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Angles:

Vg , 9g €t ) angles du goniometre.

Ym €t @O angles de [hk1]* dans le repére de I'échantillon.

Coefficients de texture:

Ky, o, : densité par rapport a l'isotrope des grains en position de diffraction, dont les

Ym®

normales ont la position Y, et Q.

Ki\‘,m(pm : coefficient de texture pour la i*™ couche.

Filtre:

F! : effet de filtre de la premiére couche sur l'intensité diffracté par la deuxiéme couche.

Géomeétries de mesure:
Méthode de Schulz (0,=0): Y=y, et Q=@
Autres méthodes (wx#0): Y2y, et Pm#Qg.

Intensités:
i : intensité diffractée par un échantillon isotrope de volume unitaire situé en surface.

I\llg<Pgmg : intensité diffractée par I'échantillon a la position (g , @g , ).

I'W'gtp'gw'g : intensité diffractée par 1'échantillon a la position (y'y, @'y, @'p).

I : intensité mesurée aux angles y; , @y et ©g qui a €t€ transférée aux angle Yy, et

Ym®Pm

®m.

P(yg,00,1):
proportion d'intensité provenant d'une couche d'épaisseur t par rapport a celle qui

proviendrait d'un échantillon d'épaisseur infinie.



Standardisation = correction de localisation:

transfert des intensités, mesurées a la position (Yg , Qg , ), & 1a position (Y , Q).

Volumes:
V(Wg » ©g , 0): volume irradié a la position (Y , 9g , () du goniometre.
Va(Yg » g » @g): volume diffractant a la position (Y , @g , ©g) du goniometre. Il est égal
au volume irradié pondéré par I'absorption.
So

Vi =—=-: volume diffractant d'un échantillon d'épaisseur infinie. C'est volume

n
constant.

Va: volume diffractant d'une couche mince.

Vf, : volume diffractant de la '™ sous couche.
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INTRODUCTION GENERALE

Les matériaux sous forme de couches minces, ou multicouches sont utilisés dans
plusieurs domaines. Dans l'industrie électronique ol I'évolution se base sur les performances
des capacités des composants, exigeant alors une production trés contrblée de couches minces
(fabrication des circuits intégrés). Ces couches minces se retrouvent €galement dans le domaine
des revétements pour la protection des matériaux contre l'oxydation ou la corrosion (exemple
d'une couche d'aluminium sur des aciers) et pour atténuer les effets du rayonnement solaire (cas
des verres teintés). Ces couches minces se rencontrent aussi dans les miroirs a rayons X, ou
encore dans le laitonnage des fils d'acier, pour augmenter l'adhérence caoutchouc-fil des
pneumatiques d'automobile. Toutes ces couches peuvent varier de quelques centaines
d'Angstroms a quelques dixi¢émes de millimetres d'épaisseur.

Plusieurs méthodes de dépdt sont utilisées pour déposer les couches minces et les
multicouches. Soit par pulvérisation sous vide, utilisée surtout dans le domaine de
1'électronique, soit par déposition électrolytique pour obtenir des couches d'épaisseur de l'ordre
du micron 2 plusieurs dizaines de microns, avec des vitesses de dépot €levées (revétement).

Quelque soit le procédé de mise en ceuvre, la formation du dépot comporte trois €tapes
trés importantes: la germination, la coalescence des germes et la croissance de ceux-ci. Cette
croissance cristalline conduit a un revétement cristallisé dans lequel les cristallites sont plus ou
moins orientés par rapport au substrat. La texture de la couche déposée sera souvent influencée
par la structure du substrat, son état de surface ainsi que par les conditions de préparation du
dépéot.

Actuellement, lors de l'étude des orientations préférentielles des cristallites qui
composent la couche mince, on considére une répartition homogene des orientations sur toute
1'épaisseur, car c'est une des hypothéses de base des différentes méthodes d'analyse de la
texture.

Pour déterminer 1'orientation cristalline, plusieurs méthodes basées sur la diffraction X
sont utilisées: la méthode conventionnelle 0-20 et l'incidence rasante. Ces techniques
permettent de connaitre les plans réticulaires qui sont soit paralleles soit perpendiculaires a la
surface du substrat de la couche mince. Quelques travaux font état de la goniométrie de texture

pour déterminer l'orientation des cristallites de la couche mince (Knorr et son équipe [1] ; Knorr

[2D.
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Parallelement 2 des travaux du laboratoire ( [3], [4], [5] et [6]), Chateigner et son équipe
([71, [8]) ont développé une méthode de correction d'intensité diffractée par les multicouches
afin de pouvoir quantifier la texture.

Généralement dans les couches minces, la texture n'est pas homogene car il existe deux
discontinuités de surface ; l'interface avec le substrat ou il peut exister des relations plus ou
moins fortes d'épitaxie par exemple et la surface externe libre des contraintes. Dans les
échantillons "massifs", la couche superficielle peut également posséder des orientations
différentes de celles du cceur. Cette différence est souvent due aux conditions de fabrication
(laminage Duggan [9] ou tréfilage Montesin [10]).

Le probléme de variation de texture dans les couches superficielles est partiellement
résolu pour des échantillons de taille relativement importante en utilisant des moyens d'abrasion
mécanique ou chimique afin de pouvoir observer des tdles, des fils......Mais ce probleme reste
entier pour les matériaux de faible épaisseur.

Dans cette étude, nous allons présenter une méthode basée sur les variations de la
profondeur de pénétration des rayons X dans le matériau, en utilisant différentes techniques
goniométriques d'observation de ce dernier, pour évaluer les variations de textures dans les
couches minces.

En effet, lorsqu'une couche mince posséde une texture hétérogéne dans son €paisseur, les
variations d'intensité d'une raie de diffraction traduisent d'une part les variations du volume
observé et d'autre part les variations de texture qui dépendent de la position de la couche par
rapport au faisceau incident.

Dans les deux premiers chapitres, nous décrirons de fagon critique les différentes
techniques goniométriques qui sont utilisées par la méthode de séparation.

Dans le troisiéme chapitre sera présenté le principe de la méthode de détermination de
variation de texture que nous avons mis au point. Cette méthode fait appel a des calculs
numériques traités par des programmes informatiques qui ne seront pas présentés.

Dans le demnier chapitre, cette nouvelle méthode sera appliquée sur deux sortes
d'échantillon, l'un dont la variation de texture est connue et qui servira d'échantillon test et

l'autre dont le gradient de texture est initialement inconnu.
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Chapitre I:

Généralités sur 1'étude de la texture cristallographique

1. INTRODUCTION:

Les échantillons métalliques doivent présenter des propri€tés physiques et mécaniques
bien précises qui dépendent de leur utilisation ultérieure. Le résultat des mesures de ces
propriétés peuvent varier en fonction de I'endroit étudi€ ; 1'échantillon est alors dit hétérogene.
Lorsque la mesure varie en fonction de la direction sollicitée, '€chantillon est dit anisotrope.

L'anisotropie dépend généralement de deux familles de parametres:

e ceux liés aux propriétés des cristallites (nature du cristallite, forme du réseau...).

e ceux caractérisant le milieu polycristallin (dimensions des cristallites, orientation des

cristallites, joint des grains, contraintes internes....).

Lorsqu'un échantillon a une répartition non aléatoire des orientations de ses cristallites, on
dit qu'il présente une texture cristallographique. La détermination de la texture
cristallographique d'un matériau revient a déterminer les orientations prédominantes des

éléments cristallins qui le composent.

2. COMMENT REPRESENTER LA TEXTURE:

A l'état solide, le métal (polycristal) est constitué d'un ensemble de grains. Dans
I'hypothése d'une structure homogene, chaque grain est un monocristal.

Pour désigner les plans et directions dans le cristal, on utilise le systtme de notation des
indices de Miller.

Les rangées [100], [010] et [001] de la maille élémentaire définissent un repere lié au
cristal, ce repére est appelé repere cristallographique noté Rc.

L'orientation cristalline d'un grain dans un matériau sera alors définie par la position des
plans cristallographiques (hkl) de son réseau cristallin dans un repére 1i€ au matériau lui méme.
Ce repére est appelé repére macroscopique noté Re.

Un grain étant considéré comme un solide rigide immobile, trois paramétres suffisent a

définir son orientation par rapport au repere Rg, par exemple les angles d'Euler (y,0,0).
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Dans un polycristal, un grand nombre de grains peuvent avoir la méme orientation. Cette
orientation préférentielle dans le polycristal est alors l'orientation g(y,0,¢) que l'on retrouve le
plus souvent parmi l'ensemble des grains qui le composent.

La détermination de ces orientations préférentielles passe par:

¢ la mesure des figures de pdles expérimentales,

e le calcul de la fonction de distribution des orientations a partir des figures de pbles.

3. LES FIGURES DE POLES:

Une figure de pdles donne la densité des pdles (hkl) en fonction de leur orientation, par
rapport 2 1'échantillon. La sphere des pdles (figure-I-1 (a)) est une surface sphérique de rayon
égal & l'unité, sur laquelle est matérialisée, par un point P appelé pole, l'intersection de la
normale N*qy) avec la sphere.

On appelle figure de pdles (F.D.P.)qx) la projection stéréographique, sur un plan de
référence de 1'ensemble de ces points, de tous les grains d'un échantillon. Le plan de référence

choisi est généralement le plan de 1'échantillon (figure-1-1 (b)).

hZ

plan de projection
ou plan de référence

sphére des poles

(a) (b)

Figure-I-1: (a) sphere des pdles, (b) plan de projection

Une orientation cristalline étant parfaitement définie par trois directions non coplanaires,
il est nécessaire d'utiliser plusieurs F.D.P. d'un méme échantillon pour définir son orientation

cristallographique. Cependant, compte tenu de la multiplicité des plans {hkl}, une seule F.D.P.
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méme incompléte peut étre suffisante pour déterminer l'orientation d'un matériau (Ruer et

Vadon [1]).

4.GONIOMETRIE DE TEXTURE:

Les figures de poles {hkl} sont obtenues expérimentalement par la diffraction des rayons
X ou des neutrons sur les plans réticulaires (hkl), a I'aide d'un goniometre de texture. Le

principe de ce dernier sera bri¢vement décrit, ainsi que les corrections a apporter apres mesure.

*
Nhld

faisceaux incidents faisceaux diffractés

Figure-I-2: Géométrie de la diffraction de Bragg.

Quand un faisceau paralléle de rayons X, de longueur d'onde, A irradie un ensemble de
grains d'un matériau , il est diffracté par une famille de plans cristallographiques (hkl) si la
différence de marche entre les rayons réfléchis par deux plans cristallographiques successifs est
égale 4 un nombre entier de longueur d'onde ( figure-I-2). Cette condition est satisfaite si 'angle
8 formé par le faisceau incident et les plans cristallographiques obéit a la relation de Bragg:

2dpasin® = nA

ou
dpy ; distance réticulaire de la famille des plans cristallographiques {hkl},

0 :angle de Bragg,
n :nombre entier,
A :longueur d'onde du faisceau.

Pour un échantillon polycristallin, le faisceau diffracté décrit un cone ayant pour axe le
faisceau incident et pour angle au sommet 48. Ce cone est appelé cone de Debye (figure-1-3).
L'intersection de ce céne avec un plan perpendiculaire au faisceau incident donne l'anneau de

Debye. Quand la répartition des cristallites est isotrope, 'intensité de l'anneau est uniforme. Par

6
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contre, si la répartition des cristallites est anisotrope, l'intensité varie le long de l'anneau de
Debye.

Les points situés sur le cone de Debye correspondent a des plans réticulaires (hkl) dont les
normales sont situées sur un cdne d’ouverture (17/2-0).

Pour observer le point D’ de ’anneau de Debye (correspondant aux normales N’), il
suffirait de déplacer le détecteur initialement en D au point D”.

L’examen de I’ensemble des points de I’anneau de Debye correspond seulement au cercle
décrit par le cone des normales sur la spheére des poles.

Pour pouvoir déterminer la texture de I’échantillon, il faut observer tous les points relatifs
aux normales des plans (hkl) de I’ensemble des grains. Ces points sont répartis sur toute la
sphére des pdles. La diffraction rendant les cristaux centrosymétriques (loi de Friedel), Iétude
de la répartition des normales sur la sphere des pdles se réduit en fait a I’étude de leur
répartition sur une demi sphere.

Généralement la source des rayons X "S" et le détecteur "D" sont fixes dans le repére
laboratoire.

Lorsque le détecteur est un détecteur monocanal, situé au point D par exemple, seuls les
plans (hkl) dont les normales sont situées en N, appartenant au plan d'incidence SOD,
diffractent dans la direction du compteur.

Pour étudier la répartition des normales N*yq appartenant a la demi sphére, nous devons
pouvoir amener un point N quelconque de la demi sphere a la position N. Pour cela au moins
deux rotations de 1'échantillon sont nécessaires. Ces rotations permettent de "balayer” la demi
sphere des pdles.

En fonction des axes des rotations utilisées, plusieurs stratégies de balayage sont
possibles. Ces axes de rotations sont définis par la mécanique du goniometre.

Le goniométre le plus utilisé pour la détermination des textures est le goniometre quatre
axes dont les axes de rotations sont concourants (figure-I-4).

e l'axe @ (rotation du goniométre) est perpendiculaire au plan d'incidence (défini par le

faisceau incident et le faisceau diffracté capté par le compteur).

~

e L'axe Vde la déclinaison appartient au plan dincidence et a la surface de

I'échantillon.

e L'axe ¢ de l'azimut est perpendiculaire 2 la surface de I'échantillon (donc a ).

e L'axe 26 confondu avec & permet de fixer I'angle de Bragg 26.
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La stratégie de balayage la plus utilisée est celle de Schulz [2] qui utilise les rotations Y,
et g avec =0, nous la décrirons plus en détail dans le chapitre suivant.

La stratégie de Field et Merchand [3] utilisant les rotations @ et @ avec yg=0.

La méthode des MFDP (multifigures de poles) élaborée par Heizmann et Laruelle [4]
dans notre laboratoire qui est une combinaison des deux précédentes méthodes. m; est égale a
une constante qui permet de mesurer simultanément plusieurs figures de pdles et qui a donné
naissance aux méthodes de mesure en faible incidence.

La méthode de mesure des figures de poOles gardant une profondeur de pénétration
constante des rayons X (Jolly et al [5]), que nous décrirons plus en détail. Cette méthode utilise
trois rotations g, Qg €t (.

D'autres méthodes existent, mais elles nécessitent un autre type de goniométre qui
permette deux ou trois rotations autours d'axes non "conventionnels”.

La méthode de Player [6] pour laquelle un axe de rotation est confondu avec le faisceau
incident. Cette méthode permet de conserver un angle d'incidence des rayons X par rapport a la
surface de I'échantillon constant au cours du balayage de la sphere des poles.

Les méthodes utilisant un goniométre Kappa pour lesquelles un axe de rotation nommé
Kappa fait un angle Kappa donné avec le plan d'incidence.

Certains goniométres utilisent des détecteurs linéaires, courbes ou surfaciques (Heizmann
et al [7] , Jensen [8] et Bunge [9]). Selon la position du détecteur par rapport a I'‘€chantillon,
tout ou partie de l'anneau de Debye est analysé. Dans ce cas une seule rotation de I'échantillon
est suffisante pour que le cercle des normales, inscrit sur la sphére des pdles, balaye toute ou
partie de la sphere des pdles.

Le goniomeétre que nous utiliserons durant toute cette étude & ét¢ développé au
laboratoire. C'est un goniométre quatre axes "classiques”. Le dernier axe 20 permet de faire
tourner un détecteur courbe INEL CPS 120°.

Ce goniometre nommé "MFDP" (multifigure de pdles) permet I'enregistrement simultané

de plusieurs figures de poles avec leurs bruits de fond respectifs.
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Source

Plan de I'échantillon

anneau de Debye
cone des normale

Figure-I-3: anneau de Debye des plans (hkl) et anneau des normales

Théta ou oméga

Azimut
Déclinaison ~ AP
S ) "Ij ﬂ ~ -

Source S e

' )26

Détecteur D

BERCEAU GONIOMETRIQUE 4 AXES

Figure-I-4: Axes de rotation goniométriques.
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5. CORRECTIONS APPORTEES AUX FIGURES DE POLES:

5.1. FOND CONTINU:

Lors de la mesure par rayons X, le signal enregistré est composé du signal provenant de la
diffraction du matériau et d'un signal parasite appelé€ le fond continu. Celui-ci a de multiples
origines: réflexions parasites, fluorescence du matériau analysé, diffusion des faisceaux
incidents et diffractés dans l'air, bruit de fond instrumental,... . Les premiers phénomenes
croissent proportionnellement avec l'ouverture de la fente du collimateur tandis que le dernier
est généralement tres faible (Croche et al [10]).

