|

AGH

AKADEMIA GORNICZO-HUTNICZA IM. STANISEAWA STASZICA W KRAKOWIE

DZIEDZINA nauk scistych i przyrodniczych

DYSCYPLINA nauki fizyczne

ROZPRAWA DOKTORSKA

Badanie efektu bliskosci magnetycznej w epitaksjalnych
uktadach cienkowarstwowych z antyferromagnetykiem

Autor: Marcin Szpytma
Promotor rozprawy: dr hab. Anna Koziot-Rachwat

Praca wykonana: Akademia Gdrniczo-Hutnicza im. Stanistawa Staszica
w Krakowie, Wydziat Fizyki i Informatyki Stosowanej

Krakow, 2024






Oswiadczenie autora rozprawy:

Oswiadczam, $wiadomy odpowiedzialno$ci karnej za poswiadczenie nieprawdy, Ze niniejsza
prace doktorska wykonatem osobiscie i samodzielnie, oraz ze nie korzystatem ze zrodet

innych niz wymienione w pracy.

data, podpis autora rozprawy

Oswiadczenie promotora rozprawy:

Niniejsza rozprawa jest gotowa do oceny przez recenzentow.

data, podpis promotora rozprawy






Pragne podzigkowa¢ mojej Promotor dr hab. Annie
Koziol-Rachwal za przekazang wiedze, zyczliwos¢, cenne uwagi oraz
sugestie, ktore ugruntowaly ostateczny ksztalt tej rozprawy, jak
rowniez okazane zaangazowanie i pomoc, ktore towarzyszyly mi przez
lata opieki naukowej.

Prof. dr hab. Tomaszowi Slezak oraz dr hab. Michatowi Slezak
serdecznie dzigkuje za merytoryczne wsparcie oraz dzielenie sie
wieloletnim doswiadczeniem i wiedzq.

Szczegolne  podziekowania  skladam — rowniez — wszystkim
wspotpracownikom z Laboratorium Nanostruktur Powierzchniowych,
a w szczegolnosci dr inz. Weronice Janus, dr inz. Piotrowi Drozdz
oraz mgr. inz. Hashimowi Nayyef za pomoc w realizacji badan oraz
inspirujgce dyskusje naukowe.

Dzigkuje rowniez dr Marcinowi Zajgc za pomoc w trakcie
pomiaréw XAS. Dr Dorocie Wilgockiej-Slezak, dr Annie Mandziak,
prof. dr Andrei Locatelli, dr Tevfikowi O. Mentes oraz dr Mateo
Jugovac dzigkuje za wsparcie w realizacji pomiarow X-PEEM.

W szczegolny sposob pragne podziekowaé rodzicom oraz mojej
zonie Patrycji za cierpliwos¢ i nieograniczone wsparcie.

Niniejsza praca powstala w ramach projektu finansowanego przez Narodowe Centrum Nauki Grant Nr.
2020/38/E/ST3/00086 oraz w ramach grantu Ministerstwa Nauki i Szkolnictwa Wyzszego: ,,Inicjatywa
Doskonatosci — Uczelnia Badawcza” AGH.

European
Funds
Smart Growth

Republic ‘ ’ Foundation for :
_ of Poland F N P European Regional

European Union

Polish Science Development Fund






Streszczenie

Celem niniejszej pracy bylo zbadanie wpltywu efektu blisko$ci magnetycznej na
wlasciwosci magnetyczne epitaksjalnych uktadow cienkowarstwowych
z antyferromagnetykiem.

W pracy przedstawiony zostal wplyw oddziatywania warstwy AFM; o wyzszej
temperaturze Néela (CoO lub NiO) na warstwe AFM» o nizszej temperaturze uporzadkowania
(FeO). Wykorzystujac metode spektroskopii Mossbauera wykazano, ze w uktadzie
MgO/FeO/CoO/MgO(001) bliskos¢ magnetyczna CoO powoduje wzrost temperatury
uporzadkowania wustytu. Za pomoca metody MOKE udowodniono, ze w ukladzie
Fe/FeO/CoO(NiO) obecno$¢ dolnej warstwy antyferromagnetycznej wptywa na wzmocnienia
oddziatywania exchange bias na gérnej miedzywierzchni Fe/FeO. Dodatkowo zaprezentowano
wptyw efektu bliskosci magnetycznej warstwy CoO(NiO) na temperatur¢ blokowania
w trojwarstwie Fe/FeO/CoO(NiO).

Systematyczne  pomiary  XAS  przeprowadzone dla  Co/NiO/Fe/W(110)
z wykorzystaniem efektow liniowego oraz kotowego magnetycznego dichroizmu
promieniowania X pozwolity na charakteryzacj¢ witasciwosci magnetycznych podwarstw
w uktadzie. Pokazano, ze oddziatywanie wymienne na interfejsach Co/NiO oraz NiO/Fe jest
odpowiedzialne za przeniesienie wlasciwosci magnetycznych dolnej warstwy Fe do gornej
warstwy Co poprzez antyferromagnetyczng warstwe NiO. Za pomocg rentgenowskiej
mikroskopii fotoelektronow PEEM udowodniono, ze struktura domenowa warstw Fe
w uktadzie Co/NiO/Fe jest powielona nie tylko przez warstwe NiO, ale rOwniez przez gorng
warstwe Co.

Wykorzystujac magneto-optyczng mikroskopi¢ Kerra oraz Voigta scharakteryzowane
zostaly wtasciwosci magnetyczne cienkich warstw CoO na podtozu MgO(001). Zbadano
ewolucje struktury domenowej CoO wraz a gruboscig warstwy tlenku. Dla uktadu Fe/CoO

pokazano, jak obecnos$¢ ferromagnetycznej warstwy Fe wptywa na strukture domenowg CoO.






Abstract

The goal of this dissertation was to investigate the influence of the magnetic proximity
effect on the magnetic properties of epitaxial multilayers with antiferromagnetic sublayers.

The study presents the influence of the proximity of an antiferromagnetic CoO(NiO)
layer on magnetic properties of FeO in FeO/CoO epitaxial bilayers. With a use of Mdssbauer
spectroscopy, it was demonstrated that the magnetic proximity of CoO significantly increases
the ordering temperature of thin wiistite from about 180 K to nearly 300 K in FeO/CoO. MOKE
measurements performed for Fe/FeO/CoO(NiO) system showed that proximity of CoO(NiO)
can significantly enhance the exchange bias interaction at the upper Fe/FeO interface.
Moreover, the magnetic proximity effect led to the increase in the blocking temperature in
Fe/FeO/CoO(NiO) trilayer compared to the Fe/FeO bilayer.

Magnetic properties of Co/NiO/Fe/W(110) system, were characterized with use of
x-ray magnetic linear dichroism and x-ray magnetic circular dichroism. . It was demonstrated
that the exchange interaction at the Co/NiO and NiO/Fe interfaces is responsible for the transfer
of the magnetic properties of the lower Fe layer to the upper Co layer through the
antiferromagnet. Transfer of magnetic properties from Fe film through NiO to Co layer is also
reflected in the domain structure of sublayers, which was revealed with a use of PEEM
microscope.

Magnetic properties of thin CoO layers grown on MgO(001) substrate were
investigated using magneto-optical Kerr and Voigt microscopy. Magnetooptical studies showed
evolution of domain structure in CoO as a function of antiferromagnet thickness. For Fe/CoO
bilayer it was demonstrated how the presence of the ferromagnetic Fe layer influences the

domain structure in CoO.
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1. Wstep

Cienkie warstwy magnetyczne sa przedmiotem intensywnych badan nieprzerwanie od
kilku dziesiecioleci. Odkrycie zjawisk gigantycznego magnetooporu (ang. Giant
Magnetoresistance, GMR) [1,2] 1 tunelowego magnetooporu (ang. Tunneling
Magnetoresistance, TMR) [3, 4] zintensyfikowato rozwoj elektroniki spinowej (spintroniki).
Urzadzenia spintroniczne, niezaleznie czy przeznaczone do zastosowan zwigzanych
z czujnikami, logika czy zapisem danych, wykorzystuja ferromagnetyki (FM) jako elementy
aktywne. Najnowsze badania wskazujg na ogromny potencjat antyferromagnetykéw (AFM) dla
zastosowan w urzadzeniach spintronicznych nowej generacji. Antyferromagnetyki wykazuja
szereg interesujacych wlasciwosci. Niewrazliwos¢ na zewngtrzne pole magnetyczne, czy brak
generacji magnetycznych pol rozproszonych sprawiaja, ze s3 one rozwazane jako aktywne
elementy nowych uktadow spintronicznych [5, 6]. Rozwdj badan w kierunku wykorzystania
potencjatu  AFM  doprowadzit do utworzenia dziedziny zwanej  spintronika
antyferromagnetykéw. Mozliwe wykorzystanie cienkowarstwowych AFM w spintronice
potwierdzajg prace eksperymentalne demonstrujagce zdolno$¢ sterowania magnetycznymi
wlasciwosciami AFM za pomocg impulsoéw pradu elektrycznego [7, 8] czy impulsow $wiatta
laserowego [9, 10]. Brak wystepowania pol rozproszonych oraz odpornos¢ na zewnetrzne pola
magnetyczne pozwalaja na ograniczenie rozmiar6w pojedynczych komoérek pamigcei
antyferromagnetycznych oraz ich gestsze upakowanie [11].

Intensywny rozwo6j technik uzyskiwania ultra-wysokiej prozni (ang. Ultra-High
Vacuum, UHV) oraz metod wytwarzania wysokiej jakosci cienkich warstw umozliwit
preparatyke zaawansowanych epitaksjalnych uktadow cienkowarstwowych z doktadnoscia do
pojedynczych warstw atomowych. Wiasciwosci uktadéow o grubosciach rzedu nanometréw
moga si¢ znaczgco rozni¢ od wilasciwosci materialow litych. Z tego powodu, badania
podstawowe odgrywaja fundamentalng role w wielu zagadnieniach zwigzanych z fizyka
uktadow cienkowarstwowych. W przypadku uktadow wielowarstwowych, w ktérych kazda
z warstw sktadowych posiada dalekozasiggowe uporzadkowanie magnetyczne, wlasciwosci
magnetyczne podwarstw mogg wynikac z tzw. efektu blisko$ci magnetycznej (ang. Magnetic
Proximity Effect, MPE). Efekt MPE jest rezultatem sprz¢zenia pomiedzy interfejsowymi
spinami sgsiednich warstw [12], a jego konsekwencja moze by¢ zmiana temperatury
uporzadkowania lub/i modyfikacja struktury magnetycznej podwarstw. Dla magnetycznych
heterostruktur o réznych temperaturach uporzadkowania magnetycznego efekt MPE moze
prowadzi¢ do wzrostu temperatury uporzadkowania jednej z warstw [13]. Jest to szczeg6lnie

istotne z punktu widzenia aplikacyjnego uktadow cienkowarstwowych. Wynikiem bliskos$ci

13



magnetycznej warstw moze rowniez by¢ zmiana kierunku uporzadkowania magnetycznego
[14-16], czy tez indukcja momentu magnetycznego w warstwie paramagnetycznej [17].

Celem niniejszej rozprawy doktorskiej byto zbadanie magnetycznych wlasciwosci
epitaksjalnych uktadow wielowarstwowych, w ktérych przynajmniej jedna z warstw byta
warstwg antyferromagnetyczng. Wyniki badan otrzymanych w trakcie realizacji pracy
pokazaty, ze w ukladzie dwuwarstwowym FM/AFM oraz AFM2/AFM; magnetyczne
wlasciwosci antyferromagnetyka, moga by¢ modulowane poprzez blisko$¢ zarowno warstwy
ferromagnetycznej jak i1 antyferromagnetycznej. Ponadto, wykazano wptyw warstwy AFM na
wlasciwosci magnetyczne trojwarstwowego uktadu FMo/AFM/FM.

W Rozdziale 2 pracy opisano pokrotce rodzaje uporzadkowania magnetycznego oraz
scharakteryzowano antyferromagnetyki wykorzystane w eksperymentalnej czgsci pracy.
Rozdzial 3 poswigcony jest efektom interfejsowym wystepujacym w uktadach
cienkowarstwowych, w szczegolnosci w uktadach FM/AFM 1 AFM»/AFM1. Szczegdtowy opis
metod eksperymentalnych wykorzystanych w trakcie realizacji badan, bedacych przedmiotem
pracy doktorskiej, znajduje si¢ w Rozdziale 4. Rozdziat ten zawiera opis preparatyki uktadow
cienkowarstwowych oraz metod charakteryzacji ich wlasciwosci magnetycznych. Opis
eksperymentalnej czgsci pracy otwiera Rozdzial 5, w ktorym przestawiono wyniki badan efektu
bliskosci magnetycznej w uktadzie FeO/CoO. W tym samym rozdziale opisano wptyw
bliskosci CoO na sprzezenie Fe/FeO, w uktadzie Fe/FeO/CoO. W Rozdziale 6 pracy znajduje
si¢ opis magnetycznych wilasciwosci uktadu Co/NiO/Fe/W(110). Zaprezentowane wyniki
pomiardéw liniowego i kotlowego magnetycznego dichroizmu promieniowania X dowodza, ze
oddziatywanie na interfejsach Co/NiO 1 NiO/Fe odpowiedzialne jest za przeniesienie
wlasciwos$ci magnetycznych Fe do warstwy Co przez oddzialywanie z antyferromagnetykiem.
W ostatnim Rozdziale cze$ci eksperymentalnej pracy, opisane zostaly wilasciwosci
magnetyczne cienkich warstw CoO na podtozu MgO(001). Dodatkowo, pokazano jak
obecno$¢ ferromagnetycznej warstwy Fe wplywa na struktur¢ domenowa CoO w ukladzie

Fe/Co0. Rozdziat 8 podsumowuje eksperymentalng czgs$¢ pracy.
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2. Magnetyzm ukladow cienkowarstwowych

Uktady o obnizonej wymiarowosci s3 szeroko wykorzystywane juz od ponad
pigc¢dziesieciu lat. Szczegdlng uwage naukowcdw nieustannie przyciagaja cienkie warstwy,
ktorych wiasciwosci czesto roznig si¢ od wlasciwosci materiatéw litych [18, 19]. Na szczegdlng
uwage zastugujg cienkie warstwy magnetyczne, ktore znajduja zastosowania w wielu galeziach
przemyshu. Unikalne wtasciwo$ci magnetyczne cienkich warstw wynikaja ze ztamanej symetrii
translacyjnej na powierzchni lub interfejsie, ktorych udziat jest dominujacy dla uktadow
o grubosciach rzedu pojedynczych warstw atomowych. Mozliwo$¢ sterowania magnetycznymi
wlasciwosciami ukladow cienkowarstwowych poprzez modyfikacje ich powierzchni lub
miedzywierzchni sprawia, ze s3a one interesujagce zardwno z punktu widzenia badan
podstawowych jak rowniez potencjalnych zastosowan. Ferro- i antyferro- magnetyki, ktore
posiadajg dalekozasiggowe uporzadkowanie magnetyczne sg powszechnie wykorzystywane
jako elementy elektroniki spinowej, tzw. spintroniki. Warto wspomnie¢ ze ferromagnetyki sg
stosowane jako aktywne elementy pamig¢ci magnetycznych, podczas gdy dotychczasowa rola

antyferromagnetykoéw ograniczala si¢ do polaryzacji magnetycznej warstwy FM [20].

2.1. Materialy o dalekozasieggowym uporzadkowaniu momentow
magnetycznych

Poczatkiem XX w. Heisenberg wykazal w swojej teorii, ze zrédtem uporzadkowania
momentéw magnetycznych w materiale jest kwantowo-mechaniczne oddziatywanie funkcji
falowych, zwane oddziatywaniem wymiennym (ang. exchange interaction). Oddziatywanie
wymienne jest wynikiem nierozroznialnosci identycznych czastek kwantowych oraz zakazu
Pauliego. Zaktadajac, ze wymiana zachodzi pomig¢dzy sasiednimi spinami atomdéw/jonow
magnetycznych,  Heisenberg  opracowal  uogdlniony model opisujacy  zrodto
dalekozasiggowego uporzadkowania momentéw magnetycznych w ciele stalym.
Miedzyatomowe sprzezenie wymienne pomig¢dzy jonami magnetycznymi (o niecatkowicie
wypetionych powlokach elektronowych) w sieci krystalicznej wyrazane jest uog6lnionym

hamiltonianem Heisenberga:

Hy = _zzlii Si Sy, (2.1)
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ktory jest wieloelektronowym rozszerzeniem hamiltonianu spinowego:

Hs = —2JS; - Sz, (22)

gdzie | jest tak zwang catkg wymiany, aS; i S, to operatory spinowe dwoch niezaleznych
elektronow. Catka wymiany ma wymiar energii i opisuje preferowana konfiguracje spinow.
Jesli ] > 0 preferowane jest rownolegte utozenie spinéw (11), podczas gdy dla ] < 0 spiny
preferuja ustawienie antyrownolegle (1)) [21, 22]. W uktadzie wieloelektronowym hamiltonian
Heisenberga (2.1) zaktada sumowanie po wszystkich parach spinéw. Model Heisenberga stuzy
do opisu materiatow magnetycznych o zlokalizowanych momentach magnetycznych 1 dotyczy
bezposredniego oddzialywania par jonow magnetycznych (i, j) [21, 22].

Atomy magnetyczne w krysztale moga by¢ oddzielone, na przyklad, jonem
niemagnetycznym o catkowicie wypelionych powtokach elektronowych. W takim przypadku
w oddziatywaniu wymiany pomigdzy dwoma najblizszymi jonami magnetycznymi posredniczg
elektrony atomu niemagnetycznego, a oddziatywanie jest nazywane nadwymiang. Sprzgzenie
tego typu zwykle jest znacznie silniejsze niz wymiana bezposrednia i zwykle skutkuje
antyréwnolegltym (1) ulozeniem spinow. Nadwymiana odgrywa szczegdlng role w przypadku
antyferromagnetycznych monotlenkéw metali przej$sciowych. Ponadto, istniejg jeszcze inne
formy oddzialywan posrednich, takie jak sprzgzenie typu RKKY (Ruderman — Kittel — Kasuja

— Yosida), czy oddziatywanie podwojnej wymiany [21].

2.1.1. FerromagnetyKki

Dalekozasiggowe uporzadkowanie spindbw w materiatach ferromagnetycznych pojawia
si¢ ponizej krytycznej temperatury, zwanej temperaturg Curie (Tg). Powyzej T podatnos¢

magnetyczna X ferromagnetyka opisana jest prawem Curie-Weissa:

(2.3)

gdzie C jest statg materialowa, zwang statg Curie, a T temperaturg bezwzgledng. Powyzej Tc
ferromagnetyk zachowuje sie jak paramagnetyk. Schematyczng zalezno$¢ temperaturowg y 1
dla ferromagnetyka przedstawia Rysunek 1(a). Ponizej T;, materialy ferromagnetyczne
posiadaja spontaniczne namagnesowanie, ktore jest konsekwencjg rownoleglego ulozenia

momentow magnetycznych atomow. Zgodnie z koncepcja pola molekularnego Weissa,
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W rozmagnesowanym stanie, objetos¢ ferromagnetyka jest podzielona na obszary, z ktorych
kazdy lokalnie posiada okre§lony kierunek namagnesowania. Obszary te zwane s3 domenami
magnetycznymi. Powstawanie struktury domenowej jest konsekwencja konkurencji dwoch
rodzajow oddziatywan w ferromagnetyku. Jedno z nich to opisane wyzej oddzialywanie
wymiany, ktore dazy do ferromagnetycznego ustawienia momentéw magnetycznych, a drugie
to magnetyczne oddziatywanie dipolowe. Zwykle, znaczaco stabsze oddziatywanie dipolowe

dazy do wytworzenia struktury domenowej w uktadzie, co skutkuje obnizeniem energii pol

rozproszonych.

Ferromagnetyk Antyferromagnetyk
== == == == == == =P = = = =D =P
= == == == == == — e == == == =

a) = == == == == == b) - == == == == ==
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x
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Rysunek 1. Schematyczne przedstawienie uporzadkowania momentoéw magnetycznych oraz zaleznos¢ odwrotnosci podatnosci
magnetycznej od temperatury x~*(T) dla: a) ferromagnetyka, b) antyferromagnetyka.

W odréznieniu od innych materialow FM reaguje silnie na pole magnetyczne.
Wypadkowa magnetyzacja FM w stanie spontanicznego namagnesowania jest znaczaco
mniejsza (lub nawet zerowa) niz magnetyzacja w duzym zewnetrznym polu magnetycznym H
(w tzw. stanie nasycenia). Charakterystyczny dla ferromagnetyka proces, zwigzany z konwersja
stanu wielodomenowego do stanu jednodomenowego, o magnetyzacji M skierowanej
rownolegle do przylozonego pola magnetycznego, jest podstawg zjawiska histerezy. Pomiar
zaleznosci M(H) jest jedna z podstawowych metod charakteryzacji wiasciwosci
magnetycznych FM 1 moze by¢ zrealizowany na przyktad przy uzyciu metody magneto-
optycznego efektu Kerra (ang. Magnetooptic Kerr Effect, MOKE). Z kolei do obrazowania
struktury domenowej FM oraz jej ewolucji w zewnetrznym polu magnetycznym moze by¢
wykorzystana metoda mikroskopii MOKE. Opis wymienionych metod pomiarowych znajduje
si¢ w Rozdziale 4.3.3.

Cienkie warstwy ferromagnetyczne s3 wykorzystywane do zapisu i odczytu informacji
w uktadach spintronicznych. W pamig¢ciach magnetycznych bazujacych na ferromagnetykach

stany bitowe ,,0” 1 ,,1” odpowiadajg przeciwnym orientacjom namagnesowania FM. Pomimo
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1z FM sg uzywane w wielu rodzajach pamigci magnetycznych, ich czuto$¢ na zewnetrzne pole
magnetyczne, a takze wytwarzane przez nie pola rozproszone, ograniczaja mozliwo$é¢
zwigkszenia gestosci zapisu informacji przy uzyciu tych materiatoéw. Alternatywa dla
zastosowan FM jako aktywnych elementow spintronicznych sg antyferromagnetyki, ktére
w ostatnim dziesigcioleciu sg intensywnie eksplorowane pod wzgledem potencjalnych

zastosowan.

2.1.2. Antyferromagnetyki

Louis Néel, poczawszy od 1932 roku w serii artykutow rozwijal koncepcje istnienia
,howego” rodzaju uporzadkowania magnetycznego oraz przedstawit jego uogoélniony opis. Za
odkrycia zwigzane z antyferromagnetyzmem i ferrimagnetyzmem Néel otrzymal nagrode
Nobla w 1970 roku [22, 23]. Podobnie jak w przypadku FM, dalekozasiegowe uporzadkowanie
magnetyczne AFM wystepuje ponizej pewnej temperatury krytycznej, zwanej temperaturg
Néela (Ty). W najprostszym przypadku, antyferromagnetyk sklada si¢ z dwoch
uporzadkowanych ferromagnetycznie podsieci, o magnetyzacji kolejno M4 oraz M,. Poniewaz
wektory My 1 M, maja przeciwne zwroty, wypadkowy moment magnetyczny
antyferromagnetyka jest réwny zero. Koncepcja antyferromagnetyzmu zostata potwierdzona
eksperymentalnie, w latach pigédziesigtych XX w., gdy okreslenie magnetyzacji kazdej
z podwarstw stalo si¢ mozliwe dzigki pomiarom z wykorzystaniem rozpraszania neutroné6w
[21]. Dodatkowo zauwazono, ze w temperaturze uporzadkowania nastepuje nieznaczny, ale
gwattowny wzrost podatno$ci magnetycznej x, a takze anomalia ciepta wtasciwego. Podatnos¢
magnetyczna powyzej Ty przyblizana jest jako x = (M; + M;)/H. Temperaturowg zalezno$¢
x~! dla antyferromagnetykéw (Rysunek 1(b)) opisuje zmodyfikowana formuta prawa Curie-

Weissa:

(2.4)

gdzie 0,, jest wynikiem ekstrapolacji zaleznosci ¥ (T) i odpowiada temperaturze Curie.
W przypadku AFM, jej warto$¢ jest zwykle ujemna [21].

Ponizej Ty, 08 wzdhuz ktoérej uktada si¢ namagnesowanie dwoch podsieci w AFM
determinowana jest przez anizotropi¢ magnetokrystaliczng. Z tego powodu, x w temperaturach
nizszych niz Ty bedzie zalezna od kierunku przytozenia pola H wzgledem tej osi. Jezeli

zewngtrzne pole przyktadane jest w kierunku prostopadtym do kierunku uporzadkowania
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momentow magnetycznych w podsieciach, to uktad zachowuje si¢ jak paramagnetyk. Pole
magnetyczne przylozone prostopadle do osi utozenia spindéw powoduje ich wychylenie
z podsieci o kat o w kierunku zwrotu pola. Indukowane jest w ten sposob state i stabe
namagnesowanie. Jednak prostopadta podatno$¢ magnetyczna (x,) jest bardzo stabo zalezna
od temperatury. Sytuacja jest odmienna, gdy przykladane pole magnetyczne jest rownolegte do
momentow magnetycznych lezacych w podsieciach AFM. Zaktadajac temperatur¢ T — 0 K,
sita wywolana dziataniem pola magnetycznego, ktora dazy do wychylenia spindéw, jest rowna
zero. W rezultacie rownolegta podatno$§¢ magnetyczna x; réwniez bgdzie wynosila zero.
Zwigkszanie amplitudy pola magnetycznego, az do pewnej wielko$ci krytycznej, w ktorej
oddzialywania momentoéw magnetycznych z polem przewyzsza oddzialywania wymiany,
spowoduje obrét spindOw podsieci ustawionej antyrownolegle do kierunku pola (ang. spin-flip).
Po obrocie, material zachowuje si¢ jak nasycony ferromagnetyk. Pola powodujace spin-flip
wynosza zazwyczaj kilkadziesiat tesli. Niezerowa warto$¢ (x;) w temperaturach wyzszych od
zera bezwzglednego spowodowana jest pojawieniem si¢ fluktuacji termicznych, przez ktore
spiny wychylaja si¢ z potozenia réwnowagi i silniej oddzialujg z polem magnetycznym [21].
W przypadku AFM o stabej anizotropii, dla pola krytycznego przytozonego réwnolegle do
kierunku momentéw magnetycznych o amplitudzie mniejszej niz pole powodujace spin-flip
nastepuje gwattowana rotacja momentéw magnetycznych podsieci do kierunku prostopadtego
do przylozonego pola (tzw. spin-flop). Dalsze zwigkszenie pola zewnetrznego powoduje spin-
fip.

W antyferromagnetykach, pomimo braku po6l rozproszonych, pojawiaé si¢ moze struktura
domenowa. Powstawanie AFM struktury domenowej jest przypisywane obecnosci anizotropii
magnetycznej, lokalnym fluktuacjom struktury AFM czy magnetostrykeji [24-26].
Przedstawiony powyzej opis rdznicy wystepujacej pomiedzy réwnolegla 1 prostopadla
podatno$cia magnetyczng odnosi si¢ wytacznie do AFM znajdujacego si¢ w stanie
jednodomenowym ktérego podsieci magnetyczne sg antyrownolegle 1 skompensowane.
W takim przypadku, podatnosci te mozna wyznaczy¢ eksperymentalnie [21, 27].
Schematycznie temperaturowa ewolucja podatnosci magnetycznej AFM zostata przedstawiona
na Rysunku 2. Zalezno$¢ x(T) zostata wyznaczona doswiadczalnie, migdzy innymi dla takich
antyferromagnetykow jak MnF;, czy GdNiGes; [28, 29]. Podobny charakter x(T)

zaprezentowano rowniez eksperymentalnie dla NiO i CoO [30].

19



___________ ¢
I
/

Podatno$¢ magnetyczna, x

Temperatura, T

Rysunek 2. Schematyczne przedstawienie podatnosci magnetycznej antyferromagnetyka.

Znanymi przykladami materiatow antyferromagnetycznych sa monotlenki metali
z grupy 3d. W tlenkach metali przejSciowych, takich jak FeO, CoO czy NiO, za antyrownolegte
sprz¢zenie spindw odpowiada wspomniane wczesniej oddzialywanie nadwymiany (ang.
superexchange). W odzialywaniu pomig¢dzy dwoma magnetycznymi jonami posredniczy
niemagnetyczny atom tlenu. Elektrony z orbitalu 2p tlenu moga zapelni¢ wolne stany na
niezapetnionych powtlokach 3d sgsiadujacych atomow metalu. Rezultatem hybrydyzacji
orbitali 3d metalu 1 2p tlenu jest powstanie wigzania dyktujacego uporzadkowanie spinow [27,
31]. Rysunek 3 przedstawia typowe wigzanie metal-tlen-metal z wystepujacym
oddziatywaniem nadwymiany na przyktadzie antyferromagnetycznego tlenku MnO. Podobny
przypadek dotyczy rowniez wymienionych wyzej monotlenkow zelaza, kobaltu i niklu. Dla
kazdego z nich, najkorzystniejsza energetycznie konfiguracja spinéw najblizszych jonow
magnetycznych, jest ich antyrownolegte utozenie. Zapekienie oraz degeneracja orbitali 3d
determinuje sit¢ oraz znak oddziatywania nadwymiany. Nie bez znaczenia dla energii
omawianego oddziatywania pozostaje odleglo$¢ pomiedzy atomami metalu oraz kat wigzania
metal-tlen-metal. Site oraz charakter sprz¢zenia nadwymiany w izolatorach opisujg reguty

Goodenough-Kanamori-Andersona (GKA) [32, 33].
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Rysunek 3. Uproszczony schemat oddziatywania nadwymiany w wigzaniu metal-tlen-metal na przykladzie monotlenku
manganu — MnO.

Perspektywa zastosowania AFM w spintronicznych uktadach pamigci magnetycznych
jest bardzo obiecujaca. Wynika to z unikalnych wtasciwosci magnetycznych AFM. Materiaty
AFM sa odporne na zewngtrzne pola magnetyczne oraz nie generuja pol rozproszonych, co
umozliwia gesta alokacje bitow w jednostkach pamigci AFM . Silne oddzialywanie wymiany
determinuje ultra-szybka dynamike spinowa (rzgdu THz) AFM, ktéra w przypadku
ferromagnetykow jest na poziomie GHz [34]. Niedawno odkryte wlasciwosci magneto-
transportowe cienkich metalicznych warstw AFM [35] oraz dwuwarstw AFM/metal ciezki
(ang. heavy metal, HM) [36] ukazuja mozliwo$¢ manipulacji kierunkiem uporzadkowania
magnetycznego antyferromagnetykéw [6], co otwiera mozliwo$§¢ zastosowania
antyferromagnetykow jako aktywnych elementéw pamigci magnetycznych. Intensyfikacja
badan nad potencjalnym wykorzystaniem AFM w spintronice zapoczatkowala powstanie nowej

galezi elektroniki spinowej, tzw. spintroniki antyferromagnetykow [6, 34, 37].

2.2. Wplyw obnizenia wymiarowosci ukladow na ich wlasciwosci
magnetyczne

Obnizenie wymiarowosci, zarowno w przypadku materiatow FM jak i AFM, jest czgsto
przyczyna pojawienia si¢ unikalnych wiasciwosci magnetycznych, niekiedy caltkowicie
roznych od tych charakterystycznych dla materialéw litych. Dla cienkich warstw
magnetycznych redukcja grubosci uktadu jest czgsto zwigzana ze zmiang (najczgscie)
zmniejszeniem) temperatury uporzadkowania magnetycznego. Obnizenie, zaréwno T¢ jak i Ty

moze by¢ konsekwencja zmniejszenia energii calkowitej oddzialtywania wymiennego
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w uktadzie. Jest to =zwigzane ze zredukowang liczbag koordynacyjng atomow
powierzchniowych, ktdrych przyczynek moze by¢ znaczacy dla uktadéw o grubosciach rzgdu
kilku warstw atomowych [38]. Redukcja oddzialywania wymiennego wptywa na wigksza
podatno$¢ na wzbudzenia termiczne 1 fluktuacje uporzadkowania magnetycznego, co
w konsekwencji powoduje przejscie do stanu paramagnetycznego w nizszych temperaturach
niz w przypadku materiatow litych [39]. Temperatura uporzadkowania magnetycznego jest
silnie zalezna nie tylko od grubos$ci warstwy, ale rowniez od sprzezenia z sgsiadujaca warstwa
uporzadkowang magnetycznie, gestosci defektow lub wakancji wystepujacych w warstwie.
Zmiana temperatury uporzadkowania moze by¢ rowniez wywolana zmiang naprezenia
w warstwie magnetycznej [40]. Zmiana T; wskutek obnizenia wymiarowos$ci zostata
wielokrotnie zaobserwowana dla cienkich warstw FM, takich jak Co, czy Ni [41, 42]. Efekt
zmiany temperatury uporzadkowania zwigzany ze zmiang wymiarowosci zostal réwniez
przedstawiony dla cienkich warstw antyferromagnetycznych, rowniez CoO [43]. Zaleznos$¢
temperatury uporzagdkowania Ty cienkiej warstwy AFM od jej grubosci d moze by¢ opisana

fenomenologiczng formuty:

Ty () — Tn(d) (% *
Ty(0) (E) ’ 23)

gdzie Ty (o) jest temperaturg Néela litego materiatu, &, ekstrapolowang statg opisujaca dtugosé¢
korelacji spin-spin w T = 0 K, a A stalg skalujaca [43, 44]. Zgodnie z pracg [43], Rysunek 4
przedstawia, wyznaczong z pomiaréw temperaturowej zaleznosci podatnosci magnetycznej,
temperatur¢ uporzadkowania warstw CoO wraz z krzywa teoretyczng opisujaca zaleznos¢
Ty (d). W przypadku wynikow eksperymentalnych przedstawionych przez autorow, zaleznos¢

opisana wzorem 2.5 bardzo dobrze opisuje Ty (d) CoO dla grubosci warstwy powyzej 18 A.
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Rysunek 4. Zaleznos¢ temperatury uporzadkowania, Ty CoO od grubosci warstwy tlenku dcoo wraz z dopasowana krzywa
teoretyczng [43].

Obnizenie wymiarowosci uktadu moze wplywa¢ nie tylko na temperature
uporzadkowania magnetycznego warstwy. Wazng konsekwencja redukcji wymiarowosci
uktadu jest zmiana anizotropii magnetycznej. Anizotropia magnetyczna cienkich warstw, ktora
wyroznia preferowane kierunki momentéw magnetycznych moze by¢ silnie zmodyfikowana
w stosunku do materialow litych [45]. Ustawienie wektora Néela, zdefiniowanego
jakon = My — M,, gdzie M; 1 M, to wektory magnetyzacji podsieci, jest najbardziej
korzystne energetycznie wzdluz osi zwanej osig tatwg anizotropii. Z kolei energia anizotropii
osigga maksimum, gdy wektor namagnesowania ustawiony jest wzdtuz osi trudnej. Struktura
krystaliczna oraz symetria ukladu ma znaczacy wplyw na pole krystaliczne i sprz¢zenie
spinowo-orbitalne, ktore sg zrédtem anizotropii magnetokrystalicznej, wystepujacej zardowno
w przypadku warstw FM jak 1 AFM. Ze wzgledu na S$cisty zwiagzek anizotropii
magnetokrystalicznej ze strukturg krystaliczng uktadu, namagnesowanie lub wektor Néela
preferuja utozenie wzdtuz okreslonych osi krystalograficznych. Innym Zrédtem anizotropii
magnetycznej jest dalekozasiegowe oddziatywanie dipolowe, ktére czgsto determinuje
kierunek M w warstwach FM. Poniewaz oddzialywanie dipolowe jest zdeterminowane
ksztaltem uktadu zwigzana z nim anizotropia nazywana jest anizotropig ksztattu.

W przypadku cienkich, ciggtych warstw FM obecno$¢ anizotropowego pola
odmagnesowujacego wymusza orientacje namagnesowania w plaszczyznie warstwy. Poniewaz
pole odmagnesowujace jest proporcjonalne do namagnesowania, anizotropia ksztaltu

w przypadku antyferromagnetykow jest rowna zero [21]. Wpltyw na anizotropi¢ magnetyczng
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FM i AFM ma rowniez naprezenie, ktorego pochodzenie moze by¢ zwigzane ze wzrostem
magnetycznej warstwy na niedopasowanym sieciowo podlozu. Powstale napr¢zenie jest
zrédlem anizotropii magnetoelastycznej, ktorej wielkos¢ zalezy od wielkos$ci niedopasowania
sieciowego, wilasciwosci mechanicznych materiatu (modulu Younga), czy tez stopnia
kompensacji powstatego napr¢zenia przez sie¢ krystaliczng. Dobor podioza na ktére nanoszona
jest warstwa, metody preparatyki oraz grubosci nanoszonej warstwy pozwalaja na sterowanie
magnetycznymi wlasciwosciami ukladéw cienkowarstwowych, co ma szczegodlne znaczenie

w perspektywie aplikacyjnej uktadow o grubosci rzedu nanometrow.

2.3. Wiasciwosci wybranych tlenkow metali przejSciowych

Metale przejsciowe (ang. transition metals, TM) z grupy 3d takie jak Mn, Fe, Co czy Ni
od wielu lat odgrywaja wazng role w przemysle, rowniez w dziedzinie elektroniki i spintroniki.
Monotlenki wspomnianych metali wzbudzajg zainteresowanie badaczy, rowniez ze wzgledu na
ich wlasciwosci magnetyczne. Podczas realizacji niniejszej pracy doktorskiej wytwarzano oraz
badano wlasciwosci epitaksjalnych uktadow wielowarstwowych, w ktorych jedng z podwarstw
stanowita warstwa wustytu (FeO), tlenku kobaltu (II) oraz tlenku niklu (IT). FeO, CoO i NiO sg
izolatorami ktore, ponizej temperatury uporzadkowania magnetycznego, wykazuja
dalekozasiegowe uporzadkowanie AFM. Ze wzgledu na charakter uporzadkowania AFM,
badane tlenki zaliczane sg do antyferromagnetykow typu II. Typ ten przypisywany jest
antyferromagnetykom, ktérych uporzadkowanie jest skutkiem oddziatywania nadwymiany
przez atomy tlenu. Momenty magnetyczne jondw Fe*” | Co?" i Ni** sa uporzadkowane
ferromagnetycznie w obrebie ptaszczyzn (111) krysztatu, podczas gdy sasiadujace ptaszczyzny
(111) sa wzgledem siebie uporzadkowane antyferromagnetycznie. Z tego powodu wszystkie
z tych materiatéw naleza rowniez do grupy antyferromagnetykow kolinearnych.

