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1. Einleitung

Die Abb. 1 zeigt den idealisierten Aufbau einer Schichtstruktur, wie sie z.B. mit Hilfe
der Molekularstrahlepitaxie hergestellt wird. Auf einem Substratmaterial werden abwechselnd
Schichten aus verschiedenen Materialien (magnetisch oder nichtmagnetisch) aufgedampft.
Selbst in dieser idealisierten Schichtstruktur, wo man von ideal glatten Grenzfldchen ausgeht,
gilt es, einige interessante Parameter zu bestimmen, wie etwa die Dicken der einzelnen
Schichten, die Zusammensetzung und die Dichte in den einzelnen Schichten, die atomare
Struktur in den Schichten und an der Oberfldche. So kdnnen sich etwa amorphe, teilkristalline
oder einkristalline Schichten ausbilden. Oder die Oberflichenstruktur kann aufgrund von Re-
konstruktionen verschieden von der Volumenstruktur sein. Nun entspricht diese idealisierte
Vorstellung vom Aufbau einer Schichtstruktur sicher nicht der Wirklichkeit. In realen
Schichtsystemen miissen etwa Grenzflichenrauhigkeiten oder Interdiffusion an den Grenzfla-
chen beriicksichtigt werden (siche Abb. 2a). Dabei sind nur die rein statistischen Parameter von
Interesse, etwa das Dichteprofil in Richtung der Schichtnormale oder die lateralen Korrelati-
onsldngen, die anschaulich gesprochen eine Information liefern tiber die laterale ,,Periode* der
Dichtefluktuationen. In Vielschichtsystemen ist weiterhin die Frage von Interesse, ob die

Rauhigkeiten benachbarter Grenzflachen korreliert oder nicht korreliert sind (siche Abb. 2a).
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Abb. 1: Idealisierter Aufbau eines Vielschichtsystems.
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Abb. 2a: Reale Grenzflichen:

Verschiedene Arten von Rauhigkeiten (oben) und Interdiffusion (unten).

Die eben geschilderten Fragestellungen lassen sich unter dem Stichwort der strukturel-
len Charakterisierung von Schichtstrukturen zusammenfassen. Zur strukturellen Charakterisie-

rung konnen viele verschiedene Methoden herangezogen werden. Oftmals erfolgt eine Charak-



terisierung bereits in-situ beim AufdampfprozeB mit Hilfe von Auger-Spektroskopie, LEED
(Low Energy Electron Diffraction), RHEED (Reflection High Energy Electron Diffraction)
oder auch mit Hilfe von STM (Scanning Tunneling Microscopy) Methoden. Alle diese Techni-
ken haben gemeinsam, dal} sie sehr stark oberflachensensitiv sind und nur sehr bedingt Infor-
mationen iiber vergrabene Grenzflachen liefern konnen. So kann etwa durch die beschriebenen
in-situ-Techniken die Oberfliche eines Materials optimiert werden. Die Grenzflache, die beim
Aufdampfen des ndchsten Materials entsteht, kann sich jedoch drastisch von dieser Oberfldche
unterscheiden, wenn z. B. Interdiffusion zwischen den beiden Materialien stattfindet. Des
weiteren liefern die eben beschriebenen in-situ-Techniken nur sehr bedingt quantitative Infor-
mationen selbst {iber Oberflachenstrukturen. Mochte man Schichtsysteme tatsdchlich bis auf
atomarem Niveau quantitativ charakterisieren, so bieten sich Streumethoden unter Verwendung

von Rontgen- und Neutronenstrahlung an, wie in dieser Vorlesungsstunde gezeigt werden soll.
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Abb. 2b: Einige typische Fragestellungen zum Magnetismus von Schichtsystemen.

FM = ferromagnetisch, DM = diamagnetisch, AF = antiferromagnetisch

Speziell in magnetischen Schichtsystemen ist nun nicht nur die strukturelle Charakteri-
sierung von Interesse. Vielmehr mochte man auch Information tiber den Magnetismus auf ato-

marer Skala erhalten. Beispiele hierzu sind in Abb. 2b gezeigt. Sind etwa zwei



ferromagnetische Schichten iiber eine diamagnetische Zwischenschicht gekoppelt, so kann die
Frage nach der relativen Magnetisierungsrichtung der beiden Schichten gestellt werden.
Weiterhin wird man sich fiir absolute Grofle des magnetischen Moments pro Atom - oder
genauer nach dem Verlauf der Magnetisierungsdichte - in den Schichten interessieren. So
konnen sich etwa fiir Ubergangsmetalle die magnetischen Momente an den Oberflichen
wesentlich von den Werten im Volumen desselben Materials unterscheiden. Selbstverstéindlich
sind flir die Zwischenschichtkopplung, den Verlauf der Magnetisierungsdichte, aber auch
magnetische Transporteigenschaften wie den Riesen-Magnetowiderstand, die strukturellen
Parameter der Grenzflichen von ganz entscheidender Bedeutung. Neben den
ferromagnetischen oder diamagnetischen Schichten spielen auch antiferromagnetische
Zwischenschichten eine ganz wesentliche Rolle fiir die Grundlagenforschung, aber auch fiir
mogliche technische Anwendung in der Magnetoelektronik. Hierbei gilt es nun, die
magnetische Struktur der antiferromagnetischen Schicht zu bestimmen, d. h. die Grofle, die
Richtung und die Periodizitdt der Momente. Wie im Fall der chemischen Struktur kann auch
die magnetische Struktur in diinnen Schichten ganz entscheidend von der Struktur des
Volumenmaterials abweichen. Ein trivialer Grund hierfiir kann z. B. eine vom Volumenkristall
abweichende Gitterkonstante sein, wie sie durch die Bedingungen des epitaktischen
Wachstums auf einem Substrat erzwungen wird. Die hier als Beispiel angefiihrten
Problemstellungen, deren Beantwortung zu einem Verstindnis des Magnetismus der
Schichtstrukturen auf mikroskopisch-atomarer Skala fiihrt, kénnen mit Hilfe von Rontgen- und
Neutronenstreuung angegangen und gelost werden. Auch dies soll im weiteren Verlauf aufge-

zeigt werden.

Nach einer kurzen Schilderung der Grundlagen, die zu einem Verstindnis der elasti-
schen Streuung bendtigt werden, werden Rontgen- und Neutronenstrahlen als festkorperphysi-
kalische Sonden eingefiihrt und ihre Eigenschaften erldutert. Aufgrund des beschrinkten Um-
fangs des Kurses wird die Weitwinkelbeugung an Schichtsystemen nur an einem extrem einfa-
chen Beispiel angerissen. Der Hauptteil dieses Beitrags beschiftigt sich dann mit einer Ein-
fiihrung in die Technik der Reflektometrie und der Messung der diffusen Streuung unter strei-
fendem Einfall, beides unter dem Gesichtspunkt der Schichtcharakterisierung. Um den Grund-
stein flir die Vorlesung von Herrn Zabel zu geben, wird als Beispiel fiir die Bestimmung
magnetischer Grofen die Reflektometrie mit polarisierten Neutronen behandelt. Sozusagen als

Ausblick wird wenigstens der Mechanismus der magnetischen Rontgenstreuung erklart. Es ist



jedoch offensichtlich, da3 im Rahmen dieser Vorlesung viele Moglichkeiten der Streumetho-
den nur angerissen werden konnen. Fiir Details mufl daher auf die einschldgige Literatur ver-

wiesen werden [1-3].

2. Elastische Streuung

Detektor

Abb.3: Typische Streugeometrie.

Abb. 3 zeigt die typische Streugeometrie, wie sie im folgenden vorausgesetzt wird.
Hierbei sei die Ausdehnung der Quelle und der Probe sehr viel kleiner als der Abstand zwi-
schen Quelle und Probe bzw. zwischen Probe und Detektor. Dann ist die Beschreibung der
Streuung in der sogenannten Fraunhofer'schen Ndherung gerechtfertigt, bei der einlaufende
und auslaufende Wellen durch ebene Wellen beschrieben werden [1]. Im folgenden beschrin-
ken wir uns auf die elastische Streuung, bei der sich die Wellenldnge A beim Streuprozel3 nicht
andert. Die einlaufende (auslaufende) ebene Welle ist dann vollstdndig beschrieben durch den

Wellenvektor k; (kf), der senkrecht auf den Ebenen gleicher Phase steht, und fiir dessen Abso-

lutwert gilt:
27
ki = — =k elastisch 1
==k ) (1)
k¢ und k; schlieBen den Beugungswinkel 2 0 ein. Der Streuvektor Q ist definiert durch:
Q=ks-k; (2)

nQ gibt den Impulsiibertrag bei der Streuung von der Probe auf das streuende Teilchen an.
Bildet man den Absolutwert von Q aus (2), so erhédlt man fiir elastische Streuung die

Beziehung:
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Die einfachste Beschreibung der Streuung erhdlt man dann, wenn die Wechselwirkung
zwischen der Strahlung und der Probe sehr klein ist. In diesem Fall kann man die Schwéchung
des Strahls beim Durchgang durch die Probe und die Mehrfachstreuung innerhalb der Probe
vernachlédssigen. Die Beschreibung des Streuprozesses in dieser Ndherung bezeichnet man als
die kinematische Streutheorie [1]. Quantenmechanisch ist die kinematische Streutheorie dqui-
valent zu einer Beschreibung im Rahmen der Stérungstheorie erster Ordnung, der sogenannten
ersten Born'schen Niherung [4]. Nach Abb. 4 ergibt sich die Phasendifferenz einer am Ort r
innerhalb der Probe gestreuten Welle relativ zu einer am Ursprung des Koordinatensystems
gestreuten Welle zu:

Phasendifferenz: k¢-r-ki-r=Q -r (4)
woraus sich die Bedeutung des Streuvektors Q ergibt. Nun sei die Amplitude der am Ort r ge-
streuten Teilwelle gegeben durch die Streukraftdichte ps(r). Dann ergibt sich die Gesamtam-
plitude A der gestreuten Welle durch eine Aufintegration liber das Probenvolumen in der

Form:

A=[py(r)-e L ar ()
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Abb. 4: Zur Herleitung der Phasendifferenz bei der Streuung.

SchlieBlich ist die im Detektor nachgewiesene Intensitit proportional zum Betragsqua-

drat der Streuamplitude.

Als wichtigstes Ergebnis bleibt zu vermerken, daf3 bei der kinematischen Beugung die
Streuamplitude gegeben ist durch die Fouriertransformierte der Streukraftdichteverteilung der

Probe:
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Aus der Streuamplitude liele sich also durch Fourierriicktransformation die Streukraft-
dichteverteilung der Probe bestimmen. Leider ist die MeBgrofe die im Detektor nachgewiesene
Intensitit. Beim Bilden des Betragsquadrats geht die Phaseninformation verloren. Dieses so-
genannte Phasenproblem fiihrt dazu, daf3 eine eindeutige Rekonstruktion der Streukraftdichte-
verteilung im allgemeinen nicht mdglich ist. In der Praxis wird dann so vorgegangen, daf} die
Streukraftdichteverteilung modelliert, die gestreute Intensitdt berechnet und mit der gemesse-
nen Intensitdt verglichen wird. Durch Variation der Modellparameter wird eine moglichst op-
timale Ubereinstimmung zwischen gemessener und gerechneter Intensititsverteilung ange-

strebt.
Es sollte erwdhnt werden, daf3 die hier mit einfachen Argumenten motivierte Gleichung

(6) selbstverstindlich im Rahmen einer Greens-Funktionalmethode quantenmechanisch exakt

hergeleitet werden kann [1,4].

3. Sonden fiir die Untersuchung von Festkorpern mit Streumethoden

Welche Art von Strahlung fiir die Untersuchung von Festkdrpern mit Hilfe von Streu-
methoden in Frage kommt, ergibt sich aus den folgenden Forderungen:

1. Um atomare Auflosung zu erreichen, muf3 die Wellenldnge der verwendeten Strahlung in
der GroBenordnung der interatomaren Abstinde liegen, d. h. etwa 0,1 nm betragen. Diese
Abschitzung der GroBenordnung fiir die Wellenlénge ergibt sich z. B. aus der Bedingung,
daB die Differenz der Streuphasen von benachbarten Atomen in der GroBenordnung von
2 w liegen sollte, um maximale Interferenz zu erhalten; d. h. Q - a = 2 w. In der Weitwinkel-
beugung ist nun der Betrag von Q mit dem Betrag von k; vergleichbar, woraus sich A ~ a
ergibt.

