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Streszczenie

W pracy przedstawione zostaly badania dotyczgce wytwarzania dwuwarstw Co/Ni
i modyfikacji ich wtasciwosci magnetycznych za pomocq utleniania plazmowego. Badano trzy
typy ukladéw warstwowych: 1) bufor/Co/Ni (jednorodne oraz z klinowg warstwg Ni) z i bez
ochronnej warstwy Au, co pozwolito okreslic wplyw naturalnego i plazmowego utleniania
na wtasciwosci magnetyczne dwuwarstw Co/Ni; 2) bufor/Co/Au/Co/Ni, co umozliwito
okreslenie korelacji pomiedzy redukcjg grubosci i zmianamsi anizotropic wywolanymi procesem
utleniania plazmowego; oraz 3) bufor/Co/Ni po procesie utleniania plazmowego, pokryty
dodatkowq warstwg NiO, co pozwolilo jednoznacznie wykazacé obecno$¢ oddziatywania
exchange bias pomiedzy Co @ utlenionym Ni.

Dla uktadow w stanie po naniesieniu, a takze po kazdym kroku utleniania plazmowego
rejestrowano proces przemagnesowania w temperaturze pokojowej, za pomocg magnetometru
wykorzystujgcego magnetooptyczny efekt Kerra w konfiguracji polarnej. Wykazano, Ze dla
odpowiednio dobranych grubosci Co i Ni, utlenianie warstwy Ni prowadzi do przejscia od
anizotropii typu tatwa plaszczyzna do anizotropii prostopadtej. Pomiary procesu przemagne-
sowania w niskich temperaturach (od temperatur azotowych), przeprowadzone po procesie
utleniania plazmowego, pozwolily wykazaé obecno$é oddzialywania exchange bias, wska-
zujgcego na tworzenie sie antyferromagnetycznego tlenku Ni, ktorego obecnosé wzmacnia
prostopadiq anizotropie magnetyczng. Obecnosé warstwy NiO potwierdzono w badaniach
realizowanych z wykorzystaniem spektroskopii fotoelektronow emitowanych pod wplywem
promieniowania rentgenowskiego. Wykazaty one, zZe podczas utleniania plazmowego, za-
chodzi zmniejszanie grubosci metalicznego Ni i tworzenie sie stechiometrycznej warstwy
Co/Au/Co/Ni z zastosowaniem pomiaréw magnetooporowych. Pozwolily one wyznaczyé
zmiany podstawowych parametrow charakteryzujgcych wlasciwosci magnetyczne warstwy
Co i dwuwarstwy Co/Ni, w szczegdlnosci zmiany anizotropii magnetycznej, po utlenianiu
plazmowym. Na tej podstawie wykazano, zZe redukcja grubosci Ni nie jest jedynym Zrodtem
zmian anizotropii. Pokazano, zZe wkiad do prostopadiej anizotropit magnetycznej rosnie
w zakresie czasow utleniania plazmowego, dla ktorych grubosé Ni nie podlega dalszej re-
dukcji. Ten efekt skorelowano z tworzeniem sie warstwy NiO. Ponadto stosujgc mikroskop
sit atomowych wykazano, Ze utlenianie plazmowe nie wplywa znaczgco na chropowatosé
powierzchni i wielkoSé ziaren.

Przeprowadzono réowniez obserwacje zmian struktury domenowej pod wplywem pola
magnetyczneqo. Pozwolity one na okreslenie chiralnosci $cian domenowych w funkcji
temperatury. Zaobserwowano silng asymetrie gestosci centrow nukleacji w zaleznosci od
kierunku pola magnetycznego, co powigzano z obecnosciqg oddziatywania exchange bias.
Pokazano, Ze w badanych warstwach wystepuje oddziatywanie Dzyaloshinskiego-Moriyi
faworyzujgce prawoskretng chiralnosé, ktora nie zmienia sie w funkcji temperatury.



Bazujgc na uzyskanych wynikach zaproponowano metode lokalnej modyfikacji wlasci-
wosci magnetycznych, w szczegolnosci anizotropii magnetycznej. Taka modyfikacja zostala
przeprowadzona z wykorzystaniem polimerowych rezystow pozytywowych. Wykorzystujgc
litografie optyczng wytworzono maski, ktorych grubo$c¢ zostata dobrana tak, aby zapewnicé
ochrone obszarow (matrycy) pokrytych rezystem przed dziataniem plazmy. Zaproponowana
metoda strukturyzacji umozliwia w zalezZnosci od grubo$ci warstwy Ni uzyskanie roznych
czterech stanow magnetycznych matrycy @ obszarow modyfikowanych.

Stowa kluczowe: cienkie warstwy Co/Ni, utlenianie plazmowe, tlenki antyferromagne-
tyczne, exchange bias, prostopadla anizotropia magnetyczna, strukturyzacja magnetyczna

Abstract

Title: The influence of plasma oxidation on magnetic properties of Co/Ni thin films.

In this thesis the fabrication of Co/Ni systems and their magnetic modification by
plasma oxidation were studied. Three types of layered system were investigated: 1) buf-
fer/Co/Ni layered systems (homogeneous and with a wedge-shaped Ni layer) with and
without a protective Au layer, which allowed determining the effect of natural and plasma
oxidation on the magnetic properties of Co/Ni bilayers; 2) the buffer/Co/Au/Co/Ni system,
to correlate thickness reduction and plasma oxidation-induced anisotropy changes; and 3)
the buffer/Co/Ni system after plasma oxidation, covered with an additional NiO layer, so
that the presence of exchange bias interaction between Co and oxidized Ni could be clearly
demonstrated.

For the systems in the as-deposited state, as well as after each step of the plasma
oxidation process, the magnetization process was registered at room temperature with po-
lar magneto-optical Kerr effect magnetometer. It was shown that for properly adjusted
thicknesses of Co and Ni, oxidation of the Ni layer leads to a transition from easy-plane
anisotropy to perpendicular magnetic anisotropy. After plasma oxidation, magnetization
process measurements at low-temperature (from nitrogen temperatures up to room tem-
perature) revealed the presence of exchange bias coupling, indicating the formation of
antiferromagnetic NiQO, which increases perpendicular magnetic anisotropy. The presence
of a NiO layer was confirmed by X-ray photoelectron spectroscopy. This has shown that
during plasma oxidation, there is a process of reducing the thickness of metallic Ni and
forming a stoichiometric NiO layer. Changes in anisotropy and its sources were studied
in Co/Au/Co/Ni multilayer systems using magnetoresistance measurements. Based on
these results, it was possible to determine changes in the basic parameters characterizing
the magnetic properties of the Co layer and the Co/Ni bilayer after plasma ozidation, in
particular changes of magnetic anisotropy. These data reveal that Ni thickness reduction
would not be the only source of anisotropy changes. It was shown that the contribution to



perpendicular magnetic anisotropy increases in the range of plasma oxidation times for
which Ni thickness is not further reduced. This change was correlated with the formation
of the NiO layer. Moreover, using an atomic force microscope, it was shown that plasma
oxidation does not significantly affect surface roughness and grain size.

Also, magnetic domain structure at different magnetic field as a function of temperature
were carried out. They allows to determine the chirality of the domain walls. A strong
asymmetry in the density of nucleation centers depending on the direction of the magnetic
field was observed, which was associated with the presence of exchange bias coupling. It was
also shown that there is a Dzyaloshinski-Moriya interaction favoring right-handed chirality,
which does not change as a function of temperature.

Based on this results, a method for local modification of magnetic properties, in parti-
cular magnetic anisotropy, was proposed. Using optical lithography the masks made from
positive resist were produced. Their e thickness was adjusted to ensure that the areas (ma-
triz) covered by the resist were protected from plasma. This techniques allowed fabrication
of four different magnetic states of the matriz and modified areas.

Key words: Co/Ni thin films, plasma oxidation, antiferromagnetic ozides, exchange bias,
perpendicular magnetic anisotropy, magnetic pattering
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Wstep

Jednym z nurtéw wspotczesnych badan w dziedzinie magnetyzmu jest poszukiwanie
materialow magnetycznych, ktére moga znalezé szerokie zastosowanie w urzadzeniach
spintronicznych oraz magnonicznych. Do takich materiatéw naleza dwuwarstwy Co/Ni,
gdyz wykazuja one szereg waznych dla zastosowan wtasciwosci. W takich dwuwarstwach
zmiany grubosci warstw Co i Ni pozwalaja na kontrole anizotropii tej dwuwarstwy w szero-
kim zakresie, a przy odpowiednim doborze parametrow wykazuja prostopadta anizotropie
magnetyczna (ang. Perpendicular Magnetic Anisotropy, PMA) [1]. Uktad ten wykazuje
takze wysoka stabilno$é termiczna wtasciwosci magnetycznych [2], umiarkowanie wysokie
namagnesowanie [I], niska warto$¢ ttumienia Gilberta [3] 4], 5] oraz wysoka polaryzacje
spinowa [I]. Cechy te sa istotne, ze wzgledu na ich potencjalne zastosowanie np. w pamie-
ciach MRAM (ang. Magnetoresistive Random Access Memory), w ktérych do przelaczania
kierunku namagnesowania wykorzystuje sie transfer momentu sity pradu spinowo spolary-
zowanego (ang. Spin Transfer Torque, STT) lub pradu spinowego generowanego spinowym
efektem Halla (ang. Spin Hall Effect, SHE). W ostatnim czasie pokazano, ze dla uktadéw
Co/Ni zjawisko STT moze by¢ wykorzystane do przelaczania namagnesowania dla niskich
wartosci pradu krytycznego [3, [6] oraz czasu impulsu w zakresie pojedynczych nanosekund
[7]. Ponadto zjawisko to moze stuzy¢ do wywotania ruchu écian domenowych przy matych
gestosciach pradu [8] oraz ich ruchu z duzymi predkosciami [9].

Uktady warstwowe Co/Ni wykorzystuje sie réwniez w ztaczach tunelowych, gdzie
dwuwarstwy Co/Ni stanowig elektrody [10], ktére rozdzielone sa materiatem izolujacym.
Poszukiwania odpowiednich izolatoréw dla takich ztacz tunelowych stanowia duze wyzwa-
nie. Jedna z waznych metod wytwarzania izolatoréw tlenkowych (np. Al,O3 [I1), 12} [13])
jest utlenianie plazmowe (ang. Plasma Ozidation, PO), ktére pozwala uzyskaé wyzszy
wspdlezynnik tunelowego magnetooporu (ang. Tunnel Magnetoresistance, TMR) niz w przy-
padku innych technik. Dodatkowo, proces PO jest szybki i moze by¢ przeprowadzany

na skale przemystows przy uzyciu komercyjnie dostepnych urzadzen. Jednakze, dotych-
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czas nie prowadzono badan dotyczacych wptywu procesu PO na podstawowe wtasciwosci
magnetyczne dwuwarstwy Co/Ni.

W niniejszej pracy przedstawiono badania dotyczace wlasciwosci magnetycznych dwu-
warstwy Co/Ni i modyfikacji tych wlasciwosci w wyniku procesu PO. Celem poznawczym
rozprawy byto okreslenie mechanizméw pozwalajacych opisa¢ wpltyw procesu PO na
zmiany wtasciwo$ci magnetycznych, a w szczegdlnosci anizotropii magnetycznej. Celem
o charakterze aplikacyjnym bylo opracowanie metody pozwalajacej na lokalng zmiane
wlasciwosci magnetycznych przy zastosowaniu procesu PO oraz maski wytworzonej metoda
fotolitografii. Zastosowanie obu tych technik pozwolito na przeprowadzenie strukturyza-
cji magnetycznej, za pomocg ktérej w tatwy sposéb wytwarzano dwuwymiarowe sieci
magnetycznych struktur, charakteryzujacych sie wyraznym kontrastem wtasciwosci ma-

gnetycznych obszaréw poddanych i nie poddanych dziataniu plazmy tlenowej.



ROZDZIAL,

Wiasciwosci magnetyczne uktadow

warstwowych

W zastosowaniach cienkich warstw magnetycznych istotnym jest okreslenie ich wtasci-
wosci, a w szczegolnosci anizotropii magnetycznej, pola koercji i oddzialywan wymiennych
pomiedzy warstwami. Wymienione parametry maja istotny wptyw na proces przemagne-
sowania, czyli na zmiany struktury magnetycznej uktadu warstwowego zachodzace pod
wplywem pola magnetycznego. W procesie tym moga pojawic¢ sie domeny magnetyczne
oraz $ciany domenowe, ktorych obecnosé¢, dla niektorych zastosowan, odgrywa bardzo
istotng role. Dlatego w tym rozdziale opisano te zagadnienia, ktére sg wazne z punktu
widzenia modyfikacji wlasciwosci magnetycznych dwuwarstw Co/Ni wywolanej procesem
PO.

1.1 Energia catkowita ukladu ferromagnetycznego

Do opisu ferromagnetyzmu czesto wykorzystuje sie podejscie fenomenologiczne. Jego
istota jest okreslenie potozenia rownowagowego kierunku wektora magnetyzacji ]\_/[> W po-
szczegblnych czesciach uktadu warstwowego, przy jednoczesnej znajomosci jego wlasciwosci
magnetycznych oraz wartosci i kierunku dziatajacego na niego pola magnetycznego. Kieru-
nek ten okreslony jest poprzez minimalizacje energii catkowitej uktadu ferromagnetycznego
(E), ktéra jest suma szeregu réznych rodzajoéw energii.

W tej czesci rozprawy przedstawione zostang cztony F, ktére sg potrzebne do omowienia
wladciwosci magnetycznych dwuwarstw Co/Ni analizowanych przed i po procesie PO.

W ich sktad wchodza: energia wymiany (Ey,), energia Zeemana (Ey), energia anizotropii

b}
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(Eaniz), ktora zawiera czlony zwiazane z energia magnetokrystaliczng (Fy), energia
anizotropii ksztattu (Fys), energia anizotropii powierzchniowej typu Néela (Enge) oraz
energia anizotropii magnetoelastycznej (FEy,e). Istotnymi wktadami energetycznymi do E sg
réwniez oddzialywania wymienne exchange bias (Egg, EB) oraz Dzyaloshinksiego-Moriyi
(Epm, DM) [14].

Energia wymiany

Energia oddziatywania wymiennego jest odpowiedzialna za wystepowanie ferromagne-
tyzmu. Okresla ona kierunek spontanicznej orientacji momentéw magnetycznych (w przy-
padku braku udziatu innych czynnikéw np. pola magnetycznego). W ciele staltym, energie

tego oddziatywania mozna opisa¢ modelem Heisenberga [15]:

Ey = _iz]i,j(gi'?j), (1.1)

gdzie J;; jest catkag wymiany i przyjmuje wartosci dodatnie w przypadku ferroma-
gnetycznego (réwnoleglego) ustawienia spinéw ?i i ﬁj, a ujemne dla uporzadkowania
antyferromagnetycznego (antyréwnolegtego) spinéw. W przypadku cienkich warstw Co/Ni

oddziatywanie wymienne jest na tyle silne, ze warstwy te przemagnesowuja sie wspolnie.

Energia Zeemana

%
Energia Zeemana opisuje ustawienie wektora namagnesowania M, pod wptywem dziata-
nia zewnetrznego pola magnetycznego ﬁ Na ferromagnetyk, umieszczony w jednorodnym
_>
polu, dziata skrecajacy moment sity, prowadzacy do rownolegltego ustawienia wektora M

i H) Gestos¢ tej energii opisuje zaleznosé:

Er=—H-M, (1.2)

ﬁ
ktora przyjmuje wartos¢ minimalna, gdy M i ﬁ zorientowane sa wzgledem siebie

rownolegle.
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1.2 Energia anizotropii magnetycznej

Ten rodzaj energii opisuje energie materiatu magnetycznego w zaleznosci od ustawiania
kierunku wektora namagnesowania ]\_4) . W materiale magnetycznym czesto mozna wyrdznic¢
pewne preferowane orientacje ]\_/>[ (np. zwiazane z symetrig krystaliczna), ktére nazywane
sg osiami tatwego namagnesowania, poniewaz dla takiego ustawienia J\_/[> E.ni, przyjmuje
wartosci minimalne. Wyrdznia sie réwniez kierunek trudny, w ktorym FE,y;, jest maksymalna.
Miara wielkoSci anizotropii magnetycznej jest energia niezbedna do zmiany orientacji
wektora ]\_/>[ od kierunku trudnego do kierunku tatwego, a gestos¢ energii tej anizotropii

opisuje zaleznos¢:

Eaniz = Kf(ala Qg, 043), (13)

%
gdzie K jest stalg anizotropii, natomiast f jest funkcjg orientacji wektora M opisang

kosinusami kierunkowymi oy, as, as.

1.2.1 Anizotropia magnetokrystaliczna

Waznym rodzajem anizotropii magnetycznej jest anizotropia magnetokrystaliczna.
Nazwa tej anizotropii zwigzana jest z preferencjg ustawiania si¢ wektoréw namagnesowania
wzdtuz wybranych kierunkow krystalograficznych, a jej zrédtem jest sprzezenie spin-orbita.
To sprzezenie opisuje oddzialywanie momentéw spinowych z momentami orbitalnymi,
ktore sa sprzezone z siecig krystalograficzna poprzez pole krystaliczne. To prowadzi do
zmian energii uktadu w zaleznosci od orientacji wektora namagnesowania ]\_4> wzgledem
roznych kierunkéw krystalograficznych.

Na rysunku [I.1] pokazano przyktadowe fragmenty krzywych namagnesowania, w funk-
¢ji pola magnetycznego H przyltozonego wzdtuz réznych kierunkow krystalograficznych,
monokrysztatu Ni $ciennie centrowanego (fcc) oraz Co o strukturze heksagonalnej (hep).
Dla Ni o$ tatwa pokrywa sie z kierunkiem <111>, a o$ trudna z kierunkiem <100>
(Rys. . W przypadku Co o strukturze heksagonalnej o$ tatwego namagnesowania jest
zlokalizowana wzdtuz kierunku [0001] (tj. wzdtuz osi ¢), natomiast wszystkie kierunki
lezace w plaszczyznie ustawionej pod katem 90° wzgledem kierunku tatwego, sa kierun-
kami trudnymi. Dla materiatéw polikrystalicznych, w ktérych nie wystepuje tekstura

(preferowana orientacja krystalograficzna krystalitow) lub materiatéw bez uporzadkowania
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Rys. 1.1: Fragmenty krzywych namagnesowania Ni (lewy panel, struktura fcc) i Co (prawy
panel, struktura hep) okreslone dla pola magnetycznego przykladanego wzdtuz réznych kierunkéw
krystalograficznych oraz komérki elementarne obu monokrysztatéw [16].

krystalograficznego (materialy amorficzne) anizotropia magnetokrystaliczna moze zostaé

pominieta.

1.2.2 Anizotropia ksztaltu

Anizotropia ksztattu zwigzana jest z polem magnetycznym, ktére otacza namagne-
sowang probke. Pole to nazywane polem odmagnesowania, jest generowane w wyniku
obecnosci biegunéw magnetycznych powstajacych w miejscach nieciggltosci wektora ./\_4>
(np. na brzegach prébki lub wewnatrz materialu magnetycznego, w obszarze ktéry rézni
sie w znaczny sposéb od otoczenia) i jest zrodtem oddzialywan dipolowych dalekiego za-
siegu. Oddzialywania te sprawiaja, ze gesto$¢ energii anizotropii jest zwigzana z ksztaltem

ferromagnetyka i w ogélnym przypadku moze by¢ opisana jako catka po jego objetosci:

1
B = =50 / MHadv, (1.4)

gdzie o jest przenikalnodcia magnetyczna prozni, ﬁd jest polem odmagnesowania,
natomiast V' oznacza objeto$¢ préobki. W przypadku jednorodnie namagnesowanej probki

o elipsoidalnym ksztaltcie, wektor ﬁd mozna opisa¢ zaleznoscia:

Hy=—NM, (1.5)

gdzie N jest tensorem wspoétczynnikéw odmagnesowania opisujacych geometrie uktadu.
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Tensor N wyrazony jest w nastepujacy sposob:

N, 0 0
0 0 N

gdzie elementy diagonalne N,, Ny, N, sa czynnikami odmagnesowania dla $cisle okre-
§lonych kierunkéw. Slad tensora N wynosi 47. Dla cienkich warstw, wyrazy N, oraz Ny,
przyjmuja wartos¢ rowna zeru, natomiast element V., okreslajacy kierunek prostopadty do
ptaszczyzny warstwy jest rowny 47. W wyniku tego, wyrazenie na energi¢ anizotropii

w odniesieniu do jednostkowej objetosci przyjmuje postac:

Fus = 2mpoM2 cos? 0, (1.7)

gdzie M, jest namagnesowaniem nasycenia, a 6 jest katem pomiedzy normalng do
warstwy a wektorem namagnesowania. Z powyzszej zaleznosci wynikaja dwa wazne wnioski
dotyczace cienkich warstw: i) anizotropia ta, przy braku innych czynnikéw zewnetrznych,
faworyzuje ustawienie ]\7 w plaszczyZnie warstwy, poniewaz jej energia przyjmuje wartosc
minimalng dla § = /2, ii) anizotropia ksztattu jest tym silniejsza im wieksza jest warto$¢
My, co w przypadku warstw wykonanych z metali przejSciowych 3d oznacza jej istotny

wktad do efektywnej anizotropii magnetyczne;j.

1.2.3 Anizotropia powierzchniowa typu Néela

Dla ultracienkich warstw istotnym wktadem do anizotropii magnetycznej jest anizo-
tropia powierzchniowa. Koncepcje tej anizotropii w swoich rozwazaniach teoretycznych
przedstawil Néel [I7], a eksperymentalnie zostata ona potwierdzona w pracy Gradmanna
[18]. Wykazal on, ze warto$¢ jej energii staje sie znaczaca dla grubosci warstw rzedu kilku
nanometrow. Natomiast jej Zzrédltem jest ztamanie symetrii translacyjnej na powierzchni,
co w konsekwencji prowadzi do réznej energii anizotropii dla atoméw znajdujacych si¢
w objetosci materiatu wzgledem tych, ktore zlokalizowane sa na powierzchni [I7]. Ztamanie
tej symetrii wystepuje réwniez w przypadku uktadéw warstwowych, w ktorych warstwa
ferromagnetyczna otoczona jest innym materiatem. W takim przypadku réwniez uwzgled-
nia si¢ dodatkowy wktad do anizotropii magnetycznej pochodzacy od miedzywierzchni

(czesto nazywanych interfejsami).
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Ztamanie symetrii na interfejsie uktadu wptywa na ruch orbitalny elektronéw. Ze wzgledu
na ztamanie symetrii w jednym z wymiaréw, anizotropia Néela czesto faworyzuje usta-
wienie wektora namagnesowania prostopadle do powierzchni uktadu. Dlatego w uktadach
cienkowarstwowych anizotropia powierzchniowa moze zdominowa¢ inne wktady do energii
catkowitej.

Energia anizotropii powierzchniowej warstwy ferromagnetycznej silnie zalezy od rodzaju
materiatu otaczajacego, ktéry w wyniku ztamania symetrii translacyjnej wprowadza mody-
fikacje oddziatywania spin-orbita dla atoméw znajdujacych sie na interfejsie. W przypadku
warstwy Co zaobserwowano, ze zastosowanie metalu ciezkiego (Pt, Pd, Au) znaczaco
wzmacnia anizotropie powierzchniowa, ktora jest na tyle duza, ze dla cienkich warstw
Co mozna uzyska¢ PMA [19, 20, 21, 22]. W pracy Nakajimy [20] pokazano, ze PMA
w wielowarstwach Co/Pt wynika z hybrydyzacji orbitali 3d Co oraz 5d Pt, co skutkuje
duza wartos$cia momentu orbitalnego Co. Do podobnych wnioskéw doszli autorzy pracy
[21], w ktérej badano, miedzy innymi, warstwy Co/Pd. Istotng role w indukowaniu PMA
odgrywajg réwniez warstwy tlenkowe, gdzie hybrydyzacja pomiedzy orbitalami Co 3d oraz
O 2p prowadzi do wzmocnienia PMA. Jak zostanie oméwione w pdzniejszej czesci pracy
w przypadku tlenkowych warstw antyferromagnetycznych, Zzrédtem anizotropii powierzch-
niowej moze by¢ réwniez oddziatywanie EB. Nalezy, jednak podkresli¢, ze sg rowniez takie
uktady cienkowarstwowe (np. Au/Ni, Cu/Ni), dla ktérych anizotropia powierzchniowa,

faworyzuje namagnesowanie w plaszczyznie uktadu [23, 24].

1.2.4 Anizotropia magnetoelastyczna

Zrédlem anizotropii magnetoelastycznej sa odksztalcenia sieci krystalicznej bedace
nastepstwem naprezen wprowadzonych do uktadu. Naprezenia te powoduja zmiane po-
tozenia atoméw w sieci krystalicznej, dlatego ten rodzaj anizotropii mozna traktowac
jako zmiane anizotropii magnetokrystalicznej. Tym samym jej zrodtem jest modyfikacja
oddziatywania spin-orbita. Wprowadzone odksztalcenia sieci powoduja, ze anizotropia
magnetyczna zaleze¢ bedzie od kierunku i wartosci naprezenia (zjawisko magnetostrykeji),

a gestos¢ energii anizotropii magnetoelastycznej mozna wyrazi¢ wzorem:

3
Fne = —5)\50 sin? e, (1.8)

gdzie ) jest wspétezynnikiem magnetostrykeyjnym zaleznym od rodzaju ferromagne-
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tyka, o jest przytozonym naprezeniem, a € jest katem pomiedzy wektorem ]\_/>[ i kierunkiem
naprezenia [16].

Do pojawienia sie naprezen w uktadzie moze prowadzi¢ wiele réznych efektow. Dwoma
najistotniejszymi sg: naprezenia powstajace w wyniku niedopasowania statych sieciowych

podtoza i warstwy oraz réznice ich wspoétezynnikéw rozszerzalnosci cieplnej.

1.2.5 Efektywna anizotropia magnetyczna

Jak pokazano w rozdziale [1.2.3] anizotropia powierzchniowa wynikajaca ze ztamania
symetrii translacyjnej na interfejsach warstwy ferromagnetycznej, zazwyczaj preferuje
kierunek normalny do powierzchni. Jezeli wktad ten jest dominujacy to uktad warstwowy

wykazuje anizotropie jednoosiowa, ktorej energia moze by¢ zapisana w nastepujacy sposob:
y J pie ] q, ] g y p €pujacy sp

E=—K cos’0 — Kycos* 0 + ..., (1.9)

gdzie K;, K3 sa stalymi anizotropii (indeks oznacza rzad statej anizotropii). W przy-
padku cienkich warstw state anizotropii wyzszych rzedéw sa zazwyczaj niewielkie, a istotny
wktad do energii anizotropii daje czton pierwszego rzedu. Stad przy zapisie energii ani-
zotropii cztony wyzszych rzedow moga zosta¢ pominiete. Ponadto, jak wykazano we
wcezesniejszej czesci pracy, istnieja rozne wktady do energii anizotropii, dlatego czesto
wprowadza sie efektywna stata anizotropii (K.g) opisujaca te wklady. Zatem, réwnanie na

energie anizotropii mozna zapisa¢ w nastepujacy sposob:

E = —Kgcos® 0. (1.10)

Z rownania (|1.10) wynika, ze w zaleznosci od znaku stalej anizotropii energia przyjmuje
najnizsze wartosci, gdy 6 = 0 lub 7w okreslajac tym samym dwie mozliwe orientacje
kierunkow tatwego namagnesowania. W rozprawie doktorskiej przyjeto, ze dodatnia wartosé
stalej anizotropii (K.z > 0) odpowiada sytuacji, gdy o$ tatwa jest ustawiona wzdluz
normalnej do powierzchni. Natomiast jesli wektor ]\7 lezy w ptaszczyznie uktadu, to stata
Ko przyjmuje warto$ci ujemne.

Wartosé¢ Keg w cienkich warstwach mozna wyznaczy¢ z zaleznosci:

1
Keﬂ‘: iHKlqus, (111)
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gdzie Hg jest polem anizotropii i okresla wartos¢ pola magnetycznego, w ktorym wektor

namagnesowania zostanie ustawiony w kierunku trudnym.

W cienkich warstwach efektywna anizotropia magnetyczna moze zosta¢ opisana po-
przez wprowadzenie czynnika powierzchniowego Kg oraz objetosciowego Ky [25], ktore s
zwiazane z rozna anizotropia warstwy ferromagnetycznej na interfejsie i w jej objetodci.
Fenomenologiczny wzér na K. opisujacy te wktady mozna zapisac:

Keg:vaL%. (1.12)
33

Taki zapis oznacza, ze K. jest sumag Kg i Ky, przy czym czton odnoszacy sie do
anizotropii powierzchniowej uwzglednia dwa interfejsy warstwy ferromagnetycznej i jest
odwrotnie proporcjonalny do grubosci warstwy ferromagnetycznej tg. Czesto przyjmuje sie,
ze wklady od obu interfejsow sa identyczne (2Ks), gdyz trudno wyznaczy¢ je niezaleznie.
Stala Ky zawiera w sobie sktadowe anizotropii ksztaltu, anizotropii magnetokrystaliczne;j
oraz czesto réwniez magnetoelastycznej. Wktad pochodzacy od anizotropii magnetoela-
stycznej moze by¢ jednak zalezny od grubosci warstwy. Przyktadem moga by¢ naprezenia
wywolujace odksztalcenie warstwy proporcjonalne do 1/t,czasem blednie interpretowane
jako wklad do anizotropii powierzchniowej typu Néela [26].

Rownanie , po przeksztatceniu do postaci liniowej Ko - tp zaleznej od tp [27]
(Kegtr = Kytr +2Ks) pozwala na wyznaczenie statych Ky oraz Ky z pomiaréw zaleznosci
Ko w funkcji zmian grubosci ferromagnetyka.

Rysunek przedstawia graficzng interpretacje liniowej postaci réwnania ((1.12)),
z zaznaczonymi stalymi 2Ky, oraz Ky. Na tym wykresie zaznaczono rowniez krytyczna
grubos¢ tgrr, dla ktérej Kog przyjmuje wartosé 0, gdyz wkiady pochodzace od sktadowej
objetosciowej i powierzchniowej wzajemnie sie znoszg. To oznacza, ze tsgr okresla punkt
reorientacji kierunku tatwego namagnesowania (ang. Spin Reorientation Transition, SRT)
i wyraza si¢ nastepujaca zaleznoscia:

2K

lSRT = ———. 1.1
srr = = (113

Dla tg < tgrr kierunek tatwego namagnesowania ustawiony jest prostopadle do ptasz-
czyzny probki, a uktad warstwowy wykazuje PMA. W przypadku, gdy tg > tsgr, kierunek
tatwego namagnesowania skierowany jest w plaszczyznie warstwy i przy braku wyréznio-

nego kierunku w plaszczyznie warstwy nazywany anizotropiag magnetyczna typu tatwa
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Rys. 1.2: Liniowa zalezno$é¢ Kegtr w funkcji grubosci warstwy ferromagnetycznej tr.

plaszczyzna (ang. easy-plane magnetic anisotropy, EPA).