Badane w pracy tlenki, powyzej Ty tworzg prosta strukture kubiczng typu NaCl. Atomy
metalu skoordynowane s3 oktaedrycznie poprzez atom tlenu, tworzac sie¢ krystaliczng fcc.
Ponizej temperatury uporzadkowania krysztaty FeO, NiO oraz CoO ulegaja magnetycznemu
przejsciu fazowemu. Porzadkowaniu momentow magnetycznych towarzyszy dystorsja

strukturalna [21, 46].
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Rysunek 5. Uproszczone przedstawienie struktury FeO (a), NiO (b) oraz CoO (c) ponizej temperatury uporzadkowania
magnetycznego. Pod obrazkami zamieszczone zostaly podstawowe wlasciwosci tlenkéw AFM.

2.3.1. Monotlenek zelaza (wustyt) — FeO

Lity wustyt porzadkuje si¢ magnetycznie ponizej Ty = 198 K, a jego stata sieci a; wynosi
431 A [47]. Eksperymentalnie udowodniono, Ze ponizej temperatury Néela krysztat ulega
niewielkiemu romboedrycznemu odksztatceniu (a0 < 90°), ktéremu towarzyszy nieznacznie
wydhizenie komorki elementarnej w kierunku [111]. Momenty magnetyczne jonéw Fe?" sa
utozone wzdhuz kierunku [111]; sprzegaja si¢ ferromagnetycznie w obrebie ptaszczyzn (111)
1 antyferromagnetycznie z momentami magnetycznymi sasiadujacych ptaszczyzn (111) [48].
Struktura krysztatu tlenku zelaza (II) zostala schematycznie przedstawiona na Rysunku 5(a).
Badania eksperymentalne wskazuja, ze FeO nie jest tlenkiem stechiometrycznym (Fe1xO).
Najczesciej wystepujacymi defektami w sieci krystalicznej FeO sa oktaedryczne wakancje
kationéw Fe?" oraz dodatkowe jony Fe*" o koordynacji tetraedrycznej [49].

Warstwy wustytu moga by¢ preparowane poprzez utlenianie cienkich warstw zelaza [50]
lub poprzez reaktywna depozycje (ang. reactive deposition) Fe w atmosferze tlenu
czasteczkowego [51]. Nieliczne prace eksperymentalne pokazuja, ze poprzez optymalizacje
ci$nienia parcjalnego tlenu podczas nanoszenia Fe oraz temperatury preparatyki mozliwe jest

uzyskanie epitaksjalnej warstwy FeO [52].

2.3.2. Tlenek niklu (IT) - NiO
Struktura NiO jest bardzo zblizona do struktury wymieniowego wyzej wustytu.

Temperatura uporzadkowania NiO jest jednak znacznie wyzsza i wynosi ~525 K [53, 54]. Jest

to najwyzsza warto$¢ Ty sposrod monotlenkéw metali przejsciowych. Stala sieci a, litego
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krysztatu NiO wynosi 4.18 A. Ponizej temperatury Néela, NiO ulega niewielkie;
romboedrycznej dystorsji (o = 90°4°), komorka elementarna zostaje $ci$nigta wzdtuz jednej z
osi (111) krysztatu. Poniewaz S$cis$nigcie komorki moze wystgpi¢ wzdhuz czterech
réwnowaznych kierunkéw krystalograficznych, w krysztale moze wystapi¢ zjawisko
zblizniaczenia [54]. Krystalograficzne domeny blizniacze nazywane sg domenami T (ang. twin
domains). Podobnie jak we wszystkich AFM typu II, spiny Ni*" sprzegaja sie
ferromagnetycznie w ramach ptaszczyzn (111) oraz antyferromagnetycznie do réwnolegtych
ptaszczyzn sgsiadujacych. Schemat struktury krysztalu tlenku niklu zostat przedstawiony na
Rysunku 5(b). W ramach ferromagnetycznych ptaszczyzn (111) momenty magnetyczne jondw
Ni ustawiajg sie wzdtuz kierunkéw [112],[121] lub [211], tworzac tzw. domeny spinowe

S (ang. spin domains) [54].

2.3.3. Tlenek kobaltu (IT) — CoO

Stala sieci a, krysztatu tlenku kobaltu wynosi 4.26 A. CoO. W stanie uporzadkowania
magnetycznego, ponizej Ty =291 K komorka elementarna CoO ulega odksztalceniu
tetragonalnemu wzdtuz osi (001) (Scisniecie komorki o ~1.2%) [48, 55]. Podobnie jak
w przypadku FeO 1 NiO, w obrgbie ptaszczyzn (111) wystepuje ferromagnetyczne
uporzadkowanie momentéw magnetycznych jonéw Co?*, a sasiadujace plaszczyzny (111) sa
sprz¢zone antyferromagnetycznie. Kierunek utozenia spindéw CoO w obrebie ptaszczyzn (111)
jest konsekwencja wspolzawodnictwa oddziatywan dipolowych oraz anizotropii
magnetokrystalicznej. Podczas gdy oddzialywanie dipolowe dazy do utozenia spinéw Co**
rownolegle do ptaszczyzn (111), anizotropia magnetokrystaliczna probuje wychyli¢ momenty
magnetyczne w kierunku osi kontrakcji tj. kierunku [001] [48, 55, 56]. Zgodnie z badaniami
eksperymentalnymi oraz teoretycznymi, momenty magnetyczne jonéw Co** w litym CoO s3
ustawione rownolegle do kierunku [117] i odchylone o kat ~20° od ptaszczyzn (111) [46, 48].
Struktura CoO zostata przedstawiona schematycznie na Rysunku 5(c). Jak wskazujg prace [57,
58], w przypadku cienkich warstw CoO o orientacji powierzchni (001) momenty magnetyczne

preferuja utozenie wzdhiz kierunkéw [110] 1 [110].
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3.Efekty interfejsowe w ukladach 2z cienkimi
warstwami antyferromagnetyka

Mozliwos¢ zastosowania antyferromagnetykow jako aktywnych elementéw pamigci
magnetycznych wptyneta na intensywny rozwdj badan nad cienkimi warstwami
antyferromagnetycznymi oraz heterostrukturami, w ktorych antyferromagnetyki stanowig
jedna z podwarstw. W przypadku heterostruktur, obecno$¢ magnetycznej warstwy sasiadujacej
moze wplywacé na wlasciwosci magnetyczne antyferromagnetyka. Mozliwy jest rowniez efekt
odwrotny, blisko$¢ antyferromagnetyka moze mie¢ wplyw na wilasciwosci magnetyczne
sasiadujacej warstwy.

Zrédtem wspomnianych efektow jest miedzywarstwowe oddziatywanie wymienne, ktére
wynika ze sprz¢zenia elektronow/spindéw poszczegolnych warstw znajdujacych sie w strukturze
wielowarstwowej. Najwiekszy przyczynek do oddziatywania pochodzi od miedzywierzchni
(lub jak zostato juz przyjete w literaturze — interfejsu), czyli na ptaszczyznie bezposredniego
kontaktu pomiedzy sasiadujacymi warstwami.

Najczgscie] obserwowanymi zjawiskami, ktoére znajdujg swoje zrodto w interfejsowych
oddzialywaniach jest wyindukowana poprzez sprz¢zenie wymienne —anizotropia
jednozwrotowa (ang. exchange bias, EB) oraz efekt blisko$ci magnetycznej (ang. magnetic
proximity effect, MPE). Efekty te moga wystgpowac rownoczesnie, co zaprezentowano dla
uktadu dwuwarstwowego Co/MnF> (111) [59, 60]. Na wystgpienie oraz wielkos¢ efektow
exchage bias 1blisko$ci wptyw moze mie¢ struktura oraz jakos¢ interfejsu, w tym odksztatcenia
lub defekty wynikajace z naprgzenia wywotanego niedopasowaniem sieciowym warstw.. Wiele
modeli teoretycznych oraz przyktady uktadow wielowarstwowych, w ktorych wystepuja
zjawiska EB oraz MPE zostato przedstawione w przegladowym artykule autorstwa P. K. Manna

[61].

3.1. Efekt bliskosci magnetycznej.

W strukturach cienkowarstwowych oddzialywanie wymienne pomig¢dzy interfejsowymi
spinami sgsiadujacych ze sobg warstw moze by¢ przyczyna pojawienia si¢ efektu bliskosci
magnetycznej (ang. Magnetic Proximity Effect, MPE). Zjawisko MPE utozsamiane jest
z modulacjg wlasciwosci magnetycznych materiatu wskutek oddzialywania z sgsiadujagcym
materialem, roéwniez uporzagdkowanym magnetycznie. Podobnie jak dla sprze¢zenia typu

exchange bias (omawianego w nastepnej sekcji), badania efektu MPE majg duze znaczenie dla
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rozwoju wspotczesnej technologii informacyjnej. Badania przeprowadzone dla ukladow
wielowarstwowych pokazuja, ze efekt MPE moze prowadzi¢ do odkrycia nowych wlasciwosci
wielowarstw, ktore sag odmienne od wlasciwos$ci kazdej z podwarstw [62].

Efekt MPE przedstawiony zostat po raz pierwszy w teoretycznej pracy Zuckermanna z 1973
roku. Autor pracy postulowal mozliwos¢ wyindukowania namagnesowania w warstwie
paramagnetyka (PM) poprzez sprzg¢zenie z pobliskim ferromagnetykiem. Dodatkowo, w pracy
pokazano jak zmiana temperatury oraz grubo$ci ferromagnetyka wplywaja na magnetyzm
warstwy PM [63]. Wiele prac eksperymentalnych zaprezentowato efekt MP przewidziany przez
Zuckermanna w uktadach dwuwarstwowych FM/PM. Przyktadem moga by¢ supersieci Fe/V,
dla ktérych pokazano, Ze cienka warstwa Fe jest odpowiedzialna za indukowanie momentu
magnetycznego w sasiedniej warstwie V [64]. Efekt polaryzacji magnetycznej spindw
w paramagnetycznej warstwie Pd zostal zaobserwowany rowniez w wielowarstwach Ni/Pd
[65]. Interesujace wlasciwosci wywotane efektem blisko$ci zostaty zaobserwowane roéwniez w
uktadach FM/AFM, o réznej temperaturze uporzadkowania magnetycznego podwarstwy FM
1 AFM. W pracy [13] pokazano wzrost temperatury Néela cienkich warstw FeMn w kontakcie
z ferromagnetyczng warstwg Ni, ktora posiada wyzsza temperature uporzadkowania
magnetycznego. Wzrost Ty wskutek MPE zostat rowniez udowodniony eksperymentalnie dla
heterostruktur NigoFe20/Co304 [66]. Temperatura uporzagdkowania magnetycznego warstwy
AFM w kontakcie z NigoFexo (Tc = 800 K) wynosita 205 K i byla przeszto pieciokrotnie
wicksza niz Ty litego Co304. Innymi zaobserwowanymi konsekwencjami MPE moga by¢:
wzrost pola koercji FM w uktadzie FM/AFM [67], zmiana temperatury reorientacji spinowej
w warstwie FM w kontakcie z AFM [68], czy tez pojawienie si¢ efektu exchange bias
w uktadzie FM/PM/AFM w wyniku transferu sprz¢zenia wymiennego pomi¢edzy FM a AFM
poprzez relatywnie grubg warstwe PM [15].

Badania eksperymentalne pokazaty, ze efekt bliskosci magnetycznej moze wplynaé na
wlasciwo$ci magnetyczne warstwy AFM, w tym na wzrost temperatury uporzadkowania
magnetycznego. Znaczna cz¢$¢ materiatow AFM posiada stosunkowo niska Ty, co utrudnia lub
uniemozliwia ich zastosowanie w spintronice. Perspektywa mozliwosci zmiany Ty poprzez
efekt MP jest niezwykle obiecujaca z punktu widzenia zastosowan AFM w spintronice.

Mozliwo$¢ zwigkszenia Ty AFM poprzez blisko$¢ materialu magnetycznego byta
intensywnie badana w wielu uktadach wielowarstwowych. Co interesujace, wzrost (czy tez
zmiana) temperatury Néela wskutek MPE zostala zaobserwowana réwniez w uktadach
antyferromagnetyk/antyferromagnetyk (AFMi/AFM;). Jednym z pierwszych artykutow
wskazujacych na modyfikacje wlasciwosci magnetycznych AFM poprzez bezposredni kontakt

z AFM> byly prace grup badawczych Ramosa [69] i Takano [70]. W pracach tych badano
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wlasciwosci strukturalne i magnetyczne supersieci ztozonych z cienkich warstw dwoch AFM
o roznych temperaturach Néela, [FeF2/CoFz]n oraz [NiO/CoO]n, gdzie n oznacza ilos¢
powtérzen dwuwarstw w ukladzie. Rezultatem eksperymentdw zaprezentowanych w obu
artykutach byla obserwacja identycznej temperatury uporzadkowania magnetycznego dla
kazdego z antyferromagnetykow, ktoérej wartos¢ znajdowata si¢ pomiedzy wartosciami Ty
kazdej z podwarstw. Rozwini¢ciem badan grupy badawczej Takano, byly eksperymenty
Carey’a wraz z wspotautorami [71]. W swoim artykule autorzy pracy wskazali, ze w uktadzie
wielowarstwowym [CoO/NiO]n temperatura Néela warstw CoO i1 NiO jest rowna i wynosi
378 K. Dodatkowo pokazano, ze anizotropia magnetokrystaliczna cienkich warstw
antyferromagnetycznych silnie zalezy od sprz¢zenia migdzywarstwowego w supersieci.
Stosunkowo niedawno efekt MP zauwazony zostal réwniez w epitaksjalnych ukladach
NiO/CoO/MgO(001) oraz CoO/NiO/MgO(001) [72, 73]. Zhu oraz Li wraz ze
wspotpracownikami zaobserwowali wzrost Ty CoO w stosunku do warto$ci charakterystyczne;j
dla litego tlenku kobaltu, wskutek bliskosci warstwy NiO o znacznie wyzszej temperaturze
uporzadkowania magnetycznego. W pracach [72] oraz [73] pokazano, ze przy odpowiednim
doborze grubosci podwarstw AFM moze wystapi¢ takze zjawisko reorientacji spinowej (ang.
spin reorientation transition, SRT) w warstwie NiO poprzez oddzialywania na interfejsie
CoO/NiO. Udowodniono, ze dla matych grubosci NiO kontakt z warstwg CoO o silniejsze;]
anizotropii wymusza utozenie spindw w plaszczyznie warstwy (ang. in-plane, IP). Powyzej
grubos$ci krytycznej, nastgpuje reorientacja momentéw magnetycznych NiO do kierunku
prostopadiego do ptaszczyzny warstwy (ang. out-of-plane, OOP). W pracy [72] pokazano
diagram fazowy przedstawiajgcy zalezno$¢ orientacji spinow NiO od grubosci warstw AFM
(Rysunek 6).

Rozwinigciem eksperymentow dotyczacych efektu MP w ukladzie NiO/CoO byly
badania uktadu Py/NiO/CoO/MgO(001). Yang oraz wspolautorzy wykazali, Ze reorientacja
kierunku spindéw w warstwie NiO wywotana efektem MP wplywa na oddziatywanie

ferromagnetyk-antyferromagnetyk na gérnym interfejsie Py/NiO[74].
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Rysunek 6. Diagram fazowy przedstawiajacy reorientacj¢ spindw NiO (orientacja w ptaszczyznie — IP lub prostopadle do
ptaszczyzny probki — OOP) w funkcji grubosci NiO i CoO w temperaturze T = 350 K. Czarne punkty wyznaczaja grubo$é
krytyczng NiO i CoO (dnio, dcoo) dla ktorej nastepuje SRT w warstwie NiO [72].

Wyniki cytowanych wyzej eksperymentéw przeprowadzonych w ukladach
AFM2/AFM; s3 dowodem na to, ze MPE jest skutecznym sposobem modulacji konfiguracji
spinowej oraz temperatury uporzadkowania warstw antyferromagnetycznych. Ponadto, praca
autorstwa Yanga i wspotautoréw udowadnia, ze w uktadzie FM/AFM>/AFM; oddziatywanie

pomiedzy dwiema warstwami AFM moze mie¢ rowniez wplyw na oddziatywanie pomigdzy

warstwga FM a AFMo.

3.2. Sprze¢zenie wymienne typu exchange bias.

Zjawisko wyindukowanej poprzez sprzezenie wymienne anizotropii jednozwrotowej
zostato pierwszy raz eksperymentalnie zaobserwowane w 1956 roku przez Meiklejohna i Beana
w ukladzie nanoczastek z rdzeniem Co otoczonych powtoka CoO. Badacze zauwazyli, Ze petla
histerezy magnetycznej zmierzona dla tego ukladu Co/CoO jest wyraznie przesunigta
wzgledem osi zerowej pola magnetycznego [75]. Oryginalny wynik, pokazujacy asymetryczng
petle histerezy uzyskang przez Meiklejohna 1 Beana przedstawiono na Rysunku 7. Odkryta
,IOwa anizotropia magnetyczna”, znana jest dzisiaj jako efekt exchange bias, w j¢zyku polskim
zwana jest rowniez polaryzacja lub anizotropiag wymiany. W 1978 roku Hempstead, Krongelb
1 Thompson zaprezentowali jako pierwsi mozliwos¢ wykorzystania zjawiska exchange bias w
sensorach magnetycznych oraz dyskach twardych [76]. Od tego momentu eksploracja efektu
EB stala si¢ nieodlaczng czesécig badan, zarowno podstawowych jak i aplikacyjnych. Uzycie
antyferromagnetycznej warstwy ktéra wymusza anizotropi¢ jednozwrotowg w warstwie FM,

znalazto zastosowanie w zaworach spinowych (ang. spin valves) uzywanych do odczytu
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informacji w pamigciach magnetycznych [77]. Wiele prac eksperymentalnych i teoretycznych
zostalo poswigconych wyprowadzeniu teorii zjawiska anizotropii wymiennej, jednakze po

dzien dzisiejszy efekt ten nie jest w pelni rozumiany [78].

1 1 J

1 1
/2 4 6 8 10
/ H(MULTIPLY BY 103)

Rysunek 7. Petla histerezy zmierzona w temperaturze 77 K dla czastek kobaltu pokrytych monotlenkiem kobaltu. Linia ciggta
przedstawia petle zmierzong po chtodzeniu uktadu w zewnetrznym polu magnetycznym, linia przerywana przedstawia petle
chtodzong bez przyktadania pola. Rysunek prezentuje oryginalny wynik przedstawiajacy efekt exchange bias opublikowany
przez W. H. Meiklejohna i C. P. Beana w artykule z 1956 roku pt. ,,New Magnetic Anisotropy” [75].

Exchange bias najczgsciej obserwowany jest w uktadach FM/AFM, ale moze pojawiaé
si¢ rowniez w uktadach FM/ferrimagnetyk(FI), czy tez FI/AFM [79, 80]. Pojawienie si¢
anizotropii  wymiennej w ukladzie FM/AFM jest powszechnie przypisywane
nieskompensowanym spinom w warstwie AFM [81, 82], ktore znajduja si¢ w sasiedztwie
warstwy FM. Dla uktadu FM/AFM efekt pojawia si¢ zwykle gdy warstwa AFM charakteryzuje
si¢ stosunkowo duzg anizotropig magnetokrystaliczng. Jednozwrotowa anizotropia w takiej
strukturze najczesciej indukowana jest w trakcie chtodzenia uktadu FM/AFM z temperatury T
(Tc (FM) > T > Ty (AFM)) w zewnetrznym polu magnetycznym bedacym w stanie nasyci¢
ferromagnetyk (ang. field cooling, FC) 1 jest rezultatem wzajemnego sprzezenia spindw na
interfejsie pomiedzy FM a AFM przy przejsciu przez Ty. Mozliwe jest jednak wystapienie tak
zwanego spontanicznego sprz¢zenia exchange bias, ktory pojawia si¢ bez procesu FC, ale
ponizej temperatury uporzadkowania AFM. Przyktadem ukladu w ktérym zaobserwowano
spontaniczny EB jest FeCo/IrMn, dla ktorego exchange bias jest skutkiem strukturalnych

przejs¢ fazowych w metalicznym antyferromagnetyku [83].

31



Glownym 1 charakterystycznym rezultatem efektu EB jest przesuni¢cie petli histerezy
wzgledem osi zerowej pola magnetycznego. Pole koercji, zdefiniowane jako warto$¢ pola
magnetycznego, dla ktérego warto§¢ magnetyzacji FM wynosi zero, jest rozne dla gatezi petli
mierzonej podczas zmniejszania 1 zwigkszania pola magnetycznego (oznaczane kolejno jako

Hc, oraz H¢, na Rysunku 8). Gdy ukltad FM/AFM chtodzony jest w zewngtrznym polu

1

magnetycznym mozliwe jest wystapienie przesunigcia p¢tli zaleznego od kierunku pola FC.
W przypadku przesunigcia zgodnego z polem moéwimy o dodatnim efekcie EB, natomiast
w przypadku przesunigcia w kierunku przeciwnym do pola o efekcie ujemnym. Przesuni¢ciu
petli towarzyszy najczes$ciej rOwniez jej poszerzenie, to znaczy powigkszenie jej koercji Hc,
zdefiniowanej jako He = (|HC1| + |HC2 |) /2 . Czgsto obserwowany jest takze tak zwany efekt
treningu petli (ang. training effect), ktory przejawia si¢ jako stopniowe zanikanie EB w trakcie
kolejnych przemagnesowan uktadu. Zjawisko EB jest najczgs$ciej silnie zalezne od temperatury
1 maleje wraz z jej wzrostem. Temperatura, w ktorej efekt zanika zwana jest temperaturg

blokowania, Tg. Zwykle jest ona nizsza niz Ty [84].
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Rysunek 8. Najprostszy model przedstawiajacy mechanizm zjawiska EB. Na rysunku przedstawiono
schematycznie ustawienie spindéw FM (kolor niebieski) i AFM (kolory czerwony i zielony) podczas pomiaru petli
histerezy magnetycznej. Hc oraz Hc, oznaczaja pola koercji gal¢zi petli histerezy zarejestrowanej podczas

malejacej oraz rosnacej wartosci pola magnetycznego.

Jeden z pierwszych modeli probujacy wytlumaczy¢ pochodzenie efektu EB,
zaproponowany przez Meiklejohn’a [85, 86] zostal zaprezentowany jakosciowo na Rysunku 8.

Model zaktada, ze poczatkowo uktad znajduje sie w temperaturze ponizej To FM oraz powyzej
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Ty AFM. Przylozenie zewnetrznego pola magnetycznego, Hgc powoduje uporzadkowanie
spinbw FM. Nastepnie, podczas chtodzenia uktadu, przy przejsciu przez Ty, momenty
magnetyczne AFM porzadkujg si¢ 1 w wyniku oddzialywania wymiennego na interfejsie
sprzegaja si¢ ze spinami FM. Jesli sprzezenie FM-AFM jest ferromagnetyczne, jak zalozono na
Rysunku 8, to spiny AFM na interfejsie uktadajg si¢ rownolegle do momentdw magnetycznych
warstwy FM. Zarejestrowana wtedy petla histerezy magnetycznej charakteryzuje si¢ asymetrig.
Powodem tego jest fakt, ze spiny AFM utrudniajg obro6t momentéw magnetycznych FM
poprzez wywieranie na nie mikroskopowego momentu skrgcajacego przeciwnego do kierunku
dziatania pola magnetycznego. Dlatego, potrzebne jest wigksze pole magnetyczne aby spiny
FM ustawity si¢ zgodnie z przytozonym polem. Dla przeciwnego zwrotu pola magnetycznego
momenty magnetyczne FM ustawiaja si¢ zgodnie z polem dla mniejszej wartos$ci zewngtrznego
pola magnetycznego. Ulatwiony obrét spindw FM jest spowodowany poprzez ten sam
mikroskopowy moment skrgcajacy wywierany przez momenty magnetyczne AFM, ktory
w tym przypadku dziala zgodnie z kierunkiem pola magnetycznego i wspomaga rotacje
namagnesowania FM. Ostateczna warto$¢ przesunigcia petli wzgledem osi zerowej pola jest
zwana polem exchange bias (Hgg) 1 jest podstawowym parametrem opisujacym wielkos¢

efektu. Zgodnie z oznaczeniami na Rysunku 8, Hgg definiuje si¢ jako Hgg = (HC2 + Hcl) /2.

Fenomenologiczny model zaproponowany przez Meiklejohna, pozwala na wylgcznie
jakosciowe zrozumienie efektu. Modele, ktore lepiej odwzorowuja wyniki eksperymentalne
biorg pod uwage wiele innych czynnikéw majacych znaczacy wptyw na EB, takich jak
szorstko$¢ interfejsu [87], niekolinearne ustawienie momentéw magnetycznych FM i AFM
[88], czy tez formowanie si¢ domen w warstwie FM i AFM [84, §89].

Wystepowanie efektu EB w cienkowarstwowych uktadach od wielu lat wykazuje
ogromne zastosowanie aplikacyjne. Sprz¢zenie interfejsowe w dwuwarstwie FM/AFM jest
miedzy innymi wykorzystywane we wspomnianych wczesniej zaworach spinowych. Warstwa
AFM w tym przypadku odgrywa pasywna role, ktorg jest stabilizacja i utwardzenie

magnetyzacji warstwy FM poprzez indukowanie jednozwrotowej anizotropii.
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4. Metody eksperymentalne

4.1. Wprowadzenie

Niniejsza praca doktorska byta realizowana gtownie w Pracowni Nanostruktur
Powierzchniowych WFilS AGH. Magnetyczne epitaksjalne uktady cienkowarstwowe zostaty
wytworzone z wykorzystaniem aparatury ultra wysokiej prozni (ang. Ultra High Vacuum,
UHV). Cienkie warstwy byty preparowane metodami fizycznego osadzania par (ang. Physical
Vapour Deposition, PVD). W laboratorium Nanostruktur Powierzchniowych przeprowadzono
pomiary wlasciwosci strukturalnych oraz cze$¢ pomiaréw pozwalajacych na charakteryzacje
magnetycznych witasciwosci przygotowanych struktur. Struktura powierzchni wzrastajacych
warstw byla kontrolowana w trakcie preparatyki metoda dyfrakcji niskoenergetycznych
elektronéw (ang. Low Emnergy Electron Diffraction, LEED). Charakteryzacja witasciwosci
magnetycznych i chemicznych probek zawierajacych izotop °’Fe odbywata si¢ in-situ
z wykorzystaniem metody spektroskopii mdssbauerowskiej elektronow konwersji (ang.
Conversion Electron Mossbauer Spectroscopy, CEMS). Petle histerezy magnetycznej dla
heterostruktur z cienkimi warstwami ferromagnetyka zostaly zarejestrowane przy uzyciu
metody magneto-optycznego efektu Kerra (ang. Magneto Optical Kerr Effect, MOKE). Obrazy
magnetycznej struktury domenowej, zardwno w warstwach ferromagnetycznych, jak
1 antyferromagnetycznych, zarejestrowano przy uzyciu mikroskopu magneto-optycznego.

Cze$¢ wynikow eksperymentalnych przedstawionych w niniejszej pracy zostata uzyskana
w placowkach synchrotronowych. Badania wykorzystujace metode spektroskopii absorpcyjnej
promieniowania X (ang. X-ray Absorption Spectroscopy, XAS), w tym pomiary efektu
liniowego oraz kotowego dichroizmu magnetycznego promieniowania X (ang. X-ray Magnetic
Linear Dichroism, XMLD; ang. X-ray Magnetic Circular Dichroism, XMCD), wykonano na
linii badawczej PIRX w Narodowym Centrum Promieniowania Synchrotronowego SOLARIS.
Obrazy struktury domenowej zostaly uzyskane przy uzyciu fotoemisyjnego mikroskopu
elektronowego promieniowania X (ang. X-ray Photoemission Electron Microscopy, XPEEM)

w synchrotronie Elettra Sincrotrone Trieste we Wtoszech.

4.2. Preparatyka magnetycznych epitaksjalnych ukladow
cienkowarstwowych

Epitaksja jest procesem wzrostu warstw krystalicznych, ktorych struktura jest

wymuszona przez monokrystaliczne podioze. W przypadku gdy warstwa i monokrystaliczne
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podioze stanowig ten sam material, proces nazywany jest homoepitaksjg. Dla heteroepitaksji
material rosngcej warstwy rézni si¢ od podtoza [90]. Jednym z czynnikéw, ktory determinuje
przebieg procesu epitaksji jest dopasowanie statych sieciowych substratu oraz adsorbatu.

Stopien wzajemnego dopasowania struktur krystalograficznych materiatow okresla tak zwany

aj;—ap

wspotczynnik niedopasowania f, definiowany jako f = , gdzie a, jest stalg sieci materiatu

az
preparowanego, a a, to stala sieci podtoza [91]. Wysoka czysto$¢ oraz dobrze zdefiniowana
struktura krystaliczna preparowanych warstw sg kluczowe w procesie wytwarzania
nanometrycznych systemow cienkowarstwowych. W celu przygotowania epitaksjalnych
uktadow wielowarstwowych z precyzyjnie okreslong gruboscia kazdej z podwarstw, konieczne
jest zapewnienie warunkow UHV oraz zastosowanie odpowiednich metod procesu fizycznego
osadzania par. Podczas preparatyki uktadéw cienkowarstwowych opisywanych w niniejsze;j
pracy wykorzystano dwie z metody PVD, epitaksje z wigzek molekularnych (ang. Molecular
Beam Epitaxy, MBE) oraz odparowanie wiazka elektronéw (ang. Electron Beam Vaporization,

EBV).

4.2.1. Metoda epitaksji z wigzek molekularnych — MBE

Eksperymenty J. R. Arthura i J. Y. Cho z Bell Telephone Laboratories nad kinetyka
mechanizmu wzrostu epitaksjalnych warstw potprzewodnikow potaczone z obserwacja ich
struktury in-situ z wykorzystaniem metody odbiciowe] dyfrakcji wysokoenergetycznych
elektronow (ang. Reflection High Energy Electron Diffraction, RHEED) umozliwily rozwoj
techniki MBE [92]. Epitaksja z wigzek molekularnych poczatkowo uzywana byla do
preparatyki warstw potprzewodnikowych, lecz z biegiem czasu stala si¢ rowniez uniwersalng
metodg wytwarzania zaawansowanych uktadoéw cienkowarstwowych. Najwigksza zaletg tej
techniki, wyrdzniajacg ja sposrod innych metod PVD, jest precyzyjna kontrola wigzki
molekularnej (lub atomowej), umozliwiajaca wytwarzanie pojedynczych warstw atomowych
o wysokiej czystosci.

W metodzie MBE wytworzony wskutek ogrzewania materiatu strumien atomow lub
molekut krystalizuje na powierzchni podtoza. Aby mozliwe bylo wytworzenie strumienia
atomow (molekul), konieczne jest zapewnienie warunkow ultra wysokiej prozni. Parametrem
opisujacym odleglo$¢ jaka moga bezkolizyjnie pokona¢ molekuly pod ci$nieniem p, jest

$rednia droga swobodna L, ktéra moze by¢ przyblizona wzorem:

kT

L = \/ET[—pdz , 4.1)
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gdzie kg - stata Boltzmana (1,381 x 102 JK!), T — temperatura, a d to $rednica
przemierzajacych proézni¢ molekut. Cisnienie w nowoczesnej aparaturze préozniowej jest rzedu
1 x 10 Pa. Przyjmujac temperature 300 K, a érednice parowanych molekut 1.26 A ($rednica
atomu Fe), $rednia droga swobodna L wyznaczona ze wzoru 4.1 wynosi okoto 5800 km.
Uwzgledniajac fakt, ze w typowych uktadach MBE podtoze znajduje si¢ zwykle od 0.2 m do
0.3 m od pozycji parowanego materiatu zrodtowego, zapewnienie takich warunkéw UHV
zapewnia prostoliniowy i bezkolizyjny ruch atomoéw adsorbatu. Oznacza to, ze w komorze
UHV, w ktdrej zapewniono cisnienie nizsze niz 100 nPa (1 x 10”7 Pa= 1 x 10" mbar), mozliwa
jest preparatyka ultra czystych warstw metodg MBE. Warto wspomnie¢, ze w takich warunkach
czas osadzania si¢ gazow resztkowych na podtozu jest rzedu kilkunastu godzin [93]. Przy
szybko$ci nanoszenia rownej okolo jedna monowarstwa (ang. monolayer, ML) na minutg,
mozliwe jest wytworzenie ultracienkich uktadéw o wysokiej czystosci z doktadno$cia do czgsci
pojedynczej warstwy atomowe;j.

Rysunek 9 przedstawia schemat komory prézniowej z uktadem do preparatyki cienkich
warstw metodg MBE znajdujacy si¢ w jednej z komor prozniowych Pracowni Nanostruktur
Powierzchniowych AGH. Przedstawiony uklad zostal wykorzystany do preparatyki warstw
badanych w trakcie realizacji niniejszej pracy doktorskiej. W komorze UHV znajduja si¢
komorki efuzyjne (ECi, EC,, EC3) umieszczone w chtodzonej woda miedzianej obudowie.
Zamocowane na nos$niku (H) podtoze (S) umieszczone jest naprzeciwko komorek efuzyjnych.
Pozycja podtoza moze by¢ precyzyjnie kontrolowana za pomoca ruchu manipulatora, w ktérym
umieszczony jest nos$nik. Nosnik wyposazony jest w grzatke, ktora umozliwia zmiang
temperatury podioza podczas procesu nanoszenia warstw. Ruchoma przestona (HS) znajdujaca
si¢ pomiedzy nosnikiem a komoérkami efuzyjnymi umozliwia przystoniecie czesci podtoza
inanoszenie materialu na wybrang cze$¢ krysztalu. Komorki efuzyjne skladaja sie¢
z ceramicznego tygla o wysokiej czysto$ci z umieszczonym wewnatrz adsorbatem. Wigzka
parowanych atomow otrzymywana jest poprzez dostarczenie energii termicznej do materialu
zrodla poprzez oporowe nagrzewanie wolframowego drutu nawinigtego na tygiel. Rozgrzanie
tygla do wysokiej temperatury powoduje sublimacj¢ lub parowanie materialu w nim
umieszczonego i wytworzenia wigzki molekularnej o ksztalcie stozka. Standardowe komorki
efuzyjne wytwarza si¢ z np. AbO3, tlenku berylu lub pirolitycznego azotku boru (PBN).
Materiat komorek dobiera si¢ zwykle uwzgledniajac reaktywnos$¢ materiatlow adsorbatu oraz

temperatur¢ potrzebng do jego sublimacji/parowania [90].
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Rysunek 9. Schemat komory prézniowej z ukltadem do preparatyki metodg MBE. ECy ;3 — komorki efuzyjne w ktorych
znajduja si¢ Zzrodta nanoszonych metali; q4 » 3 — kwarcowe sensory grubosci warstw; S — podtoze monokrystaliczne na nosniku;
H — nosnik i manipulator z mozliwoscig kontroli temperatury substratu oraz ruchu w ptaszczyznie XYZ; HS — mechaniczna
przestona poruszajaca si¢ w osi Y; VO — zawor iglowy umozliwiajacy dopuszczenie tlenu do komory podczas reaktywnej
depozycji warstw.

Wszystkie uktady wielowarstwowe badane w ramach realizacji niniejszej pracy
doktorskiej zostaly przygotowane na podtozach MgO(001). Niedopasowanie sieciowe,
temperatura podtoza podczas nanoszenia, czy tez szybko$¢ nanoszenia warstw majg znaczacy
wplyw na kinetyke dyfuzji atoméw osadzanych na podtozu, a co za tym idzie na proces
epitaksji. W teorii, epitaksja cienkich warstw metalicznych moze odbywac si¢ w temperaturze
pokojowej, ze wzgledu na stosunkowo niska energi¢ dyfuzji powierzchniowej metali [90].
Jednak, otrzymanie wysokiej jakosci warstw epitaksjalnych moze wigza¢ si¢ z preparatyka
w podwyzszonej temperaturze lub wygrzewaniem naniesionego materialu. Szybkos$¢ depozycji
materialow jest kontrolowana przy uzyciu mikrowag kwarcowych (ang. Quartz Crystal
Microbalance, QCM) (Rysunek 9 - q1, q2, q3). Zmiana czestotliwos$ci drgan piezoelektrycznego

rezonatora kwarcowego jest proporcjonalna do masy naniesionego na niego materiatu (grubosci

warstwy), co zostato udowodnione eksperymentalnie przez Sauerbrey’a w 1959 roku [94].
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4.2.2. Odparowanie wigzka elektronowa — EBV.

Kolejng z metod PVD, wykorzystywang podczas realizacji pracy doktorskiej, byta
technika odparowywania wigzka elektronow - EBV. Podobnie jak w przypadku metody MBE,
EBV réwniez moze zosta¢ wykorzystana do preparatyki cienkich warstw epitaksjalnych.
Ogrzewanie materialu zrédta w parowniku EBV odbywa si¢ poprzez bombardowanie go
wiazka elektronow.

