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Etude des interfaces dans des super-reseaux mćtalliques 
par diffraction des rayons X

Badanie zjawisk miedzypowierzchniowych w supersieciach metalicznych metodą 
dyfrakcji promieni rentgenowskich

1. INTRODUCTION

Les processus qui se produisent dans les zones d’interface sont toujours 
tres intćressants. En effet, ils ont une grande influence sur les propriśtes 
mecaniques, magnćtiques et optiques des couches minces. On a constate 
que les proprietes d’elasticite des systemes multicouches dependent de la 
pćriode, de la texture et de la nature des zones d’interface [1]. Les propriśtśs 
magnetiques des zones d’interface ont ete etudiees en detail par T. S h i n j o 
et al. [2-4]. La structure des multicouches a ete etudiee pour les miroirs 
radioscopiques [5]. Dans ce cas-la, les effets aux interfaces ne peuvent pas 
etre ignores car les informations detaillees sin: les zones d’interface sont tres 
importantes pour les ćtudes d’interdiffusion [6] ainsi que pour le processus 
du melange ionique [7].

On ćtudie habituellement le profil de concentration des interfaces par 
rćtrodiffusion Rutherford, spectrometrie d’ions secondaires et spectrometrie 
d ’electrons Auger. Mais ces methodes ont une resolution limitee (100 A 
environ).

En 1940, les multicouches ont ete utilisćes pour etudier l’interdiffusion 
dans le systfeme Au—Cu par D u M o n d  et Y o u t z  [8]. Ils ont mesure les 
spectres de diffusion des rayons X  aux petits angles et ont fait l’analyse 
du changement d ’intensite du pic de Bragg du l er ordre, qui est relie a la 
modification du profil de concentration de Au et Cu.



En 1987, T r a v e r s e  et al. ont utilise les mesures de diffraction des 
rayons X  aux petits ang les pour 1’etude de la cinetique du mćlange ionique 
[9]. Cette methode donnę de bons rśsultats dans le cas ou les deux consti- 
tuants ont des indices de refraction differents. Mais cette methode ne peut 
pas s’appliquer pour les systemes en multicouche ou les nombres atomiques 
sont yoisins: Ag—Pd, Cu—Ni, Au—W, etc. De plus, le modfele propose 
exige la connaissance d’un grand nombre de parametres qui rendent diffi­
cile 1’interpretation des resultats. Les multicouches peuvent etre formees de 
couches epitaxiees, polycristallines ou amorphes (Fig. 1).

EPTTAX1EES POLYCRISTAI1JNES AMORPHES

Fig. 1. Multicouches ćpitaxićes, polycristallines et amorphes 
Rye. 1. Struktury wielowarstwowe: epitaksjalne, polikrystaliczne i amorficzne

Dans le cas specifique oil les couches sont polycristallines et fortement 
texturees, on parle de super-reseau. Sur les spectres de diffraction des 
rayons X  aux grands angles, les pics de Bragg des differents ordres sont 
dans ce cas bien visibles (Fig. 2). Le caractere specifique du spectre et 
la variation d’intensite des maximas liee aux modifications de la zone 
d’interface montrent que le super-reseau est la structure ideale pour l’etude 
de la cinetique des processus d’interdiffusion et de melange ionique. En outre, 
la precision des resultats (de l’ordre de quelques angstroems) depasse les 
possibility des autres methodes d’analyse proposees.

Cependant, pour que 1’interpretation des spectres de diffraction soit 
precise, il faut tenir compte du fait que la structure de la multicouche 
n’est pas parfaite. Elle possede des defauts tels que les joints de grain, la 
fluctuation de la periode, la croissance en terrasse des couches, etc. II est alors 
possible d’effectuer des calculs en utilisant un modele de structure imparfaite
[10]. En m’appuyant sur ce modele, j ’ai elabore mon programme SLERF et 
l’ai utilise pour l’analyse des spectres de diffraction dans les super-reseaux 
metalliques Au—Cu [11], Bi—Sb [12], Ag—Cu [13], Pd—V [14], Au—Ni



Fig. 2. Les spectres de diffraction des rayons X aux petits et grands angles mesurćs pour
le super-rćseau Au—Ni

