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Rksmnk. On montre que la technique de cokvaporation permet, comme l'implantation ionique,
d'obtenir FewA~ d6sordonn6 au point de vue atomique et ferromagn6tique I 293 K. II s'avdre

cependant qu'il y a des diff6rences entre l'alliage massif implants et les films minces de mdme

composition en ce qui conceme l'6volution en temp6rature des propri6t6s magn6tiques. Dans le

premier cas, it y a disparition des effets magnbtiques dds 400 K dans le second, on observe

encore une fraction ferromagnbtique importante aprds chauffage et retour I l'ambiante. De plus,
le champ hyperfin au noyau du fer 57 croit, ce qui conduit I l'hypothdse de zones enrichies en fer

et, par suite, indique que l'alliage ne se r60rdonne pas.

Abstract. We show that the coevaporation technique like ion implantation, allows us to obtain

Fe6olLlm which is both chemically disordered and ferromagnetic at 293 K. However, differences

between implanted bulk alloy and thin films of the same composition have been observed

conceming the temperature evolution of magnetic properties. In the first case, magnetic effects

disappear as soon as 400 K in the second case, one still observes a significant ferromagnetic
fraction at room temperature after annealing at 700 K and cooling down. Moreover, the hyperfine

field at the 57 iron nucleus increases. This leads to the hypothesis of iron rich phases and hence

indicates that the alloy does not reorder.

1. Introduction.

Dans le domaine de concentration 20 wx w 50, les alliages Feioo_~Al~ cristallisbs peuvent
prbsenter la surstructure DO~ pour x ~

32 et la surstructure 82 pour x ~
32. En outre, les

propriktks magnktiques de ces alliages dkpendent fortement de la prksence ou de l'absence

d'ordre atomique. Le diagramme de phases magnktiques des alliages ordonnks est reproduit

Sur la figure I on retiendra Surtout, pour la zone 82, la prksence d'une phase paramagnbti-

que h l'ambiante et celle d'une phase mictomagnbtique I basse tempbrature [Ii. Le

comportement magnktique des mdmes alliages h l'ktat dksordonnk s'avdre au contraire

radicalement diffkrent puisqu'ils Sont de type ferromagnktique Sur tout le domaine

20 w x w 50 [2, 3]. Dans le cas du type 82 qui nous intkresse ici, le dksordre atomique ne peut
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dtre obtenu que par des traitements mkcaniques extrdmes (broyage, limage) qui rkduisent le

matbriau en poudre.
LeS rksultats de la littkrature, considkrks dans leur ensemble, indiquent que les propriktks

magnktiques d'un atome de fer, dans le Systdme Fe-Al, Sont dkterminkes en premier lieu par
la nature de ses premiers voisins. D'aprds la rkfkrence [4], le moment magnktique d'un atome

de fer Vane, en fonction du nombre de premiers Voisins Fe et Al, comme l'indique la figure 2

il s'avdre que le moment reste constant jusqu'i deux atomes d'Al, puis dkcroit d'environ 4 ifi

pour 3 Al et enfin tend rapidement vers 0 entre 3 et 5 Al. On conqoit atom aiskment que les

alliages de la zone 82 deviennent ferromagnktiques h l'ambiante lorsqu'on les dksordonne

puisqu'on accroit atom la probabilitb de liaisons Fe-Fe. Des btudes effectubes par effet

M6ssbauer en transmission ant effectivement montrk l'existence d'interactions hyperfines
magnktiques [4, 5]. Plus rbcemment, Shiga et Nakamura [6] ant apportk quelques prkcisions
supplkmentaires grice I un ajustement des spectres M6ssbauer par une distribution de

champs hyperfins. La distribution montre atom deux pics distincts dans la gamme 0-300 koe

et les auteurs conduent I l'existence d'un nombre critique n~ de premiers voisins Fe pour
donner lieu I des interactions magnktiques its proposent : n~~4. De mdme, une Etude

effectuke sur l'alliage Fe~sAl~s limb a conduit I des rksultats analogues [7].
Au cours d'ktudes publikes entre 1983 et 1987, nous avons montrk que le dksordre

atomique pouvait aussi dtre induit dans l'alliage FewAlm par implantation ionique [8-12]. En

particulier, l'implantation d'ions Al~+ I 293 K avec une knergie de 260keV s'est avkrke

produire une couche ferromagnktique de 220 nm d'kpaisseur I la surface du matbriau massif

qui ne subissait ainsi aucune destruction. Rappelons bridvement qu'en utilisant la technique
de l'effet M6ssbauer en rbflexion qui consiste h capter les Electrons de conversion et Auger
(CEMS), les rksultats suivants ont pu dtre obtenus pour la dose de 3 x 10~~ ions/cm~

: champ

TIK)~

',,
o ', jL/jLo

-----He«/Ho

too

2 4 6
8 6 4 2 0

o Al
-° ~° '° *fi

~ F~

Fig. I. Fig. 2.

