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Magnetic structures in [Er|Tb]-multilayers:

Magnetic proximity and competing anisotropies

The present work concerns the influence of the artificial superstructure and competing
anisotropies on the magnetic structure in [Er| Th] superlattices. Combining neutron diffrac-
tion and resonance x-ray magnetic scattering (RXMS) the long range magnetic ordering
of localized 4f states can be related to a coherent spin density wave in the conduction
bands of both Er and Th.

The direct observation of spin density wave was made possible only by the improvements
of the RXMS technique, i.e., an excellent source at the beamline 6id-b of the APS at
the Argonne National Lab and a very efficient polarization analysis to distinguish the
magnetic signal from the much stronger charge scattering.

To understand the magnetic behavior of a superlattice an precise knowledge of the struc-
tural properties is needed. Therefore the growth process for epitaxial multilayers was
optimized by in situ low energy electron diffraction and Auger electron spectroscopy. Fol-
lowing recipes given in literature for other rare earth systems, the growth parameters have
been adjusted for Er and Th.

In a superlattice the quality of the interfaces is particularly important. Their properties
in complete multilayers have been analysed ex situ by grazing incidence x-ray diffraction.
The interfaces extend over 3-4 atomic layers, but the roughness is vertically correlated,
as seen by the diffuse scattering. Therefore a squared interface profile is obtained locally
even for small layer thicknesses. Wide angle diffraction of neutrons and x-ray confirms the
squared structure of [Er,, |Tb,., | superlattices, the indices denoting the layer thickness
in atomic layers, with up to 150 repetitions of one bilayer unit.

Ferromagnetic order sets in at a temperature of 230 K, if the Tbh layer thickness is more
then 20 atomic layers. The ferromagnetic blocks are coupled, depending on temperature
and interlayer thickness. Bulk Tb undergoes a phase transition to a helical magnetic struc-
ture at this temperature. The suppression of the bulk helical structure in Tb is due to
epitaxial strains within the superlattice.

In contrast the [Ergy|Ths] sample forms a modulated magnetic structure below 150 K.
Additionally basal plane ferromagnetic order appears below 40 K, with an antiferroma-
gnetic coupling of ordered layers. The RXMS results confirm the existence of a common
superlattice band structure which is responsible for the magnetic proximity effects.

A common electronic band structure is found in an ErgsThg o film, too. The comparison
with the superlattice clarifies the difference between statistical lattice site occupation and
an artificial superstructure. This opens the opportunity of tailored magnetic properties
by a man made structure.







Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit untersucht den Einfluss der kiinstlichen Strukturierung und der
konkurrierenden Anisotropien auf die magnetischen Struktur in [Er|Tb] Ubergittern. Durch
die Kombination von Neutronenstreuung und resonanter magnetischer Rontgenstreuung
(Resonance X-ray Magnetic Scattering RXMS) wird ein direkter Zusammenhang zwischen
der magnetischen Ordnung der lokalisierten 4 f-Zusténde und einer kohirenten Spindich-
tewelle der Leitungsbandelektronen von Er und Th deutlich.

Ermoglicht wurde die direkte Beobachtung der Spindichtewelle durch die Weiterentwick-
lung der RXMS-Technik. Das bezieht sich zum einen auf die Verbesserung der Quelleigen-
schaften am Instrument 6id-b der APS am Argonne National Lab und zum anderen auf
eine effizientere Polarisationsanalyse, die das magnetische Signal von der deutlich stérke-
ren Ladungsstreuung trennt.

Um das magnetische Verhalten eines Ubergitter zu verstehen, miissen die strukturellen
Eigenschaften der Probe exakt bekannt sein. Aus diesem Grund wurde der Wachstumspro-
zess fiir epitaktische Vielfachschichtsysteme durch in situ Beugung langsamer Elektronen
und Augerelektronenspektroskopie optimiert. Basierend auf bekannten Verfahren wurden
die Wachstumsparameter fiir Er und Tb angepasst.

In einem Ubergitter ist die Qualitéit der Grenzflichen von besonderer Bedeutung. Ihre Ei-
genschaften wurden ex situ an fertigen Vielfachschichten mittels Rontgenstreuung unter
streifendem Einfallswinkel untersucht. Die Grenzflichen zwischen Er und Tb erstrecken
sich tiber 3-4 Atomlagen. Die Rauhigkeit der Grenzflichen ist vertikal korreliert, wie an
der diffusen Streuung gesehen werden kann. Daher wird das Rechteckprofil des Ubergit-
ters auch bei kleinen Schichtdicken lokal realisiert. Weitwinkelbeugung von Neutronen
und Réntgenstrahlung an [Er,, [Th,,, ] Ubergittern bestétigt die Rechteckstruktur. Da-
bei bezeichnen die Indizes die Schichtdicken in atomaren Monolagen.

Ferromagnetische Ordnung setzt in Ubergittern mit einer Th-Schichtdicke von mindestens
20 Monolagen bei einer Temperatur von 230 K ein. Die Kopplung der ferromagnetischen
Th-Lagen ist zwischenschichtdicken- und temperaturabhéngig. Die Unterdriickung einer
helixformigen Phase, die in Volumenkristallen aus Tb gefunden wird, wird auf epitakti-
sche Spannungen zuriickgefiihrt.

Im Gegensatz dazu bildet sich in der [Ergo|Ths| Probe eine modulierte magnetische Struk-
tur unterhalb von 150 K aus. Daneben gibt es bei Temperaturen unterhalb von 40 K eine
gekoppelte Anordnung von ferromagnetisch geordneten Lagen. Die Ergebnisse der RXMS
Messung bestétigen die Existenz einer gemeinsamen Ubergitterbandstruktur, die fiir diese
Effekte der magnetischen Nachbarschaft verantwortlich ist.

Eine gemeinsame Bandstruktur wird auch in einem ErgsThg o Legierungsfilm gefunden.
Der Vergleich mit der magnetischen Struktur der Ubergitter verdeutlicht dabei den Unter-
schied zwischen statistischer Platzbesetzung und der kiinstlichen Uberstruktur. Dadurch
eroffnen sich Moglichkeiten zu mafigeschneiderten magnetischen Eigenschaften bedingt
durch die vom Menschen vorgegebene Struktur.
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Kapitel 1
Einleitung

Der Magnetismus in eingeschrinkten Dimensionen ist in den letzten Jahren eines der
aktivsten Untersuchungsgebiete der Physik der kondensierten Materie. Den Startschuss
gibt die Entdeckung der Zwischenschichtaustauschkopplung im Jahr 1986 [1, 2, 3]. In den
Arbeiten wird die langreichweitige Ordnung von magnetischen Schichten iiber eine unma-
gnetische Zwischenschicht in kiinstlich hergestellten Schichtsystemen beschrieben. Diese
Entwicklungen sind eng mit den Fortschritten der Diinnschichttechnologie verbunden. Sie
erlaubt die Herstellung einkristalliner Schichten auf einem Substrat mit nahezu atomarer
Prézision.

Die zweite Initialziindung fiir dieses Arbeitsgebiet erfolgt mit den Entdeckungen der Ma-
gnetwiderstandseffekte [4, 5], die eng mit der Zwischenschichtaustauschkopplung verbun-
den sind. Dadurch werden breite Gebiete fiir technische Anwendungen erschlossen. Unter
dem Stichwort ‘Spinelektronik’ sucht man heutzutage nach Moglichkeiten, den Spinfrei-
heitsgrad in nanostrukturierten magnetischen Systemen fiir die Informationstechnologie
nutzbar zu machen.

Majkrzak et al. [1], Salamon et al. [2] und Yafet [6] behandeln in ihren grundlegen-
den Arbeiten zur Zwischenschichtaustauschkopplung Ubergitter aus Seltenen Erden. In
ihnen wird eine Erklarung der Zwischenschichtaustauschkopplung durch eine Erweite-
rung der Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida (RKKY) Wechselwirkung ausgearbeitet, die
auch auf Systeme aus Ubergangsmetallen angewendet wird. Diese Wechselwirkung sorgt
in den reinen Seltenen Erdmetallen dafiir, dass die lokalisierten magnetischen Momente
der 4 f-Zustéande durch eine Polarisation der Leitungsbandelektronen langreichweitig ge-
ordnet sind. In Schichtsystemen mit einer metallischen unmagnetischen Zwischenschicht
werden die Leitungsbandelektronen durch die Nachbarschaft der magnetischen Materiali-
en ebenfalls polarisiert. Durch diese Elektronen wird die magnetische Kopplung iiber die
Zwischenschicht vermittelt [7].

Die Untersuchung der Schichtsysteme aus Seltenen Erden fithrt auch zu einem besseren
Verstandnis des Magnetismus dieser Elemente. In den Seltenen Erden wird der Magne-
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2 1. Einleitung

tismus durch ein empfindliches Gleichgewicht von langreichweitiger Austauschwechsel-
wirkung, der lokalen Kristallfeldanisotropie und magneto-elastischer Energien bestimmt.
Durch die Epitaxie besteht die Moglichkeit, auf dieses Gleichgewicht gezielt einzuwirken,
indem Materialien mit verschiedener Anisotropie in direkter Nachbarschaft aufgedampft
werden oder epitaktische Spannungen die elastischen Wechselwirkungen verindern.

