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Voorwoord

Sinds 1984 bestaat er, op het gebied van de metallische multilagen een samen-
werkingsverband tussen de groep Magnetisme van het Philips Natuurkundig Labora-
torium (Nat. Lab.) en de groep Magnetische Ordeningsverschijnselen van de vak-
groep Vaste Stof van de afdeling Technische Natuurkunde van de T.U.E.. Dit afstu-
deren was een continuering van deze samenwerking. Het verslag dat nu voor u ligt
beschrijft een onderzoek van ruim 8 maanden op het Nat. Lab..

Het onderzoek heeft zich geconcentreerd op de rontgendiffractie (hoofdstuk 3),
de magnetische anisotropie en in mindere mate op het kritsche gedrag (hoofdstuk 4)
van metallische multilagen. Hoofdstuk 3, paragraaf 4.1 en paragraaf 4.2 kunnen
onafthankelijk van elkaar gelezen worden. Het verdient wel aanbeveling om vooraf
hoofdstuk 2 en de eerste twee alinea’s van hoofdstuk 1 te lezen.

Tot het hier beschreven werk hebben een aantal mensen bijgedragen. Mijn dank
gaat speciaal uit naar Willem Hoving en Kees Jager voor de preparatie van de mul-
tilagen; Dick Kuiper die mij vertrouwd maakte met de diffractometer; Jan Bernards
en Peter van Engelen voor het gebruik van hun magnetometer; Gerard Poodt voor
de temperatuurafhankelijke magnetisatiemetingen; Ronald van Rijn voor zijn hulp
bij en het gebruik van zijn tekenprocedures; Coen Swiiste niet alleen voor het doen
van ordeningstemperatuurberekeningen maar ook, evenals Honny de Gronckel, voor
de nuttige gesprekken. Hiervoor ook dank aan Wim de Jonge, die overigens de orga-
nisator en stimulator van dit onderzoek was. Tot slot wilde ik Frits den Broeder
bedanken voor zijn uitstekende begeleiding.



Samenvatting

Metallische multilagen zijn dunne films waarin lagen van twee verschillende
metalen elkaar periodiek afwisselen.

In dit onderzoek zijn Co/Ir—, Co/Pd- en Co/Pt-multilagen bestudeerd. Van de
diverse preparaten is via rontgendiffractie-metingen de multilaagperiode en de orién-
tatie van de kristal-assen ten opzichte van de filmnormaal bepaald. De diffractie-
experimenten zijn uitgevoerd in een zodanige geometrie dat de verstrooiingsvector
loodrecht op het filmvlak stond. Hierdoor kon geen onderscheid gemaakt worden
tussen hcp- en fce-structuren. De belangrijkste kenmerken van de diffractogrammen
kunnen met een eenvoudig éen-dimensionaal model begrepen worden. Het is echter
niet mogelijk dit model gedetailleerd te fitten aan de diffractiepatronen en zodoende
de roosterconstantes van de twee metalen te bepalen.

Van de Co/Ir- en de Co/Pd-multilagen is, door meting van de magnetisatie als
functie van het aangelegde veld, de magnetische anisotropie bepaald. De anisotropie
blijkt beschreven te kunnen worden in termen van een volume- en een oppervlakte-
anisotropie.

Bij de Co/Ir-multilagen is de volumebijdrage binnen de experimentele nauw-
keurigheid gelijk aan de vormanisotropie. De oppervlakte-anisotropie is van de orde
0.8 mJ/m2. Bij cobaltlagen van 6 en 8 A worden lagere anisotropie-energién gevon-
den dan verwacht. Dit verschil wordt toegeschreven aan het bestaan van Co-eilan-
den in plaats van een situatie dat de Co-atomen zich in aaneengesloten vlakke lagen
bevinden.

Bij de Co/Pd-multilagen is de invloed op de anisotropie bestudeerd van het
type substraat waarop de multilagen zijn aangebracht en de temperatuur waarbij de
depositie heeft plaats gevonden. De oppervlakte-anisotropie blijkt voor de op mica
gedeponeerde multilagen hoger te zijn dan voor de op glas gedeponeerde multilagen.
Een verklaring hievoor ontbreekt nog. Er wordt ook een hogere oppervlakte-aniso-
tropie gevonden voor multilagen gegroeid bij 200 °C in vergelijking met multilagen
gegroeid bij kamertemperatuur. Dit verschil wordt verklaard door ervan uit te gaan
dat de gevormde grensvlakken gladder zijn naarmate de depositietemperatuur hoger
is. De waarde van de oppervlakte-anisotropie varieert van 0.7 mJ/m? voor de mica
200 °C preparaten, tot 0.4 mJ/m? voor de glas 20 °C preparaten. De volume
bijdrage die van de orde 0.9 MJ/m? is, hangt nauwelijks af van het soort substraat
en de depositietemperatuur.

Van de Co/Pt-multilagen is de temperatuurafhankelijkheid van de magnetisatie
gemeten bij variérende Pt-dikte. De kritische temperatuur neemt af met toenemende



Pt-dikte. Er wordt aangenomen dat dit veroorzaakt wordt door een indirecte
exchange-interactie tussen de cobaltlagen. Een eerste aanzet tot een model dat dit
gedrag moet gaan beschrijven, geeft hoopvolle resultaten.
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Hoofdstuk 1 Inleiding.

Het tijdperk van "atomic engineering", dat wil zeggen het op atomaire schaal
manipuleren van de structuur en samenstelling van vaste stoffen, is aangebroken en
heeft al een beslissende rol gespeeld bij de ontwikkeling van de vaste stof laser en
hoge snelheid electronische devices.

Het zal duidelijk zijn dat "atomic engineering" ook belangrijk is bij de bestude-
ring van magnetisme. Magnetische momenten, exchange interacties en anisotropién,
hangen af van de ruimtelijke omgeving van het atoom.

Door de recente ontwikkelingen in de opdamptechnieken is het nu mogelijk
geworden om atomen laag voor laag op te dampen en zodoende ultradunne films te
maken, bestaande uit een periodieke stapeling van een discreet aantal atomaire
vlakken van een materiaal A op vlakken van een materiaal B, zie figuur 1.1.. Er
kunnen dunne films gegroeid worden met modulatieperiodes die het overgangsgebied
opspannen van drie naar twee-dimensionaal gedrag in electronische, supergeleidende
en magnetische eigenschappen. De beste resultaten (betreffende de groei) zijn ge-
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Figuur 1.1. Een schematische weergave van een multilaag. Een multilaag is een dunne film met
een totale dikte van ongeveer 0.3 im en is opgebouwd uit lagen van twee metalen die elkaar

periodiek afwisselen. De laagdikies kunnen varieren van 2 tot 100 A D wordt de modulatie ofwel

maultilaagperiode genoemd.



boekt in die gevallen waarbij de twee materialen dezelfde kristalstructuur en bijna
identieke roosterparameters hebben. Een alom bekende combinatie van materialen
met deze eigenschappen vormen de twee halfgeleiders AlAs en GaAs (zelfde kristal-
structuur en een verschil in roosterconstante van 0.1 %). Van deze combinatie is
zelfs de succesvolle synthese van monolaag-monolaag superroosters gerapporteerd
[1].

De technieken die ontwikkeld zijn bij de groei van halfgeleidende films en die,
tot de daar behaalde successen leiden, zijn overgenomen bij de groei van metallische
multilagen. De huidige activiteit op het gebied van de metallische multilagen is
echter geen uitvloeisel van de halfgeleider technologie maar is een gevolg van het
werk van Hilliard en medewerkers [2]. Zij besloten namelijk metallische multilagen
te groeien om zodoende systematisch de diffusie tussen twee metalen te kunnen
bestuderen.

Tegenwoordig wordt vaak cobalt gecombineerd met een edelmetaal (bijv.
Co/Au : verschillende kristalstructuur, roosterconstante verschil 14 %). Als een van
de metalen namelijk magnetisch is (Co, Fe, Ni of Gd), zijn multilagen interessant
voor het bestuderen van magnetische eigenschappen in het bijzonder de oppervlakte-
anisotropie. Met de term anisotropie wordt in dit verband bedoeld dat er een voor-
keursrichting voor de magnetisatie bestaat.

De genoemde oppervlakte-anisotropie, een gevolg van het verlies van de drie-
dimensionale symmetrie aan de grensvlakken, kan zoals later aan de orde zal komen,
ervoor zorgen dat de voorkeursrichting gelijk wordt aan de richting loodrecht op het
filmvlak. We spreken dan kortweg van films of multilagen met een loodrechte mag-
netische anisotropie. Door deze eigenschap zijn de films niet alleen fundamenteel
gezien interessant, ook uit technologisch oogpunt staan ze tegenwoordig veel in de
belangstelling. Hierbij moet vooral gedacht worden aan de loodrechte of verticale
magnetische en magneto-optische recordingtechnieken, waarmee hogere informatie-
dichtheden bereikt kunnen worden dan met de conventionele longitudinale recor-
ding. De algemeen geaccepteerde media voor verticale recording zijn tot op heden
dunne magnetische films bestaande uit een Co-Cr legering of Ba-ferriet. Deze mate-
rialen hebben zelf al een intrinsieke loodrechte anisotropie van magnetokristallijne
oorsprong. De multilaag, waarbij de loodrechte anisotropie zoals gezegd, een gevolg
is van het voorkomen van grensvlakken, is dus een heel nieuw type en kan misschien
toegepast worden in de volgende generatie van magnetische recording devices. Dit
technologisch aspect vormde, samen met de fundamentele aspecten, de basis voor
een gemeenschappelijke aandacht uit industrieéle en universitaire hoek voor de
multilagen.



B

Dit heeft in 1984 geleid tot het in het voorwoord genoemde samenwerkingsverband.

Bij het onderzoek in het algemeen houdt men zich bezig met een aantal proble-
men waaronder: de grootte van het locale magnetische moment van het grensvlak
atoom, de grensvlakbijdrage aan de magnetische anisotropie, het temperatuur afhan-
kelijke gedrag van van de magnetisatie van dunne lagen en de koppeling tussen de
magnetische lagen. De structuur van de lagen speelt in meer of mindere mate een rol
bij deze problemen.

Ter bestudering van de problemen wordt gebruik gemaakt van een grote ver-
scheidenheid aan experimentele technieken. Ze kunnen onderverdeeld worden in
twee hoofdcategorieen. Tot de eerste categorie behoren de experimenten waarin de
structuur bestudeerd wordt. De tweede categorie experimenten concentreren zich op
de electrische, mechanische en magnetische eigenschappen. Veel werk van het eerste
type is gedaan met rontgendiffractie (XRD) maar andere technieken zoals trans-
missie electronenmicroscopie (TEM) worden steeds vaker toegepast. Experimenten
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van het tweede type zijn, wat het samenwerkingsverband betreft, tot nu toe beperkt
gebleven tot het magnetische vlak te weten: magnetisatiemetingen met behulp van
een vibrating sample magnetometer (VSM) of met een Faraday-balans, koppelme-
tingen, ferromagnetische resonantie (FMR), kernspinresonantie (NMR) en
Mossbauerspectroscopie. De laatste twee technieken geven ook informatie over de
structuur en zouden dus even goed bij de eerste categorie ingedeeld kunnen worden.

In het afstudeeronderzoek zijn Co/Ir, Co/Pd en Co/Pt multilagen onderzocht.
Naast XRD-experimenten is via VSM metingen de anisotropie van de Co/Ir en
Co/Pd multilagen bestudeerd. Van de Co/Pt multilagen is de koppeling tussen de
Co-lagen onderzocht door de temperatuurafhankelijkheid van de magnetisatie bij
vaste Co-laagdikte als functie van de Pt dikte te meten.

Een voorbeeld van een XRD-patroon is weergegeven in figuur 1.2a. Het kenmer-
kende van multilaag diffractiepatronen is dat er geen pieken zijn toe te kennen aan
de twee composietmaterialen; de ligging van de pieken wordt bepaald door de
grootte van de multilaagperiode.

Een voorbeeld van een VSM-meting is te zien in figuur 1.2b. Uit het feit dat de
multilaag gemakkelijker (d.w.z. met een kleiner veld) te verzadigen is, als het mag-
neetveld loodrecht op het oppervlak staat, wordt geconcludeerd dat de multilaag
een loodrechte anisotropie heeft. Het oppervlak tussen de loodrechte en de in viak
magnetisatie curve wordt gedefinieerd als de anisotropie energie K. Uit metingen
van K als functie van de Co-laagdikte too blijkt dat K een bijdrage bevat die even-
redig is met 1/ oo Dit is de al eerder genoemde oppervlakte-anisotropie.

Het verslag waarin bovenstaande aspecten uitvoerig aan de orde zullen komen,
is als volgt opgebouwd: in hoofdstuk 2 zal, naast een bespreking van de belangrijk-
ste aspecten van de preparatietechniek (MBE), een meer uitgebreidere beschrijving
worden gegeven van de multilagen. De hoofdstukken 3 en 4 zijn gericht op de karak-
terisatie van de multilagen.

Hoofdstuk 3 zal gewijd zijn aan de r6ntgendiffractie. Het bestaat uit een theore-
tisch deel waarin een een-dimensionaal model gepresenteerd wordt en een experi-
menteel deel waarin de verwerking van de metingen en de uiteindelijke resultaten
besproken worden. '

Hoofdstuk 4 handelt over het magnetische gedrag en is opgesplitst in twee
delen. Het eerste deel betreft de anisotropie van het Co/Ir en het Co/Pd systeem.
Bij afwezigheid van een goede theorie wordt van de anisotropie een fenomenolo-
gische beschrijving gegeven. Aan de hand hiervan zullen de resultaten besproken en
geinterpreteerd worden. In het tweede deel zullen de resultaten van de magnetisatie-
metingen als functie van de temperatuur aan de Co/Pt-multilagen aan de orde
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komen. Om deze resultaten te kunnen verklaren, is het noodzakelijk het gedrag te
kennen van gekoppelde dunne magnetische lagen. Hiervoor bestaat nog geen model.
Een aanzet tot zo’n model zal in dit tweede deel worden gedaan.

Het verslag wordt besloten met hoofdstuk 5 waarin de belangrijkste resultaten
en conclusies nog eens worden samengevat. Tevens zullen een aantal aanbevelingen
ten aanzien van toekomstig onderzoek gedaan worden.



Hoofdstuk 2 Preparatie en structuur.
2.1 Een kwalitatieve beschrijving van multilagen.

In de inleiding is al een schematische voorstelling gegeven van een multilaag. In
deze paragraaf zal een meer gedetailleerde beschrijving worden gegeven.
De naam multilagen is een verzamelnaam voor alle structuren waarin dunne lagen
van verschillend materiaal elkaar periodiek afwisselen. Er zijn verschillende soorten.
Bij de klassificatie kan men onderscheid maken tussen de chemische orde en de
structurele orde. Dit onderscheid zal duidelijk worden gemaakt aan de hand van
extremen waarbij het ene type orde bijna perfect kan zijn terwijl het andere niet
hoeft te bestaan. Bijvoorbeeld, een chemisch gemoduleerde film kan gemaakt zijn
onder zodanige condities dat dit resulteert in amorfe lagen van elk materiaal maar
met chemisch scherpe grensvlakken. De film heeft dan een hoge mate van chemische
orde maar is op atomair niveau niet geordend. Omgekeerd kan een film bestaande
uit in elkaar oplosbare materialen gegroeid worden als een perfect éénkristal; door
interdiffusie zal de concentratie echter geleidelijk verlopen, in plaats van een abrup-
te verandering van 100 % van de ene component naar 100 % van de andere. De film
is dan kristallografisch gezien goed geordend maar de chemische orde is vrij laag.

Verondersteld dat de chemische orde hoog is, lijkt het redelijk multilagen te
klassificeren op basis van structurele orde. Zoals schematisch is weergegeven in
figuur 2.1.1. zijn er drie typen van structurele orde. Het eerste type betreft de orde
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Figuur 2.1.1. Overzicht van de verschillende typen orde [3].



binnen de individuele lagen (intralayer order). Een amorfe laag heeft een lage mate
van structurele orde terwijl bij kristallijne lagen de orde hoog is. Het tweede type
orde is de orde tussen de lagen (interlayer order). Deze mate van orde is hoger voor
een structuur waarbij de multilaagperiode minder fluctueert. Het derde type is de
laterale orde en is alleen van toepassing op kristallijne lagen. Deze orde is perfect
voor epitaxiaal gegroeide multilagen. Dit zijn dus in feite eenkristallen. Een multi-
laag waarbij de kristallieten willekeurig georiénteerd zijn in de laterale richting
heeft een lage mate van laterale orde. Deze situatie komt het meest voor, we spre-
ken dan van multilagen die polykristallijn zijn met een zekere textuur. Textuur
betekent dat de kristallieten een bepaalde voorkeursoriéntatie ten opzichte van de
filmnormaal hebben. Bij de groei van multilagen wordt de bindingsenergie tussen de
lagen namelijk gemaximaliseerd door die kristalgroei-oriéntaties te selecteren waar-
voor de in-vlak oppervlaktes per atoc;m van de twee componentef_l_v het dichtst bij
elkaar liggen. Dit zal worden toegelicht aan de hand van een voorbeeld waarbij de
groei van een Co/Pd-multilaag wordt beschouwd.

Er wordt bijvoorbeeld begonnen met Pd te groeien op een amorf substraat.
Metalen groeien op amorfe substraten bij voorkeur met hun dichtst gepakte vlakken
evenwijdig aan het substraatoppervlak. In het geval van fcc Pd zijn dit dus de
(111)-vlakken. Wordt op het Pd vervolgens Co aangebracht dan zal dit aannemende
dat het Co de hcp-structuur aanneemt, groeien in de [00.1] oriéntatie. Dit is name-
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Figuur 2.1.2. a) Epitaziale siructuur; overal in het preparaat hebben de

kristalassen dezelfde orientatie, b) polykristallijne structuur; de kristalassen
loodrecht op de filmnormaal zijn willekeurig {.0.v. elkaar georienteerd, c)
amorfe structuur; er is geen enkele correlatie tussen de orientatie der

kristalassen van de verschillende kristallieten [4].



lijk de oriéntatie waarbij de in-vlak oppervlakte van per Co-atoom het minst ver-
schilt met de in—vlak oppervlakte per Pd-atoom. Wordt op het Co weer Pd aange-
bracht dan zal dit weer groeien in de [111]-oriéntatie. Bij voortzetting van dit proces
krijgen we een multilaag bestaande uit een hoop kristallieten waarin Pd-lagen met
een [111] textuur afgewisseld worden met Co-lagen met een [00.1] textuur. De [00.1]-
ofwel de c-assen van het Co zijn dus voor alle kristallieten loodrecht op het filmvlak
gericht, de a-assen maken echter willekeurige hoeken met elkaar. Figuur 2.1.2.
waarin 'n Co-laag in een epitaxiale, polykristallijne resp. amorfe multilaag is weer-
. gegeven, verduidelijkt dit nog eens.

‘ Het zal duidelijk zijn dat in het algemeen na selectie van de groei-oriéntaties,
de in-vlak oppervlaktes per atoom van de twee metalen nog steeds van elkaar
verschillen. Als dit verschil niet te groot is kunnen de lagen gedwongen worden
precies op elkaar te passen door in elke laag een spanning te introduceren. De
elastische energie die hiermee gepaard gaat is evenredig met het volume. Als een
van de lagen steeds dikker wordt gemaakt zal de elastische energie toenemen. Op
een gegeven moment wordt er een kritische dikte t. bereikt ,waarboven het
energetisch gunstig is geworden om zogenaamde "misfit"-dislocaties te cfeéren. Deze
dislocaties (met een totale energie evenredig aan het oppervlak) relaxeren namelijk
een deel van de spanning. Bij de kritische dikte vindt dus een overgang plaats
tussen twece essenticel verschillende situatics. De eerste situatie (t<te) is
geillustreerd in figuur 2.1.3a.
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Figuur 2.1.3. a) maultilaag met coherente grensviakken, b) multilaag met

incoherente grensviakken a.g.v. dislocaties [5].