Fig. I. Diagramme de phases magnktiques des alliages Fe-Al en fonction de la concentration

d'aluminium. D'aprds la r6f6rence [Ii.

[Magnetic phase diagram of Fe-Al alloys as a function of aluminium concentration. From reference [Ii-i

Fig. 2. Variations du moment magnbtique et du champ effectif en fonction du nombre de premiers
voisins Fe et Al d'un atome de fer dans les alliages Fe-Al (po

=

2,2 p ~
et Ho

=

330 koe). D'aprds la

r6f6rence [4].

~variations in magnetic moment and effective field as a function of the number of Fe and Al nearest

neighbours of an iron atom in Fe-Al alloys (po
=

2.2 p ~
and Ho

=
330 koe). From reference [4].]
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hyperfin moyen 11
=

2 II koe, fraction paramagnktique d'atomes de fer f~
=

33 ifi, tempkra-

ture critique de disparition de l'kclatement magnbtique hyperfin ~400 K. Dans le but de

prkciser les propribtbs magnktiques de la couche implantbe, une Etude de rksonance

ferromagnktique a kgalement ktk effectuke; elle a permis de dbterminer, I 293K,

l'aimantation spkcifique
« =

86 uem/g et le facteur de Landb g
=

2,06.
Outre l'kcrouissage et l'implantation ionique, une troisidme technique vient de se rkvkler

capable de produire FemAlm I la fois ddsordonnk au point de vue atomique et ferromagndti-

que I 293 K ; il s'agit de la cobvaporation. Dans une rkcente note, nous avons montrk que les

films minces ainsi dbposbs sur un support de kapton prbsentaient cette propridtd [13]. Le but

du prksent article est de faire la synthdse des rbsultats obtenus ultbrieurement tant sur l'ktat

structural que sur les propriktbs magnktiques de films FegAlm prkparbs par cokvaporation et

d'effectuer des comparaisons avec l'alliage massif de mdme composition implantb I

l'ambiante. L'btat structural des films sera ktudik par microscopie klectronique I transmission

M-E-T-, microanalyse X et SIMS (Secondary Ion Mass Spectroscopy). Los propriktks
magnktiques seront dbterminkes en prenfier lieu par effet M6ssbauer en transmission et en

rkflexion (CEMS) et en second lieu par des mesures d'aimantation rkaliskes sur un

magnktomdtre I kchantillon vibrant et un dispositif d'effet Kerr.

2. Techniques expkrinlentales.

Los films ont ktk prkparks par cokvaporation dans un kvaporateur Riber qui est essentielle-

ment constitub des klkments suivants :

un systdme de vide I pompe ionique et sublimateur de titane permettant d'obtenir dans

les meilleures condifiions un vide de 10~ ~° Torr

un systdme d'bvaporation I chauffage par bombardement klectronique constitub de

deux canons Airco-Temescal d'une puissance de 8 kW pilotks par une seule alimentation

deux quartz permettant de contr61er la vitesse de dkp6t ainsi que l'kpaisseur totale du

film.

La fabrication par cobvaporation des kchantillons destinks I la prksente Etude a btb rdaliske

dans un vide de 10~ ~ Torr et avec une vitesse d'kvaporation de chaque constituant de l'ordre

de 0,2 I 0,3 nm/s. Los techniques d'investigation ont kvidemment conditionnk le choix du

support et de l'kpaisseur des films. C'est ainsi que des kchantillons de 100 nm dkposds sur

Nacl ont permis de rkaliser les Etudes en nficroscopie klectronique et microanalyseX de

mdme des films de 100, 200 et 250 nm d'kpaisseur dkposks soit sur kapton, soit sur silicium

monocristallin II I), ont dtd utilisks pour l'effet M6ssbauer en rbflexion et l'effet Kerr. De

tels films seront quafifibs par la suite de « films minces ». Au contraire, les films quafifids
«d'dpais» auront une dpaisseur d'un micron; de tels films ont ktk utilisks pour l'effet

M6ssbauer en transnfission et les mesures au magndtomdtre et ant toujours ktb dkposks sur un

support de kapton. Enfin, les expbriences de SIMS ont ktk rkalisbes aussi bien sun des rums

minces que sur des films kpais.
Los observations en microscopie klectronique ont ktk faites sur un microscope I

transmission dassique (Philips EM300) fonctionnant sous une tension de 100kV. La

dbtermination de la composition des films a ktk effectuke par microanalyse X principalement

avec un dktecteur I diode Si-Li associk I un microscope klectronique JEOL 200 CX

fonctionnant sous une tension de 200 kV. Pour les films dkposks sur kapton, la composition a

ktk kgalement mesurke par microanalyse X en utilisant cette fois une microsonde de Castaing
de marque Cameca.

