2m, etk =(a-1)/z, avecg =2mé+ p, (111-40)

Remarquons que ne dépend pas de la forme du bruit donné paB@)]-et que la rugosité
locale esta,,. = 1dans le modéle de Pang.

L'expression de I'exposant de rugosié donnée par (I11-40) est tres intéressante, car ell

montre que cet exposant est déterminé par la eie$squelle la corrélation du bruit décrott.

Au-dela du résultat numérique, il est importantcdenprendre l'origine physique des
corrélations. Sur la base de nos simulations M@atdo de croissance d'une surface vicinale

instable (voir plus loin), nous allons proposer modele phénoménologique pour ces
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corrélations. En fait, nous allons interpréter la élation spatio-temporelle du bruit comme

un phénomene induit par l'instabilité elle-méme et paraesport de matiere.

3.2. Interfaces multifractales et multiscaling

Un autre comportement qui peut se manifester lorsque l'alyssnles lois d’échelle
d’'une interface est le multiscaling. En effet, la céédsation de la rugosité d’'une interface,
ou d’'une surface, par le biais de la fonction de corrd@ladgi équivalente a sa caractérisation
en tant que propriété d’'un objet fractal. L’'exposant de it&est appeléxposant de Hurst
en géométrie fractale. Un objetultifractal est caractérisé par un spectre d’exposdiits),
qui décrit les propriétés globales d’invariance d’écladld¢objet. Pour déterminer ce spectre,

on étudie le comportement local des fonctions de ctioglayénéraliséess, (I11-3). Si

'exposant de rugosité dépend de[Krug94, Das Sarma96] de telle sorte qu'on a le

comportement asymptotique suivant :

Gq (1)~ x79, x<<t¥'2, (I11-41)
on parle alors denultiscaling. Le spectre se déduit alors d’'une transformation de Legendr
aq = min e - f (w)). 1142)

Le multiscaling a été observé dans plusieurs modekgstimes physiques. D’intérét
particulier pour nous sont les résultats de Shim et Laf#tam 01] qui ont calculé toutes les
fonctions de corrélations pour un modele de croissandegamaau notre (voir plus loin) par
Monte Carlo. Leurs résultats montrent que le multisgagst un phénomeéne lié a la présence
d’une distribution non-gaussienne des fluctuations de hadtela surface, probablement a
cause d’une instabilité intrinseque semblable a celletdguair Dasgupta et al. [Dasgubta 96]

Cette tendance disparait a haute température et la eswltadent auto-affine, avec des
exposants en accord avec I'équation LDV a 2D.

3.4. Croissance instable et rugosité cinétique

Un article fondateur de Villain [Villain 91] a ouvert la teua la compréhension des
instabilités de croissance. Des expériences de microsaypiet montré que les atomes
peuvent éprouver des difficultés a descendre un bord denenéetfet Ehrlich-Schwoebel

(ES)), Villain a émis I'hypothése que ces difficultés yent générer un courant de diffusion
sur la surface de croissancé,,. Ce courant serait proportionnel & la densité locale de

marches, et donc au gradient lidc’est-a-dire, a l'inclinaison locale de la surfaceélaC
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entraine une rupture de la symétrie de réflexion dans latidinede l'inclinaison, et par

conséquent induit une préférence pour les atomes a migreess le haut de la surface, soit
vers le bas. Si lon pose J(Oh) = j(m)&, Oh=ng et [§/=1 od m est la pente

(proportionnelle a linverse de la largeur moyenne desds#g), alors un développement

limité du courantj en fonction den donne :
i(m=j)+ j'(O)m+% i"(O)m? +% i +.. (11-43)

Des arguments de symétrie entrainent l'annulation de it®rtdes termes de ce

développement. D’'une part, si hous considérons que la halg¢darsurface est mesurée par
rapport a un plan cristallin de haute symétrie, onj¢) = 0. D’autre part, les termes d’ordre

pair sont exclus car le courant brise la syméxrie —x de l'interface. Donc, d’'une maniéere

générale, le courant de non équilibre peut s’ésoes la forme générique suivante [Krug
99]:

Jneq= f (m?,m*

.. )ME, (111-44)
ou f est une fonction qui dépend essentiellement danigme microscopique de croissance.
Une forme du courant de non équilibre, qui tiemnpte de linclinaison de la surface, a été
proposée par Johnson pour décrire linstabilité pmmides qui se développent sur une
surface de haute symétrie [Johnson 94] :

- Ch

joo~th I1l-45
"0 4 (1 gm)2 (-43)

avec m:‘ih‘ et Iy la longueur de diffusion des atomes sur les teesasUn argument

gualitatif, qui n’est valable que pour des pyramidedaible inclinaison, permet d’apprécier
la signification de cette expression. Un développetntiimité de (111-45) nous donne :
Jneg-Oh-2(1gmg) 2 Ch. (I11-46)

Nous remarquons que le courant (11I-46) est la sendm deux composantes de signes
opposeés : le premier terme est un courant déstabili alors que le deuxiéme est stabilisant.
Le poids relatif de ce dernier dépend de l'inckoai locale de la surface, c’est a dire de la

pente moyennem, des pyramides. Si la longueur de diffusion est Sepe a la largeur
moyenne des terrasses des pyramidgs>¢| =1/mg), le courant est dominé par le terme

stabilisant, il y a peu de nucléation car les amient aisément capturés par les bords des

flots, et les pyramides sont inhibées. Si au camltrgy <<I| =1/my, le terme stabilisant est
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négligeable et I'on se retrouve dans le régime de emissinstable : la nucléation domine, et
les pyramides pullulent. On peut déterminer I'effet dea@rant sur les exposants critiques en
considérant I'équation :

%‘z— O peq—KO*h+17. (11I-47)

Le terme de lissage par diffusion de surface (proportianKg a été ajouté pour stabiliser la

surface a courte distance. L'exposant de rugasigst constant et égal a 1 et, suivant le poids

du terme déstabilisant, 'exposant dynamifuarie de 1/2 (jm>> 1 a 1/4 (jm<< )

[Golubovi 97]. Pour B =1/4, la morphologie est caractérisée par des largempges a

pente constante dont la taille varie gn’ [Siegert 94]. Des études plus récentes [Das Sarma
00] ont montré que l'apparition des pyramides njgss nécessairement liée a la présence
d’'une instabilité due a une barriere de Ehrlichvmébel (polarisation du courant de
diffusion). D’autres phénoménes microscopiques utéase, dont par exemple la diffusion
des atomes le long d’'un bord de marche, peuverdgneingr un arrangement des pyramides

[voir Krug 05].

Nous venons de discuter la croissance instableedsunface de haute symétrie. Dans
le cas d'une surface vicinale, une autre inst&biist en compétition avec la formation de
pyramides : lenéandrage Une surface instable vis-a-vis du méandrage, descméandres
séparés par des canaux orientés dans la direamendiculaire aux marches, est montrée en
Fig.llI-5. Cette instabilité a été prédite initialent par Bales & Zangwill (Bales 91). C’est
une instabilité controlée par la diffusion de soefa lorsqu’'une marche fluctue pendant la
croissance, les parties saillantes capturent plusrdes que les parties creuses, a cause de la
barriere ES qui défavorise la capture d’atomes rewvgnance de la terrasse amont. Cette
instabilité a été extensivement étudiée par Misiatollaborateurs a Grenobleigrre-Louis
98, Ihle 98, Gillet Ofy ainsi que par Uwaha et collaborateurs a Nagdgpdn) $ato 99. Ces
études ont cependant été focalisées sur 'amplitiedefluctuations d’'une marche, plutét que
sur la largeur de la surface vicinale dans sa ¢jtéba&’est cette derniere qui sera analysée

dans la suite par simulations Monte Carlo cinétique
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4. Simulations numériques par Monte Carlo cinétiqe

4.1. Calcul des exposants d’échelle par des simulatiolkC

Dans le cas d'une surface auto-affine, le comportement fdedéion de corrélation,
G(r,t), est représenté (en échelle log-log) a la figure3d4l) ; les courbes sont tracées pour
différents temps de dépdt. L'exposant de rugosit@&st obtenu par calcul de la pente de la
partie linéaire qui caractérise I'évolution de la foowtide corrélation sur une distance
inférieure a la distance caractéristique, ou longuewod&lation,é (indiquée sur la courbe
par une fleche). L'exposant de croissanBeest déterminé soit a partir du comportement
asymptotique d& par I'équation (111-13), soit a partir du calcul de dadeur de l'interface et
par un ajustement avec une fonction du type (l11-8) (¥ag.ll1-3-b). Quant a I'exposant
dynamiquez, il est déterminé en tracant la variation de la longwke corrélationé en
fonction du temps et en utilisant un ajustement avec fanetion du type (llI-14) (voir
Fig.llI-3-c). Nous pouvons évidemment vérifier que si aviseé la distancex (exprimé en

nombre de sites atomiques) pdfzet la fonction de corrélation parzﬂ on obtient une
courbe unique (Fig.lll-3-d) décrite par la fonction d’échetie qui vérifie bien les lois
d’échelle définies par I'équation (llI-11). La saturatide la fonction de corrélation, et par
conséquent l'existence d’'une longueur de corrélationgiredique les différents sites de la
surface ne sont pas complétement indépendants mais dépdaddiauteurs des sites voisins.

Le fait que le temps de saturatidg, et la largeur de saturation de l'interfasg,;, croissent

avec la dimension du systéme, laisse panser que le phéaaméaturation constitue un effet
de dimension finie [Barabasi 95]. L'origine microscopigigeces corrélations n’est pas facile
a expliguer, mais on admet que le modele de croissaneeaujo rdle essentiel [Barabasi 95].
Par exemple, la nature corrélée de l'interface eéstgrobablement a l'origine du phénoméne
de saturation dans le modele de croissance balistique B2ilistic deposition). Cependant,

puisqu’il n'y a pas de corrélation dans le modele de dép@ataie (RD: Random

deposition), la longueur de corrélation est toujours égalér@, I'interface ne sature pas et

'exposant de rugosité n'est pas défini tandis giie 1/2 ; et puisque les sites ne sont pas

corrélés, linterface n'est pas auto-affine. Parslate, quelques exemples de ces modeéles
seront présentés pour comparaison. Néanmoins,nmearte le modele utilisé, le régime de
croissance intervient forcément dans les valeuseprpar ces exposants d'échelles. Ainsi,
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dans notre modeéle de simulation qui rappelons le, estdomdé modéle SOS et qui nous a
permis d’obtenir les courbes de la figure (Fig.lllI-3) dédudepartir de I'image de la surface
(Fig.ll1-2), il faut noter que les conditions de croissapat été choisis de fagon & obtenir une
surface ‘stable’ vis-a-vis des instabilités morphologiquesneeran peut le voir sur 'image
de l'interface. C’est-a-dire que les paramétres de lalation sont ajustés de telle sorte qu’on
soit situé dans le régime de croissance par écouled@ntmarches ou ‘“step-flow”’
correspondant au régime des hautes températures atermlatit faible flux (T=700 K, F=0.1
ML/s). Par conséquent, a cette température de croissandea pas de rugosité cinétique ;
seule intervient la rugosité des bords de marche quiuest la création et I'annihilation des
crans. L'étude de la rugosité montre que cette surfaautstaffine: caractérisée par des lois
d’échelle décrites par les équations (l11-12-13-14), avecedposants: I'exposant de rugosité

a = 043, 'exposant de croissange= 011, et 'exposant dynamique= 4.

Si on regarde le tableau IlI-3, on remarque queild’échelle gu’on vient de décrire

constitue en réalité une classe de surfaces (sudat-affine) rarement rencontré dans les

systemes physiques.

3.0

T T T T T
—— T=700K, F=0.1IMs |

N
[¢)]

N
o

=
o

=
o

Profile de l'interface (site)

o
ol

X (site)

Fig.lll-2- Exemple de simulation Monte Carlo de la croissance épleaximage d'une surface auto-
affine obtenue apres dép6t de 1000 ML.
Paramétres de simulation: 42@0, L=5,T=700 K, F=0.1 ML, Ed=1.0 eV, Ea=0.3 eV.

° Nous allons voir que, dans un autre régime de croissasdejs d’échelles ne seront plus les mémes.
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Fig.llI-3- Simulations numériques des fonctions d'échelle : méthodaphiglues permettant de
déterminer les exposants d’échelles. (a) Fonction de diwréties hauteur&(x,t) dans la direction x
(exprimé en sites atomiques (s.a)) parallele aux marahas différentes épaisseurs (ou temps de
dépbt exprimé en nombre de monocouches (ML)). La longueur ddatiomé ainsi que les valeurs
des exposants critiques sont également montrés. (b) Ladgedinterface,». (c) Longueur de

corrélation. (d) Courbe unique de la fonctigr(ég. 11).
Ces figures sont déduites a partir des données de la figu2¢ (Haramétres de simulations: 4800,
L=5,T=700 K, F=0.1 ML, Ed=1.0 eV, Ea=0.3 eV.

4.1.a. Rugosité et diffusion de surface

Avant d’étudier les instabilités de méandrage, nous allons oonsacrer a I'analyse
de la croissance épitaxiale par step-flow dans un madegicune barriere ne fait obstacle a
la diffusion a travers les marches. Dans cette étndes fixons tous les paramétres du
systeme comme suitf = 1 MC/s, E; =1 eV, E, =0.3 eV. La barriere ES est nulle. Nous

faisons ensuite varier la température du substrat.

Le tableau ci-dessous (lIl.4) montre I'évolution des eapts critiques, calculés a
partir de I'étude des lois d’échelles en fonction de laptature. Nous observons trois
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régimes distincts. A haute températufe> 600 K), la surface est multi-affine, caractérisée
par un exposant local de rugositéy,., dépendant deqg, et dun exposant,
K =(a-ap:)! z=0, ce qui impliqgue que toute anomalie d’'invariance d'échedleau plus
logarithmique. Les exposants calculé$ & 600K coincident avec ceux attendus sur la base
de l'équation LDV @=2/3 [=1/52=10/3.) lls sont également trés proches de ceux
obtenus par Shim et Landawr € 0.7, 3= 02,z=34) [Shim 01] pour un modele de
croissance par EJM a (2+1)D mais pour une tempéralus élevéeT(= 800K) que la ndtre.
PourT > 600K la diffusion de surface agit sur une éehd#é longueur grande par rapport a la
taille du systeme dans nos simulations. Les effetsille finie rendent les exposants observés
inférieurs a ceux de I'équation LDV.

A trés bassé@ (T < 375K), la diffusion de surface devient inefficatmvant le bruit du
dépbt, et la rugosité cinétique évolue vers calactéristique d’'un dépdt balistiqug =1/2,
a=2z=o, A toute température intermédiaire on observe wssover entre ces deux

régimes.

T (K) 300 350 | 375 400 450 | 500K 600 700

Qioc 0.00 | 0.06| 0.2 0.28| 0.31| 0.39 044 | 0.44
B 0.493| 0.46| 04 0.30| 0.28, 0.22 0.20 0.12

Vz - - 0.065| 0.15| 0.17 0.21 0.28 0.29
a=pz - - 6.15 2.00 1.64 1.05 0.71 0.43
P-aio/z | 0.493 - 0.38 0.26 0.22 0.12) 0.06 | -0.002

K 045 | 0.43| 0.38 0.24| 0.15| 0.14 0.03 0.01

Tableau IlI-4 : Résultats numériques de simulations Monte Carlo xjgssants critiques en fonction
de la température de croissarice

Qualitativement, la surface manifeste une morphel@gsez lisse pour > 600K,
avec des bords de marches rugueuses mais la strecinarches est assez bien visible sur la
figure (Ill-4-a-b). A plus basse température, l#fate est tres rugueuse, car la formation des
germes et des Tlots est trés favorisée quandvaan thermique baisse (Fig.111-4-c-d).
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Profile de l'interface (site)
Profile de l'interface (site)

Profile de l'interface (site)
Profile de l'interface (site)

Fig.llI-4 - Evolution de la rugosité de l'interface en fonction de la tmaiprre de croissance. Images
des surfaces vicinales obtenues par simulations Monte &arés un dép6t de 1000 ML et un flux de
1ML/s. En dessus, sont tracés les profiles de l'interfamreespondant. La surface initiale est une
vicinale de dimension 48@00, de largeur de terrasses L=5. Un seul paramétre variempérature :
(@) T=300 K ; (b) T=450 K ; (c) T=600 K ; (d) T=700 K.

Nos surfaces ne sont pas cependant auto-affines: mibggrent en effet un

comportement multi-affine, avec des exposamfsjui varient en fonction de la température

de dépbdt, les autres parametres étant fixes.

Cette variation des exposantg est montrée en Fig.llI-5-thes exposants sont listés
dans le tableau IlI-5. On remarquera qu’en fonction,de, varie comme :
a,=ay(T)/q"?  pour 375 K I <600 K, 18)
tandis que aq=ay(T)/q a haute températurg ¢ 600K). (111-48bis)

Ces comportements sont pour le moment inexpliquésaifiauirs, on peut noter que Shim et

Landau [Shim 01] ont observé un comportement multi-affifeagseT, mais qui devient
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simplement auto-affine poudr > 800K, avec des exposants dynamiques qui indiquent que la

diffusion de surface devient prépondérante sur les noarligs.

q T=300| 350 375 400 450 500 60( 700 7950

1 0 0,072 | 0,259, 0,37§ 0,439 0,541 0,75 0,869 0,897
2 0 0,062 0,199, 0,279 0,316 0,410 0,462 0,443 0,451
3 0 0,056 | 0,166, 0,221 0,248 0,333 0,396 0,307 0,805
4 0 0,063 | 0,145/ 0,184 0,208 0,247 0,359 0,245 0,234
5 0 0,051, 0,132, 0,159 0,182 0,236 0,318 0,218 0,195

Tableau llI-5 : Résultats numériques de simulations Monte Carlo #pssants critiquesz, en

fonction de la température de croissaficees autres parametres sont les mémes que pour le tableau
-4.

1000 ' ' O Mi=1000 ' '
ML=1000 —o—q=1] T—ZISOK =1
T=300K —eg=2 — = -2
=3 (=) =
) = S f~x% 4
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o ~X q=5 — i =5
T L
100 X0k ]
D/ = )k
g o - Y5=1,322 + 0,182*Xg
O] Y,=1,220 +0,208*X,
Y3=1,100 + 0.248*X
Y,=0.949 + 0.316%X,
Y,=0,741 + 0,439"X
1 l 1 1
100 1 10 100
X (s.a) X (s.a)
10 , . 10 T T
ML=1000 ML=1000 P,
T=600K T=700K g=2
S Y
~—~ v q:
S o | ~X* _
o o X" a=5
— o
L =
< pip P ot
~ b " ¥5=0,129+ 0,318*5 o=1 R T St it S " ¥=-0,191 + 0,220,
0--- g=. o
o ¥4=0.041 +0,359"X, gzg (DU ] o Y,=-0,251 + 0,245*X,,
Y;=0053+0,396" Xy | a=4 e Y4=-0,344 + 0,307*X4
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Y,=-0,457 + 0,750°%; g ¥,=-1,053 + 0,869°X,
Ol 1 1 01 L L
1 10 100
0 x (s.a) 100 X (s.a)

Fig.lll-5-a- Multiscaling: les cing premiers moments d’ordre g de lection de corrélation des
hauteurs pour les températures T=300K, T=450K, T=600K et T=7I088Kautres parameétres sont les
mémes que celles de la Fig.lll-4. L'épaisseur de laltodéposée est 1000 ML.

114



Chapitre 1ll. Dynamique de la croissance, étude de mgosité et invariance d’échelle en épitaxie

1
10- o T=300K
o T=350K
aq/a T=375K
0,8} v T=400K
T=450K
< T=500K
0,6 | T=600K
o T=700K
*  T=750K
0,4} -
0,2+ E
1 1 1 1 1
1 2 3 4 5 6

Fig.ll1-5-b - Multiscaling : Evolution de I'exposant de rugosité d’ordrer(q), pour des températures
variants entre 300 K et 750 K. L'épaisseur de la couche dépss&600 ML.

En résumé, nous avons vu, d’'une part, que I'équation noairknd’ordre quatre (llII-
36) proposée par Lai et al.[Lai 91] pour décrire la crossgar MBE, donne des exposants
critiques cohérents avec nos résultats de simulatioenod a la température = 600 K.
D’autre part, nous avons remarqué qu’en faisant varieengérature entre 300K et 700K,
notre modéle de croissance montre différents régimeandiques, avec une évolution des
exposants critiques en fonction de la température. €ettation interpole de fagon continue
entre la rugosité du dépdt balistique sans diffusion, etglasité d’'une surface completement
lissée par la diffusion. En d’autres termes, onirapfession que la variation continue des
exposants suive d’'une variation continue de I'équatipmamique sous-jacente. A titre de
curiosité, nous avons écrit cette équation en tenamiptep de termes a dérivés d’ordre
supérieur de la forme suivante :

% = ()", 0% (T ) + A 0" [Oh(F,0]2 +7(F 1), (I11-49)
ol 77 est un bruit gaussien. En utilisant les transformatiéchelles x - bx, h » b%h, et
t - b%t, 'équation (I1-49) se transforme en :

-2 %: (=)™ Ly, BT 2NN 4 4, H2A- 22N A2 4 =4 /2-212) (11-50)

Si nous comparons le premier terme du second merBié 012 h, avec le second terme,

_ = onl=. 12 e L .
b2 2(”+1)D2”[Dh] , nous remarquons qu’a la limite - o, le terme non linéaire domine
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sur le terme linéaire, sir >0. En multipliant les deux membres de I'équation (llI-50) par

bZ~ 9, nous obtenons :
oh

E=(—1)”+1v2nbz"2”iznh+)I2nb2+""2(”+1)izn[ih]z +b(z—d—2a)/2,7. (|||_51)

En négligeant le terme linéaire [Barabasi 95], nous trouvons les exposants critiques

suivants :
a:2(n+1)_d,,[>’: 2(n+1)—d, :4(n+1)+d. (111-52)
3 4n+1)+d 3
L’exposant locakioc étant ici nécessairemeat=1, on a aussi :
2n-1-d
K=————,
4n+1)+d
Le tableau suivant donne une idée des valeurs nguesrdes exposants critiques en fonction
den pourd=2.
n a B z 1/z K
1 0.67 0.2 3.33 0.3 -0.10
2 1.33 0.28 4.67 0.21 0.07
3 2 0.33 6 0.17 0.17
4 2.67 0.36 7.33 0.13 0.23
5 3.33 0.38 8.67 0.11 0.27
9 6 0.42 14 0,07 0,35
10 6.67 0.43 15.33 0.06 0.37

Tableau IlI-6- Exposants critiques calculés a partir de la formule5@). Ces valeurs sont a
comparer a celles qui sont obtenues par simulation (Talle&y tomme suit : (=1 - T = 600 K),
(n=2 - T=450K), (n=3 - T =400 K) et ainsi de suite.

Nous pouvons Vérifier que lorsque— c nous avons des exposants critiques qui décrieent |
modele de dépbt aléatoire(a(,5,z) —» (0 1/2,0)), de sorte gu'une diminution de la
température fait évoluer les exposants critiques da méme sens qu’'une augmentatiomde
En effet, les exposants critiques calculés a padeir’équation (I11-52) et tabulés dans le
tableau (llI-6) peuvent étre comparés directemert anos résultats de simulation (tableau
[11-4), en faisant les correspondances suivan{fes=1 - T = 600K), (n=2 - T = 450K),
(n=3 - T = 400K) et ainsi de suite. Un test encore pluscltamt exploite la relation

d'échelle (z-2a)/2=1 qui vient de (ll-52). L'examen du tableau (lll-8)ontre que les
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exposants calculés entre 375K et 700K dans nos simulatibsfisicette relation, dans la
limite de l'erreur statistique (Tableau-7) :

T(K) | 375 | 400 | 450 | 500] 600] 700

z 15.4 6.6 5.9 4.8 3.6 3.4
a 6.2 2.0 1.6 11 0.64 0.43
(z=2a)/2 | 1.50 1.33 1.35 1.30 1.14 1.2y

Tableau Ill-7- Exposants critiques calculés par des simulations nuuegillonte Carlo en fonction
de la température de croissance.

