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A T 037 673. szamu, "Alagutazdé magneses ellenallas (TMR) ferromagneses/szigetel6
nanoszerkezetekben (2002-2005)" cimtit OTKA téma zarojelentése
(Témavezeto: Bakonyi Imre)

A jelen OTKA palyazatban *“ferromagneses fém/szigetelé/ferromagneses fem?”
(FM1/SZIFM>) tipust rétegelt nanostrukturak elektrokémiai eléallitasat es ezek
szerkezetének, magneses és magnetotranszport tulajdonsagainak vizsgalatat tiztik ki célul.
Az elsé ferromagneses femréteg (FMq) eldallitdsaban és vizsgalataban a “ferromagneses
fém/nem-méagneses fém/ferromagneses fem” (FM/NM) multirétegeken szerzett korabbi
tapasztalataink alapjan az elérehaladds a tervezettnek megfelelé volt. Az FM/SZ/FM,
szerkezetek eldallitasahoz a masodik ferromagneses réteg (FM,) levalasztasat olyan
korulmények kozott kell végezni, hogy az FM; rétegen levé szigeteld réteget az FM, réteg
készitéséhez hasznalt elektrolit ne karositsa. A ferromégneses fémek elektrokémiai
levalasztasara altalanosan hasznalt vizes oldatoknal ez nem teljesl, ezért kidolgoztunk olyan
elektrokémiai eljarast, amellyel a szigetel6 réteget nem karositd, nem-vizes oldatbdl
allithatunk elé FM Co réteget, ez az utolsé Iépés tehat megoldottnak latszik. A kritikus rész a
néhany nanomeéteres szigetel6 réteg elektrokémiai eléallitasa, aminek sikeres megoldasara a
szakirodalomban is csak egyetlen leiras talalhatd (a nanohuzalok specialis geometrigjara). A
fellépett nehézségek miatt ezen a téren elmaradtunk a kutatasi tervhez kepest és az alabb
ismertetendd vizsgalataink ellenére sem értiink el itt megfelel elérehaladast. igy nem tudtuk
elgallitani a tervezett FM{/SZ/FM, tipusu rétegelt nanostruktirakat és rajtuk elvégezni az
alagutazd magneses ellenallas jelenseégének tanulméanyozasat. Ugyanakkor az ezen
célkitizesek eléréséhez az FN/NM multirétegek eldallitasa €s szerkezeti, magneses és
magnetotranszport tulajdonsagainak, kilonds tekintettel az un. orias méagneses ellenallas
(giant magnetoresistance = GMR) a vizsgalata terén végzett tevékenységiink nagyon
eredményesnek bizonyult, és komoly nemzetkdzi elismertseget szerzett kutatocsoportunknak.

A beszamoldban el6szor az FM/SZ/FM, tipusu rétegelt nanostrukturak eléallitasa
érdekében folytatott azon tevékenysegiinket ismertetjik, amelyek még nem vezettek
publikalhaté eredményekre, majd az ehhez kapcsolodéan az FM/NM tipusi multirétegeken
vegzett vizsgalataink mar nagyreszt publikalt eredményeit foglaljuk dssze.

A kutatasok kezdetén &sszeallitottuk a palyazat eredeti részletes munkatervében
ismertetett mikroelektroda készité berendezést, melynek segitségevel megbizhatéan tudtunk
eléallitani mikroelektrodakat. Az eljaras abban all, hogy egy mintegy 100 um vastagsagu Cu
huzalt tvegbe forrasztunk, majd az Uveg vegenek lecsiszolasaval szabadda valo Cu huzalt
elektrokémiai Gton 10-100 um mélységig kimarjuk. Az igy keletkezett hengeres Uregbe — a
fenekén levé Cu huzalt katodként haszndlva — fémeket elektrolizaltunk. A korabbi OTKA
palyazataink keretében hagyomanyos FM/NM tipustd sikfilm multirétegek eléallitasahoz
kidolgozott impulzustizemi elektrolizald eljarassal ebbe a kimart tregbe kilénb6z6 magneses
fémeket és nanoskaldju magneses/nem-magneses Co-Cu/Cu multiréteges hengereket
valasztottunk le néhany um 6sszvastagsagban. A kontaktalas érdekében az Ureg fennmarado
részét Cu féem elektrolizalasaval toltottik ki. A rendkivil kis méreta és igy kis ellenallasu
mintakon a szokasos eziistpasztas eljarassal sajnos nem tudtunk olyan megbizhatd kontaktust
kialakitani, amivel reprodukalhato ellenallasmérést lehetett volna végezni, ami pedig feltétele
lett volna a magneses ellenallasvizsgalatoknak.

Az eredeti munkatervnek megfeleléen lzembe helyeztink egy erre a célra épittetett
szolenoid és tapegység felhasznalasaval egy Uj magnetotranszport mérohelyet a magneses
ellenallas kis terekben tortéené mérésére.



OTKA nyilvantartasi szam: T 037 673 ZAROJELENTES

Az FM,/SZIFM, tipusu rétegelt nanostruktirak eloallitasdhoz a szigetelo réteg
kialakitasa torténhet az els6 1épéshen levalasztott méagneses réteg (FMq) oxidaciojaval és ezzel
kapcsolatban az alabbi Kkisérleteket végeztik. Mivel a mikroelektrédas elrendezés nem felelt
meg az elézetes varakozasoknak, ahhoz, hogy a szigetel6 réteg kialakitdsahoz sziikséges
oxidaciot ettél fuggetlenil tanulmanyozhassuk, nagyobb felileti mintdkon kezdtlnk
kisérleteket. Ennek soran mintegy 2 cm? feliileti Cu katddra Ni rétegeket valasztottunk le
elektrolitikusan a 10 nm és 100 nm kodzotti vastagsag tartomanyban. Optikai mikroszkdpos
vizsgalat alapjan folytonos bevonatot tudtunk igy felvinni, majd ennek anddos oxidacidjara
vegeztunk kiserleteket. Az oxidaciot kilonféle kémhatasu (savas és lagos) kézegekben 100-
1000 s polarizacios idével végeztik. Az oxidaciot kdvetéen tapasztaltunk bizonyos ellenallas-
ndvekedést, ami azonban nem volt monoton fliggvénye a polarizacids paramétereknek. Az is
vilagossa valt, hogy csak olyan elektrolitok felhasznalasaval sikerll oxidréteget kialakitani a
nikkel bevonaton, ami a hordozoként hasznalt rézzel az oxidacié korilményei kdzott nem lep
kdlcsonhatasba, vagy ugyancsak oxidréteg kialakulasahoz vezet. Ez egyben azt is jelenti, hogy
az optikai becslés alapjan folytonosnak latszé bevonat nem fedi tokéletesen a Cu hordozét. Ha
az oxidréteg kialakitasat olyan kozeg felhasznaldsaval probaltuk elérni, amelyben tiszta
(tombi) nikkellel vegzett kisérlet bizonyitotta az oxidacid lehetéségét, a bevonatmentes
hordozo viszont oxidréteg képzoédése nélkil oldddott, akkor az oldatban minden alkalommal
megjelentek az oldott Cu2* jonok. Ez egyrészt a nikkel bevonat nem folytonos mivolta,
masrészt a mintakezelés soran bekdvetkezett sériilése miatt fordulhatott eld.

