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Kapitel 1

Einleitung

Laut einer Prognose der International Data Corporation (IDC) steigt die weltweit erzeug-
te Datenmenge in den kommenden Jahren exponentiell an [1]. Folglich wird der Ener-
gieverbrauch ebenfalls erheblich ansteigen. Die Entwicklung von spinbasierten Bauteilen
für die Informationstechnologie ist eine Option, da sie das Potential haben schneller und
energieeffizienter zu arbeiten als herkömmliche Bauteile. Im Gegensatz zu diesen her-
kömmlichen Bauteilen, die auf dem Ladungstransport und der Ladungsspeicherung beru-
hen, nutzen Spintronikbauelemente den Spinfreiheitsgrad des Elektrons zur Speicherung
und dem Transport von Informationen, z.B. „up“=“0“ und „down“=“1“. In den meisten
Festplatten finden solche spinbasierte Bauteile bereits Anwendung. Die Leseköpfe dieser
Festplatten machen sich zum Beispiel den Riesenmagnetowiderstand (GMR) zu Nutze,
um sehr kleine magnetische Domänen auszulesen. So konnte die Kapazität der Festplat-
ten deutlich gesteigert werden. Für die Entdeckung des GMR erhielten Peter Grünberg
und Albert Fert den Nobelpreis für Physik 2007 [2, 3]. Die Strukturierung von Festplat-
ten ist eine immer noch diskutierte Möglichkeit um jenseits des paramagnetischen Limits
zu arbeiten und die Datenmenge pro Fläche zu erhöhen [4]. Bei diesen sollen die Bits
jeweils in einer magnetischen Zelle gespeichert werden, im Gegensatz zu herkömmlichen
Festplatten bei denen ein Bit auf vielen magnetischen Körnern gespeichert wird. Daher
ist ein gutes Verständnis der magnetischen Eigenschaften in strukturierten Systemen auf
der Nanometerskala von großem Interesse.

Neben dem technischen Interesse für die Informationstechnologie ist diese Arbeit beson-
ders für die Physik sehr interessant. Die diffuse Streuung ist noch immer nicht vollständig
verstanden und ein Berechnungsmodell dieser erweist sich als schwierig. Diese Arbeit wird,
mit den gemessenen Daten, zur Überprüfung der Richtigkeit und der Weiterentwicklung
einer Software zur Simulation der diffusen Streuung beitragen.

In dieser Diplomarbeit wird der Einfluss einer lateralen Strukturierung auf die magneti-
schen Eigenschaften eines Eisen/Chrom (Fe/Cr)-Schichtsystems untersucht. Das struktu-
rierte System ist schematisch in Abb. 1.1 zu sehen. Die Eisenschichten sind auf Grund
der Chromzwischenschicht antiferromagnetisch gekoppelt. Dieses System wurde vielfach
untersucht und ist gut verstanden [5, 6, 7]. Daher eignet es sich sehr gut dazu den Einfluss
einer Strukturierung und damit einer Miniaturisierung zu untersuchen. Es wurden epitak-
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2 KAPITEL 1. EINLEITUNG

Abbildung 1.1: Schematische Darstellung des untersuchten Fe/Cr-Systems.

tisch gewachsene Fe/Cr-Schichtsysteme hergestellt und mittels Nanoimprint-Lithographie
und Ionenstrahlätzen strukturiert. Ein großer Teil dieser Diplomarbeit beschäftigte sich
mit der Optimierung des Herstellungsprozesses und im Besonderen mit der Entwicklung
des Ätzprozesses zur Übertragung der Strukturen des Imprintlacks in das darunterliegen-
de Schichtsystem. Um das System nicht zu kompliziert zu gestalten, wurden im ersten
Schritt alle Eisenschichten vollständig durchgeätzt und die Streifen parallel zur Kristalla-
nisotropie orientiert. Die makroskopischen magnetischen Eigenschaften der Proben wur-
den durch Messungen des magneto-optischen Kerr-Effektes und Magnetisierungskurven
durch ein SQUID-Magnetometer charakterisiert. Zur Bestimmung der mesoskopischen
magnetischen Eigenschaften der Probe dienten Neutronenstreuexperimente als Haupt-
untersuchungsmethode. Von besonderem Interesse ist dabei die diffuse Streuung durch
laterale Korrelationen und durch die periodischen Strukturen der Probe. Durch den Ver-
gleich zu einer unstrukturierten Referenzprobe konnte der Einfluss der Strukturierung auf
die magnetischen Eigenschaften untersucht werden.

Um ein vollständiges Verständnis des Einflusses der Strukturierung zu erhalten, wurden
in einem zweiten Schritt die konkurrierenden Einflüsse von Kristall- und Formanisotro-
pie untersucht. Dazu wurden Proben mit verschiedenen Orientierungen der Strukturen
in Bezug auf die Kristallanisotropie der Eisenschichten hergestellt. Es wurden Proben
mit Strukturen hergestellt, die um 45∘ bzw. 30∘ in Bezug auf die Kristallanisotropie ver-
dreht ist. Der Einfluss der konkurrierenden Anisotropien konnte durch den Vergleich von
Neutronenmessungen der verschieden orientierten Proben untersucht werden.



Kapitel 2

Theoretische Grundlagen

2.1 Magnetische Wechselwirkungen

Der Schwerpunkt dieser Diplomarbeit liegt im Bereich Magnetismus und dessen Unter-
suchung mittels Neutronenstreuung. Untersucht werden hier ferromagnetische Eisenschich-
ten, die durch eine Zwischenschicht antiferromagnetisch gekoppelt sind. Die Eisenschich-
ten haben eine vierfache Kristallanisotropie, zu der eine Formanisotropie auf Grund der
Strukturierung hinzukommt. Die daraus resultierende Energie in dem System setzt sich
somit aus folgenden Termen zusammen:

E = EAnisotropien + EZeemann + EKopplung + EAustauscℎ. (2.1)

Die Austauschwechselwirkung sorgt für den Ferromagnetismus der Eisenschichten und
wird hier nicht genauer behandelt. Da die Zeemann-, Kopplungs- und Anisotropie des
Systemes in dieser Arbeit direkt beeinflusst werden, wird im Folgenden kurz darauf ein-
gegangen. Um ein Verständnis für die Kopplung der Eisenschichten durch die Chromzwi-
schenschicht zu erhalten, wird die Zwischenschichtaustauschkopplung im nächsten Ab-
schnitt besprochen. Außerdem werden die Anisotropiebeiträge sowie die Zeemannenergie
kurz erläutert.

2.1.1 Anisotropiebeiträge

Unter der magnetischen Anisotropie versteht man die Vorzugsrichtung oder Vorzugsebe-
ne der Magnetisierung in einem Kristall. Man spricht bei diesen Vorzugsrichtungen von
magnetisch leichten Richtungen im Gegensatz zu den magnetisch schweren Richtungen.
Die Anisotropieenergie beschreibt dabei die Energie, die benötigt wird um die Magne-
tisierung von einer magnetisch leichten in eine magnetisch schwere Richtung zu drehen.
Bei Übergangsmetallen beträgt diese Energie größenordnungsmäßig 10−3 meV/Atom. Die
Form-, Kristall- und Oberflächenanisotropie sind die dominierenden Anisotropien in dün-
nen Schichten. Eine ausführliche theoretische Beschreibung der verschiedenen Anisotro-
piebeiträge findet der Leser bei S. Blügel in [8]. Die verschiedenen Anisotropiebeiträge,
die für diese Arbeit wichtig sind, werden hier phänomenologisch beschrieben und ihre
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4 KAPITEL 2. THEORETISCHE GRUNDLAGEN

Ursache kurz erläutert.

Kristallanisotropie: Die Kristallanisotropie wird auch magnetokristalline Anisotropie
genannt und spiegelt die Symmetrien des Kristallgitters wider. Durch die Spin-Bahn-
Kopplung koppeln die Spins an das Kristallgitter und richten sich auf Grund der Orien-
tierung der Elektronenorbitale in bevorzugte Richtungen aus. In bcc-Fe sind die [100]-
Richtungen magnetisch leichte Richtungen, im Gegensatz zu den magnetisch schweren
[110]- und [111]-Richtungen.

Formanisotropie: Die Formanisotropie wird auch Entmagnetisierungsanisotropie ge-
nannt und beschreibt den Einfluss des Streufeldes der Probe auf die bevorzugte Magneti-
sierungsrichtung. Die Ursache für diesen Einfluss ist die langreichweitige Dipol-Dipol-
Wechselwirkung. Das magnetische Dipolfeld aller magnetischen Momente nennt man
Streufeld. Betrachtet man nur die Formanisotropie, richten sich die magnetischen Mo-
mente in einem Kristall bevorzugt so aus, dass das Streufeld minimal ist, da so auch die
Energie des Systems minimal ist. In dünnen Schichten wird die Magnetisierungsrichtung
in der Schichtebene bevorzugt, da das Streufeld bei dieser Ausrichtung minimal ist. Auf
Grund der starken Richtungsabhängigkeit des Dipolfeldes ist diese Wechselwirkung ab-
hängig von der Form und der Verteilung der magnetischen Momente in dem Kristall.

Oberflächenanisotropie: Die Oberflächen- bzw. Grenzflächenanisotropie ist in Bulkma-
terialien zu vernachlässigen. In dünnen Schichten gewinnen Oberflächeneffekte jedoch an
Einfluss. Die Oberflächenanisotropie ist auf eine Reduktion der Symmetrie und eine Än-
derung der lokalen Bindungsverhältnisse an der Grenzfläche, im Gegensatz zum Volumen,
zurückzuführen. In sehr dünnen Schichten kann sie zu einer bevorzugten Magnetisierung
senkrecht zur Schichtebene führen.

Die verschiedenen Anisotropiebeiträge sind überlagert, sodass die Gesamtanisotropie eine
Summe der einzelnen Anisotropien ist. Auf Grund der lateralen Strukturierung, die in
dieser Arbeit behandelt wird, wird die Dipol-Dipol-Wechselwirkung der einzelnen Streifen
zueinander ebenfalls einen großen Einfluss haben.

2.1.2 Zwischenschichtaustauschkopplung

Seit der Möglichkeit der Herstellung dünner Schichten ist die Zwischenschichtaustausch-
kopplung von großem Interesse. Die phänomenologische Beschreibung der Zwischenschicht-
austauschkopplung erfolgt nach P. Grünberg [9]. Die Austauschkopplung ist abhängig vom
Material der Zwischenschicht. Beschränkt man sich auf magnetische Übergangsmetalle
und deren Legierungen, hängt die Kopplung davon ab, ob das Material dia-, paramagne-
tisch oder ferro- bzw. antiferromagnetisch geordnet ist(Abb. 2.1). Ist das Material nicht
magnetisch geordnet, so ist die Austauschkopplung über eine indirekte Austauschwech-
selwirkung beschreibbar. Ist das Material magnetisch geordnet, so lässt sich die Kopplung
über die direkte magnetische Austauschwechselwirkung beschreiben. Falls die Zwischen-
schicht metallisch ist, hat die indirekte Austauschwechselwirkung über die Metallelektro-
nen zusätzlich einen Beitrag zur Austauschkopplung. Dabei unterscheidet man zwischen
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der beiden Arten von Zwischenschichtkopp-
lung in Abhängigkeit vom Magnetismus der Zwischenschicht. Im linken Bild werden dia-
oder paramagnetische Zwischenschichten, im rechten Bild antiferromagnetische Zwischen-
schichten angenommen, aus [9] entnommen.

der ferromagnetischen (0∘), der antiferromagnetischen (180∘) und der 90∘-Kopplung. Der
angegebene Winkel bezieht sich auf die Magnetisierung der durch die Zwischenschicht ge-
koppelten Schichten. Durch ein äußeres magnetisches Feld oder sehr kleine Anisotropien
können die Kopplungen auch überlagert sein, sodass der Winkel zwischen den Schichten
einen Zwischenwert annimmt. Zur Einfachheit betrachten wir nur zwei Schichten der Di-
cken d1 und d2 mit den Magnetisierungen M1 und M2.

Die Ausrichtungen der Magnetisierungen zweier Schichten, die durch eine para- bzw.
diamagnetische Zwischenschicht getrennt sind, lässt sich über Zwischenschichtkopp-
lungsenergie Ei beschreiben:

Ei = −J1
M⃗1 ⋅ M⃗2

⃗∣M1∣ ⋅ ⃗∣M2∣
− J2

⎛

⎝

M⃗1 ⋅ M⃗2

⃗∣M1∣ ⋅ ⃗∣M2∣

⎞

⎠

2

= −J1 cos(Δ')− J2(cos(Δ'))
2. (2.2)

Dabei ist Δ' der Winkel zwischen den Magnetisierungen M⃗1 und M⃗2 der einzelnen
Schichten. Die Konstanten J1 und J2 geben die Stärke der Kopplung an. Die Minima
von Ei ergeben die Anordnung der Schichten, d.h. dominiert der Term mit J1, so führt die
Zwischenschichtaustauschkopplung bei einem positiven Wert zu einer ferromagnetischen
Kopplung. Ist der Term mit J1 dominierend und negativ, so ist die Kopplung antiferro-
magnetisch. J1 wird als bilinearer Faktor bezeichnet. Der biquadratische Faktor J2 führt
zu einer 90∘-Kopplung, falls er dominierend und negativ ist.
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Zusätzlich müssen noch andere magnetische Energiebeiträge, wie die Zeemann- und Aniso-
tropieenergie, berücksichtigt werden. Die gesamte magnetische Energie einer vierzähligen
kubischen Anisotropie lässt sich durch folgende Formel beschreiben:

E = Ei

− �0H
[

M1d1 cos('1) +M2d2 cos('2)
]

(2.3)

+
K1

4

[

d1(sin(2'1))
2 + d2(sin(2'2))

2
]

,

d1 und d2 sind dabei die Dicken der magnetischen Schichten, H ist das äußere Magnetfeld
(in Richtung einer leichten Richtung angelegt) und K1 ist die Volumenanisotropiekonstan-
te. Die Winkel '1 und '2 sind die Winkel, die die Magnetisierung der einzelnen Schichten
mit der externen Magnetfeldrichtung einschließen. Die Minima dieser Gleichung definieren
die Orientierung der Magnetisierungen der einzelnen Schichten.

Für Zwischenschichten mit einer statischen antiferromagnetischen Ausrichtung
muss ein anderer Ansatz gewählt werden. Betrachtet man ein antiferrromagnetisches Ma-
terial als Schichtsystem aus ferromagnetischen Monolagen, die von Lage zu Lage antipar-
allel ausgerichtet sind, so lässt sich Formel 2.2 ersetzen mit:

Ei = C+(Δ')
2 + C−(Δ'− �)2. (2.4)

Δ' ist dabei wieder der Winkel zwischen den magnetischen Momenten der getrennten
Schichten. C+ und C− sind dabei anzupassende Parameter. Im Idealfall glatter Schichten
erhält man C+=0 für eine gerade Anzahl von Monolagen und C−=0 für eine ungerade
Anzahl von Monolagen. Für den Fall von C+=0 führt eine Energieminimierung auf einen
Winkel von Δ'=180∘, also auf eine antiferromagnetische Kopplung. Im Fall von C−=0
führt die Energieminimierung somit auf eine ferromagnetische Kopplung mit Δ'=0∘. Die
90∘-Kopplung ergibt sich bei gleich großen Parametern von C− und C+. Bei den anti-
ferromagnetisch gekoppelten Eisenschichten zeigt sich in der Magnetisierungskurve eine
Gerade mit konstanter Steigung. Diese entsteht, bei Verringerung des Magnetfeldes, durch
das konstante Herausdrehen der Magnetisierung einer Schicht aus der Richtung des ange-
legten Magnetfeldes auf Grund der antiferromagnetischen Kopplung. Im Nullfeld nehmen
die Magnetisierungsrichtungen der Schichten dann einen Winkel von 180∘ zueinander ein.
Wird das Magnetfeld in die negative Richtung erhöht, wird auch die Magnetisierung der
zweiten Schicht konstant gedreht, in diesem Fall in die Feldrichtung. Werden zusätzlich
noch Anisotropien in dem System angenommen, kommt es zu sogenannten Spin-Flop-
Übergangen, bei denen sich die Magnetisierung sprungartig verändert.

