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Einleitung

Das Gebiet der magnetischen Diinnschichtsysteme ist bis heute von grofsem wis-
senschaftlichen Interesse. Das wohl bekannteste Beispiel ist der Riesenmagnetowi-
derstand (GMR) in einer Fe-Cr-Fe Schicht [3|[2], der wichtige technische Anwen-
dungen gefunden hat. Die Relevanz dieser Entdeckung spiegelt sich durch die Ver-
leihung des Nobelpreises an Albert Fert und Peter Griinberg im Jahr 2007 wider.
In engem Zusammenhang damit steht das Phdnomen der Zwischenschichtkopp-
lung, welches fast zeitgleich in Ubergangsmetallschichtsystemen und Seltenen-
Erd-Schichtsystemen gefunden wurde. Neben der antiferromagnetischen Kopp-
lung ferromagnetischer Schichten in einem Gd|Y-System [17]|, wurde auch friih
die Kopplung von helixférmigen magnetischen Strukturen iiber nicht-magnetische
Schichten in Dy|Y [21] entdeckt. Dabei bleibt die Phasenbeziehung {iber die nicht-
magnetische Schicht erhalten. Diese Kopplung wird auf die Ruderman-Kittel-
Kasuya-Yoshida (RKKY) Wechselwirkung zurtickgefithrt [27]. Aufgrund dieser
werden Leitungsbandelektronen in der nicht-magnetischen Schicht polarisiert, wo-
durch die Phaseninformation durch das Schichtsystem propagiert.

Die Austauschkopplung ist aber nicht der einzige Faktor, der die magnetischen
Eigenschaften in Seltenen-Erd-Schichtsystemen bestimmt. So hat z.B. in einem
System aus zwei magnetischen Elementen die Anisotropie einen grofen Einfluss
auf das magnetische Verhalten. Bei den in dieser Arbeit behandelten Er|Tb-
Schichtsystemen liegt z. B. die magnetisch leichte Achse des Erbiums in c-Richtung
des hexagonalen Gitters, die des Terbiums senkrecht dazu. Auch die magneto-
elastische Energie spielt eine wichtige Rolle fiir den Magnetismus in solch einem
System. Dieser Beitrag wird in epitaktischen Systemen erheblich durch die Git-
terfehlanpassung beeinflusst.

Die konkurrierenden Wechselwirkungen spiegeln sich im komplexen Phasendia-
gramm des Er|Th-Systems wider. In fritheren Untersuchungen beobachteten Voigt
et al. [26]:

1. Eine ferromagnetische Ordnung in Terbiumschichten, die iiber die Erbium-
schicht gekoppelt ist.

2. Eine kurzreichweitige modulierte magnetische Ordnung, welche auf einzelne
Erbiumschichten begrenzt ist, wenn die Terbiumschichtdicke 5 Atomlagen
iibersteigt.
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3. Eine langreichweitige Ordnung der modulierten magnetischen Struktur fiir
den Fall, dass die Terbiumschichtdicke 5 Atomlagen betrigt.

4. Antiferromagnetisch gekoppelte ferromagnetische Schichten, die nur bei tie-
fen Temperaturen auftreten.

Hierbei koexistieren die Strukturen aus 3. und 4.

Diese Arbeit beschreibt die Untersuchung der makroskopischen magnetischen Ei-
genschaften an drei verschiedenen Er|Th-Schichtsystemen mittels SQUID-Magne-
tometrie und beschéftigt sich mit der mesoskopischen magnetischen Struktur, ge-
messen durch Streuung von polarisierten Neutronen unter streifendem Einfall.

Im ersten Kapitel wird der Magnetismus der Seltenen Erden und insbesondere
die magnetischen Strukturen von einkristallinem Erbium und Terbium beschrie-
ben. Die zugrunde liegenden Wechselwirkungen werden durch Einfliisse durch
das Schichtwachstum stark beeinflusst. Aufterdem wird in diesem Kapitel auf die
Theorie der Streuung von polarisierten Neutronen eingegangen. Eine Beschrei-
bung der verwendeten Messinstrumente zur Magnetometrie und zur Neutronen-
reflektometrie wird in Kapitel 2 gegeben. Die Messergebnisse der makroskopi-
schen und mesoskopischen Untersuchungen werden in Kapitel 3 vorgestellt und
interpretiert. Kapitel 4 gibt eine Zusammenfassung iiber die Ergebnisse. Aufser-
dem wird ein Ausblick gegeben, welche weiteren Messungen zum Versténdnis der
magnetischen Ordnungen in Er|Th-Schichtsystemen beitragen koénnen.



1 Theoretische Grundlagen

1.1 Magnetismus

1.1.1 4f-Magnetismus der Seltenen Erden

Die Theorie des Magnetismus in Materie und insbesondere der Seltenen-Erden
wird in einschldgigen Werken behandelt [4], [10], [13]. Im Folgenden wird ein
Uberblick iiber die verschiedenen Wechselwirkungen, die in den Seltenen Erden
vorherrschen, gegeben.

In Seltenen Erden tragen bis auf einen kleinen Anteil der 5d-Elektronen haupt-
séchlich die 4f-Elektronen das magnetische Moment. Die Valenzelektronen der
5d- und der 6s-Schale bilden die Leitungsbénder. Die 4f-Zusténde sind im Ver-
gleich zu den 3d-Elektronen der Ubergangsmetalle nah am Atomrumpf lokalisiert,
was zur Folge hat, dass Ahnlichkeiten zum Magnetismus freier Atome bestehen.
Es gelten somit die drei Hund’schen Regeln. Nach der ersten Regel ist S maxi-
mal, da somit die hochste Anzahl von antisymmetrischen Ortswellenfunktionen
der Elektronen erreicht wird. Das hat zur Folge, dass die Elektronen méoglichst
fern von einander sind, was die Coulomb-Energie erniedrigt. Eine dhnliche Ar-
gumentation fiihrt zur zweiten Regel, nach welcher auch L. maximal ist, solange
es nicht der ersten Regel widerspricht. Ist eine Schale weniger als halb gefiillt, so
ist J = |L — S|, ist die Schale mehr als halb gefiillt, so ist J = L + S (dritte
Hund’sche Regel). Es kann eine Abschitzung fiir das paramagnetische Moment
pro Atom gemacht werden:

p=gvJ(J+1us (1.1)
mit dem Landé-Faktor:

3 S(S+1)—-L(L+1)
R Y WY (12

Fiir die in dieser Arbeit betrachteten Elemente ergibt sich:

Th(4f®%): S=3, L=3, J=S+L=6 — u=972pu (1.3)

1
Er(4f™): S:;, L=6, J:S+L:?5 = u=09058ug (1.4)
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Durch die starke Lokalisierung der 4f-Elektronen am Atomrumpf iiberlappen
deren Wellenfunktionen im Kristall kaum. Die Kopplung der magnetischen Mo-
mente kann somit nicht direkt geschehen, sondern erfolgt iiber die RKKY!-
Wechselwirkung. Hierbei polarisieren die 4f-Momente die Leitungsbandelektro-
nen. Diese Polarisation wechselwirkt ihrerseits mit einem anderen Moment im
Abstand r. Diese indirekte, langreichweitige, isotrope Austauschwechselwirkung
J(q) ist abhéngig vom Abstand der magnetischen Momente und hat eine oszilla-
torische Form. Abhéngig davon, bei welchem Wellenvektor ¢ das Maximum von
J(q) auftritt, entstehen verschiedene magnetische Ordnungen [8]:

Gmaz = 0 : ferromagnetische Ordnung
Gmae auf Zonenrand : antiferromagnetische Ordnung
Gmaz zWischen 0 und Zonenrand : spiralférmige Ordnung

Die Kristallfeldanisotropie beschreibt die Aufspaltung der 4f-Zustdnde in dem
elektrischen Feld, das durch die Ladung in der Umgebung hervorgerufen wird.
Dadurch héngt sie natiirlich von der lokalen Symmetrie ab. Die Verdnderungen
an den Grenzflichen in einem Schichtsystem werden daher auch einen deutli-
chen Einfluss auf die Kristallfeldanisotropie haben. Die Magnetostriktion stellt
einen weiteren wichtigen Beitrag zur Gesamtenergie in Seltenen Erden dar. Sie
beschreibt die Gitterverzerrungen in Folge der magnetischen Ordnung. Aufgrund
der epitaktischen Spannung treten in Schichtsystemen zusétzliche elastische Ener-
giebeitrige auf, die die magnetische Struktur beeinflussen.

Die Austauschwechselwirkung bevorzugt eine inkommensurable Anordnung, wenn
0 < gmaxr < Zonenrand. Die Magnetostriktion bevorzugt kommensurable Struk-
turen.

In Terbium, welches eine hexagonale Struktur hat (mit a,b = 3,60 A und ¢ =
5,70 A), fithrt eine starke planare Anisotropie dazu, dass sich die magnetischen
Momente lediglich innerhalb der Basisebene ausrichten (vergleiche Abbildung 1.1
(4) und (5)). Unterhalb der Néel-Temperatur T ~ 230 K hat Terbium, bedingt
durch die RKKY-Wechselwirkung, eine Helix-Struktur (4). Das heifst, dass die
Ausrichtung einer ferromagnetischen Atomlage zur benachbarten, im Abstand g,
um einen Winkel ¢ gedreht ist.

INach Ruderman, Kittel, Kasuya und Yosida.
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Abbildung 1.1: Magnetische Konfigurationen von Erbium und Terbium (aus [16]).
Innerhalb einer Lage sind die Momente parallel ausgerichtet, zur nachsten Lage
existieren verschiedene relative Anordnungen.

Fiir die I-te Lage ergibt sich hierbei der Erwartungswert des Gesamtdrehimpulses
zZu:

(Ju) = Japcos(lp + ) (1.5)
(i) = Japsin(16+ B) (1.6)
(J.)=0 (1.7)
Der Drehwinkel ist durch ¢ = 27” - 5 mit der Periodenlinge 7 verkniipft und

variiert mit der Temperatur ungefihr zwischen 20° und 17° [8]. Bei der Curie-
Temperatur T ~ 220 K findet ein diskontinuierlicher Ubergang (oder Ubergang
1. Ordnung, d.h. es gibt eine thermische Hysterese) zu ferromagnetischer Ord-
nung (5) statt. Dies ist eine Folge der unterschiedlichen Temperaturabhéngigkei-
ten der konkurrierenden Wechselwirkungen. Bei 7' > T( iiberwiegt offensichtlich
der Energiebeitrag der Austauschwechselwirkung. Je niedriger aber die Tempera-
tur wird, umso grofer wird der Anteil der Magnetostriktion. Das fiihrt schlieftlich
dazu, dass die Momente sich ferromagnetisch anordnen, wodurch die Magneto-
striktion minimiert wird. Die leichte Achse der Magnetisierung zeigt in Richtung
der a-Achse. Dass heifst, durch den Symmetriebruch beim Phaseniibergang bil-
den sich sechs dquivalente Doménen. In Sattigung ist das gemessene magnetische
Moment pro Terbiumatom p = 9,34 ug [16].
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In Erbium, welches ebenfalls eine hexagonale Kristallstruktur hat (mit a,b =
3,56 A und ¢ = 5,59 A), ist die planare Anisotropie nicht so ausgepragt wie in
Terbium. Das zeigt sich darin, dass sich die magnetischen Momente nicht allein
in der Basis-Ebene ausrichten. Unterhalb von Ty ~ 84 K ordnet die c-Achsen
Komponente und ist sinusférmig moduliert (CAM) (1). Fiir den Erwartungswert
des Drehimpulses in diese Richtung gilt:

(Ja) = Jesin(lo + ) (1.8)

Unterhalb von Ty =~ 52K ordnet zusétzlich die Basis-Komponente helixférmig
und hat dementsprechend die gleiche Form wie in den Gleichungen 1.5 und 1.6.
Die Periode hat den gleichen Betrag, wie die der CAM. Das Auftreten von Re-
flexen hoherer Ordnung zeigt, dass die Modulation der c-Achse nicht mehr als
rein sinusformig beschrieben werden kann. Vielmehr dndert sich die Periode so,
dass eine antiferromagnetische Ordnung angestrebt wird (2). Dies wird allerding
nicht ganz erreicht bevor bei T = 18 K die Konusphase eintritt (c-Komponente
ferromagnetisch geordnet (3)). Die Struktur zwischen 18 K < 7" < 52 K kann né-
herungsweise als geneigte Helix (Tilted Helix, TH) beschrieben werden [16]. Die
Temperaturabhéangigkeit des Drehwinkels ¢, und damit auch von 7, wurde unter
anderem von Gibbs et al. [11] untersucht. Die Periodenlédnge durchlauft eine Reihe
von rationalen Werten bis sie schlieklich bei 18 K einen Wert von 7 = %%’r an-
nimmt. Zwischen diesen Werten, welche kommensurabel zur Gitterstruktur sind,

werden zwischen 26 < K < 52 inkommensurable Phasen durchlaufen.

Diese verschiedenen Phasen in Erbium zeigen, wie empfindlich das Zusammen-
spiel aus Austauschwechselwirkung, Anisotropie und Magnetostriktion ist. Dass
die Anisotropie einen dhnlich hohen axialen und planaren Beitrag hat, zeigt sich
durch die Sattigungsmagnetisierung, welche z.B. in c-Richtung bei 4,2 K mit
i ="T7,6 up [16] unterhalb des theoretischen Wertes bleibt, da die Momente auch
eine Komponente innerhalb der Basisebene besitzen. Beide Komponenten zusam-
men ergeben den theoretisch erwarteten Wert.

1.1.2 Magnetismus in diinnen Schichten

Im Vergleich zu den in Kapitel 1.1.1 beschriebenen Einfliissen auf das magnetische
Verhalten von Terbium und Erbium, existieren in diinnen Schichten zusétzliche
Anisotropien. Durch die geringe Dimension wird der Einfluss von Oberflachen-
und Formanisotropien grofer als im Einkristall.
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Die Oberflachenanisotropie ergibt sich aus der Symmetriebrechung an der Grenz-
fliche. Bildlich gesprochen, haben die Grenzflichenatome eine andere Umgebung
als Atome aus dem Inneren der Schicht. Dies fithrt zu einer modifizierten Dipol-
Wechselwirkung benachbarter Momente.

Eine rauhe Oberfliche besteht im Prinzip aus einer perfekt glatten Fliche und
atomaren Stufen. Die Anzahl néchster Nachbarn ist im Vergleich zur ebenen
Oberflache weiter verringert. Die daraus folgende Energiedinderung ist die Stufe-
nanisotropie.

Die Formanisotropie entspricht der Energie der Streufelder der Magnetisierung.
Um dies zu minimieren, richten sich die magnetischen Momente (ohne sonstige
Einfliisse) in diinnen Schichten innerhalb der Schicht aus.

Die magnetoelastische Anisotropie ist abhéngig von der Verzerrung ist sie ab-
héngig von den elastischen Konstanten und Magnetiostriktionskonstanten des
Materials, welche abhéngig von der Richtung im Kristall sind. Das Verfahren des
Schichtwachstums fiihrt im Allgemeinen zu epitaktischen Verzerrungen, was den
Beitrag dieser Anisotropie veréndert. So fithrt eine Dehnung der Basisgitterkon-
stanten zu einer Verringerung des Beitrags dieser Energie, sodass die Helix-Phase
stabilisiert wird. Im umgekehrten Fall wird die ferromagnetische Ordnung bevor-
zugt. Da die Gitterkonstante von Erbium kleiner ist als die von Terbium, ist zu
erwarten, dass die resultierende Kompression zur Stabilisierung der ferromagne-
tischen Phase fiihrt.