2. Wie in der Einleitung dargelegt, sind Aussagen iiber den atomaren Aufbau im Volumen
und nicht nur an der Oberfliche gefragt. Die verwendete Strahlung sollte sich daher durch
geringe Absorption auszeichnen, um als echte Volumensonde einsetzbar zu sein.

3. Fiir die Erforschung von magnetischen Eigenschaften ist eine magnetische Wechselwir-
kung zwischen Strahlung und den lokalen atomaren magnetischen Momenten notig.

4. Ein ganz wichtiges Kriterium fiir die verwendete Sonde ist die Interpretierbarkeit. Dazu



gehort z. B., dall die Sonde keine inneren Freiheitsgrade besitzt, die beim Streuprozefl
Energie mit dem streuenden System austauschen konnen. Andererseits wird die Interpre-
tierbarkeit der Beugungsspektren durch Mehrfachstreuprozesse stark eingeschriankt. Wie in
Kapitel 1 dargelegt, ergibt sich daher die Forderung nach einer geringen Wechselwirkung,
welche es erlaubt, den Streuprozel im Rahmen der ersten Born'schen Nédherung zu be-

schreiben.

Je nach Problemstellung kommen noch weitere Forderungen an die Sonde hinzu. Soll
etwa das Spektrum der Elementaranregungen der Probe untersucht werden, so ist es glinstig,
wenn die Energie der Strahlung in der Groenordnung der Anregungsenergien des Festkorpers
liegt, damit die Energiednderung beim Streuprozel3 leicht mefbar wird. Alle diese Forderungen
zusammen genommen fithren letztendlich dazu, dall es im Wesentlichen drei Arten von Strah-
lung gibt, die bei Streuuntersuchungen am Festkorper eingesetzt werden. Dies sind:

e Rontgenstrahlen (als elektromagnetische Wellen)
e Neutronen (als Materiewellen)

e Elektronen (Materiewellen).

Wie bereits in der Einleitung ausgefiihrt, werden Elektronen hauptsichlich fiir in-situ-
Messungen im Rahmen von RHEED- und LEED-Untersuchungen eingesetzt. Allerdings ver-
letzen Elektronen die Forderung nach einfacher Interpretierbarkeit: die Wechselwirkung zwi-
schen den Elektronenstrahlen und dem Festkorper ist die recht starke Coulombwechselwir-
kung, die zu Mehrfachstreuprozessen fiihrt. Diese Mehrfachstreuprozesse erschweren drastisch
die Interpretierbarkeit von Elektronenbeugungsspektren. Daher werden wir uns in der folgen-
den Beschreibung auf Rontgen- und Neutronenstrahlen beschrinken. Die wesentlichen Eigen-
schaften von Neutronen- und Rontgenstrahlung sind in Tabelle 1 zusammengefalit. Sowohl das
Neutron als auch das Photon sind Elementarteilchen. Wahrend das Photon punktférmig ist, ist
das Neutron aus drei Quarks und Gluonen zusammengesetzt. Diese innere Struktur der Neu-
tronen spielt jedoch auf der rdumlichen Skala und der Energieskala der Festkdrperforschung
keine Rolle, weshalb auch das Neutron hier als punktférmiges Teilchen angenommen werden
kann. Fiir den Streuprozel ist eine Beschreibung im Wellenbild angemessen. Die Rontgen-
strahlung als elektromagnetische Welle wird durch die Maxwellgleichungen beschrieben,
Neutronen als Materiewellen durch die Schrodingergleichung. In Tabelle 1 ist fiir die beiden

Strahlungsarten der Zusammenhang zwischen Energie und Wellenldnge in praktischen Ein-



heiten angegeben. Daraus ergibt sich, dal Rontgenstrahlung mit einer Energie von einigen keV

bis einigen hundert keV sehr gut fiir die Untersuchung von Festkdrperstrukturen geeignet ist,

da die Wellenldnge im Bereich der interatomaren Abstinde liegt. Dasselbe ergibt sich fiir so-

genannte thermische Neutronen, d. h. Neutronen mit einem Temperaturdquivalent der kineti-

schen Energie von etwa 300 K. Der wesentliche Unterschied zu den Rontgenstrahlen, deren

Energie im keV-Bereich liegt, ist, da3 die Energie thermischer Neutronen mit etwa 25 meV im

Bereich der Anregungsenergien des Festkorpers liegt. Aufgrund dieser Eigenschaft hat sich die

inelastische Neutronenstreuung als die Methode schlechthin etabliert, um Gitterschwingungen,

Spinwellen oder diffusive Prozesse in Festkorpern zu untersuchen.

starke Wechselwirkung am Atomkern

- magnetische Streuung

magnetische Dipol-Dipol-Wechsel-
wirkung mit Magnetfeld ungepaarter
Elektronen

Neutronen Rontgen (Photon)
3 Quarks und Gluonen Elementarteilchen: punktformig
m,=1.675.10" kg~ 1u Masse 0
0 Ladung 0
12 Spin 1
W=7 pny=-1.91 uyy=5-10" J/T | magnetisches Dipolmoment 0
Schrédingergleichung Welle: Maxwellgleichungen
(Materiewelle) (elektromagnetische Welle)
p=m-v=Hhk ; p=h/A Impuls p=hk ; p=hhi
2,2 Energie =h-v=
E:lmvzzhk kT g E=h-v=hc/A
2m

AL A] _ 4000 praktische Werte E[keV]z 12.4

vlm/s] [A]
E[meV]= 818 1=0.0867[K]

Zalas
"thermische" Neutronen (300 K) Beispiele
E =25 meV A=1A 2 E=124keV
r=18A
v =2200 m/s
- Kernreaktor Quellen - Rontgenrdohre
Kernspaltung: n+*°U - 3n+ X + Y Bremsstrahlung + charakt. Linien
MeV

- Spallationsquelle - Synchrotronstrahlungsquelle
"Verdampfung" transversale Beschleunigung
p + X —>10n+X relativistischer geladener Teilchen
(GeV) MeV
— anschlieende "Moderation"
- Kernstreuung Wechselwirkung mit Materie |- elektromagnetisch

- Thomson-Streuung

(elastische Ladungsstreuung an e")
- Compton-Streuung

(inelastische Ladungsstreuung an €”)
- Photoeffekt

(Absorption an Kanten)

Tab. 1: Eigenschaften von Neutronen- und Rontgenstrahlen.




Die Prozesse, die zur Erzeugung von Neutronenstrahlen fiir die Festkdrperforschung
dienen, sind die Kernspaltung einerseits und die Spallation andererseits. Die Kernspaltung
verlduft als Kettenreaktion im Kernreaktor, wenn ein Neutron einen *°U-Kern in zwei leich-
tere Bruchstiicke spaltet und dabei im Mittel drei Neutronen freisetzt. Schiefft man andererseits
einen hochenergetischen Protonenstrahl (im GeV-Bereich) auf ein Target von schweren Ker-
nen, so wird der Kern so hoch angeregt, da3 typischerweise 10 Neutronen pro einfallendem
Proton von dem Kern abdampfen. Dieser Prozefl wird in der sogenannten Spallationsneutro-
nenquelle genutzt. Sowohl bei der Kernspaltung als auch bei der Spallation werden Neutronen
im MeV-Energiebereich freigesetzt. Diese sogenannten epithermischen Neutronen werden
durch StoBe mit leichten Kernen (z. B. den Protonen in einem Wassertank) ins thermische

Gleichgewicht mit der Umgebung gebracht. Diesen Prozel3 bezeichnet man als Moderation [5].

Als Rontgenquellen fiir die Festkorperforschung werden hauptsédchlich Rontgenrohren
und Synchrotronstrahlungsquellen eingesetzt. Bei der Rontgenrohre beschieft man ein metalli-
sches Target mit Elektronen im keV-Bereich. Rontgenstrahlung wird in Form von Brems-
strahlung und charakteristischen Linien freigesetzt. Die Synchrotronstrahlungsquelle ist ein
Speicherring fiir Elektronen oder Positronen im GeV-Bereich [6]. Als Synchrotronstrahlung
bezeichnet man die Strahlung, die freigesetzt wird bei der transversalen Beschleunigung relati-
vistischer geladener Teilchen. Im Gegensatz zu den bisher behandelten Strahlungsquellen
(Kernreaktor, Spallationsquelle und Rontgenréhre), bei denen die Strahlung in den vollen
Raumwinkel 4 w emittiert wird, wird in der Synchrotronstrahlungsquelle sehr stark gerichtete
Strahlung erzeugt. Dadurch hebt sich die Qualitit dieser Quelle deutlich ab: die Strahlung ist
nicht nur scharf gebiindelt, sie ist auch polarisiert, iiberstreicht einen groBen Wellenlédngenbe-
reich (weilles Spektrum), besitzt eine Zeitstruktur und eine kleine QuellgroBe. Alle diese Ei-

genschaften sind fiir spezielle Streuexperimente an Festkorpern von grofler Bedeutung.

Neutronenquellen und Synchrotronrontgenquellen sind GrofB3gerite, die speziell fiir die
Bediirfnisse der Festkorperforschung instrumentiert werden und einem grof3en Nutzerkreis an
Universititen, GroBforschungseinrichtungen oder Max-Planck-Instituten und der Industrie
offen stehen. Als Beispiel ist in Abb. 5 die Instrumentierung am Forschungsreaktor DIDO des
Forschungszentrums Jiilich gezeigt. Insgesamt 8 Neutronenstreuexperimente umgeben dichtge-
drangt das Reaktorcore, viele weitere sind in einer sogenannten externen Neutronenleiterhalle

untergebracht [7].
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Abb. 5: Neutronenstreuexperimente am Forschungsreaktor DIDO des Forschungszentrums

Jiilich als Beispiel fiir die Instrumentierung eines Grof3gerites.

Diffraktometer: SV 28,SV7

Kleinwinkelstreuung: DKD, KWS 1, KWS 2

Reflektometer: HADAS

Spektrometer fiir inelastische Streuung: SV 5, SV 29, SV 4, UNIDAS, DNS, BSS,
NSE

Zur Beschreibung des Streuprozesses miissen die Wechselwirkungsmechanismen der

Strahlung mit dem Festkorper bekannt sein. Die fiir uns relevanten (aber bei weitem nicht die

einzigen) Wechselwirkungen sind:

1.

Die Wechselwirkung des Neutrons mit den Atomkernen:

Als Baryon wechselwirkt das Neutron mit den Atomkernen aufgrund der starken Wechsel-
wirkung. Trotzdem ergibt sich im Festkorper eine sehr geringe Streuwahrscheinlichkeit
aufgrund der Tatsache, dall die Wellenldange thermischer Neutronen sehr viel grofer ist als
der Kernradius. Daher kann der Streuer auch als punktférmig angenommen werden, d. h. es
ergibt sich isotrope (sogenannte S-Wellen-) Streuung. Wihrend also die exakte Form der
Wechselwirkung von Neutronen mit Kernmaterie immer noch ein aktives Forschungsgebiet
der Kern- und Hochenergiephysik darstellt, nimmt fiir unsere Bediirfnisse das Wech-

selwirkungspotential eine sehr einfache Form an:
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V(r)= b-5(r-R) (7)

mn
Dieses sogenannte Fermi'sche Pseudopotential driickt die Tatsache aus, daB3 der Streuer
punktformig ist: die o-Funktion beschreibt, daB das Neutron mit Ortsvektor r nur eine
Wechselwirkung am Ort R des Kerns verspiirt. Die sogenannte Streulédnge b ist ein Mal fiir
die Streuwahrscheinlichkeit und ist charakteristisch fiir einen bestimmten Atomkern. Die
Bedeutung des Fermi-Pseudopotentials liegt darin, da3 sich damit die Streuung thermischer

Neutronen am Festkérper im Rahmen der Born'schen Nidherung beschreiben 14ft.