Cependant, rappelons que I'exposaipt (€gale a 1 dans le modéle de Pang), n'est pas égal a

1 dans les simulations.

4.1.b. Rugosité et instabilité de méandrage

Nous avons simulé I'effet d'une instabilité de croissasweles lois d’échelle d’'une
surface vicinale en ajutant une barriére ES en bord dehmales atomes dont la direction de
saut passe a travers d’'une marche rencontrent une éatealiffusionEq+Ep. Nous avons
utilisé les parametres de simulation suivants : la serfast de dimension 800x800 sites
atomiques (s.a), avec une largeur des terrdssed a température de croissanceTestOOK,
'énergie de diffusion est prise égaldgl eV et I'énergie de liaisoB,=0.3 eV. L'énergie
associée a la barriere ES est prise égaig=8.1 eV. Nous avons choisi d’effectuer nos
simulations a haute température, la ou les effets deitéghs au flux sont contrés au mieux
par la diffusion de surface.

Nous pouvons remarquer que I'exposant de rugosité loca eaxponentiellement
avec le temps de dépdt (Fig.lll-5) , contrairement a wwéase auto-affine (Fig.lll-2) ou
'exposant rugosité est une constante. Au début de lasarais, et au fur et a mesure que
linstabilité se développe, I'exposant de rugosité croitalirggnent (a partir de la valeur
obtenue pour une surface stable) en fonction du temps pendafgues dizaines de
monocouches. Lorsque l'instabilité de méandrage est baligt c’est-a-dire lorsque la
longueur d’onde de l'instabilité devient fixe, la morpholod® la surface n’évolue plus et

I'exposant de rugosité local atteint une valeur de saardlr, . =0.87). A partir de ce

loc

moment, la surface se comporte comme une surface-affutte anormale. L'exposant de

croissancef = 072 et 'exposant dynamique = 6. Le produita = fz= 423 a,,.,, comme
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on s’attend d’une rugosité anormale. Les valeurs depsexts et S apparaissent cependant
tres élevées : l'inspection des tableaux (llI-1) gt3)lindique quez< 4, et quef<1/2, a

I'exception de la croissance de Si sur Si(100).

-.-."'-". ':---
I.'.:‘ ../.- ./ St |

T Syt \: %@, Fig.lll-6- Rugosité activée par un effet ES: morphologie de la
"Q:,':.,- ** o= surface apres dépot de 1000ML, montrant linstabilité de méagadr
. —ge v avec des digues profondes. La surface initiale est une oieal

\. - e .\‘ -
""./"'."-.0\\: '.',:'..' » dimension 808800 (s.a), de largeur des terrasses L=5 et les

ey Ty - -' « Pparametres de simulations sont: F=1 ML/s, T=70EKz0.1 eV,
A g W0 VAN .__ *e ™ Ea=0.3eV et Ed=1 eV (voir texte).
" \ ey Fa - |
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Fig.lll-7- Rugosité activé par un effet ES: A droite : fonction de éation des hauteur§(y,t),
calculée dans la direction y // aux marches. A gauche : évoldé I'exposant deugosité local avec
I'épaisseur de la couche déposée (en ML). Ces figuredéduites a partir de 'analyse des données
de I'image de la surface précédente (Fig-111-6).

L’exposant anormak, qui décrit la vitesse a laquelle augmente lagdotale, a lui

aussi une valeur grande. Le graphiqueGlg/ =1,t) montre en effet un exposart= 0.6

(Fig.111-8), qui est cohérente avec la valeur S—(a,../z) =0.57 calculée a partir des autres

exposants.
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Fonction de corrélation
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Fig.ll-8- Fonction de corrélation des hauteurs a I'origi@g/=1) : méthode de calcul de I'exposant
d’échelle,x . Le flux de dépét utilisé est F=1 ML/s (mémes paraméfuesrig.|ll-6)

4.1.c. Rugosité et instabilité de méandrage : Effet du flux de dépdt sur les lois

d'échelle

Pour essayer de mieux cerner le caractere de la régosiétique induite par
l'instabilité de méandrage, nous avons varié le flux de dépéinme précédemment, les
surfaces sont de dimension 800x800 sites atomiques, avdargear des terrassésb. La
température de croissance @sf700 K, I'énergie de diffusion est prise égal&#l eV et
I'énergie de liaisorit,=0.3 eV. L’énergie associée a la barriére ES est pgae &E,=0.1 eV.

Les surfaces obtenues pour quatre valeurs du flux= 1, 5, 20, 40 ML/s, sont
regroupées sur la figure (111-9). Ces images permettent dénglier trois types de
morphologies. Pour le flux de dépét le plus failble; 1 ML/s, la surface obtenue est instable
vis-a-vis du méandrage, comme décrit en précédemment. A lhixu(H = 20ML/s et
40ML/s), la surface manifeste une instabilité par appardpyramides, ou monticules, ou

collines. La taille moyenne des collines fixe la longueucateélationé (cette longueur est

indiquée par une fleche). Elle augmente en fonctiorechps en suivant une loi de puissance
décrite par I'équation (llI-14). La hauteur moyenne des callipeoportionnelle a la largeur
de l'interfacew augmente aussi en fonction du temps en suivant la lpussance (€q.111-9).
Pour un fluxF = 5ML/s, la surface est dans un état intermédiainedes deux morphologies
précédentes, c’est-a-dire qu’en plus de l'instabilité du oéae, des monticules se forment

sur les méandres.
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Les exposants calculés pour les quatre flux dans le ré&dgmeagosité cinétique sont
reportés dans le tableau ci-dessous (Tableau 111-8).

F 1 5 20 40
(ML/s)

Qioc 0.87 0.85 0.81 0.78

B 0.72 0.62 0.54 0.51

1/z 0.17 0.17 | 0.166/ 0,166

a=p: | 423 | 365| 325 3,07
f-a.jz | 057 | 048] 040 038
K 0.62 | 0.48| 039| 0.38

Tableau I11-8- Exposants critiques d’'une surface vicinale instableudeca’'un effet ES pour quatre
flux de dépot.
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Fig.llI-9- Evolution de la morphologie de la surface en fonction du flux detdémages des
surfaces de simulation réalisées a quatre valeurs du FHux 1, 5, 20, 40ML/s. Ces morphologies
varient : d'une instabilité de méandrage avec des tranghéimdes a faible flux, & une instabilité de
pyramides & hauts flux. La surface initiale est une vieidal dimension 800x800 (s.a), de largeur des
terrassed = 5 et les parametres de simulations sont : T=70BH<0.1 eV, Ea=0.3 eV et Ed=1 eV
(voir texte).
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(a) (b)
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Fig.llI-10- Evolution des exposants critiques avde). I'épaisseur de la couche déposée pour les
quatre flux :F = 1, 5, 20, 40 ML/s(b) le flux de dépét, représentés pour différentes épaisselas de
couche déposée (ou du temps de dépdt exprimé en nombre de monofdiyhdses paramétres de
simulations sont les mémes que ceux de la Fig-111-9.

Nous avons tracé I'exposant de rugosité local en fomatu temps de dépbt pour les
quatre flux différents (Fig.llI-10). On voit sur cettgure, que I'exposant de rugosité de la
surface diminue avec le flux. La méme tendance estgésrtpar tous les exposants (Tableau
[11-9), & I'exception dez, qui vautz=6 indépendamment du flux (en réalité= 59 pour
F=1, 5 ML/s etz= 6.2 pour F=20, 40 ML/s).

Le comportement multi-affine anomale est témoigaé Ip tableau qui suit, ou nous

avons listé les exposangg pour les différents flux.

F=1 F=5 F=20 F=40
0,994 0,985 0,961 0,940
0,859 0,848 0,813 0,790
0,773 0,766 0,721 0,697
0,706 0,704 0,653 0,629
0,658 0,647 0,599 0,577

g | W N | QO

Tableau 11I-9 : Résultats numériques de simulations Monte Carlo #pssants critiquesz, en

présence d’'une barriere ES, Eb=0.1 eV, en fonction du flux de Béhés autres parameétres sont :
Ea=0.3 eV, Ed=1.0 eV et T=700 K.

Ce multiscaling peut étre observé sur la figureXll-a) (F=1.0 ML/s) ou nous avons

représenté les 5 premiers moments d'ogide la fonction de corrélation des hauteurs de
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I'interface et sur la figure (I11-11-b), nous pouvonsrvodmment varie la rugosité locale en

fonction deq, pour 4 flux differents. On remarque notamment quedgssont tres bien

ajustés par une loi en(l/ q)ll3 pour le méandrag&£1, 5 ML/s), (111-53)

et @ q)ll 4 pour les pyramide$-£20, 40 ML/s). (111-53bis)

T T T T T T
L s F=aMus |
a /oo Pl
q 1
I F=20
g F=40
3 09} i
o
T
)| I, B I ]
DL Ys0886+0648%s o=l 0.8
© 1. y Y,=0,798+ 0,704, oo
Y0686+ 0773%, 5 0rl ]
Y,=0,536 +0.850°,
Y,=0287 +0.994%%,
7
0.6} S
t(M) 1 2 3 g 4 5

Fig.lll-11- Multiscaling activé par 'asymétrie de diffusion en bdes marches (barriere ES) : (a) les
cing premiers moments d’ordre g de la fonction de coroélates hauteurs pour un flux de dép6t F=1
ML/s, (b) évolution de I'exposant de rugosité d'ordreafg) pour les quatre flux utilisés dans ce
travail. L’épaisseur de la couche déposée est 1000 ML.

4.1.d. Rugosité et instabilité de méandrage: Description continue
phénoménologique

Nous allons ici nous essayer a une modélisationimeetphénoménologique de la
rugosité cinétigue d’'une surface instable. La dismn précédente des équations continues
proposées dans la littérature, nous montre querseunt une équation pourrait étre candidate
a fournir cette modélisation : 'équation de Pand.dlii&38).

En effet, toutes les équations qui contiennent dagemon linéaires, comme KPZ ou
LDV, conduisent a des relations d’échelles du type+:z=cons, ce qui implique quer ne
peut varier indépendamment deOr, I'on constate dans nos simulations avec &&tue ce
dernier exposant est sensiblement constant enidonatu flux, tandis quea varie
appréciablement. L’équation de Pang et al. étagtlre, elle implique que =cons, tandis
gu’ a est fonction des parametres associés aux corréatio

Ce dernier point est particulierement intéressantefet, l'instabilité de méandrage,
lorsqu’elle est provoquée par une barriére ES, estgihe diffusive [Bales 91]. La rugosité
cinétique est due aux fluctuations (bruit) dansllx fle dépdt, mais elle se couple a la

122



Chapitre 1ll. Dynamique de la croissance, étude de mgosité et invariance d’échelle en épitaxie

morphologie instable grace au transport diffusif. Ceci doiive aux corrélations
spatiotemporelles dans le bruit(éq.l11-39) que Pang et antroduit dans I'équation (111-38).
Nous sommes donc tenté de proposer I'équation suivante daémuire la rugosité

cinétique multi-affine anormale d’une surface vicinaleéahk :
ih(x t) = —vi h(x,t) + 7(x,t) (B4)
o ox® ’

ou<n(xt)>=0 et:

2p-1 26-1

<n(xtn(x,t') >=D|x = x|t -t (111-55)
avec0< p,0< 1/2 et0<¢=p+66<5/2. Un exposant de corrélatiop=0 correspond a
un bruit sans corrélations (blanc), tandis gue5/2 correspond au maximum de corrélations.
Les exposants critiques, en fonctiong@eont alors la forme suivante :

a=¢+5/2,2=6, f=(¢+5/2)/6 etk =(¢+3/2)/6, avecg =66+ p, (111-56)
A titre d’exemple, pourz =2, nous avons les exposants :

a=9/2=45, z=6,dou f=a/z=3/4=0.75et k=(a-1)/z2=7/12C058 (llI-57)

Ces valeurs sont a comparer aux exposants dédwets nas simulations

((a,z,8,k)=(4.23, 5.9, 0.72, 0.62) a la températlire 700K et avec un flux F=1ML/s. Plus
en général, on peut facilement vérifier que lesosaptsf et x doivent varier linéairement

aveca. En effet, si l'on traces et x en fonction dex —5/2, on s’attend a ce que :

L=(a-5/2)I6+5/12, etk =(a-5/2)/6+ 3/12. (111-58)
La figure (111-12) montre le résultat de ce tradée interpolation linéaire donne :
£ =018a-5/2)+ 041 x =0.166a —5/2) + 028, (111-59)

en assez bon accord avec la prédiction.

0.75 T T T T T T T T T T T T T T
ool O K B=O.18¢3im+0.41
B

0.65+

0.60-—
0.55-—
0.50-—
0.45-—

o0l k=0.166¢, +0.28

0% o6 o8 é”o '=('272'_51/2') T6 18 20

sim sim

Fig.lll-12- Représentation graphique des équations des exposantslld®gheet « (éq.111-58) en
fonction de¢ = (a —5/2) .
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Notre argument implique qu’une augmentation du flux fagsénder la diffusion de
surface et entraine par conséquent des moindres corrglatims la morphologie, et donc
dans le bruit. Nous nous attendons donc a ce qu’'une audimemta flux de dépbt provoque

une diminution des exposants du bruit.et 8, et doncg.

En utilisant les valeurs d& que nous avons trouvées par simulation numérique pour
différents flux de dépdt, nous pouvons déterminer laioglaguivante entre I'exposant du
bruit ¢ et le fluxF :

@, =(a,, —5/2)=2.1F 0200, 11{60)

On peut s’attendre a ce que le parametre qui dentiidstabilité de méandrage soit le
rapport :

(CeqD /F)Y, (I1-61)
ou ¢, =exp-2E, /kgT). En utilisantEy = 1.0eV et E, =0.3 eV, on peut calculer qua =

700K, CeqD =103 ex]- (Eq + 2E,)/kgT]= 3007 Sil'on prendy=0.29, il vient :
(c.,D/F)*®=2.7F°%, (111-62)

Ainsi, le résultat (111-61) donne du crédit a nolypothese de départ : les corrélations dans le
bruit sont induites par l'instabilité de méandragferégulées par la diffusion de surface.

4F o Simulation 3
: Fit linéaire E

@, =(a_ -5/2)~2. 1 029001

0.1 — 1 10 ‘ 100
F (MU/s)

Fig.llI-13- Représentation graphique ge(a-5/2) (éq.111-60) en fonction du flux.
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4.2. Résumeé
Nous pouvons résumer les résultats de cette étude dansigepoints suivants :
i) La super-rugositédq >1), est observée dans notre modéle pobd0 K.
i) L'anomalie d’échelle k # 0) est observée a moyenne et basse températd @0 K), et
a plus haute température (T>=700 K) pour une surface instigbdevis d'une barriere ES.

iii) Le multiscaling (@ =a(q)) est observé a des températures d890 K et dans le cas des

surfaces instables vis-a-vis d’'une barriére ES.

En faisant varier la température, de 300 K a 7Qfbtfe modele de croissance montre
différents régimes dynamiques : super-rugositératie d’'échelle, et multiscaling. A partir
des deux points (i) et (ii), nous pouvons conctywe la super-rugosité entraine forcément une
anomalie d’échelle, la réciprogue n’est pas tof#itavraie (car a 600 K, on a une anomalie
d’échelle mais pas de super-rugosité) bien queesideux comportement se produisent
successivement et recouvrent touts les deux, peatignt, I'intervalle des basses température
(T<450 K). Le point (i), montre que le multiscalingst amplifi¢ & mesure que la
température augmente, contrairement aux deux acwraportements d’échelle cités en (i) et
(ii) ; ce phénomeéne est donc activé plutét a hertgérature.

En tenant compte des termes a dérivés d’'ordreufdreur dans I'équation LDV (que
nous avons résolue analytiquement) nous avons én@uie les exposants critigues suivent
une variation continue en fonction de n conforméngta variation des exposants de nos
simulations en fonction de la température. Dansale d’'une surface instable vis a vis du
méandrage (effet ES), une équation continue aveloruib non corrélé a été proposée pour
décrire la rugosité cinétiqgue multi-affine anormaette rugosité due aux fluctuations dans le
flux de dépbt, se couple a la morphologie instajpléce au transport diffusif et donne

naissance aux corrélations spatiotemporelle damsule

5. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons passé en revuesspirifeipaux modéles proposés dans
la littérature pour décrire la croissance crigtelli Nous avons vu qu’il est possible de
répertorier certaines modeéles de croissance dasscldeses d'universalité suivant leurs
exposants critiques dans le cas ou les lois d'élkdécrivant ces modeles sont assez simples
(définies par trois exposants critiques, 8, z) comme dans le cas des surfaces auto-affines.
Cependant, pour les surfaces multi-affines, de @aux phénomeénes vont apparaitre (tels que

la super-rugosité, 'anomalie d’échelle et le nagling), le nombre des exposants critiques

125



Chapitre 1ll. Dynamique de la croissance, étude de mgosité et invariance d’échelle en épitaxie

devient supérieur a trois (un exposant 0 et un exposant de rugosité local,:), et le

probléme devient plus complexe. Dans ce cas, il existeidegyences entre les valeurs des
exposants critiques trouvés par les différents groupescthenches. En effet, cette divergence
résulte de deux types de difficultés. La premiére prowdamie mauvaise compréhension de
l'origine exacte de ces comportements. La deuxiéme estjide purement numérique, due a
la difficulté de trouver des solutions exactes (des expesaitiques) pour les équations non
linéaires décrivant un modeéle quelconque. Malgré les nomtaorts faits jusqu’ici, aussi
bien sur le plan théorique que par des simulations numéripsedguations mathématiques
décrivant la dynamique de ces modeéles, sont souvertildifia résoudre numériguement et
dongc, il est souvent impossible de trouver les exposaititpues du modele étudié sous forme
analytique.

Cette difficulté provient principalement de deux poimd&un coté, de la non linéarité
des équations de la croissance, c’est souvent le cas désy qu des instabilité qui
apparaissent, et d’'un autre coté, de la nature stochastigoiiiassocié a I'événement de
dépbt, auquel s’ajoute un bruit di aux inhomogénéités spatidiseloppement des
instabilités morphologiques rencontrés dans le premieitoéap

Afin d’extraire les exposants d’échelle, plusieurs méthane été utilisées : méthodes
théoriques (des groupes de renormalisation combinés aveaésakition intégrale des
éguations de la croissance), les méthodes numérigues,dginnées expérimentaux, mais les
résultats issus de ces études révélent parfois un dédaogoortant entre ces exposants.
Enfin, nous pensons que, quelque soit la méthode de calcskeltilli est nécessaire de
comprendre, en amont, l'origine exacte des instabilitéis sgudéveloppent pendant la
croissance pour pouvoir décrire la dynamique d’'un modékraissance donné avec le plus

de précision possible.
La démarche suivie dans la seconde partie de ce tréade de la TWD, constitue un

autre moyen, qui se situe en réalité en aval, d’abdedprobleme des instabilités. Elle se
repose sur I'étude de la dynamique des marches.
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Chapitre IV

Les interactions entre marches : Evolution

de la distribution des largeurs de terrasses

(TWD) des surfaces vicinales au cours de la
mise a I'equilibre thermodynamique
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1. Introduction

Les progrés réalisés durant les deux derniéres décennies lefarngchniques
d’'imagerie de surface, telles la Microscopie a Effet Turi8@M) [Swartentruber 89], la
microscopie a force atomique (AFM), la Microscopieéflexion d’électrons (REM), ou la
Microscopie électronique a basse énergie (LEEM), onmigsed’analyser la surface des
cristaux a I'échelle nanométrique. Ceci a rendu possible ndesures directes de la
distribution de largeurs des terrasses (TWD). Cette dqéamst importante, car les
informations obtenues & partir des mesures de la TWI3 nenseignent sur l'intensité des
interactions entre marches, l'excitation thermique bdud des marches et les processus
cinétiques qui sont mis en jeu lors de ces fluctuatioepe@@dant, la nature de ces interactions
— élastiques, électronique, etc. — demeure difficile a dyeren se basant uniquement sur les

données obtenues a partir de la distribution de largearedasses.

En physique de la croissance cristalline, les surfacesles (surfaces a marches) ont
suscité un intérét majeur aussi bien de la part des exgéataurs que des théoriciens, en
raison de leurs nombreuses et importantes applicatichedidgiques. Par exemple, elles
peuvent étre utilisées comme des matrices de croispa@sentant des défauts contrdlables
(marches, crans) ainsi que comme des supports pour des nato{abjo-assemblage des
nano-fils sur des matériaux métalligues). D’ou l'importarde prévoir la morphologie
d’équilibre d’une surface a marches.

De plus, il est bien connu que les propriétés énergétiapsemarches atomiques, ainsi
gue la nature de leurs interactions et les caractéristigaeseurs fluctuations spatio-
temporelles a I'équilibre, gouvernent la morphologie dadaces et sont cruciales pour
comprendre la forme d’équilibre des cristaux, la croissagpmitaxiale, la fabrication des
nanostructures ou la rugosité de ces matériaux. En éiffat, que les interactions entre
marches soient trés faibles, leur influence sur les ulitins des marches n'est pas
négligeable, notamment a I'équilibre thermique. En qoué® interactions sont responsables
ou du moins contribuent a la stabilité des surfaces vig@n&e particulier, on s’attend a ce
gue les interactions entre les marches voisines rédueefluctuations du bord des marches
et par conséquent, 'approximation des marches isolédis§utans certains modeéles) devient
largement insuffisante pour étudier des dizaines de masthiesne surface vicinale. Il est

donc nécessaire de mieux comprendre ces effets, etla’pahcipale contribution de cette
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deuxieme partie de ce travail. Une nouvelle approche théoribasée sur I'équation de
Fokker-Planck), récemment développée par Pimpinelli etté&mgPimpinelli 05] et a

laguelle cette these a apporté une importante contribséoa,présentée en détail.

Comme mentionné au départ, un moyen assez efficacenatngautilisé pour étudier
guantitativement I'interaction entre marches d'une serfaicinale est la fonction de
distribution des largeurs des terrasses (TWD) qui censisiéterminer I'évolution spatiale
(distance entre marches) et temporelle (temps @&istiue) des marches atomiques vers
I'état d’équilibre. Dans ce chapitre, nous allons d’ak#finir la TWD, puis nous présentons
les méthodes théoriques qui permettent de la calcufdin, Ehous comparons les résultats
obtenus avec nos ‘expériences’ numériqgues a ceux préalitdep modeéles théoriques
existants et en particulier au modeéle analytique baséapproche de Fokker-Planck.

2. Définition et signification de la TWD

hY

L’évolution d’'une surface vers sa morphologie d'équdilest décrite a partir de
parametres cinétiques incluant la diffusion des atomeserdien d’activation), les
caractéristiques de la forme d’équilibre (énergie de sinfég, 6)), mais aussi les paramétres
statiques tels que : I'énergie des marcfepar unité de longueur et I'énergie des crans. Nous
allons voir que [lintensité d’interaction entre mlaes intervient dans ces grandeurs

énergétiques, d'ou l'intérét de connaitre la TWD.

