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ABSTRACT
The results of X-ray Absorption Spectroscopy (XAS) measurements on magnetic Co/Cu
and Fe/Cu multilayers show the capability of this technique to point out the dependence
of crystallographic phase on the layers thickness and the presence of structural
anisotropies and strain in these multilayers.

1. Introduction

Les multicouches et les super-réseaux métalliques présentent des propriétés
structurales et magnétiques inhabituelles. L'aimantation perpendiculaire observée
récemment dans ces nouveaux matériaux, et la magnétoresistance géante, mise en
évidence pour la premiére fois dans les multicouches Fe/Cr sont les propriétés
fondamentales de ces multicouches métalliques qui sont appelées A devenir des matériaux
de base de I enregistrement magnétique du futur [1,2].

Dans ces matériaux des structures cristallographiques inhabituelles, différentes de
celles de 1'état massif, peuvent étre stabilisées. La sélectivité de la spectroscopie
d‘absorption de rayons X (XAS) rend cette technique puissante pour charactériser la
structure locale des multicouches [3]. Dans ce papier nous présentons les résultats de nos
récentes mesures sur des multicouches Fe/Cu et Co/Cu, ot le couplage entre couches
magnétiques montre des oscillations en fonction de l'épaisseur des couches non
magnétiques [2].

2, Méthodes éxpérimentales

Les multicouches Fe/Cu (tre=15A, tcy=6, 13, 24, 42 and 60A) ont &té preparées par
pulvérisation dans une enceinte ultra-vide [4].
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Les multicouches Co/Cu, préparées par évaporation thermique en ultra-vide sont
déposées sur une couche tampon d'or, épaisse de 250A, elle-méme déposée sur du verre.

La diffraction des rayons X et les résultats de RMN du cobalt [5] prouvent que les
interfaces Co/Cu sont trés abruptes (rugosité rms<4A). Les couches Coj0Cuig, CosCus,
CosCus, Co3Cus, Co3Cu3 (ol sont portés en indice les nombres de monocouches de
Co et Cu) sont fortement texturées avec I'axe [111] perpendiculaire a la surface des
échantillons.

Les mesures de XAS ont été realisées sur la station expérimentale D42 de LURE-
DCI équipée d'un monochromateur type "channel cut” utilisant la reflexion 311 du
silicium. Puisque les couches sont minces et déposées sur substrat, la détection des
électrons secondaires émis 2 la suite de la création du trou profond est 1a méthode la plus
efficace de mesure du spectre. Deux mesures avec les configurations géométriques
classiques ont été réalisées: la direction de polarisation des photons X est paralldle ou
quasi-perpendiculaire 2 Ia surface de I'échantillon. Les spectres EXAFS expérimentaux
on été simulés en utilisant I'approximation en ondes planes et les phases et amplitudes
expérimentales obtenues A partir de spectres de composés standards. Dans ce cas, phase
et amplitude contiennent la correction “onde courbe” qui reste quasi-invariante lors que
les distances interatomiques varient peu, ce qui est le cas.

3. Resultats

La figure 1 montre les transformées de Fourier (TF) des spectres EXAFS (Cu K)
des multicouches Cu/Co, avec la polarisation des rayons X dans le plan des couches.
Pour chaque multicouche, les TF (qui sont des quasi functions de distribution radiale)
sont tres proches de celle du specire de Cu massif: la structure cubique faces centrées
(cfc) des couches de Cu de ces échantillons est trés ordonnée. La modé€lisation des
spectres EXAFS (Tableau 1) montre ¢n outre que les facteurs de Debye-Waller pour les
couches de Cu sont pratiquement identiques a ceux du Cu massif.

Les distances des premiers voisins Co-Co et Cu-Cu dépendent de I'épaisseur des
couches (Table 1). Les distances entre atomes dans le plan des couches (ll) sont en
général différentes des distances entre atomes dans des plans atomiques differents (),
donnant une structure anisotrope. Dans le plan des couches, la distance Co-Co (2.52A)
est plus longue que celle du Co massif (2.51A) , alors que la distance Cu-Cu (2.54A) est
plus courte que celle du Cu massif (2.556A). Cette variation structurale est la réponse du
résean aux contraintes imposées par I'épitaxie de deux matériaux présentant un désaccord
de maille A I'état massif. La tendance est naturellement de dilater le réseau du Co
(dco<dcy) et de contracter celui du Cu. La valeur moyenne des distances (I} dans ces
multicouches est celle des matériaux massifs.