Przez cienki drut (np. wolframowy) przepuszczany jest prad rz¢du kilku amperdéw, co
prowadzi do oporowego nagrzewania druta i termoemisji elektronow. Wyemitowane
z filamentu (katody) termoelektrony sa przyspieszane w polu elektrycznym (o potencjale do
2 kV, w warunkach UHV) w kierunku tygla z materiatem adsorbatu lub bezposrednio do preta
wykonanego z adsorbatu (anody). W przypadku zastosowania tygla jest on wykonany
z ceramiki lub wysokotopliwego metalu, takiego jak wolfram czy molibden. Energia
kinetyczna przyspieszanych elektrondw, przekazywana jest w postaci energii termicznej po
zderzeniu  z powierzchniowymi  atomami adsorbatu w  tyglu. Bombardowanie
wysokoenergetycznymi elektronami powoduje drastyczny, lokalny wzrost temperatury, ktory
prowadzi do stopienia i odparowania materiatu przeznaczonego do parowania lub bezposrednio
do jego sublimacji. W zaawansowanych technologicznie parownikach EBV mozna spotka¢ si¢
rowniez z odpowiednim uktadem formowania wigzki elektronéw poprzez pole magnetyczne,
ktore skupia ja bezposrednio na powierzchni parowanego materiatu [95]. Metoda EBV
umozliwia takze parowanie wysokotopliwych materialow izolujacych. W tym przypadku,
energia termiczna przekazywana jest adsorbatowi poprzez powierzchni¢ styku z materialem
tygla, prowadzac do sublimacji/parowania materialu. Schemat dzialania prostego parownika

EBYV przedstawiony jest na Rysunku 10.
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Rysunek 10. Uproszczony schemat parownika EBV. S — podtoze; H— no$nik i manipulator z mozliwoscia kontroli temperatury
probki; T — tygiel z materiatem przeznaczonym do odparowania; SH — obrotowa przestona; F — filament; C — chtodzona woda
obudowa parownika. Wysoki potencjat przyktadany jest pomiedzy filamentem V™~ a uziemieniem V*.
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Metoda EBV zyskata popularnos¢ ze wzgledu na duza r6znorodnos¢ materiatow, ktore
moga by¢ odparowane przy jej uzyciu z zachowaniem ultra wysokiej czystosci. Ogromna zaletg
tej techniki jest mozliwo$¢ preparatyki warstw materiatow wysokotopliwych (np. Pt, Ir, Pd) lub
izolujacych tlenkow (np. MgO) o wysokiej temperaturze topnienia. W pracy doktorskiej
wykorzystano podstawowy, jednozrodtowy parownik EBV, przy uzyciu ktérego preparowano
warstwy MgO oraz Pt w warunkach UHV.

4.3. Metody charakteryzacji wlasciwosci strukturalnych
i magnetycznych cienkich warstw

4.3.1. Dyfrakcja niskoenergetycznych elektronéw — LEED

LEED nalezy do jednej z technik dyfrakcyjnych, ktére pozwalaja na uzyskanie
bezposredniej informacji o strukturze powierzchni cienkich warstw. Metoda ta jest uznawana
za najstarszg ze wspotczesnych technik laboratoryjnych opartych na dyfrakcji elektronow.
Pierwszy eksperyment zwigzany z LEED przeprowadzili Davisson i Germer w 1927 roku.
Wykazali, ze gdy powierzchnia krysztalu Ni zostata o§wietlona wigzka monoenergetycznych
elektronow, ulegly one elastycznemu rozproszeniu w preferowanych kierunkach, co mozna
byto wytlumaczy¢ dyfrakcja na periodycznie utozonych atomach w krysztale Ni. Eksperyment
ten potwierdzil falowa nature elektronu postulowang przez de Broglie w 1921 roku. Znaczacy
rozw0j metody LEED nastagpit w latach sze$¢dziesigtych XX w., co bylo bezposrednio
zwigzane z postepem technologii UHV [96].

Wykorzystanie niskoenergetycznych elektronéw do analizy strukturalnej powierzchni
cienkich warstw wynika z dwoéch powodéw. Dla typowych energii wigzki elektronowe;j
wykorzystywanych w metodzie LEED (do kilkuset elektronowoltow) spelniony jest warunek
dyfrakcji, to znaczy dtugos¢ fali elektronowej A, jest porownywalna lub mniejsza od odlegtosci
migdzyatomowych w krysztale. Zalezno$¢ dlugosci A, od napigcia przyspieszajacego U opisuje

formuta de Broglie:

de= —— = 4] ~

V2meqeU

(4.2)

gdzie h jest statg Plancka, m, i g, kolejno masg oraz tadunkiem elementarnym elektronu, a E.y
energiag wigzki w elektronowoltach. Drugim powodem jest fakt, ze §rednia droga swobodna

niskoenergetycznych elektronow w krysztale jest niewielka, rzedu kilku warstw atomowych
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[97]. Stad, wickszo$¢ zderzen sprezystych elektronow z atomami zachodzi w obrebie gorne;j
powierzchni warstwy. Efektem dyfrakcji elektronéw na powierzchni krysztatu jest obserwacja
sieci odwrotnej, ktora jest jednoznacznie zwigzana z siecig rzeczywistg krysztatu. LEED jest
idealnym narzgdziem charakteryzujagcym dwuwymiarowa strukture¢ powierzchni krystalicznej

probek cienkowarstwowych.
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Rysunek 11. Schemat uktadu pomiarowego LEED. System sklada si¢ z umieszczonego w komorze prézniowej dziala
elektronowego skierowanego prostopadle do powierzchni probki oraz hemisferycznego ekranu fluoroscencyjnego,
znajdujacego si¢ na wysokim, dodatnim potencjale. Przed ekranem znajduja si¢ rowniez siatki filtrujace elektrony odbite
nieelastycznie. Ekran jest wizualizowany przy uzyciu kamery CCD umieszczonej za wizjerem komory prézniowe;.

Rysunek 11 przedstawia schemat spektrometru LEED. Powierzchnia probki, o§wietlana
jest ogniskowang elektrostatycznie wigzka elektrondw, emitowang z dziata elektronowego.
W przypadku uzywanego w pracy doktorskiej cyfrowego kontrolera LEED LPS300-D firmy
OCI Vacuum Microengineering, prad wiazki nie przekraczal 1pA przy energii elektronéow od
10 — 300 eV. Po dotarciu do powierzchni probki, elektrony ulegaja dyfrakcji na powierzchni
badanego krysztatu. Te, ktore zostaly odbite lub wyemitowane z probki, poruszajg si¢
prostoliniowo w kierunku koncentrycznie ustawionych siatek wykonanych najczesciej
z poztacanego wolframu [98]. Pierwsza z siatek znajduje si¢ na tym samym potencjale co
probka. Umozliwia to prostoliniowy ruch elektronéw w obszarze wolnym od oddziatywan
elektrostatycznych. Potencjal kolejnych siatek jest zblizony do potencjatu zrdodta
elektronowego. Pozwala to na przepuszczenie przez obszar siatek wylgcznie elektronow
o energii zblizonej do energii elektronow zrodta, czyli odbitych elastycznie. Nastgpnie
elektrony sg przyspieszane wysokim dodatnim potencjatem, rz¢du kilku kV, w kierunku ekranu

fluorescencyjnego, na ktorym formuje si¢ obraz dyfrakcyjny. Najczesciej do systemu aparatury
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LEED dotaczona jest rowniez kamera z matrycg CCD, ktora rejestruje obraz ekranu
fluorescencyjnego i umozliwia jego odtworzenie na ekranie komputera. Obserwowany wzor
dyfrakcyjny jest dwuwymiarowa projekcja sieci odwrotnej powierzchni probki o$wietlane;
elektronami.

Metoda LEED pozwala na okreslenie symetrii i struktury krystalograficznej powierzchni
badanej warstwy oraz jej relacji ze strukturg podtoza. Dzigki dyfrakcji niskoenergetycznych
elektronow mozna okresli¢ cigglo$¢ oraz epitaksjalno$¢ badanych warstw. Umieszczenie
spektrometru LEED w komorze preparacyjnej umozliwia analize¢ strukturalng uktadow na
kazdym etapie preparatyki. Obrazy dyfrakcyjne pozwalaja wnioskowaé¢ rowniez o jakosci
badanej powierzchni. Ostre, intensywne plamki dyfrakcyjne o niskiej intensywnosci tta sg
oznaka gtadkiej, uporzadkowanej atomowo powierzchni warstwy. Obecnos¢ defektow
strukturalnych, czy innych niedoskonatosci w strukturze krystalicznej moze wplywaé na
znieksztatcenie plamek dyfrakcyjnych, zwigkszenie intensywnosci tla, czy tez pojawienie si¢
dodatkowych plamek dyfrakcyjnych. Brak obrazu LEED badanej powierzchni moze $wiadczy¢
o nieuporzadkowanej lub amorficznej drobnej strukturze polikrystalicznej. Na Rysunku 12

przedstawiono przyktadowy obraz dyfrakcyjny warstw Fe w uktadzie Fe/MgO(001).

Rysunek 12. Przyktadowe obrazy dyfrakcyjne LEED uzyskane na 4 nm warstwie Fe na podtozu MgO(001) dla
elektrondw o energii: a) 70 eV, b) 100 eV.

4.3.2. Spektroskopia Mossbauera elektronéw konwersji — CEMS

Metoda CEMS zostata uzyta podczas realizacji niniejszej pracy do charakteryzacji
wlasciwo$ci magnetycznych i chemicznych cienkich warstw zawierajacych mossbauerowsko
aktywny izotop >’Fe. Technika ta opiera sie na odkryciu R. L. Mdssbauera, ktory zaobserwowat
bezodrzutowa rezonansowa fluorescencje promieniowania y w '"'Ir [99, 100]. Efekt zostat
nazwany nazwiskiem naukowca, a Mossbauer za swoje odkrycie otrzymat nagrode Nobla

w 1961 roku.
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W przypadku probek zawierajacych izotop °’Fe stan wzbudzony jadra Fe powstaje
w wyniku absorpcji kwantu promieniowania y emitowanego przez radioaktywny izotop >’Co.
Podczas rozpadu promieniotworczego >’Co, ktorego czas potowicznego zaniku wynosi 270 dni
powstaje wzbudzony stan jadra *’Fe o energii E,, = 136,46 keV [101]. Proces deekscytacji do
stanu podstawowego, z prawdopodobienstwem ponad 90%, odbywa si¢ poprzez stan posredni,
ktorego energia wynosi Eg = 14,4 keV. Przej$cie do stanu podstawowego E, zwigzane jest
z emisjg kwantu promieniowania y, o energii rownej Eo = E,, - E,, bez uwzgl¢dnienia
energii odrzutu. Wyemitowany w ten sposob foton moze by¢ nastepnie zaabsorbowany przez
jadro izotopu °'Fe w stanie podstawowym, wzbudzajac je do stanu o energii E,,. Bezodrzutowy
opis procesu emisji oraz rezonansowej absorpcji promieniowania gamma jest najprostszym
opisem efektu Mossbauera [101].

Zgodnie z zasada nieoznaczonos$ci, energetyczne poziomy jadrowe s3 rozmyte,
a szeroko$¢ potowkowa rozmycia energetycznego poziomu wzbudzonego, tzw. naturalna

szeroko$¢ linii I wynosi:
rt=nh, (4.3)

gdzie h jest zredukowang statg Plancka, a T $§rednim czasem zycia jadra w stanie wzbudzonym.

W przypadku izotopu *’Fe, jego pierwszy stan wzbudzony o energii 14.4 keV posiada T =

143 X 1077s oraz T = 4.55 x 1077 eV. Stosunek EL definiuje mozliwo$¢ zajécia
0

rezonansowej absorpcji, czyli natozenia si¢ widma emisji 1 absorpcji promieniowania y [102].

Dla swobodnych atoméw zatozenie, ze foton y emitowany przez jadro atomowe posiada
energi¢ E, = Eq, = E,, — E, nie jest prawdziwe. Foton posiada ped, dlatego w rzeczywistosci
jadro atomowe, ktore emituje kwant promieniowania y doznaje odrzutu w kierunku

przeciwnym do kierunku propagacji fotonu. Energia odrzutu wynosi:

E 2
Ep=— (4.4)
R72Mc2
2
gdzie Eg = ;—M to ped odrzutu (p = ETV), M to masa atomu, a c to predkos¢ swiatta. W przypadku

>"Fe energia odrzutu po przejsciu z posredniego stanu wzbudzonego o energii 14.4 keV do
stanu podstawowego wynosi Eg = 1.95 X 1073 eV i jest sze$¢ rzedow wielkosci wigksza od

naturalnej szerokosci linii widmowej I' [102].
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Rudolf Mossbauer w swoich eksperymentach udowodnil, ze sytuacja jest odmienna
w przypadku atoméw w sieci krystalicznej. Istnieje wtedy wysokie prawdopodobienstwo, ze
mossbauerowsko aktywny atom w krysztale nie ulegnie odrzutowi. Jesli masa M we wzorze
(4.4) zostanie zastgpiona masa krysztalu, warto$¢ Er jest znacznie mniejsza od naturalnej
szeroko$ci linii promieniowania y. W konsekwencji, zjawiska emisji 1 absorpcji traktowane sg
jako bezodrzutowe. Prawdopodobienstwo zajscia bezodrzutowego procesu (efektu
Maossbauera), zdefiniowane jako stosunek liczby kwantéw wyemitowanych bezodrzutowo do
catkowitej liczby wyemitowanych kwantow jest opisane przez czynnik Lamba — Mdssbauera
fim, ktory zalezy od temperatury, masy jadra i temperatury Debye’a. Dla przejscia 14.4 keV
izotopu >’Fe w temperaturze pokojowej czynnik fi,; = 0.91 [102].

Odziatywanie z elektronami powltok atomowych moze prowadzi¢ do przesuni¢cia lub/i
rozszczepienia jadrowych poziomow energetycznych. Stad, widmo mdssbauerowskie
zazwyczaj posiada skomplikowang strukture, ktora wynika z otoczenia elektronowego jadra.
Ksztatlt widma jest zdeterminowany przez koordynacje, stopien utlenienia atomu, rodzaj
symetrii otoczenia, obecnos¢ uporzadkowania magnetycznego. W zwigzku z czym, wystepuje
znaczace niedopasowanie energetyczne linii absorpcji 1 emisji. Przesunigcie linii
energetycznych moze zosta¢ skompensowane poprzez efekt Dopplera I rodzaju. Jezeli zbiorowi
atomoéw emitujacych fotony y nada si¢ predkos¢ v w kierunku propagacji kwantéw y to

niedopasowanie energetyczne linii moze by¢ modulowane zgodnie z relacja:
Ep = Y E 4.5
D — c ¥ ( . )

Przy odpowiednim dopasowaniu predkosci obie linie widmowe moga si¢ w catosci lub
czesciowo pokrywaé, spetniajac kryterium zaj$cia rezonansowej absorpcji promieniowania.
Z tego powodu metodologia pomiarowa spektroskopii Mossbauera (ang. Modssbauera
Spectroscopy, MS) polega na oswietlaniu probki poprzez zrddto promieniotworcze poruszajace
si¢ z predkoscia v, wykonujace ruchy w kierunku absorbera (probki) oraz oddalajace si¢ od
niego. Ruch zrodta powoduje modulacje energii fotondw promieniowania y zgodnie
z Rownaniem 4.5

Na ksztalt widma mossbauerowskiego wptywa rowniez zwigzany z ruchem termicznym
atomow efekt Dopplera II rzgdu. Jego skutkiem jest poszerzenie linii emisji i absorpcji, ktore

opisuje si¢ poprzez dopplerowska szeroko$¢ linii [y, zalezng od temperatury T:

FD S Zw/ ER - kBT 5 (46)
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gdzie kg jest stalg Boltzmanna [102].

Deekscytacja jadra atomowego po procesie absorpcji promieniowania y moze nastgpic¢
poprzez przekazanie energii elektronom z powlok K, L oraz M. Proces ten to tzw. konwersja
wewnetrzna. W przypadku wzbudzenia rezonansowego promieniowaniem o energii 14.4 keV
mossbauerowsko aktywnego izotopu zelaza (*’Fe) najbardziej prawdopodobny jest proces
konwersji wewnetrznej z emisjg elektronu o energii 7.3 keV z powloki K (81%). Silne
oddziatywanie elektrondw z materig sprawia ze, elektrony konwersji moga wydosta¢ si¢
wylacznie z glebokosci do kilkuset nanometréow [101]. Technika wykorzystujaca elektrony
konwersji do obserwacji efektu Mossbauera ma charakter powierzchniowy, co znajduje
zastosowanie metody CEMS w pomiarach wiasciwosci cienkich warstw.

Analiza widm CEMS polega na numerycznym dopasowaniu skladowych widma, ktére
odpowiadajg konkretnemu otoczeniu atomu °’Fe. Sktadowe widma sg identyfikowane poprzez
charakterystyczne warto$ci przesuni¢cia izomerycznego, rozszczepienia kwadrupolowego oraz
magnetycznego rozszczepienia zeemanowskiego, ktore opisane jest przez magnetyczne pole
nadsubtelne, Byg. Pomiar widm CEMS moze dostarczy¢ informacji o lokalnych
wlasciwosciach magnetycznych, jak 1 strukturalnych. Powierzchniowy charakter metody
CEMS oraz mozliwo$¢ uzyskania informacji o lokalnym $rodowisku atomowym znajduje
swoje szczegblne zastosowanie podczas pomiarow wlasciwosdci cienkich warstw
magnetycznych zawierajacych izotop >’Fe.

W trakcie realizacji pracy doktorskiej widma CEMS byly rejestrowane in-situ po
transferze probki do komory umozliwiajacej pomiary mdssbauerowskie. Pomiary wykonano
w kriostacie z mozliwo$cia kontroli temperatury w warunkach UHV. Schemat komory

prozniowej z uktadem pomiarowym przedstawia Rysunek 13.
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Rysunek 13. Schemat uktadu umozliwiajacego wykonanie pomiarow CEMS in-situ w szerokim zakresie temperatur. S —
cyklicznie przemieszczajace si¢ zrodlo promieniotwodrcze; A — probka absorbujaca; H — manipulator z no$nikiem na probke;
TC — kapilary na chlodziwo (ciekly azot); DET — detektor typu channeltron; Pb — ostony otowiane.

Budowa komory i kriostatu w aparaturze Laboratorium Nanostruktur Powierzchniowych
pozwala na wykonanie pomiarow CEMS w zakresie temperatur od 80 K do 400 K z precyzyjna
stabilizacja temperatury podczas pomiaru. Zrédtem promieniowania y byt radioaktywny izotop
S7Co(Rh), o poczatkowej aktywnosci 200 mCi. Podczas pomiaru probka byta o$wietlana
promieniowaniem padajagcym prostopadle do jej powierzchni. Elektrony emitowane
z powierzchni probki byly rejestrowane przy uzyciu kanalowego powielacza elektronowego,
tzw. channeltronu, o duzej $rednicy wejsciowej i niskiej czulosci na promieniowanie y oraz X.
Pomiedzy probka a zrodtem radioaktywnym wprowadzana byla réwniez mechaniczna

przestona, ktora miata na celu ograniczy¢ sygnat od zelaza naniesionego poza obszar podtoza.

4.3.3. Zjawiska magneto-optyczne

Wiele eksperymentéw udowodnito, ze stan magnetyczny osrodka moze mie¢ wptyw na
padajace na niego promieniowanie elektromagnetyczne. Szereg efektow, nazywanych
zjawiskami magneto-optycznymi ukazuje wplyw pola magnetycznego lub spontanicznej
magnetyzacji osrodka na absorpcje, czy tez transmisje Swiatta. Jednym z efektéw magneto-
optycznych, jest odkryty w 1845, efekt Faradaya (ang. Magneto-optic Faraday Effect, MOFE).
Michael Faraday pokazal, ze polaryzacja liniowo spolaryzowanej wigzki $wiatta ulega
skreceniu po transmisji przez material umieszony w polu magnetycznym, ktérego wektor

skierowany jest rownolegle do ptaszczyzny padania wigzki [103]. Okoto 30 lat pdzniej, John
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Kerr pokazat, ze analogiczne zjawisko wystepuje po odbiciu §wiatla od magnetycznego
osrodka. Zaobserwowat on rotacj¢ ptaszczyzny polaryzacji §wiatta padajacego po odbiciu od
powierzchni zelaza [104, 105]. Odkrycie Kerra, znane jest dzisiaj jako magneto-optyczny efekt
Kerra (ang. Magneto-optic Kerr Effect, MOKE). MOKE razem z efektem Faradaya zaliczane
sg do zjawisk magnetycznej dwojtomnosci kotowej. Kolejnym przetomem w dziedzinie
magneto-optyki byto wykazanie przez W. Voigta w 1898 istnienia liniowej dwojlomnosci
w parach sodu umieszczonych w polu magnetycznym oraz magneto-optycznych wlasciwosci
paramagnetycznych cieczy przez Cottona i Moutona w 1907 [106]. Obydwa eksperymenty
byly przyktadami efektu liniowej dwdjlomnosci magnetycznej (ang. Magnetic Linear
Birefringence, MLB) [107].

Wszystkie wymienione powyzej efekty magneto-optyczne znalazty swoje zastosowanie
zarbwno w nauce jak i przemysle. MOKE jest obecnie najpowszechniej stosowang technika
pomiaru namagnesowania powierzchni cienkich warstw magnetycznych [106]. W latach
pigédziesigtych XX w. Williams 1 Fowler wraz ze wspotpracownikami [108, 109]
zaprezentowali mozliwo$¢ zastosowania magneto-optycznego efektu Kerra oraz efektu
Faradaya do obrazowania struktury domenowej. Rozwo6j technologii cyfrowej umozliwit
obrazowanie domen magnetycznych rowniez przy pomocy efektu Voigta w konfiguracji

odbiciowej [110].

a) Efekt Faradaya - MOFE

W swoim eksperymencie Faraday udowodnil, Ze plaszczyzna polaryzacji liniowo
spolaryzowanego $wiatla ulegta skreceniu po przejsciu przez szklany pret umieszczony w polu
magnetycznym, ktére bylo przyltozone réwnolegle do kierunku propagacji $wiatta. Kat
skrecenia plaszczyzny polaryzacji, Og, zwany rotacja Faradaya, jest proporcjonalny do
przylozonego pola magnetycznego oraz grubo$ci materiatu . Uogdlniong zalezno$¢ opisuje si¢

wzorem:
g =B-1-V, (4.7)

gdzie B wyznacza indukcj¢ pola magnetycznego w kierunku rozchodzenia si¢ §wiatla, 1 droge

przebyta przez wigzke (zwykle grubos¢ probki), a V jest wspodiczynnikiem proporcjonalnosci

(tzw. stata Verdeta) zaleznym od rodzaju materiatu. Efekt Faradaya moze wystgpowac zarowno

w osrodkach magnetycznych jak 1 niemagnetycznych, jednak skrecenia plaszczyzny
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polaryzacji w materiatach o niezerowym namagnesowaniu sg co najmniej dwa rzedy wielkosci
wigksze niz w materiatach niemagnetycznych [106].

Opis skrecenia Faradaya wystepujacego w transparentnych materiatlach magnetycznych
poprzez uogolnione Rownanie 4.7 nie jest w pelni wystarczajagcy. Wynika to z faktu, ze
pochodzenie efektu Faradaya moze by¢ zwigzane z niezerowa magnetyzacja osrodka przez
ktéry przechodzi §wiatlo, a nie z zewn¢trznym polem magnetycznym.

Liniowo spolaryzowana fale elektromagnetyczng mozna przedstawi¢ jako sume fal
spolaryzowanych kotowo o przeciwnych skretnosciach. W magnetycznie uporzadkowanym
materiale predko$¢ fali o dtugosci A i polaryzacji kotowej prawoskretnej (07) i lewoskretnej
(67) wynosi kolejno A/n, oraz A/n_, gdzie n, oraz n_ to wspdtczynniki zatamania $wiatta
w osrodku fali o polaryzacji ot 1 6~. Poniewaz n, i n_ moga rozni¢ si¢ w czesci rzeczywistej
1 urojonej wspotczynnika to dyspersja i absorpcja fal o przeciwnej skrgtnosci moze by¢ rézna.
Roéznica w dyspersji dwoch polaryzacji kolowych jest przyczyng skrecenia plaszczyzny
polaryzacji §wiatla padajacego o kat Faradaya O, ktéry jest proporcjonalny do rdznicy

wspotczynnikdéw zalamania An. Skrgcenie to mozna opisaé jako:
B = —5-(n, —n.) = —(4n), (48)

gdzie c jest predkoscig $wiatla, a w jego czestotliwoscig. Roznica w absorpcji promieniowania
o przeciwnych skregtnosciach prowadzi do zmiany amplitud dwoch polaryzacji kotowych,
a w konsekwencji zmiany polaryzacji na eliptyczng. Eliptyczno$¢, ng jest proporcjonalna do
czesci zespolonej An, ktora jest wynikiem zaleznosci pomigdzy wspotczynnikami zatamania,
magnetyzacja oraz tensorem dielektrycznym € danego materiatu [111]. Rdézna absorpcja
kolowych polaryzacji $wiatta o przeciwnych skregtnos$ciach jest zrodlem magnetycznego
dichroizmu kotowego [106, 107, 112]. Magneto-optyczne zjawisko Faradaya przedstawiono na

Rysunku 14.

48



Rysunek 14. Magneto-optyczny efekt Faradaya. Zjawisko dwojlomnosci kotowej powoduje rotacje wektora polaryzacji,
zalezng od wektora M (a), (b) natozenie efektu dwojlomnosci oraz dichroizmu. Liniowo spolaryzowane promieniowanie pada
na probke prostopadle do jej powierzchni. Promieniowanie o liniowej polaryzacji E moze by¢ przedstawione jako suma dwoch
fal spolaryzowanych kotowo, o polaryzacjach ot i 0~. Rdzna dyspersja oraz absorpcja fal o przeciwnych skretno$ciach sg
przyczyna skrecenia polaryzacji $wiatla oraz zmiany polaryzacji na eliptyczna.

Zjawisko Faradaya zaliczane jest do efektow liniowych, poniewaz rotacja 0 zalezy liniowo od
rzutu wektora M na kierunek propagacji fali $wiatla transmitowanego. ,,Rotacyjna” natura
efektu Faraday wynika z zalezno$ci pomigdzy wektorem indukcji elektrycznej D, nat¢Zzeniem
pola elektrycznego E oraz tensorem przenikalnosci dielektrycznej €y, ktora dla czgstosci

optycznych jest opisana rOwnaniem:

1 —iQymsz  iQymy,
D= £0n2 iQVmg 1 —iQle E ,
—iQym,  iQymy 1 (4.9)

gdzie Qy to magneto-optyczna stala Voigta, m1, mz, ms to skltadowe wektora M, a n to

wspotczynnik zatamania [111]. Powyzszy wzor moze by¢ przedstawiony w postaci:

D = gun?[E+iQy(MXE)], (4.10)

ktéra wyraznie wskazuje, ze zalezna od magnetyzacji sktadowa wektora D jest r6zna od zera
wylacznie gdy iloczyn wektorowy M X E jest niezerowy.

Efekt Faradaya jest stosowany do pomiaru namagnesowania transparentnych probek
magnetycznych. Na Rysunku 15 przedstawiono prosty uktad pomiarowy magneto-optycznego

efektu Faradaya.
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Rysunek 15. Schemat uktadu pomiarowego magneto-optycznego efektu Faradaya z zewnetrznym polem magnetycznym
przyktadanym prostopadle do probki.

prébka

W uktadzie pomiarowym MOFE wyemitowane ze zrodta $wiatlo po przejsciu przez
polaryzator pada na transparentng probke umieszczong w polu magnetycznym. Na skutek
oddziatywania z magnetyczng probka zmienia si¢ polaryzacja oraz intensywno$¢ §wiatta. Po
przejsciu przez probke swiatto przechodzi przez drugi polaryzator, nazwany analizatorem.
Analizator jest obrocony o kat 90 stopni wzgledem polaryzatora. Sygnat, po przejsciu przez
analizator jest rejestrowany w foto-czutym detektorze. Intensywnos$¢ sygnatu rejestrowanego

przez detektor (I) jest zwigzana z katem Oy zaleznoscia:

[=1ycos?(Bp —a) + I, (4.11)

gdzie I, to intensywnos$¢ S$wiatta padajgcego, @ to kat skrecenia analizatora wzgledem

polaryzatora, a Iz to intensywnos¢ tta. [112].

b) Efekt Kerra - MOKE

MOKE jest efektem analogicznym do zjawiska Faradaya, lecz w przeciwienstwie do
niego wystepuje przy odbiciu §wiatla od materialu magnetycznego. Z powodu matej glebokosci
penetracji $wiatla w glab probki, katy skrecenia plaszczyzny polaryzacji $wiatta w przypadku
efektu Kerra sag zwykle mniejsze niz w przypadku efektu Faradaya. Ograniczona glebokos¢
probkowania jest powodem wykorzystania MOKE do charakteryzacji magnetycznych
wlasciwosci cienkich warstw magnetycznych.

Fenomenologiczny opis efektu Kerra jest bardzo podobny do opisu zjawiska Faradaya.
Rotacja ptaszczyzny polaryzacji fali odbitej 6 (rotacja Kerra) wynika z réznic we
wspotczynnikach odbicia dla sktadowej polaryzacji prawo- r(n,) oraz lewo-skretnej r(n_).
W najprostszym przypadku, gdy $wiatto pada na probke prostopadle do jej powierzchni,

wspolczynniki te mozna opisac jako:
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1— n, ( )_1—n_
1+ n+,rn_ 1+ n_°

r(n,) = (4.12)

Odmienna absorpcja promieniowania o réznych skretnosciach skutkuje zmiang polaryzacji
padajacego s$wiatta na eliptyczng, o eliptycznosci ng. Z powodu roznych wartosci
wspotczynnikéw (n,) i (n_) $wiatto padajagce na magnetyczng probke po odbiciu bedzie
posiadato mala sktadowa polaryzacji prostopadta do polaryzacji padajacego promieniowania.

Stosunek magneto-optycznej sktadowej Kerra o amplitudzie Rk, do prostopadlej do niej
sktadowej §wiatta odbitego od powierzchni niemagnetycznej (Ry), ktore jest spolaryzowane w
tej samej ptaszczyznie co promieniowanie padajace, zwigzany jest z eliptycznoscig ng oraz

skreceniem Kerra O nastepujaca relacja [106]:

k B 5 B tan(0g) + itan(ng) @.13)
Ry N 1-—itan(6g)tan(ngk) '

Zmiana polaryzacji $wiatta po odbiciu (efekt Kerra) lub transmisji (efekt Faradaya)
przez materiat magnetyczny moze by¢ wyznaczona na podstawie analizy sity Lorentza
dziatajacej na elektrony w magnetycznym materiale. Wektor polaryzacji liniowej E padajacej
fali $wietlnej wywoluje oscylacyjny ruch elektronéow w osrodku absorbujacym. Elektrony
poruszaja si¢ réwnolegle do ptaszczyzny polaryzacji, a ich oscylacyjny ruch jest zrodtem
promieniowania. Odbite §wiatlo jest spolaryzowane tak samo jak §wiatlo padajace, a jego
amplituda wynosi Ry. Jednocze$nie na skutek dziatania sily Lorentza indukowana jest
niewielka sktadowa ruchu wibracyjnego elektronow, prostopadta do kierunku padania §wiatta
i kierunku namagnesowania. Ruch ten jest proporcjonalny do iloczynu wektorowego
namagnesowania i wektora polaryzacji liniowej, a predko$¢ z nim zwigzana, tzw. ,,predkos¢
Lorentza” wynosi vi, = — M X E. Predkos¢ vy, jest powodem powstania amplitudy Kerra (R)
w przypadku odbicia oraz amplitudy Faradaya w przypadku transmisji (Rg). Kierunki
wektorow Rg 1 Ry sa prostopadte do kierunku propagacji fali §wietlnej. Superpozycja Ry
1 Rg(Rp) ostatecznie prowadzi do zaleznej od namagnesowania rotacji plaszczyzny polaryzacji
[106] (Rysunek 16). W zaleznosci od wzglednej orientacji namagnesowania, kierunku
polaryzacji $wiatlta padajacego i plaszczyzny padania fali $wietlnej, definiuje si¢ trzy
podstawowe geometrie efektu Kerra: polarng (ang. Polar, PMOKE), podtuzng (ang.
Longitudinal, LMOKE) 1itranswersalng lub poprzeczng (ang. Transversal, TMOKE).
Omowiony wyzej efekt Kerra oraz jego mozliwe konfiguracje przedstawiono na Rysunku 16.

W PMOKE namagnesowanie skierowane jest prostopadle do powierzchni probki. Skregcenie
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Kerra w PMOKE jest najwicksze dla 9 = 0° oraz niezalezne od kierunku wektora polaryzacji
liniowej (rownoleglego do powierzchni probki). Konfiguracja LMOKE pozwala na pomiary
rotacji Kerra gdy wektor magnetyzacji lezy w ptaszczyznie warstwy. W przypadku LMOKE,
Ok mierzalne jest wylacznie przy uko$nym padaniu $wiatla (9 > 0° ). Skrecenie pojawia sig
zarowno dla wektora polaryzacji rownoleglego (polaryzacja s) oraz prostopadtego (polaryzacja
p) do namagnesowania. R6znicg jest jedynie kierunek skrecenia. Dla transwersalnego efektu
Kerra skrecenie generowane jest gdy namagnesowanie lezace w plaszczyznie jest prostopadte
do plaszczyzny padania $§wiatta. Dla polaryzacji p efekt MOKE pojawi si¢ wylacznie jako
zmiana amplitudy $wiatla odbitego. W celu zmierzenia rotacji Kerra, $wiatlo padajace musi
zosta¢ spolaryzowane pod katem 45° do wektora M. Efekt Faradaya w tej konfiguracji nie
wystepuje. Uogolniajac, w konfiguracji polarnej i plaszczyznowej warto$¢ kata skrecenie moze

by¢ przyblizona do stosunku +0x = %. Przy czym znak + wynika z kierunku
N

namagnesowania wzgledem plaszczyzny polaryzacji. Wyjatkiem jest konfiguracja
transwersalna, w ktorej efekt Kerra zwigzany jest ze zmiang amplitudy $wiatta odbitego, a nie

wprost z rotacja jego plaszczyzny polaryzacji [113].
a) .k b)

Rysunek 16. Ilustracja podstawowych konfiguracji magneto-optycznego efektu Kerra oraz dodatkowo Faradaya. Ry jest
sktadowa polaryzacji $wiatla odbitego bez skrecenia ptaszczyzny po odbiciu. Rg i R sa wektorami efektow magneto-
optycznych Kerra i Faradaya, powstate na skutek generowanej predkosci Lorentza vy. (a) konfiguracja polarna; (b) i (c)
konfiguracja podtuzna z wektorem polaryzacji liniowej E kolejno rownolegtym oraz prostopadtym do namagnesowania; (d)
konfiguracja transwersalna.
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Tak jak rotacja Faradaya, skrecenie Kerra jest liniowo proporcjonalna do
namagnesowania probki. Ze wzgledu na ten fakt oraz mozliwo$¢ zastosowania roznych
konfiguracji podczas pomiarow, metoda MOKE stala si¢ uniwersalnym narzedziem
pomiarowym petli histerezy magnetycznej. Wysoka czutos¢ techniki pozwala na stosowanie jej
do pomiar6w namagnesowania cienkich warstw ferromagnetycznych [106, 107]. Standardowy
uktad pomiarowy MOKE sktada si¢ ze Zrodta $wiatta, polaryzatora oraz analizatora, stojaka na
probke, a takze modulatora foto-elastycznego oraz foto-czutego detektora. W celu wykonania
pomiardéw histerezy magnetycznej nos$nik z probkg umieszczany jest pomigdzy nabiegunnikami
cewek elektromagnesu. Kontrolowana indukcja pola magnetycznego jest zapewniona poprzez

precyzyjna kalibracje pradu ptynacego przez cewki.

elektromagnes

modulator

PEM
_ polaryzator

analizator |

laser

Rysunek 17. Schemat laboratoryjnego ukladu pomiarowego magneto-optycznego efektu Kerra w konfiguracji podhuznej
LMOKE.

W trakcie realizacji tej pracy doktorskiej pomiary petli histerezy cienkowarstwowych
uktadow z ferromagnetykiem zostaly wykonane przy wykorzystaniu uktadu pokazanego
schematycznie na Rysunku 17. Zrodlem $wiatta byta dioda laserowa ktéra generowata wiazke
o dlugosci faliA = 632nm (Swiatlo czerwone). Po przejSciu S$wiatla przez pryzmat
polaryzacyjny Glana-Thompsona promienie s§wietlne ulegaty odbiciu od powierzchni probki,
znajdujace] si¢ w zewnetrznym polu magnetycznym wytwarzanym przez cewki
elektromagnesu (maksymalne pole w konfiguracji podtuznej wynosi - 0.5 T, a w konfiguracji
polarnej 1 T). Odbita wigzka przechodzila nast¢pnie przez modulator fotoelastyczny, ktory

modulowat sinusoidalnie jej ptaszczyzne polaryzacji z czestotliwoscia 50 kHz. Przed
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oswietleniem powierzchni czynnej detektora foto-czutego, $wiatlo przechodzito przez
analizator (drugi pryzmat polaryzacyjny Glana-Thompsona). Zastosowanie drugiego
polaryzatora eliminuje sktadowe powodujace eliptyczno$¢ polaryzacji i przywraca wigzce
polaryzacje liniowa, zachowujac wylacznie skrecenie Ox. Swiatlo padajace na detektor
mierzone byto jako sygnat napieciowy, ktory byt wstepnie wzmacniany oraz odczytywany na
selektywnym nano-woltomierzu typu lock-in, sprz¢zonym z modulatorem i dostrojonym do
jego czestotliwos$ci modulacji. W uktadzie pomiarowym MOKE mierzona jest intensywno$¢
modulowanego $wiatta przechodzacego przez analizator. Intensywno$¢ $wiatlal rejestrowana

w detektorze w czasie t opisana jest zaleznoscia:

I(t) = I sin?(a + 0k + Ay sinwt) + I, (4.14)

gdzie | jest intensywnos$cia wiazki padajacej, a katem wzajemnego skrzyzowania polaryzatora
i analizatora, Ay jest amplituda modulacji w modulatorze foto-elastycznym, a Igto
intensywno$¢ tla. Dedykowane oprogramowanie umozliwia synchroniczng rejestracje sygnatu
z lock-in’a wraz ze zmiang zewnetrznego pola magnetycznego. Mierzone zmiany

intensywnosci sg proporcjonalne do skrecenia Kerra, wigc rOwniez do namagnesowania probki.

