ot

setit

SETIT 2009
5™ International Conferencé&ciences oflectronic,
Technologies ofnformation andr elecommunications
March 22-26, 2009 — TUNISIA

®
IEEE

Contrble de la Structure des Couches minces
Piezoélectrigues de ZnO par la Projection
Stéreographique
Souhir MSEDDI, Anouar NJEH™ et Med Hedi BEN GHOZLEN

*Laboratoire de Physique des Matériaux, Faculté 8egences de Sfax, B.P.802, 3018 Sfax- TUNISIE
pmc_mseddi@yahoo.fr
ghozlenh@yahoo.fr

**|nstitue Préparatoire aux Etudes d’'Ingénieur dafSa-TUNISIE
njehanouar@yahoo.fr

Résumé:L'oxyde de zinc ZnO est un semi-conducteur piéleatéique a large bande (gap varie entre 3.2 e&\3.5En
raison de ses propriétés photoélectriques il stdapen pour différentes applications commercidtdies que les

dispositifs électroniques, les piles solairesclgsteurs a gaz...

Des films de ZnO d'épaisseur de I'ordre de 160nméié élaborés par la technique de I'épitaxie pamnjoléculaire
(Molecular Beam Epitaxy). Ces films synthétisés différents substrats de corindon révélent une banorphologie
de surface. La phase obtenue est de symétrie heaiggd.'analyse cristallographique montre la sutetépitaxiale de
ces couches : En effet, la XRD montre que I'uneaeghes est orientée suivant la direction [000&#kaque I'autre est
suivant la direction [11-20]. Des programmes sowlal, ont été élaborés en vue de ressortir l&ttde la technique
de projection stéréographique dans I'étude crigadiphique de cette structure en couche minceotgamigrammes
obtenus renseignent sur la répartition des péles daspace réciproque et permettant de décrireptegriétés

structurales et I'orientation du film ZnO.

Mots clés: Couches minces, ZnO, MBE, XRD, AFM, projectio@rébgraphique.

NTRODUCTION

L'oxyde de zinc est classé parmi les matériaux les
plus utilisables dans les domaines scientifique et
technologique a cause de ses diverses applications
Micro-électromechanique (MEMS), les dispositifs
propres aux ondes acoustiques, les cellules sslatre
capteurs de gaz [KAS 03] [JEN 97]. Cest un
semi_conducteur piézo-électrique de gap (3.3 eV a
300 K) [MIL 01]. La détermination des orientations
des monocristaux de l'oxyde de zinc, en vue de
'étude de la mesure de texture ou de la relation
d'épitaxie entre le film et le substrat nécessie |
connaissance des angles entre les divers plans
cristallographiques du film d'une part et du sudistr
d'autre part. Une projection stéréographique feili
ces études [BOI 68]. La représentation  gigodi
des cristaux est habituellement le tracéedes
projections sur un plan, en rapportant les faces de
cristaux a la surface d'une sphére au moyen des
rayons normaux a ces faces [WIL 06]. Un programme
de calcul respectant cette méthode de représamtatio
graphique a été élaboré et le calcul a été rendu

compatible avec deux types de mailles (cubique et
hexagonal) pour un réseau primitif. 1l est possiide
construire les orientations équivalentes selon la
symétrie du systéeme. Les propriétés structuralss de
couches minces de ZnO, ainsi déposé, par MBE, ont
été analysées par la diffraction de rayons-X (XRD)
mode® : 20 utilisant la radiation Cul (A = 0.154056
nm). L'état de surface des couches a été contrd@lé p
AFM.

1. Calcul numérique

1.1.Projection stéréographique

La projection stéréographique est une construction
géométrique consistant a reporter sur un plan & deu
dimensions (2D), l'orientation d'objets situés dans
'espace a trois dimensions (3D). C’est une méthode
permettant de projeter une spheére sur un planakn f
c’est le passage d'un espace réel de dimension) (n+1
vers |'espace de dimension n [ZHE 06]. Le plan de
projection est celui qui sépare les deux hémisghere
nord et sud, de la sphéere, qu'on l'appelle plan
équatorial 7). Par ailleurs, les transformations
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algébriques, ou trigonométriques, concernant la
projection stéréographique, consiste a indiquer la
position des faces d'un cristal ou chaque rayomade

sphere de projection est normal a ces faces [W]L 06

On considére une sphére de rayon R, de centre O,
de pble sud (S) et de pdle nord (N). Soit P un tpaén
la sphére distinct du point S, On appelle imageéPde
par la projection stéréographique sur le plan éxizt
(7) a partir du péle Sud, le point P' qui représente
l'intersection de la droite (SP) avec le plan).(