Rye.2. Nisko- i wysokokątowe dyfraktogramy rentgenowskie zmierzone dla supersieci
Au—Ni

[15] i Cu—W [16]. Pax la suite, Monsieur Z. Mitura et moi-meme avons 
elabore un ensemble de programmes (IM-SL) pour 1’analyse detaillee des 
changements provoques par le melange ionique dans les zones d’interface. 
Ce travail a facilite l’etude du melange dans les super-reseaux [17-21]. J ’ai 
aussi applique ce modele de structure imparfaite pour etudier l’influence des 
effets aux interfaces sur les spectres de diffraction des rayons X  aux petits et 
grands angles de super-reseaux de semiconducteurs (GaAs)n(AlAs)m [22].

Ces analyses m’ont permis de mettre en evidence differents effets tels 
que la presence de contraintes, l’interdiffusion et la formation de couches 
de concentration determinee dans les zones d’interface et aussi des transfor­
mations de phases. Neanmoins, le but principal etait de montrer l’utilite de 
telles mesures pour l’analyse cinetique du melange ionique.

Je presente, ci-dessous, la synthese de mes resultats en decrivant les 
modeles de structure ideale et imparfaite des super-reseaux, les precedes 
de fabrication des super-reseaux metalliques, leurs proprietes structurales, 
l’etude du processus du melange ionique et, enfin, les autres effets qui 
peuvent se manifester dans les zones d’interface.

2. MODELES DE STRUCTURE IDEALE ET IMPARFAITE DES SUPER-RESEAUX; 
CALCUL DES SPECTRES DE DIFFRACTION

La theorie cinematique est la plus frequemment utilisee pour interpreter 
.les spectres de diffusion des super-reseaux. En appliquant cette theorie, 
l’intensite 1(0) des rayons X  diffuses par un echantillon s’ecrit:



/(©) =  C ■ P (0) • L(0) • G(0) ■ |F (0 )|2, (1)

ou: P (0 ) =  (1 +  cos2 20)/2  est le facteur de polarisation, L(0) =  1/ sin 20 
est le factenr de Lorentz, G(Q) =  l / s in 0  est un facteur geometrique, 
C  est un facteur d’echelle, |P (0 ) |2 est le carre du facteur de structure. 
L’application de la theorie cinematique offre la possibility d’analyser la 
diffraction des rayons X  aux grands angles. Gn ce qui concerne les petits 
angles, il est necessaire d’utiliser la theorie dynamique. Un faisceau de rayons 
X  incident est totalement reflechi par la surface d’un materiau lorsque 
Tangle d’incidence est plus petit que Tangle critique 0 c  =  {2a)112 du 
materiau (1 — a est la partie róelle de l’indice de refraction). Quand l’angle 
.d’incidence est plus grand que 0 c  (Fig. 3), les rayons X  penetrent dans le 
materiau et sont diffractós plusieurs fois. P a r r a 11 [23] a donnę une formule 
recursive permettant le calcul de l’intensite reflechie speculairement par un 
film mince constitue de N  milieux. Les coefficients de reflexion des rayons 
X  au niveau de l’interface entre la (j — l ) feme et j feme couche sont donnes par 
la formule suivante:

R j- 1, j — aj-i(-^j,j+i +  ' -^j-i,j "T 1)) (2)

oil:
a.j = exp(—iTrfjdj/Xx),

F j - i j  = {fj-1 — f j ) / { f j - i  +  fj)t
fi — (02 — 2aj — 2i^j)1/2,

oil dj est l’epaisseur, 1 -  <jj -  i(3j Tindice de refraction de la j kme couche 
et Xx la longueur d’onde. Le calcul debute au niveau du substrat et se 
termine a la surface de l’echantillon, les differentes interfaces au sein de 
l’echantillon constituant alors des etapes intermediaires de calcul. Ainsi, le 
rapport I/Io = |Po,i|2 des intensit^s incidente et refl^chie est calcule. Un tel 
algorithme base sur les equations de Fresnel peut aussi bien s’appliquer aux 
super-reseaux ideaux qu’imparfaits.