Pour résoudre ce probleéme, souvent génant pour une mesure de qualité, nous exploitons
un des avantages du détecteur courbe. En effet, pour chaque position (y,@) de I'échantillon,
nous pouvons mesurer I'ensemble du diffractogramme sur une plage angulaire de 26 =120°. On
peut donc définir, de part et d'autre du pic de diffraction de la famille de plans {hkl} visée, deux
zones de mesure du fond continu, qui indiquent en permanence sa valeur a gauche et a droite du
pic choisi (figure-I-5). Une droite reliant ces deux zones est alors tracée pour définir la valeur
du bruit de fond (Ir¢r) sous le pic. Par soustraction, nous pouvons donc déterminer l'intensité

intégrée réelle du faisceau diffracté sous le pic (Ink)-

I(intensité mesurée)

bruit de fond calculé

29

bruit de fond mesuré

Figure:1-5: méthode expérimentale de correction du bruit de fond

5.2. LE VOLUME DIFFRACTANT:

La figure-I-6 représente un faisceau de section S, arrivant sur un échantillon de forme

quelconque. On peut remarquer que:

10
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e le faisceau transmis est absorbé par le matériau suivant la loi générale de 1'absorption
(Beer-Lambert):
I=1, exp(-pn x)
oll [ est le coefficient d'absorption linéaire et x la distance parcourue par le faisceau a
travers le matériau.

e Le faisceau diffracté sera également absorbé par le matériau selon la méme loi.

faisceau diffracté

faisceau incident L. ..
volume irradié = V(y,p,)

volume diffractant = V(y,0,0)

Figure-I-6: volume irradié et diffracté d'un échantillon de forme quelconque.

Soit V(Y,,q,0,) le volume irradié par le faisceau X incident, a la position (Wg,@g,0) de
l'échantillon. D'une maniére générale, nous pouvons dire qu'un volume élémentaire isotrope
dV, situé a la surface (absorption négligeable) diffracte une intensité donnée par la relation
suivante:

di=idV
ol : i est l'intensité émise par un volume unitaire isotrope situé en surface
dV est le volume élémentaire participant a la diffraction.

L'intensité issue d'un élément de volume dV, situé a une profondeur x de la surface,

lorsque le matériau a un coefficient d'absorption | est alors de la forme:
di = iexp(—p.d\l,g,‘pg ©, v

oi1:d“,g’q,g,(,)g est le chemin parcouru dans 1'échantillon par les rayons X incidents et

diffractés.

L'intensité totale diffractée est:

11
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1y 00, =1JV(W5’¢g’mg)exp(_u dyy 050,14V = Va (Vg Pg0g)

Va(Ye,Pg, ) est le volume diffractant pour une position (Y,,@0g,wg) donnée, c'est en fait
le volume irradié V(,,®g,00;) pondéré par l'absorption. Pour un échantillon isotrope, l'intensité
diffractée est donc proportionnelle au volume diffractant.

Pour étudier la texture des matériaux il est essentiel que ce volume Vg(W,,@g,ms) soit
constant, de maniére a ce que les intensités mesurées ne soient pas affectées par sa variation.

En effet, lorsque 1'échantillon n'est pas isotrope, l'intensité diffractée peut s'écrire:

I‘Vg!(Pg’mg =1 J.K(\yg,(pg,cog)exp(—ud‘l,g’(pg,mg )dav
V(g 0g.0p)
avec K(y,,0,,0) est appelé facteur d'orientation: est un nombre représentant la densité,
par rapport 2 l'isotropie, des grains du volume dV qui sont en position de diffraction.

o Si K(Yg0p0p)=1 il y a le méme nombre de grains en position de diffraction que dans
un échantillon isotrope.

o Si K(Wg,0g0)< ou >1 il y a plus ou moins de grains en position de diffraction par
rapport a l'isotrope. |

Deux cas peuvent se présenter:

a) Lorsque 'échantillon posséde une texture homogene:

Dans ce cas, chaque élément de volume dV a la méme orientation. K(y,,9g,®;) est donc

indépendant de la position dans I'échantillon du volume €lémentaire dV. L'intensité s'écrit:

I(Wg, 05, wg)=1 K(We,Pg,00g) Va(We.Pgr0g)

Les variations des intensités représentent alors les variations des orientations dans le
volume diffractant. Dans le cas de 1'étude de la texture des couches minces, le faisceau n'étant
pas complétement absorbé par le matériau (Tizliouine [11]), la correction du volume diffractant
est donc nécessaire(figure-I-7). Cette correction tient compte du coefficient d'absorption

linéaire p du matériau étudié qui est fonction de la longueur d'onde du tube utilisé.

12
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faisceau incident

volume irradié

Figure-I-7: effet de la déclinaison sur le volume irradié V(y,¢ ,w) d'un échantillon plan.

b) Lorsque 1'échantillon n'a pas une texture homogene:
La détermination de celle-ci devient quasiment impossible. En effet le coefficient
K(y,,0.,®;) étant variable, on ne peut pas le sortir de I'intégrale et l'intensité diffractée ne

permet pas de localiser 1'élément de volume qui diffracte. Néanmoins, une valeur moyenne

<K (g, 0g,m5)> de K(Wg,p,,) peut étre définie a partir de la relation:

[ KOy g 05 09 expi-ndy, g 0 )4V
V(Y005

< K(\Vg :('pg 7(Dg) >=
[exp(-udy o o)AV
VY5, 95.05)

Et l'intensité diffractée s'écrit:

I(Yg, g, 0g)=1 <K(Wg,0g,0e)>Vo(Wg, P, 0g)

Nous pouvons donc traiter le probléme comme si la texture était homogéne dans tout
I'échantillon. Cependant, la valeur <K(Wg,@,,00;)> déduite de l'intensité n'est qu'une valeur

moyenne du facteur d'orientation pondérée par le volume diffractant. Cette valeur sera proche

de la réalité quand les variations de K(Wg,¢;,0) seront faibles.

6. ANALYSE QUANTITATIVE DE LA TEXTURE:

Comme nous l'avons vu dans le paragraphe 3, la mesure expérimentale d'une F.D.P n'est
pas toujours suffisante pour définir la texture et déterminer son effet sur les propri€tés
mécaniques et physiques d'un matériau. Une description quantitative de la texture est souvent
nécessaire. La facon la plus compléte de décrire quantitativement une texture est de déterminer

la fonction de distribution des orientations F(g), positive, définie par:

13
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F(g)dg=dV,/V
= (volume de I'échantillon ayant l'orientation g + dg)/ volume de 1'échantillon
ou F(g) indique la fraction volumique de I'échantillon pour laquelle l'orientation des
cristallites est g(y,0,¢) a dg pres, indépendamment de leur situation dans le polycristal.

Il existe plusieurs méthodes d'analyse des textures, les plus connues €tant:

e la méthode d'analyse harmonique proposée conjointement par H. J. Bunge [12] et R. J.
Roe [13],

e la méthode de discrétisation proposée a l'origine par W. D. Williams [14] et
développée par D.Ruer, A. Vadon et R. Baro [15], D. Ruer [16] et A. Vadon [17] sous
le nom de méthode vectorielle.

Nous utiliserons cette derniére méthode qui a été développée au laboratoire.

7. PRINCIPE DE LA METHODE VECTORIELLE:

Soient les deux repéres suivant:

le repére macroscopique Rg lié a 1'échantillon, d'axes (OX, OY, OZ), qui tient compte des
symétries de 1'échantillon.

le repére microscopique Rc lié au cristal.

Dans le systéme cubique et la méthode vectorielle, le repére Rc est oblique. Il est défini
par les trois directions suivantes: [111],[-111] et [001] qui définissent deux triangles standards.

Dans le systéme cubique, l'orientation de référence du cristal est telle que les directions
microscopiques [100], [010] et [001] coincident respectivement avec OX, OY et OZ (figure-I-9
(a)). Le repére Rc est alors en position de référence (Rcr).

L'orientation g est la rotation qui fait passer le repére du cristal en position de référence a
l'orientation Re du cristallite qui a une orientation quelconque. On peut donc écrire:

Rcr—g— R¢

Le choix des trois coordonnées de la rotation g n'est pas unique. La méthode vectorielle
utilise le triplet g = {y,A,(}, telle que (y,A) sont les coordonnées polaires dans le repere
cristallographique de I'axe de fibre F (figure-I-9 (b)). { est I'angle de la rotation autour de la

normale de I'échantillon qui aménera les deux repéres en coincidence.

7.1 DOMAINE DES AXES DE FIBRES:

Dans le cas du systtme cubique (m3m), il existe 24 positions équivalentes. La

représentation de celles-ci peut-€tre réduite & une seule orientation, située dans un double

14
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triangle standard, parmi les 48 triangles unitaires port€s par la sphére des poles. La figure-1-8

montre un triangle standard découpé en 28 classes d'équivalences d'axes de fibre, d'aire égale.

Figure-I-8: partage du triangle standard dans le systtme m3m en 28 cases d'aire égale.

Dans la méthode vectorielle, une orientation est repérée par les angles (y,A,0). Sur la
figure-I-9, on montre comment se déplace le triangle unitaire sur la projection stéréographique
lorsqu'on passe de l'orientation de référence (0,0,0) a une orientation quelconque (y,A,0), par le
produit des deux rotations de la méthode vectorielle.

(0,0,0) Rot (ODA)y—> (y,A,0) Rot (0Z,0— (y,10).

La premiére rotation autour de 'axe OD améne le point F appelé axe de fibre & coincider

avec OZ (normale a I'échantillon).

La deuxiéme rotation autour de OZ, d'angle {, améne le cristal dans son orientation
finale.

Toutes les orientations définies par les deux angles y, A avec I'angle € variant de 0 a 2,

constituent une fibre compléte d'axe de fibre F parallele a la normale de 1'échantillon OZ.

15
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(e) (d)

Figure-I-9: les deux rotations permettant de ramener le cristal de la position de référence 2 la position (y,A,0).
Figure-1-9-a: position de référence [100}//0X, [010)//0Y, [001}//OZ.
Figure-I-9-b: triangle unitaire en position de référence.
Figure-I-9-c: orientation (y,A,0).

Figure-1-9-d: orientation (y,A,0).

7.2.DOMAINE DES ORIENTATIONS:

1l est constitué de deux prismes droits batis sur deux triangles unitaires contigus. Ceux-ci
sont choisis généralement comme le montre la figure-1-10:

e Triangle unitaire 1 (TU1) limité par (-111), (001) et (O11).

e Triangle unitaire 2 (TU2) limité par (111), (001) et (011).

L'axe perpendiculaire aux triangles unitaires représente I'axe de coordonnée €. C varic de
21 2 0, pour des axes de fibres situés sur le triangle unitaire 2 et de 0 a 27 pour des axes de
fibres situés sur le triangle unitaire 1.

Dans cet espace, représentatif des orientations, une fibre est représentée par un prisme
vertical basé sur une case de coordonnées (y,A) et de hauteur 2m. Une orientation est

représentée par une case de ce prisme.
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La précision dans la définition de cette orientation dépend de la discrétisation de T'espace
des orientations en N éléments. Généralement, le triangle standard est découpé en 28, 36 ou 45
cases d'aire égale et I'axe { en 72 segments de 5°.

La discrétisation de l'espace des pdles en P élément(s) ( nombre de cases de la figure de
podles) et de I'espace des orientations en N élément(s) fait apparaitre une relation linéaire entre la
densité de pdles et la densité d'orientations dans l'espace des orientations. Cette application

linéaire se traduit par la relation matricielle suivante:

(Xp)=[0p {bkl}] (Ys) (A)
ot Xp est la densité de pbles dans les cases p de la sphere des pdles, et Y, la densité
d'orientations dans les cases n d'orientations.

La matrice Op, {hkl} est la matrice densité de probabilité correspondant a la distribution
uniforme des pdles des plans {hkl} du cristal.

La suite des valeurs (Y,) représentent chacune le volume des cristallites dont les
orientations appartiennent 2 la classe d'orientation g(n), ce volume est normé au nombre total de
cases d'orientations. La suite des valeurs (Y,) est assimilée & un vecteur de l'espace vectoriel
appelé vecteur de texture. _

Les valeurs (Xp {hkl}) sont obtenues par la diffraction des rayons X ou des neutrons.
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___ orientation g =y A

fibre F=y A

[001]0° [011]

[111]

-360°

Figure-1-10: découpage de I'espace des orientations dans le systéme cubique m3m.

7.3.VECTEUR DE TEXTURE:

dans la méthode vectorielle, la distribution des orientations est représentée par un vecteur
dont les composantes représentent le poids relatif de chacune des orientations. Pour trouver le
vecteur de texture (Y,), il faut inverser la relation (A). La méthode d'inversion utilisée est celle
décrite par E. Durand [18].

Le vecteur de texture obtenu est représenté par un spectre, avec en abscisse les
orientations g=(y,A\,0) et en ordonnée les fractions volumiques f(g) correspondantes. Pour
mettre en évidence les symétries macroscopiques de 1'échantillon, nous partageons le volume
figuratif des composantes de texture en quatre sous domaines symétriques par rapport aux faces
du triedre macroscopique (figure-I-11). Le spectre correspondant & chacun de ces sous volumes

est tracé dans l'un des quadrants délimités par les axes de coordonnées rectangulaires.
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Comme le montre la figure-I-12, un spectre de vecteur de texture se décompose en quatre
quadrants: les quadrants 1 et 2 sont associés au triangle TUL et les quadrants 3 et 4 sont
associés au triangle TU2.

e Deux composantes symétriques par rapport au plan (OX,0Z) sont représentées par
deux segments d'égale longueur, symétriques par rapport a I'axe OY (figure-I-12
(a)).

e Deux composantes symétriques par rapport au plan (OY,0Z) sont représentées par
deux segments d'égale longueur, symétriques par rapport a I'axe OX (figure-I-12
(b)).

Pour un découpage du triangle standard en 28 cases, 1'axe des abscisses est subdivisé en
28 segments représentant les fibres du triangle standard et l'intérieur d'un segment est subdivisé

en 18 sous-segments chacun d'eux représentent une orientation (figure-I-13).

£=360° /\

quadrant 2

180°

quadrant 1

&=0°

guadrant 3

-180°

quadrant 4

¢{=360°

Figure-I-11: découpage de I'espace des orientations en 4 sous-espaces correspondant chacun a des orientations

symétriques par rapport au repere macroscopique.
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intensités intensités
quadrant 2 | quadrant 1 quadrant 2 quadrant 1
B s o e e H+H++
quadrant 4 I quadrant 3 quadrant 4 quadrant 3
(a) (b)
Figure-I-12: (a) deux composantes symétriques par rapport (OX,0Z)
(b) deux composantes symétriques par rapport (OY,0Z).
Alntensités
fibre compléte
28 0 . 28
< et
TTTTTTTr T T rrrrr e rr ity
axes de fibre axes de fibre
Zoom sur une case
d’axe de fibre
1 18
Orientation g=y,A,
Y

Figure-I-13: cadre dans lequel sont tracés les composantes de texture pour faire apparaitre les symétries

macroscopiques de 1'échantillon.

La méthode vectorielle permet de trouver une approximation de la texture au sens des
moindres carrés avec un nombre trés réduit de figures de pdles complétes ou incompletes, ce
qui rend de trés grands services lorsque la symétrie cristalline est faible. En plus, elle

s'applique & des matériaux de n'importe quelle classe cristalline, sans aucune restriction ou

hypothése sur les symétries de 1'échantillon.
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——

8.CONCLUSION:

Nous venons de voir les principes généraux de détermination de la texture d'un
échantillon. Actuellement, il n'y a pas de probleme majeur lorsque I'échantillon est massif, de
forme plane et de texture homogene.

Pour des échantillons plans en couches minces, ou des échantillons de formes
particuliéres comme des fils par exemple (Montesin et Heizmann [19]), I'étude de la texture
devient plus complexe méme si celle-ci est homogene. En effet, il y a une variation continue du
volume diffractant pendant la mesure.

