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真空退火对 Co／Ru多层膜磁阻性能的影响 
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摘 要：采用超高真空电子束蒸镀的方法制备了Co／Ru金属多层膜，通过透射电镜、x射线衍射分析等结构 

分析仪器、磁性测试手段对薄膜的、微观与局域结构及磁性进行了研究．对 Co／Ru多层膜样品进行真空退火处理，研 

究了退火后界面的变化及其对磁性和磁电阻性能的影响．退火增加了多层膜界面与表面的粗糙程度．Co／Ru界面处 

的互扩散和混合程度逐渐增大，多层膜的周期性有所降低．随着退火温度的升高，负磁阻逐渐减小，同时高场下开始 

出现正磁阻． 
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磁性多层膜一般是指 由铁磁性金属和非磁性金属组成的具有周期性调制结构的纳米多层膜．磁性多层 

膜材料主要表现为降低了空间维数，大大增加了其表面面积和界面面积，使得磁性多层膜材料的表面和界面 

对性能的影响非常显著．由于其在很薄的膜层中(<1 m)包含多个双层 (少 的几个 ，多的达几百个)，每一层 

的厚度只有几个到几十个纳米，使得其表面和界面效应所占比重大大增加，如原子的配位数减少、对称性降 

低，出现过渡结构层以及局域化的表面等现象口]． 

由于多层膜结构的变化使得其相应的磁学性质必然发生变化．Obi[2]，Chaudhari ]，Miihge[ 等多个研 

究者曾在对 Co／Nb和 Fe／Nb多层膜的研究 中发现了多层膜界面的磁性“死层”现象．Liu和 Bader[ 在研究 

Ru／Fe多层膜时发现生长在 Ru(0001)上的 Fe膜 中接近基体的前 2个 Fe单层是非铁磁性 的．Tian等 也 

认为应将这种非磁性效应同Fe层的生长相联系．Jamet等 研究了嵌入 Nb基体中的 Co原子团簇，发现在 

Co／Nb很薄的界面中存在 Co。Nb 相，并认为它会造成界面非磁性现象．很多研究均发现 引，在薄膜状态 

以及特定的实验条件下 ，不互溶的系统中可以存在一定范围的表面和界面混合 ，并且影响相应的薄膜磁性． 

同时，多层膜界面和表面由于其结构的特殊性对多层膜的磁性和磁传输等性能也会产生非常大的影响． 

Hyltonll1 等就曾阐述了制备产生可应用于磁传感器的巨磁阻效应的介于多层膜和颗粒膜之间结构的方法． 

多层膜的磁性层存在磁有序 、层间耦合 、电子输运、量子 限域等诸多现象 ，对多层膜的特性也将产生很大影 

响口 ．在层厚为纳米级时，不仅相邻的膜层之间的有比较强的相互作用，而且被非磁性层隔开的两个磁性层 

之间也会存在耦合效应． 

1 实验方法与样品制备 

1．1 使用设备 

本文中使用进口的DANTUN超高真空镀膜系统来制备薄膜样品；采用 日本理学(Rigatu)的D／max—rB 

转靶衍射仪，X光管电压 40 kV，用 CuK 标识 X射线 ，波长为 0．154 18 nm，管电流 120 mA；采用型号为 JE— 

OI 200CX的透射 电镜 ，用于多层膜样 品微观形貌的观察 (明场相 ，Bright—Field)、相结构分析(选 区电子衍 

射，Selected Area Diffraction)以及成分测量(x射线能量散射谱，Energy Dispersive Spectrum)．实验中加速 

电压为 2 001 keV；使用日本电子(JOEL)的JEM-201OF和 JEM-2011高分辨电子显微镜(HRTEM)对多层 
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膜的截面结构进行分析 ；采用 MI PicoScan AFM(Molecular Imaging Co．，Arizona，USA)观测多层膜的表面 