Un super-reseau ideal qui presente done des interfaces abruptes doit etre 
decrit par un modele utilisant une fonction marche. L’intensite de diffraction 
des rayons X  aux grands angles est alors calculee pax la relation suivante [13]:

7(0) =  C ■ P (0 ) • L(0) • G(0) •
n Ą + m B  N - 1

| Y ,  fjcrjexp(ixjs)\2 • | Y  exp(ifcAs)|2, 
j =i fc=o



Fig. 3. L’intensitć rćflćchi speculairement par un film mince constituć de N  milieux 
Ryc. 3. Rozpraszanie promieni X przez strukturę wielowarstwową

ou f j  est le facteur de diffusion atomique, er, est la densite d’atomes dans 
le j kme plan, s =  (47rsin0)/Ax, N  est le nombre de cellules elśmentaires. 
A est la taille d ’une cellule elementaire; ha et m# sont les nombres de 
monocouches d ’elements A  et B  dans la cellule Elementaire. Ce modele decrit 
assez bien les intensites et positions des pies de diffraction. Neanmoins, la 
largeur a mi-hauteur des pies et le fond de diffusion ne peuvent etre decrits 
par ce modele (Fig. 4).

Seule une information qualitative sur le caractere abrupt ou non d’une 
interface peut etre obtenue. J ’ai utilise le module d ’une structure ideale dans 
le but d’estimer rapidement des parametres sur le super-reseau tel que le 
nombre de monocouches tia et tub et la taille de la cellule elEmentaire du 
super-reseau A, en comparant les spectres experimentaux et calcules. Les 
rEsultats obtenus ont permis d’initialiser un certain nombre de parametres 
necessaires aux calculs bases sur un modele de structure imparfaite. De 
meme, les spectres de diffusion aux petits angles peuvent etre calcules, dans
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Fig. 4. Les spectres de diffraction des rayons X  aux petits (a) et grands (b) angles mesurć 
et calculć en utilisant le modfele idćal

Ryc. 4. Nisko- (a) i wysokokątowe (b) dyfraktogramy rentgenowskie zmierzone i wyliczone 
w oparciu o model idealnej struktury

un premier temps, a 1’aide du modele ideal et du formalisme de Parfatt. 
Des differences importantes sont alors observees entre les spectres calculćs 
et mesures. Ces resultats montrent qu’un modele plus «realistę» concernant 
la structure du super-reseau doit etre utilise dans l’analyse.

Fig. 5. Le modfele d’une structure imparfaite des super-rćseaux 
Ryc. 5. Model niedoskonałej struktury supersieci

Le modele d’une structure imparfaite (Fig. 5) suppose que 1’echantillon 
est constitue d’un grand nombre de grains textures, d’epaisseurs differentes 
dans la direction de croissance et que le nombre de monocouches dans la 
cellule elementaire fluctue selon une distribution gaussienne. Les distances 
inter-reticulaires entre plans peuvent etre exprimśes selon la loi de Vegard, 
c’est a dire en fonction des concentrations des elements composant le plan. 
Dans ce cas, l’expression de l’intensite / (0 )  est donnee par l’equation



K
m  = cp(e)-L(e)-G(e)J2

1 = 1

^  (Ainxitjs i n e \
2_s fij(Q) ° u  exP ------f~x------J , (4)

ou G[ est l’epaisseur du Zćme grain exprimee en nombre de monocouches, 
K  est le nombre de grains utilisć dans les calculs. Le super-reseau est 
construit dans la memoire d ’un ordinateur et peut-etre ainsi utilisć pour le 
calcul des spectres aux petits angles en appliquant la theorie dynamique. 
Contrairement aux resultats obtenus sur la base d’un modele ideal, les 
spectres experimentaux peuvent etre bien dćcris en utilisant le modele 
statistique (Fig. 6).