1.3 Domeny magnetyczne i Sciany domenowe

Domena magnetyczna w materiale ferromagnetycznym jest obszarem, w ktérym mo-
menty magnetyczne uporzadkowane sg réwnolegle wzgledem siebie, a wektory namagneso-
wania w sgsiednich domenach ustawione sa w taki sposob, aby zminimalizowaé¢ catkowita
energie uktadu.

Wokot ferromagnetyka w stanie jednodomenowym (Rys. ) powstaje pole magne-
tyczne, a podziat na domeny pozwala zminimalizowa¢ energie magnetostatyczng zwigzana
z tym polem (Rys. , ¢). Jednakze, ze wzgledu na oddzialywania wymienne pomiedzy
sgsiednimi spinami, kierunek namagnesowania nie moze zmieni¢ sie gwaltownie na granicy
domen. Z tego powodu, miedzy domenami wystepuja $ciany domenowe, w ktorych mo-
menty magnetyczne zmieniaja orientacje w sposéb plynny i nie sg zorientowane zgodnie
z kierunkiem minimalnej energii wymiany i anizotropii (Rozdzial . To powoduje, ze
obecnos¢ $cian domenowych w procesie tworzenia si¢ domen zwigksza energiec wymiany
i anizotropii, przy jednoczesnym obnizaniu energii magnetostatycznej. Aby zminimalizo-

waé energie anizotropii, powstajace domeny tworzg sie w taki sposob, aby ich momenty
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(@

Rys. 1.3: Schematyczna ilustracja rozkladu pdl rozproszonych w otoczeniu ferromagnetyka bez
i z podzialem na domeny.

(a) Sciana Blocha

KV NELS

(b) Sciana Néela

Rys. 1.4: Schematyczne przedstawienie $cian domenowych (a) typu Blocha i (b) Néela, wraz z
zaznaczeniem kierunku ruch momentéw magnetycznych na granicy domeny i Sciany domenowej
(na podstawie [28]).

magnetyczne byty skierowane wzdhuz tatwych kierunkéw namagnesowania.

Jak wspominano wczesniej w $cianach domenowych zachodzi ptynna zmiana kierunkow
momentéw magnetycznych (Rys. . W zalezno$ci od tego jak zachodzi rotacja momentéw
magnetycznych w $cianach domenowych, rozréznia sie ich rézne rodzaje. Dwa najprostsze
przypadki to $ciany domenowe typu Blocha (Rys. [L.4h) oraz Néela (Rys. [L.4p).

W 4cianach typu Blocha momenty magnetyczne rotuja w plaszczyznie $ciany domeno-
wej. W $cianach domenowych typu Néela, momenty magnetyczne rotujg w plaszczyznie
prostopadlej Sciany domeny. W przypadku cienkich warstw to, z ktérym rodzajem $cian
domenowych mamy do czynienia zalezy od grubosci warstwy. Rysunek [I.5] przedstawia
zaleznos¢ energii $ciany domenowej od grubosci warstwy z anizotropia w ptaszczyznie
warstwy [29]. Istnieje pewna graniczna grubosé, ktora rozdziela wystepowanie Sciany do-

menowej typu Néela i Blocha. W przypadku warstw z anizotropia w ptaszczyznie $ciany
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Rys. 1.5: Wykres zalezno$¢ energii sciany domenowej w funkcji gruboéci warstwy F z anizotropia
w plaszczyznie.

domenowe typu Néela sa korzystne energetycznie w cienkich warstwach, poniewaz bieguny
magnetyczne powstaja na powierzchni Sciany, a nie na powierzchni warstwy, co przyczynia
sie do zmniejszenia energii magnetostatycznej. Warstwe definiuje sie jako cienka, jezeli jej
grubosé jest rzedu grubosci Sciany Blocha [30]. Odwrotnie jest natomiast w warstwach
z PMA, gdyz dla cienkich warstw faworyzowana jest Sciana domenowa typu Blocha. Nalezy
jednak dodaé, ze inne czynniki energetyczne (np. oddzialtywanie DM) moga prowadzié
do utworzenia sie $ciany typu Néela, réwniez dla cienkich warstw, co zostanie szerzej
oméwione w rozdziale [LL4.1]

Szerokosé¢ sciany domenowej okreslona jest przez energie wymiany oraz anizotropii

efektywnej i jest wyrazona zaleznoscia:

A
Keff7

Spw = (1.14)

gdzie A jest stalg wymiany. Ze wzoru wynika, ze wraz ze wzrostem anizotropii sze-
rokos¢ Sciany domenowej maleje, a wzrost stalej wymiany A przyczynia sie do wzrostu
jej grubosci [31]. Zwiazane jest to z konkurujacymi ze soba wkladami energetycznymi.
Energia wymiany bedzie najmniejsza, gdy sasiadujace ze sobg momenty magnetyczne
w Scianie sa ustawione prawie réwnolegle. Dla takiej konfiguracji kat pomiedzy nimi bedzie
niewielki. Takie ustawienie sprzyja formowaniu si¢ szerokich $cian. Inaczej jest w przypadku
anizotropii magnetycznej, ktora przyjmuje warto$¢ minimalne, gdy momenty sa ustawione

jak najblizej osi tatwych namagnesowania. To z kolei sprzyja powstawaniu waskich $cian.
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W wyniku tej konkurencji pomiedzy energia wymiany i anizotropii, Sciana domenowa ma

okreslong szeroko$¢, a jej energia jest proporcjonalna do vV AK.

1.4 Oddzialywania wymienne typu exchange bias

Oddzialywanie wymienne typu exchange bias (EB), zostalo opisane po raz pierwszy
w 1956 roku przez Meiklejohn’a i Bean’a [32), [33]. Badali oni ferromagnetyczne nanoczastki
Co poddane procesowi utleniania. Proces ten prowadzil do tworzenia sie antyferroma-
gnetycznego CoO na powierzchni nanoczastek Co. W ramach swoich badan prowadzili
eksperymenty dotyczace wplywu procesu chtodzenia w polu magnetycznym (Hgc, ang.
Field Cooling, FC) na wtadciwosci magnetyczne tych uktadéw. Zaobserwowali, ze petla
histerezy jest przesunieta wzgledem zerowego pola magnetycznego o pole Hgg w kierunku
przeciwnym do Hpc. Zauwazyli réwniez, ze towarzyszy temu wzrost pola koercji. Odkrycie
tego efektu miato ogromny wptyw na dalsze badania w dziedzinie magnetyzmu i znalazto
zastosowanie np. w gtowicach odczytu informacji z dyskéw twardych czy w pamieciach
RAM wykorzystujacych efekt TMR [34], 35], 36, [37]. Pomimo, ze oddzialywanie to odkryto
66 lat temu nadal jest intensywnie badane, gdyz obserwuje sie wiele ciekawych efektow
z nim zwigzanych. Mozna do nich zaliczy¢ indukowanie PMA w ferromagnetycznej warstwie
poprzez oddzialywanie typu EB zaréwno w warstwach epitaksjalnych, jak i polikrystalicz-
nych [38, 39, 40]. Innym przykladem jest mozliwosé¢ wykorzystania oddziatywania EB do
stabilizacji skyrmionéw w temperaturze pokojowej [41], 42] bez zewnetrznego pola magne-
tycznego, gdyz to oddzialywanie jest zrodtem anizotropii jednozwrotowej (tj. anizotropii,
w ktorej reakcja namagnesowania na pole magnetyczne wykazuje preferencje zwiazane
nie tylko z kierunkiem tego pola, ale réwniez z jego zwrotem). Dotychczas wiadomo,
ze oddzialywanie to wystepuje na interfejsie warstw F/AF i wynika z magnetycznego
sprzezenia wymiennego miedzy spinami tych dwoch warstw. NajczesSciej obecno$é tego
oddzialywania w ukladach AF/F wiaze sie z pojawieniem Hgp oraz ze wzrostem pola
koercji.

Schematycznie proces przemagnesowania uktadu F/AF zostal przedstawiony na rysunku
[1.6]l Po podgrzaniu ukladu warstwowego do temperatury wyzszej niz temperatura Néela
(Tx), AF traci swoje uporzadkowanie i znajduje w stanie paramagnetycznym ktory nie moze
»przyszpili¢” uporzadkowanej magnetycznie warstwy F (Rys. ) (T jest mniejsze od

temperatury Curie (7¢) warstwy F). Ustawienie kierunku namagnesowania ferromagnetyka



1.4. Oddzialywania wymienne typu exchange bias 17

odbywa sie poprzez przylozenie do uktadu F/AF zewnetrznego pola magnetycznego Hpc.

Na omawianym rysunku pole to jest skierowane w ptaszczyznie warstwy, a w przypadku
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Rys. 1.6: (a) Petla histerezy dla warstwy F nie bedacej w kontakcie z AF (b) - (f) schemat
mechanizmu oddzialywania exchange bias w ukladzie F/AF z anizotropia w plaszczyznie warstwy
F oraz z nieskompensowanymi spinami warstwy AF. Oddzialywanie EB wyindukowano procesem
chtodzenia w zewnetrznym polu magnetycznym Hpc. Na rysunku zaznaczono pole exchange bias
Hgg, pola koercji 2H¢ oraz HY i HE (na podstawie [44]).

warstw wykazujacych prostopadla anizotropie magnetyczng [43] pole to bedzie skierowane
prostopadle do powierzchni warstwy. Podczas chlodzenia (T < Ty) momenty magnetyczne
na interfejsie AF ulegaja porzadkowaniu zgodnie z kierunkiem sprzezenia ze spinami
F (na rysunku spiny AF i F ustawiaja sie rownolegle). W wyniku tego sprzezenia
w uktadzie indukowana jest anizotropia jednozwrotowa. Anizotropia ta powoduje, ze
w procesie przemagnesowania warto$¢ pola magnetycznego (H() potrzebna do przetaczenia
kierunku namagnesowania warstwy F, w przypadku, gdy pole skierowane jest przeciwnie
do pola Hrc, bedzie znacznie wigksza od pola HE powodujacego przetaczenie kierunku
namagnesowania w polu o takiej samej orientacji jak pole Hrc (Rys. [1.6k). W wyniku tego,
HE+HE
2

petla histerezy jest przesunieta o pole Hgg = ¢. Pokazano eksperymentalnie [34], Ze

warto$¢ Hgp jest odwrotnie proporcjonalna do grubosci warstwy ferromagnetycznej tg

(Hgp ~ i), co $wiadezy o tym, ze oddziatywanie EB jest oddzialywaniem interfejsowym.
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Modele oddzialywania exchange bias

Jak dotad powstato wiele réznych modeli opisujacych oddzialywanie EB. Pierwszy
model opisany zostal przez Meiklejohn’a i Bean’a (M&B) [32] 33], a jego zatozenia opieraty
sie na jednodomenowym stanie warstwy F i AF oraz atomowo gtadkiej miedzywierzchni
AF/F. Model ten zaklada, ze momenty magnetyczne AF na miedzywierzchni sa catkowicie
nieskompensowane i nie ulegaja obrotowi podczas procesu przemagnesowania warstwy F.
Zalozenia te umozliwity prawidtowe okreslenie znaku oddzialywania EB oraz pozwolity
wykazaé, ze oddzialywanie to jest efektem powierzchniowym, gdyz warto$¢ Hgg jest od-
wrotnie proporcjonalna do tg. W kolejnym modelu, zwanym realistycznym modelem M&B,
wprowadzono nowy stopien swobody, ktéry dotyczyt mozliwosci obrotu spinéw w AF, jako
sztywnej catosci, podczas procesu przemagnesowania warstwy F. Takie rozwinigcie modelu
umozliwito dodanie do energii swobodnej uktadu warstwowego F/AF czlonu zwiazanego
z anizotropig warstwy AF. To pozwolito, wprowadzi¢ krytyczng warto$é¢ grubosci war-
stwy AF, t¥% ponizej ktorej Hgg = 0, a obserwowany jest jedynie wzrost Hg. Zalozenia,
poczynione w tych modelach prowadza do znacznego przeszacowania eksperymentalnie
obserwowanej warto$¢ Hgp. Dlatego w kolejnym modelu nazywanym Spin Glass (SG)
wprowadzono dwa rézne stany spindéw: zamrozone i swobodne [44]. Spiny zamrozone nie
obracajg sie w trakcie przemagnesowania warstwy F i sg ustawione zgodnie z kierunkiem
anizotropii warstwy AF. Natomiast spiny swobodne moga obracaé sie razem ze spinami
F, gdyz obszar AF, w ktorym wystepuja, wykazuje staba anizotropie. Obecnos¢ tego
obszaru, mozna uzasadnié¢, przyjmujac, ze interfejs pomiedzy warstwa F i AF nigdy nie
jest idealnie gtadki. Jest to zwigzane np. z procesami mieszania sie atomow na interfejsach,
ktore prowadza do zaburzenia stechiometrii materiatéow, czy tez wprowadzenia struktu-
ralnych niejednorodnosci. To prowadzi do powstania obszaru przejsciowego od czystego
stanu AF do czystego stanu F. Zwykle anizotropia takiego obszaru miedzyfazowego jest
mniejsza od tej wystepujacej w AF wplywajac na pojawienie sie sfrustrowanych stanéw
spinowych. Ten magnetyczny nieporzadek w obrebie interfejsu, za ktéry odpowiedzialne sg
spiny AF rotujace razem z F pozwala opisa¢ wzrost Hc. Natomiast zamrozone spiny AF
odpowiedzialne sg za przesuniecie petli histerezy.

Dotychczas pokazano eksperymentalnie, ze pole Hgp nie zawsze wystepuje w pelnym
zakresie temperatur (tj. do Ty), pomimo iz warstwa AF jest uporzadkowana, co zwiazane
jest z jej gruboscia i anizotropig magnetyczna. Temperatura, w ktorej zanika Hgp, nazywana

jest temperatura blokowania (Tg). W przypadku grubych warstw AF Tj jest nieco mniejsza
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lub réwna Ty. Inaczej jest dla cienkich warstw, dla ktérych Ty jest duzo nizsza niz Ty [34].
Warunek, ktory musi zostaé¢ spetniony, aby Hgp nie byto zerowe jest nastepujacy:
Kar > Les _ AR (1.15)
lar

gdzie K§It jest krytyczng wartodcig anizotropii AF (Kar), dla ktérej pojawia sie
Hgg, [ jest wspolezynnikiem opisujacym stopient uporzadkowania na interfejsie (wartosé
f = 0 dla interfejsu uporzadkowanego oraz f = 1 dla sytuacji catkowitego nieporzadku),
Jep jest energia sprzezenia wymiany miedzyfazowej na jednostke powierzchni, natomiast
tar gruboscia antyferromagnetyka. Biorac pod uwage, ze Kar maleje wraz ze wzrostem
temperatury, warunek okreslony w roéwnaniu (|1.15]) jest spetniony w szerszym zakresie
temperatury dla grubszych warstw AF. Jednakze, w pewnym zakresie temperatury dla
ktérych spelniony jest warunek Kap<K§W Hgg ~ 0, pomimo iz warstwa AF nadal
wykazuje uporzadkowanie antyferromagnetyczne. Jej anizotropia jest jednak zbyt staba,
aby uktad zachowatl stabilne uporzadkowanie momentéw magnetycznych wymuszone
procesem chtodzenia w polu. W konsekwencji, pomimo obecnosci oddziatywania EB, nie
jest w stanie ,,przyszpili¢” warstwy F w caltym zakresie temperatur ponizej Tx. W takim
przypadku obserwuje si¢ bardzo malg lub zerowa wartos¢ Hgg oraz wzrost pola koercji
He.

Powstaly réwniez modele uwzgledniajace obecnos¢ $cian domenowych w AF w trakcie
procesu przemagnesowania warstwy F [45] [46]. Model Mauriego [47] zaktada tworzenie sie
Sciany w warstwie AF réwnoleglej do interfejsu AF/F. Ze wzgledu na fakt, ze po procesie PO
dwuwarstwy Co/Ni tworzy si¢ bardzo cienka warstwa AF, prawdopodobienistwo utworzenia
takiej Sciany jest niskie. Dlatego ten model nie bedzie szerzej omawiany.

W modelu zaproponowanym przez Malozemoffa [45] 48] $ciana domenowa w AF,
zorientowana jest prostopadle do miedzywierzchni AF /F. W swoich rozwazaniach zaltozyl, ze
obecnos¢ defektow powoduje lokalnie zmienne oddziatywanie pomiedzy AF i F, co skutkuje
powstaniem takich $cian. Pokazat réwniez, ze obecno$é takiej $ciany redukuje teoretyczne
warto$ci Hgp oraz to, ze dla uktadéw warstwowych, w ktorych wystepuje catkowite
skompensowanie spindéw na interfejsie AF, pole Hgg powinno by¢ rowne zeru. Jednakze,
wykazano eksperymentalnie, ze dla takich uktadow obserwuje si¢ duze wartosci Hgg. Takie
zachowanie probowal wyjasni¢ Koon [46], ktéry prowadzit obliczenia mikromagnetyczne
gestosci energii na miedzywierzchni w funkcji kata miedzy spinami F, a osia tatwa catkowicie

skompensowanego AF, na atomowo gladkim interfejsie. Okazalo sie, ze najnizsza energia
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wystepuje w przypadku ortogonalnej konfiguracji wektora namagnesowania warstwy F
i osi latwej AF, a w wyniku oddzialywania F z AF, spiny AF sg nieznacznie wychylone
od osi tatwej. Jednakze Schulthess i Butler [49] pokazali, ze takie wychylenia spinéw nie
moga prowadzi¢ do obecnosci Hgg, odpowiedzialne sa one jedynie za silny wzrost Hc
poprzez indukowanie anizotropii jednoosiowej. Dopiero wprowadzenie do modelu defektéw
(w podobny sposéb jak w modelu Malozemoffa) pozwolito uzyska¢ ten sam rzad wielkosci
Hgp obserwowany eksperymentalnie dla uktadéow skompensowanych.

Modele zaprezentowane powyzej opisywaly uktady monokrystaliczne. Warstwy osadzane
metoda rozpylania magnetronowego zazwyczaj wykazuja strukture polikrystaliczna [50].
Dla tak wytwarzanych warstw powstato szereg modeli, ktore zwykle zaktadaja, ze warstwa
AF sktada sie z ziaren, ktore nie oddzialuja ze soba i maja rézna wartos¢ anizotropii
magnetycznej. Posiadajg one rowniez nieskompensowane momenty magnetyczne na inter-
fejsie AF/F. Pierwszy tego typu model zostal zaproponowany przez Fulcomera i Charpa
[511, 52], zaktadal on, ze AF posiada ziarna o nieskompensowanych momentach sprzezonych
wymiennie z warstwa F. Bazujac na modelu Stonera-Wohlfartha [53], stwierdzili oni, ze
dla danej temperatury przyczynek poszczegdlnych ziaren warstwy AF do wartoéci Hgg
jest tym wiekszy im wigkszy jest rozmiar ziarna. Inny model zaprezentowano w pracy
Harres’a i Geshev’a [54]. Zaktada on, ze dla uktadu, w ktérym sprzezenie w warstwie F
jest mniejsze niz oddzialywanie na interfejsie F/AF, w warstwie F dochodzi do powstania
struktury domenowej. Pokazano, ze stan znajdujacych sie na interfejsie F/AF ziaren AF
z nieskompensowanymi spinami, zalezy nie tylko od ich anizotropii, ale takze od oddziaty-
wania z ziarnami F. Z kolei w modelu Kim’a i Stamps’a [55] rozwazano efekty wynikajace
z obecnoscig defektow w warstwie AF i zwigzane z nimi zmiany energii anizotropii AF.
Obszerniejsze opisy zagadnien zwiazanych z modelami EB mozna znalezé w rozdziale

ksigzki autorstwa Radu i Zabela [44].

Efekt treningu

Efekt treningu jest zjawiskiem polegajacym na zmniejszeniu si¢ Hgg, Hc 1 zmianie
ksztattu petli histerezy po kilkukrotnym przemagnesowaniu uktadu warstwowego F/AF
w stalej temperaturze. Efekt treningu zostal po raz pierwszy zauwazony przez Paccarda
[56] w uktadach warstwowych wykazujacych sprzezenie F/AF z anizotropia jednoosiowa.
Dzieli si¢ go na dwa etapy: pierwszy, wystepujacy pomiedzy pierwszym i drugim procesem

przemagnesowania oraz drugi, obserwowany pomiedzy kolejnymi pomiarami petli histerezy.
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Szczegolnie silne sa zmiany zachodzace w pierwszym etapie. Wynikaja one z zaburzenia
nieréwnowagowej konfiguracji spinéw w AF, ktéra generowana jest w procesie chtodzenia
w polu magnetycznym. Procesowi temu towarzyszy znaczna redukcja Hgg. Zmiany zacho-
dzace w drugim etapie pokazuja, ze przesunigcie maleje wraz ze wzrostem liczby kolejnych
proceséw przemagnesowania [56]. Prawdopodobna przyczyna tego zjawiska jest rekonfi-
guracja spinéw lub zmiana stanu domenowego AF podczas kolejnych cykli, co powoduje
fluktuacje w sprzezeniu F/AF. W modelu opisujacym rozcieficzony antyferromagnetyk
Isinga [57], zaklada sig, ze za wystepowanie oddziatywania EB odpowiedzialne sa nie tylko
spiny AF znajdujace sie na interfejsie, ale takze w jego objetosci, a tworzace sie domeny
AF podczas procesu chtodzenia w polu sa odpowiedzialne za zmniejszenie Hgg w trakcie
kolejnych cykli przemagnesowania, gdyz nastepuje ich reorganizacja.

W modelu SG, opisanym wczesniej, ustawienie czedci zamrozonych spindw moze nie-
znacznie odbiega¢ od stanu wywotanego procesem chtodzenia w polu, zachowanie to moze
prowadzi¢ do efektu treningu. Powyzsze przyktady pokazuja, ze nieodwracalne zmiany
stanu magnetycznego AF odgrywaja kluczowa role w powstawaniu tego efektu.

Innym waznym czynnikiem wplywajacym na efekt treningu jest temperatura. Wraz
z obnizaniem temperatury obserwuje sie wyzsze wartosci pola Hgg oraz silniejszy efekt
treningu. Wptyw na te efekty ma takze pole magnetyczne obecne w trakcie procesu
chtodzenia [44].

Wiele modeli EB zawiera wyrazenia pozwalajace opisa¢ zmiane wartosci Hgg wraz ze
wzrostem liczby proceséw przemagnesowania. Wyrazenie, najlepiej korelujace z wynikami
eksperymentalnymi, w swoim zapisie uwzglednia wspétczynniki zwigzane ze zmianami

stanéw spinéw zamrozonych (A, P;) oraz stanem nieporzadku na interfejsie (A;, P,):
Hgp = Hgg + Areap(—n/P) + Aieap(—n/B), (1.16)

gdzie Hpg jest wartoscia pola EB dla n-tej petli histerezy [44]. Wyrazenie to zaktada, ze
trzeci czton réwnania zwigzany z interfejsem ulega gwaltownemu zmniejszeniu wraz ze
wzrostem n, na skutek niskiej anizotropii AF. Natomiast czton drugi zwigzany z zamrozo-
nymi spinami AF, zmienia sie niewiele w funkcji n, ze wzgledu na ich wyzsza anizotropie.

Zalezno$¢ te przedstawia rysunek [I.7]
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|H.gl [Oel]

Rys. 1.7: Pole Hgg w funkcji n oznaczajacego liczbe powtérzen pomiaru petli histerezy dla
temperatur z zakresu 15-200 K [58].

1.4.1 Oddzialywanie Dzyaloshinskiego-Moriyi

W 1958 roku Dzyaloshinskii prowadzit teoretyczne badania uktadéw AF wykazujacych
staby ferromagnetyzm [59]. Jego badania dotyczyly materialow a-FesOgs, ktére nie wy-
kazywaty inwersji symetrii. Na ich podstawie zaproponowal model pozwalajacy opisa¢
energie oddziatywania pomiedzy dwoma sasiadujacymi spinami (S; i Ss) wykazujacymi
wzajemnie niekolinearng orientacje. Nieco pdzniej Moriya pokazat, ze mikroskopowy me-
chanizm tego oddzialywania zwiazany jest z oddziatywaniem spin-orbita [60]. Wyrazenie na,
energie tego oddziatywania, ktére od nazwisk odkrywcéw nazywane jest oddziatywaniem
Dzyaloshinskiego-Moriyi opisane jest zaleznoscia:

Epn = B : (571> X §2>)> (1.17)

gdzie B jest wektorem oddziatywania DM.

Z tego rownania wynika, ze energia oddziatywania DM faworyzuje ortogonalne ustawie-
nie sasiadujacych spindéw materiatu magnetycznego. Jest ono przenoszone poprzez tamiacy
symetrie uktadu atom materiatu nieferromagnetycznego, ktory znajduje sie w sasiedztwie
atomow ze spinem Sy i Ss.

Rysunek przedstawia schematycznie oddzialywanie DM w materiale litym, ktore
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jest wynikiem interakcji dwéch sasiadujacych spinéw z atomem posredniczacym (domieszki)
posiadajacym duze sprzezenie spin-orbita lezacym w tej samej ptaszczyznie co spiny S7 i S5.
Kierunek wychylenia tych spinéw zalezy od zwrotu B, ktéry zorientowany jest prostopadle
do ptaszczyzny okreslonej potozeniem atoméw bioracych udzial w oddzialtywaniu (Rys. .
Nalezy réwniez podkresli¢, ze B jest proporcjonalny do sity sprzezenia spin-orbita ()
oraz zalezy od odlegto$ci pomiedzy atomami ze spinem S; i Sy oraz od ich odlegtosci od

atomu posredniczacego w oddziatywaniu (Rys. zgodnie z zaleznoscig:

D~ (@ x), (1.18)

gdzie A jest stata oddziatywania spin-orbita, natomiast wektory d i odlegtosciami

wynikajacymi ze struktury krystalicznej uktadu.

(a) (b)

Rys. 1.8: Schemat oddzialywania DM (a) w materiale litym oraz (b) w cienkowarstwowym
ukladzie F/HM (na podstawie [61]).

W ostatnich latach, oddziatywanie to stato sie szczegodlnie interesujace w uktadach
cienkich warstw (stad nazywane powierzchniowym oddziatywaniem DM (ang. Interfacial
Dzyaloshinskii—Moriya interactions) [62], gdyz jego obecno$é odpowiedzialna jest za nowo
odkryte struktury spinowe - skyrmiony. Ztamanie symetrii wystepuje w uktadach cienkowar-
stwowych naturalnie, gdyz jest zwiazane z obecnoscia interfejsu pomiedzy poszczegdlnymi
warstwami. W przypadku uktadéow wykazujacych PMA, ferromagnetyk otoczony jest naj-
czeSciej metalem ciezkim (ang. Heavy Metal, HM) [61], ktory posredniczy w oddziatywaniu,
a zarazem wykazuje duzg stata A np. Pt oraz Ir [63]. Wazne jest réwniez to, ze zwrot B
zalezy od materiatu, ktory jest w kontakcie z materiatem ferromagnetycznym [64].

Powierzchniowe oddziatywanie DM ma charakter addytywny. To oznacza, ze w przy-

padku uktadéw wielowarstwowych typu HM/F/HM, w ktorych wystepuje ztamanie symetrii
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na obu interfejsach warstwy F, to oddzialywanie bedzie sie wzmacniaé¢ lub ostabiaé¢ w za-
leznosci od zwrotu B jaki jest indukowany na poszczegdlnych interfejsach. Wzmocnienie
powierzchniowego oddzialywania DM wystepowaé bedzie, gdy uzyte materiaty HM indu-
kuja na takich samych interfejsach przeciwne wzgledem siebie zwroty B Natomiast, gdy
oba interfejsy HM/F i F/HM beda takie same to efektywne oddziatywanie DM zniknie,
gdyz wktady od poszczegdlnych interfejsoéw bedg sie znosic.

Istotng cecha powierzchniowego oddziatywania DM jest to, ze dla uktadéw wykazu-
jacych PMA | faworyzuje ono $ciane domenowa typu Néela o chiralnosci okreslone; B
(Rys. , co wynika z zalezno$ci . Nalezy jednak podkresli¢, ze w cienkich warstwach
ferromagnetycznych wykazujacych oddziatywanie DM inne czynniki moga decydowac,

ktory typ sciany domenowej bedzie wystepowat.

Rys. 1.9: Lewo- (a) i prawoskretna (b) chiralno$é w $cianach domenowych typu Néela, zalezna
od znaku wektora B oddziatywania DM.

Poza uktadami warstwowymi typu HM/F/HM, w ostatnim czasie zainteresowanie
zyskuja rowniez uktady, w ktérych warstwa ferromagnetyka znajduje si¢ w otoczeniu metalu
ciezkiego oraz tlenku metalu [65], [66]. W takich przypadkach obserwuje si¢ wzmocnienie
powierzchniowego oddziatywania DM, ktére powiazano z efektem Rashby [65]. Zastosowanie
dielektrycznych warstw tlenkowych umozliwia réwniez przytozenie pola elektrycznego, ktore
pozwala na kreacje i anihilacje skyrmionéw. Szczegdlnie ciekawe sa te uktady tlenkowe,
ktore wykazuja wlasciwosci antyferromagnetyczne. Ich obecno$é oprécz istotnej funkeji
izolacyjnej, stabilizuje oddziatywanie EB, ktore z kolei pozwala stabilizowaé¢ skyrmiony

w temperaturze pokojowej [66], 67, [68].



ROZDZIAY,

Efekty magnetooporowe w uktadach

cienkowarstwowych

Efekt magnetooporu jest zmiana oporu elektrycznego (R) materialu (metalu lub pot-
przewodnika) w zewnetrznym polu magnetycznym. Istnieje wiele rodzajéw magnetooporu,
za ktore odpowiedzialne sa rézne zjawiska fizyczne.