Bei metallischen Zwischenschichten mit magnetischer Ordnung, wie bei dem in dieser Di-
plomarbeit verwendeten Cr, gibt es eine Überlagerung der in den Gleichungen 2.2 und 2.4
beschriebenen Fälle. In Abbildung 2.2 sind idealisierte Magnetisierungskurven für ferro-
magnetisch und antiferromagnetisch gekoppelte Fe/Cr/Fe-Heteroschichten zu sehen. Die
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Probe viel größer als die Probengröße ist. Das gleiche gilt für die auf den Detektor auf-
treffende Welle, falls auch der Abstand der Probe zum Detektor groß ist. Die ebene Welle,
des einfallenden Strahls, kann dabei durch den Wellenvektor k⃗ beschrieben werden. Die
gestreute ebene Welle wird durch k⃗′ beschrieben. Zusätzlich wird eine monochromatische
Quelle angenommen. Für den Fall der elastischen Streuung kann die Beziehung

k = ∣⃗k∣ = ∣k⃗′∣ = k′ =
2�

�
(2.5)

aufgestellt werden, bei der die Beiträge der Wellenvektoren vor und nach der Streuung
gleich groß sind.

Der Streuvektor wird zu

Q⃗ = k⃗′ − k⃗ (2.6)

definiert. Dabei hat ℎ̄Q⃗ die Bedeutung des Impulsübertrags während der Streuung. Die
Größe des Steuvektors lässt sich über

Q = ∣Q⃗∣ =
√

k2 + k′2 + 2kk′ cos(2Θ) ⇒ Q =
4�

�
sinΘ (2.7)

berechnen, wobei 2Θ der Richtungsänderung des Wellenvektors entspricht.

Abbildung 2.5: Geometrie zur Herleitung des Streuquerschnittes, aus [12] entnommen.

Bei einem Streuexperiment wird die Intensität I(Q⃗) in Abhängigkeit des Streuvektors Q⃗
gemessen. Die an der Probe gestreute Strahlung wird mittels eines Detektors detektiert.
Dieser hat die Fläche dS und überspannt im Abstand r damit einen Raumwinkel von
dΩ=dS/r2 (Abb. 2.5). Die Position des Detektors wird durch die Winkel Φ und Θ in
Bezug auf die einfallende Welle beschrieben. Die gemessene Intensität ist proportional
zu dem Querschnitt, welcher ein Maß für die Wahrscheinlichkeit ist, dass zwischen dem
einfallenden Teilchen der Materie eine Wechselwirkung stattfindet. In Abbildung 2.5 ist die
verwendete Geometrie zur Herleitung des Streuquerschnittes zu sehen. Der differenzielle
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Streuquerschnitt d�
dΩ

ist proportional zu der Wahrscheinlichkeit, dass ein Teilchen durch
die Wechselwirkung mit der Probe in den Raumwinkelbereich dΩ gestreut wird. Dieser
wird durch:

d�

dΩ
=

dn

JdΩ
(2.8)

definiert, wobei dn der Anzahl der detektierten Teilchen entspricht. Der differenzielle
Streuquerschnitt ist dabei auf den einfallenden Teilchenstrom J normiert. Durch die In-
tegration über alle Raumwinkel erhält man den totalen Streuquerschnitt

� =
∫

d�(Θ,Φ)

dΩ
dΩ. (2.9)

Für die mikroskopische Berechnung des differenziellen Streuquerschnittes ist eine quan-
tenmechanische Betrachtung der Wechselwirkung der Strahlung mit der Probe notwen-
dig. Das Betragsquadrat der Wellenfunktion ist dabei proportional zum differenziellen
Streuquerschnitt. Der Einfluss der Wechselwirkung auf die Wellenfunktion wird über ein
Potential V(r⃗) in der Schrödingergleichung beschrieben.

Ĥ =

(

−
ℎ̄2

2m
Δ+ V (r⃗)

)

 = iℎ̄
∂

∂t
 . (2.10)

Die Lösungen der Schrödingergleichung geben die möglichen Zustände des Systems an. Da
wir nur elastische Streuung betrachten, kann die zeitliche Entwicklung durch den Faktor
e−

iE

ℎ̄t innerhalb der Wellenfunktion beschrieben werden. So kann eine Wellengleichung für
den räumlichen Teil der Wahrscheinlichkeitsamplitude  aus Gleichung 2.10 abgeleitet
werden:

(Δ + k2(r⃗)) =
2m

ℎ̄2
V  (2.11)

mit k2(r⃗) =
2m

ℎ̄2
(E − V (r⃗)) . (2.12)

Eine Lösung dieser Wellengleichung kann im Vakuum (V(r⃗)=0) und unter der Annahme
der Fraunhofer Näherung durch ebene Wellen  =  0e

[(i(k⃗r⃗−E

ℎ̄
t))] der Energie E = ℎ̄2k2

2m

gegeben werden. Für die Lösung der Wellengleichung 2.11 in Materie kann diese mit der
Methode der Greenschen Funktion gelöst werden.
Es wird angenommen das eine Funktion G(r⃗, r⃗′) existiert, für die (Δ + k2)G(r⃗, r⃗′) =
�(r⃗ − r⃗′) gilt. Eine mögliche Form der Greenschen Funktion ist:

G(r⃗, r⃗′) = −
1

4�

eik∣r⃗−r⃗′∣

∣r⃗ − r⃗′∣
. (2.13)

Die Lösung von Gleichung 2.11 ist mit Hilfe der Greenschen Funktion gegeben durch:

 (r⃗) =  0 +
2m

ℎ̄2

∫

G(r⃗, r⃗′)V (r⃗′) (r⃗′d3r′) (2.14)

1.Born
≈ e(ik⃗r⃗) −

m

2�ℎ̄2
eikr

r

∫

V (r⃗′)e−iQ⃗r⃗′d3r⃗′, (2.15)
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wobei  0 einer ebenen Welle, der Lösung im homogenen Fall (ohne Potential) entspricht.
Diese nun erhaltene integrale Form (Gleichung 2.14) hat den Vorteil, dass sie iterativ gelöst
werden kann. Die Entwicklung nach den Wellenfunktionen wird als Born-Serie bezeichnet.
Unter der Annahme einer schwachen Wechselwirkung reicht meist schon die erste Ordnung
der Entwicklung, die sogenannte Born’sche Näherung (Gleichung 2.15). In dieser Näherung
wird nur die Einfachstreuung berücksichtigt. Besonders für die Neutronenstreuung, bei der
das Wechselwirkungspotential klein ist, liefert diese Näherung gute Ergebnisse. Es ergibt
sich folgende Streuamplitude in der Born’schen Näherung:

f(Θ, �) =
m

2�ℎ̄2

∫

V (r⃗′)e−iQ⃗r⃗′d3r⃗′, (2.16)

mit dem Streuvektor Q⃗ = k⃗′ - k⃗.

Um den Zusammenhang zu dem differenziellen Streuquerschnitt zu erhalten, ist zu beach-
ten, dass die Wahrscheinlichkeit in der Quantenmechanik, ein Teilchen im Raumelement
d3r zu finden, durch das Betragsquadrat der Wellenfunktion ∣ ∣2 gegeben ist. Daher gilt:

d�

dΩ
= ∣f(Θ, �)∣2 =

m2

4�2ℎ̄4

∣

∣

∣

∣

∫

V (r⃗′)e−iQ⃗r⃗′d3r⃗′
∣

∣

∣

∣

2

. (2.17)

In Gleichung 2.16 kann man erkennen, dass die Streuamplitude die Fouriertransformierte
des Streupotentials ist. Da man in einem Streuexperiment jedoch das Betragsquadrat der
Streuamplitude über den differentiellen Streuquerschnitt misst, geht die Phaseninformati-
on verloren. Daher kann man das Streupotential nicht einfach durch Rücktransformation
berechnen, sondern ist auf die Modellierung der Streuintensität angewiesen. Dabei wird
ein Modell der untersuchten Struktur erstellt, auf dessen Basis die Streuintensitäten be-
rechnet und mit dem Experiment verglichen werden. Dieses Modell wird iterativ verbessert
um eine möglichst gute Übereinstimmung der Simulation mit den gemessenen Daten zu
erhalten.

2.2.2 Reflektometrie

Reflektometrie ist eine Streutechnik zur tiefenaufgelösten Bestimmung nuklearer und ma-
gnetischer Profile in Dünnschichtsystemen. Die Reflektometrie wurde in den 1980er Jahren
schon exzessiv zur Untersuchung weicher Materie, wie Polymeren oder den Effekten von
Flüssigkeiten an Oberflächen, genutzt. Auf Grund der Forschung an dünnen Schichten
gewann diese Methode auch in der Festkörperphysik an Bedeutung.

In Abbildung 2.6 ist der Strahlengang einer typischen Reflektometriemessung abgebil-
det. Ein monochromatischer und gut kollimierter Strahl triff unter einem wohl definierten
Winkel �i = Θ (üblicherweise Θ ≪ 5∘) auf die Probe. Dort wird er teilweise reflektiert
und teilweise in das Material transmittiert. Es kommt zur sogennanten spekulären Streu-
ung, die bei �i = �f beobachtbar ist, und zur off-spekulären bzw. diffusen Streuung bei
Winkeln �i ∕= �f .
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Abbildung 2.6: Streuung unter streifenden Einfall bei einer Reflektometriemessung, adap-
tiert aus [13]

Spekuläre Reflektivität: Bei gleich großen Einfalls- und Reflektionswinkeln (�i = �f )
spricht man von der spekulären Reflektivität. Der Streuvektor steht dann immer senkrecht
zur Probenoberfläche. Die spekuläre Streuung enthält tiefenaufgelöste Informationen über
die lateral gemittelten Ordnungsparameter, wie z.B. Schichtdicken und Rauigkeiten, der
Schichten.

Abbildung 2.7: Reflektion und Brechung an einer Einzelschicht auf einem Substrat, adap-
tiert aus [14].

In Abb. 2.7 ist der Fall der Reflektion und Brechung an einer Einzelschicht auf einem
Substrat gezeigt. Der Strahl wird sowohl an der Oberfläche als auch an der Grenzfläche
reflektiert. Diese verschiedenen Strahlen können, abhängig von der Wellenlänge und der
Wegdifferenz, sowohl konstruktiv, als auch destruktiv interferrieren. Maximale Intensität
wird erreicht, wenn die Wegdifferenz genau ein ganzzahliges Vielfaches der Wellenlänge
beträgt.

Die Streuamplitude ist eine Faltung der Fourier-Transformationen des Kristallpotentials
und mesokopischer Strukturen, wie z.B. Grenzflächen verschiedener Materialien. Misst
man nur einen kleinen Winkelbereich, so erhält man nur einen kleinen Ausschnitt dieser
Faltung. Dieser ist nach der Rücktransformation nicht vom Produkt eines Mittelwertes
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der Potentiale zu unterscheiden. Daher können die untersuchten Kristalle als Kontinuum
betrachtet werden, so dass die spekuläre Reflektivität analog zur klassischen Optik, unter
Verwendung angepasster Brechungsindizes, betrachtet werden kann [15]. Der komplexe
Brechungsindex n kann direkt aus dem Kristallpotential abgeleitet werden [11, 16].

n = 1− � + i�, (2.18)

mit � =
�2

2�

∑

j

ℜ(bj)�j, (2.19)

und � =
�2

2�

∑

j

ℑ(bj)�j. (2.20)

Für die meisten Materialien sind die Streulängendichten für Röntgen- und Neutronen-
strahlung positiv, sodass der Brechungsindex kleiner als 1 wird. Aus diesem Grund gibt
es bei dem Übergang von Luft zu Probe einen Winkelbereich der Totalreflektion, der über
das Snellius’sche Brechungsgesetz bestimmt werden kann:

�t =
�

2
− arcsin(

n2

n1

). (2.21)

Für größere Einfallswinkel (�i > �t) tritt wie oben angesprochen sowohl Reflektion als
auch Transsmission an den Grenzflächen auf. Die Anteile des reflektierten bzw. transmit-
tierten Strahls werden durch die Fresnelschen Formeln aus der Optik beschrieben. Dabei
fließt der Brechungsindex in den Reflektions- bzw. Transmissionskoeffizenten, R und T,
ein.

R =
∣

∣

∣

∣

�i − n�t

�i + n�t

∣

∣

∣

∣

2

(2.22)

T =
∣

∣

∣

∣

2�i

�i + n�t

∣

∣

∣

∣

2

(2.23)

In Abbildung 2.8 ist eine simulierte Röntgenreflektionskurve für das verwendete Fe/Cr-
Schichtsytem zu sehen. Bei kleinen Winkeln ist das Totalreflektionsplateau zu erkennen.
In diesem Bereich bleibt die gemessene Intensität theoretisch konstant, steigt jedoch auf
Grund des Experimentaufbaus (Ausleuchtungseffekt) bis zum maximalen Totalreflekti-
onswinkels an. Nach dem Plateau fällt die Intensität für eine ideal glatte Grenzfläche mit
I ∼ 1

Q4
z

[11] auf Grund der immer höher werdenden Transmission ab. Der Intensitätsabfall
wird auf Grund von Rauigkeiten verstärkt. Die Intensitätsmaxima bzw. Minima werden
durch konstruktive und destruktive Interferenz hervorgerufen. Aus diesen Extrema las-
sen sich die Schichtdicken, in der Kleinwinkelnäherung und für den Bereich, in dem die
kinematische Näherung gilt, leicht über

ΔQ ≈
2�

d
(2.24)

berechnen. Dabei sind die Extrema durch die Gesamtschichtdicke D und die Dicke der
einzelnen periodischen Schichten d überlagert.





2.2. STREUMETHODEN ZUR UNTERSUCHUNG DÜNNER SCHICHTEN 15

die lateralen Parameter und führt zur spekulären Streuung. Der Störteil des Potentials
behandelt die Fluktuationen der gemittelten Parameter als kleine Störung innerhalb der
Störungstheorie. Des Weiteren können strukturelle Peaks in der diffusen Streuung durch
eine laterale Periode der Proben in x-Richtung (Abb. 2.6) hervorgerufen werden. Die Lage
dieser off-spekulären Peaks kann durch

Qx =
2�

P
=

2�

�
(cos(�i)

2 − cos(�f )
2) ≈

�

�
(�2

i − �2
f ) (2.25)

berechnet werden. Oft wird die spekuläre Reflektivität zusammen mit der diffusen Streu-
ung gemessen. Eine Intensitätskarte einer solche Messung ist exemplarisch in Abb. 2.10
zu sehen. Der Einfallswinkel ist gegen den Reflektionswinkel aufgetragen, wobei die ge-
messene Intensität in einer logarithmischen Farbskala dargestellt ist.