Soit une surface vicinale “parfaite” de dimensitxL, et de largeur initiale des
terrassed.. La TWD mesure la probabilit€®(¢)d/ de trouver, a l'instant, deux marches
voisines a une distance comprise entreet ¢ +d¢. Numériquement ceci implique que, a
linstant donné, et pour la surface choisie, I'ahcale toutes les largeurs de terrasses dans la
directionx (perpendiculair@ux marches), soitlL( /L) valeurs de largeur de terrasses et ce
pour toutes les valeurs de parallélement aux marches (Fig.IV-1). Nous obtsndonc
(L, /L) *L, valeurs de largeurs de terrasse. La probabilitiéalever une terrasse de largéur
donnée est alors égale au nombre de terrassesigaetbe largeur’, divisé par le nombre
total des différentes largeurs de la surface. Out @énsi tracer un histogramme de la

distribution des largeurs de terrasses, appeléWd T Terrace-Width Distribution) d’une

surface donnée.
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Dans des conditions d’équilibre, la TWD fournit des infations quantitatives concernant les
interactions entre marches. Plusieurs approches théonqti€té proposées pour étudier ces

interactions.

Fig.IV-1- Fluctuation des marches sur une surface vicinale : défirdiéda largeur des terrasses TW.

3. Les differentes types d’interactions entre maitues

3.1. Introduction

Pendant longtemps, les marches sur les surfaces vicipategté étudiées dans
approximation des marches isolées (sans interacti@eki est vrai si la distance entre
marches est assez grande (au moins dix fois la dist@eceatomique). Cependant, plusieurs
études expérimentales qui ont été réalisées sur desesuviamales, révelent que I'hypothese
de marches isolées reste valide jusqu’a une densité dbanassez faible. D’'un point de vue
cristallographique, en particulier les surfaces a faibices de Miller, par exemple les
surfaces vicinales des métaux cfc du plan (001) comme (113), €.{5)7), ou la surface
(997) du plan vicinale (111), ont une distance inter-marcheemugy faible, de l'ordre de 1.5
a 8 distances atomiques uniquement. Dans ce cas, lekawaroisines ont une influence
considérable sur les fluctuations du bord des marches. B’aq#rt, du point de vue
énergétique, il est bien connu que la morphologie d’'une swifeitele dépend de I'énergie
de surface. En effet & température nulle (Fig.IV-2-&,deomes minimisent leur énergie
potentielle, en s’alignant sur des rangées régulieresmiaeshes sont parfaitement droites et

la surface est stabilisée sur 'un de ces plans cistalh température non nulle les atomes
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sont thermiquement excités, ce qui se traduit par uneuéitioh des marches qui ne sont plus
droites : on observe alors la formation des cranbogd des marches. La figure (Fig.IV-3)
montre I'évolution de la densité globale de crans suiqulus surfaces a marches, en fonction

de l'inverse de la température, T, et de la distance ararehesl..

(a) (b)

s

——

Fig.IV-2- Surfaces vicinales a 2D. La surface est lisse a @r6t(rugueuse pour T non nulle (b).

La densité de crans par marche, obtenue en multigdéaarit - c’est-a-dire en divisant

par le nombre de marches - la densité globale de crarns Hig.l IV-3, varie quasiment
comme L** exp(-E, /2k,T) ol I'énergie de liaisorE,=0.3 eV et525K < T < 600K . La

valeur de I'énergie d’activation se comprend sans difclEn effet, I'énergie de création
d’un cran (kink) dans une marche [100] d’'un cristal cubiqueleirs'obtient, en ne comptant
gue les liaisons brisées, par I'expérience idéale stévamn extrait un atome du bord d’'une
marche droite en cassant trois liaisons, et on lelleele long de la marche, en créant quatre

crans et en recréant une liaison. L'énergie par &stlalors :E, = (3E, - E,)/4=E, /2.

Par contre, la dépendance de la densité de kinki’€nn’est pas si simple a
comprendre : c’est une manifestation évidente de I'acténautres marches sur 'amplitude
des fluctuations.

Les fluctuations sont en fait limitées par les intéoes répulsives entre marches (voir
plus loin). Ces interactions peuvent étre de natusediférente, mais selon leurs origines, on
peut distinguer trois interactions essentielles : entropiglestique et dipolaire. Les deux
premiéres sont répulsives, tandis que la derniére peut téimetigse ou répulsive selon la
nature des dipbles présents en bord de marche.
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Fig.IV-3- Evolution de la densité de crans en fonction de : (a) laéexhpe T pour L=10, (b) la
distance entre marches pour T=580 K. les autres paramétres sont fixggL J=400x400, Ea=0.3eV,
Ed=1.eV. La rugosité des marches augmente linéairemdmigtog.) en fonction de T et diminue en
fonction de la distance inter-marche. La densité de goansmarche se trouve en multipliant ces
valeurs patL

3.2. Interaction entropique

L’interaction entropique résulte d’une caractéristiqomdbmentale des marches
fluctuantes, qui est l'anti-croissement, car leur déptant est limité par la position des
marches voisines. En effet, la déformation du réseataltin engendre une contrainte
géométrique forte qui empéche le croisement de deux marElaas I'approximation

‘fermionique’, I'anti-croisement des marches est I'éqlewnt du principe d’exclusion de Pauli
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pour un systéme de fermions en interaction. Contraimdeemarche dans une région limitée
de l'espace restreint le désordre lié aux fluctuationsndeches et réduit I'entropie, ce qui

augmente I'énergie libre. Le colt énergétique assot@écandition de non croisement des
marches a été estimé par Bartelt [Bartelt 92]. On momtar analogie avec un systeme de
fermions en interaction [Barreteau 02], que cette énergitechction se comporte enld

pour une faible densité de march& """ = Agnirop(T) /12 Agntrop > O-

répulsion entropique

&\’ = (1/6)(KeT/A7)

.

croisement interdit fluctuatidun bord des marche

Fig.IV-4- Répulsions entropiques : fluctuation des marches et peilgcmti-croisement des marches.

3.3. Interaction élastique

L’interaction élastique entre deux atomes ou deux masttasn phénomeéne a longue
portée. Un réseau cristallin non rigide a toujours tendarsmrelaxer vers une configuration
d’équilibre. La relaxation des plans atomiques au voisidag®e marche conduit a un champ
de déformation élastique dans le cristal. Si deux marahetssuffisamment proches l'une de
lautre, leurs champs de déformation interferent, donnaigsance a l'interaction élastique
[Blakeley 71] (voir Fig.V-5).

Cette relaxation est d’autant plus forte que les ataeesurface ont perdu des voisins par

rapport au volume. Les atomes du bord de marche notamowntine coordinance plus

133



Chapitre 1V. Interactions entre marches : étude de laistribution de largeurs des terrasses

faible que les atomes de la terrasse et vont en comsEjsibir une relaxation plus
importante. Ce terme d’interaction élastique a étéugaldans la limite du milieu élastique,
c’est a dire pour des marches continues et suffisaméleignées par Marchenko et al.
[Marchenko 80]. lls ont montré que cette interactionirestrsement proportionnelle au carré
de la distance séparant deux marches voisines. Eltémsdsive pour des marches de méme
signe, tandis qu’elle peut étre attractive ou répulsivigastila nature des atomes, dans le cas
des marches de signes opposés.

L’interaction élastique due au recouvrement des champsfderddion s’écrit sous la forme

: . =élast _ 2
suivante : Ei?]tas - Aélast(T)/l ) Aélast> 0.

A ce titre, d'autres ajustements par des potentetpirigues de I'énergie de marche en
fonction de la distance entre marches ont été [@é&gpet sont souvent bien meilleurs et le
comportement asymptotique est préservé. Par exetapke le cas du cuivre, Barreteau et al

[Barreteau 02] ont proposé la forme de potentiaft 24+B/1° (A>0,B<0).

S o Fluctuation du bord des marches

Relaxation dI‘J..,_[e"s'eaﬁ_#,_.f': répulsion élastique
e : é|/|2 - f/EIZ

Fig.IV-5- Répulsion élastique : relaxation du réseau et fluctuatidrodiides marches.

3.4. Interaction dipolaire électrique (électrostatique)

Dans le cas des surfaces métalliques, la distod&da densité de charge électronique
au voisinage d'une marche conduit a une augmentaiomoment dipolaire électrique par
rapport a la face dense. Cette ligne supplémentiredipbles a été mise en évidence
théoriquement par simulation dans le cadre du fisma de la densité fonctionnelle (DFT)

[Thompson 82] et expérimentalement par mesure akailrde sortie [Krahl-Urban 77] et
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[Peralta 79]. On observe, en effet, que le travail ddesdes électrons des faces vicinales
varie linéairement avec la densité de marches, ceesgjuia signature de la présence d'un
moment dipolaire en bord de marche. Par cette méthoddletalta a pu mesurer la

composante perpendiculaitk; du moment dipolaire sur un échantillon cylindrique de cuivre

dy = 041D/m (1D=3.336.18°C.m). L'interaction dipolaire électrique varie dooomme les

interactions entropique et élastique, &2, Elle peut étre soit attractive soit répulsive
suivant l'intensité relative des composantes padeadieperpendiculaire du moment dipolaire a
la surface. On exprime I'énergie d'interaction dipelpar site sous la forme :

Eod = Ay /1% Adip >0 ou A4y <0 selon l'orientation du dipdle, oli est la distance entre

int

marches [Barbier 96].
En conclusion, il est important de noter que, n&algurs origines différentes, ces trois

types d'interaction présentent la méme dépendanad¥/ EN, leur importance relative dépend
du systeme étudié ; ainsi, dans le cas du cuivae,epemple, les interactions répulsives
entropique et élastique sont dominantes [Barbigr 96

3.5. Autres types d’'interaction plus faibles

- Interaction électronique: Ces interactions ont été mises en évidence thémmignt par S-
Papadia et al. [Papadia 96] et calculées expératament par F. Raouafi et al. [Raouafi 02]
sur des métaux comme le Cu, Pd et Rh. Ces auteursffectué un calcul de la structure
électronique pour des surfaces vicinales de largleuterrasse variable et montrent que
'énergie d’'une marche varie de maniére oscillamiee les deux marches qui la c6toient. Ces
interactions sont dues aux interférences entredeslations de la densité de charge de type
Friedel produite par chaque marche. Des oscillatia méme nature ont été observées par
STM dans le cas d’adatomes sur la surface (1119udwe [Knorr 02], mais également au
voisinage des marches sur les métaux nobles (Ar@antre) [Burgi 00, Ortega 00]. Enfin,
remarquons qu'il est difficile de dériver une foremealytigue générale pour ces interactions
car elles dépendent fortement des détails deuatate électronique (par exemple de présence
ou non d’état de surface au niveau de Fermi), dgétamétrie du systeme et du matériau
considéré [Raouafi 02].

- Interaction phononiques: C. Barreteau et al. [Barreteau 02] ont mis en énieé une
interaction d’origine phononique sur le cuivre. &fet, leur calcul montre que la contribution
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des vibrations a I'énergie de la marche varie en fona®la vicinalité et que cette variation
s’amplifie avec la température. Aussi, la contributidorationnelle a I'énergie de marches,

Fn‘flg’rch(, est une fonction croissante de la largeur des terraBsesonséquence, cette
interaction est attractive, mais ces auteurs n‘onppasvé formellement que cette interaction

est attractive quel que soit I'élément ou le type de hesr.c

En conclusion : les interactiondlectroniqueset phononiquesrestent encore mal
interprétées et difficiles a mettre en équation quanégitstles interactions entre marches. |l
faut noter aussi que ces énergies d’interaction, ercpbeti 'énergie phononique, sont trés
faibles et ne contribuent que trés modestement artj@nde la marche [Barreteau 02]. Dans
les modeéles théoriques, que nous allons détailler partl soius ne tenons pas compte de

ces deux derniéres interactions.

4. Modelisation numeérique d'une surface vicinale

La description microscopique des faces vicinales est Basde modéle TSK (Terrace
Step Kink) introduit par E. E. Gruber et fruber 67]. Ce modele est une adaptation du
modeéle SOS (Solid On Solid) [Jayaprakash 84, Gruber 67 striéférences] dans lequel les
atomes d'une surface sont empilés comme des cubes sugitele repérés par l'indige
formant ainsi des colonnes de hauteuiFig.V-6-a). Dans ce modeéle, les surplombs sont
interdits, car ils correspondent a une énergie ttepéé. Le mouvement de diffusion ou de
croissance (dép6t ou désorption) se fait atome par afo@ortionnellement a la probabilité
ou a la fréquence avec laquelle cet événement a lieue @atbabilité est fonction des
barrieres d’énergie a la surface, sous une formerkéhius. D’autres variétés de ce modele
sont apparues, tel que le RSOS (Restricted Solid On Solidg mouvement se fait non pas
par atome simple, mais par crans (kinks) simple. Dara$ ou toutes les tailles de cran sont
autorisées, on parle de modéle ASOS (Absolute Solid Od)Sblans le modéle TSK (Fig.
V-6-b), la création d'adatomes sur les terrassegiestlite, tout comme les "surplombs” le
long des bords de marches, cependant il permet le mouvelmatduble, triple, etc, crans.
Les crans sont les seules excitations thermiques co@eglé&ette approximation est correcte
a relativement basse température, puisque I'énergie iiggo d’'un atome ou une lacune
d’'une terrasse (‘défaut’) est plusieurs fois plus grandecglle d’'un cran. Le modeéle TSK est
donc correct jusqu'a la température ou les excitatienedasses deviennent significatives.
L’écart des marches a la position moyenne est donné.phest important de signaler ici
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que, contrairement au modele TSK, le modele SOS atquoestient compte du transport de

masse a la surface.

interdit

»
»

X

Fig.IV-6-a- Modéle SOS: c’est un modéle discret, I'évolution d’'une configuration’autte est
pilotée par I'énergie de diffusidgy sur la surface et I'énergie de liaisbf) entre atomes.

A

m+1

Fig.V-6-b- Modéle TSK: I'écart des marches par rapport a leur position moyenne est ganng,.
Les fluctuations énergétiques des marches sont pilotéesypapdrametres: I'énergi& de formation

d’'un cran simple et la constante d’'interaction entagchesA (pour une interaction el/?)
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5. Modélisation théorique des interactions entre arches

Les premiéeres études expérimentales menées pour l'étudéntdesctions entre
marches se sont faites sur des surfaces métalliquesjfuigmie 94] par diffraction d’Hélium.
Dans ces études, la température du point de transition regaeité déterminée a partir de la
décroissance de lintensité d’Hélium réfléchi dans Imaime des hautes températures. Or, la
température de transition rugueuse est étroitement liéaexdie d’interaction entre marches
[Villain 85]. Frenken et al.[Frenken 89] ont observé paMSa rugosité sur des surfaces a
marches d’argon et ont interprété ce résultat par ansition rugueuse qu’a subie la surface.
Les premieres valeurs explicites de l'intensité dhiatéion ont été déduites par Wang et al.
[Wang 90] en analysant la distribution de la distandeeemarches (TWD) sur des surfaces
vicinales de Si(111). [Jeong 99] donne une vue d’ensemble pourredatitavaux

expérimentaux sur des semi-conducteurs.

L’'analyse de la TWD est basée sur trois modeles théarmguiecontinuent de susciter
beaucoup de discussions et d’idées controversées. Baqns suit, nous allons présenter le
principe de ces méthodes.

5.1. Théorie du champ moyen

Cette approche est applicable dans le cas des forcegratiie répulsives fortes.
Dans l'approximation du champ moyen, les marches fluctuamd da potentiel de champ
moyen créé par toutes les autres marches. Deux typpstelatiel ont été proposés et sont
discutés ici.
- Dans la démarche classique basée sur une image proguo&ruber-Mullins, le puits de
potentiel d’interaction est donné par :

UX) =0 pour £<x<+(
et U(X) = autrement

ou 2 est la largeur du puits de potentiel. En d’autres teromas,marche fluctue entre deux

murs fixes séparés d’une distance égale a deux foisstande moyenne, /%, entre les

marches (voir Fig.IV-7). Comme les marches ne peuvastse croiser, la configuration dans
'espace 2D peut étre représentée dans un schéma de fesmian ligne a une dimension
[Jo6s91]. Dans cette approche de champ moyen, l'interaction emirehes est considérée

purement entropique, la statistique des fluctuations derdgeda de la terrasse peut étre
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calculée a partir de la dynamique d’'une particule libre (gg2&) en mouvement dans une
boite de dimension égale a deux fois la largeur moyenngedasses. En écrivant 'équation

de Schrddinger en fonction du paramétre sans dlmersm%, on peut déterminer la
fonction d’onde de la particule dans son état fondarhehta densité de probabilité
correspondante est équivalente a la probabilité de GMbHins, Pg), (S) de trouver une
marche a la position s (0<§<est donnée par:

P () = sin? (1ts/2) (IV-1)

(@ = | U
1 1
1 1
1 I
I Se—g
&
1 1 < > >
0 2
e o 2 20
Marche etre deux Fermions dans u
murs rigides potentiel infini
(b) X A
U
:
v < —> >
y / 20 X
Marches en interactior Fermiors dans un pus de potentie
fortes: TWD gaussienne de forme parabolue : U(x)= ax-/)*

Fig.IV-7- lllustration du modeéle de champ moyen : équivalence marftiesantes et fermions en
interactions dans un puits de potentiel(a) marche fluctuant entre deux murs rigidesfermions en
interaction dans un potentiel infini, les murs sontadits de 2 ou /=<L> est la largeur moyenne entre
marches. L’amplitude des fluctuatione st proportionnelle & 'amplitude du potenti@l) ensemble
de marches en interactier fermion en interaction dans un potentiel de forme pamimldue aux
forces répulsives intenses.
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Pour des interactions répulsives et en tenant compia clendition de non croisement des
marches, le potentiel s’écrit [Bartelt 90] :

A 1 1 -
U(S)_<L>2,WZ:;‘(n+s)2+(n—s)2 | (v-2)

ou A est la constante d’interaction et s=x/<L>. Learches créant le champ moyen sont
indexées par un indice n. Le cas ou n = 1 correspond augnolaises voisins.

Dans l'approximation harmoniqué(x) = <'IA‘_SZ>2, la TWD a une forme gaussienne [Bartelt
92] :
(s-D)?
P(9=—r—e 207 (IV-3)
o~\2mr

ou s=L/<L >, lintensité de linteractionA, est liée a la varianceg?, de la distribution

par :
o’=—— (IV-4)

ouK est une constante.
Cette derniére équation est trés importante puisque la ssanaé deo (qui peut étre
déterminé expérimentalement ou par des simulations myuedrcomme on va le voir dans la

suite), permet d’accéder a I'amplitude de I'interacemtre marches. L'intensité d’interaction

adimensionnéd , s'écrit en fonction de la rigidité du bord des masche

~

A= % (IV-5)
B

ol S est la rigidité des marches. On peut ainsi éd@ir@riance sous une forme plus simple :

0?2 =KgmA Y2, ot Kgy =1/1/48.

Notons que la valeur de la constante sans dimengigrdiffere suivant I'approximation
adoptée pour calculer le potentiel d’interactioanB la littérature, plusieurs groupes ont tenté
d’affiner cette constante.

En effet, il faut noter que l'approximation de GewMullins, présente trois limitations
principales : premiérement, les interactions cdrgies ne tiennent pas compte des marches
autres que les plus proches voisines. Ensuite,nelléent pas compte de fluctuations des

marches voisines (considérés comme des murs feteshfin, le développement limité du
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potentiel d’interaction est arrété au second ordre (appedikin harmonique). La premiére
limitation peut étre levée en tenant compte des ictierss d’'une marche donnée avec les
autres marches. La relation entre la variance et figité d’interaction conserve la méme

forme, mais avec une constante de proportionnalité légétemplus grande (de 4%):

IZGMT :]/ 15/8T[2 [Einstein 01-b]. Le groupe de Grenoble [Ihle 98, Pierreid. @3] a

tenu compte de la seconde limitation en précisant que ¢apprde Gruber-Mullins sous-

estime la variance en minimisant l'intensité desrittions du fait qu’elle ne tient pas compte
des forces répulsives dues aux fluctuations de marcheimesisSi les positions des deux
marches entourant la marche fluctuante peuvent vaaierariance de la TWD est alors la
somme des variances des fluctuations des deux marchisngpuirent. La constante obtenue

par le groupe de Grenoble (GN) est 3.5 fois plus petitekqigr , soit : Kgy =1/+/148. De
plus amples détails des calculs et des interprétatiossephaustives avec comparaison entre
les résultats numériques obtenus par plusieurs groupegsapitulés dans [Giesen 00].

Le graphe ci-dessous (Fig.IV-8) montre le comportementadeariance en fonction de
l'intensité d’'interaction adimensionnée obtenue par iésrdnts modeéles cités [Hailu 05].

' (a) .

Fig.IV-8- Représentation graphique d&zzf(,&) : comparaison de la variance obtenue par

simulation Monte Carlo (MC), avec celles obtenues pdisiibution de Wigner généralisée (GW), le
modéle de Gruber-Mullins en tenant compte que des interact@npremiers proches voisins (GMN),
et de toutes les interactions entre marches (GMali$j gue la modification apportée par le groupe de
Grenoble (GN) [Hailu 05].

Rappelons enfin que tous ces modeles ne sont valables que pmiedeagions relativement
fortes entre marches. Pour des interactions faiblem@milsives ou attractives, la TWD

devient dissymétrique et I'approximation de champ moyen neieat plus.
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En conclusion, les modeéles a marche unique permettedétédeminer un ordre de
grandeur de I'énergie d’interactidy tout en étant simple & mettre en ceuvre. Cependau, n
avons vu que, d’'une part, 'approximation de la marche ur(idre) surestime I'énergie des
crans, car elle ne tient pas compte de l'interactidreanarches ; ce modéle ne présente pas
également de transition rugueuse et la constante d'interaét est sous-estimée d’un facteur
proche de 3. D’autre part, 'approximation harmonique ne pepaete séparer l'interaction

entropique de l'interaction élastique.

5.2. Théorie de la matrice aléatoire (RMT)

La ‘théorie des matrices aléatoires’ (RMT) [Guhr @8Fté concue a l'origine par
Wigner pour étudier la statistique des valeurs et des vegbeopres des systemes quantiques
complexes a plusieurs corps. Pour ce faire, 'Hamidto du systéeme a été remplacé par un
ensemble d’Hamiltoniens (ou matrices des opérateurs Hjomésa censés décrire les
propriétés génériques du systéme. Cette méthode a été appmuid suite avec succes a la
description des statistiques spectrales des noyaux at@mitpse atomes et des molécules
complexes. Pour faire la connexion avec la TWD, on payocser la question suivante :
étant donné un ensemble de matrices dont les élésmmitsles variables aléatoires, réparties
selon une distribution donnée, que peut on dire de la pl@aéabapparition de ces valeurs
propres et notamment de la différence entre ces vefelrsoutre, I'écart entre ces valeurs
propres peut étre relié a la TWD d’une surface vicinale didescription marches-fermions
en interaction.

La modélisation mathématique de ce probléme est la saivacnsidérons un
ensemble de matrices hermitiennes représentant lesdwenis,H, du systéeme de fermions
étudiés. Les éléments de ces matrices sont supposésiraigagarantissant le maximum
d’'indépendance statistique. Les seules contraintes sgubséas par les symétries du
systéme : par exemple, le systeme peut étre invariantepaersement du temps et par
rapport & une symétrie de rotation (ce qui permet d'éctitg= Hnm=Hmn ), OU encore
invariant par inversion de spin demi-entier tandis queyfaétrie de rotation est brisée. En
incluant ces conditions, Wigner aboutit a trois ensesnfitedamentaux irréductibles de
symétrie gaussienne : I'ensemble gaussien-orthog@@l)(pour les systémes invariants par
renversement du temps, gaussien-unitaire pour les syst@measvariants par renversement

du temps (G-U) et gaussien-symplectique (G-S) pour lesmsgstavec spin. Dans chacun de
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ces cas, la fonction densité de probabiit@;), s’écrit en fonction de larace des matrices’
des N premiéres puissances desous la forme :

P(H) = exp(a+ bTr(H) + cTr(H?) (IV-6)

oua etb sont deux réels quelconques st un réel négatif.
Pour des opérateurs hermitiens a variables aléattairdsnsité de probabilit®y , associée a
ces valeurs propres rédg, E,,...Ey est :

N
Py O [1/Em—Enl”[]9E

1<m<n<N I
P 1 &2
Pnp O |‘| [Em — Ep| exp(—Epz Eq/2) (IV-7)
I<m<n<N m=1
oup=1, 2 ou 4, dépende de la symétrie associé, regpaent, a G-O, G-U ou G-S.