Wartos¢ magnetooporu (M R) definiowana jest jako zmiana oporu pod wplywem
zewnetrznego pola magnetycznego (Ry) wzgledem oporu przy H = 0 (Ry) 1 wyraza sie

WZOrernn:

- A
R = o 00— 28 009, (2.1)

MR =
Ry Ry

W przypadku zwyklego efektu magnetooporowego (ang. Ordinary Magnetoresistance,
OMR) op6r materiatu zmienia sie pod wplywem dzialania pola magnetycznego przyto-
zonego prostopadle do przeptywajacego w nim pradu. Taka konfiguracja pola i ruchu
elektronow prowadzi do odchylen no$nikéw tadunku spowodowanych dziataniem sity Lo-
rentza. W wyniku dzialania tej sity zaczynaja one poruszac si¢ po orbitach cyklotronowych.
Taki ruch powoduje, ze doznaja wiekszej liczby rozproszen, a stosunek pola magnetycznego
do oporu, okresla ilo$¢ wykonanych obrotéw po orbicie cyklotronowej jakie moze wykonaé
elektron lub dziura pomiedzy rozproszeniami. W metalu, wzrost oporu spowodowany przy-
tozonym polem magnetycznym ma postaé funkeji zaleznej od ilorazu oporu wyjsciowego
po 1 pola magnetycznego H (MR = f (pﬂo)) Zalezno$¢ ta zwana jest zasada Kohlera [69].

Oprocz OMR wyrdéznia si¢ réwniez wiele innych efektow magnetooporowych. Znalazty

one szerokie zastosowania np. w czujnikach pola magnetycznego [70], gtowicach odczytu
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w dyskach twardych [71], pamieciach MRAM [72], a takze magnetycznych uktadach
logicznych [73]. Z punktu widzenia potencjalnych zastosowan, najistotniejsze sa te efekty,
dla ktorych niewielkim zmianom pola magnetycznego towarzysza duze zmiany oporu.
Oprécez licznych zastosowan, efekty magnetooporowe doskonale nadaja sie do okreslania
wtasciwosci magnetycznych cienkich warstw, w szczegolnosci dotyczy to anizotropowego
efektu magnetooporowego (ang. Anisotropic Magnetoresistance, AMR) oraz gigantycznego
magnetooporu (ang. Giant Magnetoresistance, GMR). Te dwa efekty stosowane byty do
opisu procesu przemagnesowania i okreslenia wtasciwosci magnetycznych dwuwarstw Co/Ni
przed i po procesie utleniania plazmowego, dlatego szerzej zostana oméwione w kolejnych

podrozdziatach.

2.1 Anizotropowy efekt magnetooporowy

Anizotropowy efekt magnetooporowy wystepuje w metalach ferromagnetycznych ta-
kich jak Ni, Co lub Fe oraz stopach ferromagnetycznych i opisuje zmiane oporu, ktora
zalezy od orientacji wektora ]\_/[> wzgledem kierunku przeptywajacego pradu. Zjawisko
AMR w metalach ferromagnetycznych mozna wyjaéni¢ udziatem elektronéw z pasma 3d
w przewodnictwie elektrycznym, za ktére odpowiadaja gtéownie elektrony pasma 4s, oraz

obecnoscig sprzezeniem spin-orbita.

%

Zmiana ustawienia kierunku wektora magnetyzacji M wywotana zewnetrznym polem
magnetycznym, skutkuje deformacja chmury elektronowej 3d wynikajaca z obecnosci
oddziatywania spin-orbita. W wyniku tej zmiany, prawdopodobienstwo rozpraszania s — d

_>
elektronéw poruszajacych sie wzdtuz kierunku namagnesowania M jest wieksze niz dla
%
elektron6w poruszajacych sie w kierunku prostopadtym do M (Rys. . To powoduje, ze
opér uktadu jest wickszy, jesli M jest ustawiony rownolegle do kierunku przeptywu pradu

%
(7) niz w przypadku kiedy M jest prostopadte do j.

Pomimo, iz w uktadach cienkowarstwowych MR wynikajacy z efektu AMR osigga war-
tosci rzedu kilku procent, znalazt szereg zastosowan, np. w czujnikach pola magnetycznego.
Wynika, to z faktu, ze czutosé¢ polowa efektu MR jest wysoka, gdyz zmiana oporu moze

zachodzi¢ w bardzo waskim zakresie zmian pola magnetycznego.
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Rys. 2.1: Mechanizm powstawania anizotropowego magnetooporu [74].

2.2 Gigantyczny magnetoopor

Gigantyczny magnetoopor jest efektem, ktory zostat zaobserwowany po raz pierwszy
w 1988 roku w dwéch niezaleznych grupach badajacych warstwy ferromagnetyczne (Fe)
rozdzielone niemagnetyczna przektadka (Cr) [75, [76]. W tych ukladach zaobserwowano
zmiane oporu w zaleznosci od wzajemnej konfiguracji magnetycznej warstw Fe. Za to
odkrycie A. Fert oraz P. Griinberg w 2007 roku otrzymali nagrode Nobla w dziedzinie
fizyki. Nazwa tego zjawiska wynika ze znacznie wyzszej wartosci obserwowanego ma-
gnetooporu, niz w przypadku efektow magnetooporowych wywotanych sitg Lorentza lub
AMR. W wielowarstwach Fe/Cr, wielkos¢ GMR moze przekraczaé wartosé¢ 100% w niskich
temperaturach [77]. Zwykle w temperaturze pokojowej sa to nizsze wartosci, ktore silnie
zalezg od parametrow materialowych warstwy ferromagnetycznej i przektadki. Istotng role
odgrywa réwniez grubos$é¢ warstwy rozdzielajacej.

Zmiana oporu elektrycznego jest nastepstwem zmiany orientacji momentéw magnetycz-
nych w warstwach ferromagnetyka, wykazujacych antyferromagnetyczne oddzialywanie.
Przy takim oddziatywaniu, jak pokazano schematycznie na rysunku [2.2] przy H = 0
namagnesowanie w warstwach ferromangetycznych jest wzajemnie antyréwnolegte. Przy-
tozenie pola magnetycznego skutkuje skierowaniem momentéw magnetycznych wzdiuz
jego kierunku, co zazwyczaj prowadzi do zmniejszenia oporu w uktadzie (wzrost oporu
pod wplywem pola magnetycznego jest mozliwy w strukturach ztozonych z warstw ferro-
magnetycznych o przeciwnej polaryzacji spinowej). Wartosé GMR wyraza sie w postaci

zaleznosci:
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Rys. 2.2: Zaleznos$¢ wzglednych zmian oporu (%) uktadu warstwowego ztozonego z dwdbch

antyferromagnetycznie sprzezonych warstw ferromagnetycznych. Strzalki pokazuja kierunki
namagnesowania w warstwach ferromagnetycznych.

GMR = R“R_R” - 100%, (2.2)

(0

gdzie Ry oraz Ry sa wartoSciami oporu dla réznych konfiguracji wektorow ]\7 warstw
ferromagnetycznych, odpowiednio antyréwnoleglej (1)) i réwnolegtej (11). W przypadku
zmiany konfiguracji magnetycznej z (1)) na (11) wartosé GMR osiaga najwyzsza wartosc.
W ogélnosci, kiedy wektory ]\_4> nie sg zorientowane wzgledem siebie kolinearnie, to GMR

mozna wyrazi¢ jako funkcje kata ¢ pomiedzy tymi wektorami [78]:

AR¢ i RN, — RTT 1-— COS¢
By Ry 2

(2.3)

Podobnie jak dla efektu AMR, mechanizm fizyczny GMR zwiazany jest z przewodnic-
twem elektronéw z pasma 4s jak i 3d. W metalach przejsciowych pasmo 3d rozszczepione
jest na dwa podpasma spinéw wiekszosciowych i mniejszosciowych. Poniewaz, stany 3d
na poziomie Fermiego sa asymetrycznie obsadzone (inna jest gestos¢ stanéw dla spindéw
wiegkszos$ciowych i mniejszosciowych), rozpraszanie elektronéw s odbywa si¢ z réznym praw-
dopodobienstwem, ktére jest proporcjonalne do gestosci stanéw 3d na poziomie Fermiego.

Taki transport elektronowy mozna opisa¢ dwukanatowym modelem Motta, ktéry uwzgled-
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nia rozréznienie kanaléw przewodnictwa ze wzgledu na konfiguracje spinu elektronéw [79].
W modelu tym zaktada sie, ze rozpraszanie dla dwéch kanatéw jest znaczaco rézne, co
w materiatach ferromagnetycznych, np. metalach typu 3d, jest spetnione, gdyz elektrony
posiadaja silna polaryzacje spinowa, tj. asymetria obsadzen na poziomie Fermiego jest
duza. Warto podkresli¢, ze w procesach rozpraszania elektronow, ktore jest odpowiedzialne
za opOr materiatu, zazwyczaj ich spin zostaje zachowany. Wynikiem tego jest znacznie
mniejsze prawdopodobienstwo rozpraszania elektronu z jednoczesnym odwrdceniem jego
spinu, niz w przypadku rozpraszania z zachowaniem spinu elektronu. W konsekwencji
transport elektronowy odbywa sie poprzez dwa niezalezne kanaty spinowe: ze spinem w
gére (1) i w dét (1) 1 moze by¢ wykorzystany do opisu zmian oporu w uktadach wielowar-
stwowych. Na rysunku przedstawiono schematycznie rozpraszania elektronéw ze spinem
1 i | dla réwnolegtego (a) i antyréwnolegtego (b) ulozenia momentéw magnetycznych

w dwoch ferromagnetycznych warstwach.

Pomiary GMR w niniejszej rozprawie, prowadzono dla geometrii CIP (ang. current
in-plane), w ktérej prad przykladany jest w plaszczyznie warstwy (szczegbly w rozdz.
@. Wyro6znia sie takze konfiguracje CPP (ang. current perpendicular to plane), w ktorej
kierunek ptynacego pradu jest prostopadty do powierzchni warstwy. Zaktadajac, ze érednia
droga swobodna elektronu (¢) oraz dtugos$é dyfuzji spinu (M) (odleglogé jaka pokonuje
elektron, zanim nastapi odwrécenie jego spinu) jest wigksza niz grubo$é poszczegdlnych
warstw, do fizycznego wyjasnienie pochodzenia efektu GMR w przypadku pradu ptynacego
w plaszezyznie (CIP) mozna uzyé prostego modelu, opartego na uktadzie rezystorow
(Rys. . Chociaz ten model nie jest w stanie zapewni¢ opisu ilo$ciowego CIP GMR, jest
przydatny do zrozumienia tego zjawiska. Uwzgledniono w nim dwukanatowy model Motta
i rozpatruje sie uktad odpowiednio potaczonych rezystoréw (Rys. , w ktérym kanaty
spinowe T i |, polaczone sa ze soba réwnolegle, natomiast szeregowo potaczone sg rezystory
obrazujace stopien rozpraszania elektronéw (wielko$¢ opornikéw odpowiada stopniom
rozpraszania). Dla uktadu F/NM/F (NM - material niemagnetyczny) z réwnolegltym
ustawieniem momentéw magnetycznych, prawdopodobienstwo rozpraszania elektronéw ze
spinem 7 jest mate dla obu warstw F, podczas gdy elektrony ze spinem | rozpraszane sg
silniej w obrebie obu warstw F oraz na ich interfejsach graniczacych z niemagnetyczng
przektadka. Analiza na podstawie uktadu rezystoréw wskazuje na to, ze caltkowity opor
takiego uktadu jest zdeterminowany przez kanal transportu elektronu ze spinem 1, a wiec

jest maty. Dla konfiguracji z antyrownolegtym ustawieniem namagnesowania, prawdopodo-
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Rys. 2.3: Dwukanalowy model Motta dla konfiguracji ferromagnetycznej (a) oraz antyferroma-
gnetycznej (b).

biefistwo rozproszenia elektronéw ze spinem 1 i | jest takie samo [80]. Przy zalozeniu, ze
Ry = Ry oraz R+ = Ry, taka analiza pozwala poréwna¢ wypadkowy opér dla uktadéw

w konfiguracji réwnolegtej (R;) i antyréwnoleglej (R,;):

2Ry Ry,

= T 2.4
(By + Rap) (24)
R, = M (2.5)

Poréwnujac te wzory mozna pokazac, ze w klasycznym efekcie GMR R, < R,,.

Uktady warstwowe wykazujace efekt GMR

Zjawisko GMR mozna zaobserwowaé w wielu roznych uktadach, w ktorych wymienione
wezesniej warunki sa spetnione. Pionierskie badania P. Griinberga i A. Ferta dotyczyty ukta-
déw wielowarstwowych, w ktérych dwie lub wiecej warstw ferromagnetycznych rozdzielono
cienka niemagnetyczng przektadka (Rys. ) Antyferromagnetyczna konfiguracja magne-
tyczna w sasiednich warstwach ferromagnetycznych pojawiata sie jedynie przy pewnych
grubosciach przektadki. Wykazano, ze byto to wynikiem sprzezenia RKKY (ang. Ruder-

man—Kittel-Kasuya—Yosida interaction) miedzy sasiednimi warstwami ferromagnetycznymi.
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Rys. 2.4: Rodzaje struktur wykazujacych efekt GMR: (a) wielowarstwy F/NM, (b) pseudozawér
spinowy, (¢) zawér spinowy, (d) granule ferromagnetyczne w niemagnetycznej matrycy (na
podstawie [71]).

Tym samym oddzialywanie to umozliwito uzyskanie konfiguracji namagnesowania warstw
ferromagnetycznych zapewniajacej duza wartos¢ GMR. Nalezy podkresli¢, ze do obserwacji
efektu GMR nie jest konieczne oddziatywanie RKKY. Efekt GMR wystepuje réwniez
w uktadach, w ktorych antyrownolegta konfiguracja magnetyczna zwigzana jest przemagne-
sowaniem jednej z dwoch warstw magnetycznych. Ma to miejsce w uktadach warstwowych
nazywanych pseudo zaworami spinowymi (ang. Pseudo Spin Valve, Rys. ) Sa one
zbudowane z dwoch warstw ferromagnetycznych, oddzielonych cienkg nieferromagnetyczng
przektadka, w ktérych pola przetaczania sg rézne. Do ich rozrdéznienia czesto uzywa sie
okreslenia miekki i twardy ferromagnetyk. Rozne wartosci pél przetaczania kierunku nama-
gnesowania pozwalaja na taki dobér pola magnetycznego, ktore zapewni antyréownolegta
orientacje namagnesowania warstw ferromagnetycznych (Rys. 2.4b). W uktadach tych,
mozna zatem zewnetrznym polem magnetycznym zmienia¢ w sposéb odwracalny konfi-
guracje namagnesowania od réwnoleglej do antyréwnoleglej, czemu towarzyszy zmiana

oporu od stanu niskoomowego do wysokoomowego.

Podobna sytuacja zachodzi w zaworach spinowych (ang. Spin Valve, SV, Rys. )
W tym uktadzie warstwowym, kierunek namagnesowania jednej z warstw ferromagnetycz-
nych (Fy) zostaje ,przyszpilony” przez antyferromagnetyk, ktéry w wyniku oddzialywania
EB przesuwa petle histerezy i zwigksza pole koercji (szerzej ten efekt zostal opisany
w rozdziale . Z kolei druga warstwa (F;), zwana swobodna, ulega przemagnesowaniu

w mniejszym polu magnetycznym. W ten sposéb warstwy ferromagnetyczne ulegajg prze-
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taczeniu w réznych polach magnetycznych, co pozwala zrealizowaé¢ stan antyréwnolegty
(wysoki opér), polem magnetycznym o odpowiedniej wartosci.

Takie struktury SV znalazty zastosowanie w glowicach odczytu informacji zapisanej
w twardych dyskach, poniewaz pozwalaja one na kontrole orientacji namagnesowania
w poszczegdlnych bitach. Istotne jest przy tym to, ze dzigki wysokiej czulosci polowej
zaworéw spinowych pole rozproszone zwiazane z zapisang informacja jest dostatecznie duze,
by uzyskaé¢ zmiany oporu pozwalajace jednoznacznie okresli¢ orientacje namagnesowania
w dysku. Zjawisko GMR mozna zaobserwowa¢ takze w uktadzie sktadajacym sie z niefer-
romagnetycznej matrycy, w ktérej znajduja sie ziarna (jednodomenowe czastki, Rys. 2.41).
Przy braku zewnetrznego pola magnetycznego ziarna charakteryzuja sie losowym usta-
wieniem momentow magnetycznych, wypadkowa wartos¢ namagnesowania w catej prébce
jest bliska zeru. Pojawienie si¢ pola magnetycznego prowadzi do porzadkowania kierunkow
namagnesowania poszczegolnych czastek zgodnie z jego kierunkiem. W efekcie przy wzro-
Scie pola zmniejszeniu ulega Srednia warto$¢ kata pomiedzy kierunkami namagnesowania

poszczegdlnych ziaren, obnizajac jednoczesnie opor uktadu, zgodnie z rownaniem ([2.3)).



ROZDZIAY.

Preparatyka i technologia wytwarzania

cienkich warstw

Uktady cienkowarstwowe badane w niniejszej pracy doktorskiej wytworzone zostaty
w Zaktadzie Cienkich Warstw Instytutu Fizyki Molekularnej Polskiej Akademii Nauk
(IFM PAN). Do nanoszenia warstw Ti, Au, Co i Ni wykorzystano metode rozpylania ma-
gnetronowego, natomiast warstwy NiO wytwarzano stosujac impulsows ablacje laserows.
W celu wykonania strukturyzacji magnetycznej wytworzono maski technikg fotolitografii
(stosowano naswietlanie bezposrednia wiazka Swiatta laserowego (ang. Direct Laser Wri-
ting)). Proces fotolitografii przeprowadzano z wykorzystaniem aparatury znajdujacej sie
w Centrum Zaawansowanych Technologii Uniwersytetu im. Adama Mickiewicza. Tak przy-
gotowane warstwy poddane byty procesowi utleniania plazmowego w atmosferze mieszaniny
dwoch gazdéw, azotu i tlenu, w okredlonym stosunku, ktéry wykonywany byt w IFM PAN.
Odpowiednio zaprojektowane maski pozwolily na przeprowadzenie lokalnej modyfikacji

wlasciwosci magnetycznych warstw Co/Ni z wykorzystaniem utleniania plazmowego.

Autor niniejszej rozprawy doktorskiej samodzielnie przeprowadzat nanoszenie warstw
z wykorzystaniem impulsowej ablacji laserowej oraz wykonat wszystkie procesy utleniania
plazmowego badanych uktadow warstwowych. Ponadto wspolnie z Promotorem rozprawy
przygotowal podtoza z rezystem i wykonat fotolitografie niezbedna do przeprowadzenia

strukturyzacji magnetycznej.

33
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3.1 Rozpylanie magnetronowe

W procesie osadzania warstw metoda rozpylania magnetronowego (ang. Magnetron
Sputtering) wykorzystuje si¢ zderzenia niskoenergetecznych jonéw gazéw szlachetnych
z materialem targetu, co prowadzi do wybicia atoméw z jego powierzchni. Proces ten
prowadzony jest w komorach ultra wysokiej prézni (ang. Ultra High Vacuum, UHV)
natomiast sam proces rozpylania zachodzi w atmosferze gazow szlachetnych. Aby wydajnosé
rozpylania (stosunek wybitych atoméw do liczby bombardujacych jonéw) byta duza,
stosuje sie gazy szlachetne o duzej masie atomowej, takie jak Ar, Kr, Xe. W przypadku
nanoszenia dwuwarstw Co/Ni proces prowadzony byl w atmosferze Ar. Do nadania
odpowiedniej energii jonom Ar stosuje sie pole elektryczne. Wystepuje ono pomiedzy
katoda (potencjal ujemny w zakresie 100 - 300 V), ktérej integralng cze$é stanowi tarcza
osadzanego materialem (target), a ekranem katody peliacym funkcje anody (zerowy
potencjal) (Rys. . W tym polu, dodatnio naladowane jony Art sg przyspieszane
w kierunku targetu, prowadzac do wybicia atoméw, ktére docierajac do powierzchni
podioza tworza warstwe [1]. Ich energia jest istotna z punktu widzenia wzrostu i struktury
otrzymywanych warstw, gdyz zapewnia migracje atoméw na podlozu. Srednia droga
swobodna atomoéw przy ciSnieniu stosowanym podczas rozpylania jest zazwyczaj wieksza
od odleglosci pomiedzy targetem a podlozem, dlatego nie ma istotnych strat energii
atoméw na tej drodze. Oprécz wybijania atoméw z targetu, bombardujace jony gazu
wywoluja emisje elektronéw wtornych, ktore sa przyspieszane w kierunku anody. W wyniku
ich oddziatywania z obojetnymi atomami gazu szlachetnego zachodzi jonizacja atomdw.
W efekcie tworzy sie obszar o duzej koncentracji jonéw i elektronow, ktéry nazywamy
plazma. Efektywnos¢ generowania elektronéw wtornych jest wazna w procesie samoistnego

(bez wymuszonej emisji elektronéw) wytadowania jarzeniowego (zalezno$é Paschena).

Aby zwiekszy¢ prawdopodobienstwo jonizacji, w katodzie zrédta magnetronowego,
wbudowane sg magnesy trwate. Pole elektryczne pomiedzy ekranem i katoda wraz z polem
magnetycznym, wytwarzanym przez magnesy trwate zapewnia, dzigki sile Lorentza, ruch
elektronéw po zakrzywionych trajektoriach i lokalizacje plazmy w niewielkiej odlegtosci nad
powierzchnig targetu. Dzicki duzej wydajnosci procesu jonizacji zrodta magnetronowe moga
by¢ stosowane przy stosunkowo niskim ci$nieniu parcjalnym gazu szlachetnego podczas
rozpylania. Obnizenie ci$nienia przyczynia si¢ do zwickszenia predkosci osadzania dzigki

temu, ze maleje prawdopodobienstwo zderzen atoméw rozpylanego materiatu z czastkami
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Rys. 3.1: (a) Schemat rozmieszczenia elementéw zrédla magnetronowego w aparaturze do
nanoszenia warstw w polu magnetycznym metoda rozpylania magnetronowego, wraz z zaznacze-
niem kluczowych elementéw; (b) i (c) wnetrze komory z zaznaczonymi elementami aparatury
(u - odleglo$é miedzy srodkami zrodel magnetronowych) [82].

& shutter

i jonami gazu co prowadzi do rozmycia rozktadu katowego i energetycznego atoméw. Nalezy
jednak podkresli¢, ze z punktu widzenia wysokich szybkosci osadzania istnieje optymalny
zakres ci$nienia parcjalnego gazu roboczego. Przy za duzym ci$nienie zwicksza si¢ liczba
kolizji jonéw z atomami prowadzac do silnego efektu wstecznego rozpraszania oraz do
zaburzen rozktadow katowych, natomiast za mata liczba jonéw zmniejsza liczbe wybitych
atomow. Szybko$¢ osadzania mozna réowniez regulowaé¢ moca podawang z uktadu zasilania
zrodla, ktére oprocz zasilania napieciem statym (DC) moze by¢ prowadzone z zasilacza,
zmiennonapieciowego w zakresie czestotliwosci radiowej (RF). Technika rozpylania RF
pozwala na rozpylanie materialéw nie przewodzgcych oraz przy cisnieniu Ar nizszym niz
w przypadku zasilania DC.

Przed procesem nanoszenia warstw cignienie bazowe osiggato wartoéé rzedu 10~% mbar.
Ci$nienie parcjalne Ar utrzymywane bylo na poziomie 1072 mbar. Préznie zapewnial zestaw
pomp prézniowych sktadajacy sie z pompy turbomolekularnej oraz pompy srubowej (scroll).
Warstwy nanoszone byly z targetéw o czystosci wickszej niz 99.9% na naturalnie utlenione
podtoza Si(001). Szybkos$é procesu osadzania wyznaczono z pomiaréw przeprowadzonych
z wykorzystaniem wagi kwarcowej zaréwno dla zrodta DC jak i RF, przy okreslonej mocy

zasilania dla poszczegdlnych Zrodet. Grubosé warstw kontrolowana byta czasem nanoszenia.
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Osadzanie warstw klinowych odbywato si¢ przy jednostajnym ruchu przestony znajdujacej
si¢ bezposrednio przy podiozu. Gradient grubosci warstwy kontrolowano szybkoscia ruchu

przestony w odniesieniu do szybkosci osadzania.

3.2 Ablacja laserowa

Warstwy tlenku niklu (NiO) osadzane byly z wykorzystaniem procesu odparowania
materiatu w wyniku jego oddziatywania z wysoko energetycznymi impulsami lasera. Metoda
ta nazywana jest impulsowa ablacja laserows (ang. Pulsed Laser Deposition, PLD). Proces
PLD prowadzono w komorze UHV, do ktorej przez okno prozniowe wprowadzona byta
wigzka $wiatta z impulsowego laser Nd:YAG, o przestrajalnej dtugosci fali. Wiazka Swiatta
skierowana byta na tarcze (target) odparowywanego materiatu (Rys. . Zastosowany
laser ma podstawowa dlugosé fali Swiatta 1064 nm o maksymalnej energii impulsu 2.5 J
i czasie impulsu 10 ns.

Proces osadzania z wykorzystaniem tej techniki moze przebiega¢ w warunkach ultra-
wysokiej prézni jak i w obecnosci gazu reaktywnego (np. tlenu podczas osadzania warstw
tlenkéw). Zasada dziatania PLD obejmuje trzy gltéwne etapy: (1) oddzialywanie promie-
niowania laserowego z targetem, w wyniku ktorego nastepuje odparowanie materiatu do
stanu gazowego lub plazmy z pominieciem fazy ciektej (moze réwniez wystapié¢ stopienie
materiatu i jego termiczne odparowanie) (2) powstawanie plazmy w wyniku oddzialywania
wiazki laserowej z odparowanym materiatem, (3) anizotropowa adiabatyczna ekspansja
chmury czastek emitowanych z targetu po impulsie laserowym. W pierwszym etapie sku-
piona wigzka $wiatta przekazuje do targetu energie o duzej gestosci w krétkim czasie
trwania impulsu. To powoduje, ze atomy na powierzchni targetu osiagaja temperature
niezbedng do zerwania wigzan chemicznych i emisji materiatu. Podczas drugiego etapu
material odparowany z powierzchni targetu, na skutek wzbudzen wywotywanych przez
padajaca wigzke Swiatta, przemieszcza sie w kierunku podltoza zgodnie z prawami dy-
namiki gazéw [83] tworzac wysokoenergetyczng plazme. Rozszerza sie ona najszybciej
w kierunku prostopadtym do powierzchni, a jej energia cieplna zostaje zamieniona na
energie kinetyczna. Czes¢ materiatu wiazki dociera do podtoza tworzac warstwe, ktora poza
materialem targetu moze zawiera¢ pierwiastki pochodzace z atmosfery gazoéw resztkowych
lub wprowadzonych do komory intencjonalnie w procesie reaktywnego osadzania.

Do czynnikow odpowiadajacych za wzrost warstw naleza: gesto$¢ plazmy, energia
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Rys. 3.2: Schemat budowy aparatury do nanoszenia warstw metoda impulsowej ablacji laserowej.

wigzki Swiatta, stopien jonizacji odparowanych atoméw i rodzaj osadzanego materiatu,
a takze temperatura i wladciwosci fizyko-chemiczne podtoza. Rozmiar plamki $wiatta
na powierzchni targetu i temperatura plazmy majg znaczacy wpltyw na jednorodnosé
osadzanej warstwy. Zmniejszenie rozmiaru plamki $wiatta wpltywa w znacznym stopniu
na poprawe szybkosci osadzania, powodujac jednak pogorszenie jednorodnosci rozktadu

grubosci osadzanych warstw.

W celu zapewnienia wlasciwej stechiometrii warstw tlenkowych proces ich osadzania
prowadzony jest zazwyczaj w atmosferze bogatej w tlen. W ukltadach wielowarstwowych
moze to powodowaé¢ niepozadane utlenianie warstw, ktore zostaty osadzone przed warstwa,
tlenkows, co czesto powoduje modyfikacje wiasciwosci fizycznych tych warstw. Przyktadem
takiej sytuacji sa warstwy Au/Co/NiO, w ktérym warstwa Co ulega utlenianiu [63].

Proces nanoszenia warstw metoda ablacji laserowej kontrolowany moze by¢ poprzez
zmiane dtugosci fali Swiatta oraz czestotliwo$é impulsu laserowego. Z punktu widzenia
optymalizacji procesu osadzania istotna jest takze odlegtos¢ podtoza od targetu oraz zakres
skanowania wigzki na powierzchni targetu. W celu zachowania odpowiedniej stechiometrii
nanoszonej warstwy NiO, do komory prézniowej doprowadzono tlen o ci$nieniu parcjalnym
réwnym 3x107° mbar, natomiast ci§nienie bazowe przed procesem osiggalo wartoéé

rzedu 10~ mbar. Przeprowadzenie testowych proceséw osadzania pozwolito na wybér
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optymalnych, z punktu widzenia stechiometrii NiO i jednorodno$ci otrzymywanych warstw,
parametréw osadzania [84]. W celu wyindukowania oddziatywania EB w uktadach z warstwa,
tlenku niklu, proces nanoszenia warstw odbywatl sie na noéniku wyposazonym w magnes
trwaly, generujacy pole magnetyczne o wartosci H = 1700 Oe, skierowane prostopadle do

powierzchni podtoza.

3.3 Utlenianie plazmowe cienkich warstw

Technologia plazmowa wykorzystywana jest do wielu réznych zastosowan. Posrod nich
wyrdznia sie m.in: (i) procesy aktywacyjne zwiazane ze zmiang energii powierzchniowej
danego materialu, poprawiajace wtasciwosci adhezyjne, (ii) trawienie plazmowe polegajace
na usuwaniu réznych materiatéw z powierzchni poprzez takie procesy jak np. oddzialywanie
z jonami, procesy chemiczne, (iii) czyszczenie powierzchni realizowane poprzez usuwanie
z powierzchni czastek zanieczyszczen w wyniku reakcji chemicznych ze zjonizowanymi
gazami.

W badaniach przedstawionych w niniejszej rozprawie doktorskiej do przeprowadzenia
procesOw utleniania wykorzystano urzadzenie przeznaczone gtoéwnie do czyszczenia po-
wierzchni. W takich urzadzeniach plazma generowana moze by¢ z réznych gazéw roboczych
(np. tlenu, powietrza, mieszaniny wodoru z azotem, czy tez argonu lub helu w przypadku
tatwo utlenialnych powierzchni). Proces ten prowadzony jest w komorze prézniowej dla
cisnien rzedu dziesiatych czesci mbar, a plazma wytwarzana jest przy uzyciu napie¢ o wy-
sokiej czestotliwosci (RF) lub napieé¢ o czestotliwosci mikrofalowej w celu jonizacji gazu.
W zaleznoéci od mocy generatora plazmy proces ten moze by¢ prowadzony w podwyzszonej
temperaturze (powyzej temperatury pokojowej), co poprawia efektywnosé procesu.