In der vorliegenden Arbeit werden Ubergitter aus Erbium und Terbium untersucht. Bei-
de Materialien sind sich chemisch wie alle Seltenen Erden sehr dhnlich. Das erlaubt die
Herstellung von Ubergittern mit einer guten Epitaxie.

Die magnetischen Eigenschaften der beiden Elemente unterscheiden sich jedoch erheblich.
Im Terbium ist nur die Komponente des magnetischen Moments, die in der Basisebene des
hexagonalen Gitters liegt, geordnet. Im Gegensatz dazu ist im Erbium die langreichweiti-
ge Ordnung der c-Achsenkomponente durch die Anisotropie bevorzugt. Durch Variation
des Aufbaus von verschiedenen [Er|Tb] Ubergittern sollen die Einfliisse der unterschied-
lichen Wechselwirkungen auf die magnetische Struktur untersucht werden. Dadurch soll
das Verstdndnis des Magnetismus von Seltenen Erdiibergittern im Speziellen und des Ma-
gnetismus der Seltenen Erden im Allgemeinen vertieft werden.

Den wesentlichen Schwerpunkt der Untersuchungen stellt die Anwendung und Weiter-
entwicklung der Methode der magnetischen resonanten Réntgenbeugung (RXMS) dar. Sie
erlaubt die elementspezifische Analyse der magnetischen Ordnungsphinomene in einem
Ubergitter. Gleichzeitig liefert sie einen direkten Zugang zu den elektronischen Zusténden,
die zur Ausbildung einer langreichweitigen magnetischen Ordnung fithren. Durch die Mes-
sungen an einer der modernsten Quellen fiir Synchrotronstrahlung, der Advanced Photon
Source (APS), ist die Messung eines kleinen Signals, wie es bei Experimenten mit einer
geringe Materialmenge erwartet wird, moglich.

Im Rahmen dieser Arbeit wird als natiirliche atomare Einheit die Lingeneinheit [A]
benutzt. Der Zusammenhang zum SI-Einheitensystem lautet:

1nm = 10A.

Die Materialien in den Schichtsystem werden in der Reihenfolge vom Vakuum hin zum
Substrat angegeben.

1.1 Awufbau der Arbeit

Die vorliegende Arbeit beschéftigt sich einerseits mit der Priaparation von [Er|Tb] Schicht-
systemen und der strukturellen Charakterisierung und andererseits mit Untersuchungen
der magnetischen Eigenschaften auf der anderen Seite.

In Kapitel 2 werden die Wechselwirkungen, die die magnetische Struktur der Seltenen
Erden bestimmen, vorgestellt. Diese Wechselwirkungen sind in Ubergittern wesentlich
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verandert, wie eine kurzer Uberblick {iber frithere Studien an Seltenen Erdiibergittern
zeigt.

Ein Aspekt dieser Arbeit ist die Untersuchung der Grenzflichen in [Er|Tb] Systemen,
speziell im Hinblick auf den Zusammenhang mit den magnetischen Eigenschaften. Diese
Charakterisierung beginnt mit in situ Studien der Oberflachen wihrend der Probenprépa-
ration, beschrieben in Kapitel 3.

Ex situ durchgefiihrte Messungen der diffusen Rontgenstreuung unter streifendem
Einfall erméglichen Aussagen {iber den Zustand der Grenzflichen in einem kompletten
Schichtsystem (Kapitel 4). Dazu werden zunéchst die theoretischen Grundlagen zur Be-
schreibung der diffusen Rontgenstreuung an Grenzflachen vorgestellt, bevor auf die Mes-
sungen eingegangen wird.

Die Weitwinkelbeugung von Rontgenstrahlung an einem Schichtsystem liefert die komple-
mentiire Information iiber die Struktur eines Ubergitters auf der atomaren Léingenskala.

Durch die Verwendung von Strahlung, die auf den magnetischen Zustand der Probe
empfindlich ist, werden die Untersuchungen auf die magnetische Struktur ausgedehnt. Die
Streuung von Neutronen, die in Kapitel 5 vorgestellt wird, hdngt von der Ordnung der
magnetischen Momente in einem Ubergitter ab. Mit den Ergebnissen kann das Phasen-
diagramm beschrieben werden.

Die resonante magnetische Rontgenstreuung untersucht in Kapitel 6 die elektronischen
Zustande, die fiir die langreichweitige Ordnung der magnetischen Momente verantwortlich
sind. Zusammen mit den Neutronenmessungen bilden diese Untersuchungen den Schwer-
punkt der vorliegenden Arbeit.

Im abschlieBenden Kapitel 7 interpretiere ich die Ergebnisse im Hinblick auf eine mikro-
skopische Deutung der Ordnungs- und Kopplungsphédnomene.
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Kapitel 2

Magnetismus der Seltenen Erden

2.1 4f-Magnetismus

Das subtile Gleichgewicht der verschiedenen Wechselwirkungen zwischen den lokalisierten
4 f-Zusténden, den Leitungsbandelektronen und den Ionenriimpfen fiithrt zu der Vielzahl
magnetischer Strukturen, die in den unterschiedlichen Seltenen Erden beobachtet werden
(s. Abbildung 2.1). Um den Magnetismus der Ubergitter aus Seltenen Erden zu verstehen,
miissen daher die Mechanismen vorgestellt werden, die die langreichweitige magnetische
Ordnung der 4f-Momente in den reinen Elemeten bewirken. Diese Zustinde sind sehr
stark an den Ionenriimpfen lokalisiert. Daher weist der Magnetismus der Seltenen Erden
Ahnlichkeiten zum Magnetismus freier Atome auf. So erreicht beispielsweise das magne-
tische Moment der 4 f-Zustédnde in Sattigung naherungsweise die durch die Hund’schen
Regeln vorhergesagten Werte.

Langreichweitig geordnete Phasen treten auf, weil die magnetischen Momente der 4 f-
Zusténde indirekt {iber das 5d und 6s-Leitungsband wechselwirken. Die lokalen magne-
tischen 4f-Zustédnde polarisieren die Elektronen des Leitungsbands. Dadurch wird die
Austauschwechselwirkung mit dem magnetischen Moment an einem anderen Gitterplatz
vermittelt. Diese von Rudermann, Kittel, Kasuya und Yoshida eingefiihrte Wechselwir-
kung (RKKY) ist isotrop. Da der Austausch im reziproken Raum fiir bestimmte Vektoren
7 maximal wird [8], treten magnetische modulierte Phasen in vielen Seltenen Erden auf.
Dieses Maximum héngt mit einem Maximum in der elektronischen generalisierten Sus-
zeptibilitéat X(@) zusammen, die fiir die Elemente Gd, Dy, Th, Er, Lu und Y von Liu et
al. [9] berechnet worden sind.

Die Reichweite der RKKY-Wechselwirkung wird in verdiinnten Seltenen Erd-Legierungen
mit unmagnetischen Yttrium deutlich, die immer noch geordnete magnetische Phasen

ausbilden [10].

Der anisotrope Charakter der geordneten magnetischen Phasen stellt den Einfluss der
Kristallsymmetrie heraus. In den geordneten magnetischen Phasen sind die Kristallachsen
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6 2. Magnetismus der Seltenen Erden
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Abbildung 2.1: Unterschiedliche Spinkonfigurationen der Seltenen Erden aus [12]. Die c-Richtung
des hexagonalen Gitters zeigt nach oben, die Basisebene ist perspektivisch eingezeichnet. a):
Rechteckférmige magnetische Modulation der c-Achsenkomponente, b): sinusférmige magneti-
sche Modulation der c-Achsenkomponente, c): rechteckférmige magnetische Modulation der c-
Achsenkompponente + helixartige Modulation der Basisebenenkomponente, d): Konusstruktur (fer-
romagnetische Ordnung der c-Achsenkomponente + Helix, e): Helix der Basisebenenkomponente,
f): ferromagnetische Ordnung der Basisebenenkomponente.

besonders ausgezeichnet.

In den schweren Seltenen Erden (Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm) richten sich die Momente
innerhalb einer Basisebene des hexagonalen Gitters parallel aus. Die bevorzugte Orientie-
rung der 4 f-Momente hiangt von der Energie ab, die der elektronische Zustand im Feld,
das durch die Kristallumgebung hervorgerufen wird, besitzt.

Die magnetischen Phaseniibergéinge der Seltenen Erden werden h#ufig von Verzer-
rungen des Kristallgitters begleitet [11]. Die magneto-elastische Wechselwirkung trigt
folglich wesentlich zur Gesamtenergie bei. In der ferromagnetischen Phase addieren sich
die Beitriage an allen Gitterplétzen, wihrend sie sich in der modulierten Phase gegenseitig
aufheben. Aus diesem Grund werden gerade bei den Ubergéingen in eine ferromagnetisch
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Phase magnetostriktive Effekte erwartet.