L'analyse SIMS a btk rkaliske avec un dispositif expkrimental ISA-RIBER LAS 3000 elle

a utilisk Xe+ comme ion primaire avec une incidence de 45( une knergie de 5 kev et une
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intensitk de courant de 20 nA. Los profits de plusieurs ions ont ktk obtenus en fonction de

l'bpaisseur pulvkriske: 56Fe+, 5?Fe+, 2?Al++ et aussi 12C+ et 160+ pour estimer la

quantitk de contamination en carbone et en oxygdne au cours de l'kvaporation.
Concemant la technique CEM&, les spectres d'klectrons ont ktk obtenus avec une source de

cobalt 57 disperske dans une matrice de rhodium (50 mci), un compteur proportionnel I flux

gazeux He + 5 ifi CH4 et un spectromdtre M6ssbauer conventionnel; le compteur a ktk

rbcemment dbcrit en dktail dans la rbfkrence [14]. Rappelons que la technique CEMS permet
d'analyser la surface des matkriaux et les films minces son efficacitk est maximale sur la

premidre centaine de nanomdtres et moindre sur la deuxidme. En gkomktrie de transmission,

nous avons dgalement fait usage d'un cryostat MERJC pour les 6tudes I basse tempkrature.
Pour l'ajustement des spectres, nous avons utilisb un programme de calcul permettant une

analyse des spectres M6ssbauer en distribution de champs hyperfins baske sur la m6thode de

Window [15].
Les mesures d'aimantation ont 6t6 rkaliskes sur un magndtomdtre I kchantillon vibrant et

un dispositif d'effet Kerr ; la longueur d'onde du laser utilisk dans celui-ci ktait de 632,8 nm.

La premidre technique a dtd appliquke aux films kpais et la seconde aux films nfinces dans ce

demier cas, seulement quelques dizaines de nanomdtres sont analysks. Les mesures

magnktiques ont ktk effectukes en appliquant un champ extkrieur, soit paralldlement, soit

perpendiculairement I la surface des kchantillons ktudiks. Ces demidres ont btk rkalisbes au

Laboratoire de Magnbtisme de Bellevue.

3. Etat structural des rwns FemAlm aprds cokvaporafion.

L'btat structural a btb btudib par microscopie blectronique I transmission, microanalyse X et

SIMS. La microanalyse X a permis de montrer que la composition exacte des films

correspondait I Fes~,4A140,6 et que les rksultats ktaient reproductibles. La microscopie
klectronique rkvdle des anneaux de diffraction (voir Fig. 3a) caractkristiques d'un alliage
cristallin, cubique centrk et dksordonnk chimiquement car aucun anneau de surstructure n'est

visible. La figure 3b est une image en champ sombre rkaliske avec la rkflexion (110). Celle-ci

montre que la couche observke est constituke de petits grains. La taille des plus petits est de

l'ordre de 5 nm tandis que celle des plus gros avoisine 50 nm ; la moyenne de la distribution se

situe autour de 15-20 nm. L'6tude en SIMS a 6t6 effectuke sur un film d'kpaisseur I ~m

Fig. 3. Film de 100 nm cokvapor6 : a) clich6 de diffraction et b) image en champ sombre r6alis6e avec

la r6flexion (l10).

[Coevaporated 100 nm film : a) electron diffraction pattern and b) dark field image taken with the (l10)
reflection.]
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d6pos6 sur kapton. Elle a permis de ddtecter des oscillations de concentration de longue
pdriode perpendiculaires au plan du film. Les profils des ions Fe+ et A13+ sont reprksentbs

sur la figure 4 on peut constater que les maxima de Fe correspondent aux nfinima d'Al et

vice-versa. De telles fluctuations de concentration ont une amplitude infbrieure ou kgale I

6 ifi ce rbsultat sera intbressant pour discuter I la fois les grandeurs et les variations de

certaines propriktbs magnktiques. De plus, il est connu qu'il peut exister en outre des

fluctuations locales de composition likes I la technique de cokvaporation car la vitesse

d'dvaporation de chaque source n'est pas rigoureusement constante toutefois, le SIMS ne

peut mettre en Evidence ces demidres. Enfin, on constate la prksence de contaminations en

carbone et en oxygdne, mais leur importance n'apparait pas critique.

j
~~
fl
uI
) Fe

I
I

e(nm)-

Fig. 4. Profits SIMS de Fe et Al dans le cas d'un film d'bpaisseur I ~Lm.