Nous verrons dans le prochain chapitre, 'étude de la texture des matériaux en couches

minces par différentes méthodes goniométriques et leur limite lorsque la texture est hétérogene.
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Chapitre II:

Différentes techniques de mesure de la texture des couches

minces

Dans ce chapitre nous allons présenter différentes techniques de mesure et leurs limites,
pour déterminer la texture cristallographique des couches minces. Ces techniques sont possibles
avec un goniométre quatre axes conventionnel dont les mouvements peuvent €tre pilot€s par
ordinateur. La base théorique de ces techniques est celle des multifigures de pdles, mise au point
au laboratoire par Heizmann et son équipe [1]. Mais on rappellera, avant tout la technique de

Schulz [2] qui est alors un cas particulier de ces méthodes.
1.METHODE DE SCHULZ :

Cette méthode est actuellement la plus employée. Les faisceaux incidents et diffractés en
géométrie de Bragg-Brentano, permettent une focalisation angulaire des rayons diffractés au
niveau du compteur. Les rotations utilisées pour décrire la figure de pdles sont: la rotation de
déclinaison d'axe W appartenant a la surface de I'échantillon et la rotation azimutale ¢ d'axe OZ
perpendiculaire a la surface de I'échantillon. La valeur de l'angle w, du goniometre est égale a
zéro de sorte que la normale aux plans diffractants (hkl) soit la bissectrice de I'angle (n-26). Pour
une déclinaison du goniométre , # O tous les plans, dont les normales [hkl]* sont situées sur un
cone d'axe OZ d'ouverture g, viendront en position de diffraction lors de la rotation azimutale @

(figure-1I-1).
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faisceau diffracté

;l normale 2 I'échantillon (OZ)

Figure-II-1: principe de la géométrie de Schulz.

1.1.INTENSITE DIFFRACTEE PAR UN ECHANTILLON D'EPAISSEUR INFINIE:

Soit un faisceau de rayons X de section Sy faisant un angle d'incidence égal a l'angle de
Bragg, avec la surface d'un échantillon de texture homogene, lorsque cette surface est
perpendiculaire au plan d'incidence c'est-a-dire quand =0 (figure-II-2). A la position (Yg,9g) de

I'échantillon, l'intensité diffractée dI par un volume dV peut se mettre sous la forme suivante:

Ou a et b sont les distances parcourues respectivement par les faisceaux incidents et
diffractés dans la matiere:

X

i -1
4 sinBcosy, [-1]
et
So
dV=8Sdx=——4dx [1-2]
sinBcosy,
ou

e\, est l'angle de déclinaison.
e S est la surface de la section du faisceau incident.

e dV =Sdx est I'élément du volume irradié.
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e dx est I'épaisseur de 1'é1ément de volume V considéré.

[hki]*
z

A

X

L= inﬁni: )
o — \_,\,."

. dx¢ o

A4

Figure-II-2: montage classique en Bragg-Brentano.

L'intensité diffractée, par un échantillon d'épaisseur infinie a la position (y,¢) et pour un

angle de diffraction 0 donné est:

To =Ky, o, | exp(-ndy, g, )dV [11-3]
ol d\vg<Pg = a + best la distance parcourue par les rayons X dans 1'échantillon.

En explicitant dV et d, , la relation précédente devient:
gvE

Ie — lK —S.Q_J‘m exp(__zL)dx [H-4]
o Ye'% sinBcosy, 0 sinBcosy,
I =iKy o S*e | ; [11-5]
Iy = 20K -6
0,00 — 21 V. Pg (11-6]

Si I'échantillon est isotrope ng’(pg = 1. L'intensité diffractée est alors:
Lisooo = [II-7]

S .
Le rapport ﬁest un volume, exprimé en cm’, constant. Il représente le volume

diffractant Vi~ de 1'échantillon d'épaisseur infinie. Ce volume est le volume irradié pondéré par

I'absorption.
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On remarque qu'en géométrie de Schulz le volume diffractant d'un échantillon infini est
constant au cours du mouvement (Yg,®g) de I'échantillon. Les variations des intensités diffractées

par un échantillon homogeéne ne dépendent que du facteur d'orientation ng.<pg

Le volume diffractant peut €tre défini comme étant le produit de la surface irradiée

So sinBcosy,

par l'épaisseur de 1'échantillon pondérée par I'absorption € = o . Dans

a sinBcosy,

le cas d'un échantillon d'épaisseur infinie, cette épaisseur est appelée profondeur de pénétration.
L'augmentation de la surface irradiée quand l'angle de déclinaison y augmente est directement
contrebalancée par la diminution de I'épaisseur.

L'avantage de la méthode de Schulz par rapport a celle de Field et Merchand [3] est de
mesurer 3 volume diffractant constant. Néanmoins au cours du mouvement de déclinaison,
I'épaisseur participant a la diffraction varie de fagon décroissante du centre vers le bord de la

figure de pdles. Ce phénomene devient gé€nant lorsque la texture dépend de I'épaisseur.
1.2.INTENSITE DIFFRACTEE PAR UNE COUCHE MINCE D'EPAISSEUR t:

Soit une couche texturée homogeéne d'épaisseur t. L'intensité totale diffractée par cette

couche est donnée par la relation suivante:

I S0 g [lexp( M [11-8]
=j—— exp(—————)dx L
ot lsin()cosqlg Vg 0y JoSXP sinBcosy,
soit apres intégration:
Iy, = ing,(pgS *e [I- 9]
avec:
sinBcosy,
CZT(l_eXP(_m)) :épaisseur pondérée par l'absorption pour une

couche mince.
Pour une couche mince, on ne peut pas définir une profondeur de pénétration car les rayons
X peuvent pénétrer, bien au deld de la couche, dans le substrat. L'épaisseur pondérée par

l'absorption peut étre vue comme une épaisseur équivalente.

0.6 7 o T Vets P sinBcosy, i
ZiVEK,y o 1 M K m-11
Tos =1Va Ky, o, _CXP(—sinGCOSWg)]_l Ve % .

26



Chapitre II: différentes techniques de mesure de la texture des couches minces

— —

e Iy, est l'intensité recueillie par le compteur, pour un échantillon d'épaisseur t, observé
dans une position (Wg,®g) de I'échantillon.

2t

——————)] représente la variation par rapport & V; du
schos\yg )] rep P PP d

o L'expression [1-exp(-

volume diffractant a la position (yg,®,) (figure-I-7 chapitre I).
e V4 est le volume diffractant de la couche mince d'épaisseur t.
Les mesures de texture étant basées sur les variations de l'intensité diffractée, nous devons
donc supprimer impérativement toute variation provenant des évolutions du volume diffractant

en cours de mesure.

Pour ramener l'intensité diffractée 3 un volume diffractant constant, nous avons choisi

comme volume de référence le volume V.
L'intensité diffractée corrigée correspondant a ce volume de référence est:

1
Icorr = IO,t * 21“

[1-exp(— m—g)l

[1I-12]

Low = iVa Ky_q, [11-13]

Cette intensité corrigée correspond a celle d'un échantillon massif ayant la méme

distribution des orientations que la couche observée.

A titre d'exemple, nous avons représenté sur la figure-II-3 la variation du rapport V—i— en
d

fonction de la déclinaison g , pour les plans (111) d'une couche d'aluminium d'épaisseur 6um,

observés avec la radiation K du Fer.

| #2080 8080 iiatiseiiensstsanred .ﬂ_’-l—ﬁ.
0,95 + —e— t=6um 4
09 T —e — t=infini
0,85 -+
E o8+
= ./0
¥ 071571
3 0.7 ”
> T
0,65 +
06 T 4
0551, 4 oot " -
v -
0.5 i - ; : : : } "
0 10 20 30 4 50 60 70 80 %0
y en degré

Figure-1I-3: variation du volume diffractant en fonction de y, pour les plans (111) d'Al, 8=24.475 pour Ia

radiation K, du Fer.
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e ———

On remarque que le bord de la figure de pdles mesurée est amplifi€ par rapport au centre. Il

est donc obligatoire de corriger l'intensité des figures de poles.

1.3.CONCLUSION :

Afin de connaitre les textures des couches minces déduites des figures de poles obtenues
par la méthode de Schulz, il est nécessaire d'apporter des corrections aux intensités mesurées.
Ces corrections ont pour but de ramener le volume du matériau participant a la diffraction a un
volume constant, quelles que soient les conditions expérimentales et 1'épaisseur de I'échantillon
étudié.

Ceci est aisé, comme nous venons de le voir, lorsque la texture de la couche mince est
indépendante de 1'épaisseur. Par contre, s'il existe une variation importante de texture en fonction
de 1'épaisseur, il est pratiquement impossible d'effectuer ce type de correction car on ne sait pas
de quelle profondeur provient l'intensité diffractée. Méme si I'on traite le probléme en utilisant la
texture moyenne. En méthode de Schulz, l'intensité diffractée au centre de la figure de pdles
provient aussi bien de l'intérieur que de la surface de la couche, alors qu'au bord l'intensité
diffractée ne provient que des couches superficielles, on risque alors de commettre de grandes

erreurs d'interprétation de données.

2.GEOMETRIE DE DIFFRACTION SOUS FAIBLE INCIDENCE :

Les couches minces ont un pouvoir diffractant faible, du fait que le volume diffractant
participant a la diffraction est petit. Pour remédier a ce probleéme, une géométrie de diffraction
sous faible incidence permet d'augmenter le volume diffractant. En effet, le seul moyen
géométrique, d’augmenter le volume diffractant d’un échantillon plan de faible é€paisseur, est
d’accroitre la surface irradiée en diminuant I’angle d’incidence.

Nous traitons également le cas de la forte incidence car les lois géométriques sont
similaires.

Dans ce type de montage I'angle o du faisceau X incident, quand =0, est différent de
l'angle de Bragg. Dans ce cas l'angle w; est différent de zéro et constant pendant les mouvements
(Wg,Pg) du goniometre.

e Les chemins parcourus par les faisceaux diffractés et incidents sont treés différents de

ceux correspondant & la méthode de Schulz.
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e Les plans diffractants ne sont plus paralléles a la surface de I'échantillon et leurs
normales ne sont plus confondues avec la normale (0Z,) de I'échantillon, (quand y,=0),
contrairement a la géométrie de Schulz.

Dans ces nouvelles géométries, pour une position angulaire (g, @g,0z) du goniométre, le
compteur, fixé a la position 20 par rapport au faisceau incident, enregistre l'intensité des plans
diffractants dont les normales [hkl}*, situées dans le plan d'incidence, sont les bissectrices de
l'angle (m-260). Les cordonnées de ces normales dans le repére li€ a l'échantillon sont Wy, et
Om=Qg+AQ (figure-II-4). Ces techniques de mesure vont conduire d'une part a des formes et
intensités de pics diffractés différentes de celles obtenues par la méthode classique de Schulz et
d'autre part 2 viser des plans réticulaires localisés a des positions différentes de celles de Schulz.

Il y aura deux types de corrections a effectuer:

e des corrections d'intensité.

e des corrections de localisation.

Il faudra également prendre en considération les variations géométriques de la forme du

faisceau.

plan d'incidence

Compteur

faisceau incident [hk1]*

normale & ['échantillon

Figure-II-4: les normales [hkl]*, localisées par les angles y,, et ¢r, dans le repére de I’échantillon, sont détectées

par le compteur, quand le goniometre est & la position (Wg,9).

2.1.INTENSITE DIFFRACTEE PAR UNE COUCHE MINCE:

Nous conservons les notations utilisées par la méthode de Schulz:
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e («, l'angle choisi entre le faisceau incident des rayonsr X et la surface de la couale a
=0, (-6<0<8),

e [, I'angle entre le faisceau diffracté et la surface de la couche a y,=0, (B=28-av),

® g, I'angle de déclinaison,

e (), I'angle entre la normale 2 la couche et 1a normale [hk1]* de la famille des plans {hkl}
choisie(wy<0 pour la faible incidence et ;>0 pour la forte incidence).

Pour atteindre un élément de volume dV, situé a une profondeur x dans la couche mince, le

faisceau incident parcourt une distance a (figure-1I-5) telle que:

X
= [II-14]
sino.cos Y,

De méme, le faisceau diffracté provenant de I'élément dV parcourt une distance b dans

I'échantillon, telle que:

X X
= = H- 1 5
sinfcosy, sin(20-o)cosy, [ ]
La surface irradiée & une position y, du goniomeétre a pour valeur:
S
. [I-16]

¥ " sinocos Y,

On remarque que cette surface augmente tres fortement quand les angles d'incidences sont
petits et croit avec la déclinaison. Il en découle que les échantillons a observer sous faible
incidence doivent posséder une surface relativement importante par rapport a la surface de la

section droite du faisceau.
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Figure-I1-5: géométrie de diffraction sous faible incidence.

Lorsque le goniométre est & la position (Yg,@g,®;) seuls les plans dont la normale [hkI]*
définie par les angles (Wm,Pm) dans le repére de I'échantillon diffractent en direction du déte_:cteur.
Les deux angles Wy, et @y sont fonction des trois angles g, @, €t 0 du gonioméetre [1] par les
relations suivantes:

COSY = COSY, COSW,

sin@,

siny
Dans ce cas chaque élément de volume dV possede un facteur d'orientation

Om =@ +AQ avec sinAg =

K considéré pour le moment constant pour chaque position (Yg,@g®;) du goniométre.

YmPm

L'intensité élémentaire dI mesurée a cette position est:

S Ux 1
—0  _exp(- ( i
Ym®Pm sinocos cos sinot  sin(20 - o)
A4 g \Vg

dI =i1K ))dx [O-17]

-_ g *
Ly, 0005t = 1Ky 0,5 %€

Pour une couche mince d'épaisseur t, l'intégrale de cette intensité élémentaire s'écrit:

| _ 30 il 501 -exp(-—E—( S
Vg:Pe Ot = o "’mq’m a eXp cosy, sin(0 — ©g) sin(@+wm,)
ou:

31



Chapitre II: différentes techniques de mesure de la texture des couches minces

— -

tan @ t 1

g
and )1 —exp(

Vyg =Vi (1- ))]représente le volume

cosY, (sin(e—cog) i sin(0+mg)
diffractant de la couche mince.

Comme dans la technique de Schulz, il est possible de corriger l'intensité diffractée dans le
cas d'une texture homogéne. Il faut noter que l'incidence faible permet surtout d'obtenir des
informations sur les cristallites, situés dans une faible épaisseur en dessous de la surface (Arnaud
[4], Brunel [5] et Segmuller et son équipe [6]).

Notons également que si la texture est hétérogéne , les mémes problemes liés a la variation

de texture dans I'épaisseur seront les mémes que ceux rencontrés dans la méthode de Schulz.

2.2.LIMITATION DE LA FAIBLE INCIDENCE:

2.2.1. Réflexion totale:

Lors d'une déclinaison g, I'angle d'incidence réel (o,) du faisceau incident avec la surface
de I'échantillon obéit la relation suivante:

sinol, = sinozcoswg (II-19]

ou a est I'angle d'incidence quand =0

L'angle d'incidence réel o, décroit au fur et a mesure que l'angle de déclinaison augmente
(figure-II-6). Cet angle o, est nul, lorsque le plan d'incidence est confondu avec le plan de
l'échantillon (y,=90°). La variation de o, en fonction de l'angle y, pour différentes valeurs de
'angle d'incidence est présentée par la figure-II-7.

Lorsque l'incidence initiale est faible, I'incidence réelle o, peut atteindre I'angle d'incidence
critique o de la réflexion totale. A titre d'exemple, pour une couche de Tungsténe irradiée par un
rayonnement K, du Cobalt (Aky =1.794), avec une incidence 0=5° et une déclinaison Y=85°
(bord de la figure de pole), 'angle o est égal a 0.44° alors que 1'angle critique pour la réflexion
totale (o) est de 'ordre de 0.72° (Tizliouine {7]).

Pour éviter ce phénomene, nous limitons donc 1'angle d'incidence a des valeurs supérieures

a 5° pour pouvoir atteindre des angles de déclinaison y; de 1'ordre de 80°.
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Plan d'incidence a y, =(

fzﬁsceau diffracté

'échantillon

=T

aisceau incident

vy

Figure-II-6: variation de I'angle réel (o) par rapport au plan de I'échantillon en fonction de la déclinaison .

30 ¥ KeMeorbacy,

—#— Alpha=5°

’1‘1,&’\&‘ —— Alpha=10°
25 gl diegn - Alpha=25°
i R . ~34— Alpha=30

alpha réel en degré

2] 10 20 30 40 50 B0 70 80 80
I'angle psl en degré

Figure-I1-7: variation de 1'angle d'incidence réel en fonction de I'angle de déclinaison, pour différentes valeurs de

I'angle d'incidence.