Az els6 ferromagneses réteg (Ni) fellleten kialakitandd szigetel6 oxidréteg létrehozasara
vonatkozolag végzett anodos oxidacios Kisérletek soran azt talaltuk, hogy NaOH oldatban
allandé potencialon vagy allandé arammal végrehajtott oxidacioval a Ni feltlet optikai
minbsége nem valtozik. Bar az oxidréteg kepzédese mind az elektrokémiai adatokbol, mind a
szakirodalom adataibol nyilvanvalo, ennek ellenallasat a sériilés veszélye nélkul nem tudtuk
megmerni. Az oxidréteg vastagsagat és egyenletességét megbecsulni is problematikus.

Viszonylag vastag oxidréteget sikeriilt tovabba el6allitani szuszpenziés lugos PbO
firdobol. Ez esetben a levalasztasi id6 novelésével az oxidréteg szine szemmel lathatéan is
valtozik. A réteg szigetel6 jellege vastag bevonat esetén keézi muszerrel, az elektromos
hozzavezetés egyszerii hozzaérintésével is ellendrizheté. Az elemanalizis tanisaga szerint
ebben az esetben nem maga a Ni alkotja az oxidot, hanem ebben szamottevé mennyiségi
olom is van, igy PbO, képzédését lehet valdszinisiteni. Az igy kapott bevonaton a nem-vizes
kdzeghdol levalasztott kobalt csak igen gyengén tapad, igy a teljes rétegrend kialakitasat célzé
eljaras tovabbi fejlesztésre szorul.

Kitiint ezekbol a vizsgalatokbdl, hogy a mechanikai kontaktalassal torténé ellenallas
mérés nem megbizhatd olyan esetekben, amikor egy alap fémrétegen kialakitott nagyon
vekony (<100 nm) szigetel6 réteg ellendllasat akarjuk megmeérni, mert a kontaktalas
oOhatatlanul a vékony oxidréteg serlleset okozhatja. Ez azt jelzi, hogy az ilyen vizsgalatok
tovabbi folytatdsdhoz elkerilhetetlennek ttnik fizikai levalasztasi mddszerek (parologtatas,
polasztas) és esetleg litografias eljarasok bevonasa a kontaktusok kialakitasanal.

Kisérleteket folytattunk a masodik ferromagneses rétegként (FM>) hasznalando Co réteg
nem-vizes elektrolitokbdl torténd eldallitasara. A Co réteg levalasztasat vizmentes dimetil-
formamid olddszer (képlet: (CH3),NCHO, =DMF), vizmentes kobalt(Il)-bromid (CoBr,) és
kobalt(ll)-klorid  (CoCl;) sok, valamint esetenként egyeéb vizmentes vezetdsok
felhasznalasaval végeztik. Mivel dimetil-formamid kdzegben miikddé referencia elektrodra
az irodalomban nem taldltunk adatot, a levalasztdsokat minden esetben alland6é arammal
vegeztuk. Hordozoként Cu lemezt, segédelektrodként kobalt fémet hasznaltunk, ennek
oldodasa revén az elektrolithol elhasznalt kobaltot potoltuk. A kobalt sok koncentracidja 0,05
mol/dm® volt. A kapott kobalt bevonatok mindsége valtozd, a fényes, osszefiiggé és
viszonylag jol tapadd bevonatoktol egészen a fekete, aproszemcsés, porszeriien lepergé
fémszemcsekig. Az optimalis katddos aramsiiriség az adott kobaltkoncentracié mellett -5

-2-



OTKA nyilvantartasi szam: T 037 673 ZAROJELENTES

mA/cm? koril volt, fiiggetleniil az alkalmazott kobalt s6 anionjatdl és az egyéb anyagok
koncentraciojatél. Megallapitottuk, hogy a bevonat optikai minésége nem fiigg az olyan
vezetdsok koncentracidjatol, melyek az oldott fémkomplex 6sszetételét befolyasoljak. Példaul
CoBr, s6 mellett alkalmazott egyéb bromid sék, melyek az oldatbeli CoBr*, CoBrs~, CoBrs*
ionaranyért felelosek, nincsenek hatassal a kapott bevonat minéségére. A levalasztasok soran
kiprobaltunk szamos olyan adalékanyagot, melyek vizes kozegben segitik a bevonatok
egyenletes eloszlasat, a belsé feszlltségek levezetéset es a jO tapadasat (peldaul: szacharin,
tiokarbamid, natrium-dodecilszulfat, polietilénglikol stb.). Ezek legtdbbje hatastalan a DMF
kdzegbol levalasztott bevonatra. Egyedil a szulfaminsav adalék esetében tapasztaltunk
lényeges fényesito és tapadast segité hatast. TObb mddszerrel is 0Gsszehasonlitottuk a
szulfaminsavval és anelkiil levalasztott bevonatokat. Az elemanalizis eredménye szerint a
kobalton kivil fémes komponens a bevonatban nincs jelen, az elektronmikroszondas analizis
altal mutatott oxigén valoszintileg fellleti szennyez6, és a levalasztas utani spontan oxidacio
eredménye. A rontgendiffrakcid fcc szerkezetii kobalt jelenlétét mutatta, amely kdveti a Cu
hordozo texturajat. A Co racsot a pordiffrakcios standard adataival 6sszehasonlitva enyhén
tagultnak talaltuk, de egyéb fazis (pl. oxid) jelenléte nem volt kimutathatdé. A racstagulas
szulfaminsav jelenlétében torténd levalasztaskor kisebb volt, mint az adalék nélkuli esetben.
A bevonatok szobahémersékleten ferromagnesesnek bizonyultak, azonban a koercitiv erék
joval nagyobbak (200-350 Oe) voltak, mint a vizes kdzegbdl levalasztott kobalt mintak
esetében (kb. 30-50 Oe). A szulfaminsav adalék a levalasztas soran a koercitiv eré csokkenése
irdnyaban hatott.