Zwischenschichtkopplung

Mitte der 80er Jahre wurde in Fe|Cr|Fe- [12] und in Gd|Y-Schichtsystemen [17]
eine Kopplung der magnetischen Schichten iiber die nicht-magnetischen Schich-
ten hinweg entdeckt. Diese Zwischenschichtkopplung wurde im Folgenden in vie-
len Ubergangsmetall-Systemen und Seltenen-Erd-Systemen nachgewiesen. Unter
anderem gibt es auch eine Kopplung der helixférmigen Strukturen iiber nicht-
magnetisches Yttrium hinweg, z. B. in Dy|Y [21]. Die Phasen der Helix in ge-
trennten Dysprosiumschichten stehen dabei in einem festen Zusammenhang. Er-
klart wird dieser Effekt durch die RKKY-Wechselwirkung. Sie fithrt dazu, dass
die Leitungselektronen in Yttrium entsprechend polarisiert sind, und so die In-
formation der Phase zwischen den Dysprosiumschichten vermittelt.

In jiingerer Zeit untersuchte Schichtsysteme bestehen aus zwei magnetischen Ma-
terialien, wie z.B. Ho|Er [23], Tb|Ho [5] und Er|Tb [29] [26]. In diesen Systemen
spielen Anisotropien und unterschiedliche Bandstrukturen eine wesentliche Rolle.
Auch die Dipol-Wechselwirkung muss beachtet werden. Im Ho|Er System wur-
de nachgewiesen, dass zwar die in der Ebene liegende helix-férmige Ordnung
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der Holmiumschichten kohérent durch die Erbiumschichten propagiert (wie bei
HolY), jedoch die c-Achsen Ordnung des Erbiums auf eine Schicht beschrankt
ist. Dies kann damit erklart werden, dass die Wellenfunktionen der Leitungselek-
tronen widersprechende Grenzbedingungen haben. Sowohl in Th|Ho wie auch in
Er|Tb konnen ferromagnetische Terbiumschichten AFM koppeln. Mittels reso-
nanter magnetischer Rontgenstreuung [25] wurde in Er|Tb-Schichtsystemen eine
{iber mehrere Doppellagen kohérente Ubergitterbandstruktur nachgewiesen. Dies
kann nicht allein durch die RKKY-Wechselwirkung beschrieben werden.
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1.2 Streumethoden

Spéatestens seit den berithmten Streuversuchen Rutherfords von a-Teilchen an
Goldfolie ist die Untersuchung von Materie durch Streuung gepragt. Hierbei ist
wichtig, dass die Wellenlinge der Sonde in der Grofenordnung A ist um typische
Kristallstrukturen auflésen zu konnen. Es sind verschiedene Sonden je nach In-
teressengebiet von Vorteil.

Ist man z.B. nur an der Oberflichenbeschaffenheit einer Probe interessiert, so
kann Elektronenbeugung angewendet werden. Die Beschrankung der Sensitivi-
tat auf ~1nm ergibt sich aus der relativ starken Coulomb-Wechselwirkung der
Elektronen mit den Atomen des Festkorpers. Durch die leichte Zugénglichkeit der
Elektronen wird deren Beugung vielfach eingesetzt zur in-situ Qualitdtsanalyse
beim Schichtwachstum.

Eine weitere Sonde, die gut in einem Labor zu realisieren ist, ist Rontgenstrah-
lung. Die Photonen wechselwirken hauptséchlich mit den Elektronen der Atom-
hiille und haben einen nicht so hohen Wirkungsquerschnitt mit Materie wie Elek-
tronen. Die hiufig genutzte Kupfer K,-Linie besitzt eine Wellenlédnge von 1.54 A
und ist somit gut geeignet zur Untersuchung von Kristallstrukturen.

Eine gut geeignete Sonde zur tiefenaufgelosten Untersuchung sind Neutronen. De-
ren Streuung wird zum einen dominiert von der Starken Wechselwirkung (Reich-
weite ~1fm) mit dem Atomkern, zum anderen durch die Dipol-Wechselwirkung
mit ungepaarten Elektronen der Atombhiille. Durch Letzteres kann zusétzlich zur
Struktur auch das magnetische Moment gemessen werden. Da diese Wechselwir-
kungen kurzreichweitig bzw. schwach sind, ist die Eindringtiefe der Neutronen
relativ hoch.

Im Folgenden soll keine Beschreibung der allgemeinen Streutheorie gegeben wer-
den. Diese ist zum Beispiel in [6] zu finden. Vielmehr wird auf die Besonderheiten
der Neutronenstreuung und im speziellen die Streuung unter streifendem Einfall
eingegangen. Es sei kurz aus der Streutheorie erwihnt, dass der messbare diffe-
rentielle Wirkungsquerschnitt das Betragsquadrat der Streuamplitude ist:

dO’(G,(b) o 2
—aq = 1(0:9)] (1.9)

Diese Beziehung zeigt, dass in einem Streuexperiment nicht die Phase gemessen
werden kann. Diesen Verlust an Information nennt man das Phasenproblem und

ist der Grund, weshalb nicht ohne Weiteres aus der Messung auf die Eigenschaften
der Probe zuriickzuschliefen ist.



10 Kapitel 1 Theoretische Grundlagen

Die Streuamplitude ist gegeben durch die Fourier-Transformation des Streupo-
tentials:

1 o
FEP(0,0) = =~ [ e U(r)d (1.10)
™

mit dem Streuvektor Q = r' — r.

1.2.1 Neutronenstreuung

Es stellt sich nun die Frage, welche Form das Potential bei Neutronenstreuung
hat. Fiir den nuklearen Anteil ist die starke Wechselwirkung verantwortlich, wel-
che allerdings analytisch nicht gut verwendbar ist. Da aber die Wellenldnge der
verwendeten Neutronen im A Bereich und die Grofe der Atomkerne, an denen sie
gestreut werden, im fm Bereich liegen, kann man ndherungsweise von punktfor-
migen Streuern (am Ort R;) ausgehen, welche zu isotroper (s-Wellen) Streuung
fithren. Diese wird durch das Fermi-Pseudo-Potential beschrieben:

2mh?
m

Vaur(r) = —=Y " bid(r — Ry) (1.11)
Die Streuldngen b; der verschiedenen Atomsorten bzw. -isotope sind in der Regel,
wie die Atomkerne, von der Grofenordnung fm.

Der magnetische Anteil des Potentials beruht auf der Dipol-Dipol-Wechselwirkung
zwischen dem Spin des Neutrons und dem magnetischen Feld B = Bg + B2,
welches ungepaarte Elektronen durch ihre Spin- und Drehmomente erzeugen:

Vinag = —Hy - B =—vun -0 - (Bs+ Bp) (1.12)

Der gyromagnetische Faktor +, des Neutrons hat den Wert v, = —1,913, ux
ist das Kernmagneton und o ist der Spinoperator, bestehend aus den drei Pauli-
Matrizen. Die zuféllig angeordneten Spins des Atomkerns werden hierbei vernach-
lassigt, da das daraus resultierende Magnetfeld nur schwach ist. In 1. Born’scher
Néherung erhélt man fiir einen Streuprozess, bei dem sich sowohl die Richtung
k als auch die Spinprojektion auf die z-Achse &ndert [6]:

do My 2
— = - ko ko,)|? 1.1
o= () (ko Vialko)] (1.13)
Durch Einsetzen des Potentials 1.12 erhalt man schlieflich:
Y )t |- (ol ML (@] (1.14)
— = (Y7 —— (oo - o, )
d<) TaTo 2UB N +

2 —2up-SxXR Ve XR
Bs =V x (F455R) B — —coex
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Der Vorfaktor hat einen Wert von v,r9 = 5.39 fm. M, ( Q) ist die Fourier-Kompo-
nente der Magnetisierung der Probe senkrecht zum Streuvektor @, welche ge-
messen werden kann. Die Neutronenstreuung gibt Einsicht in die mikroskopische
Magnetisierung, was mit anderen Methoden, wie etwa einer SQUID Messung,
nicht moglich ist. Die Starke der magnetischen Streuung ist mit 1 ug = 2.696 fm
in der gleichen Grofenordnung wie die nukleare.

Im Gegensatz zur nuklearen Streuung gibt es einen magnetischen Formfaktor f,,,
welcher fiir reine Spinstreuung die Fourier-Transformierte der Spindichte p; ist:

fu(@)= [ po(r)e?Tdr (1.15)
AZm

Fiir den Fall, dass sowohl Spin- als auch Bahnmoment vorliegen, kann man den
Formfaktor wie folgt schreiben:

fm(Q) = (jo(Q)) + C2(52(Q)) (1.16)

Dabei sind (j-(Q)) die sphérischen Transformationen der Radialdichteverteilung
R(r) mit den sphérischen Besselfunktionen j;(Qr):

U(Q)) = dr /0 QR R ()2 (1.17)

Hierbei wird davon ausgegangen, dass Spin- und Bahnmoment zu einem Ge-
samtmonent J koppeln. In dieser Dipol-Naherung ergibt sich der differentielle
Wirkungsquerschnitt zu:

do

dQ (’Yn To gj fm Z JzJ_e

Die Parameter, die in dem Formfaktor stecken, sind bekannt und in Tabellen
aufgelistet [9], [19].

(1.18)
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1.2.2 Streuung unter streifendem Einfall
Kontinuumsbeschreibung

Um Diinnschichtproben, wie sie im Rahmen dieser Arbeit verwendet wurden,
auf ihre meso- bzw. makroskopischen Eigenschaften, wie Schichtrauhigkeiten und
-dicken oder Korrelationslangen im Nano- bis Mikrometerbereich, zu untersu-
chen, eignet sich die Streuung unter streifendem Einfall. Der Wellenvektoriiber-
trag | Q| = 4T (sin o +sin ary) ist hierbei so klein (fiir a;+a; = 10° und X = 4, 73 A
ergibt sich beispielsweise 0 < Q) < 0,46 Afl), dass die atomare Struktur nicht auf-
gelost werden kann, sondern Modulationen auf grofseren Langenskalen gemessen
werden. Die Probe wird als Kontinuum gesehen. Dieses Phianomen wird schema-
tisch durch Abbildung 1.2 verdeutlicht [14].

Fourier U transformation

e | 111® = MW

smalq 4 approximation
a = "\
space ®/\\ - _
Fourier U backtransformation
real _ ' :
space ) = £

Abbildung 1.2: Schema einer Messung unter streifendem Einfall. Die vierte Zeile
zeigt, dass ohne die genaue Kenntnis der atomaren Struktur mesoskopische
Modulationen gemessen werden kénnen (aus [14]).

Die erste Zeile zeigt ein atomares Gitter, welches einer Dichtemodulation un-
terliegt. Mathematisch ausgedriickt ist dies das Produkt aus einem periodischen
Gitterpotential Ve (7) und der Modulation Viseq(r). Wie in Gleichungen 1.9
und 1.10 gezeigt, ist das Betragsquadrat aus der Fourier-Transformation des Pro-
dukts der Potentiale zu berechnen. Das Faltungstheorem besagt, dass die Fourier-
Transformation eines Produktes die Faltung der Fourier-Transformationen der
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einzelnen Faktoren ist. Dies ist in Zeile 2 in Abbildung 1.2 verbildlicht. Da
(), wie bereits erwahnt, klein ist, ist auch nur ein kleiner Bereich der Fourier-
Transformationen sichtbar (siehe Spalte 3 in Abbildung 1.2). Dies hat zur Folge,
dass nach der Riicktransformation in den realen Raum nicht die atomare Struk-
tur, sondern die mesoskopischen Informationen das Streuverhalten der Probe be-
stimmen (Spalte 4 in Abbildung 1.2).

Fiir die Auswertung der Messdaten wird ein Modell fiir die mesoskopische Ord-
nung erstellt und dessen Fourier-Transformation mit den Daten verglichen.

Das gesamte Streubild, was man unter streifendem Einfall erhélt, ist in zwei Teile
aufgeteilt. Zum einen gibt es den spekuléren Anteil, welcher dadurch ausgezeich-
net ist, dass Einfalls- und Ausfallswinkel gleich sind (o; = ay), zum anderen den
diffusen oder nicht-spekulédren Bereich, bei dem «; # ay gilt.

Abbildung 1.3: Skizzen der bei der Streuung relevanten Vektoren und Winkel.
Links: Spekulére Streuung (o; = ay), beil welcher @ nur eine z-Komponente
hat. Rechts: Diffuse Streuung (a; # ay), bei welcher @ zusétzlich eine x-
Komponente hat. Sie wird z.B. durch Oberflichenrauhigkeit erzeugt.

Spekuldre Reflektivitat

Bei spekulédrer Streuung hat, wie in Abbildung 1.3 links zu sehen, der Streuvektor
Q nur eine Komponente in z-Richtung. Das heifit, die Reflektivitit enthélt eine
gemittelte Information {iber die Struktur innerhalb der Ebene und Informationen
iiber Verdnderungen des Streupotentials senkrecht zu dieser. Dies ist auch aus
folgender Gleichung ersichtlich, welche sich aus der 1. Born’schen Naherung ergibt
[14]:

1 2

1(Q) ~ ot (1.19)

/ dV(Z) e—inzdz
dz
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Zusétzlich zur genannten Abhéngigkeit vom Streupotential ist die Intensitét pro-
portional zu QL‘; Wenn man von einer glatten Oberfliche ausgeht und Gleichung
1.11% in 1.19 einsetzt, bleibt 1(Q,) ~ Qié erhalten. Fiir den realen Fall einer rau-
hen Oberfléche ist dies nicht der Fall. Unter der Annahme, dass die Abweichungen
von der mittleren Position Gauf-verteilt sind, ergibt sich folgendes Modell:

V(z) = % - %erf (é) (1.20)

mit der Fehlerfunktion er f(z) = \% foz e~ dt und der rms*-Rauhigkeit 0. Letztere
gibt die mittlere Abweichung des Abstandes der Oberfliche zum Mittelwert an
(vgl. Abbildung 1.3 rechts). Mit Geichung 1.19 zeigt sich, dass die Intensitét,
im Vergleich zur idealen Oberfliche, durch einen weiteren Faktor, dhnlich dem
Debye-Waller-Faktor, gedampft wird:

1 _ 20.2
1(Q.) ~ o @ (1.21)
Ein weiteres Charakteristikum der Reflektivitat ist die Auswirkung der Schicht-
dicke d in einem Schichtsystem. Wieder ausgehend von Gleichung 1.19, mit bei-

spielsweise dem Potential

0 d<z
Vo= %bwz z2<0

ergibt sich fiir die Intensitit eine Oszillation:

Q

Der Abstand zwischen den Maxima ist abhéngig von der Schichtdicke d:

1(Q:) ~ i4 <(b2p2 = bip1)? + (b1p1)* + 2(b2p2 — bip) (bip1) COS(de)> (1.23)

_27r

AQ.