La constante de proportionnalité est choisie deiénarm ce quey, soit normalisée a 1.

+00 +oo

[ [ PNp(Eq.- EN)dEL. dEy =1

-0 —0o
L’expression (IV-7) est une forme trés célebreg ationtre d’une part que linteraction entre
les valeurs propres (états énergétiques) est riépuét d’autre part que la répulsion croit avec
le parametrep.

La fonction dont nous avons besoin pour interpréésr TWD est la distribution de
'espacement entre les valeurs propres qui sorst pdaches voisines. Pour pouvoir arriver a
une forme exploitable, il faut intégrer sur toutEs valeurs propres, ce qui n'est pas une tache
simple. En 1957, devant le manque de résultats®xdaen se référant au cas N=2, Wigner
proposa une forme simple de la distribution deplegment entre les valeurs propres. Cette
formule, qui décrivait initialement le cas @1, a été généralisée pour les trois classes de

symétries indiquées précédemment ; elle est cosmuele nom de "Wigner-surmise’ :
P(s) =a,s” exp(—bpsz) : (IV-8)
Les constantesa, et b,assurent la condition de normalisation &) et de son premier

moment :

j P(s)ds=1 et j sP(s)ds=1 (IV-9)
0 0
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et sont données en termes de la fondfigrar les formules suivantes [Guhr 98]:

_Ar(p+2r2pt {r((p+2)/2)r
[F(p+1)/2)]P+? P T(p+D/2)

a, (IV-10)

La variance de la distributionz?, et 'intensité d'interactionA, sont reliées au parametre

de la TWD via:

o2=P*1 4 ,Z\=§(p—2) (IV-11)

2b,

En faisant un développement limité des équations1() et (IV-11), Richards et al.
[Richards 00] ont dérivé des relations approchégpermettent le passage d’'un parameétre a

un autre, données par les équations suivantes :
ot = (p+Y (o)

p=%(az)‘1{1—§(az)1—§

> 4(02)2 +214(02)3}, (IV-11bis)

A= %[(02)_2 -7(c*)™ +¥+%502} .
Sutherland [Sutherland 71] a montré que des solsitamalytiques de (IV-8) existent et sont
exactes poup=1, 2, et 4. Les cgg=1 et 4 correspondent, respectivement, aux interat
attractives et répulsives. Pour =2, l'intensité d’interactionA converge etP,(s) est la
distribution de marches sans interaction, elleégstle a la distribution des fermions libres
comme on peut le voir sur la figure (Fig.V-9, lesig distributions de Wigner). Une formule
heuristique, identique a I'équation (IV-8) danscés p =2, a été proposée par Ibach [Giesen
97] quelques années plus tot. Pour toute autraivalep I'équation (IV-8) sert comme un
schéma d’extrapolation entre les cas pour lesaliglest analytiquement soluble poprs1,
2, et 4 [Einstein 99]. Comme Einstein et Pierreikdiont remarqué [Einstein 99], I'équation
(IV-8) devrait étre valable dans la gamme qui va desches sans interactiow £2)
jusqu’aux interactions modéréep E4). Dans ce cas, la TWD est considérablement
dissymétriqgue et le modéle de Wigner (eq.V-8) seraie approche meilleure que
'approximation gaussienne (eq.IV-3). Pour desraatdons fortes entre marches, la TWD
expérimentale est quasi-symétrique. Dans ce cagrgcture de Wigner se confond avec la
distribution gaussienne (symétrique) qui donne réssiltats trés satisfaisants. Dans les réf.
([Einstein 99], [Giesen 00], [Richards 00]), letlear plus curieux peut trouver une analyse
détaillée des difféerentes régimes d’interaction.
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Fig.IV-9- Représentation de la fonction de Wigney gdur des interactions répulsives ¥4, 6),
répulsion entropiqued=2) et pour des interactions attractives=(l). Pourp =2 ou 1, la courbe de
Wigner est nettement dissymétrique. Pour des grandes valewselle est trés proche d'une
gaussienne.

5.3. Descriptions ‘fermionique’ : Equivalence entre un ensemble de marches
fluctuant et une assemblée de particules quantiques (fermjoas interaction dans un
potentiel a une dimension

Le comportement d’'un ensemble des marches décrit précéaden{uoir §.4) est
équivalent, du fait de la condition de non croisement dashas, a I'évolution au cours du
temps d'une assemblée de fermions en interaction surligine. Cette équivalence a été
établie, pour la premiéere fois, par P.G. de Gennes [Gdi8ljedans le cas d’objets linéaires
sans interaction et a été étendue au cas d’objetdezadtion par Bartelt et al. [Bartelt 92].
L'équivalence entre les deux modeles, quantique et themaodgue, présente un grand
intérét puisque le modéle de fermions en interaction dap®tentiel qui varie eA/l? (avec!,
la distance entre fermions) ou modele de Caloger-Suticeffutherland 71], est exactement
soluble. Dans ce modele, 'Hamiltonien s’écrit :

H=-1"%0 5 A ae)
2m4 ax? (x =)

i>]

avecy; la position du fermiom et A la constante d'interaction.
Sans entrer dans les détails des calculs, Sutherlandrarémque I'énergie de I'état

fondamental associé a cet Hamiltonien, s’écrit:

2
n?
E fond =

) IV'13
magd (IV-13)

pour une assemblée de fermions sans interaction.
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La solution du probleme de fermions en interaction estquuogplexe (systéme de N fermions
disposés sur un anneau de circonférande.ly), 'énergie d’interaction par unité de longueur
s’écrit [Sutherland 71] :

h* At 1
E.(N)=— 1-— IV-14
=g ) (v-19
ou A est relié a la constante d’interaction g par :
2A(A-1)=A oubien A :%(1+\/1+ 2R) (IV-15)

Dans les deux cas, on retrouve bien la dépendancd@rid/I'énergie libre d’interaction
entre marches. Cependant, Eric Le Goff [Le Goff 98marqué que l'interaction entre un
fermion et ses propres images apresours d’anneau est manquante dans I'équation de
Sutherland (1V-14). Pour tenir en compte de toutes lesaictiens, un terme additionnel égall

R A=)
a: —
2m3®> N?

, doit étre ajouté a I'équation de Sutherland (IV-14), cedguine pour

I'énergie totale, I'équation exacte [Le Goff 99-03] :

h? A 1 -
E.(N)=— A-—1. IV-15bis
L) 2m3|03[ - (1V-15bis)
L’équivalence avec le systéme de marches, se fait eftifidat la rigidité du bord des
marches@(@zo,T)=kBTa/b2(T) a la massan des fermions; la direction le long des
marches, a un temps imaginaire découpé en intervalliernergie thermiquekgT, a la

constante de Planck. Avec cette équivalence, I'énergie de I'état fondamahiaysteme de
fermions devient I'énergie libre d’interaction entreraiees a la températutle:

I:int_mar(T) = a—ma—%(T) : (IV-16)
lo
OU  Ope(T) = ikBTbz (T)/]rznar et Amar = 1 1+ 1+ — 42 ik
6 2 kgTh?(T)
kgTh?(T)

La solution n’est donc connue que dans le domaiie = 2

Ce modéle est trés important car il est exacterselutble, il permet donc de valider
toute autre meéthode de résolution pour un systeé@itdpar I'Hamiltonien (IV-12).
Cependant, il faut noter qu'il existe une grandd#édince entre le modele de Calogero-

Sutherland et un systeme de marches. En effepolsiions des marches sont discrétes (sites
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atomiques) tandis que le modéle des fermions est cotams discrétisation du probleme, le
modele des fermions ne présente pas de transition rugueusengoateraction répulsive. Il
n'est a priori valable que pour >Tr (Tr est la température de transition rugueuse). En
rétablissant l'invariance conforme du systéme dans liéigue (T >Tg), E. Le Goff et al. [Le
Goff 00-03] ont apporté une méthode de solution numérique duepneld'une assemblée de
fermions en interaction sur sites. Techniquement, llatisa est obtenue par diagonalisation
numérique d'une matrice de transfert pour un systémededi fermions (séparés en moyenne
d'une distancé, NI étant la taille totale du systeme). La plus grande valeapre de cette
matrice finie et le vecteur propre associé donnent raégpa®nt |'énergie propre et I'état
propre du systeme fini. Le calcul pour quelques valeud (tgpiquementN=2 a 5) permet
I'extrapolation au systéme infini en utilisant la vaoiatexacte en M. Le modéle sur site
ainsi corrigé présente une transition rugueuse applicahle tpate températurel (>Tr et
T<Tg) en accord avec les autres modeles (modéle capillagesoff 00-03].

5.4. La conjecture de Wigner (WS)

Historiquement, I'équation (IV-8), est le résultat deforé$ qui ont été faits pour
décrire la distribution des écarts en énergie des niveagiéaires, obtenus a partir des
valeurs propres des Hamiltoniens représentés par des maf&sdoires. Cette démarche
(voir 8 5-2), a permis d'aboutir aux trois classes de syen@jaussiennes : orthogonale,
unitaire et symplectique. En se basant sur ces trois sgméles arguments de Wigner
permettent de retrouver I'équation (IV-8) pour les trgimétries, respectivemen,=1, 2 ou
4. Dans cette équation, le seul paramétre ajustabdst relié a I'intensité de I'interactioA,
via :

A=

(=-2 (IvV-17)

N
N

La description de la TWD par une équation, de type (I\&&pnnu un trés grand succeés dans
la communauté scientifique car, a part sa simpliellé,fournit une excellente approximation
mathématique décrivant assez bien des cas physiquesGépéndant, la connexion entre la
distribution de I'espacement des niveaux d’énergie diskaibution spatiale des distances qui
séparent des fermions en interaction mutuelle répulgiee type 1) dans un espace
unidimensionnel reste un constat fondamentalement neiséiCette équation montre, entre
autres, lapparition des cas particuliers qui n'ont, aorpri rien d’exceptionnel

(intrinséquement). Pourtant, ils décrivent assez bietaine systéemes physiques. En effet,
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méme si le cas&:O(p: 2) correspond a un cas réel bien connu (fermiome)lj il n'y a

aucune raison spécifique de considérer le cascpheti A=2 (0=4) pour décrire les

interactions répulsives. Comment peut-on expligues valeurs négatives deA

(particuliérement,& =-1/40u p= 1) pour des interactions attractives dont onamnait pas

les origines ou la signification physigue exacte® téponses a ces questions restent ouvertes.

5.5. La conjecture de Wigner généralisée (GWS)

Dans le modéle de Calogero-Sutherland (et I'édeinge entre le mouvement des
fermions sur une ligne et celui des marches atoasigur une surface cristalline), il n'y a, a
priori, aucune raison pour que lintensité de Enction, A, prenne les trois valeurs
particulieres citées précédemment correspondartla 2, 4. Cependant, la généralisation de
'équation de Wigner (IV-8) pour toute valeur araite de o a permis de fournir une
meilleure justification de la TWD, que les mode{@aussiens préexistants pour interpréter,
aussi bien les résultats de simulations numériqupse les mesures de la TWD
expérimentales. La par contre, il n’y a aucun argninde symétrie tel que celui utilisé par
Wigner pour justifier la forme de I'équation (IV-8kn plus, les arguments utilisant le modele
des Hamiltoniens a une seule particule n’ont paséfisants [Richards 05].

De maniére générale, pour des interactions entrehes modérées (3<5), il est
observé que la forme des TWDs expérimentales né&sttres bon accord ni avec
'approximation de champ moyen, ni avec la conjectle Wigner. Néanmoins, elles donnent
toutes les deux des résultats satisfaisants (raaisyffisants). Ces deux modeles (Gaussien et
de Wigner) ont été appliqués a 'analyse des TWd®suifaces vicinales de cuivre par Giesen
et Einstein, qui en font une comparaison [Giese] 60 de surfaces vicinales de platine
[Einstein 01-a].

En résumé, les TWDs expérimentales sont décriteeatement avec une fonction de
Wigner (une gaussienne ne conviendrait pas) tamtle@giinteractions ne sont pas trop fortes
(o <3). Elles peuvent étre bien décrites par unesianise pour des interactions plus fortes

(voir 8.2 du chapitre V sur les TWDs hors équiljbre

Dans le paragraphe suivant, une étude analytigséebaur la dérivation d’'une
éguation de Fokker-Planck, a partir de I'équatierLdngevin du probleme, sera présentée en
détail suivie d’'une comparaison avec les résultgtssimulations Monte-Carlo cinétiques.
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Cette nouvelle approche, développée récemment par Pimginall [Pimpinelli 05] et qu’on
estime celle la plus compréhensive jusqu’a maintenastira le couplage entre la description
mathématique (théorie des matrices aléatoires) etleseription plus physique (dynamique
des particules) du probléme de fluctuation des marches d'urface vicinale. Cette
démarche consiste en un va et vient entre la descrigiotinue et discréte des marches.

5.6. Application de I'approche de Fokker-Planck a I'évoltion de la TWD

Afin d’aboutir a la TWD d’'un ensemble de marches letéiation, le raisonnement
suivi par Pimpinelli et al. [Pimpinelli 05] est basé sarésolution de I'équation de Fokker-
Planck (FP) du systéme, ce qui a permis d’étendre laatargede Wigner a des situations
hors équilibre et de montrer comment évolue la TWDsalement hors équilibre, vers un
état d’équilibre stationnaire. Nous avons préféré expages approche de facon exhaustive,
pour que les détails des calculs soient présentés ayduslale précision possible, ce qui
permet de voir entre autres les approximations utiliséesadgtesapproche, ses points forts et
éventuellement ses faiblesses. Nos résultats de ationd Monte Carlo cinétique sont
directement comparés avec la TWDs théorique préditeqite approche. Cette comparaison
a permis de montrer le réel pouvoir prédictif de cettealéhe théorique et d’en déduire

certains résultats importants.

Dans cette approche, le point de départ est le modéle denDysi décrit le
mouvement brownien d’'un gaz coulombien [Guhr 98]. Rappeajorsce modele, élaboré par
Dyson en 1962 [Dyson 62], est basé sur l'analogie enttbélarie des matrices aléatoires
(RMT) et le modele d’'un gaz de Coulomb; & savoir un ‘gad particules classiques sur une
ligne, confinées dans un potentiel harmonique et en atienaavec un potentiel ayant une

forme logarithmique :

N
V({xd) = 368 =2 in(x = x0)? (IV-18)
n=1

k>n
Le modéle du gaz de Coulomb aide, entre autresymgpiendre les propriétés de fluctuation
spectrale des systémes conservatifs plus compldxesoutre, les symétries légérement
brisées, agissant comme des perturbations sur rtgwi¢tés conservatives, peuvent étre
interprétées a l'aide d’un modéle dynamique tellgumodéle du mouvement brownien, dans
lequel les niveaux du spectre d’énergie se compbd@mmeN particules soumises, hormis
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leur répulsion mutuelle, a des forces dissipatives [Guhr B&8hs ce modéle, la position

d’une particule obéit aux équations de Langevin suivantes :

% = + S —L—+p, (IV-19)
iz %X

ol p(d p) est la ‘charge’ d’'une particule et une fonction de corrélation delta appelée

encore bruit blanc. Le premier terme est d0 a un potentiel de canfiant harmonique, le
second est un terme de couplage di aux interaat@mrembiennes répulsives.

Cette équation de Langevin, peut étre écrite comiaet la somme d’'une force déterministe
et d’un bruit :

% =F(4)+~Tn (IV-20)
Les deux premiers termes de droite de I'équatiorn1@Y représentent la partie déterministe
de la force agissant suril&™particule qu’on peut écrire aussi sous la forme :

FOq) = -y L ey P (IV-21)
k>i %k =X i>q% T Xq

De méme, nous pouvons écrire des equations singilaine équations (1V-20) et (IV-21) pour
la (i+1)*™ particule,
%41 = F(Xi41) +7T7 (IV-22)

A A

_ P 1o,
FOG) =W — Y — P+ Y P IV-23
(|+1) Vi k>(i+1)xk_Xi+1 (i+1)> Xj+1 — X ( )
q q

Dans le cas des interactions entre marches, ibggbrtun de trouver une équation ou la

variable dynamique est la distance qui sépare gatticules voisines W, = Xm+1 — Xm-
Si I'on soustrait 'équation (1V-21) de I'équatigh/-23), on obtient :

W= F(x1) = F(x)+2rn (VR
oulona:

A A

F(XG+1) = F(G41) =| =41~ z P + P -
k>(i+D) Xk “Xi+1  (i+D)>q Ki+1 T Xq
(Iv-25)
—W =D £+ 2 _'OX

k> Xk X i>le

q

En regroupant les termes contenani- x; = w;, aprés les avoir distingués des autres termes,

nous trouvons :
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F(X+1) = F(6+1) ==y (XKi+1 %) —
-2, ( 11 j+ 11
X417 X s+ Xk TR X TXi+1) s it T g X T Xg
(IV-25bis)

Les deux derniers termes peuvent s'écrire comnte sui
Xi+1~ X + Xi+1~ X
k>i+1 Ok ~Xi+0) 0% =X) {55 (Xie1 = Xg) (% —Xq)

Le but est d’aboutir & une équation ne dépendamtdijune seule variable dynamique,
w, i.e. de la distance séparant deux particulesnesssituées er et x..1. Pour cela, il faut
découpler la force des autres variables. On suppitzse un esprit de champ moyen, que
toutes les particules, a I'exception de cellesésituaw:, sont fixées a leur valeur moyenne

<w>. Donc, nous pouvons écrire les dénominateurs derfsiére équation comme suit :
e 2 - -

< (X =X +1) (X =%) >gt=<w” > (k=i =D(k -i),
e < (i -

<(Xi+1 = Xg)(Xj = Xg) >st=<wW" > (i —1-q)(i-0q).

Les valeurs moyennes (spatiales) sont prises d&as $tationnaire.

De plus, en faisant le changement de variable suiMa—i=r,q—i=1r, les deux sommes
dans I'équation (IV-25) se simplifient et s’écrivesous la forme :

Xi+1 ~ X 1 1
2 l:z (r+Dr +rz (r '+1)r} (heR

<SW™ >5tr>0 >0

N
Sachant quey |

n=1

tend vers 1 quand N tend vers l'infini, 'équatide Langevin a une

seule variable, la distance qui sépare deux p#tcau largeur de terrasses, qui obéit a
I'équation différentielle stochastique :

2 <w >t

W= —2[[Z + L}w— B] +2n (IvV-27)
w
Cette derniere équation est connue sous le noiprdeessus de RayleigfiVan Kampen 92,

Stratonovich 63] dans le cas a2l = .

Maintenant, le but est de convertir 'équation @Y} en une équation de Fokker-
Planck qui admet comme solution stationnaire I'éigunade Wigner (1V-8).
La distribution de largeurs des terrasd&®y), solution de I'équation de Langevin (IV-27),
vérifie 'équation de Fokker-Planck suivante [Vaarkpen 92] :
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9P(w,t) = iﬂ(y+ —2'2) Jw— 2—'Z)}P(W,t)} +I M (IV-28)

ot ow <w? > w ow?

En traitanty comme parametre, permettant d’assurer la normalisagola solution (self-

consistent), posongp=pol , ety="r/ <w? >, la fonction de Fokker-Planck peut s'écrire

sous cette forme :

oP(w,t) :i{((p"'l)rJW_@}p(W’t)}.k rm (IV-29)

ot ow |l <w? > W w2

En fonction de la variable adimensionnge w/ < w >, nous reconnaissons a partir de la

fonction de Wigner, que& s2 >= (p+1/2b, [Einstein 99]. Avec le changement de variable

adimensionnéel =t/ <w>2, la fonction de Fokker-Planck (IV-29) s’écrit fieanent :

P(st) o _P\ore = |, 0%PED) ]
T —aSKprs SjP(s,t)}+—aS2 . (EFP) (IvV-30)

Avant de résoudre I'équation de Fokker-Planck (ER&¥sons quelques remarques
importantes :
- L’équation (IV-30) peut étre considérée comme wesion du champ moyen de I'équation

multidimensionnelle de Fokker-Planck, établie pdudier le gaz de Coulomb :

oP(xnt}) _ < 0 [Pt} , o[
= — Pty ) | = 2o P({xp,t IV-31
3 Z|: ox L ox + 22 ({Xn )}) i; x| % - X; ({Xn )}) ( )
A une dimension, la quantit)@"1 =a?, est la variance de la distribution stationnairarayan

et Shastry [Narayan 93] ont montré que le modéle alegéro-Sutherland est équivalent au
modele de Dyson pour le mouvement brownien, dasgms ou la solution de I'équation de
Fokker-Planck multidimensionnelle (1V-31) peut étensidérée comme étant la probabilité
associée a la fonction d’ondgf{x.},t), d’'un ensemble de particules en interaction. eCett
fonction d’'onde est une solution de I'équation der8dinger avec un temps imaginaire

déduite a partir de 'Hamiltonien de Calogero-sutret, de maniere qu’'on puisse écrire :

Pxn}t) = w{x} oo ({xn}.t) (IV-32)

En plus, si on définit :U (s) = bps2 -pIn(s ) (IvV-33)
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et en utilisant la transformationy(s,t) = P(s,t) exp{U (s)/2], 'équation de Fokker-Planck

se transforme en une équation auto-adjointe (owatéoude Schroédinger avec un temps

imaginaire) comme suit :

N[

dpst) _al| 2,2 ¢, 9%y(s,T)
9Y(st) _ 0122 g )+ 0¥
ot 0s p(s )t S vt 652

(IV-34)

N

Cette équation reproduit 'approximation a 1 coeffectif du modéle de Calogero-Sutherland
[Richards 05]
- Remarquons gque dans I'équation (IV-30), il n'ypas de parametre temps explicite ;

I'évolution du systéme est déterminé par la dédinidu temps de Fokker-Plandk donc le

temps caractéristiqueest : < w>§t /F . Ainsi, les propriétés dynamiques du systéeme doiven

étre inclues dan§ , introduit dans I'équation (IV-19).

6. Résolution de I'équation de Fokker-Planck

Pour résoudre I'équation (IV-30), il faut spécifier distribution initiale ers,. En
procédant par séparation des variables, Stratomd@tratonovich 63] avait exprimé les
fonctions propres spatiales en terme de polynbmes Ldguerre. Aprés certaines
manipulations mathématiques [Montroll 79], et eerant comme distribution initiale une
distribution delta centrée ssy,P(sp,0) =d(s—sp), Pimpinelli et al.[Pimpinelli 05] ont
trouvé I'expression suivante :

a+l

- ~ S ~~ ~ ~
P(s Tlso) =2bp —— 1o (20, So) explby (s° + 7)1, (1V-35)
S0

a

ou a=(p-1)/2, Ep = bp/(l—e_F), = soexp(—f 12) etl, estla fonction de Bessel de
1*" type modifiée. Pour des temps assez lorngs, «, la variable,§;, — 0 tandis queE;a

et s restent tous deux finis. En utilisant la valeur tende I, (x) ~ (x/2)a/r(a+1)
x-0

et les définitions de,, etb,, on trouve [Pimpinelli 05] :

T aps” 2 -
P(s tsp) O ? —F)(p+1)/2 exp[-s“b, /(1-€e"" )] (IV-36)
-e
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Cette expression confirme le fait qu’'a un temps suffisant long, toute dépendance gn
disparait et que I'équation (IV-35) s'approche effectivenaenl’équation (IV-8).

