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We have investigated the electronic structures of intermetallic multilayer (ML) films of [Co(2Å)/Pd(xÅ)] (x: the thickness of the Pd
sublayer; x = 1 Å, 3 Å, 5 Å, 7 Å, 9 Å) by employing soft X-ray absorption spectroscopy (XAS) and soft X-ray magnetic circular
dichroism (XMCD). Both Co 2p XAS and XMCD spectra are found to be similar to one another, as well as to those of Co metal,
providing evidence for the metallic bonding of Co ions in [Co/Pd] ML films. By analyzing the measured Co 2p XMCD spectra, we
have determined the orbital magnetic moments and the spin magnetic moments of Co ions in [Co(2Å)/Pd(xÅ)] ML films. Based on
this analysis, we have found that the orbital magnetic moments are enhanced greatly when x increases from 1 Å to 3 Å, and then do
not change much for x ≥ 3 Å. This finding suggests that the interface spin-orbit coupling plays an important role in determining the
perpendicular magnetic anisotropy in [Co/Pd] ML films.
Keywords : [Co/Pd] multilayers, XMCD, XAS, electronic structure, perpendicular magnetic anisotropy

Pd층의 두께 변화에 따른 [Co/Pd] 다층박막의 연엑스선 방사광 분광 연구
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이 연구에서는 연 X선 광흡수 분광법(soft X-ray absorption spectroscopy: XAS)과 연 X선 자기 원편광 이색성(soft X-ray

magnetic circular dichroism: XMCD)을 이용하여 수직자기이방성을 보이는 [Co(2Å)/Pd(xÅ)] 형의 다층박막의 전자구조를 연구하

였다(x = 1 Å, 3 Å, 5 Å, 7 Å, 9 Å). Co 2p XAS와 XMCD 스펙트럼은 Pd 층의 두께 변화에 상관없이 서로 매우 유사하였으며,

또한 Co 금속의 Co 2p XAS와 XMCD 스펙트럼과도 매우 유사함이 관찰되었는데, 이러한 결과는 [Co(2Å)/Pd(xÅ)] 다층박막에

서 Co 이온들이 금속 결합을 하고 있다는 사실을 보여 준다. Co 2p XMCD 스펙트럼을 분석하여 두께에 따른 궤도 자기모멘트

(orbital magnetic moment)와 스핀 자기모멘트(spin magnetic moment) 의 크기를 결정하였다. 이 결과에 의하면 Pd 층의 두께

(x)가 1 Å에서 3 Å으로 증가할 때, 궤도 자기모멘트가 가장 크게 증가하였으며, x ≥ 3 Å 이상의 영역에서는 별 다른 변화가 없었

다. 이러한 결과는 [Co(2Å)/Pd(xÅ)] 다층박막의 계면에서의 스핀-궤도 상호작용이 수직자기 이방성에 매우 중요한 역할을 한다는

사실을 나타낸다.
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I. 서 론

최근 인위적으로 제조된 원자층 단위의 적층 구조를 가진

다층박막(mutilayer film)계에서는 기존의 덩치(bulk) 합금재

료에서는 볼 수 없었던 새로운 물리적 특성들이 관찰됨에 따

라 첨단 신소재 개발을 목표로 한 다층박막의 구조와 물성에

관한 연구가 세계적으로 활발하게 이루어지고 있다[1-3]. 일

반적으로 다층박막에서 관찰된 새로운 물리적 특성들은 다층

박막내의 여러 계면들에서 이루어지는 원자들 간의 각종 상

호작용에 기인한다고 여겨지고 있다[4, 5]. 인위적 다층박막

중에서 수직자기이방성(perpendicular magnetic anisotropy:

PMA) 및 거대 자기저항(giant magneto-resistance) 현상을

보이는 자성 전이금속/비자성 전이금속계 금속간 다층박막은

고밀도 광자기 기록매체(magneto-optical recording medium)