2.2.2.Elargissement du faisceau diffracté:

En géométrie de faible incidence, plusieurs phénomenes élargissent le faisceau diffracté.
Parmi ceux-ci, on peut citer:

¢ L'augmentation de la surface irradiée.

e L'utilisation d'une géométrie qui focalise le faisceau en arriere du détecteur.

¢ La défocalisation due a la déclinaison (également présente en géométrie de Schulz).

Bien qu'il y ait un accroissement d'intensité diffractée, I'élargissement important dii a

l'emploi de la faible incidence reste limité dans le cas de la texture. En effet les temps de
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—— e

comptage sont faibles et quand le pic de diffraction devient tfop large, le rapport signal/bruit
s'amenuise trés rapidement.

Dans le chapitre-IV, nous utiliserons la forte incidence bien qu'il y ait une diminution
d'intensité. Cette méthode devient avantageuse car elle a pour mérite de ne pas élargir le pic de
diffraction. Sur la figure-II-8, sont présentées trois pics de diffraction d'un échantillon isotrope en

utilisant trois incidences différentes (Heizmann et al [8]).

intensité

2000

1500

1000

5007

t f - + + 1 t——
56.06° 57.06° 58.06° 20

Figure-I1-8: Elargissement de la raie de diffraction. Plan (110) d'un échantillon de fer isotrope, mesuré en
effectuant un balayage autour de 20 & y,=0, lorsque I'échantillon est fixe.
(A): Forte incidence 0=47.06°
(B): Schulz 0=28.53°

(C): faible incidence a=10°
2.3.CONCLUSION:

La faible ou la forte incidence diminue la profondeur de pénétration des rayons X par
rapport a la méthode de Schulz, tout comme cette derniére cette profondeur de pénétration varie

au cours du mouvement de 1'échantillon.
3.GEOMETRIE DE DIFFRACTION A EPAISSEUR CONSTANTE:

Lors de la mesure d'une figure de pdles par la méthode de Schulz ou par les géométries de
faible ou de forte incidence, l'information obtenue sur la figure de pdles ne provient pas de la
méme profondeur de l'échantillon quand l'angle de déclinaison change. Cette variation de

l'information n'a aucune conséquence sur l'analyse de la texture si I'‘échantillon ne présente pas
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une variation de texture dans son épaisseur. Dans le cas contraire, ce phénoméne peut conduire a
des études qualitatives et quantitatives difficiles et erronées. En effet, dans ces deux techniques
de mesure, le volume diffractant varie au cours de la mesure en fonction de I'angle d'incidence
vraie que fait le faisceau incident X avec la surface de I'échantillon. Il n'est alors possible
d'atteindre qu'une texture moyenne de 1'échantillon, en effectuant au préalable des corrections du
volume diffractant ( ce qui implique que la texture soit supposée homogene).

Nous allons présenter une nouvelle géométrie de mesure, développée au laboratoire par
Jolly et al [9], permettant d'acquérir des figures de pdles, dont I'information provient de la méme
profondeur de I'échantillon quelques soient les angles utilisés pour balayer la sphere des poles.
Nous avons légérement modifié cette méthode pour pouvoir détecter les variations de texture
dans 1'épaisseur (chapitre II). Nous tenons compte de ces modifications pour expliquer cette

méthode.
3.1.ASPECT GEOMETRIQUE:

Soit un échantillon irradié sous un angle d'incidence o (quand Wyz=0) par un faisceau

parallele de rayons X, de longueur d'onde A et de section Sy (figure-II-9).

[hkl]*
Faisceau diffracté

;1

.ﬁ
Faisceau incident (A,S;)
* (\ 128 -
,{

/ \'“\

/ i .\\ b g

W "%

échantillon il

Figure-II-9: principe de la diffraction X par la géométrie a épaisseur constante.

L'intensité diffractée I\vg.tpg,mg 1 par une couche d'épaisseur t de texture homogene dans les
conditions de mesure (g,@;,0;) est donnée par la relation suivante:

Ly, pp0pt = 1Ky 0, Vd
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avec :

tan ® t 1

g
e L1~ exp(

Vg =V (- N]le volume diffractant

+
cosy, (sin(e - ) sin(6 + ©g)
de la couche mince pour un angle d'incidence différent de celui de Bragg.

Pour une épaisseur donnée, le terme P(y;,ws,t) tel que:

t ( I a 1
cosY, sin(6 - w,) sin(0+ )

P(Y 0,0 = 1-exp(- ) [11-20)

représente le volume diffractant de la couche mince d'épaisseur t par rapport a celui d'un
échantillon d'épaisseur infinie mesuré dans les mémes conditions, ou encore, représente la
proportion d'intensité provenant d'une épaisseur t par rapport a celle d'un échantillon d'épaisseur
infinie. Le principe de cette nouvelle géométrie est d' ajuster la valeur de w, lorsque , varie de
sorte que la proportion P(y,,w,,t) provienne d'une épaisseur constante t. En effet, de la relation

précédente, on obtient la valeur de t:

In(1-P(y4,m4,1)) sin? 6 cos? Wy — sin? o, cos? 0
— _ cosy, (- 21]
2u sinBcosw,
1 i 3 ’

N

Le premier terme (1) pour une proportion P(ygm.t) donnée est constant et a les
dimensions d'une épaisseur notée Tw.
Le deuxie¢me terme (2) dépend des conditions de mesure uniquement

La relation [II-21] devient :

sin? ©cos? W, — sin? ©, cos’ @

t =Ty cosy, [1I-22]

sinBcosw,
Cette équation peut s'écrire sous la forme d'une équation du 2™ degré avec pour inconnue
COSy:

) t sin®
cos” Wy =
Ty cosy,

cos@, —cos® =0 [11-23]

Pour une épaisseur constante donnée, cette équation admet deux solutions dont l'une est

acceptable (wy < /2) :

tsin® t?sin% 0
cos®, =

2
+ +cos” 0 I1-24
& 2Tweosy, | 4T?wcosy, 2

Ainsi, pour chaque déclinaison ,, il existe une valeur |(og|pour laquelle la proportion

P(y,,m,t) provient d'une épaisseur constante t. Donc, en plus des rotations (Yg,@g) du
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goniometre, il faut appliquer a 1'échantillon une rotatibn supplémentaire d'axes ®
perpendiculaire au plan d'incidence. Le signe de g dépend de l'appareillage dont on dispose (,
négatif correspond a la géométrie en faible incidence).

Quand la mesure est effectuée hors Bragg-Brentano, les plans réticulaires dont la normale
est repérée par les angles (Ym,Qm) dans le repere de I'échantillon , sont mesurés avec les angles du
goniometre (Yg,Pg, ;). Les relations qui lient ces différents angles sont les mémes que celles de
la faible et/ou de la forte incidence:

COSYpy = COSY, COSMy

SlIl(.Og

siny o,

Pm=@Qg+AQ avec sinAQ=

t 2t
La courbe de la figure-II-10 montre que pour une valeur de —=— £ ,
Ty In(1-P(yg,04,0)

Y, et o, varient dans le sens contraire. Il existe une zone limitée par ( w;‘i“ , ¥ m*) dans laquelle

la mesure conservant une épaisseur constante est possible. On aura ainsi une figure de pdles

balayée entre Y™™ =@, max (Wg=0) et Y™™ = yyra (@,=0), définis par les relations suivantes:

. tsin® t% sin? @
cosy™Mn = 2Ty +J = +cos 0 [1-25]
cosy I = S Y [11-26]
™ Tysin6
25
10,

20
Wmmln <

157

10 +

—— tTw=0,02
—m— tTw=0,08
—h— tTw=0,15
—o—1Tw=0,25

yg€en degré

Figure-11-10: I’évolution de lo,! en fonction de (y,, t/Tw) pour le plan (111) d’Al (6=24.48°).
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Ces deux valeurs limites dépendent de 'angle de Bragg et de 1'épaisseur t. Cette variation

est représentée par la figure-II-11. A titre d’exemple: si t/Tw=0.1 et 6=30°, \ug‘i“ =27° et

Yo =79°.
90 .
zone de mesure (t/T,=0.1 et 8=30°)
80 ot N
70+ W™
Yo 50 T—u___| 11“':nﬂ.u“
30 —0 N
iy ;
10 1
6=10° 6=20° 6=30° 8=40° g=50° \ 8=60°
0 . - ; ; \ : : ;
0 0.1 02 0.3 04 0.5 06 07 08 09
/Ty,

Figure-II-11: variation de la zone de mesure de la figure de pdles en fonction des paramétres de mesure.

3.2.ETUDE DE LA ZONE DE MESURE EN FONCTION DU CHOIX DE P(y,m,,t) ET t:

Les deux parameétres P(yg,m,t) et t sont liés, ils influent nécessairement sur la zone de
mesure.

Nous allons traiter ce probléme sur 1'exemple suivant:

Soit un échantillon d'aluminium d'épaisseur infinie ( longueur d'onde utilisée A = 1.9374,
coefficient d'absorption A= 263.358 cm’! et 0;11=24.48°).

Nous désirons avoir une information ne provenant en majorité que des 9 premiers microns
de I'échantillon. Pour cela, on ne peut jouer que sur la valeur P(y,,mg,t) pour déterminer les

valeurs dey™" et W™ de la figure de pdles. La figure-I-12 représente la variation de

WP ot ¢ M8 oy fonction de P(yg,mg,t) pour une épaisseur de 9um.

On remarque que la zone de mesure Aym= Y™ - ™" sugmente avec P(y,,0,t) pour une
épaisseur donnée et se décale sur la figure de pdles(figure-1I-12).

De méme si I'on fixe la proportion de l'intensité P(y,,wg,t), I'épaisseur de la couche influe
sur cette zone de mesure (figure-II-13).

En effet, pour le méme échantillon d'aluminium, pour une valeur de P(y,,w;,t) donnée, plus

I'épaisseur de la couche est faible plus la zone de mesure augmente.
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Figure-II-12: variation de la zone de mesure en fonction de P(y,,w,,t) pour une épaisseur Sum.
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Figure-II-13: variation de la zone de mesure en fonction de I'épaisseur de la couche pour une valeur de

Py, 0,1)=0.8.

4.CORRECTIONS APPORTEES AUX FIGURES DE POLES (w,#0):

4.1. STANDARDISATION:

En plus des corrections du bruit de fond et du volume diffractant que nous avons traitées

dans le chapitre-I, une troisi¢me correction est nécessaire pour les figures de poles qui ont été
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e

mesurées avec un angle d'incidence différent de l'angle de Bragg. Cette correction est
géométrique.

Avec une géométrie différente de celle de Schulz (wz#0), & la position (Y, @g,®;) du
goniomeétre, les coordonnées des normales [hkl]* détectées sont (Wm,m) par rapport au repere de
'échantillon.

En projection stéréographique sur le repére de I'échantillon (OX,0Y), nous avons tracé les
deux géométries de mesure que nous employons. La figure-1I-14 relative a la forte incidence et la
figure-II-15 relative a I'épaisseur constante, montrent la position du lieux des normales aux plans
diffractants et les différentes relations angulaires entre les angles du goniomeétre et les angles
définissant la position des normales.

Comme l'axe (OZ) est 1'axe de rotation azimutale une rotation, autour du centre de la figure
de poles, des lieux des normales définissent 1'étendue de la zone de mesure. Nous remarquons en
particulier, la présence d'une zone aveugle centrale de rayon || dans le premier cas et de rayon
|0Wgmax| dans le deuxi€éme cas.

Le principe de cette correction, que l'on appelle du laboratoire "standardisation”, est de
ramener les intensités mesurées avec les angles (g, @z, ;) & leurs vraies positions (Wm,Pm), dans
le repére de l'échantillon. On obtient donc, une figure de poles virtuelle qui aurait été mesurée
avec la géométrie de Schulz (®w;=0) mais pour laquelle les intensités correspondent aux

conditions de mesures utilisées.

20

L]
=2
Lieu des normales des plans
diffractants
B
b b N Plan d'incidence & ¥,
B
Fd/
Va |y 6o, ¥
Ny 4N f\"
leo,] Fd| | W oy

Plan d'incidence & y =0

* Fi falsceau Incident
*® Fd faisceau diffracté

* B normale des plans
diffractant quand 0 =0

* N,normale des plans
diffractant pour ©,
différent de zéro

Figure-I1-14: projection stéréographique sur le plan de I’échantillon montrant les lieux des normales des plans

diffractants en forte incidence.
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OX =
S Lieu des normales des plans
SRS diffractants

Plan d'incidence 3 y,

X

Figure-II-15: projection stéréographique sur le plan de I’échantillon montrant les lieux des normales des plans

diffractants & épaisseur constante.
4.2.NORMALISATION:

La derniére correction 2 apporter a la figure de péles, est la normalisation. Une figure de

pole normalisée représente le facteur d’orientation K, , qui est la densité des normales des

plans diffractants a la position (Wm,@m) par rapport a l'échantillon isotrope. La confection d'un
témoin isotrope est extrémement délicate, voire impossible, pour effectuer cette correction. Nous
calculons donc cette intensité isotrope a partir de l'intensité globale diffractée par I'ensemble des
cristallites dont les normales sont réparties sur la demi sphére des pdles de rayon unitaire. En

effet:

T
— 2R
2 .
Liowle = jo _[Olwg g O .t siny ,dy ,,do [II- 27]

Par unité d'aire de la demi sphére nous obtenons:

g n
- J.O Lllpg Dg Oyt siny Ay ndQ

isotrope —

T
1 2 2T .
| =5;-[0 JOI"’s'%ng siny Ay, dQ  [II- 28]

g 2n
J. J‘S‘mwmd‘vmdtpm
0 Y0

Quand la figure de pdles est incompléte, nous effectuons une normalisation partielle en

effectuant les intégrales sur les zones effectivement mesurées:
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ma;

V(27
JA\I’:;in J-OI‘ygl(pngg,t Slnwmd\ljmdq)m

Iisotrope = . [11-29]
Im“ Osinwmdwmdcpm

I
' . Vg 0.0t )
Donc, une fois Iisouope calculée, le rapport ———Ig nous donne directement le facteur
isotrope

d'orientation me,q,m

4.3.CHRONOLOGIE DES CORRECTIONS POUR LES COUCHES MINCES

Pour une couche mince supposée de texture homogene, les opérations de corrections ne
sont pas commutatives.
1) La premilre correction est celle du bruit de fond que l'on retranche du signal de
diffraction quand celui-ci est mesuré c'est-a-dire a la position g, @g,m; du goniometre.

2) La correction suivante est celle du volume diffractant (variable au cours de la mesure)

. S . . .
qui rameéne ce dernier a un volume constant (ﬁ ). La correction d'intensité s'effectue par

la prise en compte du volume qui a effectivement pris part a la diffraction c'est-a-dire le
volume défini aux angles g, Pq, ;.

3) Standardisation et Normalisation: les intensités corrigées sont localisées et normalisées
dans le repére de I'échantillon comme nous I'avons expliqué précédemment.

Les corrections (2) et (3) pourraient €tre inversées a condition de considérer les bons

volumes diffractants, ce qui complique cette étape de correction des intensités.
5.EXEMPLE D'APPLICATION EXPERIMENTALE:

Nous avons appliqué la méthode de mesure a "épaisseur” constante, qui est la plus
complexe, & un échantillon constitué d'une plaque d'aluminium sur laquelle nous avons déposé
une feuille d'aluminium d'épaisseur 12pm, de fagon a ce que leurs directions de laminage soient
croisées.

La figure de poles de la plaque seule, mesurée selon Schulz, est représentée par la figure-II-
16 (b). Cette figure est corrigée du bruit de fond.

La figure de pdles de la feuille seule, mesurée selon Schulz, corrigée du bruit de fond et de

1'épaisseur, est représentée par la figure-II-16 (a). Rappelons que cette derniére correction rameéne
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les intensités provenant d'un volume diffractant variable a des intensités provenant d'un volume
tan (22
constant (——).
2u

Nous avons choisis ce type d'échantillon car les maxima de la feuille seront situés a 90° en
azimut de ceux de la plaque et seront par conséquent facilement repérables. Ainsi sur
I'échantillon "composite", quatre maxima apparaissent sur la figure de pdles mesurée en Schulz
(figure-1I-18 (b)).

Si I'on mesure la figure de poles de cet échantillon en limitant 1'épaisseur a 12um (pour
P(Yg,0,1)=99%); seule doit apparaitre la figure de pdles de la feuille de 12um. Cette figure de
pdles mesurée avec les mémes conditions du faisceau que les autres figures, est représentée par la
figure-1I-17 , elle est "distordue” car elle est mesurée avec les angles du goniometre (g, g,0).