D’autres cas spécifiques peuvent étre envisagés, pap&xéntas d'une surface avec
mise en paquets des marches ou la distribution initialé gtee prise égale a une fonction
exponentielle ou une distribution delta centrée autoureditaleur spécifigue de largeur de

terrasses P(sp,0) = d(sp .)La relaxation des marches dans le cas d’'une surfaés eecuit,

est un cas aussi important & étudier. Pour cela il sdifitégrer 'équation (VI-35) en
supposant qu’'un changement brusque de température (au cours iy estraine un

changement rapide du paramepg vers p [Pimpinelli 05]. Dans la section suivante, nous

n'allons étudier que le premier cas, c’est-a-dire une cairfrarfaitement taillée avec des
marches rectilignes, mais nous intéresserons &ftitaiion des marches par rapport a 'angle
de coupe. En plus de sa simplicité de mise en équagoras particulier présente un intérét
physique spécifique dans le sens ou il constitue un exeopdarental a comprendre avant
d’étudier d’autres situations plus complexes. Pour plyzréieisions, nous allons expliciter la
forme que prend la TWDs, l'expression analytique du temps akeFPlanck et sa
signification physique. Des simulations Monte-Carlaeeg I'appui pour I'interprétation des
résultats théoriques.

7. Applications au cas spécifique : surface vicita parfaite

7.1. Cas des marches orientés dans la direction (001)

Dans cette partie, nous allons présenter nos résul@teMCarlo qui nous ont permis
de faire une comparaison avec les résultats du caléotitjue développé précédemment.
Nous proposons également une expression analytiqgue du demptaxation, qui décrit trés
bien la cinétique de relaxation des marches vers I'égeiliia dynamique des marches est
discutée d'un point de vue énergétique de création et d'#tiohi des crans en bord de
marches.

Dans le cas d'une surface vicinale parfaite & 0, la distribution initiale est une

fonction delta centrée autour de la largeur de terrassgsme,P(sq,0) = d(sg — 1) donc la

solution normalisée de I'’équation (IV-35) s’écrit soutotame [Montroll 79] :

P(s,T) = 20,57 16 /21, (25,,3) expl-b,, (s? +e V)] (IV-37)
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Nous allons nous intéresser principalement a la variarfce Ho —,uf, ou 4y et u, sont

respectivement le premier et le second moment de kbdisbn, donnés par:

,0+2 2 p+2 ~ ¢
NG (e ey

r(,02 1/

H =

et w, =P et (IV-38)
2exp(t:)pe ) pr

1F1 est la fonction hypergéométrique de Kummer moelif@éimpinelli 05].

2 4 6 8 10

t

Fig.IV-1C- Représentation graphique du premier moment (
TWD prédit par I'équation (IV-38) pouk = 0, p = 2[Hailu 05].

La représentation graphique (;Lq(f) (Fig.V-10), montre que le premier moment varie en
fonction du temps d’'une maniére un peu particuliéreécroit tres rapidement de 1 vers
environ 0.975 autour dé =1, puis revient progressivement vers 1. Pimpinellaktont
attribués ce comportement a un artifice de calcubdlapproximation du champ moyen
utilisé lors de la dérivation de I'équation de FakRkRéanck ou plus probablement a une force
de dérive implicite dans I'équation (IV-27). Quoi’ijen soit, nous supposons qug = , 1
c’est a dire que cet effet n'affecte pas qualitatigat la variance de la TWD, qui prend alors
la forme suivante :

o2(f)=o2a-et) (IV-39)

ol 02 =<s? >—1=[(,0+1)/2bp]—1 et t =t/r.
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Une forme plus générale de I'expression de la varianda distribution, en dehors de

M1 =1, peut s’écrire sous la forme :

o’ =o21-e") (IV-40)
Par cette approche de Fokker-Planck, nous arrifinatement a I'équation importante (IV-
40), dans le sens ou cette quantité est une grantesurable aussi bien a partir des données

expérimentales qu’a partir des simulations numeésqgiCette formule constitue le point de
départ de tous nos calculs numériques.

Dans le paragraphe suivant, nous allons préseaterésultats de simulations Monte-
Carlo cinétique, qui nous ont permis de testerakdité de la démarche théorique que nous
venons de développer. Pour cela, il suffit de amir la variance issue des simulations
numérigues avec celle prédite par la théorie (€40)/

7.1.1. Modélisation numérique de la TWD

Les simulations Monte-Carlo que nous avons faites basées sur le modéle Solid-
On-Solid (SOS). Les processus cinétiques considdeds ce modéle comportent les
événements d’attachement/détachement des atonfesdedes marches et la diffusion sur les
terrasses mais excluent la désorption sur la surfaégligeable dans nos conditions de
simulation). Ces deux événements sont réalisés awexr probabilité proportionnelle

respectivement @xp(- N; E, /kgT) etvgexp-Eq/kgT). N; étant le nombre des premiers
proches voisins latéraux dun atome ett, est la barriere dénergie
d'attachement/détachement des atomes en bord debasgEy étant la barriere de diffusion
sur les terrasse&gT , I'énergie thermique ety est la fréquence de diffusion (ou fréquence

de saut d'un site atomique a un site voisin). Lefase initiale est une surface vicinale
(surface & marches) parfaite orientée dans la taireq100), dont les marches sont
parfaitement droites. Comme nous l'avons signaécdmemment, cette morphologie n'est
évidemment pas propre de I'équilibre. Par excitatliermique, et sous l'effet des répulsions
entropiques et des interactions élastiques etfoolalies, les atomes du bord des marches se
mettent & bouger, ce qui se traduit par une fliitnae ces marches autour de leurs positions
moyennes (si les interactions sont 'modérées’).

L'objectif recherché étant de comprendre la dynammiqu mouvement des marches.

Pour cela, nous allons procéder ainsi :
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- déterminer la distribution d’équilibre de la TWD.

- rechercher l'expression analytique de la constantdechps de relaxation des
marches vers I'équilibre numériquement et essayer @®hunier une interprétation physique.

- déduire les processus cinétiques limitant la dynamiquendeshes.

7.1.2. Paramétres des simulations

La surface initiale est représentée, dans notre algaijthpar une matrice de
dimension 2 telle que la longueur des marchekyesi0 000, le nombre des marches est fixé
aNt=5, tandis que pour la largeur des terrasses, nous avass pitiisieurs valeurs, L=4, 6, 8,
10, 15 (site), i.e. que la dimension de la matrice de siionladans la direction, X,
perpendiculaire aux marchds,, varie entre 20 et 75 sites atomiques. Des conditions aux
limites périodiques ont été appliquées dans les deux dinectiet y. Les barriéres d’énergie

sont choisies telles qued3<E, <042 eV et 09<Ey <11 eV. La température est

520K <T <580K , et varie par pas de K2 Des tests préliminaires ont été faits pour évaluer
I'effet des ces paramétres sur lincertitude des résuitasx. Ainsi, dans cet intervalle de
température, nous nous attendons a ce que les effets dasdim finie (en particulier la
longueur des marches dans la direction y (Fig.IV-10bis)hsoen significatifs pour étre sirs
gue nos calculs peuvent étre considérés statistiquememe étant assez représentatifs.

= —o—Ly=100 w
= . y ]
°0 . —o— Ly=1000 pgﬁ
8r T3 Ly=5000 S50
ﬁﬁnuﬁ —v—Ly=10000 L’ DDS Fig.IV-10bis- Effet de taille finie de:
b % marches sur la précision des mesures:

fluctuations de la variance de la TWD pour
plusieurs valeurs de la longueur des
marches, . L=6, T=580 K, Ea=0.35 eV,
Ed=1.eV.

1 1 1 1
20000 40000 60000 80000 100000
tt,o

A t=0, les marches sont parfaitement équidistantes. Baiss l'effet de I'énergie
thermique, les marches fluctuent et leur position évetuéonction du temps. Une image (ou
configuration) de la surface est enregistrée réguliereatemue fois que =t,,. (tmc = unité
de temps MC définie ci-dessous. L'enregistrement gaitterau bout d’'un temps de calcul

‘réel plus ou moins long qui peut varier entre quelgues heusgs’'piune dizaine de jours et

dépend principalement de la température de la surface dtadédsres énergétiques, c'est a
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dire, lorsque nous estimons que le systeme atteint sord@guilibre stationnaire (i.e. la
variance de la distribution ne varie plus dans le t¢rmbse moment l&, 'exploitation des
données peut ainsi commencer. L'information probablenaeptuls importante que I'on peut
extraire a partir de ‘photos’ de ces surfaces stochéss intervalles de temps équidistants,

est la distribution des largeurs des terrasses (TWD)) dio déduit la variancgr® a un
instant précis (une surface donnée) et son évolution tetigor

L'unité du temps At est choisie telle que, la probabiliB(At), pour qu’un
événement de diffusion ait eu lieu entre l'instangt l'instant (t + At )est proportionnelle a
exp(-At.F), ou F est la frequence total de tous les évenementsfidsion possibles.
Soit donc :

At =-Log[ Pb(At)]/Fiot (IV-41)
Pb(At), est un nombre aléatoire compris entre zéro #télau hasard a chaque mouvement
d'un atome choisis proportionnellement a sa prdib@bd’apparition qui suit une loi

d’Arrhenius définie précédemment. Un compteur deps t,., incrémente le temps de
relaxation a chaque événement de diffusion d'urenté At. Dans la suitef,,. = 108),

sera utilisée comme l'unité de mesure du temps dassimulations pour le cas des surfaces
a I'équilibre.

Des tests préliminaires sont nécessaires pour ngiainte bruit, quand on calcule les
fonctions qui nous intéressent, en faisant vanedes parametres et en fixant les autres. Une
moyenne sur plusieurs simulations (avec les méraeangetres) est parfois nécessaire pour
avoir un bon lissage des courbes. Notons que damgoe de simulation, le temps de calcul
est un facteur limitant. En effet, le temps néciesgeour atteindre I'équilibre est souvent tres
long. Néanmoins, on se contente parfois d’'une ssudilation lorsque le lissage est assez
bon et dans tous les cas, nous estimons que celpas’ beaucoup de conséquence sur les

résultats définitifs comme on va le vorr.

7.1.3. Résultats des simulations

Cette étude est basée sur la détermination de B P@dr extraire les informations
concernant la dynamique des marches. Nous allomgdwme part, gqu’il y a une différence
intrinseque dans la nature des interactions ergse nharches, fluctuantes a I'équilibre
stationnaire, selon leur orientation par rappota @#ente de la surface. D’autre part, nous

allons montrer que la constante du temps, dédyitartar des données numériques par un fit

158



Chapitre 1V. Interactions entre marches : étude de laistribution de largeurs des terrasses

de la fonction de corrélation temporelle prédite pafotenalisme de Fokker-Planck, a une
forme effective (une signification physique réelle) qui pou\étre liée a un processus

atomistique limitatif dans les simulations [Hamouda @4rSis a PRB].

a. Variance de la TWD, constante du temps de relaxation

La quantité qui permet de faire une comparaison entrdolesées expérimentales et
les données numériques est typiquement la variance déstlEbution des largeurs des
terrasses.

Nous avons vu (8.7.1) que, dans le cas ou la surface inisialene surface vicinale
parfaite (marches parfaitement droites, régulieremspaa@es, voir Fig.IV-12), la théorie

prédit une expression de I'écar-type sous la forme :
o(t) = oggV1-et7 (IV-42)

Dans nos simulationsgszat est la variance de saturation de la TWD (a I'équilibre
stationnaire) etr est le temps de relaxation vers cet état d’équilibike &st reliee a

lintensité du bruit blancy/T , dans I'équation de Langevin (pour la position des marches) par

la relation :Uszat =< W>2/F :

2 Fig.V-11-  Effet  de
8] —
0.20 A=0, p=2 lintensité de la répulsion, A,
: =714 MCS

entre marches sur la variance
de la TWD : la constante de
temps décroit avec
I'intensité d'interaction.
L’ajustement avec I'équation
(IV-42) (trait continu) est en
trées bon accord avec le
modeéle TSK des simulations

i hF Monte Carlo (trait
0.05 ¢ 2L A=0.5, p=4.47 discontinu) [Pimpi 2005].
" S y 1= 222 MCS
0 . 0 0 I I 1 I I I I I I I l ‘i‘
0 2 4 6

Puisque la constante de temps n’entre pas de maniéreitexgéias la force du bruit
blanc (dans I'équation de Langevin), un objectif principatée investigations et d’'un point
de vue fondamental, une démarche productive de notre &eprazst de montrer
guer correspond a un temps ayant une signification physique étend?ratiquement, seules,
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les simulations MC cinétiques permettent d’examiner pe tie probléme. Pimpinelli et al.
[Pimpinelli 05] ont utilisé I'algorithme de Metropolis poatudier le modéle TSK (Terrace-
Step-Kink) d’'une surface. lls ont trouvé un ajustementfaaant de I'équation (IV-42) dont
ils déduisent la constante du temps 714 MCS, ou MCS désigne l'unité de temps de
simulation Monte-carlo par site, lorsqu’il N’y a que tépulsions entropiques entre marches,
donc A=0 oup =2 ; tandis quer =222 MCS en introduisant des interactions répulsives

d’intensité A= 05, soit :p = 447. De méme, la constante de saturation de la varipoar t

infini, est en trés bon accord avec la valeur tioger prédite par I'équation (IV-39) pour

p=2: 0020 =<&? >-1=[(p+1/2b,]-1= 018. Enfin, ce résultat est, qualitativement,
0

concordant avec le fait qu€,, doit croitre (done décroitre) quangp augmente [Pimpi 05].

Dans ce qui suit, nous allons présenter les résultes calculs plus complets de la
constante du temps, ou nous avons utilisé des aiimns MC cinétiques, basées sur le
modele SOS (Solid-On-Solid), plutét que l'algorithirde Metropolis, qui utilise le modele
TSK (Terace-Step-Kinks), ainsi nous avons un mé&eldport de masse.

b. Signification physique de la constante du temps

Initialement séparées d’une distangceles marches fluctuent autour de leur position
moyenne<w >= L. La figure (Fig.IV-12) montre I'évolution de la nance de la TWD en
fonction du temps durant la relaxation des mareéhpartir de leur position initiale vers leur
position d’équilibre stationnaire. Comme prédit feaformule (IV-42), la variance suit une
croissance exponentielle. Elle croit relativemessea vite de zéro pour d’atteindre une valeur

constantesg,, au bout d’'un temps caractéristiqg@e plus ou moins long dépendant des

parametres de simulation. La connaissance de landépce der en fonction des ces
parametres permet, en principe, de déterminer ebohprendre les différents mécanismes qui
contribuent a la cinétique de relaxation des mar¢Hamouda 07-a].

Le but consiste donc a déterminer la loi de cetipeddance. Comme dans notre
modele numérique, les évenements de diffusion stiuee loi d’Arrhenius, on s’attend a
priori a ce que la variance suive elle aussi, umené exponentielle. La variable de

proportionnalité doit dépendre des< et de la fréquence de diffusiofg, soit :

r=1(<w>2,vp,6/kgT) I\V{44)
L’expression explicite de I'équation (1V-44) seréterminée en faisant varier un paramétre de

la simulation tout en fixant les autres.
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0.6 0 20000 40000 60000 80000 10(5)%00
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0.4 0.4
a/L
0-3 5 T=580 K, Ed=1.0 eV 103
| — o T=580 K. Ed=1.05 eV
0.2 4 T=530 K, Ed=1.0 eV Ho.2
—— Fitavec I'éq. (IV-42)
0.0 . . . . . . . 0.0
0 200000 400000 600000 800000

tMC

Fig.IV-12- Relaxation des marches : évolution de la variance de la TWbnetion du temps durant

la relaxation des marches a partir de leur position ieitfedarches parfaitement droites) vers leur
position d'équilibre stationnaire (marches en fluctuatiaioar de leurs positions d’équilibre
stationnaire). La variance obtenue par des simulaticBg9ymboles) est ajustée par une équation de
type IV-42 (trait plein). Les trois courbes different par seul paramétre de simulation. Les
paramétres maintenus fixes sohfxL,=30x1000, L=6, Ea=0.3 eV.

- Dépendance en fonction de la température(7)

Pour déterminer la dépendance de la constante du tempsvisisdg I'énergie
d'activation thermique (ou de la température), nous allxes E4 et E; respectivement a
0.35 eV et 1.0 eV, la températurevarie entre 520K et 580K. Le résultat est représentka sur
figure (Fig.IV-13) en coordonnées semi-logarithmiques. Odéstuit la loi suivante :

7 =Cr exp(e/kgT)

ou C; =871« 025).10"135, cette constante est a comparer a la valeur thégriq

<W>2

= 910713, I'écart relatif est de 3% avec la valeur prévue.

4y
De plus,& = (2.037+ 00))eV est a comparer &y+3E,= (1+3k0.35)eV= 2.05eV.
Compte tenu des incertitudes, la constante de temgdenction de I'énergie thermique a la
forme :
r Dexp(e/kgT) (IV-45)
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Fig.IV-13- (a) Evolution temporelle de la variance de la TWD remtésepour quatre valeurs de la
température T, (b) constante du temps de relaxatioen fonction de 14, avecl,xL,=30x1000,
L=6, Eq=1.eV, E;=0.35eV et T=520K, 530 K, 540 K, 560 K, 580 K

- Dépendance en fonction de I'énergid (&)

Nous avons varié la barriere de l'energie de diffusiep en fixant la barriere
d'énergie de liaison entre deux atomef, =035V, la température T=580K
(1/k T =20eV™?), la largeur initiale des terrassek,=6, et la fréquence de saut (ou
fréquence de diffusion) est toujours fixéeva:1013Hz. La figure (Fig.IV-14-a) montre
gu’en échelle semi-logarithmique, la constanteesiopis 7 suit une loi linéaire avee . Le fit
avec une droite donne une penteyy = 1984+ 0.4)eV"1 01/kgT, sachant que

1/kBT=20eV"1, et une constante de proportionnalit€y = @2+ 054).10_65, ce qui
permet d’écrire :
7(Eq) =Cq exp(ng Eq /KgT),
avec nq =ay/kgT = (099+ 002) O 1 ce qui signifie que la cinétique de relaxation est
proportionnelle a I'énergie de diffusiddy .
Par la suite, nous avons fix&y =10eV et nous avons varieE;. Comme

précédemment, nous avons pu écrire la constartenths sous la forme :
7(Ea) = CqexpaEa /KpT).

De méme, nous avons trouvé une pente, = 5889+ 2.15)eV"1 O03/kgT et

C, = (436+ 015).10 °s.
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La cinétique de relaxation est, a présent, proportiomn&ll3 fois I'énergie de liaison

puisque :ny, = a4/ kgT = (295+ 010) O 3 ce qui nous permet d'écrire la constante du

temps, en fonction de I'énergie d’activation ainsi :

r(£) O exp(Eq +3E,)/kgT] (IV-46)

T T T T i T i T ) T 1 10 3 T T T T T T T T T
) ] o~
1 72 (b
W a,=5889%215(eV) =] & | 021984404 (V)
(@] e i d : -
& - gt E
L To ™ //// 4
Y
10 /?E// . 0E E
102 ] % 1 1 1 1 1 02 ) | | | |
0.30 0.32 0.34 0.36 0.38 0.40 1

E(eV)

0.90

0.95

1.00

1.05

1.10

E(eV)

Fig.lV-14- Constante du temps de relaxation (a) en fonction de I'énergie de liaison, En fixant
Es~=1.eV et (b) en fonction de I'énergie de diffusion;,, En fixant E=0.35eV. Ces comportements
sont déduits & partir des mesures de I'évolution temporella dariance de la TWD. Pour les deux
figures nous avonsL,xL,=30x1000, L=6 et T= 580 K,

- Dépendance en largeur de terrassas(L)

Pour déterminer la dépendance du temps de relaxation erofowict carré de la

largeur initiale des terrassk$ (=< w>2 largeur moyenne des terrasses a I'équilibre), nous
avons fait varier la largeur initiale des terrasses ehgel5 (site), tous les autres parametres
sont fixes : L=6, T= 580 K, E£1.eV et E=0.35€eV. Les simulations numériques (Fig.IV.15)

confirment bien une variation linéaire en fonction<de >2, en effet nous avons trouvé que :
2y _ 2
r(<w>“)=(131£17) <w>

exp(e/kgT)
4VO

(IV-47)
cette pente est a comparer avec la valeur théori =159

Notons que nous retrouvons bien la valeur numéritg, si dans I'expression théorique
précédente, nous utilisons I'énergie= 2.027eV, déduite du fit (voir Fig.IV-13-b) au lieu de
la valeur théoriqueig+3E,=2.05 eV.
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Nous arrivons donc a I'expression suivante :

r =19exp(e/kgT) (IV-47)
ou o =<w>2/4vy ete=1E4 +3E, (IV-48)
4x10 : . - - - - ; -
T : Fig.IV-15- Constante du
ax1d i ] temps de relaxationr en

(131£17) fonction du carré dela
] largeur initiale des terrasses,
T L. Les autres parametres sont
] maintenus fixes : T= 580 K,

E~1leVet E=0.35eV

2x10'

1x10'

n n n 1 n 1 n
0 50 100 150 200 250
L

7.1.4. Discussion

- ng=1 et n; =3 montre que la barriere dénergie effective aux cpssus

d’attachement/détachement, varie commg «3E,). Ce qui signifie que la dynamique des
marches est déterminée par une loi ou I'extractiom atome d’'une marche droite faisant
rompre 3 liaisons. Ceci est, en effet, le procedsudiffusion le plus lent comparé aux autres,
puisqu’il est réalisé avec une probabilité plublfaigue le processus qui consiste a rompre
deux liaisons (atome de crans) ou une liaison &r{gtiome en bord de marche), créant une
paire de crans plutbt que le processus prétendit, ane énergieE| +2E,) dans lequel un
atome laisse (ou crée) un seul cran en quittantpaséion crantée dans une marche. Une
explication possible, consiste a supposer que Hasscdoivent étre formés au début du
processus de relaxation, ce qui nécessite le d&tamtit d'atomes des marches initialement
parfaitement droites. Que se passe t'il si nouspard’'une surface contenant initialement des
crans? D’autres réflexions suggerent que I'équalides marches nécessite la création de
nouveaux crans, indépendamment de [I'état initi|ciGmplique, encore une fois, les
détachements d’atomes a trois liaisons. Pour eérifes suggestions, nous avons calculé le
temps de relaxation en partant d'une surface aretdujours dans la direction [001], mais
initialement riche en crans. Comme précédemments awons varié I'énergie de liaisé&i

entre 0.3eV et 0.4eV en gardanky fixé a 1.0eV, les résultats sont regroupés sur la figure
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(Fig.IV-16). Si les atomes a trois voisins sont fixastmuve une pente égale a (40.18+ 2.7)
eV, ce qui signifie un facteun,=2. Cependant, si les atomes a trois voisins sorgslibie
bouger, nous avons trouvé une pente égale a (60.99 £V 1¥koit un facteun,=3. Nous
avons placé uniquement trois points sur la figure car n@wns noté aucune différence du
temps de relaxation par rapport au cas des marches pagnitdroites. Notons enfin, lorsque
les atomes a trois voisins sont immobiles, une dimonudie la constante de saturation de la
variance de la TWD et une augmentation significativeethops de relaxatiory , signe de la

difficulté rencontrée par les marches pour atteindretatndé&quilibre thermique stable.