나 자기기록 헤드의 자기저항 센서로의 응용 가능성을 가지

고 있으므로 자성 분야 첨단 소재로 연구의 대상이 되고 있

다[6-9]. Co/Pd, Co/Pt, Fe/Cr, Co/Cu 등의 자성 전이금속/비

자성 전이금속계 금속간 다층박막은 대표적인 수직자기 이방

성 물질계로 잘 알려져 있는데, 이 들에서 관찰된 수직자기

이방성의 이해는 자성 다층 박막의 연구 분야에서 매우 중요

한 주제이다. 그러나 이러한 다층박막에서의 수직자기 이방성

의 원인과 자성 금속 하부층(sublayer) 간의 반강자성 결합

(antiferromagnetic coupling) 현상의 원인 등은 아직 완전히

규명이 되지 않은 실정이다[10-14]. 이론적으로는 자성 전이

금속/비자성 전이금속 다층박막에서 관찰된 수직자기 이방성

의 원인에 관하여 계면에서의 스핀-궤도 상호작용(spin-orbit

interaction)이 수직자기 이방성의 원인이라고 제시된 바 있으

나[15], 이에 대한 체계적인 실험적 검증은 아직 미흡하다.

자성 전이금속/비자성 전이금속계 금속간 다층박막들에서

관찰된 수직자기 이방성의 원인을 규명하기 위해서는 이러한

다층박막을 구성하고 있는 전이금속 이온들의 스핀 자기 모

멘트와 궤도 자기 모멘트를 실험적으로 결정하는 것이 매우

중요하겠다[16, 17]. 왜냐하면 스핀-궤도 상호작용이 클수록

궤도 자기모멘트의 크기가 커지게 되기 때문이다. 나아가 다

층박막을 구성하고 있는 전이금속 이온들의 원자가 및 스핀

배열 상태 등 미시적 전자 구조를 체계적으로 연구하는 것이

매우 중요하다. 금속간 다층박막의 전자구조와 스핀 구조의

연구를 위하여 방사광을 이용한 분광학적 연구가 매우 중요

하다. 특히 연 X선 자기 원편광 이색성(soft x-ray magnetic

circular dichroism: XMCD)[16, 17]과 연 X선 광흡수 분광

법(soft x-ray absorption spectroscopy: XAS)[18, 19]은 원

소 특유의(element-specific) 국소적 전자 구조 및 스핀 구조

를 직접 관찰할 수 있으며, 원소별 스핀 자기 모멘트와 궤도

자기 모멘트를 실험적으로 결정할 수 있는 매우 좋은 실험

방법이다. 그런데 자기이력곡선(hysteresis loop)과 Kerr 회전

측정에 의하면 Co 층의 두께가 약 2 Å~3 Å 정도로 작을 때

수직자기이방성이 크게 관찰된 바 있다[20-23]. 따라서 본 연

구에서는 Co 층의 두께를 2 Å로 고정시킨 후 Pd 층의 두께

를 1 Å~9 Å까지 변화시키면서 제조한 [Co/Pd] 다층박막시료

들을 대상으로 XAS와 XMCD를 이용하여 [Co/Pd] 다층박막

의 스핀 자기 모멘트와 궤도 자기 모멘트를 실험적으로 결정

하고 미시적인 전자구조를 연구하였다.