[SIMS depth profiling of Fe and Al in the case of a I ~Lm thick film.]

4. Propdktks magnkfiques des rums minces FemAJw.

ETUDE PAR LA TECHNIQUE GEMS.

Echantillons dJposJs sur kapton. Le spectre d'klectrons obtenu I 293 K sur un film de

250 nm dkposk sur kapton, est reprbsentb sur la figure 5a. Il se compose d'une raie centrale

paramagnktique et d'un sextuplet dlargi. En ce qui conceme ce demier, seules les raies I et 6

sont clairement visibles les raies 2 et 5 apparaissent foibles, ce qui indique que la polarisation
des spins est plus proche de la normale que du plan du film. Le spectre a ktk dkpouillk par un

programme de calcul qui permet d'analyser le sextuplet en distribution de champs hyperfins et

d'ajuster la raie centrale I une raie lorentzienne. Pour la raie paramagndtique, les paramdtres
suivants ont dtd dkterminks : dkplacement isom6rique IS

=
+ 0,10 mm/s par rapport au fer a,

effet quadripolaire QS
=

0mm/s et largeur I mi-hauteur r
=

0,37mm/s. La composante
magnbtique a ktk dkpouillke en utilisant 50 sextuplets klkmentaires de largeur kgale I la

largeur naturelle et des valeurs de champs comprises entre 200 et 300 koe ; les paramdtres
suivants ont ktk dkterminks : IS

=
+ 0,05 mm/s, QS

=
0 mm/s, intensitk relative des raies 2 et

5 des sextuplets klkmentaires b
=

0,8 (ce qui implique que l'orientation des spins est de 35°

par rapport I la normale au film). La distribution du champ hyperfin P (H) est montrke sur la

figure 6. L'allure de P(H) est pratiquement symdtrique par rapport I la valeur moyenne

fl= 250kOe; la dbviation standard «~ est de l8kOe. Enfin, le pourcentage de fer

ferromagnktique est de 30 9b.

Il appar#t ainsi une premidre diffkrence entre les propriktks des films minces et celles des

kchantillons massifs FewAlm implantks. Elle conceme la valeur du champ hyperfin moyen I
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Fig. 5. Spectres CEMS obtenus sur un film de 250 n1n dkpos6 sur kapton a) dtat co6vapor6 b)
recuit I la tempbrature de 493 K c) 693 K.

[CEM spectra taken from a 250 nm film deposited onto a kapton substrate a) as-coevaporated state ; b)
annealed at 493 K ; c) 693 K-j

la tempbrature ambiante qui est de 250 koe dans le premier cas et de 211 koe dans le second

cas. Cette diffbrence peut dtre partiellement interprktbe par les fluctuations de composition
rkvklkes par l'ktude SIMS ; elle sera discutke ultkrieurement au paragraphe 6.
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250 300

Fig. 6. Distribution du champ hyperfin de la fraction de fer ferromagnbtique obtenue I partir de la

figure 5a.

[Hyperfine field distribution of the iron ferromagnetic fraction for spectrum (a) in figure 5.]

On va maintenant exposer les rbsultats concernant l'kvolution de l'alliage en fonction de la

tempkrature. L'kchantillon btudi6 par CEMS a 6t6 recuit I heure sous vide de 10-6 Ton I la

tempkrature dbsirke puis les spectres d'klectrons rkalisbs I 293K. Les figures 5b et c

reprksentent les spectres obtenus avec un kchantillon recuit I 493 puts 693 K. Les pararndtres
M6ssbauer obtenus par un dkpouillement analogue au prkckdent sont rkcapitulks dans le

tableau I dans lequel figurent kgalement ceux de l'kchantillon brut de cokvaporation. On

constate que le champ hyperfin moyen fl et la fraction de fer ferromagndtique croissent

quand la tempkrature croft. En particulier, pour la tempkrature de 693K, fi et

fl s'accroissent respectivement jusqu'i 80 ifi et 300 koe. Ce rksultat, qui indique vraisembla-

blement la croissance de zones enrichies en fer, sera kgalement discutk dans le paragraphe 6.

Il appar#t donc que l'alliage Fe~o~Alm prdpark par cokvaporation ne se rkordonne pas du

point de vue chinfique, ce qui constitue encore une diffkrence entre les kchantillons

cokvaporks d'une part et massifs implantbs d'autre part.

Tableau I. ParamJtres Mbssbauer des spectres CEMS obtenus d 293K avec un film
coJvaporJ sur kapton. La partie gauche correspond d la fraction de fer ferromagnJtique et ceiie

tie droite d la fraction paramagnJtique (jl= champ hyperfin moyen, «~=dJviation

standard, b=intensitJ relative des raies 2 et 5, fi= fraction ferromagnJtique,
IS

=
dJplacement isomJrique par rapport au fer

a et r
=

largeur d mi-hauteur).