2.1.1 Terbium

Terbium hat die Ordnungszahl Z=65 und eine relative Atommasse von 159,93. Die Elek-
tronenkonfiguration ist [Xe]4f®6s%. Im Volumen bildet Terbium eine hexagonal dicht ge-
packte (hep) Kristallstruktur aus. Die Gitterkonstanten lauten [15]:

a,b = 3,604A,
¢ = 5.698A.

In den fiinfziger und sechziger Jahren sind die magnetischen Phasen von Terbium mit Neu-
tronenbeugung untersucht worden. Bei einer Néeltemperatur T ~ 230 K geht Terbium in
die Phase mit einer magnetischen Helixstruktur iiber [12] (Fall (e)Abbildung 2.1). D.h. die
magnetischen Momente in einer Basisebene des hexagonalen Gitters sind ferromagnetisch
geordnet, und in der benachbarten Ebene sind alle Momente um einen Winkel ¢ gedreht.
Das magnetische Moment liegt dabei in der Basisebene. Das magnetische Moment ist mit
dem Gesamtdrehimpuls eines Ions verkntipft:

-

M= gspupJ.

Der Erwartungswert des Gesamtdrehimpulses lautet in der Helixphase fiir die Ebene [:

(Ju) = Jawpcos(lp+ ) = Jypcos (7" - gé +5) (2.1)
(Ja) = Jusin(l6+ B) = Jusin (7 - %z +8) (2.2)
(Ja) = 0. (2.3)

Aus dem Drehwinkel berechnet sich die Periodenlénge 7 = %" - 5 der magnetischen Helix.

¢ ist im hexagonalen hep Gitter der Abstand zwischen benachbarten Atomebenen. In

2
einem Streuexperiment misst man den entsprechenden Wellenvektoriibertrag 7 = 27”

7% markiert das Maximum der im vorigen Abschnitt erwdhnten Q—abhéingigen Austausch-
wechselwirkung. Im Existenzbereich der Helixphase zwischen 232 K und 217 K dndert sich
der Drehwinkel ¢ von 18° nach 22°. Gehring et al. [13] und Perry et al.[14] beschreiben
die resonante Rontgenbeugung in dieser Phase. Nach Gehring et al. [13] ist die Reichweite
der modulierten magnetischen Ordnung in ¢-Richtung auf etwa 250 A begrenzt. Sie ver-
muten, dass das mit einer Kopplung der Magnetostriktion an die RKKY-Wechselwirkung
zusammenh#ingt, die fiir Temperaturen unterhalb von 7, ~ 220 K den Ubergang in die
ferromagnetische Phase bewirkt.

Aufgrund des schmalen Temperaturbereiches, in dem die antiferromagnetische Phase
stabil ist, kann sich das magnetische Moment, das man aufgrund der Hund’schen Regeln
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erwartet, nicht ausbilden. Fiir die ferromagnetische Phase misst man bei einer Tempera-
tur von 4,2 K ein Moment von 9,34 p g, verglichen mit einem theoretisch erwarteten Wert
von 9,0 pp [8]. Die Differenz erklért sich {iber den Anteil der Leitungsbandelektronen zum
Gesamtmoment.

Die Magnetostriktion bewirkt beim Ubergang in die ferromagnetische Phase eine or-
thorombische Verzerrung des hexagonalen Gitters. Die leichte Achse der Magnetisierung
liegt bezogen auf die hexagonale Ausgangssituation in der gestreckten [1010] Richtung
(Darnell [11]) . Die Beschrinkung der magnetischen Ordnung auf die Basisebene des he-
xagonalen Gitters deutet auf die bevorzugte Richtung der Kristallfeldanisotropie.

2.1.2 Erbium

Erbium besitzt die Ordnungszahl Z=68 und eine relative Atommasse von 167,93. Die
zusétzlichen Elektronen werden in der 4f Schale untergebracht, so dass die Elektronen-
konfiguration [Xe]4f°6s? lautet. Die Kristallstruktur von Erbiumeinkristallen ist ebenso
wie die von Terbium hcp. Die Gitterkonstanten sind [15]:

a,b = 3,560A,
¢ = b5,595A.

Im Gegensatz zum relativ einfachen magnetischen Phasendiagramm von Terbium weist
Erbium eine ganze Reihe von unterschiedlichen magnetischen Phasen auf. Bei der Néel-
Temperatur Ty ~ 85 K geht es in eine c-Achsen modulierte Phase (CAM-Phase) iiber.
Die Basisebenenkomponente ist ungeordnet, wiahrend fiir die Komponente J. parallel zur
c-Achse in der [-ten Lage gilt:

(J.) = J.sin (g + B) = J.sin (7" - gz +8) (2.4)

J. bezeichnet dabei den thermischen Mittelwert des magnetischen Moments parallel zur
c-Achse, ¢ die Phasendifferenz zwischen magnetischen Momenten in benachbarten Lagen.

Bei einer Temperatur von 7 = 54 k ordnet auch die Basisebenenkomponente antifer-
romagnetisch. In der schematischen Darstellung von Abbildung 2.1 kann man diese Phase
als geneigte Helix (Tilted Helix) beschreiben, wobei die Komponenten des magnetischen
Moments in der Basisebene durch

(Ju) = Jwpcos(lo+ B) = Jypcos(T"- gl +5) (2.5)
(J) = Jupsin(é+ B) = Jusin (7" - gz +B) (2.6)

ausgedriickt werden. Die genaue magnetische Konfiguration ist in zahlreichen Arbeiten
mit Neutronen- und resonanter Réntgenstreuung untersucht worden, z.B. in [16] und
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[17]. Die Existenz hoherer Harmonischer in den Spektren ldsst den Schluss zu, dass die
entsprechenden Strukturen nicht mit einer rein sinusférmigen Modulation entlang der c¢-
Richtung beschrieben werden kénnen.

Beim weiteren Abkiihlen dndert sich der Drehwinkel ¢ von ungefihr 51° (dem entspricht
7* 2 0, 28) so, dass die Periode kommensurabel zur Gitterstruktur ist. Der entsprechende
Wellenvektoriibertrag in reziproken Gittereinheiten ([r.l.u.]) rastet bei rationalen Zahlen
ein. Das Verhé&ltnis dndert sich von 7% = % bei 30 K in mehreren Schritten nach 7 = %
beim Ubergang in die Konusphase bei T, = 18 K. Fiir Temperaturen unterhalb von 18 K
ordnet die c-Achsenkomponente ferromagnetisch.

<le> = Jc

Dieser Ubergang wird durch eine sprunghafte Anderung der ¢-Gitterkonstante eingeleitet
[11]. Die Magnetostriktion unterstiitzt also auch in Erbium die ferromagnetische Ordnung.
Bei 4,2 K ergibt sich fiir J. ein Wert von 7,9 pp und fiir J,;, ein Wert von 4,3 g, was ein
totales magnetische Moment von 9,0 up bedeutet [16]. Dieser Wert stimmt wieder recht
gut mit dem theoretisch erwarteten iiberein.

Im Gegensatz zu Terbium bevorzugt die Kristallfeldanisotropie die Orientierung des
magnetischen Moments parallel zur ¢-Richtung. Die Beitriage der einzelnen Anisotropie-
konstanten unterscheiden sich allerdings weniger deutlich. Deshalb findet man sowohl
innerhalb der Basisebene als auch senkrecht dazu magnetische Ordnung.

2.1.3 ErTb-Legierungen

Die magnetischen Eigenschaften von verschiedenen aus Seltenen Erden bestehenden Le-
gierungen sind kurz nach den reinen Metallen untersucht worden. Millhouse et al. [18]
beschreiben das magnetische Phasendiagramm von einkristallinen Er,Tb,-Legierungen.
Ihre Ergebnisse sind in Abbildung 2.2 zu sehen.

Auf der Terbium-reichen Seite #ndert sich das Phasendiagramm bei Legierung mit
Erbium nicht qualitativ. Allerdings dndern sich die Ordnungstemperaturen. Der Tempe-
raturbereich, iiber den die Helixstruktur stabil ist, vergroBert sich. In der Legierung wird
die Energiedifferenz der Austauschenergie zwischen der ferromagnetischen Phase und der
modulierten Phase zugunsten der modulierten Ordnung verschoben. Das hingt mit dem
ausgepragten Maximum in der generalisierten Suszeptibilitit X(Cj) im Erbium zusammen
[9].