II. 실험 방법

이 연구에 사용된 [Co(2Å)/Pd(xÅ)] 다층박막 시료들은 직

류 마그네트론 스퍼터(DC/RF-magneton sputtering) 시스템을

이용하여 상온에서 제작되었다. Si 기질 상부에 Ta/Ru/Pd로

이루어진 씨앗층을 사용하였으며 다층박막 층의 증착은 UHV

(ultra high vaccum)상에서 이루어졌으며 기본 진공(base

pressure)은 5 × 10−8 Torr을 유지하였다. 각 층의 증착 속도

는 0.1 Å/s 이하로 유지를 하였다. 시료제작에 대한 자세한

조건은 참고문헌[13]에 기술된 바와 같다. 이 연구에 사용된

시료들의 각 하부층(sublayer)의 두께는 t(Co) = 2 Å로 고정시

켰으며, Pd 층의 두께 t(Pd) = xÅ(x = 1, 3, 5, 7, 9)으로 변

화시켰다. Fig. 1(a)는 이 연구에 사용된 다층박막의 구조를

도식적으로 보여 주는데. 그 구조는 다음과 같다: Si/SiO2(산

화된 Si 기판)/Ta(30Å)/Ru(50Å)/Pd(30Å)/[Co(2Å)/Pd(xÅ)]7/

Pd(30Å). 여기서 맨 위의 Pd(30Å) 층은 다층박막의 산화를

Fig. 1. (Color online) (a) The schematic configuration of the [Co(2Å)/
Pd(xÅ)]10 multilayer (ML). (b) Co 2p XAS spectra of [Co/Pd] MLs
for x = 1 Å, 3 Å, 5 Å, 7 Å, 9 Å. They are compared to that of Co
metal as a reference material.
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방지하기 위한 보호층(capping layer)이다.

연 X선 광흡수 분광(XAS) 실험과 연 X선 자기 원편광

이색성(XMCD) 실험은 포항 가속기 연구소(PLS)의 2A 언듈

레이터 빔라인에서 이루어졌다. 측정 시 분석 쳄버의 진공은

약 1 × 10−10 Torr의 초고진공 상태였으며, 시료들의 온도는

모두 300 K에서 측정되었다. XAS/XMCD 측정에는 원형 편

광된(circularly polarized) 빛을 사용하였으며, XMCD 측정을

위하여 걸어준 외부 자기장(H)의 크기는 약 0.6 T였다. XAS

및 XMCD 데이터는 총 전자 산출법(total electron yield:

TEY)에 의하여 얻었다. 이 논문에 사용한 데이터들의 에너지

분해능은 입사된 빛 에너지(hν)가 약 600 eV 일 때 약 100

meV이었으며, 모든 데이터들은 입사된 빛의 세기(flux)를 기

준으로 규격화하였다(normalized).

III. 실험 결과 및 토의

[Co(2Å)/Pd(xÅ)] 다층박막 시료들의 Pd 층의 두께 (x) 변

화에 따른 Co 2p XAS 스펙트럼들을 Fig. 1(b)에서 비교하

였다. XAS 스펙트럼에서 관찰되는 흡수 피크는 내각 준위에

있던 전자가 빛에너지를 흡수하여 페르미 준위 위의 비어 있

는 전자 상태로의 전이를 반영하는데, Co 2p XAS 스펙트럼

에서는 주로 Co 2p → Co 3d 상태로의 전이에 의한 것이다.

그러므로 Co 이온의 3d 준위에 몇 개의 전자가 차 있는지에

따라 Co 2p XAS 스펙트럼의 선모양이 달라지므로, Co 2p

XAS 는 Co 이온의 원자가나 화학적 상태를 알 수 있는 좋

은 실험 방법이다. Fig. 1(b)에서 L3(2p3/2)와 L2(2p1/2)로 표시

된 피크들은 Co 2p 내각 준위가 스핀-궤도 상호 작용으로

인하여 2p3/2와 2p1/2 상태로 분리되어 있음을(spin-orbit

splitting) 나타낸다. [Co(2Å)/Pd(xÅ)] 다층박막에서 Co 이온

들이 어떤 원자가 상태에 있는지 알기 위하여, 참고물질로

Co 금속의[17] Co 2p XAS 스펙트럼과 비교하였다. 이 비교

에 의하면 우선 [Co(2Å)/Pd(xÅ)] 다층박막의 Co 2p XAS

스펙트럼은 Pd 층의 두께 변화에 상관없이 거의 변화가 없으

며, 또한 이들은 Co 금속의 Co 2p XAS 스펙트럼과 매우

유사함을 알 수 있다. 이러한 결과로부터 [Co(2Å)/Pd(xÅ)]

다층박막에서 Pd 층의 두께 변화에 상관없이 Co 이온들이

금속 결합을 하고 있으며, 따라서 Co가 금속 상태에 있다는

사실을 알 수 있다.

Fig. 2는 [Co(2Å)/Pd(xÅ)] 다층박막 시료들의 Pd 층의 두

께 변화에 따른 Co 2p XMCD 스펙트럼들을 보여 준다.