W procesie tworzenia plazmy atomy gazu roboczego sa wzbudzone do wyzszych stanéw
energetycznych, a takze ulegaja jonizacji. W wyniku proceséw relaksacji do stanéw o nizszej
energii, uwalniane sg fotony, w tym réwniez w zakresie promieniowania widzialnego. Fotony
z zakresu ultrafioletu skutecznie zrywaja wiazania organiczne zanieczyszczen np. C-H, C-C,
C=C, C-0O oraz C-N utatwiajac tym samym ich dysocjacje oraz usuwanie z powierzchni
materiatu. Oprécz fotondéw, w obszarze plazmy wystepuja atomy, jony, elektrony oraz wolne
rodniki. W przypadku stosowania jako gazu roboczego czystego tlenu mozemy wyrdznic
obecnoéé O3, O3, O3, O, OF, O~, zjonizowany ozon, metastabilny wzbudzony tlen oraz

elektrony. Na skutek reakcji chemicznych tlenu z zanieczyszczeniami organicznymi tworzg,
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Rys. 3.3: Schemat budowy aparatury do utleniania plazmowego.

sie HyO, CO, CO, oraz weglowodory o niskiej masie czgsteczkowej, ktore ze wzgledu
na wysokie cisnienie parcjalne sg tatwo usuwane z komory poprzez system pompowania
prozniowego.

Obecnosé réznych form tlenu podczas procesu czyszezenia moze prowadzi¢ do utleniania
materiatu, ktory nazywamy utlenianiem plazmowym. Dzieje si¢ tak w wyniku niskoenerge-
tycznych zjawisk dyfuzji i reakcji chemicznych z neutralnymi i natadowanymi czasteczkami
roznych form tlenu oraz podczas bombardowania powierzchni dodatnio natadowanymi
czastkami plazmy. Procesy te wykorzystywane sg np. do wzrostu tlenkow na warstwach
metalicznych i péiprzewodnikach [85]. Znalazty one szerokie zastosowanie w technologii
ztacz Josephsona, w ktorych istotne jest wytworzenie warstw tlenkowych o $cisle okreslone;j
grubosci i odpornosci na zmiany temperatury [85]. Sa one réwniez szeroko wykorzystywane
do tworzenia warstw izolujacych w ztaczach tunelowych, gdyz zastosowanie tej metody
pozwala uzyskaé¢ duze wartosci TMR [86].

W badaniach wykorzystywano generator plazmy Zepto firmy Diener charakteryzujacy
sie czestotliwoscia pracy 40 kHz, z mozliwoscia prowadzenia procesu z mocg regulowang
w zakresie 0 - 100 W. Rysunek [3.3] przedstawia schemat urzadzenia, ktérego gtéwnymi
elementami sa uklad prézniowy oraz generator fal (w waskim zakresie czestotliwosci rzedu

kHz). Proces PO prowadzono pod ci$nieniem 0.5 mbar, stosujac mieszaning azotu i tlenu
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(z zawartoscia tlenu na poziomie: 36%). Proporcje gazéw w mieszaninie kontrolowane byty
przeptywem gazu. Czysto$é¢ stosowanych gazéw wynosita 99.99%. Grubosé warstwy tlenku
na powierzchni dwuwarstwy Co/Ni regulowano poprzez zmiang czasu utleniania (7oy),
utrzymujac stala moc generatora plazmy (100 W). Laczny czas utleniania wynosit 220 s
i byt osiggany w szesciu krokach, poczawszy od 7ox = 15 s. Czas trwania kazdego etapu
byt zawsze dtuzszy od poprzedniego. Laczne czasy utleniania dla poszczegdlnych etapow
wynosilty: 7o, = 15, 40, 70, 110, 160 i 220 s.

3.4 Fotolitografia

Litografia jest procesem pozwalajacym na wytwarzanie dwuwymiarowych struktur
o zroznicowanych ksztattach, ktorych minimalne rozmiary podyktowane sg zastosowanym
rodzajem wigzki. Do najpopularniejszych metod mozemy zaliczy¢ litografie optyczna
(wiazka $wiatla) oraz elektronowa (zogniskowana wiazka elektronéw).

Do lokalnej modyfikacji magnetycznych wlasciwosci dwuwarstw Co/Ni wykorzystano
maski wykonane technikg litografii optycznej. Proces ten przebiega w kilku etapach. Pierw-
szy z nich jest zwigzany z odpowiednim przygotowaniem czystej powierzchni podtoza
(czyszezenie odezynnikami chemicznymi). Roztwor fotorezystu nanoszono na powierzchnie
probki z wykorzystaniem wiréwki (ang. spin coater), co zapewniato jego réwnomierne
pokrycie. Tak wykonane rezysty zostaly nastepnie wygrzane w celu odparowania resz-
tek rozpuszczalnika oraz wyréwnania grubosci natozonej warstwy rezystu. W kolejnym
etapie rezyst byl naswietlony skupiong wigzks swiatta. Miejsca naswietlenia sg projekto-
wane w specjalnym oprogramowaniu, ktére umozliwia tworzenie dowolnych wzoréw. Po
naswietleniu, proébka umieszczana jest na $cidle okreslony czas w wywotywaczu, ktéry
rozpuszcza naswietlone (rezyst pozytywowy) lub nienaswietlone obszary (rezyst nega-
tywowy). Po takim procesie otrzymuje sie podtoze z naniesionym rezystem tworzacym
zaprojektowany wzor. W zastosowaniach laboratoryjnych fotolitografia umozliwia stosun-
kowo tatwe, szybkie i powtarzalne tworzenie struktur o dowolnych ksztattach. Nalezy
jednak pamietac, ze rozdzielczos¢ tradycyjnej fotolitografii jest ograniczona dlugoscig fali
uzywanego Swiatta. Maksymalna rozdzielczo$¢ uzyskiwana w laboratoriach moze siegaé
100 nm przy zastosowaniu fal w zakresie ultrafioletu [87].

Proces wytwarzania masek niezbednych do lokalnej modyfikacji wlasciwosci magnetycz-

nych dwuwarstw Co/Ni prowadzono z zastosowaniem, opisanej powyzej litografii optycznej,
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Rys. 3.4: Wykres zaleznosci grubosci rezystu (tresyst) w funkeji szybkosci wirowania (w).
Na wykresie zaznaczono stupki btedéw pomiarowych.

wykorzystujac do naswietlania urzadzenie MicroWriter firmy Durham Magneto Optics.
W tej aparaturze wiazka $wiatta o dtugosci fali 405 nm i $rednicy plamki 1 pm jest
emitowana przez laser potprzewodnikowy. Jako maske zastosowano rezyst pozytywowy
AR-3510 firmy Allresist, odporny na dzialanie plazmy (dla czaséw utleniania plazmowego
stosowanych podczas modyfikacji magnetycznej warstw Co/Ni). Parametrem istotnym
z punktu widzenia odpowiedniej grubosci rezystu, jest jego lepkos$¢ kontrolowana stosun-
kiem objetosciowym emulsji $wiattoczulej oraz rozpuszczalnika (Eter metylowy glikolu
propylenowego, ang. Propylene glycol methyl ether acetate, PGMEA), ktéry wynosit 1:1.
Dla tak przygotowanego roztworu przeprowadzono, z wykorzystaniem profilometru (Dektak
XT, firmy Bruker), pomiary grubosci rezystu w funkcji predkosci wirowania (w) (Rys. [3.4]).
Na podstawie tych wynikow oraz danych producenta rezystu dotyczacych czasu trawienia
jonowego wybrano do dalszych badan w = 5000 obrotéw/min i czas wirowania 60 s. Te
parametry zapewnialy bardzo dobra jednorodno$¢ pokrycia warstwg rezystu oraz odpo-

wiednig jego grubosé, wystarczajaca do przeprowadzania procesow utleniania plazmowego

(Rozdziat 3.3)).
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3.5 Strukturyzacja magnetyczna cienkich warstw

Magnetycznie strukturyzowane warstwy magnetyczne znajdujg wiele réznych zasto-
sowan np. do zapisu informacji z duzg gesto$cig bitéw, w ukladach spintronicznych
i magnonicznych jak réwniez w urzadzeniach do realizacji procesu magnetoforezy w ukta-
dach lab-on-a-chip. Szczegdlnie waznym wymogiem dla wymienionych zastosowan jest
wprowadzenie lokalnych zmian wtasciwosci magnetycznych bez istotnych zmian w ich
strukturze (np. szorstkosci interfejséw). Taki proces nazywamy strukturyzacja magne-
tyczna, ktéra moze byé prowadzona réznymi technikami. W ciggu ostatnich kilku dekad
opracowano wiele technik (np. bombardowanie jonowe [88, 89, 00, 01, 92, O3], lokalne
grzanie igta mikroskopu tunelowego [94], lokalne utlenianie [95]) pozwalajacych na taka
modyfikacje.

Niezwykle popularng metoda jest bombardowanie jonowe przez maske lub bezpo-
srednio z zastosowaniem zogniskowanej wigzki jonow. W tym procesie wykorzystywane
sg niewielkie przemieszczenia atomow, czego wynikiem jest zmiana wlasciwos$ci magne-
tycznych uktadu. Zwykle prowadzi ona do obnizania anizotropii magnetycznej oraz pola
koercji [96], ale pokazano réwniez, ze dla odpowiednio dobranych grubosci warstw F moze
takze indukowac¢ ustawienie wektora namagnesowania prostopadle do powierzchni warstwy
[97, O8]. Metoda ta jest rowniez wykorzystywana do zmian oddzialywan wymiennych
w uktadach warstwowych F/AF wykorzystujac transfer energii ze zderzen jonéw z atomami
oraz oddziatywan pomiedzy warstwami F w uktadach typu F/NM/F [99] 100]. Istotnym
aspektem jest mozliwos¢ realizacji tego procesu lokalnie. Do tego celu stosuje si¢ maski,
ktore gwarantuja catkowite pochtanianie jonéw. Odpowiedni dobor ksztattu maski pozwala
uzyskaé¢ wymagany wzor strukturyzacji. Innym podejéciem jest zastosowanie bezposred-
niego naswietlania jonowego zogniskowang wigzka jonéw, ktéra moze byé¢ skupiona do
pojedynczych nanometrow. W ten sposéb uzyskuje si¢ lokalne zmiany z duza precyzja.

Taka strukturyzacja jest jednak bardzo czasochtonna i kosztowna.

W ostatnim czasie obserwuje si¢ duze zainteresowanie metodami wykorzystujacymi
proces utleniania, ktéry pozwala tworzy¢ warstwy tlenkowe silnie modyfikujace wlasciwosci
magnetyczne, w szczegblnosci dotyczy to anizotropii magnetycznej [13]. Proces ten moze
réwniez by¢ prowadzony lokalnie [95], co mozna wykorzystaé do indukowania oddziatywa-
nia DM [I0T], [102]. Lokalne utlenianie wykorzystywane jest takze w uktadach wykazujacych

oddziatywanie DM (Co/Aly,Ox) do zmiany anizotropii magnetycznej i wytworzenia chiral-
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nie sprzezonych nanomagneséw [103]. To pokazuje, ze lokalne utlenianie jest skuteczna,
metoda strukturyzacji magnetycznej i pozwala realizowa¢ wiele uktadéw warstwowych

o zroznicowanych witasciwosciach w plaszczyznie uktadu warstwowego.



ROZDZIAY,

Metodyka badawcza

W celu okredlenia wlasciwoséci magnetycznych oraz struktury warstw Co/Ni przed i po
procesie utleniania plazmowego zastosowano kilka wzajemnie komplementarnych metod
pomiarowych. W IFM PAN przeprowadzono wigkszos¢ pomiaréw magnetooptycznych,
tj. rejestracje procesu przemagnesowania z wykorzystaniem magnetometru Kerra pracu-
jacego w konfiguracji polarnej i polaryzacyjnego mikroskopu magnetooptycznego, ktory
réwniez byt stosowany do obrazowania struktury domenowej (w konfiguracji polarnej
i podtuznej). W IFM PAN przeprowadzono takze pomiary magnetooporowe wykorzystujac
sonde czteropunktowa, oraz pomiary grubosci rezystu za pomoca profilometru kontakto-
wego. W ramach studiéw doktoranckich zrealizowano dwa dwumiesieczne staze naukowe
w Leibniz Institute for Solid State and Materials Research w Dreznie w grupie prof. Rudolfa
Schéafera oraz na Uniwersytecie w Kassel, w grupie prof. Arno Ehresmanna. Pomogly
one uzyskaé¢ dodatkowe informacje o procesach przemagnesowania i powierzchni warstw
Co/Ni poddanych utlenianiu. W Dreznie wykonano badania struktury domenowej i procesu
przemagnesowania omawianych uktadéw warstwowych w funkcji temperatury z wykorzy-
staniem polaryzacyjnego mikroskopu Kerra. Natomiast w Kassel przeprowadzono badania
z wykorzystaniem mikroskopu sit atomowych (ang. Atomic Force Microscope, AFM)
w celu okreslenia zmian topografii powierzchni uktadéw po procesie utleniania plazmowego.
W tym samym osrodku przeprowadzono cz¢s¢ pomiaréw magnetycznych realizowanych
w temperaturze pokojowej z wykorzystaniem mikroskopu polaryzacyjnego. Dodatkowo,
wraz z Promotorem pomocniczym dr Weronika Andrzejewska, w grupie dr. hab. Miko-
taja Lewandowskiego z Centrum NanoBioMedycznego Uniwersytetu Adama Mickiewicza
w Poznaniu przeprowadzono analize sktadu utlenionych warstw Co/Ni z wykorzystaniem

rentgenowskiej spektroskopii fotoelektronéw (ang. X-ray photoelectron spectroscopy, XPS).

44
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Autor niniejszej rozprawy doktorskiej samodzielnie przeprowadzat wszystkie pomiary
wlasciwosci magnetycznych, tj. petli histerez, obrazowania struktury domenowej, pomiaréw
magnetooporowych. Zrealizowal réwniez pomiary topografii powierzchni uktadéw warstwo-
wych z wykorzystaniem AFM, a takze pomiary grubosci rezystu za pomoca profilometru

kontaktowego.

4.1 Pomiary magnetooptyczne

Magnetooptyczny efekt Kerra (ang. Magneto-optic Kerr Effect, MOKE) polega na skre-
ceniu ptaszczyzny polaryzacji Swiatta odbitego od powierzchni materialu magnetycznego.
Efekt ten zostanie omowiony dla przypadku gdy wektor namagnesowania ustawiony jest
prostopadle do powierzchni probki (konfiguracja polarna). Liniowo spolaryzowane $wiatto
o amplitudzie pola elektrycznego (Ry) padajace na préobke wzbudza do drgan elektrony,
ktore oscyluja w kierunku wektora E (sktadowa elektryczna fali $§wietlnej o polaryzacji
liniowej) wigzki padajacej. W wyniku dziatania sity Lorentza na poruszajace sie elektrony,
pojawia sie dodatkowa sktadowa predkosci vr,, wymuszajaca ruch elektronéw prostopadle
do podstawowego kierunku drgaii elektronéw i kierunku namagnesowania (Rys. [4.1h).
To prowadzi do powstania dodatkowej sktadowej wektora polaryzacji o amplitudzie Rk
i powoduje skrecenia ptaszczyzny polaryzacji Swiatta odbitego od materialtu magnetycz-
nego o pewien niewielki kat, ktéry nazywany jest katem Kerra. Jest on proporcjonalny do

namagnesowania probki i dzieki temu pozwala rejestrowac proces przemagnesowania.

Rys. 4.1: (a) Schemat efektu Kerra dla konfiguracji polarnej. Wektor E oznacza skladowa
elektryczna fali $wietlnej wykazujaca polaryzacje liniowa, Ry jest amplituda pola elektrycznego
odbitej wigzki $wietlnej, bez udziatu efektu Kerra, natomiast Rk jest amplituda pola elektrycznego
dodatkowej sktadowej wektora polaryzacji Swiatta, ktéra powstaje w wyniku dzialania sity
Lorentza (vro; — dodatkowa sktadowa predkosci elektronéw wywolana sita Lorentza). x oznacza kat
padania wiazki $wietlnej (na podstawie [30]). Konfiguracje stosowane w pomiarach realizowanych
z wykorzystaniem magnetooptycznego efektu Kerra: (b) polarna, (c¢) poprzeczna, (d) podiuzna.
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Istniejg trzy konfiguracje pomiaru: polarna, poprzeczna i podtuzna (Rys. f.Ip-c).
Wynikaja one z réznej orientacji wektora namagnesowania wzgledem ptaszczyzny padania
swiatta. W przypadku konfiguracji polarnej namagnesowanie ustawione jest rownolegle do
normalnej powierzchni odbijajacej, jak i do ptaszczyzny padania. W polarnej konfiguracji
(Rys. |4.1p) wiazka $wiatta padajacego jest najczesciej odchylona o niewielki kat od
normalnej do powierzchni odbijajacej. Dla geometrii poprzecznej (Rys. ) i podtuznej
(Rys. ) wektor namagnesowania skierowany jest w ptaszczyznie probki oraz jest

odpowiednio prostopadty i rownolegly do ptaszczyzny padania Swiatta.

Ze wzgledu na anizotropie badanych warstw, w pracy doktorskiej wykorzystywano
gtéwnie polarng konfiguracje efektu MOKE (PMOKE), zaréwno dla pomiaréw petli histerez

jak i obrazowania struktury domenowej.

Powierzchniowa czuto$¢ MOKE zwigzana jest z gtebokoscig wnikania swiatta do probki
metalicznej, zwykle osiggajac wartosci rzedu kilkunastu nanometréow. Parametr ten zalezy
od dlugosci fali $wiatta [104] i kata padania [105] (w przypadku konfiguracji polarnej,
kat ten ma stata warto$¢ bliska 0°) oraz od wtasciwosci absorpcyjnych i rozpraszajacych
(szorstko$é powierzchni) probki. Wysoka warto$é wspotezynnikéw absorpeji i rozpraszania
W znaczacy sposob obniza gteboko$¢ prébkowania. W wyniku tego sygnat pochodzacy od
warstwy potozonych glebiej jest stabszy. Powierzchniowy charakter MOKE jest zasadniczym
czynnikiem predysponujacym pomiary wykorzystujace ten efekt do badania wtasciwosci

magnetycznych cienkich warstw.

W przypadku magnetometru PMOKE (Rys. [1.2h) jako zrédlo $wiatta wykorzystana
zostala dioda laserowa o dlugosci fali A = 640 nm, ktérego wiazka zogniskowana na
powierzchni probki ma $rednice okoto 0.3 mm. Pole magnetyczne generowane jest przez
elektromagnes podtaczony do zasilacza bipolarnego. Probki montowane sg na stoliku, ktory
wyposazony jest w silnik krokowy pozwalajacy na zautomatyzowang zmiane potozenia
probki wzgledem plamki swiatta. To pozwala realizowac¢ proces przemagnesowania wzdiuz
wybranego kierunku probki. Jest to istotne z punktu widzenia pomiaréw uktadow warstwo-
wych z gradientem grubosci subwarstw np. Co/klinowa warstwa Ni. Spolaryzowane liniowo
i poddane modulacji Swiatto lasera przechodzac przez otwér w nabiegunniku, trafia na
probke pod niewielkim katem wzgledem normalnej do warstwy (dla konfiguracji polarnej
wiazka $wiatta skierowana wzdtuz normalnej zapewnia najwickszy sygnat). Niewielkie
odchylenie od normalnej zapewnia skierowanie odbitej od préobki wiazki swiatta na lustro

i dalej przez analizator do fotodiody. W celu wzmocnienia sygnatu stosuje sie wzmac-
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Rys. 4.2: (a) Uproszczony schemat budowy stanowiska do pomiaréw petli histerezy - P-MOKE.
(b) Przyktadowe petle histerez wraz z punktami charakterystycznymi: ¢r - sygnal MOKE w
remanencji (H = 0), ¢g - sygnal w nasyceniu, Hé i H(% - pola przetaczania warstwy, Hgg - pole
exchange bias, Hg - pole nasycajace. Petla zaznaczona kolorem niebieskim jest reprezentatywna
dla warstw wykazujacych PMA i oddzialywanie typu exchange bias, natomiast petla czerwona
dla warstwy z anizotropia w plaszczyznie.

niacz fazoczuly lock-in, ktory pozwala nie tylko na wzmocnienie sygnatu, ale réwniez na
wyeliminowanie szumu (sygnatu o innej czestotliwosci niz zadana przez modulator).

Pomiary magnetometryczne pozwalaja $ledzi¢ proces przemagnesowania i na tej podsta-
wie okresli¢ wartosci wielu istotnych parametréw. Na rysunku [4.2b pokazano przykladowe
petle, na ktorych zaznaczono punkty odpowiadajace sygnatowi MOKE w remanencji
(H = 0) - ¢r, W nasyceniu - ¢g, oraz wartosci pola przelaczania warstwy - Hl, i HZ, pola
exchange bias - Hgp i pola nasycajacego - Hg.

Pomiary MOKE mozna réwniez prowadzi¢ w funkcji temperatury. Nasz magnetometr
(Rys. wyposazony jest w kriostat helowo-azotowy, ktéry moze pracowa¢ w szerokim
zakresie temperatury od 4.2 do 500 K. W rozprawie doktorskiej pomiary MOKE w funkcji
temperatury przeprowadzono dla wybranych jednorodnych (bez warstw klinowych) uktadow
warstwowych poddanych utlenianiu plazmowemu oraz takich, ktore pokryte byty dodatkowa
warstwa NiO.

Do zobrazowania struktury domenowej badanych warstw wykorzystano mikroskop pola-
ryzacyjny marki Zeiss, zmodyfikowany przez Evico Magnetics GmbH Dresden. Mikroskop
ten, dla wszystkich konfiguracji MOKE (Rys. —c) umozliwia obrazowanie struktury
domenowej poprzez detekcje lokalnych zmian kata polaryzacji swiatta odbitego od prébki.
Pozwala to, obrazowaé strukture magnetyczna z duza rozdzielczoscia przestrzenna w ptasz-

czyznie probki. W mikroskopie Kerra $wiatto oswietlajace przechodzi najpierw przez filtr
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Rys. 4.3: Schemat uktadu do pomiary petli histerezy w niskich i wysokich temperaturach.

polaryzacyjny, a nastepnie odbija sie od prébki i przepuszczane jest przez analizator, po
czym trafia na detektor CMOS (Rys. , gdzie rejestrowane sa zmiany intensywnosci
tego Swiatta, w funkcji potozenia i czasu. W trakcie procesu przemagnesowania zmianie
ulega stan magnetyczny warstwy. To powoduje, ze intensywnos¢ swiatta docierajacego do
detektora CMOS po przejéciu przez analizator ulega zmianie. Rejestracja tych zmian, w za-
leznosci od orientacji namagnesowania wzgledem plaszczyzny wyznaczonej przez wigzke
Swiatta padajacego i odbitego, pozwala uzyskac¢ informacje o poszczegdlnych sktadowych

namagnesowania.

Do rejestracji struktury domenowej i procesu przemagnesowania korzystano gtéwnie
z konfiguracji PMOKE. Dla uktadéw magnetycznie strukturyzowanych (rozdziat wy-
konano réwniez pomiary w konfiguracji podtuznej (LMOKE). Struktura magnetyczna dla
danego pola magnetycznego H obrazowana byta poprzez odjecie obrazu referencyjnego
zarejestrowanego dla pola magnetycznego w konfiguracji polarnej H,.s = 7 kOe, a dla
konfiguracji podtuznej H..s = 1.5 kOe, od obrazéw uzyskanych przy danej wartosci H.
Dla badanych warstw pola te zapewniaty stan jednodomenowy. Taka procedura pozwolita
wyeliminowaé artefakty (np. defekty w strukturze powierzchniowej), ktére nie sa zwiazane
z kontrastem magnetycznym. Petle histerezy wyznaczono z serii obrazow MOKE zareje-
strowanych podczas zmian pola odpowiadajgcych procesowi pelnego przemagnesowania

uktadu warstwowego [106].
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Rys. 4.4: Uproszczony schemat budowy mikroskopu z kontrastem MOKE jaki byt wykorzystany
do obserwacji ewolucji struktury domenowej pod wplywem pola magnetycznego (na podstawie
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4.2 Pomiar oporu metodg czteropunktowsg

Magnetoopér mierzono z wykorzystaniem liniowej czteropunktowej sondy (Rys. .
Sktada sie ona z czterech elektrod, z ktorych dwie zewnetrzne podtaczone sa do stabilizo-
wanego zrodta pradowego o duzej impedancji, natomiast dwie wewnetrzne do woltomierza.
7 zaleznosci zmian napigcia przy statej wartosci pradu I = 3 mA wyznaczono zmiany
oporu w funkcji H. Liniowa konfiguracja elektrod minimalizuje wptyw efektu Halla na

opér w badanych warstwach.

Elektrody

v

Nabiegunnik H,
elektromagnesu

Rys. 4.5: Schemat aparatury do pomiaru magnetooporu dla konfiguracji pola magnetycznego w
plaszczyznie probki. S oznacza odleglosé miedzy elektrodami.
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Pomiar magnetooporu prowadzono dla dwoch konfiguracji pola magnetycznego: w ptasz-
czyznie warstwy (H)) oraz prostopadle do niej (H ). Odlegtos¢ miedzy elektrodami wyno-
sita S = 2.5 mm. Wszystkie pomiary prowadzone byly w temperaturze pokojowej. Wartosé
magnetooporu okreslano zgodnie ze wzorem AR/ Rs, gdzie AR = R(H) — Rs, R(H) jest
oporem mierzonym dla danej wartosci zewnetrznego pola magnetycznego, a Rg okresla

op6r w maksymalnym polu magnetycznym.

4.3 Mikroskopia sit atomowych

Mikroskop sit atomowych nalezy do grupy mikroskopéw ze skanujaca sonda (ang. Scan-
ning Probe Microscope, SPM), ktére stuza do badan powierzchni materiatu z atomowa
rozdzielczoscig. Do pomiaréow AFM wykorzystuje sie sprezysta dzwignie, na koncu ktorej
umieszczone jest ostrze. W zaleznosci od trybu pomiarowego wykorzystuje sie dzwignie
sondy o réznych ksztattach i rozmiarach na koncach ktérych umieszczone sa specjalnie
zaprojektowane ostrza. Istotng cecha ostrza jest Srednica jego zakonczenia, ktéra decyduje
o rozdzielczosci pomiaréow. W wyniku oddziatywania ostrza dzwigni z powierzchnia probki
nastepuje skrecenie lub ugiecie dzwigni. Optyczna detekcja zmian potozenia dZwigni po-
zwala okresli¢ topografie powierzchni, a w przypadku polikrystalicznych cienkich warstw
rowniez rozmiar krystalitow. Potozenie dZwigni mierzone jest przy pomocy uktadu optycz-
nego ztozonego z diody laserowej emitujacej wigzke Swiatta odbijajaca sie od dZwigni, oraz
czterosegmentowego fotodetektora, na ktéry pada odbita wigzka. Podczas ugiecia dZzwigni,
pozycja wigzki $wiatta na detektorze ulega przesunieciu. AFM moze by¢ stosowany do
badan materiatow przewodzacych i nieprzewodzacych. Rysunek przedstawia schemat
budowy mikroskopu sit atomowych [107].

Mikroskop moze pracowaé¢ w dwdch trybach: (1) w trybie stalej wysokosci, gdzie sygnal
z detektora mierzony w réznych miejscach na powierzchni jest bezposrednio wykorzy-
stywany do tworzenia obrazu topograficznego. Tryb ten najczesciej stosowany jest do
obrazowania plaskich powierzchni w skali atomowej; (2) w trybie statej sity, gdzie ugiecie
sondy jest kompensowane przez zmiane odlegtosci probka-ostrze, co jest realizowane z wy-
korzystaniem ukladu sprzezenia zwrotnego i piezoceramicznego transduktora (skanera).
W tym przypadku sygnat podawany do transduktora jest wykorzystywany do rejestracji
topografii powierzchni.

Zasada dziatania AFM oparta jest na zalezno$¢ potencjalu Lennarda-Jonesa, opi-
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Rys. 4.6: (a) Schemat budowy mikroskopu sil atomowych; (b) Zalezno$é¢ silty oddziatywania od
odlegtosci miedzy atomami.
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sujacego wartos¢ sity oddzialywania w funkcji odlegtoéci miedzy atomami ostrza oraz
probki (Rys. [£.6b). Gdy atomy te znajduja sie w znacznej odleglosci sity oddzialywania sg
niewielkie (prawa strona wykresu). W wyniku ich zblizania poczatkowo zaczynaja dziataé
miedzyatomowe sity przyciagania (sity van der Waalsa), ktére rosna do momentu, gdy
chmury elektronowe atomow sg tak blisko siebie, ze zaczynaja si¢ wzajemnie elektrostatycz-
nie odpychaé (sity Coulomba). Odpychanie to nasila sie wraz ze zmniejszaniem odlegtosci
miedzy atomami, a w kontakcie ostrza z probka wypadkowa sita jest dodatnia. Podczas
pomiaru w trybie kontaktowym, gdy dzwigienka o danej statej sprezystosci, dociska igte do
powierzchni prébki, prawdopodobienstwo dalszego zmniejszania odlegtosci miedzy atomami
jest bardzo mate, a dziatajace sily prowadza do ugiecia dzwigienki. W przypadku, gdy
dzwignia ma duza stata sprezystos¢ moze dojs¢ do deformacji badanej powierzchni lub
uszkodzenia ostrza.

Bazujac na oméwionych krotko- i dalekozasiegowych oddziatywaniach ostrze-probka,

wyrdznia sie nastepujace tryby pracy mikroskopu (Rys. ):

o Tryb kontaktowy — igta znajduje siec w delikatnym kontakcie z probka. Dzwignia
charakteryzuje sie staly sprezystosci nizsza, niz wartos¢ sity utrzymujacej atomy
prébki razem. Sity kontaktowe podczas skanowania powierzchni prowadzag do wy-

chylen dZzwigni, proporcjonalnych do zmian topografii prébki. Tryb ten ogranicza
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wplyw potencjalnych zanieczyszczen, na odwzorowanie topografii badanej prébki.
Moze jednak prowadzi¢ do uszkodzen powierzchni probki lub szybkiej degradacji

ostrza.

o Tryb bezkontaktowy — dzwigienka drga blisko powierzchni prébki (drgania bliskie
czestotliwosci rezonansowej dzwigni). Amplituda drgan dzwigienki jest tak dobrana,
aby zmieniata si¢ w zakresie od kilku do kilkudziesieciu nanometréw, co wynika
bezposrednio z zaleznosci potencjatu Lennarda-Jonesa. W trybie tym, prowadzone
sg badania topografii probki w zakresie sit przyciagania dalekiego zasiegu. Zaletg
tego trybu jest brak kontaktu ostrza z badana powierzchnia (odlegtosé ostrze-prébka
wynosi od 1 do 10 nm), ktéry nie naraza jej na degradacje, co jest szczegélnie wazne
w przypadku delikatnych i elastycznych materialéw. Niewielkie sity (dzialajace
miedzy ostrzem a prébka) i znacznie wyzsza stala sztywnosci dZzwigni niz dla trybu
kontaktowego powoduja, ze otrzymywany sygnal jest staby i trudno mierzalny.
Dlatego, stosuje sie wzmacniacz lock-in. Mierzy on zmiany czestotliwosci rezonansowe;

i amplitude drgan dzwigienki.

o Tryb przerywanego kontaktu (ang. tapping mode) — podobny do bezkontaktowego,
jednakze drgajaca dzwigienka znajduje sie znacznie blizej powierzchni probki. Kon-
takt z nig nastepuje w krotkim okresie czasu. W odpowiedzi na zmiany odleglosci
sonda-prébka moze dochodzi¢ do zmian amplitudy i czestosci drgan dzwigienki.
Na podstawie tych zmian mozna uzyska¢ informacje o topografii powierzchni i jej
wlasdciwosciach fizycznych (mechanicznych, magnetycznych jesli ostrze jest magne-
tyczne). Tryb ten pozwala na unikniecie uszkodzen probki zwiazanych z tarciem oraz
lepkoscia. Jest znacznie szybszy od trybu kontaktowego przy wigkszych i bardziej

zroznicowanych powierzchniach.