Er is een coherent grensvlak gevormd door het ene blok met een druk- en het andere
met een trekspanning te belasten. (Met een coherent grensvlak wordt bedoeld dat
alle grensvlak-atomen dezelfde relatieve posities ten opzichte van elkaar hebben en
dat de laterale netvlakken door lopen). In de tweede situatie (t>t: figuur 2.1.3b) is
het grensvlak door de aanwezigheid van dislocaties incoherent.

Het is bij de bestudering van de magnetische eigenschappen van belang om van
deze effecten op de hoogte te zijn. In het geval van de Co/edelmetaal-multilagen
bijvoorbeeld, zal door het feit dat de edelmetaalatomen groter zijn dan de Co-ato-
men, hoogstwaarschijnlijk het Co-rooster opgerekt worden. Dit oprekken verlaagt de
locale symmetrie en kan daardoor een belangrijke invloed hebben op de magnetische
eigenschappen.
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2.2. Preparatie

De laatste 10 jaar is behoorlijk veel werk verricht op het gebied van kunstmatig
gelaagde structuren. Er worden verschillende preparatietechnieken gebruikt. Enkele
voorbeelden zijn: physical vapor deposition, chemical vapor deposition, molecular
beam en liquid phase epitaxie.

De meest gebruikte techniek is molecular beam epitaxie (MBE) waarover Cho
en Arthur [6] een uitgebreid overzichtsartikel hebben geschreven. Het is een ultra-
hoog vacuim (UHV) opdamptechniek waarmee het mogelijk is dunne films te
maken met zeer gladde opperviakken en goed gedefinieerde filmdiktes, belangrijke
eisen die men aan een multilaag kan stellen. Het succes van MBE is dan ook te
danken aan het feit dat de techniek de eigenschappen heeft om aan deze eisen tegen-
moet te kunnen komen.

De techniek is gebaseerd op de reactie van thermische bundels van atomen en
moleculen (molecular beams) met een substraat. Atomen of moleculen die het sub-
straat of groeioppervlak treffen, worden geadsorbeerd om vervolgens te migreren
naar locaties met een grotere bindingsenergie, gewoonlijk de randen van structuur-
stappen (zie figuur 2.2.1). Hier nemen ze min of meer permanent hun plaats in in de
kristalstructuur. Dit twee-dimensionale groeiproces resulteert zodoende in atomair
gladde grensvlakken.

Naast deze eigenschap is bij MBE niet alleen de groeisnelheid laag, hetgeen
gunstig is voor de diktecontrole, ook de depositietemperatuur kan relatief laag zijn.
Een lage depositietemperatuur minimaliseert interdiffusie effecten waardoor het
mogelijk is abrupte grensvliakken te maken. De depositietemperatuur mag echter
ook weer niet te laag zijn, anders kan er geen oppervlaktediffusie plaats vinden

Figuur 2.2.1. Illustratie bij het deposi-
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tieproces. Hetl raster representeert hel
substraat, de cirkels stellen atomen
voor. De atomen a t/m d bevinden zich
op locaties met verschillende bindings-
energie. De atomen b en d hebben een

grotere bindingsenergie dan de atomen

a resp. c [7]
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waardoor de atomen op de plaats blijven zitten waar ze het oppervlak treffen. Een
voorbeeld hiervan is weergegeven in figuur 2.2.2 a. waar de substraattemperatuur zo
laag is gedacht dat niet-kristallijne structuren ontstaan.

Figuur 2.2.2. a) Vorming van een

amorfe structuur door de te lage depo-

1 L sitietemperatuur. b) De depositietem-

& peratuur is hoog genoeg om opperviak-

m ~0 tediffusie mogelijk te maken. Er wordt
(b) een kristallijne strutuur gevormd [7].

In tabel 2.2.1. zijn de zojuist genoemde aspecten nog eens samen gevat.

Tabel 2.2.1.
Multilaag versus Molecular Beam Epitaxie
multilaag eisen MBE kenmerken
hoge kwaliteit films ultrahoge vacuiim omgeving
dunne lagen lage groeisnelheid
gladde grensvlakken planair groeiproces
abrupte grensvlakken lage depositie temperatuur

In figuur 2.2.3. is een deel van de MBE-opstelling sterk vereenvoudigd weerge-
geven. De bronnen van de molecuulbundels zijn verhitte ovens waaruit de elementen
kunnen ontsnappen. Als verhittingsmechanisme is in dit geval gekozen voor bombar-
dement met een electronenbundel.

De gelaagdheid wordt verkregen door de bundels van de twee bronnen afwisse-
lend te onderbreken via een shutter. De depositiesnelheid (gewoonlijk in de orde van
1 A/s) wordt gecontroleerd door de vermogensregelaar van het electronenkanon,
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Figuur 2.2.3. Schematische weergave van een elecironenbundel verdamper.

Substraat en bundelgeometrie.

samen met een kwartskristal monitor, op te nemen in een regelkring. (Het kwarts-
kristal heeft de eigenschap dat de resonantiefrequentie via een bekend verband
varieert met de opgedampte hoeveelheid massa).

De stikstofschermen zijn geplaatst omdat ze zo effectief zijn in het invangen
van eventuele gasvormige onzuiverheden. Bovendien voorkomen ze dat onzuiver-
heden ontgassen van oppervlakken die anders verwarmd zouden worden. Door deze
voorziening, maar voornamelijk door de lage achtergronddruk tijdens het depositie-
proces (p<10°? mbar), zijn de gegroeide films zoals gezegd van hoge kwaliteit. Als er
bijvoorbeeld met 1 A/s een preparaat gegroeid wordt met de samenstelling: 1000 A
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Pd 4 50x(4 A Co + 12 A Pd), dan zal er ongeveer een hoeveelheid onzuiverheden
overeenkomend met één monolaag, over het hele preparaat verdeeld zijn.

Opmerking: Voordat de eigenlijke multilaag gergroeid wordt, wordt gewoonlijk
het substraat eerst bedekt met een onderlaag (1000 A Pd in dit geval). Dit wordt
gedaan om ervoor te zorgen dat de multilaag wordt aangebracht op een oppervlak
waarvan de atomen gerangschikt zijn volgens de gewenste textuur. Er worden
namelijk vaak amorfe substraten gebruikt. Fcc-metalen die hierop worden aange-
bracht groeien dan niet direct in een perfecte dichtste bolstapeling ([111]-textuur).
"Het duurt even" voordat de gewenste textuur zich ontwikkeld heeft.
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Hoofdstuk 3 Rontgendiffractie.

3.1 Inleiding

Voor betrouwbare studies van de magnetische eigenschappen is het altijd nood-
zakelijk om vooraf de kwaliteit van de multilaag te karakteriseren en de structuur te
verifieeren. Rontgendiffractie (XRD) is een geschikte niet-destructieve methode om
dit te doen.

De voor ons belangrijkste informatie die met XRD over de multilagen verkreg-
en kan worden betreft de grootte van de multilaagperiode, de soort en de kwaliteit
van de textuur en hiermee samenhangend de kristalstructuur. Hoe deze structurele
informatie uit de diffractiepatronen is af te leiden zal beschreven worden in dit
hoofdstuk.

Het hoofdstuk is als volgt ingedeeld: paragraaf 3.2 is gewijd aan de theorie; er
wordt een eenvoudig een-dimensionaal kinematisch model geschetst, waarmee de
kenmerken van het XRD-patroon van een multilaag begrepen kunnen worden. In
paragraaf 3.3 zal de experimentele opzet geschetst worden. Het hoofdstuk wordt
afgesloten met papragraaf 3.4 met daarin een kritische beschouwing van de resulta-
ten.

3.2 Een een-dimensionaal model.

In deze paragraaf zal een een-dimensionaal model gepresenteerd worden waar-
mee de belangrijkste kenmerken van de multilaag-rontgendiffractiepatronen begre-
pen kunnen worden. Segmiiller en Blakeslee [8] hebben dit model in 1972 voor het
eerst beschreven en gebruikt ter berekening van piekintensiteiten van
GaAs/GaAs 4Py superroosters. Omdat bij dit model vrij gemakkelijk de invloed
van diverse grootheden op het diffractiepetroon is te traceren en omdat de meer
geavanceerde modellen [9-11] weinig inzichtelijk zijn, komt in deze paragraaf het
model uitgebreid aan de orde. Voordat we hiermee beginnen laten we de voor een
multilaag specifieke eigenschappen van het XRD-patroon de revue passeren.

Een belangrijk kenmerk van een multilaag XRD-patroon is het optreden van
reflecties bij hoeken 20 kleiner dan 10°, zie figuur 3.2.1 . Kristallen bestaande uit
één materiaal, maar ook legeringen waarbij de componenten op een willekeurige
manier zijn gemengd, vertonen hier namelijk geen pieken. De diffractiepatronen bij
hoge hoeken vertonen ook een gedrag dat karakteristiek is voor multilagen. Dit
gedrag bespreken we aan de hand van een aantal diffractiepatronen van Nb/Cu
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multilagen met verschillende modulatieperiodes, figuur 3.2.1 a t/me.

o} D/2 = 46 A

L L D/2 = 34 A
2+ .
1} . i
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Figuur 3.2.1. (a)-(e) Hoge hoek diffractiepatronen van Nb/Cu-multilagen mel verschillende modu-
latieperiodes [9]. De Nb en de Cu lagen zijn even dik (D/2). De typische reflecties aan bulkkris-
tallen van Nb en Cu zouden bij 20 = {3.4 resp. 20 = 38.4 graden liggen. (f) Lage hoek diffractie-

patroon van een Co/Ir-mullilaag.
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De liggingen van de pieken blijken zowel voor hoge als lage hoek te voldoen aan
de wet van Bragg: LA=2D-sin® met D de multilaagperiode, A de golflengte van de
rontgenstraling en 20 de hoek waarover de verstrooiing plaats vindt. Aan iedere
piek kan een orde L toegekend worden.

Als de multilaagperiode lang is vertoont het diffractiepatroon bij hoge hoeken
twee groepjes pieken (figuur 3.2.1a). Het groepje dat het sterkst in intensiteit is, is
geconcentreerd rond de positie die overeenkomt met de netvlakafstand van het
zwaarste metaal, in dit geval Nb. Het tweede groepje is geconcentreerd rond de
positie die overeenkomt met de netvlakafstand van het andere metaal (Cu). De
pieken binnen ieder groepje liggen op grond van de wet van Bragg op een onderlinge
afstand van A(sin®)=\/2D.

Bij korte multilaagperiode (figuur 3.2.1 d en e) wordt het diffractiepatroon
gekenmerkt door een centrale piek tussen de posities waar normaal de reflecties van
de twee zuivere materialen zouden liggen. De orde L van deze piek is gelijk aan het
aantal atomaire vlakken per multilaagperiode. De piek is verder symmetrisch omge-
ven door satellieten (met onderlinge afstand A(sin®)=A/2D). Zowel bij lange als
korte multilaagperiode kan er geen bepaalde piek toegekend worden aan één van de
composietmaterialen, dat wil zeggen aan een in dit voorbeeld typische Nb of Cu
vlakkenafstand.

da
—pm a 0 0 J k=0 ———
I a ' 1 k = 1
i
; ! (na_1)da
1 '
a 1 K =ng-2
a K= na-1 — —
b K=ng  LU20avce)
D bt K = ngtt
b f T K = ng+2
|
| |
b l K = ng+np-1 -
_._'__ a K = ng+np {1_{?.(.(.’8+db)
Dnnada+nbdb

Figuur 3.2.2. Schematische weergave van een perfecte multilaag opgebouwd uil de materialen a en

b. De horizontale lijnen stellen de atomaire viakken voor. Dit zijn bijvoorbeeld (111)-vlakken als a
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Dit gedrag is niet geheel onverwacht en is een standaardverschijnsel bij diffractie
aan multilagen.

Met het nu volgende model zal dit gedrag verklaard worden. Het model dat een
relatie zal geven tussen de intensiteit en de hoek O, gaat uit van een multilaag be-
staande uit twee materialen a en b. De grensvlakken worden perfect glad veronder-
steld en er wordt aangenomen dat er geen interdiffusie heeft plaats gevonden tussen
de twee materialen, met andere woorden er wordt uitgegaan van een volkomen
abrupte overgang van materiaal a naar materiaal b. De afstanden tussen de vlakken
in de materialen a en b worden gesteld op d, respectievelijk dy,. Bij de overgang van
materiaal a naar b wordt een gemiddelde afstand van §(d,+dy) genomen, zie figuur
3.2.2. (In het geval van een Co/Ir-multilaag met [111] textuur is d, dus de afstand
tussen de Co hcp (00.2) vlakken of de Co fcc (111) vlakken (afhankelijk welke struc-
tuur het cobalt heeft aangenomen) en dy, de afstand tussen de Ir fcc (111) vlakken.)
Verder wordt aangenomen dat een modulatieperiode een geheel aantal atomaire
vlakken n=n,-+n;, bevat. Hierin zijn n, en n; het aantal vlakken per bilaag van
materiaal a respectievelijk b (n, en ny zijn ook geheel). Voor de multilaagperiode
geldt: D=n,d,+nydy.

In appendix 1 wordt onder deze aannamen de volgende uitdrukking afgeleid
voor de intensiteit I als functie van de hoek O:

1(0) = L(©)-F4(0) (3.1)
met ,
2 .
L(®) = l%(i—:g;@—@-sm@ (3.2)
en
2 _ [sin wénN 2 sin 7fn,d,/d,1%, 2(sin 7fnydy/dg}>
F(8) = [ sin 7fn [fg[ sin wlﬁa/éo ] + fb[ sin wlﬁb/éo ]
sin 7fn,d,/dg] [sin_7énypdy/d
+ 2afycos 7in [mﬁ;‘?ﬁ;"] [sin wldb/doo]} (3.3)
waarin:

N het aantal keren is dat de bilaag herhaald wordt

dg = (nada+npdy)/(na+np); ndg = D (3.4a)
£ = 2dysin®/ ) : (3.4b)
f, en fy, zijn de verstrooiingsfactoren van materiaal a resp. b
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De functie L(©) varieert langzaam met © zie figuur 3.2.3a. Het is de term
F2(9) die zorgt voor de karakteristieke eigenschappen van het multilaag-diffractie-
patroon. Het gedrag van deze term zal nu nader worden bekeken. (Voor een goed
begrip is het nuttig het gedrag te kennen van de functie (sin Na/sin a)?, zie hiervoor
eventueel appendix 2).

= 25in0 T

A Al\ Vo

() (@)

Figuur 3.2.9. (a) De Lorentz polarizatiefacior (3.2), (b) de Bragg-term, (c) de modulatieterm en
(d) de intensiteit als functie van d=)\/2sin®. Langs de verticale assen zijn de eenheden wille-

keurig.

De eerste term: (sin mnN/sin 7/n)? varieert als functie van © het snelst en
veroorzaakt de Bragg—pieken ofwel de satellieten, figuur 3.2.3b. De term vertoont
namelijk maxima als £-n geheel is:

tn=k kel (3.5)

Door gebruik te maken van (3.4) volgt eenvoudig dat dit equivalent is met de wet
van Bragg:

2Dsin® = kA (3.6)
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De ligging van de pieken is hiermee dus verklaard.

De term tussen de accolades is een modulatieterm die een aantal pieken uit de
Bragg-term selecteert. De term vertoont een monomode als n, en ny, klein zijn, zie
figuur 3.2.4a en 3.2.3c en een bimode als n, en ny, groot zijn, zie figuur 3.2.4b.

monomode (a)

n, en ny, klein

bimode

N, en ny, groot

da db d = A

Figuur 3.2.{. De modulatieterm vertoont een monomode bij dunne lagen (n, en ny klein) en een

bimode bij dikke lagen (n, en ny, groot).

Mathematisch is dit als volgt in te zien. De term

2(sin 7fn,d,/d,)?
fa[—smﬁg‘}éﬂ (3.7)

heeft hoofdmaxima als #éd,/d, = k=, dus als 2d,sin® = kA. Met andere woorden,
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deze functie is gepiekt rond de Bragg-reflectie d=d, (k=1) van het pure materiaal
a. (Een analoog verhaal geldt voor de term met fg.) Als nu n, en ny groot zijn
(lange multilaagperiode), zijn de pieken van de modulatieterm rond d, en dy, smal
(eigenschap 4 appendix 2) en resulteren zodoende in een bimode. Bij kleine n, en ny,
(korte multilaagperiode) zijn de pieken breed en overlappen elkaar grotendeels
hetgeen één brede totaalpiek oplevert, de zogenaamde monomode. (De mengterm
2f,fycos mén.... heeft weinig invloed op bovenstaand gedrag. De grootte van deze
term is een maat voor de overlap tussen de twee pieken). Dit verklaart waarom bij
grote D twee groepjes satellieten te zien zijn en bij kleine D maar een groepje. Dat
er bij grote D in totaal meer satellieten optreden dan bij kleine D is een gevolg van
het feit dat bij kleine D de Bragg-pieken verder van elkaar liggen (onderlinge af-
stand A(sin®)=\/2D) waardoor er maar een gering aantal pieken geselecteerd kan
worden. De evolutie van het XRD-patroon van het bimode—gedrag bij lange multi-
laagperiode (figuur 3.2.1a) naar het monomode-gedrag bij korte multilaagperiode
(figuur 3.2.1e) begrijpen we nu.

De bespreking van het model zal vervolgd worden aan de hand van figuur 3.2.5

' LANNEL S A S SR SRS Sl S SN AR
S — 200R ir + 35 x (20R Co +44& 1) hoge hoek
2 lage hoek 3 ‘
! . o j=1
~ ! j=0 § ~
31 o -
g |0 8
FE 1 - $i(400)
c 1
2 'l ?
€ I
! ||| |
i —
‘ |“| j=2 ) :
Vi | Co(10.00f | !
e 3 4 . Ir (200) B
“':KJ r"k A SN A
7 360 x WALV A SNy \ﬂ‘\ o 7x
i PV | IS e A 1 B Ut WSSl
| N T SO AU S TN W S L+ e +2 LO\8
1 2 3 4 5 6 7 10 1.2 14 1.6 1.8 20 22 24 26 28
20 (graden) ——= d=\/(2sin@) (R] — o

Figuur 3.2.5. Voorbeeld van een ezperimenteel diffractiepairoon opgenomen bij lage hoek (links)
en bij hoge hoek (rechis). De Si(400) piek is afkomstig van het substraat. Het brede piekje bij
d=1.9 A wordt veroorzaakt door pure Ir en of Co-kristallietjes die met hun (200) resp. (10.1)
viakken loodrecht op de groeirichling zijn georienteerd. De andere pieken zijn een gevolg van de

maultilaagsiructuur. Zie de tekst voor een verklaring van de nummering.
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waarin het lage— en hoge— hoek deel van het diffractiepatroon van een Co/Ir multi-
laag is weergegeven. Er zijn drie groepjes satellieten te zien, een bij lage hoek en
twee bij hoge hoek. Aan ieder groepje is een geheel getal toegekend: 0 voor lage
hoek, 1 voor hoge hoek en 2 voor nog hogere hoek. Verder zijn binnen elk groepje de
satellieten genummerd zoals aangegeven. Deze manier van nummeren komt voort
uit de vergelijking waaraan de piekliggingen voldoen, vergelijking (3.5) dus. In deze
vergelijking kan /- n alleen maar geheel zijn als geldt:

=8

jEN, mel (3.8)

met {-n = k krijgen we voor de orde k van de satellieten:
k=jn+m=j-(ng+np) + m (3.9)
De plaats wordt bepaald door invullen van (3.9) in (3.6):

2Dsin® = [j-(na+nb) : m] A (3.10)

J is nu het nummer van het satellietgroepje en m is het nummer dat binnen een
groepje een bepaalde satelliet aanwijst. De piek met m=0 wordt de hoofd-Braggpiek
of de centrale piek genoemd. De hoofd—Braggpiek van j=1 treedt dus op als

2Dsin® = (ny+np)A (3.11)
of met behulp van 3.4a als

2dysin® = A (3.12)

en ligt dus op een plaats die overeenkomt met een eerste orde reflectie aan een ge-
middeld rooster met vlakkenafstand dg. Deze reflectie ligt dus tussen de plaatsen
waar normaal de zuivere materiaalreflecties liggen. Verder is de orde gelijk aan het
aantal vlakken per multilaagperiode k=n,+ny,.