Fig. 2(a)에서는 [Co(2Å)/Pd(3Å)]을 대표로 선택하여 Co 2p

XMCD 스펙트럼을 결정하는 과정을 보여 준다. 여기서 빨간

실선의 스펙트럼과 파란 점선의 스펙트럼은 각각 오른 편광

된(right-circularly polarized) 빛에 의한 흡수 스펙트럼과

(ρ+) 왼쪽 편광된(left-circularly polarized) 빛에 의한 흡수

스펙트럼을 (ρ−) 나타내며, 파란 실선은 ρ+와 ρ−의 차이를

나타내는데(Δρ = ρ+− ρ
−

), 이 결과가 XMCD 스펙트럼에 해당

한다. 이렇게 구한 [Co(2Å)/Pd(3Å)] 다층박막의 Co 2p

XMCD 스펙트럼은 Co 금속의 Co 2p XMCD 스펙트럼과도

매우 유사하다[17]. 참고로 ρ+와 ρ−의 합은 외부 자기장이

걸린 상태에서 측정한 XAS에 해당하는데, Fig. 1(b)에서 보

여준 외부 자기장=0에서 측정한 일반적인 XAS 스펙트럼과

선모양이 거의 같음을 알 수 있다. 이는 [Co(2Å)/Pd(3Å)] 다

층박막에서 Co 이온들의 결합 (bonding) 상태가 외부 자기장

의 유무에 따라 변화하지 않는다는 것을 나타낸다.

Fig. 2(b)에서는 Pd층의 두께 변화에 따라 (x = 1 Å, 3 Å,

5 Å, 7 Å, 9 Å) Fig. 2(a)의 방법으로 구한 [Co(2Å)/Pd(xÅ)]

다층박막 시료들의 Co 2p XMCD 스펙트럼들을 비교하였다.

Fig. 2(b)의 오른쪽 하단의 삽입(inset) 그림은 본 실험의

XMCD 측정에서 사용된 시료의 배치를 도식적으로 그린 그

림으로, 입사된 빛의 방향, 외부자기장의 방향, 시료 사이의

상대적인 배치와 방향을 보여 준다. 이 실험에서는 입사된 빛

과 외부 자기장(=자석의 방향) 간의 상대적 방향은 고정되어

있으며(22.5o), 시료를 회전시켜 시료 표면에 대한 외부 자기

장의 방향(θ)을 변화시키면서 XMCD 측정을 할 수 있다. 여

기서 시료의 표면수직(surface normal) 방향과 외부 자기장

사이의 각도를 θ로 정의하였다. 이 실험에서는 삽입 그림에

서 보여 주는 바와 같이 외부 자기장을 시료 표면에 수직하

게 걸고(즉 θ = 0o), XMCD 측정을 수행하였다. 이렇게 θ =

0o으로 두고 데이터를 얻은 이유는 Co 층의 두께가 약 3 Å

Fig. 2. (Color onlined) (a) Co 2p XAS spectra of the [Co(2Å)/Pd(3Å)]
ML, obtained with two different photon helicities (ρ+, ρ−) and the
difference (Δρ). The difference Δρ corresponds to the Co 2p XMCD
spectrum. (b) Comparison of the Co 2p XMCD spectra of [Co/Pd]
MLs for x = 1 Å, 3 Å, 5 Å, 7 Å, 9 Å. The inset shows the experimental
geometry of the XMCD measurement.
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이하로 작은 [Co/Pd] 다층박막은 수직자기이방성이 큰 물질

이므로[20-23], [Co/Pd] 의 면에 수직한 방향의 자기모멘트가

가장 클 것으로 예상되었기 때문이다.