A tervezett FM/SZ/FM, nanoszerkezeteknél az 1 és 2 rétegnek eltéro koercitiv erével
kell rendelkeznie. Ezért Kisérleteket végeztink olyan FM/Cu/FM,/Cu szekvenciaju
multirétegek el6éallitdsara, ahol mindkét FM réteg egy kobalt dis Co-Cu O6tvozet, de a
vastagsaguk es/vagy az 6sszetetelik kilonbdzo, amivel a koercitiv eré valtoztathatd. Ehhez a
kordbban a magneses/nem-magneses retegparokbdl allo multirétegek készitésére irt
elektrokemiai levalasztasvezerlé programot modositottuk négyes rétegcsoportokbdl felépilé
multirétegek el6allitasara. Ezen Gjfajta multirétegek eloallitasi kisérletei, valamint magneses
és magnetotranszport tulajdonsagainak vizsgalata jelenleg is folyik. Itt az okoz nehézséget,
hogy mig az egyforma vastag Co rétegekbdl felépulé Co/Cu multirétegeknél a koercitiv erét
valtoztatni tudjuk peldaul a Co réteg vastagsagaval, addig az eltér6é d; és d, vastagsagu Co
rétegekbol felépilé Co(d;)/Cu/Co(d,)/Cu tipusu multiretegeknél egyetlen koercitiv erdvel
rendelkezé hiszterézisgorbét kapunk, a két egyedi koercitiv eré nem jelenik meg kilén-kilon.
Nyilvanvalon itt is az eléallitasi technologia tovabbi finomitasara és a vizsgalatok folytatasara
van sziikség.

Szakirodalmi adatok felhasznalasaval Fe-Co-Cu/Cu multirétegeket is eléallitottunk
elektrolizissel, mert ilyen rendszerekben még hatékonyabban lehet valtoztatni az dsszetétel
szabalyozasaval a kétféle magneses réteg koercitiv ereje kdzotti eltérést, ami a TMR jelenség
megfigyeléséhez szlikséges kovetelmeény. Az ezen multiréteg csaladon kapott Kisérleti
eredmények feldolgozasa jelenleg is folyamatban van.
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Mivel nanoszerkezetekben az egyes alkoto rétegek kozotti hatarrétegek (interface-ek)
élessége donté hatassal van a magnetotranszport tulajdonsagokra, a fenti kisérleti munkakkal
parhuzamosan tovabbi kutatasokat vegeztink arra vonatkozolag, hogy az elektrokémiai
eléallitasi koralmenyek, amelyeknek fontos szereplik van ezen interface-ek kialakuldsaban,
mikeéppen befolyasoljak a magnetotranszport viselkedést, illetve a mikroszerkezetet.

Vizsgaltuk az impulzusos levalasztasnal alkalmazott kontroll modszer hatasat a magneses
ellenéllasra [A.3]". A potenciosztatikus médszernél (P) a levalasztas soran a katodpotencialt
vezéreljuk, mig a galvanosztatikus modszernél (G) a cellan atfolyo aramot. A magneses/nem-
magneses multirétegek hagyomanyos impulzusiizemt elektrokémiai eléallitasanal mindkét
fajta réteget ugyanolyan kontroll mddszerrel valasztjak le (P/P vagy G/G maodszer). Az [A.3]
kdzleményben javasoltuk, hogy a levalasztas optimalisabban végezhet6 el, ha a magneses
réteget galvanosztatikusan, a nem-magneses réteget pedig potenciosztatikusan valasztjuk le
(G/P modszer). Megmutattuk, hogy egy adott magnetotranszport viselkedés (a méagneses
ellendllas térfliggése) esetenként mindharom kontrollmddszerrel elérheté, amennyiben
megfeleléen valasztjuk meg mindegyik modszernél a konkrét levalasztasi parametereket
(impulzusamplitudok és impulzushosszak). Ugyanakkor azt is megmutattuk, hogy bizonyos
tipusu kivant magneses ellenallas térfliggés (pl. elegendéen nagy magneses ellenallas
viszonylag kis magneses térben) csak meghatarozott koriilmeények kozott érheté el (pl. a G/IG
modszernél egyaltalan nem). A korabbi ilyen jellegii szakirodalmi utalasokkal dsszhangban
ramutattunk, hogy ennek az az oka, hogy a nemesebb, nem-magneses réteg (Cu) levalasztasi
impulzusa alatt az el6z6 impulzussal levalasztott kevésbé nemes, magneses fém (Co vagy Ni)
vagy az un. cserereakcid révén kicserélédik az oldat Cu2* ionjaival (G/G mddszer), vagy — a
G/P és P/P mddszereknél — nem optimalis Cu levalasztasi potencial esetén részben
visszaoldodhat. Mivel az egyedi rétegek vastagsagat az impulzus alatt a cellan atfoly6 eredé
toltéssel szabalyozzuk, a magneses réteg mindkét esetben vekonyabb, a nem-magneses réteg
pedig vastagabb lesz a beallitott nominalis rétegvastagsagnal. Ez a véltozds, amit a
levalasztott multirétegek kozvetlen kémiai analizisével Kisérletileg is igazoltunk
[A.3,A.5A.9], akar kdzel masfél nm értéket is elérhet, ami egyes esetekben mar 6sszemérheto
a nominalis rétegvastagsagokkal es igy drasztikusan befolydsolhatja a magneses és
magnetotranszport tulajdonsagokat. Megmutattuk [A.3], hogy a Cu levalasztasi potenciél
szabalyozasaval erételjen befolyasolhatdé a magneses réteg visszaoldddasanak mértéke,
ugyanakkor pedig a valésagban nominalisan nagyon vékony Cu réteg esetén is levalhat olyan
vastag Cu réteg, hogy a kapott multiréteg igen nagy GMR-t mutasson. Ezek alapjan
megallapitottuk, hogy a fenti kémiai reakciok ugyan nem akadalyozzak meg, hogy nagy érias
magneses ellenallast multirétegeket keészitsiink, de ennek az az ara, hogy nagy GMR-t csak
nagy magneses terekben érhetiink el, amit szuperparamagneses tartomanyok kialakulasaval
magyaraztunk késébb, mint azt majd a beszamolé tovabbi részében ismertetjik.