Zmiany topografii powierzchni przed i po procesie utleniania dwuwarstw Co/Ni zo-
staty okreslone na podstawie pomiaréw AFM (mikroskop FlexAFM firmy Nanosurf) w
trybie przerywanego kontaktu, z wykorzystaniem ostrza o $rednicy zakonczenia okoto
25 - 30 nm. Powierzchnia skanowania podczas rejestracji obrazéw wynosita 1 x 1 pum?
(256 x 256 piksel?). Analiz¢ obrazéw przeprowadzono z wykorzystaniem oprogramowania
Gwyddion 2.6 [108]. Chropowatosé¢ wyznaczona z obrazéw AFM wyrazono jako odchylenie
kwadratowe (ang. Root Mean Square, RMS), uzyskane z profilu grubosci poprowadzonego

w dwobch prostopadtych do siebie kierunkach dla stu pojedynczych ziaren. Z uzyskanych
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wynikow wyznaczono mediang RMS zaréwno dla probek w stanie po naniesieniu jak i po

utlenianiu plazmowym.

4.4 Rentgenowska spektroskopia fotoelektronéow

Rentgenowska spektroskopia fotoelektronéw jest technika pomiarowa szeroko wykorzy-
stywang w badaniach wladciwosci fizycznych i chemicznych powierzchni. W technice tej
analizuje sie rozktad energetyczny elektronow emitowanych z probki w wyniku oddziatywa-
nia materiatu z wigzka promieniowania rentgenowskiego. Energia tych elektronéw zawiera
informacje o strukturze elektronowej materiatu, a tym samym umozliwia analize chemiczng
materialu. Zasada dziatania XPS oparta jest na efekcie fotoelektrycznym. W tym procesie
materiatl absorbujac foton o okre$lonej energii hv uwalnia elektron z powtok lezacych
najblizej jadra atomu, ktéry moze opusci¢ materiat i dotrzeé¢ do detektora (Rys. )
[109]. Liczba emitowanych elektronéw zalezy od natezenia promieniowania X, a ich energia

kinetyczna okreslona jest rownaniem:

Ek:hU—Eb—(bA, (41)

gdzie, ¢ oznacza prace wyjScia materialu analizatora (spektrometru), Ej, energie
wigzania. Zgodnie z mechanika kwantowa stanow elektronowych w ciatach statych, kazdemu
poziomowi elektronowemu mozna przypisaé¢ okreslong energie wigzania kalibrowang zwykle
w odniesieniu do poziomu Fermiego. Emisji fotoelektronéw towarzysza réwniez procesy
generowania elektronéw wtornych. Proces ten zachodzi, gdy elektron z wewnetrznej powtoki
(np. z powtoki K) jest usuwany z atomu w wyniku absorpcji fotonu. Powstale w ten
sposOb wolne miejsce w powloce wewnetrznej jest nastepnie wypeliane przez elektron
z powloki zewnetrznej (np. Li). W wyniku tego przejscia uwalniana jest energia w postaci
promieniowania charakterystycznego, ktére moze uwolni¢ elektron z wyzszej powtoki
(np. Lo 3). Ten wyemitowany elektron nazywany jest elektronem Augera, a jego energia

kinetyczna opisywana jest przez energie trzech poziomow uczestniczacych w tym procesie

(Rys. [4.7h):

Ey = Fx — Er, — E1,; — ¢a, (4.2)

gdzie, Ex, Er,, E1,, oznacza energi¢ konkretnego poziomu energetycznego.
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Rys. 4.7: (a) Zjawisko emisji fotoelektronu wywolane promieniowaniem rentgenowskim oraz
emisji elektronu Augera; (b) Schemat budowy rentgenowskiego spektrometru fotoelektronéw.
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Rysunek [£.7p przedstawia schemat budowy spektrometru XPS. Detekcja elektronéw
odbywa sie w analizatorze hemisferycznym, gdzie wprowadzone elektrony sa selekcjonowane
wedtug ich energii kinetycznej. Odbywa si¢ to poprzez przyltozenie napiecia do dwdch
hemisferycznych ptytek tak, aby przepuszczane byty tylko fotoelektrony o okreslonej energii.
Prad fotoelektronéw jest wzmacniany (w naszym przypadku z wykorzystaniem siedmiu
channeltronéw). Zmiany intensywnosci tego sygnatu w funkcji energii fotoelektronéw
rejestrowane sa z wykorzystaniem specjalistycznego oprogramowania. W efekcie uzyskuje
sie spektrum rozktadu natezenia pradu fotoelektronéw w funkcji ich energii kinetycznej.
W spektroskopii XPS wazne sa te elektrony, ktére dotarty do detektora bez utraty energii
kinetycznej (posiadaja energie okreslona réwnaniem ) Srednia droga swobodna
elektronow okreslajaca droge elektronu pomiedzy zderzeniami nieelastycznymi zalezy od
ich energii kinetycznej (Rys. . 7 tej zaleznosci widaé, ze w zakresie badanych energii
kinetycznych elektronéw (/= 10 - 1000 eV) érednia droga swobodna wynosi ~ 0.4 — 1 nm.
W przypadku elektronéw o nizszych energiach nie sg one w stanie pokona¢ pracy wyjscia
materiatu i nie docieraja do detektora. Pomimo iz, promieniowanie X wnika na gtebokos¢
kilku mikrometrow powodujac fotoemisje, tylko elektrony blisko powierzchni sg w stanie
dotrze¢ do detektora bez start energii, co czyni XPS metoda powierzchniowo czuty.

Rejestrowane widma zawieraja piki pochodzace od fotoelektronéw (w tym piki zwiazanie
z elektronami Augera). Aby odrézni¢ sygnal pochodzacy od elektronéw Augera od sy-
gnaltu pozostatych fotoelektronéw, stosuje sie inng energie promieniowania wzbudzajacego.
W wyniku tego obserwuje sie zmiane energii kinetycznej fotoelektronéw (réwnanie .
Natomiast energia kinetyczna elektronéw Augera nie ulega zmianie, poniewaz nie zalezy

ona od energii promieniowania wzbudzajacego (réwnanie [4.2). W omawianych pomiarach
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Rys. 4.8: Wykres zaleznosci $redniej drogi swobodnej elektronéw dla zderzen nieelastycznych
w funkcji energii elektronéw (na podstawie [I11]).

poza fotoelektronami (o okre$lonej energii kinetycznej) i elektronami Augerowskimi re-
jestrowane sa fotoelektrony ulegajace rozproszeniom niesprezystym [110]. Ze wzgledu na
szeroki rozkltad energii tych fotoelektronéw stanowig one tto w rejestrowanych widmach.
Oprocz wyzej wymienionych linii charakterystycznych, w przypadku metali przejSciowych
mozna zaobserwowad rozszczepienie multipletowe, wynikajace z oddziatywania spin-orbita
pomiedzy elektronem z powlok wewnetrznych a elektronem na niezapetnionej powtoce.

Kazdy pierwiastek ma swoje charakterystyczne widmo. Widmo mieszaniny pierwiast-
kéw jest w przyblizeniu suma pikow poszczegdlnych sktadnikow, co pozwala na analize
sktadu chemicznego badanych materiatéw. Ilosciowa analiza sktadu chemicznego moze
byé¢ prowadzona w oparciu o wyznaczone pola powierzchni pod poszczegdlnymi pikami
(pole to musi by¢ podzielone przez wzgledny wspétezynnik emisji (ang. relative sensitivity
factors, RSF)) albo o wysokos¢ pikéw w widmie po jego zrézniczkowaniu. Ze wzgledu na
to, ze analizy iloSciowe nie byty realizowane w ramach doktoratu zagadnienie to nie jest
szczegdlowo omawiane.

Badania XPS przeprowadzono w ultra-wysokoprézniowej aparaturze firmy Omicron,
przy ci$nieniu bazowym 5 x 107° mbar. Pomiary przeprowadzono przy uzyciu zrédtla
promieniowania rentgenowskiego Al K, (1486.6 eV) oraz hemisferycznego analizatora,
energii elektronéw rejestrowanych z wykorzystaniem siedmiu channeltronéw. Widma zo-
staty zarejestrowane przy energii przejscia o wartosci 50 i 20 eV. Dane byty kalibrowane
wzgledem potozenia piku Au 4f7/, [I12]. Wybér zlota jako wzorca byl zwigzany z jego

wysoka stabilnoscia chemiczng i matg podatnoscia na utlenianie (w badanych prébkach
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Au stanowito warstwe buforowa). Wszystkie widma byty analizowane przy uzyciu pro-
gramu komputerowego CasaXPS (Casa Software Ltd). Do dopasowania sygnatéw Ni 2ps /o

zastosowano tto Shirley i wazony (30%) ksztalt linii Gaussa-Lorentza.

4.5 Profilometria kontaktowa

Do pomiaru profilu powierzchni stosuje sie rézne technologie, takie jak optyczne,
laserowe lub mechaniczne. Profilometr kontaktowy jest urzadzeniem, stuzgcym do pomiaru
profilu powierzchni w wyniku jej kontaktu z glowicg pomiarowa. Profilometry te moga
by¢ wykorzystywane do pomiaru powierzchni o réznej geometrii (np. wypuktle, wkleste).
W zaleznosci od konkretnego zastosowania, moga one mie¢ rézne rozmiary i stopnie
doktadnosci pomiaru. W profilometrach mechanicznych zasada dziatania polega na tym, ze
glowica pomiarowa jest przesuwana po powierzchni probki, a zmiany potozenia elementu
sa rejestrowane przez specjalny czujnik. Zmiana potozenia czujnika jest rejestrowana przez
uktad elektroniczny, ktory generuje sygnat elektryczny proporcjonalny do zmiany potozenia
elementu. Na podstawie tych zmian mozliwe jest okreslenie ksztattu powierzchni, a dla
pokry¢ na ptaskich powierzchniach, przesuwajac igte w kierunku prostopadtym do pokrycia
mozna okresli¢ jego grubosé. Dzieki temu profilometr moze by¢ wykorzystany do pomiaru
grubosci cienkich warstw lub grubosci rezystéw stosowanych w fotolitografii (patrz rozdziat
. Zakres pomiaru grubosci pokry¢ zawiera sie w przedziale od 10 nm do 1 mm. Zdolno$¢
rozdzielczg profilometru, okreéla promien stosowanej igty.

W badaniach wykorzystano profilometr Dektak XT firmy Bruker. Promien igty wynosit
2 pm, natomiast sita nacisku byta rownowazna 2 mg. Stuzyt on do pomiaru zmian grubosci

fotorezystu w wyniku procesu PO.



ROZDZIAY,

Wiasciwosci magnetyczne ukladow

warstwowych Co/Ni i ich zastosowania

Uktady warstwowe Co/Ni sa badane od wielu lat, w szczeg6lnosci pod katem mozliwosci
sterowania ich anizotropia magnetyczna. W ostatnich latach pokazano réwniez, ze wykazuja
one wiele atrakcyjnych aplikacyjnie wtasciwosci, ktére zostang oméwione w tym rozdziale.

Intensywne badania uktadéw Co/Ni wynikaja z mozliwoéci uzyskania silnej PMA
(nawet do 5 MJ/m?) [I]. Daalderop [I13] przedstawit dwa Zrédta stabilizujace ten typ
anizotropii. Pierwszym z nich jest anizotropia powierzchniowa wystepujaca na interfejsie
warstw Co/Ni. Natomiast drugie Zzr6dto PMA zwiazane jest ze struktura elektronowa
uktadéw Co/Ni. Z wyliczen teoretycznych wynika, ze dla odpowiednio dobranych grubosci
warstw Co i Ni, orbitale 22 — y? oraz xy znajdujg sie blisko poziomu Fermiego, a ich
obsadzenie faworyzuje PMA [I13]. Czynniki te powoduja, ze anizotropie magnetyczna,
wielowarstw (Co/Ni)y mozna w latwy sposob kontrolowaé¢ gruboscia warstw Co i Ni
[T, 114}, 115], jak réwniez liczba powtérzent N [116]. Pokazano to na rysunku 5.1} na ktérym
widacé, ze modyfikujac te parametry pole anizotropii moze by¢ kontrolowane w szerokim
zakresie. Nalezy dodaé, ze najsilniejsza anizotropie uzyskuje sie dla wielowarstw (Co/Ni)y;,
w ktorych wystepuja ultracienkie warstwy Co i Ni [IT5]. Silna anizotropia powierzchniowa
jest réwniez wykorzystywane do uzyskania PMA dla stosunkowo duzej grubosci catkowitej
wielowarstw (Co/Ni)x [115]. Wielokrotnie wykazano, ze okreslone powyzej dwa wktady
maja dominujacy wptyw na wystepowanie PMA [27], 116, 117, 118]. Nalezy jednak dodaé, ze
innym Zrédtem PMA jest wktad pochodzacy od anizotropii magnetoelastycznej [119, 120)]
(patrz podrozdz. . Jej zrédtem sa naprezenia wynikajace z defektéw powstatych

w warstwie podczas jej osadzania np. wakanse oraz dyslokacje [I19] i niedopasowania

o7
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Rys. 5.1: Zmiany pola anizotropii (Hy) w funkcji liczby powtérzen n, dla warstwy Ta 3 nm/Pt
20 nm/(Co t; /Ni t2)n/Ta 3 nm/Pt 3 nm. ¢ oraz t2 odpowiadaja poszczegdlnym gruboscia warstw
Co i Ni przedstawionym na rysunku. Dodatnie wartosci Hy odpowiadaja PMA [I15].

statych sieci Co/Ni wzgledem podloza lub warstw buforowych, na ktére sa nanoszone [119].
Obecnos¢ PMA jest rowniez silnie zwigzana z temperatura nanoszenia warstw. Obserwuje
sie zmniejszenie zakresu wystepowania PMA, gdy proces nanoszenia odbywa sie¢ w wysokich
temperaturach lub w temperaturze RT przy niskiej predkosci nanoszenia [2].

Wazng cechg warstw Co/Ni jest ich odpornosé na dziatanie relatywnie wysokich tempe-
ratur przy zachowaniu kluczowych wtasciwosci magnetycznych. Pokazano, ze w przypadku
wygrzewania wielowarstw Co/Ni (w czasie 15 min do 7' = 500°C), ich anizotropia magne-
tyczna nie ulega duzym zmianom az do 400°C [2]. Z kolei warto$¢ Hg roénie w zakresie
temperatur od 200 do 400°C i dopiero po przekroczeniu T = 400°C nastepuje gwaltowne
zmniejszenie Hc.

Ponadto w przypadku warstw epitaksjalnych [117, 121] i polikrystalicznych Co/Ni
[122], 123] zaobserwowano stosunkowo niski poziom ttumienia (o = 0.01 - 0.04). Pokazano,
rowniez ze stata tlumienia jest niezalezna od zmian catkowitej grubosci wielowarstwy
Co/Ni [122]. Z kolei w pracy Kato, wynik ten, powiazano z oddzialywaniem spin-orbita,
ktére w istotny sposéb wplywa na anizotropie magnetokrystaliczna jak i na ttumienie [124].
Niskie ttumienie w warstwach z PMA jest niezwykle pozadane, gdyz pozwala obnizyé¢
gesto$¢ pradu niezbedng do przetaczenia kierunku namagnesowania przy zapisie informacji,
a tym samym znaczaco obnizy¢ zapotrzebowanie na energie. Niskie ttumienie ma réwniez
kluczowe znaczenie w materiatach magnonicznych, w ktorych informacja przenoszona jest

przez fale spinowe.
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7 punktu widzenia zastosowan spintronicznych istotng role odgrywa réwniez polary-
zacja spinowa. W przypadku warstw Co/Ni wykazano, ze przy odpowiednio dobranych

grubosciach warstw Co i Ni moze wynosi¢ nawet 90 % [I].

W ostatnim czasie zaprezentowano, ze wielowarstwy Co/Ni, osadzone na metalu
ciezkim, tj. Ir lub Pt, wykazuja obecno$¢ oddziatywania DM, ktére prowadzi do stabilizacji
lewo- (dla Ir) lub prawoskretnych (dla Pt) $cian domenowych typu Néela [125] (Rys. [5.2).
Wykazano ponadto, ze wprowadzenie do uktadu Pt(111)/[Co/Ni]s/Ni dodatkowej warstwy
Ir pomiedzy warstwami Pt i Co/Ni powoduje zmiane chiralnosci uktadu warstwowego.
Wyniki te zaprezentowano na rysunku [5.2e, na ktérym pokazano statystyczny rozklad
momentéw magnetycznych w Scianach domenowych w zaleznosci od grubosci dodatkowej
warstwy Ir. Z tego histogramu wynika, ze wraz ze wzrostem grubosci dodatkowej warstwy

Ir prawoskretna chiralnos¢ zmienia si¢ w lewoskretna.

Oddziatywanie DM badane byto réwniez dla warstw Co/Ni naniesionych na monokrysz-
tal W(110) nie pokryty i pokryty warstwe buforowa Pd o réznej grubosci [126]. Wykazano,
ze w przypadku W(110) stabilizowana jest prawoskretna chiralno$é, ktéra przechodzi
w chiralnosé¢ lewoskretna wraz ze wzrostem grubosci Pd. W pracy tej wykazano réwniez, ze
adsorpcja tlenu na powierzchni niklu wymusza zmiane chiralnosci uktadu, tak aby momenty
mialy lewoskretna chiralnosé. To pokazuje, ze badania procesu utleniania uktadéw Co/Ni
sg réwniez istotne z punktu widzenia dostrajania wartosci i znaku oddziatywania DM, co

stwarza mozliwo$¢ stabilizowania skyrmionéw w uktadach Co/Ni [127].

Przedstawione powyzej mozliwosci regulowania, w szerokim zakresie, podstawowych
wlasdciwosci magnetycznych warstw Co/Ni przyczynia sie do tego, ze jest to wazny materiat

dla wielu zastosowan, obejmujacych rowniez urzadzenia spintroniczne i magnoniczne.

W pracy Chiby [12§] zaprezentowano mozliwos¢ kontrolowanego przesuwania $cian
domenowych za pomoca pradu w nanodrucie wykonanym z Co/Ni wykazujacym PMA.
Wykazano, ze $ciany domenowe moga by¢ w powtarzalny sposéb przesuwane, w tym
samym kierunku, utrzymujac prawie taka sama odlegtos¢ miedzy nimi. To umozliwia ich
zastosowanie w pamieciach bazujacych na ruchu scian domenowych [129, 130]. Innym
przyktadem zastosowania sa pamieci oparte na ztaczach tunelowych (ang. Magnetic Tunnel
Junction, MTJ), w ktérych elementem aktywnym sa warstwy Co/Ni. Zlacza tunelowe
zbudowane na bazie warstw magnetycznych z osig latwg namagnesowania skierowang
prostopadle do ptaszczyzny warstwy, charakteryzuja si¢ znacznie lepszymi wlasciwosciami

w poréwnaniu ze ztgczami typu in-plane, tj. wieksza wartoscig magnetooporu, stabilnoscia
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Rys. 5.2: Oddzialywanie DM w warstwach Co/Ni. a) schemat ukladu warstwowego Co/Ni
na warstwie Pt; b) obraz struktury magnetycznej uzyskany mikroskopem SPLEEM (ang. Spin
Polarized Low Energy Electron Microscope). Skala szaro$ci na obrazach reprezentuje sktadowa
namagnesowania prostopadla do powierzchni, kierunki plaszczyzn x oraz y, oznaczone s przez
skale barw przedstawiona na rysunku. Biale strzalki reprezentuja prawoskretng chiralno$¢ uktadu.
c) schematyczne przedstawienie struktury spinowej dla prawoskretnych Scian domenowych typu
Néela; d) Schematy ukladéw warstwowych oraz obrazy SPLEEM dla réznych grubosci warstwy
Ir; e) statystyczny rozklad namagnesowania w $cianach domenowych w zaleznosci od grubosci
warstwy Ir. a okresla kat pomiedzy wektorem namagnesowania w centrum $ciany domenowej,
a wektorem normalnym do $ciany domenowej [125].
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termiczna oraz mniejszym rozmiarem [13, [131].

Z kolei w pracy Han’a [I32] pokazano eksperymentalnie, stosujac wielowarstwowe
uktady Co/Ni, ze $ciany domenowe, o nanometrowej szerokosci, moga by¢ wykorzystywane
do manipulowania fazg i amplitudg koherentnych fal spinowych. Pokazano réwniez sytuacje,
w ktoérej fala spinowa, moze by¢ wykorzystana do zmiany potozenia Sciany domenowej
wykorzystujac efekt STT. Ta wzajemna zaleznosé¢ pomiedzy falami spinowymi i §cianami

domenowymi otwiera mozliwos¢ realizacji magnonowych urzadzen spintronicznych.

W niektérych z tych zastosowan pojawia sie jednak problem dotyczacy znalezienia
odpowiedniej bariery izolacyjnej niezbednej do uzyskania duzego magnetooporu w zta-
czach tunelowych opartych na uktadach warstwowych Co/Ni [10] 133]. Jedna z metod

wytwarzania takich barier jest utlenianie plazmowe [85], jednakze dotychczas badania
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wplywu tego procesu na wladciwosci magnetyczne warstw Co/Ni nie byly prowadzone.
Prowadzone byty natomiast badania procesu naturalnego utleniania epitaksjalnych
warstw Co/Ni ze staty gruboscia warstwy Co (10 ML) (ML - monowarstwa, ang. Monolayer)
i zmienna gruboscig warstwy niklu (do 6 ML) [134]. Warstwy te zostaly poddane utlenianiu
w atmosferze tlenu o ci$nieniu parcjalnym p = 1 x 10~% mbar. Pokazano ze, w takim procesie
utleniaja sie tylko 3 ML Ni, tworzac warstwe NiO. To powoduje, ze dla cienszych warstw Ni
utlenieniu ulega takze warstwa Co, natomiast powyzej tej grubosci warstwa NiO pelni role
warstwy pasywacyjnej (poniewaz ograniczona zostaje aktywnosé chemiczna powierzchni
prébek, chroniac ja przed reakcjami z otoczeniem), a warstwy Ni polozone glebiej nie
ulegajg utlenieniu. Identyfikacje poszczegdlnych przypadkéw przeprowadzono badajac
zmiany w oddziatywaniu EB, wykazujac, ze po takim procesie utleniania Tg dla cienkiej

warstwy NiO nie przekracza 200°C, a Ty jest wieksza niz Ty ale nie przekracza 300°C.



ROZDZIAY,

Wymniki badan

W tym rozdziale zaprezentowane zostana wyniki eksperymentalne dotyczace wpltywu
utleniania plazmowego na wlasciwosci magnetyczne, chemiczne i strukturalne dwuwarstw
Co/Ni. Badania realizowano zaréwno dla jednorodnych uktadéw warstwowych ze statymi
grubo$ciami Co i Ni, a takze warstw ze stata gruboscig Co i klinowymi warstwami Ni. Do
badan wykorzystano metody badawcze opisane w rozdziale [4] Zastosowanie tych metod
pozwolito okresli¢ zmiany anizotropii magnetycznej w funkcji czasu utleniania oraz okresli¢
mechanizm odpowiedzialny za te zmiany. Przeprowadzono réwniez badania chiralno$ci Scian
domenowych w funkcji temperatury przed i po procesie utleniania. Na podstawie uzyska-
nych wynikéw zaproponowano technike lokalnej modyfikacji, ktora omdéwiono szczegdtowo
na koncu tego rozdziatu. Metoda ta pozwolita wytworzy¢ periodyczng dwuwymiarows sie¢
obszaréw o odmiennych od matrycy wlasciwosciach magnetycznych. Wtasciwosci modyfi-
kowanych magnetycznie obszaréw dwuwarstwy Co/Ni moga by¢ kontrolowane gruboscia,

warstwy Ni i czasem utleniania.

6.1 Badane uklady warstwowe

W celu okreslenia wplywu procesu PO na wlasciwosci dwuwarstwy Co/Ni przygotowano
szereg réznych uktadéw warstwowych (Rys. . Probki nanoszono na warstwe buforowa
Ti 4 nm/Au 60 nm (za wyjatkiem prébek do pomiaréw GMR, gdzie wykorzystano
warstwe buforowa (Ti/Au)xio; Rys. [6.1k), dla ktérej podloze stanowil naturalnie utleniony
krzem. W celu okreslenia zmian anizotropii magnetycznej w funkcji grubosci warstw Ni,
badania realizowano dla uktadu warstwowego bufor/Co-t¢,/klinowa warstwa Ni z i bez

ochronnej warstwy Au. Badania te pozwolity okresli¢c wptyw warstwy Au i naturalnie
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Rys. 6.1: Schematyczna ilustracja morfologii badanych ukladéw warstwowych (a), (b) bu-
for/Co/Ni, odpowiednio z i bez warstwy ochronnej Au; (c) bufor/Co/Au/Co/Ni; (d), (e) bu-
for/Co/klinowa warstwa Ni, odpowiednio z i bez warstwy ochronnej Au; (f) uktad bufor/Co/Ni
po procesie PO, pokryty dodatkows warstwa NiO.

utlenionego Ni na anizotropie dwuwarstwy Co/Ni. Na podstawie uzyskanych wynikow
wykonano serie jednorodnych uktadéw warstwowych bufor/Co/Ni. Warstwy niepokryte
ochronng warstwag Au zostaly poddane procesowi PO w celu okreslenia zmian anizotropii
po tym procesie. Cze$¢ z tych warstw, po procesie PO, zostala dodatkowo pokryta
warstwa NiO o grubosci 10 nm, aby wykaza¢ obecnos¢ oddzialywania EB pomiedzy
Co i utlenionym Ni. Realizowane badania uzupetniono o pomiary GMR dla uktadéw
warstwowych bufor/Co/Au/Co/Ni, ktére pozwolity okresli¢ zmiane pola anizotropii oraz

redukcje grubosci warstwy Ni spowodowang PO.

Strukturyzacje magnetyczng przeprowadzono dla uktadu warstwowego Co 1.4 nm z kli-
nowa warstwa Ni, ktorej grubos$¢ zmieniala sie w zakresie od 0 do 5 nm, wzdtuz dtuzszego
boku podloza o wymiarach 15 x 20 mm?. Badania te mialy na celu zaprezentowanie
mozliwosci wytwarzania struktur 2D, w ktérych wlasciwosci magnetyczne w obszarach

modyfikowanych przez PO sg inne, niz w obszarach chronionych przed utlenianiem.

Jak zostalo przedstawione w rozdziale |5, wtasciwosci magnetyczne dwuwarstwy Co/Ni,
w szczegolnosci anizotropia magnetyczna, silnie zalezg od wzajemnego stosunku grubosci
tco 1 tni. Dlatego w niniejszej pracy skupiono sie na dwéch statych grubosciach Co (tc, = 1
i 1.4 nm), jednocze$nie zmieniajac grubo$é Ni. Wybor tych konkretnych grubosci Co,

podyktowany byt tym, ze w uktadzie warstwowym Au/Co-tc,/Au, PMA wystepuje dla t¢,
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Rys. 6.2: Pe¢tle histerezy PMOKE dla uktadéw warstwowych: (a) bufor/Co 1 nm/Au 2 nm oraz
(b) bufor/Co 1.4 nm/Au 2 nm), gdzie bufor stanowi Ti 4 nm/Au 60 nm; (c) Ti 4nm/Au 30 nm/
Co 1.4 nm/NiO 10 nm/Au 2nm z zaznaczonym polem Hgp. (c¢) na podstawie [63].

= 1 nm, a EPA dla t¢, = 1.4 nm [63] (Rys. , b). W sytuacji gdy, wierzchnia warstwa
ztota zostaje zastapiona NiO, nastepuje wzmocnienie prostopadlej anizotropii i uktad
warstwowy Au/Co 1.4 nm/NiO (Rys. [6.2k) wykazuje PMA.

6.2 Jednorodne utlenianie warstw

6.2.1 Wplyw naturalnego utleniania na wtasciwosci warstw Co/Ni

W celu okreslenia wplywu naturalnego utleniania na wlasciwosci magnetyczne dwu-
warstw Co/Ni przeanalizowano pomiary petli histerezy dla dwuwarstw pokrytych i niepo-
krytych warstwg Au. Na rysunku [6.3] poréwnano przyktadowe petle histerezy PMOKE dla
Co 1nm/Ni 1.5 nm i Co 1.4 nm/Ni 0.7 nm. Z prezentowanych pomiaréw wynika, ze w tych
przypadkach PMA uzyskuje sie tylko dla uktadéw niepokrytych warstwa Au (Rys.|6.3[a, b).
To wskazuje, ze gorny interfejs Ni, istotnie wpltywa na anizotropie magnetyczna dwuwar-
stwy Co/Ni. Wazne jest to, ze obecno$é cienkiej warstwy tlenku, ktéra powstaje w wyniku
naturalnego utleniania, faworyzuje PMA. Poréwnujac wyniki pomiaréw PMOKE w catym
zakresie ty; (Rys. ¢, d) widaé, ze reorientacja tatwego kierunku namagnesowania od osi
tatwej prostopadtej do powierzchni probki, do kierunku tatwej ptaszczyzny wystepuje dla
t5hr ~ 1.9 nm i t§ir &~ 0.9 nm odpowiednio w warstwach z tc, = 1 i 1.4 nm. Dla ukladéw
pokrytych dodatkowa warstwa Au zakres wystepowania PMA jest znacznie mniejszy, gdyz

SRT jest przesunigty w kierunku mniejszych gruboéci Ni. Dla tg, = 1 nm t§i ~ 0.5 nm,
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Rys. 6.3: Petle histerezy PMOKE dla ukladéw warstwowych (a) bufor/Co 1 nm/Ni 1.5 nm
oraz (b) bufor/Co 1.4 nm/Ni 0.7 nm z i bez dodatkowej warstwy ochronnej Au (2nm). Stosunek

sygnalu PMOKE w remanencji do sygnalu w nasyceniu (¢r/¢s) w funkeji gruboscei Ni (tx;) dla
(¢) bufor/Co 1 nm/klin Ni 0-5 nm oraz (d) bufor/Co 1.4 nm/klin Ni 0-5 nm.

podczas gdy dla tc, = 1.4 nm obserwuje si¢ tylko anizotropie w ptaszczyznie warstwy.
To pokazuje, ze wierzchnia warstwa Au w poréwnaniu do naturalnego tlenku, silnie obniza
przyczynek faworyzujacy PMA. Warto zaznaczyé, ze ze wzgledu na silne oddzialywanie

wymienne miedzy warstwa Co i Ni, proces ich przemagnesowania zachodzi réwnoczesnie.