. Wechselwirkung des Neutrons mit dem Spinmoment eines ruhenden Elektrons:

Gemaille Tabelle 1 besitzt das Neutron ein magnetisches Dipolmoment und kann dadurch
mit dem Magnetfeld wechselwirken, welches von den ungepaarten Elektronen im Festkor-

per erzeugt wird:
V(r)=-p -B(r) (8)

Fiir den einfachsten Fall eines im Ursprung des Koordinatensystems ruhenden Elektrons
ergibt sich dieses Magnetfeld als Dipolfeld gemal:

Xr

B(r)=V x(ﬁe 3 ‘J fiir e~ bei (0,0,0) 9)

%

. Wechselwirkung eines Photons mit einem freien Elektron:

Aus der relativistischen Elektrodynamik ist bekannt, dal der Impuls des Elektrons im

Strahlungsfeld durch die Bewegungsgrofle B—E-ﬁ ersetzt werden muf}, wobei A das

o

Vektorpotential darstellt. In transversaler Eichung ergibt sich damit aus dem Hamilton-

2

Operator fiir die kinetische Energie eines freien Elektrons H = P der Term:

2m

2
e
2 (ﬁ —4) 2 2
P Vektorpot. A L oo\ ) P e o _ ¢ 4
2m  transv. Eichung 2m 2m  2me? mc—

Daraus erhdlt man das Wechselwirkungspotential zu:

A ——p-4 (10)



4. Wechselwirkung eines Photons mit dem Spinmoment eines ruhenden Elektrons:

Analog zu (8) ergibt sich diese Wechselwirkung der magnetischen Induktion B der elek-
tromagnetischen Welle mit dem Dipolmoment p. des Elektrons zu:

V=-u.-B=ppS-B (11)
Wie bereits erwéhnt, ist diese Aufzdahlung der Wechselwirkungspotentiale keineswegs voll-
standig. Fiir die vollstdndige Beschreibung des Wechselwirkungsprozesses wird auf die

einschligige Literatur verwiesen [2,4].

Zum Schluf} soll noch auf einige ganz wesentliche Unterschiede zwischen Neutronen-
und Rontgenstreuung am Festkorper hingewiesen werden, die dazu fiihren, dal3 sich die beiden
Sonden vorziiglich ergidnzen. Vergleichen wir z. B. die Kernstreuung der Neutronen mit der
Ladungsstreuung von Rontgenstrahlen am selben Atom, so ergibt sich das in Abb. 6 gezeigte
Verhalten. Dort ist der totale Streuquerschnitt fiir einige ausgewéhlte Elemente als Kreisfliche
dargestellt. Anschaulich stellt diese Flache ein MaR fiir die Streuwahrscheinlichkeit dar. Die
Streuung von Rontgenstrahlung am Atom ist proportional zur Anzahl der Hiillenelektronen.
Daher nimmt der totale Streuquerschnitt stetig mit der Kernladungszahl zu. Deshalb ist z. B.
der Kontrast zwischen benachbarten Elementen (etwa Eisen und Nickel in Abb. 6) extrem
schwach. Andererseits ist ein Wasserstoffatom mit nur einem Elektron gegeniiber Metallato-
men praktisch unsichtbar. Bei der Kernstreuung von Neutronen dagegen spielt der detaillierte
Aufbau des Kerns eine wesentlich Rolle. Benachbarte Elemente konnen daher sehr stark unter-
schiedliche Streuquerschnitte aufweisen. Selbst die Streuwahrscheinlichkeit fiir verschiedene
Isotope ein und desselben Elements kann sehr unterschiedlich ausfallen, wie Abb. 6 zeigt. Fiir
die Neutronen ist Wasserstoff durchaus kein schwacher Streuer mehr. Der Streuquerschnitt ist
etwa vergleichbar mit dem von Titan. Diese unterschiedlichen Kontrastverhéltnisse konnen
nun systematisch ausgenutzt werden, um an ein und derselben Probe komplementire Informa-
tion mit Hilfe von Rontgen- und Neutronenstrahlung zu erhalten. An dieser Stelle sei auf einen
weiteren Unterschied in der magnetischen Streuung der beiden Strahlungsarten hingewiesen
werden. Wihrend nach (8) und (11) beide Sonden auf den Magnetismus empfindlich sind, ist
die Intensitdt der magnetischen Streuung fiir Neutronenstrahlung vergleichbar mit der Kern-
streuung des Neutrons, wiahrend die Intensitdt der magnetischen Photonenstreuung um typi-
scherweise sechs GroBenordnungen kleiner ist als die Intensitdt der Ladungsstreuung. Die Un-
tersuchung der magnetischen Festkorpereigenschaften mit Hilfe von Rontgenstrahlung ist da-

her nur an den intensitétsstarken Synchrotronstrahlungsquellen moglich.
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Abb. 6: Vergleich der totalen Streuquerschnitte von Rontgen- und Neutronenstrahlen. Die
Kreisfliche ist proportional zum Streuquerschnitt, bei den schraffierten Isotopen

(Neutronenstreuung) tritt ein zusatzlicher Phasensprung von 7« auf.

4. Weitwinkelbeugung an Schichtsytemen

Seit der Entdeckung der Rontgenbeugung durch Max von Laue, Friedrich und Knipp-
ling 1912 verdanken wir unsere Kenntnisse {iber den atomaren Aufbau von Festkorpern im
Wesentlichen dieser Technik. Selbstverstandlich ist die Rontgen-Bragg-Beugung auch an
Schichtsystemen moglich. Die Anwendungen sind so mannigfaltig, da3 in dem vorgesteckten
Rahmen kein Uberblick iiber diese Methodik gegeben werden kann. Die Mdoglichkeiten der
Bragg-Beugung sollen nur an einem einzigen Beispiel aufgezeigt werden. Dieses Beispiel be-
trifft die Bestimmung der Struktur eines Vielschichtsystems von abwechselnd Eisen- und
Golddoppellagen (sieche Abb. 7). Wird ein solches Schichtsystem durch Molekularstrahlepita-
xie auf einem Substrat aufgebracht, so ergibt sich die Frage, ob, wie in der Abbildung gezeigt,
das Wachstum tatsdchlich Monolage nach Monolage erfolgt oder ob sich etwa eine ungeord-
nete Eisen-Gold-Legierung ergibt. Diese Frage kann durch Weitwinkelrontgenbeugung gelost
werden. Im einfachsten Fall wird dabei eine Geometrie gewdhlt, bei der der Streuvektor Q

parallel zur Schichtnormalen (z-Richtung) liegt. Nach (5) ergibt sich dann die Streuamplitude

Zu:



Q=(0,0,Q

, v _
A=|oy (z)elQ'Kaﬁr =[dz e'd? ([ g (r)dxdy (12)

o (2)

d. h. die Streuamplitude miflt die eindimensionale Fouriertransformierte der Projektion der
Streudichteverteilung auf die z-Richtung. Betrachten wir die zwei Extremfille, die ungeordnete
Eisen-Gold-Legierung und die Vielfachschicht aus Eisen- und Gold-Doppellagen (siche Abb.

8). Im Fall der ungeordneten Eisen-Gold-Legierung zeigt o(z) periodische Maxima im

Abstand der Gitterkonstanten co. Im Falle einer Vielfachschicht aus Eisen-Gold-Doppellagen
ist die Streukraftdichte entlang z mit der vierfachen Periode 4 ¢y moduliert (zur Vereinfachung
wird hier angenommen, dal} alle Lagen gleich dick seien). GeméR (12) mufl nun diese eindi-
mensionale Streukraftdichteverteilung Fourier-transformiert werden, um die Streuamplitude
entlang Qz zu erhalten. Im Falle der ungeordneten Eisen-Gold-Legierung erhdlt man durch
Fouriertransformation der periodischen Struktur mit Gitterkonstante ¢y wieder eine periodische
Struktur mit der Gitterkonstanten i—ﬂ . Im Falle vieler Monolagen ergeben sich scharfe Bragg-
0
Reflexe, fiir diinnere Vielfachschichten werden diese Reflexe verbreitert. Im Falle der geord-
neten Vielfachschicht aus Eisen-Gold-Doppellagen ist die Periode der Streukraftdichte vervier-
facht, was im Fourierraum einer Periodenviertelung entspricht. Es ergeben sich also zusétzliche
Uberstrukturreflexe zwischen den Hauptreflexen, deren Intensititen vom Kontrast zwischen
den beiden Elementen abhingen. Die Abb. 8 zeigt, wie aus einer Messung der Intensitdtsver-
teilung entlang Q, eindeutig zwischen den beiden extremen Ordnungszustinden unterschieden
werden kann. In Realitit wird sich weder der rein ungeordnete noch der rein geordnete Zustand
einstellen. Der Grad der Ordnung 148t sich prinzipiell quantitativ bestimmen, indem die
Intensitéiten der Uberstrukturreflexe mit den Intensititen der Hauptreflexe verglichen werden.
Die Abb. 9 zeigt schlieBlich als praktisches Beispiel, dal sich bei sorgfaltiger Priparation tat-
siichlich ein solches geordnetes Eisen-Gold-Ubergitter herstellen 148t (Probe von D. Olligs &
P. Griinberg, IFF). Deutlich sind die Uberstrukturreflexe zu erkennen, aber auch zusitzliche
Nebenmaxima (sieche vergroferten Ausschnitt) aufgrund der endlichen Anzahl der Doppel-

schichten.
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Abb. 7: Bestimmung der atomaren Struktur am Beispiel von 40 (Fe/Au) Doppellagen.

ungeordnete FeAu-Legierung: Fe/Au-Vielfachschicht:
ps (2) ps (2)
Co w: > co <<
A(Qz AQ)
Uberstrukturreflexe

(0p1) (0‘72)

> Qz

> o (001) Qz

Abb. 8: Schematische Darstellung der Streukraftdichteverteilung und der daraus resultierenden
Streuamplituden im Falle einer ungeordneten Legierung (links) und einer geordneten

Fe/Au Uberstruktur (rechts).
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Abb. 9: Gemessene Intensititsverteilung entlang Q..



5. Reflektometrie an Schichtsystemen

Wihrend die Weitwinkelbeugung Aussagen iiber den atomaren Ordnungszustand er-
moglicht, wird zur Untersuchung von Grenzflachen insbesondere die Technik der Reflektome-
trie angewandt. Bei dieser Technik trifft die einfallende Welle unter sehr kleinem Glanzwinkel
0 (0 < 0 < einige Grad) auf die Probe, und es wird die Intensitit der unter gleichem Winkel 0
spekulir reflektierten Welle gemessen. Wie wir weiter unten sehen werden, ist diese Methode
aufgrund des streifenden Einfalls besonders oberflichensensitiv. Vollig analog zu den Uberle-
gungen, die zu (12) fiihrten, ist diese Methode aufgrund der Bedingung Einfallswinkel gleich
Ausfallswinkel (d. h. der Streuvektor Q ist parallel zur Grenzflaichennormale) nur empfindlich

auf die senkrecht zur z-Achse gemittelte Streukraftdichteverteilung. Aufgrund des kleinen

Beugungswinkels 2 0 gilt: ‘Q‘ << 2—” Daher kann die atomare Struktur der Materie im Rah-
= a

men von Reflektometriemessungen vernachléssigt und die Materie als Kontinuum beschrieben

werden.

Im folgenden wird der Formalismus der Reflektometrie kurz beschrieben, fiir Detailfra-

gen sei auf die weiterfithrende Literatur verwiesen [8].