Het is duidelijk dat er bij hoge hoek zowel plus— (m>0) als min— (m<0) satel-
lieten zijn. Voor lage hoek (j=0) zijn er alleen plus-satellieten, de min-satellieten
kunnen bij gebruik van een diffractometer niet gemeten worden. Het hoekbereik in
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figuur 3.2.5 is beperkt tot een interval waarin de j=0, de j=1 en de j=2 satellieten
liggen. Dit is gedaan omdat de satellieten bij nog hogere hoek (j>3) niet meer waar-
neembaar zijn. De intensiteit neemt namelijk sterk af met toenemende j hetgeen een
een gevolg is van de afname van de verstrooiingsfactoren f, en fy, met ©. Voor het
relatief kleine hoekinterval waarin het j=1 groepje satellieten ligt veranderen f, en
f, nauwelijks. (De verandering is alleen significant bij de overgang van het ene
groepje naar het andere: j—0—1—2...).

De verstrooiingsfactoren hebben nog een ander effect. Als we het hoge hoek deel
van figuur 3.2.5 beschouwen dan valt op dat er een asymmetrie bestaat in de inten-
siteiten tussen de plus— en de min-satellieten en dat de centrale piek (m=0) niet
noodzakelijk de meest intense piek is. Deze asymmetrie wordt natuurlijk veroor-
zaakt door het asymmetrisch zijn van de modulatieterm wat op zijn beurt weer een
gevolg is van het verschil in verstrooiende vermogens f,#f, het verschil in rooster-
constante d,#d;, en het eventuele verschil in n, en n,. Immers een maat voor de
hoogte van deelpiek a van de modulatieterm is f2n? ((3.7) gecombineerd met eigen-
schap 5 uit appendix 2). Uit dCo<dIr; fCo<fIr en n

o<, concluderen we dus dat de

satellieten aan de lage d-kant het minst intens mgetenlzijn (d=X/2sin@). Dit is in
overeenstemming met figuur 3.2.5. In het monomode geval is de hoogste piek overi-
gens vrijwel altijd de hoofd-Braggpiek. In dit geval liggen de +1 en -1 satellieten
namelijk in de flanken van de modulatiefunctie, zie figuur 3.2.1 e.

Hiermee besluiten we de bespreking van het model. We kunnen constateren dat
met dit eenvoudige model het basisgedrag van de multilaag XRD-patronen begre-
pen kan worden. Een gedetailleerde confrontatie van diffractiepatronen berekend
volgens dit model met experimentele diffractiepatronen wordt uitgesteld tot para-
graaf 3.4. Eerst zal in grote lijnen besproken worden hoe de experimentele diffracto-
grammen verkregen zijn.
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3.3 De experimenten.

De rontgendiffractie resultaten zijn verkregen met een Philips poeder diffracto-
meter in de ©-20 scan mode, zie figuur 3.3.1.

detector

bron

preparaat

Figuur 3.3.1. Een schematische weergave van de rontgendiffractie-opsielling in de ©—20 geome-
trie. De rOnigenstraling treft het preparaat onder een hoek ©. De intensiteit van de over een hoek
20 verstrooide siraling wordl gemeten door een detector. Door het preparaat te draaien wordt ©

gevarieerd, de detector beweegt gelijktijdig mee.

De door de bron geleverde Cu K-straling (A=1.542 A) treft het preparaat
onder een hoek ©. De intensiteit van de over een hoek 20 verstrooide straling wordt
gemeten door een detector. Een meting waarbij gelijktijdig het preparaat en de
detector gedraaid worden levert de intensiteit als functie van ©, het zogenaamde
diffractogram.

In de geometrie zoals geschetst in figuur 3.3.1 leveren de diffractiepieken alleen
informatie over de orde in de gelaagdheid en de soort textuur maar niet over de
kwaliteit van de textuur. Deze kan namelijk een spreiding vertonen. Bijvoorbeeld in
het geval dat we met een [111] textuur te maken hebben, spreidt de [111]-as rond de
filmnormaal. Informatie van deze aard wordt verkregen uit de zogenaamde rocking-
curve. Deze curve wordt als volgt opgenomen: preparaat en detector worden eerst
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ingesteld op 'n Braggreflectie, figuur 3.3.2a. Vervolgens wordt het preparaat ge-
draaid waarbij de detector in z’n uitgangspositie blijft staan, figuur 3.3.2b. Het

resultaat is een curve zoals weergegeven in figuur 3.3.2c: de rocking-curve.

(o) | (&)

.

(e)

Figuur 3.3.2. Illustratie bij de tot stand koming van de rocking curve.

(e) Er wordt ingesteld op een Bragg-reflectie; kristallieten van iype 2 voldoen aan de Bragg-
conditie. (b) Het preparaat wordt gedraaid over een hoek o, de detector blijft staan. Type 2
kristallieten voldoen nu niet meer aan de Bragg-conditie, type 1 kristallieten die een hoek a met

de filmnormaal maken wel. Door © te varieren van 0 tot 20g wordt de rocking curve verkregen

{c).

De intensiteit behoort in het ideale geval dat alle kristallieten met hun [111]-assen
perfect loodrecht op het filmoppervlak georiénteerd zijn, nul te zijn als ©#0p,
immers dan wordt niet aan de Bragg-conditie voldaan. Het zal duidelijk zijn dat een
intensteit #0 voor ©=0Op-a veroorzaakt wordt door kristallietjes waarvan de [111]-
assen een hoek o maken met de film-normaal (voor deze kristallietjes treedt de
Bragg—conditie namelijk op als ©=0g-¢a). De breedte van de rocking-curve op halve
hoogte (FWHM) is dus een goede maat voor de kwaliteit van de textuur. De
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rocking-curves kunnen verder nog gebruikt worden bij het zoeken naar de optimale
groeicondities. De verdeling van de korreloriéntaties is namelijk erg gevoelig voor de
temperatuur, de groeisnelheid [12] en het soort substraat.

3.4 Resultaten.

In deze paragraaf zullen de uitkomsten van de experimenten beschouwd wor-
den. Aan de hand van een voorbeeld zal besproken worden hoe de diffractiepatronen
geinterpreteerd worden en welke informatie eruit gehaald kan worden. Hierna zal
voor één multilaag het volgens het model uit paragraaf 3.2 berekende diffractogram
vergeleken worden met het experimentele diffractogram. De paragraaf zal afgesloten
worden met een samenvatting van de resultaten. Hierbij komen de tot dan toe nog
niet besproken resultaten van de rocking curves ook aan de orde.

Zowel Co/Ir- als Co/Pd- als Co/Pt-multilagen dienden met XRD gekarakteri-
seerd te worden om vervolgens gebruikt te kunnen worden voor onderzoek naar de
magnetische eigenschappen. In figuur 3.4.1 is als voorbeeld nog eens het hoge en
lage hoek diffractiepatroon weergegeven van een Co/Ir-multilaag met samenstelling
35x(20 A Co+44 A Ir). Uit het feit dat er bij lage hoek (©<109) satellieten optreden

T T T T T T T T T T T T T T
— 200R Ir + 35 x (20K Co +44& I) hoge hoek
lage hoek 3 .
S i=1
- i=0 . pot
3 © -1
3 Z
c
3 g r 1
- c
% 1 = Si(400)
[~
8
E
i=2 P o
i Co (100 of | !
3 4 1 - Ir (200) ~_ ! ! 8
i ) ‘\ - ‘V _o\ A
360x . "\__,j . s U?\“‘k,\_,___?x
| T N S G L M 12 P < S
4 5 6 7 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28

20 (graden) d=1/(2sin0) [(A] ——

Figuur 3.4.1. Voorbeeld van een ezperimenieel diffractiepairoon opgenomen bij lage hoek (links)
en bij hoge hoek (rechts). De Si({00) piek is afkomstig van het subsiraat. Het brede piekje bij
d=1.9 A wordt veroorzaakt door pure It en of Co-kristallietjes die met hun (200) resp. (10.1)
viakken loodrecht op de groeirichting zijn georienteerd. De andere pieken zijn een gevolg van de

maultilaagstructuur.
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kan direct geconcludeerd worden dat de multilaag inderdaad een chemisch perio-
dieke structuur heeft. Lage-hoek patronen geven namelijk alleen informatie over de
"grove" structuren dat wil zeggen structuren met grote herhalingsafstanden. In het
geval van multilagen worden bij lage hoek dus alleen de multilaagperiodes "gezien"
maar niet de kleine herhalingsafstanden d, en dy, in de verschillende componentla-
gen. Dit laatste is wel, doch op indirecte wijze, het geval bij de hoge hoek patronen.

Daar d, en dy rechtstreeks bepaald worden door de kristalstructuren van de
componentlagen, moet voor informatie betreffende deze structuren, de hoge hoek
(©>20%) XRD-patronen beschouwd worden. Het optreden van satellieten bij hoge
hoek vertelt ons dat de multilaag kristallijn is, dat wil zeggen het is in ieder geval
geen structuur waarbij zowel het Co als het It amorf zijn.

De multilaagperiode wordt nu bepaald uit een kleinste kwadraten-aanpassing
van de satellietposities bij hoge en lage hoek, aan de Bragg-wet (zie eventueel
appendix 3).

Uit het feit dat de hoge-hoek satellieten rond de (111) fcc reflectie van Ir
(d=2.216 A) en de (00.2) hep of (111) fcc reflectie van Co (d=2.035 A) liggen,
samen met de wetenschap dat de modulatiefunctie alleen ongelijk aan nul is rond de
posities die corresponderen met de afstand tussen de vlakken evenwijdig aan het
filmvlak, concluderen we verder dat de multilaag gegroeid is met een zodanige
textuur, dat de [111] as van Ir en de [00.1] hep of [111] fcc as van Co evenwijdig zijn
aan de groeirichting. Welke structuur de Co-lagen hebben (hcp of fcc) kan niet
bepaald worden met XRD in de geometrie zoals die hier gebruikt is (figuur 3.3.1). In
deze geometrie wordt de ligging van de pieken namelijk bepaald door de afstanden
tussen de vlakken loodrecht op de filmnormaal (de (111) en/of (00.2) vlakken).
Aangezien de afstand tussen twee (00.2) hep Co vlakken even groot is als de afstand
tussen twee (111) fcc Co vlakken, is hep Co niet te onderscheiden van fcc Co.

Met kernspinresonantietechnieken (NMR) kan echter wel een uitspraak worden
gedaan omtrent de structuur van het Co. Co-kernen in een kubische omgeving heb-
ben namelijk een andere resonantiefrequentie dan Co-kernen in een hexagonale
omgeving.

NMR-spectra kunnen ook aanwijzigen geven over het al dan niet opgerekt zijn
van het Co-rooster [13]. Met XRD in de gebruikte geometrie is dit helaas niet goed
mogelijk. De roosterconstantes van de twee materialen kunnen dan niet rechtstreeks
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bepaald worden. We hebben namelijk de volgende vergelijkingen:

D/do = ny+ny ) (313)
t, = n,d, (3.14)
D—ta = nbdb (3.15)

Hierin is de modulatie-periode D bekend uit de satellietposities. De gemiddelde
vlakken-afstand d, is ook bekend. De centrale satelliet die optreedt bij d, kan
namelijk gemakkelijk geidentificeerd worden. (Het is de piek die het dichtst ligt bij
dy waarbij d, een redelijke benadering voor d, is, die verkregen wordt door in (3.4a)
voor d, en dy, de bulkwaarden en voor n, en ny, de tijdens depositie ingestelde waar-
den in te vullen). De dikte t, wordt normaal gesproken bepaald via chemische ana-
lyse. Dit gebeurt echter te onnauwkeurig zodat we in feite dus 3 vergelijkingen
hebben met 5 onbekenden :t,, n,, ny, d, en dy,. Oplossen van d, en dy, hieruit is dus
niet mogelijk.

Het is tot nu toe ook niet mogelijk om d, en dy, te bepalen door gebruik te
maken van de extra informatie die opgesloten ligt in de piekintensiteiten. Dit zal
duidelijk worden na de nu volgende vergelijking van het model met het experiment.
Hierbij is namelijk geprobeerd diffractogrammen berekend met het model te fitten
aan experimentele diffractogrammen.

Ter vergelijking is in figuur 3.4.2 (blz 28), naast het j=1 deel van het experimentele
diffractiepatroon uit figuur 3.4.1. (getrokken lijn), het volgens de vergelijkingen
(3.1) t/m (3.3) uit paragraaf 3.2 berekende patroon (gestippelde lijn) opgenomen.
Om een zo goed mogelijke overeenstemming te bereiken tussen de breedte van de
pieken berekend volgens het model en de breedte van de experimentele pieken is
voor N, 3 genomen in plaats van 35 (het aantal multilaagperiodes van het sample).

Dit heeft de volgende reden: de multilaag is opgebouwd uit kristallieten welke
ten opzichte van elkaar zijn verschoven. Omdat deze relatieve verplaatsingen groot
zijn vergeleken met de golflengte van de rontgenstraling kunnen er geen faserelaties
bestaan tussen de straling verstrooid door de diverse kristallieten. De multilaag is
zodoende een verzameling onafhankelijk van elkaar verstrooiende kristallieten. De
breedte van de pieken hangt rechtstreeks van N af via de Scherrer formule:

1/2
A(20) = 2[1—1;3] .A/D N-cosOy (3.16)
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Figuur 3.4.2. Een vergelijking tussen een ezperimenteel diffractiepatroon (getrokken lijn) en een

volgens het model berekend diffractiepatroon waarbij voor de roosterconstanten de bulkwaarden

2tjn genomen.

(welke eenvoudig afgeleid kan worden door eigenschap 4 appendix 2 toe te passen op
de Bragg-term). Hierin is A(20) de breedte op halve hoogte, van de piek gelegen bij
Og. Omdat de kristallieten onafhankelijk van elkaar verstrooien is het duidelijk dat
dat de breedte der pieken bepaald wordt door het gemiddelde aantal multilaagperio-
des per kristalliet ofwel de gemiddelde afmeting der kristallieten in de groeirichting
(ook wel coherentielengte genoemd) en niet de totale dikte van het sample (35 mul-
tilaagperiodes). De breedte van de experimentele pieken leverde via (3.16) een cohe-
rentielengte DN van 200 A hetgeen met N=3 het beste overeen komt (D=64 A).

Wat de andere parameters betreft zijn voor d CoEl dhzijn de bulkwaarden geno-
men. Verder zijn n.en n_zodanig gekozen dat enerzijds de experimentele periode
D zo dicht mogelijk benaderd werd met nCodCo+ nIrdIr en anderzijds de verhouding
nCO/nIr zo dicht mogelijk lag bij de verhouding die bij de depositie ingesteld was.
Zoals te zien komen de posities van de satellieten van het model en het experiment
niet met elkaar overeen. Dit kan twee oorzaken hebben.

Een eerste hangt samen met de "lattice mismatch". De Ir-atomen in de (111)
fcc vlakken liggen verder van elkaar dan de Co-atomen in de (111) fcc of (00.2) hep
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vlakken. Het is dus aannemelijk dat via oprekking van het Co-rooster evenwijdig
aan deze vlakken er een contractie plaats vindt loodrecht op deze vlakken. De (111)
fcc of (00.2) hcp Co-vlakken komen hierdoor dichter bij elkaar te liggen waardoor
dCo in een multilaag kleiner is ten opzichte van dCO in een bulk Co-kristal. Voor Ir
geldt het omgekeerde. Daar dCoen d, via D=n,d. + n d rechtstreeks invloed
hebben op de satelliet-posities is geprobeerd deze posities te fitten door dCoen dIt te
variéren. Hierbij is dCo—- dIr zoveel mogelijk konstant gehouden op (dCo— dIr)bulk
omdat hiervoor de relatieve intensiteiten al vrij goed overeen kwamen, zie figuur
3.4.2. Het beste resultaat met betrekking tot de posities én de intensiteiten, weerge-
geven in figuur 3.4.3, werd bereikt door dcoen dIr van hun bulkwaarden 2.035 en

T T [ I I I li
— : experiment
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deo=2.0164
dy =2.201R

intensiteit (a.u.)
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Figuur 3.4.3. Een vergelijking tussen een ezperimenteel diffractiepatroon (getrokken lijn) en een

volgens het model berekend diffractiepatroon waarbij de satellietposities gefil zijn door variatie

van de vlakkenafstanden.

2.216 A te verlagen tot 2.016 respectievelijk 2.201 A. De posities van de satellieten
komen nu goed overeen. Het is echter gevaarlijk om de conclusie te trekken dat we
nu ook de roosterconstantes van het Co en het Ir kennen. Naast het feit dat het
- resultaat dubieus is door de afname van dIr in plaats van een op grond van de
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"lattice-mismatch" verwachte toename, worden de posities van de satellieten zoals
gezegd ook nog door een tweede factor beinvloed.

Deze factor vindt z’n oorzaak in het niet perfect zijn van de opdampmethode.
Bij de depositie is het nog niet mogelijk om aan de hand van RHEED-oscillaties te
bekijken of een atoomlaag al dan niet af is. Tot op heden wordt het moment waarop
er omgeschakeld moet worden van het ene element naar het andere geschat met
behulp van de informatie afkomstig van de kwartskristal-monitoren. Dit gebeurt vrij
onnauwkeurig omdat de opdampsnelheid (~1A/s) te hoog is (de shutter hoeft maar
een fractie van een seconde te laat dicht te gaan om ervoor te zorgen dat er bijvoor-
beeld 1/10-de monolaag te veel wordt opgedampt). Bovendien behoeft de dichtheid
van het metaal in de multilaag niet gelijk te zijn aan de dichtheid van de metaal-
laag op de kwartsoscillator. Het is dus waarschijnlijk dat een multilaagperiode niet
uit een geheel aantal, maar uit een gebroken aantal vlakken bestaat. Het geschetste
model is dan in principe niet meer geldig. Bisanti et al. [14] bewijzen echter dat de
ligging der satellieten nog steeds voldoet aan vergelijking (3.10) waarin n, en ny en
daarmee ook de orde dus gebroken getallen mogen zijn. Ook Window [15] en
Draaisma [4] komen tot deze conclusie. Het zal duidelijk zijn dat de plaats van de
satellieten nu ook gefit kan worden door variatie van n, en ny. Dit kan echter niet
binnen het model zoals geschetst in dit hoofdstuk. Dit model berust immers op de
aaname dat n, en ny geheel zijn. Een "fit" waarbij zowel dCOen dIr als ook n. en
n,variéren is dan ook niet uitgevoerd.

Al met al kunnen we concluderen dat het "overall" gedrag redelijk door het
model wordt beschreven. De verschillen in intensiteiten moeten aan de grofheid van
het model worden toegeschreven. Naast het in de berekening niet meenemen van de
Ir-onderlaag en de aanwezigheid van kristallietjes met een andere textuur (denk
bijvoorbeeld aan Ir kristallietjes met een (200) oriéntatie, figuur 3.2.5) werd er
namelijk uvitgegaan van perfecte grensvlakken. In werkelijkheid kunnen deze diffuus
en ruw zijn. Door deze grofheid is het niet mogelijk de experimentele patronen te
fitten, laat staan dat de roosterconstantes eruit bepaald kunnen worden. De meer
verfijnde modellen [9-11] brengen deze factoren in rekening. Stearns [11] bijvoor-
beeld doet uitspraken over grensvlakdiktes en de roosterconstantes. Haar model
houdt echter geen rekening met de mogelijkheid dat het aantal vlakken per modula-
tieperiode gebroken kan zijn.(Dit geldt voor bijna alle modellen). Bij de waarden
van de roosterafstanden die zij berekent moeten dus vraagtekens geplaatst worden.
Het nadeel van de meeste van deze modellen is bovendien dat er geen nette analyti-
sche uitdrukkingen uit volgen waaruit rechtstreeks de invloed van bepaalde para-
meters afgelezen kan worden. Verder veranderen de verfijningen de belangrijkste
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conclusies, verkregen met het eenvoudige en directe model, niet.