Figure. 1: Projection stéréographique

La direction OP est caractérisée par les angles
(azimut) ety (inclinaison). Pest appelé le transformé
stéréographique de P et réciproquement (Fig.BA[J
07]. Cette transformation géométrique qui assoaie u
plan a une sphére est une "inversion". Elle a la
propriété de conserver les angles [CHR 00].

L'extrémité d'un rayon normal a une face
guelconque est le pble de cette face. Une faceret s
pble se désignent ordinairement par la méme lettre
par la méme notation symbolique (hkl) avec h, k, |
sont les indices de Miller [WIL 06].

1.2. Tracé des poles

L'utilisateur est invité & sélectionner les valebrs
k et | d’'un péle (indices de Miller de la normaldaa
face choisie) telleque la rangée réciproque [hiei$t
normale a la famille de plans (hkl) du réseau direc
Dans le programme on utilise un repére orthonormé
pour calculer les valeurs deet ) correspondant au
triplet h, k, | qui caractérise une face de pola partir
des coordonnées [x, Yy, z] du pdle P selon les axes
(OX), (OY) et (0OZ) langle d'azimut et l'angle
d’inclinaison sont déterminés suivant:

y

@ =arctg=— 1)
X

W= arccosé 2)

L'origine des anglesdx» est arbitraire. On utilise

souvent la direction du vectel® du réseau direct
comme origine. L'origine des angles» est définie

par la directioPN .

Les angles ¢» et «p» sont calculés pour chaque
triplet (hkl) et les pbles sont ensuite tracés. On
représente par une croix les positions ppur90° et
par un cercle celles poy= 90°.

Ainsi, la position du point P du plan de
projection, est donnée par :

X = OPE:OS(¢)[ﬂg(%) ®
Y =OPsin(g)tg( ) @
Dans le paragraphe suivant on présente

l'algorithme du programme permettant le tracé des
projections stéréographiques.

1.3. Algorithme

Un programme sous matlab a été développé afin de
tracer les projections stéréographiques suivant une
orientation bien déterminée (OZ) d'un matériau
donné. Cette direction est définie par les indides
Miller h’, k' et I ; le matériau étant caractéripar son
systeme cristallin et par ses paramétres du réseau.
L'objectif consiste a déterminer I'orientation d’'pian
réticulaire (hkl) dans le matériau. Cette oriemtatest
caractérisée par les angles et y. Donc il est
nécessaire d'introduire les deux directions (OX) et
(OY) a fin de définir le repére (OXYZ). A partir de
'un de ces deux axes ((OX) par exemple) I'angle
peut étre défini. Comme l'indique la figure. \,est
'angle que fait la direction [h’k’I']* (c’est la glection
(O2)) avec la normale [hkI]* au plan réticulairek{h

L'algorithme du programme est donné ci-dessous.
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( Début )
v

Choix du systeme cristallin

'

A4 v
Systeme cubique Systeme hexagonal
I [

\ 4

Lecture des parametres relatifs au
systeme cristallin

v

Entrée des indices h, k, | relatifs a chaque
pdle du cristal

v
’—>< Boucle sur les plans équivalents >

v
—>< Boucle sur les pbles (hkl) >

Fonction calculanty et de chaque pdle

'

Fonction calculant les coordonnées des
transformées stéréographiques

'

Condition pour différentier les poles
sud des pbles nord
v

Calcul de I'angle de bragg et de la
distance interréticulaire dny

Affichage des transformées stéréographique
dans le cercle de projection

=

1.4. Résultats de calcul

L'oxyde de zinc est un matériau piézoélectrique de
structure cristalline hexagonal de symétrie 6mmnVA
90]. Les parametres de maille sont définis comme
suit : a= b= 3.25 A et c= 5.12 A [KOU 02].

La figure suivante représente la position des
atomes d'oxygéne et de zinc dans une maille
primitive.