¢) Efekt Voigta - MLB

Wyzej opisane efekty Faradaya i Kerra s3 wynikiem kotowej dwodjtomnosci
magnetycznej 1 zalezg liniowo od namagnesowania badanych materiatéw. W przeciwienstwie
do efektow Faraday’a i Kerra efekt Voigta jest proporcjonalny do kwadratu namagnesowania
M2, Zjawisko Voigta moze zostaé zaobserwowane jesli kierunek $wiatla padajacego na
powierzchni¢ probki jest prostopadly do wektora magnetyzacji M. W przypadku
namagnesowania lezacego w ptaszczyznie probki, wektor k powinien by¢ prostopadty do jej
powierzchni. Padajace na probke liniowo spolaryzowane promieniowanie moze by¢
przedstawione jako suma dwodch liniowo spolaryzowanych fal, z ktorych jedna posiada
polaryzacje roéwnolegla do namagnesowania probki, a polaryzacja drugiej jest prostopadia do
M. Wspotczynniki zatamania dla sktadowej rownolegtej (n;) i prostopadlej (n, ) roéznig si¢ od

siebie, a ich roznica An jest okreslona zaleznoscia:

C+ eQy?
An ~ ST 4.15)
2n
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gdzie C jest statg materialowq zalezng od czestotliwos$ci $wiatla, € to przenikalnos$¢ elektryczna
o$rodka, n = 3 (n; —n,) to tzw. ,,optyczny” wspétczynnik zatamania powyzej temperatury
uporzadkowania magnetycznego, a Qy to materiatlowa stata Voigta. Gdy wektor E fali §wietlne;j
spolaryzowanej liniowo lezy wzdtuz lub prostopadle do kierunku namagnesowania,
ptaszczyzna polaryzacji nie ulegnie zmianie podczas odbicia lub przej$cia przez osrodek
magnetyczny. Stan ten moze zmieni¢ si¢ gdy ktoras ze sktadowych polaryzacji bedzie tworzyta
niezerowy kat z wektorem namagnesowania lezacym w plaszczyznie probki, przy czym
najwickszy efekt wystepuje dla kata 45° [106]. Roznica we wspotczynnikach zatamania dla
dwoch sktadowych wektora E jest zwigzana z r6éznag szybko$cig rozchodzenia si¢ fal
w magnetycznym osrodku oraz odmiennym ostabieniem sktadowych. W konsekwencji §wiatto
doznaje wyindukowanej namagnesowaniem dwojtomnosci, ktéra jest proporcjonalna do
rzeczywistej czgs$ci An, oraz efektu dichroizmu proporcjonalnego do czesci urojonej An.
Pierwsze zjawisko, ktorego wktad jest zwykle dominujacy, znane jest jako efekt Voigta lub
liniowa dwojtomnos$¢ magnetyczna (ang. Magnetic Linear Birefringence, MLB). Nalezy
zaznaczy¢, ze liniowo$¢ odnosi si¢ do polaryzacji §wiatla padajacego, a nie rzedu efektu.
W przypadku efektu MLB sktadowe fali o prostopadtych do siebie polaryzacjach po odbiciu
od probki r6znig si¢ w fazie, co skutkuje pojawieniem si¢ eliptycznosci polaryzacji o skretno$ci
zaleznej od wzglednej orientacji osi namagnesowania i ptaszczyzny polaryzacji padajacego
promieniowania. Pojawieniu si¢ eliptyczno$ci towarzyszy rowniez skrecenie plaszczyzny
polaryzacji $wiatla o kat 6y wzgledem polaryzacji swiatta padajacego. Kwadratowa zaleznos¢
od namagnesowania materiatu powoduje, ze efekt Voigta jest czuty na 0§ magnetyzacji, a nie
zwrot wektora M, tak jak liniowe efekty Kerra i Faradaya. Schemat efektu w konfiguracji

transmisyjnej przedstawia Rysunek 18.
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Rysunek 18. Schemat magneto-optycznego efektu Voigta w konfiguracji transmisyjnej. Po przejsciu przez obszar domenowy
probki o wspdlnej osi namagnesowania (lub o danym wektorze Néela w antyferromagnetyku) kat polaryzacji ulega skreceniu
o kat Voigta czemu towarzyszy zmiana polaryzacji na eliptyczng. Zastosowanie kompensatora linearyzuje eliptycznosé¢ w
zalezno$ci od skrecenia osi szybkiej.

Drugie ze wspomnianych zjawisk, czyli liniowy dichroizm magnetyczny jest
konsekwencja réznych amplitud prostopadtych sktadowych polaryzacji $wiatla po przejsciu
przez osrodek magnetyczny i przyczynia si¢ do pojawienia rotacji polaryzacji. W praktyce
rotacja polaryzacji wywotana dichroizmem moze wyst¢powac jednoczesnie z efektem Voigta.

W trakcie realizacji niniejszej pracy doktorskiej efekt Voigta zostat wykorzystany do
obrazowania magnetycznej struktury domenowej w cienkich warstwach przy uzyciu
mikroskopii magneto-optycznej. Obrazy struktury domenowej byly rejestrowane
w konfiguracji odbiciowej. Jak wspomniano wczesniej, skrecenie Oy jest silnie zalezne od kata
jaki tworzy wektor polaryzacji z wektorem M. Zaktadajac, ze ¢ to kat pomig¢dzy ptaszczyzng
polaryzacji $wiatta padajacego a wektorem namagnesowania, to skrgcenie 8y po odbiciu mozna

opisac¢ zaleznos$cig [114]:

ry—r;

Oy = S sin2¢q, (4.16)

gdzie r; 1 r; sa wspétczynnikami odbicia dla skladowej polaryzacji rownoleglej oraz
prostopadtej do wektora namagnesowania. Odmienne wspotczynniki odbicia sg konsekwencja
roznych wspotczynnikéw zatamania nj i n; [114]. Efekt MLB moze by¢ wykorzystany do

wizualizacji domen magnetycznych o ortogonalnych do siebie osiach namagnesowania.
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d) Mikroskopia magneto-optyczna

Wykorzystanie technik mikroskopowych pozwala na uzyskanie podstawowych
informacji o wlasciwos$ciach magnetycznych cienkich warstw, takich jak struktura domenowa
czy dynamika przemagnesowania. W latach osiemdziesigtych XX w. nastgpil przetom
w rozwoju cyfrowego przetwarzania obrazéw, dzieki czemu mikroskopia magneto-optyczna
stata si¢ szeroko stosowanym oraz efektywnym narzedziem obserwacji struktury domenowe;j
materialdbw magnetycznych, réwniez cienkich warstw [115]. Najczesciej uzywana jest
mikroskopia Kerra, ktora wykorzystuje efekt Kerra (wrdznych konfiguracjach) do
obrazowania domen ferromagnetycznych (UMOKE). Mozliwos¢ obserwacji struktury
domenowej wynika z r6znej rotacji ptaszczyzny polaryzacji $wiatla padajacego na domeny
o innym kierunku namagnesowania. Dzigki cyfrowemu przetwarzaniu obrazoéw mozliwe jest
wzmocnienie kontrastu magnetycznego pochodzacego od probki poprzez odjecie obrazu tta
(bez widocznych domen magnetycznych) od obrazu zawierajacego informacje¢ domenowa.
Zastosowanie takiej procedury pozwala na eliminacj¢ niemagnetycznego Kkontrastu
pochodzacego od topografii powierzchni z zachowaniem jedynie kontrastu domenowego.
Metoda pMOKE jest latwym oraz bezposrednim sposobem uzyskiwania informacji o strukturze
magnetycznej warstw. W polaczeniu z technikami magnetometrycznymi, czy tez magneto-
transportowymi moze dostarcza¢ rowniez informacji o innych podstawowych wtasciwosciach
fizycznych badanych uktadéw cienkowarstwowych. Najnowsze badania pokazuja, ze oprocz
wykorzystania klasycznych efektow odbiciowych do uzyskania obrazéw domenowych
o wysokim kontrascie mozna wykorzysta¢ efektu magnetycznego dichroizmu kotowego (ang.
Magnetic Circular Dichroism, MCD). Jednakze, zastosowanie efektu MCD wymaga uzycia
odpowiednich powtok antyrefleksyjnych w celu wzmocnienia kontrastu magneto-optycznego
[116]. W pracy [117] pokazano, ze wymienione wczesniej powloki antyrefleksyjne moga
zwigkszy¢ kontrast na uzyskanych obrazach domenowych, zaréwno przy uzyciu polaryzacji
kotowej, jak i liniowe;.

Budowa mikroskopu Kerra jest bardzo podobna do prostego polaryzacyjnego
mikroskopu refleksyjnego, w ktorym w celu uzyskania jednorodnie o$wietlonych obrazow
wykorzystywana jest metoda oswietleniowa Kohlera [115]. Rysunek 19 przedstawia schemat
rozchodzenia si¢ wigzki $wietlnej w ukltadzie mikroskopowym wraz z wazniejszymi
elementami optycznymi mikroskopu. Rysunek 19(a) pokazuje droge wigzki w kierunku
powierzchni probki, podczas gdy na Rysunku 19(b) przedstawiono droge wigzki w kierunku

matrycy kamery CCD po odbiciu od powierzchni probki.
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Rysunek 19. Uktad optyczny mikroskopu wraz z przyktadowymi drogami wigzek §wietlnych: ukosng (kolor zielony) oraz

normalna (kolor fioletowy). Na schemacie pokazano: a) droge wiazki swietlnej w kierunku powierzchni probki, b) droge jaka
przebywa $wiatto odbite od probki w kierunku kamery CCD.

Swiatlo emitowane przez zrédlo przechodzi przez soczewki oraz uktad apertury
1 mechanicznej przystony, a nastepnie zostaje liniowo spolaryzowane i1 skierowane w strong
badanej powierzchni po odbiciu od zwierciadla potprzepuszczalnego. Wigzka skupiana jest na
probce po przejéciu przez obiektyw (Rysunek 19(a)). Odbita od powierzchni probki fala
$wietlna wraca i ponownie przechodzi przez soczewke obiektywu. Po przejSciu przez
zwierciadto $wiatlo dociera do analizatora (Rysunek 19(b)). Zaleznie od uktadu, przed
analizatorem moze znajdowac si¢ dodatkowy element optyczny - kompensator (ptytka
¢wierc¢falowa), ktorego zadaniem jest zmiana polaryzacji Swiatta z eliptycznej na liniowa. Jesli
polaryzacja $wiatla odbitego od powierzchni magnetycznej probki ulegnie rotacji to
w zalezno$ci od wzajemnego skrecenia polaryzatora i1 analizatora (lub takze kompensatora)
powstaja réznice w intensywnosci Swiatla przechodzacego ostatecznie przez analizator. Dla
wigzki §wietlnej odbitej od obszardw o przeciwnym namagnesowaniu zwykle obserwowana
jest inwersja intensywnosci. Dzigki zastosowaniu kamery z matrycg CCD r6zne intensywnosci
$wiatla wynikajace z istnienia struktury domenowej moga zostaé przedstawione jako réznice
kontrastu na obrazie w skali szarosci. W konwencjonalnych mikroskopach magneto-
optycznych zrédlem $wiatla byly lukowe lampy rteciowe lub ksenonowe. Zrodlem $wiatta
w nowoczesnych mikroskopach jest uktad diod LED, co zapewnia stabilne, intensywne

o$wietlenie oraz dtugi czas funkcjonowania.
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Rysunek 20. a) Uktad o$wietlenia diodami LED w mikroskopie Evico Magnetics. Wszystkie diody sg zapalone. b) Schemat
wyzwalania obrazowania metoda stroboskopowa. Naprzemiennie zapalane sa przeciwlegle do siebie diody, ekspozycja jest
zsynchronizowana z wyzwalaniem kamery CCD.

W pracy doktorskiej do obrazowania struktury domenowej zostal uzyty mikroskop
magneto-optyczny firmy Evico Magnetics GmbH. Zrodto §wiatta stanowit uktad o$miu diod
LED o wysokiej intensywnosci, ktorych promieniowanie prowadzone byto przez niezalezne
swiattowody. Wykorzystanie takiego sposobu o$wietlenia eliminuje koniecznos$¢ zastosowania
dodatkowych mechanicznych przeston. Schemat uzytego o§wietlenia zostat przedstawiony na
Rysunku 20(a). Budowa zrodia $wiatta z kilkoma diodami zapewnia mozliwo$¢ selektywnego
wyboru kierunku padania promieniowania. W ptaszczyznowych efektach Kerra kierunek
o$wietlenia definiuje czulo$¢ na wektor namagnesowania domen. W przypadku geometrii
LMOKE oraz TMOKE promieniowanie wychodzace ze swiattowodow pada na powierzchni¢
badanej probki ukosnie. W celu obrazowania struktury domenowej w geometriit PMOKE do
oswietlenia probki uzywa si¢ czterech centralnych diod (2, 3, 5, 7 na Rysunku 20(a)) lub jedne;j
diody, ktdérej pozycje ustala si¢ tak, aby emitowane przez nig $wiatto padato prostopadle do
powierzchni probki. W przypadku obserwacji domen ptaszczyznowych, ukosne padanie §wiatta
stwarza mozliwo$¢ pojawienia si¢ dodatkowego kontrastu pochodzacego od sktadowej
namagnesowania prostopadtej do powierzchni probki. W celu eliminacji tego efektu zrodio
diodowe moze pracowa¢ w trybie stroboskopowym, w ktdorym zapalane sa naprzemiennie
przeciwlegte diody (diody 8 1 7 naprzemiennie z diodami 5 i 6). Dzigki synchronizacji
oswietlenia z czasem ekspozycji kamery oraz zastosowaniu dedykowanego oprogramowania
mozna wyznaczy¢ obraz bedacy roznicg obrazow zarejestrowanych przy uzyciu dwoéch par
diod. Taka metodologia pozwala na eliminacj¢ przyczynku PMOKE do rejestrowanego sygnatu
[115]. Z kolei suma obrazéw uzyskanych przy uzyciu czterech diod wzmacnia kontrast
pochodzacy od prostopadtej do powierzchni sktadowej M. Schemat metody stroboskopowe;]
przedstawia Rysunek 20(b).

Uzycie elektromagnesu podczas obserwacji struktury domenowej ferromagnetyka
pozwala na obrazowanie zar6wno stanu domenowego po rozmagnesowaniu, jak i dynamiki
procesu przemagnesowania w czasie rzeczywistym. Ostateczny obraz domenowy uzyskuje si¢

poprzez odjecie obrazu referencyjnego (zwykle w nasyceniu FM) od obrazu rzeczywistego.
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Zastosowanie elektromagnesu umozliwia pomiar petli histerezy magnetycznej z dowolnie
wybranego obszaru znajdujacego si¢ w polu widzenia. Podczas analizy petli histerezy
magnetycznej oraz obrazow domenowych trzeba wziag¢ pod uwage pojawienie si¢
pasozytniczego efektu Faradaya generowanego w soczewkach obiektywu, ktory moze
znajdowa¢ si¢ w polu magnetycznym podczas obrazowania. Na Rysunku 21 pokazano
przyktadowe obrazy domen ferromagnetycznych na strukturyzowanej warstwie stopu NigiFeio
(Rysunek 21(a - c)) oraz powierzchni krysztatu Co (Rysunek 21(d)) uzyskane przy uzyciu
mikroskopu MOKE. Mikroskopia LMOKE jest czuta na domeny o sktadowej M réwnolegtej
do ptaszczyzny padania §wiatla. Zmiana kierunku padania na antyrownolegty, z zachowaniem
kierunku polaryzacji, skutkuje uzyskaniem przeciwnego kontrastu, jak pokazano w punkcie a)

1 b) na Rysunku 21.

Rysunek 21. Domeny magnetyczne uzyskane na strukturyzowanej warstwie NigiFei9 o grubosci 240 nm,
obrazowane z czulo$cig plaszczyznowa ze $wiattem padajacym z réznych kierunkéw [a) — c)]. Kierunki
oswietlenia zaznaczone zostaly poprzez schematy wlaczonych (podswietlonych) diod LED. Na zdjeciu d)
przedstawiony zostat kontrast domenowy zobrazowany z czuto$cia polarng na powierzchni krysztatu Co [115].
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Struktura domenowa cienkich warstw AFM obrazowana jest gléwnie za pomoca
metody X - PEEM z wykorzystaniem efektu XMLD (metoda zostanie opisana blizej
w nastepnej sekcji). Technika ta wymaga zastosowania promieniowania synchrotronowego, do
ktorego dostep czesto jest ograniczony. Stosunkowo niedawno pokazano, ze do obrazowania
domen AFM mozna uzy¢ mikroskopu magneto-optycznego z zastosowaniem efektu Voigta
w konfiguracji odbiciowej [110]. Najnowsze badania pokazuja, ze efekt MLB moze stuzy¢ do
wizualizacji struktur domenowych w kolinearnych AFM, takich jak NiO [118] CoO [114] lub
CuMnAs [119]. Zachowujac normalne padanie Swiatta wzgledem powierzchni probki, mozliwe
jest obrazowanie ortogonalnych do siebie domen AFM réwnolegltych do ptaszczyzny lub
dajacych rzut na plaszczyzne warstwy. Schemat powstawania kontrastu w warstwie AFM
z prostopadtymi do siebie domenami (o prostopadtych wektorach Néela) przedstawiono na

Rysunku 22.

OBRAZ NA MATRYCY CCD

ANALIZATOR

KOMPENSATOR

Rysunek 22. [lustracja przedstawiajaca powstawanie przeciwnego kontrastu w skali szaro$ci na matrycy kamery CCD wskutek
wystepowania magneto-optycznego efektu Voigta w antyferromagnetyku. Prostopadle do siebie wektory Néela (n,, n_)
powoduja powstawanie przeciwnego skregcenia ptaszczyzny polaryzacji $wiatta po odbiciu (kat 8y i -8y.). Wektory K, oraz K,
oznaczajg kolejno wiazke $wiatta padajacego oraz odbitego.
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Plaszczyzna polaryzacji §wiatta odbitego od warstwy AFM ulega skreceniu o kat Voigta
(By) wzgledem $wiatta padajacego, co jest konsekwencja zmiany polaryzacji $wiatla z liniowe;j
na eliptyczng. Odbita wigzka $wietlna przechodzi przez analizator. Intensywno$¢
rejestrowanego w detektorze $wiatla zalezy od skrgcenia osi analizatora wzgledem osi
polaryzatora. Swiatto odbite od domen AFM o prostopadtych do siebie wektorach Néela ulega
skreceniu w przeciwnych kierunkach, a roéznice intensywnosci $wiatta po odbiciu od dwoch
ortogonalnych domen AFM s3 przyczyng pojawienia si¢ kontrastu na rejestrowanym obrazie.
Jesli skrecenie polaryzacji $wiatta odbitego od dwoch prostopadtych domen AFM wynosi
kolejno +0y, —By, to obrdt analizatora o maty kat +6, od pozycji wygaszenia z polaryzatorem
spowoduje zmian¢ intensywno$ci I przechodzacego przez niego $wiatta. Zmiana ta jest
proporcjonalna do sin?(8, + 0y) oraz sin?(6,— 8y). Zmiana kata +6, na —0, spowoduje
symetryczng inwersje kontrastu domenowego. Najwigksze zmiany intensywnosci (najwigkszy
kontrast) mozna zaobserwowaé gdy plaszczyzna polaryzacji §wiatta tworzy kat ¢ = 45°
z wektorem Néela domen AFM. W przypadku gdy ¢ = 0° lub ¢ = 90° kontrast pomi¢dzy
domenami nie jest obserwowany. Jezeli wystepujacy efekt magnetycznej dwdjtomnosci
liniowej jest niewielki, do obserwacji efektu Voigta niezbgdne jest zastosowanie plytki
¢wiercfalowej (kompensatora, umieszczonego przed analizatorem na Rysunku 22).
Odpowiednie ustawienie kata osi szybkiej kompensatora wzgledem analizatora pozwala na
zamian¢ polaryzacji odbitego $wiatta z eliptycznej na liniowg, umozliwiajagc obserwacje
subtelnych zmian intensywno$ci pochodzacych od $wiatta odbitego od prostopadtych
wzgledem siebie domen.

Przyktadowe obrazy domenowe uzyskane poprzez pomiar efektu Voigta przy uzyciu

mikroskopu magnetooptycznego dla warstw NiO przedstawiono na Rysunku 23.

Rysunek 23. Przyktadowe obrazy struktury domenowej 20nm warstwy NiO na podtozu MgO(001) uzyskane z
uzyciem mikroskopu magneto-optycznego poprzez pomiar efektu Voigta. Zdjecia zostaly zapisasne dla réznych
katow @ pomiedzy plaszczyzng polaryzacji a wektorem Néela: a) @ = 45° b) ¢ =90°, ¢) ¢ = 135°. Pole
widzenia byto rowne 40 X 40 um? [114].
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4.3.4. Spektroskopia absorpcyjna promieniowania X - XAS

Spektroskopia XAS jest uniwersalng technikg umozliwiajacg uzyskanie informacji
o wlasciwosciach elektronowych, strukturalnych oraz magnetycznych materii. Niewatpliwa
zaletag metody jest jej pierwiastkowa czuto$¢, ktora umozliwia uzycie XAS do badania uktadow
wielowarstwowych.

Absorpcja promieniowania rentgenowskiego zachodzi jesli energia promieniowania X
jest rowna lub wieksza od energii wigzania elektronu. Wzbudzenie elektronu powyzej poziomu
Fermiego jest przyczyna pojawienia si¢ wakancji w rdzeniu atomowym, ktdra zostaje
zapeliona przez elektron z wyzszej powloki atomowe;j. Elektron z wyzszej powtoki zapetia
wakancje, a nadmiar energii jest emitowany w postaci kwantu promieniowania X
o charakterystycznej energii. Innym sposobem deekscytacji jest emisja elektronu Augera.
Wowczas zapehieniu dziury przez elektron z wyzszej powtoki towarzyszy emisja elektronu
z powloki walencyjnej. Przekrdj czynny na absorpcj¢ jest zalezny od energii promieniowania
padajacego oraz liczby atomowej absorbenta. O$wietlanie probki wigzka promieniowania X
w szerokim zakresie energii pozwala na pomiar zalezno$ci wspotczynnika absorpcji od energii

padajacego promieniowania opisanej wzorem [120]:

pZ*
e (4.17)

gdzie p to gestos¢ probki, Z liczba atomowa, m, masa atomowa, a E to energia promieniowania
wzbudzajacego. Wzbudzenie elektronu znajdujacego si¢ na okreslonym poziomie rdzeniowym
jest przyczyng wzrostu absorpcji promieniowania rentgenowskiego, ktoremu towarzyszy
pojawienie si¢ w widmie XAS charakterystycznego obszaru, tzw. krawedzi absorpcji [31].
Energia, dla ktorej obserwowane sa krawedzie absorpcji ro$nie wraz ze wzrostem liczby
atomowej Z absorbentu zgodnie z prawem Moseley’a [121]. Im wigksza liczba atomowa, tym
silniej zwigzane sg elektrony rdzeniowe, a energia potrzebna do ich wzbudzenia jest wyzsza.
Krawedzie sg jasno zdefiniowane, stad zaleta pierwiastkowej czutosci metody XAS. Ekscytacji
moga ulega¢ elektrony rdzenia o gtownej liczbie kwantowej n rownej 1, 2 a takze 3 dla
pierwiastkéw ciezkich. Wymienione gtowne liczby kwantowe odpowiadajg krawedziom
absorpcji K, L oraz M. Krawedz K opisuje wzbudzenie elektronu ze stanu 1s, L ze standow 2s
12p (w tym L2 i L3 odpowiadajg poziomom wynikajacym z rozszczepienia spin-orbita 2p, P
oraz 2p, /2), M ze stanow 3s, 3p oraz 3d. Przejscia sa zdeterminowane przez reguty wyboru dla

przejs¢ dipolowych [122].
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Rezonansowa absorpcja promieniowania X w metalach przejSciowych, zwigzana jest
z przej$ciami elektronowymi z powlok 2p — 3d. Powloka d moze by¢ obsadzona przez 10
elektronow. Dostepne nieobsadzone stany elektronowe opisane sg przez gesto$¢ standw (ang.
Density of States — DOS). Charakterystyczne piki absorpcyjne w widmie XAS metali z grupy
3d opisuja przejscia 2p, n= 3d (linia Ls) oraz 2p, n= 3d (linia Lo). Przyktadowe widmo XAS

Fe zarejestrowane w przedziale energii (695 — 745) eV zostalo pokazane na Rysunku 24.
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Rysunek 24. Przykltadowe widmo XAS, zmierzone w przedziale energii (695 — 745)eV (w przedziale energii krawedzi
absorpcji L2 Fe).

Jak wspomniano, elektron po wzbudzeniu promieniowaniem o okreslonej energii szybko
powraca do stanu podstawowego emitujgc nadmiar energii w postaci fotonu X (fluorescencja
promieniowania X — ang. X-ray Fluorescence, XRF) lub emisji elektronu Auger’a. Energia
fotonéw emitowanych przez wzbudzony atom w procesie fluorescencji jest charakterystyczna
dla energii przejscia pomigdzy dwoma okreslonymi poziomami energetycznymi dla kazdego
pierwiastka, stad nazwa promieniowanie charakterystyczne. XRF podlega zasadom przejs¢
dipolowych, ktorym nie podlegaja przejscia Auger’a. Deekscytacja poprzez emisje elektronu
Auger’a odbywa si¢ jednokrokowo, przy jednoczesnym powrocie wzbudzonego elektronu do
stanu rdzeniowego 1 emisji elektronu z powtoki walencyjnej (elektronu Auger’a). Energia
kinetyczna elektronu Auger’a jest $cisle okre$lona 1 zalezy od powlok, pomigdzy ktorymi
zachodzi deekscytacja wzbudzonego fotoelektronu. Ze wzgledu na $cisle okreslone energie
emitowanego promieniowania X lub elektrondw Augera oba zjawiska sg wykorzystywane do
detekcji w spektroskopii XAS. W przypadku detekcji widm fluorescencyjnych (ang. Total
Fluorescence Yield, TFY) wykorzystuje si¢ fakt, ze intensywno$¢ promieniowania

fluorescencyjnego jest proporcjonalna do ilosci elektronéw na danej powtoce elektronowe;.
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Wiazka promieniowania pada na probke pod katem 45° a detektor jest ustawiony pod katem
90° wzgledem promieniowania X. Taka geometra pomiaru zapewnia minimalne rozpraszanie
promieniowania. W zakresie mi¢gkkiego promieniowania X widmo XAS zmierzone poprzez
pomiar fluorescencji moze by¢ znieksztalcone na skutek efektow samoabsorpcyjnych.
Bezposrednig miarg procesu absorpcji promieniowania X jest pomiar pierwotnych elektronow
Auger’a (ang. Auger Electron Yield, AEY). Metoda AEY jest czuta na powierzchni¢ badanej
probki ze wzgledu na krotka droge swobodng pierwotnych elektrondw Auger’a w materii.
Znaczna czg$¢ eksperymentdow XAS wykorzystuje fakt, ze konsekwencja rozpraszania
elektronow Auger’a oraz fotoelektronow jest lawinowa kaskada elektronow wtornych. Pewna
cze$¢ tych elektronow bedzie miata wystarczajaco wysoka energi¢ kinetyczng aby pokonaé
prace wyjscia probki. Jesli probka jest wykonana z materiatu przewodzacego, to po jej
uziemieniu, pomiaru XAS mozna dokona¢ przy uzyciu metody calkowitej wydajnosci
elektronow (ang. Total Electron Yield, TEY). Metoda TEY polega na pomiarze pradu
niezbednego do neutralizacji tadunku probki, ktory jest proporcjonalny do wspdtczynnika
absorpcji [122, 123]. Tryb TEY ze wzgledu na glgbokos$¢ probkowania rzgdu od kilku do
kilkunastu nm jest popularng metoda detekcji sygnatu XAS pochodzacego od cienkich warstw.
[122]. Innymi technikami detekcji absorpcji promieniowania X s3 bezposredni pomiar
emitowanych elektrondw przy uzyciu powielacza elektronowego typu channeltron oraz pomiar
transmisji promieniowania przechodzacego przez probke. Cho¢ pomiary XAS moga by¢
wykonywane w warunkach laboratoryjnych [124], eksperymenty XAS przeprowadzane sg
najczesciej przy uzyciu promieniowania synchrotronowego. Promieniowanie synchrotronowe
jest generowane na skutek zakrzywienia toru ruchu wysokoenergetycznych elektronow
(o energii rzedu kilku GeV) poprzez pole magnetyczne. Unikalne wlasciwosci, takie jak duza
intensywno$¢, szeroki zakres energetyczny czy mozliwos¢ monochromatyzacji sprawiaja, ze
promieniowanie synchrotronowe jest szeroko wykorzystywane nie tylko w fizyce ciala statego
ale rowniez w chemii, medycynie, geologii, farmakologii czy biologii [ 123, 125]. Zastosowanie
urzadzen wstawkowych umozliwia zmiang polaryzacji §wiatla, co sprawia ze promieniowanie
synchrotronowe jest idealnym narzedziem do badania materiatow magnetycznych.

Pomiary widm XAS przedstawione w niniejszej pracy przeprowadzane byly na linii
badawczej PIRX Narodowego Centrum Promieniowania Synchrotronowego SOLARIS

w Krakowie [126, 127].
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a) Magnetyczny Dichroizm Kolowy Promieniowania X - XMCD

XMCD jest technikg wykorzystujaca promieniowanie X o polaryzacji kotowej w celu
wyznaczenia mikroskopowych wilasciwosci magnetycznych materiatow. Absorpcja
promieniowania X zalezy od orientacji wypadkowego momentu magnetycznego M wzgledem
kierunku padania spolaryzowanego promieniowania i jest rozna dla §wiatta o polaryzacji
prawoskretnej (o1) i lewoskretnej (67). Ten typ dichroizmu moze by¢é obserwowany w ferro-
oraz ferri-magnetykach. Pierwszy raz zjawisko XMCD zostato zarejestrowane w konfiguracji
transmisyjnej dla krawedzi absorpcji K zelaza [128]. Jak pokazano pdzniej, dla metali
przejsciowych duzo wigkszy sygnal XMCD obserwowany jest na krawedziach Lo, Ls, co
zwigzane jest z faktem, ze w przypadku wspomnianych krawegdzi elektrony sa wzbudzane do
odpowiedzialnych za magnetyzm poziomow 3d.

Sygnat XMCD jest roznicg pomigdzy intensywnos$cig widma XAS zebranego dla kotowo
spolaryzowanego promieniowania o kierunku promieniowania k réwnoleglym do kierunku
namagnesowania probki a widmem zarejestrowanym dla antyréwnoleglego kierunku padania
wigzki wzgledem M. Polaryzacja kotowa promieniowania X o momencie orbitalnym Lt jest
scharakteryzowana przez magnetyczng liczb¢ kwantowa rowna +1 lub —1, w zalezno$ci od
skretnos$ci promieniowania. Zgodnie z dipolowymi regutami wyboru, proces absorpcji
w wyniku oddziatywania probki ze spolaryzowanym kolowo promieniowaniem moze zaj$¢
pomigdzy poziomami elektronowymi, dla ktérych Al = + 1, a zmiana magnetycznej liczby
kwantowej wynosi Am = =+ 1. PrzejScie zachodzi bez zmiany spinu. Ro6znice intensywnos$ci
pomiedzy widmami XAS zarejestrowanymi dla antyrownolegtej 1™ i réwnolegtej 1" orientacji

namagnesowania wzgledem kierunku padajacego promieniowania (Alxycp) opisuje zalezno$é:

Alymep =1 = 1M =17 = 1", (4.18)

Rownolegta 1 antyréwnolegta konfiguracja wektorow k i M zazwyczaj jest realizowana poprzez
przylozenie do probki podczas pomiaru zewngtrznego pola magnetycznego. Alternatywnie,
sygnal XMCD moze zosta¢ wyznaczony jako rdznica intensywno$ci widm zmierzonych dla
prawo- 1 lewo-skretnej polaryzacji padajacego promieniowania. Wielkos¢ efektu XMCD jest
wprost proporcjonalna do atomowego momentu magnetycznego [31].

W metalach przejsciowych, dla przej$¢ elektronowych 2p — 3d roznica intensywnosci
absorbowanego promieniowania X dla o* i 6~ wynika z réznej gestosci nieobsadzonych
stanow elektronowych o spinie dodatnim (T) i ujemnym (1) powyzej energii Fermiego E.

Rysunek 25 przedstawia schematycznie efekt XMCD na krawedziach absorpcji L2 3 Zelaza oraz
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przyktadowe widma XAS zarejestrowane w zakresie energii (690 —750) eV wraz
z wyznaczonym sygnalem XMCD. Kolowo spolaryzowane promieniowanie wzbudza
elektrony z orbitali 2p do nieobsadzonych stanow 3d. W widmie XAS obserwowane sg dwa
piki, ktorych obecno$¢ zwigzana jest z wyindukowanym sprzezeniem spin-orbita
rozszczepieniem poziomu 2p na poziomy 2p, P 12p, s Linia L3 odpowiada przejsciu 2p, n=
3d, a linia L» 2p, n — 3d. Zachowanie kierunku spinu podczas wzbudzenia oraz

nierownowagowa populacjg stanow mozliwych do obsadzenia na poziomie Fermiego dla
elektronéw o spinie T i | sg powodem roznej absorpcji promieniowania prawo- i lewo-
skretnego (Rysunek 25, widmo zielone 1 zotte). W konsekwencji obserwowany jest efekt

dichroizmu (Rysunek 25, niebieska krzywa).
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Rysunek 25. Ilustracja efektu XMCD na przyktadzie krawgdzi absorpcji L zelaza. Schemat po lewej przedstawia wzbudzenie
elektronow z powlok 2p poprzez absorpcje promieniowania padajacego. Elektrony, w zaleznosci od spinu, obsadzaja wolne
stany elektronowe na orbitalu 3d. Po prawej przedstawione sa przykltadowe widma Fe zmierzone dla dwoch polaryzacji
kotowych o przeciwnej skretnosei, ot i 67, Krzywa pod widmami to wyliczona intensywno$¢ efektu XMCD.

Wielko$¢ dichroizmu zalezy od trzech parametrow: stopnia polaryzacji kotowej wigzki,
wypadkowego momentu magnetycznego probki oraz kata pomigdzy kierunkiem momentu pgdu
fotonu Lt 1 kierunkiem wypadkowego momentu magnetycznego. Chemiczna czuto$¢ metody
XMCD sprawia, ze jest ona czgsto wykorzystywana do charakteryzacji magnetycznych

wlasciwos$ci podwarstw w uktadach wielowarstwowych.
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b)  Magnetyczny Dichroizm Liniowy Promieniowania X - XMLD

Efekt dichroizmu liniowego moze by¢é obecny zar6wno w materiatach
niemagnetycznych, jak i magnetycznych. W przypadku tzw. naturalnego liniowego dichroizmu
(ang. X-ray Natural Linear Dichroism, XNLD) efekt jest zwigzany z anizotropowym
rozkladem tadunku w materiale absorbatu, ktory jest konsekwencja istnienia wigzan
atomowych. Efekt liniowego dichroizmu nie wystepuje w materiatach dla ktorych rozktad
tadunku jest sferyczny, gdyz dla nich nie pojawia si¢ zalezno$¢ absorpcji od kierunku wektora
polaryzacji liniowej E. W przypadku materialdéw magnetycznych, niesferyczny rozktad tadunku
moze by¢ konsekwencja pojawienia si¢ uporzadkowania magnetycznego wystepujacego
ponizej temperatury krytycznej. Woéwczas efekt nazywany jest magnetycznym dichroizmem
liniowym (ang. X-ray Magnetic Linear Dichroism, XMLD). Ztamanie sferycznej symetrii
rozkladu tadunku w przypadku efektu XMLD jest wynikiem odziatywania wymiany
isprz¢zenia spin-orbita, ktéremu towarzyszy uporzadkowanie spindw materialu
magnetycznego wzdtuz wyréznionych kierunkow. Efekt deformacji rozktadu tadunku wskutek
uporzadkowania magnetycznego zostat zilustrowany na Rysunku 26.

Stan magnetycznie
Stan paramagnetyczny uporzgdkowany

Rysunek 26. Ilustracja deformacji sferycznego rozktadu tadunku w stanie paramagnetycznym (po lewej) do anizotropowego
w stanie uporzadkowania magnetycznego (po prawej). Zatozono, ze w stanie paramagnetycznym nie wystgpuje deformacja
rozktadu tadunku zwiazana z wigzaniami atomowymi ktora prowadzi do efektu XNLD.

Zgodnie z konwencja, magnetyczny dichroizm liniowy zdefiniowany jest jako
zalezno$¢ widm XAS zarejestrowanych dla promieniowania o liniowej polaryzacji od kata
pomiegdzy wektorem E a kierunkiem momentéw magnetycznych w probce. W odrdznieniu od
efektu XMCD, ktory cechuje proporcjonalno$¢ do cos 0, efekt XMLD jest proporcjonalny do
cos? 0, gdzie 0 to kat pomiedzy wektorem E a kierunkiem momentéw magnetycznych. Stad,
sygnal XMLD, Alxyyp jest wyznaczany jako roznica widm XAS zarejestrowanych dla pomiaru
w ktorym wektor polaryzacji liniowej E promieniowania padajacego jest rownolegly (I') oraz

prostopadty (I1) do kierunku momentdéw magnetycznych [31]:

AIXMLD S I" - IJ' . (419)
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W przeciwienstwie do XMCD, efekt XMLD jest nieczuly na zwrot momentow
magnetycznych, a jedynie na ich kierunek. Poniewaz XMLD zalezy od kwadratu
namagnesowania (M?) efekt jest wykorzystywany do charakteryzacji magnetycznych
wiasciwosci uktadow AFM.