Tot slot van deze paragraaf zal in het kort een overzicht van de XRD-resulta-
ten van de Co/Ir de Co/Pt en de Co/Pd-multilagen worden gegeven. Zowel de lage—
als hoge-hoek XRD-patronen tonen aan dat de multilagen in alle gevallen een che-
misch gemoduleerde structuur hebben met een modulatieperiode die goed overeen-
komt met de tijdens depositie ingestelde periode. Zie hiervoor als voorbeeld figuur
3.4.4 waarin voor de Co/Ir-multilagen de met XRD bepaalde modulatieperiode is
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Figuur 3.4.4. Een vergelijking tussen de bij depositie ingestelde modulatieperiode en de gereali-

seerde periode bepaald via rontgendiffractie.

uitgezet tegen de ingestelde. Uit de hoge hoek metingen volgt verder dat de multi-
lagen een [111] textuur bezitten. Van de Co/Ir- en de Co/Pd-multilagen is de kwali-
teit van de textuur bepaald. Uit de rocking-curves van de Co/Ir-multilagen blijkt
dat FWHM varieert van 11° tot 23°© . Dit is niet ongewoon voor metallische multi-
lagen; Gyorgy et al. vinden vergelijkbare waarden [12]. Het kan echter beter. De
waarden van FWHM van de Co/Pd-multilagen varieert van 3°© voor de op mica
opgedampte multilagen tot 9°© voor de op glas opgedampte multilagen. Dit ver-
schil wordt toegeschreven aan het feit dat glas amorf is terwijl mica éénkristallijn is.
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Hoofdstuk 4 Magnetische eigenschappen.

In dit hoofdstuk zullen de multilagen gekarakteriseerd worden naar hun magne-
tische eigenschappen.

In paragraaf 4.1 zal de magnetische anisotropie van de Co/Ir en de Co/Pd
multilagen aan de orde komen. Hierbij zal de invloed op de anisotropie van de tem-
peratuur waarbij de depositie heeft plaats gevonden, het type substraat waarop de
multilagen zijn aangebracht en de dikte van het niet-magnetische metaal bestudeerd
worden.

Paragraaf 4.2 is gewijd aan de temperatuurafhankelijkheid van de magnetisatie
van de Co/Pt multilagen. Deze afhankelijkheid is bij vaste Co-laagdikte onderzocht
als functie van de Pt-tussenlaagdikte met als doel informatie te verwerven over een
eventuele interactie tussen de Co-lagen.

4.1 De magnetische anisotropie van Co/Ir en Co/Pd
multilagen.

4.1.1 Inleiding

Als de energie van een bepaald materiaal afhangt van de richting van de mag-
netisatie, dan spreken we over magnetische anisotropie. Een van de markantste
eigenschappen van oppervlakte— en grensvlakmagnetisme en dus ook van multila-
gen, is de anisotropie veroorzaakt door de verlaging van de symmetrie in de omge-
ving van de grensvlak-atomen. (Een aantal buren van het grensvlak-atoom zijn
vervangen door vreemde atomen). Deze anisotropie, als eerste voorspeld door Néel
[16], wordt oppervlakte-anisotropie genoemd.

Bij een dunne film zal de magnetisatie in het algemeen bij voorkeur in het vlak
van de film liggen. De magnetostatische energie, dat wil zeggen de energie van de
magnetisatie in z'n eigen demagnetiserend veld, is dan minimaal. Dit staat bekend
als vormanisotropie. Maken we de film echter ultradun (in de orde van 10 A) dan
blijkt experimenteel dat de magnetisatie loodrecht op de film kan gaan staan. De
invloed van de grensvlakken ten opzichte het volume, is dan in zodanige mate toege-
nomen dat de oppervlakte-anisotropie energie (evenredig met het oppervlak) de
vormanisotropie (evenredig met het volume) heeft overwonnen. Bij deze laatste
redenering is aangenomen dat de oppervlakken een loodrechte voorkeursrichting
bevorderen. Dit hoeft niet altijd zo te zijn. Van Fe(110)/W(110) multilagen [17],
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Ni(111) oppervlakken en Ni(111)/metaal grensvlakken [18], zijn in-vlak anisotro-
pieén gerapporteerd. Van de Co/edelmetaal multilagen zijn tot nu toe alleen lood-
rechte oppervlakte-anisotropieén gemeten (een overzicht t/m 1987 wordt gegeven
door Gradmann [19]). Voor de Fe/Pd multilagen van Draaisma [20] is dit ook het
geval, hoewel er hier geen loodrechte voorkeursrichting optreedt doordat de vorm-
anisotropie te sterk is om overwonnen te kunnen worden door de oppervlakte-aniso-
tropie via het dunner maken van de Fe-lagen. (Om een loodrechte voorkeursrichting
te creéeren zou de Fe-laag theoretisch dunner dan een monolaag moeten worden,
hetgeen fysisch niet mogelijk is).

Een en ander zal duidelijker worden in de volgende paragrafen waarin de mag-
netische anisotropie fenomenologisch beschreven zal worden. Een fundamenteel
begrip van de oppervlakte-anisotropie ontbreekt zelfs nog voor ideaal vlakke opper-
vlakken, theoretische berekeningen blijken tot nu toe onbetrouwbaar te zijn.

Het hoofdstuk bestaat wat betreft het deel dat gewijd is aan de anisotropie nog
uit vier paragrafen. In paragraaf 4.1.2 zal het gedrag van de magnetische anisotropie
als functie van de Co-laagdikte beschreven worden. De hierbij optredende bijdragen
zullen in paragraaf 4.1.3 behandeld worden (de oppervlakte- en vormanisotropie zijn
niet de enige bijdragen).In paragraaf 4.1.4 zal bekeken worden hoe en uit welke
experimenten de parameters bepaald kunnen worden die de magnetische anisotropie
kwantificeren. De resultaten zullen in paragraaf 4.1.5 beproken en geinterpreteerd
worden.

4.1.2 De magnetische anisotropie van een dunne laag.

In deze paragraaf wordt het gedrag beschreven van de anisotropie-energie per
eenheid van volume van een dunne magnetische film als functie van de dikte van
deze film.

De anisotropie-energie K,; van een atoom definieren we als het verschil in energie
tussen de toestand waarin het magnetisch moment van dit atoom loodrecht op de
film gericht is E,;(©=0) en de toestand waarin dit moment evenwijdig aan het
filmvlak gericht is E, (0= 7/2).

Kat = Eqt(0=7/2) — E;(6=10) (4.1)

Omdat de omgeving van een atoom aan het oppervlak anders is dan de omge-
ving van een atoom in de film, zullen de anisotropie-energieén van deze atomen van
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elkaar verschillen, figuur 4.1.1. Stel dat de momenten aan het oppervlak een lood-
rechte voorkeursrichting hebben (K,;>0) en dat de momenten in de film een in-vlak
voorkeursrichting hebben (K,;<0). Er zal dan géén situatie optreden waarbij de

Figuur {.1.1. Zijaanzicht van een magnetische laag. Door de exchange-interactie staan alle
magnetische momenten m in dezelfde richting. Van twee atomen is deze richting door middel van

pijlen weergegeven. De hoek © is op deze manier gedefinieerd.

momenten aan het oppervlak loodrecht op en gelijktijdig de momenten in de film
evenwijdig aan, het oppervlak gericht zijn. De isotrope exchange-interactie zorgt er
namelijk voor dat alle momenten gelijk gericht zijn: 6f alle momenten staan lood-
recht op het filmvlak 6f ze liggen allemaal in het het filmvlak. Welke situatie op-
treedt wordt bepaald door het positief of negatief zijn van de som over alle momen-
ten ivan Ky ;.

Als we aannemen dat de anisotropie-energie van een oppervlakte-atoom per
eenheid van oppervlak K: bedraagt en dat de anisotropie-energie van alle niet
oppervlakte-atomen per eenheid van volume K, bedraagt, dan kunnen we voor de
anisotropie energie K per volume-eenheid, van een film met oppervlak A, volume V,
dikte t en met een onderlinge afstand d tussen de atomaire vlakken, de volgende
vergelijking opschrijven:

K =

K. (V-2-A-d 2.K. A
x ‘), + 285 (4.2)

Dit is equivalent met de som van de anisotropie-energieén van alle atomen in de
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film gedeeld door het volume van de film. Voor K geldt dus weer
K = E(0= 7/2) - E(0=0) (4.3)

waarin E nu de hoekafhankelijke energie per volume eenheid van de totale film is.
De term K,-(V-2-A-d) in (4.2) representeert de anisotropie-energie van de niet-
grensvlak atomen. 2-K:- A is de anisotropie energie van de grensvlak-atomen. Her-
rangschikken van de termen in vergelijking (4.2) geeft (met V= A-t):

*
K=K, + 2(55%@_&& (4.4)

definieren we een oppervlakte—anisotropie Ky door K¢ = K:—d- K, dan krijgen we:

K=K, + s (4.5)
15 | ] 1 | i ] | | 1
= -0.91 MJ/m3 l
1. 5 -
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Figuur {.1.2. Voorbeeld van de anisoiropie als functie van de Co-laagdikte. Het betreft hier
Co/Pd-multilagen.
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Meting van K als functie van t en vervolgens uitzetten van K-t tegen t moet dus
een rechte opleveren met een helling K, en een asafsnijding van 2K;. In de praktijk
blijkt dit inderdaad het geval te zijn (zie als voorbeeld figuur 4.1.2). Met de defini-
tie van (4.3) betekent een positieve K een voorkeursrichting loodrecht op de film en
een negatieve K een voorkeursrichting evenwijdig aan de film. In het voorbeeld van
figuur 4.2.1. klapt de voorkeursrichting dus om bij een Co-laagdikte van 13 A.

Opmerking: de uit de afsnijding bepaalde K is dus niet gelijk aan de aan de
anisotropie-energie per oppervlakte-eenheid van de grensvlak-atomen, maar is gelijk
aan het verschil in anisotropie-energie tussen een bulk— en een grensvlak-atoom. Dit
is logisch: als de anisotropie-energie van een grensvlak— en een bulk-atoom hetzelfde
zijn (Ks= 0) mag er geen 1/t-term optreden, grens— en bulk-atomen zijn dan immers
niet van elkaar te onderscheiden. '

4.1.3 Bijdragen in de magnetische anisotropie.

De belangrijkste bijdragen in de magnetische anisotropie, die vertegenwoordigd
kunnen zijn in de bulkterm K, en de oppervlakte term Kj, zijn: ‘

1) De kristalanisotropie ook wel magnetokristallijne anisotropie genoemd 2) De
vormanisotropie en 3) de spanningsanisotropie.

In deze paragraaf zal begonnen worden deze bijdragen achtereenvolgens te
behandelen. Voor een meer uitgebreide behandeling wordt verwezen naar Chikazumi
[21], Cullity [22] of Néel [16]. Na de behandeling zullen de bijdragen samengevat
worden. De paragraaf zal besloten worden met een nadere beschouwing van de
oppervlakte-anisotropie.

1) De kristalanisotropie.

Het blijkt dat kristallen in bepaalde richtingen gemakkelijker te magnetiseren
zijn dan in andere richtingen. Als er een veld wordt aangelegd in een bepaalde rich-
ting dan moet er arbeid verricht worden om de magnetisatie weg te draaien uit z’'n
voorkeursrichting. De energie E die hiermee gepaard gaat wordt de kristalanisotro-
pie-energie genoemd. De energie is afhankelijk van de richting van de magnetisatie
M = M4 ten opzichte van de kristalassen. Hierin is & een eenheidsvector in de
richting van de magnetisatie: @ = (ay,a5,a3). In het algemeen kan E dus geschreven
worden als een machtreeksontwikkeling in de spincomponenten ¢ t/m a; ook wel
richtingscosinussen genoemd:
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k 1
E= Z Kklm-alagal;? (46)
kim

hierin zijn Ky, de anisotropieconstanten, k,1 en m zijn gehele getallen. De uitdruk-
king moet invariant zijn onder de symmetrie-operaties van de betreffende kristal-
structuur.

Voor een kubisch kristal blijken na toepassing van deze operaties en de inva-
riantie-eis, dat alle termen lager dan de 4® orde verdwijnen.Voor de bulkanisotropie
geldt zodoende:

gcub_ Kl(a%a§+ oo+ agag) + K2(a%aga§) + .. (4.7)

In de praktijk blijkt dat twee termen meer dan voldoende zijn om de experimenten
te beschrijven. (Hogere orde termen worden steeds kleiner). '

Voor een hexagonaal kristal dat een lagere symmetrie heeft dan een kubisch
kristal, blijkt dat de eerste niet verdwijnende term van de 2¢ orde is:

E"= Ky(a]+ o) + Kool + o)’ (48)

Dit is equivalent met de uitdrukking:
EP®X_ K . 5in?0 + K,-5in‘® (4.9)

zoals eenvoudig is in te zien via a;= cos¢-sin® en a,= sin¢-sin®. Hierin zijn © en
¢ de normale bolhoeken; © is dus de hoek tussen de magnetisatie M en de c-as. Voor
een hcp-film met [00.1] textuur is deze hoek tevens gelijk aan de hoek tussen M en
de filmnormaal.

De vergelijkingen (4.7) en (4.8) gelden voor de bulkatomen. In het geval van
hep Co levert de kristalanisotropie dus een bijdrage van K{+K, in de volume-aniso-
tropie K, (vergelijking 4.9 invullen in 4.3). Voor fcc Co met een [111] textuur is het
wat moeilijker om de volumebijdrage uit te drukken in K; en K,. Hiervoor moet
(4.7) omgeschreven worden in termen van © en ¢. Het blijkt dat
K,=-K,/12-K,/27. Met behulp van de experimentele waarden van K, en K, (hcp
Co K;=0.41 MJ/m3, K,=0.10 MJ/m3 [23]; fcc Co K;=-0.09 MJ/m? K,= -0.02
MJ/m3 [24]) krijgen we voor hcp [00.1] Co en fcc [111] Co volumebijdragen van 0.51
MJ/m? resp. -0.0082 MJ /m3.
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Bij de oppervlakte-anisotropie energie van hcp en fcc films is de eerste niet
verdwijnende term, net als bij bulk hcp, van de tweede orde en kan dus beschreven
worden met:

E= Kj-sin%0 (4.10)

Deze uitdrukking is geldig voor oppervlakken waarvan de normaal een n-voudige
rotatie as is met n>2 [25]. Néel was de eerste die met een fenomenologische theorie
waarden voor de anisotropiekonstante Kg voorspelde. De basis van Néel’s theorie is
“de veronderstelling dat de anisotropie energie beschreven kan worden in termen van
veranderingen in de energie van een atomair paar. Hierbij wordt de energie van een
bepaald atoom geschreven als een som van paarinteracties met de naaste buurato-
men:

w=T g(r;)-[cos?gy-} (4.11)

Hierin is ¢; de hoek tussen de richting van het magnetisch moment en de verbin-
dingslijn tussen het beschouwde atoom (A) en de i-de buur (B), zie figuur 4.1.3.

g S;

- -
Figuur 4.1.3. De definitie van de paramelers in Neel’s model. De spins S{ en S zijn gelijk gericht
door de (isotrope) ezchange-interactie. A is het atoom waarvan de anisotropie-energie berekend

wordt, B is naaste buur nummer ¢

g is een functie die afhangt van de afstand r; tussen atoom A en het i-de buuratoom.

Bij de paarinteracties in (4.11) is de meest sterke interactie, de exchange inter-
actie, niet meegenomen. Deze hangt namelijk alleen af van de hoek tussen de naaste
buurspins en niet van de oriéntatie van de spins ten opzichte van hun bindingsrich-
ting. De exchange-interactie kan dus geen aanleiding geven tot anisotropie. De mag-
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netische dipool-dipool interactie wordt hierbij ook buiten beschouwing gelaten.
Hierover later meer.

Néel voert de sommatie in (4.11) bij een aantal kubische structuren uit, zowel
voor een bulk— als een oppervlakte-atoom. Voor een oppervlakte-atoom blijkt dat de
uitkomst afhangt van de oriéntatie van de magnetisatie ten opzichte van het opper-
vlak én van de oriéntatie van het oppervlak ten opzichte van de kristal-assen. In de
meeste gevallen neemt de energie w, omgerekend per oppervlakte eenheid de eenvou-
dige vorm aan gegeven door vergelijking (4.10). K hangt, zoals gezegd, af van het
. soort oppervlak en is in Néel’s model nul voor kristaloppervlakken waarvan de ato-
men geen naaste buren in het oppervlak hebben. Voorbeelden hiervan zijn (111)sc,
(100)bcce en (111)bee oppervlakken.

Voor een bulkatoom vindt hij de eerste term van vergelijking (4.7), waarbij de
numerieke waarde van K, in het algemeen verwaarloosbaar klein is ten opzichte van
de waarden die hij voor de oppervlakte-anisotropie vindt. De grootte-orde van de
anisotropiekonstanten die hij vindt zijn in overeenstemming met de experimenten,
echter aan de precieze waarden moet getwijfeld worden. Er kleven namelijk een
aantal bezwaren aan Néel’s theorie. Doordat er alleen interacties worden beschouwd
tussen de magnetische atomen zou K ongeacht het edelmetaal hetzelfde moeten zijn
voor alle Co/edelmetaal grensvlakken. Dit is in strijd met de experimenten. K
hangt klaarblijkelijk af van de electrostatische omgeving van het grensvlakatoom.
Naast dit bezwaar en het bezwaar dat de theorie volledig klassiek is, neemt hij aan
dat een atoom net onder de oppervlaktelaag weer de bulk-eigenschappen heeft. Dit
zal in werkelijkheid niet zo zijn, ook de electronenstructuur van dit atoom zal ver-
anderd zijn. De afleiding in de vorige paragraaf van de anisotropie-energie als func-
tie van de Co-laagdikte die gebaseerd is op deze aanname (alle niet-grensvlak-
atomen hebben dezelfde anisotropie-energie), is dus ook niet correct. We zouden er
ons zelfs over mogen verbazen dat de metingen door relatie (4.5) zo goed beschreven
worden.

2) De vormanisotropie.

Voor een niet-bolvormig sample hangt de magnetostatische (zelf) energie af van
de richting van de magnetisatie. Het is de energie van de magnetisatie in z’n eigen
demagnetiserend veld. Als het ferromagnetisch lichaam als een magnetisch conti-
nuiim beschouwd wordt met een uniforme magnetisatie IVI, dat wil zeggen de dis-
creetheid van het kristalrooster wordt genegeerd en er wordt verondersteld dat er
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geen domeinen aanwezig zijn, dan kan voor deze energie de volgende betrekking

worden opgeschreven :

ED= —%[LOJ'IVI' ﬁD dv (412)

hierin wordt geintegreerd over het volume van het lichaam, fID is het demagnetise-
rend veld gegeven door:

fip=-N-M (4.13)

waarbij N de demagnetisatie-tensor voorstelt. Voor een dunne film in de geometrie
zoals geschetst in figuur 4.1.4 is N diagonaal met N,= 1; Ny= N, = 0; Verder geldt

Figuur {.1.4. Dunne film geometrie. De z-as is langs de filmnormaal gekozen. De z en y-assen

liggen in het filmulak.

-

M= (M,,My,M;c0s0), Hp=(0,0,-Mcos®). Hierin is M de verzadigingsmagneti-
satie. Via (4.12) krijgen we voor de demagnetisatie-energie per eenheid van volume:

Ep= {uoM2c0s20 = -1, M2sin20 + 41,M2 (4.14)
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De hoek-onafhankelijke term $u,M2 wordt altijd weg gelaten omdat deze toch niet
bijdraagt in de anisotropie, dus:

Ep= -1uyM2sin%0 (4.15)

In de continuiimbeschouwing bezitten dus alle atomen, zowel de bulk— als de grens-
vlak-atomen, dezelfde vormanisotropie-energie per volume eenheid. De vormaniso-
tropie geeft dus geen bijdrage in Kg maar alleen een bijdrage in K.