粗糙度 ；磁学性能的测定采用振动样品磁强计(Vibrating Sample Magnetometer，简称 VSM)进行测量 ，型号 

为美国Lakeshore公司的 7303型． 

本文中的磁 电阻指的是样品随外加磁场变化导致的电阻的变化．通过在 VSM73o7上安装磁 电阻测量 

选件即可测量多层膜的磁阻曲线．磁电阻测量选件采用标准的4探针法测量电阻． 

1．2 样品制备 

实验中采用电子束蒸发的方法制备多层膜样品，采用进 口的 DANTUN超高真空镀膜系统来制备薄膜 

样品。镀膜前本底真空为 1×10 Pa，工作真空为 4×10 ～6×1O Pa．采用 电子束交替蒸镀纯 co 

(99．99 )和纯 Ru(99．99 )2种组员金属．镀膜时基片温度不超过 30℃，镀膜速率一般控制在 0．01 nm／s． 

用于透射电镜分析的多层膜样品采用新鲜解理的 NaC1单晶基片，用于磁性测量以及 XRD等其他微结构分 

析的样品使用 0．1 mm厚的清洁玻璃和单晶si片基片． 

为研究退火后界面变化及其对磁性和磁电阻性能的影响，对 Co／Ru样品(Co 2．3 nm／Ru 1．5 nm) 和 

(Co 0．5 nm／Ru 1．5 nm)。 多层膜进行真空退火处理．退火时背底真空 3×1o Pa，退火温度分别为 300℃ 

和 400℃，退火时间均为 30 min． 

2 对界面结构的影响 

2·1 小角 XRD分析 

图 1(a)和(b)分别为和多层膜样品(Co 2．3 nm／Ru 1．5 nm) 7和(b)(Co 0．5 nm／Ru 1．5 nm)35在 400 

℃退火后与退火之前小角 XRD的对比．从图1(a)可以发现，退火后，第 1级与第 2级峰衍射峰都向右上方 

发生了明显的偏移，第 2级衍射峰的强度有所降低．从图1(b)也可观察到衍射峰类发生了明显的偏移．由此 

表明退火后，多层膜的周期结构性有所降低．由于 Co／Ru为互溶体系，退火会使 Co／Ru界面处的混合程度 

增加 ，界面粗糙度 的增加致使多层膜 的周期性变差． 
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(a)(Co 2．3 nm／Ru 1．5 rim) (b)(Co 0．5 nm／Ru 1．5衄)35 

图1 Co／Ru多层膜真空退火后的小角XRD变化 
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图3(Co2．5~／Rui．5 nⅢ)”多层膜真空退火后磁阻曲线与磁滞回线 为饱合磁化弧度 

之后表现出一种与其他样品不太一致的变化趋势．在 300℃退火半个小时后，正磁阻效应明显降低；在 400 

℃退火半个小时后，正磁阻阻值进一步减小，同时磁阻随磁场的变化显得较为平缓．结合前文的分析，我们可 

以将样 品(CoO．5 nm／Ru1．5 nm)。 的正磁阻效应减弱的原因归结为 Co／Ru界面处粗糙程度的增大．由于此 

时磁性层厚度非常薄，我们可以认为 Co层中的 Co大部分互溶到 Ru层中而使 Co层表现为不连续的状态． 

因此，界面处结构和成分的不对称性所起到的所用被削弱，由此产生的正磁阻随之减小． 
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图4(Co0．5 nm／Ru1．5 nm)36多层膜真空退火后磁 

阻曲线与磁滞回线 ． 为饱合磁化强度 

同时，从图 4中还可看到，退火之前样品所表现出的微弱的负磁阻效应在退火后发生了显著增强．在前 

面的分析中我们把(CoO．5 nm／Ru1．5 nm)。 多层膜样品出现的负磁阻归结为样品中存在的部分超顺磁性区 

域．图 4(c)和(d)显示的是样 品(CoO．5 nm／Ru1．5 nm)。 在 300℃与 400℃退火后的磁化曲线．从中可 以看 

到，退火后样品呈现出明显的超顺磁性，即剩磁和矫顽力均减至零 ，磁化强度随着磁场的增加而增大 ，直至磁 

场加至 80 kA·m-1时 ，磁化强度依然没有饱和的趋势．由此可 以推断，在退火过程中，随着 Co层不连续程 

度的逐渐增大，样品中的超顺磁性逐渐增强，因而，由超顺磁性对多层膜磁阻的贡献有所加大．在这种情况 

／( IV)1 

萎  誉  邶 

∞ ：兮 ∞ c； c； 

／( S 一 ／( 



58 河南师范大学学报(自然科学版) 2015生 

下，多层膜界面处聚集着大量的超顺磁自旋态电子m]．退火处理使由这部分超顺磁 自旋态电子所产生的自 

旋相关散射作用增大，这可能是导致退火后负磁阻的增加的原因． 

4 结 论 

不同温度下的退火处理促使多层膜的界面和表面的粗糙度增加．对于 Co层厚度较大的样品(tc。 0．8 

nm)，退火后体自旋相关散射和界面自旋相关散射间的竞争关系依旧存在．随着退火温度的升高，负磁阻逐 

渐减小，同时高场下开始出现正磁阻．对于样品(CoO．5 nm／Ru1．5 nm) 退火处理使薄膜呈现出超顺磁性， 

此时超顺磁自旋态电子引发的自旋相关散射促使其出现负磁阻，并随退火温度升高而逐渐增大． 
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Effect of Magnetic Reluctance of Co／Ru after Annealing 

HAO Anlin 

(The Editorial Board of JournaI Anyang Institute of Technology，Anyang 455000，China) 

Abstract：We prepare the Co／Ru muhilayers by electron-beam evaporation．The microstructure as well as the magnetic 

behaviors of the films are studied．The variation of interfaces and affection of magnetic property and magnetic reluctance(MR) 

of Co／Ru after annealing were studied in this paper．This post-deposition annealing has increased the surface roughness of these 

samples．The LAXRD of the post—annealed samples(not shown)reveal that the quality of the periodical structure is decreased． 

The negative MR of the multilayer decreased gradually and the positive MR was observed in the high magnetic field with the in— 

creased temperature． 

Keywords：annealing multilayered film；magnetic reluctance 