Fig. 2(b)에 보여준 Pd 층의 두께 변화에 따른 Co 2p

XMCD 스펙트럼의 비교에 의하면, Co 2p XMCD 스펙트럼

들의 선모양은 Pd 층의 두께에 상관없이 매우 유사함을 알

수 있으며, 또 이들의 선모양의 Co 금속의 Co 2p XMCD

스펙트럼과도 매우 유사하다. 그러나 자세히 보면 Pd 층의

두께(x)에 따라 L2 피크의 세기가 약간 다른 것을 알 수 있

다. 이러한 차이를 확인하기 위하여, Pd 층의 두께(x)에 따른

L3 피크에 대한 L2 피크의 상대적인 세기 I(ΔρL2)/I(ΔρL3)를

측정하였다(Fig. 3(a)의 결과 참조). I(ΔρL2)/I(ΔρL3)의 변화가

중요한 이유는 L3 피크에 대한 L2 피크의 상대적인 세기의

감소가 궤도 자기모멘트(orbital magnetic moment)가 증가함

을 나타내기 때문이다. 그 이유는 Fig. 3, 식(1), 식(2)에서

설명하였다.

Fig. 3(a)에서는 Co 2p XMCD 스펙트럼들로 부터 결정된

Pd 층의 두께 변화에 따른 I(ΔρL2)/I(ΔρL3)의 크기를 보여 준

다. 이 비교에 의하면, I(ΔρL2)/I(ΔρL3)는 x가 1 Å → 3 Å으로

증가할 때 크게 감소하며, x가 3 Å → 5 Å 구간에서는 매우

약하게 감소한 후, x가 5 Å 이상(x ≥ 5 Å)인 영역에서는 거의

변화가 없는 것을 알 수 있다. XMCD 데이터에 적용할 수

있는 합-법칙(sum rule)에 의하면[16, 17], L3 피크에 대한

L2 피크의 상대적인 세기는 Co 이온의 궤도 자기모멘트

(orbital magnetic moment)의 크기와 밀접한 관련이 있다. 측

정된 Co 2p XMCD 스펙트럼에 합-법칙(sum rule)을 적용하

면 각 원소 별 스핀자기모멘트와 궤도 자기모멘트를 각각 실

험적으로 결정할 수 있는데, XMCD sum rule은 다음과 같

다[16, 17].

(1)

(2)

여기서 p, q, r은 다음과 같이 정의된다.

식(2)에서 <Tz>는 자기 쌍극자 연사자의 기대값에 해당하고,

<Sz>는 스핀 자기모멘트의 반(1/2)에 해당하는데, 박막의 경

우 <Tz>를 무시할 수 있다고 알려져 있다. 식(1)과 (2)에 있

는 n3d는 바닥상태에서 Co 3d 준위에 차 있는 Co 3d 전자

의 개수에 해당한다. 위에서 기술한 XMCD sum rule을

[Co(2Å)/Pd(xÅ)] 다층박막 시료들에 대한 Co 2p XMCD 데

이터에 적용하여 Co 이온의 궤도 자기모멘트(morb)와 스핀 자

기모멘트(mspin)를 계산하였다. 이 때 n3d 값으로 Co 금속의

n3d 값에 해당하는 알려져 있는 n3d= 7.5를 사용하였다[16].

이렇게 구한 mspin과 mspin 값들을 Fig. 3(b)와 Fig. 3(c)에

각각 비교하였다.