¢ d
Es lassen sich aus der Reflektivitéat sowohl die Rauhigkeiten als auch die Schicht-
dicken eines Systems bestimmen. Allerdings gibt es bei einem System mit vielen

Schichten auch dementsprechend viele Parameter, so dass eine Anpassung an die
Messdaten immer uneindeutiger wird.

(1.24)

3Wegen der Kontinuumsbeschreibung mit der Abwandlung, dass die §-Funktionen der Atom-
positionen ersetzt werden durch eine Teilchendichte p. Aufserdem fiihrt die perfekte Ober-
fliche zu einer Stufenfunktion im Potential.

4root-mean-square
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Abbildung 1.4: Beispiel einer Reflektivititskurve mit variierender Rauhigkeit und
Schichtdicke.

Der typische Verlauf einer Reflektivitdtskurve (siehe Abbildung 1.4) wird mit der
Bornnéherung recht gut beschrieben. Was mit der gemachten Naherung nicht
zu erkldren ist, ist das Totalreflexionsplateau bei kleinen Winkeln. Die oben be-
schriebene Kontinuumsbeschreibung fithrt dazu, dass der Neutronenstrahl ganze
Schichten ,sieht” und man wie in der Optik einen Brechungsindex n;, = % ein-
fiihren kann, welcher gendhert wird zu:

)\2
nt:1——7Tijpj:1—5t—l—Zﬂt (1.25)

Dabei ist k; der Wellenvektor der transmittierten Welle, 6; der Real-, §; der Ima-
ginérteil der Streuldnge. Letzteres gibt die Absorption der Neutronen innerhalb
des Materials an. Der Brechungsindex ist fiir die meisten Materialien kleiner als
eins, sodass es einen kritischen Winkel ay,.;; gibt, unterhalb dessen die Neutronen
vollstiandig reflektiert werden (abgesehen von dem Anteil, der absorbiert wird).
Der kritische Winkel ist ndherungsweise:

22
Alprit ~ \/ 251& = ? Z bjpj (126)
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r2 /
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2 0
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Abbildung 1.5: Reflexion an einem Mehrfachschichtsystem. Aufsummieren fiihrt
zur Rekursionsformel des Parrat-Formalismus.

Die aus der Optik bekannten Fresnel’schen Formeln gelten auch hier:

kz - ktz
= 2 T 1.27
T ke (1.27)
2k
tp=—2 1.2
P et R (1.28)

Hierbeisind k, = ksino; und ky , = kysinoy = k n? — cos? q; die z-Komponenten
des einfallenden bzw. transmittierten Wellenvektors.

Betrachtet man nun ein System aus N Schichten, wie in Abbildung 1.5, so ergibt
sich Transmission und Reflexion an N + 1 Grenzfldchen. Nach Parratt [18] ergibt
sich eine Rekursionsformel fiir das Verhéaltnis X,, = I;—: der n-ten Schicht:

X 2k nt12
Tn,n+ n+1€ Wiz,nt1%n

—2ikz nz
= , e “hEnen 1.29
1+ rn,n+1Xn+162’Lkz’n+lzn ( )

Nimmt man ein unendlich dickes Substrat an, so ergibt sich Ry.; = 0, und die
restlichen R,, konnen rekursiv berechnet werden.

Diffuse Streuung

Die diffuse Streuung wird allgemein durch Unordnung verursacht. Der Streuvek-
tor hat eine Komponente @, # 0 (s. Abbildung 1.3). Es ist zu beachten, dass die
diffuse Streuung auch bei o; = ay vorhanden ist. Also liegt dort die Summe aus
spekuldrer und diffuser Streuung vor. Hierzu tragen die Oberflichenrauhigkeit
und laterale, also in der Ebene liegende, Strukturen bei. Sind diese allerdings von
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einer Schicht zur néchsten korreliert, so zentriert sich die Streuintensitdt beim
entsprechenden spekuléren Reflex. Diese nicht-spekulére Intensitét Iy f(Qs, @2)
einer Monolage auf einem Substrat hat eine dhnliche Form wie Gleichung 1.23.
Allerdings gibt es bei der diffusen Streuung zusétzlich einen Strukturfaktor, der
die Struktur innerhalb der Ebene beschreibt [14]:

S@2) = [ (@)~ e vras (1:30)

Der Strukturfaktor beinhaltet die Korrelationsfunktionen Cj;(z), welche angeben,
in wie weit die Struktur einer Oberfliche der Schicht i die der nachsten Schicht
7 beeinflusst. Die mittlere Halbwertsbreite Aq eines Peaks bei einem festen ¢, in
¢.-Richtung steht in Zusammenhang mit der lateralen Korrelationslénge &,:

_2~7r

fx—A_q

Das entsprechende gilt auch fiir die Korrelationslange £, in Wachstumsrichtung.
Die Auflésung sowohl in x- als auch in z-Richtung wird durch die Winkelunschérfe
Aq; bestimmt. Die Wellenldngenunschérfe ist hierbei im relevanten Bereich um 1-
2 Grofsenordnungen kleiner. In Abbildung 1.6 ist die Geometrie zur Bestimmung
der Winkelunschérfe skizziert. Die entscheidenden Faktoren sind hierbei der erste
Spalt im Aufbau und der ,Spalt“, der sich aus der Projektion der Probe ergibt,
sodass die Auflésung abhéngig von «; ist. Wie aus der Skizze ersichtlich ist, ergibt
sich fiir die Projektion der Probe:

(1.31)

So = SIn @ - L probe (1.32)

Die Lange [ p,ope der verwendeten Proben betragt 10 mm. Fiir die Winkelunschérfe

Aq; folgt:
A s 82
t =2 =2 1.33
o < 2 ) a b (1.33)
Die Gesamtstrecke L = a + b ist bekannt, sodass gilt:
S1+82
Aq; = 2 - arctan < z ) (1.34)
Diese Winkelunscharfe wird auf die Unschéarfe auf ¢, = 2'T”(cos ayp — cos ;) bzw.

q. = 2'T’T(sin ap+sin ;) fortgeplanzt. Die maximal auflésbaren Korrelationsldngen

ergeben sich dann aus [15]:

2.7
§oe N

~ 1.
Agy. . (1.35)

Die genauen Zahlenwerte werden im Kapitel 3.2 gegeben.
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Abbildung 1.6: Skizze zur Bestimmung der Winkelunschérfe, aus der sich die Auf-
l6sungsgrenze in x- und z-Richtung ergibt.

1.2.3 Streuung mit polarisierten Neutronen

Wie bereits in Kapitel 1.2.1 erwdhnt, kann man mit Hilfe von Neutronenstreuung
die Magnetisierung einer Probe bestimmen. Um dabei auch auf den Vektorcha-
rakter eingehen zu konnen, wird Polarisationsanalyse verwendet. Dafiir wird der
Neutronenstrahl entweder mit Spin ,up“ (+) oder Spin ,down* (-) polarisiert. Bei
der mathematischen Behandlung muss dementsprechend die Wellenfunktion W
durch einen Spinor ersetzt werden:

Wy (r)
U — 1.36
() -

Hierbei ist ¥, die Wahrscheinlichkeitsamplitude einer parallelen und W_ einer
antiparallelen Spinorientierung zum Fiihrungsfeld H. Eingesetzt in die Schrodin-
gergleichung erhélt man ein gekoppeltes Differenzialgleichungssystem [7]:

" an’YnNN anlynﬂN

" 2MmpYn N 2mpYniN
U (2)+ <k‘gz — 47hp — TBH) U_(2)+ TBL\IM_(Z) =0 (1.38)
Die magnetischen Induktionen Bj und B liegen in der Probenebene und sind
parallel bzw. senkrecht zum Fiihrungsfeld und somit zur Spinrichtung. Die beiden
Gleichungen 1.37 und 1.38 zeigen, dass es einen Anteil der Wellenfunktion gibt,
bei dem der Spin seine Orientierung behélt (Non-Spin-Flip, NSF), und einen, bei
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polarization

Abbildung 1.7: Schema der Reflektometrie mit polarisierten Neutronen. Nur Ma-
gnetisierung innerhalb der Probenebene fiihrt zu Streuung. Die Komponente
entlang des angelegten Feldes fiihrt zum NSF-Signal, senkrecht dazu zum SF-
Signal.

dem sie umgedreht wird (Spin-Flip, SF). Der NSF-Beitrag ergibt sich jeweils aus
dem zweiten Term der Gleichungen und wird offensichtlich durch die Komponen-
te der Induktion parallel zum Feld verursacht. Dieser fithrt zu den zwei Kanélen
Spin up-up® (+4) und Spin ,down-down“ (——). Die senkrechte Komponente
ergibt, wie der jeweilige dritte Term zeigt, den SF-Beitrag, welcher aus Spin ,,up-
down* (+—) und Spin ,down-up“ (—+) Signalen besteht. Dieser Sachverhalt wird
in Abbildung 1.7 verdeutlicht.

Aus den unterschiedlichen Vorzeichen in den jeweiligen Termen in der Klammer

vor B ergibt sich aukerdem, dass sich der Kontrast zwischen nuklearer und ma-
gnetischer Streuldnge im (++)- und im (——)-Kanal unterscheidet:

b = by + by (1.39)

b~ = by — b (1.40)
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2.1 Magnetometrie (MPMS)

Fiir die Magnetisierungsmessungen wurde ein ,,Magnetic Property Measurement
System von Quantum Design benutzt. Die Magnetisierung M wird gemessen, in-

dem die Probe durch mehrere Aufnahmespulen hin und her bewegt wird (Reciprocating
Sample Option). Dabei wird nach den Maxwell’schen Gleichungen eine Spannung

U induziert:

do

Uin = 5,
¢ dt

(2.1)
Die Spannung ist proportional zur zeitlichen Anderung des magnetischen Flusses
®. Um die Auflosung des Geréts stark zu erhdhen, wird ein Superconducting
Quantum Interference Device eingesetzt. Dieser besteht aus einem supraleiten-
den Ring, welcher nach der BCS!-Theorie von Elektronen-Paaren, den Cooper-
Paaren, durchflossen wird. Aus quantenmechanischen Griinden ergibt sich, dass
der magnetische Fluss durch den Ring ein ganzzahliges Vielfaches des Quants
Py = £ =2,07- 107" Tm? sein muss. Der Ring ist an zwei Stellen durch nicht-
supraleitende Barrieren, den Josephson-Kontakten, getrennt. Die Barrieren sind
so diinn, dass sie von den Cooper-Paaren durchtunnelt werden kénnen. Wird ein
Strom am Ring angelegt, fillt eine Spannung an den Kontakten ab. Wird nun
durch die Bewegung der Probe eine Anderung des Magnetfeldes erzeugt, so wird
ein zusdtzlicher Strom im Ring induziert, sodass insgesamt wieder das néchste
Vielfache des Flussquants durch den Ring fliefkt. Die daraus resultierende Fluss-
Spannungs-Kennlinie hat somit eine periodische Form. Der Abstand zwischen
zwei Maxima ist genau .

In der Praxis wird der SQUID als Nulldetektor benutzt. Dabei wird iiber einen
Strom durch eine Spule ein Gegenkopplungsfeld angelegt. Dieser zusétzliche Fluss
wird so nachgeregelt, dass wieder genau ein Vielfaches des Flussquants erreicht
wird, was von einem Lock-in-Verstarker detektiert wird. Durch die Proportiona-
litdt des eingestellten Stroms zum magnetischen Fluss wird mit dieser Methode
eine Auflosung erreicht, die hoher ist als ®q [30].

I'Nach Bardeen, Cooper und Schrieffer
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Das MPMS ist mit einem supraleitenden Magneten und einer Helium-Kiihlung
ausgestattet. Der schamatische Aufbau ist in Abbildung 2.1 gezeigt.

Probenrohr

Kiihlungsring

Vakuumsmanschette — i !
Y (-
e

Probenheizung und
Kupfermantel -

Supraleitender Magnet

o
hy Probenkammer
N
|
\

Mittleres Thermometer

i
o

~ 5QUID Aufnahmespulen

——

Unteres Thermometer

0 Variabler Drosseleinlass

Gasheizung 4 H

2

Kontinuierlicher
Helium Elnlass .~

ifft
H ¥ - Vakuumkapsel

Abbildung 2.1: Schematische Darstellung des MPMS (aus [1]).

Da die Grofe der Probenkammer begrenzt ist, wurde von den ca. 1cm? groRen
Proben eine kleine Ecke herausgeschnitten. Die Stiickchen wurden dann jeweils
hochkant in eine Kapsel mit Watte eingebracht, um die Magnetisierung in der
Ebene zu messen.

Da der diamagnetische Beitrag des Probenhalters und des Substrats nicht ver-
nachlassigbar ist, muss dieser korrigiert werden. Dafiir wurde jeweils eine ma-
gnetfeldabhéngige Magnetisierungsmessung gemacht. Dabei wurde das Magnet-
feld zwischen —6.5T und 6.5 T variiert. Aufserdem wurden diese Hysteresen bei
Raumtemperatur (300 K) durchgefiihrt, da die Proben dann in der paramagneti-
schen Phase vorliegen. Dadurch ist gewéhrleistet, dass die Magnetisierung haupt-
sachlich durch das diamagnetische Moment bestimmt ist. Da dieses linear vom
Feld abhéngt, wird eine Gerade an die Daten angepasst. Bedingt durch einen pa-
ramagnetischen Anteil von tangenshyperbolischer Form ist um x = 0 ein Sprung
vorhanden (siehe Abbildung 2.2). Daraus ergibt sich folgende Form fiir die Gera-
denanpassung fiir |B| > 0:

f(z)=a-z+sgn(x)-b (2.2)
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Da die Proben zwischen verschiedenen Messreihen in eine neue Kapsel mit Watte
eingebaut wurden, wurde die Hysteresemessung mehrfach gemacht. In Abbildung
2.3 ist représentativ jeweils eine Messung pro Probe mit der dazugehorigen An-
passung gezeigt. Die Fehler ergeben sich aus der Anpassung mit dem Levenberg-
Marquardt-Algorithmus unter Einbeziehung der Messfehler der Magnetisierung.

1.5

Diamagnetischer Anteil
Paramagnetischer Anteil

0.5

M [a.u.]
o

-15

-2 -1.5 -1 -0.5 0 0.5 1 1.5 2
Magnetfeld [a.u.]

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der Feldabhéngigkeit von dia- und pa-
ramagnetischem Moment. In der Summe ergibt sich ein Sprung um = = 0.
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Abbildung 2.3: Hysteresen bei 300 K. Die Steigung entspricht der jeweiligen dia-
magnetischen Suszeptibilitat der Probe und des Probenhalters.
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2.2 Neutronenreflektometrie (TREFF)

(1)(3) PG-Monochromator (10) Elektromagnet
(2) Beryllium Filter (11) Probe
(4) Polarisator Superspiegel (12) Spin-Flipper
(5) Spalt1 (13) Beamstop
(6) RF-Spin-Flipper (14) Analysator Superspiegelstapel
(7) Spalt 2 - Vertikal (15) 2D-Detektor

(8) Monitor Fuehrungsfeld
(9) Spalt 2 - Horizontal

Abbildung 2.4: Schematischer Versuchsaufbau des TREFF’s.