Fig. 6 . Les spectres de diffraction des rayons X  aux petits (a) et grands (b) angles mesurć 
et calculć en utilisant le modfele statistique

Ryc. 6 . Nisko- (a) i wysokokątowe (b) dyfraktogramy rentgenowskie zmierzone i wyliczone 
w oparciu o model niedoskonałej struktury

3. SUPER-RESEAUX: FABRICATION ET PROPRIETES STRUCTURALES

Des multicouches de Bi—Sb, Ag—Cu, Au—Cu, Au—Ni, Pd—V et 
Ag—Pd ont ete preparćes en evaporant sequentiellement les deux elements 
a partir de cibles massives. Les ćchantillons ont ćte deposes sur des supports 
de verre maintenus a une temperature connue et controlee dans un domaine 
de 150 a 550 K. Avant evaporation, les supports de verre sont nettoyes 
k  l’acide HF concentree durant 10 s, puis rinces dans de l’eau desionisee et de 
l’alcool methylique. Les epaisseurs des couches deposees sont controlees par 
un moniteur quartz relie a un micro-ordinateur. Quand le quartz oscillant 
(situe au-dessus des cibles et a proximite du substrat) atteint une frequence 
programmee, il s’ensuit un changement de la position du volet d’une cible 
a l’autre. Un tel systeme (Fig. 7) a permi d’obtenir des cellules elementaires



de super-reseaux metalliques avec une precision de 1’ordre de 3x 1014 at/cm 2, 
c’est a dire 0.3 monocouche.

Fig. 7. Le systfeme d’ćvaporation sśąuentiel des super-rćsearoc 
Ryc. 7. Schemat układu do naparowywania supersieci

Les multicouches Cu—W de composition equiatomique ont ete preparees 
sur des wafers de silicium en utilisant un systeme de pulverisation (Fig. 8) 
specialement cree au Laboratoire de Metallurgie Physique a Poitiers pour le 
Melange Ionique Dynamique [24].

Le depot a ete obtenu par pulverisation d’une cible solide en utilisant 
un faisceau large delivre par une source du type Kaufman. Le vide, avant et 
pendant le dćpót, etait d’environ 2 x 10-6 et 10-4 Torr, respectivement. Les 
multicouches ont ete elaborees grace au porte-cible a 4 positions, refroidi 
a l’eau. Les parametres de preparation des super-reseaux sont donnes dans 
le Tableau 1. Les mesures de rayons X  ont ete realisees sur un diffractometre 
standard utilisant une source de rayons X  CuKQ de longueur d’onde 
Xx = 1.5405 A. Les echantillons ont ete Studies dans la geometrie 0 —20.

Le programme de calcul SLERF est base sur le module d’une structure 
imparfaite de super-reseau dont la description est donnee au paragraphe 
precedent. En utilisant ce programme, il a ćte possible de determiner les 
parametres structuraux suivants dans les super-reseaux:



a  AT) la deviation standard du nombre de monocOuches des elements 
A et B dans une cellule ćlćmentaire;

Dg, la taille moyenne d’un grain dans la direction de croissance; 
<jpg, la deviation standard de la taille de grain;
Int, l’epaisseur de la region d’interdiffusion a l’interface.

Les parametres determines pour tous les super-reseaux etudies sont 
donnćs dans le Tableau 2.

Dans les chapitres suivants, nous allons presenter une description plus 
dćtaillee des analyses des zones d ’interface.

THICKNESS
MONITOR

Fig. 8 . Le systfeme de pulverisation 
Rye. 8 . Układ rozpylania

4. ETUDE DU MELANGE IONIQUE 
DANS DES StTPER-RESEAUX METALLIQUES

L’amelioration des proprietes mecaniques des revetements deposes et des 
surfaces, du a l’utilisation du melange par faisceau d’ion, a suscite, dans les 
annees ’80, un grand nombre d’etude concernant le processus lie au melange 
ionique. Parallelement aux etudes dites appliques (usure, frottement, durete, 
.etc.), des etudes de base ont commence. L’efficacite du melange ionique a etć 
le param&tre principalement etudić; il s’exprime par ct2/2$Fd , oil cr est la 
largeur des zones mćlangćes, $  est la dose d’ions, et Fp est l’energie dśposśe 
par ion et par unitś de profondeur. Dans l’hypothese d’un module de dif­
fusion a2 =  2Dt, l’efficacite du melange ionique devient D t/$F p  oil D est



Tabl. 1. Paramfetres de preparation des super-rśseaux 
Tab. 1. Parametry i warunki eksperymentalne otrzymywania supersieci

FABRICATION DES SUPER-RESEAUX

S-R SUBSTRAT TW pponl V lA /.l EPAISSEUR [A]