Abbildung 2.10: Beispiel einer Intensitätskarte einer Neutronenreflektometriemessung an
einer strukturierten Fe/Cr-Vielfachschicht, zur Darstellung der spekulären und diffusen
Streuung. Die Intensität ist auf einer logarithmischen Farbskala dargestellt. Der Einfalls-
winkel ist gegen den Reflektionswinkel aufgetragen.

Magnetische Wechselwirkung

Durch die Ausnutzung der Wechselwirkung des magnetischen Moments der Neutronen
kann neben der nuklearen Struktur auch die magnetische Struktur untersucht werden.
Auf Grund der Dipol-Dipol-Wechselwirkung des magnetischen Moments des Neutrons
mit dem Magnetfeld der Probe, welches durch die Spins der ungepaarten Elektronen und
dem magnetischen Moment des Bahndrehimpulses hervorgerufen wird, muss das gesamte
Wechselwirkungspotential für Neutronen um den Term
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Vmag = −
n�N �⃗B⃗ (2.26)

erweitert werden. Dabei ist �⃗ der Spinoperator zusammengesetzt aus den Paulimatrizen.
Das Wechselwirkungspotential mit dem zusätzlichen magnetischen Beitrag führt auf den
differentiellen Wirkungsquerschnitt:

d�

dΩ
= (
nr0)

2

∣

∣

∣

∣

∣

1

2�B

⟨�′
z∣ �⃗ ⋅ M⃗⊥(Q⃗) ∣�z⟩

∣

∣

∣

∣

∣

2

. (2.27)

Zur Herleitung dieser Gleichung wird auf Fachliteratur, wie z.B. [17] hingewiesen. Man
kann aus der Gleichung jedoch wichtige Informationen erhalten. Da nur die �z Matrizen in
der Gleichung 2.27 vorkommen, kann sich die Spinrichtung der Neutronen in z-Richtung,
der Quantisierungsachse, ändern. Des Weiteren trägt nur die Komponente der Magneti-
sierung, die senkrecht zum Streuvektor Q⃗ steht, zum differenziellen Wirkungsquerschnitt
bei. Daher kann man nur die Magnetisierung in dieser Richtung messen.

Polarisationsanalyse

Eine wichtige Untersuchungsmethode für die magnetischen Eigenschaften ist die polari-
sierte Neutronenstreuung mit Polarisationsanalyse entlang einer Richtung. Dabei wird der
einfallende Neutronenstrahl bezüglich der Quantisierungsachse polarisiert und die Polari-
sation nach der Streuung analysiert.
Zur Beschreibung der Polarisation wird die Wellenfunktion der Neutronen als zweikom-
ponentige Ortswellenfunktion geschrieben:

 (r⃗) →

(

 +(r⃗)
 −(r⃗)

)

(2.28)

 +(r⃗) beschreibt dabei die Neutronen mit Spin „up“ und  −(r⃗) die Neutronen mit Spin
„down“ in Bezug auf die Quantisierungsachse. Die Wellengleichung kann für das Gesamt-
potential der nuklearen und magnetischen Wechselwirkung,

V (r⃗) =
2�ℎ̄2

m
�Nb− 
n�N �⃗B⃗, (2.29)

gelöst werden und führt zu dem grundlegenden Gleichungssystem für das Verständnis der
Polarisationsanalyse. Das Gleichungssystem ist gekoppeltet:

 ′′
+(r⃗) +

[

k2 − 4�b�N +
2m
n�n

ℎ̄2
B∥

]

 +(r⃗) +
2m
n�n

ℎ̄2
B⊥ −(r⃗) = 0 (2.30)

 ′′
−(r⃗) +

[

k2 − 4�b�N −
2m
n�n

ℎ̄2
B∥

]

 −(r⃗) +
2m
n�n

ℎ̄2
B⊥ +(r⃗) = 0. (2.31)

Dabei ist B∥ das Magnetfeld der Probe parallel zum Führungsfeld des Experimentes und
B⊥ senkrecht dazu. Beide Felder sind wiederum senkrecht zum Streuvektor Q⃗. Aus den
Gleichungen 2.30 und 2.31 kann man erkennen, dass es vier verschiedene Prozesse gibt:
zwei Spin-Flip-Prozesse (SF) und zwei nicht-Spin-Flip-Prozesse (NSF).
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(++)−Kanal (up→ up)

NSF ⇒

(−−)−Kanal (down→ down)

(+−)−Kanal (up→ down)

SF ⇒

(−+)−Kanal (down→ up)

Für die Komponenten der Magnetisierung der Probe in B∥-Richtung gibt es Intensitäten
in den NSF-Kanälen, hier sind die Gleichungen entkoppelt. Es werden sowohl Anteile
der nuklearen als auch der magnetischen Streuung gemessen, wobei deren Anteile an der
Streuung bei magnetischen Proben in der gleichen Größenordnung liegt. Im (++)-Kanal
wird der Beitrag der magnetischen Streuung zu der nuklearen Streuung addiert und im (–
)-Kanal subtrahiert. Die Komponenten der Magnetisierung der Probe, die in B⊥-Richtung
liegen, liefern bei der Streuung Intensitäten in den SF-Känalen. Die Gleichungen sind in
diesem Fall gekoppelt. In den SF-Kanälen wird ein rein magnetisches Signal gemessen.
Durch diese Messungen können Informationen über die Magnetisierungsrichtungen in der
Probe gewonnen werden: tiefenaugelöste, Lagenweise Vektormagnetrometrie.





Kapitel 3

Grundlagen der experimentellen
Methoden und Instrumente

3.1 Experimentelle Methoden und Instrumente zur Pro-
benherstellung

Die Probenherstellung, inklusive der Strukturierung der Proben, ist ein Teil der hier vor-
gestellten Diplomarbeit. Die Schichten des in der Einleitung vorgestellten Fe/Cr-Schicht-
systems wurden mittels einer Molekularstrahlepitaxie-Anlage gewachsen. Die Strukturie-
rung der Proben wurde durch eine Kombination der Nanoimprint-Lithographie und einem
Ionenstrahlätzprozess realisiert. Um einen Überblick über die verwendeten Instrumente
und Methoden zu erhalten, werden diese in diesem Kapital kurz vorgestellt.

3.1.1 Molekularstrahlepitaxie

Abbildung 3.1: Schematischer Aufbau der MBE-Anlage, entnommen aus [18].

Die epitaktisch gewachsenen Schichten wurden mit einer Molekularstrahlepitaxie-Anlage
(engl. Molekular Beam Epitaxy, MBE) hergestellt. Hierbei handelt es sich um eine Ul-
trahochvakuumanlage (UHV) mit einem Basisdruck von 2 ⋅ 10−10 mbar. Die MBE-Anlage

19
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eingeführt wurde, ist sie eine aufstrebende und kostengünstige Methode zur Strukturie-
rung, die sowohl einen hohen Durchsatz als auch eine hohe Auflösung bietet. Daher ist sie
eine gute Alternative zur Elekronenstrahl-Lithographie und zu optischen Lithographieme-
thoden. Es sind Strukturübertragungen möglich, die kleiner als 10 nm sind [22]. Bei der
Nanoimprint-Lithographie handelt es sich um ein Prägeverfahren bei dem ein Stempel, auf
dem sich die gewünschten Strukturen befinden, in einen Lithographielack gepresst wird
und die Strukturen so übertragen werden. Dabei unterscheidet man zwischen zwei Arten
der Imprint-Lithographie: dem thermischen- und dem UV-Nanoimprint. Die Auflösung
ist bei diesen Verfahren lediglich durch die auf dem Stempel vorgegebenen Strukturen
begrenzt, die per Elektronenstrahl-Lithographie geschrieben werden.

Thermischer Nanoimprint: Bei dem thermischen Nanoimprint (engl. hot embossing)
in dieser Arbeit wurden Strukturen von einem Quarzstempel direkt in eine Fluon ETFE
Folie aus Ethylen Tetrafluoroethylen übertragen. Bei diesem Verfahren ist kein Lack für
die Übertragung der Strukturen nötig. Der Quarzstempel wird auf der Folie ausgerichtet
und die Strukturen werden durch Einwirkung von Druck und Temperatur in die Folie
übertragen. Dabei wird die Glasübergangstemperatur der Folie überschritten, sodass sich
die Strukturen des Quarzstempels in die weiche Folie pressen lassen. Nachdem die Folie
abgekühlt und wieder erhärtet ist, kann der Stempel von dem Material getrennt werden.

UV-Nanoimprint: Bei dem UV-Nanoimprint werden die Strukturen von einem Stempel
in einen UV-Lack übertragen. Dieser ist nach dem Auftragen auf die Probe noch unver-
netzt. Nach dem Ausrichten des Stempels auf der belackten Probe wird dieser in den noch
weichen UV-Lack gepresst, sodass sich der Lack in allen Hohl- und Zwischenräumen des
Stempels verteilen kann. Nachdem die Strukturen so in den UV-Lack übertragen wurden,
wird der UV-Lack durch eine Belichtung mit UV-Licht ausgehärtet. Der Stempel muss
für diesen Prozess UV-lichtdurchlässig sein. Nach dem Aushärten des Lackes kann die
Probe von dem Stempel gelöst werden. Auch hier sind gute anti-Adhäsions Eigenschaften
des Stempels oder eine zusätzliche Antihaftschicht zwischen dem Imprintlack und dem
Stempel nötig, um eine defektfreie Trennung zu gewährleisten. Der große Vorteil dieses
Verfahrens ist die geringe thermische Belastung der Probe, da der Prozess bei Raum-
temperatur stattfindet. Außerdem sind die nötigen Prozessdrücke während des Imprintes
kleiner als bei dem thermischen Imprint, sodass auch die mechanische Belastung der Pro-
ben geringer ist.

3.1.3 Reaktives Ionenstrahlätzen

Um die Strukturierung des Lackes in die darunter liegenden Schichten zu übertragen, ist
ein gerichteter Ätzprozess notwendig. Aus diesem Grunde ist das Trockenätzverfahren
des (reaktiven) Ionenstrahlätzens (engl. reactive ion beam etching, RIBE) ein geeignetes
Verfahren. Verwendet wurde die Ionfab 300 Plus der Firma Oxford Plasma Technology
(Abb. 3.4a). Die Anlage kann mit verschiedenen Ätzgasen betrieben werden. Bei Verwen-
dung von reaktiven Ätzgasen, wie z.B CF4, O2 oder SF6 kann die Anlage reaktiv ätzen.
Bei Verwendung von Edelgasen (z.B Argon) ist der Ätzprozess nicht reaktiv, hier spricht
man vom Ionenstrahlätzen. Die Ionen werden auf die Probe beschleunigt, wo sie durch
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(a) Bild der Anlage (b) schematischer Aufbau

Abbildung 3.4: RIBE-Anlage Ionfab 300 Plus der Firma Oxford Plasma Technology, ent-
nommen aus [23]

die hohe kinetische Energie Oberflächenatome aus der Probe herausschlagen. Durch den
gerichteten Ionenstrahl ist das Ionenstrahlätzen ein anisotropes Ätzverfahren. Bei dem
reaktiven Ionenstrahlätzen wird der physikalische Abtrag von der chemischen Reaktion
der Gasatome mit den Atomen der Probenoberfläche unterstützt.
Der schematische Aufbau der RIBE-Anlage ist in Abb. 3.4b zu sehen. In die Ionenquelle
wird das verwendete Ätzgas eingelassen. Ein Plasma wird durch Anlegen einer Anregungs-
frequenz im Radiofrequenzbereich über Stoßionisation erzeugt. Die so erzeugten positiv
geladenen Ionen werden über ein negativ geladenes Beschleunigungsgitter in Richtung
der Probe beschleunigt. Zusätzlich werden die Ionen durch ein Schirmgitter fokussiert,
sodass ein gerichteter Ionenstrahl erzeugt wird. In der Hauptkammer der RIBE-Anlage
befindet sich ein Neutralisator der Elektronen emittiert, welche die beschleunigten Ionen
neutralisieren, um ein Aufladen der Probe zu verhindern. Dies ist bei nicht leitenden
Proben nötig, da die Aufladung der Probe die nachfolgenden Ionen abstoßen würden. Die
durch den Ätzprozess aus der Probe herausgeschlagenen Atome werden über eine Absaug-
vorrichtung, die zusätzlich über ein Massenspektrometer verfügt, abgepumpt. Über das
Massenspektrometer können während des Ätzprozesses Informationen über das geätzte
Material gegeben werden. Die Hauptkammer verfügt über einen rotierenden Probenhal-
ter, der um bis zu 150∘ zum einfallenden Ionenstrahl gekippt werden kann. Durch die
Rotation der Probe werden Abschattungseffekte beim Ätzprozess minimiert. Die Tem-
peratur der Probe wird während des Ätzvorganges über eine Heiz- und Kühlvorrichtung
konstant gehalten. In der Hauptkammer herrscht ein Druck von weniger als 10−4 mbar,
also Hochvakuum. So ist die freie Weglänge der beschleunigten Atome groß genug, um
mit der nötigen Energie auf der Probe aufzutreffen und nicht vorher gestreut zu werden.
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3.2 Experimentelle Methoden und Instrumente zur Pro-
bencharakterisierung

In diesem Kapitel werden die verwendeten Instrumente und Methoden zur Probencha-
rakterisierung vorgestellt. Die Proben wurden auf ihre strukturellen und magnetischen
Eigenschaften hin untersucht. Dazu wurden sowohl makroskopische als auch mikroskopi-
sche Methoden verwendet.

3.2.1 Low Energy Electron Diffraction

Die Beugung niederenergetischer Elektronen (engl. Low Energy Electron Diffraction, LEED)
ist eine Methode zur Überprüfung der oberflächennahen Kristallstruktur und der Ober-
fläche. Die geringe Eindringtiefe der elastisch gestreuten Elektronen ist der Grund für
die Oberflächenempfindlichkeit dieser Untersuchungsmethode. Es werden Elektronen als
Sonden verwendet, die eine Wellenlänge im Bereich der Atomabstände des Kristallgitters
haben, d.h. einige Ångström. Damit die Elektronen nicht an Gasatomen streuen und die
Oberfläche der zu untersuchenden Schicht lange genug sauber bleibt, muss im Ultrahoch-
vakuum gearbeitet werden.
Die Elektronen, welche aus einem heißen Filament austreten, werden über einen Wehnelt
Zylinder beschleunigt und über ein elektrostatisches Linsensystem auf die Probe fokus-
siert. Dort werden die Elektronen an den Gitteratomen der Probe zurückgestreut und auf
einen Fluoreszenzschirm beschleunigt. An den Stellen, an denen die Elektronen auf den
Schirm auftreffen, leuchtet dieser auf, sodass das Beugungsmuster sichtbar wird.
Ein Beispiel eines solchen Beugungsmusters ist in Abb. 3.5 zu sehen. Es zeigt das Beu-
gungsmuster einer auf Galiumarsenid aufgewachsenen Silberschicht. Die Energie der Elek-
tronen betrug 140 eV. Die scharfen Reflexe zeigen, dass die Ag-Schicht kristallin und die
Oberfläche sauber ist.

Abbildung 3.5: Beispiel eines LEED-Bildes einer Ag-Schicht (Energie 140 eV).