Die Messungen zur Neutronenreflektometrie wurden am TREFF (Test-Reflektometer,
chemals HADAS am FRJ-2 in Jiilich [20]) am Forschungsreaktor Miinchen II
(FRM II) durchgefiihrt.

Um eine bestimmte Wellenldngen aus dem polychromatischem Neutronenstrahl
herauszufiltern, wird der Strahl im Versuchsaufbau vom TREFF (siehe Abbildung
2.4) als erstes durch einen Monochromator-Kristall aus pyrolytischem Graphit
(1) gefithrt. Hierbei wird unter einem bestimmten Winkel (hier § ~ 45°) die
Bragg-Bedingung

2dsin 6 = n\ (2.3)

fiir die Wellenlinge A = 4,73 A erfiillt. Wie Gleichung 2.3 zeigt, sind noch die
Ordnungen A, = % vorhanden. Diese werden mittels eines Berillium-Filters (2)
unterdriickt, welcher eine Gitterkonstante d besitzt, die gerade so klein ist, dass
2d < X ist und somit die Bragg-Gleichung nicht erfiillt werden kann. Fiir alle an-
deren Ordnungen wird diese aber erfiillt, und sie werden aus dem Strahl heraus
gestreut. Der Filter besteht aus polykristallinem Berillium, um alle Winkelbedin-
gungen nach 2.3 zu erfiillen. Nach einem weiteren Monochromator (3) betragt
die Wellenléngenunschérfe % ~0,6%.
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Die Grofe des Strahls wird durch die verschiedenen Spalte (5),(7) und (9) ein-
gestellt. Allerdings kann man den Strahl nicht beliebig klein fokussieren, da an-
sonsten zu viel Intensitdt verloren ginge, was das Messen innerhalb einer ange-
messenen Zeit unmoglich machen wiirde. Beim Experiment muss also stets ein
Kompromiss zwischen Fokussierung und Intensitiat gefunden werden.

Das TREFF arbeitet mit der in Kapitel 1.2.3 beschriebenen Polarisationsanaly-
se. Dazu wird der Neutronenstrahl mittels eines Polarisators (4) senkrecht zur
Zeichenebene von Abbildung 2.4 polarisiert. Der Polarisator besteht aus Super-
spiegeln, welche aus abwechselnd magnetischen und nicht-magnetischen Schichten
bestehen. Das Material fiir die magnetischen Schichten ist so gewéhlt, dass die
Gesamtstreuldnge fiir Neutronen mit Spin (4) grof ist (somit auch der kritische
Winkel fiir Totalreflektion). Die Streuldnge der nicht-magnetischen Schichten ist
so eingestellt wird, dass der Kontrast zwischen diesen Schichten und den magneti-
schen Schichten fiir die Spin (—)-Neutronen verschwindet. Zusétzlich ist ein Gra-
dient der Schichtdicken vorhanden, was zu einer Verbreiterung des Bragg-Peaks
bis hin zum Totalreflektionsplateau fiithrt. Dadurch wird der Winkelbereich, in
dem die (4)-Neutronen reflektiert werden, erhoht. Der Polarisator am TREFF
arbeitet in Transmission. Somit ist der Neutronenstrahl (—) polarisiert.

Um alle vier Kanéle messen zu konnen ist zum einen neben dem Polarisator auch
ein Analysator (14) eingebaut, welcher ebenfalls aus Superspiegeln besteht, der
allerdings in Reflektion arbeitet, und somit die (+) Neutronen durchlisst. Eine
Besonderheit ist hierbei, dass die Superspiegel horizontal angeordnet sind (sie-
he Abbildung 2.5), sodass die Auflésung von ¢, und ¢, nicht veréndert wird.
Die Spinorientierung der Neutronen kann durch zwei Spin-Flipper (6) (12) um-
geklappt werden. Der erste ist ein Radiofrequenz-Gradientenfeld-Spin-Flipper.
Hierbei wird eine adiabatische Feldvariation, erzeugt durch Spulen und Platten,
durchlaufen, bei der die Spinkomponente parallel zum Feld diesem folgt. Hier-
bei wird genau die Frequenz eingestellt, die der Energiedifferenz zwischen den
beiden Spinorientierungen entspricht. Der zweite Spin-Flipper besteht aus zwei
Spulen. Die eine kompensiert dufsere Felder, die andere erzeugt ein Magnetfeld
senkrecht zur Spinpolarisierung. Dies fiihrt zu einer Prézessionsbewegung. Die
Stiarke des Magnetfelds ist genau so eingestellt, dass sich der Spin wéhrend des
Wegs hindurch insgesamt genau um 7 dreht. Um wéahrend der gesamten Strecke
des Experiments die Polarisierung aufrecht zu erhalten, wird ein sogenanntes Fiih-
rungsfeld von der Grofe einiger Gaufs parallel zur Polarisationsachse angelegt.

Da der Neutronenfluss zeitlich nicht konstant ist, wird dieser mittles eines Moni-
tors (8) aufgenommen. Somit kénnen die Daten bei der Analyse normiert werden.
Der Szintillator-Detektor (15) des TREFF’s ist zweidimensional und detektiert
tiber Glasfaserkabel ortsaufgelost die Neutronen. Dadurch kann man gleichzeitig
die spekuldre und die diffuse Streuung messen. Damit bei kleinen Einfallswinkeln
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Abbildung 2.5: Foto des Analysators (mitte) und des Beamstops (rechts).

nicht der direkte Strahl mit detektiert wird, ist ein beweglicher Beamstop (13)
eingebaut. Dieser besteht aus einem Polymer mit stark absorbierendem SLi (siehe
Abbildung 2.5).

Um die Probe bei unterschiedlichen Temperaturen messen zu kénnen, wird diese
in einen Helium-Durchfluss-Kryostaten eingebaut. Aufserdem kann ein Magnet-
feld parallel zur Spinorientierung angelegt werden. Zur groben Justage der Probe
wird ein Laser genutzt, der so positioniert ist, dass die Probe gut ausgerichtet ist,
wenn der Laserstrahl exakt zuriickreflektiert wird. Mit dieser Methode kann aller-
dings die Raumrichtung (hier y-Richtung) entlang des Laserstrahls nicht justiert
werden. Hierflir werden Neutronen benutzt. Sowohl Einfalls- wie auch Detektor-
winkel? werden auf 0° gestellt. Variiert man die y-Position, so bringt man die
Probe in den Strahl und die Intensitdt nimmt ab. Die Probe ist in y-Richtung
richtig positioniert, wenn die Intensitat auf die Halfte gesunken ist.

Zur Feinjustierung des Detektorwinkels wird das Totalreflektionsplateau der Neu-
tronen eingesetzt. Es wird ein Einfallswinkel unterhalb von 6y, eingestellt und
der Detektor gescannt. Der Wert des Detektorwinkels beim Maximum der Inten-
sitdat wird entsprechend dem Doppelten des Einfallswinkels rekalibriert.

2Der Detektorwinkel entspricht der Summe aus Einfalls- und Ausfallswinkel.



3 Ergebnisse und Diskussion

3.1 MPMS

3.1.1 Die Proben

Die Proben, die fiir diese Arbeit zur Verfiigung standen, wurden im Rahmen
der Arbeiten von Voigt [24] und [25] hergestellt und untersucht. Die strukturelle
Hochwertigkeit dieser Proben wurde dabei nachgewiesen. Ein kurzer Uberblick
tiber die bisherigen Ergebnisse zu magnetischen Ordnungen ist in der Einleitung
gegeben. Die Proben sind:

L4 [El"22|Tb22]80
o |Erg|Thygle:
o [Eroi|Ths|i50

Dabei geben die Indizes die jeweilige Anzahl Atomlagen bzw. die Anzahl Dop-
pellagen an.

3.1.2 Temperaturabhangige Magnetisierungsmessungen

Bei den temperaturabhidngigen Magnetisierungsmessungen wurde der Bereich
10K < T < 250K genutzt. Die untere Grenze ergibt sich daraus, dass die Niob-
Pufferschicht bei ca. 9,5 K supraleitend wird. Oberhalb von 250 K sind sé@mtliche
Proben in dem fiir diese Arbeit uninteressanten paramagnetischen Bereich.

Da die magnetische Ordnung von der thermischen und magnetischen Vorgeschich-
te abhingt, wird darauf geachtet, dass diese bei den unterschiedlichen Messungen
gleich aind. Deshalb werden die Proben nach einem Messzyklus jeweils in den pa-
ramagnetischen Bereich erwéarmt und erst dann ein anderes Feld angelegt. Danach
wird die Magnetisierung wiahrend des Abkiihlens gemessen und im Anschluss wéh-
rend des Aufheizens. Es muss allerdings beachtet werden, dass die Proben in einer
zufélligen Orientierung gemessen wurden. Das heifst, dass sie nicht unbedingt mit
einer leichten magnetischen Achse entlang des Feldes ausgerichtet waren.
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Um die Werte der Magnetisierung der drei Proben vergleichen zu kénnen, werden
die meisten Magnetisierungmessungen auf die Anzahl Terbium- und Erbiuma-
tome normiert und in Einheiten von pup umgerechnet. Dazu werden die Proben
gewogen, und durch Dichte und Dicke des Substrats die Flidche bestimmt. Die Ge-
samtanzahl der Atome ergibt sich mittels der Fliche der jeweiligen Einheitszelle
des epitaktisch gespannten Terbiums bzw. Erbiums und der Anzahl Atomlagen
in der Probe. Insgesamt wird der Fehler auf die Atomanzahl mit 4 % abgeschétzt.

Zur visuellen Unterstiitzung sind in den Abbildungen der temperaturabhéngigen
Magnetisierungsmessungen die Ubergangstemperaturen von einkristallinem Ter-
bium und Erbium eingezeichnet.

[Er22 |Tb22] Probe

[Ery,|Thy,]

A
0.16 1mT Kihlen
0.14 I1mT Heizen ——
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0 50 100 150 200 250
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Abbildung 3.1: Temperaturzyklus der Magnetisierung der [Ergs|Thos| Probe bei
1mT. Die blaue Kurve reprisentiert die Messung wahrend des Abkiihlens, die
rote wahrend des Heizens.

Abbildung 3.1 zeigt den Kiihl-Heiz-Zyklus der [Ergs|Thes| Probe bei einem ange-
legten Feld von 1 mT. Obererhalb von T ~ 230 K ist die Probe paramagnetisch.
Unterhalb dieser Ordnungstemperatur, die der Temperatur des Ubergangs zur
Helixphase von einkristallinem Terbium entspricht (vgl. Kapitel 1.1.1), steigt die
Magnetisierung stark an und erinnert an den Verlauf der Brillouinfunktion (sie-
he z. B. [4]). Bei T'~ 105K und 80K ist jeweils eine kleine Steigungsédnderung
erkennbar.



28 Kapitel 3 Ergebnisse und Diskussion

[EraalThy,l
5e-10
O HCILCII
< -5e-10
N\
S -1le-09
<
— -1.5e-09
°
= .2e09
2 -2.5e-09
-3e-09
-3.5e-09
0 50 100 150 200 250

TIK]

Abbildung 3.2: Ableitung der Magnetisierung der [Ergs|Thas| Probe.

Um dies besser sichtbar zu machen, wurde die Ableitung gebildet (Abbildung
3.2). Bei ungefiahr 40 K steigt die Magnetisierung wieder stark an. Wahrend des
anschlieffenden Heizens erfahrt die Magnetisierung zunéchst eine weitere Erho-
hung. Ab 40 K fillt sie dann bis zur Ordnungstemperatur T ab.

Bei einem héheren Magnetfeld von 5mT ist der Verlauf der Magnetisierung dhn-
lich. Die Erhohung ist allerdings schon ab 80 K deutlich vorhanden. Beim Heiz-
vorgang gibt es, im Gegensatz zur 1 mT Messung, keine weitere Erhéhung der
Magnetisierung. Besser erkennbar ist hier jedoch eine kleine Steigungsénderung
bei 80 K. Bei hoheren Feldern éndert sich dieser prinzipielle Verlauf nicht. Aller-
dings wird die Temperaturhysterese immer kleiner, wie in Abbildung 3.3 gezeigt.

Mittels der oben genannten Brillouinfunktion wird der Temperaturbereich ab
T = 150 K angepasst. In Abbildung 3.4 ist exemplarisch eine solche Anpassung
gezeigt. Es ergibt sich hieraus eine Besetzungszahl N von Atomen, deren Mo-
ment ausgerichtet ist. In Tabelle 3.1 ist dieser Wert, abhéngig vom angelegten
Feld, aufgelistet. Der Fehler ergibt sich hauptséchlich durch die Unsicherheit auf
die Atomanzahl.
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Abbildung 3.3: Temperaturzyklus der Magnetisierung der [Erss|Thos| Probe bei
unterschiedlichen Feldern.
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Abbildung 3.4: Exemplarische =~ Anpassung der  Brillouinfunktion  eines
Ferromagneten.
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Dieses Verhalten, dass die Besetzungszahl, und somit die erreichbare Magneti-
sierung, mit dem angelegten Feld zu nimmt, entspricht dem in Abbildung 3.3
gezeigten Verlauf. Es ist aufserdem festzustellen, dass die Besetzungszahl bei nur
1mT um zwei Grokenordnungen kleiner ist als bei den héheren Feldern. Bei letz-
teren ist der Wert der Besetzungszahl von der Gréfenordnung der Anzahl der
Terbiumatome in der Probe (4,19 -10'%), aber stets kleiner, da die Séttigung bei
80mT noch nicht erreicht ist.

Mittels der Werte aus der Anpassung kann auferdem die Ordnungstemperatur
quantitativ bestimmt werden [4]:

Te = 233(6) K (3.1)

po - H | N[1019]
1mT | 0,083(2)
5mT | 1,10(3)

10mT | 1,46(4
15mT | 1,66(4
25mT | 1,93(5

60mT | 2,36(5
80mT | 2,50(5

(4)
(4)
(5)
40mT | 2,16(4)
(5)
(5)

Tabelle 3.1: Werte der Besetzungszahl N, die aus Anpassungen der Brillouinfunk-
tion resultieren.

[Ers1| Thyo] Probe

Das Magnetisierungsverhalten der [Ery|Tby| Probe unterscheidet sich von dem
der [Ergs|Thys| Probe augenscheinlich dadurch, dass Heiz- und Kiihlkurve sich
schneiden. Bei einem niedrigen angelegten Magnetfeld von 1mT (siehe Abbil-
dung 3.5) ist zunéchst ein Anstieg der Magnetisierung &hnlich zur anderen Probe
vorhanden. Allerdings ist T ~ 225 K niedriger. Der oben beschriebene Anstieg
bei 80K liegt auch hier vor, ist aber viel deutlicher. Nach Erreichen des Ma-
ximums bei ungefdhr 65K fallt die Magnetisierung allerdings ab. Dies steht im
Gegensatz zum Verhalten der [Ergg|Thos| Probe.
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Abbildung 3.5: Temperaturzyklus der Magnetisierung der [Ers;|Thyo| Probe bei
1mT. Die blaue Kurve représentiert die Messung wahrend des Abkiihlens, die
rote wihrend des Heizens.
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Abbildung 3.6: Ableitung der Magnetisierung der [Erg;|Thyg| Probe.
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Abbildung 3.7: Temperaturzyklus der Magnetisierung der [Erg;|Thg] Probe bei
unterschiedlichen Feldern. Die gestrichelte Linie entspricht dem Kiihl-Zyklus,
die durchgezogene dem Heiz-Zyklus

Beim anschlieftenden Heizen erfahrt die Magnetisierung erst bei iiber 50 K einen
Anstieg. Der Wert des Maximums bei 80 K, dort schneiden sich in diesem Falle
die beiden Kurven, ist dabei fast so hoch wie wihrend des Kiihlens. Bis T fallt
die Magnetisierung ab und bleibt dabei stets, wie bei der [Erys|Thaes| Probe, ober-
halb der Werte wiahrend des Kiihlens. In Abbildung 3.6 ist zur Verdeutlichung der
Lage der Extrema die Ableitung dieser Messung gezeigt. Auffallend ist hierbei,
dass sich die Magnetisierung wahrend des Heizens am stéarksten dndert, wenn sie
beim Abkiihlen maximal ist, und umgekehrt.