Auf der Erbium-reichen Seite erhoht die Zugabe von mehr als 5% Terbium die Anisotropie
in der Basisebene soweit, dass sich zunéchst eine helikale magnetische Ordnung ausbildet.
Erst bei einer niedrigeren Temperatur setzt auch die Ordnung der ¢-Achsen-Komponente
ein, zunichst in einer CAM-Struktur und schlieflich in einer Konusstruktur. Oberhalb
von 20% Terbiumgehalt wird die modulierte Ordnung des Moments entlang der c-Achse
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Abbildung 2.2: Phasendiagramm fiir ErTb-Einkristalllegierungen aus [18].

vollsténdig unterdriickt, oberhalb von 60% gibt es magnetische Ordnung nur noch in der
Basisebene.

2.2 Ubergitter aus Seltenen Erden

1986 werden in [Gd|Y] Ubergittern [1] und [Dy|Y] Ubergittern [2] langreichweitig geord-
nete magnetische Strukturen gefunden. Im [Gd|Y]-System sind die ferromagnetisch geord-
neten Gadoliniumlagen iiber die nicht-magnetischen Yttrium Zwischenschichten abhingig
von der Zwischenschichtdicke gekoppelt, wihrend sich im [Dy|Y]-System eine kohérente
Helixstruktur ausbildet. Sowohl in den erwihnten Ubergittern als auch in Schichtsystemen
aus Ubergangsmetallen [3] oszilliert die Zwischenschichtkopplung in Abhingigkeit von der
Zwischenschichtdicke. Die Kopplung der magnetischen Lagen bleibt selbst dann noch er-
halten, wenn die Zwischenschichtdicke 40 Atomlagen und mehr betrégt [19]. Der oszilla-
torische Charakter und die lange Reichweite sind typisch fiir die RKKY-Wechselwirkung,
so dass diese als Kopplungsmechanismus vorgeschlagen wird. Die Leitungsbandelektronen
in der Zwischenschicht werden durch die benachbarten magnetischen Momente polarisiert
und koppeln die beiden magnetischen Schichten. Bei den Proben, bei denen eine Modula-
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tion des magnetischen Momentes gemessen wird, kann der Drehwinkel {iber die gesamte
Yttriumlage bestimmt werden. Dieser Drehwinkel kann, wie in Abschnitt 2.1.1 erldutert
wird, in einen reziproken Vektor 7+ iibersetzt werden. Der so bestimmte Vektor stimmt
mit dem Maximum der elektronischen Suzeptibilit y(@Q) tiberein [20], [21].

Untersuchungen weiterer Schichtsysteme mit Y als Zwischenschicht zeigen ebenfalls
die kohérente Fortsetzung der modulierten magnetischen Phasen. Majkrzak et al. [22]
und Rhyne et al. [23] geben einen Uberblick tiber die verschiedenen untersuchten Systeme
und die zugrunde liegenden Wechselwirkungen. Der Schwerpunkt liegt dabei auf Systemen
mit nicht-magnetischen Zwischenschichten wie Yttrium und Lutetium.

In vielen Systemen mit Yttrium Zwischenschicht sind die modulierten Phasen (Ab-
bildung 2.1), die man von den Volumenkristallen kennt, stabilisiert, d.h. der Tempera-
turbereich wird vergrofiert oder aber ferromagnetische Phasen werden ganz unterdriickt.
Dieser Effekt héngt mit der epitaktischen Streckung der Seltenen Erden zusammen, da
Yttrium groBere Gitterkonstanten besitzt. Umgekehrt begiinstigen Stauchungen den Fer-
romagnetismus. Beispiele dafiir sind die Systeme [Dy|Y] und [Dy|Lu| [24] und [Ez|Y] [25].
In diesen Arbeiten wird gezielt die magnetoelastischen Wechselwirkung variiert und damit
deren Einfluss auf die magnetische Ordnung erhellt.

In den letzten Jahren werden vermehrt Systeme untersucht, die aus zwei magnetischen
Materialien bestehen [26, 27, 28]. Neben der Kopplung und dem Einfluss des epitaktischen
Wachstums treten dann u.U. konkurrierende magnetische Wechselwirkungen auf. Einen
Uberblick {iber eine Reihe dieser Untersuchungen gibt Cowley [29]. Die Komplexitit der
magnetischen Strukturen nimmt im Vergleich zu den Proben mit unmagnetischen Zwi-
schenschichten zu. Beispielsweise koexistieren héaufig langreichweitig gekoppelte Phasen
und magnetische Strukturen, die sich auf einen einzelnen Block des entsprechenden Ele-
ments beschrénken.
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Kapitel 3

Molekularstrahlepitaxie

Zur Untersuchung der magnetischen Eigenschaften von [Er|Tb] Schichtsystemen ist es
notwendig, Proben mit einer sehr gut definierten kristallinen Ordnung herzustellen. Die
Molekularstrahlepitaxie (Molecular Beam Epitaxy) ist das Verfahren, mit dem diese An-

forderungen erfiillt werden koénnen.

Im Rahmen meiner Diplomarbeit [30] wurden
die Vorraussetzungen fiir die systematischen
Untersuchungen in dieser Arbeit geschaffen,
indem der Wachstumsprozess im Institut fiir
Streumethoden am IFF etabliert wurde. Da-
bei werden die Metalle in einer Ultrahoch-
vakuumkammer verdampft und schlagen sich
anschliefend bei geeigneten Wachstumsbe-
dingungen geordnet auf einem Substrat nie-
der. Restgasdriicke < 10~ mbar sind Voraus-
setzung dafiir, dass sich die Metallatome grad-
linig in der Kammer ausbreiten koénnen.Die
MBE ermoglicht dadurch das einkristalline
Wachstum von metallischen Schichten auf
dem Substrat. Dabei kann die Struktur ent-
lang der Wachstumsrichtung durch den Ex-
perimentator vorgegeben werden. Die typi-
sche Langenskala der so hergestellten Proben
liegt zwischen 10 und 1000 A. Schichtsysteme
aus Seltenen Erden koénnen seit Anfang der
Achtziger Jahre epitaktisch hergestellt wer-
den [31, 32]. Dazu muss zunéichst ein Puffer-

| — Yttrium (0001)

——————————"=_  Erbjum (0001)
CZE=Emm—m———m—m—m————
27777 —— Terbium (0001)

-— Yttrium (0001)

~— Niob (110)

~—— Saphir (1120)

Abbildung 3.1: Schematische Ansicht des Uber-
gitters aus Erbium und Terbium, typische
Schichtdicken sind: Y: 200-300 A, Er: 15-60 A,
Th: 15-60 A, Y: 600-2000 A, Nb: 200-300 A.
In Klammern ist die jeweilige Oberflichenorien-
tierung gegeben.

system auf einem Saphir Substrat aufgebracht werden, um chemische Reaktionen oder In-

13
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terdiffusion der Seltenen Erden zu vermeiden. In [32] wird dazu ein Niob-Film vorgeschla-
gen, da Niob sich mit den Seltenen Erden praktisch nicht mischt. Gleichzeitig wird diese
Oberfliche von den Seltenen Erden mit einer (0001) Orientierung vollstindig benetzt.
BCC Niob kann epitaktisch mit einer (110) Oberfliche auf eine (1120) Saphiroberfléiche
aufgebracht werden. Die Verspannungen nahe der Grenzfliche zweier unterschiedlicher
Kristallsysteme (bce Nb und hexagonale Seltene Erden) werden in einer mehrere hundert
A dicken Yttriumschicht abgebaut. Zum Abschluss einer Probe wird noch eine weitere
Schicht zum Schutz der Seltenen Erden vor Oxidation aufgedampft. Einen schematischen
Uberblick iiber die Probenstruktur gibt Abbildung 3.1.

Im Folgenden wird der Wachstumsprozess des [Er|Tb]-System detailliert beschrieben.
Die in situ Untersuchungsmethoden der Beugung langsamer Elektronen (Low Energy
Electron Diffraction) und der Auger-Elektronen Spektroskopie (AES), mit denen die
Oberflachen wihrend des Wachstumsprozesses charakterisiert werden, werden auflerdem
kurz erlautert.

3.1 Beugung langsamer Elektronen

Aufgrund der geringen Eindringtiefe eignet sich die Beugung langsamer Elektronen gut
zur Untersuchung von Oberflichen. Wenn die Elektronen mit einer Energie von 60 eV
eingestrahlt werden, tragen etwa 90 % der gebeugten Elektronen nur Informationen iiber
die ersten zwei Atomlagen. Insofern ist die Existenz eines LEED-Musters schon ein Be-
weis fiir eine periodisch aufgebaute Oberfléache, auf der sich vielleicht noch regelmiBig
angeordnete Adsorbate befinden, aber keine amorphen Strukturen.

Vergleichbar mit anderen Streumethoden erhélt man aus den Positionen der Streureflexe
Informationen iiber die Gitterkonstanten an der Oberfliche der untersuchten Probe. Da
die Beugung im Wesentlichen an zweidimensionalen Strukturen stattfindet, gibt es im
Wellenvektorraum Linien parallel zur Oberflaichennormalen, die bestimmten Gitterlinien
in der Oberflache zugeordnet sind (Abbildung 3.2).