5.1 Die Wellengleichung im homogenen Medium

Neutronen Rontgen
Schrodingergleichung: Wellengleichung im Maxwellgl. ohne Vakuumquellen
72 homogenen Medium 10
_ A+(VQ)—E) LIJ(K):() V><E+—a—B 0V-B=0
2m, c ot
Vxﬂ—lﬁD 0V-D=0
- c ot -
Materie als nicht- D (r, ®) = ¢ (») E (1, ®)
1 3 27ah i : = =
V(r) =—[VEormi (r)d r=——->bip; magnetisches Kontinuum | B (r, ®) = p (w) H (r, »)
v m, v
Anzahldichte
U U
Wellengleichun,
272%2 bep kg w(r) 8 £ AE+@ —élE 0
2
I S Nl e
1, Brechungsindex Dispersionstheorie:
n= /1——/1 2bip; k=n-k N
- 0 14, 22 L f.
T n~1-10° n=1 27[;”0/1 %pj fj
=:1-8-i8

Tab. 2: Ableitung der Wellengleichung fiir Neutronen- und Rontgenstrahlen

(13)

(14)



In Tabelle 2 ist vergleichend dargestellt, wie sich die Wellengleichung fiir die Neutro-
nen- bzw. Rontgenreflektometrie ableiten 14Bt. In beiden Fillen geht man aus von der Wel-
lengleichung im homogenen Medium. Fiir Neutronen handelt es sich dabei um die Schrodin-
gergleichung, Rontgenstrahlung wird durch die Maxwellgleichungen beschrieben. In einem
ersten Schritt wollen wir hier die Gleichungen fiir ein nichtmagnetisches Medium herleiten und
vernachlissigen daher die magnetischen Wechselwirkungen. Wie bereits in der Einleitung
ausgeflihrt, 148t sich aufgrund des kleinen Betrags des Streuvektors die Materie als Kontinuum
beschreiben. Fiir Neutronen ergibt sich das Wechselwirkungspotential V (r) demnach durch
eine Volumenmittelung des Fermi-Pseudopotentials. Im Falle von Rontgenstrahlung wird in
Kontinuumsndherung die Materie durch die frequenzabhingigen Konstanten ¢ (Dielektrizi-
tatskonstante) und p (Permeabilitit) beschrieben, welche den Zusammenhang herstellen zwi-
schen der elektrischen Feldstirke E und der dielektrischen Verschiebung D einerseits und der
magnetischen Feldstdrke H und der magnetischen Induktion B andererseits. Im Rahmen dieser
Kontinuumsniherung erhélt man dann fiir beide Strahlungsarten ein und dieselbe fundamentale
Wellengleichung, Gleichung (13) in Tabelle 2. Im Falle von Materiewellen bezeichnet y hier
die quantenmechanische Wahrscheinlichkeitsamplitude, im Fall von elektromagnetischen
Wellen etwa eine Komponente der elektrischen Feldstirke oder des Vektorpotentials. Der Be-
trag des Wellenvektors k wird nun in Materie ortsabhingig k(r) und definiert tiber sein Verhalt-
nis zum Wellenvektor ko im Vakuum den Brechungsindex n (siehe Gleichung (14) in Tabelle
2). Fiir Neutronen ist der Wert von n direkt aus unserer Herleitung der Wellengleichung abzu-
lesen. Fiir die elektromagnetischen Wellen folgt n aus einer Dispersionstheorie der Materie,
wie sie etwa in Elektrodynamiklehrbiichern abgehandelt wird [9]. Sowohl fiir Neutronen als
auch fiir Rontgenstrahlen ist der Brechungsindex n im allgemeinen kleiner als 1 (im Gegensatz
etwa zu Lichtwellen). Durch Einsetzen typischer Werte in die Relationen von (14) findet man
jedoch, daB die Abweichung vom Wert 1 nur etwa in der GréBenordnung von 107 liegt. Diese

Abweichung vom Wert 1 wird auch oft durch die Symbole 6 +if bezeichnet, wobei & den

Realteil und B den Imaginérteil darstellt.
5.2 Losung der Wellengleichung fiir eine scharfe Grenzflache
Im folgenden wollen wir uns nun der Losung der Wellengleichung fiir eine scharfe

Grenzflache zuwenden. Gemall Abb. 10 soll an der Stelle z = 0 ein Potentialsprung auftreten.

Dann héngt der Parameter k in der Wellengleichung (13) nur noch von der z-Koordinate senk-



recht zur Grenzfliche ab. Die Wellengleichung 148t sich dann durch den Ansatz

v (1) =y (X) -y (y) - v (z) separieren. Fiir die z-Koordinate ergibt sich:

¥ (2)+ k2 (z)¥(z)=0 (15)

>
1o
=]
S
I

n{=n V(2)

Abb. 10: Geometrie bei der Reflektion an einer scharfen Grenzfliche zwischen Vakuum und

Materie.

Zur Losung dieser eindimensionalen homogenen Differentialgleichung machen wir den

Ansatz:

ikyz —ik,z

¥(z)=de = +Be (16)
Dabei wird unterschieden zwischen den Amplituden im Vakuum (j = 0) und in Materie
(g = 1). Eine eindeutige Losung von (15) erhdlt man durch Vorgabe der Randbedingungen. So
entfillt in einem Medium, das in negativer z-Richtung unendlich ausgedehnt ist, die reflektierte
Welle, d. h. die Amplitude B; verschwindet. Weiterhin muf3 an der Grenzfliche die Stetigkeit
der Amplitude y und ihrer ersten Ableitung gefordert werden. Insgesamt erhélt man also die
Randbedingungen:
Yo (z=0)=y1(z=0)
Yo' (z=0)=wyi'(z=0)
B;=0 (17)
Mit diesen Randbedingungen ergeben sich aus der Wellengleichung (15) und dem An-
satz (16) die folgenden Kontinuitédtsgleichungen fiir die Amplituden:
A, +Bo=A
kzo (Ao - Bo) = Aq - kz1 (18)



Dieses Gleichungssystem 148t sich in Form einer Matrixgleichung zusammenfassen:

A (A, (4
(Bol—ﬁo(&j—ﬁo(oj 4

Daraus ergibt sich die Reflektivitit in der Form:

2
By

Ay

R = (20)

Neben der Reflektivitdt R 146t sich in gleicher Weise die Transmissivitit T ableiten.

Insgesamt erhilt man so fiir den Fall einer glatten Grenzflache die Fresnel'schen Formeln:

o _|ko,z_kl,z|2_|9_”‘9t|2
Reflektivitit R = ‘ko,z N kl,z‘ = ‘19 N nﬁ,‘ (21)
2 2
Transmissivitit T :| 2koz | =| 20 | (22)
‘koz+klz‘ “9+”9z‘

5.3 Brechungsgesetz und Totalreflektion

In den Fresnel'schen Formeln (21) und (22) tritt neben dem Einfallswinkel 6 der Winkel
0 auf. Dieser wird vom Wellenvektor k; der transmittierten Welle mit der Grenzflache einge-
schlossen. Den Zusammenhang zwischen 6 und 6; kann man leicht aus der Stetigkeitsbedin-
gung fiir die Tangentialkomponenten des Wellenvektors kox = kix (siche Abb. 10) zusammen
mit der Formel fiir den Brechungsindex k; = ko - n ableiten. Aus einfachen trigonometrischen

Uberlegungen ergibt sich dann das Snellius'sche Brechungsgesetz:

cost _ k;
cosO, k,

=n (23)

Wie aus (14) hervorgeht, ist der Brechungsindex fiir Rontgenstrahlung stets kleiner als
1. Dasselbe gilt fiir Neutronen in einem Material mit positiver Streuldnge. In beiden Fillen
wird also beim Ubergang von Vakuum in Materie die Welle zur Grenzfliche hin gebrochen,
wie in Abb. 10 dargestellt ist. Bei Brechung von Licht ergibt sich gerade das entgegengesetzte
Verhalten. Wird der Einfallswinkel 6 mehr und mehr verkleinert, so ergibt sich nach (23) ir-

gendwann der Fall, dal 6; zu 0 wird. Fiir diesen Fall tritt kein Energieflul in das Medium mehr



auf. Vielmehr breitet sich eine exponentiell quergeddmpfte Quelle (sogenannte evaneszente
Welle) entlang der Oberfldche aus. Da kein Energieflufl in das Medium mehr stattfindet, wird
die Welle totalreflektiert. Man spricht dann von externer Totalreflektion an der Grenzschicht
zwischen Vakuum und Medium. Den Winkel, fiir den 0, verschwindet, bezeichnet man als den

Grenzwinkel fiir externe Totalreflektion 6. O, ergibt sich aus der Bedingung:

n < 1 = externe Totalreflektion fiir|cos 6. =n (24)

Mit Hilfe des Snellius'schen Brechungsgesetzes (23) lassen sich die Fresnel'schen For-
meln (21) und (22) nun darstellen als Funktion des Einfallswinkels 0 alleine bzw. als Funktion
des Betrags des Streuvektors Q. Als Beispiel ist in der Abb. 11 die Reflektivitidt und Trans-
missivitdt von Neutronen an einer Nickeloberfliche gezeigt. Die Absorption von thermischen
Neutronen in Nickel ist praktisch vernachldssigbar. Es ergibt sich dann der Verlauf, der durch
die durchgezogene Linie gegeben wird. Ganz klar ist der Bereich der Totalreflektion zu erken-
nen, fiir den die Reflektivitit den Wert 1 annimmt. Die Transmissivitit steigt in diesem Be-
reich stetig an, bis sie am Grenzwinkel der Totalreflektion den Wert 4 erreicht. Dieses Ergebnis
ist auf den ersten Blick sehr {iberraschend. Berechnet man jedoch den Energieflul mit Hilfe
des Pointingvektors, so kann man zeigen, dafl der Energiesatz natiirlich nicht verletzt wird. Der
Wert 4 fiir die Transmissivitét ergibt sich dadurch, dal} sich einfallende und reflektierte Welle
zu einem stehenden Wellenfeld vor der Oberfliche {iiberlagern. Die Amplitude dieses
Wellenfeldes ist doppelt so gro3 wie die Amplitude der einfallenden Welle. Fiir die Intensitét
ergibt sich daher der Faktor 4. Um den EinfluB der Absorption auf die Reflektivitit und
Transmissivititskurven zu zeigen, sind die Fresnel'schen Formeln in Abb. 11 auch dargestellt
fiir ein imagindres Material, fiir welches der Realteil des Brechungsindex ¢ mit dem von Nickel
iibereinstimmt, welches jedoch noch einen Imaginirteil enthélt, der die Absorption von Neu-
tronen in Materie beschreibt. Dal} der Imaginérteil des Brechungsindex mit der Absorption zu-
sammenhingt, ist leicht aus folgender Uberlegung zu sehen:

okiz _ ginkoz _ iko(1=6=if)z _ ik, (1=6)z (K, f3)~z) (25)

Demnach wird die transmittierte Welle mit zunehmender Eindringtiefe -z in das Me-
dium aufgrund des Koeffizienten B exponentiell geschwicht. Wie in Abb. 11 zu sehen, bewirkt
die Absorption in der Reflektivitit ein Verschwinden des Plateaus fiir Totalreflektion und in

der Transmissivitdt ein Abrunden der Spitze am kritischen Winkel.
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Abb. 11: Reflektivitdt und Transmissivitdt von Neutronen an einer Ni-Oberflache.

5.4 Reflektivitit eines Vielschichtsystems

Bisher wurde die Reflektivitit von Rontgen- oder Neutronenstrahlung an nur einer
idealen Grenzflache zwischen Vakuum und Materie behandelt. Der Formalismus 148t sich aber
sehr leicht erweitern zur Beschreibung der Reflektivitit eines Vielschichtsystems. Wir wollen
an dieser Stelle den etwas ldnglichen Formalismus nicht im Detail ausbreiten. Hierfiir wird auf
die einschlédgige Literatur verwiesen [3,8]. Die Idee ist jedoch sehr einfach. An jeder Grenzfli-

che wird die Kontinuitétsgleichung fiir die Amplituden in Matrixform [siehe (19)] aufgestellt:

A 4 (A4 D)
(Boj - [Blj ’ (Blj - [sz o 2



Die Amplituden der einfallenden und reflektierten Welle im Vakuum ergeben sich dann
einfach durch Matrizenmultiplikation aus der Amplitude der in das Substrat (Schicht p)
transmittierten Welle Ap:

A _ ) _ (4
mnwf)oaly) e

Die Reflektivitit berechnet sich dann als das Betragsquadrat des Verhéltnisses zweier

Matrixelemente:

R:|Bo|2 :|M21AP|2 :|M21|2 28)
40| |Myi4p| My

Als einfachstes Beispiel soll der Fall einer Einzelschicht der Dicke D und der Brechzahl

n; auf einem unendlich dicken Substrat der Brechzahl n, untersucht werden. Wie der Verlauf

der in Abb. 12 gezeigten Strahlen erwarten 148t, ergibt sich ein Interferenzmuster als Funktion

des Einfallswinkels 0 aufgrund des Phasenunterschieds zwischen der an der Grenzfldche zwi-

schen ny und n; gestreuten Welle und der an der Grenzfldche zwischen n; und n; reflektierten

Welle. Der Gangunterschied betrégt:
Gangunterschied: A = (E + B_C) ny — AD =2 dn;sin9, (29)

AN no

Abb. 12: Geometrische Verhiltnisse bei der Reflektion an einer Einzelschicht auf einem Sub-

stratmaterial.