Bei 60mT (siehe Abbildung 3.7) erfihrt die Magnetisierung wahrend des Kiih-
lens bei 80K < T < 100 K kaum eine Anderung. Erst danach kommt der Anstieg,
dessen Maximum zu 50 K verschoben ist. Bei ungefihr 7' = 30 K ist eine Schulter
zu erkennen. Beim Heizen erfihrt die Magnetisierung, im Gegensatz zur 1 mT-
Messung, zu Beginn eine Erniedrigung. Diese wird bei der gleichen Temperatur
steiler, bei der im Kiihl-Zyklus die Schulter vorliegt. Das anschliefsende Maximum
der Magnetisierung ist zu 70 K verschoben.

Bei hoheren angelegten Feldern éndert sich dieser prinzipielle Verlauf kaum, aufer
dass die Minima und Maxima weniger ausgeprigt sind. Ab 160 mT schliefslich ist

die Heizkurve immer oberhalb der Kiihlkurve (siehe Abbildung 3.7). Aukerdem
ist keine Absenkung der Magnetisierung wihrend des Kiihlens mehr vorhanden.
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Abbildung 3.8: Temperaturzyklus der Magnetisierung der [Ery;|Tbs| Probe bei
1mT. Die blaue Kurve reprisentiert die Messung wahrend des Abkiihlens, die
rote wahrend des Heizens.

Wie in Abbildung 3.8 zu sehen, ist im Vergleich zu den beiden anderen Proben
die Ordnungstemperatur weiter nach unten verschoben (7¢ =~ 185K). Der er-
ste Anstieg der Magnetisierung reicht bis 120 K. Eine weitere grofe Erhohung
folgt bei 80 K. Das Maximum liegt bei etwas tiber 50 K. Bei 30 K ist wie bei der
[Ers1|Th,0] Probe eine kleine Schulter zu erkennen. Wihrend des Heizens liegt
bei dieser Temperatur ein Maximum der Magnetisierung vor. Es folgt ein wei-
terer Anstieg zwischen 40 K < T < 80 K. Nachdem die Magnetisierung bis 90 K
noch einmal abnimmt, nimmt sie danach bis 120 K zu, ab wo der Verlauf dann
wieder dem des Kiihl-Zyklusses dhnelt. Es fallt auf, dass die Magnetisierung beim
Abkiihlen immer grofter als beim Autheizen ist. In Abbildung 3.9 ist die Ablei-
tung der Magnetisierungsmessung gezeigt. Auch diese macht deutlich, wieviele
verschiede Ordnungen in dieser Probe durchlaufen werden.

Bei hoherem Feld, siehe Abbildung 3.10, liegt ab T" = 120 K eindeutig eine Abnah-
me der Magnetisierung vor. Der restliche Verlauf bleibt qualitativ gleich. Vorallem
die Schulter wihrend des Kiihlens wird ein ausgepragtes Maximum und bei 50 K
liegt ein Minimum wéhrend des Heizens vor. Bei 300 mT ist die Magnetisierung
beim Heizen noch nicht iiberall gréfser als beim Kiihlen, wie es bei den anderen
Proben der Fall ist. Allerdings ist das Minimum bei 50 K nicht mehr vorhanden.
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Abbildung 3.9: Ableitung der Magnetisierung der [Erg;|Ths| Probe.
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Abbildung 3.10: Temperaturzyklus der Magnetisierung der [Erg;|Ths| Probe bei
unterschiedlichen Feldern. Die gestrichelte Linie entspricht dem Kiihl-Zyklus,
die durchgezogene dem Heiz-Zyklus. Die sprunghaften, kleinen Abweichungen
in der 300 mT Kurve kommen durch einen Fehler des MPMS zustande.
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Abbildung 3.11: Vergleich der 1 mT Messungen der drei Proben. Die gestrichel-
te Linie entspricht dem Kiihl-Zyklus, die durchgezogene dem Heiz-Zyklus. Je
geringer der Terbiumanteil ist, umso geringer ist die Ordnungstemperatur und
umso komplizierter der Verlauf der Magnetisierungskurve.

In Abbildung 3.11 ist der direkte Vergleich der drei Proben bei 1mT darge-
stellt. Die deutliche Absenkung des Werts der Ordnungstemperatur entsprechend
der Abnahme der Anzahl Terbiumatomlagen deutet auf eine verdnderte Umge-
bung des Terbiums hin. So konnte eine grenzflichennahe Diffusion zwischen den
Erbium- und Terbiumatomen vorallem bei der Probe mit nur fiinf Terbiumatom-
lagen zu einem legierungsdhnlichem Verhalten fithren. Nach Koehler [16] nimmt
die Ordnungstemperatur in einer Legierung mit abnehmendem Terbiumanteil ab.
Auferdem ist auffallig, dass je geringer der Terbiumanteil ist umso weniger kri-
tisch ist das Verhalten bei diesem Ordnungsiibergang.

Ein weiterer hervorstechender Unterschied zwischen den Kurven ist die relative
Lage der jeweiligen Kiihl- und Heizkurven. Beim hochsten Terbiumanteil liegt
die Heizkurve oberhalb der Kiihlkurve. Beim kleinsten Anteil ist es genau umge-
kehrt, und bei der dazwischen liegenden Probe kreuzen sich die beiden Kurven.
Bei letzterer liegt die Heizkurve ab 160 mT oberhalb. Bei der |Erg|Ths| Probe
ist dies bei dem hochsten gemessenen Feld von 300 mT noch nicht der Fall.
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Abbildung 3.12: Vergleich der 80 mT Messungen der drei Proben.

Die erste signifikante Temperatur, bei der in allen drei Proben eine Anderung im
Verlauf vorliegt, ist T' = 80 K. Dort steigt die Magnetisierung an. Diese Tempe-
ratur ist vergleichbar mit der Neél-Temperatur Ty = 84 K des Erbiums, bei der
die c-Achsenkomponente der Momente ordnet.

Aufer bei der Probe mit dem hochsten Terbiumanteil erfahrt die Magnetisierung
ab ca. 50K eine Erniedrigung. Dies konnte zum Beispiel ein Indiz dafiir sein,
dass eine antiferromagnetische Kopplung in der Probe vorhanden ist, oder dass
die magnetischen Momente fluktuieren. Die Temperatur entspricht derjenigen,
von der an im einkristallinen Erbium zusédtzlich die Basiskomponente der Mo-
mente helixartig ordnet.

Die Erhohung bei 40 K bei der [Ergs|Thos| Probe kommt bei den beiden anderen
Proben erst bei hoheren Feldern als 1 mT vor.

Im Heiz-Zyklus wird deutlich, dass bei der [Ery;|Tbhs] Probe zwischen 80K < 7' <
120 K eine Absenkung der Magnetisierung vorliegt. Yamazaki et al. [28] berichten
ebenfalls {iber ein Absenken der Magnetisierung in diesem Temperaturbereich in
einer Erg | Thy um Probe. Sie fithren dies auf eine Rotation der Terbiummomen-
te in Richtung der c-Achse, hervorgerufen durch das Kristallfeld des Erbiums,
zuriick.
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In allen drei Proben nimmt die Magnetisierung beim Heizen ab ca. 30 K ab. Bei
der [Erg;|Thyg] Probe ist dies allerdings erst bei hoheren Feldern als 1mT der
Fall. Nur bei der terbiumreichsten Probe ist im Anschluss keine Erhohung mehr
vorhanden.

In Abbildung 3.11 ist zu sehen, dass die Magnetisierung der terbiumreichsten
Probe bei 10 K zwar am hochsten ist, aber fast im kompletten sonstigen Tempe-
raturbereich unterhalb der der [Ery;|Tbyo] Probe liegt. Dies ist bei 80 mT nicht
mehr der Fall (siehe Abbildung 3.12).
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3.1.3 Magnetfeldabhangige Magnetisierungsmessungen
[Er22|Tb22] Probe

[Erys|Thyo)

M [ug] norm. auf N, +Ng,

Magnetfeld [T]

Abbildung 3.13: Hysteresen der [Ergs| Thos| Probe bei unterschiedlichen Tempera-
turen inklusive der diamagnetischen Korrektur. Im grofsen Bild ist der sprung-
hafte Verlauf der Magnetisierung bei 50 mT zu erkennen. Im Einschub ist die
Messung bei 10 K iiber den gesamten Messbereich gezeigt.

Die terbiumreichste Probe zeigt ein typisches Hystereseverhalten. Mit steigender
Temperatur nehmen Séttigungsmagnetisierung, Koerzitivfeldstirke und Rema-
nenz ab (siche Abbildung 3.13). Die Hysteresen bei 211 K und 150 K wurden bis
1T gemessen, die restlichen bis 6,5 T. Die Kurven haben nach erreichen der Satti-
gung noch eine kleine Reststeigung. Dies wird durch den paramagnetischen Anteil
verursacht. Um diesen zu korrigieren, wurde eine Gerade bei 0,6 T < pg-H < 1T
bzw. 4T < po- H < 6,5 T angepasst und die Steigung von den Daten abgezogen.
Die resultierende horizontale Gerade in der Hysteresekurve entspricht der Satti-
gungsmagnetisierung. Allerdings héngt die Steigung der Gerade sehr davon ab,
ab welchem Wert fiir ug - H sie angepasst wird. Dadurch wird der Fehler auf die
Sattigungsmagnetisierung abgeschétzt durch oy = 0,2 g - Ny,

Die Abbildungen 3.15 und 3.16 zeigen den Temperaturverlauf der Koerzitivfeld-
starke po- Hgx und der Remanenz Mg. Da kein Messpunkt genau bei - H =0T
liegt, wurde der gewichtete Mittelwert der zwei benachbarten Messpunkte ermit-
telt. Die Fehler der Remanenzen ergeben sich hierbei durch Fehlerfortpflanzung
aus der Fehlerausgabe des MPMS auf g - H.
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Die Hysteresen unterhalb 7" = 90K in Abbildung 3.13 besitzen eine auffillige
Eigenschaft. Von der Sattigung aus kommend liegt zunéchst ein kontinuierlicher
Abfall der Magnetisierung vor. Bei ca. pp- H = 50 mT erfolgt ein Sprung. Danach
ist die weitere Absenkung von M wieder kontinuierlich. Dies wird wohl dadurch
verursacht, dass bei Séttigung die magnetischen Momente in eine schwere Achse
gezogen werden. Wahrend der Absenkung des Feldes richten sich die Momente zu-
erst doménenweise entlang der leichten Achsen aus bevor sie schliefslich dem Feld
folgend umklappen. Anschliefsend werden die Momente wieder in eine schwere
Richtung gezwungen. Die Hysteresen zeigen somit den Einfluss der magnetischen
Anisotropie auf die Magnetisierung.
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Abbildung 3.14: Temperaturverlauf der Sattigungsmagnetisierung der [Ergy| Thas|
Probe.
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Abbildung 3.15: Temperaturverlauf der Koerzitivfeldstirke der [Erge|Thys]
Probe.



40 Kapitel 3 Ergebnisse und Diskussion

[Er22|Tb22]
2:5e-06 Remanenz ———
2e-06 CJ
B
N
E 1.5e-06
<
= 1e-06 ]
5e-07
=
0
0 50 100 150 200 250
TIK]

Abbildung 3.16: Temperaturverlauf der Remanenz der [Ergy|Thas| Probe.



3.1 MPMS 41

[Er21 |Tb10] Probe

_ 6 ] 10K
N r
T4 |
= 2| M
prd 2 -6 L /*'._.:—;"‘"_-//_ 1
T 0 6 -4 2 0 2 4 6 ﬂ%ﬁf
rd ' 211K ——

s —e==. y/ 175K -
ﬁ A f/ﬂ/ 75K —— |
= 60K

6 ‘ ‘ ‘ 10K ——

-0.4 -0.2 0 0.2 0.4

Mo H [T]

Abbildung 3.17: Hysteresen der [Erg;|Thyg] Probe bei unterschiedlichen Tempe-
raturen inklusive der diamagnetischen Korrektur. Im Einschub ist die Messung
bei 10 K iiber den gesamten Messbereich gezeigt.

Bei der [Ery; | Thyg| Probe zeigen die Hysteresen kein solch ausgeprégtes Verhalten,
wie die der |Ergs|Thas| Probe. In dem Bereich um 50 mT, wo bei der [Ergs|Thos|
Probe der Sprung vorliegt, ist die Magnetisierung dieser Probe zumindest bei 90 K
und 75 K ebenfalls etwas sprunghaft (Abbildung 3.17). Dies konnte durch die be-
reits erwiahnte zufillige Orientierung der leichten magnetischen Achse erklérbar
sein. Bei 10K ist allerdings die Anderung der Magnetisierung mit dem Feld viel
gleichméfiger und im Vergleich zur terbiumreichsten Probe flacher und breiter.
Aufserdem sind die ermittelten Koerzitivfeldstéirken etwas hoher als bei der vorhe-
rigen Probe. Dies deutet auf ein weniger ferromagnetisch gepriagtes Verhalten hin.

Bei 75 K wurde nicht bis zur Sattigung gemessen. Daher ist vorallem der Wert
fiir Mg zu niedrig.
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Abbildung 3.18: Temperaturverlauf der Sattigungsmagnetisierung der [Erg; | Thyg]
Probe.
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Abbildung 3.19: Temperaturverlauf der Koerzitivfeldstarke der [Erg|Thyg]
Probe.
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Abbildung 3.20: Temperaturverlauf der Remanenz der [Ery;|Thyg] Probe.
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[Er21 |Tb5] Probe

[Ery4|Tbg]

M [ug] norm. auf N, +Ng,

Magnetfeld [T]

Abbildung 3.21: Hysteresen der [Erg|Tbs] Probe bei unterschiedlichen Tempera-
turen inklusive der diamagnetischen Korrektur. Im Einschub ist die Messung
bei 10 K {iber den gesamten Messbereich gezeigt. Es liegt eine Mehrfachhyste-
rese Vor.