[M6ssbauer parameters of CEM spectra taken at 293 K from a film deposited onto a kapton
substrate. Left and right sides correspond to ferromagnetic and paramagnetic iron fractions

respectively (fl is the average hyperfine field, «~, the standard deviation, b, the relative

intensity of lines 2 and 5, fi, the ferromagnetic fraction, IS, the isomer shift with respect to a-

iron, and r, the half linewidth).]

T (K) (koe) «~ (koe) b fi (iii) Is (mm/s) r (mm/s)

293 250 18 0,8 28 0,10 0,37
aprds I h I 493 265 23 0,7 30 0,10 0,23

aprds I h I 693 300 36 0,4 80 0,10 0,4

Echantillons dJposJs sur silicium. En ce qui conceme le comportement thermique des films

minces, les investigations prkckdentes ont ktk limitkes par le support de kapton; c'est
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Fig. 7. Spectres CEMS obtenus sur un film de 200 nm dbposb sur Si : a) aprds dkposition ; b) aprds
recuit I h I 573 K ; c) 773 K ; d) 873 K.

[CEM spectra taken from a 200 nm film deposited onto a Si substrate a) as-deposited state b) after

one hour annealing at 573 K ; c) 773 K ; d) 873 K.
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pourquoi, dans un
seconi temps, on a changb de support et utilis6 un substrat de silicium. Los

propribtbs magnktiques £ 293 K ont ktk caractkriskes par la technique CEMS et par l'effet

Kerr sur un film d'kpaisseur 200 nm dkposk sur silicium et ensuite l'btude du comportement
thermique a ktk poursuivie par CEMS. Enfin, concemant l'ktat structural, une btude

complkmentaire par SIMS a ktk effectuke I 293 K sur le mdme kchantillon recuit I 073 K.

Le spectre d'61ectrons I 293 K de l'kchantillon cobvapork est reprbsentb sun la figure 7. Le

dkpouillement de ce spectre a conduit I un champ hyperfin moyen H kgal I 218 koe et I une

fraction ferromagnktique kgale 1 74 ifi (voir Tab. II). Ces rksultats sont cette fois en bon

accord avec ceux obtenus sur les kchantillons massifs implantks [9] ou broyks [4].

Tableau II. Paramdtres Massbauer des spectres CEMS obtenus d 293 K avec un film
coJvaporJ sur silicium. Les notations empioyJes sont les mdmes que celles de la lJgende du

tableau1.

[M6ssbauer parameters of CEM spectra taken at 293 K from a film deposited onto a Si

substrate. Symbols are the same as those of the caption of table I-j

T (K) a (koe) «~ (koe) b f~ (9~) Is (mm/s) r (mm/s)

293 218 51 1,1 74 0,15 0,5
aprds I h I 290 18 2 46 0,10 0,5
aprds I h I 3,1 15 0,45 100

aprds I h I 0,15 0,26

On a kgalement complktk la connaissance des propriktks magnktiques en mesurant la

rotation Kerr polaire o~. Rappelons que l'effet Kerr ne permet d'atteindre que la surface des

films analysbs. La figure 8 montre la variation de oK en fonction du champ magnktique
appliqu6 perpendiculairement I la surface de l'6chantillon. On constate que la saturation a

lieu pour oK
=

13' et 4 wM
=

6,4 koe. En outre, en attribuant h l'alliage une densit6 de 6,02

on trouve que l'aimantation spkcifique
« est de 84,5 uem/g. Ce rksultat est kgalement en bon

accord avec la valeur obtenue par rksonance ferromagnktique sun les kchantillons massifs

implantks [12].
A partir des donnkes ci-dessus, il est tout I fait satisfaisant de noter que les trois modes de

pr6paration de l'alliage Fe~oAl4o dksordonnk (broyage, implantation et cokvaporation)

(

-6 0 6 Hjkoe)-

Fig. 8. Rotation Kerr polaire o~ en fonction du champ magnktique appliqu6 I 293 K.

[Kerr rotation angle oK versus applied magnetic field at 293 K-j
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conduisent presque aux mdmes propribtbs magnktiques I l'ambiante sauf dans le cas du

support kapton. La technique de cokvaporation appar#t donc dtre une nouvelle mkthode

pour prkparer l'alliage Fe~oAl4o dksordonnk chimiquement et par suite ferromagnktique I la

tempkrature ambiante.