Die Wellenlänge der Elektronen kann über die Beschleunigungsspannung, und damit über
ihre Energie, verändert werden. Der Zusammenhang zwischen der Energie und der Wel-
lenlänge � ist dabei nach De-Broglie gegeben.
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der auf äußerst kleine magnetische Flüsse reagiert (Flussquant: h/2e). Das Magnetome-
ter basiert auf einem sogenannten SQUID, d.h. Superconducting Quantum Interference
Device (dt. supraleitende Quanteninterferenzeinheit) (Abb. 3.8). Ein SQUID ist aufge-
baut aus einem supraleitenden Ring, der an ein oder zwei Stellen von einem Josephson-
Tunnelkontakt unterbrochen ist. Ein magnetisches Feld innerhalb des Rings sorgt für
Interferenz des durchfließenden Stroms und kann so sehr genau (in Auflösung eines Fluss-
quantes) gemessen werden. Für das genaue Verständnis sei der interessierte Leser auf das
Manual [25] oder Literatur zu Josephson-Kontakten in Standarttextbüchern verwiesen.
Bei dem hier verwendeten Magnetometer können externe Magnetfelder bis zu ±7 Tesla
angelegt werden. Die Feldhomogenität beträgt 0,01% über einen Bereich von 4 cm. Das
MPMS verfügt weiterhin über eine präzise Temperatureinheit, mit dem ein Bereich von
1,9 - 400K abgedeckt wird. Mit einem optionalen Ofen können 800 K erreicht werden.

3.2.4 Rasterkraftmikroskop

Abbildung 3.9: Agilent 5400 AFM [26]
Abbildung 3.10: AFM-Prinzip
[26]

Das Rasterkraftmikroskop (engl. Atomic force microscope, AFM) ist ein Messinstrument
zur Untersuchung von Oberflächen. Dabei wird die Wechselwirkung zwischen einer Mess-
spitze und der Probe, welche über das Lennard-Jones-Potential beschreibbar ist, ausge-
nutzt. Zur Untersuchung der Strukturen wurde in dieser Arbeit das 5400 Scanning Probe
Microscope der Firma Agilent Technologies im Nicht-Kontakt-Modus verwendet. Dabei
wird die Messspitze, welche an einer Blattfeder, dem sogenannten Cantilever, befestigt
ist, der Probe angenähert und über sie gerastert. Der Cantilever wird zur Schwingung
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wurden einige Vorarbeiten durchgeführt. So wurden die Schwingquarze neu kalibriert um
sicher zu stellen, dass die angezeigten Aufdampfraten den realen Raten entsprechen. Die
Schichtdicke der Chromzwischenschichten wurden so angepasst, dass eine möglichst große
antiferromagnetische Kopplung zwischen den Eisenschichten entsteht. Die Substratvorbe-
reitung war ein besonders wichtiger Schritt zu einem guten und kristallinen Schichtwachs-
tum.

4.1.1 Substratvorbereitung

Galiumarsenid eignet sich gut als Substrat, da die Wachstumseigenschaften von Metal-
len auf diesen Wafern sehr gut bekannt sind [29, 30]. Die zwei Zoll GaAs-Wafer wurden
mittels eines Diamantritzers in die gewünschten Richtungen angeritzt und anschließend
durch schwachen Druck auf den Wafer gebrochen. Für das erste Streuexperiment wurden
10x10 mm große Substrate in [110]-Richtung gebrochen. Auf diese Weise liegen die ma-
gnetisch leichten Richtungen der Eisenschichten, die aufgewachsen werden, entlang der
Waferkanten. So ist die Orientierung der Streifen entlang der magnetischen leichten Ach-
sen bei der Strukturierung gut zu realisieren. Die Wafer für die zweite Messzeit wurden
in [100]-Richtung gebrochen und die Substratgröße wurde auf 12x12 mm erhöht, um eine
größere Intensität bei der Neutronenstreuung zu erzielen. In diesem Fall liegen die magne-
tisch leichten Achsen der Eisenschichten in Richtung der Diagonalen der Substrate (45∘

verdreht zur Waferkante). Bevor die Substrate in die MBE-Anlage eingeschleust wurden,
mussten sie gereinigt werden, um ein gutes und kristallines Wachstum zu gewährleisten.
Dazu wurden sie 15 min. mit Aceton in einem Ultraschallbad behandelt. Anschließend
wurde das Aceton mit 2-Propanol abgespült, welches mit Stickstoff abgeblasen wurde. So
wurden alle makroskopischen Verunreinigungen vom Substrat entfernt. Die vorbereiteten
Wafer wurden dann über die Schleuse der MBE in die Hauptkammer eingeschleust. Es
ist zu erwähnen, dass es sich bei den im Folgenden angegebenen Temperaturen nicht um
absolute Werte handelt. Da das Thermoelement auf der Rückseite des Probenhalters be-
festigt ist, gibt es einen unbekannten Offset der Temperatur um ca. 80∘. Daher werden
die Temperaturen nicht in ∘ C sondern in a.u. angegeben. Die Temperaturen der Anlage
sind jedoch reproduzierbar. Um ein epitaktisches Wachstum der Schichten zu ermöglichen,
wurden die eingeschleusten GaAs-Substrate bei 550∘ a.u. für 120 min. geheizt. Durch das
sogenannte Tempern werden mikroskopische Verunreinigungen auf der Oberfläche des
Substrates (Adatome), im Besonderen Oxide, entfernt. Nach diesem Schritt wurde das
Substrat weitere 15 min. auf 690∘ a.u bzw. 675∘ a.u. erhitzt, wodurch die Oberflächen-
atome genügend Energie bekommen, um sich auf energetisch optimalen Plätzen im Gitter
zu positionieren, sodass eine möglichst gute kristalline Struktur entsteht. Die Qualität der
kristallinen Struktur wurde mittels LEED überprüft. Die Oberfläche hat eine gute kris-
talline Struktur, wenn das LEED-Bild scharfe Reflexe und Rekonstruktionen zeigt. Die
optimale Temperatur für diesen Temperprozess wurde in einer Testreihe bestimmt. In die-
ser Testreihe wurde der Wafer zuerst getempert und danach wurde die Kristallstruktur
per LEED überprüft. Die Temperatur wurde so lange erhöht, bis sich keine Verbesserung
des LEED-Bildes mehr zeigte.
Ein typisches LEED-Bild einer guten kristallinen Struktur eines GaAs-Substrats ist in
Abbildung 4.2 zu sehen. Das Substrat wurde für die Proben der ersten Messzeit bei
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Abbildung 4.2: LEED-Bild eines GaAs-Substrats nach dem Tempern (LEED-Energie
127eV). Es sind scharfe Reflexe der c(8x2)-Überstruktur zu erkennen. Die Schatten auf
dem LEED-Bild kommen von bedampften Stellen des LEED-Schirms.

einer Temperatur von 690∘ a.u. getempert. Für die Proben der zweiten Messzeit lag die
Temperatur des Temperprozesses bei 675∘ a.u. Die nötige Temperatur ist abhängig vom
Wafer und musste daher für Substrate, die aus einem neuen Wafer gebrochen wurden,
neu bestimmt werden.

4.1.2 Kalibration der „tooling“ Faktoren

Der „tooling“ Faktor ist ein geometrischer Faktor, der abhängig von dem Ort des Schwing-
quarzes und der Entfernung zur Probe ist. Es wurden Testproben mit einer 100 nm di-
cken Eisen- bzw. Chromschicht gewachsen. Anschließend wurde die Dicke der gewachsenen
Schicht mittels Röntgenreflektometrie gemessen. In der Abbildung 4.3 ist eine Beispielmes-
sung in Form der roten Kurve zu sehen. Die grüne Kurve zeigt die Anpassung an die Re-
flektivität. Die Intensität der spekulären Reflektivität ist logarithmisch gegen den Betrag
des Streuvektors Q aufgetragen. Man kann sehen, dass die Schichtdicke der Simulation gut
mit den gemessenen Daten übereinstimmt, da die Position der Peaks in Q-Richtung gut
durch die Anpassung wiedergegeben werden. Auf die Anpassung der Rauhigkeiten wurde
in dieser Simulation verzichtet, da es lediglich auf die Schichtdicke ankam, wodurch sich
die Abweichung der Intensität erklärt.
Die neuen „tooling“ Faktoren t wurden über folgende Formel berechnet:

tneu = talt ⋅
Dgemessen

DQuarz

. (4.1)

Sie ergeben sich zu:

Eisen Chrom
tooling Faktor 100% 98%
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(a) Ag-Puffer (b) erste Fe-Schicht (c) erste Cr-Schicht (d) letzte Fe-Schicht

Abbildung 4.4: LEED-Bilder zur Kontrolle des kristallinen Wachstums.

4.1.4 Bestimmung der optimalen Chromschichtdicke

In Kapitel 2.1.2 wurde die Abhängigkeit der antiferromagnetischen Kopplung von der
Chromzwischenschichtdicke angesprochen. Um eine möglichst große Kopplung zwischen
den Eisenschichten zu erhalten wurden Fe/Cr/Fe-Testproben hergestellt, bei denen die
Chromschichtdicke 9, 10 bzw. 11 Å betrug. Es wurden Magnetisierungskurven mit dem
MPMS gemessen, um das Verhalten der Zwischenschichtaustauschkopplung in Bezug auf
die Schichtdicke zu untersuchen. In Abbildung 4.5 sind die Messungen der Proben mit
verschiedenen Chromschichtdicken zu sehen.
Die Magnetisierungskurven zeigen das typische antiferromagnetische Verhalten und vier
Spin-Flop Übergänge auf Grund der vierfachen Kristallanisotropie. In Sättigung liegen die
magnetischen Momente beider Schichten in Richtung des externen Magnetfeldes, welches
entlang einer magnetisch leichten Achse angelegt wurde. Wird das Magnetfeld verringert,
gibt es auf Grund der antiferromagnetischen Kopplung und der vierfachen Kristallani-
sotropie einen Spin-Flop Übergang, bei dem sich die Momente einer Schicht um 90∘ zur
anderen Schicht orientieren und dort ebenfalls in Richtung einer magnetisch leichten Achse
liegen. Wird das Magnetfeld weiter verringert, gibt es einen zweiten Spin-Flop Übergang,
an dem Punkt, an dem die Stärke der antiferromagnetischen Kopplung ausreicht, um
die Zeemann Energie durch das externe Feld zu überwinden. Die magnetischen Momente
der beiden Schichten sind nun um 180∘ zueinander ausgerichtet. Zwischen den Spin-Flop
Übergängen zeigen alle Magnetisierungskurven das typische antiferromagnetische Verhal-
ten für gekoppelte Fe/Cr/Fe-Schichten, wie es auch in Abb. 2.2 im Theorieteil beschrieben
ist. Die Messung der Probe mit der 9 Å Chromschicht (Abb. 4.5c) verläuft nicht durch den
Nullpunkt. Hier heben sich die Momente nicht komplett auf, was durch unterschiedlich
dicke Eisenschichten zu erklären ist. Der unerwartete Knick der Magnetisierungskurve am
Nulldurchgang in Abb. 4.5b kommt durch eine zu niedrige Messpunktdichte zustande. Die
Verbindung der Punkte erweckt dort einen falschen Eindruck.
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(a) 10 Å Cr (b) 11 Å Cr

(c) 9 Å Cr

Abbildung 4.5: Magnetisierungskurven bei verschiedenen Chromzwischenschichtdicken.

An der Stärke des externen Feldes, die nötig für den Spin-Flop-Übergang ist, ist gut zu
erkennen, dass bei der Messung der Testprobe mit einer Zwischenschichtdicke von 9 Å die
antiferromagnetische Kopplung am größten ist. Auf Grund dieser Ergebnisse wurden alle
folgenden Proben mit einer Chromschichtdicke von 9 Ångström hergestellt.
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Polymers. Der silanisierte Dummy-Wafer dient dabei als feste Unterlage bei dem Imprint-
Prozess. Nach dem thermischen Imprint-Prozess wurde der Master unter Einwirkung von
Isopropanol mit großer Vorsicht von dem Soft Mold gelöst. Nachdem alle Bestandteile noch
einmal gründlich gereinigt wurden, konnten sie für die weiteren Prozessschritte verwendet
werden.

4.2.1.2 Probenbelackung

Bevor der eigentliche Nanoimprint der Strukturen gemacht werden kann, muss die Probe
belackt werden. Dafür wurde der UV-Lack MR-Cur06 der Firma Mirco Resist verwendet.
Die Parameter für den Belackungsschritt sind aus vorhergehenden Arbeiten und Herstel-
lerangaben bekannt [20, 31], werden jedoch wie in diesem Kapitel beschrieben überprüft
und weiter verbessert. Um bestmögliche Bedingungen für die Strukturierung der Pro-
ben zu erhalten, wurden verschiedene Einflüsse auf die Belackung der Proben untersucht.
Die Schichtdicke des aufgetragenen Lacks wurde mittels eines Ellipsometers gemessen.
Außerdem wurde die Homogenität der Lackschicht begutachtet. Bei den durchgeführ-
ten Testreihen wurden die Umdrehungsgeschwindigkeit und die Vorbeschleunigung des
Spin-Coaters variiert. Des Weiteren wurde der Unterschied bei Verwendung eines Haft-
vermittlers (Ti-Prime, MicroChemicals) und bei Gebrauch eines besonderen Aufsatzes für
kleine Proben getestet. Der Aufsatz soll eine erhöhte Lösungsmittelathmosphäre schaffen,
damit der Lack länger flüssig bleibt und so die Homogenität der Lackschicht gesteigert
wird.

Einfluss der Umdrehungsgeschwindigkeit: In der ersten Testreihe wurde der Einfluss
der Umdrehungsgeschwindigkeit des Spin-coaters auf die Lackschichtdicke und Homogeni-
tät bei sonst konstanten Parametern untersucht. Die Vorbeschleunigung der Rotation bei
der Lackverteilung betrug 500 rpm für 5 sek. Solch eine Vorbeschleunigung wird oft ver-
wendet, um den Lack erst einmal auf der Probe zu verteilen. Die Lackdicke wird danach
durch die Drehzahl beim Aufschleudern bestimmt. Die mit dem Ellipsometer ermittel-
ten Lackschichtdicken und die Qualität der Lackschicht sind in Tabelle 4.1 zu sehen.
Je höher die Umdrehungsgeschwindigkeit ist, desto geringer wurde die Lackschichtdicke.
Die Qualität der Lackschicht in der Mitte der Proben war in allen Fällen gut. An den
Rändern der Probe türmte sich der Lack jedoch auf. Dieser Effekt trat verstärkt bei klei-
neren Rotationsgeschwindigkeiten auf. Vergleicht man die gemessenen Lackschichtdicken
mit den Herstellerangaben von mirco resist technology (Abb. 4.7) kann man erkennen,
dass die gemessenen Lackdicken größer waren als die Angaben aus dem Datenblatt. Bei
den Umdrehungsgeschwindigkeiten von 4000 rpm und 5000 rpm beträgt die Abweichung
ca. 40 nm, also 16 % bzw. 20 %. Die Unterschiede in den Lackdicken könnten durch die
unübliche Größe der Proben von 10x10 mm zu erklären sein, bei diesen „kleinen“ Proben
ist der Einfluss der Probenkanten sehr groß.
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mr-UVCur06 [rpm] Lackdicke Qualität
6000 155 mittlere Randeffekte
5000 200 große Randeffekte
4000 242 große Randeffekte

Tabelle 4.1: Einfluss der Umdrehungsgeschwindigkeit auf die Dicke und Qualität der Lack-
schicht.