Bei dieser Probe weisen vorallem die Hysteresen bei Temperaturen oberhalb von
30K zwischen 4T < pg- H < 6,5T eine grofe Steigung auf. Dies ldsst dar-
auf schliefen, dass das ferromagnetische Verhalten durch das Terbium nicht so
ausgepragt ist. Stattdessen weist dieses asymtotische Verhalten darauf hin, dass
die helix-formige Ordnung der Erbiumschichten sich nur langsam mit dem Feld
ausrichtet. Durch diesen Beitrag zur Magnetisierung ist es nicht sinnvoll eine
Bestimmung der Séttigungsmagnetisierung wie bei den beiden anderen Proben
durchzufiihren.

Die Hysterese der [Erg;|Ths| Probe bei 10 K unterscheidet sich deutlich von allen
anderen, denn es ist eine Mehrfachhysterese (siche Abbildung 3.21). Zwischen
—6,5T < po- H < 6,5T wechselt die Steigung der Kurve dreimal zwischen flach

und steil. Dies erinnert an die Hysteresekurve von 90 °-gekoppelten Schichtsyste-
men (vgl. [12]).
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Die Remanenz der beiden anderen Proben hat ndherungsweise einen linearen
Temperaturverlauf. Bei der Probe mit dem geringsten Terbiumanteil ist dies nicht
gegeben, wie in Abbildung 3.23 zu sehen. Der Anstieg zu niedrigeren Tempera-
turen hin wird deutlich steiler.
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Abbildung 3.22: Temperaturverlauf der Koerzitivfeldstiarke der [Erg; | Ths] Probe.
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Abbildung 3.23: Temperaturverlauf der Remanenz der [Ery;|Tbhs] Probe.
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3.2 TREFF

Um etwas iiber die mikroskopischen magnetischen Eigenschaften herauszufinden,
wurden die Proben mittels Reflektometrie mit polarisierten Neutronen gemessen.
Aus zeitlichen Griinden wurde die [Ergs| Thag| Probe nicht gemessen. Frithere Dif-
fraktion von Neutronen und Photonen [26] hat gezeigt, dass sowohl FM Ordnung
wie auch inkommensurable Strukturen in Er|Tb Schichtsystemen koexistieren.
Aufgrund des Auflésungsbereichs bei der Weitwinkelstreuung konnen die latera-
len Korrelationslangen der verschiedenen Strukturen nicht ermittelt werden. Die
nicht-spekuldre Streuung unter streifendem Einfall kann diese Langen dagegen
auflosen. In dem gemessenen Bereich von 0.075° < a; < 8° ergibt sich nach
Kapitel 1.2.2 fiir die laterale Winkelunschéirfe 4,61 1076 < Ag.[£] < 6,03-107*.
Das heifst, dass Korrelationsldangen kleiner als 136 um bzw. 1 um aufgelést werden
kénnen. In Wachstumsrichtung ergibt sich 3,52 - 1073 < qu[i] < 4,29 1073,
Dies entspricht ungefahr 25 bzw. 20 Doppellagen.

Um die Korrelationsldngen zu bestimmen, werden die entsprechenden Querschnit-
te aus den Streudaten extrahiert und eine Anpassung mit einer Lorentzkurve ge-
macht. Dies wird gemacht, da im Realraum der Abfall exponentiell ist und die
Lorentzkurve die entsprechende Fouriertransformierte ist. Nach Gleichung 1.31
lasst sich mit dessen Halbwertsbreite die Korrelationsldnge ermitteln. Fiir die
Querschnitte entlang ¢, wird iiber die Breite in ¢, des nicht-spekulédren Streifens
integriert und jeweils 15 dieser Datenpunkte zusammen gefasst. Da, wie in Kapi-
tel 1.2.2 erwahnt, bei a; = ay sowohl spekulére als auch nicht-spekuldre Streuung
vorliegt, muss man, um die wahre Reflektivitdt zu erhalten, die nicht-spekulére
Intensitit abziehen. Dazu wird ein Streifen, dessen Breite dem spekuliren Pfad!
entspricht und direkt daneben liegt, von diesem abgezogen (Abbildung 3.24 links).

Wie in Kapitel 2.2 schon angedeutet, wurden die Proben so eingebaut, dass die
Polarisationsrichtung der Neutronen wie auch das angelegte Feld innerhalb der
Probenebene liegen. Entsprechend Kapitel 1.2.3 folgt aus dieser Streugeometrie,
dass Komponenten der Magnetisierung parallel zum Feld zum NSF-Signal beitra-
gen, senkrecht dazu zum SF-Signal. In den beiden NSF-Kanilen ist aufserdem der
Beitrag der nuklearen Streuung vorhanden. Bedingt durch die nuklearen Streulén-
gendichten von Terbium und Erbium, welche fast gleich sind (Nbp, = 2,33-10° A
und Nbg, = 2,57-1076 A) [22], ist der nukleare Kontrast zwischen den jeweiligen
Schichten gering. Daraus folgt, dass auch in den NSF Kanélen fast nur Streuung
durch die Magnetisierung der Probe sichtbar ist. In Abbildung 3.24 rechts ist
eine Messung ohne dufieres Feld bei 210 K gezeigt. Wie zu sehen ist, tritt keine
nennenswerte nukleare Streuung auf. Auferdem hat dies zur Folge, dass kaum
ein Unterschied zwischen (+4)- und (——)- bzw. (+—)- und (—+)-Kanélen vor-

'Die Breite ist eine Folge der lateralen Aufldsung.
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Abbildung 3.24: Links: Die Linien verdeutlichen zum einen, iiber welche Breite
iiber den nicht-spekuléren Streifen integriert wird, um die laterale Korrelati-
onsldnge bestimmen, zum anderen wie die wahre Reflektivitdt erhalten wird.
Rechts: Reflektivitit der [Erg;|Thyg| Probe ohne dufseres Feld bei 210 K. Es ist
keine nennenswerte nukleare Streuung vorhanden.

handen ist, sodass jeweils deren Mittel in den Abbildungen gezeigt wird. Wie in
Kapitel 2.2 beschrieben, wurden die Intensitdten auf den Monitor normiert. Da-
durch, dass sowohl die Flipper als auch der Polarisator/Analysator nicht perfekt
sind, werden NSF Neutronen im SF Kanal nachgewiesen und umgekehrt.

Die Abbildungen der Streuintensitiaten werden zum einen in Einheiten von a; —ay
dargestellt, was proportional zu g, ist, sodass Informationen iiber die lateralen
Korrelationslédngen entlang der x-Achse gegeben werden. Zum anderen ist die y-
Achse in ¢, in der Einheit %r, mit der Doppelschichtdicke D, aufgetragen, was
Informationen iiber die Korrelationen entlang der Wachstumsrichtung der Pro-
ben beinhaltet. Die Wahl dieser Einheit fiihrt dazu, dass jene Reflexe, die mit der
Ubergitterstruktur zusammenhingen, bei ganzen oder halben Zahlen in ¢, liegen.

Fiir beide Proben, die am TREFF gemessen wurden, wurden die Magnetisierungs-
messungen als Grundlage zur Auswahl des anzulegenden Magnetfeldes und der
Temperaturpunkte genommen. Die Temperaturen kennzeichnen markante Punk-
te in der Temperaturhysterese der Magnetisierung. Auferdem wurde das Feld er-
mittelt, bei dem die Differenz zwischen Kiihl- und Heizkurve am grofsten ist. Die
Rampe, mit der die jeweiligen Temperaturen angefahren wurden, betrug 2,5 %
Um sicher zugehen, dass der Punkt nicht iiberschritten wird, wurde jeweils zuerst
ca. 10K hoher bzw. niedriger (je nach Zyklus) eingestellt und ein paar Minu-
ten gewartet. Nach Erreichen der gewiinschten Temperatur wurde weitere 10 min
gewartet, damit diese sich stabilisieren konnte und die Probe im thermischen
Gleichgewicht war.
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3.2.1 [Er21 |Tb5] Probe

Die |Erg;|Ths| Probe wurde, entsprechend der maximalen Temperaturhysterese,
bei 70mT gemessen. Folgende signifikante Temperaturpunkte wurden gewihlt
bei denen sowohl im Kiihl- als auch im Heiz-Zyklus gemessen wurde: 150 K liegt
mitten in der Anfangssteigung der Magnetisierung, 73, 5 K ist der Punkt, an dem
sich Kiihl- und Heizkurve beriihren, 45 K entspricht einem Maximum wéahrend
des Kiihlens und einem Minimum wéahrend des Heizens, bei 25 K liegt in beiden
Zyklen ein Maximum vor und 10K als tiefste erreichbare Temperatur (vgl. Ab-
bildung 3.8).

Es sind drei unterschiedliche Reflexarten in den Neutronenstreudaten (Abbildung
3.25) zu sehen, wobei sich sowohl Kiihl- und Heiz-Zyklus, wie auch NSF und SF
Kanal gegeniibergestellt sind:

1. Reflexe bei ganzzahligen Vielfachen von ¢, in der Doppelschichteinheit %’T
im spekuldren und nicht-spekulédren Bereich. Abgesehen von den Ineffizien-
zen der Flipper und des Polarisators und Analysators, sind diese Reflexe
nur in den NSF Kanélen vorhanden und zeigen wahre spekuléire Reflekti-
vitéit. Dies impliziert eine langreichweitige Ordnung ferromagnetischer Ter-
biumschichten mit Ausrichtung entlang des angelegten Feldes, wie von den
SQUID-Daten zu erwarten ist. Dabei ergibt sich aus der Winkelauflosung,
dass sich die Korrelation iiber mindestens 24 Doppellagen erstreckt. Die
Reflexe sind iiber den gesamten gemessenen Temperaturbereich vorhanden,
wobei die Intensitdt mit der Temperatur variiert. Vor allem bei 10 K und
25 K im Heiz-Zyklus ist die Intensitat deutlich geringer.

2. Reflexe bei halbzahligen Vielfachen von ¢,. Dies bedeutet eine Verdopplung
der magnetischen Einheitszelle des Ubergitters, was auf AFM Kopplung
von FM geordneten Terbiumschichten hindeutet. Sie treten ab 25K wéh-
rend des Kiihlens auf und bleiben bis 45 K wihrend des Heizens erhalten.
Sie weisen weder im NSF noch im SF Kanal wahre spekuldre Reflektivi-
tat auf und in diesem Temperaturbereich sind auch die ganzzahligen Peaks
noch vorhanden. Dies ldsst den Schluss zu, dass nur Teilbereiche AFM ge-
koppelt sind. Die Reflexe haben in den beiden Kanélen eine vergleichbare
Intensitat, was darauf schliefen ldsst, dass die Richtung der Magnetisie-
rung gleich groffe Komponenten entlang des Feldes wie senkrecht dazu hat.
Die Breite der nicht-spekuléren Intensitdt in Wachstumsrichtung fiihrt mit
Gleichung 1.31 zu einer Korrelationsldange &, antiferromagnetisch gekoppel-
ter Doménen von 6-9 Doppellagen. Anpassungen mit einer Lorentzkurve
in g¢,-Richtung bei ¢, = 32 (siche Abbildung 3.26 links) ergeben laterale
Korrelationsldangen &, von ca. 500 — 600 nm, wobei der Fehler durch die An-
passung auf 10 % abgeschatzt wird. Die einzelnen Werte sind in Tabelle 3.2

angegeben. Ob die Unterschiede zwischen NSF- und SF-Kanal signifikant
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Abbildung 3.25: NSF Streuintensititen der |Erg;|Ths| Probe bei 70 mT und un-
terschiedlichen Temperaturen, wobei in der oberen Reihe der Kiihl-Zyklus abge-
bildet ist und in der unteren der Heiz-Zyklus. Die Intensitéten sind als Funktion
von o; — oy und g, letzteres in der Ubergittereinheit %’r, angegeben.
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sind, ist auf Grund der Fehler fraglich. Dennoch ergeben die Anpassungen
stets eine kleinere Korrelationsldnge im SF Kanal. Ebenso scheint £, mit
abnehmender Temperatur zuzunehmen und umgekehrt, was durchaus dem
zu erwartenden Verhalten entspricht, da auch die Intensitét der Reflexe und
somit der Grad der Ordnung sich ebenso verhélt.

3. Reflexe bei Werten von ¢,, welche bei hohen Temperaturen inkommensu-
rabel zur Gitterstruktur sind. Dies wird anscheinend durch eine helixar-
tige magnetische Modulation verursacht, sodass Reflexe bei ¢, = 7% =
(3= & n)% auftreten. Hierbei ist ® der totale Drehwinkel der Helix iiber
eine Doppellage. Dass eine helixférmige Ordnung vorliegt und diese Reflexe
hervorruft, ist auch deshalb naheliegend, da in NSF und SF Kanal eine ver-
gleichbare Intensitéit auftritt. Denn bei einer Helix hat die Projektion der
Magnetisierung entlang des Feldes und senkrecht dazu denselben Wert. Die
signifikante Eigenschaft dieser Reflexe ist, dass die Position des Zentrums
sich mit der Temperatur &ndert, sowie sich auch in einkristallinem Erbium
der Propagationsvektor der magnetischen Struktur &ndert. Die Werte der
Position sind in Tabelle 3.3 zusammengefasst. Da die Reflexe sich mit dem
ganzahligen Reflex bei ¢, = 3 %’r iiberschneiden, wurde zunéchst die Posi-
tion des Peaks bei ¢, = 1 %’r bestimmt. Daraus wurde die genaue Position
des ganzahligen Peaks bei ¢, = 3 %’r ermittelt, sodass zwei entsprechende
Lorentzkurven, eine fiir den inkommensurablen und eine fiir den ganzzahli-
gen Reflex, angepasst werden. Aus dessen Variation, je nach freigegebenem
Parameter, wird der Fehler abgeschéitzt. Die laterale Korrelationsldnge &,
liegt zwischen ca. 600 nm bei hoher Temperatur und 700 nm bei niedriger
Temperatur (siehe Abbildung 3.26 rechts). Bei den Temperaturen, wo die
Reflexe bei ca. ¢, = 3 %’“ liegen und sich mit dem ganzzahligen iiberlagern,
ist eine Bestimmung der Korrelationslangen nicht moglich. Da auch bei die-
ser Reflexart kein signifikanter Unterschied zwischen den Kanélen vorliegt,
ist in Tabelle 3.3 nur {5z angegeben. Die Korrelationslange &, erstreckt sich
iiber 6-10 Doppellagen, und befindet sich somit in der gleichen Groéfenord-
nung wie die der AFM Ordnung. Diese Langreichweite zeigt, dass die Phase
iiber die Terbiumschicht hinweg konstant ist.

Aufser diesen 3 Reflexarten ist zusétzlich diffuse Streuung vorhanden, welche an-
scheinend durch magnetische Fluktuationen verursacht wird. Die Intensitét ist
besonders in dem Temperaturbereich hoch, in dem die AFM Ordnung vorliegt.
Ansonsten nimmt sie mit steigender Temperatur ab. Diese diffuse Streuung ist
ein Zeichen fiir die konkurrierenden Wechselwirkungen in dem Schichtsystem.
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integrierte Intensitdt entlang ¢, der

[Erg;|Ths| Probe bei 70mT. Rechts: Bei ¢, = 7° integrierte Intensitét ent-
lang q,.. Die Linien zeigen die jeweilige Anpassung mit einer Lorentzkurve, mit
deren Halbwertsbreite die laterale Korrelationslange bestimmt wird.