1065 T T T T T T T T T T T

1 [ marches en créneaux,

Fig.IV-16- Constante du temps de

relaxation 71 en fonction

3 de I'énergie de liaison Ea pour des

] marches (001) : comparaison entre
] les marches en créneaux dans le
4 cas ou les atomes a 3 voisins sont
marches en créneaux. maintenus fixes (resp. libre), par

[ atomes d 3 voisins fixes

10F (40.18+2.7) eV

10°

i - atomes d 3 voisins ﬁéres: rapport aux marches initialement
GL e (60.99£7.1) eV ] parfaitement  droites. Mémes
: 7 ] parameétres de simulation que ceux
i . ~ marches parfaitement droite ] de la Fig.IV-14-a.
-7 (58.89 + 2.15) eV 1
10 030 032 034 036 038 040
E, (eV)

7.2. Autres cas particuliers

Le cas des marches parfaitement droites est un caspidgauement impossible a
retrouver dans la nature. Les surfaces réelles contiesnament des défauts plus ou moins
nombreux selon la nature du cristal (systeme crigfiaohique) et les conditions dans
lesquelles il a été préparé (orientation des marcihgse ae coupe, température). Le type de
défauts le plus répandu sur les surfaces vicinales etqeelnbus intéresse le plus ici, ce sont
les crans. Une question qui se pose : que se passeirtitiadement les marches ne sont pas
parfaitement droites et présentent des crans ? Autrafiteqtiel est le réle joué par ces crans
dans la cinétique de relaxation des marches? A priori, nous attendons a ce que la
cinétique de relaxation soit limitée non pas par le ¢&ment des atomes a trois voisins
(rompant 3 liaisons) comme nous venons de voir pour &shas (001) parfaitement droites,
mais plutét par le mouvement de détachement des atod®sxavoisins (i.e. en position de
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cran, rompant 2 liaisons seulement). Nous allons vosiaita densité des crans par marche,
joue un role particulier.

- Cas des marches orientées (001) en créneaux

Nous avons travaillé au départ avec une faible densitéadie soit 5 crans par marche.
Le nombre de marches et leur largeur initiale sont Ex®@s que ceux choisis précédemment.
Nous avons trouvé pratiguement le méme résultat obtermudge marches initialement ne
contenant aucun cran. C’est-a-dire que la variationedyp$ de relaxation en fonction de

I'énergie de liaison, E;, est une droite sensiblement confondue avec celle wbten

précédemment (marches parfaitement droites), soit une peisine de 60 eV. Ceci veut dire
encore, que la pente adimensionnée kgl , est égal a 3 et non pas a 2 comme nous

pensions. Nous avons supposé gue cela peut étre di au faitdgusité de crans par marche
est tres faible pour que ces dernieres puissent jouer amléfdrminant dans le processus de
relaxation. Nous avons alors multiplié le nombre desis par 100, soit 500 crans par marche
et nous avons refait les simulations et le calcul dyptede relaxation en fonction de I'énergie

de liaison E,. Le résultat obtenu est représenté sur la figure (Fgj7\¥), ou nous avons

gardé l'ancienne pente (58.89%2.15) pour pouvoir comparer. téapent des nouvelles
valeurs numériques de (en échelle semi-log) avec une droite, donne une perge/oisine
de la précédente, soit : 57.68+4.46. Cependant, elle a subtram&ation vers le haut
d’environ 2.65x\7, c’est-a-dire que le temps de relaxation est devenu lphgs Nous

pouvons remarquer également une augmentation de la condeasiurationog,; de la

TWD de ~0.5 & environ 0.7 (Fig.IV-17-a), soit une croissaiecé0 %.

Comment peut on expliquer cela? C'est-a-dire le fait @gentarches contiennent ou non,
initialement des crans, n'a pas modifié le processumistigue limitant la dynamique de
relaxation des marches vers I'équilibre/stationnairdgrdale fait que la cinétique de
relaxation est devenue, par ailleurs, plus lente. Pouvoir arriver & une explication, nous
avons essayé d’'analyser la morphologie des marches meleda premiers instants du
thermalisation. A notre grande surprise, nous avons tpm@ajue les terrasses ont tendance a
uniformiser leur largeur par un mouvement de détachememitaiees des crans (kinks) pour
devenir plus ou moins droites, malgré la persistance de @setqaux ou atomes isolés. Ce
n'est gu'aprés une premiephase transitoire « d’uniformisation » ou d’alignement du bord
des marches que la phase d’équilibrage proprement dite ewrdlitrement dit, tout se passe
comme si la vraie phase d’équilibrage commence de bB&tdes marches sont relativement

droites et paralleles. L'existence de ce temps transitekplique bien I'augmentation du
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temps de relaxation (décalage de la courbe vers le hautyélsse la (Fig.I\V-17-b) pour les

marches légéerement inclinées et riches en crans parrtaux marches parfaitement droites.
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Fig.lV-17- Cas des marches (001) : (a) racine carré de la vangntze TWD, O (t) et (b) constante
du temps de relaxatiom en fonction de I'énergie de liaison, Ecomparaison entre les marches
initialement inclinées (screw), et parfaitement drofstgight). Mémes paramétres de simulation que
ceux de la Fig.1V-14-a.

Pour finir, notons que la représentation graphique des histograme la TWD, passe
progressivement, d’une distribution de Dirac (marchesidé&jantes, uniformément
distribuées) a t=0 vers une distribution proche d’'ungsgianne a I'équilibre stationnaire.
Cette distribution est trés bien approximée par une fomcke Wigner (éq. IV-8) avep = 2,
ce qui est équivalent, dans lI'approximation ferngae (vue précédemment), a des marches
sans interactions autres que les fluctuations pigmes (nous revenons sur ce point dans le

chapitre V).

Examinons maintenant le cas des marches inclinéetst et riches en crans. C'est
l'exemple des marches orientées dans la directid®)(qu'on peut rencontrer dans les

surfaces vicinales du cuivre, par exemple (voipdhe-11).

- Cas des marches (110) en zigzag

Nous avons utilisé une matrice 3G00, les autres parametres de simulation restent

inchangés par rapport au cas des marches (001)s Means regroupé les courbes
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représentatives de I'évolution temporelle de la varigruae 6 valeurs de I'énergie de liaison :
0.3eV< Ea<0.42YV, sur la figure (Fig.IV-18-a).

o/l |

0.6

0.5 Hg

0.4
R 3 = Ea=0.30eV
0.3 = e Ea=0.32eV
'E Ea=0.35 eV
L]
L
-

v Ea=0.38 eV
0.2 Ea=0.40 eV

Ea=0.42 eV

%

0.1

.'& s 1 s 1 s 1
0

10000 20000 30000 40000
t (tMC)

0.0

Fig.lV-18-a- Cas des marches (110) en zigzag : & droite, la racinéecderla variance de la TWD,
o (t) tracée en fonction de plusieurs valeurs de I'énergie deti&a, avecl,xL,=~30x300, T= 580
K, E;=1.eV. A gauche, I'image d’'une surface relaxée pour Ea=0.35 eV.

Avant de faire une étude quantitative, comme celle g@cdkit pour les marches (001),
notons quelques remarques qualitatives :

- nous avons obtenu un trés bon lissage de I'ensembleodebes par comparaison avec tous
les autres résultats trouvés jusqu’ici.

- le temps de relaxation des marches (110) vers [l'dtéguilibre stationnaire est
considérablement diminué par rapport au cas des marches (001).

- une convergence trés nette de toutes les courbes(tflevers une constante de saturation
égale a 0.55, cette valeur est légérement supériaucelle obtenue pour les marches
d’orientation (001).

L’analyse quantitative, analogue a celle faite pdsgnment, montre que I'ajustement

de l'écart-type,o, par une fonction du type (IV-42)JO\/1—e"” T | n'est pas tout a fait

satisfaisant et notamment tout au début de laagtaxdes marches (t assez petit). Ce qui fait
gue les valeurs de sont sous estimées, surtout pour les énergiemideri les plus élevées
(Ea= 035%V). Nous avons alors réfléechi a une autre expressien ¢ sous la

forme suivante :
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UL
1+(@t/7)Y?

(IV-49)

Aprés avoir refait le fit avec cette derniere famct nous avons effectivement trouvée
globalement un meilleur ajustement que celui trqanéeédemment, méme si, dans ce cas, les
valeurs der obtenues, sont légérement surestimées a faibkrgiéa (Ea<0.35 eV). Mais
globalement, on trouve une variation linéaire dmedle semi-logarithmique de la constante du
temps de relaxation en fonction de I'énergie desdia, Ea, avec une pente égale a
(39.30+1.83) eV,. Sachant que 14K ~ 20 eV, la valeur prévue est égale aglik- 40 eV?),

ou on a fixé Ed=1.0 eV, T=580 K et en faisant vaEa entre 0.30 eV et 0.42 eV (Fig.VI-18-
b). De méme, en fixant cette fois, Ea=0.35 eV, T=K&t en faisant varier Ed entre 0.9 eV et
1.1 eV, on trouve une pente égale a (18.11+1.89) eui est aussi trés proche de la valeur
prévue : 1/kT ~ 20 eV™. Enfin, pour vérifier encore nos résultats, nousra fixé Ed=1.0
eV, Ea=0.35 eV, en faisant varier la températurentre 530 K et 600 K et nous avons
représenté les variations de la constante du tempsn fonction de 14, nous avons trouve
une pente égale a (1.57+0.09) eV, qui, avec lexriitgdes de calcul, reste proche de la valeur
théorique prévue : Ed+2Ea=1.7 eV.

100 F T T T T T T T T T T T

T o Simulation MC
- Fit linéaire

Fig.IV-18-b- Cas des
marches (110) en zigzag:
J constante du temps de
] relaxation 7 en fonction
de I'énergie de liaison [E
Mémes parametres que ceux
E de la Fig.IV-18-a.

10F

39.30+1.83 (eV?)

0'1 1 n 1 n 1 n 1 n 1 n 1 n 1
0,30 0,32 0,34 0,36 0,38 0,40 0,42

E, (eV)

En résumé, pour les marches (110) en zigzag, lataote du temps de relaxation,
varie exponentiellement en fonction de la quantii&d+2Ea)/kT. Autrement dit, le
mécanisme cinétique limitant la dynamique de relaxagist celui qui nécessite la rupture de
deux liaisons (soit une barriere d’énergie de 243 diffusion (soit une énergie égale a Ed)
de l'atome considéré ; ce qui correspond, énengétiggent, au détachement des atomes qui

ont deux voisins, c’est sont les atomes en posit@aran.
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Une derniére remarque, aussi importante, concerne la TNaBalyse numérique de
la distribution des largeur des terrasses montre queci@imlue, d’une distribution de Dirac
a t=0 (état initial) vers une distribution qui est b&guastée par une fonction de Wigner avec
p =1, atinfini (état stationnaire, final), en passgar un état intermédiaire op= 2
(régime transitoire entre I'état initial et I'étibal). Rappelons quep =  &st interprété, dans

approximation fermionique, a des marches en adgons attractives. Cette remarque pose
un point d’interrogation essentielle, mais peue éégitime, sur l'origine de ces interactions
attractives et/ou sur la validité de l'analogierenes marches fluctuantes et les fermions
libres évoqués dans la littérature.

Méme s'il est difficile, aujourd’hui, de donner usignification physique précise a ces
interactions inter-marches ; car théoriguementyibenpas de forces extérieures qui peuvent en
étre a l'origine (sauf des possibles artéfacts migués que nous ignorons et qui paraissent
négligeables). Néanmoins, cette étude a permis,laguremiere fois & notre connaissance, de
meétre en évidence une différence intrinseque (rdab)s la cinétigue de relaxation des
marches sur les surfaces vicinales (001) par ragp@k10). Une interaction plus étroite avec
nos amies expérimentateurs ou d’autres méthodesriquas, pourrait fournir des plus
amples explications. De toute fagon, c’est un pque nous continuons a investiguer. Une
étude paralléle débutera prochainement avec I'égdépMaryland (USA), qui aura pour but
d’étudier le probleme par la méthode Monte-Carldrigolis. Celle-ci utilise le modele TSK

(Terrace-Step-Kinks), ou il est plus facile d’irdtore des interactions entre les marches.

8. Conclusion

A partir de ces deux exemples de marches, d’otienginitiales (001) et (110), nous
pouvons résumé les résultats trouvés dans lespwiss suivants :

- Premiérement: nous avons mis en évidence, asidwilations MC cinétiques, une
différence intrinséque dans la cinétique de relarades marches sur les surfaces vicinales
selon leur orientation par rapport a la pente desudace. Les marches orientées (100)
fluctuent sous linfluence de leur unique interamtientropique, la TWD peut étre ainsi
comparée a un systeme de fermions sans interaat@&eri par une distribution de Wigner

avecp =2 (Fig.V-19). Pour les marches (110), ces derreatament une phase de relaxation

(relativement courte) qui, comme pour les marcli¥d ), s’effectue sans interaction autre
gu’entropique ; cependant, a I'état stationnaitg, fluctuent sous l'effet des interactions

attractives avep=1 (Fig.V-19), si nous restons dans l'approximatimarches-fermions.
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Notons que cette approximation, semble tout de méme rhomse, pour les marches (110)
gue les marches (001). Nous revenons sur ce point dans le dbapére de ce travail.

0.16

JTWD

12

0.08

0.04

SR IR 20 ]
16 18 20

0.00£

8 10 12 l;l
X (site)

18 20

Fig.IV-19- Histogrammes de la TWD a I'équilibre stationnaire (t=000) pour les marches (001) et
(110) avecL=6, Ea=0.35 eV, Ed=1.0 eV. Les fonctions de Wignen p=1) et B (p=2) sont
représentées en trait continu, les symboles sont leatésde simulation MC cinétique.

- Deuxiemement : le mécanisme atomistique limitantlaxation des marches vers
I'état d’équilibre/stationnaire correspond au détachemestatiemes : a trois voisins dans le
cas des marches orientées initialement suivant lataire (001), et ceux a deux voisins
(kinks) dans le cas des marches orientées initialesu@rdnt la direction (110). L'équilibrage
des marches, nécessite donc la création de nouveaisx G@pendant, dans I'état stationnaire
(ou la variance de la TWD atteint une valeur constal@g)narches fluctuent ; mais comme
la distribution de largeurs des terrasses reste inchandeé@netion du temps, le nombre de
crans est donc constant.

- Enfin, nous aboutissons a la conclusion intéressarntarge : I'équilibrage d’'une
marche et les fluctuations entre marches a l'équildtationnaire sont deux phénomenes
qualitativement différents. En effet, la derniére $iétaavec un nombre de crans constant,
tandis que le premier processus nécessite la créatiomodesaux crans. Cette situation est
un exemple important de situations ou le théoréme deufition-dissipatioff [Landau] est
mis en défaut ; les configurations initiales arbitrasest loin de I'équilibre. En d’autres
termes , a partir d’une distribution d’équilibre, lasctuations qui ont la forme de I'équation
(IV-35), ne conduisent pas forcement a des configuratiotigl@s arbitraires comme par
exemple dans le cas un cristal parfaitement taillé descmarches droites et une distribution

uniforme.

10 | e théoréeme de fluctuation-dissipation est un théoramdamental de la thermodynamique qui relie les
fluctuations d'un systéme a la partie dissipative déganse a une excitation extérieure.
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Chapitre V

Effet du depoét sur la forme de la
distribution de largeurs des terrasses
(TWDs)
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1. Introduction

Comment changent nos simulations dans le cas d’'uarsgshors équilibre : quelles
sont la nature et éventuellement l'intensité degaet®ns qui régissent le mouvement des
marches ? Ce chapitre a pour but d’essayer de réponéequestions. Nous nous sommes
donc intéressés a I'étude de l'effet du flux de dépodt suMiDI des surfaces vicinales en
cours de croissance.

L'analyse de la TWDs est largement menée a I'équilibependant peu de travaux
traitent des surfaces hors équilibre. Cela peut s’expligelerpartie, par les difficultés
rencontrées pour calculer la distribution des largeursedasses pendant la croissance. En
effet, nous avons vu dans les chapitres précédents geriases en croissance développent
souvent des instabilités cinétiques (mise en paquets et mgardkra marches, formation de
germes et d’ilots, etc.). En présence de ces instabiligss pouvons comprendre qu'il
devient trés difficile, voire impossible, de calcularTWD sur des surfaces avec une telle
rugosité. Par conséquent, nous nous limiterons aux casampliude de linstabilité ne
dépasse pas une certaine limite. Cela nécessite doaloin judicieux des paramétres (ou
plus précisément leurs valeurs relatives) dans les dionda par exemple, ne pas travailler &
tres basse température ou a trés haut flux pour évimtation des tlots surtout et se limiter
aux premiers stades de I'apparition de l'instabilité (@s.dremieres couches déposées).

Nous avons utilisé notre modele de croissance déciégeenment (chapitre I). Le
programme de simulation est celui utilisé a I'équdiliiu chapitre IV auquel nous avons
ajouté I'événement de dépbt avec un flux, F, d’atomepp&ans que c’est un modéle SOS
de Monte Carlo cinétique assez simple ou :

- aucune asymétrie d’attachement au bord des marchegi(®&S) n'a été introduite,
sauf dans un seul cas que nous mentionnons au cours d&twedte

- les marches n’interagissent pas énergétiqguement ehlé&® autrement que leur

interaction entropique (répulsive).

2. Effet du dépbt sur la forme de la TWD : Etude galitative (2D)

2.1. Cas des marches orientées (100) : interactions réputs

Comme nous venons le mentionner, dans ces simulatiussavons notamment prété
attention a l'influence de la valeur du flux de dép6t sdolene des marches. L'amplitude de
l'instabilité doit rester relativement faible pour queckdcul de la TWD soit le plus fiable
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possible. Nous avons utilisé une matrice de dimenisionLy = 200k1000, un nombre de
marchesNs=20, et donc une largeur de terrasses, L=10. La barriéredjie a la diffusion,

est choisie égale By =1.0 €V, et la barriere d’énergie d’attachement/détachentent0.3

eV, la température est fixéeTa723K. Apres plusieurs essais a différents flux de dépbt, nous
avons limité notre étude sur trois surfaces réaliséds 2 0.1, 1.0, et 10 ML/s. Ces flux
correspondent pour la valeur minimale a un effet du dégbtaepeine perceptible ; au
maximum, au développement de linstabilité des méandresigueef(V-1) représente ces
trois surfaces a gauche, dont les histogrammes de la ToifBspondants sont représentés a
droite. Ces images sont des clichés obtenus aprés le @e@@d&0 monocouches (ML), temps
au bout duquel nous estimons avoir largement dépassé leeréginsitoire caractérisé par

une croissance rapide de la variance de la TWB, et atteint le régime stationnaire
caractérisé par une valeur de faiblement variable autour d’'une valeur moyenne pour les
trois flux utilisés. Ces images montrent bien qu'’il yre différence dans la configuration des
marches en fonction du flux. Cette différence peut @emntifiée en calculant I'écart-type de
la TWD, o (voir Fig.V-2).

Interprétation

L'analyse des trois images de la figure (Fig.V-1), permeitdig#e plusieurs
conclusions intéressantes [Hamouda 07-b] :
- a bas flux F=0.1MC/s), les marches sont relativement droites btedls de marches sont
[égerement perturbées (faibles distorsions) et la T@ddertrés proche de celle a I'équilibre.
La courbe de la TWD est bien décrite par une distributien Wigner avecp=2,
correspondant au cas des “fermions libres” soumis uniqunégédeur interaction entropique.
A fort flux, les marches sont beaucoup plus tortueuse3W® subit un rétrécissement
significatif de la distribution autour de la largeur moyedas terrasses <L>=10. Le meilleur
ajustement des histogrammes avec les fonctions de Widoane: p=4 et p=5,

respectivement, pol=1.0 etF=10 ML/s. Ces valeurs dg>2, révélent la présence d’autres

interactions répulsives (autres qu’entropiques) entre laschres. En d’autres termes,
laugmentation du flux de dépét induit des répulsions ‘@ffees” entre les marches qui tend
a uniformiser la largeur des terrasses, d'ou une TWD deguiplus étroite.

- Pour les valeurs du flux élevées (notamment pedr0 MC/s), la TWD est également bien
décrite par une gaussienne, bien que dans ce cas, il esliffiéle de déduire directement

'intensité d’interaction effective.
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Fig.V-1- Distribution des largeurs des terrasses (TWD). A gauchdacgsrvicinales (20.000)
simulées avec un modéle de croissance ou aucune asymédsie pnésente. Les images
correspondent a un dép6t de 150 ML, a une température de 728K, éetergie : Ea=0.3 eV et

Ed=1.0 eV. La largeur initiale des terrasses est L=t8=&n seul parametre varie :

le flux de

dépbt: (a) F=0.1 ML/s; (b) F=1 ML/s; (c) F=10 ML/s. dxoite sont tracées les TWDs
correspondantes (symboles). Les courbes en trait plpnésentent des gaussiennes, ajustées
grace au parameétrg . Les courbes en trait discontinu représentent des fosctie Wigner,

ajustées grace au paramepe
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Fig.V-2- Ecart-type de la variance de la TWD: représentation de la racine carrée de la variance en
fonction de I'épaisseur de la couche déposée, pour trois Be®.1 ML/s, F=1 ML/s, F=10 ML/s.
Aprés un régime transitoire trés court, un régime stadioas’établit. Méme paramétres que Fig.V-1.

- Le méandrage des marches croit avec le flux du dép6t.péatiétre décrit comme une
décroissance de la rigidité des marches. En effetquelifintensité réelle de la répulsion
entre marches, A, est nulle, l'intensité adimensienAé(produit de A par la rigidité) ne
change pas (par conséquent, la valeuppdeeste elle aussi inchangée). Comme dans nos
simulations A croit (ou la température effective déjraen fonction du flux (Tableau V-1),
donc forcément c’est la rigidité des marches qui agla

- Enfin, pour le flux le plus élevé, nous remarquons queaioes marches risquent de se

replier sur elles-mémes en quelques endroits, rendant Itggotfermionique de marcheur
libre (fonction a une seule variabit)), peu valide.

~

Flux Ogauss P A
0.1 4.16 2.07 0.04
1.0 3.05 4.59 2.97
10. 2.88 5.24 4.26

Tableau V-1- Evolution des paramétres caractéristiques de l'intedSitteractions entre les marches
en fluctuation apres dépot de 150 ML (état stationnairdprention du flux de dép6t.

En résumé a faible flux, la croissance ne modifie pratiquemeas la forme de la TWD.
Nous retrouvons le résultat connu a I'équilibre a sadedr marches fluctuant autour d'une
largeur moyenne, <L>, sous l'effet de leur unique intesacéintropique. La TWD montre
une distribution proche de la fonction de Wigner gee@. Par contre, a fort flux, la forme de

la TWD dévient plus étroite, signe de la présence desartions effectives répulsives. Ces
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interactions répulsives s'opposent au rapprochement deshesaentre elles et tendent a
uniformiser la distance qui les séparent (sur les hiatogres, on peut noter une diminution
du pourcentage de terrasses a faible et a grande largieuy)-1-c).

Quelle est l'origine de ces interactions effectivesné&alité, bien que notre modéle
de croissance ne contient aucune asymétrie d’attacheldahement au bord des marches,
la croissance induit un mouvement des marches, dontotie rde croissance se fait par
écoulement, autre que celui induit par les fluctuationsrtigeres. Ce mouvement de marches
induit par le flux de dépét, constitue en lui méme une sode dissymétrie. Une telle
dissymétrie engendre un courant de particules en surfatelal@érivée par rapport a la
largeur des terrasses, peut nous renseigner sur les cosdig stabilité de la surface. Le
calcul de ce courant sera présenté au troisieme paragraph

Mais avant cela, examinons ce qui se produit lorsque leshemsont décalées de 45°
par rapport au cas précédent (marches orientées darectiod [110]).