In werkelijkheid is de film natuurlijk geen continuiim maar een verzameling
atomen gerangschikt op een discreet kristalrooster. De vraag rijst nu of deze dis-
creetheid kan leiden tot verschillen in magnetostatische energie tussen atomen aan
het opperviak en atomen midden in de film, met andere woorden kai_x de discreetheid
aanleiding geven tot een Ks-bijdrage van magnetostatische aard en zo ja, hoe groot
is deze Kg-bijdrage dan. Het antwoord op deze vraag zou eigenlijk beantwoord
moeten kunnen worden door rigoreus met bandstructuurberekeningen de ‘anisotropie
als functie van de filmdikte te bepalen. Hierover is in de literatuur nog niet gerap-
porteerd.

Een model dat niet helemaal exact is, maar dat een stuk dichter bij de werke-
lijkheid staat dan de continuiimbenadering, is het model waarbij de magnetische
film beschouwd wordt als een verzameling discrete puntdipolen (de uitgebreidheid
van de atomen wordt dus genegeerd). Het magnetische veld ﬁdip('r') van een discrete
dipool als functie van de plaats ten opzichte van die dipool is goed bekend. De mag-
netostatische energie van een dipool i in het veld van dipool j is daarmee ook bekend
en wordt gegeven door :

E;j= -M- Bdip(?ij) (4.16)

Hierin is ?ij de verbindingsvector tussen dipool i en j. De totale magnetostatische
energie van een dipool i kan dus uitgerekend worden door sommatie van E;; over
alle andere dipolen j. Draaisma et al. [26] hebben deze sommatie uitgevoerd. De
uitkomst blijkt af te hangen van de kristalstructuur én van de plaats van de dipool
in de film. Voor een [100]bcc film wordt gevonden dat de magnetostatische energie
van een oppervlakte-atoom 23 % lager is dan 3uoM2. Hoe dieper het atoom zich in
de laag bevindt hoe kleiner de afwijking van 1uoM2. Voor een atoom in de tweede
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laag (net onder het oppervlak dus) bedraagt het verschil nog maar 2%. Voor fcc[111]
en hcp[00.1] films zijn deze effecten nog subtieler. Voor een oppervlakte-atoom
bijvoorbeeld, is de afwijking maar 7% in plaats van 23%. Hoewel de magnetostati-
sche anisotropie-energie van laag tot laag varieert, blijkt deze van de hele film als
functie van de filmdikte toch zeer goed te voldoen aan':

d
KL k94 ?_Itia (4.17)

Dit is niet verwonderlijk omdat de magnetostatische energie zeer snel konstant
wordt voor de meer naar binnen gelegen lagen. De bijdrage in K; is echter verwaar-
loosbaar ten opzichte van de magnetokristallijne bijdrage (die van de orde
0.5 mJ/m? is). Voor fcc[111] en hcp[00.1] films bijvoorbeeld, wordt namelijk een
dipool-dipool-bijdrage in K berekend van 0.00867 mJ/m2 Dit is overigens ook
beduidend kleiner dan de nauwkeurigheid waarmee K bepaald kan worden.

Samenvattend kunnen we concluderen dat de discreetheid van het rooster wat
betreft de magnetostatische bijdrage in de anisotropie verwaarloosd kan worden; de
bijdrage in K, is iuoM2 en de grensvlakbijdrage is nul.

3) De spanningsanisotropie via magnetostrictie.

Als een ferromagnetisch lichaam in een magnetisch veld wordt gebracht zullen
er in het rooster extra spanningen optreden die gepaard gaan met een verandering
van de afmetingen van dit lichaam. Dit effect wordt magnetostrictie genoemd en is
net als de kristalanisotropie hoofdzakelijk een gevolg van de spinbaan-interactie.

De interactie tussen de electronenbanen en het rooster via het kristalveld is vrij
sterk; de oriéntaties van de banen zijn gefixeerd ten opzichte van het rooster. Als er
nu een extern veld wordt aangelegd om de spins of magnetische momenten te
draaien dan zal er een zekere weerstand ondervonden worden omdat de spin aan de
baan gekoppeld is en de baan op zijn beurt weer aan het rooster. De energie die
nodig is om de spins toch te roteren is juist gelijk aan de energie die nodig is om de
spinbaan-koppeling te doorbreken en is tevens gelijk aan de kristal-anisotropie-
energie.

Stel nu eens dat de spinbaan-koppeling zo groot is, dat als de spins roteren, de
banen mee roteren. Beschouw een aantal atomen in een domein; de spins zullen in

!De superscripts "d" duiden aan dat het hier alleen demagnetisatiebijdragen betreft.
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een richting staan bepaald door de kristalanisotropie (figuur 4.1.5 a)

AL -

' H BzO
by COoxX =X ——

Figuur §.1.5. Physisch beeld van magnetosirictie. De punien representeren de atoomkernen, de
pijltjes stellen de magnetische momenten voor en de ovale lijnen "omsluiten” de elecironen. a)
Momenten in een domein gerichl in hun voorkeursrichling. b) Door de momenten te drasien met

een veld komen de aloomkernen verder van elkaar te zitien.

Als er een veld loodrecht op de spins wordt aangelegd, roteren de spins en de banen
over 90°. De atoomkernen komen hierdoor verder van elkaar te zitten (Al/l is door
de in werkelijkheid zwakke spinbaan-koppeling van de orde 10°° en niet zo overdre-
ven als in de figuur). Een verandering van de richting van de magnetisatie veroor-
zaakt dus een spanning. Omgekeerd kan een spanning de voorkeursrichting van de
magnetisatie veranderen. We hebben dan te maken met spanningsanisotropie. De
hiermee gepaard gaande magneto-elastische energie voldoet aan [27]:

Epe= B- ¢-5in%0 (4.18)

Hierin is B een bekende (materiaal afhankelijke) magneto-elastische konstante, € is
de oprekking Al/l en §7—0 is de hoek tussen de magnetisatie en de oprek-richting.

Bij Co/edelmetaal multilagen is de oprekking een gevolg van de "lattice
mismatch" tussen het cobalt en het edelmetaal. De afstanden tussen de Co—atomen
(ago) in de hep (00.1) vlakken en de afstanden tussen de edelmetaalatomen (a,y) in
de (111) vlakken zijn niet aan elkaar gelijk :

n=12ca”%mly g (4.19)

Zoals we in paragraaf 2.1 gezien hebben zal het Co-rooster zich, beneden een kriti-
sche dikte t, volledig aanpassen aan het edelmetaalrooster. De hierdoor opgerekte
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Co-laag wordt dan pseudomorf genoemd en heeft coherente grensvlakken. e is in dit
geval dan gelijk aan -7. Uit (4.18) volgt dan dat de magnetostrictie een volumebij-
drage in de anisotropie levert van -B- 7.

Voor Co/Pd-multilagen (n= -0.09, bulk Co: B=5-107 J/m3) betekent dit een
aandeel in K, ter grootte van 4.5 MJ/m3. Dit is onwaarschijnlijk hoog en is nog
nooit gemeten. Aannemende dat het model en de grootte-orde van B juist zijn moe-
ten we concluderen dat deze situatie bij Co/Pd-multilagen niet optreedt, met andere
woorden de kritische dikte moet kleiner zijn dan 2 A (monolaag). De Co/Pd-multi-
lagen zijn op grond van dit model dus nooit pseudomorf, er zijn altijd dislocaties
aanwezig en t is altijd groter dan t.. Dit geldt in principe voor alle Co/edelmetaal-
multilagen omdat de lattice-mismatch" per Co-edelmetaal-combinatie niet veel
verschilt.

In de niet-coherente situatie relaxeren de dislocaties zoals gezegd een deel van
de spanning. Chappert et al. [27] leiden af dat er een fractie t./t van de spanning -7
over blijft:

€= -n-tc/t ‘ (4.20)

Uit het 1/t-gedrag van de spanningsanisotropie, dat verkregen wordt door (4.20) in
te vullen in (4.18), volgt dat boven t. de magnetostrictie een bijdrage levert in de
oppervlakte-anisotropie Ky van -iBnt. en geen bijdrage in K,. Voor Co/Pd be-
draagt deze bijdrage 0.45 mJ/m? (voor t. is 2 A genomen).

Samenvatting

De mogelijke bijdragen in de magnetische anisotropie van een multilaag zijn
hiermee behandeld. We vatten de bijdragen nog eens samen.

Voor incoherente multilagen gebaseerd op hcp Co met [00.1] textuur geldt de
volgende uitdrukking voor de anisotropie—energie per eenheid van volume:

E/V= {Kl—%yoMg + 2—I,f—ﬁ}sin2® + K,sint® (4.21)

Hierin bevat K zowel een magnetokristallijne als een magneto-elatische bijdrage.
Met de definitie van K door (4.3) volgt:
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K;=0.41 MJ/m3, K,= 0.1 MJ/m3, -u,M2=-1.23 MJ/m?3. K, is onbekend, hierover
dadelijk meer. Voor een coherente multilaag met [00.1] hcp Co-lagen geldt

K=K+ K, -juoMZ - B + 2K (4.23)

De magneto-elastische bijdrage is dus verhuisd van Ky naar K,. Deze situatie treedt
waarschijnlijk dus niet op.

Voor incoherente en coherente multilagen met fcc Co in een [111] textuur,
gelden ook de vergelijkingen (4.22) respectievelijk (4.23). K;+K, moet dan wel
weggelaten worden. De magnetokristallijne bijdrage —K;/12-K,/27 = -0.0068
MJ/m? is namelijk verwaarloosbaar ten opzichte van de demagnetisatiebijdrage.

De oppervlakte—anisotropie.

Tot slot van deze paragraaf zal de opperviakte-anisotropie nader worden be-
schouwd.

De oppervlakte-anisotropie kan, zoals we gezien hebben opgebouwd zijn uit een
magnetokristallijne en een magneto-elastische bijdrage. Voor de magnetokristallijne
bijdrage doet Bruno [28] een voorspelling. Op grond van berekeningen met Néel’s
model komt hij tot een waarde van 0.84 mJ/m? Over de juistheid van deze waarde
bestaat onzekerheid gezien de bezwaren die tegen dit model gemaakt kunnen wor-
den.

De magneto-elastische bijdrage -iBnt, is onbekend doordat t. onbekend is.
Bovendien is het nog maar de vraag of voor B de bulkwaarde van cobalt genomen
mag worden. Naast deze onzekerheden hebben nog twee andere factoren een belang-
rijke invloed op K.

De eerste betreft diffusie. Het is niet ondenkbaar dat er beetje Co in het andere
metaal diffundeert waardoor aan het grensvlak een legering onstaat. Draaisma et al.
[29] laten met behulp van een model gelijkend op dat van Néel zien, dat door het
"random" karakter van de omgeving van de Co-atomen, K kleiner wordt.

De tweede factor betreft de ruwheid van het grensvlak. Ook deze factor redu-
ceert Ks. Bruno [28] leidt af dat bij aanwezigheid van terrassen ter lengte £ en kra-
ters ter diepte 20 (zie figuur 4.1.6), de Ky gereduceerd wordt met:

s =-22 (4.24)
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Figuur {.1.6. Laag ter dikte t met een opperviakieruwheid bepaald door een gemiddelde krater-

diepte 20 en een terraslengte ¢.

Dit wordt veroorzaakt door de stap-atomen die een in-vlak voorkeursrichting heb-
ben. De reductie kan gemakkelijk 10% bedragen (¢£=50 A, o= 2.5 A).

Omdat al deze factoren niet gescheiden kunnen worden en bovendien niet pre-
cies of helemaal niet bekend zijn, is het niet mogelijk harde uitspraken te doen
omtrent de oppervlakte-anisotropie.

Hiermee sluiten we de behandeling van de diverse bijdragen in de anisotropie
af. In de volgende paragraaf zal besproken worden hoe de totale anisotropie gemeten
wordt.

4.1.4 De experimentele bepaling van de anisotropie.

De magnetische anisotropie kan met verschillende experimentele technieken
bepaald worden. De meest gangbare methodes zijn koppelmetingen, ferromagneti-
sche resonantie metingen en magnetisatiemetingen. Bij dit onderzoek is alleen de
laatste methode gebruikt.

De magnetisatiemetingen zijn verricht met een zogenaamde "vibrating sample
magnetometer" (VSM). Dit is een instrument waarmee het magnetische moment
van een sample via een inductieve methode bepaald kan worden. Het instrument is
vrij gevoelig, er kunnen momenten mee gemeten worden van 1.0.10"® Am2. Omdat
multilagen in het algemeen zeer weinig magnetisch materiaal bevatten (vaak minder
dan 50 pug) is deze gevoeligheid een minimale vereiste.

In figuur 4.1.7 is een VSM schematisch weergegeven. Het sample is bevestigd
aan een langwerpige houder (niet aangegeven in de figuur) die zodanig is opgehan-
gen dat het preparaat zich tussen de twee polen van een electromagneet bevindt. De
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Figuur {.1.7. Schematische weergave van een VSM.

houder wordt door een luidspreker met een frequentie van 80 Hz in verticale richting
op en neer bewogen. De amplitude van de trilling die het sample uitvoert wordt
continu gemeten via een piézo-electrisch element en wordt door terugkoppeling naar
de luidspreker zo constant mogelijk gehouden. De acht "pick-up" spoelen die zich
ook tussen de magneetpolen bevinden, leveren door de veranderende magnetische
flux, een inductiespanning die evenredig is met de component van het magnetisch
moment in de richting van het magnetisch veld.

Ter bepaling van de anisotropie van een multilaag wordt twee keer een meting
van het magnetisch moment als functie van het aangelegde veld gedaan: een meting
waarbij de multilaag met het filmvlak loodrecht op het veld geériénteerd is M, (B)
en een meting waarbij het filmvlak evenwijdig aan het veld is M (B). De energie die
nodig is om een materiaal vanuit zijn gedemagnetiseerde toestand in een verzadigde
toestand te brengen is gelijk aan:

Mg
0

hierin is m het magnetisch moment van het preparaat gemeten in de richting van
het extern aangelegde magneetveld H, en my is het verzadigingsmoment. Deze ener-
gie is gelijk aan het oppervlak tussen de M(H)-kromme en de M-as. Het opperviak
ingesloten tussen de M,(H) en de M, (H) kromme is dus het verschil in energie
tussen de toestand waarin het preparaat loodrecht gemagnetiseerd is en de toestand
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waarin het sample in-vlak gemagnetiseerd is, met andere woorden dit oppervlak is
gelijk aan de anisotropie-energie K-V (V is het sample-volume). Dit is juist als er
geen domeinen zijn en er dien ten gevolge ook geen hysterese is. We vinden dan voor
een hep [00.1] Co film, op grond van vergelijking (4.22), een waarde voor het opper-
vlak gegeven door:

K-V= [K1+ K, -$uM? + 3%%.] vV (4.26)

Dit is in overeenstemming met de klassieke theorie waarin de magnetisatiecurves
recht toe recht aan worden uitgerekend onder de aaname dat er geen domeinen
aanwezig zijn, met andere woorden dat het magnetisatieproces alleen plaats vindt
via rotatie van de uniforme magnetisatie (Chikazumi [21]).

De resultaten van deze theorie zijn voor de situatie dat de multilaag een lood-
rechte anisotropie heeft (K>0) weergegeven in figuur 4.1.8. De loodrechte curve

verzadigt bij het demagnetiserende veld p,Mg:

M
1
e pz X M
W\ | :
L A 1 |
C 2 I
Z |
I !
|
! |
| |
[
! ]
MOHaan
gelegd
HoMs Ho(H, 1+ H, )

Figuur {.1.8. Magnetisatie als functie van het aangelegde veld berekend in het geval van een

loodrechte voorkeursrichting zonder rekening te houden met hysterese en domeinen.
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foH voor [H|< Mg
Mg voor |H|> Mg
De in-vlak curve verzadigt bij het anisotropieveld H, + H ,,:
M M 3.
= My -
H = HAl[ﬁﬂ + HM[MJ veor IHI<H, +H,, (4.28)
M" = Mg voor |H|2> HA1+ HAZ
waarbij:
_ 2[K+2Kg/Y . _ 4K, 49
HAI_ HoMs ' HA2 KoMs (4.29)

Met behulp van (4.27) en (4.28) is eenvoudig na te rekenen dat voor de oppervlak-
ken A; en A, geldt:

2
A=K+ K; -juM; + ’2—%5 ;o Ag= dugMs (4-29)

(1)

150 x {4Co + 9 Pd) /’\&\\S\\i\\
2| NI

UoM

"
P

magnetization
]
AY

-1.0 0 1.0
magnetic Ffield poH (T)

Figuur {.1.9. Een loodrechte en een in-viak magnetisatiecurve. De anisotropie wordl bepaald uit

het opperviak tussen deze twee curves. Hierbij wordt de hysterese gemiddeld. De curve die niet

verzadigd is wordt geeztrapoleerd.



- 50 -

Meting van de magnetizatiecurves van multilagen met verschillende Co-laagdiktes t
en vervolgens A;-t= K-t uitzetten tegen t moet dan een rechte opleveren met hel-
ling K,= K+ K,- %qug en een asafsnijding 2Kj.

In de praktijk spelen domeinen wel een rol, er treedt bijna altijd hysterese op.
De anisotropie-energie wordt dan benaderd door het oppervlak dat verkregen wordt
door de takken van de hystereselussen te middelen, zie figuur 4.1.9.

We kunnen ons nu afvragen of we op deze manier ook echt de anisotropie-ener-
gie hebben bepaald. De vorm van de magnetisatiecurves wordt namelijk niet alleen
door de anisotropie bepaald, maar ook door de aanwezige domeinstructuren. Als
illustratie hoeven we maar figuur 4.1.9 te beschouwen waarin de magnetizatiecurves
zijn weergegeven van een Co/Pd-multilaag met een Co-laagdikte van 4 A. De lood-
rechte curve verzadigt, in tegenstelling tot figuur 4.1.8 en vergelijking (4.27), bij een
veld dat duidelijk kleiner is dan het demagnetiserende veld van een dunne Co-laag:
poMg=1.76 T.

Draaisma et al. [30] en Kooy et al. [31] hebben dit overigens ook theoretisch
aangetoond. Volgens hun berekeningen hangt het veld waar de loodrechte curve
verzadigt, af van de dikte t van de magnetische laag en van de domeinwand-energie
0w. In figuur 4.1.10 zijn voor verschillende waarden van t/7 (7= 0,/ %qug) enkele
loodrechte magnetisatiecurves weergegeven [30]. Voor dunne magnetische lagen is de
magnetostatische energie (gelijk aan het oppervlak tussen de loodrechte kromme en

1.0

f/‘='1.'2./' ﬁSf ' o/ )
| / I/ s
A4

s

= 1]/ / 4
sl [/ |
s 11/ /7

s |17/

2 11i//

1/

0 " i " 1 1 i n 1
0 0.5 1.0

magnetic field h=Al
MS

Figuur 4.1.10. De invioced van de dikte 1 en de gereduceerde domeinwandenergie 7 op de lood-

rechle magnetisatiecurve volgens Draaisma [30] (loodrechte voorkeursrichling, geen hysterese

maar wel domeinen).
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de M-as) dan dus niet meer gelijk aan %qug, maar hij is kleiner.

Het is niet aannemelijk dat de in-vlak magnetisatiecurve door domeineffecten
precies even veel naar links opschuift, dat het oppervlak tussen de twee krommes
gelijk blijft aan K-V. Het magnetisatieproces in de situatie dat het veld loodrecht
op het filmvlak gericht is, verschilt namelijk essentieel van het magnetisatieproces
met het veld evenwijdig aan de film. In het eerste geval vindt het magnetisatiepro-
ces immers plaats via verplaatsing van de domeinwanden, terwijl dit in het andere
geval plaats vindt via rotatie van de magnetisatie.

Het is dus niet zeker dat de bepaling van de anisotropie uit de VSM-metingen,
van multilagen met een loodrechte anisotropie op de juiste manier gebeurt. Deze
onzekerheid wordt 'nog eens versterkt door het feit dat, bij FMR-metingen door
Luykx [32] aan multilagen met een loodrechte voorkeursrichting, het resonantiesig-
naal van momenten met een loodrechte voorkeursrichting, afwezig blijkt te zijn. Het
rotatiediagram van deze multilagen heeft namelijk een vorm die hoort bij momenten
met een in-vlak vookeursrichting.