Temperatur | Ensr [nm] | EsF [nm)]
925K Kithlen | 590(59) | 480(48)
10K 620(62) | 560(56)
25 K Heizen 600(60) 520(52)
45K Heizen | 520(52) | 500(50)

Tabelle 3.2: Laterale Korrelationslangen der AFM Ordnung der [Erg; | Tbs| Probe
bei 70mT bestimmt durch Lorentzanpassung der integrierten Intensitdt bei

=35
Temperatur | £sp [nm] | gike™™ [27] | Halbzahliger Peak
73K Kiihlen | 620(52) 3,173(8) nein
45 K Kiihlen 3,01(1) nein
25K Kiihlen 2,92(1) ja
10K 730(73) | 2,723(8) ja
25 K Heizen | 730(73) 2,767(8) ja
45 K Heizen 2,91(2) ja
73 K Heizen 620(62) 3,156(8) nein

Tabelle 3.3: Laterale Korrelationsldngen und Positionen des Peaks der modulier-
ten Ordnung der [Erg;|Tbs| Probe bei 70 mT bei den unterschiedlichen Tempe-
raturen. Die vierte Spalte gibt an, ob halbzahlige Peaks vorhanden sind, welche

auf AFM Ordnung

hinweisen.
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Zusammenfassung

In der [Erg|Th;] Probe liegt eine Koexistenz einer ferromagnetischen Ordnung
von Terbiumschichten und einer langreichweitigen magnetisch modulierten Ord-
nung vor. Dabei sind die ferromagnetischen Lagen bei niedrigen Temperaturen
AFM gekoppelt. Die rein FM Ordnung ist langreichweitig, was durch Peaks in
der wahren Reflektivitit zum Audruck kommt. Die AFM Ordnung zeigt dagegen
Doménengrofsen von 400 — 600 nm, sowohl lateral als auch in Wachstumsrichtung.
Letzteres entspricht 6-9 Doppellagen. Aus den Intensitdtsverhéltnissen von NSF-
uns SF-Kanal ergibt sich, dass bei der FM Ordnung die Magnetisierung bevorzugt
entlang des Feldes ausgerichtet ist, sodass kein Signal im SF Kanal erzeugt wird.
Sind die Schichten hingegen AFM gekoppelt, liegt in beiden Kanélen keine wahre
Reflektivitdat vor, sodass es scheinbar keine Vorzugsrichtung der Doménen gibt.
Auch der Vergleich mit der Hysterese bei 10 K (Abbildung 3.21), welche der einer
90 °-Kopplung ahnelt, legt den Schluss nahe, dass die AFM Ordnung nicht nur
eine Komponente entlang des Feldes hat. Die geringe Intensitit der ganzzahligen
Reflexe ist dadurch erklarbar, dass die Momente der AFM gekoppelten Doméanen
ein wenig in Richtung des anliegenden Feldes gezogen werden, sodass eine kleine
Nettomagnetisierung iibrig bleibt.

Im Kiihl-Zyklus liegt bei 45 K noch keine AFM Kopplung vor. Beim Heizen hin-
gegen ist dies der Fall. Diese starke thermische Hysterese zeigt sich ebenfalls in
der makroskopischen Magnetisierung (vgl. Kapitel 3.1.2), welche wihrend des
Heizens deutlich niedriger ist, als wahrend des Kiihlens. Ein Vergleich der Inten-
sitdten bei 10 K und 25 K Heizen zeigt, dass die Doménen der AFM gekoppelten
Schichten auf Kosten derer der modulierten Ordnung anwachsen.

Die Reichweite der modulierten Ordnung ist von der gleichen Grofe, wie die der
AFM Ordnung. Dies steht im Gegensatz zu Messungen von Proben mit einer
dickeren Terbiumschicht. Bei diesen ist die Kohérenz dieser Struktur auf eine Er-
biumschicht begrenzt [26].

Die thermische Hysterese der makroskopischen Magnetisierung oberhalb von 73 K
scheint durch grofsere magnetische Fluktuationen im Heiz-Zyklus verursacht zu
werden, da die etwas hohere diffuse Streuung der einzige signifikante Unterschied
zwischen Kiihlen und Heizen ist. Aufserdem ist der qualitative Verlauf der Magne-
tisierung in diesem Temperaturbereich gleich, sodass dort anscheinend dieselbe
Ordnung vorliegt.
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3.2.2 [Er21 |Tb10] Probe

Die [Ery;|Tbyg| Probe wurde zum einen bei einem kleinen Feld von 2mT ge-
messen, was in etwa dem Fiihrungsfeld entspricht. Zum anderen bei 20 mT, was
dem Maximum der Differenz von Kiihl- und Heiz-Zyklus entspricht, und bei dem
maximal moglichen Feld von 338 mT. Folgende Temperaturen wurden gemessen:
150 K ist inmitten der ersten Steigung, 81,5 K ist der Schnittpunkt der beiden
Kurven, 67 K ist das Maximum der Kiihlkurve, 45 K liegt mitten in dem letzten
Abfall im Kiihl-Zyklus und 10 K, der Umkehrpunkt (vgl. Abbildung 3.5).

2mT Messung

In der Abbildung 3.27 sind die Streuintensitédtskarten des NSF Kanals abgebildet,
wobei sich die Messungen aus Kiihl- und Heiz-Zyklus zum Vergleich gegeniiberge-
stellt sind. Die Bilder des SF Kanals werden hier nicht gezeigt, da die Intensitét
der Reflektivitit lediglich durch die Ineffizienzen der Spinflipper und des Polari-
sators und Analysators zustande kommt.

Es sind drei unterschiedliche Reflexe zu erkennen:

1. Reflexe bei ganzzahligen Vielfachen von ¢, sowohl im spekuléren als auch
im nicht-spekuldren Bereich. Dies entspricht also einer Periode von einer
Doppelschicht, was auf eine langreichweitige FM Ordnung der Terbium-
schichten schlieffen lasst, welche durch die SQUID Messungen zu erwarten
ist. Diese Reflexe treten bei allen gemessenen Temperaturen auf. Die Kor-
relationslange in Wachstumsrichtung ist wie bei der anderen Probe durch
die Winkelauflésung bestimmt und erstreckt sich iiber mindestens 20 Dop-
pellagen. Bei 10 K und 45 K im Heiz-Zyklus ist die Intensitat des Reflexes
so stark verringert, dass dieser in der Reflektivitéit sichtbar ist, aber der
nicht-spekulédre Streifen im Untergrund verschwindet.

2. Reflexe bei halbzahligen Vielfachen von ¢,. Die Halbierung der Periode
in ¢, bedeutet eine Verdopplung der Dicke D der magnetischen Einheits-
zelle des Ubergitters, was auf eine AFM Ordnung von ferromagnetischen
Terbiumlagen entlang des angelegten Feldes schliefsen lésst. Sie treten erst
bei 10 K auf und verschwinden oberhalb von 45K wihrend des Heizens.
Wie in Abbildung 3.28 zu erkennen, sind die halbzahligen Peaks breiter,
als die ganzzahligen. Die Korrelationslinge von AFM gekoppelten Domé-
nen entlang der Wachstumsrichtung ist somit kleiner als bei der reinen FM
Ordnung und betragt nur ca. 5 Doppellagen. Im Querschnitt entlang g, ist
kein wirklicher Abfall zu erkennen (siche Abbildung 3.29). Somit scheint
die laterale Korrelationslange kleiner als 300 nm zu sein.
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Abbildung 3.27: NSF Streuintensitéiten der [Ery;|Thyg| Probe bei 2 mT und unter-
schiedlichen Temperaturen, wobei in der oberen Reihe der Kiihl-Zyklus abge-
bildet ist und in der unteren der Heiz-Zyklus. Die Intensitéten sind als Funktion
von o; — ay und g, letzteres in der Ubergittereinheit %’r, angegeben.

3. Breite nicht-spekulére Streuung bei 3.5 < ¢,]

21] < 4 bei allen Tempera-

turen aufer 150 K. Dies konnte durch eine helix-dhnliche Ordnung verur-
sacht werden (vgl. [26]). Wie bei der anderen Probe ist diese Intensitét in
den beiden Kanélen von der gleichen Grofenordnung (siehe Abbildung 3.28
rechts), was die Vermutung iiber den Ursprung bestérkt. Diese Ordnung
ist sowohl lateral als auch entlang der Wachstumsrichtung kurzreichweitig.
So erstreckt sie sich lediglich iiber 1-2 Doppellagen. Die Bestimmung der
lateralen Korrelationslange ist auf Grund der niedrigen Statistik sehr un-
genau und liegt bei 10 K im Bereich 500 nm. Auffallend ist auch bei dieser
Probe, dass sich das Zentrum der maximalen Intensitdat mit der Tempera-
tur verschiebt. Zwischen 81,5K und 10 K wandert es von ¢, = 4 %’r nach
q. ~ 3,5 %’T. Auch bei 45 K wahrend des Heizens ist das Zentrum bei dem
halbzahligen Wert.

Neben diesen drei Reflexenarten ist bei g, < 1,5 %’T diffuse Streuung zu erkennen,
welche bei 45K und 10K bis ¢,

us

= % zu reichen scheint. Dies kénnte durch
magnetische Fluktuationen hervorgerufen werden. Allerdings gab es bei dieser
Messung Schwierigkeiten mit den Diskriminatoren, sodass ein zu grofer Unter-
grund gemessen wurde. Somit ist nicht sicher, wieviel Intensitét tatséchlich von
Fluktuationen herriihren konnte.



54 Kapitel 3 Ergebnisse und Diskussion

[Erg1[Thyo] 2mT 10K [Erp1[Thyo] 10K
0.001 - - - 1103 - - - - - - '
NSF —— [ NSF ——
_ SF —— SF ——
el k)
S E i
o
2 0.0001 2 .
= = o
° © £
£ E
2 1e05 |- g [
B g 5
g % 110
2 [} 13
2 g
s 106 g
3 E I
= x
& 2 110 -
o 107 | 2
< [}
2 2
1e-08 i . i I 1107 . . I i i
0o 05 1 15 2 25 3 35 4 45 5 0 05 1 15 2 25 3 35 4 45 5
q, /D] g, [2m/D]

Abbildung 3.28: Links: Wahre Reflektivitéat der [Erg;|Thig] Probe bei 2mT. Die
Peaks im SF Kanal werden durch Ineffizienzen verursacht. Rechts: Nicht-
spekuldre Streuung bei ¢, = 4 - 107 i Die Intensitét ist in beiden Kanélen
gleich.

[Eraq|Tbs]

NSF 45K Heizen r——i

Intensitat norm. auf Monitor
w
@
>
&
T

ac A

Abbildung 3.29: Bei ¢, = 22T integrierte Intensitét entlang ¢, der [Ery;|Thyg
Probe bei 2mT. Zur besseren Sichtbarkeit wurde die Reflektivitét
herausgeschnitten.

Wie oben erwahnt ist die Intensitét von ganzzahligen Reflexen bei 10 K und 45 K
im Heiz-Zyklus verringert. Stattdessen sind Reflexe bei ¢, = % %’r und ¢, = ‘%’ %’T
vorhanden. Dass die Intensitéit der nicht-spekuldren Streuung in beiden Kanélen
gleich grofs ist (Abbildung 3.28 rechts), spricht dafiir, dass die AFM Doménen
entlang der 6 leichten Achsen orientiert sind. Die geringe Intensitit des ganzzah-
ligen Reflexes ist wie bei der anderen Probe dadurch erklarbar, dass das kleine
dauflere Feld giinstig liegende Doménen in dessen Richtung ziehen kann, wodurch

sich eine geringe Nettomagnetisierung ergibt.
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Abbildung 3.30: NSF Streuintensititen der [Ery; | Thyo| Probe bei 20 mT und un-
terschiedlichen Temperaturen, wobei in der oberen Reihe der Kiihl-Zyklus abge-
bildet ist und in der unteren der Heiz-Zyklus. Die Intensitdten sind als Funktion
von ; — ay und g, letzteres in der Ubergittereinheit %’r, angegeben.

Auch bei dieser Messung ist die Reflektivitdt nur in dem NSF Kanal. In Abbil-
dung 3.30 ist bei 150 K und 67 K wihrend des Kiihlens bei kleinen Werten von ¢,
eine erhohte schragverlaufende Intensitét zu sehen. Diese wurde durch ein Fest-
stecken des Beamstops verursacht. Bei 45 K und 10 K wurde der Anfangsbereich
noch einmal gemessen, wobei allerdings der Untergrund durch einen defekten
Berillium-Filter etwas grofser war, was ebenfalls in der Abbildung 3.30 erkennbar
ist.

Die drei Arten der Reflexe, wie oben beschrieben, liegen auch bei der 20 mT
Messung vor. Die ferromagnetische Ordnung der Terbiumschichten erstreckt sich
ebenfalls iber mindestens 20 Doppellagen.

Die AFM Ordnung der Terbiumschichten liegt bei denselben Temperaturen wie
bei der 2mT Messung vor. Die Korrelationsldnge ist mit 5-6 Doppellagen von
der gleichen Grofenordnung. In Abbildung 3.31 ist der Querschnitt entlang g,
bei q, = % %’r gezeigt. Wie bei der vorherigen Messung ist auch hier kein reiner
Abfall zu sehen. Hierbei ist zu beachten, dass bei dieser einen Messung zuséatzlich

ein Streifen versetzt zum spekuldren Pfad gemessen wurde, sodass in negativer



56 Kapitel 3 Ergebnisse und Diskussion

[Er2q|Tbs]

2.5-10% ! !
NSF 10K +~——

2.0-10% -

S

Intensitat norm. auf Monitor

1.0108 m

-210% -1:10% 0 1.10% 2103
ax [A7]

Abbildung 3.31: Bei ¢, = 3 § integrierte Intensitdt entlang g, der [Ery|Thyo]
Probe bei 20 mT. Zur besseren Sichtbarkeit wurde die Reflektivitéit herausge-
schnitten. Der Bereich im negativen g, ist grofser, da dort ein zweiter Streifen

vermessen wurde.

¢-Richtung ein groferer Bereich vorliegt. Die Intensitat weist im Gegensatz zu
einem Abfall, was einer statistischen Verteilung von Doménen entsprechen wiirde,
eine Struktur auf. So liegt bei ¢, ~ 1-107% ¢ und ¢, ~ 21073 £ ein Maximum vor.

Die breite nicht-spekulére Intensitat bei 3.5 < ¢, [%r] < 4 ist im Vergleich zur 2mT
viel geringer. Aufgrund dessen ist eine Bestimmung der Korrelationslangen nicht
moglich. Dennoch ist auch bei dieser Messung zu erkennen, dass das Zentrum
mit der Temperatur wandert. Wieder liegt es bei den beiden Temperaturen, wo
die AFM Kopplung vorhanden ist (10 K und 45 K Heizen), bei ¢, ~ 3,5 %r und
ansonsten bei ¢, = 4 %r.

338 mT Messung

Bei der Messung mit dem hochsten angelegten Feld von 338 mT sind prinzipiell
dieselbe Reflexe vorhanden, wie bei den anderen Messungen (siehe Abbildung
3.32). Der gravierende Unterschied ist, dass die halbzahligen Reflexe, welche ei-
ne AFM Ordnung implizieren, einzig im SF-Kanal auftreten. Die ganzzahligen
Reflexe sind hier ebenfalls nur durch die Ineffizienzen im SF-Kanal sichtbar. Die
Korrelationsldnge der AFM Ordnung unterscheidet sich mit 6-7 Doppellagen nicht
signifikant von den anderen Messungen.