EVAPORATION

M-Sb VERRE 170-350 7-10"7 10 1500-3000

Ag-Cu VERRE RT 5-10’7 10 1000

Au-Cu VERRE RT 5-10"7 10 1500

Au-NI VERRE RT 10-* 6 1000-1500

Pd-V VERRE 550 10-7 2 1500

Ag-Pd VERRE 
+15QA Ag

RT 10'7 10 1500

PULVERISATION

Cu-W Si (002) RT lO '4 1 1000

le coefficient de diffusion effective, et t, le temps. L’energie deposee pax ion 
et par unite de profondeur Fd est generalement deduite du logiciel TRIM 
[25] ou de programmes equivalents qui simulent le processus d’implantation 
ionique.

Tabl. 2. Parametres structuraux determines dans les super-reseaux Studies 
Tab. 2. Paremetry strukturalne określone dla badanych supersieci

SUPER-
RESEAU

A
[A]

t fA T

[M q
Dg
[Al [Al

Int
[A]

Ag-Cu 30-80 1.0 85-95 60-70 0

Au-Cu 30-70 1.0 90-95 50-60 < 4

Au-Ni 50-100 0.3 55-120 60-80 < 1.8

Pd-V 20-220 2.0 90-110 50-60 5-10

Ag-Pd 90-140 1.5 110-140 60-80 < 3

Bi-Sb 30-450 1.5 140-160 70-80 < 5

Cu-W 50-130 1.5 60-80 30-40 0

Actuellement, le processus de melange ionique est beaucoup moins etudie



du point de vue de 1’amćlioration des propriśtśs mćcaniąues. Ceci est du 
■en particulier au dśveloppement d’une technique appelóe «Depot Assiste 
par Ions» [26, 27]. Dans ce processus, l’irradiation avec des ions intervient 
pendant la croissance de la couche mince deposee. Les energies des ions 
projetśs sont tres differentes et se situent entre 100 eV et 100 keV. Durant 
la croissance des couches, le melange ionique se produit (excepte pour les 
ions de faible Energie, bien sur) et modifie les proprietes du film depose. 
Ainsi, il est possible d’ameliorer considerablement les propriety mecaniques 
du revetement. Neanmoins, la physique du processus de melange ionique 
n’est pas encore bien comprise. II existe un certain nombre de modules 
qui prennent en compte des effets balistiques [28], de la diffusion acceleree 
par radiation [29], des effets de pointę thermique [30]. Malheureusement, 
ces modeles ne sont pas utilisables dans de nombreux cas ćtudićs, et par 
consequent, la plupart des rćsultats experimentaux ne peuvent pas etre 
interpretes de faęon quantitative.

II est tres important de baser les analyses concernant les aspects fon- 
damentaux du processus sur les resultats experimentaux obtenus dans les 
toutes premieres etapes du melange ionique, oil les zones melangees ont 
une taille de l’ordre de l’angstroem. En utilisant des techniques telles que 
le RBS, SIMS ou AES, il est impossible d’atteindre une telle resolution. 
La technique de diffraction X aux grands angles appliques aux super- 
-reseaux melanges est une nouvelle methode de haute resolution que nous 
avons mis au point pour l’ćtude du processus de melange ionique [17]. 
Cette methode permet d’obtenir une analyse detaillee des spectres de 
diffraction X aux grands angles, en particulier, ou niveau des intensity 
relatives des raies satellites des super-reseaux. Cette methode n’est pas 
restrictive car l’on peut etudier des systemes ayant des nombres ato- 
miques semblables ou differents. En comparant le spectre de diffraction 
experimental et celui calcule, on peut obtenir l’epaisseur de la region 
mixee avec une precision de l’ordre de l’angstroem. Bien evidemment, les 
spectres de diffraction X sont mesures avant et apres chaque implanta­
tion. Ces spectres peuvent etre analyses a l’aide du modele de super- 
-reseau quasi-ideal. On ne change alors qu’im parametre a, qui est l’epaisseur 
de la region interfaciale mixee. Cependant, cette epaisseur varie avec la 
penetration dans l’echantillon parce que a depend de l’energie deposee 
pćir ion et par unite de profondeur Fp(x). Le modele utilise rend compte 
de cet effet en faisant l’hypothese que a2(x) est proportionnel a Fd {x ). 
II est alors possible d’obtenir la variation de a avec la dose $  des ions 
(Fig. 9). Puisque a2 =  2Dt, on peut estimer le parametre de mixage 
D t/$ F o  pour chaque systeme: 818 A5/eV pour Bi—Sb, 23 A5/eV pour