En revanche, dans la direction perpendiculaire aux plans, les distances des premiers
voisins ne changent pas: elles sont celles des matériaux massifs. Les facteurs de Debye



Waller (Tableau 1) montrent que les couches de Co sont beaucoup plus désordonnées que
les couches de Cu. Alors que le cuivre croit avec la structure cfc du massif, le cobalt
adopte la structure métastable (cfc) imposée par le cuivre. Ce résultat important est aussi
suggéré par la RMN du cobalt. Les fortes valeurs des facteurs de Debye-Waller sont dues
probablement 3 la présence de défauts qui tendent 3 rétablir localement la structure

hexagonale du Co massif.
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Figure 1: Les transformées de Fourier des spectres EXAFS des multicouches CoxCuy
(x et y étant les nombres de monocouches de Co et de Cu) au seuil Cu K, mesurées avec

la polarisation des rayons X dans le plan des couches, sont comparées a la TF du spectre
du Cu massif.

Table 1: Résultats des modé€lisations des spectres EXAFS aux seuils Cu K et Co K,
mesurés pour les multicouches CoxCuy, avec la polarisation du faiseau X dans le plan
(in-plane) ou perpendiculaire au plan des couches (out-of-plane). R1 est la distance du
premier voisin (Cu-Cu ou Co-Co). DW1 est le facteur de Debye-Waller, relatif A celui de
Cu ou Co massifs.

[ SAMPLE R1 A) DW1 (A2) R1 (A) DW1(X3)
(in-plane) (in-plane) (out-of-plane)  (out-of-plane)

Cu (bulk) 2.556 - 2.556 -

Co10Cu10 2.54 0.0001 2.55 0.0004
CosCus 2.54 0.0000 2.55 0.0005
Co3Cu3 2.54 -0.0005 2.55 0.0000

CoKedge

Co (bulk) 2.51 - 2.50 -

Co10Cu10 2.52 0.0003 2.50 0.0008
CosCus 2.52 0.0018 2.51 0.0019
(Co3 Cu3 2.52 0.0023 2.51 0.0023
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Figure 2: Seuils d'absorption Fe K (a) et Cu K (b) pour les multicouches (Fe 154/
Cu tCy) (E9=8982¢V) mesurés avec la polarisation des rayons X dans les plans ou
perpendiculaire aux plans des couches (out-of-plane). A) 1Cu=134A (out-of-plane); B)
tcu=13A ; C) tcu=24A ; D) tcy=42A ; E) tcu=60A (out-of-plane) ; F) tcu=60A; G) Fe
massif. (b): A") Fe massif; B") tCu=6A (out-of-plane); C") tCu=6A; DY) tcu=l3A
(out-of-plane) ; E') tCu=13A ; F) tcy=24A; G") tCu=42A; H') tcy=60A; I') Cu massif.
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Figure 3: Les transformées de Fourier des spectres EXAFS au seuil Cu K mesurées
pour les multicouches (Fe 15A / Cu tc,) avec la polarisation des rayons X dans le plan
des couches sont comparées aux TF des spectres de Cu massif (cfc) et Fe massif (cc).



La figure 2 montre les seuils d'absorption Fe K et Cu K pour les multicouches
Fe/Cu (tre=21A, tcy=6, 13, 24, 42, 60A) comparés aux seuils de Cu et Fe massifs [7].
Le est cubique centré (cc), quelle que soit 1'épaisseur du Cu, alors que la structure des
couches de Cu dépend fortement de leurs épaisseurs,

La forme des spectres d'absorption Cu K change avec I'épaisseur évoluant de celle
typique d'une structure cc pour tcy=6A, 2 celle d'une structure cfc pour tcy=60A. La
méme tendance est montrée par les TF des spectres EXAFS au seuil Cu K (fig. 3). Les
TF pour tcy=6A montrent 3 grande distance les pics typiques d'une structure cc. Pour
tcu=24, 42 et 60A les TF montrent les distances typiques d'une structure cfc. La
présence de pics bien définis 4 grande distance est l'indication d'une structure ordonnée.
D'autre part la modélisation des spectres EXAFS montrent que le désordre dans ces
couches de Cu est beancoup plus important que dans le Cu massif. Les couches de Cu de
13A se trouvent prés du point de transition entre la structure cc et la structure cfc. Elles
sont trés désordonnées, comme l'indique Y'absence de pics a grande distance dans les TF.

Les résultats de la modélisation des spectres d'EXAFS [7] montrent que pour les
couches de cuivre plus fines (6A et 13A) la distance du premier voisin Cu-Cu (2.50-
2.52A) est courte et typique d'une structure cc (2.556A pour cfc). Pour 13A de Cu, la
structure cc est trés désordonnée. Pour des épaisseurs plus importantes, 1a structure
relaxe vers la phase cfc tdu cuivre massif. Pour ces épaisseurs (24, 42 et 60A) la
distance Cu-Cu est plus longue, et typique du Cu cfc. Le processus de relaxation est lent,
et les couches de Cu deviennent plus ordonnées au fur et & mesure que leurs épaisseurs
augmentent.
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