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In this paper, the effects of applying an external magnetic field generated by permanent magnets on the crystal structure and

formation of exchange bias were investigated during the deposition of IrMn3/Co75Fe25 multilayer thin films using a DC magnetron

sputtering system. X-ray diffraction analysis revealed that the IrMn3 films deposited under an applied magnetic field exhibited a more

ordered crystal orientation along the (200) plane compared to the specimen deposited without a magnetic field. In addition, the

exchange bias was not confirmed in an attempt to form exchange bias without an annealing process by aligning the interfacial spin

moments of the antiferromagnetic layer in a specific direction through an external magnetic field during deposition. To identify the

underlying reasons, the crystal structure and the magnitude of exchange bias were analyzed before and after thermal annealing under

an external magnetic field for both (non) field-assisted specimens. Despite the crystal structure of IrMn3 being dominantly changed in

(200) plane, exchange bias was induced. Through this observation, we proposed a design improvement for the magnetic field

application method during the deposition process.
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본 연구는 DC 마그네트론 스퍼터링 시스템으로 영구 자석을 사용하여 외부 자기장을 인가 하여 IrMn3/Co75Fe25 다층 박막을

증착할 때의 결정 구조와 교환 바이어스(exchange bias) 형성에 관한 논문이다. X선 회절 기법을 통해 성장한 IrMn3 박막의 결

정 면 방향을 관찰하는 방법으로 자기장 영향하에서 증착된 박막의 경우 자기장 영향 없이 증착된 박막과 비교하여 (200) 방향

으로 더 규칙적인 결정 구조를 갖음을 확인하였다. 뿐만 아니라 반강자성체 표면의 스핀 모멘트를 증착 과정에서 외부 자기장을

통해 특정한 방향으로 정렬시킴으로써 열 처리 과정 없이 교환 바이어스를 형성하고자 하였으나 교환 바이어스는 확인하지 못하

였다. 그 원인을 확인하기 위해 자기장 영향 유무에 따른 시편들의 외부자기장을 인가하면서 열 처리를 수행한 전후로 결정 구

조와 교환 바이어스 크기 변화를 확인하였다. 결과적으로 IrMn3 박막의 결정 구조가 주로 (200) 방향으로 변화함에도 불구하고

교환 바이어스가 인가되는 것을 통해 증착 과정에서 자기장 인가 방식에 대한 설계적 개선점을 제시하였다.
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I. 서 론

교환 바이어스는 강자성체와 반강자성체 사이의 계면에서

그들의 교환 상호작용(exchange coupling)에 의해 강자성체의

스핀 모멘트가 반강자성체의 스핀 모멘트에 의해 고정되는 현

상으로 알려져 있으며 MRAM 그리고 센서 등 다양한 분야

에서 자기적 고정층을 형성하기 위한 수단으로 매우 유용하

게 활용되고 있다[1-4]. 자기적 고정층을 효과적으로 형성하

기 위해서는 얇은 강자성체 박막을 사용하는 것뿐만 아니라

반강자성체의 결정 면 방향에 따른 반강자성체의 계면 스핀

방향도 중요한 요소 중 하나이다. 서로 선형적인(Co-linear)

스핀 구조를 지닌 CoO, NiO 등의 물질뿐만 아니라 IrMn3과

같은 비선형적(non co-linear)인 반평행 스핀 구조를 지닌 반

강자성체 물질들은 결정 면 방향에 따라 상쇄되지 않은 스핀

모멘트(uncompensated spin moment)에 의해 계면에서 강자

성체에 미치는 유효 자기장(effective field)의 크기에 영향을

미친다[5-8]. 따라서 효과적인 교환 바이어스 형성을 위해서는

특정한 면 방향으로 성장시킬 필요가 있으며 이를 위한 수단

으로 스퍼터링 파워와 작업 압력의 변화 또는 버퍼(buffer) 층

을 사용하는 등 다양한 방법이 활용되고 있다[9-12].

뿐만 아니라 강한 교환 바이어스를 형성하기 위해서는 반

강자성체의 계면 스핀 모멘트를 특정한 방향으로 정렬시킬 필

요가 있다. 이를 위한 대표적인 방법으로 자기 냉각법(field

cooling)이 존재하나 닐 온도(Néel temperature)가 높은 IrMn3

와 같은 물질은 자기 냉각법을 시행하는데 높은 열 에너지를

필요로 하며 이로 인한 결정 구조 변화 그리고 층간 원자 확

산 등 다양한 한계점이 존재한다[6,13-17]. 이를 해결하기 위

한 방법으로 증착 과정에서 외부 자기장을 인가하는 방법이

사용되고 있다[18].