Az egyes rétegek vastagsaganak a nominalis értekekhez képest vald megvaltozasat
nemcsak kémiai analizissel, hanem keresztmetszeti transzmisszids elektronmikroszkopos
(TEM) vizsgalatok soran felvett elemtérképpel is igazoltuk [A.2,A.9]. Ezek a felvételek, a
kdzvetlen keresztmetszeti TEM szerkezetvizsgalatokkal [A1,A.9] egyitt jol megmutattak,
hogy valoban nanoskalaju multirétegek alakulnak ki az impulzusiizemi elektrolizis soran.
Rontgendiffrakcids méréseink [A.9] szerint a multirétegekre jellemz6 an. szatellitcstcsok is
megfigyelhetéek voltak, amelyekbdl a rétegparok ismetlédési periodusat lehetett
meghatarozni, amik altalaban j6 egyezésben voltak a nominalis, illetve keresztmetszeti TEM
periédusadatokkal. A szerkezetvizsgatok soran [A.9] dsszehasonlitottunk azonos koriilmények
kdzott viszonylag durva felulett Ti hordozora, illetve nagyon nagy felileti simasagu Si/Ta/Cu
hordozora levalasztott multirétegeket, ahol a Si lapkara parologtatassal vittiink fel 5 nm vastag

“A szogletes zéarojelben megadott hivatkozasok az OTKA palyazathoz kapcsolddd, a beszamol6 végén
felsorolt publikéacidk, el6adasok és poszterek sorszamat jeleldlik.
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Ta puffer és 20-100 nm vastag Cu alaprétegeket. Lényegesen hibamentesebb szerkezeti
multirétegeket kaptunk a simabb fellleti Si/Ta/Cu hordozon, amit az erésebb intenzitasu
szatellitcsicsok es a lényegesen jobb textdra jelzett. A szerkezeti kilonbségek hatasa
jelentkezett a GMR viselkedésben is, mint azt majd késébb ismertetjik.

Kiserleteket kezdtlink arra vonatkozolag is, hogy az els6 magneses fémrétegre nem-
magneses fémet vigylnk fel, mert ez utdbbi oxidaciojaval is ki lehet alakitani a szigeteld
réteget. Erre a célra el6szér a Co-Cu rendszert valasztottuk és reszletesen vizsgaltuk G/P
modszerrel levalasztott Co-Cu/Cu multirétegek esetén, hogy az egyes rétegek vastagsaganak
fliggvényében milyen az alkotd elemek nukleacidja egymason és ennek milyen a hatdsa a
mikroszerkezetre és a magnetotranszport sajatsagokra [A6]. Fontos megemliteni, hogy ezek a
vizsgalatok olyan mintakon torténtek, amelyeknél a Co visszaoldddasat a Cu levalaszto
impulzus alatt sikerilt teljesen kiklszéboInunk egy elektrokémiai modszerrel, amelynek
kidolgozasara az egyik résztvevo altal vezetett, F032046 sz. OTKA palyazat keretében kertlt
sor. Ennek a modszernek kdszénhetéen a szakirodalomban elsé izben torténhettek vizsgalatok
olyan elektrolitikus multirétegeken, ahol a tényleges rétegvastagsdgok megegyeztek a
névleges értékekkel. Ez tette lehetéve, hogy az elvégzett magneses €s magnetotranszport
vizsgalatok alapjan fontos kovetkeztetéseket tegylink a nukleaciora. Azt talaltuk, hogy mig a
CogsCug méagneses reteg 1 nm effektiv rétegvastagsag esetén is képes folytonos bevonatot
képezni Cu feliileten, addig a magneses rétegre levalé Cu fém effektiv vastagsdganak 2 nm
felett kell lennie a teljes boritottsaghoz. Ez azt jelenti, hogy legalabb ilyen vastag Cu réteget
kell levalasztani az anddos oxidacoval létrehozandd szigetel6 oxidréteg létrenozasahoz, mert a
magneses retegeket teljesen el kell valasztani egymastol, hogy ne lehessen kdzvetlen
kicserelodési kolcsonhatds a magnesezettségeik kozott. A fenti megfigyelés egyuttal
magyarazatot szolgaltat arra a szakirodalmi tapasztalatra is, hogy elektrolitikus multirétegek
esetén a GMR nem mutat oszcillaciot a Cu réteg vastagsaganak fligvényében, mig a fizikai
modszerekkel készilt multirétegeknél ilyen oszcillacio altalaban jol megfigyelheto.

Azt is megallapitottuk [A.6], hogy ha a Co-Cu/Cu multirétegekben mind a magneses,
mind a nem-magneses réteg kb. 1 nm vastagsagu vagy ennél vékonyabb, akkor egyik réteg
sem lesz folytonos és a magneses ellenallas részben a granularis anyagokra jellemzé
viselkedest mutat, amelyeknél telités csak nagy magneses terekben érhet6 el. Ezt a viselkedest
szuperparamagneses tartomanyok jelenlétével magyaraztuk, amint azt majd a beszamold
tovabbi részében targyaljuk.

Vizsgaltunk elektrolitikus Ni-Cu/Cu multirétegeket is, kilénos tekintettel a furdé pH
hatasara [A4]. Azt talaltuk, hogy a magneses réteg (Ni-Cu) novekedési modja erésen fligg a
pH-t6l és vékony Cu rétegek esetén itt is eroteljes az alabb targyalandd szuperparamagneses
jaruléek a magneses ellenallashoz. Ez utobbi jelzi, hogy a Co-Cu rendszerhez hasonldan a
Ni-Cu rendszernél is van nukleacios aszimmetria.