Vernachldssigt man die Brechung an der obersten Grenzflache, so ergibt sich fiir den

Abstand der Interferenzmaxima die Bedingung:

A=2d-(A6) :Agz%’[ (30)



Als Beispiel ist in Abb. 13 die Reflektivitdt von Neutronen an einer Nickelschicht auf
einem Glassubstrat dargestellt. Solche Nickelschichten werden in Neutronenleitern verwendet,
in denen die Neutronen durch Totalreflektion iiber groe Entfernungen verlustfrei gefiihrt
werden. Die Abbildung zeigt eine Messung der Reflektivitit an dem Reflektometer HADAS
des Forschungsreaktors DIDO zusammen mit einer Anpassung gemif (28). Man beachte, dafl
die Reflektivitit oberhalb des Grenzwinkels fiir Totalreflektion sehr rasch abfillt, weshalb die
Ordinate in einem logarithmischen Mafistab dargestellt wurde. Sehr eindrucksvoll sind die
Oszillationen der Reflektivitdt aufgrund des oben beschriebenen Interferenzeffektes sichtbar.
Bei kleinen Winkeln liegen die Interferenzmaxima aufgrund des Effektes der Brechung etwas
dichter beisammen, bei groen Werten fiir den Betrag des Streuvektors kann die Formel (30)
angewandt werden, um aus dem Abstand der Interferenzmaxima die Schichtdicke zu bestim-
men. Aus der Verfeinerung ergibt sich die Schichtdicke zu etwa 84 nm. Um zu einer optimalen
Anpassung zu gelangen, miissen jedoch auch Schichtrauhigkeiten und die endliche experi-
mentelle Auflosung beriicksichtigt werden. Diese Effekte werden in spéteren Kapiteln behan-

delt.

Nickel on Glass
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Abb. 13: Reflektivitdt von Neutronen an einer Ni-Schicht auf Glassubstrat (Neutronenleiter).

Vernachldssigt man diese Effekte, so kann man in Simulationen den EinfluB3 der beiden

Parameter, Schichtdicken und Streukraftdichten, studieren. So zeigt Abb. 14 wieder fiir die



Neutronenreflektion an einer Nickelschicht auf Glassubstrat den EinfluB3 der Schichtdicke. Die
diinnere Schicht entspricht einem Interferenzmuster mit einer grofleren Periode. In jedem Fall
kommen die Minima der Interferenzmuster auf der Reflektivitdtskurve flir das Glassubstrat zu
liegen. Interessant ist der Bereich unterhalb Q = 0.02 A™. Fiir die dickere Schicht erkennt man
klar, daf} der Grenzwinkel fiir Totalreflektion von Nickel wesentlich hoher als der Grenzwinkel
fiir Glas liegt. Bei der diinnen Schicht wird dieses Verhalten etwas aufgeweicht: die evanes-
zente Welle ist zwar in Richtung der Schichtnormalen exponentiell gedampft, erreicht aber
noch eine merkliche Amplitude an der Grenzschicht Nickel-Glas. Dies fiihrt zu einer Abrun-
dung des Totalreflektionsplateaus. In Abb. 15 ist der Einflul des Schichtmaterials dargestellt
und zwar fiir den Fall von Nickel-, Silber- und Manganschichten auf Kupfer. Bemerkenswert
ist das Verhalten der Silberschicht, deren Streukraftdichte zwischen der des Kupfersubstrats
und 0 liegt. Hier kommen die Maxima des Interferenzmusters auf der Reflektivititskurve des

Substrats zu liegen, sonst gilt dies fiir die Minima.

Nickel on Glass
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Abb. 14: Neutronen-Reflektivitit, Einflufl der Schichtdicke.



Ni, Ag and Mn on Cu
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Abb 15: Neutronen-Reflektivitit, Einflu} des Schichtmaterials.

Abb. 16 zeigt eine Simulation der Neutronenreflektivitit an einer Vielfachschicht auf
einem Silbersubstrat. Die Vielfachschicht besteht aus 10 Doppellagen von 100 A Eisen und 40
A Mangan. Deutlich sind die ausgepriigten Maxima aufgrund der Periodizitit der Eisen-Man-
gan-Doppelschicht der Dicke d = 140 A zu erkennen. Dazwischen gibt es sehr viele schwi-
chere Oszillationen (beachte den logarithmischen Mallstab) mit einer Periode, welche der Ge-
samtdicke des Schichtsystems D entspricht. Bemerkenswert ist das Ausloschen des erwarteten

starken Maximums bei etwa 0.32 AL,

0 — — - Ag substrate
""""" Ag/ 100 AFe/40 AMn
—— Ag/ (100 AFe /40 AMn),,

Log(R) l ‘-

L L L
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Abb. 16: Neutronen-Reflektivitit an einer Vielfachschicht.



Soweit haben wir die Neutronenreflektivitit an Ubergangsmetallschichtsystemen be-
trachtet. Hierbei ist die Absorption vernachléssigbar. Dies gilt nicht mehr, wenn man die Ront-
genreflektivitit an dickeren Schichten betrachtet. Auch dieser Effekt ist bereits in (28) enthal-
ten, wenn man den Imaginérteil des Brechungsindex mitberiicksichtigt. Abb. 17 zeigt die
Rontgenreflektivitit einer 1 000 A dicken Eisenschicht auf einem Galliumarsenidsubstrat - und
zwar einmal fiir eine Energie unterhalb der Eisen-K-Kante, einmal fiir eine Energie oberhalb
der Kante. Fiir die Energie unterhalb der Kante, bei der die Absorption keine gro3e Rolle
spielt, erkennt man deutlich das Plateau der Totalreflektion und die bis zu gro3en Werten von
Q fast ungeddmpft verlaufenden Oszillationen der Reflektivitit. Oberhalb der Kante wird die
Absorption merklich und das Totalreflektionsplateau verschwindet, wie wir bereits in Abb. 11
gesehen haben. Fiir sehr stark streifenden Einfall, d. h. sehr kleine Werte von Q, wird der Weg
durch die Eisenschicht sehr lang und der transmittierte Strahl fast vollstindig absorbiert. In der
Reflektivititsmessung ist nur der Strahl sichtbar, der an der Grenzflache Vakuum-Eisen reflek-
tiert wurde. Erst bei groBeren Winkeln 6, d. h. groBeren Werten von Q, wird der Weg durch die
Eisenschicht so kurz, da3 auch der an der Grenzflache Eisen-Galliumarsenid reflektierte Strahl

wieder sichtbar wird. Dann treten die bekannten Interferenzmuster auf.

GaAs /1000 A Fe
contrast variation around the Ka, edge of Fe

0.10 0.15
Q = 4T/AGING (A7)

Abb. 17: Rontgen-Reflektivitit, Einflu der Absorption. Die senkrechten gestrichelten Linien
markieren die Q-Werte, fiir die in Abb. 18 das Verhalten der Wellenfunktion darge-
stellt ist.
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Abb. 18: Rontgen-Reflektivitit, Verhalten des Realteils der Wellenfunktion.

Fiir den eben behandelten Fall einer Eisenschicht auf Galliumarsenid zeigt nun Abb. 18
den Verlauf der Wellenfunktion nach (15) und zwar fiir die zwei in Abb. 17 durch senkrechte
gestrichelte Linien markierten Q-Werte. In Abb. 18 oben ist die Situation nahe am Grenzwin-
kel fiir Totalreflektion gezeigt. Hier liberlagern sich die aus dem Vakuum einfallende und die
totalreflektierte Welle konstruktiv und erzeugen vor der Grenzfldache ein stehendes Wellenfeld
der doppelten Amplitude. In der Eisenschicht verlduft nur eine evaneszente Welle, die mit der
Tiefe exponentiell abfillt. Ein fast verschwindend kleiner Anteil der Energie leckt in das Sub-
stratmaterial. In Abb. 18 unten ist die Situation fiir einen Winkel deutlich groBer als der
Grenzwinkel der Totalreflektion zeigt. Hier hat die Amplitude der reflektierten Welle abge-
nommen, die resultierende Amplitude des stehenden Wellenfeldes im Vakuum vor der Grenz-
flache ist deutlich kleiner als 2. Der Effekt des von 1 verschiedenen Brechungsindexes wird in

der Anderung der Periode im Medium sichtbar.



5.5 EinfluB§ der Grenzflichenrauhigkeit auf die Reflektivitit

Bisher sind wir von ideal glatten Grenzflaichen ausgegangen. Eine reale Grenzfliche
wird immer eine gewisse Rauhigkeit auf atomarem Niveau aufweisen, wie dies in Abb. 19
angedeutet ist. Der Verlauf der Grenzflache wird dann durch die Parametrisierung z (X, y) voll-
standig beschrieben. Die Detailinformation iiber eine individuelle Grenzfldche ist von keinerlei
Interesse. Interessant sind vielmehr einfache statistische Parameter, wie etwa die mittlere qua-
dratische Abweichung von ideal glatten Grenzflichen oder laterale Korrelationsldngen (siche
das Kapitel 6 iiber diffuse Streuung). Genau diese statistischen Parameter sind mit Hilfe von

Streumethoden zugénglich.
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Abb. 19: Rauhigkeit einer realen Grenzfldche, beschrieben durch die Parametrisierung z (x, y)

und Verlauf des Brechungsindexes.

Im einfachsten Modell nimmt man an, dafl die Hohenkoordinate z iiber der Grenzflache
einer Zufallsverteilung um die nominelle Lage z; der glatten Grenzfliche folgt. Ist diese Zu-

fallsverteilung durch eine Gauss-Funktion beschrieben

2
P(Az) = \/i aexp[—sf?j 31)

,s0 nimmt das Brechungsindexprofil die Form an:

n;+n; n;—n;

B B IS e B S| Z7Z)
n(z)=—— : erf[ ﬁ%} (32)

mit der "Error"-Funktion:



erf(z)= % je_tzdt (33)

Den Zusammenhang zwischen P (Az) und n (z) kann man sehr leicht beweisen, indem
man das Brechungsindexprofil n (z) nach z differenziert und die Grenzwerte fiir z — + oo (=
+ 1 bzw. n;) bestimmt. Die Reflektivitit einer solchen rauhen Grenzfliche erhélt man durch
eine Mittelung iiber die Reflektivititen einer Schar von Grenzflichen, welche das Brechungs-
indexprofil beschreiben. Die entsprechende Mittelung ist in Nevot und Croce im Detail abge-
leitet [10]. Als Ergebnis erhélt man, dal man die Fresnel-Koeffizienten der ideal glatten Grenz-

flachen durch modifizierte Fresnel-Reflektivitidten ersetzen muf3:

2
Ryqun = Rglatt 'eXp(_ 4O-j kzjkzj+l) (34)

In dieser Gleichung beschreibt o; die mittlere quadratische Abweichung von der nomi-
nalen Lage der glatten Grenzflache. Der exponentielle Ddmpfungsfaktor, der vom Quadrat der
mittleren quadratischen Abweichung o; abhédngt, dhnelt sehr stark dem Debye-Waller-Faktor
der Beugung. Dies ist nicht verwunderlich, wenn man bedenkt, da3 der Debye-Waller-Faktor
ebenfalls eine Verschmierung des Streuzentrums (hier des Atoms) beschreibt. Sowohl in der
Reflektivitit als auch in der Beugung folgt aus dieser Verschmierung eine exponentielle Damp-

fung der Interferenzmuster fiir groBere Impulsiibertréage.