2.2. Cas des marches orientés (110) : interactions attractives

Comme, dans le paragraphe précédent (8.2-1), nous avoosdéverminer 'effet du
flux de dépbt sur la distribution de largeur des terrasses anas des marches (110).
Rappelons que dans le chapitre IV, nous avons mis en éeideristence d’interactions, de
type attractives, entre les marches (110) relaxéesi@volers I'équilibre. Les simulations
hors équilibre confirment encore le caractére atfragi ces interactions. En effet, nous
trouvons que :
- pour x = 0, la TWD a une valeur relativement faisteggis non nulle (voir Fig.V-3). Ce
constat implique gqu’une superposition "partielle” de magchient de se produire donnant
lieu a des terrasses de largeur nulle. En étudiant lageisnde ces surfaces, nous pouvons
effectivement voir plusieurs endroits de chevauchement ésg¢ marches ou simplement des
points de contacts entre deux marches voisines. DangreBaendroits, nous pouvons
remarquer aussi l'apparition de terrasses trés largeen@s dans l'orientation (001)) et
d’autres tres petites ce qui se traduit par une dissynu&tri@ TWD due a I'élargissement de
cette distribution vers les grandes terrasses. Cetsgnaddrie de la TWD, s’accentue en
fonction de I'épaisseur de la couche déposée : on assisie phénoméne de facettage.
L'origine de ces interactions attractives ‘effectivesste pour l'instant une question posée,

néanmoins nous pensons qu’il peut s'agir dun mécanisme somp@ue
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d’attachement/détachement des atomes en position de seapsoduisant sans dépense
d’énergie et qui peut expliquer au moins ce phénomene deafgeett

- contrairement aux marches (001) (Fig.V-1), nous remasjgae le flux de dépbt n'a pas
beaucoup d’effet sur la forme de la TWD : les troisritistions représentées sur la figure (V-
3), pour trois flux différents, sont trés procheséules autres. Ceci peut s’expliquer ainsi : si
nous admettons que le flux de dépét induit des interactibestives répulsives entre marches
(comme nous l'avons mentionné dans le cas des marches, (E80))teractions attractives
effectives sont probablement beaucoup plus intenses ges deks aux flux de telle sorte
gue ces derniéres ne soient guere perceptibles. La distnbedimmune aux trois flux, ne
peut évidemment pas étre approximée par une distribution glee¥Vicomme on peut le voir
d’ailleurs sur la figure ou nous avons tracé la fonctionWgner la plus proche pour
comparaison, ni par une gaussienne a cause de la dissyetétti fait que la TWD (x=0) est
non nulle. Par conséquent, la formulation fermionique nat pas s'appliquer a cette
orientation des marches car, méme si le modéle desaree (SOS) interdit le croisement des
marches, la superposition (mise en paquets partielle de)tetdre elles est toujours possible.
Or deux marches qui se superposent équivalent dans cettxiagbimn a deux fermions
dans le méme état quantique (impossible). Cette analoggé plus donc valable dans le cas
des marches (110). D’'un autre c6té, la dissymétrie de tldbdison, exclut la possibilité de
proposer un ajustement par une forme gaussienne, quel que fiwit de dépot utilisé dans
ce travail. La distribution de Wigner la plus proche whisurs numériques, pour les trois flux

utilisés, correspond @ =1.2. A titre indicatif, a cette valeur dg correspond une intensité

d'interaction : A =-024, clest-a-dire des interactions de type attractdss le modele de
Wigner.

En conclusion, une fois de plus nous avons mis @egee la nature attractive des
interactions entres les marches (110), qui se mesteifpar la reconstruction de la surface
(chevauchement des marches et apparition des dajettés nettement observable sur nos
images de simulations. Notons enfin que l'origineygique de ces interactions attractives
reste difficile & expliquer malgré le fait qu'ebeété mentionnée par certains auteurs sur des
systémes assez différents. Par exemple, en utilisamodéle de simulation MC a 1D, Liu et
al. [Liu 97] pensent que le phénoméne de recorsirugpeut générer des interactions
effectives attractives entre marches sur les sesfacicinales [Liu 97], conduisant a
lapparition du step-bunching. Des interactiongaatives d’origine phononique, ont été
également mises en évidence par Barreteau et atrg@au 02] dans le cas du cuivre
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Cu(111). En effet, en utilisant un potentiel empirique a plusi corps, cet auteur a montré
par le calcul, que la contribution vibrationnelle a I'éjierde marche, varie en fonction de la
vicinalité et que cette variation s’amplifie avec la pémature, sans pour autant pouvoir
prouver formellement que cette interaction est toujotiraciive quel que soit I'élément ou le

type de marche.

0.10 F————— T T T T T
ML=150
o F=0.1
0.08} 5 o F=1. i
8 F=10
. —P(p=12
0.06 .
= S
YA i
0.02}-4 N .
@
Yo o] A N A R R . A VS VALY
0 5 10 15 20 25 30
 (site)

simulées avec un modele de croissance ou aucune asymédtiprégente. Les images correspondent
a un dépoét de 150 ML, a une température de 723 K, et les énekzied.3 eV et Ed=1.0 eV. La

largeur initiale des terrasses est L=108=<Seul le flux de dép6bt varie: (a) F=0.1 ML/s; (b) F=1
ML/s ; (c) F=10 ML/s. A droite sont tracées les TWsrespondantes (symboles), une fonction de
Wigner (trait plein) pouro =1.2 est également représentée pour comparaison.

Voyons maintenant la forme de la TWD lorsqu’on introduiite dissymétrie de

diffusion en bord de marche, plus exactement due a unkSte

2.3. Effet d’'une barriére ES : intensification des inteactions

L'influence de l'effet ES sur la TWD a été bien étudiée Widecoq et al. [Videcoq
01] avec un modeéle a deux particules. Nous nous conteitiods rappeler rapidement les
principaux résultats.

Surface instable vis-a-vis du méandrage des marches (bameES direct)

Dans ce cas, nous disposons d’'un ensemble de simmsldfay.V-4-a) menées, a la
base, pour étudier le cas du cuivre avec notre modelexaedpaces chimiques (chapitre II).
Ce sont les mémes surfaces montrées sur la figure I{Eigd) mais apres dépdt de 5

monocouches, c’est-a-dire au début du développement de l'iitétaleis méandres pour 4
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flux différents. Ce résultat indique que la présenceallbarriere ES déstabilisante vis-a-vis
du méandrage, engendre de nouvelles interactions répul&veggng cinétique encore plus
fortes que dans le cas précédent (sans barriere). Celétpeabmpris en regardant la TWD
dont la largeur, w, est de plus en plus réduite a mepueelintensité du flux de dépot

augmente. Le tableau (V-2) illustre les valeurs prisedepparametreo qui ajuste le mieux

cette distribution et de l'intensité A de ces intexauti déduites des équations (€q.V.11bis) a

partir des mesures numériques de la variapéede la TWD. On peut remarquer que ces

valeurs sont nettement plus fortes que celles obtenosdaaiére ES.

Flux o p A

0.001 2.817 4.317 2.502
0.003 2.312 6.799 8.157
0.005 2.031 9.046 15.937
0.010 1.868 10.833 23.924

Tableau V-2- Evolution des parametres caractéristiques de I'intedSitéeraction entre les marches
en fonction du flux, aprés dép6t de 5 ML.
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Fig. V-4- Effet d’'une barriere ES sur la TWD : en haut de la Bgumorphologie de la surface en
fonction du flux de dép6t, en bas: les TWDs correspondalggssymboles sont les simulations
ajustées par des gaussiennes (traits continus). VicB&Ix360, L=9, T=280 K, Ea=0.12 eV, Ed=0.5
eV, Eb=0.1 e\(barriére ES directe ML.
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En réalité, ces comportements sont les mémes que aeservés par Videcoq
[Videcoq 01], mais avec d’autres paramétres de simulatimpambles a ceux du Silicium.
L'intérét de présenter ces résultats est double : d'urieqeda prouve que ces comportements
sont généraux et reproductibles (les programmes sontediff3ret d’autre part, leur validité
pour des systémes physiques difféerents. En effet, noossawtilisé des parametres de
simulation (flux, température et énergie) comparablex des conditions de croissance du
cuivre, alors que celles utilisées par Videcoq ont uneoddr grandeur beaucoup plus élevé
(proche des conditions de croissance du silicium, Si).

Surface instable vis-a-vis de la mise en paquets des mags (barriere ES inverse)

La présence dans le modele de linstabilité de mise en gadai} contrairement a
l'instabilité de méandrage, introduire des interactionschemarche attractives ce qui doit
avoir pour conséquence d’élargir la TWD. Videcoq et allf¢bq 01] avaient étudié ce cas en
détail avec un modéle a deux particules en montrant emtnla TWD évolue en fonction du

temps de depot : la distribution gaussienRg ) au début de la croissance devient de plus en
plus dissymétrique, se rapproche d’une distribution de &Yif3,) a temps moyen, et €volue

enfin, apres un temps long, vers une fonction composéesieleux fonctions avec deux
poids différents qui évoluent progressivement en fonctiontemps de dépét. Plus tard,
Richards et al. [Richards 05] ont repris ces résultatsx@mtrant analytiguement le passage

explicite de p a o. Dans un second modele de mise en paquets de marchessaula

particule, Videcog a montré que la TWD se décomposeerdistribution de Wigner et une
exponentielle cette fois avec deux poids différents goiluént également en fonction du
temps de dépbt. La différence de résultat entre les medeles, est attribuée a la stabilité de
la surface vis-a-vis du méandrage dans le second modelegaleli® ne I'est pas dans le

premier.

3. Effet du dépot sur la forme de la TWD: Etude quatitative (1D)

Nous allons maintenant étudier comment calculer le cowagendré par le flux de
dépdt, qui est a l'origine des interactions effectiveseetds marches vues au deuxieme
paragraphe de ce chapitre. Pour cela, une étude analytiqueldéme est nécessaire. Nous
commencgons par une description de notre modele de eroéssaec une approche linéaire a

'aide du modele BCF (voir chapitre 1), puis nous déduidamtensité du courant d'adatomes
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sur les terrasses en fonction du flux de dép6t et denke pke I'interface (ou linverse de la

largeur des terrasses).

3.1. Approche linéaire par le modéle BCF

Le modéle BCF permet de faire une description atomistiguietient compte du flux
(Flux, F, par unité de temps et de surface) d’atomes atraua la surface, leur désorption
(avec une probabilité, &/par unité de surface), et leur incorporation au bord des egrEh
générale, nous nous plagons dans I'approximation quasi-stafige(e,t)/ot =0) pour
calculer la concentration et le courant des pdeg;Lcar la vitesse des marches est négligeable
par rapport aux cinétiques de diffusion et d’inargtion. Cependant plus le flux est grand,
plus la vitesse des marches est grande et c’esmast pour les valeurs du flux les plus
grandes gue l'on constate la présence d’'une répuéstective (voir §8-2). Afin d’éclaircir ce
gui se produit réellement a I'échelle atomigue, 1allons mettre le probleme en équation.
Nous écrivons :
- L’équation d’évolution de la concentration d’atesnsur les terrasses d’ou on en déduit le
courant.
- L’équation du mouvement des marches : on en téawitesse des marches et I'évolution
temporelle de la largeur des terrasses, a partagielle on extrait une équation de Langevin.
La résolution de cette équation de Langevin, mogehoertaines approximations, permet de
déterminer la variance de la TWD.

Cm(X) 5
W1 e T
Wi . \
Wm+1
Xm-1 Xm Xm+1

Fig.V-5- Train de marches rectilignes et paralléles, descendeng & sens de l'axe des Les
positions X, des marches ainsi que les largewrsdes terrasses sont indexées dans le seng des
croissants, comme indiqué.
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3.1.a. Equation d’évolution de la densité d’atomes sur les terrasses

A une dimension, la concentration d’atomes sur unessgraiécrit (voir chapitre |, 8.5.2.a) :

2
oc(x.t) _ 0%c(xt) _1 c(xt) +F (V-1)
ot x> T

Pour résoudre cette équation, nous allons négliger rmté@sn (car nous n'en tenons pas
compte dans nos simulations~ «) et en faisant le changement de variable suivant :
&= x-ot, 'équation (V-1) s'écrit :
d°c ac
2TV =
¢ ¢

-F (V-2)

La solution de I'équation homogéne associée a I'équatie?) est
c(é)=A+ Bexp{— %j

OUA etB sont des constantes. Une solution particulier@/e®) est p(¢) =-F¢/ v .
Donc
c(é) = A—F—{ + Bexr{— ﬁj
v D

Les constantes d’intégration sont déterminées ti plas conditions au bord des marches :

c(ém) = C(éme1) =c®9=0 (V-3)

Nous trouvons finalement la concentration des @algs sur larf+1)°"terrasse :
E 1-exp[ (x=xp)]
Crn+1(X) = —(Xm = X) +— W41 » (V-4)
v
i 1- eXp[B Wmn+1]

La vitesse d’'une marche est proportionnelle au @iatomes arrivant a cette marche de la
gauche et de la droite (voir Fig.V-5). Pound™ marche, elle est donc donnée par :

. ac ac
'm=Xm =D g::l X=Xm D" X=Xm (V-5)

o0x

Tout calcul fait, on trouve I'expression suivante
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W, ex(Lw ) Wex(—Lw)
)'(m:E m+1 p2D m+1_ m €XP op 'm

(V- )
sinh S m+ sinh S m
! (2D . 1) ! (2D . )

Notons qu’a I'équilibre (lorsque toutes les terrasseslaméme largeuw, =<w>=/¢, pour

toute n), les marches avancent toutes avec la méassep = F./

3.1.b. Intensité du courant

Le courant de non-équilibre sur la1)*™terrasse est donné par :

b oc,. oc .
Jneq =J"+J = _Da—r;l X=Xy ar:( : X=Xme1 (V-7)
Soit :
2FD Fw
Jneq = - el (V-8)

v tanh(% W)

Lorsque le courant des particules sur les terrassespasdrop élevé, les marches fluctuent
autour de leur position moyennew<=/¢. En tenant compte de l'expression de F./, ce
courant s’écrit :

2D F/

J e (V'g)
"0 tanhEFr?/2D)

Avec m=m/D/F , etm=1/¢ est la pente de la surface, le courant de non-équieoe

s’écrire sous une forme plus simple en fonctiomtte

JIneq(M =FD {m-Wm} (V)10
Ce courant est représenté sur la figure (V-6-a). Il dimprogressivement de zéro pdes
0.1 ML/s vers des valeurs négatives relativement faillasvaleur négative du courant
signifie que la surface est instable vis-a-vis du méandragdér8&e par rapport a la pente de
la surface est positive, la surface est donc au comtstable vis-a-vis de la mise en paquets
des marches [These de Videcoq]. Notons que ce calculpdssvalable a faible pente, car la
surface ne croit plus par écoulement des marches.rB’patt, la forme du courant de non-
équilibre indique que plus est petit plus la surface sera instable.
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(a) (b)
0 v T v T v L — —— T T L S RS | T T T T
or — ‘ 1
3./ (FD)" 1 I o
2] g ne | :
4 / q Al ‘]neq *10 \\f i
8 : i -2 — '\ 4
3L \\\ i
121 . L=10, F=1ML/s, D=10"s"
-4+ A B
64 || 4 i L
| St R
| - B
-20 | 1 1 1 Il 1l il N P 1l N
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Fig.V-6-a-b- Courant de non équilibré,e, représenté en fonction : (a) de, (b) du flux F.

En effet, le courant de non-équilibre et sa dérivée rppport a la pente de la surface

augmentent en valeur absolue quanddiminue. Or,m est inversement proportionnelle au

flux, donc les instabilités de la surface ont tendancarapdifier a fort flux (voir Fig.V-1-c,

les marches sont plus perturbées). Quantitativemengus regardons les valeurs prises par

J.., €t sa dérivée, avec les parametres utilisés dansmakkgons :D= vyexp(Eq/ksT), Wb =

neq

10" s, Eq= 1.0 eV,T= 723 K, et/=10, nous trouvons qué,., vaut O lorsque le flux tend

neq
vers 0, il est de l'ordre de -1,55:3@our un flux de 1 ML/s et 100 fois plus fort (en valeur

absolue) pour un flux de 10 ML/s (Fig.V-5-b). Donc mém}a] §gq\ augmente avec le flux, il

reste tres faible. La tendance au méandrage est dorfaibres Ceci explique pourquoi on ne
voit pas réellement l'instabilité apparaitre a part ldg#gseondulations du bord des marches.
D’autre part, nous nous attendons aussi, a ce que lesafliects de la distance entre marches
soient d’autant plus petites que la dérivée du courant par rtapgcest grande en valeur

absolue. La dérivé de I'équation (V-9) s’écrit :

0J 2,2
g 2O F P (V-11)
¢ 0% tank(F°12D)  Dsink® (F0° /2D)

- Effet du flux F sur l'intensité des interactions etre les marches A
La courbe de I'équation (V-11) est représentéelauigure (V-6-c) en fonction du flux.

Comme c’était prévu, nous remarquons bien une anigtien de‘aJ neq/aﬁ‘ avec le flux. En

effet, pour F<1 ML/s, ‘6Jneq/6£‘D0, tandis que pourF >1ML/s, ce courant croit

légérement en parfait accord avec I'accroissemelfiirdensité des forces répulsives entre les
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marches qui se traduit par une augmentationod®u encore par une diminution de la

constante de saturatiop,,, de la TWD (voir Fig.V-2 pour les trois flux considéres)

ok - _
a0} [0, )dg* 10 N\ |

20+ \ -

40+ 4

50 .

’ Flux (ML/s)

Fig.V-6-c- La dérivée du courant de non équilibre représentée endomitt flux.

- Effet de la largeur initiale des terrasses sur litensité des interactions entre les
marches A

Enfin, pour connaitre l'effet de la largeur initiale desrdsses,L, sur lintensité
d’interaction entre les marches, nous avons fait vdrientre 2 et 15 et avons calculé la
variance de la TWD correspondante (Fig.V-7-a). Le flulisétpour ces simulations est fixé a

1 ML/s. La représentation de.,, en fonction du produiFL =» (Fig.V-7-b), suit une loi de
dépendance logarithmique du typeogy U In(FL . Xeci signifie une divergence

logarithmique de lintensité d’interaction entre marcla®c la vitesse d’écoulement des
marches. Rappelons que, sans dép&0( voir chapitre 1V), la constante de saturation est
guasiment indépendante de et le temps de relaxation des marches vers I'équilibre

stationnairer , varie enLZ.

Le courant de non-équilibre varie commk,, ~ —FL, et l'intensité des interactions

entre marches,;&~L4 (Fig.V-7-c), pour,&>0. Pour les terrasses larget $10), les
interactions entre marches peuvent étres modélssedes interactions effectives fortement
répulsives (un parametge relativement grand), 'approximation gaussienndad@WD est

assez bonne (Fig.V-8). Pour les petites valeurs e =< 4), la TWD n’est plus symétrique
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et donc le fit de la distribution par une gaussiennetrést médiocre ; dans ce cas, il est
difficile d’en déduire des conclusions sur la nature dentesactions.

~

L (o/L)sat ® P A

2 0,66 6,6 0,26 -0,11
4 0,51 51 1,08 -0,24
8 0,35 3,5 3,28 1,05
10 0,29 2,9 5,16 4,08
20 0,17 1,7 16,54 60,12

Tableau V-4- Evolution des parametres caractéristiques de l'intedSitéeraction entre les marches

fluctuantes en fonction de la largeur initiale des terrassés constante de saturatiqi@/L)sa; est
calculée a partir de la figure (V.7) en faisant une moyentre 100 et t=400 ML.

1,0 T T T T T T T
o/<L> } <L>=2 |
I 3.1 <=4
L F=1ML/s, Ed=1eV,Ea=0,3 eVjj=10"°s <l>=8 1 . . . . .
0,8 — <L>=10__ o.sag,s -
I <L>=15] -
o
W N 06+
0,6 — \9—0.216 +0.012
L A AW AN AN AN A A SITALN AT
|/ | 0.4} .
04 B & R
M 0.2 a 9
0,2 - B
L g 0.0 L L L L L
0.5 1.0 15 2.0 2.ﬁ_| (FL) 3.0
0,0 T T T T T T T
0 100 200 300 t (M L) 400

Fig.V-7- Evolution de la TWD en fonction de I'épaisseur de la couchesdép: I'écart type
adimensionné @ /L)(t), représenté pour plusieurs valeurs de la largeur initiakerdaessesl., avec
F=1ML/s, Ed=1 eV, Ea=0.3 eV. A droite, est représertéepnstante de saturation de I'écart-type

O 55t adimensionnée en fonction de logarithme du prodklit=o».

Fig.V-7-c- Evolution de
'intensité des interactions entre
s les marches en fonction de la
largeur initiale des terrasskes
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1 M 1 M 1 M

W=2.12+0.08-->p =0.93 |
W=3.05+t0.06-->p =4.6
W=3.14+0.06-->p =19.5 ]|

o

20 25 30 35

Fig.V-8- Evolution de la TWD en fonction de la largeur initiale desalsses : L=4, 10, 20. T=723 K,
F=1 ML/s, Ed=1 eV, Ea=0.3 eV, Eb=0 eV (sans barriere BS)es dépbt d&50 ML. Les traits
continus sont des ajustements en gaussienne, de largeurdendégs de simulation (symboles).

3.2. Approche de Fokker-Planck : Equation de Langevin poula TWD

Comme pour l'étude a l'équilibre, le but est d'écrire une #guade Langevin de
notre systéme, moyennant certaines approximations, t& gerlaquelle on dérivera une
éguation de Fokker-Planck (FP). Si notre approche est vatahls,espérons trouver que la
TWD obtenue par calcul analytique de la solution de I'gnade FP, est en accord avec
celle de nos simulations numériques. La comparaisonfaieessur I'évolution de la variance
de la TWD, non pas en fonction du temps comme dans létchppcédent, mais en fonction

de ce qui nous intéresse actuellement, le flux de dépbtdtider07-b].

3.2.a. Equation du mouvement des marches

La vitesse de la®™ marche s'écrit :

. ac ac :
X = D=2 imy =D ey (V-11bis)

tout calcul fait, nous trouvons :
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v v
Wh41exp (Ewml) B Whexp (_?Wn)

%, =EF D (V-12)
? sinfi(——Wi41) sinfi(——Wp)
2D "M 2D "
De méme, on peut définir la vitesse dentd f*™ marche par :
Xpn-1 = Da_x‘x:xn_l TP T IXTXna

Wherp (——Wp) W, (- Wp_q)
néxP\ -~ < Wn n-1exP\~ <~ VWn-1
2D 7 _ 2D (V-13)

v v
Sinﬁ(EWn) Sinﬁ(EWn_l)

Soit : Xn-1 = %

L’équation d'évolution de la largeur de ™ terrasse s'obtient par soustraction de
'équation (V-12) a I'équation (V-13), on obtient :

< F|- L B !
Wn=—|Wn+1— =< Wp1—=——— |t
n 2 n+l sinh (Wn+1) n-1 sinh (Wn+1)
N N (V-14)
Fl - eWn+1 - e_Wn—l
— W — " Wp1—=———
2 n+l sinﬁ(Wn+1) n-1 sinﬁ(WrH_l)
ou nous avons fait le changement de variable suivant,:= ;—Dwn :
X —xe X
D’autre part, si nous posonsf (x) = et g(x) = : (V-15)
sinfi(X) sinfi(X)
I'équation (V-14) s’écrit sous une forme plus compacte :
< Fr..~ _ a1 Fro_ _
W, = [ @) = £ )]+ (W)~ o(@,.,) (V-16)

L'équation (V-16) est une équation non linéaireven. Pour la résoudre, nous nous plagons
dans un régime des faibles perturbations. Nous supposons qoereses effectuent des

petites fluctuations autour d’'une valeur moyerine< w >, soit ‘W, = / + &,

La linéarisation de I'équation (V-16) autour du point fike s'écrit
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~ FI,.,~,~ ~ o g~ —~
Wi = - [ (D) W41, = W) = 0 () = W) (v-17)
~ e_z '~ ~ ~
D’autre part, nous avons : g'(/) = (Z) [ﬁwtﬁ(ﬁ) -/ —]]
sinh

Par la suite, nous posons la quant@é’(,?) =2p.
En remarquant quef, (?) + g(?) =27, et f'(?) = —g’(—?) :
donc : f'(/) =2-g'(?) = 2(- p).