Még nem tisztazott annak oka, hogy a Cu és Co, illetve a Cu és Ni elemparok egyméason
valé nukleacidja miért mutat aszimmetrikus viselkedést. A nukleécios szakirodalomban
altalaban az alapréteg és a felvitt masfajta atomok (film, bevonat) atomjainak témbi
anyagokon megallapitott fellleti energidinak figyelembevételével szoktak értelmezni, hogy a
bevonat egyenletes réteget képez-e (Frank-van der Merwe ndvekedési mod), haromdimenzids
szigetek forméajaban né-e (Volmer-Weber ndvekedési mod) vagy egy vekony, 1-2 atomréteges
bevonaton haromdimenzios szigetek képzédnek-e (Stranski-Krastanov ndvekedesi maod).
Figyelembe véve a Cu és Co, illetve Cu és Ni eleparok racsparaméterei (atomatméroi) kozotti
kicsi, de nem elhanyagolhato kilonbseget (kb. 2 %), azt javasoltuk [C.1], hogy ezt a tényt is
figyelembe kell venni a magyarazat kidolgozasanal. Erre azért van szikség, mert mig egy Cu
feluleten a felvitt kisebb méreti Co atomok ugy tudnak monoréteget képezni, hogy
“kényelmesen” elférnek a Cu felulet feletti alkalmas racshelyeken, addig a Co fellleten a
felvitt nagyobb méreti Cu atomokat ugyanigy elhelyezve a megfelelé racshelyeken,
nyilvanvaloan kisebb hely all rendelkezésiikre, mint amennyire sziiksegiuk lenne egy
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fesziiltsegmentes elrendezédéshez. Parologtatott Co és Cu retegeken végzett kisérletek alapjan
is azt talaltak [Eckl et al., J. Appl. Phys. 75, 362 (1994)], hogy mig a Cu fellleten a Co mar
alacsony monoreteg boritasnal is folytonos bevonatot képez, addig Co felileten a Cu atomok
csak magas effektiv monoréteg boritasnal fedik le teljesen a felliletet. Ezt azzal magyaraztak,
hogy a nagyobb Cu atomok féleg a Co feliillet szemcsehatarainal kezdenek elészor levalni,
mert ott a Co atomok kozo6tt nagyobb tavolsagok is eléfordulnak, azaz inkabb van hely a
nagyobb Cu atomok szamara, hogy egy kristalycsirat alkossanak, amelyeken azutan mar
haromdimenzidsan folytatddhat a rétegndvekedes. Ezaltal mintegy Cu szigetek keletkeznek,
amelyek kesébb — elegendéen nagy effektiv boritottsagnal — lateralisan 0sszeérnek és csak
ekkor kovetkezik be a Co felllet teljes beboritasa Cu atomokkal. Ezek az eredmények jo
6sszhangban vannak az altalunk ismertetett elképzelésekkel a rétegek kezdeti nukleaciojardl
és novekedéserol.

A fentiek alapjan az elegendéen vékony (minddssze néhany nanométer vastagsagu), de
még folytonos rétegek elGallitasa altalaban nagy problémat jelent. Még egyébként optimalis
levalasztasi kortilmények kozott is jelentés szerepe van a rétegképzodésnél a nukleécidnak,
kilonosen ilyen vekony rétegek esetében. A nukleacid lateralis homogenitasat viszont erésen
befolyasolja a felulet durvasaga, mint az a fentebb ismertett vizsgalatainkbdl is kitiint. Ezen
tapasztalatok alapjan célszertiinek latszott, hogy az eddig altalaban hasznalt durva fellleti
(mechanikailag csiszolt Ti és Cu) hordozok helyett sziliciumlapkakra parologtatott vekony
fémrétegeket hasznaljunk alaprétegkent, amelyek lényegesen jobb feluleti simaséagot
biztositanak. A jovében ezt a technologiat fogjuk kovetni, azt is remélve, hogy ily médon a
multirétegek képz6désének olyan finomabb részletei is tanulmanyozhatoak lesznek, amelyeket
eddig egyaltalan nem tudtunk megfigyelni.

A nanometeres magneses rétegeknél gyakori a szuperparamagneses (SPM) tartomanyok
kialakulasa, amelyek nemcsak a magneses, de a magnetotranszport tulajdonsagokat is
befolyasoljak, kilonds tekintettel a telités eléréséhez szilkséges magneses tér erételjes
megndvekedésére. Ha egy ferromagneses anyagminta méretét nagyon lecsokkentjik, akkor
egy kritikus méret alatt mar nem tud ferromagneses doménekre felhasadni eés egydoménes
marad. Amennyiben ezen kis mintadarab anyaga rendelkezik elegendéen erés méagneses
anizotropiaval, akkor a magnesezettség az anizotropia valamilyik konnyi tengelyének
irdnyaban all stabilan. Ha azonban a minta eredé magneses anizotrdpia energiaja kisebb lesz a
hémérseklet ndvelésével), akkor az anizotropia nem képes tébbé a magnesezettséget
valamelyik konnyt irany mentén megtartani, a magnesezettseg iranya véletlenszeriien
fluktualni fog és fellép az SPM allapot, amelyben a részecske magnesezettségének idébeli
atlaga zérus lesz. Az altalunk vizsgalt anyagokon az SPM allapotba valé atmenet a 10 nm
korali méretskalan kovetkezik be. Az ilyen SPM tartomanyok magnesezettségének teliteshez
tartasa nagyon lassu, azt az L(x) Langevin-flggveny irja le (x = pH/KT, ahol p az SPM
tartomanyok atlagos magneses momentuma), és a telitési tér tobb tiz kilooersted is lehet, a
tartomany magneses momentumanak nagysagatol és a hémérseklettol fuggoen.