Figure 2: Structure cristalline du ZnO.

Deux orientations de ZnO ont été prises en
considération: la premiere est suivant la direction
[0002] et la seconde suivant [11-20].

Le tableau suivant donne les angles entre quelques
plans cristallographiques d’indice (hkl) et le plan
(0002), la distance interréticulaire dhkl propre a
chaque famille de plans (hkl) et 'angle de Braggl
correspondant.

Tableau. 1:Angles entre les plans cristallographiques
dans les couches de ZnO par rapport au plan (0002).

(hkD) | 204q [7] [ dnalAl | @[] W[’
(0002) | 35.0091 | 2.5600 0 0
(21-32) | 102.908 | 0.984| 19.10|  67.43
(11-24) | 98575 | 1.016| 30.00|  38.22

La projection stéréographique de ces plans et de
leurs équivalents par rapport au plan (0002) est
donnée sur la figure. 3. La symétrie d’'ordre 6 est
nettement apparente sur cette figure.

Figure 3 : Projection stéréographique du ZnO par
rapport au plan (0002)
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On remarque que les plans équivalents par

symétrie d’axe d’'ordre 6 possédent les mémes angles oS
d’inclinaison. . ¢-Plane
3
Le méme travail a été effectué pour le plan
(11-20), le tableau et la figure ci_dessous maonties : 2
résultats. [ ]
a~T |y 1
Tableau. 2:Angles entre les plans cristallographiques ; 1 o.piane
dans les couches de ZnO et le plan (11-20). R-Plane /\P 1| ¢
A ; : c-Plane (0001)
hkl °1 | d ° ° a-Plane (1120)
(hkl) | 284 [°] nid [A] 9 [] Y[’ ANy F-Planc { 0172}
’_’-"
(11-20) | 56.587 1.624 0 0
(21-32) | 102.908 | 0.984 204.45 2493 Figure. 5 : Orientations du substrat
Les paramétres de déposition mis en jeu pour la
(10-13) | 62.832 Lari 196.86 63.3] préparation des couches de ZnO sont donnés dans le

tableau ci-dessous.

La projection stéréographique de ces plans par Tableau. 3 :Paramétres de déposition par MBE
rapport au plan (11-20) est donnée sur la figure Enai
suivante. pﬁsseur Durée [min] | T[°C]
ZnOJ/C-AI203 1520 10 410
ZnO/R-AI203 1630 30 470

La morphologie de la surface de ces couches a été
contrélée par le microscope a force atomique ser un
surface de l'ordre de quelqugsn2. Ces surfaces ne
présentent aucune impureté et la rugosité n'a pas
dépassée quelques nanometres. Les figures suivantes
illustrent la situation.

T, inh
Yy,

e

s
@
b
£

Figure 4 : Projection stéréographique du ZnO par
rapport au plan (110)

um

2. Mécanisme de croissance par (MBE)

La technique de I'épitaxie par jets moléculaire ou
MBE en anglais (Molecular Beam Epitaxy) a été

développée initialement pour la croissance cristll oy SR (#

L e . e Syt e ¥ ~{f.a-_ |."?‘}»'. TSRS AT
des semi-conducteurs. Il s'agit d'une technololjia-u 0 PBE IR P S ST SR Uy
vide basée sur ['évaporation séquentielle des 0.0 05 10 15 20
constituants élémentaires placés dans des celiules Hm
effusion. Avant le début de la manipulation on anée Figure. 6 : Image de la surface de ZnO /C,B4
ultravide (Pression = 10-10 Torr) de fagon a ce lgue enregistrée par AFM

flux moléculaire ne soit pas perturbé [CHO 75].

Deux substrats de AI203 ont été choisis pour
déposer des couches minces de ZnO : le premier est
orienté suivant [0001] (C-Al203) et le second est
orienté suivant [01-12] (R-AI203). La figure suitan
illustre les deux configurations.
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Figure. 7: Image de la surface de ZnO /R@4
enregitrée par AFM.