W przypadku monokrystalicznych cienkich warstw antyferromagnetycznych efekty
naturalnego liniowego dichroizmu oraz magnetycznego liniowego dichroizmu moga
wystepowaé rownoczesnie. Efekty XNLD oraz XMLD mogg by¢ odseparowane poprzez
pomiary widm XAS w funkcji temperatury. Powyzej temperatury uporzadkowania
magnetycznego zanika efekt niesymetrycznosci rozktadu tadunku wynikajacy z magnetyzmu,
podczas gdy przyczynek pochodzacy od efektow krystalicznych jest zwykle niezalezny, badz
bardzo stabo zalezny od temperatury. Rejestracja widm XAS w funkcji temperatury pozwala
na wyznaczenie temperatury Néela (Ty) antyferromagnetykow. Rysunek 27 przedstawia
przyktadowe widma NiO (kolor czerwony) oraz CoO (kolor niebieski) zmierzone w 80 K
kolejno na krawedziach absorpcji Lo Ni oraz L3 Co z linowo spolaryzowanym
promieniowaniem X padajagcym prostopadle do powierzchni probki. Podstawowymi
parametrami, ktore pozwalaja opisa¢ wlasciwosci magnetyczne NiO oraz CoO sg kolejno RL:
(ang. L> ratio) 1 RL3 (ang. L3 ratio). Oba parametry wyznaczane sg jako stosunek intensywnosci
sygnatow XAS dla odpowiednich energii promieniowania X. W przypadku RL; jest to stosunek
intensywnos$ci sygnatu XAS dla energii promieniowania ~870 eV do intensywnos$ci sygnatu
dla energii ~871.4 eV [129]. W przypadku CoO, RL3 definiowane jest jako stosunek
intensywnosci sygnatoéw XAS dla energii promieniowania ~777 eV oraz ~779.7 eV [73, 130].
W pracy [73] metoda XMLD zostata wykorzystana do wyznaczenia orientacji wektora Néela
oraz Ty cienkich antyferromagnetycznych warstw CoO oraz NiO w uktadach CoO/MgO(001)
oraz CoO/N10/MgO(001).
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Rysunek 27. Przyktadowe widma XAS NiO oraz CoO zmierzone w 80 K z wykorzystaniem polaryzacji liniowej przy padaniu
prostopadtym do powierzchni probki na krawedziach absorpcji L2 Ni (kolor czerwony) oraz L3 Co (kolor niebieski).
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Jednym ze sposobow okreslenia temperatury uporzagdkowania magnetycznego AFM
jest wyznaczenie temperaturowej zaleznosci ARL: dla NiO lub ARL3; w przypadku CoO. Przy
czym ARL; oraz ARL; definiowane s3 jako roznice pomigdzy parametrami RL> (RLj3)
wyznaczonymi dla widm zmierzonych dla dwoch katéw padania wigzki B. [72]. Kat B
definiowany jest jako kat pomi¢dzy wigzka promieniowania padajacego a osig normalng do
powierzchni warstwy. W uktadach, w ktorych magnetyczny liniowy dichroizm ma znaczacy
wktad do XLD, réznica stosunkow RL> (RL3) silnie zalezy od temperatury, a wartos¢
temperatury w ktdrej parametry przyjmuja warto$¢ stata moze by¢ utozsamiana z Ty AFM. Na
Rysunku 28 pokazano wyznaczong w pracy [73] temperaturowg zalezno$¢ ARL3 dla cienkiej
warstwy CoO w uktadzie CoO/MgO(001) (kolor czarny) oraz CoO/NiO/MgO(001) (kolor
czerwony). Stosunek ARL3; w przypadku pojedynczej warstwy CoO o grubo$ci 2 nm przyjmuje
warto$¢ stata powyzej 220 K. Co ciekawe, w uktadzie CoO(2 nm)/NiO(2 nm) parametr ten
stabilizuje si¢ w temperaturze rownej okoto 400 K. Wynik ten wskazuje na wzrost temperatury

uporzadkowania CoO w uktadzie dwuwarstwowym.
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Rysunek 28. Zalezno$¢ temperaturowa ARL3; zmierzona dla warstwy CoO w uktadach CoO/MgO(001) oraz
CoO/NiO/MgO(001). Grubos¢ warstw CoO oraz NiO wynosita 2 nm. Strzalki przedstawiaja temperatury uporzadkowania
kolejno pojedynczej warstwy CoO (strzalka czarna) oraz CoO w sasiedztwie NiO (strzatka czerwona) [73].

4.3.5. Fotoemisyjna mikroskopia elektronowa z wykorzystaniem promieniowania
X: X - PEEM

Metoda XPEEM 1aczy w sobie zalety techniki XAS oraz powierzchniowo czulej

mikroskopii fotoelektronow. Dzigki zastosowaniu promieniowania synchrotronowego jako
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zrodla $wiatla, mikroskopia PEEM pozwala na obrazowanie cienkich warstw z czulo$cia
chemiczng. Co wigcej, wykorzystanie promieniowania o polaryzacji liniowej i kolowej
pozwala na wuzycie mikroskopu PEEM do obrazowania struktury domenowe;j
w cienkowarstwowych uktadach AFM 1 FM.
Emisja fotoelektrondéw, elektronow wtorych oraz elektronéw Auger’a w mikroskopii
X - PEEM jest skutkiem absorpcji promieniowania X padajacego na probke pod okre§lonym
katem. Elektrony wyemitowane z probki petnigcej rol¢ anody przyspieszane sg przez potencjat,
rzedu kilkunastu kilowoltow, przylozony pomiedzy probke a soczewke katodowas.
Przyspieszone elektrony przechodzg przez kolumng¢ obrazujaca, w sktad ktérej wehodzi szereg
soczewek elektrostatycznych i magnetycznych oraz inne elementy optyki elektronowej takie
jak stygmator, deflektor czy apertura kontrastowa. Kolumna zakonczona jest sprz¢zonym
z ekranem fluorescencyjnym detektorem mikrokanalikowym (ang. microchannel plate
detector), za ktérym umieszczona jest kamera z matrycg CCD. Poniewaz pierwsza soczewka
kolumny obrazujacej znajduje si¢ w odleglosci okoto 2 - 3 mm od powierzchni probki wigzka
promieniowania pada na badang powierzchni¢ pod katem 15°-25°. W standardowych
uktadach jest to kat 16° [131]. Fotoelektrony emitowane z probki posiadajg rézne energie
kinetyczne. Konsekwencja rozmycia energetycznego w ptaszczyznie detekcji jest ograniczenie
zdolno$ci rozdzielczej mikroskopu. Problem ten rozwigzuje ruchoma apertura kontrastowa,
ktérej zadaniem jest ograniczenie wigzki elektronowej do elektrondw o zblizonej energii
kinetycznej. Odpowiednie dostosowanie rozmiaru apertury kontrastowej zwigksza
rozdzielczo$¢ uzyskiwanych obrazéw [132]. Dostrojenie energii fotonow do krawedzi
absorpcji danego pierwiastka zapewnia metodzie czuto$¢ pierwiastkowa. Do obrazowania
w metodzie PEEM uzywane s3 gléwnie elektrony wtéorne. W przypadku pracy
z fotoelektronami moga by¢ one poddane analizie energetycznej dzigki zastosowaniu
analizatora energii. Najpopularniejszym analizatorem energii, ktorego zadaniem jest wyciecie
waskiego przedzialu energetycznego z szerokiego pasma energetycznego elektronow, jest
analizator hemisferyczny. Szeroko$¢ pasma energetycznego elektrondw po przejsciu przez
analizator wynosi okoto 10 eV. Analizator energii umozliwia wybranie odpowiedniej energii
kinetycznej elektrondw opuszczajacych powierzchnie probki, co daje mozliwos¢ zmapowania
danego pierwiastka na powierzchni. Dzigki zastosowaniu analizatora mozliwy jest réwniez
pomiar widma XPS z danego obszaru na probce [133]. Mikroskop PEEM stuzy takze do
obserwacji kontrastu absorpcyjnego, co jest niezwykle uzyteczne w przypadku badan probek
wielowarstwowych lub strukturyzowanych.
Wykorzystanie promieniowania o zadanej polaryzacji pozwala na uzyskanie kontrastu

absorpcyjnego z magnetyczng zdolno$cia rozdzielcza. Obrazy X - PEEM zarejestrowane dla
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dwoch przeciwnych polaryzacji kotowych (XMCD - PEEM) pozwalaja na obserwacje
struktury domenowej na powierzchni prébek FM, podczas gdy mozliwo$¢ rejestracji obrazow
dla liniowej polaryzacji promieniowania (XMLD - PEEM) umozliwia obserwacj¢ domen na
powierzchni antyferromagnetykow. W obu przypadkach eliminacja niemagnetycznego
kontrastu pochodzacego od topografii probki jest uzyskiwana dzieki cyfrowemu przetwarzaniu
obrazéw. Dla XMCD — PEEM odjg¢cie dwoch obrazow uzyskanych dla tej samej energii
fotonoéw, ale o przeciwnym skreceniu polaryzacji promieniowania, powoduje wzmocnienie
kontrastu magnetycznego. Jesli tak uzyskany obraz r6znicowy zostanie podzielony przez sume
obrazéw sktadowych, wyeliminowany zostanie komponent pochodzacy od topografii,
wzmachniajac ten o naturze magnetycznej. Opisany proces odbywa si¢ poprzez obliczenie

asymetrii intensywnos$ci Axycp opisanej formula:

IO‘+ _ IO‘—
Axmcp = o T 1o

(4.20)
gdzie 1°F oraz 1°” oznaczaja intensywno$¢ odpowiadajacych sobie pikseli na obrazach
uzyskanych kolejno dla kotowej polaryzacji prawo- 1 lewo- skretnej. Liniowa zaleznos$¢ efektu
XMCD od magnetyzacji M pozwala na rozrdznienie domen FM o roéznych kierunkach
1 zwrotach namagnesowania wzgledem kierunku padania promieniowania X.

Czulo$¢ efektu XMLD na kierunek wektora Néela sprawia, ze pomiar XMLD - PEEM
jest efektywnym narzgdziem obrazowania domen AFM. W celu uzyskania optymalnego
kontrastu domenowego AFM, podobnie jak w przypadku XMCD - PEEM wyznaczana jest

asymetria obrazow. Wzor 4.20 przyjmuje postac:

[B1 — [E2
AxmLp = s

(4.21)

gdzie 11, 1¥2 oznaczaja intensywnosci odpowiadajacych sobie pikseli dla obrazéw uzyskanych
dla dwoch prostopadtych polaryzacji liniowych padajacego promieniowania. W przypadku
warstw tlenkow metali przejsciowych asymetria czesto wyznaczana jest z obrazow
zarejestrowanych dla zblizonych do siebie energii promieniowania padajacego o tej samej
polaryzacji liniowej. Dla NiO obrazy PEEM rejestrowane sg dla E; =871.5 eV oraz
E, =870.3 eV, ktore wyznaczone sg przez maksima absorpcji na krawedzi absorpcji Lz Ni. Taki

sposob wyliczania asymetrii zostat wykorzystany do wizualizacji domen NiO w pracy [134]. Z
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kolei energie E; 1 E, dla CoO sg zdefiniowane poprzez maksima absorpcji na krawedzi L3
[132].

W trakcie realizacji pracy doktorskiej obrazowanie metoda X - PEEM zostato zrealizowane
na linii badawczej DEMETER Narodowego Centrum Promieniowania Synchrotronowego
SOLARIS, na linii Nanospectroscopy synchrotronu Elettra Sincrotrone we Wtoszech, a takze

na stacji pomiarowej CIRCE centrum synchrotronowego ALBA w Hiszpanii.
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5.Efekt bliskosci magnetycznej w dwuwarstwie
FeO/CoO

Efekt bliskosci magnetycznej moze by¢ zrédlem nowych wlasciwosci magnetycznych
podwarstw w uktadach wielowarstwowych. Jak wspomniano w czgsci teoretycznej pracy,
mozliwos¢ modulacji wilasciwosci magnetycznych materiatow AFM, w szczegodlnosci
temperatury uprzadkowania magnetycznego, ma duze znaczenie dla ich potencjalnego
zastosowania w spintronice. Nieliczne prace dotyczace bliskosci magnetycznej w uktadach
dwuwarstwowych AFM»/AFM;, udowodnity, ze MPE moze prowadzi¢ do modyfikacji
temperatury Néela czy zmiany orientacji uporzagdkowania magnetycznego [72, 74].

W ramach realizacji pracy doktorskiej zbadano wplyw oddziatywania warstwy AFM;
o wyzszej Ty (CoO lub NiO) na warstwe AFM> o nizszej temperaturze uporzadkowania (FeO),
w uktadzie FeO/CoO oraz FeO/NiO. W celu scharakteryzowania magnetycznych wtasciwosci
uktadow AFM>/AFM; wykorzystano metody XMLD oraz CEMS. Wptyw efektu bliskosci na
miedzywierzchni AFM»/AFM; na oddziatywanie FM/AFM> w uktadzie FM/AFM2/AFM;
zbadano przy uzyciu metody LMOKE. Wyniki przedstawione w ponizszym Rozdziale zostaty

opublikowane w pracy [135].

5.1. Preparatyka epitaksjalnych ukladow FeQ/CoO(NiO) na podlozach
MgO(001)

Cienkowarstwowe epitaksjalne uktady magnetyczne zostaty przygotowane w warunkach
UHV na monokrystalicznych, polerowanych podlozach MgO(001) o wymiarach
10 x 10 x 0.5 mm® zakupionych od firmy Crystal GmbH. Warstwy FM i AFM zostaty
wytworzone za pomocg metody MBE. Ochronne i buforowe warstwy MgO byly nanoszone za
pomoca parownika EBV. Struktura powierzchni wytworzonych warstw byta kontrolowana
przy uzyciu spektrometru LEED na kazdym etapie preparatyki. Szybko$¢ nanoszenia
poszczeg6lnych materialéw okreslano uzywajac mikrowagi kwarcowej QCM.

Preparatyke uktadow wielowarstwowych poprzedzato wygrzewanie monokrystalicznych
podlozy w temperaturze 770 K przez 1 godzing. Celem wygrzewania bylo oczyszczenie
powierzchni podtozy z zanieczyszczen pochodzacych od dtugotrwalej ekspozycji na powietrze.
Po wygrzewaniu, na podtoza zostaly naniesione buforowe warstwy MgO o grubosci 5 nm lub
Cr o grubosci 20 nm, odpowiednio w temperaturach 720 K oraz 475 K. Warstwy
antyferromagnetycznych monotlenkéw przygotowywano w procesie reaktywnej depozycji

(ang. reactive deposition) metali w atmosferze tlenu czasteczkowego, w temperaturze 475 K.
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Cisnienie tlenu czasteczkowego w prozniowej komorze preparacyjnej podczas nanoszenia
metalicznego Co oraz Ni wynosito 1 % 10°° mbar. W przypadku cienkich warstw FeO cis$nienie

tlenu podczas depozycji Fe wynosito 5 x 10® mbar. W takich warunkach mozliwe byto
wytworzenie stechiometrycznie stabilnej warstwy wustytu. Optymalne warunki wzrostu
warstw FeO na MgO(001) zostaly opisane w publikacji [136]. W celu wykorzystania metody
CEMS do charakteryzacji wtasciwos$ci chemicznych i magnetycznych wytworzonych filmoéw
tlenku zelaza, warstwy FeO przygotowywane byly z uzyciem mossbauerowsko aktywnego

izotopu *’Fe. Ostatecznie wszystkie probki przykryto ochronng warstwa MgO o gruboéci 3 nm.

5.2. CEMS - charakteryzacja wlasciwosci chemicznych oraz
magnetycznych 'FeO w ukladach MgO/ ’FeO/MgO(001) oraz
MgO/>"FeQ/Co0O/MgO(001)

W celu charakteryzacji wiasciwosci warstwy FeO w uktadzie MgO/FeO/MgO oraz
porownania wlasciwosci wustytu w wielowarstwach MgO/FeO/MgO i MgO/FeO/CoO/MgO
wykorzystano metode spektroskopii Mossbauera. W  przypadku obydwu uktadow
warstwowych, aby wytworzyé warstwy tlenku, utleniono 1 nm >’Fe, co poskutkowalo
powstaniem okoto 1.7 nm stechiometrycznego FeO. Grubos¢ tlenku kobaltu w dwuwarstwie
AFM2/AFM; wynosita 2 nm. Oba antyferromagnetyczne tlenki sg izostrukturalne wzgledem
siebie, a takze wzgledem podloza MgO(001). Identyczna struktura krystaliczna oraz
niedopasowanie sieciowe mniejsze niz 2% umozliwity wzrost wysokiej jakosci epitaksjalnych

cienkich warstw antyferromagnetycznych tlenkéw FeO i1 CoO.

A

MgO (3 nm)

MgO (3 nm)

" -
. -
> & .' $FeO (1.7 nm)

CoO (2 nm)

MgO (001)
MgO (001)

Rysunek 29. Schemat cienkowarstwowych ukladéw MgO/*"FeO/CoO/MgO(001) oraz MgO/*"FeO/MgO(001) wraz
z zaznaczonymi grubosciami podwarstw. Srodkowa kolumna przedstawia obrazy LEED wykonane po preparatyce kolejnych
warstw.
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Schematy opisanych powyzej probek wraz z obrazami LEED zarejestrowanymi po
depozycji buforowej warstwy MgO, CoO oraz FeO zostaty przedstawione na Rysunku 29.
Obrazy LEED potwierdzity epitaksjalny wzrost badanych uktadow. Widma CEMS zostaty
zarejestrowane w komorze UHV z kriostatem. W trakcie pomiarow CEMS nos$nik z probka
znajdowat si¢ w stacji wyposazonej w grzalke, co umozliwito wykonanie pomiaréw w réznych
temperaturach. Podczas pomiarow CEMS promieniowanie gamma padalo na probke

prostopadle do jej powierzchni, tak jak na schemacie przedstawionym w Rozdziale 4.3.2.
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Rysunek 30. Przyktadowe widma CEMS 3’FeO w uktadzie MgO/FeO(1.7 nm)/MgO(001) zarejestrowane w temperaturze
200 K (po lewej) oraz 125 K (po prawej). Widmo zmierzone w 200 K (czarne punkty) zostato przedstawione wraz z
dopasowaniem numerycznym (lcac, niebieska linia). Q1, Q2 oznaczaja sktadowe kwadrupolowe dopasowania.

Na Rysunku 30 przedstawiono przyktadowe widma CEMS =zarejestrowane dla warstwy
wustytu umieszczonej pomiedzy MgO w temperaturze 200 K (Rysunek 30, po lewej) oraz
125 K (Rysunek 30, po prawej). Widmo zmierzone w temperaturze wyzszej niz Ty litego FeO
(wynoszacej 198 K) jest charakterystyczne dla wustytu w stanie paramagnetycznym.
Numeryczne dopasowane widm przy uzyciu programu Recoil [137] pozwolilo na
zidentyfikowanie dwoch sktadowych o charakterystycznych warto$ciach rozszczepienia
kwadrupolowego (ang. quadrupole splitting, QS) i przesuni¢cia izomerycznego (ang. isomer
shift, 1S), ktore opisuja atomy Fe znajdujace si¢ w rdéznych otoczeniach. Sktadowa Qi, ktorej
udzial wynosi 82% catkowitej intensywnos$ci widma posiada wartos¢ IS = 1.06 mm/s oraz
QS = 0.82 mm/s. Zgodnie z wynikami poprzednich badan, sktadowa Qi opisuje oktaedrycznie
skoordynowane jony Fe?" w regularnej strukturze wustytu, powyzej Ty [136, 138]. Udzial
drugiej sktadowej, Q2 o IS = 0.4 mm/s, 1 QS = 0.67 mm/s wynosi 18%. Sktadowa Q opisuje
jony Fe*" znajdujace si¢ w sgsiedztwie defektow [138]. W temperaturze 180 K zarejestrowano
rozszczepione magnetycznie widmo CEMS, a wraz z dalszym obnizaniem temperatury
rozszczepienie widm bylo coraz bardziej wyrazne. Rozszczepienie magnetyczne widm jest

zwigzane z przekroczeniem temperatury uporzadkowania magnetycznego FeO. Po prawe;j
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stronie Rysunku 30 przedstawione zostalo przyktadowe widmo CEMS cienkiej warstwy
wustytu zmierzone w temperaturze 125 K. Widmo posiada skomplikowang strukture, ktora, jak
pokazano we wczesniejszych pracach, jest wynikiem wspdtistnienia kilku skladowych
magnetycznych opisujacych regularnie skoordynowane atomy Fe oraz jony zelaza
w sgsiedztwie defektow [136, 138]. Temperaturowa ewolucja widm FeO jednoznacznie
wskazuje na przejécie ukladu ze stanu paramagnetycznego do stanu uporzadkowanego
magnetycznie (Rysunek 31). Pomimo, iz niskotemperaturowe widma ze wzgledu na swoja
ztozonos$¢ nie moga by¢ jednoznacznie dopasowane, Ty FeO moze by¢ okreslona z pomiarow
CEMS poprzez wyznaczenie zalezno$ci wariancji widm (62) od temperatury. Temperaturowa
ewolucja wariancji widm, ktora jest przyblizeniem zalezno$ci $redniego pola nadsubtelnego
dziatajacego na jadro Fe w warstwie FeO zostala wyznaczona ze znormalizowanych pomiaréw
CEMS zarejestrowanych dla warstw FeO. Z przedstawionej zaleznosci 62(T) (Rysunek 32,
kolor niebieski) wynika, ze rozszczepienie magnetyczne widm zanika pomiedzy T = 180 K
aT= 200K. Oznacza to, ze Ty cienkiej warstwy wustytu jest bliska temperatury
uporzadkowania magnetycznego litego FeO (dla ktorego Ty = 198 K). Niezerowa warto$¢ o*
dla T > 200 K jest wynikiem rozszczepienia kwadrupolowego sktadowej paramagnetyczne;.
Dla warstw tlenku zelaza w dwuwarstwie FeO/CoO magnetyczny charakter widm CEMS jest
zachowany do duzo wyzszych temperatur (Rysunek 31(b), prawa kolumna). Widmo
zarejestrowane w temperaturze 280 K posiada niezerowy przyczynek od sktadowe;j
magnetycznej, co oznacza ze Ty warstwy FeO w kontakcie z CoO jest znacznie wyzsza niz
temperatura uporzadkowania litego wustytu. Wniosek ten potwierdza zalezno$¢ o?(T)
wyznaczona dla FeO w ukladzie MgO/FeO/CoO/MgO(001) (Rysunek 32, kolor zoélty).
Wynika z niej, ze temperatura uporzadkowania FeO znajduje si¢ pomigdzy 280 K a 300 K.
Warto$¢ ta jest bliska Ty litego tlenku kobaltu.
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Rysunek 31. Systematyczne pomiary temperaturowe widm CEMS *’FeO w ukfadach: a) MgO/"FeO(1.7 nm)/MgO(001),

b) MgO/7FeO(1.7 nm)/CoO(2 nm)/MgO(001).
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Rysunek 32. Temperaturowa ewolucja wariancji o wyznaczonej ze znormalizowanych widm CEMS dla uktadow

MgO/*FeO(1.7 nm)/MgO(001) (kolor niebieski), MgO/>"FeO(1.7 nm)/CoO(2 nm)/MgO(001) (kolor zotty).
Systematyczne pomiary widm CEMS FeO w funkcji temperatury w uktadach
MgO/FeO/MgO oraz CoO/FeO/MgO sag bezposrednim dowodem zwigkszenia temperatury

Néela warstwy wustytu wskutek bliskosci warstwy CoO.

5.3. Pomiary spektroskopii absorpcyjnej promieniowania X warstw
CoO oraz FeO w ukladzie dwuwarstwowym FeO/CoO.

Pomiary CEMS umozliwily wyznaczenie temperatury uporzadkowania magnetycznego
cienkich warstw wustytu w uktadach MgO/FeO/MgO oraz MgO/FeO/Co0O. Aby potwierdzic,
ze zwigkszenie temperatury uporzadkowania tlenku zZelaza w ukladzie MgO/FeO/CoO jest
konsekwencja bliskosci magnetycznej tlenku kobaltu, za pomocg spektroskopii absorpcyjnej
XAS wyznaczono Ty CoO. Pierwiastkowo czute pomiary widm XAS CoO w heterostrukturze
MgO/FeO/CoO/MgO zostaly wykonane dla liniowo spolaryzowanego promieniowania wigzki

padajacej w zakresie temperatur 80 K — 500 K.
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Rysunek 33. Przyktadowe widma XAS zarejestrowane dla liniowej polaryzacji wiazki padajacego promieniowania X w 80 K
na krawedzi absorpcji L3 kobaltu dla dwdch réznych katow padania f3.

Widma zostaly zmierzone na krawedzi absorpcji L3 kobaltu dla dwéch réznych katow padania
(B = 0° oraz B = 60°). Kat 3 zdefiniowany jest jako kat pomigdzy wektorem padajagcym k
a wektorem normalnym do powierzchni probki, n. Do detekcji sygnatlu XAS wykorzystano
metode TEY. Geometria pomiarowa wraz z przyktadowymi widmami XAS CoO zmierzonymi
w uktadzie FeO(1.7 nm)/CoO(2 nm)/MgO w temperaturze 80 K zostaly przedstawione na
Rysunku 33. Wielkosci efektu XMLD okreslono poprzez wyznaczenie parametru RLs
z zarejestrowanych widm Co na krawedzi 3. Parametr RL3, zgodnie z pracami [72, 130],
zdefiniowano jako stosunek intensywnos$ci piku o energii E; =777.3 eV do piku o energii
E,=779.9 eV. Wielkoscia odzwierciedlajaca w tym przypadku amplitud¢ magnetycznego

dichroizmu liniowego jest ARL;, definiowana jako:

ARL; = RL;% — RL;°°, (5.1)

gdzie RL;° oraz RL;%® odpowiadaja kolejno wielkosciom stosunkéw RL; dla widm

zmierzonych pod katem padania wigzki 0° 1 60° wzgledem normalnej do powierzchni probki.
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Rysunek 34. Zalezno$¢ temperaturowa ARL3; wyznaczona z widm XAS zmierzonych na krawedzi absorpcji L3 Co w ukladzie
MgO/FeO/CoO/MgO oraz MgO/FeO/CoO/Cr/MgO.

Rysunek 34 przedstawia zalezno$§¢ ARL; od temperatury wyznaczong na podstawie
pomiaréw XAS w uktadzie FeO/CoO/MgO. Dodatnie wartosci ARL; zdefiniowanej zgodnie ze
wzorem (5.1) sugerujg, ze spiny AFM CoO w ukladzie FeO/CoO/MgO utozone sg
w plaszczyznie warstwy. Zgodnie z wynikami XAS uzyskanymi dla warstwy CoO(001)
przedstawionymi w literaturze [57, 72, 130], ptaszczyznowe uporzadkowanie spinow CoO
przypisywane jest $ciskajgcemu naprezeniu wywieranemu na warstwe AFM, ktorego zrodtem
jest niedopasowanie sieciowe pomigdzy warstwg CoO a podtozem MgO. Wraz ze wzrostem
temperatury zaobserwowano spadek wartosci ARL; az do temperatury réwnej okoto 300 K,
powyzej ktorej zauwazono bardzo stabg temperaturowg zalezno$¢ ARL;. Wyznaczona
z zaleznos$ci ARL;(T) temperatura uporzagdkowania CoO wynosi okoto 300 K. Powyzej Ty
warstwy CoO zanotowano niezerowg wartos¢ ARL;. Wynik ten wskazuje na obecnos¢
naturalnego dichroizmu w warstwie AFM, ktéry charakteryzuje bardzo staba zalezno$¢ od
temperatury [72]. Na Rysunku 34, oprocz zaleznosci ARL;(T) dla CoO w uktadzie FeO/CoO
/MgO, przedstawiono wartosci ARL; w temperaturze 80 K 1 300 K, wyznaczone dla CoO
w heterostrukturze FeO/CoO/Cr/MgO. Celem dodatkowych badan bylo porownanie wartosci
ARL; dla warstwy AFM przygotowanej na buforze Cr 1 MgO. Wyniki ARL; wyznaczone dla
CoO w strukturze FeO/CoO/Cr/MgO sg porownywalne z tymi, ktore zostaly otrzymane dla
AFM pomigdzy FeO a MgO. Dodatnia warto$¢ parametru ARL; wskazuje na utozenie spinow
CoO w ptaszczyznie probki, podobnie jak w przypadku wielowarstw przygotowanych na MgO.
Wynik ten nie jest zaskakujacy, jesli wezmiemy pod uwage, ze stata sieci Cr jest mniejsza,

podobnie jak w przypadku MgO, niz stata sieci CoO. Warstwa CoO zaréwno w uktadzie
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CoO/MgO oraz w uktadzie CoO/Cr doznaje naprezenia $ciskajgcego, ktore moze determinowac

kierunek uporzadkowania magnetycznego.
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Rysunek 35. Widma XAS zmierzone na krawedzi absorpcii L3 Fe w temperaturze 80 K (kolor czarny i czerwony) i 300 K
(kolor zielony i niebieski) dla dwoch roznych katow padania wiazki promieniowania X w uktadzie FeO(1.7 nm)/CoO(2
nm)/MgO(001).

W celu zbadania efektu liniowego dichroizmu promieniowania X warstwy FeO(1.7 nm)
w uktadzie FeO/CoO, pomiary XAS na krawegdziach absorpcji L 1 L3 zelaza zostaly wykonane
dla dwoch réznych katow padania promieniowania. Przyktadowe widma zarejestrowane
w temperaturze 80 K 1 300 K zostaty przedstawione na Rysunku 35. Na krawedzi L3 Fe
zaobserwowano malg réznice w sygnale XAS dla widm zmierzonych dla katow 3 = 0° oraz
B=60° Niewielki dichroizm nie wykazywal Zadnej zalezno$ci temperaturowe;.
W szczeg6lnosci, nie zaobserwowano zmiany dichroizmu FeO w uktadzie FeO/CoO przy
przejsciu przez Ty wyznaczona w pomiarach CEMS. Fakt ten oznacza, ze zaobserwowany
dichroizm nie jest zwigzany z uporzadkowaniem magnetycznym ale z lokalng symetrig pol
krystalicznych. Spektroskopia Mdssbauera jednoznacznie udowodnita magnetyczny charakter
FeO ponizej temperatury uporzadkowania. Brak XMLD moze by¢ wigc zwigzany z mata
amplitudg efektu w poréwnaniu z naturalnym dichroizmem (XNLD) lub moze wynikaé
z istnienia drobnej struktury domenowej o roznej orientacji wektora Néela w warstwach FeO.

Pomiary liniowego dichroizmu promieniowania X w dwuwarstwie FeO/CoO pozwolily
na wyznaczenie Ty tlenku kobaltu w uktadzie MgO/FeO/CoO. Temperatura Néela CoO jest

porownywalna z temperatura uporzadkowania FeO wyznaczong z pomiaréw CEMS, co
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pozwala stwierdzi¢, ze wzmocnienie temperatury uporzadkowania magnetycznego warstwy

wustytu o grubo$ci 1.7 nm jest spowodowana efektem blisko$ci magnetycznej 2 nm CoO.

5.4. MOKE - oddzialywanie wymienne w trojwarstwie Fe/FeO/CoQO

Modyfikacja wlasciwosci magnetycznych FeO dzigki blisko$ci sasiadujgcej warstwy
CoO moze wpltywaé¢ na oddziatywanie wymiany pomie¢dzy cienkg warstwg FM a FeO
w uktadzie FM/FeO/CoO. W celu zbadania tego efektu przygotowano kilka uktadow
wielowarstwowych, w ktorych dwuwarstwa FeO/CoO zostata pokryta cienka warstwa Fe
o grubosci 1 nm. Wiasciwosci magnetyczne uktadow zostaly scharakteryzowane przy uzyciu
techniki MOKE w konfiguracji podtuznej (LMOKE). W trakcie pomiardéw petli histerezy FM,
zewngtrzne pole magnetyczne bylto przyktadane w plaszczyznie warstw, wzdtluz kierunku
[001] Fe (rownolegle do kierunku [110] MgO). Podczas pomiaréw probki byty umieszczone
w kriostacie, co umozliwialo wykonanie systematycznych pomiaréw w zakresie temperatur od
80 K do 350 K.

W celu okreslenia wptywu CoO na magnetyczne wlasciwosci Fe/FeO pomiary petli
histerezy wykonane dla uktadu Fe (1 nm)/FeO (1.7 nm)/CoO(2 nm)/MgO(001) zostaly
poréwnane z pgtlami zmierzonymi dla Fe (1 nm)/FeO (1.7 nm)/MgO(001). Na Rysunku 36(a)
przedstawiono przyktadowe petle LMOKE zarejestrowane w temperaturze 80 K oraz 140 K
w uktadzie Fe/FeO (kolor czarny 1 niebieski) oraz Fe/FeO/CoO (kolor czerwony i zielony).
Zarowno w temperaturze 80 K, jak 140 K petle zmierzone dla trojwarstwy Fe/FeO/CoO

charakteryzujg si¢ wigkszym polem koercji niz te zarejestrowane dla dwuwarstwy Fe/FeO.
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Rysunek 36. a) Przykladowe znormalizowane petle histerezy zmierzone w temperaturze 80 K i 140 K w dwodch ukladach:
Fe/FeO/MgO oraz Fe/FeO/CoO/MgO. Zewngtrzne pole magnetyczne zostalo przylozone wzdtuz ptaszczyznowego kierunku
Fe[001]. b) Zalezno$¢ temperaturowa pola exchange bias Hes wyznaczonego z petli histerezy Fe dla wymienionych

uktadéw wielowarstwowych.
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Rysunek 36(b) pokazuje zaleznos¢ pola koercji (Hc) oraz pola sprz¢zenia wymiennego

exchange bias (Heg) od temperatury. Warto$ci Hc oraz Hes wyznaczono wykorzystujac wzory:

Hc = (|Hc,| + [He,|) /2, (5.2)

Hgg = (He, + Hc,) /2, (5.3)

gdzie Hc, oraz Hc, sa kolejno wartosciami koercji dla rosnacej oraz malejacej gatezi petli
histerezy. Poczawszy od najnizszych temperatur mozna zauwazy¢ wyrazne wzmochienie
sprz¢zenia wymiennego na gornym interfejsie Fe/FeO w uktadzie Fe/FeO/Co0O. Przyktadowo,
w 80 K warto$¢ Hep dla wielowarstwy Fe/FeO/CoO wynosita okoto 180 Oe, podczas gdy
w uktadzie Fe/FeO pole exchange bias byto réwne okoto 100 Oe. Dodatkowo, zaobserwowano
zwickszenie Tg w uktadzie Fe/FeO/CoO w porownaniu z dwuwarstwg Fe/FeO. Temperatura
blokowania wzrosta z 160 K (Tg;) do 260 K (Tg,) dla dwuwarstwy znajdujacej si¢ w kontakcie
z Co0. Porownawcze pomiary dowodza, ze oddzialywanie wymienne na mi¢dzywierzchni

Fe/FeO oraz temperatura blokowania mogg zosta¢ wzmocnione wskutek bliskosci CoO.
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Rysunek 37. a) Schemat uktadu Fe/FeO/CoO/Cr/MgO(001) z klinowa warstwa CoO. Grubosci podwarstw zostaly zaznaczone
na schemacie. b) Temperaturowa zalezno$¢ pola exchange bias Hgg(T) dla réznych grubosci podwarstwy CoO, dcoo.

W celu okres$lenia charakteru zaleznosci Hgg(T) dla rdéznych grubosci CoO,
przygotowana zostata osobna probka, dla ktorej warstwa tlenku kobaltu zostala wytworzona
w formie klina. Uzycie mechanicznej przestony w trakcie depozycji CoO pozwolito na
otrzymanie warstwy tlenku o zmiennej grubosci od 0 do 4 nm. Probka schematycznie

przedstawiona na Rysunku 37(a) zostala przygotowana na buforze Cr o grubosci 20 nm.
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Temperaturowg ewolucj¢ pola sprzezenia wymiennego w zalezno$ci od grubosci podwarstwy
CoO (dcoo) w uktadzie Fe/FeO/CoO przedstawiono na Rysunku 37(b). Dla wszystkich
badanych dcoo, bliskos¢ warstwy CoO powoduje znaczace zwickszenie Hgp
w trojwarstwowym uktadzie Fe/FeO/CoO. W temperaturze 80 K najwigksze wzmocnienie pola
Hgp zaobserwowano dla CoO o grubosci 0.7 nm, dla ktorej Hgg wzrosto szesciokrotnie
w poréwnaniu z uktadem Fe/FeO.

Dla dwuwarstwy Fe/FeO (Rysunek 37(b), czarne punkty) oraz trojwarstwy
Fe/FeO/CoO(0.7nm) (Rysunek 37(b), czerwone punkty) zaobserwowano w przyblizeniu
liniowg zalezno$¢ temperaturowa pola sprz¢zenia wymiennego. Liniowa zalezno$¢ Hgg(T)
zostala teoretycznie przewidziana dla uktadow FM/AFM o kubicznej anizotropii AFM przez
Malozemoffa [139] i zaobserwowana dla dwuwarstw FM/CoO(NiO) [140, 141]. Temperatura
blokowania w uktadzie Fe/FeO/CoO(0.7 nm) wynosi 220 K i jest znacznie wyzsza niz wartos$¢
Tg zarejestrowana dla dwuwarstwy Fe/FeO (160 K). Z zaleznosci Hgg(T) wyznaczonej dla
roznych grubosci podwarstw CoO wynika, ze dalsze zwigkszanie dcoo skutkuje stopniowym
zmniejszeniem warto$ci pola exchange bias w 80 K oraz monotonicznym wzrostem Tg. Dla
FeO przygotowanego na CoO o grubosci 2 nm, dla ktérego warto$¢ Ty wyznaczona z pomiaro6w
CEMS wyniosta blisko 300 K, pole Hgg zanika w temperaturze 270 K. Wynik ten potwierdza,
ze Tg ultracienkiej warstwy AFM jest nizsza niz temperatura uporzadkowania, co znajduje
potwierdzenie we wczesniejszych pracach eksperymentalnych [58]. W przypadku podwarstwy
o najwigkszej grubosci CoO (dcoo =4 nm), Tz wynosi okoto 300 K, i jest dwa razy wyzsza niz

temperatura blokowania wyznaczona dla dwuwarstwy Fe/FeO.
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Rysunek 38. Zaleznos¢ pola exchange bias (Heg) od grubosci podwarstwy tlenku kobaltu (dcoo) wyznaczona z pomiarow
MOKE przeprowadzonych w temperaturze 80 K dla uktadu Fe/FeO/CoO. Po prawej charakterystyki Hes(dcoo), wyznaczone
dla pomiaréw przeprowadzonych w 140 K i 160 K.