Der Effekt der Grenzflachenrauhigkeit wurde in Abb. 20 und 21 fiir die Neutronenre-
flektivitit an einem Silbersubstrat bzw. an einer 500 A dicken Eisenschicht auf einem Silber-
substrat simuliert. Abb. 20 zeigt klar, da3 die Reflektivitit bei groBeren Impulsiibertragen auf-
grund der Rauhigkeit sehr stark abnimmt. Der EinfluB der Rauhigkeit wird sichtbar, wenn der
Betrag des Streuvektors die Grofle 1/o iibersteigt. Will man also sehr kleine Rauhigkeiten
bestimmen, so mufl man bis zu sehr groBen Reflektionswinkeln messen, d. h. einen sehr groflen

dynamischen Bereich der Reflektivitdt tiberstreichen.

Abb. 21 zeigt den EinfluB der Rauhigkeit einer Einzelschicht. Die Simulation wurde
durchgefiihrt fiir ideal glatte Grenzfldchen, fiir eine rauhe Grenzfliche zwischen Substrat und
Schicht, fiir eine rauhe Grenzfldche zwischen Schicht und Vakuum und fiir den Fall, dal} beide
Grenzflachen rauh sind. Man erkennt aus Abb. 21, dal zwischen den vier Féllen eindeutig

unterschieden werden kann. Wenn nur eine der beiden Grenzflichen rauh ist, so werden bei



hoherem Beugungswinkel, wo die Hohenfluktuationen der einen Schicht spiirbar werden, die
Interferenzmuster aufgrund der Reflektion an oberer und unterer Grenzflache unterdriickt. Sind

beide Schichten rauh, so erfolgt ein schnellerer Abfall der mittleren Reflektivitat.

Ag substrate
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Abb. 20: Neutronen-Reflektivitit beim Ubergang von Vakuum nach Silber. EinfluB der Oberflichenrauhigkeit.
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Abb. 21: Neutronen-Reflektivitit an einer Eisenschicht auf Silbersubstrat. Einfluf} der Grenz-

flichenrauhigkeiten.

SchlieBlich sei nochmals darauf hingewiesen, da3 Reflektivitdtsmessungen nur etwas
aussagen konnen iiber das Streukraftdichteprofil in Richtung der Schichtnormalen. Dies be-
deutet aber, dall Reflektivitdtsmessungen nicht unterscheiden konnen etwa zwischen Grenzfla-
chenrauhigkeit und Interdiffusion. Dies ist nur mit Hilfe der Messung der diffusen Streuung

moglich, die im nichsten Kapitel behandelt wird.



6. Diffuse Streuung unter streifendem Einfall

Das spekulér reflektierte Signal erhélt man fiir den Fall, daB3 Einfalls- gleich Ausfalls-
winkel ist und der Streuvektor senkrecht zur Schicht liegt. Die Intensitét, die auBlerhalb des
Bereichs des spekuldren Strahls beobachtet wird, bezeichnet man als diffuse Streuung. Die
diffuse Streuung erhélt nun Information iiber die laterale Struktur der Grenzfliche. Dies ist in
Abb. 22 veranschaulicht, wo eine recht regelmaBige quasiperiodische Grenzfldchenrauhigkeit
angenommen wurde. Ein solcher Fall ist nicht ganz unrealistisch, er kann z. B. beim Insel-
wachstum auftreten. Neben dem spekuldr gestreuten Strahl erhdlt man dann ganz analog zu
einem (schlechten) Reflektionsgitter in der Optik diffuse Streuung mit Maxima in recht wohl-

definierten Richtungen.
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Abb. 22: Diffuse Streuung aufgrund einer quasiperiodischen lateralen Rauhigkeit.

Fiir die Reflektivititsmessungen haben wir die Grenzflichenrauhigkeit nur durch einen
Parameter beschrieben, die mittlere quadratische Abweichung von der ideal glatten Grenzfla-
che. Fiir die stochastische Beschreibung der Grenzflachen fiir die diffuse Streuung fiihren wir

nun Korrelationsfunktionen ein und zwar:

1. die Hohen-Hohen-Autokorrelationsfunktion:

C;(R)=C;;(R)=< Az(r)-Az;(r+R)> (35)
2. und die Kreuzkorrelationsfunktion:
Cj(R)=< Az(r)- Az (r+R)> (36)

Die spitzen Klammern bezeichnen die Mittelwertbildung iiber das Schichtsystem. Die
Hohen-Hohen-Autokorrelationsfunktion gibt uns nun die Wahrscheinlichkeit an, dafl in der

Grenzschicht j zwei Hohenabweichungen Az; im Abstand R miteinander korreliert auftreten.



Durch Fouriertransformation von C; (R) kann man Periodizititen der Grenzflichenrauhigkeit,
wie sie etwa in Abb. 22 angedeutet sind, an mehr oder minder scharfen Maxima erkennen. Im
Unterschied zu der Autokorrelationsfunktion einer Grenzflache definiert die Kreuzkorrelati-
onsfunktion (36) die Korrelation zwischen zwei Grenzflaichen j und k. Verschwindet die
Kreuzkorrelationsfunktion, so handelt es sich um unkorrelierte Grenzflaichen. Ein nichtver-
schwindendes Cji(R) ist ein Indikator dafiir, dal Grenzfldchenrauhigkeiten durch das Schicht-

system hindurch korreliert sind (vergleiche Abb. 2).

Die Berechnung der diffusen Streuung ist kein einfaches Unterfangen und ist immer
noch Gegenstand der aktuellen Forschung [11-13]. Selbstverstindlich kann man im Bereich
der Totalreflektion die einfache Born'sche Ndherung, d. h. Stérungstheorie erster Ordnung un-
ter Annahme einer einlaufenden und auslaufenden ebenen Welle, nicht mehr ansetzen. Im Be-
reich der Totalreflektion spielen ja gerade die Vielfachstreuprozesse die dominierende Rolle.
Die Losung dieses Problems kann im Rahmen der sogenannten "Distorted Wave Born Appro-
ximation (DWBA)" angegangen werden [4]. Auch hier beschreibt man die Dichtefluktuationen
an der Grenzfliche im Rahmen der Storungstheorie erster Ordnung. Als ungestortes System
nimmt man aber das homogene Schichtsystem mit den ideal glatten Grenzflichen an. Fiir

dieses System ist die exakte Losung bekannt im Rahmen der Fresnel-Theorie.

Wir koénnen hier nur die Idee der DWBA fiir eine einzelne Grenzflache beschreiben und
ein einfaches Ergebnis fiir die diffuse Streuung zitieren. Wie bereits fiir die Beschreibung der

Reflektivitit gehen wir aus von der Wellengleichung:

(A + nkoz}y(g) =0 37)

und beschreiben den Brechungsindex am Ort R durch einen mittleren Brechungsindex und die

Fluktuationen um diesen Mittelwert:

n(i_’) =<n>+An(r) (38)
Entsprechend setzen wir die Wellenfunktion an als eine Summe

W(r) =¥ (r)+A¥(r) (39)
,wobei g die Losung der Fresnel-Theorie fiir eine ideale Grenzfliche darstellt, d. h. die Glei-

chung erfillt:

(A+ <n> koz){’o (r)=0 (40)
Durch Einsetzen von (39) und (38) in die Wellengleichung (37) und unter Beriicksich-



tigung von (40) erhilt man schlieflich eine inhomogene lineare Differentialgleichung fiir Ay:
(A+ <n> kOZ)A‘P = —k,2An(¥, + AW) (41)
Die Néherung, die zur Losung von (41) fiihrt, besteht nun darin, dal man den Term
vernachléssigt, der proportional zu An - Ay ist, was fiir kleine Dichtefluktuationen erlaubt sein
sollte. Dann kann man zu einer Losung von (41) kommen, indem man die Differential-

gleichung in eine Integralgleichung umwandelt und diese mit der Green-Funktionsmethode

16st. Als Losung erhélt man die Intensitét der diffusen Streuung in der Form [11]:
Luigrus ~ Tk;)- Tk £ )- S(Q) (42)

Die Intensitét der diffusen Streuung ist also proportional zu einem Strukturfaktor S (Q),

der nur von der Differenz der Wellenvektoren k¢ - ki abhingt, und dem Produkt zweier Trans-
missivitdten fiir den einfallenden bzw. ausfallenden Wellenvektor. Die Intensitét ist modelliert
durch die Transmissivitit, wie sie in Abb. 11 dargestellt ist. Da diese Transmissivitit ein
scharfes Maximum am Grenzwinkel fiir Totalreflektion aufweist, zeigt auch die diffuse Streu-
ung derartige Maxima, die man als sogenannte Yoneda-Peaks bezeichnet. Anschaulich kann
man argumentieren, dafl, wenn die Probe unter dem Grenzwinkel der Totalreflektion entweder
zum einfallenden oder zum ausfallenden Strahl steht, besonders viel Intensitdt in bzw. aus der
Probe herausleckt. An diesen Stellen hat das stehende Wellenfeld vor der Grenzfliche eine
besonders hohe Amplitude, was, beim Vorhandensein von Grenzfldchenrauhigkeiten, zu einer

besonders hohen diffusen Streuung fiihrt.

Der Strukturfaktor selber hingt von den Korrelationsfunktionen (35) und (36) ab. Im
allgemeinen Fall ist dieser Zusammenhang recht kompliziert. Wir verweisen auf die einschli-

gige Literatur [11-13]. Eine recht einfache Form erhélt man fiir die diffuse Streuung an einer

einzelnen Grenzfldche, solange die Bedingung Q, << S gilt, d. h. die mittlere quadratische
o

Rauhigkeit noch vernachléssigbar ist. Dann ergibt sich der Strukturfaktor S (Q) zu:
s(0)~[1axay c(x,y)e@X+0Y)
0, -6<<1 (43)

(43) zeigt, dal man in der diffusen Streuung die Fouriertransformierte der Hohen-Hohen-Au-

tokorrelationsfunktion mif3t.



SchlieBlich seien noch zwei Beispiele fiir die diffuse Streuung unter streifendem Einfall
gezeigt. Diese Messungen wurden durchgefiihrt an der JUSIFA-Beamline des Forschungszen-
trums Jiillich am HASYLAB in Hamburg. Abb. 23 zeigt den Aufbau des Instruments. Ein mo-
nochromatischer Rontgenstrahl féllt unter einem Winkel nahe am Grenzwinkel der Totalre-
flektion auf die leicht schrig gestellte Probe. Das Beugungsbild wird mit einem zweidimensio-
nal ortsauflosenden Detektor nachgewiesen. In Abb. 24 a ist gegeniibergestellt die Streuung
von einem polierten Galliumarsenidwafer und von einem bei 630 °C getemperten Wafer. Diese
Wirmebehandlung wird unter UHV-Bedingungen durchgefiihrt, um den Galliumarsenidwafer
von oberfldchlichen Verunreinigungen (z. B. einer Oxydschicht) zu reinigen, wenn er als Sub-
strat fiir eine MBE-Bedampfung verwendet werden soll. Deutlich ist zu sehen, wie durch den
Temperprozel3 die diffuse Streuung stark zunimmt. Der spekuldre Reflex geht vollig in der
diffusen Streuung des Yoneda-Peaks unter. Dies weist eindeutig darauf hin, dafl das Galliumar-
senidsubstrat durch die Wiarmebehandlung aufgerauht wird. Dieses Verhalten wurde auch
durch STM-Messungen bestitigt, der zugrundeliegende Mechanismus ist noch nicht vollstdn-
dig verstanden. In Abb. 24 b schlieBlich ist die diffuse Streuung einer Eisenschicht auf einem
dicken Silberbuffer gezeigt. Man sieht deutlich die sogenannten "Bragg-Sheets" in der diffusen
Streuung, die zustande kommen durch Interferenzen von Strahlen, die an der Ober- und Unter-

seite der Eisenschicht gestreut werden.
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Abb. 23: Aufbau des Instruments JUSIFA (nach H.-G. Haubold, IFF).



Abb. 24: Diffuse Streuung eines getemperten (Mitte) und ungetemperten (links) GaAs-Wafers;
Diffuse Streuung einer Eisenschicht auf Silberbuffer (rechts).