본 논문에서 증착 과정 중 IrMn3 박막의 결정 면 방향이

버퍼 층과 외부 자기장에 의해 각각 (111) 그리고 (200) 방

향으로 유도되는 현상과 외부 자기장의 영향 아래에서 증착

된 IrMn3/Co75Fe25 다중 박막의 교환 바이어스 미형성 현상을

확인하였다. 하지만 외부 자기장 영향 아래에서 진행된 열 처

리 공정에 의해 IrMn3 (200) 방향으로의 결정 구조 변화에도

불구하고 10~20 Oe 수준의 교환 바이어스가 형성되는 것을

통해 증착 과정에서 영구 자석의 크기, 세기 등에 따른 균일

한 자기장 형성 등의 고려해야할 설계적 요소를 제기하였다.

Fig. 1. (Color online) Simplified side view schematic of DC magnetron sputtering process depending on inserting magnet (a) sample stage without

magnet (b) sample stage with magnet and magnitude of magnetic field depending on the position in (c) side view and (d) top view schematic.
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II. 실험 방법

본 연구에서 사용된 시료들은 원통형 스퍼티링 챔버 내에

서 12 mm × 12 mm 크기의 Si/SiO2(100 nm) 기판 위에 DC

마그네트론 스퍼터링방식으로 제작되었다.

챔버 내부의 진공도는 극저온 펌프(cryo pump)를 이용하여

5 × 109 Torr 수준의 초기 진공도를 형성하였으며 고순도 아

르곤(Ar) 가스를 주입하여 2 × 103 Torr 수준의 작업 압력을

형성한 후 증착을 진행하였다[19]. Fig. 1(a)에 나타나듯 기판

은 지름 101.6 mm 크기의 원형 샘플 스테이지 중심에 위치

해 있으며 샘플 스테이지와 스퍼터링 건은 서로 면 대 면 방

향으로 위치하였다. 또한 증착 과정에서 외부 자기장에 의한

영향을 확인하기 위해 가로 12 mm ×세로 80 mm ×높이

12 mm 크기의 네오디뮴 영구 자석을 Fig. 1(b)와 같이 샘플

스테이지 중심에서 서로 14 mm 떨어진 위치에 서로 면 대

면 방향으로 고정하여 기판에 면내 방향으로의 외부 자기장

을 인가하였다. 영구 자석에 의한 외부 자기장의 크기는 Fig.

1(c)와 (d)에 도식된 바와 같이 각 자석의 면 중심(빨간색 영

역)에서 4.3 kG 그리고 기판의 중심(각 자석간의 중심, 파란

색 영역)에서 3.2 kG, 기판과 각 자석 면과의 중심(보라색 영

역)에서 3.4 kG가 측정되었다. 면내 방향으로의 외부 자기장

은 기판 중심에서 자석까지 약 3.5 mm 수준의 영역에서 비

교적 균일한 자기장이 형성되며 자석에 가까울수록 불균형해

지는 양상을 보인다. 또한 각 영역에서 측정된 자기장의 세기

는 영구 자석과 평행한 방향으로 시편의 중심에서 양측으로

각각 약 35 mm 영역에서 유사함이 확인되었다. 반면 기판의

중심으로부터 면직 방향으로 3 mm 떨어진 지점(노란색 영역)

에서 자기장의 크기가 1.6 kG로 50% 가량 감소하는 것을

통해 면직 방향으로 불균일한 자기장의 형성을 확인하였다.

증착된 박막들의 결정구조를 X-선 회절 분석기(X-ray

diffraction, XRD)를 통해서 확인하였으며, 자기적 성질은 자

기광학 커 효과 장비(Magneto-Optical Kerr Effect, MOKE)를

Fig. 2. (Color online) XRD patterns of (a) IrMn3 59 nm single layer and (b) Buffer/IrMn3 30 nm/Ta 5 nm multi-layers.

통해 확인하였다. XRD 측정은 PANalytical사의 Empyrean

모델을 사용하여 30o부터 70o까지 -2 방법을 통하여 결정

면 방향을 확인하였다. 단결정 Si 기판의 측정값을 감소시킴

으로써 증착된 박막의 결정 구조를 명확히 분석하기 위해 입

사각에 2o 크기의 offset을 인가하였다. MOKE 측정의 경우

Quantum design사의 nanomoke3을 이용하여, 시료의 면방향

과 평행하게 자기장을 인가하는 Longitudinal MOKE를 측정

하였다. 측정시 인가된 자기장의 크기는 ± 200 Oe이며 시편

중심으로부터 지름 약 10 m의 원형 영역의 hysteresis loop

을 측정하였다.