Charakter zalezno$ci Hgg(T) zmienia si¢ dla dcoo > 0.7 nm. Dla tych grubosci CoO,
w zakresie niskich temperatur, Hgg wykazuje stabg zalezno$¢ od temperatury, a wyrazna

zmiana warto$ci pola exchange bias nastgpuje powyzej pewnej temperatury krytycznej (Tk),
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ktorej warto$¢ rosnie wraz ze wzrostem grubosci CoO. Temperatury krytyczne, powyzej
ktérych obserwowana jest zmiana charakteru zaleznosci Hgs(T) sa zblizone do
zaobserwowanych wczesniej wartosci T w uktadzie CoO/Fe [142]. Wynik ten sugeruje ze
zmiana charakteru zalezno$ci Hgg(T) jest zwigzana ze zmiang anizotropii warstwy FeO
powyzej temperatury blokowania CoO. Dla 0.7 nm < dcoo < 3nm, ponizej temperatury 140 K
zaobserwowano monotoniczy spadek wartosci Hgg wraz ze zwigkszaniem grubosci CoO.
Dalsze zwickszanie grubosci tlenku nie wptywa na warto§¢ Heg. Niemonotoniczny charakter
zalezno$ci Hgg(dcoo) pojawia si¢ dla T = 140 K. Przyktadowe charakterystyki Hgg(dcoo)
zostaly przedstawione na Rysunku 38. Zgodnie z przewidywaniami teoretycznymi
Malozemoffa, warto$¢ pola exchange bias jest proporcjonalna do odwrotnosci grubosci
antyferromagnetyka (darm), Hgg ~ 1/darm [143]. W przypadku badanej trojwarstwy
Fe/FeO/CoO(dcoo) zalezno$¢ ta jest spetniona dla T < 140K. Niemonotoniczna zalezno$¢
Hgg(darm) dla T 2 140 K jest podobna do zalezno$ci obserwowanych w pracach [142, 144] dla
dwuwarstw FM/Co0, gdzie zmienno$¢ Hgg wraz ze zmiang darm zostata wytlumaczona przy
zatozeniu istnienia struktury domenowej w warstwie AFM [130]. Zmiana charakteru zalezno$ci
Hgg(dcoo) w uktadzie Fe/FeO/CoO pokazuje, ze w niskich temperaturach uktad zachowuje si¢
jak dwuwarstwa Fe/FeO, podczas gdy powyzej temperatury krytycznej przyjmuje wtasciwosci

uktadu FM/CoO.
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Rysunek 39. Charakterystyka temperaturowa pola exchange bias (Hes) wyznaczona dla ukladu Fe(l nm)/FeO(1.7
nm)/NiO(dnio)/MgO dla réznych grubosci tlenku niklu.

Wiasciwosci  magnetyczne  uktadu  Fe/FeO/CoO/Cr  zostaly = poréwnane
z wlasciwosciami wielowarstwy Fe/FeO/NiO/Cr, dla ktorej AFM warstwa CoO zostata

zastgpiona izostrukturalng warstwg NiO. Pomiary MOKE w uktadzie Fe/FeO/NiO/Cr
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przeprowadzono dla warstw NiO o grubosciach 1 nm, 2 nm, 4 nm, analogiczne do pomiarow
wykonanych dla Fe/FeO/CoO/Cr. Na Rysunku 39 przedstawiono temperaturowa ewolucje Hgg
dla r6znych warto$ci dnio. Dla dwuwarstw przygotowanych na NiO zaobserwowano wyrazne
wzmocnienie Hgg. Warto$¢ sprzgzenia exchange bias wzrosta z okoto 105 Oe dla Fe/FeO do
350 Oe dla Fe/FeO/NiO(1 nm). Podobnie jak w przypadku Fe/FeO/CoO w temperaturze 80 K
zanotowano spadek Hgg wraz ze wzrostem grubosci tlenku, cho¢ w uktadzie Fe/FeO/NiO
ostabienie pola exchange bias jest mniej wyrazne, Hgg = 350 Oe dla dnio = 1nm podczas gdy
dla dnio = 3 nm Hgg = 300 Oe. Wraz ze wzrostem temperatury zaobserwowano monotoniczny
spadek wielkosci Hgg, az do Tg wynoszacej okoto 230 K. Wynik ten wskazuje na zwickszenie
temperatury blokowania w uktadzie Fe/FeO/NiO w poréwnaniu z Tg uzyskang dla dwuwarstwy
Fe/FeO (160 K). W przeciwienstwie do tréjwarstwy Fe/FeO/CoO nie zaobserwowano zadne;j

zaleznosci Ty od grubosci tlenku.
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6. Transfer anizotropii magnetycznej poprzez
warstwe AFM - efekt bliskosci magnetycznej
w trojwarstwie Co/NiO/Fe

W poprzednim Rozdziale opisany zostat wptyw bliskosci magnetycznej CoO (AFMy),
o wyzszej temperaturze uporzadkowania, na wilasciwosci magnetyczne FeO (AFM;y)
w dwuwarstwie AFM2/AFM;. W takim uktadzie wykazane zostalo zwigkszenie temperatury
Néela wustytu wskutek bliskosci drugiego antyferromagnetyka. Udowodniono rowniez, ze
oddzialywanie pomiedzy dwoma antyferromagnetykami moze wpltynagé na sprzgzenie
wymienne na gornym interfejsie FM/AFM,, w trojwarstwie Fe/FeO/CoO(NiO). W Rozdziale
6 przedstawione zostang wyniki badan, ukazujace wptyw ferromagnetycznej warstwy Fe na
wlasciwo$ci magnetyczne NiO oraz Co w ukladzie trojwarstwowym Co/NiO/Fe.

Anizotropia magnetyczna jest jednym z parametrow, ktory definiuje wlasciwosci
materiatow magnetycznych. W przypadku materiatow litych kierunek namagnesowania jest
wymuszony poprzez anizotropi¢ magnetokrystaliczng, ktorej zrodiem jest oddzialywanie spin-
orbita. Wraz z obnizaniem grubosci materialu anizotropia ksztaltu, ktéra wynika
z geometrycznego ksztattu probki moze zdominowaé efektywna anizotropi¢ uktadu. Dla
cienkich warstw, dodatkowy przyczynek do efektywnej anizotropii uktadu moze pochodzi¢ od
anizotropii magnetoelastycznej oraz anizotropii powierzchniowej, ktérej pochodzenie jest
zwigzane z oddzialywaniem spin-orbita, czgsto silnie zmodyfikowanym na powierzchni czy
miedzywierzchni. Jesli udziat réznego typu anizotropii zmienia si¢ w funkcji grubo$ci warstwy
lub temperatury moze doj$¢ do zmiany preferowanego kierunku tatwego magnesowania
w uktadzie, tzw. reorientacji spinowej (ang. spin reorientation transition, SRT).

Uktadem cienkowarstwowym dla ktérego przeszto 30 lat temu zaobserwowano
zjawisko SRT jest Fe/W(110). Wraz ze wzrostem grubosci epitaksjalnych warstw Fe(110) na
powierzchni  wolframu mozna zaobserwowa¢ zmian¢ preferowanego kierunku
namagnesowania Fe z kierunku [110] do [001]. Obserwowane przejécie SRT jest wynikiem
wspotzawodnictwa faworyzujacej kierunek [110] anizotropii powierzchniowej oraz anizotropii
objetosciowej, ktora sprzyja ulozeniu namagnesowania wzdhuz kierunku [001] [145, 146].
Grubo$¢ warstwy, dla ktorej wystepuje opisana spontaniczna reorientacja spinowa jest zwana
gruboscia krytyczna, derit i zwykle przyjmuje warto$é z przedziatu (150 £ 100) A, w zaleznosci
od warunkow preparatyki, czy tez warstw pokrywajacych Fe.

Najnowsze badania wykazaty, ze przejscie SRT Fe w uktadzie AFM/Fe/W(110) moze

wplywa¢ na wlasciwosci magnetyczne warstwy AFM [147]. Wyniki badan zaprezentowane
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w pracach [147, 148] pokazuja, ze anizotropia magnetyczna oraz kierunek spindéw w warstwie
NiO zaleza od magnetycznych wilasciwosci sasiadujacej warstwy Fe. Wraz z reorientacja
kierunku tatwego magnesowania w Fe, ktora zostata wyindukowana poprzez zmiang¢ grubosci
FM oraz zmiang¢ temperatury dla danej grubosci Fe, zaobserwowano zmiang¢ kierunku spindw
w warstwie NiO. Ponadto pokazano, ze zmiana uporzadkowania magnetycznego Fe za pomoca
malego zewnetrznego pola magnetycznego prowadzi do zmiany kierunku wektora Néela
w warstwie NiO wskutek sprze¢zenia na migdzywierzchni AFM/FM [149].

W niniejszej pracy rozszerzono badania nad uktadem NiO/Fe/W(110) do uktadu
trojwarstwowego, Co/NiO/Fe/W(110). Przy uzyciu spektroskopii XAS oraz obrazowania
struktury domenowej metodg X - PEEM okreslono wplyw efektu bliskosci magnetycznej Fe
oraz NiO na magnetyczne wiasciwosci cienkiej warstwy Co. Otrzymane w tej cze$ci rozprawy

wyniki zostaly opublikowane w pracy [150].

6.1. Preparatyka epitaksjalnych trojwarstw Co/NiO/Fe na podlozu
W(110)

Epitaksjalne trojwarstwy Co/NiO/Fe zostaly naniesione metoda MBE na
monokrystaliczne podtoze wolframowe o orientacji powierzchni (110). Cechg odr6zniajaca
podioza wolframowe od opisanych w Rozdziale 5 podlozy MgO jest mozliwos¢ ich
wielokrotnego wykorzystania. Z tego powodu preparatyke probki poprzedza odpowiednia
procedura czyszczenia powierzchni wolframu. Standardowa procedura czyszczenia polega na
naprzemiennym  kilkusekundowym wygrzewaniu podloza w temperaturze okoto
(1900 - 2100) K 1 nastepujagcym po nim wygrzewaniu przez 5 minut w temperaturze ~1400 K,
w atmosferze tlenu. Zastosowanie procedury wygrzewania w tlenie powoduje segregacje
zanieczyszczen znajdujacych sie w objetosci krysztatu do jego powierzchni. Z kolei szybkie
zagrzanie W do wysokiej temperatury (tzw. flash) skutkuje usuni¢ciem zanieczyszczen
z powierzchni krysztatu [151]. Czystos¢ powierzchni podtoza kontrolowana jest za pomoca
spektrometru LEED. Na obrazie dyfrakcyjnym oczyszczonego podloza wolframowego
widoczne s3 wylgcznie ostre plamki, pochodzace od struktury powierzchni (1 X 1).
W przypadku obecnosci dodatkowej rekonstrukcji lub wysokiego poziomu tta na obrazach
LEED cykl czyszczenia jest powtarzany.

Na oczyszczony monokrysztal W(110) o rozmiarach 8 x 8 x 1 mm?, wykorzystujac
zmotoryzowang mechaniczng przestone, naparowano w temperaturze pokojowej osiem paskow
Fe o grubosci (dre) od 92 A do 120 A i szerokoéci ~1 mm. W celu uzyskania atomowo gtadkiej,

krystalicznej powierzchni (110), warstwa Fe zostala wygrzana po depozycji w 675 K przez 15
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minut. Warstwy Fe pokryto 40 A tlenku niklu nanoszonego poprzez reaktywna depozycije
metalicznego Ni w atmosferze tlenu czasteczkowego pod cisnieniem 1 x 10 mbar.
Ostatecznie, cato$é zostata przykryta 10 A kobaltu. Po preparatyce probke przeniesiono in-situ
do komory, w ktorej wykonano pomiary XAS. Po przeprowadzeniu badan XAS na probke
naniesiono 1 nm Au w celu zabezpieczenia gornej warstwy kobaltu przed utlenieniem podczas
transportu probki do mikroskopu X - PEEM.
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Rysunek 40. a) Schemat uktadu wielowarstwowego Co/NiO/Fe/W(110) z odpowiadajacymi obrazami dyfrakcyjnymi LEED
zarejestrowanymi po kazdym z etapoéw preparatyki. Obok obrazéw LEED umieszczone zostaly wartosci energii elektronow
dla ktorych rejestrowano obrazy dyfrakcyjne. b) wzajemna orientacja ptaszczyznowych kierunkow Fe(110) (kolor czerwony)
i NiO(111) (kolor fioletowy).

Schemat opisanej wyzej trojwarstwy zostal przedstawiony na Rysunku 40(a) wraz
z obrazami dyfrakcyjnymi LEED zarejestrowanymi podczas kolejnych etapow preparatyki. Na
Rysunku 40(b) przedstawione zostaly wzajemne orientacje krystalograficzne warstw Fe(110)
oraz NiO(111), ktore okreslono eksperymentalnie na podstawie obrazow dyfrakcyjnych [148].
Ostre plamki dyfrakcyjne widoczne na obrazach LEED oraz brak dodatkowych rekonstrukcji
wskazujg na wysoka jakos¢ epitaksjalnych warstw. Obraz LEED zarejestrowany po wygrzaniu
warstwy Fe potwierdza struktur¢ bcc powierzchni zelaza. Powierzchnia NiO posiada
szesciokrotng symetri¢, co potwierdza wzrost tlenku niklu o orientacji (111) na warstwie Fe.
W przypadku Co, obrazy dyfrakcyjne potwierdzity obecno$¢ powierzchni (0001) kobaltu hep.
Pomiary LEED pokazaty, ze struktura powierzchni warstw NiO i Co nie zalezy od grubosci
podwarstwy Fe. Oznacza to, ze zrodlem zmian magnetycznych wiasciwosci NiO oraz Co
w uktadzie, ktore zostang zaprezentowane w dalszej czesci tego rozdzialu, nie sg rdznice

w strukturze podwarstw.



6.2. Pierwiastkowo czula spektroskopia promieniowania X w ukladzie
Co/NiO/Fe/W(110)

Wilasciwo$ci magnetyczne omawianej trojwarstwy zostaty scharakteryzowane za pomoca
spektroskopii XAS na linii PIRX Narodowego Centrum Promieniowania Synchrotronowego
SOLARIS w Krakowie. Pomiary XAS wykonywano wykorzystujac metode detekcji TEY.
Jako, ze metoda TEY jest powierzchniowo czuta, gtebokos§¢ probkowania wynosita do kilku
nm. Pomiary XAS byly wykonywane na o$§miu obszarach probki, wyznaczonych poprzez rézne
grubosci podwarstw Fe. Zakres grubosci Fe zostat dobrany tak, aby pokry¢ przedziat grubosci
w ktorym nastepuje zjawisko SRT w warstwie Fe.

a) b)

Rysunek 41. Schematyczne przedstawienie geometrii pomiarowych XAS dla uktadu Co/NiO/Fe/W(110) przeznaczonych do
pomiaru efektow: a) XMCD — z wykorzystaniem polaryzacji kotowej prawo i lewoskretnej (6t), b) XMLD — z wykorzystaniem
polaryzacji liniowej o wektorze E. OOP oznacza ptaszczyzne prostopadia do powierzchni warstwy, B jest katem pomigdzy
wigzka promieniowania padajacego (k) a normalng do powierzchni probki.

W celu weryftikacji obecnosci przejscia SRT w warstwach Fe zostaty wykonane pomiary
XMCD, ktore pozwalaja na wyznaczenie kierunku namagnesowania FM. Pomiary XMCD
pozwolily rowniez na wyznaczenie kierunku namagnesowania warstwy Co.

Najwicksza czuto$¢ zjawiska XMCD na namagnesowanie w plaszczyznie wystepuje gdy
wektor padania wigzki k promieniowania X jest rownolegly do magnetyzacji M. Przed
pomiarami XMCD préobka zostata przemagnesowana w zewnetrznym polu magnetycznym o
amplitudzie 140 mT. Pole przylozono wzdhiz ptaszczyznowego kierunku [110] Fe. Aby zyska¢é
czuto$§¢ na magnetyczne uporzagdkowanie Fe w plaszczyznie warstwy, manipulator z probka
zostat obrocony tak, by kat B = 60°. W takiej geometrii pomiaru kat pomiedzy normalng do

powierzchni warstwy a wektorem k wynosi 60°, co zapewnia wystarczajaco wysoka czutos¢ na
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namagnesowanie w plaszczyznie warstwy. Geometria pomiaru XMCD zostala przedstawiona
na Rysunku 41(a). W trakcie pomiarow XMCD rzut wektora falowego na ptaszczyzng probki
byt réwnolegty do kierunku [110] Fe (k || [110] Fe). Widma XAS zostaty zarejestrowane dla
lewoskretnej (ang. left-handed circular polarization — LHCP, 67) 1 prawoskretnej (ang. right-
handed circular polarization — RHCP, o) polaryzacji kolowej. Rysunek 41(b) przedstawia
geometri¢ pomiarowa, dla ktorej wykonano pomiary XAS na krawedzi absorpcji Lo Ni. W celu
zbadania efektu XMLD w uktadzie Co/NiO/Fe widma XAS byly rejestrowane dla dwoch
katow padania (3, 0° 1 60°. Rzut liniowej polaryzacji §wiatla na plaszczyzne probki byt
rownolegty do kierunku [110] Fe (E ||[110] Fe).
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Rysunek 42. Znormalizowane widma XAS zmierzone w uktadzie Co(10 A)/NiO(40 A)/Fe(dre) dla obszaréw probki o dwéch
réznych grubosciach zelaza, dre = 96 A i dre = 112 A. Widma zostaly zarejestrowane w temperaturze 80 K na krawedziach
absorpcji: a) L23 Fe, b) L2 Nic), L3 Co. W przypadku a) oraz c¢) pomiary XAS zostaly wykonane dla dwoch polaryzacji
kotowych, oznaczonych jako 6% oraz 6=, a rzut wektora falowego na powierzchnig probki byt réwnolegty do kierunku [110]
Fe. Widma NiO zostaly zmierzone z wykorzystaniem liniowej polaryzacji wiazki padajacej, ktorej wektor polaryzacji E (lub
jego rzut na ptaszczyzne) byt rownolegty do kierunku [110] Fe. Ponizej widm znajduja si¢ wyliczone intensywnosci efektow
XMCD oraz XMLD. Intensywnosci zostaty przeskalowane w celu lepszej wizualizacji.

Przyktady widm XAS zmierzonych w temperaturze 80 K na krawedziach Lo 3 Co i Fe dla
dwoch polaryzacji kotowych oraz na krawedzi Lo niklu dla liniowej polaryzacji
promieniowania przedstawiono na Rysunku 42. Widma zarejestrowano dla dwoch réznych
obszaréw probki, ktore odpowiadaty kolejno grubosciom Fe 96 A i 112 A. W przypadku
pomiaré6w XAS wykonanych na linii L3 Fe (Rysunek 42(a)), na czgsci probki o grubosci
dre = 96 A, zanotowano znaczng réznice intensywnosci dla widm absorpcyjnych zmierzonych
dla dwoch przeciwnych polaryzacji kotowych (6%, 67) (Rysunek 42(a), gorny panel). Z kolei
dla warstwy Fe o grubosci 112 A widma zarejestrowane dla polaryzacji prawo- i lewo- skretnej
pozostajg niemalze identyczne (Rysunek 42(a), dolny panel). Obecnos$¢ duzego efektu XMCD
dla dr. =96 A wskazuje, ze wektor namagnesowania M cienkiego Fe jest rownolegty do
kierunku [110]. Dla czesci probki z grubsza warstwg Fe (dre = 112 A), w przeciwienstwie do
obszaru z cienszym Fe, nie zaobserwowano sygnalu XMCD. Fakt ten wskazuje na to, ze
orientacja momentoOw magnetycznych grubszej warstwy Fe jest prostopadta do rzutu wektora
k na ptaszczyzne probki i rownolegta do ptaszczyznowego kierunku [001]. Wynik ten oznacza,

ze grubo$¢ krytyczna dla ktérej zachodzi zjawisko SRT w warstwie Fe z kierunku [110] do
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kierunku [001] zawiera sie¢ w przedziale grubosci Fe 96 A <dr. <112 A. W celu zbadania czy
magnetyczne witasciwosci warstwy Fe majg wplyw na magnetyzm warstwy NiO wykonano
pomiary XAS na krawedzi absorpcji L» Ni, dla liniowej polaryzacji padajacego $wiatta
(Rysunek 42(b)). Widma XAS zarejestrowano dla dwoch réznych katow 8 dla czgsci probki z
warstwg Fe o grubosci 96 A i 112 A. Zmierzone widma XAS, z dwoma wyraznymi maksimami
absorpcji oddzielonymi od siebie o ~1.4 eV, majg strukture typowa dla tlenku niklu [129].
Widmo XAS zmierzone dla NiO/Fe (dre = 112 A) wykazuje duzo wieksza czulo$¢ na zmiane
kata padania B w poréwnaniu z widmem zarejestrowanym dla NiO/Fe (dr. = 96 A). Jak
wczesniej pokazano dla NiO(111)/Fe(110) [147, 149] takie zachowanie §wiadczy o zmianie
kierunku wektora Néela w warstwie NiO z kierunku [110] Fe ([211] NiO) do kierunku [001]
Fe ([011] NiO).

[losciowo, wielkos¢ efektu XMLD moze by¢ opisana za pomocg parametru RLo,
zdefiniowanego jako stosunek intensywnosci sygnalu XAS zarejestrowanego dla energii
871.4 eV do sygnatlu dla energii 8§70.1 eV [129, 152]. W przypadku widma zmierzonego dla {3
= 0° dla grubosci zelaza rownej 96 A stosunek RL,= 0.8, natomiast dla grubszego Fe stosunek
RL; jest roéwny 0.73. Wartosci te sg pordwnywalne z tymi otrzymanymi wczes$niej dla uktadu
NiO/Fe w ktorym zaobserwowano reorientacje spinow NiO wyindukowang przejSciem SRT
w warstwie Fe. Podsumowujac, wraz ze zmiang kierunku M w warstwie Fe w ukfadzie
Co/NiO/Fe/W obserwowana jest zmiana kierunku wektora Néela w warstwie NiO. Reorientacja
spinowa w warstwie NiO jest wynikiem silnego sprzezenia na interfejsie pomi¢dzy momentami
magnetycznymi Fe 1 NiO, co znajduje potwierdzenie we wczesniejszych pracach
eksperymentalnych [147-149]. Aby zbada¢ wplyw reorientacji struktury spinowe;j
w dwuwarstwie NiO/Fe na magnetyczne wiasciwosci gornej warstwy Co, wykonane zostaty
pomiary XMCD na krawedzi absorpcji L»3 Co. Rysunek 42(c) przedstawia widma XAS
zarejestrowane dla dwoch polaryzacji kotowych dla czesci probki z warstwag Fe o grubosci
dre =96 A i dre = 112 A. Podobnie jak w przypadku pomiaréw wykonanych na krawedziach
L>3 Fe sygnat XMCD zostal zaobserwowany dla obszaru probki z cienszym zelazem, podczas
gdy dla dre =112 A nie zarejestrowano XMCD. Wynik ten sugeruje, ze w warstwie Co,
podobnie jak w warstwie Fe i NiO, wystepuje efekt reorientacji spinowej. Oznacza to, ze
oddziatywanie na interfejsie Co/NiO oraz NiO/Fe umozliwia powielenie stanu magnetycznego
dolnej warstwy Fe przez gorng warstwe Co.

Systematyczne pomiary XAS w funkcji grubosci zelaza pokazaly, ze grubo$¢ krytyczna
definiuje nie tylko dre dla ktorej nastgpuje SRT w warstwie Fe, ale rowniez reorientacje
kierunku spinéw w warstwach NiO oraz Co. Rysunek 43(a, c) przedstawia ewolucje sygnatu

XMCD, wyliczanego jako asymetria intensywnosci absorpcji promieniowania X dla dwoch
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roznych polaryzacji kotowych na krawedzi L3 Fe (Rysunek 43(a)) oraz L3 Co (Rysunek 43(c)).
Pomiary XAS zostaly wykonane dla geometrii przedstawionej na Rysunku 41 dla § = 60°.

Sygnat XMCD dla Fe oraz Co zostat wyznaczony z wykorzystaniem Réwnania 4.20:

Io‘+ _ Io‘—

(6.1)

Ixmcp = oy o

gdzie Ixpmcp jest intensywnoscig sygnalu asymetrii, natomiast [°F oraz 1°~ to wartosci

intensywnos$ci sygnatu dla prawo- i1 lewo-skretnej polaryzacji kotowej na krawedziach

absorpcji L3 Fe (Co).
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Rysunek 43. Zalezno$¢ znormalizowanego sygnalu XMCD (a,d), (c,f) oraz RL2 (b,e) od grubosci podwarstwy Fe. Sygnat
XMCD wyznaczono z pomiardw XAS na krawedzi absorpcji L3 Fe (a,d) oraz Co (c,f) w 80 K (kolor czarny) oraz 300 K (kolor
czerwony). Zalezno$¢ RL: (b,e) zostata wyznaczona na podstawie widm XAS NiO zmierzonych w 80 K oraz 300 K. Lewa
oraz prawa kolumna przedstawiaja kolejno wyniki dla uktadow Co/NiO(40A)/Fe oraz Co/NiO(8A)/Fe.

Przedstawione warto§ci XMCD zostaly znormalizowane do sygnatu dichroizmu

wyznaczonego dla czesci probki o dre = 92 A w temperaturze 80 K. Poniewaz pomiary byty
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przeprowadzane dla promieniowania X padajgcego wzdtz kierunku [110] Fe, warto$¢ 1 na
przedstawionych wykresach XMCD(dr.) oznacza kierunek namagnesowania M warstwy Fe
rownolegty do tego kierunku [110], podczas gdy wartoéé 0 wskazuje na utozenie wektora M
prostopadle do kierunku padania promieniowania (M || Fe[001]). W temperaturze 80 K
magnetyzacja podwarstwy Fe jest rownolegla do kierunku [110] az do grubosci dre = 100 A,
powyzej ktorej wystepuje efekt SRT. Dla dre = 104 A momenty magnetyczne Fe sa rownolegte
do kierunku [001]. Charakter zaleznosci XMCD(dre) jest powielony przez zaleznos¢
XMLD(dre). Rysunek 43(b,e) przedstawia ewolucje¢ stosunku RL,, wyznaczanego z widm XAS
zmierzonych na krawedzi absorpcji Lo Niw funkcji grubosci podwarstwy Fe. Gwattowna
zmiana sygnalu XMCD, pochodzacego od warstwy zelaznej, jest w petni ,,odbita” w zalezno$ci
RLx(dre). Amplituda RL, spada z 0.8 do 0.73 wraz ze wzrostem grubosci Fe od 100 A do 104
A. Wynik ten potwierdza, ze rotacji spindéw w warstwie Fe towarzyszy zmiana kierunku
uporzadkowania momentéw magnetycznych w sasiadujacej warstwie antyferromagnetyka.
Zalezno$s¢ XMCD(dre) wyznaczona na krawedzi L3 Co wykazuje podobny trend do sygnatu
dichroizmu wyznaczonego na krawedzi L3 Fe oraz L, Ni. Grubo$¢ krytyczna dla ktorej
obserwowany jest gwaltowny spadek sygnatu XMCD Co jest taka sama jak deit wyznaczona
dla Fe i NiO. Oznacza to, ze obrotowi struktury spinowej w warstwie Fe 1 NiO towarzyszy
obrot namagnesowania w gornej warstwie Co, co moze by¢ wynikiem silnego sprz¢zenia
wymiennego na interfejsie Co/NiO. Innym wytlumaczeniem efektu replikowania kierunku M
warstwy Fe przez warstwe Co jest magnetostatyczne sprzezenie typu orange peel, ktdrego
obecnos$¢ jest zwykle zwigzana z szorstkoScig interfejsow [153, 154]. Oddziatywanie
magnetostatyczne pomigdzy dwiema warstwami ferromagnetyka oddzielonymi przektadka
moze prowadzi¢ do wzajemnego rownolegltego utozenia spinéw. Aby zweryfikowaé, czy
zmiana sygnatu XMCD w warstwie Co jest konsekwencja silnego sprz¢zenia wymiennego na
interfejsach FM/AFM i AFM/FM czy jest skutkiem oddziatywania magnetostatycznego nalezy
wykona¢ pomiary XAS probki powyzej Ty warstwy NiO. Wraz z przekroczeniem Ty zanika
uporzadkowanie magnetyczne AFM. Stad, jesli zrédtem reorientacji spinowej w Co jest
oddziatywanie wymiany, sygnal XMCD na linii L3 Co nie powinien zmienia¢ si¢ w funkcji
grubo$ci Fe. Warstwa kobaltu w tym przypadku powinna by¢ nieczuta na zmiany anizotropii
magnetycznej podwarstwy zelaznej. Poniewaz Ty warstwy NiO jest wysoka (wynosi ponad 400
K), a podgrzanie uktadu do temperatury powyzej 400K wigze si¢ z wysokim
prawdopodobienstwem redukcji warstwy NiO, niemozliwe byto przeprowadzenie takiego
eksperymentu w uktadzie Co/NiO(40 A)/Fe. Eksperyment zostal przeprowadzony dla
analogicznej probki wielowarstwowej (jak ta pokazana na schemacie na Rysunku 40),

o grubosci podwarstwy NiO rownej 8 A. Dla nowopowstatej trojwarstwy wykonano identyczne
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pomiary XMCD(dre) oraz RLa(dre), jak w przypadku Co/NiO(40 A)/Fe. Wyniki pomiaréw
zostaly przedstawione w prawej kolumnie na Rysunku 43. W temperaturze 80 K,
zaobserwowana zostata podobna zalezno§¢ XMCD (Rysunek 43(d, f)) oraz RL, (Rysunek
43(e)) jak ta wyznaczona dla ukladu z 40 A NiO. Z zaleznosci wynika, ze w niskiej
temperaturze, gdy cienka warstwa tlenku niklu jest uporzadkowana magnetycznie, rotacji
spinéw Fe towarzyszy réwniez zmiana kierunku momentéw magnetycznych w warstwie Co.
W temperaturze pokojowej, warto$¢ RL2 pozostaje niemal stata i nie zalezy od SRT w warstwie
Fe. Oznacza to, ze w przypadku 8 A NiO, T =300 K jest wyzsza niz Ty warstwy NiO. Gdy
NiO znajduje si¢ w stanie paramagnetycznym sygnal XMCD Co pozostaje staly, niezaleznie
od grubosci Fe. Wynik ten dowodzi, ze zmiany XMCD w gornej warstwie ferromagnetyka sa
skorelowane z wilasciwosciami magnetycznymi NiO 1 nie wynikaja z oddzialywan
magnetostatycznych. Poniewaz sila oddziatywania migdzywarstwowego typu orange peel
maleje wraz ze zwigkszeniem grubosci przekladki pomigdzy ferromagnetykami [153],
pojawienie sie przyczynku od sprzezenia magnetostatycznego w ukladzie Co/NiO(40 A)/Fe
moze zosta¢ wykluczone.

Za pomocg pomiarow XAS sprawdzono, czy zmiana uporzadkowania magnetycznego
w trjwarstwie nie jest zwigzana z obecnoscig ferromagnetycznych spinéw w NiO. Na Rysunku
44 przedstawione zostaty widma XAS zarejestrowane na krawedzi absorpcji Lo Ni dla dwoch
polaryzacji kotowych, o* i 6~. Identyczny ksztatt widm oraz brak sygnatu XMCD pozwala

stwierdzi¢, ze probka nie zawiera magnetycznych atomow metalicznego niklu.
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Rysunek 44. Widma XAS zarejestrowane w temperaturze 80 K na krawedzi absorpcji Lz Ni dla dwéch roznych polaryzacji
kotowych. Ponizej przedstawiona zostata réznica intensywnos$ci pomiedzy para widm.

Pomiary XMCD 1 XMLD w funkcji grubosci podwarstwy Fe w uktadzie Co/NiO(40
A)/Fe pokazaty, Ze grubo$¢ krytyczna w temperaturze 300 K (czerwone punkty na Rysunku
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43) wzrosta w stosunku do deit wyznaczonej] w T=80 K. W temperaturze 300 K dla
dre = 104 A momenty magnetyczne Fe, NiO oraz Co s3 réwnolegte do kierunku [110] zelaza
podczas gdy w 80 K, spiny warstw FM oraz NiO porzadkuja si¢ wzdtuz kierunku [001] Fe.
Wzrost grubosci krytycznej w T = 300 K jest zwigzany ze wzrostem anizotropii magnetycznej

w kierunku [110] w warstwie Fe(110) [155].

6.3. Wizualizacja struktury domenowej z wykorzystaniem mikroskopii
X - PEEM

Celem jednoznacznego potwierdzenia transferu wlasciwosci magnetycznych Fe do
warstwy Co poprzez antyferromagnetyk, w uktadzie Co/NiO/Fe zobrazowana zostata
magnetyczna struktura domenowa. Uzycie mikroskopu X -PEEM pozwolilo na
zarejestrowanie struktury domenowej z chemiczng czuto$cig. Badania X - PEEM zostatly
wykonane na linii badawczej CIRCE w synchrotronie ALBA [156] oraz na linii
Nanospectroscopy w synchrotronie Elettra [157].

Struktura domenowa FM zostala zobrazowana przy uzyciu kotowo spolaryzowanego
promieniowania (XMCD - PEEM), natomiast w przypadku antyferromagnetyka wykorzystano
promieniowanie o liniowej polaryzacji (XMLD - PEEM). Rysunek 45 przedstawia schemat

geometrii pomiarowych uzytych podczas rejestracji obrazow PEEM.

104A  108A . .
Fe Fe 108A  104A

Fe Fe
Rysunek 45. Schematyczne przedstawienie geometrii pomiarowych wykorzystanych podczas obrazowania metoda XPEEM
na granicy pomiedzy dwoma obszarami Fe (96 A i 112 A) w uktadzie Co/NiO/Fe : a) geometra wykorzystana w pomiarze
XMCD-PEEM z uzyciem polaryzacji kolowych o przeciwnej skretnosci (ot, 67), K ||[110]Fe , b) geometria uzyta podczas
pomiaru XMLD-PEEM z wykorzystaniem polaryzacji liniowej, E || [110] Fe.

Podczas pomiarow X - PEEM promieniowanie pada na probke pod katem 16° do jej
powierzchni, co zapewnia duzg czuto$¢ metody na skltadowa plaszczyznowg domen
ferromagnetycznych. W celu obserwacji plaszczyznowej struktury domenowej AFM pomiary
XMLD zostaly wykonane dla wektora polaryzacji E || [110] Fe. Zaréwno w przypadku
XMCD - PEEM jak XMLD - PEEM, rzut wektora k na plaszczyzne probki byt rownolegty do

kierunku [110] Zelaza. Kontrast na obrazach réznicowych jest wynikiem operacji asymetrii
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opisanej Roéwnaniami 4.20 oraz 4.21. Struktura domenowa warstw FM zostala zobrazowana na
krawedzi absorpcji L3 Fe i Co dla dwoch polaryzacji kotowych (0%, 07). W przypadku
pomiarow XMLD obrazy PEEM rejestrowane byly dla dwoch energii promieniowania na
krawedzi L, Ni (E1 =867.9 eV, E» = 869.1 eV). Rysunek 46 przedstawia obrazy magnetycznej
struktury domenowej na granicy pomiedzy dwiema grubosciami Fe, dre = 104 A i dre = 108 A

zarejestrowane w temperaturze pokojowej dla kazdej z podwarstw w uktadzie Co/NiO/Fe.

Rysunek 46. Obrazy X - PEEM struktury domenowej Fe, NiO oraz Co w uktadzie Co/NiO/Fe/W(110) zmierzone na granicy
pomiedzy obszarami probki o grubosci Fe 104 A i 108 A: obrazy XMCD - PEEM uzyskane podczas pomiaru na krawedzi
absorpcji L3 Fe (a) oraz L3 Co (c) dla promieniowania X padajacego wzdhiz kierunku [110] Zelaza; (b) obraz XMLD-PEEM
zarejestrowany na krawedzi L2 Ni na tym samym obszarze granicznym z wykorzystaniem polaryzacji liniowej o wektorze E
réwnolegtym do [110] Fe. Pole widzenia na wszystkich obrazach wynosi 8 x 10 umZ.

Na obrazie zarejestrowanym na krawedzi absorpcji L3 Fe widoczny jest ,,zygzakowaty”
wzor, charakterystyczny dla plaszczyznowej reorientacji domen FM (Rysunek 46(a)). Tego

rodzaju $ciana domenowa wystepuje pomigdzy obszarami Fe, dla ktorych wzajemna orientacja
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kierunkéw namagnesowania tworzy kat prosty [158]. W przypadku badanego uktadu jest to
granica pomiedzy obszarami probki o gruboéci podwarstwy zelaznej 104 A i 108 A. Fakt ten
sugeruje, ze grubos$¢ krytyczna Fe, dla ktorej nastgpuje reorientacja spinowa znajduje si¢
pomiedzy tymi wartosciami, co jest zgodne z wynikami XAS. Identyczny wzor struktury
domenowej zostal zarejestrowany na obrazie XMLD - PEEM pobliskiej warstwy NiO
(Rysunek 46(b)) oraz na obrazie XMCD - PEEM warstwy Co (Rysunek 46(c)). Wynik ten
bezposrednio potwierdza, zaobserwowane wczesniej] w pomiarach XAS, zjawisko transferu
kierunku spinow warstwy zelaza do gornego ferromagnetyka poprzez antyferromagnetyczng

przektadke NiO.

6.4. Reorientacja spinowa w tréjwarstwie Co/NiO/Fe/W(110) wywolana zmiang
temperatury.

F. Gerhardt i in. udowodnili, Zze przyczynki powierzchniowe oraz obj¢tosciowe do
anizotropii magnetycznej Fe(110) podlegaja réznym zaleznos$ciom temperaturowym dla
warstw zelaza o grubo$ciach zblizonych do grubosci krytycznej [155]. W poblizu grubosci
krytycznej warstwy zelaza charakteryzuja si¢ matg anizotropia magnetyczna, co umozliwia
wyindukowanie reorientacji spinowej Fe poprzez zmian¢ temperatury. Jak pokazano
teoretycznie [159], a nastgpnie udowodniono eksperymentalnie [147, 160], efekt SRT
wywotany zmiang temperatury posiada histereze, temperatura dla ktorej obserwowane jest
przejscie SRT podczas chlodzenia uktadu jest nizsza niz temperatura przejscia rejestrowanego
podczas ogrzewania ukladu. Histereza temperaturowego przejscia SRT umozliwia stabilizacje
dwoch, ortogonalnych wzgledem siebie stanow magnetycznych Fe
(M || Fe[110] lub M || Fe[001]) w okre$lonym zakresie temperatur.