Nalezy zwroci¢ uwage, ze naturalne utlenianie warstwy Ni, prowadzi do redukcji grubosé
warstwy ferromagnetycznej. To z kolei moze by¢ dodatkowym Zrédtem silniejszej anizotropii
prostopadtej, dla dwuwarstwy Co/Ni nie przykrytej warstwa Au, zgodnie ze wzorem .
Sygnal PMOKE w nasyceniu (¢g), wykazuje znaczace zmiany jedynie dla bardzo matych
grubosci warstwy Ni (Rys. . W tym zakresie ¢g maleje, co wskazuje, ze jedynie niewielka
grubosci ferromagnetyka ulega naturalnemu utlenieniu. Nalezy jednak wspomnieé, ze
obecnos¢ wierzchniej warstwy tlenku moze prowadzi¢ do wzrostu sygnatu PMOKE, co

wida¢ wyraznie na rysunku Ponadto w zakresie bardzo cienkich warstw Ni, utlenieniu
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Rys. 6.4: Calkowity sygnal PMOKE w nasyceniu (2¢g) w funkcji grubosci subwarstwy Ni (¢n;)
dla ukladéw (a) bufor/Co 1 nm/klin Ni 0 - 5 nm oraz (b) bufor/Co 1.4 nm/klin Ni 0 - 3 nm/Au
2 nm z i bez warstwy ochronnej Au.

ulegnie rowniez warstwa Co. Dlatego doktadne wyznaczenie grubosci naturalnie utlenionego
Ni jest trudne. Bazujac na wynikach dla warstw epitaksjalnych, mozna wnioskowaé, ze na
skutek pasywacji warstwy Ni grubo$¢ ta jest bardzo mata [I34]. To oznacza, ze ten niewielki
ubytek metalicznego Ni, co potwierdzily réwniez pomiary XPS (patrz rozdzial
oméwienie rysunku [6.26)), nie moze ttumaczyé znacznie szerszego zakresu grubosci Ni, dla
ktérych obserwuje sie PMA w probkach niepokrytych warstwg ochronng. Biorac pod uwage,
ze zakres wystepowania PMA jest wiekszy dla cienszej warstwy Co przy niezmienionych
interfejsach Au/Co i Co/Ni, istotna role w indukowaniu PMA odgrywa gérny interfejs Ni.
Z doniesien literaturowych wynika, ze interfejs Ni/Au ma ujemna statg Kg i/ A (=-0.15
mJm?) [116] i obniza efektywna anizotropi¢ powierzchniowa. To oznacza, ze przykrycie
dwuwarstwy Co/Ni warstwa Au ostabia PMA. Inaczej jest w przypadku interfejsu Ni/NiO,
ktéry poprzez dodatni przyczynek Kg [135] wspiera PMA. Obecno$¢ tlenku Ni na warstwie
Ni wprowadza odksztalcenia [136], wynikajace z rozszerzenia sieci atomowej, co moze
by¢ zrédtem wkladu magnetoelastycznego do efektywnej anizotropii [116]. Warstwa Au
charakteryzuje si¢ wigksza staty sieciowa niz Ni, dlatego bedzie wprowadza¢ odksztalcenia
rozciagajace podobne do tych wynikajacych z obecno$ci tlenu w warstwie Ni. W zwiazku
z tym mozna przyjaé, ze tak znaczaca réznica w SRT pomiedzy Co/Ni+NiO, a uktadami
Co/Ni/Au, pochodzi raczej od wktadu anizotropii powierzchniowej, niz od anizotropii

wywolanej naprezeniami.

Trzeba podkresli¢, ze dla metali 3d istotne zmiany wtasciwosci magnetycznych, wywo-
tane naturalnym utlenianiem wystepuja do kilku dni po osadzeniu [I37], [138]. Jednakze

najwieksze zmiany pojawiaja sie¢ natychmiast po zapowietrzeniu komory, czyli bezposrednio
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Rys. 6.5: Wlasciwoséci magnetyczne warstwy bufor/Co 1 nm/Ni klin 0 - 5 nm mierzonej po
réznym czasie przechowywania probki po jej naniesieniu: a)Hc, oraz b) ¢r/ds.

po kontakcie warstwy z tlenem zawartym w atmosferze. Zmiany te beda tym silniejsze
im ciensza jest warstwa poddana utlenianiu. W przypadku epitaksjalnych warstw Ni
pokazano, ze ulega on pasywacji, a naturalne utlenianie nie zwicksza grubosci tlenku
niklu po dtuzszej ekspozycji na dziatanie tlenu zawartego w atmosferze. Ta stabilnosé
uktadu odgrywa istotna role z punktu widzenia aplikacyjnego. Aby poréwnaé¢ zmiany
wlasciwosci magnetycznych dwuwarstw Co/Ni w funkcji czasu przechowywania probek
w warunkach normalnych, wykonano pomiary PMOKE dla warstw Co 1 nm /Ni klin
0 - 5 nm w réznych okresach czasu od ich wytworzenia (Rys. [6.5)). Pomiary wykonane
po 4 i 8 dniach od osadzenia, pokazuja, ze wlasciwosci magnetyczne sg bardzo podobne.
Stwierdzono niewielki wzrost Hc i zblizong warto$¢ grubosci ty;, dla ktorej wystepuje SRT.
W przypadku pomiaréw po 2 latach i 8 miesiacach od osadzenia, zaobserwowano nieco
wyzsze Hg oraz tiep przesuniete o 0.15 nm w kierunku wyzszych grubosci Ni. To oznacza,
ze cienka warstwa utlenionego Ni, ktora pojawia si¢ po wyjeciu z komory, tworzy skuteczng
warstwe ochronng przed dalszym silnym utlenianiem w warunkach normalnych, a niewielkie
zmiany dla dhugich okresow przechowywania moga wynikaé¢ z migracji tlenu po granicach
ziaren. Podobne badania przeprowadzono na epitaksjalnych warstwach Ni, naniesionych na
monokrysztal Cu(100) [I39], ktére zostaly poddane dziataniu tlenu o ci$nieniu parcjalnym
107% mbar, w czasie 30 min. Z analizy sygnaltu MOKE w remanencji wywnioskowano, ze
nastepuje redukcja efektywnej grubosci warstwy Ni i tworzy sie cienka warstwa NiO, co
potwierdzono badaniami XAS (ang. X-ray Absorption Spectroscopy). Ponowny pomiar
probki, przechowywanej w warunkach atmosferycznych, przeprowadzono po 30 dniach od

wyjecia jej z komory preparacyjnej. Nie zaobserwowano znaczacych zmian w petli histerezy
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Rys. 6.6: Poréwnanie petli histerezy dla ukladu Cu/Ni utlenionego w komorze UHV oraz
pozostawionego na 30 dni w warunkach atmosferycznych [139].

(Rys. co wskazuje, ze warstwa NiO dobrze spelnia funkcje warstwy pasywacyjne;j.

6.2.2 Wplyw utleniania plazmowego na wlaéciwosci warstw Co/Ni

W poprzednim podrozdziale wykazano, ze proces naturalnego utleniania dla warstw
niepokrytych prowadzony nawet przez dtugi czas nie pozwala na zwickszenie grubosci
warstwy tlenku. Dlatego podjeto badania zwiazane z utlenianiem plazmowym. W pierwszej
kolejnosci przeprowadzono utlenianie dwuwarstw Co-tc,/Ni-klin (0 - 3 lub 5 nm), gdzie t¢,
= 11 1.4 nm, w funkcji czasu utleniania (7oy). Szeroki zakres grubosci ty; pozwolit okreslié
zmiany charakterystycznych parametréw magnetycznych, wyznaczonych z pomiaréow petli
PMOKE. Reprezentatywne petle PMOKE dla uktadéw Co 1 nm/Ni 1 nm i Co 1.4
nm/Ni 1.2 nm przed i po procesie PO przedstawiono na rysunku , b. W stanie po
naniesieniu (70, = 0), uktad warstwowy Co 1 nm/Ni 1 nm wykazuje PMA z polem
koercji Ho = 92 Oe, natomiast dla grubszych warstw Co, tj. Co 1.4 nm/Ni 1.2 nm
charakteryzuje sie anizotropia typu latwa ptaszczyzna. Dla dwuwarstwy Co 1 nm/Ni 1 nm,
pole H¢ rosnie dla najkrétszych 7o, a maksymalng wartos¢ Ho = 750 Oe uzyskuje sie
dla 7ox = 70 s. Dla dtuzszych czaséw H zaczyna maleé, a dla 7o, = 220 s ksztalt petli
histerezy wskazuje, ze dwuwarstwa Co/Ni wykazuje wladciwosci superparamagnetyczne.
W przypadku dwuwarstwy Co 1.4 nm/Ni 1.2 nm juz po pierwszym kroku procesu PO

(Tox = 15 s) efektywna anizotropia magnetyczna zmienia si¢ z EPA do PMA, a wraz
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Rys. 6.7: Zmiany wlasciwosci magnetycznych wyznaczone z petli histerezy PMOKE dla dwoch
ukladéw warstwowych: bufor/Co 1 nm/klin Ni 0 - 5 nm (lewa kolumna) i bufor/Co 1.4 nm/klin
Ni 0 - 5 nm (prawa kolumna); (bufor = Ti 4 nm/Au 60 nm); (a), (b) petle histerez PMOKE
zmierzone dla réznych czaséw utleniania (70x); (c), (d) pole koercji (H¢) w funkeji 7ox; (e), (f)
diagram fazowy zmian anizotropii magnetycznej w funkcji czasu utleniania (7ox) oraz grubosci
subwarstwy Ni (¢y;). Przestrzen pomiedzy punktami pomiarowymi oznacza 0 < ¢r/¢s < 1.

ze wzrostem czasu utleniania znaczaco ro$nie H¢. To pokazuje, ze utlenianie plazmowe
silnie zmienia wtagciwosci magnetyczne dwuwarstw Co/Ni, przy czym zakres tych zmian
zalezy od grubosci Co i Ni oraz czasu utleniania. Dlatego pomiary przeprowadzono dla
dwoch grubosei Co (1, 1.4 nm) i dla 0 < tx; < 5 nm w funkcji 7o, zmienianego w zakresie
do 220 s.

35T przesuwa sig w kierunku

Z analizy tych pomiaréow widacé, ze wraz ze wzrostem 7oy,
wyzszych wartosci tyi, jednocze$nie mozna zauwazy¢, ze dla mniejszych ty;, PO silnie
wplywa na wlasciwosci ferromagnetyczne dwuwarstwy Co/Ni (Rys. [6.7p, f). Ksztalt petli
PMOKE wskazuje, ze przejscie od wtasciwosci ferromagnetycznych do nieferromagnetycz-

nych przebiega poprzez stan superparamagnetyczny. Aby potwierdzi¢ rodzaj anizotropii
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magnetycznej po przejsciu przez SRT, przeprowadzono pomiary w konfiguracji LMOKE
dla dwuwarstwy Co 1 nm/Ni 3 nm po utlenieniu w czasie 7ox = 70 s (Rys. . Pomiary

przeprowadzono w polu magnetycznym przylozonym w plaszczyznie prébki (H)) pod

roznym katem a. Uzyskane wyniki nie wykazaty wyrdéznionego kierunku namagnesowa-
SRT
Ni

nia w ptaszczyznie prébki, dlatego stwierdzono, ze powyzej ;" dwuwarstwa wykazuje

anizotropie typu tatwa plaszczyzna.
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Rys. 6.8: (a) Petle histerezy LMOKE dla uktadu bufor/Co 1 nm/Ni 3 nm po przejsciu przez
SRT w temperaturze pokojowej dla trzech katéw azymutalnych o = 0, 45 oraz 90° oraz (b)
zaleznos¢ pola koercji wzgledem kata a.

Obok zmian anizotropii, zaobserwowano réwniez silny wptyw utleniania na wartosci
Hc (Rys.[6.7c, d). Warto$¢ maksymalna He rosnie wraz z kolejnymi etapami utleniania
i przesuwa sie w kierunku wyzszych wartosci ty;. Zaobserwowano rowniez, ze najwigksze
zmiany ¢s zachodza dla grubosci tn; < 2 nm (Rys. . W tym zakresie dtuzszy czas
utleniania powoduje silne zmniejszenie sygnalu PMOKE. To moze wskazywaé, ze utle-
nianiu ulega réwniez warstwa Co, co w konsekwencji prowadzi do zaniku wtasciwosci
ferromagnetycznych catego uktadu warstwowego. Sytuacja jest inna dla tn; > 2 nm, gdzie
jedynie niewielka redukcje sygnalu obserwuje sie dla kréotkich czasoéw utleniania, a dtuzszy
czas procesu utleniania nie prowadzi do znaczacych zmian ¢g. Na podstawie tej obserwacji
mozna wnioskowaé, ze dla tx; > 2 nm dhuzsze utlenianie nie powoduje silniejszej redukeji
grubosci warstwy Ni. Nalezy, jednak zaznaczy¢, ze sygnal PMOKE moze ulega¢ zmianie
réwniez pod wplywem tworzenia sie na powierzchni Co/Ni warstwy dielektrycznej [140].

W celu doktadniejszego zbadania redukcji grubosci Ni po procesie PO, wykonano
warstwy typu pseudo zawoér spinowy bufor/Co/Au/Co/Ni (Rys. ), gdzie warstwa
Co otoczona Au stanowi warstwe referencyjng w pomiarach PMOKE oraz umozliwia

wykonanie pomiarow magnetooporowych, ktore pozwalajg $ledzi¢ zmiany pola anizotropii
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Rys. 6.9: Calkowity sygnal PMOKE w nasyceniu (2¢s) w funkcji grubosci (tn;) subwarstwy Ni
dla réznego czasu utleniania (7oy) dla uktadéw (a) Co 1 nm/klin Ni 0 - 5 nm, (b) Co 1.4 nm/klin
Ni 0 - 5 nm (bufor = Ti 4 nm/Au 60 nm). 2¢s w funkcji czasu utleniania 7oy dla ukladéw (c)
Co 1 nm/klin Ni 0 - 5 nm, (d) Co 1.4 nm/klin Ni 0 - 5 nm.

w funkcji 7ox. Takie podejscie umozliwia rowniez korelacje zmian anizotropii i efektywnej
grubosci Ni (Co) w zaleznosci od czasu utleniania. Badania przeprowadzono na trzech
prébkach z réznymi grubosciami Ni, tj. bufor/Co 0.6 nm/Au 2 nm/Co 1 nm/Ni-tx; (txi = 1,
2,3 nm). Dla tych warstw wykonano pomiary PMOKE i MR (pomiary MR przeprowadzono
zaréwno dla réwnolegtej (Hj) jak i prostopadlej (H ) konfiguracji pola magnetycznego).
Z uzyskanych petli histerezy PMOKE, mozna wyodrebni¢ sygnat w nasyceniu pochodzacy
°) oraz Co/Ni (¢5”/™") dla réimych grubosci ty; w funkcji czasu
utleniania. (Rys. —c). Wyniki te wskazuja, ze ¢S°

utleniania, poniewaz grubos¢ tej warstwy nie zmienia sie w trakcie PO i dlatego stanowi
CO/Ni)
s

od dolnej warstwy Co (¢S
nie zmienia sie w kolejnych etapach
dobry sygnat referencyjny dla analizy sygnatéw ( . Warto jednak zauwazy¢, ze sygnat
ten zmniejsza sie wraz ze wzrostem grubodci tyi, co wynika z powierzchniowej czutosci

metody magnetooptycznej. Warstwy potozone dalej od powierzchni wnoszg mniejszy wktad
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Rys. 6.10: Calkowity sygnal PMOKE (2¢g) oraz sygnaly pochodzace od warstw Co oraz Co/Ni

(qﬁgo/ N ¢S$°) w funkcji czasu utleniania (7o) uktadu bufor/Co 0.6 nm/Au 2 nm/Co 1 nm/Ni-ty;
dla (a) tn; = 1 nm, (b) ¢N; = 2 nm, oraz (c) tn; = 3 nm.

do sygnalu MOKE, co ttumaczy zmniejszenie sygnatu dla warstwy Co pokrytej grubsza
warstwa Ni. Analizujac zmiane sygnalu PMOKE dla warstwy Co/Ni ( gO/ Ni) w funkcji
Tox widaé, ze dla tx; = 1 nm, sygnal maleje po wszystkich kolejnych etapach utleniania,
natomiast dla tx; = 21 3 nm ¢§°/ N stabilizuje sie pomiedzy 7o, = 40 a 70 s i pozostaje
prawie niezmieniony dla dtuzszych czaséw utleniania, co wskazuje, ze redukcja grubosci

obserwowana jest tylko dla poczatkowych etapéw utleniania (Rys. , c).

Dla przypadku wielowarstw zawierajacych Co 1 nm/Ni 1 nm zauwazono, ze dla
Tox = 220 s, sygnaly pochodzace od dolnej warstwy Co oraz dwuwarstwy Co/Ni
sa rowne. Mozna zatem postulowaé, ze proces PO zredukowal grubosé dwuwarstwy
Co 1 nm/Ni 1 nm o okoto 1.4 nm. Tym samym redukcja grubosci objeta nie tylko
warstwe Ni, ale réwniez warstwe Co znajdujaca sie bezposrednio pod nig. Podobna analiza
przeprowadzona zostata dla dwoch pozostatych uktadéw warstwowych. Widoczne jest,
ze sygnal PMOKE pochodzacy od warstwy Co/Ni ( g"/ Ni), dla ukladu warstwowego
zawierajacego Co 1 nm/Ni 3 nm po utlenieniu (obszar gdzie 2¢s wykazuje plateau) jest
zblizony do sygnatu przed utlenianiem dla warstwy Co 1 nm/Ni 1 nm (Rys. ic).
To sugeruje, ze grubo$¢ ferromagnetycznej warstwy Ni zmniejszyta sie o okoto 2 nm.
Na podstawie tych wynikow widaé, ze po utlenianiu wielowarstw zawierajacych Co 1
nm/Ni 2 nm sygnat (gbgo/ ™) Zzmniejszyt sic o podobng wartosé jak dla warstwy Co 1 nm/Ni
3 nm, co wskazuje ze podobna grubos¢ Ni utlenita si¢ rowniez w przypadku tych warstw.

Taki rezultat jest w dobrej zgodnosci, z wynikami dla probek z klinowa warstwa Ni
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(Rys. , ktére pokazaly, ze w wyniku procesu PO dla dostatecznie grubych warstw Ni
(tni > 2 nm) utlenieniu ulega tylko 2 nm Ni, a dla ciefiszych warstw Ni utlenianiu ulega
rowniez warstwa Co. Uzyskane wyniki pokazuja, ze w procesie PO tworzy sie znacznie
grubsza warstwa tlenku niklu niz ma to miejsce w przypadku ekspozycji na atmosferyczny

tlen.

Jak pokazano wcze$niej, zmniejszenie sygnatu zwiagzanego z redukcja grubosci wystepuje
tylko w pewnym zakresie procesu PO, natomiast w calym zakresie czasu utleniania
obserwowane sa silne zmiany wtasciwosci magnetycznych. W celu okreslenia zmian tych
wilasciwosci, w szczegdlnosci anizotropii magnetycznej, przeprowadzono badania wpltywu

procesu PO na wtadciwosci magnetooporowe dwuwarstw Co/Ni.

W badanych warstwach, dominujacy wktad do MR zwiazany jest z efektem GMR, ktory
zalezy od cosinusa kata © (AR « cos©) pomiedzy wektorem namagnesowania warstw
ferromagnetycznych (w tym przypadku M i MC°/N1), Zatem pomiary MR, dostarczaja
waznych informacji o procesach przemagnesowania [141], zaréwno warstwy Co jak i dwu-
warstwy Co/Ni, ktére moga by¢ opisane niezaleznie (Rys. . W szczegoblnosci dotyczy to
pol przetaczania (Hs) subwarstw z PMA (odpowiednio na rysunku [6.11h, ¢ i rysunku [6.11p,
d zaznaczono HS® dla 7o, = 0; HS® i HSC /N la Tox = 220 s), ktére moga by¢ wyznaczone
zaréwno z pomiaréw PMOKE jak i pomiaréw MR (AR(H)/Rs). Z prezentowanych na
rysunku [6.1Th-d pomiaréw, wyznaczano pola przetaczania poszczegilnych warstw. Wartosci
Hs, ze wzgledu na oddzialywanie pomiedzy warstwami Co i Co/Ni moga réznié¢ sie od
pol Hg charakterystycznych dla nieoddziatujacych warstw. Z pomiaréw PMOKE, nie
mozna natomiast wyznaczy¢ pél anizotropii (Hy) tych warstw, pozwala na to jednak
pomiar zmiany MR rejestrowanego w H) (na rysunku , f zaznaczono HE® = 0; HS°
i Hg /N qla Tox = 220 s). Wyznaczenie tego parametru jest mozliwe, gdyz wektor M ©o/Ni
jest zorientowany w plaszczyZznie probki w pelnym zakresie H) (z wylaczeniem wartosci
Hj, w ktérych wystepuje niewielka histereza). W tej sytuacji w |H)j|, ktére zmniejsza
sie z nasycenia do Hy = 0, obrét M rozpoczyna sie w polu |H)| = HZ® (Rys. )
Natomiast, w sytuacji gdy obie podwarstwy ferromagnetyczne (Co i Co/Ni) wykazuja,
PMA (np. dla 705 = 220 s, Rys. ) w |H|| zachodzi zaréwno rotacja wektora M,
jak i MC°/Ni| co umozliwia okreélenie pél anizotropii tych warstw z pomiaréw AR/Rs(H, )
(Rys. [6.11).

Na rysunku widaé, ze zaleznos¢ AR(H|)/Rs wykazuje histereze, ktéra jest

konsekwencja asymetrii tej zaleznosci dla dodatnich i ujemnych pél magnetycznych. Biorac
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Rys. 6.11: Petle histerez PMOKE oraz zaleznosci AR/Rg dla uktadu bufor/Co 0.6 nm/Au
2 nm/Co 1 nm/Ni 2 nm ((bufor = (Ti 2 nm/Au 2 nm);p w stanie po naniesieniu (a), (c), (e)
oraz po procesie utleniania w czasie Tox = 220 s (b), (d), (f). Pomiary GMR przeprowadzono

w zewnetrznym polu magnetycznym prostopadlym do powierzchni probki dla (c) i (d) oraz w

réwnolegtym dla (e) i (f). Pola przelaczania (HS°, HS o/ Ni) oraz pola anizotropii magnetycznej

(HS®, HI(SO/ Ni) dla dwuwarstwy Co/Ni oraz warstwy Co, zostaly zaznaczone na rysunkach.

pod uwage, ze w tych pomiarach wystepuje zaréwno efekt GMR, jak i efekt AMR, zaleznos¢
AR(H|)/Rs nie powinna wykazywa¢ zachowania histerezowego dla pél magnetycznych

przytozonych wzdtuz osi trudnej uktadu warstwowego Co/Au/Co/Ni magnetycznego.

Aby wyjasni¢ to zachowanie do wysymulowania zaleznosci MR, wykorzystano model
makrospinu (tzn. przyjeto, ze momenty magnetyczne podwarstw magnetycznych sa state
co do wartosci), ktérego opracowanie przygotowal dr hab. Maciej Urbaniak (IFM PAN).

Energia uktadu byta opisana nastepujacym wyrazeniem:

E = K¢,tcocos (o) — Ko mitco/nicos” (#coni) 6.1)

_MCSJOtCOCOS((pgo) - Mgo/NitCO/NiCOS(SO]éo/Ni)7
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gdzie ¢ to katy pomiedzy kierunkiem namagnesowania danej warstwy a normalng
do powierzchni probki, B okresla orientacje powierzchni prébki wzgledem kierunku
zewnetrznego pola magnetycznego, M oznacza namagnesowanie nasycenia poszczegdlnych
warstw, K ich state anizotropii jednoosiowej, a ¢ ich grubosci. Konfiguracja o minimalne;j
energii dla danej wartosci i kierunku pola zewnetrznego zostata znaleziona z wykorzystaniem
iteracyjnego algorytmu sympleksowego [142] przy zalozeniu, ze zadne dwa wierzchotki
sympleksu nie sa oddalone od siebie o wiecej niz 1078 rad. Do obliczenia wktadu AMR
przyjeto, ze prad ptynie w kierunku x, a pole zewnetrzne pozostaje w plaszczyznie xz,
co odpowiada warunkom eksperymentalnym. Amplituda AMR dla kazdej pojedynczej
warstwy magnetycznej zostala ustawiona na 0.1. GMR uktadu wyznaczono z cosinusa
kata © pomiedzy momentami magnetycznymi M, a jego amplitude AR ustalono na 1
(Remr = 1 — ARcos(0)). Symulacje prowadzona dla trzech zatozen: (a) uwzglednione sa
efekty GMR i AMR, a pole magnetyczne H jest zorientowane w plaszczyznie préobki (Rys.
6.12h), (b) uwzglednione sa efekty GMR i AMR, ale pole magnetyczne jest odchylone o 1°
od orientacji w ptaszczyznie probki (Rys. [6.12b), (¢) uwzgledniony jest tylko efekt GMR z
odchylonym polem magnetycznym H jak w (b) (Rys. [6.12%).

Oméwione zostang najpierw zaleznosci (Rys. ) uzyskane z modelowania bazujacego
na wyrazeniu . Wyniki obliczen AR(H)j)/Rs mozna podsumowac nastepujaco: 1) krzywe
AR/Rs(H)) nie maja histerezy dla orientacji pola wzdtuz osi trudnej uktadu (Rys. [6.12p).
Dla tego kierunku pola, proces przemagnesowania prowadzony od pola nasycajacego,
zaczyna sie od rotacji M©°, poniewaz warstwa Co ma wyzsze pole Hy, podczas gdy
MC°/Ni nie zmienia orientacji. Stad AR ro$nie wraz ze wzrostem kata © w wyniku zmiany
kierunku M. W przypadku, gdy |H|| = Hgo/ N rozpoczyna sie dodatkowo rotacja
M©/Nt prowadzac do zmniejszenia kata ©, co z kolei prowadzi do zmniejszenia AR; 2)
Obserwowane w eksperymencie ujemne wartoéci AR w poblizu |H)| = 0 zwigzane sg
z efektem AMR; 3) dla pdl magnetycznych odchylonych od orientacji w plaszczyznie
warstwy pojawia sie asymetria w histerezie zaleznosci AR(H|)/Rs. Efekt ten zwigzany
jest z przelaczaniem M /N przez sktadowa pola magnetycznego, ktéra jest réwnolegla do
osi tatwej. Warto zauwazy¢, ze obserwowana asymetria moze by¢ konsekwencja nie tylko
niewielkiego odchylenia kierunku pola magnetycznego, ale takze niewielkich odchylen osi

tatwej od orientacji prostopadtej.

Aby zweryfikowaé doktadnosé ustawienia probki wzgledem pola magnetycznego zo-

rientowanego w plaszczyznie warstwy, przeprowadzono kilka pomiaréw z kierunkiem H
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Rys. 6.12: Modelowane zaleznosci R(H ) uzyskane dla trzech réznych zalozen: (a) uwzglednione
sa efekty GMR i AMR, a pole magnetyczne H jest zorientowane w plaszczyznie probki, (b)
uwzglednione sg efekty GMR i AMR, ale pole magnetyczne jest odchylone o 1° od orientacji w
plaszczyznie prébki, (c¢) uwzgledniony jest tylko efekt GMR z odchylonym polem magnetycznym
H jak w (b). Na wykresach zaznaczono kierunek przemiatania zewnetrznego pola magnetycznego

oraz pola anizotropii magnetycznej (Hg°, Hgo/ Ni) odpowiednio dla dwuwarstw Co/Ni i warstw

Co.

odchylonym od ptaszczyzny probki w réznych kierunkach o kat v nie wiekszy niz 2°
(Rys. . Wykazaly one, ze zmiany orientacji pola powoduja silne zmiany MR dla
ujemnych wartosci H, w pomiarach wykonanych po nasyceniu probki polem dodatnim.
Odchylenie to jednak nie wptyneto znaczaco na okreélone wartoéci HE° i Hﬁ"/ N Prze-
prowadzona dyskusja dotyczaca interpretacji zaleznosci MR z rysunku wskazuje, ze
metoda ta pozwala wyznaczy¢ wartosci pol Hg, ktore sa niezbedne do okreslenia wptywu

procesu utleniania na anizotropie warstwy Co/Ni.

Pola anizotropii H§°/ N zostaly wyznaczone dla trzech uktadéw warstwowych Co/Au/
Co/Ni dla tx; = 1, 2, 1 3 nm, z pomiaréw MR w calym zakresie stosowanego 7oy, oraz z
pomiar6w PMOKE w zakresie 7oy, w ktérym uktad warstwowy wykazuje EPA (Rys. [6.14h-

L . 77Co/Ni . .
c¢). Wraz ze wzrostem 7o, rosnie wartosé HKO/ " dla wszystkich trzech probek.

W przypadku probki z tx; = 1 nm, tak silna zmiana anizotropii moze by¢ korelowana
ze zmniejszeniem grubosci Ni, poniewaz zgodnie z réwnaniem [I.12] zmniejszenie grubosci
warstwy ferromagnetycznej przyczynia sie do wzrostu Keg. Tutaj rowniez nie mozna
wykluczy¢ migracji tlenu wzdtuz granic ziaren, ktéra prowadzi do tworzenie si¢ wigzan

Co-0, mogacych wspiera¢ PMA [143] [144]. Jednakze, w przypadku tn; = 2 i 3 nm wzrost
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Rys. 6.13: Zaleznos¢ GMR dla uktadu bufor/Co 0.6 nm/Au 2 nm/Co 1 nm/Ni 2 nm z kierunkiem
H odchylonym od plaszczyzny prébki o kat v nie wigkszy niz 2°.

anizotropii w catym zakresie 7o, nie moze by¢ zwigzany jedynie z redukcja grubosci Ni,
gdyz wykazano, ze grubo$é¢ czystego Ni zmniejsza sie tylko w przypadku krétkiego czasu
utleniania. To wskazuje, ze redukcja grubosci warstwy Ni nie jest jedynym mechanizmem
odpowiedzialnym za PMA warstwy Co/Ni po procesie PO. Nie zaobserwowano réwniez
istotnych zmian w sygnale PMOKE dla dluzszych czaséw utleniania (Rys. , co
sugeruje, ze nie dochodzi do istotnego utleniania warstwy Co przykrytej warstwa Ni, a
tym samym tworzenie wigzan Co-O nie jest kluczowe do wzmocnienia PMA.