Abbildung 4.7: Verlauf der Lackschichtdicke nach dem Belacken der Probe nach Herstel-
lerangaben [32].

Einfluss der Vorbeschleunigung: Eine Belackung bei einer Rotationsgeschwindigkeit
von 6000 rpm ohne eine Vorbeschleunigung ergab eine leicht verringerte Lackschichtdicke
von 148 nm, im Gegensatz zu der Belackung mit einer Vorbeschleunigung. Die Randef-
fekte waren ohne diese Vorbeschleunigung jedoch erheblich geringer und die Lackschicht
insgesamt homogener.

Einfluss des Haftvermittlers: Die Untersuchung des Einflusses des Haftvermittlers
auf die Lackdicke und Homogenität des Lackes ergab, dass der Haftvermittler keinen
Einfluss auf die Lackschichtdicke hat (Tab. 4.2). Die Homogenität der Lackschicht war
bei Verwendung des Haftvermittlers jedoch besser.

Ti-Prime mr-UVCur06 [rpm] Lackdicke
- 6000 158.27
X 6000 159.52
- 5000 189.86
X 5000 191.02

Tabelle 4.2: Einfluss des Haftvermittlers auf die Lackschichtdicke.
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Einfluss des Aufsatzes und runder Wafer: Der Aufsatz für kleine Proben hatte keinen
nennenswerten Einfluss auf die Homogenität und die Lackdicke und wurde deshalb nicht
weiter verwendet. Der Versuch runde GaAs-Wafer mit einem Durchmesser von 12,5 mm
zu belacken, um den Einfluss der Probenränder zu minimieren, ergab keine Verbesserung
der Homogenität der Lackschicht. Daher wurden auch diese nicht weiter verwendet.

Da die Grabentiefe der Stempel für den Imprintprozess ca. 200 nm beträgt und man davon
ausgehen kann, dass ungefähr die Hälfte des Lacks während des Imprints durch die Struk-
turen verdrängt wird, ist die Lackdicke von ca. 160 nm beim Aufschleudern mit 6000 rpm
mehr als ausreichend dick für den Imprint. Die Lackschicht wies bei dieser Rotationsge-
schwindigkeit außerdem die homogenste Oberfläche auf. Durch folgende Prozessschritte
wurde ein möglichst gutes Ergebnis für die Probenbelackung erzielt:

∙ Reinigung: Vor dem Belacken wurden die Proben für 5 Minuten mit Aceton in ei-
nem Ultraschallbad gereinigt. Der gleiche Prozess wurde mit Isopropanol wiederholt,
um das Aceton, welches beim Verdunsten einen dünnen Film zurück lässt, zu ent-
fernen. Danach wurden die Proben zur Desorption von H2O auf einer sogenannten
„Hot-plate“ (Heizplatte) bei 120∘ C getrocknet.

∙ Haftvermittler: Im nächsten Schritt wurde der Haftvermittler TI-Prime per Spin-
coating aufgetragen. Der Haftvermittler wurde nach dem Auftragen mit einer Um-
drehungsgeschwindigkeit von 3000 rpm über 60 sek. ohne eine Vorbeschleunigung
auf der Probe verteilt. Nach dem Spin-coaten wurde der verteilte Haftvermittler ver-
netzt, indem die Probe für zwei Minuten auf der 120∘ heißen Heizplatte ausgeheizt
wurde.

∙ Lackverteilung: Nachdem der Haftvermittler vernetzt wurde, wurde der UV-Lack
mittels des Spin-coaters auf der Probe verteilt. Dies geschah bei einer Umdrehungs-
geschwindigkeit von 6000 rpm ohne die Vorbeschleunigung von 500 rpm. Nach der
Lackverteilung wurde die Probe für 30 sek. auf einer 100∘C warmen Heizplatte ge-
heizt, um die Qualität der Lackschicht zu verbessern und eine gute Aushärtung des
Lacks durch die später folgende Belichtung zu gewährleisten.

4.2.2 Imprint und Resultat

Die Strukturen können nun in die belackten Proben übertragen werden. Dies geschieht
nach einem von Elisabeth Josten [20] erarbeiteten Verfahren, welches in Kapitel 3.1.2
erklärt ist. Die Parameter des UV-Imprint Verfahrens wurden optimiert, um eine bessere
Reproduzierbarkeit und eine homogenere Strukturierung zu erzielen.
Die belackten Proben und der Soft Mold wurden in den Nanoimprinter eingebaut. Für die
Proben deren Streifenstrukturen einen Winkel von 0∘ und 45∘ zu der Kristallanisotropie
orientiert werden sollten, wurden die Waferkanten der Probe parallel zu den Kanten des
Molds ausgerichtet. Die Verdrehung des Winkels wurde hier durch die veränderte Kan-
tenrichtung des Substrats realisiert. Diese Proben werden in Zukunft durch „0∘-Probe“
und „45∘-Probe“ bezeichnet. Dabei bezieht sich der angegebene Winkel auf den Win-
kel zwischen den lateralen Strukturen und der Kristallanisotropie. Die Orientierung des
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Abpumpen Pre-Imprint Imprint
Zeit [min] 2 - 6

Druck [bar] n.a. 2 7
Temperatur [∘C] - 20 20

UV-Belichtungszeit [min] - - 4

Tabelle 4.3: Parameter des Imprint-Prozesses.

Soft Molds bei der „30∘-Probe“ wurde so gut wie möglich per Augenmaß vorgenommen.
Der genaue Winkel zwischen der lateralen Struktur und der Kristallanisotropie wurde
im Streuexperiment gemessen. Die Prozessparameter für den Imprint sind in Tabelle 4.3
zusammengefasst. Die Prozesskammer des Imprinters wurde nach dem Einbau der Probe
und dem Soft Mold über 2 min. evakuiert. So wurde sicher gestellt, dass sich keine Luft
zwischen der belackten Probe und dem Soft Mold befand und die Strukturen so in den
UV-Lack übertragen werden konnten. Der Nanoimprinter verfügt über keine Messeinheit
für diesen Druckbereich, sodass nur die Prozesszeit des Evakuierens veränderbar war.
Nach Ablauf der Evakuierungszeit wurde der für den Imprint gewünschte Druck und die
Temperatur in zwei Stufen eingestellt. In der ersten Stufe wurde der Druck auf 2 bar er-
höht. Die Temperatur blieb auf der Einstellung von 20∘ C bei Raumtemperatur. Nachdem
sich diese Werte stabilisiert haben wurde der Druck und die Temperatur auf den nötigen
Prozessdruck von 7 bar bei Raumtemperatur erhöht. Die Zeit zur Stabilisierung dieser
Werte betrug 2 min. Nach der Stabilisierung sind die Stukturen in den Lack übertragen
und wurden durch eine UV-Belichtung über 4 min. vernetzt. Diese Belichtungszeit war
ausreichend, um die vom Hersteller angegebene UV-Dosis von 700 mJ/cm2 zu erreichen.
Nach dem Imprint wurde die Prozesskammer belüftet und der Soft Mold konnte vorsichtig
von der Probe getrennt werden.

Für den Nanoimprint standen vier verschiedene Strukturgrößen zur Verfügung. Dabei un-
terschieden sich diese in ihrer Periode von 250 nm, 500 nm, 700 nm und 1000 nm. Wie
in dem AFM-Bild in Abbildung 4.8 zu sehen ist, gelang der Imprint mit der Strukturgrö-
ße von 500 nm sehr gut. Die Strukturen sind über eine große Fläche hin homogen und
periodisch. Die Stege haben scharfe Kanten und eine sehr glatte Oberfläche. Die Gräben
haben eine Tiefe von ca. 200 nm. Diese Höhendifferenz wurde wie in Abb. 4.8b durch
die Differenz von gemittelten Bereichen der Stege und Gräben berechnet. Die Periode
der Strukturen beträgt wie erwartet ca. 500 nm. Die Stegbreite ist mit ca. 345 nm etwas
breiter als die erwarteten 300 nm. Die Grabenbreite liegt bei ca. 155 nm und wurde mit
ca. 200 nm erwartet.

Im Gegensatz dazu gelingt der Imprint der Strukturen mit einer größeren Periode (700 nm,
1000 nm) nicht gut. In Abbildung 4.9 sieht man REM und AFM Aufnahmen von einer
Strukturierung mit einem 700 nm Mold. Man kann erkennen, dass die Strukturen zwar in
den Lack übertragen wurden, aber scheinbar beim Ablösen des Molds herausgerissen wur-
den, sodass die Strukturen weitestgehend zerstört sind. Die Periode von 700 nm konnte
gut realisiert werden. Die Stege, die nicht herausgerissen wurden, haben ebenfalls gera-
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(a) REM-Aufnahme, 5k-fache Vergrößerung.
(b) Gemittelte Höhendifferenz aus
AFM-Messung.

(c) Höhenprofil samt Abstandsmessung. Der Abstand zwischen 0-1 und 2-3 wird gemessen.

Abbildung 4.8: Untersuchung der Probe nach dem Nanoimprint der Periode 500 nm.

de Kanten und die erwartete Periode. Der Versuch eines Imprints mit der Periode von
1000 nm ergab dieselben schlechten Resultate wie bei dem Nanoimprint mit der Periode
von 700 nm.

Da die Strukturübertragung der Periode von 500 nm sehr gute Ergebnisse lieferte und die
größeren Strukturen dagegen sehr inhomogen sind, wurde der Fokus in dieser Diplomarbeit
auf die Strukturierung mit der Periode von 500 nm gelegt. Es hat sich herausgestellt, dass
die hergestellten Soft Molds nicht, wie in der Arbeit von S. Gilles beschrieben, mehrfach
verwendbar sind. Die Qualität nimmt beim zweiten Imprint mit demselben Mold bereits
stark ab, was sich durch viele Fehlstellen und unsauberer Strukturen im Imprint äußert.
Des Weiteren entstehen durch den Druck beim Imprintprozess Knicke im Mold an den
Stellen, an denen er an den Kanten der Probe anliegt. Aus diesen Gründen wurde jeder
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(a) AFM Messung
(b) REM Messung, 4,2k-fache Vergröße-
rung

Abbildung 4.9: Untersuchung der Probe nach dem Nanoimprint der Periode 700 nm.

Soft Mold im Folgenden nur einmal verwendet.
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4.3 Der Ätzprozess

Für die Übertragung der Strukturen in das Fe/Cr-Schichtsystem wurde ein neuer Pro-
zessschritt entwickelt. Auf Grund der angestrebten Strukturen musste der Ätzprozess
gerichtet sein. Hierzu wurde die in Kapitel 3.1.3 beschriebene RIBE-Anlage genutzt, die
wegen des gerichteten Ionenstrahls einen anisotropen Ätzprozess bietet. Im ersten Schritt
wurden Ätzraten bestimmt, die Grundlage der darauf folgenden Ätztestreihen zur Pro-
zessentwicklung und Optimierung waren.

4.3.1 Ratenbestimmung

Um einen ersten Eindruck über den Ätzprozess zu erhalten, wurden Ätzraten für die ver-
schiedenen Materialien und Ätzgase bestimmt. Dazu wurden Proben mit einer 100 nm
dicken Eisen- oder Chromschicht epitaktisch gewachsen und einfache Silizium-Wafer mit
dem Imprintlack beschichtet. Diese wurden an den Probenhalter der RIBE-Anlage be-
festigt. Die Hälfte der Probe wurde mit einem Blech abgedeckt, sodass dieser Teil vor
dem Ätzprozess geschützt war. Nach einer Ätzzeit von einer Minute wurde die Probe
ausgebaut und der Höhenunterschied zwischen der geätzten und der geschützten Seite
mit einem Kontaktprofilometer vermessen. Mittels dieser Höhenunterschiede wurden die
Ätzraten, deren Ergebnisse in Tabelle 4.4 zu sehen sind, bestimmt.

Ar [ nm
min

] CF4 [ nm
min

]
Eisen 8 X
Chrom 8 X

UV-Lack 26 39

Tabelle 4.4: Ätzraten

Bei den ermittelten Ätzraten ist die hohe Rate des UV-Lacks auffällig. Durch diese hohe
Ätzrate wäre ein Durchätzen aller Eisen- und Chromschichten nicht möglich, da der kom-
plette Lack zu schnell abgetragen wäre und so seine Schutzfunktion für die Strukturen
verlieren würde. Um dies weiter zu untersuchen wurden Ätztestreihen an Eisen/Chrom-
Vielfachschichten durchgeführt.

4.3.2 Entwicklung des Ätzprozesses

Zur Entwicklung eines Rezepts zur Strukturierung der Proben wurden Ätztestreihen, ba-
sierend auf den zuvor bestimmten Ätzraten, durchgeführt. Der limitierende Faktor für
die maximale Ätzzeit schien die Lackdicke zu sein, da die Argonätzrate für den UV-Lack
unerwartet hoch war. Daher wurde die Ätzzeit für das Argonätzen im ersten Schritt so ge-
wählt, dass der 200 nm dicke UV-Lack rechnerisch gerade eben nicht komplett verbraucht
wurde. Die Ätzzeit betrug 6 min. und 30 sek. Der Einfallswinkel zwischen Argonionen und
Probenflächennormalen betrug 0∘. Nach dem Ätzprozess wurde die Probe im AFM und
REM untersucht. Die REM-Aufnahme in Abb. 4.10a zeigen, dass die Streifenstrukturen
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nach dem Ätzprozess über einen großen Bereich gut erhalten sind. Bei einer Vergrößerung
um den Faktor 330000 (Abb. 4.10b) sind die einzelnen Streifen gut zu sehen. Auffäl-
lig dabei ist der Unterschied zwischen den Oberflächen der Streifen und Gräben, was
auf unterschiedliche Materialien an den verschiedenen Oberflächen schließen lässt. In den
Gräben besteht die Oberfläche aus Eisen oder Chrom, wobei die Stege noch mit dem
Lithographielack bedeckt sind. Der Lack weist durch die Einschläge der Argonionen eine
hohe kurzwellige Rauhigkeit auf. Die Oberfläche der Gräben ist dagegen wesentlich glat-
ter, weist jedoch eine langwellige Rauhigkeit auf.

(a) 76k-fache Vergrößerung (b) 330k-fache Vergrößerung

Abbildung 4.10: REM Aufnahmen nach dem 6,5 min. Argonätzprozess.

Der gemittelte Höhenunterschied (mittels AFM) zwischen den Stegen und Gräben betrug
134 nm (Abb. 4.11a) und wurde an mehreren Stellen der Probe überprüft. Das Höhen-
profil in Abb. 4.11c zeigt, dass die Kanten der Streifen durch den Ätzprozess abgerundet
wurden. Dies ist durch die fehlenden Nachbarn der Atome an den Kanten und somit mit
einer geringeren Bindung dieser Atome zu erklären. Die Streifen wurden nicht 100%ig
gerade in das Fe/Cr-Schichtsystem übertragen. Es bilden sich vielmehr trapezförmige
Streifenstrukturen. Das überraschenste Ergebnis der Messungen der geätzten Probe ist
jedoch die unerwartet große Höhendifferenz zwischen den Streifen und Gräben der Struk-
tur. Bei einer anfänglichen Höhendifferenz von ca. 200 nm nach dem Imprint, sollte der
Höhenunterschied auf Grund der bestimmten Ätzraten wesentlich kleiner sein. Die erwar-
tete Höhendifferenz würde bei einer Ätzzeit von 6 min. 30 sek. und den Ätzraten aus Tab.
4.4 bei ca. 80 nm liegen. Dies ließ vermuten, dass die bestimmten Ätzraten nicht stimmen.