Niedawno, temperaturowe przejscie SRT zostalo zaprezentowane dla warstw NiO
sprzezonych z warstwa Fe w ukltadzie NiO/Fe/W(110) [147]. W zaleznosci od historii
temperaturowej probki pokazano, ze mozliwa jest stabilizacja dwoch ortogonalnych stanow
uporzadkowania magnetycznego w NiO. Rysunek 47 przedstawia temperaturowa zalezno$¢
sygnatéw XMCD oraz XMLD w uktadzie Co(10 A)/NiO(40 A)/Fe(dr.). Sygnaly XMCD oraz
XMLD zostaly wyznaczone analogicznie do tych opisanych w Rozdziale 6.2. Pomiary zostaty

wykonane w geometrii pokazanej na Rysunku 41.
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Rysunek 47. Temperaturowa zalezno$¢ sygnatu XMCD dla Fe oraz Co (czerwone i zielone punkty) oraz stosunku RL2 Ni
(fioletowe punkty) dla trojwarstwy Co(10 A)/NiO(40 A)/Fe(104 A). Punkty pomiarowe oznaczone zapetionymi symbolami
zostaty wyznaczone dla gal¢zi chlodzenia, puste symbole oznaczaja pomiary wykonane podczas ogrzewania probki.

Pierwiastkowo czute pomiary XAS przeprowadzono dla warstw Fe, NiO i Co dla
grubosci zelaza bliskiej grubosci krytycznej, dre = 104 A. Z poréwnania wynikéw pomiaréw
XMCD i XMLD wykonanych dla dre = 104 A w temperaturze 80 K i 300 K wynika (Rysunek
43), ze spiny kazdej z podwarstw porzadkuja si¢ réwnolegle do kierunku [110] zelaza,
natomiast w 300 K rownolegle do kierunku [001] Fe. Zaleznosci XMCD(T) i XMLD(T)
wyznaczone z pomiaréw wykonanych podczas cyklu chlodzenia (zapeinione symbole)
1 grzania (puste symbole) przedstawiono na Rysunku 47. Otrzymana charakterystyka wskazuje,
ze w przedziale temperatury (200 — 240) K istnieje mozliwo$¢ stabilizacji dwdch stanow M
w warstwie Fe. W trakcie chlodzenia, do T = 200 K, momenty magnetyczne Zelaza porzadkuja
sie rownolegle do plaszczyznowego kierunku [110]. Z kolei podczas cyklu grzania uloZenie
spinéw réwnolegle do [001] utrzymuje si¢ az do 240 K. Podobng histereze¢ temperaturowa
zaobserwowano dla zaleznosci RLo(T). Widoczna zmiana amplitudy stosunku RL> pojawia si¢
w temperaturze 180 K w trakcie chtodzenia oraz w temperaturze 260 K podczas grzania. Wynik
ten jest dowodem wzajemnego sprzezenia warstw Fe 1 NiO. Identyczna temperaturowa
histereza zostata zanotowana dla sygnalu XMCD Co. Temperatury krytyczne, w ktérych
zaobserwowano zmiany sygnatu XMCD s3 tozsame z tymi, dla ktérych zaobserwowano
temperaturowe przejscie SRT w warstwach Fe 1 NiO. Fakt ten oznacza, ze sprzezenie
wymienne na interfejsach FM/AFM oraz AFM/FM, w zakresie temperatur od 200 K do 240 K

daje mozliwos¢ stabilizacji dwoch prostopadlych wzgledem siebie standéw magnetyzacji
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w warstwach Fe, Co oraz wektora Néela w warstwie NiO. Zmiany stanu magnetycznego

wyindukowane sg wylacznie zmiang temperatury uktadu.

6.5. Wielko§¢ pola anizotropii w ukladzie Co/NiO/Fe — XMCD oraz XMLD
w funkcji zewnetrznego pola magnetycznego.

Wyniki pomiaréw spektroskopii absorpcyjnej promieniowania X w funkcji dre oraz
rezultaty pomiaréw przeprowadzonych dla wybranej grubosci warstwy Fe w funkcji
temperatury pokazaty, ze w uktadzie wystgpuje transfer efektu SRT z Fe do gornej warstwy Co
poprzez NiO. Celem kolejnego eksperymentu bylo sprawdzenie, czy w uktadzie jest
replikowana wielko$¢ pola anizotropii. Aby wyznaczy¢ warto$¢ pola anizotropii dla kazde;j
z warstw pierwiastkowo czute pomiary XAS, z wykorzystaniem efektow XMCD dla Fe 1 Co
oraz XMLD dla NiO, zostaly wykonane w funkcji zewnetrznego pola magnetycznego B.
Pomiary zostaly przeprowadzone na obszarach probki o réznych grubosciach Fe, dre = 96 A
idre=112 A, czyli dla grubosci Fe przed i po przejsciu SRT. Rysunek 48 przedstawia zalezno$¢
sygnatlow XMCD 1 XMLD od pola B.

Petle histerezy XMCD zostaly zmierzone w geometrii zaprezentowanej na Rysunku
41(a). Wiazka padajacego promieniowania tworzyta kat 60° z normalng do powierzchni probki.
Warto$¢ stosunku RL> zostala wyznaczona dla widm NiO zarejestrowanych dla wektora
polaryzacji liniowej rownoleglego do kierunku [110] Fe. Podczas pomiaréw zewnetrzne pole
magnetyczne bylo przytozone wzdtuz kierunku [110] warstwy Fe. Chociaz dla takiej
geometrii pomiaru istnieje niezerowa skladowa pola magnetycznego prostopadta do
ptaszczyzny, do obrotu momentéw magnetycznych Fe poza ptaszczyzne probki (110)
potrzebne jest pole magnetyczne o znacznie wigkszej amplitudzie. Zatem sktadowa prostopadta

pola magnetycznego nie wptywa na stan magnetyczny warstwy Fe podczas przemagnesowania.
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Rysunek 48. Pierwiastkowo czute petle histerezy magnetycznej XMCD (a, ¢) oraz XMLD (wyrazone poprzez stosunek RL>
(b) dla Fe, Co oraz NiO. Lewa oraz prawa kolumna przedstawiaja kolejno wyniki uzyskane dla trojwarstwy Co/NiO/Fe(96 A)
oraz Co/NiO/Fe(112 A). Zewnetrzne pole magnetyczne w trakcie pomiaréw przyktadano wzdtuz kierunku [110] warstwy Fe.

Na cze$ci probki o dre = 96 A zarejestrowana zostala prostokatna petla histerezy na
krawedzi absorpcji L3 Fe (Rysunek 48(a), po lewej), podczas gdy na obszarze o dre = 112 A
zarejestrowano trudng, bezremanencyjng p¢tle histerezy o polu anizotropii réwnym okoto 10
mT. Wynik ten potwierdza, ze namagnesowanie cienszej warstwy Fe jest rownolegle do
kierunku [110], a dla grubszej warstwy M || [001]. Poniewaz efekt XMLD jest nieczuty na
reorientacje momentow magnetycznych o 180°, obrot spinow w warstwie NiO w uktadzie
Co/NiO/Fe(96 A) nie wptywa na zalezno$¢ RL»(B) (Rysunek 48(b)). Inaczej jest na czesci
probki z warstwg Fe o grubosci 112 A, dla ktérej zaobserwowano wyrazne zmiany stosunku
RL> w funkcji przytozonego pola magnetycznego, ktore zwigzane s z obrotem momentow
magnetycznych w warstwie NiO o 90°. Czuto$¢ stosunku RL> na zewnetrzne pole magnetyczne
jest konsekwencjg podazania spindw AFM za namagnesowaniem warstwy Fe, dla ktorej pole
magnetyczne dazy do ustawienia magnetyzacji wzdhuz trudnej osi anizotropii [148]. Ksztatt

petli histerezy zmierzonych na krawedzi absorpcji Lz Co jest identyczny jak ksztalt petli
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zmierzonych na krawedzi L3 Fe. Dla trudnych petli histerezy zaobserwowano tg samg wartos$¢
pola nasycenia, zarowno dla petli zarejestrowanych dla Co, jak i Fe. Dowodzi to, Ze nie tylko
kierunek anizotropii magnetycznej, ale tez wielko§¢ pola anizotropii w ukladzie
Co(10 A)/NiO(40 A)/Fe(104 A) jest transferowana z Fe do Co poprzez sprzezenie interfejsowe
z NiO.
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7. Wlasciwosci magnetyczne epitaksjalnych ukladow
z CoO

Charakteryzacja ~ wlasciwosci  magnetycznych  cienkowarstwowych  uktadow
z antyferromagnetykami ma fundamentalne znaczenie dla rozwoju roznorodnych zastosowan
tych materialbw w dziedzinie nanotechnologii, a w szczegolnosci elektroniki spinowe]
antyferromagnetykoéw. Antyferromagnetyki wykorzystywane w urzadzeniach spintronicznych
muszg spetnia¢ wiele wymagan, takich jak, odpowiednia struktura krystalograficzna, stabilno$¢
temperaturowa, czy tez rodzaj oddziatywania z sgsiadujagcymi warstwami w ukladzie
wielowarstwowym.

CoO jest tlenkiem nalezacym do grupy izolujacych antyferromagnetykéw, ktory wzbudza
szczegoOlne zainteresowanie badaczy, ze wzgledu na potencjalne zastosowanie w przysztych
urzadzeniach spintronicznych. Zainteresowanie wykorzystaniem CoO w spintronice jest
zwigzane ze stosunkowo niedawnymi odkryciami przetgczania stanu spinowego w tlenku
kobaltu w dwuwarstwach CoO/Pt za pomoca spinowo spolaryzowanego pradu [161, 162].
W trakcie realizacji tej pracy scharakteryzowano wiasciwos$ci magnetyczne epitaksjalnych
cienkich warstw CoO na podiozach MgO(001) oraz uktadéw Fe/CoO/MgO(001)
1 Pt/CoO/Mg0O(001). W szczegolnosci, skupiono si¢ na obrazowaniu struktury domen
antyferromagnetycznych warstw CoO oraz eksploracji interfejsowego oddziatywania

w dwuwarstwie FM/AFM.

7.1. Preparatyka ukladow z warstwa CoO

Charakteryzacja wlasciwo$ci magnetycznych materialow AFM standardowymi
metodami magnetometrycznymi, zwlaszcza w skali mikroskopowej, jest utrudniona ze wzgledu
na brak wypadkowego momentu magnetycznego. Podobnie jak w przypadku
ferromagnetykéw, jedng z podstawowych metod poznawczych wiasciwosci magnetycznych
AFM moze by¢ wizualizacja ich stanu domenowego. Po dzi§ dzien, mikroskopia XPEEM
z wykorzystaniem efektu XMLD jest najczegsciej stosowang technikg obrazowania struktury
domenowej AFM [163—-165]. Jednak, ze wzgledu na konieczno$¢ uzycia promieniowania
synchrotronowego metoda ta nie jest powszechnie dostepna. W przypadku nieprzewodzacych
AFM (np. NiO czy CoO) uzycie mikroskopu PEEM do obrazowania struktury domenowe;j
moze by¢ dodatkowo utrudnione z powodu tadowania elektrycznego powierzchni probki

podczas pomiaru.
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Jak wspomniano w cze¢sci teoretycznej pracy, struktura domenowa antyferromagnetykow
moze by¢ obrazowana z wykorzystaniem efektow magneto-optycznych. W przypadku AFM
o niekolinearnej strukturze spinowej (ang. noncollinear), jak metaliczny Mn3Sn, wizualizacja
domen magnetycznych jest mozliwa przy wykorzystaniu odbiciowego efektu Kerra [166].
Stosunkowo niedawno zademonstrowano, ze wykorzystujac femtosekundowe impulsy
laserowe mozliwe jest okreSlenie dynamiki wektora Néela metodg ,,pump-probe”
w kolinearnych AFM, jak CuMnAs, czy CoO [118, 119]. Generowany w tej technice sygnat
jest rezultatem magneto-optycznego efektu Voigta (MLB). Najnowsze badania wskazaty, ze
efekt ten moze by¢ rowniez zastosowany w celu wizualizacji domen AFM w warunkach
laboratoryjnych, z wykorzystaniem konwencjonalnej mikroskopii magneto-optycznej [114].

W ramach realizacji badan do pracy, na podtozach MgO(001) z uzyciem metod MBE
oraz EBV przygotowano wielowarstwowe probki z podwarstwg CoQO. Sposob przygotowania
uktadoéw byt analogiczny do metodologii przedstawionej w poprzednich rozdziatach. Po
godzinnym wygrzewaniu krysztalu MgO w 770 K, w temperaturze 720 K na podtoze zostata
naparowana buforowa warstwa MgO o grubos$ci 5 nm. W nastepnym kroku, poprzez reaktywna
depozycje Co w atmosferze tlenu czasteczkowego naniesiona zostata warstwa CoO. Podczas
depozycji tlenku ciénienie tlenu byto utrzymywane na poziomie 1 x 10°® mbar, a temperatura
podloza wynosita 475 K. Warstw¢ CoO wytworzono z wykorzystaniem mechanicznej
przestony poruszajacej si¢ przed probka, réwnolegle do jej powierzchni. Zastosowanie
przestony umozliwitlo wytworzenie warstw tlenku w formie paskow o grubosciach 1.5 nm,
3 nm, 4.5 nm, 6 nm, 7.5 nm, 9 nm, 10.5 nm, 12 nm oraz 25 nm. Struktura powierzchni tlenku
kobaltu byla kontrolowana przy wykorzystaniu spektrometru LEED. Na Rysunku 49
przedstawiono przyktadowe obrazy dyfrakcyjne zarejestrowane dla kilku wybranych grubosci
warstwy CoO. Dla wszystkich grubosci tlenku zaobserwowano ostre plamki dyfrakcyjne, co
sugeruje wysoka jakos¢ przygotowanych warstw. Niezaleznie od grubosci CoO zobrazowano
identyczng strukture o czterokrotnej symetrii, charakterystyczng dla CoO o orientacji (001).
O izostrukturalno$ci wzrastajagcych warstw CoO $wiadczy identyczny wzoér dyfrakcyjny
uzyskany na podtozu MgO(001) (0 nm CoO). Czeg$¢ probek, po preparatyce tlenku zostata
pokryta warstwa Pt o grubosci 2 nm. Aby zbada¢ wptyw ferromagnetyka na stan magnetyczny
CoO przygotowano dedykowang probke Fe(2 nm)/CoO(5 nm)/MgO(001). Warstwy Pt i Fe

napylano w temperaturze pokojowe;.

106



- - » .
. F ® " . p
- . 2
0 nm 3 nm 9 nm 25 nm
CoO CoO CoO CoO

Rysunek 49. Przyktadowe obrazy dyfrakcyjne LEED tlenku kobaltu na podtozu MgO(001) o grubosci (od lewej): 0 nm (MgO),
3 nm, 9nm oraz 25 nm. Obrazy wykonano dla wigzki elektronéw o energii 210 eV.

7.2. Charakteryzacja struktury domenowej tlenku kobaltu przy uzyciu
mikroskopu polaryzacyjnego

Domeny antyferromagnetyczne tlenku kobaltu dla przygotowanych uktadow zostaty
zwizualizowane w Laboratorium Nanostruktur Powierzchniowych AGH przy wykorzystaniu
polaryzacyjnego mikroskopu magneto-optycznego firmy Evico Magnetics GmbH. Zgodnie
z wczesniejszymi obserwacjami [114, 167], kontrast optyczny pochodzacy od domen AFM
o prostopadtych do siebie wektorach Néela jest wynikiem wystgpowania efektu Voigta
w konfiguracji odbiciowej. Aby efekt ten mogt wystapié, a jego rejestracja byta mozliwa,
konieczne jest, aby liniowo spolaryzowane $wiatto padato na powierzchni¢ badanej probki
prostopadle do jej powierzchni. Prostopadie padanie $wiatla bylo zrealizowane poprzez
mechaniczny przesuw uktadu diod LED w taki sposéb, aby promieniowanie emitowane przez
jedna, wybrang diod¢ LED padato centralnie przez obiektyw.

Do rejestracji obrazow wykorzystano obiektyw CFI S Plan Fluor ELWD 60XC firmy
Nikon o sze$c¢dziesigciokrotnym powiekszeniu. Stojak na ktorym znajdowata si¢ probka miat
mozliwos¢ obrotu, co pozwalato na zmiang kata pomiedzy wektorem Néela n warstwy AFM
a wektorem polaryzacji $wiatta padajacego (kat ). Mozliwos¢ kontrolowanego obrotu probki
wzgledem polaryzacji padajacego promieniowania ma szczegdlne znaczenie podczas
weryfikacji obserwowanego kontrastu. Zgodnie z teoria oraz eksperymentalnymi
obserwacjami, kontrast pochodzacy od domen antyferromagnetycznych moze pojawia¢ si¢
wytacznie gdy wektor polaryzacji liniowej E nie jest rownolegly do wektora Néela n, przy
czym najwigksza intensywnos$¢ kontrastu obserwowana jest gdy rzuty tych wektorow na
ptaszczyzne probki tworza kat ¢ = 45°. Dodatkowo, kontrast domenowy moze by¢ zanotowany
wytacznie w przypadku gdy w polu widzenia obrazu (ang. field of view, FOV) znajdujg si¢

domeny o réznych kierunkach wektorach Néela, oznaczanych jako n, oraz n_. Kwadratowa
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zaleznos$¢ efektu MLB determinuje osiowg czuto$¢ zjawiska na kierunek utozenia momentow
magnetycznych. Przyjmujac, ze kat skrecenia analizatora od pozycji wygaszenia
z polaryzatorem wynosi 0, plaszczyzna polaryzacji §wiatta odbitego od dwodch prostopadtych
domen AFM zostanie skrgcona o pewien kat Voigta (+0y lub —0y), rowny co do wielkosci ale
przeciwny co do kierunku skrecenia. Kierunek ten jest zdefiniowany wzajemng relacja
pomiedzy utozeniem wektora polaryzacji linowej E promieniowania padajacego oraz wektora

Néela n danej domeny AFM. Opisany uktad przedstawiono schematycznie na Rysunku 50(a).

a) b) CoO(001)

o
J\,z

[010]
A

[100]
Rysunek 50. a) Schematyczna reprezentacja skrgcenia plaszczyzny liniowo spolaryzowanego $wiatta padajacego prostopadle
do powierzchni probki w odbiciowym efekcie Voigta. Polaryzacja liniowa przed oraz po odbiciu od obszaru probki jest opisana
kolejno przez wektory E oraz E’. Uporzadkowanie momentow magnetycznych AFM jest zdefiniowane przez prostopadte

wektory Néela (n, oraz n_); b) Schemat utozenia ptaszczyznowych domen antyferromagnetycznych w cienkiej warstwie
Co0O(001) przygotowanej na podtozu MgO(001).

Zaprezentowane w literaturze pomiary XMLD cienkich warstw CoO wskazuja, ze jego
antyferromagnetyczne spiny lezag w plaszczyznie warstwy, ukladajac sie¢ wzdhuz swojej osi
tatwej, <110> [168, 169]. W zwigzku z czterokrotng symetrig cienkich warstw CoO(001),
ptaszczyznowe wektory Néela mogg by¢ rownolegle do réwnowaznych kierunkéw [110] lub
[110], tak jak przedstawiono na Rysunku 50(b). Dlatego, gdy wektor polaryzacji liniowej E
$wiatla padajacego nie jest rownolegly do ktoregokolwiek z tych kierunkéw mozna spodziewac
si¢ pojawienia kontrastu wynikajacego z réznego skregcenia 0, po odbiciu od dwoch rodzajow
domen magnetycznych. Odbite $wiatlo przechodzi przez analizator, a nastgpnie jest
rejestrowane przez kamerg CCD. Zgodnie z opisem przedstawionym w czg$ci teoretycznej
pracy, mierzona intensywnos¢ §wiatta trafiajgcego do detektora (w tym przypadku kamery) jest
proporcjonalna do sin?(8, — 8y) lub sin?(8, + 6y), w zaleznosci od domeny od ktorej $wiatto
zostalo odbite [114], gdzie 6, jest wymienionym wyzej katem skrecenia analizatora od pozycji
catkowitego wygaszenia z polaryzatorem. Gdy analizator otwierany jest symetrycznie od
punktu wygaszenia o kat +6, lub —0,, kontrast domenowy ulega inwersji. Znak plus oraz
minus w oznaczeniu kata 0, oznaczajg obrét analizatora kolejno zgodnie 1 przeciwnie do ruchu

wskazowek zegara. Dla ¢ =45° wektor E $wiatta padajacego byt réwnolegly do kierunku
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[100] podioza MgO(001), podczas gdy dla ¢ =90° wektor E byt rownolegty do kierunku
[110].

@ =45° @ =90°

1.5 nm

3 nm

4.5 nm

6 nm

7.5 nm

9 nm

10.5 nm

12 nm

25 nm

Rysunek 51. Réznicowe obrazy struktury domenowej CoO zarejestrowane w 295 K dla obszaré6w probki o réznej grubosci
tlenku dla dwoch roéznych katow ¢, @ =45°, E || [100] MgO oraz ¢ = 90°, E || [110] MgO. Rozmiar przedstawionych obszarow
to (55 x 55) um?.,

W pierwszym etapie badan, w temperaturze 295 K zarejestrowano obrazy struktury
domenowe;j tlenku kobaltu w funkcji grubosci dla ¢ =45° oraz ¢ = 90°. Obrazy réznicowe
uzyskano poprzez odjecie referencji (obrazu tta) od obrazu zebranego dla +6,. Jako referencje
w tym przypadku traktowano obraz tego samego obszaru otrzymany dla symetrycznego kata
otwarcia analizatora, —8,. Zarejestrowane w ten sposOb obrazy rdznicowe zostaly

przedstawione na Rysunku 51. Dla warstw CoO o grubosci mniejszej niz 7.5 nm (dcoo <
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7.5 nm) kontrast, pochodzacy od obszarow skrecajacych polaryzacje s$wiatta odbitego,
widoczny jest dla ¢ = 45° natomiast zanika dla ¢ = 90°. Ten wynik sugeruje, ze wektory Néela
domen CoO dla dcoo < 7.5 nm sa réwnolegle do kierunkéw [110] oraz [110] MgO(CoO).
Oznacza to, ze wektory Néela w domenach AFM jest réwnolegly do spodziewanych osi
tatwych anizotropii magnetycznej warstwy CoO. Dla dcoo > 7.5 nm w przypadku pomiarow
wykonanych dla ¢ = 45° nie zaobserwowano kontrastu. Kontrast pojawia si¢ dla ¢ = 90°. Taka
obserwacja sugeruje, ze wektory Néela grubszych warstw tlenku sa réwnolegte do kierunkow
[100] oraz [010], czyli sa obrocone o kat 45° wzgledem struktury domenowej obserwowanej
dla obszarow probki z cienszym CoQO. Dodatkowo, mozna zaobserwowac, ze struktura oraz
wielko§¢ domen réwniez ulega zmianie wraz ze zwickszeniem grubosci tlenku. Dla dcoo <
7.5 nm zaobserwowano domeny o nieregularnych ksztattach i powierzchni od kilku do
kilkunastu um?. W przypadku grubszych warstw (dcoo > 7.5 nm) domeny maja ksztalt
,»paskow” o sredniej szerokos$ci nie wigkszej niz 4 pm oraz powierzchni nie wigkszej niz kilka
um?. Podobne domeny CoO (co do ksztattu oraz wielkosci) jak te zaobserwowane na czesci
probki z cienszymi warstwami tlenku, zostaty zwizualizowane z wykorzystaniem efektu Voigta
przez grupe J. Xu [167]. W wymienionej pracy nie zauwazono jednak zmian w strukturze
domenowej wraz ze wzrostem grubosci tlenku. ,,Paskowe” domeny CoO zostaly
zaobserwowane w przez Greinera i wspotpracownikow w temperaturze 77 K. Autorzy pracy
[56] przeprowadzili eksperyment w ktérym obserwowali struktur¢ domenowg 27 mikronowe;]
warstwy CoO na podtozu MgO(001) za pomocg transmisyjnego mikroskopu polaryzacyjnego.
Pojawienie si¢ tego rodzaju domen zostato przypisane istnieniu domen blizniaczych w CoO
o r6znych osiach kontrakc;ji i §cianach domenowych o kierunku [110]. Wyniki eksperymentéw
zaprezentowane w pracy [56] wskazujg na magnetyczne pochodzenie ,,paskowych” domen,
ktére zanikaly po podgrzaniu probki powyzej Ty CoO i pojawialy si¢ ponownie po schtodzeniu
[170]. Poniewaz kontrast obserwowany w niniejszej pracy zanika po obrocie probki o 45°
wzgledem wektora E prawdopodobne jest, ze pochodzenie kontrastu jest zwigzane
z uporzadkowaniem magnetycznym. W celu potwierdzenia magnetycznego pochodzenia

kontrastu przeprowadzone zostaty pomiary kontrastu w funkcji temperatury oraz kata o.

7.2.1. Analiza asymetrii intensywnosci antyferromagnetycznych domen CoO

W celu wyznaczenia asymetrii intensywno$ci sygnalu wykonano pomiary
intensywnosci I(+64) oraz [(—8,) z wielu obszarow domenowych (odpowiednio dla skrecenia
analizatora +6, oraz —0,). Otrzymane wyniki wykorzystano do wyliczania asymetrii

intensywnosci zgodnie z formulg analogiczng do Réwnan 4.20 1 4.21:
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[ _1(+6,) —1(+6,)
ASYM T 1040,) +1(+0,)

(7.1)

Sposob pomiaru intensywnosci sygnatu z wybranego obszaru domenowego na przyktadowe;j
czgdci probki z 3 nm CoO wizualizuje Rysunek 52(a). Rysunek 52(b) przedstawia rozktad
intensywnos$ci pikseli w obszarze pokazanym na Rysunku 52(a) dla +68, i —6,. Na osi
odcigtych odtozone sa mozliwe intensywnosci, a wartosci na osi rzednych sa iloscig pikseli
o danej intensywnos$ci. Uzyskane rozktady intensywno$ci na wybranej cze$ci warstwy byty
odwzorowane przez rozklad normalny. Do obliczenia asymetrii wybrano wartosci
intensywnos$ci odpowiadajace maksimom dopasowanych rozktadéw normalnych (niebieska

1 czerwona linia).

a) b)

krzywe dopasowania

/L
T 7/ T T T T T T

e, -0, —

70 7

60—: Uy

50 1

[los¢ pikseli [j.u]

0 = —H—

26460 26640 26820 28440 28620 28800

Intensywno$¢ - skala szarosci [j.u]

Rysunek 52. a) Przyktadowy obraz struktury domenowej AFM uzyskany na obszarze probki o grubosci 3 nm CoO dla +84
oraz —0, . Kolorami zostaly zaznaczone przyktadowe obszary dla ktérych wykonano analiz¢ intensywnosci. b) Histogramy
rozktadu pikseli o danej intensywnos$ci w wybranym obszarze domenowym. Do rozktadow dopasowane zostaly krzywe
Gaussa. Skala szaro$ci jest zdefiniowana dla obrazu 16-bitowego, wigc warto$¢ 0 — oznacza czern, a 65536 — oznacza biel.

Wzor 7.1 zostal wykorzystany do ilosciowej analizy intensywno$ci asymetrii
z nieprzetworzonych obrazow tego samego obszaru probki, zwizualizowanego dla +8, 1 —06,.
W zaleznos$ciach przedstawionych w dalszej czgsci tego rozdziatu liczbowa wartos$¢ sygnatu
asymetrii intensywnos$ci nazywana jest asymetrig (A) 1 jest przedstawiona w procentach.
Niepewno$¢ wyznaczenia asymetrii zostala oszacowana na podstawie sygnalu asymetrii

intensywno$ci wyznaczonego z tta obrazow.
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Rysunek 53. a) Asymetria wyznaczona dla 3nm CoO w temperaturze 295 K w funkcji kata otwarcia analizatora 8. Pomiary
byly wykonane dla kata ¢ =45° b) Tozsama zalezno$¢ kontrastu przedstawiona w funkcji odwrotnosci kata 6, wraz
z dopasowaniem liniowym.

Pierwszg otrzymang charakterystyka byla zalezno$¢ wyznaczonej asymetrii od kata
otwarcia analizatora, A(0,), przedstawiona na Rysunku 53(a). Eksperyment byt
przeprowadzony na obszarze probki o grubosci warstwy CoO réwnej 3 nm w temperaturze

295 K. Dla By < 8, sygnat asymetrii powinien by¢ odwrotnie proporcjonalny do kata otwarcia

20y

analizatora 0,, Caopm X o [114]. Oznacza to, ze wyznaczajac zalezno$é A(8,~ ) mozliwe
A

jest okreslenie przyblizonej wartosci kata skrecenia Voigta Oy. Charakterystyka A(6,™ ")
zostala przedstawiona na Rysunku 53(b). Dopasowanie prostej do zaleznosci A(8, ')
pozwolito na wyznaczenie kata skrecenia Oy dla 3 nm CoO, ktéry wynosi (71 + 1) milistopni.
Wyznaczony kat Voigta jest wiekszy niz skrgcenie Kerra warstwy Co o grubosci dco, > 12 nm
dla ktorej O =21 milistopni [171]. We wczesniejszych badaniach J. Xu wraz ze wspdtautorami
wyznaczyli eksperymentalnie 8y dla CoO o grubosci 4.6 nm dla trzech r6znych dtugosci fali
$wiatta padajacego (Swiatla: czerwonego, niebieskiego oraz bialego). W przypadku $wiatta
biatego, skrecenie Voigta wynosito 91 mdeg [167]. Roznica pomigdzy skreceniem Voigta
wyznaczonym we wczesniejszych badaniach dla 4.6nm CoO i1 3nm warstwy CoO badane;j
W niniejszej pracy moze wynika¢ z réznej grubos$ci magnetycznych warstw. Podobny efekt

zalezno$ci rotacji Kerra od grubosci Co zostat zaprezentowany w pracy [171] .
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o 6 nm CoO
sin (2¢)

10.5 nm CoO
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O 25nm CoO
cos (20)

270

Rysunek 54. Zalezno$¢ asymetrii intensywnoéci od kata ¢, gdzie ¢ = 0° oznacza, ze wektor polaryzacji liniowej E || [110] CoO.
Po lewej przedstawiono charakterystyke A(¢p) wraz z dopasowanymi krzywymi sin(2 @) oraz cos(2 ¢). Po prawej zalezno$¢
A(p) dla 0° <@ <360° zostala przedstawiona w uktadzie biegunowym.

W dalszej cz¢$ci badan zdecydowano si¢ na uzycie kata otwarcia analizatora (tzw. kata
offsetu) rownego 0, = = 6°. Wybor ten byl podyktowany faktem stosunkowo wysokiego
kontrastu dla tego kata otwarcia przy jednoczesnej mozliwosci fatwego okreslenia obecnosci
domen na obrazie generowanym przez kamer¢ w czasie rzeczywistym. Dla 6, = + 6°
wyznaczono zalezno$¢ kontrastu w funkcji kata ¢. Zgodnie z definicjg podang w Rozdziale
7.2, @ to kat pomiedzy wektorem polaryzacji liniowej wiazki padajacej a kierunkami
krystalograficznymi podtoza oraz CoO(001). Przy czym, dla ¢ =45° 1 ¢ = 135° wektor E ||
[100]/[010] natomiast dla ¢ = 0° i ¢ = 90°, E || [110]/[110]. Dla stalej polaryzacji, zmiana ¢
realizowana byla poprzez obrét probki w plaszczyznie warstwy, co byto mozliwe dzigki
obrotowej podstawie, na ktérej zamontowana byta probka. Zalezno$¢ A(¢) dla wybranych
grubosci tlenku przedstawiono na Rysunku 54. Mozna zauwazy¢, ze dla dcoo = 3 nm oraz
dcoo = 6 nm zalezno$¢ kontrastu od kata ¢ jest opisana przez funkcje sin(2¢), co jest zgodne
z zaobserwowang wczesniej w literaturze polaryzacyjng zalezno$cig magneto-optycznego
efektu dwojtomnosci dla CoO [119, 172]. Zaleznos¢ A(g) dla warstw o grubosci 10.5 nm oraz
25 nm jest przesunigta w fazie o 45° wzgledem zaleznos$ci wyznaczonych dla mniejszych
grubosci tlenku i1 opisuje ja funkcja cos(2¢q). Zmiana kata ¢ dla ktorego zaobserwowano
maksimum kontrastu moze by¢ zwigzana z obrotem antyferromagnetycznych domen CoO
z kierunkow [110]/[110] do [100]/[010] wraz ze wzrostem grubo$ci monotlenku. Dodatkowo,
dla CoO o grubosci 6 nm, minima kontrastu wystepujace dla ¢ rownego wielokrotno$ci /2,
nie s3 w granicy niepewnosci pomiaru rowne zero, i1 wynoszg +1 % (Rysunek 54, prawa
kolumna). Znaczacy kontrast dla tej grubo$ci CoO, wystepujacy dla ¢ = km/2, gdziek =1, 2,
3, 4 sugeruje, ze ta grubos$¢ tlenku jest krytyczng wartoscig grubosci lub do niej zblizona, dla
ktorej wektor Néela CoO ulega reorientacji. Efekt reorientacji spinowej jest rowniez widoczny

w pomiarach zalezno$ci kontrastu od grubo$ci warstwy tlenku dla katéw ¢ = 45° oraz ¢ = 90°
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przedstawionych na Rysunku 55. Dla ¢ = 45° wraz ze wzrostem grubosci warstwy od 1.5 nm
do 6 nm zaobserwowano liniowy wzrost kontrastu. Dalsze zwigkszenie grubosci tlenku dla tego
samego kata otwarcia analizatora oraz kierunku wektora polaryzacji wzgledem podtoza,
spowodowato nagty spadek kontrastu. Z kolei w przypadku ¢ =90°, nie zaobserwowano
kontrastu dla grubosci CoO mniejszej niz 6 nm, a liniowy wzrost A zostat zanotowany dla dcoo
> 6nm. Wynik ten , podobnie jak pomiary zaleznos$ci A(¢), wskazuje na obrot wektora Néela

warstw CoO wraz ze zmiang grubosci.

0

dcoo [Nm]

Rysunek 55. Zalezno$¢ asymetrii A pochodzacej od domen CoO w temperaturze 295 K w funkcji grubosci warstwy
monotlenku kobaltu (dcoo). Kontrast wyznaczono dla dwoch katow : 45° oraz 90°.

W celu potwierdzenia, ze Zrodlem efektu dwdjtomnosci jest antyferromagnetyzm CoO,
dla kilku wybranych grubosci tlenku wyznaczono temperaturowa zalezno$¢ kontrastu. Do
przeprowadzenia pomiarow w funkcji temperatury wykorzystany zostat kompatybilny
z mikroskopem kriostat firmy CryoVac, w ktéorym poprzez uzycie uktadu pompujacego
zapewnione zostaly warunki prozniowe (ok. 5 x 107 mbar). Zastosowanie cieklego azotu
umozliwito obrazowanie probki w zakresie temperatur od 80 do 400 K. Doktadng 1 stabilng
temperature probki uzyskano wykorzystujac kontroler CryoVac TIC 500. Uktad pomiarowy

mikroskopu z zastosowanym kriostatem przedstawia Rysunek 56.
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Rysunek 56. a) Zestaw pomiarowy mikroskopu magneto-optycznego EvicoMagnetics GmBh z kriostatem CryoVac.
b) Zblizenie na uktad z dotozonymi cewkami elektromagnesu (EM) c) Obiektyw w pozycji roboczej.

Pomiary zalezno$ci kontrastu w funkcji temperatury zostaty przeprowadzone dla trzech
wybranych grubosci tlenku kobaltu: 3 nm, 6 nm oraz 12 nm. Wyniki zostaty przedstawione na
Rysunku 57. Poniewaz, wielko$¢ efektu Voigta jest proporcjonalna do kwadratu momentu
magnetycznego (£M) podwarstw, zalezno$¢ kontrastu roéwniez przyjmie taka
proporcjonalno$é. Z tego powodu, charakterystyki temperaturowe A(T) spelniaja zaleznos¢
(IM|)2(T) opisang przez teori¢ pola $redniego [21, 118, 119, 173]. Dopasowanie krzywych
teoretycznych do zalezno$ci A(T) pozwolito na oszacowanie Ty poszczegdlnych warstw CoO.
Dla tlenku o grubosci 3 nm oraz 6 nm wyznaczono zblizong temperatur¢ uporzadkowania,
rowng (320 = 1) K. Dla warstwy o dcoo = 12 nm Ty byta wyzsza i wynosita (350 = 1) K. Obie
z wyznaczonych wartosci sa znacznie wicksze od wartosci temperatury Néela litego CoO
(293 K), co moze wynika¢ z ograniczenia wymiarowosci cienkich warstw. Autorzy artykutu
[167] wskazuja, ze Ty warstwy tlenku o grubo$ci 6.6 nm, wyznaczona za pomoca efektu
magneto-optycznej dwodjlomnosci, wyniosta 330 K. Jest to wynik bardzo zblizony do

otrzymanego w trakcie realizacji niniejszej pracy.
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Rysunek 57. Temperaturowa ewolucja asymetrii wraz z dopasowanymi krzywymi dla wybranych grubosci warstwy tlenku.