Istotnym Zrédtem PMA warstw Co/Ni, poddanych procesowi PO, moze byé¢ obecnosé
warstwy antyferromagnetycznej, ktéra w kontakcie z warstwg ferromagnetyczng przyczynia
sie do wzmocnienia PMA. Takie zachowanie zaobserwowano dla epitaksjalnych warstw
Fe/Mn, w ktérych wykazano, ze nieskompensowane momenty magnetyczne atoméw Mn
na interfejsie Fe/Mn wymuszaja prostopadle ustawienie namagnesowania warstwy Fe [145].
Prostopadta anizotropia magnetyczna jest réwniez indukowana w warstwach FM poprzez
kontakt z tlenkami antyferromagnetycznymi (AFO). W tym przypadku wykazano, ze
zrodtem jednoosiowej anizotropii magnetycznej warstw F jest oddziatywanie EB pomiedzy
AFO i F [46]. Dotyczy to zaréwno warstw epitaksjalnych [146] i polikrystalicznych [63, [147],
w ktérych w przypadku wielowarstw Co/NiO [63], Ni/CoO [146] i CoNi/(Co,Ni)O [147],
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Rys. 6.14: Pola anizotropii magnetycznej Hgo/ Ni, dla warstw bufor/Co 0.6 nm/Au 2 nm/Co
1 nm/Ni-tyj, otrzymane z pomiaréw GMR oraz PMOKE dla tx;= 1, 2 1 3 nm (bufor = (Ti 2
nm/Au 2 nm)qg), odpowiednio (a), (b) i (c).

sprzezenie to indukuje PMA poprzez silny wktad powierzchniowy do efektywnej anizotropii
magnetycznej (Rozdzial. W przypadku warstw epitaksjalnych Ni/CoO [146], Zrédtem
PMA byto ortogonalne oddzialywanie EB pomiedzy Ni i CoO, ktore pozwolito uzyskaé
szerszy zakresu grubosci wystepowania PMA w warstwie Co. Nalezy, podkresli¢, ze efekt ten
wystepowal jedynie ponizej temperatury Néela warstwy CoO. Podobne wyniki uzyskano
réwniez dla epitaksjalnych warstw Ni/NiO [I48] oraz polikrystalicznych Au/Co/NiO
[93, 149].

W celu okredlenia czy w warstwach Co/Ni poddanych PO wystepuje oddziatywanie EB,
ktore moze by¢ dodatkowym zrédlem PMA, wykonano pomiary temperaturowe PMOKE
dla jednorodnej prébki Co 1 nm/Ni 2 nm po procesie PO z 7o, = 220 s (Rys. [6.15h).
W temperaturze pokojowej nie stwierdzono przesunigcia petli histerezy, ktére jednoznacznie
mogtoby potwierdzi¢ obecno$é¢ oddziatywania EB. Wiadomo jednak, ze Hgp pojawia sie
dopiero dla tap, dla ktorej spetniony jest warunek Kaptar > Jgp (patrz réwnanie [44].
Zatem w uktadach warstwowych wykazujacych oddziatywanie EB, Hgg jest czesto zerowe
dla bardzo cienkich warstw AF, a obecnosé tego sprzezenia objawia sie jedynie podwyzszona
wartoécia He. W przypadku badanych warstw Co/Ni po PO obserwowany jest wzrost
H¢c (Rys. , d). To moze wskazywaé, ze przy tak cienkich warstwach utlenionego Ni
anizotropia tej warstwy jest za staba, aby warstwa byta w stanie przyszpili¢ spiny F
(Co/Ni).

Wiadomo, ze wartos¢ Kar dla warstw AFO ros$nie wraz z obnizaniem temperatury
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Rys. 6.15: Petle histerezy PMOKE zmierzone przed FC i po FC z réznym kierunkiem Hpc dla
(a) uktadu bufor/Co 1 nm/Ni 2 nm (bufor = Ti 4 nm/Au 60 nm) po PO z 7ox = 220s i (b) tej
same]j probki, co pokazana w (a), ale z warstwa NiO o grubosci 10 nm osadzona na jej wierzchu.
Na wykresie podano wartos¢ Hc i Hgg po kazdym procesie FC.

[150], tym samym mozna oczekiwaé, ze w niskich temperaturach wartos¢ Kap utlenionej
warstwy Ni bedzie wystarczajaco duza, aby spetni¢ warunek na pojawienie sie Hgg. Aby
to sprawdzi¢ przeprowadzono procedure FC. Pierwszym etapem procesu FC bylo ogrzanie
probki od temperatury pokojowej (ang. Room Temperature, RT) do temperatury Trc
= 420 K. Po osiagnieciu zadanej temperatury probke utrzymywano w prostopadtym
zewnetrznym polu magnetycznym Hpe o wartodci 3 kOe przez okoto 10 min. Nastepnie
uktad schtadzano do temperatury 78 K w obecnosci Hrc. Proces FC powtarzano trzykrotnie
dla przeciwnych kierunkéw Hyc, zachowujac pozostate parametry niezmienione. Na rysunku
6.15p przedstawiono wyniki pomiaréw PMOKE w temperaturze T' = 78 K. Pokazuja one,
ze po procesie FC, petle histerezy przesuniete sa wzgledem H, = 0 zawsze w kierunku
przeciwnym do Hgc, przy czym wartosci tego przesuniecia sg bardzo mate. Ta korelacja
z kierunkiem Hpc pokazuje, ze te przesuniecia jednoznacznie zwigzane sa z obecnoscig

oddziatywania EB, ktére podaza za zmiana kierunku namagnesowania warstwy Co/Ni
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podczas chtodzenia w polu. Z uzyskanych wczesniej wynikéw wiadomo, ze Ni nie utlenia
sie wiecej niz 2 nm, a tym samym grubo$¢ warstwy tego tlenku jest niewielka. Dla tak
cienkich warstw spodziewamy si¢ znacznie zredukowanej temperatury Néela [I51], a tym
samym obnizonej wartosci Kap [152]. Aby podnie$é te temperature oraz warto$¢ Kap,
ktéra pozwolitaby wyindukowaé Hgg w RT, osadzono dodatkowe 10 nm warstwy NiO
metoda ablacji laserowej, zwickszajac catkowita grubo$é warstwy AF. W takim uktadzie,
po przeprowadzeniu procesu FC opisanego wczesniej, pole EB wystepuje réwniez w RT
i wynosi Hgg = 30 Oe, a w nizszych temperaturach (7' = 180 K) jest znacznie wigksze
i osigga wartosdci 150 - 170 Oe, a jego znak zmienia si¢ w zaleznosci od kierunku pola Hgc,
w taki sam sposob jak w przypadku probek bez dodatkowej warstwy NiO (Rys. [6.15b).
Nalezy podkresli¢, ze pomiary wykonano w T' = 180 K, poniewaz dla nizszych temperatur
nie mozna bylto zarejestrowac¢ procesu przemagnesowania, gdyz najprawdopodobniej pole
koercji byto wicksze, niz pole magnetyczne dostepne w pomiarach temperaturowych
PMOKE (patrz rozdziat . Aby to sprawdzi¢, przygotowano uktad warstwowy z grubsza
warstwa Co (tc, = 1.4 nm), ktéra po procesie PO pokryta zostata warstwa NiO. Taki uktad
wykazuje stabszg anizotropig, a tym samym mniejsze pole koercji i umozliwia rejestracje

petli histerezy w 78 K (Rys. [6.16)). Uzyskane wyniki sa zbiezne z tymi otrzymanymi

——T=293K
—— (1) Hee = 3kOe, T = 78 K

—— (2) Hee = -3 kOe, T = 78 K
1000 ——(3) Hee = 3kOe, T= 78K
500 i § He = 2090 Oe I ,'
—_ ] [Hep=-84 e ; NiOp p 10nm
S 250 i H.=1390e 3 . . .
= : [ Ni + utleniony Ni
0 H
he c=18700e 1 Co 1.4nm
250 4 es = -90 Oe Hc = 1960 Oe | bufor
Heg = 85 Oe |

H, (kOe)

Rys. 6.16: Petle histerezy PMOKE dla ukladu warstwowego bufor/Co 1.4 nm/Ni 2 nm po
utlenianiu plazmowym dla czasu 1ox = 220 s oraz po osadzeniu dodatkowej 10 nm warstwy
NiO (bufor = Ti 4 nm/Au 60 nm). Pomiary przeprowadzono w temperaturze 78 K i RT po
procesach chlodzenia w polu (FC) przy réznym kierunku prostopadlego pola magnetycznego
(Hpc). Podano wartosci Ho i Hgp po kazdym procesie FC.
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dla warstw z cieniszym Co. Zaobserwowano jednakze mniejsze pole Hgg, co w przypadku
grubszych warstw F mozna wyttumaczy¢ powierzchniowym charakterem oddziatywania EB.
To réwniez moze by¢ powodem braku Hgg w temperaturze pokojowej. Warto podkresli¢,
ze w badanych uktadach warstwowych oddziatywanie EB zachodzi na interfejsie pomiedzy
Co/Ni a utlenionym w procesie PO Ni, gdzie dodatkowa warstwa NiO zwieksza jedynie
grubosé juz istniejacego antyferromagnetyka. To wskazuje, ze tworzacy si¢ tlenek niklu jest
stechiometryczng fazg NiO, ktora w postaci litej ma wtasciwosci antyferromagnetyczne
w RT. Obecnoé¢ tej fazy zostala potwierdzona w badaniach XPS (Rozdzial [6.2.5]), dzieki

czemu zmiany anizotropii mozna przypisa¢ oddzialtywaniu EB.

Analiza ewolucji struktury domenowej

Pomiary temperaturowe wykonywane byly réwniez z wykorzystaniem mikroskopu
MOKE i kriostatu. Badania realizowano w zakresie temperatur od 78 K do RT, gdyz jako
czynnik chtodzacy stosowano ciekty azot. Pomiary struktury domenowej w niskich tempera-
turach pokazaty zmiany w procesie nukleacji domen oraz ich gestos¢ w funkcji temperatury.
Dla uktadu warstwowego Co 1 nm/Ni 2 nm (Rys. , wraz z obnizeniem temperatury
zaobserwowano zmniejszenie sie gestosci centrow nukleacji, co spowodowato réwniez wzrost

rozmiaru domen. Nalezy jednak zauwazy¢, ze rozmiar domen i liczba centrow nukleacji

350kOel ,‘_‘10'@] 380kOef il 7K

Rys. 6.17: Ewolucja struktury domenowej warstw Co 1 nm/Ni 2 nm w funkcji temperatury
dla Tox = 220 s. Na obrazach zaznaczono zewnetrzne pole magnetyczne oraz temperatury przy
ktorych rejestrowano obrazy.

moze zmieniaé¢ si¢ rowniez w zaleznosci od kierunku zmian pola w uktadach warstwo-
wych z oddziatywaniem EB [I53], co zaobserwowano zaréwno dla uktadéw z anizotropia
w plaszczyznie probki [154] jak i z PMA [155]. Dlatego przeprowadzono pomiary struktury
domenowej w T' = 78 K po procesie FC z przytozonym prostopadle polem Hgc w dwdch
kierunkach (Rys. [6.18h, b). Wieksza gesto$¢ wynukleowanych domen pojawia sie w przy-
padku, gdy proces przemagnesowania prowadzony jest zgodnie z kierunkiem przyszpilenia

wymuszony polem magnetycznym podczas procesu FC. Efekt ten wystepuje zaréwno dla
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Rys. 6.18: Pomiary niskotemperaturowe uktadéw warstwowych Co/Ni: (a), (b) ewolucja struk-
tury domenowej warstw Co 1 nm/Ni 1 nm po utlenianiu w czasie 7ox = 110 s, w temperaturze
T = 78K dla dwéch kierunkéw zewnetrznego pola magnetycznego, w zaleznosci od kierunku pola
Hpc (a) Hpe = -1.5 kOe, b) Hpc = 1.5 kQe), (c) petle histerez dla pomiaréw przeprowadzonych
po procesach chlodzenia w polu (FC) przy réznym kierunku prostopadlego pola magnetycznego
(Hpc). Kolory petli histerez odpowiadaja obrazom struktury domenowej (ciemny szary — (a),
niebieski — (b)).

procesu FC prowadzonego w polu +Hpc (6.18p) jak i —Hpc (6.18b)), po ktérym nastapito
odwrdcenie kierunku oddziatywania EB. Tutaj nalezy podkresli¢, ze dla dwuwarstw Co/Ni

niepoddanych PO, tej asymetrycznej nukleacji domen nie zaobserwowano (Rys. , co
oznacza, ze ta asymetria jest zwigzana z oddzialtywaniem EB potwierdzajac wezesniejsze
przypuszczenia o formowaniu sie, w wyniku utleniania plazmowego, antyferromagnetycznej
warstwy NiO, ktéra w niskich temperaturach jest w stanie przyszpili¢ warstwe Co/Ni.
7, zarejestrowanych obrazéw widac, ze proces przemagnesowania jest inicjowany poprzez
niewielkg liczbe wynukleowanych domen (pokonana zostata bariera energetyczna nukle-
acji), a nastepnie odbywa sie poprzez szybka propagacje Scian domenowych. To oznacza,
ze proces przemagnesowania zdeterminowany jest bariera energetyczna zwigzang z ich
propagacja. W przypadku uktadow z oddziatywaniem EB, pole Hgp przesuwa energie
nukleacji i propagacji w kierunku zgodnym z kierunkiem przyszpilenia [I55]. Takie prze-

suniecie nie ttumaczy jednak pojawienia si¢ asymetrii w procesie nukleacji domen przy
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Rys. 6.19: Ewolucja struktury domenowej dla uktadu warstwowego Co 1.4 nm/Ni 1 nm w T =
78 K (przed procesem PO) dla dwéch kierunkéw pola magnetycznego (a) -410 Oe, (b) 410 Oe,
po procesie FC.

przemiataniu polem magnetycznym w dwdéch kierunkach. Jak pokazano w pracy [155]
(Rys. , ten efekt nalezy wigzac z lokalnymi niejednorodno$ciami pola Hgg. W tej pracy
zatozono, ze lokalnie Hgg moze by¢ obnizone w wyniku obecnosci defektow powodujac,
ze nukleacja domen bedzie zachodzi¢ tatwiej w tych miejscach. W konsekwencji proces
przemagnesowania prowadzony w kierunku przeciwnym do kierunku oddziatywania EB
prowadzi do wiekszej gestosci centrow nukleacji, co wynika z lokalnego obnizenia energii
nukleacji. W przypadku uktadéw Co/Ni sytuacja jest odwrotna, co moze wskazywaé, ze
Hygp jest lokalnie zwigkszone. Taka sytuacja moze mie¢ miejsce, gdy wezmiemy pod uwage,
ze proces utleniania plazmowego skutkuje utlenianiem po granicy ziaren. W ten sposéb
niektére z ziaren mogg by¢ silniej utlenione, dajac wieksze oddzialywanie EB. Dodatkowo
niewielkie utlenienie Co moze réwniez lokalnie zwigkszy¢ oddzialtywanie EB, gdyz K520

jest znacznie wigksze od KN© [156].

Sopm - - .

Rys. 6.20: Ewolucja struktury domenowej w warstwie (Pt 2 nm/Co 0.4 nm)5/Pt 0.4 nm/IrMn
5 nm w czasie, dla dwoch kierunkéw dla dwéch kierunkéw przemagnesowania: (a) w kierunku
dodatniego H oraz (b) w kierunku ujemnego H [I55].

(a)

H=+27mT
ascending branch

(b)

H=-41mT
descending branch
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Warto rowniez podkredli¢, ze w badanych warstwach wystepuje bardzo silny efekt
treningu, w wyniku ktérego, obserwuje sie znaczace zmniejszenie Hgg, juz dla drugiego
procesu przemagnesowania ukltadu (Rys. [6.21]).

(a) (b)

mmm= (1) Hc = -1.5 kOe, Hgg = 37 Oe Hee =-1.5 kOe mm =1, Hgg =37 0e
40+ mmm (2) Hee = 1.5 kOe, Heg = -37 Oe 40+ =2, Hgg =4 Oe

T T =T T 1

-40 -40
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H, (kOe) H, (kOe)
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Rys. 6.21: Petle histerezy dla ukladu Co 1.4 nm/Ni 1.5 nm po utlenianiu w czasie 7ox = 160
s, w temperaturze T' = 78 K (a) dla dwdéch kierunkéw pola Hpc, (b) dla Hpc = -1.5 kOe. n
oznacza kolejne procesy przemagnesowania.

6.2.3 Badanie chiralnosci scian domenowych

W ostatnim czasie coraz wieksze zainteresowanie zyskuja uktady typu HM/F/AFO,
gdyz wystepuje w nich silne oddzialtywanie DM (Rozdzial . Przedstawione wczesniej
w rozprawie badania dotyczyly, wplywu warstwy NiO, ktéra tworzy sie po procesie
PO, na anizotropie magnetyczna oraz oddzialtywania EB w warstwach Co/Ni. Poniewaz
w ostatnim czasie wykazano, ze taka warstwa moze by¢ odpowiedzialna za obecnosé
oddzialywania DM przeprowadzono pomiary chiralnosci $cian domenowych warstw Co/Ni
po utlenianiu plazmowym. Cze$¢ pomiaréw wykonano w zakresie niskich temperatur.
Jedng z metod pozwalajacych na okreslenie chiralnosci w uktadach warstwowych jest
technika zwigzana z asymetrycznym ruchem $ciany domenowej pod wptywem dziatania
dwéch p6l magnetycznych przyltozonych prostopadle do powierzchni warstwy (Hy) oraz
w jej plaszczyznie (Hx). W przypadku $cian domenowych typu Néela, ktére stabilizuje
oddziatywanie DM, dla H = 0 lokalne momenty magnetyczne w $cianie domenowej rotuja
w plaszczyznie prostopadtej do $ciany domenowej. Na rysunku ) pokazano sktadowe
namagnesowania w Scianie domenowej, ktora w przypadku tej chiralnosci jest skierowana
na zewnatrz, gdy wektor namagnesowania wynukleowanej domeny ustawiony jest w gore.

Przytozenie pola Hy, skierowanego zgodnie z kierunkiem namagnesowania wewnatrz
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Rys. 6.22: Schematyczne przedstawienie ruchu pojedynczej domeny cylindrycznej w warstwie
wykazujacej PMA oraz oddzialywanie DM stabilizujace Sciane domenowa typu Néela: (a) domena
magnetyczna wynukleowana w polu Hy, z zaznaczeniem $ciany domenowej, (b) asymetria rozktadu
energii w wyniku dzialania pola Hx, (c¢) wzrost domeny magnetycznej w obecnosci pola Hx oraz

Hy, [157).

domeny skutkuje zwiekszeniem Srednicy domeny, poprzez symetryczng propagacje sciany
domenowej. Jezeli w takim procesie zostanie przytozone pole w plaszczyznie Hy, nastepuje
obnizenie energii Sciany domenowej w obszarze, gdzie lokalne momenty w $cianie skierowane
sa zgodnie z tym polem. To skutkuje ztamaniem symetrii propagacji Sciany (Rys. [6.22b)
powodujac, ze czes¢ Sciany domenowej o nizszej energii propaguje z wieksza predkoscia
(Rys. ). Dzieki temu mozna wyznaczy¢ kierunki lokalnych momentéw w Scianach
domenowych i okresli¢ ich kierunek rotacji (chiralnosc).

Korzystajac z tej metody przeprowadzono pomiary chiralnosci. Probke nasycono w polu
magnetycznym a nastepnie impulsem pola +Hy nukleowana byta domena. W kolejnym
kroku przyktadano jednoczesny impuls (1 s) pola Hyz oraz Hx. Na rysunku przed-
stawiono taki ruch scian domenowych dla uktadu Co 1.4 nm/Ni 1 nm po procesie PO
Tox = 160 s. Nalezy zauwazy¢, ze w badanym uktadzie obecna jest silna asymetria predkosci
propagacji $cian domenowych. Analizujac te asymetrie dla réznych kierunkéw Hy i Hy,
widoczne jest, ze we wszystkich przypadkach chiralno$é jest prawoskretna (Rys. [6.23)).

To oznacza, ze w takich warstwach wystepuje oddzialywanie Dzyaloshinskiego-Moriyi
z ujemng efektywna stala D oddzialywania DM [I58]. Taka sama chiralnos$é uzyskano,
dla warstw Au/Co/NiO, gdzie gléwna role w indukowaniu oddziatywania DM przypisano
interfejsowi Co/NiO. W ostatnim czasie pokazano, ze kluczowa role w indukowaniu tego

oddzialywania odgrywa antyferromagnetyczna stechiometryczna faza NiO [159], ktora jak



86 Rozdzial 6. Wyniki badan

(@) Pole nasycajace H; -1000 Oe § Impuls pola H; +500 Oe €  Impuls pola Hx -610 Oe 4=
wynukleowanie domeny & ) ¥ % : : o SR

Impuls 2 2

© RAAaaR 1414440404444 00

Pole nasycajgce Hs -1000 Oe # +1000 Oe 1 +1000 Oe £
Impuls pola Hy +500 Oe 1 -500 Oe § -500 e §

Impuls pola Hy -610 Oe  ¢=

[MAAAAaaAE Htrtetaates ARt 4141 AAAAAAAAA LA S 11 YTy

Rys. 6.23: Pomiary chiralnosci struktury domenowej dla réznych kombinacji pola magnetycznego
w plaszcezyznie Hx oraz pola prostopadlego Hy dla uktadu Co 1.4 nm/Ni 1 nm w temperatu-
rze pokojowej, dla 7ox = 160 s. (a) wynukleowanie pojedynczej domeny magnetycznej (obraz
referencyjny dla impulséw pél Hx i Hy) oraz obrazy réznicowe dla kolejnych impulséw pola Hy,
(b) propagacja Sciany domenowej po trzecim impulsie pola Hy dla pozostalych konfiguracji pola
magnetycznego. Dla (b) na obrazach zaznaczono (kolorem czerwonym) wynukleowna domene
magnetyczng dla kazdej konfiguracji pél magnetycznych. Kierunki i wartosci poszczegdlnych pol
zaznaczone na rysunku. Ponizej pokazane sa schematycznie zmiany orientacji namagnesowania
wzdluz bialej/czarnej linii przerywanej. Orientacja namagnesowania w Scianie domenowej ozna-
czona jest niebieska i pomaranczowa strzatka. Uklad wykazuje chiralnos¢ prawoskretna.

pokazuja wyniki XPS tworzy sie podczas procesu PO. Warto zwréci¢ uwage, ze w pracach
[159, 160], warstwy wytwarzane byly metoda ablacji laserowej.

Dla uktadu warstwowego Co 1 nm/Ni 1.5 nm, dodatkowo przeprowadzono pomiary
chiralnosci struktury domenowej w funkcji temperatury, w zakresie od 100 K do RT
(Rys. . Nie zauwazono wplywu na chiralno$¢ badanych uktadéw, co powigzano z obec-
noscia wlasciwosci antyferromagnetycznych NiO w tym zakresie temperatur. Doglebniejsza
analiza tego oddziatlywania, w szczegdlnosci okreslenie jego sity, wymaga rozszerzonych

badan np. z wykorzystaniem techniki BLS (ang. Brillouin Light Scattering).
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Rys. 6.24: Obrazy réznicowe PMOKE pojedynczej domeny magnetycznej dla roznych kombinacji
pola magnetycznego w plaszczyznie Hy oraz pola prostopadlego Hx dla uktadu Co 1 nm/Ni
1.5 nm w zakresie temperatur od RT do 100K, dla 7ox = 110 s po trzecim impulsie pola
Hx. Kolorem czerwonym zaznaczono pojedyncze domeny wynukleowane w polu Hyz. Kierunki i
wartosci poszczegdlnych pdl zaznaczone na rysunku.

6.2.4 Okreslenie zmian topografii warstw wywotanych utlenia-

niem plazmowym

W celu sprawdzenia jak proces PO wplywa na topografie powierzchni dwuwarstwy
Co/Ni, wykonano pomiary AFM dla dw6ch réznych prébek: Co 1.4 nm/Ni 2 nm oraz
Co 1.4 nm/Ni 3 nm. Badania te sa istotne, gdyz w wielu zastosowaniach wymaga sie,
aby powierzchnia warstwy byta gladka nawet po zakonczeniu procesu jej modyfikacji.
Topografie powierzchni w stanie po naniesieniu oraz po utlenieniu z réznym 7o, dla uktadu
Co 1.4 nm/Ni 2 nm pokazano na rysunku —d. W stanie po naniesieniu chropowatosé
powierzchni wyrazona jako $rednia kwadratowa odchylen wysokosci profilu (RMS) dla
uktadéw Co 1.4 nm/Ni 2 nm i Co 1.4 nm/Ni 3 nm wynosi odpowiednio 0.5 1 0.45 nm. W
obu warstwach wielko$¢ ziaren miesci sie w zakresie 30 - 50 nm. Wyniki te sg w dobrej
zgodnosci z danymi uzyskanymi dla uktadu warstwowego Co/Au/Co/Au osadzonego na
buforze Ti 4 nm/Au 60 nm, gdzie chropowato$¢ RMS wynosita 0.65 nm, przy rozmiarze
krystalitow rzedu 40 nm [50]. Stosujac osadzanie metoda rozpylania magnetronowego,
czesto obserwuje sie wzrost kolumnowy, w ktérym wielko$¢ ziaren rosnie wraz ze wzrostem
grubosci [161] warstwy buforowej. W przypadku grubych warstw buforowych (w poréwnaniu
do grubosci pozostatych warstw), warstwa ta bedzie miata dominujacy wptyw na wielkosé
ziaren i chropowatosé warstw Co/Ni. Biorac pod uwage, ze tego typu bufor osadzony
metoda napylania magnetronowego jest polikrystaliczny z silna tekstura (111) [50], mozna,
zalozy¢, ze warstwa Co/Ni jest réwniez polikrystaliczna z dobrze widocznymi ziarnami.
Poréwnujac obrazy AFM dla wszystkich probek przed i po procesie PO nie zaobserwowano
istotnych zmian w topografii powierzchni. Pomiary przeprowadzone dla wszystkich czaséw

utleniania pozwolity na wyznaczenie RMS chropowatosci i rozmiar ziaren, w funkeji 7ox
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Rys. 6.25: Wyniki AFM uzyskane dla uktadéw bufor/Co 1.4 nm/Ni 2 nm oraz bufor/Co 1.4
nm/Ni 3 nm: (a), (b), (¢), (d) topografia powierzchni uktadu bufor/Co 1.4 nm/Ni 2 nm dla
réznych czaséw utleniania, odpowiednio 7ox = 0 (stan po naniesieniu), 40, 110 i 220 s; (e)
chropowato$¢ warstw i (f) rozklad wielkosci ziaren w funkeji 7ox.

(Rys. [6.25p, f). Zaleznosci te wskazuja na jedynie niewielki wzrost chropowatosci, przy
zachowaniu niezmienionej wielkosci ziaren. Mozna zatem stwierdzi¢, ze proces PO nie

wplywa na topografie powierzchni, ktora pozostaje bardzo gtadka.

6.2.5 Analiza zmian wlasciwosci chemicznych

Analiza pomiaréw magnetycznych wskazywala na mozliwosé tworzenia sie antyferroma-
gnetycznej warstwy NiO. Aby to potwierdzi¢ przeprowadzono badania sktadu chemicznego
po procesie utleniania plazmowego wykorzystujac metode XPS. Technika ta pozwala
okresli¢ stan chemiczny tlenkéw, w szczegdlnosci na jakim stopniu utlenienia jest warstwa
Ni po procesie PO [162]. Widma uzyskane dla prébki w stanie po naniesieniu i procesie
PO przedstawiono na rysunku [6.26h. Na obu widmach widoczna jest obecnos$é Au, Co i Ni,
a takze $ladowe ilosci C i O (typowe zanieczyszczenia obserwowane w probkach podda-
nych dzialaniu powietrza). Warto zauwazy¢, ze intensywnosé sygnatu tlenu jest znacznie
wyzsza dla probki utlenionej. Sygnat Co jest niski, poniewaz pierwiastek ten znajduje si¢
pod warstwa Ni/NiO, a energia kinetyczna fotoelektronéw Co 2p jest stosunkowo niska

(okolo 820 eV). W efekcie emisja tych fotoelektronéw, bez straty energii, silnie maleje
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Rys. 6.26: Widma XPS (a) i szczegétowe Ni 2ps/9 (b), (c) zarejestrowane dla naniesione;
warstwy Ti 4 nm/Au 60 nm/Co 1 nm/Ni 2 nm oraz warstwy poddanej utlenianiu plazmowemu
Tox = 220 s.

wraz ze wzrostem odlegtosci od powierzchni warstwy. Ponadto, sygnal Co 2p naktada si¢
na piki pochodzace od elektronéw Augera dla Ni (przejécie LMM). Inaczej jest dla Au,
ktére znajduje si¢ ponizej warstw Ni/NiO i Co, wysoka energia kinetyczna fotoelektronéw
Au 4f pozwalata na ich ucieczke z probki i detekcje stosunkowo intensywnego sygnatu.
Sygnat ten (pik Au 4f75) postuzyt do kalibracji energii wigzania (BE). Z badain AFM
wiadomo, ze warstwa wierzchnia probki ma ziarnista strukture. Zatozono wiec, ze réwniez
warstwa buforowa Au ma strukture polikrystaliczna z nanometrycznymi ziarnami [50],
i charakteryzuje si¢ typowa dla nanoczastek Au 4f7,, wartoécia BE = 84.3 eV [163] [164].
W rzeczywistosci tylko przy takim zatozeniu skalibrowane widma wykazywaty wlasciwe
wartosci BE dla takich pikow jak O 1s czy C 1s.