Verlauf des Ätzprozesses

Auf Grund der unklaren Ätzraten der ersten Probeätzung war es von Interesse einen Ein-
blick in den Verlauf der Höhendifferenz zwischen den Stegen und Gräben während des
Ätzprozesses zu bekommen. Daher wurde eine Testreihe gestartet, in der die Probe in
mehreren einminütigen Schritten geätzt wurde. Nach jedem Ätzschritt wurde die Höhen-
differenz zwischen Steg und Graben durch eine AFM-Messung bestimmt. Es ergibt sich
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(a) gemittelte Höhendifferenz (b) 3D-plot

(c) Höhenprofil

Abbildung 4.11: AFM Aufnahmen nach dem 6,5 min. Argonätzprozess.

ein theoretischer Verlauf der Höhendifferenz, welcher durch drei Geraden beschreibbar
ist. Ein idealisierter Verlauf ist in Abb. 4.12 zu sehen. Bei der ersten Geraden bleibt die
Höhendifferenz zwischen Steg und Graben konstant, da sich in den Gräben eine dünne
Restlackschicht befindet, welche mit derselben Ätzrate wie der Lack auf den Stegen ge-
ätzt wird. Nachdem diese entfernt ist, wird die Höhendifferenz zwischen Steg und Graben
idealerweise konstant kleiner, beschrieben durch die zweite Gerade. Diese Abnahme der
Höhendifferenz kommt daher, dass die Stege, die mit UV-Lack bedeckt sind, eine höhere
Ätzrate haben, als die Gräben die nicht mit dem UV-Lack bedeckt sind (siehe Tab. 4.4).
Die Steigung dieser Geraden ist gleich der Differenz der Ätzraten rFe/Cr-rLack. Nachdem
der komplette UV-Lack weggeätzt ist sollte die Höhendifferenz wieder konstant bleiben,
da sowohl der Graben, als auch der Steg nun aus dem gleichen Material (Fe/Cr) bestehen
und daher die Ätzraten gleich groß sind. Aus diesen drei Geraden und deren Schnitt-
punkten können nun die Ätzraten und die Dicke des Lackes in den Gräben berechnet
werden.

Der Wert für die so bestimmte Lackätzrate wird aus der Höhendifferenz vor dem Ätzpro-
zess und den Ätzzeiten an den Schnittpunkten der Gerade folgendermaßen berechnet:
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Abbildung 4.12: Verlauf der idealisierten Höhendifferenzen während des Ätzprozesses.

t2 − t1 =
D

rlack
. (4.2)

Aus der nun bekannten Lackätzrate kann die Dicke des UV-Lacks in den Gräben zu

d1 = t1 ⋅ rLack (4.3)

berechnet werden.
Über die Steigung der zweiten Gerade kann dann die Ätzrate für Eisen und Chrom be-
stimmt werden, die in diesem Modell als gleich vorausgesetzt werden, was mit den be-
stimmten Ätzraten gut übereinstimmt.

m = −rLack + rFe/Cr (4.4)

In Abbildung 4.13 ist der Verlauf der durchgeführten Ätzreihe, inklusive der Anpassung
der drei Geraden, zu sehen. Nach den oben angegebenen Formeln ergeben sich folgende
Werte für die Ätzraten und die Dicke der Restlackschicht in den Gräben (Tab. 4.5):

D 193 nm
d1 5.13 nm

rLack 25,66 nm
min

rFe/Cr 5,86 nm
min

Tabelle 4.5: Werte aus dem Ätzverlauf

Die aus dem Ätzverlauf bestimmte Rate für den Argonätzprozess des Lacks bestätigen
die in Tabelle 4.4 bestimmte Ätzrate. Die Raten für Eisen und Chrom fallen ein wenig
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Abbildung 4.13: Verlauf der gemessenen Höhendifferenzen während des Ätzprozesses.

geringer aus als erwartet. Die Eisenschichten konnten durch das einminütige Ätzen nicht
wie geplant bis zum Ag-Puffer durchgeätzt werden. Die erreichte Tiefe der Strukturen
betrug lediglich 45,6 nm. Da die Höhendifferenz der Stege zu den Gräben in der 6,5 minü-
tigen Ätzung mit diesen Ergebnissen nicht erklärt werden konnte, wurden weitere Ätztests
durchgeführt.

Diese zeigten, dass die Argonätzrate des UV-Lacks abhängig von der Ätzzeit ist. Die Ätz-
rate scheint für längere Ätzzeiten kleiner zu werden. Es liegt die Vermutung nahe, dass sich
der UV-Lack durch den Ionenbeschuss erwärmt und sich so seine Eigenschaften verändern.
Es ließ sich jedoch keine endgültige Erklärung für das Verhalten des UV-Lacks finden. Da
sich der UV-Lack so unberechenbar verhielt, wurde ein H2-Plasmaprozes zur Entfernung
des Restlacks entwickelt, der in Kapitel 4.3.3 beschrieben wird. Nachdem der Restlack
entfernt wurde, konnten die Proben noch einmal mittels AFM und REM untersucht wer-
den und so ein Eindruck von den wirklichen Strukturen, die in das Fe/Cr-Schichtsystem
geätzt wurden, gewonnen werden.

Bei kürzeren Ätzzeiten weisen die Proben Erhöhungen an den Stegrändern auf. Vermutlich
handelt es sich dabei um sogenannte Redepositionen, die durch die Anlagerung der beim
Ätzprozess herausgeschlagenen Eisen- und Chromatome entstehen. Diese Redepositionen
sind jedoch in der Regel nur einige nm dick. Da die in Abb. 4.14 zu sehenden Erhöhungen
jedoch wesentlich breiter sind, handelt es sich wahrscheinlich um eine Verbindung aus
dem UV-Lack und den Redepositionen. Eine andere Vermutung ist, dass der UV-Lack an
den Rändern durch diese Redepositionen vor dem H2-Plasma geschützt wird und durch
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den H2-Plasma Prozessschritt nicht entfernt wird.

Minimierung von Redepositionen Um diese Erhöhungen zu minimieren wurden Ätz-
tests durchgeführt, bei denen der Winkel der Argon Ionen zur Probenflächennormalen
erhöht wurde. Dies sollte die aufbauenden Redepositionen wieder abbauen, da sich die
Probe kontinuierlich dreht und die Stegwände so ebenfalls durch die Argon Ionen getrof-
fen werden. Der Winkel wurde bei einer Ätzzeit von 8 min. auf 7∘ und 21∘ eingestellt.

(a) 3d-Plot (b) Profil

Abbildung 4.14: AFM-Aufnahmen der Strukturen, die unter einem Einfallswinkel von 7∘

geätzt wurden.

(a) 3D-Plot (b) Profil

Abbildung 4.15: AFM-Aufnahmen der Strukturen, die unter einem Einfallswinkel von 21∘

geätzt wurden.

In den Abbildungen 4.14 und 4.15 sind die Ergebnisse dieser Tests nach Entfernung des
Restlacks durch das H2-Plasma zu sehen. Die Steigerung des Ätzwinkels konnte den Auf-
bau der Redepositionen nicht verhindern. Im Vergleich der beiden Proben sind die Er-
höhungen der Stege bei der Probe, welche unter dem Winkel von 21∘ geätzt wurde, mit
ca. 50 nm etwas geringer als bei der Probe, die unter einem Winkel von 7∘ geätzt wurde,
bei der sie ca. 65 nm betrugen.

Die auf die Lackdicke angepasste Ätzzeit führte zu keinem zufriedenstellenden Ergebnis
der Strukturen. Außerdem scheint die Argonätzrate für den Lack bei längeren Ätzzei-
ten kleiner zu werden als die Ratenbestimmung gezeigt hat. Daher wurde die Ätzzeit
im nächsten Schritt an die Eisen und Chromschichtdicken angepasst. Die Ätzzeit wur-
de so gewählt, dass theoretisch alle Eisenschichten wie ursprünglich geplant bis hin zum
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Silber-Puffer durchgeätzt werden. Die Ätzzeit betrug dabei 12 min. unter einem Winkel
von 0∘ zur Flächennormalen. Das Ergebnis nach der Lackentfernung ist in Abb. 4.16 zu
sehen. Es ist zu erkennen, dass die Erhöhungen an den Stegrändern nahezu verschwun-
den sind. Die Ätztiefe der Gräben beträgt über 100 nm, sodass alle Eisenschichten wie
erwartet durchgeätzt wurden. Die Periode von 500 nm hat sich gut in das Schichtsystem
aus Eisen und Chrom übertragen. Das Verhältnis von Stegbreite zu Grabenbreite hat sich
jedoch ein wenig verändert. Die Streifenbreite beträgt nach dem Ätzen ca. 400 nm und
die Gräbenbreite ca. 100 nm. Die Stege aus den Eisen und Chrom Vielfachschichten sind
trapezförmig. Im ganzen wurde auf diese Weise ein Rezept entwickelt, dass zufriedenstel-
lende Ergebnisse für die Strukturierung erreicht. Somit können nun strukturierte Proben
im Nanometerbereich hergestellt werden, die für die Neutronenstreuung optimiert sind.

(a) AFM-Aufnahme, Höhendifferenz. (b) REM-Aufname.

(c) AFM-Profil.

Abbildung 4.16: 0∘-Probe nach der Strukturierung und Restlackentfernung.



4.3. DER ÄTZPROZESS 51

Streifen parallel zur Kristallanisotropie

Die Streifenstruktur der Probe für die erste Messzeit wurde entlang der Kristallanisotro-
pie orientiert. Sie wurde 12 min. mit dem entwickelten Argon Ionenstrahlätzprozess unter
einem Einfallswinkel von 0∘ zur Probenflächennormalen behandelt.

Streifen verdreht zur Kristallanisotropie

Zur Untersuchung der konkurrierenden Einflüsse von Kristall- und Formanisotropie wur-
den Proben mit derselben Streifenstruktur aber unterschiedlicher Orientierung zur Kris-
tallanisotropie hergestellt. Der Winkel zwischen den Streifenstrukturen (Formanisotropie)
und der Kristallanisotropie betrug 45∘ und 30∘. Diese Proben wurden ebenfalls mit einem
Ionenstrahlätzprozess hergestellt. Die Ätzzeit betrug 11 min. und der Winkel zur Proben-
flächennormalen betrug 21∘.

4.3.3 H2-Plasma zur Lackentfernung

Die Lackreste, die sich nach dem Ätzprozess noch auf der Probe befinden, würden bei den
geplanten Neutronenexperimenten stören. Sie stellen ungewollte Streuzentren dar, was die
Qualität der Messung mit Neutronen stark beeinträchtigen würde. Daher wurde der Rest-
lack mittels eines Wasserstoff Plasmas „verbrannt“. Um eine Oxidation der Eisenschichten
zu verhindern konnte für diesen Prozessschritt kein Sauerstoffplasma verwendet werden,
wie es in den Herstellerangaben des Lacks empfohlen wird. Dieser Prozess wurde in einer
RIE-Anlage (engl. reactiv ion etching, RIE) durchgeführt. Die Probe wurde dazu über
eine Schleuse in die Prozesskammer eingeschleust. Die Kammer wurde mit H2 geflutet
und ein Plasma über eine Hochfrequenzspannung gezündet. Da sich die Proben durch das
Plasma stark erwärmen, wurde der Prozess in 12 einminütige Schritte aufgeteilt, wäh-
rend derer das Plasma gezündet war. Zwischen diesen Schritten wurde der Prozess für je
1:30 min. unterbrochen, damit sich die Proben wieder abkühlen konnten. So wurde die
Interdiffusion der Eisenschichten mit der Chromzwischenschicht verhindert.
In Abbildung 4.17 und 4.18 ist der Unterschied einer Probe vor und nach dem Pro-
zessschritt der Lackentfernung zu sehen. Man kann erkennen, dass die Oberfläche der
Steifenstrukturen nach der Restlackentfernung wesentlich glatter sind. Der Höhenunter-
schied zwischen den Stegen und Gräben verringerte sich um ca. 28 nm. Dies ist die Dicke
der Restlackschicht. Bei der abgebildeten Messung haben sich an den Rändern der Stege
der Probe kleine Redepositionen gebildet, die durch das H2-Plasma nicht entfernt werden
konnten. Diese werden bei der Probenherstellung durch eine verlängerte Ätzzeit verhin-
dert.
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(a) vor Restlackentfernung (b) nach Restlackentfernung

Abbildung 4.17: Unterschied der Strukturen vor und nach der Restlackentfernung, AFM-
Aufnahmen.

(a) vor Restlackentfernung (b) nach Restlackentfernung

Abbildung 4.18: Unterschied der Strukturen vor und nach der Restlackentfernung, REM-
Aufnahmen.

4.4 Resultate der Strukturierung

Die Resultate der drei strukturierten Proben, die später auf ihre magnetischen Eigen-
schaften untersucht wurden, sind in den Abbildungen 4.16, 4.19 und 4.20 zu sehen. Es ist
zu erkennen, dass die Strukturen gut in die Fe/Cr-Schichten übertragen werden konnten.
Die Periode von ca. 500 nm ist in allen drei Fällen gut reproduziert. Die Tiefe der Gräben
ist wie geplant größer als die Gesamtschichtdicke, sodass alle Eisenschichten durchgeätzt
sind. Die Streifenstruktur weicht in ihrer Form von der idealen Form ab. Sie sind tra-
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pezförmig. Bei der 45∘- und 30∘-Probe sind kleine Redepositionen am Rand der Stege zu
erkennen. Die 45∘-Probe weist, wie in der REM-Aufnahme in Abb. 4.19b zu erkennen, die
glatteste Oberfläche auf.

(a) AFM-Aufnahme, Höhendifferenz. (b) REM-Aunahme

(c) AFM-Profil

Abbildung 4.19: Resultat der Strukturierung der 45∘-Probe.
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(a) AFM-Aufnahme, Höhendifferenz. (b) REM-Aunahme.

(c) AFM-Profil.

Abbildung 4.20: Resultat der Strukturierung der 30∘-Probe.



Kapitel 5

Makroskopische magnetische
Eigenschaften und strukturelle
Probencharakterisierung

Die makroskopisch magnetischen sowie die strukturellen Eigenschaften der Proben wur-
den charakterisiert, um die Qualität der Proben zu überprüfen. Die antiferromagneti-
sche Kopplung wurde durch MOKE-Messungen der unstrukturierten Proben kontrolliert.
Um den Einfluss der Strukturierung auf die makroskopisch magnetischen Eigenschaften
der Proben zu bestimmen, wurden Magnetisierungsmessungen mittels des MPMS durch-
geführt. Die strukturelle Untersuchung der Proben in Bezug auf Schichtrauhigkeiten,
Schichtdicken und der Periode der Strukturen wurde anhand von Röntgenreflektome-
triemessungen gemacht.