Omdat er nog geen model is ontwikkeld dat kan aangeven hoe en in welke mate
domeineffecten, de grootte van het oppervlak tussen de loodrechte en de in-vlak
magnetisatiecurve beinvloeden, zijn de metingen geinterpreteerd als ware er geen
sprake van domeinen.

4.1.5 Resultaten en discussie

Er zijn VSM-metingen verricht aan Co/Ir en Co/Pd-multilagen. De anisotropie
is bepaald op de manier zoals beschreven in de vorige paragraaf. De resultaten van
deze twee systemen zullen achtereenvolgens besproken worden.

De Co/Ir-multilagen

Ten einde de invloed van het substraat op de magnetische anisotropie te kun-
nen onderzoeken, zijn de Co/Ir-multilagen aangebracht op substraten van glas en
geoxideerd silicium. Om ook informatie te krijgen omtrent een mogelijke afhanke-
lijkheid van de iridium-laagdikte, zijn per substraat twee series multilagen met Ir-
laagdiktes van 24 respectievelijk 44 A opgedampt. Binnen iedere serie zijn de Co-
laagdiktes gevarieerd zoals aangegeven in onderstaande tabel. De depositie van de
multilagen heeft plaats gevonden bij kamertemperatuur met een depositiesnelheid
vanlA /s en is vooraf gegaan door depositie van een startlaag van 200 Al



-52—

Tabel 4.1.1.
serie nr. b, [A] substraat too [A]
1 24 glas 4 8 12 16 20 40
2 24 geoxideerd Si 4 812 16 20 40
3 44 glas ~ 12 16 20 30 —1
4 44 geoxideerd Si 12 16 20 30

De anisotropieén zijn weergegeven in de grafieken a en b van figuur 4.1.11. In gra-
fiek a zijn de metingen van serie 1 en 2 en in grafiek b zijn de metingen van serie 3
en 4 opgenomen. Dit is gedaan omdat binnen de series 1 en 2 respectievelijk 3 en 4

2.0 r—r—rr1rrr1rTrTrTrrr———- 2.0 D S S B S B E S e pay |
» K, = -1.16 MJ/m® K, = -1.27 MJ/m?
Y .
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o " ty, = 44 A
& ! 0.0
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2 -1.0} é
" o 1.0}
¥ -2.0f %
2.0}
3.0}
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4.0 ! 1 -3.0 1 1
0 5 10 o 5 10

ty 1Al

Figuur 4.1.11. De anisotropie K maal { als functie van t voor Co/Ir-multilagen met een Ir-laag-

dikte van a) 24 Aen b) 44 A

tussen de twee substraten geen noemenswaardige verschillen optraden wat betreft de
rontgendiffractogrammen en de anisotropieén. Als er in een grafiek twee meetpunten
bij dezelfde Co-laagdikte staan, dan corresponderen deze dus met de twee verschil-
lende substraten. De anisotropiewaarden van het ene substraat lagen niet systema-
tisch hoger of lager dan de overeenkomstige waarden van het andere substraat,
vandaar dat er geen onderscheid in de symboolnotatie is gemaakt. De twee series bij
de Ir-laagdikte van 24 A geven, na een kleinste kwadratenaanpassing waarbij de
punten met t, = 4 en 8 A niet zijn meegenomen, een volumebijdrage K, van —1.16
MJ/m? en een K van 0.76 mJ/m2. De afwijking van de 4 en 8 A punten zal dade-
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lijk aan de orde gesteld worden.

Indien de demagnetisatiebijdrage —%[I,OME gelijk is aan —1.23 MJ/m? is er een
magnetokristallijne bijdrage van 0.07 MJ/m3. Omdat de kristalanisotropie van
zuiver hcp Co 0.51 MJ/m3 bedraagt, is het aannemelijk dat slechts een klein deel
van de Co-atomen een hcp-omgeving hebben en dat het overgrote deel zich in de fcc-
structuur bevindt. Dit is, voor het sample met 40 A Co per multilaagperiode, beves-
tigd met kernspinresonantie-experimenten verricht op. de T.U.E. door de Gronckel
et al. [33], zie figuur 4.1.12.

Wat de waarde van K; betreft hebben we in paragraaf 4.1.3. gezien dat er geen
betrouwbare theorie is waarmee de oppervlakte-anisotropie van perfect scherpe en
gladde grensvlakken voorspeld kan worden. Verder kunnen interdiffusie en opper-
vlakte-ruwheid een belangrijke rol spelen. We weten niet in welke mate ze optreden.
Kortom, we kunnen geen harde conclusies trekken uit de K3 waarde. We vermoeden
echter wel dat er van oppervlakte-ruwheid sprake is. Deze kan namelijk, indien
aanwezig, verantwoordelijk zijn voor de lage anisotropiewaarden van de preparaten
met 4 en 8 A Co. Bij de dikkere lagen waar de gemiddelde kraterdiepte niet groter
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Figuur 4.1.12. NMR-spectrum. De iniensiteit als functie van het magnetische veld ter plekke van

de Co-kernen. Het signaal wordt voornamelijk bepaald door de fcc—fase aangegeven met de pijl

[33].
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is dan de Co-laag dik is, wordt de oppervlakte-anisotropie weliswaar gereduceerd
door de stap—-atomen maar hij blijft toch nog aanzienlijk doordat de atomen in de
kraters ook nog een oppervlakte-anisotropie hebben, zie figuur 4.1.13 a. In het geval

(a)

Y
%////% 7/ M

AANARMARNRNNN

Pd

Figuur {.1.13. a) Ruwheid bij dikke lagen leidt alleen maar tot toevoeging van een aantal stap-
atomen. Het aantal oppervilakte-atomen met loodrechte anisotropie blijft gelijk. b) Ruwheid bij
dunne lagen leidt tot eilandvorming en daarmee tol een dratische vermindering van hetl aantal

opperviakie—alomen mei loodrechte anisotropie.

van dunne lagen zijn bij dezelfde ruwheid, de kraters dieper dan de Co-laag dik is.
Hierdoor onstaan eilanden van Co, zie figuur 4.1.13 b. Tussen deze eilanden ont-
breekt nu het cobalt dat bij dikkere lagen nog voor oppervlakte-anisotropie zorgt.
Het essentieéle verschil tussen de dikke en de dunne lagen is dus gelegen in het feit
dat bij dikke lagen de totale oppervlakte loodrecht op de filmnormaal hetzelfde is
als bij perfect gladde lagen maar dat bij dunne lagen deze oppervlakte kleiner is. Er
zijn bij dunne lagen dus extra minder atomen met een loodrechte voorkeursrichting
waardoor de anisotropie extra laag uitvalt.

De preparaten met een Ir-laagdikte van 44 A gedragen zich blijkens figuur
4.1.11. niet wezenlijk verschillend dan de 24 A Ir preparaten. De volumebijdrage
K,=-1.27 MJ/m3 is binnen de experimentele nauwkeurigheid (5%) gelijk aan de
demagnetisatiebijdrage. Dit doet weer vermoeden dat het cobalt zich in de fcc struc-
tuur bevindt. Verder wijkt de oppervlakte-anisotropie, in dit geval 0.81 mJ/m?, niet
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significant af van de waarde die geldt bij t, =24 A (de nauwkeurigheid van Kg
wordt ook op 5% geschat). De oppervlakte-anisotropie lijkt dus voor diktes in de
orde van 20 A en groter niet af te hangen van de Ir-laagdikte. Dit is in overeenstem-
ming met metingen van de Gronckel et al. [13] die voor Co/Pd-multilagen vonden
dat de anisotropie boven een Pd-dikte van 10 A nagenoeg konstant was.

De Co/Pd-multilagen

Het onderzoek aan deze multilagen was erop gericht te bekijken in welke mate
de anisotropie beinvloed wordt door: A) de depositietemperatuur, B) het al dan niet
epitaxiaal zijn van de multilagen en C) de Pd-dikte.

Hiertoe zijn multilagen opgedampt met negen Co-laagdiktes :2, 4, 6, 8, 10, 12,
14, 16 en 20 A in combinatie met twee depositietemperaturen: 20 en 200°C, twee
substraten: mica en glas en twee Pd laagdiktes: 11 en 22 A. De 1000 A Pd onderlaag
waarop de multilagen zijn opgedampt, is altijd aangebracht bij 450 °C. In totaal
zijn er dus 2x2x2 series van 9 preparaten gemaakt.

Van elke serie is via VSM-metingen de anisotropie K als functie van de
Co-laagdikte t bepaald. In de figuren 4.1.14 a t/m h is voor de 8 series, K-t uitgezet
tegen t. De getrokken lijnen zijn de kleinste kwadraten aanpassingen door de pun-
ten. De waarden voor K, en K die hieruit volgen zijn samengevat in tabel 4.1.2.

Tabel 4.1.2.

substraat | Ty [°C] | t,, [A] | K, [MI/m?] | K, [mJ/m?] | serie
mica 200 11 -0.92 0.74 a
mica 200 22 -0.91 0.73 c
mica 20 11 -0.91 0.58 b
mica 20 22 -0.75 0.51 d
glas 200 11 —0.86 0.56 e
glas 200 22 -0.71 0.61 g
glas 20 11 ~0.86 0.40 f
glas 20 22 ~0.87 0.42 h
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Figuur {.1.14. De magnelische anisotropie K vermenigvuldigd met de Co-laagdikte t als functie
van deze dikte, voor de Co/Pd-multilaagseries a t/m h..

De absolute K,-waarden liggen beduidend lager dan de absolute magnetostatische
bijdrage van %M? ter groote van 1.23 MJ/m3. We zijn geneigd om dit verschil toe
te schrijven aan een magnetokristallijne anisotropie van cobalt dat zich in de hcp-
fase bevindt. We moeten hier zeer voorzichtig mee zijn. De K,-waarden zijn name-
lijk voor een groot deel bepaald uit multilagen met dunne Co-lagen en een lood-
rechte voorkeursrichting. In paragraaf 4.1.4. hebben we gezien dat voor zulke multi-
lagen ten gevolge van domeineffecten de interpretatie van de resultaten dubieus
wordt. Naast aanvullende VSM-metingen bij dikkere Co-lagen (t>20 A) die de K,
en Ks-bepaling betrouwbaarder maken, zijn NMR-experimenten bij de dunne lagen
(t<12 A) wenselijk om zodoende, via een bepaling van de Co-structuur, het physi-
sche beeld completer te maken.

Uit de absolute waarden van K kunnen om al genoemde redenen geen conclu-
sies getrokken worden. Wel kunnen er uitspraken gedaan worden omtrent de rela-
tieve waarden.

Vergelijken we de series a,c met b,d en e,g met f,h dan blijkt overduidelijk dat een
depositietemperatuur van 200 °C tot aanzienlijk hogere waarden voor de opper-
vlakte-anisotropie leidt dan een depositietemperatuur van 20 °C. Het ligt voor de
hand dat de oorzaak hiervan is terug te voeren op het depositieproces. Tijdens het
groeien van de multilaag zullen de atomen aan het oppervlak een hogere beweeglijk-
heid hebben naarmate de substraattemperatuur hoger is, ze diffunderen gemakkelij-
ker over het oppervlak. Het is niet onwaarschijnlijk dat dit leidt tot de vorming van
gladdere oppervlakken. Aangezien met gladdere oppervliakken een hogere opper-
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vlakte-anisotropie correspondeert is dit dus een mogelijke verklaring.

Beschouwen we de Pd-dikte afhankelijkheid bij constante Tg en hetzelfde sub-
straat dan constateren we, evenals bij de Co/Ir-multilagen, dat Kg binnen de experi-
mentele nauwkeurigheid, hetzelfde is voor de beschouwde niet-magnetische tussen-
laagdiktes. Voor K, geldt dit ook, behalve voor de combinaties b,d en e,g. Een
verklaring voor het afwijken van deze combinaties ontbreekt nog.

Vergelijken we de series a,c met e,g of b,d met f,h, dan constateren we, dat
voor mica de K groter en de K, kleiner is, dan voor glas. Het is bekend dat multila-
gen op mica nagenoeg epitaxiaal groeien terwijl de op glas aangebrachte multilagen
polykristallijn worden. Een aanwijzing dat dit ook hier het geval is, vormt het feit
dat de coércitieve velden? van de loodrechte magnetisatiecurves, van de op mica
opgedampte multilagen, beduidend kleiner zijn dan de coércitieve velden van de op
glas opgedampte multilagen. Het is echter niet duidelijk waarom het al of niet epi-
taxiaal zijn van de multilagen, de K, en de K kunnen beinvloeden.

De scherpere oriéntatie van de kristallieten op mica in vergelijking tot glas kan
niet verantwoordelijk zijn voor de verschillen in K, en K. Het verschil in FWHM
van de rocking—curves van mica en glas is hiervoor te klein (3° respectievelijk 9°).

Het is wel mogelijk dat het verschil in anisotropie, veroorzaakt wordt door de,
op grond van domeineffecten, mogelijk foute interpretatie.

2Het coércitief veld is het veld waar de magnetisatie nul wordt.
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4.2. De magnetisatie als functie van de temperatuur.

4.2.1. Inleiding

Bij meting van de verzadigingsmagnetisatie M van Co/Pt-multilagen als func-
tie van de temperatuur T blijkt dat de Curie-temperatuur T.® afhangt van de Pt-
dikte. Een voorbeeld van zo’n meting is weergegeven in figuur 4.2.1.. De Co-laag—
dikte is hierbij constant gehouden op 4 A (2 monolagen). Zoals te zien neemt de
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Figuur {.2.1. De relatieve magnetisatie M(T)/M(T=77) als functie van de iemperatuur van een

aantal Co/Pt-multilagen met verschillende Pt-dikies. De Co-laagdikie van deze multilagen be-
draagi § A

3Dit is de temperatuur waarboven geen "long range order" optreedt, de magnetisatie
is daar nul.
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Curie-temperatuur af als de Pt-dikte toeneemt. Voor Pt-diktes boven 27 Ais geen
Pt-dikte-afhankelijkheid meer waar te nemen. We vragen ons af waar dit gedrag
vandaan komt.

Het is bekend dat twee-dimensionale systemen (2d systemen) zonder anisotro-
pie niet ordenen dat wil zeggen T =0. Ook is bekend dat bij dunne magnetische
lagen met anisotropie, de Curie-temperatuur afneemt als de laagdikte afneemt. Zie
figuur 4.2.2 waarin een aantal M(T)-krommes staan, berekend door Déring [34] voor

N

EA

a7t

Figuur {.2.2. De relaticve magnetisatie van een aantal dunne films ter dikte D als functie van de

op T¢(D= 00) genormeerde temperatuur, volgens Doring [34].

een aantal verschillende laagdiktes D (D is het aantal atomaire magnetische lagen).
De Curie-temperatuur neemt dus af naarmate het systeem meer en meer op een
twee-dimensionaal systeem gaat lijken. Dit is ook het geval bij de Co/Pt-multilagen
(figuur 4.2.1) als we aannemen dat er een interactie bestaat tussen de Co-lagen die
afneemt met de afstand tussen de lagen. Een toenemende Pt-dikte betekent dan
immers dat het systeem overgaat van een stel gekoppelde Co-lagen (een drie-dimen-
sionaal systeem) naar een stel ongekoppelde lagen (een verzameling geisoleerde bij
benadering twee-dimensionale systemen) met een lagere Curie- ofwel ordeningstem-
peratuur.

Met deze redenering kunnen we kwalitatief het verband tussen de ordenings-
temperatuur en de Pt-dikte begrijpen. Overigens, het afnemen van de ordenings-
temperatuur met toenemende Pt-dikte, kan niet verklaard worden door een, met de
Pt-dikte veranderende anisotropie. De Gronckel et al. [13] vonden voor Co/Pd-mul-
tilagen namelijk een anisotropie die toenam met de Pd-dikte. Dit zou, aangezien de
ordeningstemperatuur hoger is naarmate er meer anisotropie is, een toename beteke-
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nen van T, met t, , in plaats van de waargenomen afname.

Omdat de onderzoek naar het temperatuurgedrag zich nog in een pril stadium
bevindt en omdat in de literatuur tot nu toe weinig of geen aandacht is besteedt aan
het probleem van gekoppelde 2d of bijna 2d systemen, is er op dit moment nog geen
model beschikbaar dat dit verband tussen T¢ en tg, kwantitatief beschrijft. Voor
het analoge probleem, dat van gekoppelde één-dimensionale systemen, is echter wel
een model beschikbaar. In een aanzet tot een model ter beschrijving van ons
systeem, laten we ons dan ook leiden door daar gebruikte methoden. Hieraan zal de
nu volgende paragraaf gewijd zijn.

4.2.2. Model.

In de literatuur is veel werk verricht op het gebied van zwak gekoppelde 1d
systemen. De modellen die men daar hanteert zijn vaak gebaseerd op een bepaalde
benaderingsmethode. Het betreft een mean field benadering. In de aanzet tot een
model dat zwak gekoppelde 2d of bijna 2d systemen moet gaan beschrijven, maken
we gebruik van deze benadering. We zullen de mean field benadering introduceren
via een bespreking van het gekoppelde ketenprobleem.

Beschouw een aantal gekoppelde ketens die evenwijdig aan elkaar in een vlak
liggen, zie figuur 4.2.3.. We gaan ervan uit dat we binnen de keten te maken hebben

| ]
i i+l

n+1 —

Figuur §.2.3. Schematische weergave van een "simple square” twee-dimensionaal rooster. De be-
schouwde ketens lopen horizontaal. n is het kelennummer, i is het positienummer in de keten en J

en J’ zijn de interactiesierkles in de ketens en tussen de ketens.

met S =1 Ising-spins‘die alleen naaste-buur exchange-interacties met elkaar hebben.

‘Er worden S= 1 Ising spins genomen omdat hier relatief gemakkelijk mee gerekend
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De Hamiltoniaan ziet er dan als volgt uit:

H=-2) s’s -20)s's? ) gugHS, . (4.30)

n,i n,i+1 n,i n+l,i
n,i n,i n,i

De eerste term beschrijft de naaste-buur exchange-interacties in de keten. J is
de intraketen interactie sterkte. Er wordt gesommerd over alle spins dat wil zeggen
over de ketenindex n en binnen de keten over de positie-index i. De tweede term
beschrijft de interacties tussen de ketens. J’ is de interketen exchange. De laatste
term representeert de Zeeman-energie van alle spins. Hierin is by het Bohrmagne-

ton, g is de Landé-factor en H het interne magnetische veld in de z—tichting.

Ter bepaling van de ordeningstemperatuur T, worden de interketen-interacties
behandeld binnen een mean field benadering (de intraketen interacties worden exact
behandeld). Dit betekent niets anders dan dat de interacties van een bepaalde keten
met zijn omgeving vervangen worden door een gemiddeld effectief veld. Bij het

zoeken naar dit veld wordt de operator S:+ vervangen door zijn verwachtings-

1,i
waarde <S”>. De Hamiltoniaan gaat nu, na het laten vallen van de index n, over in
de Hamiltoniaan van het probleem van een een-dimensionale keten in een effectief

veld van ngH +22°0<S§">

— Z Q% Ty z z
H=-21 s S -y {guBH +22°)'<S >}si (4.31)

1 1

Hierin is z’ het aantal naaste buur ketens, in ons geval 2. 22°J'<S”> is het gemiddel-
de veld op een gegeven spin ten gevolge van de naaste-buur ketens. In appendix 5
wordt nu de volgende uitdrukking voor de ordeningstemperatuur afgeleid:

{3 _
—-—mNg [I,B.de(TC) =1 (432)

Hierin is X4 de susceptibiliteit in veld nul van een geisoleerde keten, N het aantal
spins per keten en f is gedefinieerd door f= 2z’. Scalapino et al. [35] komen overigens
ook tot uitdrukking (4.32).

We hebben dus via de mean field benadering het 2d-Ising probleem terugge-
bracht tot een 1d-Ising probleem. Alleen x, ., hoeft maar uitgerekend te worden.
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Deze is echter voor het 1D Ising-probleem bekend en wordt gegeven door [36]:

2
_ J/KT
X1d Ising _N%Yr)—-e (4.33)

Wordt (4.33) ingevuld in (4.32) dan krijgen we een vergelijking waaruit eenvoudig
de benadering voor T, kan worden bepaald.