Egy korabbi OTKA palyazatunk keretében mar kaptunk olyan kisérleti eredményeket,
amelyek jelezték, hogy elektrolitikus Ni-Cu/Cu multirétegekben el6fordulhatnak SPM
tartomanyok, amelyeknek a fé6 hatdsa az, hogy a magnesezettséghez hasonléan a magneses
ellendllas is csak nagyon lassan telitodik a kiils6 magneses ter novelésével. A mostani
vizsgalatok soran ezert megprébaltuk a magneses ellenallas térfuggesenek kvantitativ
analizisével megérteni, hogy mi okozza a lassu telitodést.

A szakirodalomban mar korabban ismert volt [Gittleman és mtsai., Phys. Rev. B; Zhang,
Appl. Phys. Lett. 61, 1855 (1992); Wiser, J. Magn. Magn. Mater. 159, 119 (1996)], hogy un.
granularis magneses anyagokban, amelyek nem-magneses matrixba agyazott SPM
részecskekbol allnak, a magneses ellenallas térfliggését az [L(x)]2 kifejezés irja le. Egyes
granularis anyagok mérési eredmenyeinek vizsgalataval Hickey, Wiser és mtarsaik [Phys. Rev.
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B 51, 667 (1995)] azt tapasztaltdk, hogy azokban az esetekben a térfliggést az L(x) kifejezes
irja le. Ennek magyarazatara Wiser [J. Magn. Magn. Mater. 159, 119 (1996)] dolgozott ki egy
modellt, ami szerint, ha a kis magneses tartomanyok nem mindegyike SPM viselkedesti,
hanem vannak nagyobbak is, amelyek mar ferromagneses (FM) viselkedést mutatnak, akkor a
magneses ellenallas térfliggeseben valoban fellep egy L(x)-szel aranyos tag.

Az altalunk vizsgalt elektrolitikus Co-Cu/Cu multirétegeken azt tapasztaltuk, hogy
elegendéen nagy magneses terekben a magneses ellenallas térfiggeése nagyon jol leirhat6 az
L(x) fuggvénnyel. Ezt Ggy interpretaltuk [A.5], hogy a multirétegeinkben a magneses rétegek
egyes tartomanyai FM viselkedésiiek, mig vannak tartomanyaik, amelyek SPM viselkedést
mutatnak. Amikor a vezetési elektronok egy “FM tartomany/nem-méagneses tartomany/SPM
tartomany” Gtvonal végén (vagy egy forditott Gtvonal végén) szenvednek spinfliggé szoérast,
akkor az L(x) tipust méagneses ellenallashoz adnak jarulékot (FM-SPM jarulek). A kvantitativ
analizishez azt az eljarast javasoltuk, hogy a nagyterii részt L(x)-szel fittelve a kisérleti
adatokbdl kivonjuk a fittelt gorbét, és amit maradékul kapunk, az nem mas, mint az “FM
tartomany/nem-magneses tartomany/FM tartomany” dtvonal veégeén spinfliggé szérast
szenvedo elektronok jaruleka a magneses ellenallashoz. Ez utdbbi jarulék megegyezik a
hagyomanyos, csak FM tartomanyokat tartalmazd méagneses/nem-magneses multirétegeken
megfigyelt GMR jarulékkal (FM-FM jarulék).

Ezt az analizist alkalmazva, szdmos Co-Cu/Cu multiréteg sorozaton vizsgaltuk [A.5,A.7-
A.10] a magneses ellenallas térfliggését es szétvalasztottuk az FM-SPM es FM-FM tipusu
GMR jarulékokat. Bar kdzvetlen szerkezetvizsgalatokkal [A.9] még nem sikerult kimutatnunk
ezen rendkivil kicsi SPM tartomanyokat es igy azt sem, hogy hol helyezkednek el (az FM
részektdl magnesesen lecsatolt SPM szigeteket képeznek-e a magneses rétegben vagy esetleg
a magneses/nem-magneses rétegek hataratmeneténel helyezkednek-e el), a dekomponalasi
modszerrel legalabb kvantitativen jellemezni tudtuk atlagos méretiiket. Magneses méréseket is
vegezve ugyanazon mintakon és kilénbdz6é hémersékleteken, meglepéen jo egyezést kaptunk
a magneses ellenallasbol meghatarozott SPM momentum értékekre [A.10]. Részletesen
vizsgaltuk [A.8] a flrdoosszetétel és a rétegvastagsag hatasat az SPM momentum méretere,
valamint az FM-SPM és FM-FM jéarulék aranyara.

Egy fontos kdvetkezménye az altalunk kidolgozott analizisnek, hogy igy kvantitative
jellemezhet6 az SPM jarulek a GMR-hoz az eléallitasi paraméterek figgvényében. Ennek az a
jelentésege, hogy igy képet kapunk arrdl, milyen kortlmények kozott kertilhet6 el az SPM
tartomanyok Kialakulasa, mert ezek jelenléte noveli a magneses ellenéllas telitéséhez
szllkséges magneses teret, igy csokken az ellenallasvaltozas térérzékenysége, ami ezen
nanostrukturak szenzorikai alkalmazasa szempontjabol nem kedvezé. A magneses ellenallas
ilyen dekomponaladsi moddszere nemcsak az elektrolitikus multirétegek magneses
ellenéllasénak tanulmanyozésara hasznalhatd, mert az SPM tartomanyok mas eléallitasi
modszerek esetén is kialakulnak. Mar meg is jelent a szakirodalomban egy kézlemény [Ishiji
and Hashizume, Jpn. J. Appl. Phys. A 45, 4187 (2006)], amelyben a kozremukédesunkkel
ugyanezt a dekomponalasi modszert alkalmaztak porlasztott Co/Cu multirétegek GMR
viselkedésenek megértésere. Ezen analizis eredményei szerint az alapréteg mért fellleti
durvasdga egyételmtien hatassal van a ra felvitt multiréteg GMR viselkedésére (nagyobb
feluleti durvasag eldsegiti az SPM tartomayok kialakulasat). Ez 6sszhangban van azzal, amit
az éaltalunk a durva feluletd Ti és sima fellletti Si/Ta/Cu hordozokra elektrolitikusan
levalasztott Co-Cu/Cu multirétegek GMR dekomponalasi eredményeinek dsszehasonlitasaval
kaptunk [A.9].