5.1 Überprüfung der AF-Kopplung

Um sicher zu stellen, dass die gewachsenen Proben antiferromagnetisch gekoppelt sind,
wurden Magnetisierungskurven der unstrukturierten Proben mittels Messung des magneto-
optischen Kerr-Effekts gemessen. Das Prinzip und der Aufbau des MOKE sowie der theo-
retische Verlauf antiferromagnetisch gekoppelter Schichten wurde in Kapitel 3.2.2 erklärt.
Das externe Magnetfeld wurde bei den Messungen entlang einer magnetisch leichten Rich-
tung angelegt und erreichte einen Maximalwert von 150 mT, bei dem die Proben sicher
gesättigt waren. Eine Beispielsmessung ist in Abbildung 5.1 zu sehen.

Das Verhalten der magnetischen Momente ist analog zu dem Verhalten der Magnetisie-
rungskurven, welches in Kapitel 4.1.4 erklärt wurde. Auf Grund der geringen Eindringtiefe
(ca. 20 nm) des Laserlichts ist nur die oberste Eisenschicht durch das MOKE Experiment
beobachtbar. Daher sind in der Magnetisierungskurve nur zwei Sprünge, bei ± 20 mT,
zu sehen, welche sich durch die Spin-Flop Übergänge der obersten Eisenschicht erklären.
Zwischen den Spin-Flop Übergängen zeigt die Magnetisierungskurve ein lineares Verhal-
ten, welches die antiferromagnetische Kopplung der Schichten bestätigt. Bei Magnetfel-
dern über den Spin-Flop Übergängen scheint die Magnetisierung abzunehmen. Dies ist

55
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Abbildung 5.1: typische MOKE-Messung bei AF-gekoppelten Schichtsystemen.

durch einen Laserdrift und die Mischung verschiedener Kerr-Effekte durch eine ungenaue
Probenjustage zu erklären. Ab einem externen Magnetfeld von ca. 75 mT ist die Probe
gesättigt. Alle hergestellen Proben zeigten dieses Verhalten. Der Versuch, die Proben nach
der Strukturierung mittels MOKE Messungen zu untersuchen, lieferte keine auswertbaren
Ergebnisse. Die Intensitätsänderung war bei dem zur Verfügung stehenden Aufbau kleiner
als das Rauschen, sodass keine Informationen aus der Messung gezogen werden konnten.

5.2 Magnetische Eigenschaften der strukturierten Pro-
ben

Um die makroskopischen magnetischen Eigenschaften der strukturierten Proben zu unter-
suchen wurden SQUID Messungen an 3x3mm großen Stücken der Probe am hausinternen
MPMS durchgeführt.
Um eine Vorstellung der Magnetisierung bei dem Neutronenexperiment zu erhalten, wur-
de die Probe in der gleichen Orientierung wie bei dem Streuexperiment am D17 (ILL)
eingebaut. Die Stege der Strukturierung waren daher um 15∘ bezüglich des externen Ma-
gnetfeld verkippt. Es wird das integrierte magnetische Moment der Probe in Feldrichtung
gemessen. In Abbildung 5.2 ist beispielhaft die gemessene Magnetisierungskurve der struk-
turierten 0∘-Probe zu sehen. Die konstante Steigung lässt auf eine antiferromagnetische
Kopplung der Eisenschichten schließen. Die Proben sind ab einem externen Magnetfeld
von 4500 Oe gesättigt. Der exakte Nulldurchgang der Messung weist darauf hin, dass sich
die magnetischen Momente der Eisenschichten im Remanenzfeld gegenseitig aufheben, al-
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so einen Winkel von 180∘ zueinander einnehmen. Es gibt ein kleines Plateau bei 115 Oe
und zwei weitere Plateaus zwischen 730 Oe - 990 Oe und 990 Oe - 1230 Oe.

Abbildung 5.2: Magnetisierungskurve der 0∘-Probe, gemessen im SQUID-Magnetometer.

5.3 Schichtdicken, Rauhigkeiten und laterale Struktur-
periode

Zur Untersuchung der Schichtdicken und Rauhigkeiten der einzelnen Schichten wurden
Röntgenreflektometriemessungen durchgeführt. Diese Daten dienen später zur Vereinfa-
chung der Anpassung der Neutronendaten. Eine Beispielmessung der spekulären Reflek-
tivität ist in Abb. 5.3 zu sehen. Die Simulation wurde durch ein Simulationsprogramm
von E. Kentzinger angepasst und zeigt eine gute Übereinstimmung mit den gemessenen
Daten, lediglich die Auflösungsfunktion scheint nicht richtig gewählt zu sein.
Um die Periodizität der Strukturierung zu untersuchen wurden weiterhin Messungen der
diffusen Streuung gemacht. Dazu wurde eine Intensitätskarte aus sogenannten „rocking
curves“ erstellt. Eine solche Messung ist in Abb. 5.4 zu sehen. Die Intensität ist in ei-
ner logarithmischen Farbskala und der Einfallswinkel �i gegen den Reflektionswinkel �f

aufgetragen. Es sind die Bragg-peaks (1) der Schichtstruktur mit deren Bragg-sheets auf
Grund der lateralen Korrelationen zu erkennen. Des Weiteren sind die strukturellen Peaks
(2) in der diffusen Streuung zu sehen.
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In Abbildung 6.1a ist die Orientierung der Probe während des Neutronenexperiments zu
sehen. Die Streifenstruktur wurde so orientiert, dass sie einen Winkel von 15∘ zum Neutro-
nenstrahl einnahm. Auf Grund dieser Orientierung wurde die Periode der Strukturierung
in Strahlrichtung, die durch die Neutronen beobachtet wurde, erhöht. Das sorgt dafür,
dass die erwarteten lateralen Reflexe bei kleineren Winkeln erscheinen (Gl. 5.1) und daher
in ihrer Intensität erhöht sind. Außerdem rücken die lateralen Reflexe näher zusammen,
sodass es möglich sein sollte mehrere Ordnungen der Reflexe im betrachteten Winkelbe-
reich zu beobachten. Der in Abbildung 6.1b sichtbare Elektromagnet dient zur Erzeugung
der externen Magnetfelder senkrecht zum Neutronenstrahl. Die Polarisationsrichtung der
Neutronen liegt bei dem Experiment parallel zum externen Magnetfeld.

6.2 Einfluss der Strukturierung

In der ersten Messzeit wurde der Einfluss einer Strukturierung auf die magnetischen Ei-
genschaften des Fe/Cr-Systems untersucht. Dafür wurde eine strukturierte Probe und eine
unstrukturierte Referenzprobe im Neutronenexperiment gemessen. Die Streifenstrukturen
der strukturierten Probe lagen dabei in Richtung der Kristallanisotropie. Es standen fünf
Messtage am Neutronenreflektometer D17 (Kap.3.2.7) am Forschungsreaktor des ILL in
Grenoble zur Verfügung. Die Proben wurden wie in Kapitel 6.1 beschrieben eingebaut. Es
wurden Messungen bei einem externen Magnetfeld von 500 mT, 16 mT und im Führungs-
feld durchgeführt. Dabei wurden die Felder immer aus der Sättigung heraus (500 mT)
angelegt. Es wurden �−�-Scans von 0,1∘ bis 5∘ mit einer Schrittweite von 0,05∘ gemessen.

In Abbildung 6.2 ist das Detektorbild einer Messung zu sehen. Die spekuläre Intensität
ist in Form des vertikalen Streifens (a) auf der rechten Seite zu sehen. Links daneben sieht
man die Intensität der diffusen Streuung und eines lateralen Strukturreflexes (b). Dieser
ist auf Grund der Orientierung der Streifenstruktur verkippt [33]. Durch die Divergenz
des Neutronenstrahls sehen die Neutronen unterschiedliche Perioden der Strukturierung.
Dieser Einfluss ist vernachlässigbar, falls die Streifen senkrecht zum Neutronenstrahl ori-
entiert sind, da der Sinus für Winkel um 90∘ eine geringe Steigung hat und die Variation
der durch die Neutronen beobachteten Periode somit klein ist. Bei der Drehung der Strei-
fenstrukturen zu 15∘ ist der Einfluss des Sinus jedoch wesentlich größer, sodass die Ver-
kippung des lateralen Reflexes auf dem Detektor nicht mehr vernachlässigbar ist. Dieser
Effekt wurde von B. Dorner und A. Wildes [34] genau beschrieben.

Zur Erstellung der Intensitätskarten wird das Detektorbild an jedem Q-Wert vertikal
integriert und jedem Pixel in x-Richtung des Detektors ein Winkel zugeordnet. Auf Grund
der Verkippung der Intensität der lateralen Strukturreflexe wird hier ein Fehler bei der
Integration gemacht. Im Rahmen dieser Diplomarbeit war es jedoch nicht möglich eine
verbesserte Integrationsmethode zu entwickeln, daher wurde der Auflösungsverlust der
lateralen Reflexe bei der vertikalen Integration in Kauf genommen.
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Abbildung 6.2: Detektorbild bei Messung der spekulären Reflektivität (a) und diffusen
Streuung. Zu sehen ist auch die Streuung durch die laterale Strukturierung (b).

6.2.1 Untersuchung der Referenzprobe

Sättigungsmessung

In Abbildung 6.3 sind die unkorrigierten (d.h ohne Polarisationskorrekturen usw.) Daten
der Referenzprobe der Neutronenmessungen bei einem externen Magnetfeld von 500 mT
zu sehen. Die Probe ist laut der Vorcharakterisierung bei diesem externen Magnetfeld voll
gesättigt.

In dem NSF (++)-Kanal der Referenzprobe in Abbildung 6.3a kann man die Bragg-
Reflexe (1) erster und zweiter Ordnung sehen. Sie geben Informationen über die Schicht-
dicke der Fe/Cr-Doppellagen. Des Weiteren sind die sogenannten „Kiessig fringes“ (3), die
Reflexe, die durch die Gesamtschichtdicke hervorgerufen werden, zwischen dem Totalre-
flektionsplateau (4) und dem ersten Bragg-Reflex zu sehen. Ausgehend von den Bragg-
Reflexen sieht man die diffusen Bragg-sheets (2), die Informationen über die lateralen
Korrelationen der Grenzflächen enthalten.

Im (−−)-Kanal in Abbildung 6.3b gibt es bei der Sättigungsmessung, außer durch die
Ineffizienzen des Experiments, kein Signal. Die Spin-Flipper sowie der Analysator bzw.
Polarisator haben jeweils eine Effizienz von unter 100%. Das Fehlen der Intensität in
dieser Messung wird durch eine besondere Eigenschaft der Kombination aus Eisen und
Chromschichten hervorgerufen. In Sättigung ist die Differenz aus der nuklearen und ma-
gnetischen Streulängendichte von Eisen genauso groß wie die nukleare Streulängendichte
von Chrom. Daher gibt es für die Neutronen in diesem Fall keinen Kontrast zwischen
Eisen und Chrom und daher keine Merkmale im Streubild.

In den Spin-Flip-Kanälen der Messung, in denen das rein magnetische Signal der ma-
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Abbildung 6.4 zu sehen. Die roten Bereiche werden gemittelt und von dem gemittelten
grünen Bereich abgezogen. Dabei entspricht die Breite der Bereiche derer aus den Gaus-
sfits.

Abbildung 6.4: Skizze zur Erklärung der Extraktion der wahren spekulären Reflektivität.

Um die so erhaltene wahre spekuläre Reflektivität anzupassen wurde ein von E. Kentzin-
ger entwickeltes Simulationsprogramm genutzt, welches auf dem in [35, 36] beschriebenen
Formalismus beruht. Nach einer manuellen Annäherung können die Parameter durch eine
�2-Minimierung angepasst werden. Die wichtigsten Parameter, die in die Simulation ein-
gehen sind: die Schichtdicken, die Grenzflächenrauhigkeiten, die Streulängendichten und
die gemittelte Magnetisierungsrichtung der einzelnen Schichten. Zur Erzeugung der Ein-
gabedatei für das Simulations- und Anpassungsprogramm und zur Datendarstellung bzw.
Manipulation wurde das von A. Glavic geschriebene Programm „Plot-skript“ benutzt.

Die extrahierten spekulären Reflektivitäten der Sättigungsmessung sind in Abbildung 6.5
mit der bestmöglichen Anpassung zu sehen. Die Intensität der wahren spekulären Reflek-
tivität ist gegen den Einfallswinkel Θ aufgetragen. Da die Probe gesättigt war, konnte die
lateral gemittelte Magnetisierung aller Schichten in Richtung des externen Feldes (90∘)
gelegt werden.

Die Anpassung an die Daten ist sehr gut. Die Bragg-Reflexe der Doppel- und Gesamt-
schichtdicke von 93±9 Å bzw. 744±25 Å werden gut wiedergegeben. Die so erhaltenen
Werte für die Schichtdicke und die Rauhigkeiten der Schichten wurden für die weiteren
Messungen übernommen. Da der (+−)-Kanal auf Grund der angesprochenen Kontamina-
tion ein fehlerhaftes Signal liefert, wird er in den weiteren Messungen nicht weiter beachtet.
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Vergleich zur makroskopischen Messung

In Abbildung 6.12 ist der Vergleich der Magnetisierung aus der SQUID- und Neutronen-
messung zu sehen. Dazu wurden die Komponenten der Magnetisierung in Feldrichtung
aus der Neutronenanalyse auf die gemessene Magnetisierungskurve normiert. Da die Mes-
sungen von 1 mT und 16 mT sehr dicht beisammen liegen, wird hier für einen besseren
Überblick nur ein Ausschnitt der Kurve gezeigt. Die Sättigungsmessung der Neutronen-
daten liegt dabei auf Grund der Normierung natürlich auf der Sättigungsgeraden der
SQUID-Messung. Es zeigt sich eine gute Übereinstimmung der beiden Messmethoden.
Kleine Abweichungen können durch Ungenauigkeiten beim Einbau der Probe erklärt wer-
den. Da die Winkel der Streifenstruktur zum äußeren Magnetfeld nur auf ± 1∘ genau
ist.

Abbildung 6.12: Vergleich der Magnetisierung in Feldrichtung zwischen der SQUID- und
Neutronenmessung.
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Um eine genauere Aussage über die Magnetisierungsrichtung machen zu können, wurde
die SQUID-Messung der Probe herangezogen. Der Vergleich der beiden Messungen ist
in Abb. 6.19 zu sehen. Aus der SQUID-Messung ist ersichtlich, dass eine Ausrichtung
der Momente entlang der Streifenstruktur hier nicht sinnvoll ist, da sich die magneti-
schen Momente der Schichten auf Grund der geraden Anzahl von Eisenschichten aufheben
müssten. Da in der SQUID-Messung bei einem externen Feld von 16 mT jedoch ein Mo-
ment gemessen wurde, ist dies nicht der Fall. Eine gute Übereinstimmung der Neutronen-
und SQUID-Messung wird mit folgenden Werten für die Magnetisierungswinkel erreicht:
Mug=163±10∘ und Mg=355±10∘. Die Magnetisierung liegt somit in dem vorher abge-
schätzten Fehlerbereich, wird aber durch das externe Magnetfeld von 16 mT ein wenig
aus der Anisotropierichtung ausgelenkt.