Het probleem voor het geval H= 0 is echter door Onsager [37] exact opgelost.
De exacte T, wordt impliciet gegeven door:

sinh(J/kT)-sinh(J'/kT) = 1 (4.34)

We hebben nu dus de mogelijkheid om te bekijken hoe goed de mean field benade-
ring de werkelijkheid beschrijft. Hiertoé wordt de Curie—temperatuui als functie van
J’/J uitgerekend volgens de benaderingsmethode en volgens Onsager’s oplossing. De
resultaten zijn weergegeven in figuur 4.2.4 (waar verticaal eigenlijk niet T, maar

4'90 ] [ ¥ | i l ¥ 1 T
Ve
L van 1d naar 2d '/ o
f=4 S
4.00¢ . _/‘ -
‘ y
- /~/benaderd 1
3.09} pd . -
/./
|5 - R -
2.18} 7 -
S
- / -
/
1.28 / .
/ exact
L/ .
0.37 1 1 1 . | 1 1 ) | S |
0.05 0.24 0.43 0.62 0.81 1.00
J/J

Figuur {.2.4. De ordeningstemperatuur als functie van J’/J. De getrokken lijn is de ezacte oplos-
sing volgens vergelijking ({.34). De gestippelde lijn is de benadering volgens het mean field model.

Verticaal staat de genormeerde ordeningstemperatuur kT¢/J uil.
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kT./J uit staat). De getrokken lijn representeren de exacte T -waarden volgens
(4.34) terwijl de gestippelde lijn een weergave is van de benaderde T -waarden
volgens (4.32) en (4.33). Hierbij is voor f de waarde 4 genomen. De benadering geeft
dus te hoge waarden voor T.. Dit is niet verwonderlijk, het is namelijk algemeen
bekend dat mean field benaderingen de ordeningstemperatuur overschatten. Om de
exacte T.-waarden beter te benaderen moet de benaderingsmethode gemodificeerd
worden.

Dit zou bijvoorbeeld kunnen gebeuren door de benaderde T.-waarden T, te
schalen naar de exacte waarden T, via een vermenigvuldigingsfactor. Na vermenig-
vuldiging van T¢,(J’/J) met Tco(J’/J=1)/Ta(J’/J=1) blijkt echter dat de benade-
ringen bij kleine J’/J veel lager liggen dan de exacte waarden (een resultaat dat
triviaal is als we figuur 4.2.4. beschouwen en opmerken dat de hellingen van beide
curves veel van elkaar verschillen).

Een geschiktere methode methode is het aanpassen van f in vergelijking (4.32).
Nemen we voor { een factor 8 lager dan de waarde die f volgens de mean field theo-
rie behoort te hebben (f=1/2 in plaats van 4), dan krijgen we een verrassend goede
overeenstemming tussen de exacte en de benaderde waarden, zie figuur 4.2.5.. Zowel

1.17 T T T T T T T T T
van id naar 2d /./
£ =172 benaderq/.
1.01F e -
_ Py
p7 exact
Z
085 - // -
[8] /

K L Y J
0.69} -
0.83} -
0.37 1 ] 1 | L | 1 | 1

0.05 0.24 0.43 0.62 0.81 1.00
J'/J

Figuur 4.2.5. Evenals figuur {.2.4{. met dit verschil dat de benadering nu berekend is door f een
factor 8 lager te nemen dan de waarde die f op grond van de normale mean field benadering hoort

te hebben.
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de exacte curve als de benadering gaan in de J’=0 limiet (ongekoppelde ketens)
naar T¢= 0. De exacte curve doet dit natuurlijk omdat 1d-Ising ketens niet ordenen.
De benadering doet dit omdat het product J’x in de J’=0 limiet volgens vergelij-
king (4.32) gelijk moet blijven aan een konstante ongelijk aan nul. Bij J’=0 is dit
alleen mogelijk als x naar oo gaat hetgeen volgens (4.33) alleen bij T'= 0 gebeurt.

Het een factor 8 lager nemen van  dan de mean field theorie voorschrijft, is
verder nog toegepast op twee andere situaties. De eerste is weer een koppeling van
1d-Ising ketens maar nu niet tot een 2d-Ising vlak maar tot een 3d "simple cubic"
kristal. De tweede situatie is de koppeling van 2d-Ising vlakken tot dit zelfde
" "simple cubic" Ising-kristal.

In figuur 4.2.6. zijn de resultaten weergegeven voor de koppeling van de ketens
(f =1). De exacte Curie-temperatuur van het 3d-Ising sc kristal waarbij in alle rich-
tingen de exchange-interactie hetzelfde is (J’=J), wordt gegeven door Domb [38]:
T¢= 2.34. Deze temperatuur, aangegeven in de figuur met een blokje op de J’/J=1
lijn, wordt zoals te zien vrij redelijk benaderd met f= 1. De curve voor {= 8 (z’=4)
geeft weer zoals te verwachten een overschatting. Bij J’=J komt hij namelijk uit

10.00 T T T T T T T T T
L van 1d naar 3d 4
/'/
8.00}F f=28 pd -l

7~
' e 4
pd
6.00 |- i -
e
o i i ]
- yd
4.00 // ~
7
pe // -
_ T39 exact—>
2.00} e c -
Ve f=1

L/ i

0.00 1 1 1 1 i 1 i 1 1

0.00 0.20 0.40 0.60 0.80 1.00
J'/J

Figuur {.2.6. De genormeerde ordeningstemperatuur als functie van J’/J berekend met een model
waarbij de interketen interacties binnen een mean field theorie worden behandeld. f= 8: vier

buurketens, f= 1: aangepast mean field model.
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bij T.= 8.94.

De resultaten bij de koppeling van de 2d-Ising vlakken zijn weergegeven in
figuur 4.2.7. Ze zijn verkregen door voor de susceptibiliteit in vergelijking (4.32) de
susceptibiliteit van het 2d-Ising vlak in te vullen. (Deze wordt susceptibiliteit wordt
gegeven door Domb [38] in de vorm van een hoge temperatuur reeksontwikkeling).
De normale mean field benadering (f=4) overschat de Curie-temperatuur bij
J’/J=1 met een factor 5.84/2.34. De curve met f= 1/2 geeft weer beduidend betere
resultaten. Het is duidelijk dat door variatie van f overeenstemming kan worden
bereikt met de exacte T die hoort bij J’=J. Voor {= 0.74 is dit het geval. De bijbe-
" horende curve is weergegeven met de getrokken lijn. In de J’= 0 limiet naderen de
curves de exacte Curie-temperatuur die hoort bij een 2d-Ising vlak:
kT, /J=1/In(14+y2)x 1.13. (Dit is de waarde waarbij de getrokken curve uit figuur
4.2.5. de J'/J =1 lijn snijdt).

5.84
T ] T T T 1 T T iy
| van 2d naar 3d <
7
e
4.81} f=4, B
s
- / “
s
3.78} 7 -
s/
v L e i
o s
2.75} 7 3d ]
/ Tc exact\
/
1.
0.

Figuur {.2.7. De genormeerde ordeningstemperatuur berekend als Sunctie van J’/J. De interviak

interacties zijn binnen een mean field model behandeld. f=4: twee buurviakken, f::% en f=0.74

zijn aangepaste benaderingen.
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Daar in deze aangepaste mean field theorie het beginpunt (J’=0) en het eind-
punt (J’=J) goed benaderd worden, zal voor de tussenliggende waarden van J'/J de
benadering ook vrij redelijk zijn. De ordeningstemperatuur zal namelijk een mono-
toon stijgende functie van J’/J zijn.

We hebben dus nu een middel om bij een gegeven Curie-temperatuur de bijbe-
horende verhouding J’/J te bepalen. Meting van de Curie-temperatuur als functie
van de afstand tussen de vlakken (de Pt—dikte in ons geval) geeft dan direct de
plaatsafhankelijkheid van J’/J. In figuur 4.2.8. is aangegeven hoe dit grafisch zou

- (2) “(b)

kT/J

Figuur {.2.8. Grafische consiructie van J’/J als funclie van de afstand d tussen de lagen (c) uit
de meetpunien vam kT./J als functie van de Pt-dikie (b) via hel aangepaste mean field model (a).

kunnen gebeuren. De volgende stap is deze afhankelijkheid te verbinden met de
fysica. We moeten bekijken of de afhankelijkheid overeen komt met een al bekende
interactie. Een belangrijke kandidaat is bijvoorbeeld de RKKY-interactie (genoemd
naar Ruderman, Kittel, Kasuya en Yosida). Dit is een indirecte exchange-interactie
tussen magnetische ionen via een wisselwerking met de vrije ladingsdragers.

Zover is het onderzoek echter nog lang niet gevorderd. Eerst moet bekeken
worden of het begin- en het eindpunt (kT./J bij J’/J= 0 respectievelijk 1) van het
2d-Ising model redelijk overeenkomen met het begin- en het eindpunt van het expe-
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riment (kT./J bij tp, groot respectievelijk kT¢/J van bulk cobalt). Het is goed
mogelijk dat dit niet het geval is. We hebben immers te maken met cobalt waarbij
de intralaag interacties waarschijnlijk beter beschreven kunnen worden met een
Heisenberg-model. Het Ising-model is namelijk alleen van toepassing op systemen
met een sterke anisotropie hetgeen hier niet het geval is. De magnetische anisotropie
valt namelijk in het niet bij de exchange-interactie J. Voor cobalt is J in de orde
van 155 K [39] terwijl een anisotropie-energie van 1 MJ/m3 overeen komt met 0.8
K.

Het voorgaande mean field model is ook toegepast op de koppeling van Heisen-
bergvlakken tot een 3d Heisenberg-kristal. Het behoeft geen toelichting dat het
principe hetzelfde is. Numrieke problemen maakten het echter onmogelijk de resul-
taten hiervan te presenteren.

Hiermee besluiten we deze paragraaf. In de volgende twee paragrafen zal aan de
orde komen hoe de temperatuurafhankelijke magnetisatiemetingen zijn uitgevoerd.
De resultaten zullen besproken worden. Het is duidelijk dat het nog niet mogelijk is
om hieraan, op een gedetailleerd niveau, conclusies te verbinden.

4.2.3 Het experiment.

In figuur 4.2.9 is de opstelling waarmee de magnetisatie als functie van de
temperatuur gemeten wordt, schematisch weergegeven. Het preparaat dat zich tus-
sen de polen (8) van een electromagneet (0-1.5 T) bevindt, wordt via de stookrege-
ling van de oven (6) op een bepaalde temperatuur gebracht. De momentmeting die
nu plaats vindt, is gebaseerd op het Faraday-balans principe. Een konstante
veldgradiént ter plekke van het preparaat, veroorzaakt door de gradiéntspoelen (7),
oefent een kracht uit op het preparaat en het emmertje (5) in verticale richting.
Deze kracht wordt gekompenseerd met een electronische balans en vervolgens
omgerekend naar de grootte van het magnetische moment m via de formule

F,=m-Jox R

waarin 0B,/0z de bekende konstante veldgradiént is. Dit wordt bij vaste tempera-
tuur heraald voor een aantal verschillende aangelegde velden. Door de zo verkregen
meetpunten wordt een rechte getrokken en vervolgens geéxtrapoleerd naar nul veld,
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Figuur {.2.9. Schematische weergave van de Faraday-balans opstelling. (1) electronische balans,
(2) kwartsdraad, (3) thermokoppel, (§) emmertje, (5) preparaat, (6) oven, (7) gradientspoelen,
(8) hoofdveld spoelen, (9) kraan om (stikstof) gas te laten ontsnappen. Op het hoofdveld dat

gericht is langs de z-as is een veldgradient aangebracht in de zrichting.
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zie figuur 4.2.10. De asafsnijding van de verticale as geeft zodoende het spontane
magnetische moment gecorrigeerd voor para— en diamagnetische bijdragen van het
emmertje en het preparaat. Hierbij dient nog opgemerkt te worden dat de meting
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- *\\*\\ .
=3 T
[
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Figuur {.2.10. Faraday-balans meting van de magnetisalie als funciie van hel veld en 'de tempera-
tuur. Eztrapolalie van de meelpunien bij vaste temperaluur naar veld nul geefi de sponiane mag-

netisatie bij die lemperatuur,

alleen maar uitgevoerd kan worden met één relatieve oriéntatie van het magneet-
veld ten opzichte van het prepaat. Deze oriéntatie wordt bepaald door de easy-as
van het preparaat. Het emmertje is namelijk vrij roteerbaar opgehangen waardoor
het moment zich kan richten langs het aangelegde veld. Dit betekent voor multila-
gen met dunne magnetische lagen (4 3 6 A) met loodrechte anisotropie, dat er
gemeten wordt met het magneetveld loodrecht op het filmoppervlak. Daar deze
multilagen in deze geometrie verzadigen bij een veld kleiner dan 0.5 T (zie
bijvoorbeeld figuur 4.1.9), meten we de verzadigingsmagnetisatie.

4.2.4 Resultaten en suggesties.

Er zijn metingen zijn uitgevoerd aan Co/Pt-multilagen in een temperatuurge-
bied van 77 tot 600 K. .
Metingen bij nog hogere temperaturen worden onbetrouwbaar omdat daar de multi-
laagstructuur verandert door diffusie van cobalt in platina of omgekeerd.

Om te kontroleren of dit niet al eerder gebeurt is het volgende experiment
uitgevoerd: Er wordt begonnen het preparaat af te koelen tot 100 K. Vervolgens
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worden een aantal meetpunten met toenemende temperatuur genomen tot 350 K.
Hierna wordt afgekoeld tot 100 K en wordt er opnieuw gemeten maar nu tot een
temperatuur van 400 K. Dit afkoelen en meten tot een temperatuur die hoger is dan
de vorige eindtemperatuur, is in totaal vijf keer gedaan. De resultaten zijn weerge-
geven in figuur 4.2.11. Hieruit blijkt dat tot 450 K alle veranderingen reversibel
zijn. Pas boven 500 K treden lichte irreversibele veranderingen op. De metingen zijn
dus zeker betrouwbaar tot 450 K.

De Co/Pt-multilagen die onderzocht zijn, zijn opgedampt onder UHV-condities

. met een depositiesnelheid van 1 A/s en een substraattemperatuur van 20 °C. De
onderlaag bestond uit een 1000 A pd laag. In onderstaande tabel is aangegeven om
welke preparaten het gaat.
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Figuur §.2.11. Ezperiment om te coniroleren of het M(T)-gedrag niet een gevolg is van structuur

veranderingen (interdiffusie bijvoorbeeld).



Relatieve magnetisatie

792 -

Tabel 4.2.1.
serie nr. . A
erie nr too [A] substraat t, [A]
1 4 geoxideerd Si 9 18 27 36 45 54 63
2 6 glas 9 18 27 36 45
3 8 glas 9 27 36 45 54
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Figuur {.2.12. Relatieve magnetisatie als funclie van de temperaluur en de platinalaagdikte. De
cobaltlaagdikie is vast gehouden op { Ain (2) op 6 Ain (b) en op 8 Ain (c). De meting in (c)
bij een Pi-dikte van 54 A s onbetrouwbaar.
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In figuur 4.2.12 a,b en c zijn de magnetisatiemetingen van de series 1,2 resp. 3 weer-
gegeven. Verticaal is de relatieve magnetisatie uitgezet dat wil zeggen het magneti-
sche moment van het betreffende preparaat bij de gegeven temperatuur, gedeeld
door het moment bij T=77 K. Deze schaling is toegepast omdat de preparaten
binnen iedere serie verschillende hoeveelheden cobalt bevatten.

De Pt-dikte afhankelijkheid is al besproken in paragraaf 4.2.1. Zoals uit figuur
4.2.12 blijkt speelt de Co-laagdikte ook een rol. Bij een Co-laagdikte van 6 A liggen
de magnetisatiecurves van de 9 en 18 A Pt-diktes dichter bij elkaar dan dit het
geval is bij de overeenkomstige 4 A Co-multilagen. Dit is in overeenstemming met
onze intuitie. We verwachten namelijk dat de invloed van de Pt-dikte afneemt als
de Co-dikte toeneemt (een geisoleerd bulk Co-kristal zal hetzelfde temperatuurge-
drag vertonen als twee bulk-kristallen gescheiden door een dun laagje platina). De
serie met 8 A Co spreekt dit echter tegen. Hier blijkt de Pt-dikte afhankelijkheid
over een groter dikte gebied een rol te spelen. Het is niet duidelijk waarom dit zo is
(De meting bij tp=54 A is onbetrouwbaar, uit XRD-experimenten blijkt dat de
multilaagstructuur van dit preparaat van slechte kwaliteit is).

Modelberekeningen zijn zoals gezegd nog niet uitgevoerd. Er kunnen dus geen
conclusies getrokken worden. Wel kunnen een aantal suggesties gedaan worden ten
aanzien van toekomstig onderzoek.

Beschouwen we figuur 4.2.12 a dan is duidelijk dat indien men de interlaag-
koppeling J’ als functie van de afstand wil bepalen, er extra meetpunten nodig zijn
tussen de Pt-diktes 9 en 18 A. Verder is het ten behoeve van een nauwkeurige bepa-
ling van T, wenselijk meetpunten te hebben die dichter bij T, liggen. De thermi-
sche stabiliteit van de multilagen legt echter beperkingen op aan het meetgebied. De
Co-houdende multilagen zijn dus eigenlijk ongelukkige systemen om een interlaag-
interactie te bestuderen. Wellicht zijn op Ni gebaseerde multilagen beter geschikt.
Bulk Ni heeft namelijk een lagere Curie-temperatuur dan bulk Co (627 K resp. 1388
K) waardoor er in het geval van Ni-multilagen bij relatief hogere temperaturen (ten
opzichte van T;) gemeten kan worden zonder buiten het stabiliteitsgebied te komen.
Dit wat betreft het magnetische element.

Opdat het modelsysteem (dunne magnetische lagen gescheiden door niet-mag-
netische lagen) in de praktijk zo goed mogelijk geraliseerd wordt, dient het andere
element ook echt niet-magnetisch te zijn. Pt en Pd zijn in dit opzicht dus minder
geschikt door hun polariseerbaarheids. Op het eerste gezicht lijkt Ni/Ag dus een

5Als Pt- of Pd-atomen in contact komen met een magnetisch element kan er een
magnetisch moment op deze atomen geinduceerd worden.
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ideale combinatie (Ag kan niet gepolariseerd worden). Het spreekt van zelf dat er
wel bekeken moet worden of Nif/Ag-multilagen zich goed laten groeien. Het is be-
langrijk dat er ook werkelijk dunne Ni-lagen gevormd worden. Eilandvorming kan
namelijk een belangrijke invloed hebben op de ordeningstemperatuur. Als de eilan-
den kleine afmetingen hebben, kan de correlatielengte®"vast lopen" tegen de eiland-
grenzen. Aangezien de susceptibiliteit kleiner wordt naarmate de correlatielengte
kleiner wordt [36], neemt de ordeningstemperatuur (via (4.33)) ook af.

Sdit is een lengte waarover de richtingen van de spins nog een bepaalde correlatie
met elkaar hebben, de Jonge et al. [40].
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Hoofdstuk 5 Conclusies en aanbevelingen

Er is onderzoek gedaan aan Co/lIr-, Co/Pd- en Co/Pt-multilagen. In dit hoofd-
stuk zullen de belangrijktste resultaten en conclusies samengevat worden. Tevens
zullen enkele aanbevelingen gedaan worden. Omwille van de overzichtelijkheid is
het hoofdstuk opgedeeld in drie paragrafen. De eerste paragraaf is gewijd aan de
rontgendiffractie-experimenten, de tweede aan de magnetische anisotropie en de
derde en laatste beterft het temperatuurafhankelijke gedrag.