3. Caractérisation structurale

L'étude structurale des couches minces de ZnO a
été effectuée par la diffraction des rayons-X emeno
0:20. L'équipement utilisé est de type Seifert
PTS3003. La configuration du goniométre est formée
par un filtre de Ni, un collimateur, une premiéeate
de 0.5mm dépaisseur, un autre collimateur
horizontale, une deuxieme fente (épaisseur de 0.1
mm), un monochromateur et un détecteur. Les
radiations utilisées sont des radiations de cudee
longueur d’onde 1.54056A. Le pas de mesure est de
0.02° et la durée de chaque pas est de I'ordrésle 5

Les figures ci-dessous (fig. 8 et fig. 9) présenten
les diffractogrammes mesurés. Elles montrent que la
couche de ZnO élaborée sur C-Al203 est orientée
suivant la direction [0002] alors que celle monsée

12 (024)
1 sapphire Sapphire
5
s
2
g (11.0)
o) Zno
E -
i (036)
] Sapphire
1 _ )
T T T
20 40 60 80 100
26 (degrees)

Figure. 9: Diffractogramme de la couche
Zn0O /R-A&Og

Afin de contrdler ces deux structures épitaxiales,
nous avons déterminé expérimentalement les agles
et Y caractérisant l'orientation d'un plan (hkl) par
rapport au plan (0002) et au plan (11-20) de ZnO.

Les tableaux suivants présentent les résultats de
mesures.

Tableau. 4: Angles entre les plans cristallographiques
de ZnO par rapport au plan (0002).

C-AlI203 est orientée suivant la direction [11-20].

Intensity (a.u.)

(00.2)
ZnO

(00.6)
Sapphire

30

40

T T T T T T T T T
50 60 70 80 90

20 (degrees)

100

Figure. 8: Diffractogramme de la couche

ZnO /C-AJO;

(hkl) | 20.(film) | d ni(film) 0[] LN
[°] (Al
(0002) | 34,4412 2,6019 0 0
(21-32) | 102,952 0,9846 19,1 67,77
(11-24) | 98,513 1,0167 30 G1 38,7

Tableau. 5: Angles entre les plans cristallographiques
dans les couches de ZnO et le plan (11-20).

(hKI) | 28(film) | d pia(film) @[] P[]
[°] [Al
(11-20) | 56,6919 1,6264 0 0
(21-32) | 102,952 0,9846 206 24,8
(10-13) | 63,1343 1,4714 197 62,9

Les résultats obtenus par caractérisation strdetura

basée sur les RX révélent un bon accord avec ceux
obtenus par la projection stéréographique. De ite fa

on peut constater l'aspect monocristallin de ces
couches. En comparant les résultats obtenus
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théoriguement et ceux obtenus expérimentalement
concernant l'angle de Bragg et la distance
interréticulaire on remarque un petit décalagepguit

étre expliqué par la présence des contraintes. Les
contraintes, ce sont les forces internes a la neatfi

ces forces induisent des déformations de la maille
cristalline (déformation élastique), elles vontrédai
varier les distances interréticulaire dhkl, et donc
décaler la position des pics. Si I'on mesure ladée

des pics, on peut donc en déduire I'état de caomgrai
de I'échantillon. Notons que la position du piccas
numériquement présente le cas d'une maille sans
contrainte (fig.10).

extension

SaANS
contrainte

compression

Figure. 10 : Ecart sur la position du pic di a une
contrainte.

4. Conclusion

Les paramétres mis en jeux (flux de I'oxygéne,
température du substrat et puissance électriquantu
la phase d’élaboration, ont été ajustés de facenlaju
couche ZnO soit épitaxiale. Des mesures par la
diffraction des rayons-X en mode:20 montrent que
la couche de ZnO élaborée sur C-Al203 est orientée
suivant la direction [0002] alors que celle monsée
C-AI203 est orientée suivant la direction [11-20].

Les surfaces présentent une bonne morphologie
dont la rugosité n'a pas dépassée quelques
nanometres. Le calcul numérique, qui est baséasur |
projection stéréographique, a permis d'élaborer des
organigrammes renseignant sur la répartition déssp6
dans I'espace réciproque.

Ainsi, l'accord remarqué entre les résultats
obtenus  numériquement et ceux  obtenus
expérimentalement concernant la répartition des0l
dans [I'espace, montre le caractére presque
monocristallin de ces couches. En plus, le décalage
déduit entre l'angle de Bragg calculé et celui
déterminé expérimentalement peut nous informer sur
le type de contrainte (extension ou compression)
agissant sur ces couches minces.
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