L'kvolution des propriktbs magnktiques en fonction de la tempkrature, dans la gamme 293-

l 073 K, a ktk kgalement suivie par la technique CEMS. Aprds les recuits effectu6s dans les

mdmes conditions que les kchantillons dbposks sur kapton, les spectres ont ktb rkalisks1

293 K. Ils sont reprdsentks sur les figures 7b, c,d et leur dkpouillement a conduit aux

paramdtres M6ssbauer qui sont rkcapitulks dans le tableau II. Comme dans le cas du support

de kapton, on constate que fl et fi croissent quand T croft. En particulier, il est important de

constater qu'l la tempbrature de 773 K, la fraction ferromagnktique est de 100 9b, c'est-I-dire

qu'il n'y a plus de composante paramagnktique ; le champ hyperfin moyen est de 301koe,
soit lkgdrement moins que le champ du fer

a
qui est kgal I 330 koe. Ce rdsultat confirme

encore l'hypothdse de zones riches en fer. A la tempkrature de 873 K, le spectre est constituk

d'une seule raie paramagnktique ; la raison la plus probable I ce changement d'allure pourrait
%tre la diffusion des atomes de silicium appartenant au substrat dans le film. C'est pourquoi

on a tenth de vkrifier cette hypothdse en effectuant une Etude SIMS sur l'kchantillon qui a ktk

recuit I 073 K. Celle-ci a conduit aux constatations suivantes (voir Fig. 9). Le traitement de

recuit provoque l'homogknkisation de l'kchantillon, sauf au voisinage de la surface off la

pollution due au carbone est importante. De plus, le signal du sificium est relativement klevk
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Fig. 9. Profils SIMS de C, O, Fe, Al et Si dans le cas d'un film cobvaporb de 200 nm dbposb sur Si et

recuit I h I 073 K.

[SIMS depth profiling of C, O, Fe, Al and Si in the case of a coevaporated 200 nm film deposited onto Si

and then annealed for one hour at 1073 K-j
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et croft dans le domaine 20-100 nm, zone qui devrait dtre exemptke de silicium s'il n'y avait

pas diffusion. Cette deuxidme observation conduit I montrer que la diffusion du sificium

intervient sur la quasi-totalitk de l'bpaisseur du film.

5. Propd6tks magnkfiques des rums kpais FewAl«.

5.I EFFET MOSSBAUER EN TRANSMISSION. Les spectres M6ssbauer en transmission ant

ktk rbalisks sun des films d'bpaisseur 3 ~m dkposks sur kapton. Its sont prksentbs sur la

figure10 et leur dkpouillement a conduit aux paramdtres M6ssbauer indiquks dans le

tableau III. Los spectres obtenus I 77 K et 293 K conduisent I des champs hyperfins moyens

fide l'ordre de 200 koe, ce qui est encore en bon accord avec la valeur du champ moyen

obtenu sur les bchantillons massifs implantds ou broyks. Il y a donc lieu de penser que dans le

cas des films kpais, les fluctuations de concentration si elles existent sont compenskes
dans l'kpaisseur de l'kchantillon. De plus, on peut affrmer encore que les trois modes de

prkparation des kchantillons FewAlm dbsordonnks donnent sensiblement le mdme rbsultat

vis-I-vis du champ hyperfin moyen. Cependant, la fraction ferromagnktique fi s'avdre un peu

plus petite que celle obtenue aprds implantation (47 9b au lieu de 67 9b). Enfin, le spectre
obtenu I 293 K sur l'kchantillon recuit pendant une heure I 693 K permet de mesurer un

champ moyen fl
=

275 koe, ce qui conduit encore I l'hypothdse de zones enrichies en fer.

Tableau III. Paramdtres Mbssbauer des spectres en transmission, obtenus avec un film
d'Jpaisseur 3 ~m dJposJ sur kapton. Los deux premiers spectres ont did obtenus d 77 et 293 K

respectivement
;

le troisiJme a did rJalisd d 293 K aprds recuit I h d 693 K.

[M6ssbauer parameters of transmission spectra taken from a 3 ~m thick film deposited onto a

kapton substrate. The first two spectra were taken at 77 and 293 K respectively the third one

was taken at 293 K after I hour annealing at 693 K-j

T (K) (koe) «~ (koe) b f~ (9~) Is (mm/s) r (mm/s)

77 205 49 1,1 59 0,15 0,50
293 195 45 1,1 47 0,10 0,50
aprds I h 1693 275 27 0,4 47 0,05 0,26

Enfin, pour comparer les propriktks magnktiques de la surface I celles du cleur du film,

nous avons rkalisk un spectre d'klectrons k 293 K sur la surface d'un kchantillon d'bpaisseur
I ~m ddposd sur kapton ; il est prdsentk sur la figure II. En comparant ce spectre avec celui

obtenu en gkomdtrie de transmission (cf. Fig.10b), on peut constater que la surface est

lkgdrement dif§drente du cleur du film. En effet, le spectre d'klectrons conduit I un champ

moyen de 203 koe et I une fraction ferromagnktique de 60 9b, soit une augmentation de 20 9b

de la fraction ferromagndtique et de 4 9b du champ moyen par rapport I l'kchantillon dpais.