Auch der breite Reflex bei 3.5 < ¢.[27] < 4 verhilt sich in den beiden Kanilen
unterschiedlich. Im SF-Kanal ist er bei ¢, = 4 %’r wiederum nur durch die Ineffi-
zienzen sichtbar. Die Intensitat des Reflexes ist im NSF-Kanal bei 10 K und 45 K
im Heiz-Zyklus, also dem Temperaturbereich in dem die AFM Ordnung vorliegt,
stark reduziert. Im SF-Kanal hingegen liegt der Reflex bei ¢, ~ 3,5 %” Vor.
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Abbildung 3.32: NSF (oberes Bild) und SF (unteres Bild) Streuintensitéten der
[Ers1|Thig] Probe bei 338 mT und unterschiedlichen Temperaturen, wobei in
der jeweiligen oberen Reihe der Kiihl-Zyklus abgebildet ist und in der unteren
der Heiz-Zyklus. Die Intensitéten sind als Funktion von a; —as und g, letzteres

in der Ubergittereinheit %’

, angegeben.
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Abbildung 3.33: Simulation (durchgezogene Linie) der Reflektivitat der
[Erg;|Thyg] Probe bei 338 mT und 10 K.

Die Korellationslédnge ist hierbei mit ungefahr 5 Doppellagen grofer, als bei den
Messungen mit kleinerem Feld.

Wie bei den anderen Messung liegt auch hier diffuse Streuung vor, welche mit ab-
nehmender Temperatur etwas zunimmt. Allerdings ist sie viel geringer als bei den
anderen Messungen. Die Fluktuationen sind bei dem hohen Feld also kleiner. Da
bei dieser Messung als einziges keine Probleme mit Beamstop, Diskriminatoren
oder Berillium-Filter auftraten, wurde hier versucht, die Reflektivitdt anzupas-
sen. Dazu wurde ein Programm von Emmanuel Kentzinger benutzt, welches die
Reflektivitat mittels des in Kapitel 1.2.2 beschriebenen Parratt-Formalismus be-
rechnet. Durch die hohe Anzahl der Parameter ist eine Anpassung der Daten
nicht moéglich. Fiir die Simulation, die in Abbildung 3.33 gezeigt ist, wurde ange-
nommen, dass die Terbiumschichten ein effektives Moment von ungeféhr 7,3 ug
tragen und die Erbiumschichten ca. 1,8 ug. Dies entspricht dem Wert der makro-
skopischen Magnetisierung, welche mit dem MPMS gemessen wurde. Auferdem
haben die Terbiumschichten abwechselnd einen Winkel von +3° bzw. —3° zur
Feldrichtung. Das Simulationsprogramm beachtet nicht, dass die Korrelationslan-
ge der AFM Ordnung kleiner als die der FM Ordnung ist. Daher sind vorallem
die Peaks bei den halbzahligen Werten von ¢, zu schmal.
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Zusammenfassung

Bei allen drei gemessenen Feldern liegt in der [Erg;|Thyg] Probe die langreich-
weitige FM Ordnung entlang des Feldes. Bei 2mT und 20mT liegen die AFM
gekoppelten Doménen ebenfalls in Feldrichtung. Dies steht im Gegensatz zur
[Era1|Ths| Probe, bei welcher keine wahre Reflektivitit vorliegt. Somit liegt dort
lateral gemittelt keine Vorzugsrichtung vor. Bei der 338 m'T Messung hingegen ist
noch ein anderes Verhalten zu erkennen. Die AFM Kopplung wird einzig durch
eine Komponente senkrecht zum Feld erzeugt, da die halbzahligen Reflexe nur
im SF Kanal auftreten. Durch die Simulation der Reflektivitéit ergibt sich, dass
die Doménen mit dem Feld ausgerichtet sind, und die AFM Kopplung durch eine
kleine Verkippung zur Feldrichtung realisiert wird.

Fiir die Bestimmung der lateralen Korrelationsldngen ist bei dieser Probe die Sta-
tistik leider etwas zu schlecht. Durch den Zeitmangel wurde die Prioritat darauf
gelegt, jeweils den kompletten Bereich bis 8 © fiir den qualitativen Temperaturver-
lauf aller 3 Reflexarten zu messen. Bei der 20 mT Messung liegt jedoch eindeutig
kein reiner Abfall der Intensitét vor. Dies kann man auch in Abbildung 3.30 er-
kennen, wo der nicht-spekuléren Streifen nach auften hin z.B. von griin nach gelb
wechselt. Es konnte ein Indiz dafiir sein, dass die Doménen soweit korreliert sind,
dass eine laterale Struktur, und somit Selbstordnung, vorhanden ist. Ob dies auch
bei den anderen Messungen der Fall ist, ist aufgrund der Statistik nicht eindeutig
zu beantworten.

Im Gegensatz zur [Ery;|Tbs| Probe, bei der der Propagationsvektor der inkom-
mensurablen Struktur mit der Temperatur variiert, dhnlich dem einkristalinen
Erbium, nimmt er bei den gemessenen Temperaturen bei dieser Probe nur 2 un-
terschiedliche Werte an. Dabei liegt der Reflex bei den Temperaturen, wo auch
die AFM Kopplung vorliegt, bei g, ~ 3,5 %’r und sonst bei ¢, = 4 %T.

Der Abfall der makroskopischen Magnetisierung bei kleinem angelegten Feld (sie-
he Abbildung 3.5) unterhalb von T ~ 65 K wird nach den Neutronendaten nicht
durch eine AFM Ordnung verursacht, sondern wahrscheinlich durch erhéhte ma-
gnetische Fluktuationen. Dafiir spricht, dass die diffuse Streuung unterhalb von
67 K grofler wird. Die thermische Hysterese der Magnetisierung hingegen koénn-
te durch die AFM Ordnung verursacht werden. In dem Temperaturbereich, wo
sie laut Neutronendaten vorliegt, ist auch die makroskopische Magnetisierung
kleiner. Bei hohem angelegten Feld ist die Magnetisierung wahrend des Heizens
jedoch grofer als beim Kiihlen. Da hierbei allerdings die AFM Ordnung nur eine
Komponente senkrecht zum Feld hat und die Intensitédt der ganzzahligen Reflexe
im NSF Kanal im Gegensatz zu den Messungen bei kleinem Feld nicht abnimmt,
ist dies kein Widerspruch.
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In dieser Arbeit wurde die magnetische Ordnung dreier unterschiedlicher Er|Th-
Schichtsysteme untersucht. Dazu wurden sie zum einen mittels temperatur- und
magnetfeldabhéngiger SQUID-Messungen makroskopisch charakterisiert. Zum an-
deren gab bei zwei Proben die diffuse Streuung polarisierter Neutronen unter
streifendem Einfall Einblicke in die Doménenstruktur.

Die temperaturabhéngigen Magnetisierungsmessungen spiegeln den grofen Un-
terschied im magnetischen Verhalten der drei Proben wider. Das erste auffalli-
ge Merkmal ist die Reduzierung der Ordnungstemperatur zwischen para- und
ferromagnetischer Phase mit abnehmendem Terbiumanteil. Aufterdem wird das
Verhalten beim Ubergang weniger kritisch. Dies verdeutlicht die veréinderte Um-
gebung des Terbiums. Neben dem unterschiedlichen qualitativen Verlauf der Ma-
gnetisierung der drei Proben, differiert auch die Lage der Kiihlkurve relativ zur
Heizkurve. Wahrend mit kleinem angelegten Feld bei der Probe mit dem grofiten
Terbiumanteil die Magnetisierung beim Kiihlen stets kleiner als beim Heizen ist,
verhélt es sich bei der Probe mit dem kleinsten Terbiumanteil genau umgekehrt.
Die dritte Probe weist ein Verhalten dazwischen auf. Die grofe Temperaturhyste-
rese zeigt, wie sehr die magnetische Ordnung von der thermischen Vorgeschichte
der Proben abhéngt.

Bei einem grofieren angelegten Feld von 80 mT unterscheidet sich die Magnetisie-
rungskurve der [Ergs|Thgs| Probe kaum noch von der eines Ferromagneten. Dies
steht ganz im Gegensatz zur |[Ery;|Tbs| Probe, deren Magnetisierung auch bei
300 mT noch ein komplizierten Verlauf aufweist. Da die Probe mit dem meisten
Erbium auch die meisten Ordnungsiibergdnge aufweist, ist davon auszugehen,
dass die magnetischen Phasen des einkristallinen Erbiums sich hierin widerspie-
geln. So fallt die Magnetisierung wahrend des Kiihlens unterhalb von ca. 50 K ab.
Dies fillt zusammen mit der Ubergangstemperatur zur helixférmigen Ordnung
der Basisebenenkomponente des Erbiums. Es ist daher zu vermuten, dass diese
Ordnung zu magnetischen Fluktuationen fiihrt, welche den Abfall der Magne-
tisierung bewirken. Erst ein Feld grofer als 100 mT ist in der Lage diese Fluk-
tuationen zu unterdriicken. Das Vorhandensein dieser Fluktuationen zeigt sich
aukerdem durch das Auftreten der diffusen Streuung bei den Neutronenstreu-
messungen mit kleinen Feldern.
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Die meisten magnetfeldabhéngigen Messungen zeigen ein unauffilliges Verhalten.
Bei allen drei Proben nehmen Sattigungsmagnetisierung, Remanenz und Koerzi-
tivfeldstarke mit abnehmender Temperatur zu. Dies ist ein Zeichen fiir die grofser
werdende Ordnung in den Schichtsystemen. Dass bei der [Ery;| Ths| Probe die Ma-
gnetisierung zur Sattigung hin ein sehr asymptotischen Verhalten aufweist, kann
darauf zuriickgefiihrt werden, dass sich die Momente der helixférmigen Ordnung
nur langsam mit dem Feld ausrichten. Dagegen ist der Verlauf bei der terbium-
reichsten Probe um die Koerzitivfeldstarke herum eher sprunghaft, dhnlich wie
bei einem Ferromagneten. Die interessanteste Hysterese ist die der erbiumreichs-
ten Probe bei 10 K. Sie weist sechs Steigunswechsel auf. Dieser Verlauf gleicht
dem einer 90 °-Kopplung.

Inwiefern hierbei die c-Achsenkomponente der Erbiummomente einen Einfluss
hat, kann anhand der in dieser Arbeit gemachten Messungen nicht beurteilt wer-
den. Dazu miissten weitere durchgefithrt werden, bei denen diese Komponente
sowohl temperatur- wie auch magnetfeldabhéngig bestimmt wird. Es wére au-
Kerdem interessant Messungen vorzunehmen, bei denen das Feld senkrecht zur
gemessenen Magnetisierung angelegt ist.

Die Neutronenstreudaten der [Erg; | Thyg| Probe und der [Erg; |Tbhs| Probe verdeut-
lichen die Koexistenz verschiedener magnetischer Ordnungen. Zum einen liegt ei-
ne langreichweitige FM Ordnung der Terbiumschichten in beiden Proben vor, so
wie es von den Magnetisierungsmessungen zu erwarten ist. In Wachstumsrichtung
ergibt sich auflosungsbedingt, dass die Ordnung iiber mehr als 20 Doppellagen
kohérent ist. Bei tiefen Temperaturen werden die Terbiumschichten AFM ge-
koppelt. Die Korrelationsldnge &, ist mit ungefdhr 5-7 Doppellagen wesentlich
geringer als bei der FM Ordnung. Bei der [Ery|Ths| Probe wurde die laterale
Korrelationsldnge zu &, = 500 — 600 nm bestimmt. Bei der [Erg;|Thyo| Probe ist
kein Abfall der Intensitéit entlang g, zu erkennen. Bei der 20 mT Messung sind
sogar zwei Peaks vorhanden. Dies ist ein Indiz dafiir, dass eine lateral korrelierte
Struktur vorliegt. Ob dieses Verhalten auch bei den anderen angelegten Magnet-
feldern vorliegt, kann aufgrund der Statistik nicht beantwortet werden. Somit ist
es von groftem Interesse, weitere Messungen durchzufiihren, bei denen zusétzlich
ein grofserer Bereich in ¢,-Richtung erfasst wird, um zu erfahren, ob tatséchlich
eine Selbstordnung der Doménen vorliegt.

Aufer bei der Messung mit dem hochsten Feld, haben die AFM Doménen sowohl
eine Komponente entlang des Feldes, wie auch senkrecht dazu. Es ist nahelie-
gend, dass die Doménen sich entlang der magnetisch leichten Achsen ausrichten.
Dass hierbei auch eine geringe Intensitéat der ganzzahligen Reflexe vorhanden ist,
ist darauf zuriickzufiihren, dass das dufere Feld die Momente ein wenig in sei-
ne Richtung zieht, wodurch eine kleine Nettomagnetisierung entsteht. Bei der
338 mT Messung hingegen ist das Feld so grofs, dass lediglich die Komponente
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senkrecht zu diesem AFM gekoppelt ist. Die Anpassung der Reflektivitdat ergab
eine Verkippung um 3° zum angelegten Feld.

Ab 81K liegt bei beiden Proben zusétzlich eine modulierte Ordnung vor. Diese
besitzt einen Propagationsvektor, der prinzipiell inkommensurabel zur Ubergit-
terstruktur ist. Der Vektor variiert, dhnlich wie beim Erbium, mit der Tempera-
tur. Bei der [Ery;|Ths| Probe sind &, und £, von der gleichen Gréfenordnung wie
bei der AFM Ordnung. Bei der [Era;|Thyo] Probe ist aufféllig, dass der entspre-
chende Reflex der Modulation, bei Temperaturen wo die FM Ordnung vorliegt,
bei einem ganzzahligen Wert von qz[%r] liegt. Dagegen liegt er dort, wo die AFM
Kopplung auftritt, bei einem halbzahligen Wert von ¢,. Anhand dessen ist zu ver-
muten, dass die AFM Kopplung in engem Zusammenhang mit der modulierten
Ordnung und dessen Gesamtdrehwinkel steht. In reinem Erbium hat der Propa-
gationsvektor einen Wert von %27” [11]. Dies entspricht einem Gesamtdrehwinkel
von 5 iiber 21 Atomlagen, was einer AFM Kopplung benachbarter Terbium-
lagen entgegen kidime. Um ein tieferes Verstandnis hieriiber zu erlangen, sollte
die genaue Temperaturabhéngigkeit des Propagationsvektors gemessen werden.
Zur Vervollstandigung sollte auferdem die [Eras| Thay| Probe mittels polarisierter

Neutronen unter streifendem Einfall gemessen werden.

Abschliefsend bliebt festzuhalten, dass das Er|Th-Schichtsystem sehr komplex ist.
Die Konkurenz zwischen unterschiedlichen Anisotropien, Austauschwechselwir-
kung und Zeemanenergie fithrt zu neuartigen magnetischen Ordnungen. Es be-
darf weiterer Bemiihungen, um die komplizierten Phasendiagramme des Systems
zu verstehen.
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