Ag—Cu, 90 A5/eV pour Au—Cu, 22 A5/eV pour Ag—Pd, and 13 A5/eV 
pour Au—Ni.

Fig. 9. Les spectres de diffraction X  des super-reseaux Ag—Cu mesures avant et aprfes
chaque implantation

Rye. 9. Dyfraktogramy rentgenowskie implantowanych supersieci Ag—Cu

5. AUTRES EFFETS OBSERVES AUX INTERFACES DANS LES SUPER-RESEAUX

L’etat des interfaces depend de parametres, tels que la vitesse de 
deposition, la temperature et la structure du substrat, la difference des 
r£seaux, la nature des atomes ainsi que la forme des diagrammes d’equilibre 
relatifs aux elements. Les systemes au sein desquels se forment des solu­
tions solides ont generalement des interfaces floues, alors que pour lesquels 
il existe un diagramme de phase eutectoide montrent le plus souvent des 
interfaces nettes. Pour certains materiaux, on peut aussi s’attendre a la for­
mation d’un compose intermetallique. Dans certains cas, il faut un profil 
a trois concentrations pour decrire l’interface. Le profil d’une interface avec



interdiffusion est represent^ pax une fonction erreur, alors que celui d’une 
interface nette est represente par une fonction marche.

Les modifications des regions interfaciales peuvent etre mesurees avec 
une grande precision. Cependant, cette precision depend de la nature du 
super-reseau etudie. La periode A du super-reseau ne doit pas etre trop 
petite, sinon les pics satellites seront de trop faible intensite; mais elle ne 
doit pas etre trop grande non plus, car on ne pourrait pas les rćsoudre. C’est 
a dire que la bonne valeur de la periode depend de la nature du super-reseau. 
Pax exemple, si le disaccord des reseaux est de 15%, les meilleurs spectres 
qui permettront d ’̂ tudier les modifications interfaciales seront obtenus pour 
des periodes de 50 k 80 A. Si le disaccord n’est que de 5%, alors les 
meilleurs spectres seront obtenus pour des periodes A allant de 130 a 160 A. 
A paxtir des spectres experimentaux et des simulations, j ’ai pu verifier qu’il 
śtait possible d ’observer des variations dans la region interfaciale avec une 
precision Act =  3%A, ce qui donne des valeurs d’environ 2 et 5 A pour les 
deux valeurs de A prścedemment citós. C’est la raison pour laquelle, dans 
certains cas, la region interfaciale est estimee entre 5 et 10 A (cas de Pd—V 
super-reseau) alors que dans d’autres cas on a une precision de 1 A (cas de 
Au—Cu pax exemple).

5.1. SUPER-RESEAUX Ag—Cu — INTERFACES NETTES

Le disaccord entre les deux reseaux c.f.c. est de 12%. Le systeme 
Ag—Cu, avec sa solubilite tres faible et sa large lacune de miscibilite, est une 
des exceptions aux regies de Hume-Rothery sur les solubilites a l’ćtat solide. 
Le super-reseau montre des interfaces nettes. Cependant, ces interfaces ont 
une rugosite bien visible (~  2,2 A rms) qui suggere une croissance en 
terrasse de la multicouche. Pour mieux voir l’influence d’une śventuelle 
largeur d’interface sur les spectres de diffraction X, nous avons double la 
periode sur certains echantillons (par exemple 12 plans de Ag, 12 de Cu, 
7 de Ag et 7 de Cu dans une periode). Mais dans ce cas aussi, on observe 
des interfaces nettes.