Apres correction du volume diffractant et standardisation, on doit retrouver une figure de

pdles qui représente les intensités dont 99% proviennent des 12 premiers microns de I'échantillon

"composite". Les intensités ainsi corrigées se réferent €galement au volume diffractant 2—0
n

(figure-11-18 (a)).

Cette figure comporte une zone aveugle centrale et est limitée aux grands angles de
déclinaison. Les maxima correspondant a la plaque ne sont plus visibles.

Nous remarquons que la figure-II-16(a) et la figure-II-18(a) sont identiques y compris les
valeurs des intensités.

Cette méthode permet effectivement de sélectionner l'intensité diffractée provenant d'une
couche superficielle d'épaisseur souhaiter.

Néanmoins, comme nous l'avons vu précédemment, cette méthode a des limites qui sont
principalement I'étendue de la zone que 1'on peut observer sur la sphere des poles (ou on ne peut

pas choisir n'importe quelle épaisseur!).
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AL

(1)

mini=0.000

(a)

maxi=12830

90°

AL

mini=0.000

(b)

maxi=6517

Figure-11-16: figures de poles (111) mesurées en Schulz: (a) feuille d'Al toute seule, (b) plaque d'Al toute seule

Al

((111)

mini=100.000

maxi=2654.000

Figure-II1-17: figure de poles (111) brute 2 épaisseur constante de I'échantillon tel que: 99% de l'intensité provient

des 12 premiers microns.
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Al

(1)

90°

1561

mini=0.000 maxi=12364 mini=0.000 maxi=10914
(a) (b)

Figure-11-18: (a) figure de p6les (111) & épaisseur constante, (b) figure de pdles (111) de I'échantillon en Schulz.

6.CONCLUSION:

Ces différentes techniques de mesure permettent de déterminer la texture d'une couche
mince possédant une texture homogene.

Dans le cas contraire, on ne peut atteindre qu'une texture moyenne.

Dans le cas de la méthode de Schulz , faible ou forte incidence, cette moyenne est établie
sur une épaisseur "équivalente” de couche variable pendant la mesure. Ce qui devient trés gé€nant
lorsqu'il existe une variation importante de texture en fonction de I'épaisseur car nous ne sommes
plus siir des résultats.

Avec la méthode a épaisseur constante, la moyenne de la texture est établie pour une méme
épaisseur sur toute la figure de poles. Cette texture moyenne est un résultat fiable, mais en aucun
cas nous pouvons savoir comment la texture peut varier en fonction de 1'épaisseur. Cette méthode
qui parait prometteuse est cependant limitée par une zone de mesure qui risque d'€tre faible en
fonction de 1'épaisseur choisie.

Pour ces méthodes, des épaisseurs "équivalentes " différentes (bien que variables dans les
deux premiéres) peuvent &tre observées selon le choix des conditions expérimentales. Nous
pouvons donc atteindre différents niveaux dans I'épaisseur de la couche mince.

Nous mettons 2 profit, dans les prochains chapitres, ce fait pour essayer de déterminer des

variations de texture dans 1'épaisseur de la couche.
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Chapitre III:

Etude des textures hétérogénes dans les couches

minces par diffraction X

1.INTRODUCTION: EXEMPLES DE TEXTURE HETEROGENE

Nous venons de voir dans le chapitre précédent la difficulté a2 mesurer la texture d'un
échantillon lorsque celle-ci varie avec la profondeur.

1) Echantillon d'épaisseur supérieure a la profondeur de pénétration des rayons X:

De nombreux auteurs ont noté 1'existence d'une variation de la texture entre la surface et
le coeur des matériaux dans le cas de produits déformés. Cette variation de texture a été
observée sur des métaux de structure cubique ayant été laminés ou tréfilés (Montesin et
Heizmann [1], Engler [2], Duggan [3], Raabe [4] et Diot [5]).

Cette différence de texture entre la surface et le ceeur de l'échantillon peut étre due a
I'hétérogénéité de la déformation de cisaillement a travers 1'épaisseur du matériau . En effet, le
laminage a transformé la texture initiale du métal en une texture de déformation particuliere. De
plus, suivant les conditions de frottement, il apparait une texture superficielle, différente de la
texture du cceur, qui peut intéresser un volume important du métal.

Dans la plupart des cas, ce probléme est généralement résolu par une réduction de
I'épaisseur. Une fois I'échantillon aminci par polissage ou amincissement chimique, on mesure
les figures de pdles par la géométrie de Schulz [6].

La figure-IlI-1 montre la figure de pbles (002) d'un alliage de zinc qui a subit une
déformation plastique par laminage (Diot [5]) . La répartition des axes C sur la figure de pdles
et leurs intensités permettent de rendre compte de I'évolution de la texture du matériau au fur et
2 mesure de l'amincissement. On remarque qu'il y a une différence importante d'intensité des

deux pics A et B entre la surface et le cceur de I'échantillon: le rapport des intensités maximales

I . . .
I—A vaut 18.6 pour l'échantillon brut (sans amincissement), vaut 2.64 aprés une réduction de
B i

50um et 1.21 aprés une réduction de 330pm.
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mini=0.00 maxi=36.84 mini=0.00 maxi=19.53

FDP brut (sans amincissement) FDP mesurée aprés réduction de I'épaisseur
de S50pm

mini=0.00 maxi=7.82

FDP mesurée apris réduction de V'épaisseur
de 330pm

Figure-III-1: figures de pdles (002) mesurées, d'un alliage de Zinc, avant et aprés amincissement.

2) Echantillon d'épaisseur inférieure a la profondeur de pénétration des rayons X:

Dans le cas des couches minces dont 1'épaisseur est de quelques microns, on n'arrive pas a
maitriser la réduction de I'épaisseur par la méthode d'amincissement. Nous présentons dans ce
chapitre une méthode, basée sur le profondeur de pénétration des rayons X, capable de
déterminer les variations de texture sur de faibles épaisseurs.

Lors de travaux récents, sur l'oxydation du Zirconium en Zircone, Valot [7] a remarqué
que la texture de la couche d'oxyde est hétérogene dans I'épaisseur. En mesurant la figure de
poles (—111) avec deux géométries de mesure différentes: I'une en Schulz (w,=0) (figure-III-2
(a)) et l'autre 2 faible incidence (wy=-10°) (figure-II-2 (b)), il a remarqué que la texture de la
zircone varie avec l'angle d'incidence. La texture de la couche d'oxyde n'est pas la mé€me sur

toute 1'épaisseur de l'oxyde. Les deux pdles, symétriques par rapport a la direction transverse
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(DT), tournent autour de la normale & I'échantillon. D'apres Valot, ces différences de texture

s'expliqueraient par la présence de contraintes mécaniques dans l'oxyde.

Zr 8 alpha=0.04 Zr 8 alpha=0.04
-111M)

(-111m)

I.,..(40°,286°)

I...(40°,258°)

mini=60.727 maxi=2757.552 mini=0.000  maxi=1702.942

(a): @=0° (b): ©=-10°

Figure-III-2: figures de poles (-111) de la couche d'oxyde mesurées avec deux géométries de mesure:
(a) géométrie de Schulz

(b) géométrie de faible incidence.

2. NOUVELLE METHODE DE DETERMINATION DE TEXTURE
HETEROGENE:

Pour étudier la variation de texture dans une couche mince, nous allons utiliser une
méthode qui emploie des techniques expérimentales de mesures permettant d'accéder a des
profondeurs de pénétration différentes. Ces mesures donnent des informations différentes qui

seront traitées numériquement pour pouvoir atteindre les variations de texture dans 1'épaisseur.

2.1.RAPPEL DES AUTRES METHODES:

Récemment différents auteurs ont essayé de résoudre le probléme de variation de texture,
en utilisant les variations de la profondeur de pénétration des rayons X ou des neutrons. L'un
des premiers est Choi [8] qui traite le probléme en diffraction neutronique en utilisant plusieurs
ordres, successifs de diffraction sur les plans {hkl}: c'est-a-dire les plans {nh nk nl}. Cette
technique qui permet d'observer différentes profondeurs est vraiment particuliére aux neutrons
et de plus, il faut connaitre avec précision les pouvoirs refléctants des différents ordres. Son
emploi aux rayons X est limité par la possibilité d'atteindre plusieurs ordres de diffraction. En

effet, méme si la longueur d'onde est assez faible pour avoir les ordres supérieurs, ceux-ci ont
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généralement des intensités trop faibles pour pouvoir faire des mesures avec précision en
texture.

La méthode de Morawiec ([9], [10] et [11]) est basée sur la mesure de plusieurs figures de
poles différentes, en réflexion, par la géométrie de Shulz.

Etant donné que les angles de Bragg des différentes réflexions (111, 200, 220 par
exemple) sont différents, cette méthode permet d'atteindre des profondeur variables mais
différentes pour chacune des réflexions.

L'échantillon est subdivisé en N sous couches paralleles a la surface, chacune de ces sous
couches i ayant par hypothése une texture homogeéne représentée par une fonction de texture
f(g).

La figure de pdles globale est:

N
Po(y)= D pi (hy)PL(y)

i=1

ou

Pl(y)= J.dgf 1(g)8(h + gy) serait la figure de pdles de la i*™ couche

g
pi(h) un facteur dépendant de I'absorption, de la réflectivité.........

La figure de poles globale s'écrit donc:

N
Py ()= Y pi(h,) | def @8(h £ )

i=1 g

1l est déja difficile de connaitre la fonction de distribution f(g) a partir d'un nombre réduit
de figure de pdles (Ruer et Baro [12], Matthies [13]). Ce probleme se complique d'autant plus si
l'on augmente le nombre d'inconnues de N fois (nombre de sous couches). Morawiec traite ce
probléme par des routines d'itérations analogues & celles employées par Ruer et Baro [12],
Imhof [14] et Pawlik [15] pour résoudre un systtme qui posséde plus d'inconnues que
d'équations.

Nous donnons sur la figure suivante (figure-II1-3), les résultats présentés par cet auteur:

L'échantillon est formé par une feuille d'aluminium de 14pm d'épaisseur superposée a un
échantillon massif d'aluminium.

Les textures de la feuille et de 'échantillon massif ont été mesurées isolément pour €tre
comparées a celles déduites par sa méthode de séparation ou trois figure de pdles mesurées sur

1'échantillon global ont été utilisées.

50



Chapitre III: Etude des textures hétérogénes dans les couches minces par diffraction X

—

2.2.PRINCIPE DE LA METHODE:

Comme dans les méthodes précédentes, une couche mince de texture hétérogene, peut

étre divisée en plusieurs sous-couches de textures homogenes.
Contrairement a ces auteurs nous utilisons la méme réflexion hkl.

Actuellement, on sait construire une figure de p6les d'un échantillon formé de plusieurs
couches de textures différentes. En effet, il suffit d'ajouter l'intensité diffractée par chacune des
couches pondérées par les volumes diffractants et les effets d'absorption (filtres des couches
supérieures) (figure-IlI-4). Mais l'opération en sens inverse parait quasiment impossible, car
l'intensité diffractée par 1'échantillon provient d'éléments de volume dont la localisation en
profondeur est inconnue. En utilisant des géométries différentes capables d'atteindre des

profondeurs de pénétration différentes, cette localisation devient possible.

s

o LLLLLLETTTYY

FDP 1 + FDP2
(avec pondération de I'absorption)

couche |

eouche 2

*IIIIIIIIIIII

f,

Figure-III-4: formation d'une figure de pdles d'une bicouche d'aluminium & partir des figures de pdles de chacune

des couches prises séparément.
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Lorsqu'une couche mince présente une évolution de texture dans son €paisseur, du fait de
l'absorption des rayons X, les rapports des intensités diffractées entre les zones supérieures et
les zones inférieures de la couche seront différents.

Ce rapport sera différent si l'on utilise des conditions de mesures différentes.

Pour simplifier I'explication de cette méthode, nous considérons un échantillon constitué

par deux couches de texture homogene d'épaisseurs t, et t, et de facteur de texture K! et K%

intensité diffractée pour la géométrie (y,,¢,,0,) intensité diffractée pour la géométrie (y',0',,00")
141, I' AT,
—— e

premiére couche d'épaisseur t,

deuxiéme couche d'épaisseur t,

. . o Atri Pt o

géométrie (,,0,,0,) géométrie (y',¢',,0')
1, Intensité diffractée par la premiére couche I': intensité dUTractée pur la premiére couche
1,: Intensité diffractée par la deuxitme couche I';: intensité diffractée par la deuxitme couche

Figure-III-5: intensités diffractées par deux géométries de mesure différentes.

Pour deux géométries de mesure différentes (Yg,@q,05) et (Y'g,¢'s,0'g) (figure-1II-5), les

intensités mesurées s'écrivent:
| 1 2 25l _
I"Fg!lpg 0, = I{me‘Pde + me(pde F ) = Il + IZ

] o ['
I - '_I(Kw

L)
Vig®gWyg

[III- 1]
1 2 12 1] 1 '
o VKL L VEF) =T+,

m

~

oli:

Vjet Vg sont respectivement les volumes diffractants de la premiere couche et la
deuxiéme couches (voir définition chapitre-II).

V(} et v§ peuvent également se mettre sous la forme suivante:

. tan @
1204 "8 -_ :
Vi = 2ll(1— —s YP(Wg,0,,t;) avec j=1 ou2 [1II-1 bis]
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Hty ( 1 + o
cosY, sin(B—cog) sin(9+cog)

F! = exp(— ) est l'effet de filtre de la premiére couche

sur l'intensité diffractée par la deuxiéme.

Ces volume diffractants et ces filtres sont fonction de la géométrie utilisée pour la mesure
de la figure de pdles.

Nous obtenons donc, un systeme de deux équations linéaires & quatre inconnues qui sont:

1 2 1 2
me(pm , me(Pm , va(pvm s K‘I"m(P'm .

2.3.RESOLUTION DU SYSTEME:

D'une facon générale, si on effectue q figures de pdles dans des conditions de mesure
différentes pour connaitre la texture de N couches, nous obtenons q équations a gxN inconnues.
Pour réduire ce nombre d'inconnues a N, nous effectuons une correction de localisation, c'est-a-
dire que:

les intensités mesurées de chaque figure de pdles sont reportées dans un méme repére
qui est celui de l'échantillon.

Les équations précédentes (II-1) pour deux sous couches donnent apres localisafion, les
intensités de deux figures de pdles "virtuelles”, qui aurait été mesurées avec la géométrie de
Schulz (@,=0) mais pour lesquelles les intensités correspondent aux conditions de mesure
utilisées. Ces deux figures de pdles possédent donc des intensités différentes dans leurs cases de

coordonnées identiques Y, et @y. Le schéma de la figure (I1I-6) explique cette localisation.
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%
Ya

(W @,0,)
Iy, p,0=1+1;

(a):Figure de piles mesurée avec la géométrie (v,,9,,0,)

ramener les intensités mesurées
i leurs vraies cases (y.,9,)

| ST

¥
Figure de pdles "vituelles qui auraient été mesurées
avec la stratégie de Schulz

Iv.-v.-l Y

Figure-III-6: principe de la correction de localisation d'une figure de pbles.

Les équations (III-1) peuvent alors s'écrire:

. 1 1 2 21
Ly om = 1Ky 0, Vd + Ky 0, VaF)

(OI-2]
Ly om = i(K{vm%V'éJ“Ki/mcpmV% F')

Ym®

En fait, pour une figure de poles (hkl) possédant p cases (ou points de mesure) définies
par les angles Y et @p, nous avons un systéme de 2p équations linéaires a 2p inconnues.
Théoriquement ce systéme n'admet qu'une seule solution.

Le coefficient "i" est un facteur commun pour les deux équations du systeme (pas le cas

de Morawiec), il n'aura aucune influence sur les solutions K}Um@ et K\ZV o

Ces solutions vont dépendre seulement des valeurs des volumes diffractants de chacune
des couches pour chaque cases Ym,¢n. Cette dépendance se traduit donc par le choix des

géométries de mesures utilisées.
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Pour qu'un syst¢éme d'équations linéaires admette une solution unique, il faut que son

déterminant soit non nul. C'est-a-dire:
VivVIRL v VIF 20 [I0-3]

Une fois les géométries de mesure choisies et apres correction de localisation pour les

figures de pdles mesurées, les solutions des équations [III-2] sont:

1 . I‘l’m(pmv'g F'I—I'\Vm(pm Vd2Fl III 4
Ym®Pm V1V|2 Fvl_Vvl VZFI -]

dY d d 'd

I Vi-1, , V'

2 " YmPm d Ym®Pm = d
Yl = [IIT-5]

ViViiF!-v'l ViF
Ces solutions [III-4] et [III-5] représentent les figures de pdles normalisées et qui se

So
référent au volume constant —2-;1- , de chacune des sous couches, obtenues apres séparation.