Az elektrolitikus multirétegek el6allitdsa és magnetotranszport tulajdonsagainak
vizsgalata terén elért eredmények alapjan a résztvevé kutatok a palyazat kezdetétél szamitva
mar eddig 10 nemzetkdzi folyoirat kozleményt publikaltak [A.1-A.10], amelyek Osszesitett
impaktfaktora tébb, mint 19 és mar eddig 20 hivatkozast kaptak rajuk. Az A.1, A.2 és A.7
publikaciok konferencia eléadasok anyagai, mig a tobbi publikacié nagyobb terjedelmii
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regularis folydiratcikk. A résztvevo kutatok az OTKA palyazat idétartama alatt a palyazat
témakorében felkérést kaptak egy konyvfejezet megirdsara [C.1] és 13 meghivott eléadas
tartasara nemzetkdzi konferencidkon [D.1-D.13], amelyek kozil haromnak az anyaga
nyomtatasban is megjelent [A.7,B.1,B.2]. A [B.1] és [B.2] kozlemények a szakterilet
attekintése mellett a GMR viselkedést mutato elektrolitikus multirétegekkel kapcsolatos teljes
szakirodalmi bibliografiat is tartalmazzak. A meghivott eléadasok kozul kilénésen rangosak
voltak a “206th Meeting of the Electrochemical Society (2004)” [B.1] és a “Gordon Research
Conference on Electrodeposition (2004)” [B.2] rendezvényekre kapott felkérések.
Mindezeken tul egy tovabbi szdbeli el6adast tartottak [E.1] és két posztert mutattak be
[F.1,F.2] nemzetk6zi tudomanyos rendezvényeken.

Megemlitjik még, hogy 2002. oktdberében Budapesten sikerrel megrendeztiink
masodizben egy nemzetkdzi tudomanyos mihelyt az elektrolitikus nanoszerkezetek
(Electrodeposited Nanostructures, EDNANO) témakdrben, melyen a mintegy 45 résztvevo
fele kalfoldi volt és 14 szobeli eléadas mellett 10 poszter bemutatasara kerult sor. Az
EDNANO rendezvény sikerét jelzi, hogy hozzavetéleg hasonld részvétellel a sorozat
folytatodott (EDNANO-3: Newcastle, Anglia. 2004; EDNANO-4: Drezda, Németorszag,
2006) és az EDNANO-5 (lasi, Romania, 2007) rendezvény elékésziiletei is folynak mar.

A kutatocsoportnak a palyazat témakoreben publikalt eredményei alapjan a témavezeto
meghivast kapott egy EU Marie Curie Training Course (Micro and Nano Deposition, MINDE)
konzorciumi palyazatban valo részveételre, amely palyazat sikeres volt. Ennek keretében
évente 1 hetes tanfolyamot szerveznek eurOpai fiatal kutatok szaméara a 2005-2008
id6szakban. Az els6 MINDE tanfolyamon (Barcelona, 2005) a kétoras nyitd eléadast a jelen
OTKA pélyazat témavezetoje tartotta ,,Atomistic aspects of nucleation and growth, surface
properties, deposition from liquid and gaseous phases” cimmel (mivel ez altalanos
szakirodalmi attekintés volt, ezért nem szerepelt a palyazat témakdorében tartott meghivott
eléadasok listajaban). Megemlitendé még, hogy az elektrokémiai multirétegel6allitasban és
ezen rétegek vizsgalataban elért eredmények alapjan az OTKA témavezetét a MINDE
konzorcium mdogott allo European Academy of Surface Technology (EAST) nemzetkozi
szakmai szervezet a tagjai ko6zé valasztotta 2006-ban, mint Magyaroszag tudomanyos
képvisel6jét az EAST-ben (Id.: www.east-site.net, amely honlapon a MINDE tanfolyammal
kapcsolatos adatok is elérhetok).
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A T 037 673. szamu, "Alagutazé magneses ellenallas (TMR) ferromagneses/szigeteld

nanoszerkezetekben™ cimi OTKA témaban a kutatas kezdete Ota készilt publikaciok ([IF] =
folydiratok impaktfaktora a Journals Citation Report targyévi, illetve utolsé elerheté (2004.
évi) adatai alapjan; [FH] = a kdzleményekre kapott fuggetlen hivatkozasok szama).

A. Publikacié nemzetkozi folyoiratban (6sszesitett impaktfaktor: 19.16)

1.

10.

Cziraki A; Koteles M; Péter L; Kupay Z; Padar J; Pogany L; Bakonyi I; Uhlemann M:;
Herrich M; Arnold B; Thomas J; Bauer HD; Wetzig K: Correlation between interface
structure and giant magnetoresistance in electrodeposited Co-Cu/Cu multilayers. Thin
Solid Films 433: 237-242 (2003) [IF =1.60] [FH =2]
Cziraki A; Gemming T; Weihnacht V; Wetzig K; Péter L; Padar J; Bakonyi I; Tichy G:
Co-deposition, dissolution and replacement process during electrochemical deposition of
Co/Cu multilayers. Microsc Microanal 9 Suppl. 3: 244-245 (2003)

[IF = 1.65] [FH = 0]
Weihnacht V; Péter L; Toth J; Padar J; Kerner Zs; Schneider CM; Bakonyi I: Giant
magnetoresistance in Co-Cu/Cu multilayers prepared by various electrodeposition control
modes. J Electrochem Soc 150: C506-C515 (2003) [IF =2.36] [FH = 8]

Alper M; Baykulb MC; Péter L; Téth J; Bakonyi I: Preparation and characterisation of
electrodeposited Ni-Cu/Cu multilayers. J Appl Electrochem 34: 841-848 (2004)
[IF=0.98] [FH =0]
Bakonyi I; Peéter L; Rolik Z; Kiss-Szabd K; Kupay Z; Toth J; Kiss LF; Padar J:
Decomposition of the giant magnetoresistance of multilayers into ferromagnetic and
superparamagnetic contributions. Phys Rev B 70: 054427/1-10 (2004); [ezt a kbzleményt
bevalogattak egy virtualis elektronikus folydiratba is: Virtual J Nanoscale Sci Technol
10(11), 2004 [available at: http://www.vjnano.org] [IF =3.08] [FH = 5]

Liu QX; Péter L; T6th J; Kiss LF; Cziraki A; Bakonyi I: The role of nucleation in the
evolution of giant magnetoresistance with layer thicknesses in electrodeposited
Co-Cu/Cu multilayers. J Magn Magn Mater 280: 60-74 (2004)