5.2. SUPER-RESEAUX Au—Cu ET Au—Ni — INTERFACES FLOUES

Ces deux systemes etant miscibles, on s’attend a une interdiffusion des 
ćlćments aux interfaces. C’est effectivement ce qu’on observe. Aussitót aprfes 
l’ćvaporation, l’epaisseux des interfaces dans differentes multicouches est 
comprise entre 3,5 et 4,0 A pour Au—Cu et moins de 1,8 A pour Au—Ni. 
On n’observe pratiquement pas de croissance en terrasse dans le syst&me



Au—Ni, alors que pour Au—Cu, la rugosite aux interfaces est semblable 
a celle des super-reseaux Ag—Cu.

Nous avons aussi etudie l’interdiffusion 4 temperature ordinaire dans 
le systeme Au—Cu et nous avons pu estimer la valeur du coefficient de 
diffusion effectif Def f  a 6.8 x 10-28 m2/s pour T  =  293 K. Cette valeur 
obtenue necessite cependant quelques commentaires. La premiere mesure 
de l’interdiffusion dans une structure modulće artificiellement fut rśalisee 
dans le systóme Au—Cu par D u M o n d  et Y o u t z  [8]. Ils ont effectue 
des mesures de diffraction aux petits angles et analyse les modifications 
d ’intensite des pics de Bragg lićs a la pćriode de la multicouche. Ils ont 
obtenu, a temperature ordinaire, le coefficient de diffusion effectif Def j  =  
5 x 10-24 m2/s. Une si grande valeur peut s’expliquer en supposant qu’il 
y a une diffusion le long des joints de grains et que la taille moyenne des 
grains est de l’ordre de 100 A. Notre resultat difiere de celui de DuMond 
et Youtz d’un facteur d’environ 10-4 . Cet ecart important provient tres 
certainement des sensibilites differentes des deux techniques de diffraction 
X utilises. En effet, la diffraction aux petits angles est sensible a toutes les 
modifications apparaissant dans la region d’interface et prend en compte 
aussi bien les gros grains textures, que les petits grains desorientes, les 
regions desordonnees, les joints de grains, etc. Tous ces effets conduisent 
a une dścroissance de l’intensite du pic de Bragg du ler ordre. Par contrę, 
dans la geometrie ©—20 utilisee pour la mesure de la diffraction aux 
.grands angles, il ne se produit d’interference constructive que dans les 
grains textures. La periodicite du super-reseau avec des interfaces coherentes 
existe a l’interieur de tels grains, et les pics satellites sont alors observes. 
L’interdiffusion entraine des modifications au niveau des intensites relatives 
de ces pics satellites. Seule l’interdiffusion des interfaces coherentes est 
observee puisque la diffusion aux joints de grains ne modifie pas le coefficient 
d’interdiffusion mesure. Ceci explique la difference entre les resultats des 
mesures obtenus aux petits singles et aux grands angles.

5.3. SUPER-RESEAUX Pd—V — FORMATION D’UN COMPOSE INTERMETALLIQUE

Ici, les deux elements ont des reseaux differents: c.f.c. pour Pd et c.c. 
pour V. L’etude par diffraction X montre que les films Pd—V ont la texture 
suivante: les plans (111) de Pd et les plans (110) de V sont paralleles au 
substrat. Le desaccord entre les deux reseaux est de 4%. S t r ó ż a k  et 
al. [31] ont montre que dans ce systeme, le melange ionique conduit a la 
formation du compose intermetallique PdaV aux interfaces. Ainsi, le meilleur 
accord entre les spectres experimentaux et calcules n’a pu etre obtenu



qu’en considerant un profil de concentration a trois marches. L’epaisseur 
des interfaces des echantillons vierges est comprise entre 5 et 10 A.

5.4. SUPER-RESEAUX Ag—Pd — EFFETS DE DEFORMATION

Pour ces echantillons, l’interpretation des spectres de diffraction aux 
grands angles est delicate. II est pratiquement impossible d’obtenir un accord 
satisfaisant entre les spectres experimentaux et calcules sans prendre en 
compte des effets de dćformation dans les couches de Pd. Ainsi, on observe 
une augmentation de la distance interplanaire de Pd pom: les tres faibles 
epaisseurs des couches de Pd, alors que dans le cas des couches plus ćpaisses 
de Pd, la distance interplanaire est un peu inferieure a celle du massif. On 
interprete ces effets par une croissance isomorphique des premieres couches 
de Pd sur les couches d’argent, le reseau du palladium s’adaptant de faęon 
progressive sur celui de l’argent. Quand l’epaisseur du Pd est plus grande, 
une relaxation de surface peut reduire la distance interplanaire moyenne 
dans la direction de croissance; elle sera alors plus faible que dans le cas du 
massif.