XMCD sum rule에 의한 분석 결과에 의하면, x가 1 Å

→ 9 Å으로 증가함에 따라 스핀 자기모멘트는 원래 크기의 약

85%로 약간 감소하였으며 궤도 자기모멘트는 원래 크기의 약

135%로 크게 증가하였다. 특히 x가 1 Å → 3 Å으로 증가한

구간에서는 스핀 자기모멘트는 거의 변화가 없으나, 궤도 자

기모멘트는 약 25% 증가하였다. 그리고 Pd 층의 두께 x ≥

3 Å 이상의 영역에서는 궤도 자기모멘트의 크기에 큰 변화가

없었다. 그런데 자기이력곡선의 측정 결과에 의하면 Pd 층의

두께가 약 3 Å 근처에서 수직자기이방성이 매우 크게 관찰되

었으므로[13], 이러한 XMCD 분석 결과는 [Co/Pd] 다층박막

에서 궤도 자기모멘트와 수직자기이방성 사이에 상관 관계가

morb = - 
4q
3r
------ 10 - n

3d( ),

mspin = − 
6p − 4q

r
------------------- 10 − n

3d( ) 1 + 
7 Tz〈 〉

2 Sz〈 〉
-------------

⎝ ⎠
⎛ ⎞

−1

,

p = ΔρdE,
L3

∫

q = ΔρdE,
L3+L2

∫

r = ρ
+
 + ρ

−

( )dE.
L3+L2

∫

Fig. 3. (Color online) (a) Plots of the intensity ratio of the L2 peak
with respect to the L3 peak in Co 2p XMCD spectra [I(ΔρL2)/I(ΔρL3)]
for x = 1 Å, 3 Å, 5 Å, 7 Å, 9 Å. (b), (c) Plots of the spin magnetic
moments and the orbital magnetic moments of [Co/Pd] MLs for
x = 1 Å, 3 Å, 5 Å, 7 Å, 9 Å, obtained from the measured Co 2p
XMCD spectra. See the text for the details.
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있음을 보여 주는 실험 결과로 볼 수 있겠다. 서론에서 기술

한 바와 같이 스핀-궤도 상호작용이 커지면 궤도자기 모멘트

가 커지게 되므로[12, 15], Pd 층의 두께 x가 1 Å → 3 Å

으로 증가한 구간에서 궤도 자기모멘트가 급격하게 증가하는

경향은 다층박막의 계면에서의 스핀-궤도 상호작용이 수직자

기 이방성의 원인이라는 이론을 뒷받침하는 결과라고 볼 수

있겠다[15]. 그러나 이러한 결론을 좀 더 확실하게 뒷받침하

기 위해서는, 향후 걸어준 자기장의 각도 변화에 따른 Co

2p XMCD 실험 연구가 매우 유용할 것으로 생각된다. 한편

Co와 Pd 계면에 존재하는 합금(alloying) 현상은 Co 3d 오

비털과 Pd 4d 오비털 사이의 혼성상호 작용(hybridization)을

야기시키고 나아가 Co 3d 전자들의 스핀-궤도 상호작용을 증

가시킬 수 있을 것이다. [Co/Pd] 다층박막에서 Pd 층의 두께

가 얇아질수록 Co와 Pd 계면에서의 합금 효과가 커질 것이

므로 수직자기이방성에 대한 합금 효과의 기여는 본 연구의

실험결과와 부합하는 것으로 생각된다.

IV. 결 론

본 논문에서는 XAS와 XMCD 분광법을 이용하여 Pd 층

의 두께변화에 따른 [Co(2Å)/Pd(xÅ)](x = 1 Å, 3 Å, 5 Å,

7 Å, 9 Å) 다층박막 시료들의 전자 구조를 연구하였다. [Co/

Pd] 다층박막의 Co 2p XAS와 XMCD 스펙트럼은 Pd 층의

두께 변화에 상관없이 서로 매우 유사하였으며, 또한 Co 금

속의 Co 2p XAS와 XMCD 스펙트럼과도 매우 유사함이

관찰되었는데, 이로 부터 [Co(2Å)/Pd(xÅ)] 다층박막에서 Co

이온들이 금속 결합을 하고 있다는 사실을 알 수 있었다. Co

2p XMCD 스펙트럼에서는 Pd 층의 두께(x)에 따라 L2 피크

의 상대적인 세기가 약간 변했는데, XMCD 합-규칙을 이용

하여 Co 2p XMCD 스펙트럼들을 분석하여 두께에 따른 궤

도 자기모멘트와 스핀 자기모멘트의 크기를 결정하였다. 이

결과에 의하면 Pd 층의 두께(x)가 1 Å에서 3 Å으로 증가할

때, 궤도 자기모멘트가 가장 크게 증가하였으며, x ≥ 3 Å 이

상의 영역에서는 별 다른 변화가 없다는 것을 발견하였다. 이

러한 경향은 [Co(2Å)/Pd(xÅ)] 다층박막의 계면에서의 스핀-

궤도 상호작용이 수직자기 이방성의 원인이라는 이론을 뒷받

침하는 결과이다.
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