[IF =1.03] [FH = 4]
Bakonyi I; Péter L; Weihnacht V; Toth J; Kiss LF; Schneider CM: Giant
magnetoresistance in  electrodeposited multilayer  films. The influence of
superparamagnetic regions; J Optoel Adv Mater 7: 589-598 (2005)

{a D.8 meghivott eléadas anyaga} [IF=1.00] [FH =0]
Liu QX; Péter L; Padar J; Bakonyi I: Ferromagnetic and superparamagnetic contributions
in the magnetoresistance of electrodeposited Co-Cu/Cu multilayers; J Electrochem Soc
152: C316-C323 (2005) [IF =2.36] [FH =0]
Cziréki A; Péter L; Weihnacht V; T6th J; E. Simon; Padar J; Pogéany L; Schneider CM:;
Gemming T; Wetzig K; Tichy G; Bakonyi I: Structure and giant magnetoresistance
behaviour of Co-Cu/Cu multilayers electrodeposited under various deposition conditions;
J Nanosci Nanotechnol 6: 2000-2012 (2006) [IF=2.02] [FH = 0]
Péter L; Rolik Z; Kiss LF; Toth J; Weihnacht V; Schneider CM; Bakonyi I: Temperature
dependence of giant magnetoresistance and magnetic properties in electrodeposited
Co-Cu/Cu multilayers: the role of superparamagnetic regions; Phys Rev B 73: 174410/1-
10 (2006) [IF=3.08] [FH =1]
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B. Publikacié nemzetkdzi konferencia kiadvanyaban:

Bakonyi I; Péter L: Progress on electrodeposited multilayer films with giant
magnetoresistance (GMR) behaviour: 1993-2004; In: Krongelb S et al (ed.), Magnetic
Materials, Processes and Devices VIII; The Electrochemical Society, Pennington, NJ,
U.S.A., ; ECS PV 2004-23: 227-244 (2006)

{a D.10 meghivott eldadas anyaga}

Bakonyi I; Péter L: Electrodeposited multilayer films with giant magnetoresistance
(GMR) behaviour; In: Proc. Int. Workshop on Nanostructured Materials by Electroplating
(Sandanski, Bulgaria, 2006). Eds. D. Stoychev, E. Valova, I. Krastev and N. Atanassov
(St. Kliment Ohridski University Press, Sofia, 2006), pp. 75-80.

{a D.12 meghivott eldadas anyaga}

C. Konyvrészlet:

1.

Péter L; Bakonyi I: Electrodeposition and properties of nanoscale magnetic/non-magnetic
metallic multilayer films; Chapter 14 in: Electrocrystallization in Nanotechnology; Ed. G.
Staikov (Wiley-VCH, Weinheim, Germany, 2006), nyomdaban

D. Nemzetk6zi konferencian tartott meghivott eléadas:

1.

Bakonyi I; Rolik Z; Kiss-Szabd K; Kupay Z; Péter L; Téth J; Kiss LF: Decomposition of
the giant magnetoresistance of electrodeposited multllayers into ferromagnetlc and
superparamagnetic contributions. In: Program and Abstract Booklet of the 2" Int,
Workshop on Electrodeposited Nanostructures, Budapest: 2002, pp. 19.

Cziraki A; Koteles M; Péter L; Kupay Z; Padar J; Pogany L; Bakonyi I; Uhlemann M;
Herrich M; Arnold B; Thomas J; Bauer HD; WetZ|g K: Correlation between interface
structure and giant magnetoresistance in eIectrodeposﬂed Co-Cu/Cu multilayers. 2" Int.
Workshop on Electrodeposited Nanostructures (Res. Inst. Solid State Physics, HAS,
Budapest, 2002), pp. 14.

Péter L; Weihnacht V; Téth J; Padar J; Kerner Zs; Schneider CM; Bakonyi I: Giant
magnetoreS|stance in Co-Cu/Cu multllayers prepared by various electrodep03|tlon control
modes. 2" Int. Workshop on Electrodeposited Nanostructures (Res. Inst. Solid State
Physics, HAS, Budapest, 2002), pp. 18.

Péter L; Weihnacht V; Kupay Z; Cziréki A; Padar J; Pogany L; Toth J; Bakonyi I: Pulse-
plating versus d.c. plating: Purposes and ways of optimization. In: Abstract Booklet of the
European Academy of Surface Technology (EAST) Forum 2003: Optimised
Electrodeposition for Modern Applications — Pulse-Plating and Microsystems, Lyngby,
Denmark: 2003, pp. 3.

Bakonyi I; Péter L; Rolik Z; Kiss-Szabo K; Kupay Z; Téth-Kadar E; Liu QX; Téth J; Kiss
LF: Electrodeposited magnetic/non-magnetic multilayers: specialties and generalities. In:
Program and Abstracts of the Int. Workshop on Nuclear Methods in Studying Thin Films
and Heterostructures, Budapest: 2003.

Bakonyi I; Liu QX; Péter L; Toth J; Kiss LF: Evolution of giant magnetoresistance with
layer thicknesses in electrodeposited Co-Cu/Cu multilayers. In: Program and Abstracts of
the 3rd Int. Workshop on Electrodeposited Nanostructures EDNANO-3, Newcastle, U.K.:
2004, pp. 7.

Péter L; Liu QX; Bakonyi I; Kerner Zs: Relevance of potentiodynamic method and
current transient analysis in parameter selection for multilayer pulse-plating. 3rd Int.
Workshop on Electrodeposited Nanostructures EDNANO-3 (University of Newcastle,
U.K., 2004) pp. 20.

Bakonyi 1, Péter L, Weihnacht V, Téth J, Kiss LF, Schneider CM: Giant
magnetoresistance (GMR) |n electrodeposited multilayer films: the influence of
superparamagnetic regions; 7" Int. Conf. on the Physics of Advanced Materials (lasi,
Romania, 2004) [Id. A.7 publikacid]
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9.

10.

11.

12.

13.

Péter L: Interface formation during electrodeposition of metallic nanolayers. Gordon
Research Conference on Electrodeposition (New London, New Hampshire, U.S.A., 2004)
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