5.5. SUPER-RESEAUX Cu—W — TRANSFORMATION DE PHASE

Nous avons etudie les modifications se produisant dans les super-reseaux 
Cu—W obtenus par pulverisation cathodique et soumis a de faibles ir­
radiations d’ions Ar2+ a 300 keV. On observe un deplacement vers les 
grands angles des pics satellites du super-reseau pour des doses allant jus- 
qu’a 2 x 1014 ions/cm3. Pour les doses plus fortes, il n’y a plus de modi­
fication. Cet effet ne peut etre interprete par un melange induit dans la 
region interfaciale ni par des effets de relaxation de contraintes. Des me- 
sures de diffraction X effectuee sur une couche de tungstene pur, de 1000 A 
d’epaisseur et preparee dans les memes conditions que les multicouches, 
revele la presence de la phase /3—W. Apres une irradiation aux ions Ar2+ 
a 300 keV avec une faible dose (2 x 1014 ions/cm2), le pic (110) de la phase 
a—W apparait, alors que le pic (210) de f3—W disparait sur le spectre de 
diffraction. Ainsi, durant la premiere etape de l’irradiation, c’est la transfor­
mation /3—W —> a—W qui se produit dans les sous-couches de tungstene.

6 . CONCLUSIONS

L’analyse effectuee evoque quelques conclusions interessantes. Tous 
les super-reseaux obtenus ont une structure polycristalline. La dimension



moyenne des cristallites, donnee par l’augmentation Dg, se trouve dans 
l’intervalle de 50 i  160 A. Bień que Dg soit, tres souvent, plus petit que 
la dimension de deux cellules elementaires du super-reseau, on observe des 
pics satellites. Les parametres structuraux tels que Dg, o d 9 , <?a t , influ- 
encent principalement la largeur des pics du spectre de diffraction, alors que 
les modifications intervenant aux interfaces influencent fortement l’intensite 
relative des pics. Ainsi, aucuns artefacts lies aux parametres structuraux ne 
peuvent entacher l’analyse des effets se produisant aux interferes. Ce fait 
rend possible la description precise de la nature et des dimensions des zones 
d’interface dans les super-reseaux Studies. La nature de ces zones s’accorde 
avec les diagrammes de phase des systemes Studies. Le systeme eutectique 
(Ag—Cu) et le systeme immiscible (Cu—W) ont des interfaces nettes. Les 
systemes formant une solution solide (Au—Cu, Au—Ni, Ag—Pd et Bi—Sb) 
ont des interfaces presentant des inhomogeneitśs de composition chimiques 
que l’on appelera «floues» (interdiffusion des ćlśments A et B) alors que 
le syst&me Pd—V prśsente une tendance marquee pour la formation du 
compost PdaV dans les zones d’interface.

En plus, la technique de diffraction X aux grands angles appliquees aux 
super-reseaux melanges est une methode de haute resolution que nous avons 
mis au point pour l’etude du processus de melange ionique.
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S T R E S Z C Z E N I E

W niniejszym artykule opisano różne zjawiska występujące w obszarach miedzypo- 
wierzchniowych supersieci: wzajemną dyfuzję, formowanie związku międzymetalicznego, 
naprężenia oraz mixing jonowy. Badania przeprowadzono dla supersieci: Ag—Cu, Bi—Sb, 
Au—Cu, Au—Ni, Pd—V, Ag—Pd i Cu—W, przy zastosowaniu nisko- i wysokokątowych 
pomiarów dyfrakcji promieni rentgenowskich. Zmierzone widma analizowano za pomocą 
symulacji komputerowych (stosując metodę Monte-Carlo) w ramach „realistycznego” mo­
delu struktury supersieci. Wyniki zinterpretowano w oparciu o kinematyczną i dynamiczną 
teorię dyfrakcji.