Fiir die mathematische Beschreibung ist die Bornsche Naherung nicht ausreichend,
begriindet durch die starke Wechselwirkung der Elektronen mit den Oberflachenatomen.
Trotzdem lassen sich aus den LEED-Bildern qualitative Informationen iiber die Struktur
der Probenoberfliche gewinnen. Wachstumsinseln, die kleiner als die Koh&renzlénge der
Elektronen (~ (100A)) sind, fithren zum Aufweiten der Reflexe, da ihre Fouriertransfor-
mierten im reziproken Raum breiter werden. Groflere Rauhigkeit fithrt zu schwécheren
Reflexen, da ein Teil der Intensitét diffus gestreut wird. Der Vergleich von LEED-Bildern
bei unterschiedlichen Wachstumsparametern erlaubt Aussagen iiber den Einfluss dieser
Parameter auf die Morphologie der jeweiligen Oberfléche.
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3.2 Awuger-Spektroskopie

Bei der Auger-Elektronen-Spektroskopie wird die Oberfliche mit Elektronen einer Ener-
gie von einigen keV beschossen. Diese sind in der Lage, Elektronen aus eng an den Kern
gebundenen Zusténden herauszuschlagen. Die Atome konnen in einen Zustand niedrigerer
Energie iibergehen, indem ein Elektron aus einer &ufleren Schale das Loch in der inneren
Schale fiillt. Die dabei freiwerdende Energie wird mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit
dazu benutzt, ein weiteres Elektron aus dem Atomverband herauszulosen. Die kinetische
Energie dieses Sekundérelektrons entspricht der Differenz zwischen verschiedenen Ener-
gieniveaus des Atoms und ist deshalb elementspezifisch.

Auf diese Weise erhélt man Informationen iiber die chemische Zusammensetzung in ober-
flachennahen Bereichen, da die freie Weglénge fiir Elektronen mit tiblichen Auger-Energien
im Bereich von einigen 10 A liegt. An der Oberfliche kann mit dieser Methode ein Zehn-
tel einer Monolage eines Elementes nachgewiesen werden. Bei Elementen mit einer hohen
Auger-Empfindlichkeit liegt die Nachweisgrenze noch einen Faktor 10 niedriger.

Die Lage der im Sekundérelektronenspektrum auftretenden Auger-Peaks gibt Auskunft
iiber die Elemente in der Ndhe der Oberfliche und damit iber deren Reinheit. Die Analyse
der Intensitiat eines Auger-Peaks in Abhéngigkeit von der Schichtdicke eines abdecken-
den anderen Materials liefert Informationen iiber die Art des Wachstums. Dazu wird die
Oberflache durch Aufdampfen eines anderen Elements bedeckt. Die Auger-Elektronen der
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unteren Lage miissen dann diese neu aufgedampfte Schicht durchdringen. Bei homogener
Bedeckung fiihrt dies zu einer Abschwichung des Auger-Signals der unteren Schicht:

= Iexp (—%) (3.1)

d steht fiir die Dicke der neu aufgetragenen Schicht und A ist die mittlere Reichweite der
Elektronen [33].

Nimmt die Intensitat nicht exponentiell ab, oder verschwindet das Augersignal nicht
bei einer Dicke, die dem Vielfachen der freien Weglidnge der Augerelektronen entspricht,
so deutet das darauf hin, dass in erheblichem Mafl Interdiffusion oder Inselwachstum
auftritt. Flir diese Untersuchungen eignen sich vor allem Elektronen niedriger Energie
(etwa 50 V), da fiir diese Energie die mittlere Reichweite weniger als 10 A betrégt.

3.3 UHYV-Molekularstrahlepitaxieanlage

LEED- /Auger—
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Abbildung 3.3: Schematische Abbildung der Ultrahochvakuum MBE-Anlage aus[34]

Die in dieser Arbeit untersuchten Schichtsysteme sind in der Ultrahochvakuum Mo-
lekularstrahlepitaxieanlage hergestellt worden, die im Detail bei Riicker [34] beschrieben
wird. Eine schematische Ubersicht iiber die Kammer gibt Abbildung 3.3.

Aus den Quellen werden die Materialien durch Elektronenbeschuss verdampft. Substrate
konnen {iber den Probentransferstab durch eine zweistufige Schleuse in die Probenkammer
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gebracht werden, ohne das Ultrahochvakuum zu brechen. Verschiedene Pumpeinrichtun-
gen sorgen dafiir, dass Restgasdriicke von bis zu 0,8 - 107!° mbar erreicht werden.

Im Rahmen meiner Diplomarbeit [30] wurde ein Probenhalter entwickelt, der Substrat-
temperaturen von iiber 1000°C erlaubt. Diese Temperaturen sind notwendig, um das
Substrat zu tempern und um epitaktisches Wachstum der Niobschicht zu gewéhrleisten.
Die weiteren Einbauten, die der Analyse der aufgedampften Schichten dienen, werden
nachfolgend beschrieben.

3.3.1 Schwingquarzmethode zur Bestimmung der Schichtdicke

Die Kontrolle der Aufdampfraten und der Schichtdicken erfolgt mit einem Quarzoszillator.
Diese Technik beruht auf der Eigenschaft eines Schwingquarzkristalls, seine Eigenfrequenz
proportional zu seiner Massenbelegung zu &ndern. Mit der Information {iber die Dichte
p des aufgedampften Materials kann man aus der Frequenzidnderung pro Zeiteinheit die
Aufdampfrate auf den Kristall bestimmen, bzw. mittels Integration die Schichtdicke. Bis
zu einer Schichtdicke von 10000 A ist die Anderungsrate der Frequenz in guter Niherung
proportional zur Aufdampfrate.

Wie in Abbildung 3.3 dargestellt, ist unmittelbar neben der Probenhalterung ein Schwing-
quarz eingebaut. Wahrend des Einregelns der Aufdampfrate kann die Probe abgeschirmt
werden, so dass nur der Quarzkristall vom Molekularstrahl getroffen wird. Der leicht un-
terschiedlichen Anordnung von Kristall und Probe beziiglich der Position der Quelle wird
bei der Bestimmung der Schichtdicke durch einen Geometriefaktor Rechnung getragen.

3.3.2 LEED-/Auger-Spektrometer

Zur in situ Schichtcharakterisierung existiert ein kombiniertes Elektronenspektrometer,
mit dem LEED- und AES-Analysen moglich sind. Es besteht aus vier Elektronengittern,
die konzentrisch {iber der Probe angeordnet sind, und einer Elektronenkanone, die durch
die Gitter hindurchstrahlt. Wie Abbildung 3.3 zeigt, muss die Probe nach dem Bedampfen
um 180 Grad gedreht werden, um sie mit dem Spektrometer betrachten zu kénnen.

Im LEED -Modus emittiert die Kanone Elektronen geringer Energie, die an der Pro-
benoberfliche gebeugt werden. Mit den Gittern wird ein verzogerndes Feld derart ange-
legt, dass nur Elektronen passieren konnen, die an der Probe ohne Energieverlust gestreut
werden. Sekundérelektronen geringerer Energie werden abgeschirmt. Die Elektronen, die
die Gitter passiert haben, werden auf einen Fluoreszenzschirm beschleunigt und erzeugen
dort Leuchtpunkte. Die Positionen und Intensitdten der Reflexe lassen Riickschliisse {iber
die Struktur der Oberfliche zu. Eine Videokamera nimmt die Bilder vom Leuchtschirm
auf, stellt sie auf einem Monitor vergrofiert dar und bietet mittels des Programms Al-
DA (Automatic Image and Data Acquisition) [35] die Méglichkeit der Abspeicherung der
Aufnahme auf Festplatte.

Im Auger-Modus emittiert die Elektronenkanone mit einer Energie F,,,, ~2800eV. Die
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Optik ist als ’Retarding Field’-Analysator geschaltet, so dass nur Sekundérelektronen
oberhalb einer bestimmten Energie gesammelt und als Strom zur externen Messung her-
ausgefiithrt werden. So erhélt man eine Information iiber die Intensitidt der sekundéren
Elektronen oberhalb einer Energie, die sich aus der eingestellten Spannung U ergibt:

I(U) ~ / jm N(E)dE

Mittels einer Lock-in-Schaltung wird dieses Signal zweimal differenziert. So erh&lt man
die Ableitung der Intensitdt der Elektronen N(eU):

dN(el)
dU

Man betrachtet die Ableitung, um die Augerpeaks von dem hundertmal grofieren konti-

nuierlichen Spektrum der Sekundérelektronen zu trennen. Hier treten die elementspezi-

fischen Strukturen deutlicher hervor, da das relativ konstante kontinuierliche Spektrum

herausdifferenziert wird.

Fiir die Elemente des Periodensystems sind diese Ableitungen bereits kartografiert [36].

Durch Vergleich mit Referenzspektren ist so eine chemische Analyse der Oberfliche méglich.