7. Polarisierte Neutronenreflektometrie

In den bisherigen Kapiteln haben wir nur die strukturelle Charakterisierung von
Schichtsystemen mit Hilfe von Streumethoden besprochen. Tatséchlich sind jedoch gemil (8)
bzw. (11) sowohl Neutronen- als auch Rontgenstrahlen auch auf den Magnetismus der Proben
sensitiv. Ganz analog zu der in Kapitel 4 besprochenen Weitwinkelbeugung kann man z. B.
antiferromagnetische Strukturen in Schichtsystemen mit Hilfe von Beugung auf atomarer Skala
bestimmen. In dem vorliegenden Kapitel mochten wir uns allerdings der Frage zuwenden,
welche Information man {iber den Magnetismus von Schichtsystemen mit Hilfe der Methode
der Reflektometrie erhalten kann. Aufgrund der schwachen Wechselwirkung von Ront-
genstrahlen mit den magnetischen Momenten wollen wir uns auf die Reflektometrie von Neu-
tronen beschrianken. Nun haben wir in den vorhergehenden Kapiteln bereits gelernt, dall in
Reflektometriemessungen aufgrund des kleinen Betrags des Streuvektors das Medium als
Kontinuum beschrieben werden kann. Antiferromagnetische Schichten mit verschwindender
Gesamtmagnetisierung sind daher der Untersuchung durch Reflektometriemessungen nicht
zugéanglich. Dagegen lassen sich Magnetisierungsdichten ferromagnetischer Schichten mit

Hilfe der Neutronenreflektometrie auf absoluter Skala bestimmen.



Abb. 25: Geometrie bei der Reflektometrie polarisierter Neutronen.

Da es sich bei der Magnetisierung um eine Vektoreigenschaft handelt, nutzt man die
zusitzliche Information, die in der Neutronenkernspinrichtung steckt. Abb. 25 zeigt das Mel3-
prinzip: der einfallende Neutronenstrahl wird als vollstindig polarisiert angenommen, d. h. die
Richtung der magnetischen Momente der Neutronen sind alle ausgerichtet beziiglich einer
durch ein externes Magnetfeld H vorgegebenen Quantisierungsachse. Beim Streuprozefl kon-
nen nun zwei Fille eintreten: entweder die Spinrichtung relativ zu H bleibt dieselbe oder die
Spinrichtung kehrt sich um. Man spricht dann von sogenannten ,,Non-Spin-Flip* (NSF)- oder

»Spin-Flip* (SF)-Prozessen. Insgesamt konnen daher vier verschiedene Streuquerschnitte

gemessen werden, nidmlich (d_aj ’(d_a) ,(d—O-J ’(d_aj , wobei das Vorzeichen
dQ ), \dQ), _\dQ)_ . \dQ)__
jeweils die Spinrichtung relativ zum Fithrungsfeld H angibt, einmal vor und einmal nach dem

StreuprozeB.

Gemal (8) ergibt sich das magnetische Wechselwirkungspotential zu:

Vm =-4, B (8)

Zn
Vollig analog zur Herleitung der Fresnel'schen Formeln gehen wir bei der Beschreibung

der polarisierten Neutronenreflektometrie aus von der eindimensionalen Schrédingergleichung:

2 2, 2
{—;—A+(V—h2k0 ﬂ\}f_o (44)

m m



,wobei dem zusitzlichen Spinfreiheitsgrad Rechnung getragen wird, indem die Wellenfunktion
die Form eines Spinors annimmt:

oo(1H0) =102

¥_() *+)

Das Wechselwirkungspotential setzt sich zusammen aus einem Anteil aufgrund von

Kernstreuung und aus einem Anteil aufgrund von magnetischer Streuung:

2
V=2 bp -y B (46)

n

,wobei die magnetische Induktion B in Materie durch die Summe aus externem Magnetfeld H
und Probenmagnetisierung M gegeben ist: B = H + 4 M. Das Symbol o in (46) steht fiir die

drei Pauli-Spin-Matrizen:

(o1 (0o-iy (10 p
“L7o)> %7 o) % Tlo - *7

Durch Einsetzen der Ausdriicke (45) bis (47) in die eindimensionale Schrodingerglei-
chung (44) erhélt man schlieBlich ein System von gekoppelten linearen Differentialgleichungen

der folgenden Form:

w,'(2)+ kgz_4ﬂbp+2”;#3 xp+(z)+2";%3ﬂ_(z):o
¥ "(2)+ k32—4;sz+2";#3 \P_(z)+2mh#3 W, (2)=0 (48)

Die Losung dieser Differentialgleichungen erfolgt vollig analog zur Herleitung der

Fresnel'schen Formeln: man macht einen Losungsansatz y (z)= 4, -¢ %% und bestimmt die

Amplituden A. aus den Nullstellen der Determinante. Die Randbedingungen an den Grenzfla-
chen fiithren zu einem System von Matrixgleichungen. Wir wollen hier nicht weiter auf die
etwas langliche Algebra eingehen und verweisen auf die einschldgige Literatur [3]. Dagegen

lassen sich aus (48) einfache Regeln fiir folgende Fille ableiten:

1. Die magnetische Induktion steht senkrecht zur Schicht, d. h. B, =B , B =BH =0.In

diesem Fall verschwinden sdmtliche magnetischen Terme in (48), d. h. man kann keinen
magnetischen Effekt in der Reflektivitdt erwarten. Der Grund hierfiir ist, da3 die Kompo-
nente B, sich aufgrund V - B = 0 an der Oberfldche nicht dndern kann und daher kein

Sprung in der magnetischen Induktion auftritt, der zu einer magnetischen Reflektion der



Neutronen fiihren konnte.
2. Die magnetische Induktion steht parallel zur Quantisierungsachse H, d. h.

BH =B,B,=B| =0. In diesem Fall verschwinden in (48) die Terme, welche die beiden

Komponenten des Spinors mischen. Es tritt daher nur "Non-Spin-Flip"-Streuung auf. Da-
gegen erhédlt der Brechungsindex einen magnetischen Beitrag, welcher von der Richtung
des Dipolmoments des Neutrons relativ zur magnetischen Induktion abhingt: je nach Spin-
richtung wird ein magnetischer Beitrag entweder addiert oder subtrahiert.

3. Die magnetische Induktion steht senkrecht zur Quantisierungsache H, d. h.

B, =8B, BH =B, =0. In diesem Fall verbleiben in (48) die Kreuzterme, welche die Kom-

ponenten des Spinors mischen: es tritt ,,Spin-Flip“-Streuung auf. Diese ,,Spin-Flip*“-Streu-
ung gibt also einen Hinweis darauf, dal die Magnetisierung der Schicht dem &ufleren Feld

nicht vollstindig folgt, wie es z. B. bei gekanteten Strukturen der Fall ist.

Die Abb. 26 und 27 zeigen als Beispiel Messungen der polarisierten Neutronenreflek-
tometrie an Eisen-Mangan-Eisen-Dreifachlagen. Abb. 26 zeigt den Fall eines Schichtsystems,
bei dem die beiden ferromagnetischen Eisenschichten kolinear sind, erzwungen durch ein star-
kes dufleres Feld. Der Effekt der magnetischen Reflektivitét ist deutlich an dem Unterschied
zwischen dem ++ und dem -- Signal zu erkennen. Abb. 27 zeigt den Fall von biquadratisch
gekoppelten ferromagnetischen Eisenschichten. In diesem Fall ist die Magnetisierung in den
beiden Schichten nicht kolinear, sondern gekantet. Dies fiihrt dazu, dal} ein zusétzliches Signal
im Spin-Flip-Kanal auftritt. Durch Auswertung derartiger Messungen kann der Winkel zwi-

schen den Magnetisierungen der beiden Schichten bestimmt werden.
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Abb. 26: Polarisierte Neutronenreflektometrie an Fe/Mn/Fe-Schichten, ferromagnetische Kopplung.
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Abb. 27: Polarisierte Neutronenreflektometrie an Fe/Mn/Fe-Schichten, nicht-kollineare

Kopplung.

Zum Abschluf3 dieses Kapitels soll noch kurz ein Beispiel eines experimentellen Auf-
baus - das Neutronreflektometer am Forschungsreaktor DIDO des Forschungszentrums Jiilich -
vorgestellt werden, sieche Abb. 28. Dieses Instrument befindet sich in der Neutronenleiterhalle,
vergleiche Abb. 5. Dort werden die Neutronen durch sogenannte Neutronenleiter an die Expe-
rimente gefiihrt. Die Neutronenleiter bestehen aus auf der Innenseite mit Nickel beschichtetem
Glas, haben einen rechteckigen Querschnitt und sind evakuiert. Neutronen, welche unterhalb
des Grenzwinkels der Totalreflektion auf eine Innenwandung des Neutronenleiters fallen,
werden geméll Abb. 13 totalreflektiert. Die Neutronen aus dem Reaktor besitzen eine breite
Maxwell'sche Energieverteilung, die aus der Temperatur des Moderators resultiert. Fiir die

Reflektometrie ist es gilinstig, mit langwelligen Neutronen zu arbeiten, da man dann eine bes-



sere Impulsraumauflosung erreicht. Daher wird als Moderator fiir die Neutronenleiterhalle eine
sogenannte kalte Quelle eingesetzt, welche aus fliissigem Wasserstoff bei einer Temperatur
von ca. 20 K besteht. Das Maxwellspektrum ist dann zu lingeren Wellenldngen hin verscho-
ben. HADAS wird mit Wellenlingen im Bereich von 4 bis 6.5 A betrieben. Die Monochroma-
tisierung erfolgt durch Bragg-Streuung an hochorientierten (sogenannten pyrolytischen) Gra-
phitkristallen in einer Doppelmonochromatoranordnung. Die resultierende Wellenldngenun-
schirfe A4/ A nach der Monochromatisierung betrdgt etwa 1,5 %. Der Flu an der Probe be-
trigt ca. 2 - 10 Neutronen/s - cm®. Um die ndtige Auflésung zu erreichen, damit etwa die In-
terferenzmuster der Abb. 13 noch sichtbar werden, wird der Neutronenstrahl nach dem Mono-
chromator durch zwei vertikal angeordnete Schlitzblenden kollimiert. Je nach Offnung der
beiden Schlitzblenden kann die Kollimation A@ im Bereich zwischen 0 und 20 mrad variiert
werden. Die Abb. 13 demonstriert einen typischen Auflosungseffekt. Dort wurde die Simula-
tion fiir eine unendlich gute Auflosung durchgefiihrt und mit den tatsédchlichen MeBwerten
verglichen. Durch die endliche Auflosung werden die scharfen Interferenzminima unterdriickt.
Ein Monitor vor der Probe mif}t die einfallende Intensitét, um eine Korrektur der Mef3daten auf
konstanten einfallenden FluB3 zu ermdglichen. Ein zweidimensional ortsempfindlicher Detektor
befindet sich am Ende eines evakuierten Streuarmes. Bei einer Reflektivititsmessung wird nun
die Probe mit Hilfe eines Goniometers um den Winkel € gedreht, wéhrend der Detektor um
den Winkel 26 nachfédhrt. Fiir die Polarisationsanalyse miissen noch ein Polarisator und ein
Polarisationsanalysator eingebaut werden. Diese bestehen auch aus magnetischen Vielfach-
schichten, die so gewéhlt werden, dal} iiber einem bestimmten Winkelbereich ein scharfes In-
terferenzmaxima flir eine Polarisationsrichtung und eine verschwindende Reflektivitat fiir die

andere Polarisationsrichtung auftreten [14].
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Abb. 28: Schemazeichnung des Neutronenreflektometers HADAS [7].