또한, 열 처리(annealing)에 의한 결정 구조와 자기적 성질

의 변화를 확인하기 위해 영구 자석에 의한 자기장 세기와

비슷한 3.0 kOe의 외부 자기장을 인가하며 300oC 온도에서

1시간동안 열처리를 진행하였다. 전기적으로 온도 조절이 가

능한 열 판(hot plate) 위에 시편을 고정시킨 상태에서 15oC/

min 속도로 온도를 상승시켰으며 열 처리 후 hot plate의 전

원 공급을 멈춘 상태로 30분에 걸쳐 상온까지 온도를 하강시

켰다. 모든 열 처리 공정은 원통형 챔버 내부에서 로터리 펌

프(rotary pump)를 사용해 형성한 104 Torr 수준의 진공도

에서 진행되었다.

III. 실험 결과

Si/SiO2(100 nm) 기판 위에 증착된 IrMn3 59 nm 단일

박막의 결정 구조는 XRD를 통해 분석되었다. Fig. 2(a)에

도식된 그래프를 보면 41.6o 그리고 48.1o 근처에 자리잡은

IrMn3 (111) 그리고 (200) 봉우리를 각각 확인할 수 있으며

비교적 (200) 봉우리의 크기가 더 크게 형성되었다. 이는 해

당 증착 조건에서 비정질 SiO2 위에 성장한 IrMn3 박막이

다결정 구조로 성장할 뿐만 아니라 비교적 (200) 결정 면 방

향을 선호함을 의미한다. 알려진 IrMn3의 결정 구조와 면 방

향에 따른 스핀 구조를 고려하였을 때 효과적인 교환 바이어
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스 형성을 위해서는 (111) 방향으로 성장시키는 것이 유리하

다[6,20]. 따라서 (111) 방향으로 IrMn3의 성장을 유도하기

위한 버퍼(buffer) 층으로 Ta 5 nm/Ru 10 nm/Ta 5 nm/Ru

10 nm/Ta 5 nm 다중 박막을 비정질 SiO2 층 위에 증착한

후 IrMn3 30 nm/Ta 5 nm를 성장시켜 버퍼 층에 의한 결

정 구조 변화를 확인하였다. Ta 5 nm는 보호층의 역할을 하

게 된다. Fig. 2(b)에 도식된 그래프를 보면 Fig. 2(a)와 달

리 IrMn3 (200) 봉우리는 확인되지 않으며 주로 (111) 방향

으로 성장하였음이 확인되었다. 따라서 Si/SiO2(100 nm) 기

판 위에 버퍼층 없이 IrMn3 층을 증착하는 것보다는 Ta 5

nm/Ru 10 nm/Ta 5 nm/Ru 10 nm/Ta 5 nm을 버퍼층으로

Fig. 3. (Color online) (a) In-plane hysteresis loop of Buffer/IrMn3 10 nm/Co75Fe25 5 nm/Ta 5nm thin film deposited under external magnetic field

(b) XRD pattern of Buffer/IrMn3 30 nm/Ta 5 nm thin film deposited under external magnetic field.

Fig. 4. (Color online) After field annealing process, (a) XRD pattern of Buffer/IrMn3 30 nm/Ta 5 nm and (b) in-plane hysteresis loop of Buffer/

IrMn3 10 nm/Co75Fe25 5 nm/Ta 5 nm thin films deposited without applying magnetic field. And (c) XRD pattern of Buffer/IrMn3 30 nm/Ta 5 nm

and (d) in-plane hysteresis loop of Buffer/IrMn3 10 nm/Co75Fe25 5 nm/Ta 5 nm thin films deposited with applying magnetic field.

이용하는 것이 IrMn3의 결정성장에 더 유리함을 확인하였고,

이후의 실험에서는 Ta 5 nm/Ru 10 nm/Ta 5 nm/Ru 10

nm/Ta 5 nm 버퍼층으로 사용하여 실험을 진행하였다.

Fig. 3(a)는 Fig. 1(b) 방식으로 외부 자기장 영향 아래에서

증착한 Buffer/IrMn3 10 nm/Co75Fe5 5 nm/Ta 5 nm 시편

을 MOKE를 통해 측정한 면내 방향의 자기이력곡선 그래프

이다. 기대한 바와 달리 교환 바이어스는 형성되지 않았으며

원인 분석을 위해 외부 자기장 영향 아래에서 증착한 Buffer/

IrMn3 30 nm/Ta 5 nm 시편의 결정 구조를 분석하였으며

Fig. 3(b)에 도식하였다. Fig. 2(b)의 결과와 비교하여 동일한

스택 구조로 이루어져 있음에도 불구하고 IrMn3의 봉우리가
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매우 커졌으며 이는 증착 과정에서 외부 자기장에 의한 에너

지가 균일한 결정 구조 형성에 영향을 미쳤다고 해석된다. 반

면 의도치 않은 IrMn3 (200) 방향의 성장이 확인되었으나

(111) 방향에 비해 상대적으로 비율이 작기 때문에 교환 바이

어스 미형성에 대한 직접적인 원인은 아니며 자기장 인가 증

착 방식의 설계적 결함이 직접적인 원인이라 해석된다.