3.4 In situ Wachstumsanalyse

Das Verfahren zur Herstellung der Ubergitter beruht auf dem Verfahren, das von Maj-
krzak et al. in [22] beschrieben wird. Fiir die in situ Analyse muss allerdings noch ein
weiterer Arbeitschritt eingefithrt werden. Bei der LEED- und Auger-Analyse der Ober-
flache werden Elektronen auf das isolierende Substrat geschossen. Dadurch kommt es zu
Aufladungen, die eine Analyse unméglich machen. Daher wird auf die Substrate vor dem
Einschleusen in die MBE-Kammer ein schmaler Platinstreifen aufgesputtert, tiber den die
Probe geerdet wird [37].

Um chemische Reaktionen mit dem Sauerstoff des Saphir-Substrats zu verhindern,
wird zunéchst eine Pufferschicht aus Niob aufgedampft. Nach [31] ordnet sich bee Niob
epitaktisch auf einer Saphir (1120) Oberfliche in einer (110) Orientierung an. Dazu muss
das Substrat auf eine Temperatur von 900 °C geheizt werden. Zur Reinigung der Ober-
flache wird es vor dem Beginn der Bedampfung fiir ca. 20 Minuten bei noch leicht héheren
Temperaturen getempert.

Das epitaktische Wachstum wird durch das LEED-Muster der (110) Oberfliche bestétigt
(Abbildung 3.4). Ublicherweise betréigt die Schichtdicke der Niobpufferschicht 250-300A.
Die Wachstumsraten liegen bei 0.5As™.
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Abbildung 3.4: LEED-Aufnahme einer Niob (110) Oberfliche. Die Probe wurde nach der Bedampfung
weitere 10 Minuten bei 910° C getempert. Die Primarelektronenenergie betrigt 81 eV.

Die hexagonale Kristallstruktur der Seltenen Erden wird in das Schichtsystem durch
cine weitere Pufferschicht aus Yttrium eingefithrt. Eine Yttrium (0001) Oberfliche be-
netzt eine Niob (110) Oberfliche vollstéandig [32]. Bei Wachstumstemperaturen von 500-
700°C findet man sehr gutes epitaktisches Wachstum. Wir dampfen Yttrium bei einer
Temperatur von 580°C auf und tempern anschlieffend fiir 10 Minuten bei 700°C. Die
Wachstumsraten betragen iiblicherweise ca. 1As~'. Dieses Verfahren fiihrt zu gut kristal-
lin geordneten Oberflichen, wie die LEED-Aufnahme Abbildung 3.5 zeigt. Die hexagonale
Symimetrie des Yttriums ist deutlich zu erkennen. Die wesentliche Aufgabe dieser zweiten
Pufferschicht ist die Relaxierung des Grenzflichenstresses zwischen den unterschiedlichen
Kristallsystemen. Daher sind Schichtdicken von einigen 100 A notwendig. Bei der direk-
ten Aufdampfung von Erbium oder Terbium auf Niob sind die Anteile von Erbium und
Terbium in einer Multilagenprobe nicht ausschlieBlich durch die Struktur des Ubergitters
bestimmt, was die Interpretation der magnetischen Messungen erschwert.

Zur Bedampfung mit Erbium und Terbium miissen die Wachstumstemperaturen deut-
lich reduziert werden. Bei Temperaturen von 380 °C und dartiber tritt deutliche Interdif-
fusion zwischen den unterschiedlichen Materialien mit einer hexagonalen Gitterstruktur
auf [30]. Diese Beobachtung stiitzt sich auf die Analyse der Augerspektren einer 'vergrabe-
nen’ Lage abhéngig von der Schichtdicke des zuletzt aufgedampften Materials (Abbildung
3.6). Fiir den Ubergang Th|Y wird die Intensitiit des charakteristischen Signals bei 77 eV
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Abbildung 3.5: LEED-Aufnahme einer Yttrium (0001) Oberfliche. Die Probe wurde nach der Be-
dampfung weitere 10 Minuten bei 700° C getempert. Die Primirelektronenenergie betrigt 81 eV.

Die hexagonale Symmetrie ist deutlich erkennbar. Die gut aufgeldsten und intensiven Reflexe deuten
auf eine gut geordnete Oberfliche.
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Abbildung 3.6: Peak to Peak Hbhe des charakteristischen Signals im Augerspektrum in Abhdngigkeit
von der Schichtdicke der neu aufgedampften Schicht. Die Daten sind jeweils auf das Signal der reinen
Oberfliche des Ausgangsmaterials normiert.Die durchgezogene Linie dient zur Orientierung.
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untersucht, fiir den Ubergang Er|Th bei 110 eV. Fiir den Th|Er-Ubergang gibt es nur ein
charakteristisches Signal bei 1393 eV. Die Grenzflichenempfindlichkeit ist aufgrund der
groBen mittleren Reichweite der Augerelektronen gering.

Die Wachstumstemperatur ist nach unten durch die Oberflichenbeweglichkeit der Ad-
sorbatatome beschriankt. Bei Wachstumstemperaturen zwischen 330 °C und 350 °C bilden
sich gut geordnete Erbium- und Terbiumoberflichen, wie die Abbildungen 3.7 und 3.8
zeigen. Die Wachstumsrate liegt fiir die Seltenen Erden zwischen 0,3 und 0,5 As~!. Die
LEED-Reflexe sind fiir die beiden Materialien &hnlich scharf wie fiir die Yttriumschicht.
Das lasst auf eine dhnliche Oberflichenstruktur innerhalb der Kohérenzlange des Elek-
tronenstrahls schlieflen.

Die LEED-Aufnahmen der Oberflichen &ndern sich wiahrend des Wachstumsprozesses
eines Ubergitters, der sich iiber mehrere Tage erstreckt, nicht qualitativ. In dieser Phase
der Préparation ist der Basisdruck in der MBE-Kammer kleiner als 107% mbar. Wenn die
Arbeiten an der Probe fiir mehrere Stunden unterbrochen werden, geniigt ein 10 miniitiges
Anlassen der Probe bei der Wachstumstemperatur, um die Verunreinigungen wieder von
der Oberflache zu entfernen.

Abbildung 3.7: LEED-Aufnahme einer Terbium (0001) Oberfliche. Es handelt sich um die 75. Ter-
biumlage in einer [Erao| Thao| Probe. Die Wachstumstemperatur betrigt 350° C. Die Primarelektro-
nenenergie betragt 81 eV.
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Abbildung 3.8: LEED-Aufnahme einer Erbium (0001) Oberfliche. Es handelt sich um die 80. Erbi-
umlage in einer [Eryg| Thog| Probe. Die Wachstumstemperatur betragt 350° C. Die Primarelektronen-
energie betragt 81 eV.

Um den Einfluss der Ubergitterstruktur auf die magnetische Ordnung zu untersuchen,
werden Vergleichsmessungen an einer ErgsTbg o Legierung durchgefiihrt, die als 6000 A
dicker Film auf einem Saphirsubstrat mit einer Niobpufferschicht aufgedampft wird. Er-
bium und Terbium werden gleichzeitig aufdampft, dabei wird die Gesamtaufdampfrate
und die Terbiumaufdampfrate aufgezeichnet. Das Substrat wird wahrend der gesamten
Bedampfung bei einer Temperatur von 580 °C gehalten, um eine optimale Durchmischung
der beiden Elemente zu gewéhrleisten. Aus dem gleichen Grund wird die Probe anschlie-
Bend noch 15 Minuten bei 700 °C getempert. Diese Probe zeichnet sich durch eine sehr
schmale Mosaikverteilung aus, die Halbwertsbreite betrdgt 0,1° verglichen mit 0,2 ° bzw
0,25° in den Ubergitterproben. Die exakte Zusammensetzung der Probe wird vom Zen-
tralinstitut fiir chemische Analysen des Forschungszentrums Jiilichs durch Réntgenfluo-
reszenzanalyse bestimmt. Demnach handelt es sich um eine Erggo1yThg 151y Legierung,
wobei die Indices die Massenanteile angeben. Fiir ein unveréndertes atomares Volumen
und eine homogene Schicht lautet die Zusammensetzung Erg g Thg 2. In diesem Fall geben
die Indices die Atomanteile an.