8. Magnetische Rontgenstreuung

Zum Abschlu} dieses Kurses soll noch, sozusagen als Appetitanreger und Ausblick,
eine relativ junge Streumethode eingefiihrt werden - die magnetische Rontgenbeugung. Wih-
rend die magnetische Rontgenstreuung ja zum Studium der chemischen Struktur von Materie
seit nahezu 90 Jahren duBerst erfolgreich eingesetzt wird, ist die Untersuchung magnetischer
Strukturen ein sehr modernes Gebiet. Dies scheint auf den ersten Blick erstaunlich, denn die
Rontgenstrahlung ist ja eine elektromagnetische Strahlung und muf3 daher auch mit den ato-
maren magnetischen Momenten wechselwirken. Tatséchlich ist jedoch diese magnetische
Streuung eine relativistische Korrektur zur Ladungsstreuung. Es ist in der Intensitit um etwa
sechs GroBenordnungen schwicher. Aus diesem Grund 146t sich die magnetische Streuung an
den Laborrontgenréhren nur mit duBBerster Miihe nachweisen und sicher nicht zum Studium
magnetischer Materialien nutzen. Diese Anwendung kam daher erst zum Tragen mit dem Auf-
kommen der intensitiitsstarken Synchrotronstrahlungsquellen. Einen Uberblick iiber das Gebiet

gibt [15].
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Abb. 29: Klassisches Bild der Rontgenstreuung am freien Elektron (nach [16]).

Abb. 29 zeigt in einem einfachen klassischen Bild fiir ein freies Elektron mit Spinmo-

ment die Mechanismen, die zu der Streuung von Rontgenstrahlung fiihren. In dem obersten



Teilbild ist eine einlaufende elektromagnetische Welle gezeigt, welche am Ort des Elektrons
eine zeitlich oszillierende elektrische Feldstirke zur Folge hat. Das Elektron wird zu harmoni-
schen Schwingungen angeregt und strahlt als beschleunigte Ladung elektrische Dipolstrahlung
ab. Dieser Mechanismus, die sogenannte Ladungsstreuung oder Thomson-Streuung, ist die
Grundlage samtlicher Rontgenstrukturbestimmungen. Im zweiten Teilbild ist ein Mechanismus
erldutert, bei welchem das magnetische Moment des Elektronenspins direkt beteiligt ist. Der
Mechanismus der Anregung ist wieder der gleiche: aufgrund der Coulombwechselwirkung
fiihrt das Elektron - und damit auch das Spinmoment - harmonische Schwingungen aus. Zu-
sdtzlich zu der beschleunigt bewegten elektrischen Ladung existiert jetzt auch ein beschleunigt
bewegtes magnetisches Moment. Dies flihrt zu der Ausstrahlung von magnetischer Quadrupol-
strahlung. Das dritte Teilbild zeigt einen ProzeB, bei dem durch die Wechselwirkung V (u - H)
das magnetische Moment direkt mit dem Magnetfeld der einfallenden Welle wechselwirkt. Das
Elektron wird nun wieder zu harmonischen Schwingungen angeregt und strahlt als be-
schleunigte Ladung elektrische Dipolstrahlung ab. Im letzten Teilbild schlieBlich ist gezeigt,
wie das Drehmoment H x u zu einer Nutation des magnetischen Moments p fiihrt und die Ab-

strahlung von magnetischer Dipolstrahlung zur Folge hat.

Neben der Ladungsstreuung gibt es also drei Mechanismen, die zu sogenannter magne-
tischer Streuung fiihren. Diese Mechanismen haben verschiedene Winkel- und Polarisationsab-
héngigkeiten. Der Streuquerschnitt nimmt eine recht komplizierte Form an. Im Vergleich zum
Streuquerschnitt thermischer Neutronen ist dies in gewisser Weise ein Vorteil, da durch ge-
schicktes Experimentieren mehr Information auch iiber recht komplizierte Spinstrukturen ge-
wonnen werden kann. Es sei noch darauf hingewiesen, dal3, &hnlich wie im Fall der Neutronen-
streuung, auch die magnetische Réntgenbeugung eine Anderung der Polarisation der gestreuten
Strahlung zur Folge haben kann. Dies ist direkt am Teilbild 1 und 2 der Abb. 29 zu sehen. In
beiden Fillen schwingt der E-Vektor der einfallenden Welle senkrecht zu der durch k; und ke
aufgespannten Streuebene. Man spricht dann von c-Polarisation der einfallenden Strahlung (o
steht fiir senkrecht). Bei der Ladungsstreuung ist auch die ausfallende Strahlung wieder o-
polarisiert. Bei der magnetischen Streuung, wie sie in Abb. 29, Teilbild 2, gezeigt ist, ist fiir die
gestreute Welle der Vektor der magnetischen Feldstirke senkrecht zur Beugungsebene gerich-
tet. Die elektrische Feldstiarke liegt also in der Beugungsebene, man spricht dann von n-Pola-
risation (7 fiir parallel). Wéhrend also bei der Ladungsstreuung die Polarisation der elektro-

magnetischen Welle nicht gedndert wurde, tritt im Fall der hier gezeigten magnetischen Streu-



ung eine Anderung der Photonenpolarisation auf. Diese Eigenschaft erlaubt es, magnetische

Streuung eindeutig von Ladungsstreuung zu unterscheiden.

Die in Abb. 29 gezeigten Streuprozesse treten am freien Elektron auf, oder im Festkor-
per immer dann, wenn die Energie der Rontgenquanten sehr viel grofler als die Bindungsener-
gie der Elektronen ist. Liegt jedoch die Photonenenergie in der Ndhe von Absorptionskanten
der magnetischen Elemente, so tritt ein zusdtzlicher Proze3 auf, den man als resonante Aus-
tauschstreuung bezeichnet. Der Prozef3 ist in Abb. 30 fiir ein magnetisches Selten-Erd-lIon
(etwa Gd3+) veranschaulicht. Einfallende Rontgenstrahlung in der Ndhe der Li-Absorptions-
kante hat gerade geniigend Energie, um Elektronen aus der inneren 2ps;-Schale in unbesetzte
Zustinde oberhalb der Fermienergie anzuregen. Dieser Prozef3 fiihrt zur photoelektrischen Ab-
sorption von Rontgenstrahlung. Beschreibt man den Wechselwirkungsprozel3 zwischen dem
Strahlungsfeld und dem Atom in zweiter Ordnung Storungstheorie, so findet man neben diesen
reinen Absorptionsprozessen auch Prozesse, wo die Elektronen nur virtuell in Zwischenzu-
stainde oberhalb der Fermikante angeregt werden, dann wieder ein Photon der gleichen Energie
emittieren und auf den Ausgangszustand zuriickfallen. Diese Prozesse fiihren zu anomaler La-
dungsstreuung und in magnetischen Substanzen zur sogenannten resonanten Austauschstreu-
ung. Dabei kommt, wie in Abb. 30 veranschaulicht, die Sensitivitit auf den Magnetismus
durch eine Austauschaufspaltung der 4f und der Leitungsbandelektronen zustande. So gibt es
mehr freie Zustdnde fiir die Minoritdtsladungstrdger als fiir die Majoritdtsladungstrager. Da-
durch wird der Streuprozef3 auf den Magnetismus sensitiv. Diese Art der Streuung wird als
resonante Streuung bezeichnet, da sie zu einer Resonanzverstiarkung des magnetischen Signals
fiihren kann. Diese Resonanzverstirkung ist vernachlissigbar an den K-Kanten der Uber-
gangsmetalle, betragt etwa zwei Grofenordnungen an den Ly;- und Ly-Kanten der Lanthanide,

aber sogar sieben Groflenordnungen an den My;- bis Myy-Kanten der Aktinide.
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Abb. 30: Das schematische Termschema (Zustandsdichten) eines magnetischen Selten-Erd-
Tons (etwa Gd’") und die Veranschaulichung des Prozesses der resonanten Aus-

tauschstreuung.

Wihrend die nichtresonante magnetische Streuung ein sehr schwaches Phidnomen ist,
kann die resonante Austauschstreuung in gilinstigen Féllen fast vergleichbar mit der Ladungs-
streuung werden. Nun ist der monochromatische Photonenflu8 an den Instrumenten moderner
Synchrotronstrahlungsquellen viele Groenordnungen hoher als der Neutronenflu3 eines For-
schungsreaktors. Dies ist eine Folge davon, da3 die Synchrotronstrahlung bereits auf natiirliche
Weise sehr stark kollimiert ist. Typische Divergenzen betragen 0.1 mrad, so daB3 von einer
weiteren Kollimation, welche immer einen Intensitétsverlust zur Folge hat, abgesehen werden
kann. Somit erreicht man einen FluB an der Probe von etwa 10'' Photonen/s - mm®. Als Folge
dieses hohen Flusses wird nun mit der resonanten Austauschstreuung die magnetische Ront-
genbeugung sogar auf den Oberflichenmagnetismus sensitiv. Als Beispiel ist in Abb. 31 die
magnetische Rontgenstreuung der Verbindung UO, gezeigt [17]. Die Volumenbraggstreuung
zeigt deutlich, daB3 die Untergittermagnetisierung bei der Néel-Temperatur einen Sprung macht,
d. h. im Volumen tritt ein Phaseniibergang erster Art auf. Unter streifendem Einfall dagegen
wird die magnetische Rontgenbeugung oberflachensensitiv, da das evaneszente Wellenfeld
unterhalb des Grenzwinkels der Totalreflektion nur etwa 50 A tief in die Probe eindringt. Wie
Abb. 31 zeigt, ist das Verhalten der Untergittermagnetisierung in dieser oberflichennahen

Schicht véllig verschieden vom Verhalten im Volumen: die Untergittermagnetisierung zeigt



keinen Sprung bei der Néel-Temperatur, sie wichst kontinuierlich an mit abnehmender Tempe-
ratur. Im Gegensatz zum Volumen ist also der magnetische Phaseniibergang nahe der Oberfla-

che von zweiter Art.
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Abb. 31: Die Temperaturabhingigkeit der resonanten Austauschstreuung von UQO,, einmal fiir
die Streuung am Volumen und einmal fiir Streuung an einer diinnen Oberfldchen-

schicht (streifender Einfall). Aus [17].

9. Zusammenfassung

Ich hoffe, Thnen mit diesem Kurs an ganz wenigen einfachen ausgewéhlten Beispielen
die Moglichkeiten von Neutronen- und Rontgenstreuung fiir die Untersuchung magnetischer
Schichtsysteme aufgezeigt zu haben. Die Stirke der beiden Sonden ist die atomare Auflosung.
Mit Hilfe von Weitwinkelbeugung 148t sich die kristallographische Struktur der Schichtsy-
steme bestimmen. Unter streifendem Einfall wird die Beugung oberflichensensitiv, und es las-
sen sich Oberflachenstrukturen bestimmen, die aufgrund von Rekonstruktionen sehr verschie-
den von den Strukturen im Volumen sein konnen. Reflektometrie und diffuse Streuung unter
streifendem Einfall erlauben eine detaillierte Charakterisierung auch der vergrabenen Grenzfli-
chen auf einer Subnanometerskala. Diese Experimente liefern direkt die relevanten statisti-
schen GroBen fiir eine Beschreibung von Interdiffusion, Grenzflichenrauhigkeiten oder Dichte-

fluktuation.



Neben dieser strukturellen Charakterisierung geben die Streumethoden auch direkten
Zugang zu den mikroskopischen magnetischen Eigenschaften. Durch Polarisationsanalyse 1a63t
sich die magnetische Streuung eindeutig von der rein strukturellen Streuung unterscheiden.
Und dies sowohl fiir die Neutronen-, als auch fiir die Rontgenstreuung. Magnetische Strukturen
antiferromagnetischer Schichten lassen sich durch Weitwinkelbeugung bestimmen. Neutro-
nenreflektometrie mit Polarisationsanalyse erlaubt die Bestimmung des Absolutwerts der
Magnetisierung diinnster ferromagnetischer Schichten bis herab in den Monolagenbereich.
Sind zwei oder mehr ferromagnetische Schichten iiber eine diamagnetische Zwischenschicht
gekoppelt, so kann mit Neutronenreflektometrie der Winkel zwischen den Magnetisierungs-
richtungen bestimmt werden. SchlieBlich ist die magnetische Rontgenstreuung eine moderne
Methode, deren Potential noch léngst nicht voll ausgeschopft ist. Erste Experimente zur Be-
stimmung magnetischer Oberfldchenstrukturen lassen jedoch auf eine sehr vielversprechende

Zukunft hoffen.
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