2.4. EXAMEN DE LA VALIDITE DES SOLUTIONS:

Ces solutions pour étre physiquement acceptables doivent étre nécessairement positives
ou nulles. Examinons les cas possibles:
1) le déterminant est nul quelque soit y,, et ¢n: ce cas ne se présente que si on
utilise deux fois la méme géométrie et n'offre donc aucun intérét.
2) le déterminant est nul pour une case (Ym,9m) quelconque: dans ce cas le systeme
n'admet pas de solution pour cette méme case.
3) le déterminant est non nul quelques soient les valeurs de (Wp,,¢rm):

On note:

1
R = VZ(;:;I pour la premiére géométrie (Yg,0q,0g)
d

11

v
R'= —-id—l pour la deuxieme géométrie (W'g,@'s,'s)
V'“F
d
vivipl_v'l vIF = (R-R")V'IF! VIF [III- 6]

Le terme V'3 F'! V2Flest positif quelques soient les valeurs de (Ym,@m). Le déterminant

a le signe de (R-R").
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Le signe du déterminant dépend donc de la géométrie.
Si on suppose que la premiere géométrie (Y, @g,®;) est plus favorable a I'observation de

la premiére couche que la deuxiéme géométrie (', @'y, '), C'est-a-dire:

1 1 1 1]
I I Ky Vd Kyt ¥ d
Lo O TR v - 7
2 Kynom YaF Ky 0, VaF
En simplifiant la relation [III-7] par les facteurs de textures, on aura:
vi |V .
51> dans ce cas R —R'> 0 et le déterminant est positif
Vd F V'2 Fvl
d
11
\A A
la relation — — > Gy est équivalente a:
Malk=  NoE
\ﬂ; \ﬂde \ﬂ; \pé+\Png1 \ﬂde
1< To2al ol Sollu2il ozl [I- 8]
\/ V,F vy V4 +V3F VyF

Soit  Vy =V} +V2F' volume diffractant total de l'échantilion pour la pfemiére

géométrie. L'intensité diffracté I, . est proportionnelle & ce volume: I, o =axVy.

Il en est de méme pour la deuxieme géométrie.

La relation [III-8] devient:

?
V'; V'd I ‘v '(p Vlczl Fll
——i—<—=bx 2 < - [HI- 9]
v Va Iy o VIF

a et b sont des coefficients de proportionnalité.

Les solutions K. et K2 doivent étre positives. Comme le déterminant est positif,
Ym®Pm Ym®Pm

Kl

Vo0, O K2 . doivent remplir les conditions suivantes:

Ym®Pm
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RS

1 m m
>0 & < {1II- 10]
VnPm
by o, V4F
1 1
2 0 d wm'(pm
YuPm 2= 1 = 1 [II- 11]
d WAl
donc:
i1 ! 12 ol
Vi ! v.e  VyF
n < I < T [II- 12]
Vd Vr®m VdF

Cette derniére relation est accord avec la relation [I11-9].

t K2

I en résulte que si le déterminant est positif, les solutions K{y Voo

P € . sont

également positives.

Si le déterminant est négatif, il suffit d'inverser les deux géométries (c'est-a-dire les deux
équations) pour se ramener au cas précédent.

Nous pouvons donc dire que ce systeme, quelque soit le signe du déterminant, admet des

solutions uniques et positives.

2.5.TEST DE LA METHODE ET DES PROGRAMMES DE CALCULS:

La validité de la méthode des calculs s'effectue sur une couche mince isotope.

Cet échantillon isotrope théorique (Ky o =1) aune épaisseur t. L'intensité diffractée

pour un tel échantillon, lors de la mesure de la figure de poles avec une géométrie de mesure

(Wg, Pg, ), s'écrit sous la forme suivante:

iV, (- 13]

I‘I’g""s’“’s =
Supposons 1'échantillon formé par deux sous couches d'épaisseurs t; et t; tel que: t=t;+t,.

- o 1
A la position (Yg, @), la premicre couche a un facteur de texture me(pm, la couche

v 2 1 2 A :
inférieure a un facteur de texture Ky o (Ky o etKy o, pouvant étre quelconques).

Rappelons que l'intensité diffractée par cet échantillon est:
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i(Ky o Vi+K5 o ViF) =iV, [I11-14]

I‘Vg“’gwg -

ol V4 est le volume diffractant total de 1'échantillon.
Nous aurons le méme type d'équation pour la deuxieme géométrie.
Les intensités mesurées avec deux géométries de mesure différentes (yg,@q,05) et

(y'g,®'g,0'g) €t apres correction de localisation sont:

Ly = i(KiVm(pm Vg + K\va(pm ViF') =iV,

[O- 15]
— 1 1 2 122 ol -
L'y pon =iy 0, ViatKy o, Va F ) =iV

Pour tester nos programmes de séparation, on suppose que la couche est en aluminium de
9um d'épaisseur, qu'elle est subdivisée en 2 sous couches d'épaisseurs t;=3um et t;=6um. Les
plans (111) ont été visés avec une longueur d'onde de Fer (Are=1.9793A, 6,,,=24.48° et
Ha=263.358 cm™)

Aprés séparation, les coefficients de textureK. et K2 de chacune des sous
YmPm YmPm

couches devraient étre égaux a l'unité quelques soient les angles yp, et Q.
Parmi ces tests de séparations effectués, nous allons montrer deux exemples qui sont

représentatifs des résultats et permettent de choisir les conditions de mesure.

2.5.1. EXEMPLE 1: COMBINAISON ENTRE LA GEOMETRIE DE SCHULZ ET LA GEOMETRIE A

EPAISSEUR CONSTANTE :

N

Pour simplifier les calculs, on suppose que la valeur de "i" est égale & l'unité. Un
programme informatique permet de construire les figures de pdles (111) supposées mesurées
dans les mémes conditions de faisceau avec la géométrie de Schulz (w,=0) et la géométrie a
épaisseur constante (g0 et variable). Ces figures de pdles sont représentées par la figure-III-7.

o La figure de podles (111), mesurée par la géométric de Schulz (figure-III-7(a)),
représente la variation de l'intensité diffractée totale en fonction de la déclinaison.

e La figure de pdles mesurée avec la géométrie a épaisseur constante (figure-II-7(b))
posséde une intensité constante égale a 0.99, car nous avons imposé dans le
programme de construction de cette figure que 99% de l'intensité ( facteur P(yg,we,t)
chapitre II) provient des 9um de la couche. Avec ces conditions de mesure choisies, la
figure de pOles sera mesurée dans une zone de mesure définie par \ymmi“=21° et

\meax=7 5 [s] ,

59



Chapitre III: Etude des textures hétérogénes dans les couches minces par diffraction X

e

Afin de déterminer la différence d'intensité diffractée par chacune des sous couches dans

les deux figures de pdles, on étudie le rapport

V4 (3pm)

VE (6um)F' (3um)

W pour les deux géométries de mesure. Ce rapport est représenté par la figure-II1-8

Al

((111))

(a)

Al

((111))

—~K
-
/S
/

/un seul niv

)

cau

o

/

\

S,

mini =0.99

N

maxi =0.99

(b)

Figure-III-7: figures de poles (111) supposées mesurées d'une couche d'Al isotrope d'épaisseur Spm

(a): géométrie de Schulz (@,=0)

(b): géométrie a épaisseur constante (w, variable).

V (B3pm)/V ,(6pm)F'(3pm)

V' Bpmd V' (6um)F(3pm)
pour la géométrie A épaisseur
constante

V,(3pm)/V (6pm)F'(3um) pour
1a géométrie de Schulz

75°

0 10 0 30

0 80
VY. en degré

Figure-III-8: étude du rapport

mesures.

V4 (3pm)

vZ (6um)F (3m)

en fonction de la déclinaison pour les deux géométries de

en fonction de la déclinaison
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On remarque qu'il existe une grande différence d'intensité diffractée entre les deux

figures de pdles mesurées avec les deux géométries choisies. Cette différence se traduit donc

par un déterminant non nul du systeme d'équation (figure-III-9), sauf & y,=75° ou il tend vers

Z€ro.

On détermine ainsi les figures de pdles normalisées (111) de chacune des sous couches en

résolvant les équations [III-15]. Ces figures de pdles (figure-IlI-10) représentent la valeur du

facteur de texture de chacune des sous couches; on obtient K\V o= K%qu,

sous couches sont isotropes comme prévu.

025 1

02 T

0,15 +

0,1 +

déterminant

005 +

20 25 30 35 40 45 S50 S5 60 65 70 75

Ym endegré

Figure-II1-9: variation de déterminant en fonction de la déclinaison.

Al

Al

(L))

((111))

un seul nlvezm

mini =1.00 maxi =1.00

(@)

k/

mini =1.00 maxi =1.00

b)

Figure-III-10: figures de pdles (111) normalisées de chacune des sous couches obtenues aprés séparation;

(a): couche de 3um
(b): couche de 6pum.

o =1. Donc, les deux
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2.5.2. EXEMPLE 2: COMBINAISON ENTRE LA GEOMETRIE DE SCHULZ ET LA GEOMETRIE A
FORTE INCIDENCE:

On suppose toujours que la valeur de "i" est égale a 1'unité. A partir des figures de pdles
(111) supposées mesurées avec la géométrie de Schulz (,=0) et la géométrie a forte incidence
(wg=0 et constant), on devrait retrouver les mémes résultats que précédemment. Nous

présentons deux simulations avec deux angles de forte incidence différents:

1) =10°
2) ©,;=20°

2.5.2.1.00;=10°:

mini=0.68

mini=0.757 maxi=0.994
(b)

Figure-III-11: figures de pdles (111) d'une couche d'Al isotrope d'épaisseur 9um supposées mesurées avec:
(a): géométrie de Schulz

(b): géométrie a forte incidence w,=10°.

Ces figures de poles (figure-III-11) représentent les variation d'intensité en fonction de la
déclinaison.

Vi (3um)
V3 (6pm)F! (3um)

De la méme fagon, on va étudier la variation du rapport en fonction de

la déclinaison (figure-IlI-12), afin de déterminer la différence entre les intensités diffractées par

chacune des sous couches pour chacune des géométries de mesure.
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V' Gpm)/V’ (6pm)F’{(3um)
pour la géométrie 2 forte
incidence

-~ 8
£
)
B gl
7 [
)
;t 4 + Zone commune entre les deux figures de péles
E V,(3um)/V (6pm)F'(3um) pour
& 1a géométrie de Schulz
> 2l
10 75°
sod -
0 : t t T t + t {
0 10 20 30 40 50 60 70 80
W, en degré
1
i . Vd Gpm) : - g _—
Figure-III-12: étude du rapport — 1 en fonction de la déclinaison pour la géométrie de Shculz
V4 (6um)F " (3um)

(my=0) et la géométrie a forte incidence (,=10°).

0,05 1

=)
g

=

=

fad
|

déterminant

0] T t } t
10 25 40 55 70
Wm en degré

Figure-111-13: variation du déterminant en fonction de la déclinaison.

On remarque que ce rapport est presque le méme pour les deux géométries, c'est-a-dire
que la proportion de linformation provenant de chacune des sous couches est presque
identique. Cette différence étant faible, la valeur du déterminant dans la zone commune entre
les deux figures de pdles (figure-IlI-13) sera voisine de zéro. On remarque qu'il n'est pas nul,
mais varie entre 0.01 et 0.05. Ainsi, on peut déterminer les figures de pdles (111) normalisées
de chacune des sous couches apres résolution des équations [II-15], elle sont représentées par

la figure-III-14.
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mini=0.970 maxi=1.019 mini=0.988 maxi=1.029
(@) (b)

Figure-III-14: figures de pdles (111) normalisées de chacune des sous couches obtenues aprés séparation
(a): couche de 3um
(b): couche de 6pm.

On note que K{vm(pmetK%qu,m oscillent autour de Il'unité (0.97<K{I,m(pm<1.019 et

0.988< K%thpm <1.029). Cette 1égere variation est due aux erreurs d'arrondis du programme de

correction de localisation pour lequel les valeurs de l'intensité transférée d'une case (W,,@,) &
une case (Ym,Pm) est a2 = 1% de sa valeur réelle. I y a répercution d'autant plus importante sur la

solution que le déterminant est faible.
2.5.2.2.005=20°:

Nous minimiserons ce phénomene en utilisant une combinaison entre une géométrie de
Schulz (w,=0) et une géométrie a forte incidence dont 1'angle w,=20° (figure-1II-15).
Dans la zone commune entre les deux figures de pdles, la variation des valeurs de
1
V4 (3um)
2 1
VZ (6um)F' (3um)

est importante, du simple fait d'accroissement de l'angle , (figure-III-16).

On obtiendra un  déterminant variant entre 0.17 et 0.27 (figure-III-17). Ces valeurs du

déterminant sont a peu prés dix fois plus importantes que dans le cas précédent et conduisent a
une solution précise du systeme [II-15] :K{l,m(pm=Kﬁ,m¢,m =1 . Ces résultats sont représentées

par la figure-11I-18.
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N
S
) )

e ———

maxi =0.997 mini =0.97 maxi =0.999
(a) ®)

Figure-III-15: figures de pdles (111) d'une couche d'Al isotrope d'épaisseur 9um
(a): géométrie de Schulz

(b): géométrie a forte incidence w,=20°.

V.. Oum)y V' (6pm)F" (3um)
pour la géométrie i forte

incidence
180 +
E 1501
a
o
B
E 120 +
g
i N V 3pmVV ,(6um)F'(3pm) pour
% %0 b Zone commune entre les deux flgures de péles 4‘ In geoméirie de Schul
% T -
s 97
30 +
o _-_._.—-2—.-'-‘ kal
i W ¥ - y y !
0 (4] 20 30 40 50 60 0 &
W, en degré
Zoom

V' (B3pm)/V (6pm)F ' (3pem)

E | pour la géométrie i forte
E 3 incidence
T .
= 4 V3um)IV (6pm)F{3um) pour
% 3 Ia géométrie de Schulz
& SRS

n#l 8 o s a0 a5 50 38 60

V. en degré
1
. . Vd (3pm) : e s
Figure-1II-16: variation du rapport — 1 en fonction de la déclinaison pour la géométrie de
V4§ (6um)F” (3um)

Schluz (w,=0) et la géométrie a forte incidence (w,=20°).
3 W
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03 +
0,25 +
_ 024
]
=]
= 1
E 015+
g
&
k-1
0,1+
0,05 +
0 } } t t } ]
20 30 40 50 60 70 80
WYm en degré

Al

/

-

un seul niveau

k) / (K\
1/ |/
N\

mini =1.000 maxi =1.000 minifSi-000, maxi =1.000

@ )

Figure-II1-18: figures de poles (111) normalisées de chacune des sous couches obtenues aprés séparation;

(a): couche de 3um
(b): couche de 6um.

On remarque d'apres ces deux exemples que le choix des géométries de mesure s'avere

trés important pour avoir des solutions précises.

Ce choix doit étre effectué en fonction de la valeur du déterminant qui doit étre grand, ce

qui revient a dire:
VivZF!>s vl viF!
ou encore

(} '1 = —Il >> Il
>>
VIF 7T v F'1 LT,
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Cette relation nous montre que l'intensité diffractée provenant de la premiere couche par
rapport a celle provenant de la deuxiéme couche pour la premicre géométrie doit étre trés

différent du rapport de ces deux intensités pour la deuxi¢me géométrie.

3.CONCLUSION:

Nous venons de développer une méthode, qui combine des géométries de diffraction
différentes, pour séparer des zones de textures différentes dans une couche mince, dont la
texture varie en fonction de 1'épaisseur.

Cette méthode utilise la méme raie de diffraction hkl, ce qui élimine le probleme de la
réflectivité, de différents plans (hkl) ou des ordres supérieurs de diffraction.

Cette méthode conduit a une solution unique, dont les coefficients de texture des sous
couches sont toujours positifs. Néanmoins, le choix des géométries de mesure risque
d'influencer la précision des résultats.

Nous verrons cette précision dans le chapitre suivant sur des cas réels, ou la cause
principale d'erreur provient essentiellement du manque de définition précise du matériau et des

erreurs commise sur les intensités.
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Chapitre I'V:

Applications expérimentales

Pour valider cette méthode, nous allons 1'appliquer a deux échantillons différents :

e le premier est formé par une superposition de deux feuilles d'aluminium d’épaisseurs et de
textures connues. Il présente donc un gradient de texture artificiel.

e le deuxiéme est un échantillon de Zirconium qui a subi une oxydation. La texture de la
couche d'oxyde varie en fonction de la profondeur de pénétration des rayons X. C'est un

échantillon qui a été préparé par Valot [1] et déja présenté dans le chapitre III.