이를 확인하기 위하여 Fig. 1(a)와 (b) 방식으로 증착한

Buffer/IrMn3 30 nm/Ta 5 nm 그리고 Buffer/IrMn3 10 nm/

Co75Fe25 5 nm/Ta 5 nm 시편들을 열처리 후 각각 XRD

그리고 MOKE를 통해 결정 구조 및 교환 바이어스 형성 여

부를 확인하였다. 열 처리 후 측정한 Fig. 4(a)와 (c) 그리고

열 처리 전 측정한 Fig. 2(b)와 Fig. 3(b)의 XRD 패턴을

비교하였을 때 열 에너지에 의한 IrMn3 (200) 방향으로의 결

정 구조 변화를 확인하였다. Fig. 4(b)와 (d)는 열처리 후 측

정된 자기이력곡선 결과이다. 열 처리 과정을 통해 각각 20

Oe 그리고 10 Oe 수준의 교환 바이어스가 형성된 것이 확인

되었다. 두 결과의 교환 바이어스 크기는 보고된 MgO/Ir

(seed)/IrMn3 15 nm/Fe 7 nm 구조에서 확인된 205 Oe에

비해 매우 작은 값이 측정되었다[6]. 그 이유는 IrMn3의 닐

온도에 비해 매우 낮은 열 처리 온도 환경과 (111) 면 방향

의 비율 감소로 인한 계면의 스핀 모멘트의 정렬 정도가 효

과적인 교환 바이어스 형성하기에 부족한 것으로 해석된다

[20]. 또한 외부 자기장 영향 없이 증착 후 열 처리된 시편의

교환 바이어스가 상대적으로 더 크게 형성되었는데 이는 외

부 자기장 아래에서 증착된 시편보다 IrMn3 (111)의 비율이

더 우세하기 때문으로 해석된다. 이러한 결과는 결정 면 방

향 비율이 교환 바이어스 크기에 영향을 줌을 의미함과 동시

에 IrMn3 (111) 방향의 비율이 상대적으로 적더라도 교환 바

이어스가 형성될 수 있음을 의미한다[20].

따라서 Fig. 3(a)의 볼 수 있듯이, IrMn3이 (111) 방향으로

잘 성장했음에도 불구하고, 교환 바이어스가 형성되지 않은

원인은 증착 과정에서 자기장을 인가하는 방식에 대한 설계

적 결함으로 판단된다. Fig. 1(c)에 도식된 바와 같이 사용된

영구 자석에 의해 발생한 자기장은 시편의 중심으로부터 면

내 그리고 특히 면직 방향으로 이동할수록 불균일하다. 이는

계면의 스핀 모멘트의 면내 혹은 면직 방향으로의 불균일한

정렬을 야기함으로써 교환 바이어스 형성을 방해할 수 있다

[2]. 이를 해결하고 효과적인 교환 바이어스를 형성하기 위해

영구 자석의 크기와 세기, 거리에 따른 균일한 외부 자기장

형성 여부 등 다양한 설계적 요소가 고려되어야 할 것이다.

IV. 결 론

본 연구에서는 DC 마그네트론 스퍼터링 시스템을 이용하여

증착된 IrMn3 박막시편을 X선 회절분석기를 이용하여 IrMn3

박막의 결정 면 방향을 확인하고, 자기광학 커 효과 장비를

통해 교환 바이어스 형성에 대하여 연구하였다. 교환 바이어

스의 형성 확인을 위하여 버퍼 층, 외부 자기장, 열 처리 공

정에 따른 변화를 확인하였다. 흥미롭게도 위 요소들을 통해

IrMn3 박막의 성장 면 방향들의 비율이 변화하고 그 영향이

교환 바이어스의 크기에 영향을 미치는 것이 관측되었다. 하

지만 IrMn3 (111) 면 방향의 성장을 유도하더라도 증착 과정

에서 자기장 인가 방식에 대한 설계적 문제가 교환 바이어스

형성을 방해할 수 있다. 따라서 열 처리 공정 없이 교환 바

이어스를 효과적으로 형성하기 위해서는 다양한 설계적 요소

를 고려해야 할 것이다.
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