L’équation (V-17) s'écrit en fonction du paramétreomme suit :

Wiy = F[(L= p) (W41 = Wn) + P(Wpy = Wy g)] (V-18)
avec .
@ =— @i -9-1 (V-19)
= oth (@) — @— -
Pl ni (@) @ Q) —@
_ F < W>2
=~ (v-20)

La représentation graphigue de I'équation (V-19¥arction deg ou du flux, montre qup

décroit assez vite (dépendant/det €) de sa valeur maximal 1/2 pobr0 vers zéro lorsque

le flux tend vers l'infini (Fig.V-9).

0 25 30 35 40
Flux (ML/s)

Fig.V-9- Représentation d@(¢) , équation (V-19).

Par comparaison avec les résultats de Gossman rfflans®90], la probabilitép=1/2
correspondante a une symétrie d’attachement en #esdmarches n'est jamais atteinte
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(p<1/2). Rappelons qu’aucune barriere ES n’est introduite densimulations, cependant le
mouvement des marches, di au dép6t, est suffisant poureinthdrasymétrie d’attachement
en bord des marches. Ceci se traduit par une mise entpamsemarches dans le cas 1D et
une distribution exponentielle de la TWD. Notons que, rein@iment au cas 1D, dans le cas a
2D, les adatomes ont la possibilité de diffuser le longaid bes marches et nous avons vu
dans ce cas, que la surface était stable vis-avis de éaanipaquet des marches méme a

grand flux.

3.2.b. Dérivation d’'une équation de Fokker-Planck

L’équation du mouvement de largeur des terrasses (€q.\oh8gat 3 variablesy,,,
W,-1, €t Wh41, le but est de dériver une équation a une seule variahlequi sera plus
facile a résoudre. Pour ce faire, il faut procéder padéoouplage des paramétres : dans
I'esprit de lathéorie du champ moyenous considérons que la marahig fluctue sous l'effet
d’'un champ moyen crée par toutes les autres marchesenmart dit, nous supposons que
toutes les marches, autres qug, fluctuent autour d’'une valeur moyenrew > ; ce qui
permet de faire l'approximation suivantew,,_; 0w, & w>, ou la moyenne est prise

dans I'état stationnaire.
L’équation (V-18) se simplifie alors considérablemerd’étrit :

W=F@-2p)(<w>-w) 2B
En ajoutant un bruit blanc a I'équation (V-21), agaconnaissons une forme de I'équation de
Langevin a 1D, assez simple a résoudre. Par comparaux résultats de la réf. [Williams
93], nous pouvons en déduire une variance de la B3 la forme :

2 1

“Fa-2p) (vV-22)

Nos résultats de simulations MC (voir Fig.V-10),eavles paramétres de simulations :
LwxLy=3000&1, L=10 (site),Eq=1.0 eV,Es=0.5, T=723 K et un flux 0.0F<1 ML/s eV,
montrent un bon accord avec la théorie (€q.V-22).
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Fig.V-10- Ecart-type de la variance de la TWD en fonction durpatiee p : Comparaison entre les
résultats de simulations (symboles) et la prédiction théerig I'équation (V-22) (trait plein).
L.xLy=3000x1, L=10 (site) E4=1.0 eV,E,=0.5, T=723 K et un flux 0.0F<1 ML/s eV

D’autre part, nous avons :

1-2p = coth@) - ¢/sin?(¢) = tanh@/3) = 2¢ 13, (V-23)
cette approximation est largement vérifiee avep@ametres de simulations que nous avons
utilisés (F <10,L ~10), donc : g<= 1073,
En introduisant les équations (V-20) et (V-23) diéguation (V-22), nous pouvons écrire le

comportement de la variance de la TWD sous la fauneante :

g2~ D (V-24)

(FL)Z

Sachant que dans I'approximation de Gruber-Mulléts 1V-5), la variance de la TWD varie
en fonction de l'intensité des interactions entexghe suivant la loie :

o®~ (A2, (V-25)
donc, en tenant compte de I'équation (V-24), noaama :
A~L4 (V-26)
Ce dernier comportement (équation (V-26)) a éta téuvé précédemment dans le cas a 2D

(8.3.1.b).
Enfin, en divisant 'équation (V-21) pasw > et en introduisant un terme de brgit nous

obtenons une équation de Langevin sous la forme :
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Ss=-F@Q-2p)(s-1) +n (V-27)
L'équation (V-27) décrit un processus teetour moyeh (mean reverting process)
d’'Ornstein-Uhlenbeck [Uhlenbeck 30] qui correspond a [I'équation Fd&ker-Planck

suivante :

2
PE 2k a-2p) O (s-P(s )] + L [P(s)] (v-28)
ot 0s 052

La solution de I'équation (V-28) s’écrit [Montroll 87] :

P(st) = ! exp[Fa_Zp)(S_l)z (V-29)
277l -e 2) 20-e"%)
La forme asymptotique gaussienne de la TWD pour des marché&vajuent sous l'effet
d’'un flux fort, est évidente dans nos simulations MC @&t (Fig.V-1-c, F=10 ML/s).
Méme en l'absence d'un effet ES, le mouvement deschma induit des interactions
répulsives entre ces derniéres qui rend la distributiolardeurs des terrasses (TWD) plus

étroite que celle au repos (F=0.1 ML/s). En effet, lgdar (ou I'écart-type) de la distribution

asymptotique, se comporte comme = [F(1—2p)]"1/2. Sachant que, dans I'approximation

de Gruber-Mullins [Gruber 67], la TWD a aussi unernfe gaussienne, avec

~J-1/4
a:[(kBT)2/48A] . Ainsi, le bruit engendré par le flux de dépbteecrune répulsion

2

effective enw “, avec une amplitude- ([Ftanth/S)]2 L'étude de la TWD, montre

gu’elle a la forme de I'équation (IV-8) ; cependamtiEpendance de la répulsion effective en
F, ne change pas beaucoup, sauf pour I'exposant¢@eviam 04].

4. Conclusion

La croissance entraine un mouvement des marchesa cgon tour induit des
interactions effectives répulsives entre les madi®®1) qui s’amplifient en présence d’'un
effet ES. Méme en l'absence d’un flux d’atomes, osractions effectives ‘intrinseques’
semblent gouverner les fluctuations du bord desclesr (110) et qui conduisent a un
phénomene de facettage de la surface. L'intensgérderactions entre marches, évolue dans
le méme sens que le courant de non-équilibre resplendea la déstabilisation de la surface.

En conclusion, I'étude théorique présentée darguddrieme et cinquieme chapitre,
basée sur I'approche de FP, décrit relativemem kdecomportement dynamique observé

dans les simulations lors de la relaxation des nearclir les surfaces vicinales ; ce moyen
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parait trés efficace pour étudier la TWDs des marchesteraction. Par ailleurs, nous
pensons que la démarche adoptée dans cette approche editeedes arguments utilisés
sont raisonnables et assez simples a comprendre. Al'txemple, I'expression analytique
de la TWDs obtenue par cette démarche est plus gérgualda formule de Wigner.
Néanmoins, des améliorations de la méthode sont a eewigamur tenir compte de
l'orientation des marches, par exemple, ce qui potadliter linterprétation (ou la

justification) de la nature des interactions entrarlasches (110).
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Conclusion

Ce travail de thése a porté sur l'étude des instabilités des surfaces
vicinales, des mécanismes élémentaires intervenant lors de la croissance
épitaxiale et de la dynamique des marches. Cette étude a été motivée par
I'exigence grandissante de la nanotechnologie de vouloir maitriser la
croissance des matériaux et notamment les techniques de la nanostructuration.
L’auto-organisation spontanée des structures a 1'échelle du nanometre est un
moyen tres efficace et peu coliteux par rapport aux techniques de lithographie
(échelle de micrometre), mais les mécanismes atomistiques générant ces
nanostructures ne sont pas toujours bien compris. C’est dans le cadre de cette
compréhension que s’'inscrivent les travaux présentés dans ce mémoire.

Le premier chapitre donne une revue bibliographique des moyens de la
croissance épitaxiale, avec ses instabilités et les processus cinétiques qui
interviennent. On rappelle les méthodes de simulation numériques et notre
modele Monte-Carlo cinétique est exposé. La suite du manuscrit est divisé en
deux parties contenant chacune deux chapitres. La premiére partie est une
étude morphologique et de rugosité de la nanostructuration des surfaces
vicinales ot nous avons étudié les instabilités de croissance obtenues par des
simulations numériques ; ces derniéres sont comparées aux expériences quand
cela été possible. Une interprétation microscopique des morphologies est
proposée grace d’une part a un modele de simulation Monte Carlo cinétique a
deux espéces chimiques que nous avons développé et d’autre part a une
équation continue censée décrire notre modele de croissance épitaxiale. Cette
équation est déduite a partir des observations et des données numériques.
Dans la deuxieme partie, nous avons abordé le probleme d’un point de vue un
peu différent : nous nous sommes intéressés a la cinétique du mouvement des
marches en nous focalisant sur la nature de leurs interactions mutuelles a
I’équilibre et hors équilibre, Les effets induits et leurs origines possibles sont
alors discutés.

Lors de la croissance épitaxiale, trois types d’instabilités apparaissent
couramment sur les surfaces vicinales : le méandrage, la mise en paquets des
marches et la formation d’ilots. Les deux premieres ont été observées sur
plusieurs systemes, dont GaAs et Cu. Sur ces métaux, leur apparition est
couramment attribuée, respectivement, a un effet ES normal et inverse. Ces
deux criteres paraissent antagonistes pour expliquer 1'apparition simultanée
de ces instabilités. Jusqu'a maintenant, aucun mécanisme permettant cette
coexistence n’avait été trouvé. De méme, la formation des motifs a base carrée
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sur le Cu(l 1 17) est expliquée par un mécanisme de formation de dimeres
[Videcoq], cependant la dimérisation ne peut avoir lieu dans le cas de
I’homoépitaxie du cuivre. Nous avons entrepris I’analyse de ce probléme dans
le deuxiéme chapitre, en étudiant le role joué par les impuretés pendant la
croissance des surfaces et leurs effets sur les instabilités citées précédemment.
Nous avons montré, a 1'aide de simulations Monte-Carlo (MC), qu’'un
mécanisme microscopique faisant intervenir les impuretés, permet de
reproduire des morphologies tres proches de celles observées
expérimentalement. Une étude quantitative de l'effet des impuretés sur la
croissance de surfaces vicinales permet de comprendre l’action de ces
dernieres sur les processus de diffusion en surface et de prévoir ensuite leur
effet sur la morphologie. En particulier, nous avons proposé un mécanisme
impliquant les impuretés qui pourrait étre a 1’origine des motifs observés sur
le Cu(l 1 17). D’'un autre coté, en intégrant les propriétés de diffusion des
especes chimiques présentes en surface (leur mobilité et leur pouvoir attractif ou
énergie de liaison)nous avons montré par les simulations, que certaines
impuretés peuvent jouer un role stabilisateur ou déstabilisateur de la surface.
Enfin, et comme application, nous avons envisagé la possibilité d’utiliser ces
impuretés dans la nanostructuration spontanée.

L’assimilation des instabilités cinétiques a une forme de rugosité a fait
l'objet de l'étude effectuée au troisiéme chapitre. L’évolution de la
morphologie des surfaces vicinales en croissance est étudiée en fonction des
deux facteurs promoteurs de la diffusion de surface: la température de
croissance et le flux de dépdt avec et sans anisotropie a la diffusion. Une riche
variété de comportements d’échelle a été observée suivant les conditions de
croissance a savoir : une super-rugosité, ’anomalie d’échelle et le multiscaling.
Les exposants d’échelles calculés numériquement sont attribués a des
morphologies spécifiques, puis en les comparant aux exposants d’échelle des
classes d’universalité connues, nous avons tenté de remonter aux mécanismes
microscopiques sous-jacents, décrites par des équations de croissance
continue. Nous avons également insisté sur le fait qu’'une surface
expérimentale n’est pas toujours directement classable de facon universelle.
Nous avons noté aussi que les trois comportements d’échelle que nous venons
d’évoquer, peuvent apparaitre simultanément, ce qui rend difficile d’attribuer
a chacune d’entre elle une morphologie précise par exemple.

Sur la base de nos simulations numériques d’une surface vicinale
instable, un modéle phénoménologique pour les corrélations spatio-
temporelles entre les sites voisins a été proposé et résolu analytiquement. Il est
en bon accord avec notre modele de croissance et permet d’expliquer la
corrélation spatio-temporelle du bruit comme un phénomeéne induit par
I'instabilité elle méme et par le transport de matiere. L’instabilité de
méandrage, induite par un effet ES, parait bien décrite par une équation
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continue linéaire. Cela parait incompatible avec le caractere non linéaire du
terme de lissage induit par cette instabilité. Mais ce terme de lissage n’apparait
pas explicitement dans l’équation de la croissance, alors qu’il est inclus
implicitement dans le bruit dont la forme a été proposée par Pang [Pang 04].

L’analyse de la distribution des largeurs de terrasses (TWD) est connue
comme étant un outil trés efficace pour extraire des informations importantes
sur l'intensité des interactions entre un ensemble de marches fluctuantes. Des
études théoriques ont été menées pour déterminer analytiquement la forme de
la TWDs; elles sont basées sur l'analogie entre la théorie des matrices
aléatoires (RMT) et le modele d'un gaz de Coulomb (une assemblée de
particules quantiques se déplagant dans un potentiel a une dimension). Cette
démarche conduit a la forme de Wigner pour la TWD qui est valable pour
trois valeurs particuliéres d'un parametre o lié a l'intensité d’interaction, puis
cette distribution est généralisée pour toute valeur de p. Cette approche est a
I'origine basée sur l'approximation ‘fermionique’ (ou modele continu de
Calogero-Sutherland) des marches atomiques (qui doivent étre décrites par un
modele discrete) et pose probleme. Or, cette approximation n’est valable que
pour des marches suffisamment éloignées ot le caractere discret des marches
peut étre estompé. Il est donc nécessaire de proposer une autre approche
théorique du probleme. Une démarche, basée sur 1’approche de Fokker-Planck
(FP), a été récemment développée par A. Pimpinelli et al. [Pimpinelli 05]. Cette
méthode nous semble la plus compréhensible parmi les autres jusqu’a présent
malgré sa complexité mathématique et nous 'avons adoptée pour interpréter
nos résultats de simulations numériques. Ces derniers montrent un tres bon
accord avec ceux prévus par cette approche théorique. Une premiere étude
numérique, basée sur le modele TSK développé a 1'Université du
MARYLAND, a donné d’excellents résultats concernant la variance de la
TWD, mais n’a pas été suffisante (en raison des caractéristiques intrinseques
de la méthode) pour accéder a une interprétation physique de 1’échelle
intrinseque de temps qui apparait dans I’équation de Fokker-Planck. Des lors,
une étude numérique, a I'aide d'un modele de MC cinétique, a été notre choix.
En effet, puisque nous avons maintenant un vrai transport de masse, le temps
de FP n’est autre que le temps de calcul Monte-Carlo nécessaire pour que la
distribution des marches évolue d"une configuration a une autre. A partir de
cela, nous avons pu donner une signification physique au temps de relaxation
des marches vers 1'équilibre, qui apparait dans l’expression de la variance de
la TWD. Ensuite, en faisant une étude quantitative (dépendance de ce temps
caractéristique avec les parameétres de simulation), nous sommes remontés au
processus atomistique limitant la relaxation des marches. Plusieurs
conclusions importantes découlent de cette étude, dont certaines étaient
attendues, d’autres se sont révélées assez surprenantes et ont ouvert la
discussion sur des questions essentielles. En particulier, nous avons mis en
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évidence une différence dans la nature des interactions entropiques entre les
marches, fluctuantes a 1’équilibre, selon leur orientation cristallographique.

Dans le quatriéme chapitre, une étude de relaxation des marches a
I'équilibre (Flux=0), montre que ces interactions sont d’origine purement
entropique pour les marches orientées suivant la direction (100), alors que
celles orientées (110) fluctuent sous 'effet des interactions de nature attractive.
Si la nature des interactions est attendue dans le premier cas, la question se
pose dans le second cas. Dans le cinquiéme chapitre, la croissance (flux de
dépot non nul) induit des interactions répulsives entre les marches (100) qui
augmentent avec le flux de dép6t et conduit a une distribution de la TWD de
plus en plus étroite. Ces interactions répulsives “effectives” sont attribuées au
courant d’adatomes déstabilisant la surface di a la croissance. Pour les
marches (110), les interactions sont toujours de nature attractive (comme a
I’équilibre) et ne dépendent quasiment pas de l'intensité du flux de dépot. Ceci
implique que ces interactions sont suffisamment intenses, de sorte que la
contribution répulsive aux interactions induites par la croissance est
completement dissimulée ; ’analyse morphologique montre que ces surfaces
sont instables et facettées. Nous avons proposé quelques arguments sur
'origine de ces interactions, mais il reste beaucoup a faire pour confirmer cela
et mieux comprendre le probléeme.

D’un point de vue théorique, nos simulations MC confirment la validité
des approximations wutilisées dans 1’approche de FP, notamment
I'approximation du champ moyen. Cependant, une étude plus complete doit
faire suite a cette thése qui devrait tenir compte de 1'orientation des marches
dans les équations de Langevin décrivant les mouvements des marches pour
mieux cerner l'origine physique de ces interactions et pouvoir peut-étre
remonter enfin aux mécanismes microscopiques sous-jacents.
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Annexe A

A.1. Calcul de la densité d’ilots

La densité d'lots est égale au nombre d'illots (de tafleadatomes) divisé par le
nombre totale des sitek. Ly) dans la matrice de simulation. Un exemple de sinomlast
représenté sur la figure 11-2.

A.2. Largeur des méandres ou amplitude de linstabilité dans les simulations

- Premiere méthode : direct
L’instabilité des méandres est caractérisée par une donglionde ou largeur calculée

dans nos simulations MC de la maniére suivante :

Aye=—2, (A-1)

Si L, designe la taille latérale de la matrice de simufatibn le nombre de méandres

méd ?
observées. Cependant, dans la pratique, cette détermindgiola longueur d’onde de
l'instabilité de méandrage n’est pas tres précise, d’aptastquand celle-ci est de I'ordre de

grandeur delL,. Nous introduisons donc une incertitude de sur cette mebasge sur

I'hypothese : observen ., méandres signifie qud, est supérieur ou égale @ . xAyc,

méd

mais qu’elle est inféerieure @n,,, + N, ., ce qui aboutie a :

<Ay es——. (A-2)

Nous prendrons donc pou,. , la valeur centrale de cet intervalle et pour laddterreur,

l'intervalle lui-méme. Des exemples de ces calcatas représentés sur les figures 11-11.

- Deuxieme méthode : indirect

L’instabilité des méandres, comme l'instabilité de la neegpaquets des marches, se
traduit par des oscillations dans la fonction de cora¥adies hauteurs (Fig.llI-13-b, Fonction
de corrélations pour le cas de la mise en paquets). Leradaligscillations, égale au nombre
de butes (respectivement, de paquets), est un moyen tréspmaéc calculer 'amplitude (ou
largeur) de l'instabilité.
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-Troisieme méthode : Densité spectrale de la fonction dmrrélation hauteur-hauteur
(dans I'espace réciproqhé
Exemple : Mesure de la période d’un méandre par dételiorindd la fonction densité
spectrale de la surfad#r). Nous obtenons un spectre de fréquence dans I'espagm ge
dont la période principale nous donne la période du méandre, so
Aue =1/fréquence principale (A-4)
Cette méthode, quoi que précise, est un peut compliqué ; donaravass utilisé que les

deux premiéres dans ce travail.

A.3. Calcul de rugosité dans les simulations
La rugosité est définie (CH-III, p92) et calculé a paiti comportement de la largeur

de l'interfacew(t) (out est le temps de dépdt ou le nombre de mombesudéposées) définie

comme étant la racine carrée de la valeur quadetigoyenne des écarts des hauteurs par
rapport a la surface moyenne :

2 1/2
w(t) = ([h(t)- <h >]*) (A-5)
ouh est la hauteur de l'nterface gt) symbolise la moyenne spatiale.

Le comportement asymptotique s'écritv{t) =t?, ou a est le coefficient de rugosité (ou

simplement la rugosité). Un exemple de calcul dgosité, par des simulations MC, est
montré sur la Fig. 11-10.

A.4. Fonction de corrélation

La fonction de corrélation des haute@éR, t) (équation 111-3) est définie par :
— _ =002
G(Rt) = <[h(r,t) -h(r + R,t)] > : (A-6)

Elle est calculé dans la directiop // aux marches, c’est a dire dans la direction
perpendiculaire aux méandres dans le cas de hiistade méandrage et dans la direction
xJaux marches dans le cas de la mise en paquetsadelas Un exemple est montré sur la
Fig.!1-13-b.
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Résumeé

Les surfaces cristallines jouent un role esserdeshs grand nombre d’applications des
nanotechnologies, une surface étant souvent un support nécpssaices nano-objets. La surface-
support peut étre a son tour nano-structurée, et intervesir directement dans les propriétés du
matériau réalisé. Ainsi, parmi les défis a relever poaitnser la morphologie de la surface et donc
contréler les nanostructures, il y a la compréhension desnisgws moteurs a lorigine des
instabilités de surface.

Ce travail de thése constitue une étude théoriquenpegnée par des simulations Monte-Carlo de
la dynamique des instabilités de croissance. C'est uneilmdign a la compréhension des
mécanismes microscopiques gouvernant ces instabligsx démarches ont été suivies dans cette
étude : la premiére est une étude statistique qui corssistealyser la morphologie de la surface
instable, puis de proposer des modéles numériques (bathélieh-Schwoebel, impuretés) et des
équations analytiques capables de décrire ces instabditésemonter enfin aux mécanismes
atomistiques sous-jacents. La deuxieme, est une étudedgedmique des marches qui a pour but de
prévoir puis de déterminer les mécanismes atomistiques exactsrigmots le mouvement de ces
marches et les échanges de matiere entre elles a daideesures de la distribution de largeur des
terrasses (TWD).

Les résultats de ce travail ont abouti a la n@seévidence de nouveaux mécanismes de
nanostructuration spontanée [impuretés], ainsi que sur leop@eshent et la validation numérique de
nouveaux outils mathématiques [approche de Fokker-Planck] pouirredées fluctuations des
séparations entre les marches (TWDs) sur les sutfzioede I'équilibre.

Abstract

Crystal surfaces play an essential role in many eahnblogical applications since a surface is
often a necessary support for nano-objects. The surfacersuppajuestion can in turn be
nanostructured, and influence significantly the propermfethe materials. Thus, understanding the
driving mechanisms at the origin of surface instabilitresrder to control the surface morphology and
hence control nanostructures properties is an importatieage.

The work presented in this thesis constitutes arétieal study accompanied by Monte Carlo
simulations concerned with various instabilities indubgdyrowth and the dynamics of steps. It is a
contribution to the understanding of the microscopic mechangantrolling these instabilities. Two
approaches were followed in this work: the first one is &isttal study which consists of analyzing
the morphology of an unstable surface, then to propose manerodels (Ehrlich-Schwoebel barrier,
impurities) and analytic equations which are able to desdhese instabilities to eventually explain
the atomistic mechanisms. The second one is a dynamicaldftéidgtuating steps. Here, the purpose
is to find the exact atomic mechanisms controlling the anotif the steps and the exchange of matter
between them, using measurements of the terrace widtibwligin (TWD).

The results of this work led to the description of neschanisms of spontaneous nanostructuration
[impurities], as well as the numerical validation of neathematical tools [Fokker-Planck approach]
to describe the fluctuations of the separation between @@gSs) on surfaces far from equilibrium.

Mots clés :
Croissance cristalline Impuretés
Simulation Monte Carlo Rugosité cinétique, ldiéchelles
Instabilités morphologiques Dynamique des instabilités

Méandrage & mise en paquets des marche®Distribution de largeur des terrasses
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