5.2 MESURES D'AIMANTATION. A la suite de l'dtude des propridtds magndtiques locales,

nous avons effectud des mesures d'aimantation sur les films kpais. Contrairement I l'effet

Kerr, le magnktomdtre donne ici une information sur la totalitk de l'kchantillon. La figure 12

montre la courbe d'aimantation obtenue I 293 K sur un film d'bpaisseur I ~m dkposk sur

kapton; le champ extdrieur est ici appliqud paralldlement au film. On constate que la

saturation est obtenue pour un champ appliquk de l'ordre de lkoe. La valeur de
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Fig. lo. Spectres M6ssbauer en transmission a) film cokvapork 77 K ; b) 293 K ; c) recuit I 673 K et

refroidi I la tempbrature ambiante.

~ransmission M6ssbauer spectra a) as-coevaporated film at 77 K ; b) 293 K c) annealed at 673 K and

cooled down to room temperature.]
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emission

I>

Fig. II. Spectre CEMS I 293 K de la surface d'un film d'bpaisseur I ~Lm dbposb sur kapton.

[Room temperature CEM spectrum taken from the surface of a I ~Lm thick film deposited onto a kapton
substrate.]

«jemu/91

soo

Fig. 12. Courbe d'aimantation I 293 K en fonction du champ magn6tique appliqu6 dans le plan d'un

film d'6paisseur ~Lm d6pos6 sur kapton.

[Magnetization curve versus applied magnetic field at 293 K in the plane of a I ~Lm thick film deposited

onto a kapton substrate.]

l'aimantation extrapolbe I H
=

0 est de 85 uem/g et le champ coercitif est voisin de 40 koe. Il

est intkressant de noter que cette valeur est en bon accord avec celle obtenue par rksonance

ferromagnktique sur un dchantillon FemAl« massif implantk [12]. Enfin, la valeur de

l'aimantation I saturation ainsi mesurke reprksente environ le tiers de celle du fer pur.

6. lJiscussion et concludon.

La discussion portera essentiellement sur la comparaison entre les propriktbs des kchantillons

FemAl« cobvaporbs sur kapton ou sur silicium et les kchantillons massifs implantks ou

kcrouis. Los rbsultats obtenus concemant le champ moyen
fl et la fraction ferromagnbtique I

293 K sont rdcapitulks dans le tableau IV en fonction des diffbrents modes d'blaboration des

alliages FewAlm dbsordonnbs.

En ce qui concerne le film mince dbposb sur kapton, le champ moyen est de 250 koe au lieu

de 218 koe dans le cas du support de silicium. Cette diffbrence peut dtre partiellement
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Tableau IV. Champ hyperfin moyen
Ret fraction de fer ferromagnktique fi en fonction du

mode de prkparation de l'alliage Fe~oAlm ddsordonnd.

[Average hyperfine field Hand percentage of ferromagnetic iron fi for various preparation

modes of disordered FewAlm alloy.]

Fe~oAlm ~/ ~~ ~ ~~
Rkfkrences

~~ ~ °~ bibliographiques

Broyage du massif 198 68 [4]

Implantation ionique du massif 211 67 [9]

Film mince sur Si 218 74 cette Etude

Film kpais sur kapton 195 47 cette Etude

Film mince sur kapton 250 30 [13]

interprktke par les fluctuations de concentration, en particulier celles observkes par SIMS. La

composante magnktique pourrait alors provenir de zones ayant 40 % d'Al et aussi de zones

ayant moins de 40 9b. Cette interprktation peut aussi dtre ktayke par de simples calculs, en

particulier en utilisant la relation suivante qui lie le champ moyen au moment magnktique

H
=

ia + b I x> /H~~(x>

off
a et b sont des constantes valant 65 et 85 koe/R~ respectivement et off R~~(x) est le

moment magnbtique d'un atome de fer dans l'alliage dksordonnk Fei ~N~ [10]. En prenant
l'expression de R~~(x) donnke par Kouvel [16] :

R~~(x)
=

R~~(1 + 0,14
x

0,16 x~ 3,120 x~
+ 2,67 x~)

on trouve H
=

235 koe pour x =

o,35 qui correspond I la limite infkrieure du domaine 82 du

diagramme d'kquilibre Fe-Al des valeurs de x encore plus petites conduiraient naturellement