1. GRADIENT DE TEXTURE ARTIFICIEL :

Considérons la couche formée par deux feuilles d'aluminium superposées et orientées 1'une par
rapport a l'autre avec un angle déterminé B (figure-IV-1). Ainsi, on obtient une variation artificielle de
texture dans I'épaisseur.

La premiére sous couche a une épaisseur t;=3pm.

La deuxieéme sous couche a une épaisseur t;=6um.

Ces deux feuilles d'aluminium pur proviennent de la société GoodFellow. Elles sont issues de
laminage, leurs épaisseurs sont définies & 20% pres pour la feuille de 3um et 10% pres pour la feuille

de 6pm.

RD: direction de laminage

Figure-IV-1 : échantillon formé de deux couches d’Al de direction de laminage différentes
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Supposons que les deux sous couches aient des textures inconnues. Pour déterminer les frgures
de poles relatives a chacune d'elles, deux figures de pdles de I'ensemble de la couche doivent étre
effectuées dans des conditions de mesures différentes. Pour cela, on a choisi la combinaison qui
comprend la géométrie de Schulz [2] (w,=0) et 1a géométrie a forte incidence (wy#0°).

Pour ces deux géométries, les mesures sont effectuées dans les mémes conditions
expérimentales, c'est & dire méme source de rayons X, méme taille du faisceau et méme réglage de
I'échantillon.

Avec ces mesures, les figures de pdles relatives a chacune des sous couches sont déterminées
par notre méthode de séparation, on les comparera qualitativement et quantitativement aux figures de

pbles mesurées de chacune des sous couches prises séparément.
1.1.FIGURES DE POLES MESUREES DE LA BICOUCHE:

Les mesures sont réalisées avec un goniometre de texture & quatre cercles, équipé d'un détecteur
courbe (INEL CPS 120°). La source est une anode tournante: (Fer RIGAKU). Le coefficient
d'absorption |La; est égale & 263.358 cm’. Les directions de laminage font un angle B=90°

Les plans choisis pour la diffraction sont (111) dont I'angle de Bragg est : 6;;,;=24.48°. Les deux
mesures sont effectuées avec w,=0° (figure-IV-2(a)) et avec w,=20° (figure-IV-2(b). -

Deux autres mesures ont également été effectuées en choisissant les plans (200) (6200=28.58°)

avec 0,=0° (figure-IV-3(a)) et avec w,=25° (figure-IV-3(b).

mini=0.000 maxi=1482.000
) ©,=20°

Figure-IV-2: (a) figure de pdles (111) mesurée avec la géométrie de Schulz (@,=0) et corrigée du bruit de fond.

(b) figure de pdles (111) mesurée avec la géométrie a forte incidence (@,=20°).
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mini=0.000 maxi=2634.000 mini=0.000 maxi=443.000
(a) ©,=0° b) =25°

Figure-IV-3: (a) figure de pdles (200) mesurée avec la géométrie de Schulz (w,=0°) et corrigée du bruit de fond.

(b) figure de pdles (200) brutes mesurée avec la géométrie a forte incidence (1,=25°).

Les figures de poles en géométrie de Schulz (®,=0) ne nécessitent pas une correction de
localisation car les intensités mesurées se trouvent dans leurs vraies cases (Wm,@m)-

Par contre celles qui ont été mesurées avec m,#0 doivent €tre transformées en figures de pdles
virtuelles par une opération de localisation. Rappelons que ces figures de pdles virtuelles représentent
des figures de pdles qui auraient été mesurées avec la géométrie de Schulz (w,=0) dont les intensités

sont celles qui ont été mesurées par la géométrie a forte incidence.

mini=0.000 maxi=7302.442 mini=0.000 maxi=2957.300
(@ )]

Figure-1V-4: figures de poles virtuelles (111) et (200) obtenues aprés correction de localisation.

Notons que les valeurs des intensités entre la figure de pdles brute et la figure de pdles virtuelle

auraient d étre égales puisqu'il n'y a eu qu'un transfert d'information.
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tan ® —_
ui, dans la géométrie
tan© d &

Elles différent sur les figures de pdles présentées du facteur 1-—

de forte incidence, est constant. Pour des commodités de calcul, ce facteur commun i toute la mesure
est mis en facteur dans les équation du systéme (relations [II-18] et [III-1 bis]). Il en résulte de ce fait

I‘Um‘Pm

que l'intensité de la figure de poles virtuelle est r—

(I-

g
tan© )

1.2.DETERMINATION DES FIGURES DE POLES RELATIVES A CHACUNE DES SOUS COUCHES:

1.2.1.Figures de poles (111):

Dans la zone commune entre les deux figures de pdles, on remarque que:

e Pour la figure de pdles mesurée avec la géométrie de Schulz (wz=0) (figure-IV-5(a)),
l'intensité diffractée provenant de la couche inférieure (6um) est presque la méme que celle
provenant de la premiére couche (3pm)

e Par contre, pour celle qui a été mesurée avec la géométrie a forte incidence w,=20° (figure-
IV-5(b), l'intensité globale provient en majorité que de la premicre couche (3um)

Il y a une grande différence du rapport d'intensité des deux sous couches pour chacﬁne des

géométries, qui se traduit donc par un déterminant grand et positif comme on I'a vu dans le chapitre
précédent (Chapitre-II). On déduit alors, les figures de pdles (111) normalisé€es relatives a chacune

des sous couches (figure-1V-6).

mini=0.000 maxi=5271.000 mini=0.000 maxi=7302.442
(a) (b)

Figure-IV-5: (a) figure de pdles (111) mesurée avec la géométrie de Schulz, (b): figure de pdles virtuelle (111).
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couche de 3pm ‘ couche de 6pm

mini=0.000 maxi=8.423 mini=0.000 maxi=17.498
(a) (b)

Figure-IV-6: figures de poles (111) normalisées relatives a chacune des sous couches obtenues apres séparation

1.2.2.Figures de poles (200):

mini=0.000  maxi=2634.000 mini=0.000 maxi=2957.300
@ (b)

Figure-1V-7: (a) figure de pdles (200) mesurée avec la géométrie de Schulz, (b) figure de pbles virtuelie (200).

On remarque la méme chose que précédemment: les intensités mesurées provenant de chacune
des sous couches, pour les deux géométries de mesures, sont différentes. Cette différence se traduit
par un déterminant non nul et positif dans la zone commune entre les deux figures de pdles.

Ainsi, on en déduit les figures de pbles (200) normalisées relatives a chacune des sous couches

(figures-IV-8).
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couche de 3um couche de 6pm

mini=0.000 maxi=8.67 mini=0.000 maxi=10.97
(@) (b)

Figure-IV-8: figures de pbles (200) normalisées relatives a chacune des sous couches obtenues aprés séparation.

1.2.3.Comparaison qualitative:

Pour cela, on a mesuré les figures de pdles (111) et (200) de chacune des sous couches prises
isolement par la géométrie des multi-figures de pdles [3]. Ces figures de pOles sont corrigées du bruit
de fond, des variations du volume diffractant et normalisées. Elles sont représentées par les figures-
IV-9(A) pour la couche de 3um et par les figures-IV-10(A) pour la couche de 6um.

On remarque que les figures de poles normalisées relatives a chacune des sous couches (figure-
IV-9(B) et 10(B)), obtenues aprées séparation, sont similaires aux figures de pdles mesurées (figure-
IV-9(A) et 10(A)).

La différence des valeurs des maxima, qui existe entre les figures de pdles mesurées et séparées

dont les zones de mesures ne sont pas les mémes, doit provenir de la normalisation dite partielle.
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mini=0.000

maxi=9.866

mini=0.000

maxi=8.423

A

®)

mini=0.000

maxi=5.753

Figure-IV-9: (A) figures de pdles (111) et (200) expérimentales corrigées de la couche de 3um

(B) figures de pdles (111) et (200) relatives a la couche de 3um, obtenues apres séparation.
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mini=0.000 maxi=19.512 mini=0.000 maxi=8.685
(A)

mini=0.000 maxi=17.498 mini=0.000 maxi=10.972
(B)

Figure-IV-10: (A) figures de pdles (111) et (200) expérimentales corrigées de la couche de 6pm

(B) figures de pdles (111) et (200) relatives a la couche de 6pm, obtenues apres séparation.

1.2.4. Comparaison quantitative:

Pour cela, nous effectuons une analyse quantitative de la texture de chacune des sous couches,
par la méthode vectorielle ( Ruer [4] et Vadon [5]) décrite dans le chapitre 1.
a) a partir des deux figures de pdles incompletes (111) et (200) obtenues aprés séparation, ceci
pour chacune des sous couches.
b) a partir des deux figures de pdles incompletes (111) et (200) mesurées sur chacune des
feuilles prises isolément.
Ces analyses par la méthode vectorielle nous permettent, a partir des figures de podles

incompletes (111) et (200), d'avoir la fonction de distribution des orientations (FDO). Elles sont
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représentées par des spectres appelés vecteur de texture (fraction volumique en fonction desTruréros
de cases, en tenant compte de la symétrie macroscopique).

Les FDO étant calculées, il est donc possible de recalculer les figures de pdles complétes de
chacune des sous couches et de comparer celles obtenues apres séparation a celles obtenues par
mesure directe des sous couches.

Nous présentons les résultats de la fagon suivante: en premier la couche de 3um, puis la couche

de 6um.

1.2.4.1. Analyse vectorielle des figures de poles de la couche de 3 microns:

vt.003

I

f};{aul H*T'%’Wﬁ'm‘“‘

I

Figure-IV-11: spectre du vecteur de texture obtenu apres analyse vectorielle des figures de poles (111) et (200) de la

feuille de 3um mesurée seule.

Figure-IV-12: spectre du vecteur de texture obtenu apres analyse vectorielle des figures de pdles (111) et (200) obtenues

aprés séparation de la feuille de 3um.

On remarque qu'il y a un accord trés satisfaisant entre ces deux vecteurs de texture. Les maxima

(25 au lieu de 28) sont bien reproduits et leurs localisation est excellente.
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Les figures de pdles complétes recalculées a partir des FDO précédentes sont représentées par
la figure-IV-13. Elles sont analogues, les intensités sont bien reproduites, il y a cependant de 1égéres

différences dans la valeur des maxima qui sont inhérentes aux calculs des FDO.

mini=0.000 maxi=9.793 maxi=5.327

mini=0.000 maxi=8.973 mini=0.000 maxi=6.419
®)

Figure-1V-13: figures de pdles complétes de la feuille de 3um.

(A): figures de pdles (111) et (200) recalculées a partir de la FDO calculée aprés analyse vectorielle des

figures de pdles mesurées de la feuille de 3pm.

(B): figures de poles (111) et (200) recalculées a partir de la FDO calculée aprés analyse vectorielle des
figures de pdles séparées de la feuille de 3um.

Pour les écarts des mesures, nous avons calculé la différence entre les figures de pdles obtenues
apres séparation et celles mesurées de la couche prise isolément, que l'on appelle figure de pdles
différences Diff= |FDPexp-FDPséP|(figure-IV-14). Cette différence est de 17% entre les figures de

pdles (111) et de 24% entre celles (200). Ces erreurs sont surtout localisées aux maxima d'intensité

des figures de pdles.
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Il faut noter qu'a I'erreur due a la méthode de séparation s'ajoute l'erreur engendrée parle-ealcul
de la FDO qui était la méthode vectorielle dans notre cas.
Nous €tudierons exclusivement l'erreur due a la méthode de séparation. Cette erreur pourrait

provenir des mesures expérimentales des intensités et de 1a précision de I'épaisseur.

.

_.‘f;’f‘\ o™ ‘:"’%}T

DU
R

e

mini=0.000 maxi=1.741 mini=0.000 maxi=1.280

Figure-IV-14: figure de pdles différences (111) et (200) de la feuille de 3um: Diff= | FDP,,,-FDP, l :

1.2.4.2.Analyse vectorielle des figures de poles de la couche de 6pm:

vi.001

p e e ——

TREEESE

R S—

e #‘F':T‘I‘f %{Yi .“r[ _'rq'."r Loy Freh {'JT!'H’{ ll]

1.3 2. 8. 4

Figure-IV-15: spectre du vecteur de texture obtenu apres analyse vectorielle des figures de p6les (111) et (200) de la

feuille de 6um mesurée seule.
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vt.002 S

A -

I -

Figure-IV-16: spectre du vecteur de texture obtenu apres analyse vectorielle des figures de pdles (111) et (200) obtenues

apres séparation de la feuille de 6um.

A)
mini=0.000 maxi=14.103 mini=0.000 maxi=7.372

(B)
mini=0.000 maxi=13.264 mini=0.000 maxi=7.64

Figure-1V-17: figures de p6les complétes de la feuille de 6um.

(A): figures de poles (111) et (200) recalculées & partir de la FDO calculée aprés analyse vectorielle des

figures de pdles mesurées de la feuille de 6um.

(B): figures de pbles (111) et (200) recalculées a partir de la FDO calculée apres analyse vectorielle des
figures de pdles séparées de la feuille de 6um.
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On constate que la couche sous-jacente est bien reproduite ( localisation et valeur des maxtma),
ceci peut s'expliquer par le fait que la texture de la deuxi€éme sous couche est trés marquée.

De la méme fagon que précédemment, nous allons calculer la figure de pdles différence afin
d'avoir une notion sur l'erreur commise par la méthode de séparation et sur le calcul de 1a FDO. Ces
figures de pdles différences: Diff= | FDP.,,-FDPg, | sont représentées par la figure-IV-18. On obtient
une différence de 18% entre les figures de poles (111) et de 26% entre celles (200) (séparées et

mesurées de la feuille).

mini=0.000 maxi=2.659 mini=0.000 maxi=1.96

Figure-1V-18: figure de poles différences (111) et (200) de la feuille de 6um: Diff= I FDPp-FDPy, | .

1.3.CALCUL D'ERREUR COMMISE SUR LES FIGURES DE POLES DE CHACUNE DES SOUS COUCHES

LORS DE LA SEPARATION:

Rappelons les solutions du systeme [III-2] (chapitre III):

12 1 1
1 _ I\Vm(pmv d F-1 Ym®Pm

Yl = yly2 pl_y'l y2F!

21 ' 1 1]
ViF et 2 _ I YmfPm Va - I\vm@mv d

Wm(pm - Vévl(zj F'I—V'(lj deFz

K. et K2 sont respectivement les facteurs de texture de la feuille de 3um et de la
Ym®Pm YuPm

feuille de 6um.
Nous remarquons d'apres ces résultats que:

e les erreurs dues aux mesures des intensités influent de fagon non négligeable sur les valeurs
1 2
de Ky 0,2t Ky0,
e les erreurs sur les valeurs des épaisseurs de chacune des feuilles, vont influer également sur
les valeurs des volumes diffractants et des filtres et faussent de méme les valeurs de

] 2
Ky u9m &t Kyom -
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Etudions 1'évolution de cette erreur en fonction du choix des géométries de mesure, c'est-a-dire
en fonction de I'angle w;.

Nous savons que si H est fonction réelle de n variables (x1,Xs,....., Xp) €t Ax, AXo, ...... et Ax, les
erreurs absolues sur les valeurs de X;,Xa,..... €t X,, l'erreur absolue sur la valeur de H(x|,xs,....., X,) est

donnée par la relation suivante:

Nous utiliserons cette relation pour calculer AK! et AK? en fonction de Al ,
VYo®Pm Vm®Pm VYuPm

Al 3 Atlet At2.

'
YmPm

Les erreurs absolues Al et Al sont données par les relations suivantes:
Yu®Pm YmPm

Aly om = VIVnon £t Ay 0n= VIVt

Les feuilles ont €t€ achetées chez GoodFellow qui donne I'épaisseur & 20% prés pour la
premiere feuille et 10% pour la deuxieme feuille:

Aty =0.6um et At, =0.61m.