Um die Oberflache der Probe vor Oxidation zu schiitzen, wird abschlieBend noch eine
weitere Schicht aufgedampft. Im Rahmen dieser Arbeit werden entweder SiO Filme oder
eine weitere Yttriumschicht verwendet. Die Verwendung der Yttriumschicht beruht auf
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[38]. Es wurde gezeigt, dass die Oxidation der Yttriumschicht auf die obersten 100A be-
schrénkt ist. Fiir die Ubergitter verwende ich daher eine 200-300 A dicke Schutzschicht.
Bei den Experimenten mit Rontgenstreuung unter streifendem Einfall im Rahmen von
[30] traten unter anderem Probleme mit der oxidierten Schicht auf, da die Dicke a priori
unbekannt und die Streukraftdichte nicht gut definiert ist. Deshalb werden Proben mit
einem SiO-Film einer Dicke von 50 A bei Raumtemperatur hergestellt. Dieses Material
wird technisch in grolem Maf§ als Schutzschicht verwendet, z.B. zur Beschichtung von Re-
flektoren, Spiegeln, Linsen und optischen Gittern. Die Morphologie einer SiO-Oberfliche
wird von Babik [39] mittels diffuser Rontgenstreuung unter streifendem Einfall untersucht.
Der Autor berichtet von wohldefinierten Filmen auf einem Saphirsubstrat mit einer Rau-
higkeit zwischen 2 und 12 A, wobei ein Aufrauhen des Films in Bezug auf die Rauhigkeit
des Substrats festgestellt wird.

Zusammenfassend lisst sich festhalten, dass epitaktische Ubergitter aus Erbium und
Terbium auf einem Saphirsubstrat mit einem Niob- und Yttriumpuffer hergestellt wer-
den kénnen. Um eine gute Grundlage fiir das Wachstum zu bilden, sollte Niob bei einer
Substrattemperatur von mindestens 900 °C aufgedampft werden. Da die Interdiffusion
zwischen Niob und Yttrium nicht kritisch ist, erhélt man eine sehr gute Oberfliche mit
einer hep Struktur, wenn mehrere hundert A Yttrium bei einer Temperatur von ca. 600 °C
aufdampft und anschlieend getempert werden.

Die konkurrierenden Anforderungen an die Oberflaichenbeweglichkeit und die Unterdriic-
kung der Interdiffusion schrinken die Wachstumstemperaturen fiir die Erbium- und Ter-
biumschichten auf den Bereich von 330 bis 350 °C ein. Die Wachstumsraten liegen dabei
im Bereich von 0,5 As 1.

Die optimalen Wachstumsparameter sind in Tabelle 3.1 aufgefiihrt.

In diesem Kapitel werden die freien Oberflaichen wéhrend des Wachstumsprozesses
untersucht. Um die Grenzflachen in einer abgeschlossenen Probe zu untersuchen, benétigt
man Sonden, die 100-10000 A tief in die Proben eindringen. Daher wird im folgenden
Kapitel die Untersuchung der Grenzflichen durch Rontgenstreuung beschrieben.
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Material | Tw[°C] | Rate [As™!] | Tempern Bemerkungen

SiO RT 0,5 Schutzschicht

Y 200 1 Schutzschicht

Er 330-350 0,5

Tb 330-350 0,5

Y 580 1 | 15 min bei 700°C | Einfithrung der hep Struktur

Nb 900 0,5 | 10 min bei 900°C | Verhindern von Reaktionen der
Seltenen Erden mit Saphir

Saphir 20 min bei 915°C | Substrat

Tabelle 3.1: Wachstumsparameter: Die Wachtumstemperaturen Ty, werden am Substrathalter ge-
messen, daher kénnen sie von der tatsichlichen Substrattemperatur leicht abweichen. Die Wachs-
tumsrate wird durch den Schwingquarz bestimmt.
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Kapitel 4
Grenzflichen in Schichtsystemen

Auch wenn die Herstellung epitaktischer Schichtsysteme aus Seltenen Erdmetallen schon
lange bekannt ist, existieren wenige Arbeiten, die sich mit der exakten Morphologie der
Grenzflichen beschéftigen. Im Wesentlichen werden die Proben iiber in situ Methoden
wie die Beugung von hochenergetischen oder niederenergetischen Elektronen (RHEED
und LEED) an der Oberfliche charakterisiert.

Daneben wird haufig die Weitwinkelbeugung eines Schichtsystems mit Rontgenstrah-
lung untersucht. Dazu wird das Beugungsspektrum entlang der Wachstumsrichtung des
Schichtsystems gemessen. Im Fall von regelméfigen Ubergittern kénnen aus der Analyse
dieses Spektrums die Gitterkonstanten der einzelnen Konstituenten, die Doppellagendicke
und die vertikale Ausdehnung der Grenzflichen bestimmt werden. Da der Wellenvek-
toriibertrag auf die Wachstumsrichtung beschriankt ist, konnen keine Aussagen iiber die
Eigenschaften der Grenzfliche in der Ebene gemacht werden.

In dieser Arbeit werden die Grenzflichen mit der Methode der diffusen Rontgenstreuung
bei streifendem Einfall untersucht. Der Wellenvektoriibertrag passt in diesem Fall zu den
Dimensionen des Ubergitters. Die diffuse Streuung erlaubt speziell die Untersuchung von
Korrelationen in der Wachstumsebene, so dass eine vollstédndige statistische Beschreibung
der Grenzflichen moglich ist.

Im Folgenden werden zunéchst die theoretischen Grundlagen zur diffusen Streuung kurz
dargelegt. Nach der Beschreibung der Experimente diskutiere ich die Ergebnisse im Rah-
men der skizzierten Theorie.

4.1 Theoretische Beschreibung der diffusen R6ntgen-
streuung

Eine vollsténdige theoretische Beschreibung der diffusen Réntgenstreuung geben z.B. [40,
41]. In dieser Arbeit sollen nur die grundlegenden Uberlegungen wiedergegeben werden,
um die Ergebnisse der Probencharakterisierung zu erldutern. Im Wesentlichen folge ich
dabei dem Ansatz von [41]. Die Streugeometrie zur Messung der diffusen Rontgenstreuung
zeigt Abbildung 4.1. Zur Berechnung der gestreuten Intensitit unterscheidet man zwei
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Falle

e Die Reflektivitat wird durch das eindimensionale Streukraftdichteprofil in Richtung
der Oberflachennormalen bestimmt. Fiir die Winkel der einfallenden und auslaufen-
den Welle mit der Probenoberflache gilt o; = ay.

e Die diffuse Streuung unter beliebigen Winkeln o; und o beriicksichtigt auch die
laterale Struktur der Streukraftdichte.

Fiir den Wellenvektoriibertrag gilt:

Q) = k(cos oy — cos ) (41)
Q1 = k(sin oy + sin o). '

:
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Abbildung 4.1: Streugeometrie: «; ist der Winkel zwischen einfallendem Strahl und der Probenober-
fliche, entsprechend oy fiir den auslaufenden Réntgenstrahl. Der Wellenvektoriibertrag @ kann in
eine Komponente senkrecht zur Probenoberfliche Q| und in eine Komponente in der Probenober-
fliche Q)| zerlegt werden. In den Messungen bei streifendem Einfall gilt: Q1 >>Q),

4.1.1 Reflektivitit

Die Reflektivitdt von Rontgenstrahlung an einer Grenzfliche zwischen unterschiedlichen
Medien wird erstmals von Parrat [42] beschrieben. Die Untersuchungen in der vorliegen-
den Arbeit beschrianken sich auf die Messung der Reflektivitat fiir Streuwinkel 26 < 15°
bei einem Betrag des Wellenvektors k =~ 4 A~'. Das Spektrum erstreckt sich nach Glei-
chung 4.1 iiber einen Bereich 0< Q| <0,8 A—1. Damit sind die Wellenvektoriibertrége so
klein, dass nicht die Atomabstande aufgelost werden. Stattdessen wird das Streuvermdogen
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Abbildung 4.2: Koordinatensystem und Bezeichnungen eines Schichtsystems. Die Amplituden der
Jeweils reflektierten und transmittierten Wellen R; bzw. T; werden den Wellenvektoren zugeordnet.

einer ganzen Schicht in der Kontinuumsnéherung durch ihren Brechungsindex n; charak-
terisiert. Fiir ideal glatte Grenzflichen wird der Réntgenstrahl aufgrund der Anderung des
Brechungsindexes beim Ubergang in ein anderes Medium gebrochen und reflektiert. Im
speziellen tritt an der Grenzfliche zum Vakuum Totalreflexion fiir o; < 6. (Grenzwinkel
der Totalreflexion) auf, da das Vakuum fiir Rontgenstrahlung mit einer Energie von = 10
keV optisch dichter als die kondensierte Materie ist. Da bei gleichem Einfalls- und Aus-
fallswinkel nur Wellenvektoriibertrage in Richtung der Oberflichennormalen vorkommen,
gilt fiir eine linear polarisierte elektromagnetische Welle £ eine eindimensionale Wellen-
gleichung:

d*& 9 o

i kEin*(z)€ =0 (4.2)
Um die reflektierte Intensitét zu bestimmen, 16st man die Wellengleichung fiir die elektro-
magnetische Welle rekursiv unter Beriicksichtigung der Stetigkeitsbedingungen an den
Grenzflachen. Die Amplituden der an einer Grenzflache j transmittierten und reflektierten
ebenen Welle 7; und R; stehen in dem Verhéltnis

X — Ry o~ 2iks, 2 TRt +Xj+1€2“.€2’j“zj .