5.1 Rontgendiffractie

De multilagen zijn gekarakteriseerd met behulp van rontgendiffractie-experi-
menten. Met een eenvoudig en inzichtelijk een-dimensionaal model kunnen de be-
langrijkste kenmerken van de multilaagdiffractiepatronen begrepen worden. Omdat
het model uit gaat van een geidealiseerde multilaag (een discreet aantal atomaire
vlakken per multilaagperiode, perfect gladde en scherpe grensvlakken en een over
het hele preparaat constante multilaagperiode) is het niet mogelijk de diffractiepa-
tronen gedetailleerd te fitten en zodoende de roosterconstantes van de twee compo-
sietmatalen te bepalen.

Door de voor breking gecorrigeerde wet van Bragg te schikken naar de satelliet-
posities bij lage en hoge hoek, kan de multilaagperiode bepaald worden. Deze blijkt
goed overeen te komen met de tijdens depositie ingestelde periode. Uit de hoge hoek
diffractiepatronen blijkt verder dat de multilagen gegroeid zijn met hun dichtst
gepakte vlakken evenwijdig aan het filmvlak. Dit komt wat de fcc edelmetalen Ir,
Pd en Pt betreft overeen met een [111]-textuur. Voor het cobalt betekent dit een
hep [00.1]- of een fec [111]-textuur.

Omdat de XRD-experimenten zijn uitgevoerd in de geometrie dat de verstrooi-
ingsvector loodrecht op het filmvlak staat, was het niet mogelijk onderscheid te
maken tussen cobaltlagen met een hcp [00.1]- en een fcc [111]-textuur. Het is dus
nuttig om in de toekomst experimenten uit te voeren in een andere geometrie. Voor
polykristallijne multilagen is dit echter moeilijk, daar maar een kleine fractie van de
kristallitieten aan de Bragg-conditie zullen voldoen. De intensiteiten zullen hierdoor
laag en misschien zelfs niet meetbaar zijn. Voor epitaxiaal gegroeide multilagen
biedt het meten in een andere geometrie betere perspectieven.
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5.2 Magnetische anisotropie

Van de Co/Ir- en de Co/Pd-multilagen is door meting van de magnetisatie als
functie van het aangelegde veld, de magnetische anisotropie bepaald. De anisotropie-
energie van de cobaltlagen blijkt beschreven te kunnen worden met een bijdrage die
evenredig is met het volume van de laag en een bijdrage die evenredig is met het
oppervlak van de twee grensvlakken. Er is nog geen betrouwbare theorie opgesteld
waarmee de oppervlakte-anisotropie berekend kan worden. Zelfs voor de situatie dat
de magnetische lagen perfect gladde en scherpe grensvlakken hebben, blijkt dit tot
nu toe niet mogelijk. Bij de interpretatie van experimentele waarden spelen boven-
dien een aantal onbekende factoren waaronder de ruwheid en de diffuusheid van de
grensvlakken, een belangrijke rol.

De Co/Ir-multilagen zijn met 1 A/s opgedampt bij kamertemperatuur op sub-
straten van glas en geoxideerd silicium. De anisotropién bleken niet af te hangen
van het soort substraat. Evenmin zijn er significante verschillen geconstateerd tus-
sen de multilagen met Ir-laagdiktes van 24 en 44 A.

De volumebijdrage van de diverse preparaten blijkt binnen de experimentele
nauwkeurigheid gelijk te zijn aan de vormanisotropie. Hieruit zou geconcludeerd
kunnen worden dat het cobalt de fcc-structuur heeft aangenomen. De oppervlakte-
anisotropie is van de orde 0.8 mJ/m?2.

Bij cobaltlaagdiktes van 6 en 8 A worden lagere anisotropie-energién gevonden
dan op grond van de relatie K= K+ 2K/t verwacht mag worden. Deze afwijking
wordt verklaard door aan te nemen dat het cobalt zich niet in nette aaneengesloten
vlakke lagen bevindt, maar dat er zich eilanden van cobalt hebben gevormd.

De Co/Pd-multilagen zijn opgedampt met 1 A/s zowel bij kamertemperatuur
als bij 200 °C op substraten van glas en mica. Ook hier worden geen duidelijke en
systematische verschillen gevonden tussen de anisotropién van multilagen met Pd-
diktes van 11 en 22 A.

De op mica aangebrachte multilagen worden geacht epitaxiaal te zijn. Uit de
experimenten blijkt dat deze multilagen een hogere oppervlakte-anisotropie bezitten
dan de overeenkomstige, op glas aangebrachte multilagen. Een verklaring hiervoor
ontbreekt nog.

Voor multilagen gegroeid bij kamertemperatuur worden lagere anisotropién
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gevonden dan de op hetzelfde substraat bij 200 °C gegroeide multilagen. Dit verschil
wordt verklaard door ervan uit te gaan dat de bij 200 °C gevormde grensvlakken
gladder zijn dan de grensvlakken gevormd bij kamertemperatuur.

De numerieke waarden voor de oppervlakte-anisotropie varieeren van 0.7
mJ/m? voor de mica 200 °C preparaten tot 0.4 mJ/m? voor de glas 20 °C prepara-
ten. De volumebijdragen die van de orde -0.9 MJ/m3 zijn, hangen nauwelijks af van
het soort substraat en de depositietemperatuur en duiden op een intrinsieke aniso-
tropie corresponderend met een loodrechte voorkeursrichting. Cobalt dat zich voor
een deel in de hcp-fase bevindt zou hiervoor verantwoordelijk kunnen zijn. Kern-
spinresonantie-experimenten zouden deze uitspraak kunnen onderbouwen of weer-
leggen.

Met het trekken van conclusies van welke aard dan ook, uit anisotropiewaarden
bepaald met een VSM, moeten we overigens zowie zo voorzichtig zijn. Er betsaat
namelijk nog onduidelijkheid over de invloed van domeinen op het oppervlak tussen
de loodrechte en de in-vlak magnetisatiecurve. Bovendien komen, bij dunne cobalt-
lagen waarvan bekend is dat domeinen een belangrijke rol spelen, de met ferromag-
netische resonantie bepaalde anisotropiewaarden niet overeen met de via de VSM
bepaalde anisotopiewaarden. Hier ligt dus nog een stuk theoretisch werk.

5.3 Temperatuurafhanklijk gedrag

Van Co/Pt-multilagen opgedampt met 1 A/s bij kamertemperatuur op substra-
ten van glas en geoxideerd silicium, is de magnetisatie als functie van de tempera-
tuur gemeten. Uit het feit dat bij vaste cobaltlaagdikte de magnetisatie sneller daalt
met toenemende temperatuur naarmate de cobaltlagen door een dikkere platinalaag
gescheiden worden, wordt geconcludeerd dat er een interactie tussen de cobaltlagen
bestaat.

Er is nog geen model dat dit gedrag kwantitatief kan beschrijven. Wel zijn er
tot een aanzet van zo’n model berekeningen gedaan aan gekoppelde Ising-ketens en
Ising-vlakken. Het blijkt dat deze systemen zich relatief goed laten beschrijven met
een model waarbij de interketen- respectievelijk de intervlak-interacties behandeld
worden binnen een aangepaste mean field benadering. Bij gegeven ordeningstempe-
ratuur is het mogelijk de verhouding tussen de inter- en intralaag-interactiesterkte
te berekenen.

De toekomst moet uitwijzen of met dit model, kwantitatief het gedrag van de
ordeningstemperatuur als functie van de niet-magnetische tussenlaagdikte, beschre-
ven kan worden.
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Wat dit aangaat is het Co/Pt-multilaagsysteem eigenlijk niet geschikt. Cobalt
heeft het nadeel van een relatief hoge Curie-temperatuur waardoor de meetpunten,
omwille van thermische stabiliteit van de multilaag, niet dicht genoeg bij de Curie-
temperatuur liggen om deze nauwkeurig te kunnen bepalen. Platina heeft als nadeel
dat het polariseerbaar is waardoor het systeem waar we aanrekenen - magnetische
lagen gescheiden door niet-magnetische lagen - niet de werkelijkheid is.

Ter toetsing van het model zijn Ni/Ag-multilagen wellicht beter geschikt. Ni
omdat het een lagere Curie-temperatuur heeft dan Co en Ag omdat dit niet polari-
seerbaar is.
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Appendix 1. De afleiding van de XRD intensiteits formule.

In deze appendix wordt een afleiding gegeven van het rontgendiffractieprofiel
van een multilaag met een rechthoekig concentratieprofiel. Een rechthoekig
concentratieprofiel betekent automatisch dat de beschouwde multilaag een geheel
aantal vlakken per modulatiepriode heeft (zie ook figuur 3.2.2) en dus
commensurabel is (zie voor het begip "commensurabel" Draaisma’s proefschrift [4]).

Als rontgenstraling met een golflengte A onder een hoek © invalt op de
multilaag zullen de atomen in de vlakken de straling verstrooien. Bij verstrooiing
over een hoek 20 zal het faseverschil tussen golven afkomstig van het k-de en het
nulde vlak 27(2x,sin®)/\ bedragen. Hierin is x, de afstand van het k-de vlak ten
opzichte van het nulde vlak. Voor de structuurfactor van een multilaag bestaande
uit N bilagen (en dus uit nN atomaire vlakken) kunnen we dus schrijven:

nN-1
F = Z fk-exp[27risxk] (1)
k=0

met 5 = 28—:\@ en fy het verstrooiend vermogen van vlak k; dit is het verstrooiend

vermogen van de in vlak k liggende atomen gecorrigeerd voor het aantal atomen per
oppervlakte-eenheid. Het is eenvoudig in te zien dat de som in (1) te schrijven is als
een product van twee sommen. De eerste som Fy;) is de som over één bilaag. (Het is
in feite de structuurfactor van een bilaag). De tweede som F,q is een som van
fasefactoren.

F= Fmod’Fbil (2)

Dat F zo geschreven kan worden is een rechtstreeks gevolg van het feit dat de over-
eenkomstige vlakken in twee opeenvolgende bilagen dezelfde verstrooiende vermo-
gens hebben en dat ze bovendien een vast faseverschil t.o.v. elkaar hebben (van
2Dsin®/ ). In feite is de commensurabiliteit dus de oorzaak.

F= Fbil + exp[27ri- 2Dsin®/)\] . Fbil +exp[27ri- 2. 2Dsin®/)\] . Fbil + ...
ot exp[27ri- (N-1). 2Dsin®/ )] Fyq
(3)
waarin

n—1

Fpil =kZO fic - exp[27isxy] (4)
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Buiten haakjes halen van Fy;; in (3) geeft automatisch vergelijking (2) waarbij voor
Finoq dus geldt:

N—1
Fuod = L exp[2mik-2Dsin® /]
k=0
N—1
= exp[27ikén] (5)
k=0

metl:Eﬂ-;i—ngendon=D.

Fpi1 kan herschreven worden tot:
n,-1 ) n-1
Fpy = fa-Z exp[27ild,/dg) + f,-exp[27idd/d,)- 2 exp[27ildy,/d] (6)

met d = (ng-1)d, + §(dy+dy).
Via de relatie:

N—1 i
'L expfiva] = explos-nyors- S/ )

kunnen (5) en (6) vereenvoudigd worden tot (8) en (9):

Fiog = expli(N-1)ntn]- S T4 ®)

_ in rfn,d,/d
Fyi = expli(n,-1)mld,/d,)- [fasélllnwvrnzaa/ éo

+ fbexp[i7r£n‘sin “nbdb/d“} (9)

'sin 7idy/d,

Ter berekening van F2 worden voor het gemak een aantal nieuwe symbolen
ingevoerd:
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a = (N-l)xén; B = (ny-1)7ld,/dy; 7= nin;

_sin_7énN . __sin Wéngdasdn, __sin 7lnydy,/dg
M= nfn A= sin 7ld,/d, "’ B =S midy /d,

We krijgen dan:

(10)

Frog = eia’M; Fpan = eiﬂ-{fa-A + fbei'y-B}

F= ei(a+ﬂ)_M{fa_A n fbei7-B}

F=F-F = Mz{fa‘A + fbei7-B}-{fa°A + fbe"i”’-B}
= Mz{fg'A2 + f?,-B2 + 2fafbcos('y)-A-B}

uitgeschreven met de symbolendefinities van (10) geeft dit de af te leiden uitdruk-
king van vergelijking (3.3):

2 _ [sin 7¢nN 2 | 2(sin rén,d,/d 2 ofsin min,dy/dg 2
F(e) = [ sin 7én ] [a[ sin wlda/don] + fb[ sin 7médy/d, ]

sin 74n,d,/d sin wfnydy/d
+ 2afycos 7én [ sin wlda/doﬂ]'[ sin wldb/don]} (33)

De intensiteit I(©) volgt uit:

met

2
1(0) = 1120520 4ing

1+c0s?20 is de polarisatiefactor (dit is de hoekafhankelijkheid van de, door een
versnelde electrische lading, uitgezonden straling). 1/Sin20 is de Lorentzfactor [41]
en sin® is een geometrische factor die in rekening brengt dat het aantal roéntgen-
quanten die het preparaat treffen, afhangt van de stand van het preparaat ten op-
zichte van de bundel. (Het preparaat ligt volledig in de bundel).
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Appendix 2 Het gedrag van (sin Na/sina)’.

In deze appendix wordt het gedrag beschreven van de functie (sin Na/ sina)z.
Voor het geval N=6 is in onderstaande figuur de grafiek weergegeven.

sin6x

sinx | H n ﬂ

N | IV\[\/\NI'V\I\/\NI l !

Belangrijkste kenmerken:
1) Hoofdmaxima als @ = k-7
2) Tussen twee hoofdmaxima bevinden zich N-2 submaxima op de posities gegeven

door:

a=L1t0) 4 pr =12, N-2 kel

3) Tussen twee hoofdmaxima bevinden zich N-1 minima op de posities gegeven
door:

a=i-§+k-1r i=1,2,...,N-1 kel
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4) N bepaalt de breedte van de pieken. Voor een schatting van de breedte op halve
hoogte (FWHM) kan gebruik worden gemaakt van de volgende benadering [42]:

: 2
sin N 2
[-gﬁ] ~N exp[—N2a2/1r] (1)

De functie in het rechterlid heeft dezelfde hoogte én oppervlakte als functie in het
linkerlid. Voor de breedte op halve hoogte volgt met deze benadering:

2. (n-1n2)"/? (2)

5) De hoogte van de hoofdpieken is N2,
Appendix 3 De bepaling van de modulatieperiode D.

In deze appendix wordt beschreven hoe de modulatieperiode D bepaald wordt reke-
ning houdend met de breking van de rontgenstraling aan het oppervlak.

lucht

A’ A
0 7 0’

Schematische tekening ter illustratie van de breking. De golflengte en de hoek in het materiaal

verschillen met de golflengte en de hoek in lucht. Dit is aangegeven door middel van de accenten.

In principe kan D bepaald worden door van alle waargenomen pieken i de orde
L; uit te zetten tegen sin®;. Dit zou in het ideale geval (zonder breking) volgens de
wet van Bragg een rechte moeten opleveren met helling A/2D. Als de punten
(L4,5in©;) uitgezet worden blijkt echter dat ze systematisch afwijken van de beste
rechte door deze punten. Dit wordt veroorzaakt door breking aan het oppervlak. De
invalshoek © is niet gelijk aan de hoek in het kristal; de Bragg-wet is hierdoor niet
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meer geldig en zal gecorrigeerd moeten worden. De gemodificeerde vorm wordt
afgeleid in [42] en wordt gegeven door:

sin20 = (A/2D)%-1? + 26 (1)

Hierin is  de afwijking van de brekingsindex n van 1: n=1-§

Sin%0 uitzetten tegen L2 geeft via een kleinste kwadraten-aanpassing D en &.
Opmerking: De op deze manier bepaalde § blijkt voor de Co/Ir-multilagen maxi-
maal 30% af te wijken van de "theoretische" waarde berekend volgens Micelli [44]
met:

6 = (to /D) 8o + (t,/D)- 6, (2)

waarin §; gegeven wordt door Guinier [43]

2
by = Q—W Nif} e (3)

met i = Co, Ir; Ni het aantal atomen per kubieke cm; ro = 2.818.107!5 m. fC°= 27
en fIr= 7.

Appendix 4 Mean field model.

In deze appendix wordt binnen een mean field benadering een vergelijking
afgeleid waaraan de ordeningstemperatuur voldoet.
De afleiding die volledig analoog loopt aan de afleiding van De Jonge et al [40],
wordt gedaan voor een drie-dimensionaal Heisenberg systeem maar is, zoals we
dadelijk zullen zien, door verwaarlozing van de details van interacties (middeling),
ook geldig voor Ising systemen. Beschouw de volgende Hamiltoniaan:

J{ = -2]J z §1§J -—2 gﬂBﬁ-gj (1)
<ij> j

<ij> geeft aan dat er alleen over naaste buren wordt gesommeerd. In het mean field
model wordt een subsysteem gekozen waarbinnen de interacties exact worden behan-
deld. De interacties met de omgeving worden vervangen door een gemiddeld effectief
veld. In dit geval kiezen we als subsysteem één spin. Bij het zoeken naar een gemid-
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deld veld worden van de overgebleven spins in het systeem, S, en S;, gelijk aan nul
genomen terwijl S;, gelijk wordt gesteld aan de verwachtingswaarde <S,>. De
Hamiltoniaan van het subsysteem wordt nu gegeven door

Hi=-2J) $;,<8,> - gugH Sy,
jl'll’l

= —[2z’J<Sz> + guBHo] S, (2)

waarin z’ het aantal naaste buren is van spin i, j,, is de sommatie over de naaste
buren. De responsie op het effectieve veld gegeven door:
o 8y

waarin het subsysteem zich bevindt is bekend en is niets anders dan de magnetisatie
van het subsysteem in dit veld:

M =M(H) ()

Eisen we dat de responsies van alle spin (of subsystemen) gelijk zijn, dat geldt voor
de magnetisatie M van het totale systeem, bestaande uit N spins (of subsystemen):

M = Ngu <S,> (5)

Definiéren we een mean-field parameter A door

2z°J

= 6
\= N (6

Dan gaat (3) over in
H=H_ + M (7)

In combinatie met (4) is dit een impliciete vergelijking voor de magnetisatie van het
totale systeem. We zoeken nu naar niet-triviale oplossingen van (7) met Hy= 0. De
functie in het linkerlid van (7) stijgt lineair met H (en start in de oorsprong

M= H= 0). De functie in het rechterlid start ook in de oorsprong en neemt ongeacht
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welk subsysteem het betreft, degressief met H toe. Dit laatste volgt uit het feit dat
de vrije energie G een concave functie van H is [36] en omdat voor M geldt

M= _[g_g] . (8)

De kritische temperatuur waarbij er net wel of net geen niet-triviale oplossing is, is
dus die temperatuur waarbij de afgeleide naar H van de functie in het rechterlid van
(7) gelijk is aan de afgeleide naar H van de functie in het linkerlid. Met andere
woorden de ordeningstemperatuur voldoet aan :

1= Ay (9)

Hierbij is gebruik gemaakt van
. a M
x = lim [ ] (10)
0 H)y

Combinatie van de vergelijkingen (6) en (9) levert de af te leiden betrekking voor de

ordeningstemperatuur:

N2z X(Te) =1 (11)

In het geval waarbij het subsysteem bestaat uit één spin wordt wordt na oplossen
van (2) voor de magnetisatie gevonden (zie [40]):

M = M,;Bj(x) (12)
waarin:

M,= NguBS = M(T=0,H=0) (13)

x= g HS/KT (14)

Bs(x) is de Brillouin-functie, die in de buurt van de oorspong M= H= 0 te benade-
ren is door
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By(x)= 5t lx (15)
Door
OM_9OMIx_ S+1 gupS$
X=FH=7xoh=NeupS 35554 (16)

in te vullen in (11) volgt de bekende mean-field benadering voor de ordeningstempe-
ratuur:

2 ’
T, = _%(&tll (17)

Op dezelfde manier wordt de ordeningstemperatuur bepaald voor de voor ons
interessante gevallen dat het subsysteem een Ising-keten of een Ising-vlak is. Voor
de susceptibiliteit in (11) moet dan de susceptibiliteit van een Ising-keten respectie-
velijk Ising-vlak worden ingevuld.