I un champ moyen plus klevk, par exemple x
=

o,30 donne H
=

255 koe. L'hypothdse de

fluctuations de concentration s'avdre donc capable d'interprkter la valeur du champ moyen du

film mince dkposb sur kapton. Poursuivant la comparaison avec le matkriau massif implantk,

on peut aussi noter des diffkrences dans la fraction de fer paramagnktique qui est de 70 9b

pour l'kchantillon ddposk sur kapton au lieu de 30 9b aprds implantation du massif; ces

diffkrences sont certainement inhkrentes aux modes de prkparation des kchantillons. Il y a

donc lieu de penser que les dkp6ts sur silicium sont homogdnes et par suite ne comportent pas
de fluctuations de concentration de grande longueur d'onde. Enfin les spectres M6ssbauer

obtenus sur les films minces dkposks sur kapton (ou sur silicium) montrent, par l'intermkdiaire

des raies Am
=

o que la polarisation des spins est principalement perpendiculaire au plan du

film, contrairement au cas de l'alliage massif implantk (ou kcroui) off les spins ont plut6t
tendance I se polariser paralldlement I la surface de l'dchantillon. Cette diffbrence peut

s'expliquer par la formation, dans le cas des films cobvaporbs, de structures colonnaires

perpendiculaires au plan du film qui inflbchiraient l'orientation des spins dans leur direction.

En effet, dans les mdmes conditions d'bvaporation, c'est-I-dire avec un angle d'incidence de
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la vapeur de 45° et rotation du support, de telles structures colonnaires ont btb observbes par

microscopie blectronique I transmission dans des films de Fe et Fe~ocom par Dinhut et

EjTnery [17]. Une telle microstructure a bgalement btb signalbe dans des films du systdme Fe-

Cu obtenus en incidence oblique [18].
D'autre part, le comportement en tempbrature des films Fe~oAl4o cobvaporbs s'est rbvblb

dtre diffbrent de celui de l'alliage massif implantb ou bcroui. En effet, d'aprds les btudes

rapportbes ici, il apparait dairement que l'alliage Fe~o~Al40 cobvaporb ne se rbordonne pas

aprds chauffage au-dessus de la tempdrature ambiante; la solution solide prkpaTde par

cokvaporation n'est donc certainement pas alkatoire. Ce rksultat trds important btait

cependant inattendu. Dans le cas de l'alliage massif implantk, les interactions magnbtiques
disparaissent h des tempkratures sensiblement plus klevkes que la tempbrature ambiante [I Ii,

ce qui conduit h l'ordre atomique 82 caractkrisk par un spectre paramagnktique. Au

contraire, le champ hyperfin des films cokvaporbs augmente avec la tempkrature de recuit

jusqu'i 301koe ; cette valeur est lkgdrement plus klevke que celle des sites D de l'alliage
Fe3Al ordonnk qui est de 290kOe. Cette augmentation du champ indique la prksence de

zones enrichies en fer. tour contribution au spectre s'accroit jusqu'i lo0 9b I la tempkrature
de 773 K. La valeur correspondante du champ (301 koe) indique qu'en moyenne un atome

de fer est entourk de 7atomes de fer premiers voisins. Il en rksulte donc qu'i ces

tempkratures la diffusion est rendue possible, permettant ainsi la transformation de Fe~o~Alm

en une ou plusieurs phases de stabilitk plus forte et plus proches de Fe~Al et du fer
a.

Des

rksultats analogues ont ktk trouvks par Godbole et al. [19] dans des kchantillons FessAl4s
mixks par faisceaux d'ions sans toutefois que le probldme de la mise en ordre atomique ait ktk

soulevk. D'autres auteurs [20] ont montrk, dans des multicouches Fe-Al nfixkes par des ions

Xe+ et recuites I diffkrentes tempkratures, la prksence de phases cristallines stables ou

mktastables. Le comportement particulier des films vis-h-vis du massif peut dtre en partie
attribuk I des fluctuations locales de composition inhkrentes au mode de prkparation mais de

pkriode trop petite pour dtre dkcelable par les techniques d'analyse employbes.
En conclusion, on a prkpark des films de composition Fe~o~Al4o par cokvaporation. Ceux-ci

se sont avkrbs ferromagnktiques h la tempkrature ambiante et leurs propriktks apparaissent
proches de celles du matkriau massif correspondant dksordonnk par broyage ou par
implantation ionique, I l'exception des films dbposks sur kapton qui prksentent quelques
kcarts. Cependant, dans la gamme de tempkrature 573-773 K, les films montrent une

tendance I la prbcipitation de phases nouvelles riches en fer, au lieu de l'ordre atomique 82

obtenu dans le cas de l'kchantillon massif implantk. Un rksultat important est donc que
l'alliage Fe60AJ40 Prkpark par cobvaporation ne se rkordonne pas.
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