Abbildung 6.19: Vergleich der Magnetisierungskomponente in Feldrichtung zwischen der
Neutronen- und SQUID-Messung.
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Messung im Führungsfeld

Auch bei der Messung der strukturierten Probe im Führungsfeld (1 mT) lassen sich qua-
litativ keine neuen Merkmale, im Vergleich zu der Messung bei 16 mT, feststellen. Daher
wird bei Interesse an den Intensitätskarten auf den Anhang verwiesen. Der Vergleich
der wahren spekulären Reflektivitäten zeigt, dass sich die Messungen auch quantitativ
kaum voneinander unterscheiden (Abb. 6.20). Die Änderung des externen Magnetfeldes
von 16 mT auf 1 mT hat somit fast keinen Einfluss auf die Magnetisierungsrichtun-
gen der Eisenschichten. Der (++)-Kanal zeigt bei einem Magnetfeld von 16 mT etwas
mehr und der (−−)-Kanal etwas weniger Signal. Außerdem ist etwas mehr Signal im
SF-Kanal bei 16 mT, was auf eine leicht größere Komponente der Magnetisierung senk-
recht zum externen Feld hinweist. Hier zeigt der Vergleich der SQUID- und Neutronen-
messung (Abb. 6.19), dass die magnetischen Momente in Richtung der Streifenstruktur
liegen. Das integrierte Moment aus der SQUID-Messung liegt bei 0, woraus folgt, dass
sich die Momente der Eisenschicht gegenseitig aufheben. Aus der Neutronenmessung wird
damit klar, dass die Momente bei Mug=165∘ und Mg=345∘ also in Richtung der Streifen-
struktur liegen. Hier zeigt sich explizit der Einfluss der Strukturierung der Probe. Durch
die zusätzliche Formanisotropie entsteht für die Magnetisierung ein Energieminimum in
Streifenrichtung, in dem die magnetischen Momente der einzelnen Schichten bevorzugt
liegen. Bei der Referenzprobe fehlt dieser zusätzliche Betrag der Formanisotropie, sodass
die Änderung des externen Magnetfeldes einen viel größeren Einfluss auf die Magnetisie-
rungsrichtung der Probe hat. Bei der Referenzprobe liegt die Magnetierung der geraden
Schichten immer noch fast in Feldrichtung wohingegen die Magnetisierung der ungeraden
Schichten um 127∘ aus der 90∘-Stellung, bei Sättigung, gedreht wurde. Die Energiemi-
nima der Kristallanisotropie sind hier ohne die zusätzliche Formanisotropie äquivalent.
Abschließend kann man sagen, dass die Strukturierung und die damit hervorgerufene For-
manisotropie einen großen Einfluss auf die Orientierung der magnetischen Momente der
einzelnen Schichten hat.
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Messung der 30∘-Probe bei 161 mT

Die Streubilder der Messung bei 161 mT (Abb. 6.27) zeigen neben den aus den vorge-
henden Messungen bekannten Merkmalen nun auch halbzahlige Bragg-Reflexe mit deren
Bragg-sheets in den NSF-Kanälen. Im (−−)-Kanal wird mehr Intensität gemessen. Der
Kontrast zwischen Eisen und Chrom wird auf Grund der Magnetisierungsrichtung der
Schichten erhöht. Die Bragg-Reflexe der Ordung 1

2
, 1 und 3

2
werden aufgelöst. Der late-

rale Strukturreflex ist ebenfalls gut zu erkennen. Die SF-Kanäle zeigen verstärkte Bragg-
Reflexe halber Ordnung. Auch hier ist der laterale Strukturreflex 1. Ordung wieder gut zu
sehen. Das starke Signal in den SF-Kanälen weist qualitativ auf eine große Komponente
der Magnetisierung senkrecht zum angelegten Magnetfeld hin.

(a) (++)-Kanal (b) (−−)-Kanal

(c) (+−)-Kanal (d) (−+)-Kanal

Abbildung 6.27: Intensitätskarten der Messung der strukturierten Probe (30∘-Probe) bei
161 mT.

Die wahre spekuläre Reflektivität ist in Abbildung 6.28 mit der Anpassung der Magne-
tisierungsvektoren zu sehen. Die Anpassung ergab einen Winkel der Magnetisierung der
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(a) (++)-Kanal (b) (−−)-Kanal

(c) (+−)-Kanal (d) (−+)-Kanal

Abbildung 6.30: Intensitätskarten der Messung der strukturierten Probe (30∘-Probe) bei
80 mT.

















Kapitel 7

Simulation der diffusen Streuung

Die aus den Neutronenexperimenten gewonnenen Daten dienen zur Überprüfung und
Weiterentwicklung von E. Kentzingers erster Version eines Programms zur Simulation der
diffusen Streuung. Das Programm basiert auf dem in [35, 36, 37] erläuterten Formalismus.
Die Berechnung des Streubildes erfolgt in mehreren Schritten. Die spekuläre Reflektivität
wird exakt über ein optisches Modell berechnet. Die diffuse Streuung auf Grund von Rau-
higkeiten wird innerhalb der DWBA in einer Näherung für kleine Wellenvektorüberträge
( qz ⋅ � ≪ 1), die in [38] erklärt ist, berechnet. Die Berechnung der Streuung auf Grund
der Streifenstruktur der Probe wird ebenfalls innerhalb der DWBA berechnet. Die Strei-
fenstruktur der Probe wird in Form einer Stufenfunktion berücksichtigt, bei der die Breite
und Tiefe der Streifen angegeben werden kann. In dieser ersten Version des Modells wird
die Trapezform der Streifen nicht berücksichtigt. Die Bildung magnetischer Domänen wird
in diesem ersten Modell ebenfalls nicht berücksichtigt. Diese drei Komponenten der Streu-
ung werden überlagert. Um ein reales Streubild zu erhalten, werden die diskreten Werte
aus der Simulation mit einer Gaussfunktion in �i und �f gefaltet. In Abbildung 7.1 ist
der Vergleich zwischen der Messung und Simulation der 30∘-Probe in Sättigung zu sehen.
Die Werte der Simulation wie z.B. Schichtdicken und Magnetisierungsrichtungen stammen
aus der Anpassung der wahren spekulären Reflektivität. Es ist augenscheinlich, dass die
Simulation die Hauptmerkmale der Messung sehr gut wiedergegeben. Das Totalreflekti-
onsplateau (1) hat die richtige Länge und der erste Bragg-Reflex (2) liegt an der richtigen
Position. Der zweite Bragg-Reflex (3) der Messung besteht nur aus diffuser Streuung und
wird in der Simulation nicht wiedergegeben. Bei hohen Rauhigkeiten oder großen Wel-
lenvektorüberträgen ist die qz ⋅ � ≪ 1-Näherung nicht mehr sinnvoll und die Intensität
wird unterschätzt. Das Modell zur Simulation der diffusen Streuung auf Grund von Rau-
higkeiten wird diese Näherung innerhalb der DWBA in der nächsten Version nicht weiter
verwenden. Dies macht die Berechnungen zwar erheblich rechenaufwändiger, wird jedoch
bessere Ergebnisse liefern. Die „Kiessig fringes“ (4) werden zwischen dem Totalreflektions-
plateau und dem ersten Bragg-Reflex sehr scharf simuliert. Die lateralen Strukturreflexe
werden an den richtigen Stellen wiedergegeben, sind in der Simulation jedoch wesentlich
dünner als in der Messung. Dies kann im Prinzip jedoch nicht verglichen werden, da die
Integration bei der Messung, wie in Kap. 6.2 angesprochen, fehlerhaft ist und die lateralen
Reflexe daher zu breit dargestellt werden.
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In Abbildung 7.2 ist die Simulation der diffusen Streuung der 30∘-Probe bei einem exter-
nen Magnetfeld von 161 mT dargestellt. Die Parameter für die Simulation werden auch
hier aus der Anpassung der wahren spekulären Reflektivität übernommen. Die meisten
Merkmale der Messung werden qualitativ gut wiedergegeben. Die Intensität der diffusen
Streuung wird bei großen Winkeln wie auch schon bei der Sättigungsmessung unterschätzt.
Die lateralen Strukturreflexe der Simulation sind an den Kreuzungspunkten mit dem Yo-
neda ebenfalls etwas zu schwach. Im Großen und Ganzen kann man sagen, dass die erste
Version des Modells zur Simulation der diffusen Streuung die Messungen qualitativ gut
wiederspiegeln. Die Betrachtung der diffusen Streuung außerhalb der Näherung für kleine
Wellenvektorüberträge ist jedoch notwendig.





Kapitel 8

Zusammenfassung und Fazit

Im Rahmen dieser Diplomarbeit wurden strukturierte Proben mit verschiedenen Orientie-
rungen hergestellt und auf ihre magnetischen Eigenschaften hin untersucht. Dabei wurde
die Herstellung der Proben optimiert. Es wurde ein epitaktisches Wachstum der Eisen
und Chromschichten erreicht, bei denen die optimierte Chromschichtdicke zu einer mög-
lichst großen antiferromagnetischen Kopplung der Eisenschichten führte. Der Prozess der
Strukturierung wurde an vielen Stellen verbessert. So wurden sämtliche Einflüsse auf die
Probenbelackung untersucht und die Belackung dahingehend optimiert, dass eine mög-
lichst homogene Lackschicht entsteht, die eine für den Imprintprozess nötige Schichtdicke
besitzt. Die Nanoimprint-Lithographie erwies sich als eine gute Methode um die Struk-
turen in den Lithographielack zu übertragen. Hier wurde die Homogenität und Reprodu-
zierbarkeit der Strukturen durch die Optimierung der Prozessparameter verbessert. Für
den Übertrag der Strukturen wurde ein neuer Ätzprozess entwickelt. Dieser ermöglichte
es alle Eisenschichten zu strukturieren. Dieser Prozess kann noch weiterentwickelt werden,
da die Streifen der gewünschten Strukturen bisher nur in Trapezform übertragen werden
konnten und das Verhalten des verwendeten Lithographielackes nicht komplett verstanden
wurde. Das entwickelte Verfahren zur Entfernung des Restlacks durch ein Wasserstoffplas-
ma lieferte gute Ergebnisse bei denen die Eisenschichten schonend behandelt wurden. Es
stellt eine gute Alternative zu dem vom Hersteller geforderten Sauerstoffplasma dar, durch
welches die Eisenschichten oxidiert wären.

Der Einfluss einer Strukturierung auf die magnetischen Eigenschaften eines Fe/Cr-Schicht-
systems konnte untersucht werden. Mit Hilfe der SQUID- und Neutronenmessungen konn-
te gezeigt werden, dass sich die magnetischen Momente der Referenzprobe bei kleinen Fel-
dern in Richtung der Kristallanisotropie ausrichten und beinahe parallel und antiparallel
zur Feldrichtung stehen. Bei der strukturierten 0∘-Probe zeigt sich hingegen, dass sich
die magnetischen Momente der Probe bei kleinen Magnetfeldern in Richtung der Strei-
fenstruktur, also eher senkrecht zum externen Feld, ausrichten. Die Kristallanisotropie in
Richtung 165∘ und 345∘ wird durch die von der Streifenstruktur hervorgerufene Formani-
sotropie verstärkt und bildet daher ein tiefes Energieminimum, sodass es für die Momente
energetisch günstiger ist sich in Streifenrichtung auszurichten. Eine weitere Untersuchung
dieser Probenarten bei anderen externen Magnetfeldern wäre interessant, um ein voll-
ständiges Verständnis der Magnetisierung zu erhalten. Leider mussten die Proben für
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die Messungen im SQUID-Magnetometer zerbrochen werden, sodass keine weiteren Neu-
tronenmessungen mit diesen Proben möglich waren. Der geplante neue MOKE-Aufbau
könnte dabei helfen. Dieser verspricht ein besseres Signal-zu-Rauschverhälnis und macht
es somit möglich, Magnetisierungskurven der strukturierten Proben zu messen, ohne sie
zerbrechen zu müssen.

Die konkurrierenden Beiträge der Form- und Kristallanisotropie wurden in einem zwei-
ten Neutronenstreuexperiment untersucht. Hier zeigt sich, dass die Kristallanisotropie in
diesem System einen größeren Einfluss auf die Ausrichtung der magnetischen Momente
hat, als die Formanisotropie. Die Streufelder können bei hohen Magnetfeldern vernach-
lässigt werden. Dadurch ist die Kristallanisotropie ausschlaggebend für die Richtung der
Magnetisierung. Aber auch bei kleinen Feldern richten sich die Momente nach der Kris-
tallanisotropie aus. Erst im Führungsfeld wurde eine Magnetisierungsrichtung gemessen,
die einer Anisotropierichtung entspricht, die aus der Kombination von Kristall- und For-
manisotropie erklärbar ist. Die Messung der Probe deren Streifenstruktur um 45∘ zu der
Kristallanisotropie verdreht war, zeigte unerwartete Merkmale, die im Rahmen dieser Di-
plomarbeit nicht analysiert werden konnten. Hier wäre eine Analyse für das Verständnis
strukturierter Proben von großem Interesse.

Die Simulationen der diffusen Streuung zeigte eine qualitativ gute Übereinstimmung mit
den gemessenen Daten. Die Hauptmerkmale im Streubild wurden durch die erste Version
des Modells gut widergespiegelt. Auf Grund der Experimente konnten die Schwächen
der ersten Version erkannt werden und die zweite Version wird anhand der gewonnenen
Erkenntnisse verfeinert.
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30∘-Probe bei 1 mT

(a) (++)-Kanal (b) (−−)-Kanal

(c) (+−)-Kanal (d) (−+)-Kanal

Abbildung B.3: Intensitätskarten der Messung der strukturierten Probe (30∘-Probe) bei
1 mT.



Anhang C

Parameter der Datenanpassung

Streulängendichten

Nb’ [ 10−6 ⋅ Å−2] Nb” [ 10−6 ⋅ Å−2] Np [ 10−6 ⋅ Å−2]
Eisen 8.09 0.00055 5.12
Chrom 2.99 0.000685 0.0
Silber 3.5 0.00977 0.0

Tabelle C.1: Streulängendichten der verwendeten Materialien.

Referenzprobe

Schichtdicke[Å] Rauhigkeit[Å]
Eisen 84.17 4.25
Chrom 8.74 8.74

Tabelle C.2: Schichtdicken und Rauhigkeiten der Referenzprobe

Magnetfeld bei Messung 500 mT 16 mT 1 mT
Magnetisierung Mg[∘] 90 72 74
Magnetisierung Mug[∘] 90 179 217

Tabelle C.3: Magnetisierungsrichtungen der ungeraden und geraden Schichten aller Mes-
sungen der Referenzprobe
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0∘-Probe

Schichtdicke [Å] Rauhigkeit [Å]
Eisen 98,27 21.54
Chrom 9.83 21.46

Tabelle C.4: Schichtdicken und Rauhigkeiten der 0∘-Probe

Magnetfeld bei Messung 500 mT 16 mT 1 mT
Magnetisierung Mg[∘] 90 355 345
Magnetisierung Mug[∘] 90 163 165

Tabelle C.5: Magnetisierungsrichtungen der ungeraden und geraden Schichten aller Mes-
sungen der 0∘-Probe

30∘-Probe

Schichtdicke [Å] Rauhigkeit[Å]
Eisen 86.36 21.28
Chrom 9.55 17.82

Tabelle C.6: Schichtdicken und Rauhigkeiten der 30∘-Probe

Magnetfeld bei Messung 500 mT 300 mT 161 mT 80 mT 1 mT
Magnetisierung Mg[∘] 90 91 162 209 223
Magnetisierung Mug[∘] 90 71 60 60 60

Tabelle C.7: Magnetisierungsrichtungen der ungeraden und geraden Schichten aller Mes-
sungen der 30∘-Probe