Réznice w stanie chemicznym Ni w warstwie po naniesieniu i po procesie PO okreslono
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na podstawie analizy sygnatéw XPS Ni 2ps3 /5. Wyniki przedstawiono odpowiednio na rysun-
kach [6.26p, c. Obie linie wykazuja ztozone ksztalty, wskazujace na obecnosé utlenionego Ni.
Widmo otrzymane dla warstwy po naniesieniu (Rys. [6.26b) mozna byto dobrze dopasowaé
wykorzystujac osiem sktadowych widma odpowiadajacych metalicznemu Ni (sktadowa
dominujaca skupiona przy 852.6 eV oraz charakterystyczne piki satelitarne przy 856.3
i 858.6 ¢V), Ni w stopniu utlenienia Ni** (piki potozone przy 853.7,854.5,856.1,861.3 ¢V)
oraz chemisorbowanym grupom OH (864.0 €V). Wierzchnia warstwa prébki w stanie po na-
niesieniu nie byta chroniona przez warstwe przykrywajaca, dlatego ekspozycja na dziatanie
powietrza prowadzi do utworzenia powierzchniowej warstwy NiO oraz obecnosci grup OH
[165], 166, [167]. Pozycje sktadowych oraz wartosci szerokosci potéwkowej (ang. Full Width
at Half Mazimum, FWHM) zestawione w tabeli[6.1] zostaly zaczerpniete z [168, [169]. Wiek-
szos¢ pikow zostata ustalona doktadnie w pozycjach literaturowych i z podang wartoscia
FWHM (z wyjatkiem pikéw potozonych przy BE réwnym: 852.6,856.1,861.3 i 864.0 €V,
ktérych szerokosé byta dopasowywana). Ponadto, na podstawie pracy [168], ustalono stata
relacje stosunku intensywnosci pomiedzy sktadowymi, ktérych BE wynosi: 852.6, 856.3
i 858.6 eV. Zastosowanie tej procedury pozwolito na uzyskanie niewielkiej wartosci re-
zydualnego odchylenia standardowego (STD) na poziomie 1.5, ktéra oczekiwana jest na
podstawie liniowego dopasowania tta, dlatego nie rozwazano obecnosci Ni w stanie N3+,
Proporcja pomiedzy intensywnoscia pikéw Nipe: a Ni2T wynosita ok. 36%:64%. Wynik ten

potwierdza obecnosé cienkiej warstwy NiO [I71) [I72] na powierzchni metalicznego Ni.

Dla warstw Co/Ni poddanych procesowi PO zaobserwowano znaczace zmiany w widmie
XPS. Zmienit si¢ ksztalt linii Ni 2p3 /5 (Rys. . Widmo nadal mozna byto dopasowac przy
uzyciu tych samych sktadnikéw, co w przypadku warstwy po naniesieniu (z wyjatkiem piku
zwiazanego z grupami OH), jednak proporcje pomiedzy Niye a Ni2* byly drastycznie rézne
(6.6%:93.4%). To wskazuje, ze praktycznie cala warstwa Ni ulegla utlenianiu tworzac faze
NiO. Jest to zgodne z wynikami PMOKE, z ktérych wynika (Rozdziat , ze proces PO
z Tox = 220 s prowadzi do utlenienia 2 nm Ni, a antyferromagnetyczna faza NiO daje wktad
do oddziatywania EB faworyzujac PMA. Biorgc pod uwage ten wniosek oraz uzyskanie
wysokiej jakosci dopasowania (niska wartos¢ STD) mozna sadzié, ze w badanych warstwach
nie wystepuje Ni w stopniu utlenienia Ni** (cho¢ nie mozna tego w pelni wykluczy¢, gdyz

charakterystyczne piki Ni*™ pokrywaja sie z pikami Niye i Ni2t [173] [174]).

Z pomiaréow XPS wiadomo, ze PO redukuje grubos¢ metalicznego Ni i prowadzi do two-

rzenia sie warstwy NiO. Natomiast pomiary magnetooptyczne wykazaty, ze w przypadku
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Tab. 6.1: Wartosci energii wiazania (BE) oraz szerokosé¢ potéwkowa (FWHM) réznych
sktadowych Nipe; 1 Ni*t uzytych do dopasowania widm Ni 2p; /5 otrzymanych dla warstwy
w stanie po naniesieniu Ti 4 nm/Au 60 nm/Co 1 nm/Ni 2 nm oraz warstwy poddanej
utlenianiu plazmowemu.

probka w stanie
po naniesieniu préobka po utlenianiu
BE (eV) | FWHM | BE (eV) | FWHM
Pik gtéwny Nipet 852.6 1.47 852.6 1.99
pik satelitarny Ni** [169] 853.7 1.50 853.7 1.50
pik satelitarny Ni** [162] 854.5 1.50 854.5 1.50
pik satelitarny Ni** [169] - - 855.4 1.50
Pik gléwny NiZ* 856.1 3.22 856.1 2.88
pik satelitarny shake-up Nipe [169] | 856.3 2.50 856.3 2.50
pik satelitarny shake-up Nipe [169)] 858.6 2.50 858.6 2.50
pik satelitarny Ni** [170] 861.3 3.24 861.3 4.74
pik NiOH [175] 864.0 2.37 - -

O/NI(TOX)

(Rys. |6.14h) jest zwiazana gtéwnie z redukcja grubosci warstwy Ni i Co. W przypadku

warstw Co/Ni z tx; = 1 nm, utlenieniu ulega réwniez Co, dlatego zaleznosé Hg

grubszych warstw Ni, wktad do PMA rosnie wraz z czasem utleniania, nawet w zakresie, w
ktérym grubosé nieutlenionego Ni pozostaje niezmieniona (Rys. [6.10p, ¢). Mozna zatem sa-
dzi¢, ze gtownym zrédtem PMA jest w tym przypadku obecno$é stechiometrycznej warstwy
NiO, ktéra jak pokazaly pomiary XPS, tworzy si¢ po dtuzszych czasach utleniania. Jako, ze
do wytworzenia takiej warstwy niezbedna jest odpowiednia ilo$é¢ tlenu, jej formowanie jest
bezposrednio skorelowane z czasem utleniania. Ten scenariusz mogtby ttumaczy¢ zaleznosé
HEO/ Ni(TOX), ktéra ma tendencje do nasycenia dla tx; = 2 1 3 nm po dtuzszym utlenianiu
(Rys. [6.11b, ¢). Tym samym, mozna rozwaza¢ zrédta PMA dla zakresu ty;, w ktérym
cze$¢ warstwy Ni pozostaje nieutleniona i jest w kontakcie z antyferromagnetycznym NiO.
Pierwszym z nich moze by¢ ortogonalne sprzezenie pomiedzy w pelni skompensowanymi
spinami AF i F [46]. Teoria przewiduje, ze ten rodzaj sprzezenia moze by¢ zrédtem jed-
noosiowej anizotropii magnetycznej, co zostalo potwierdzone eksperymentalnie zaréwno
dla warstw ferromagnetycznych z anizotropia prostopadta jak i w ptaszczyznie warstwy
[146, 150]. W tych przypadkach spiny w warstwie AF zorientowane byty w ptaszczyznie
uktadu. Pokazano réwniez, ze prostopadle zorientowane nieprzyszpilone momenty magne-
tyczne warstwy AF zlokalizowane na interfejsie AF/F réwniez indukuja PMA [145]. Nie

mozna wiec wykluczy¢, ze oba efekty wystepuja jednoczeénie, gdyz ortogonalne sprze-
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zenie pomiedzy AFO i F z PMA, bylo obserwowane [146], [176], wykazujac jednocze$nie
niewielka ilo$é nieprzyszpilonych prostopadtych momentéw AF [I76]. To sugeruje, ze
przyszpilone momenty magnetyczne w warstwie AF nie sa konieczne do wyidukowania
PMA, co mogto mie¢ miejsce w przypadku warstw Co/Ni wykazujacych po utlenieniu
Hgp = 0. Formowanie si¢ warstwy NiO moze wprowadzaé¢ naprezenia, ktore moga by¢
dodatkowym zrédtem anizotropii magnetycznej. Z uwagi na silniejszy wzrost anizotropii
zaobserwowany dla cienszej warstwy Co/Ni, przyjeto, ze PMA indukowane jest raczej
przez efekty powierzchniowe, anizeli przez wktad objetosciowy zwigzany z anizotropia

magnetokrystaliczng.

6.3 Lokalne utlenianie warstw

Lokalng modyfikacje wtadciwoéci magnetycznych przeprowadzono dla warstwy Co
1.4 nm/klin Ni 0 - 3 nm z 7ox = 110 s, w celu wykazania, ze ta metoda moze by¢
wykorzystana do strukturyzacji magnetycznej pozwalajacej tworzy¢ heterostruktury 2D,
w ktérych wlasciwosci magnetyczne w obszarach modyfikowanych przez PO (kwadraty) sa
inne, niz w obszarach chronionych przed utlenianiem (matryca).

Do tego typu modyfikacji wykorzystano maske wykonana z fotorezystu. W tym celu
konieczne byto dobranie odpowiedniego rodzaju rezystu, ktéry bytby odporny na utlenianie
plazmowe. Karta katalogowa wykorzystywanego rezystu (AP-3510) wskazywala, ze jest on
odporny na trawienie plazmowe, a szybko$¢ trawienia dla czystego tlenu wynosi 165 nm/min
[T77]. W prowadzonych eksperymentach uzywano mieszaniny azotu i tlenu (z zawartoscia
tlenu: 36%), dlatego spodziewano sig, ze ta szybkosé bedzie okoto 3 razy mniejsza. Aby
to zweryfikowaé przygotowano rezyst, ktory poddany byt procesowi PO w szerokim
zakresie Tox. Po kazdym etapie procesu PO mierzona byta jego grubo$¢ z wykorzystaniem
profilometru kontaktowego. Uzyskane wyniki zaprezentowano na rysunku [6.27 Wyznaczono
z nich szybkos¢ trawienia, ktéra wynosi 54 nm/min, co zapewnia dostatecznie szerokie
okno czasowe dla procesu lokalnego utleniania przez maske wykonana z fotorezystu. Aby
mie¢ pewnosé, ze rezyst catkowicie zabezpiecza wybrane obszary probki Co/Ni przed
utlenianiem, natozono warstwe fotorezystu o grubosci 520 nm.

Na dwuwarstwach Co/Ni pokrytych rezystem przeprowadzono proces fotolitografii, aby
wytworzy¢ dwa odrebne obszary (Rys. . Pierwszy z nich sktadat si¢ z periodycznych

sieci kwadratow o boku a = 25 um, przy czym srodki sasiednich kwadratow oddzielone
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Rys. 6.27: Redukcja gruboéci warstwy rezystu wraz ze shupkami bledéw w funkcji czasu
utleniania (70x). Szybko$¢ trawienia oszacowano na 54 nm/min.
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Rys. 6.28: Schemat procesu strukturyzacji magnetycznej ukladu warstwowego z Co/Ni (a)
obejmujacego fotolitografie (b) oraz proces PO (c). Stan koricowy prébki pokazano na panelu
(d). Na panelu (e) przedstawiono projekt maski z uwzglednieniem istotnych informacji.

byly od siebie o 50 pm. Drugi obszar obejmowal powierzchnie z catkowicie usunietym
rezystem, stanowigc referencyjny obszar pokazujacy zmiany wladciwosci magnetycznych dla
jednorodnego utleniania plazmowego (to pozwolito poréwnaé¢ wyniki uzyskane w rozdziale
i sprawdzi¢ powtarzalno$¢ procesu PO). Oba obszary obejmuja 18 mm prébki

(warstwa klinowa rozpoczyna sie od 2 mm prébki) i maja szeroko$¢ 2 mm. Te wymiary
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umozliwiaja pomiary petli histerezy przy uzyciu magnetometru PMOKE, tak aby plamka
Swiatta z lasera byla zlokalizowana w okreslonym obszarze. Petle histerezy PMOKE byty
mierzone wzdtuz gradientu ty; probki klinowej dla trzech obszaréw (obszar jednorodnie
utleniony, obszar z lokalnym utlenieniem, obszar chroniony przez rezyst) (Rys. [6.29).

Wszystkie pomiary wykonywane byty po usunieciu warstwy rezystu.
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Rys. 6.29: Znormalizowane (¢/¢s) petle histerezy PMOKE dla uktadu bufor/Co 1.4 nm/Ni-ty;
klin 0 - 3 nm (a) ¢txi = 0.35 nm, (b) tn; = 0.84 nm, (¢) ¢txi = 1.4 nm, (d) tn; = 1.82 nm.
Kolory histerez oznaczaja stany prébki: czarny (matryca) - probka w stanie po naniesieniu;
czerwony (obszar jednolicie utleniony) - prébka po utlenieniu plazmowym z 705 = 110 s; niebieski
(obszar strukturyzowany) - matryca chroniona przez fotorezyst zachowujaca swéj stan pierwotny,
kwadraty poddane utlenianiu. Na rysunku (b) zaznaczono pole koercji Hc oraz pole koercji
pochodzace od kwadratéw Héq. Wstawka w (c) przedstawia petle histerezy LMOKE dla tn; =
1.4 nm dla obszaréw chronionych. Liczby w kétkach odpowiadaja konkretnym zakresom ty; na

rys. @

Poréwnujac wyniki dla tych obszaréw mozna zauwazy¢ (Rys. [6.29)), Ze petla histerezy
dla obszaru po strukturyzacji jest w przyblizeniu superpozycja petli dla matrycy (obszar
chroniony) i obszaru jednolicie utlenionego, przy czym wktad od obszaréw lokalnie mody-

fikowanych jest trzykrotnie mniejszy niz chronionych przez rezyst. Proporcja ta wynika
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ze wzoru maski, gdyz powierzchnia matrycy jest trzykrotnie wigksza od sumarycznej
powierzchni kwadratéw. Oznacza to, ze obszary potozone pod rezystem sa dobrze chro-
nione przed utlenianiem i tylko niezabezpieczona czes¢ probki zmienia wtadciwosci w taki
sam sposob, jak w przypadku jednolitego obszaru utleniania. To pozwala na niezalezng
kontrole wlasciwosci magnetycznych kwadratéw (wlasciwosci zaleza odpowiednio od 7oy
i tni) 1 matrycy (wlasciwosci sa zdeterminowane stanem przed utlenieniem i wynikaja
z doboru grubosci ty;). Warto zauwazy¢, ze wlasciwoséci kwadratéow i matrycy moga by¢
rowniez kontrolowane gruboscig warstwy Co, co zostalo pokazane w rozdziale [6.2.2] na
rysunku [6.7] stwarzajac mozliwo$é szerszej kontroli wlasciwo$ci magnetycznych matrycy

1 kwadratow.

Ze zmierzonych petli histerezy PMOKE wyznaczono podstawowe parametry magne-
tyczne, tj. ¢r, ¢s, Hc dla warstwy bufor/Co 1.4 nm/Ni-ty; (klin 0-3 nm) w trzech oma-
wianych réznych obszarach (Rys. [6.30)).

Dla dwuwarstwy Co/Ni chronionej przez rezyst, widaé¢ trzy wyrazne zakresy tn; z 16z-
nymi wtasciwo$ciami magnetycznymi, ktére sag w dobrej zgodnosci z danymi przedsta-
wionymi w rozdziale [6.2.2] Dla matych grubosci (txi < 0.25 nm) dwuwarstwa Co/Ni nie
wykazuje wladciwosci ferromagnetycznych. Wraz ze wzrostem grubosci Ni pojawia sie PMA
az do tn; = 1.2 nm. Powyzej tej grubosci obserwuje sie obszar reorientacji spinowej z PMA
do EPA. Dla wiekszych ty;, namagnesowanie lezy w ptaszczyznie probki. To pokazuje
dobrg powtarzalno$é¢ procesu nanoszenia oraz to, ze zastosowana technologia nanoszenia
rezystu oraz strukturyzacji z wykorzystaniem PO nie wptywa na wtasciwosci tych obszarow
uktadu warstwowego, ktére sa chronione przez rezyst. Wymienione powyzej zakresy ty;
sg réwniez obecne dla jednorodnie utlenionego obszaru z 7o, = 110 s. Wystepuja one
jednak przy wiekszych grubosciach warstw Ni, co jest zgodne z wynikami przedstawionymi
w rozdziale [6.2.2]

Obserwowanym zmianom anizotropii towarzyszy réwniez przesuniecie maksymalnej
wartosci He z tni = 0.5 do 0.77 nm (Rys. [6.30b). Zmiany te nie sa widoczne dla obszaru
po strukturyzacji. Wida¢ to wyraznie na rysunku [6.29b, gdzie matryca i kwadraty wy-
kazuja PMA. W tym przypadku wartosé¢ He (wartosé pola magnetycznego, przy ktérym
sygnal PMOKE réwna sie 0) obszaru strukturyzowanego odpowiada wartosci dla matrycy
(He = HE*™). Jednak powyzej txi = 1.2 nm nastepuje reorientacja spindw, a sygnal
PMOKE zwiazany z przemagnesowaniem matrycy silnie maleje dla stabych pdl magne-

tycznych (Rys. [6.31). Zatem dla ty; > 1.2 nm zmiany H¢ dla obszaru po strukturyzacji
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Rys. 6.30: Zmiany wlasciwosci magnetycznych wyznaczone z petli histerezy PMOKE zarejestro-
wane dla trzech réznych obszaréw: prébki przed PO, po jednorodnym PO, po lokalnym PO: (a)
stosunek remanencji do nasycenia (¢r/¢s) sygnalu PMOKE w funkcji grubosci Ni (¢ni). Numery
poszczegdlnych obszardéw tyn; odpowiadajg réznym stanom magnetycznym matrycy i kwadratow,
odpowiednio: 1) PMA i stan nieferromagnetyczny; 2) PMA i PMA, oba z réznym polem koercji;
3) EPA i PMA; 4) EPA i EPA 7z réznymi polami nasycenia; (b) pole koercji (Hc) w funkcji
grubosci podwarstwy Ni (£x;).

odzwierciedlajg zmiany pol koercji kwadratow.

Aby sprawdzi¢ te interpretacje, z petli histerezy zmierzonych w obszarach po struktury-
zacji wyznaczono pole koercji kwadratow H(' oraz ¢r/¢s tylko dla kwadratéw znajdujacych
sie w matrycy. Dla obszaru w zakresie ty; (obszar II na Rys. , w ktorym matryca i kwa-
draty wykazuja PMA (patrz Rys. [6.29b) oba parametry mozna wyznaczy¢ bezposrednio
z petli histerezy. Dla wigkszych tx; (obszar III i IV na Rys. 6.30) matryca charakteryzuje
sie anizotropig w ptaszczyznie warstwy, dlatego sygnal PMOKE odpowiadajacy przema-
gnesowaniu matrycy mozna odja¢ od petli histerezy obszaru strukturyzowanego, uzyskujac
petle histerezy charakterystyczne dla kwadratéw (Rys. . W ten sposdéb wyznaczono

wartosci H¢Y oraz ¢r/¢s odpowiadajace kwadratom dla obszaréw II oraz III (zielone

punkty na Rys. [6.30]).

Uzyskane wyniki wskazuja na doskonatly zgodno$é pomiedzy wlasciwo$ciami magne-
tycznymi uktadu po jednorodnym utlenianiu, a wtasciwo$ciami obszaréw nie chronionych
podczas lokalnej modyfikacji. To kolejny raz potwierdza, ze rezyst zostal odpowiednio
dobrany i chroni probke przed dziataniem tlenu, a modyfikacji ulega tylko niezabezpieczona

czesé probki, ktorej wlasciwoscei zmieniajg sie w taki sam sposéb jak obszaru jednorodnie
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Rys. 6.31: Petla histerezy PMOKE dla warstwy bufor/Co 1.4 nm/ klin Ni-¢y; 0 - 3 nm a) txj
= 1.19 nm, b) tx; = 1.26 nm.
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Rys. 6.32: Reprezentatywne znormalizowane petle histerezy PMOKE dla ukladu bufor/Co 1.4
nm/ klin Ni-tn; 0 - 3 nm, dla ¢x; = 1.4 nm: a) obszar po strukturyzacji (matryca i kwadraty); b)
kwadraty, wyodrebnione z a) poprzez odjecie sygnalu odpowiadajacego matrycy; ¢) matryca,
uzyskana poprzez odjecie b) od a).

utlenionego.
Wyniki prezentowane na Rys. i b wskazuja, ze odpowiedni dobdr ty; pozwala

uzyskaé struktury 2D z czterema réznymi stanami magnetycznymi:

I) kwadraty wykazujace nieferromagnetyczne wlasciwosci umieszczone w matrycy PMA
IT) kwadraty i matryca maja PMA o znaczaco réznych polach koercji,
IIT) kwadraty maja PMA i sa umieszczone w matrycy z anizotropia w plaszczyznie,

IV) zaréwno kwadraty jak i matryca wykazuja anizotropie w plaszczyznie z réznymi

polami nasycenia.
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Rys. 6.33: Strukturyzacja magnetyczna poprzez utlenianie plazmowe ukltadu warstwowego
bufor /Co 1.4 nm/ klin Ni-ty; 0 - 5 nm: a), b), ¢) ewolucja struktury domen magnetycznych
matrycy i kwadratéw po utlenianiu plazmowym z 1ox = 110 s, odpowiednio dla tx; = 0.35
nm; 0.84 nm i 1.4 nm. ¢) obrazy PMOKE domen magnetycznych dla kwadratéw i LMOKE dla
matrycy. Liczby opisuja rézne stany magnetyczne matrycy i obszaréw modyfikowanych, zgodnie
Z TyS. Schematyczny obraz stanéw magnetycznych odpowiednio dla matrycy (niebieski)
i kwadratow (czerwony): d) stan nieferromagnetyczny i PMA; e) PMA i PMA; f) EPA i PMA
(dwie strzalki w przeciwnym kierunku (matryca) opisuja mozliwe konfiguracje pozycji spinu w
warstwie). Pomaranczowe strzatki wskazuja obrazy, do ktérych odnosza si¢ diagramy.

Badania struktury domenowej dla stanéw I-I1I przeprowadzono przy uzyciu mikroskopu
MOKE w konfiguracji podtuznej i polarnej (Rys. . Wykazaty one, ze w okreslonym
polu magnetycznym wickszy rozmiar domen obserwowany jest w obszarach poddanych
lokalnej modyfikacji, anizeli w obszarach chronionymi przed utlenianiem (Rys. [6.34h),
co $wiadczy o réznicach w polach H¢ tych obszaréw (Rys. ) W stanie I przema-
gnesowanie zachodzi tylko w obrebie matrycy, gdyz kwadraty nie wykazuja wtasciwosci
ferromagnetycznych (Rys. , d). Wynika to z prawie catkowitego utlenienia zaréwno
Co jak i Ni, poniewaz Ni jest zbyt cienki, aby chroni¢ warstwe Co przed utlenieniem.
W przypadku nieco grubszych warstw Ni (0.6 < ¢x; < 1.1 nm), PO wzmacnia PMA, co
powoduje, ze pole koercji w kwadratach ro$nie i jest wyzsze niz w matrycy (HZrx).
W konsekwencji proces przemagnesowania rozpoczyna sie od obszarow matrycy, a dla
wyzszych pol nastepuje przemagnesowanie kwadratéw. (Rys. [6.33p). Pozwala to na two-
rzenie sztucznych domen magnetycznych (Rys. ) w zakresie pola magnetycznego

HEawix < H < HEL Nalezy zauwazy¢, ze zakres ten moze by¢ szerszy dla dtuzszych czaséw
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Rys. 6.34: a) Struktura domenowa strukturyzowanego uktadu warstwowego Co 1/Ni 2 po utle-
nianiu plazmowym (7ox = 220 s) wraz z zaznaczonymi obszarami wyznaczajacymi powierzchnie
matrycy, kwadratu oraz matrycy i kwadratu; b) petle histerez z mikroskopu MOKE dla obszaréw
zaznaczonych na a).

utleniania, poniewaz wklad do PMA wzrasta wraz z czasem utleniania.

Powyzej tni = 1.25 nm, PO pozwala zmieni¢ anizotropi¢ z EPA na PMA. Dzieki temu
w tym zakresie ty; kwadraty wykazuja PMA, podczas gdy namagnesowanie w matrycy lezy
w plaszczyznie probki (badania wykonywano na prébee klinowej, dlatego trudno jest odréz-
ni¢ anizotropie easy-plane i in-plane), jednak biorac pod uwage wezesniejsze wyniki badan
mozna zaltozy¢, ze warstwa ma anizotropiec EPA. Sygnal PMOKE jest znacznie silniejszy
od sygnatu LMOKE, dlatego obserwuje si¢ znacznie lepszy kontrast magnetooptyczny w
kwadratach. Aby potwierdzi¢, ze namagnesowanie w matrycy lezy w plaszczyznie warstwy,
zmierzono strukture domenowa (Rys. [6.33) oraz petle histerezy (wstawka na Rys. [6.29¢)
metoda LMOKE (rejestracja sygnatu od sktadowej namagnesowania w ptaszczyznie probki)
z czutoscig na sktadowa podtuzng. Pomimo, iz kontrast w tym obszarze jest znaczaco
stabszy niz w obszarach z PMA, wida¢ wyrazne domeny magnetyczne, ktére pojawiaja
sie w polach rzedu 30 Oe. W tych obszarach zmierzono réwniez petle histerezy, ktora

potwierdza, ze namagnesowane lezy w plaszczyznie warstwy (wstawka na Rys. ).

Prezentowane wyniki pokazuja, ze wtasciwosci magnetyczne kwadratéw moga byé
zmodyfikowane w taki sposob, aby ich wtasciwosci magnetyczne znaczaco réznity sie od
tych jakie wykazuje matryca. Dlatego opisana metoda moze by¢ bardzo atrakcyjna do
zastosowan, ktore wymagaja silnego kontrastu pomiedzy wtasciwosciami magnetycznymi
obszaréw zmodyfikowanych oraz matrycy. Dobrym przyktadem takich zastosowan, moga

by¢ krysztaly magnoniczne, ktére sa zbudowane z materialéw magnetycznych z periodycz-



100 Rozdzial 6. Wyniki badan

nie zmieniajacymi sie wtasciwosciami. Te okresowe zmiany parametréw magnetycznych
pozwalaja kontrolowaé¢ propagacje fal spinowych poprzez obecnosé¢ pasm dozwolonych
i wzbronionych. Jako, ze dwuwarstwa Co/Ni ma stosunkowo niskie ttumienie [3], 5] umozli-
wiajace efektywna propagacje fal spinowych [132], zaproponowana metoda modyfikacji
wlasciwosci magnetycznych moze by¢ wykorzystana do sterowania magnonows struktura
pasmowg, [178, [179].

Innym zastosowaniem strukturyzowanych w procesie PO warstw Co/Ni moze byé¢
transport kulek (najczedciej super- lub paramagnetcznych) z wykorzystaniem procesu
magnetoforezy. W tym przypadku strukturyzowana warstwa stanowi platforme generujaca
modulowane w przestrzeni pole magnetyczne, ktore przy udziale zmiennego w czasie
zewnetrznego pola magnetycznego umozliwia kontrolowany ruch kulek [I80, 18T 182 [183].
To oznacza, ze taka struktura magnetyczna powinna by¢ stabilna i nie zmienia¢ si¢ pod
wplywem dziatania zmiennego pola magnetycznego. W przypadku strukturyzacji topolo-
gicznej (bez zmian topografii probki) warstw z PMA wartosci pdl koercji sasiadujacych
ze soba obszaréw powinny by¢ znaczaco rézne i wykazywaé mozliwie jak najwicksze
wartos$ci. Spelnienie tych warunkéow umozliwia generacje sztucznej sieci domen, ktére
beda stabilne w zmiennym zewnetrznie polu magnetycznym, a powstajace w poblizu
Scian domenowych silne pola rozproszone sg wystarczajace do realizacji transportu ku-
lek. Najnowsze wyniki badan pokazuja, ze w wielowarstwach Au/Co strukturyzowanych
bombardowaniem jonowym zrealizowano kontrolowany transport czastek magnetycznych
[180, I81]. W tych warstwach pole koercji wynosito 300 Oe i 80 Oe dla dw6ch réznych
obszaréw [I84]. Te niewielkie wartosci p6l koercji powoduja ograniczenia w stosowaniu
wigkszych zmiennych pél magnetycznych, ktore mogltyby zniszczy¢ strukture domenowa.
W przypadku strukturyzowanych w procesie PO uktadéw Co/Ni wartosci pél koercji moga
by¢ znacznie wyzsze i dopasowywane w stosunkowo duzych zakresach.

Biorac pod uwage fakt, ze utlenianie plazmowe jest technikg tatwg w uzyciu, tanig
i powszechnie stosowang w przemysle, moze stanowié¢ atrakcyjnag i konkurencyjng wzgledem
innych metod technike strukturyzacji magnetycznej, istotnym jest przy tym to, ze utlenianie

plazmowe nie wprowadza silnych modyfikacji topografii powierzchni.



Podsumowanie

W ramach rozprawy doktorskiej zbadano wptyw procesu utleniania plazmowego na
strukture, wlasciwoséci chemiczne i magnetyczne dwuwarstw Co/Ni o réznych grubo-
Sciach subwarstw. Pokazano, ze w wyniku tego procesu nastepuje redukcja grubosci Ni
i tworzenie sie stechiometrycznej warstwy NiO, co zostalo potwierdzone w pomiarach
magnetooptycznych oraz XPS. Co wazne, proces utleniania plazmowego nie wplywa
znaczaco na chropowatos¢ powierzchni i wielkos¢ ziaren. Wykazano, ze oddziatywanie
typu exchange bias pomiedzy antyferromagnetyczna warstwa NiO i dwuwarstwa Co/Ni
przyczynia sie do wzmocnienia anizotropii powierzchniowej, ktora faworyzuje prostopadte
ustawienie namagnesowania dwuwarstwy Co/Ni. Tym samym pokazano, ze wlasciwosci
magnetyczne, a w szczegdlnosdci anizotropia magnetyczna, mogg by¢ kontrolowane poprzez
odpowiedni dobér grubosci subwarstw Co i Ni, jak rowniez czas utleniania plazmowego.
Wykazano ponadto, ze w utlenionych plazmowo warstwach Co/Ni wystepuje oddziaty-
wanie Dzyaloshinskiego-Moriyi faworyzujace prawoskretng chiralnosé, ktora nie zmienia
sie w zakresie temperatury 77 K < T < 300 K. Wystepowanie tej chiralnosci powiazano
z obecnoscig warstwy NiO.

Na podstawie uzyskanych wynikow zaproponowano metode¢ strukturyzacji magnetycz-
nej wykorzystujacag maske wykonang z odpowiednio dobranego fotorezystu. Taka maska
pozwolita na lokalng modyfikacje dwuwarstwy Co/Ni i wytwarzanie struktur 2D z r6znymi
kombinacjami wtasciwo$ci magnetycznych w obszarach zmodyfikowanych utlenianiem
plazmowym oraz w obszarach chronionych przed utlenianiem. Biorac pod uwage, ze proces
utleniania plazmowego jest szybki i stosowany w przemysle, zaproponowana metoda moze
stanowi¢ alternatywna technike do stosowanych obecnie metod strukturyzacji magnetycz-

nej.
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