7.3. Spektroskopia XAS cienkich warstw CoO

Rownolegle do badan mikroskopowych, wilasciwosci magnetyczne epitaksjalnych
warstw  CoO(001) zostaly scharakteryzowane metodg spektroskopii absorpcyjnej
promieniowania X na linii PIRX w synchrotronie SOLARIS w Krakowie. Probka
przygotowana do pomiarow XAS byla preparowana analogicznie do tej opisanej w Rozdziale
7.1. Aby umozliwi¢ pomiary XAS przy uzyciu metody detekcji TEY, paski CoO zostaly
pokryte 2 nm warstwg Pt. Dodatkowa metaliczna warstwa na powierzchni probki zapobiegta
efektowi tadowania, ktory moégltby uniemozliwi¢ przeprowadzenie eksperymentu. W celu
sprawdzenia, czy dodatkowa warstwa Pt nie wptywa na magnetyczng strukture domenowa
Co0, przed przeprowadzeniem pomiarow XAS zobrazowano struktur¢ Pt/CoO, wykorzystujac
mikroskopi¢ magneto-optyczna. Przykladowe obrazy réznicowe, uzyskane dla efektu Voigta
na wybranych grubosciach tlenku kobaltu, przedstawiono na Rysunku 58. Obrazy zostaly
zarejestrowane dla katow ¢ =45° oraz ¢ =90° (zgodnie z definicja ¢ przedstawiong
w poprzednich sekcjach rozprawy) w temperaturze T =295 K. Pordéwnanie struktury
domenowej CoO zaobserwowanej pod cienkg warstwa Pt, ze strukturg domenowa zobrazowang
na warstwie tlenku (Rysunek 51) pozwolito stwierdzi¢, ze wierzchnia warstwa Pt nie wplywa
na struktur¢ domenowa warstw CoO. Domeny AFM zachowuja podobny ksztalt, rozmiar oraz
kierunek. Wraz ze wzrostem grubosci AFM, podobnie jak w przypadku warstwy niepokrytej,

zaobserwowano reorientacj¢ spinowa w tlenku. Dla dcoo > 7.5 nm kontrast zanotowano dla
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@ =90°, podczas gdy dla cienszych warstw wyrazny kontrast byt widoczny dla kata ¢ rownego
45°,

3 nm CoO 6 nm CoO 10.5 nm CoO

¢ =45°

@ = 90°

Rysunek 58. Obrazy struktury domenowej wybranych grubosci tlenku kobaltu przykrytego cienka warstwa Pt (2 nm)
zarejestrowane dla dwoch katow, @ = 45° oraz ¢ = 90°. Obrazy zarejestrowano w temperaturze 295 K. Pole widzenia to (55
x 55) um?, odchylenie osi analizatora wzgledem polaryzatora, 0a = =+ 6°.

Podobnie jak w Rozdziale 5, wlasciwosci magnetyczne AFM tlenku kobaltu zostaty
scharakteryzowane z wykorzystaniem efektu XMLD. Schemat ukladu pomiarowego

przedstawia Rysunek 59(a).
a) g A

G,

y=45°

Rysunek 59. a) Schemat ukladu pomiarowego spektroskopii XAS. Kat y definiuje zaleznos¢ katowa wektora polaryzacji
liniowej wzgledem okreslonego kierunku krystalograficznego (kat azymutalny). Kat B definiuje odchylenie wigzki
promieniowania padajacego wzgledem osi normalnej do powierzchni probki (kat polarny). b) Schemat potozenia wektora
polaryzacji liniowej E wzgledem kierunku [100] dla prostopadiego padania promieniowania X: y=0° - E || [100], y=45°iYy
=-45°-E || przekatnej ([110] oraz [1-10]).

Na przedstawionym schemacie, zaznaczone zostaly katy 3 oraz y, ktére kolejno

definiuja kat pomiedzy padajaca wiazka promieniowania X a kierunkiem [001] (normalng do
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powierzchni probki) oraz kat pomiedzy ptaszczyzng polaryzacji a ptaszczyznowym kierunkiem
[100] rownolegtym do boku podtoza. Zgodnie z literaturg [57, 174], zalezno$¢ efektu XMLD
od kata azymutalnego ma szczegodlne znaczenie w wyznaczaniu plaszczyznowej fatwej osi
anizotropii magnetycznej cienkich warstw antyferromagnetycznych. Wyniki pomiaréw
mikroskopii magneto-optycznej zasugerowaly, ze spiny antyferromagnetycznych domen tlenku
kobaltu o grubosci dcoo < 7.5 nm uktadajg si¢ wzdtuz osi rownolegtych do kierunkow [110]
lub [110] (przekatne podioza), a w przypadku dcoo > 7.5 nm wzdtuz [100] lub [010] (boki
podtoza). W celu wyznaczenia kierunku spindw w CoO widma XAS na krawedzi absorpcji L3
Co zostaly zarejestrowane dla trzech katow y: 45°, -45° oraz 0°. Geometria pomiarow dla
ktérej y = 45° oraz y = -45° oznaczata, ze wektor E byt rownolegty do kierunku [110] oraz
[110]. Z kolei dla y = 0° wektor E byt rownolegly do kierunku [100], tak jak schematycznie

przedstawiono na Rysunku 59(b).
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Rysunek 60. Widma XAS CoO zarejestrowane na krawedzi absorpcji Co - L3 w temperaturze 80 K: a) widma zebrane na

obszarze probki z 3 nm CoO dla trzech réznych katow azymutalnych, b) symulowane widma CoO dla réznych polaryzacji
promieniowania padajacego, ktorych ulozenie odpowiada katom y widm zmierzonych.

Na Rysunku 60(a) przedstawiono przyktadowe widma XAS zarejestrowane dla y = (°
(kolor czerwony), y=45° (kolor niebieski) oraz y=-45%kolor czarny). Widma zostaly
zarejestrowane w temperaturze 80 K w zakresie energii odpowiadajagcym krawedzi absorpcji
Co - Lz dla czg$ci probki z CoO o grubosci 3 nm. Zauwazono, ze ksztalt widm zmienia si¢ wraz
ze zmiang kata y. Zmierzone widma zostaty porownane z widmami wysymulowanymi, ktére
przedstawia Rysunek 60(b). Do symulacji widm teoretycznych uzyto oprogramowania Crispy
[175]. Symulacje widm przeprowadzono przy zatozeniu jednodomenowego magnetycznego
stanu CoO, ze spinami uporzagdkowanymi wzdtuz kierunku [110] i polem wymiany Hex= 12.6
meV [130]. W symulacjach zatozono istnienie pola krystalicznego o symetrii oktaedrycznej
(Oh) 1 rozszczepieniu 1.5 eV. Widma zostaly numerycznie wyliczone dla promieniowania

padajacego prostopadle do probki, dla E || [110] (kolor czarny), E || [100] (kolor czerwony),
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E || [110] (kolor niebieski). Zaréwno w przypadku widm zmierzonych, jak i wysymulowanych
zaobserwowano wzrost stosunku RL3 (zdefiniowanego, podobnie jak w Rozdziale 5 jako
stosunek intensywnosci sygnatu XAS dla energii E; = 777.4 eV do piku o energii E, = 780 eV)
wraz ze zmiang kata y od 0° do 45° oraz spadek warto$ci RL3 dla y =-45° w stosunku do tej
zarejestrowanej dla y=0° Pomimo iz widma teoretyczne uzyskane dla réznych katéw y
jakosciowo odzwierciedlaja te zmierzone w eksperymencie, warto$ci stosunkow RL3
wyznaczone dla widm wysymulowanych i eksperymentalnych rdznig si¢. Roznica warto$ci
stosunkow RL3 moze wynika¢ z faktu, ze widma teoretyczne zostaty obliczone dla
literaturowych parametréw CoO. Dodatkowo, podczas symulacji widm zatozono
jednodomenowy stan magnetyczny AFM. Zgodnie z wynikami badan uzyskanych za pomoca
mikroskopu magneto-optycznego w obrebie obszaru probkowania XAS moga znajdowac si¢
dwa rodzaje ortogonalnych domen, co moze wptywac¢ na warto$¢ stosunku RL3. Poréwnanie
widm eksperymentalnych 1 teoretycznych potwierdza istnienie domen AFM o kierunku [110]
w warstwie CoO o grubosci 3 nm. Na Rysunku 61 przedstawiono zalezno$¢ stosunku RL3; od

grubosci warstwy AFM dla trzech katow .
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Rysunek 61. Zalezno$¢ RL3 od grubosci warstwy tlenku kobaltu, wyznaczona dla widm XAS CoO zmierzonych na krawedzi
absorpcji Co - L3 dla trzech réznych katéw azymutalnych y.

W przypadku wektora polaryzacji liniowej réwnolegtego do kierunku [100] (y = 0°)
warto$¢ RL3 jest rowna 0.71 1 nie zalezy od grubosci warstwy CoO. Dla dcoo > 7.5 nm wartos¢
RL; jest zblizona do tych wyznaczonych dla y = - 45° oraz y = 45°. Zalezno$¢ RL3 od grubosci
tlenku kobaltu jest wyrazna dla y = - 45° oraz y = 45°. Dla dcoo < 9 nm, warto$¢ wspotczynnika

RL3 dla y = - 45° jest mniejsza niz ta zanotowana dla E || [100]. Z kolei analiza pomiarow
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wykonanych dla y = 45° pokazuje zZe stosunek RL3 przyjmuje warto$ci wigksze niz
wspotczynnik wyznaczony dla y = 0°. Wynik ten potwierdza, ze cienkie warstwy CoO
posiadaja strukture domenowa o kierunku wektora Néela rownoleglym do kierunku [110].
Rézne warto$ci bezwzgledne wspotczynnikow RL3 dla y = - 45° oraz y = 45°, moga by¢
konsekwencja probkowania réznych obszarow na probce dla dwoch katow y, co moze by¢
zwigzane ze zmiang populacja domen o wektorze Néela rownolegtym do kierunku [110]
i [110]. Potwierdzeniem tej hipotezy jest nierdbwna populacja antyferromagnetycznych domen
widoczna na obrazach mikroskopowych (Rysunek 58). Dla dcoo > 7.5 nm wartos$ci RL3 sg takie
same dla trzech katow y a zwigkszania grubosci CoO nie wplywa na ich warto$¢. Biorac pod
uwage wyniki pomiaréw mikroskopowych zmiana charakteru zaleznosci RL3 dla grubszych
warstw CoO moglaby ttumaczy¢ spodziewang reorientacje spinowg w uktadzie. Jednak, dla
domen AFM o strukturze spinowej réwnoleglej do kierunku [100] mozna spodziewac si¢
zmiany stosunku RL3; dla y=0° Dlatego, brak roéznic pomig¢dzy wspdtczynnikami RL;3
wyznaczonymi dla widm zmierzonych dla trzech katoéw azymutalnych nie potwierdza zmiany
kierunku osi tatwej anizotropii postulowanej w pomiarach magnetooptycznych. Brak
zaleznosci RL3 od dcoo dla grubszych warstw tlenku moze by¢ konsekwencjg istnienia struktury
domenowej o niezerowej skladowej momentéw magnetycznych prostopadtej do ptaszczyzny
warstwy. Struktura domenowa ktorej rzut na ptaszczyzng probki jest rownolegly do kierunkow
[100] oraz [010] moze przyczynia¢ si¢ do powstania kontrastu w mikroskopii Voigta. Innym
wytlumaczeniem braku zmian w charakterze zaleznosci RL3(dcoo) jest wystepowanie réwnej
populacji domen AFM rownolegtych do kierunkéw, lub dajacych rzut na kierunki
ptaszczyznowe [100] i [010] w obszarze probkowania XAS. Przeprowadzone pomiary XAS
nie pozwolity na uzyskanie jednoznacznego potwierdzenia hipotezy wystepowania przej$cia

SRT w warstwach CoO.
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Rysunek 62. Temperaturowa zalezno$¢ ARL3 wyznaczona z widm zmierzonych na obszarach o réznych grubosciach tlenku
kobaltu.

Charakterystyka temperaturowa magneto-optycznego sygnalu asymetrii intensywnosci
sugerowala, ze temperatura uporzadkowania cienkich warstw CoO jest wyzsza niz Ty litego
AFM. (Rysunek 57). W celu potwierdzenia tego wyniku, wykonano pomiary widm XAS CoO
w funkcji temperatury. Podobnie jak w przypadku badan opisanych w Rozdziale 5, pomiary
XAS wykonane dla dwoch katow padania wigzki promieniowania umozliwialy wyznaczenie
parametru ARL;, zdefiniowanego zgodnie z Réwnaniem 5.1, ktory jest miarg liniowego
dichroizmu w uktadzie. Temperaturowa ewolucja ARL; moze dostarczy¢ informacji o zmianie
dalekozasiegowego uporzadkowania momentéw magnetycznych w antyferromagnetyku
i pozwala na wyznaczenie Ty warstwy AFM. Rysunek 62 przedstawia zalezno$¢ ARL;(T)
wyznaczong z pomiaroOw XAS dla grubosci CoO z zakresu od 1.5 nm do 12 nm. Dla
dcoo = 1.5 nm wraz ze wzrostem temperatury od 80 K do 300 K zauwazono spadek wartosci
ARL5. Dalsze zwigkszanie temperatury nie wptywato na warto$¢ parametru, co oznacza ze
temperatura uporzadkowania magnetycznego warstwy o grubosci 1.5 nm jest zblizona do
temperatury uporzadkowania litego CoO. Dla grubosci tlenku réwnej 3 nm oraz 6 nm wykres
ARL;(T) nasyca sie w temperaturze okoto 320 K, wskazujac na wzrost Ty AFM. Z kolei
zalezno$¢ ARL5(T) dla dcoo = 10.5 nm stabilizuje si¢ w poblizu 330 K. Dla najgrubszej
warstwy (dcoo = 12 nm) nie zaobserwowano wyplaszczenia zalezno$ci ARL3(T), co moze
sugerowaé, ze Ty dla takiej grubos$ci jest rowna lub wyzsza niz 345 K. Temperaturowe
zalezno$ci ARL; potwierdzajg, ze temperatura uporzadkowania cienkich warstw CoO jest

wyzsza niz Ty litego tlenku kobaltu. Wyznaczone z pomiarow XAS wartosci Ty dla
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dcoo =3nm, dcoo=6nm oraz dcoo=12nm s3 roéwne tym wyznaczonym Ww pomiarach

magnetooptycznych.

7.3.1. Obrazowanie struktury domenowej CoO za pomocg mikroskopii
XMLD - PEEM

Struktur¢ domenowa AFM CoO zwizualizowano przy uzyciu mikroskopii
XMLD - PEEM. Obrazy domenowe wykonane zostaly na linii Nanospectroscopy
w synchrotronie Elettra Trieste. Geometria uktadu pomiarowego byta analogiczna do tej, uzytej
podczas obrazowania domen NiO, przedstawionej na Rysunku 45(b). Pomiary XMLD - PEEM
zostaly wykonane dla polaryzacji liniowej promieniowania E || [110] oraz E || [100]. Pomiary
PEEM byty wykonane na dedykowanej probce o zmiennej grubosci CoO (od 2 nm do10 nm).
Sposob preparatyki probki byt identyczny do przedstawionego w Rozdziale 7.1.

Obrazy X - PEEM wykonano przy wykorzystaniu wertykalnej polaryzacji liniowe;j
padajacego promieniowania X (VPOL), ktora zapewnia czulo§¢ na domeny AFM
w plaszczyznie warstwy. Obrazy X - PEEM byly rejestrowane dla energii promieniowania
padajacego réwnej E; =776.5 eV oraz E,=777.8 eV. Dodatkowo, zapisywane byly
referencyjne obrazy tla dla Epg = 774 €V. Wymienione wartosci energii byty dobrane w oparciu
o zmierzone wczesniej widmo XAS CoO na krawedzi absorpcji L3 Co. Obraz réznicowy

uzyskano wykorzystujac wzor:

I(hv,) — I(hvbg)
I(hv,) — I(hvbg) ’

Ixmip = (7.2)

gdzie I(hvbg), I(hvy), I(hv,) odpowiadaja kolejno obrazom zarejestrowanym dla energii
774 eV, 776.5 eV, 777.8 eV.

Dla warstw CoO o grubosci dcoo < 7.5 nm zaobserwowano kontrast magnetyczny
w geometrii dla ktorej wektor polaryzacji E byl réwnolegly do kierunku [110]. Wynik ten
potwierdza istnienie struktury domenowej AFM, o kierunku wektora Néela rownoleglym do
kierunkéw [110] oraz [110] dla cienkich warstw CoO. Obraz struktury domenowej uzyskany
dla czesci probki z cienkim CoO (dcoo = 4 nm) zostat pokazany na Rysunku 63(a). Rysunek
63(b) przedstawia obraz XMLD - PEEM zarejestrowany na obszarze z grubszym tlenkiem,
dcoo = 10 nm. W tym przypadku, prébka zostata obrdcona tak, aby wektor polaryzacji liniowej
E byt rownolegty do kierunku [100], zapewniajac czuto$¢ na domeny AFM réwnolegte do

kierunku [100]. Obrazy byly rejestrowane w temperaturze pokojowe;.
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Rysunek 63. Obrazy struktury domenowej CoO wykonane metoda XMLD-PEEM 2z polaryzacja czula na domeny
w plaszczyznie probki: a) na obszarze probki z cienkim CoO (~ 4 nm), wektor E || [110], b) na obszarze z grubym CoO (10
nm), wektor E || [001]. Pole widzenia na obrazach to 10 x 10 um?. Obrazy byly rejestrowane w temperaturze pokojowe;.

Na obrazie zarejestrowanym na obszarze probki z cienkim CoO zaobserwowano wyrazng
struktura domenowa tlenku. Ksztalt 1 wielko§¢ domen s3g bardzo podobne do tych
zaobserwowanych z wykorzystaniem mikroskopii magneto-optycznej dla warstw CoO
o podobnej grubosci. Dodatkowo, kontrast magnetyczny w mikroskopie XMLD - PEEM jest
widoczny dla E || [110], co potwierdza obecno$¢ domen o wektorze Néela rownoleglym do
kierunku [110] i [110]. Na czesci probki z warstwa CoO o grubosci 10 nm dla E || [100] mozna
zauwazy¢ pewne formy ,,paskowych” domen, podobnych co do wielkosci do tych
zobrazowanych za pomocg efektu Voigta. Jednakze, kontrast na Rysunku 63(b) jest niewielki
w poroOwnaniu z kontrastem zarejestrowanym na czg¢sci probki z cienkim CoO. Dla obu
obszarow przeprowadzono obrazowanie z wykorzystaniem polaryzacji horyzontalnej (HPOL),
uzycie ktorej zapewnia czuto$¢ na prostopadty do powierzchni warstwy sktadowa momentow
magnetycznych. Jednakze, w przypadku obu zobrazowanych obszaréw probki, nie zauwazono

zadnego kontrastu magnetycznego dla tej konfiguracji pomiaru.

7.4. Efekt bliskosci magnetycznej w dwuwarstwie Fe/CoO

Zauwazone w poprzednich badaniach zmiany anizotropii magnetycznej CoO moga
wplynaé¢ na oddzialywanie z pobliskim ferromagnetykiem. W celu zbadania wptywu grubos$ci
CoO0 na wtasciwos$ci magnetyczne dwuwarstwy Fe/CoO wytworzono probke, w ktorej warstwa
CoO o grubosciach z zakresu (1.5 - 12) nm zostala pokryta 2 nm Fe. Pomiary efektu Voigta
potwierdzity obecno$¢ domen AFM w warstwach CoO o ksztatcie 1 rozmiarach podobnych do

tych obserwowanych dla probek bez FM. Zmiana kierunku i ksztattu domen wystgpowata,
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podobnie jak we wczesniej opisanym eksperymencie dla dcoo = 6nm. W celu sprawdzenia jak
zmiana grubo$ci CoO wplywa na wlasciwos$ci magnetyczne warstwy zelaza, przeprowadzone
zostaly pomiary MOKE w konfiguracji podluznej. W pierwszej kolejnosci pgtle LMOKE
zostaly zarejestrowane dla roznych grubosci tlenku w zewnetrznym polu magnetycznym
przytozonym wzdhuz dwoéch kierunkow krystalograficznych CoO(001): B |[[110] oraz B ||
[100]. Rysunek 64(a, b) przedstawia przykltadowe petle histerezy Fe zmierzone
w temperaturze pokojowej na obszarach probki z dcoo = 3 nm oraz dcoo = 10.5 nm dla dwoch
prostopadtych kierunkdéw pola magnetycznego. Na obszarze z 3 nm CoO dla B || [110]
zmierzono pe¢tle o ksztatcie charakterystycznym dla kierunku tatwego Fe, o blisko
stuprocentowej remanencji (REM).W pomiarze z zewn¢trznym polem przylozonym wzdtuz
kierunku [100] zarejestrowano utrudniong pe¢tle o obnizonej remanencji. W przypadku zelaza
na 10.5 nm CoO, zadna ze zmierzonych petli nie posiada prostokatnego ksztaltu typowego dla
petli tatwej, cho¢ petla zarejestrowana dla B || [110] posiada mniejsza remanencje. Wynik ten
sugeruje zmian¢ wilasciwosci magnetycznych warstwy Fe towarzyszaca zmianie grubosci
warstwy tlenku. Pomiary petli histerezy w funkcji grubosci CoO pozwolily na wyznaczenie

zalezno$ci sygnatu remanencji od dcoo, ktorg przedstawiono na Rysunku 64(c).
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Rysunek 64. P¢tle histerezy LMOKE zmierzone dla dwuwarstwy Fe/CoO na obszarach probki o grubosci CoO: a) 3 nm i b)
10.5 nm. Petle zostaty zarejestrowane dla dwdch prostopadtych kierunkow zewnetrznego pola magnetycznego: B || [110] oraz
B || [100]. C) Zalezno$¢ remanencji (wyrazona w procentach) od grubo$ci podwarstwy CoO wyznaczona na podstawie
pomiaréow wykonanych dla dwoch kierunkdow zewnetrznego pola magnetycznego.
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Wyznaczona charakterystyka pokazuje wyrazng zalezno$¢ remanencji od grubosci
Co0. Dla pomiaréw wykonanych w zewngtrznym polu magnetycznym przytozonym wzdhuz
o0si (110), gwattowny spadek remanencji obserwowany jest dla dcoo > 4.5 nm. Dla dcoo = 6 nm,
wyliczona warto$§¢ remanencji jest warto$cig $rednia z REM wyznaczonej dla cienkiego
1 grubego tlenku. Wynik ten pokazuje, ze zmiana struktury domenowej w warstwie AFM
wymusza zmian¢ anizotropii w warstwie Fe. Jak pokazano we wczes$niejszych pracach [176,
177] osie tatwe anizotropii cienkich warstw Fe przygotowanych na MgO(001), ktore jest
izostrukturalne z CoO, sg réownoleglte do kierunkéow [110] i [110] MgO. Podobnie jak
w przypadku cienkich warstw CoO, co potwierdzaja wyniki przedstawione na dcoo < 6 nm
Ww niniejszej pracy. Zmiana anizotropii Fe wraz z rosnaca grubo$cia tlenku moze by¢
konsekwencjg zmiany kierunku oddzialywania na migdzywierzchni FM/AFM.

W celu doktadniejszej charakteryzacji wlasciwosci magnetycznych warstwy Fe
przeprowadzono pomiary petli histerezy w funkcji azymutalnego kata y, zdefiniowanego jako
kat pomigdzy kierunkiem pola magnetycznego a kierunkiem [100] CoO. (Rysunek 65(a)). Na
podstawie zarejestrowanych petli histerezy wyznaczona zostala zalezno$¢ remanencji od kata .
Rysunek 65(b) przedstawia zaleznos¢ REM(y) wyznaczong dla dwuwarstwy Fe/CoO

o grubosciach warstw AFM réwnych 3 nm (kolor czarny), 6 nm (kolor zielony) oraz 12 nm

(kolor czerwony).

—0— 3 nm CoO
6 nm CoO
—0— 12 nm CoO

AR
J

REM [%]

100 -

255 570 285

Rysunek 65. a) Schematyczne przedstawienie definicji azymutalnego kata y dla pomiaréw petli histerezy magnetycznej
Fe/CoO b) Zaleznos$¢ remanencji wyznaczona dla petli histerezy uzyskanych na obszarach probki o grubosciach CoO réwnych
3 nm (kolor czarny), 6 nm (kolor zielony), 12 nm (kolor czerwony).
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Wyrazne maksima remanencji obserwowane dla czgsci probki o grubosci CoO réwnej 3 nm
zanotowano dla B || [110], B || [110], B || [110], B || [110] MgO. Wymienione kierunki
krystalograficzne MgO odpowiadajg kierunkom [100], [100], [010] oraz [010] Fe, poniewaz
komorka elementarna cienkich epitaksjalnych warstw Fe jest obrocona o 45° wzgledem
komorki podtoza MgO(001) [176, 177]. Wynik ten oznacza, ze dla Fe/CoO(3 nm) osie fatwe
anizotropii Fe sg rownolegte do atwych osi anizotropii warstwy AFM. Zalezno$¢ REM(y)
wykazuje wyraznie minima w ktorych warto$§¢ remanencji wynosi okoto 70%. W przypadku
dcoo = 6 nm minima sg mniej wyrazne, a maksima remanencji wystepuja dla petli zmierzonych
w zewnetrznym polu magnetycznym przytozonym wzdtuz osi <100> oraz <010> MgO.
Znacznie mniejsza w tym przypadku jest r6znica pomigdzy minimalng i maksymalng warto$cia
remanencji, ktora wynosi okoto 4.5 %. Staba zalezno$¢ remanencji od kata y moze by¢
konsekwencja wspotistnienia domen magnetycznych réwnoleglych do kierunkow
[110]([110]) oraz [100]([010]) obserwowanych w mikroskopie magneto-optycznym.
Poniewaz plamka lasera, wykorzystywanego w laboratoryjnym zestawie pomiarowym MOKE,
ktéry zostat uzyty do pomiaréw petli histerezy ma $rednic¢ rowng okoto 0.5 mm, w pomiarze
sygnat usredniany jest z powierzchni réwnej okolo 0.78mm?. Bardziej wyrazna rdéznica
w sygnale remanencjidla B || [110]1B ||[[100] MgO obserwowana jest dla najgrubszej warstwy
CoO 12 nm. Efekt ten moze by¢ zwigzany z ujednoliceniem struktury domenowej w sprzezonej
warstwie AFM, co potwierdzaja wyniki badan efektu Voigta. Wyrdznione kierunki
w zaleznosci REM(y) wskazujg na kierunek osi tatwych Fe rownolegly do kierunku [100] oraz
[010] MgO.

Opisane wyzej wyniki pomiaréw MOKE dla dwuwarstwy Fe/CoO pokazuja, iz stan
magnetyczny dolnej warstwy CoO, ktoéry zmienia si¢ wraz ze zmiang grubosci tlenku, wplywa
na anizotropi¢ magnetyczng goérnej warstwy FM. Nizej opisany eksperyment miat na celu
sprawdzenie, czy goérna warstwa Fe moze wplyng¢ na wilasciwosci magnetyczne CoO,
modyfikujac strukture domenowa lub wplywajac na anizotropi¢ magnetyczng AFM. Aby
zrealizowac ten cel wykorzystujac mikroskopi¢ magneto-optyczna, scharakteryzowane zostaty
wlasciwosci dwuwarstwy Fe(2 nm)/CoO dla grubosci tlenku rownej 5 nm. Uklad zostat
zobrazowany w Laboratorium Mikroskopii Kerrowskiej w IFW Dresden za pomocg
mikroskopu identycznego jak ten uzywany w Laboratorium Nanostruktur Powierzchniowych
AGH. Do obserwacji efektow wystepujacych w dwuwarstwie FM/AFM, wykorzystane zostaty
dwa zjawiska magneto-optyczne, efekt Kerra oraz efekt Voigta. Uzywajac mikroskopu MOKE
z czutoscig plaszczyznowsq (przy uko$nym padaniu §wiatla) zobrazowane zostaly domeny

w warstwie Fe. Struktura magnetyczna AFM byla badana przy uzyciu o$wietlenia padajacego
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prostopadle do powierzchni probki. Poniewaz eksperymenty wymagaly zmiany temperatury

probki, pomiary zostaty wykonane w kriostacie.

+B || MgO[110]

330 K —

I1

I11

1AY
295 K =

~—

Rysunek 66. Metodyka wizualizacji domen w ukladzie Fe/CoO(5 nm) przedstawiona w pigciu etapach wraz
z odpowiadajacymi im temperaturami obrazowania: I — 330 K; po lewej, obraz domen Fe, powstatych po rozmagnesowaniu
probki zmiennym polem magnetycznym wzdhuz kierunku [110] podloza MgO, obraz zostal zarejestrowany z czutoscia na
kierunek w plaszczyznie, prostopadly do wektora pola magnetycznego; po prawej, analogiczny obraz domen Fe,
zarejestrowany z czuto$cig wzdhuz pola magnetycznego; ponizej, schemat uktadu o§wietlenia LED mikroskopu. II — 330K
obrazy struktury domenowej uzyskane efektem Voigta (prostopadte padanie $wiatta), dla dwoch réznych katow obrotu probki:
@=0°%E |l (110); @ =45°E |l (100). III—295 K, ¢ = 45°; kontrast pochodzacy od efektu MLB, widoczny po schtodzeniu
probki. IV — 295 K; obrazy zebrane z czulosécia ptaszczyznowa (jak w etapie 1) oraz z referencjg obrazu w remanencji, podczas
przyktadania pola magnetycznego wzdtuz kierunku [100] MgO. V - 295 K, ¢ = 45°; struktura domenowa CoO (efekt MLB)
po nasyceniu gornej warstwy Fe; Obrazy zostaty zebrane z dwudziestokrotnym powigkszeniem, a pole widzenia kazdego z nich
to 325 x 325 um?.
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Rysunek 66 przedstawia kolejne etapy eksperymentu (oznaczone numerami od I do V)
wraz z uzyskanymi w kazdym etapie obrazami struktury domenowej. W pierwszym etapie
probka zostata podgrzana do 330 K, czyli powyzej Ty 5 nm CoO, a nastgpnie rozmagnesowana
w zmiennym zewngtrznym polu magnetycznym o malejacej amplitudzie. Podczas procesu
rozmagnesowania pole byto przytozone wzdtuz kierunku [100] Fe ([110] MgO), poczatkowa
amplituda pola wynosita 20 mT 1 malata do zera w czasie 10 s. Struktura domenowa w warstwie
zelaza powstata w wyniku rozmagnesowania probki zostala przedstawiona na Rysunku 66
(etap I). Przedstawione obrazy struktury domenowej powstaly w wyniku odjecia obrazu
referencyjnego zarejestrowanego w polu magnetycznym o maksymalnej amplitudzie od obrazu
uzyskanego po wykonaniu procedury rozmagnesowania. Domeny FM zostaly zobrazowane
z wykorzystaniem transwersalnego (Rysunek 66 I, po lewej) oraz podtuznego (Rysunek 66 I,
po prawej) efektu Kerra. Oprogramowanie sterujace o§wietleniem mikroskopu w IFW Dresden
byto wyposazone w sekwencyjny modut stroboskopowy, ktory pozwalal na jednoczesne
obrazowanie domen magnetycznych w geometrii transwersalnej i podluznej. Na obu
zarejestrowanych obrazach widoczne sg trzy rodzaje domen, roznigce si¢ poziomem szarosci.
Réwnoczesna obserwacja kontrastu w dwoch geometriach pomiaru pozwolita na identyfikacje
domen o M || [110] MgO ([100] Fe) (Rysunek 66 I, zielona strzatka), M || [110] ([010 Fe])
(Rysunek 66 I, niebieska strzalka), M || [110] ([100] Fe) (Rysunek 62 I, z6la strzatka) i
M| [110] ([010] Fe) (Rysunek 66 I, pomarahczowa strzatka). W kolejnym etapie
eksperymentu (etap II) poprzez zmian¢ oswietlenia uzyskano czulo$¢ na efekt Voigta.
Zarejestrowany w etapie Il obraz réznicowy jest wynikiem odjegcia obrazu uzyskanego dla
dodatniego kata otwarcia analizatora wzgledem polaryzatora +8, = 5° od obrazu zapisanego
dla —0,4. W przypadku gdy wektor polaryzacji liniowej $wiatta padajacego prostopadle do
powierzchni probki E byt rownolegly do kierunku MgO[100] (Fe[110]) nie zanotowano
kontrastu magnetycznego (Rysunek 66 II, po lewej). Kontrast magnetyczny pojawit si¢ po
obrocie probki o 45° (¢ = 45°), dla E || [110] MgO ([100] Fe) (Rysunek 66 II, po prawej).
Poniewaz, jak pokazano w Rozdziale 7.2, temperatura 330 K jest wyzsza niz temperatura
uporzadkowania CoO o grubosci 5 nm, obserwowany kontrast jest wynikiem efektu Voigta
pochodzacego od warstwy Fe. Kontrast ten zanikat przy przemagnesowaniu warstwy Fe w
temperaturze 330 K, co potwierdza ze nie pochodzi on od warstwy AFM. W etapie III probka
zostala schtodzona do 295 K, ponizej Ty 5 nm CoO. Struktura domenowa zarejestrowana po
schtodzeniu probki byta identyczna jak ta zaobserwowana w 330 K, a kontrast byt znacznie
wzmocniony. Aby potwierdzi¢, ze wzmocnienie kontrastu pochodzi od warstwy AFM w
kolejnym kroku (etap IV) w obnizonej temperaturze nasycono warstwe¢ Fe w zewnetrznym polu

magnetycznym o amplitudzie 336 mT. Przed przytozeniem pola mikroskop zostat ustawiony w

128



trybie pracy z wykorzystaniem transwersalnego oraz podtuznego efektu Kerra, podobnie jak w
etapie 1. Poniewaz obraz referencyjny w etapie IV zostal zarejestrowany przed przytozeniem
pola, obrazy réznicowe zanotowane po nasyceniu warstwy Fe (Rysunek 66, etap IV)
przedstawiajg strukture domenows, ktéra zostala ,,zniszczona” polem magnetycznym (stan
jednodomenowy). Ostatecznie, w etapie V, dla konfiguracji z prostopadtym padaniem $wiatta
zapisany zostat obraz domenowy CoO, uzyskany jako obraz r6znicowy, w sposob analogiczny
do etapu II. Obecnos¢ kontrastu pomimo nasycenia FM dowodzi, ze pochodzi on od efektu
Voigta w warstwie CoO. Sprawdzono, ze kolejne procesy przemagnesowania nie mialy
wpltywu na zmiany AFM domen. Wynik ten oznacza, ze struktura domenowa Fe jest
zapisywana w warstwie AFM przy przejsciu przez Ty. Przemagnesowanie warstwy FM ponize;j

Ty nie wptywa na struktur¢ magnetyczng CoO.
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8. Podsumowanie

Celem niniejszej pracy doktorskiej byto okreslenie zaleznosci wptywu efektu bliskosci
magnetycznej na warstwy FM 1 AFM w epitaksjalnych uktadach cienkowarstwowych. Podczas
realizacji pracy scharakteryzowane zostaly struktury typu AFM»/AFMi, FM/AFM/FM oraz
FM/AFM. Badania zostaty zrealizowane w uktadach FeO/CoO, Co/NiO/Fe oraz Fe/CoO.

Eksperymenty przeprowadzone dla dwuwarstwy FeO/CoO potwierdzity, ze blisko$é
magnetyczna CoO ma znaczacy wptyw na wlasciwosci magnetyczne warstwy FeO. Pomiary
CEMS wykazaty, ze dla warstw wustytu przygotowanych na CoO o grubos$ci 2 nm temperatura
Néela jest zwiekszona o 100 K w porownaniu do wartosci Ty warstwy FeO w ukladzie
MgO/FeO/MgO. Dodatkowo, modyfikacja wtasciwosci FeO poprzez bliskos¢ tlenku kobaltu
znaczaco wplynela na sprzezenie wymiany na gornym interfejsie Fe/FeO w heterostrukturrze
Fe/FeO/CoO. Efekt bliskosci spowodowat blisko 5-krotne zwigkszenie pola exchange bias
w porownaniu z dwuwarstwa Fe/FeO. W ukladzie Fe/FeO/CoO wzrosta rowniez temperatura
blokowania.

Dla trojwarstwy Co/NiO/Fe przygotowane] na podlozu W(110) udowodniono, ze
anizotropia magnetyczna warstwy Fe oraz sprz¢zenie wymienne na interfejsach NiO/Fe oraz
Co/NiO wplywa na wlasciwosci magnetyczne zarowno warstwy NiO, jak réwniez Co. Pomiary
XAS wykazaly, ze zwigzana ze zmiang grubosci Fe, zmiana kierunku anizotropii magnetyczne;j
w podwarstwie Fe jest transferowana zarowno do NiO jak i gornej warstwy Co. Reorientacja
spinowa w trojwarstwie byta badana przy uzyciu pierwiastkowo czutych pomiaréw XMCD
oraz XMLD, a odbicie struktury domenowej Fe w warstwach NiO i Co zostato potwierdzone
za pomocg metody X - PEEM. Wyniki badan przedstawione w Rozdziale 6 pracy dowodza, ze
zjawisko SRT w tréjwarstwie moze by¢ precyzyjnie kontrolowane poprzez zmiang grubosci
Fe, a takze zmiang temperatury.

W Rozdziale 7 rozprawy doktorskiej pokazano, ze wykorzystujac magneto-optyczng
mikroskopi¢ efektu Voigta mozliwe jest uzyskanie obrazu struktury domenowej warstw CoO.
W tym samym rozdziale przeprowadzono analiz¢ ewolucji AFM struktury domenowej CoO
w funkcji grubosci tlenku. Zauwazono, ze kierunek anizotropii magnetycznej CoO zmienia si¢
wraz ze zwigkszaniem grubosci CoO. Wplyw zmiany wiasciwosci magnetycznych tlenku na
anizotropi¢ magnetyczng pobliskiej warstwy Fe zostal zbadany poprzez pomiary petli histerezy
LMOKE w Rozdziale 7.4 . Udowodniono, ze anizotropia 2 nm Fe podaza za uporzadkowaniem
spindéw w CoO. Eksperymenty temperaturowe w dwuwarstwie Fe(2 nm)/CoO(5 nm) wskazaty,
ze mozliwe jest wytworzenie struktury domenowej w Fe powyzej Ty tlenku, ktdra nastgpnie

replikowana jest w CoO podczas chlodzenia. Co wazne, AFM struktura domenowa ponizej
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temperatury uporzadkowania jest nieczuta na zmiany kierunku namagnesowania sgsiadujace;j

warstwy Fe.
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