Lorsqu'une figure de pdles (111) est mesurée avec la géométrie de Schulz et l'autre avec un

angle w,=0°, les courbes présentées par les figures-IV-19 et 20, donnent les variations de AK{Vm(Pm et

AK\Z‘,m(pm en fonction de ®;. Ces erreurs sont calculées pour un point localisé a 1'angle y,,=45° sur les

deux figures de poles et pour différentes valeurs des intensités.
On constate que:
1) l'erreur est d'autant moins importante que l'intensité diffractée est élevée, ce qui est conforme
a toute expérience de diffraction.
2) l'erreur est d'autant plus faible que l'angle , est grand, ce qui revient a dire que la différence
angulaire entre la géométrie de forte incidence et celle de Schulz doit étre la plus grande

possible.

Pour ces deux feuilles d'aluminium l'erreur n'est acceptable (< 20%) que si on utilise des

valeurs de @ supérieures a 20°.
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Erreur absolue en % de la 1™ feuille

Intensité
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5]
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g endegré

Figure-IV-ZO: variation de AKf',m(Pm en fonction de @,.

Nous donnons 2 titre d'exemple une séparation des textures de la bicouche d'aluminium déja

présentées, lorsque la premicre géométrie est celle de Schulz et la deuxieme est en forte incidence

avec y=10°.

Les résultats des mesures sont données par la figure-IV-21.

La séparation des deux sous couches est présentée par les figures-IV-22(B) et IV-23(B).

Ces résultats peuvent €tre comparées a ceux que l'on avaient obtenues avec ,=20°( figure-IV-

9(B) et IV-10(B).

Nous remarquons que le choix des deux géométries est prémordial.
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e

mini=0.000 maxi=2699.000 mini=0.000 maxi=2612.118
A) (B)

Figure-IV-21: (A): figure de pdles (111) mesurée et corrigée du bruit de fond avec la géométrie de Schulz (w,=0°)
(B): figure de pdles (111) mesurée, corrigée du bruit de fond et de la localisation, avec la géométrie de

forte incidence d'angle w,=10°.

mini=0.000 maxi=9.866 mini=0.000 maxi=13.267
A ®)

Figure-IV-22: (A): figure de pdles (111) de la premiére sous couche (3um) prise isolement

(B): figure de pdles (111) obtenue aprés séparation de la premiére sous couche (3um).
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mini=0.000 maxi=19.512 mini=0.000 maxi=16.692
A B)

Figure-IV-23: (A): figure de pdles (111) de la deuxiéme sous couche (6pm) prise isolement

(B): figure de pbles (111) obtenue apres sé€paration de la deuxi€me sous couche (6pm)

Cette erreur subit une diminution importante si nous connaissons avec précision les valeurs des

épaisseur ou de ut. Les figures-IV-24 et IV-25 représentent les erreurs sur K}ym(pm et K\2vm<Pm lorsque

Atj=At=0.

Il est donc nécessaire de bien connaitre les caractéristiques du matériau a analyser et en

particulier la valeur du coefficient d'absorption | ou du produit uxt

120 'S

100 Intensité

Erreur absolue en % dela 1 couche

10 12 14 16 18 20 bzl 24
g en degré

Figure-1V-24: variation de AK;,M,m en fonction de w, lorsque les erreurs sur les épaisseur sont nulles.
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Figure-IV-25: variation de AK‘z‘,m‘pm en fonction de w, lorsque les erreurs sur les épaisseur sont nulles.

1.4.DETERMINATION DE LA FRONTIERE ENTRE LES DEUX SOUS COUCHES:

Nous avons vu que cette nouvelle méthode de séparation nous permet de maitriser les erreurs
commises sur les textures obtenues de chacune des sous couches.

Dans ce paragraphe, nous allons étudier le cas ol 'on ne connait pas la frontiére entre les deux
textures.

Pour cela, il suffit de faire varier les volumes diffractants et les filtres, ce qui revient' a faire
varier les épaisseurs de chaque zone ou la texture est supposée homogene, pendant la séparation.
Ainsi, nous pouvons suivre I'évolution de la texture de chaque zone pour différentes épaisseurs.

L'échantillon utilisé est composé des mémes feuilles d'aluminium que précédemment, mais
cette fois-ci les directions de laminage font entre elles un angle de 35°. Nous utiliserons la
combinaison entre la géométrie de Schulz et la géométrie a épaisseur constante [6] et nous ne
choisissons que le plan (111) pour effectuer les deux figures de pdles.

La mesure de la figure de pdles a épaisseur constante est effectuée de sorte que 96% du volume
diffractant correspondent aux 7 premiers microns de la bicouche.

A partir de ces deux figures de pdles uniquement (figure-IV-26), nous allons déterminer la
frontiére entre les deux textures. Nous utiliserons plusieurs séparations en faisant varier I'épaisseur de
la premiére sous couche de fagon croissante et celle de la deuxi€me sous couche de fagon

décroissante. Une fois obtenues les figures de poles séparées de chacune des sous couches, on peut

suivre I'évolution des valeurs de Kil,m(pm et de K\Z'lm(pm pour deux points particuliers de ces deux figures

de pdles.

Ces deux points correspondent au maximum d'intensité respectif de chacune des sous couches.
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Al3mler)yAl{dmlcr) AY3mlcr)/ANBmicr)
(111)

mini=0.000 maxi=4676.00 mini=7.517 maxi=5561.475
GY) (B)

Figure-IV-26: (A): figure de p6les (111) mesurée et corrigée du bruit de fond la bicouche d'Al avec la géométrie de
Schulz.
(B): figure de poles (111) mesurée et corrigée du bruit de fond et de la localisation de la bicouche d'Al

avec la géométrie a épaisseur constante tel que: 96% provient d'une épaisseur constante de 7um.

Dans le cas ou I'épaisseur de la premiere sous couche est égale a 1pm et celle de la deuxiéme
sous est de 8um, la premiere figure de poles (figure-IV-17 (A)) correspond a la figure de poles de la
couche de lpm seule, tandis que la figure de pbles de la deuxiéme sous couche contient des
informations relatives a la premiére sous couche d'aluminium puisqu'elle a une épaisseur voisine de
3um.

Au fur et 2 mesure que l'on fait varier 1'épaisseur de la premicere couche par rapport a la
deuxiéme, la premiere couche disparait progressivement de la figure de pdles de la deuxiéme couche.
A partir d'une épaisseur comprise entre 3um et 3.25um, la deuxieme couche commence & apparaitre

sur la figure de pdles de la premiére couche (figure-IV-27).

1

Les courbes (figure-IV-28) représentent 1'évolution me(pm

2 2
ou deKy, , pour les coordonnées

(33°;215°) et (25°,270°) correspondant respectivement aux maxima de chacune des sous couches.
L'intersection de ces deux courbes donne la position de l'interface entre les deux couches, qui
est située entre 3 et 3.25um. Ce qui confirme la marge d'erreur fournie par le fabricant:

t;=3um=0.6um et t,=6um+0.6pm.
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premiére sous couche deuxiéme sous couche

Al3micryA{Smicr)

Alfamiery/Alismicr)

K, (25°;270°)

K, (33°;215°%)

mini=0.000 maxi=9.932 mini=0.000 maxi=12.581
(A) t=Ipm (B) t=8um

AY3micryAxsmicr)

K, (25°;270°)

K, (33°;215°)

mini=0.000 maxi=8.444 mini=0.000 maxi=15.636
(©) t=3pm (D) t,=6pm

Al{3miber i AX Bemicr ) Alj3micr)fAl{Emicr)

K, (25°;270°)

K, (33°;215°)

mini=0.000 maxi=7.387 mini=0.000 maxi=17.850
(E) t;=6pm (F) t=3um

Figure-I'V-27: évolution des figures de pdles de chacune des sous couches obtenues aprés séparation pour différentes

valeurs d'épaisseurs.
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Ki(33°;2157)

Ki(33°;215°) et K2(25°;270°)
&

Ka(25%:270%)

Frontitre

3 35 4 45 5 55 6 65 17

épaisseur en pm

Figure-1V-28: variation de K;(33°;215°) et K,(25°;270°) en fonction de I'épaisseur.

2. GRADIENT DE TEXTURE REEL:

Nous allons appliquer la méthode de séparation sur un cas réel dans lequel des expériences

réliminaires effectuées par Valot laisse prévoir qu'il y a une variation continue de la texture en
p

fonction de 1'épaisseur de la couche.

L'échantillon est une plaque de Zirconium qui a subi une oxydation en Zircone monoclinique.

Sur cet échantillon, Valot a remarqué que la texture de la couche d'oxyde (Zircone) varie en

fonction de 1'épaisseur en mesurant la figure de pdles (-111) avec deux incidences différentes: la

premiére en Schulz (figure-IV-30 () et la deuxieme a faible incidence d'angle w,=-10° (figure-IV-30

(b)).

Zirconium avant oxydation

Zircone

aprés oxydation

Figure-IV-29: Zirconium avant et aprés oxydation.
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Zr 8 alpha=0.04 Zr 8 alpha=0.04

(-111M)

(-111M)

I,..(40°;286°)

max

I,.(40°;258°)

mini=60.727 maxi=2757.552 mini=0.000  maxi=1702.942

(a): 0 =0° (b): ©,=-10°
| 3

Figure-IV-30: figures de pdles (-111) de la Zircone mesurées avec deux géométries de mesure différentes.

L'expérience effectuée avec w,=-10° favorise beaucoup plus les informations provenant de la
surface que celles provenant de 1'ensemble de I'échantillon.
D'apres les données de Valot, le taux de conversion o de Zirconium en Zircone est égal a 0.04,
la surface de 1'échantillon est S=lem? et la masse volumique p de la Zircone varie entre 5.4 et 6.02
g.cm™. Aprés calcul, 'épaisseur estimée de la couche d'oxyde est t=7pum en prenant comme masse
volumique p=6.02 g.cm™.
Connaissant 1'épaisseur de cette couche et son coefficient d'absorption p=1184cm™ pour la raie
K¢ du Fer, nous pouvons avec notre méthode de séparation connaitre I'évolution grossiére de la
texture de cette couche.
Comme précédemment, nous subdivisons cette couche d'oxyde en deux sous couche supposées
homogenes dont on fait varier les épaisseurs t;et t;.
Les résultats obtenus, apres séparation, sont présentés par la figure-IV-31.
Les figures de pdles obtenues nous montrent bien une évolution des intensités et un
déplacement des maxima en fonction de 1'épaisseur.
Pour évaluer le déplacement des intensités maximales correspondant a la couche superficielle
et a la couche interne, nous tragons leurs positions sur une projection stéréographique de rayon égal a
50° (figure-1V-32).
Nous remarquons qu'il y a un déplacement progressif de ces maxima du centre vers le bord de
la figure de poles lorsque 1'épaisseur de la couche superficielle augmente.

Est ce bien une rotation autour de la normale comme le supposait Valot?
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D'autres expériences et études complémentaires seraient nécessaires pour bien expliquer-cette

variation de texture dans la couche d'oxyde.

Ir 0 slpha=0.04
111M)

mini=0.000 maxi=3.982
(a) t,;=6pm

Zr 8 alphas0.04
-111M)

mini=0.000 maxi=4.258
(c) t,=5um

Ir 8 sipha=0.04
(-111M)

mini=0.000 maxi=4.218
(e) ,=4pm

Zr 0 alphas0.04
(-111M)

mini=0.000 maxi=3.921
(b) t,;=1pm

TIr 8 alpha=0.04
-111M)

mini=0.000 maxi=2.504
(d) t,=2pm

mini=0.000 maxi=2.108
(£ t,=3pm

Figure-IV-31: figures de pdles obtenues aprés séparation de la surface et de la couche interne pour différentes

épaisseurs.
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sens du déplacement
des maxima

(33770

(320283
sens du déplacement

E (367,257%)
@

(32°;255%)

des maxima

(45°;2947)

(43°;292°)

(4"’;294') /

sens du déplacement
des maxima

B 34um

-

sens du déplacement
des maxima

‘ 2/5 pm

1/6 pm

Figure-IV-32: I'évolution de la position des intensités maximales de la surface et de la couche interne pour différentes

épaisseurs.

3. CONCLUSION:

Cette méthode d'évaluation des variations de textures dans des couches minces donne des

résultats trés satisfaisants.

Dans le cas de la bicouche d'aluminium dont on connait parfaitement les textures de chaque

couche, celles ci ont bien été reproduites.
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Avec cette méthode, il est possible de maitriser les erreurs commises sur la séparation des
textures en choisissant des conditions de mesures adéquates.

Nous avons pu également montrer qu'une adaptation de méthode permet d'affiner I'étude de
'évolution de la texture dans les épaisseurs des couches minces. Cette adaptation utilise une
"frontiére" ayant une position variable.

Les résultats concernant une couche mince possédant un gradient de texture réel paraissent trés

prometteurs.
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CONCLUSION GENERALE

Dans ce travail, nous avons développé une méthode d'évaluation des variations de
textures dans les épaisseurs des couches minces. Le principe de cette méthode réside dans la
combinaison de différentes géométries de mesure, permettant d'accéder a des profondeurs de
pénétration variables, pour pouvoir évaluer ces variations de textures.

Les caractéristiques de cette méthode sont qu'elle:

e Utilise la méme raie de diffraction hkl, ce qui élimine le probleme de la réflectivité,

des différents plans (hkl) ou des ordres supérieurs de diffraction.

e Conduit a une solution unique, dont les coefficients de texture des sous couches sont
toujours positifs quelques soient les conditions de mesure.

e Nous permet de maitriser les erreurs commises lors de la séparation en choisissant des
géométries de mesures adéquates. Nous pouvons obtenir de bons résultats si l'on
connait avec précision les propriétés physiques du matériau en particulier le produit
pxt.

e S'adapte parfaitement a la méthode vectorielle, malgré les zones aveugles centrales sur
les figures de pbles obtenues apres séparation. Cette présence n'est pas un handicap, a
condition que les informations contenues dans la zone effectivement mesurée soit
suffisante (MPDS Vadon). Les résultats d'analyse, par la méthode vectorielle, des
textures séparées permettent de connaitre la fonction de distribution des orientations
(FDO) et de déduire les informations contenues dans les zones aveugles.

e Permet également d'évaluer une variation continue de la texture dans 1'épaisseur.

Cette méthode pourrait se généraliser en considérant que la couche mince de texture
hétérogéne peut se décomposer en plusieurs sous couches de texture homogene. En effet, nous
pouvons toujours avoir un systeme d'équations lin€aires dans lequel le nombre d'inconnues est
égal au nombre d'équations. Mais ceci impose que le nombre de mesures effectuées dans des
conditions géométriques différentes soit égal au nombre de sous couches.

Nous voyons donc que ce nombre des sous couches ne peut pas excéder un nombre
relativement faible.

Ce nombre est fonction du matériau (pxt) et des différences entre les volumes diffractants
observés par les différentes géométries. Il est raisonnable de penser que ce nombre ne pourra

pas excéder quatre sous couches.
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Dans le cas ol les sous couches sont constituées de matériaux différents ayant des raies
de diffraction qui se superposent (par exemple une couche d'aluminium superposée sur du fer
ol toutes les raies de diffraction de fer coincident avec celles de I'aluminium), nous pouvons
appliquer cette méthode pour séparer la texture de chacun des deux matériaux méme si leurs
coefficients d'absorption sont différents.

Dans le cas oit les maxima d'intensité sont au centre de la figure de pdles, cette méthode
ne pourrait pas étre appliquée, il suffirait alors de choisir un autre plan réticulaire.

Il apparait que cette nouvelle méthode pourra résoudre de nombreux problémes de texture
qui apparaissent dans les couches minces.

Elle pourrait étre appliquée dans les domaines de l'électronique, des revétements de
matériaux, dans la recherche des mécanismes d'interfaces pour lesquels le role de l'orientation
cristalline est important pour déterminer soit les propriétés de la couche mince soit ses

conditions d'élaborations.
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Une méthode adoptant des stratégies de mesures différentes qui combine soit les

techniques de Schulz et de faible incidence, soit des mesures goniométriques a épaisseur
constante de pénétration des rayons X, est décrite pour déterminer les gradients de texture dans
les couches minces. Cette nouvelle méthode, qui utilise une seule raie hkl de diffraction, est
testée sur des échantillons possédant un gradient de texture artificiel connu: elle est appliquée a
I'étude d'un gradient réel de texture d'une couche de la Zircone. Les résultats d'analyse

quantitative de la texture par la méthode vectorielle sont présentés.

A method using different strategies of measurement which combines the Schulz

technique and the small incidence one, or measurement with a constant penetration depth of
rays X, is described to determine the texture gradients in thin films. This method which uses
only one réflexion line (hkl), is tested on samples possessing an artificiel texture gradient. Its
applied to know the real texture gradient in a thin film of Zirconia. Quantitative texture

analysis results made with the vectoriel method are presented.