T 1+ 751X €2keit1%

(4.3)

Die k. ; bezeichnen die Komponenten der Wellenvektoren senkrecht zur Oberfliche. Im
spekuldren Fall gilt:

k.;= k‘;] = kij = k14 /n? — 1cos o2, ki : Vakuumwellenvektor (4.4)

Feg = Rejnn (4.5)

T —
5+l
kej+ ke
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sind die sogenannten Fresnelkoeffizienten fiir den Ubergang von der Schicht ; in die Schicht
j + 1. Da die Rontgenstrahlung mit den verwendeten Energien das Substrat nicht durch-
dringen kann, verschwindet die reflektierte Amplitude fiir die untere Grenzfliche des Sub-
strats Ry + 1 = 0, womit sich die iibrigen Koeffizienten berechnen lassen. In die Berech-
nung der Reflektivitét geht die lateral gemittelte Grenzflichenposition z; ein, wodurch
die Schichtdicken bestimmt sind.

Die Annahme von ideal glatten Grenzflichen kann in einer realen Probe nicht mehr auf-
recht gehalten werden. Effekte wie Grenzflachenrauhigkeit oder Interdiffusion fithren dazu,
dass das Brechungsindexprofil nicht mehr durch eine Stufenfunktion beschrieben werden
kann. Wenn der Abstand der tatsichlichen Grenzfliche von der gemittelten Grenzflachen-
position als eine Gaussverteilung der Breite o; angenommen wird, ergibt sich ein Bre-
chungsindexprofil in der Form

n; +n; n; — nj— Z—Zzj
() = M M e (C )
2 z ! (46)
erf(z) = —/ exp(—t?)dt.
VT Jo
Durch diesen Ansatz werden die Fresnelkoeffizienten in der Form
g1 = Tjj1xp (=207 k. jk j41) (4.7)

modifiziert. Die Aufweitung der Grenzfléchen wird also {iber die Gréfien o; berticksichtigt.

4.1.2 Diffuse Streuung

In Abbildung 4.1 tritt nicht nur die bis jetzt behandelte spekulire Reflektivitat auf. Mes-
sungen unter beliebigen Winkeln o; und o untersuchen die diffuse Streuung. Im Fall von
epitaktisch gewachsenen Schichtsystemen verursachen Abweichungen von der ideal glat-
ten Struktur von Grenzflichen diffuse Streuung, wie nachstehend noch dargelegt wird.
Da die Komponente Q| des Wellenvektoriibertrags nicht verschwindet, enthélt die diffuse
Streuung die Information iiber die laterale Struktur der Probe.

Da die Wellengleichung 4.2 dieselbe formale Struktur wie die Schrodinger Gleichung
hat, kann der Formalismus der zeitunabhéngigen Storungstheorie analog iibertragen wer-
den. Die im vorigen Kapitel hergeleitete Wellengleichung fiir ein Schichtsystem mit ide-
al glatten Grenzflichen stellt das ungestorte System dar. Die Abweichungen der realen
Grenzflache von der idealen Grenzfliche definieren die Storung (s. Abb. 4.3). Diese Be-
schreibung der diffusen Streuung wird in der Literatur als ’distorted wave Born approxi-
mation’ (DWBA) bezeichnet. Sie berticksichtigt, dass im Bereich der Totalreflexion nicht
mehr von einer schwachen Wechselwirkung zwischen Wellenfeld und Probe ausgegangen
werden kann. Daher ist die einfache kinematische Ndherung, in der die ungestérten Wel-
lenfunktionen ebene Wellen sind, nicht mehr ausreichend.
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Das Streubild im Experiment héngt nicht direkt von der Funktion ¢,(p) ab, die die
Abweichungen der realen Grenzfliche von der idealen beschreibt. Stattdessen wird die
Intensitat in erster Ndherung von Paarkorrelationen bestimmt, die den Grenzflachenpunkt
g mit einem Punkt g+ Rin Beziehung setzen. Dabei ist p' ein zweidimensionaler Vektor
in der gemittelten Grenzflache j.

z

Schicht j

Schicht j+1
P =

Schicht k

AN i
v~

Abbildung 4.3: Veranschaulichung der Grenzflichenkorrelationsfunktionen. Der Verlauf der Grenz-
fliche zwischen der Schicht j und der Schicht j + 1 wird durch die Funktion ¢;(|p]) beschrieben.

Schicht k+1

4.1.3 Statistische Beschreibung von Grenzflachen

Nach dem zuvor Gesagten sind die Grofen, die die diffuse Streuung bestimmen, die Kor-
relationsfunktionen der Grenzflichen. Fiir die Korrelationen innerhalb einer Grenzflache
definiert man die Héhen-Hohen-Autokorrelationsfunktion (AKF) [41]

C5(R) = Cy3(R) =< ¢;(p)6;(5+ R) > . (4.8)

Den Zusammenhang zwischen unterschiedlichen Grenzflachen gibt die Kreuz-Korrelations-
funktion [41]

Cir(R) =< 6;(P)ow(7 + R) > (4.9)

wieder. Dabei verlduft der Mittelungsprozess iiber die Grenzflichenkoordinate . Die An-

nahme einer normalverteilten, in /'isotropen Funktion ¢;(|p]) zusammen mit der fraktalen
Beschreibung einer Grenzflache fithrt auf die Form

Cj(R) = o2~ (®/&)™ (4.10)
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fiir die AKF [41]. In dieser Gleichung tauchen die RMS Rauhigkeit ¢; auf, der sogenann-
te Hurst-Parameter h; und die laterale Korrelationsldnge §;. o; ist aus der Analyse der
Reflektivitat schon bekannt. Sie ist ein Mafl dafiir, welche Abweichungen von der idealen
Grenzflache tiberhaupt auftreten konnen. Der Hurst Parameter beschreibt, wie zerkliiftet
eine Grenzflache auf einer gegebenen Lingeskala aussieht (s. Abb. 4.4). Die laterale Kor-
relationslange gibt an, auf welcher Langenskala typische Strukturen zu erkennen sind.
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Abbildung 4.4: Eindimensionale Héhenverlaufe fiir verschiedene Hurstparameter h und Korrelati-
onslingen §. Die Kurven werden fiir eine Grenzflichenrauhigkeit o = 1 A berechnet. Sie sind aus
Griinden der Ubersichtlichkeit vertikal versetzt. Nach [39]

Die bisherigen Ausfithrungen beziehen sich nur auf die Korrelationen innerhalb einer
gegebenen Grenzflache. In einem Vielfachschichtsystem kénnen aber auch verschiedene
Grenzflachen korreliert sein. Ein Mafl dafiir ist die senkrechte Korrelationsldnge &, . Die
genaue Herleitung und Definition dieser Grofie wird in [41] gegeben. Im diffusen Streu-
spektrum bewirkt eine starke Korrelation, dass die diffuse Streuung in @), -Richtung stark
strukturiert ist. Es kommt zur Bildung sogenannter ‘Braggsheets’, was bedeutet, dass
die Beitrage verschiedener Grenzflichen konstruktiv interferieren. Dahingegen fithrt eine
schwache Korrelation zu einer im gesamten Winkelraum gleichméflig verteilten Intensitét.
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4.1.4 Kontrastvariation

Fiir die Rontgenstrahlung sind die Grenzflichen in einer Probe nur sichtbar, wenn sich
der Brechungsindex beim Ubergang von einem Medium in ein anderes &ndert. Der Bre-
chungsindex eines Mediums ist gegeben durch [43]:

Ny
n = 1-— ﬁro)\Qij - f; (4.11)
j
= 1-6—1iB. (4.12)

Hierbei steht p; fiir die molaren Dichten der beteiligten Elemente und f; fiir die atomaren
Formfaktoren . Ny = 6,022- 1023 ist die Avogadrozahl, ro = 2,818-10"13cm der klassische
Elektronenradius und A die Wellenldnge. Den atomaren Formfaktor in Vorwértsrichtung
kann man naherungsweise darstellen als:

f; = Z; + £|(E) +if}(E). (4.13)

Z; ist die Ordnungszahl des Elements und E die Energie der Rontgenphotonen. f'(E)
und f”(E) sind Dispersionskorrekturen, die beriicksichtigen, dass die im Atom gebunde-
nen Elektronen ein schwingungsfihiges System darstellen, das von einem elektromagneti-
schen Strahlungsfeld angeregt werden kann. Die Ordnungszahlen von Erbium (Zg, = 68)
und Terbium (Z7;, = 65) und die molaren Dichten (pg, = 0,054 mol-cm™3, pry, = 0, 052
mol-cm™® [44]) unterscheiden sich kaum. Deshalb existiert nur ein schwacher Kontrast
an den entsprechenden Grenzflichen. Allerdings werden die Dispersionskorrekturen be-
deutend, wenn die Photonenenergie nahe der Absorptionskante eines Elements liegt, so
dass es zur Resonanz kommen kann. Entsprechend kann durch die Wahl einer geeigneten
Rontgenenergie der Kontrast zwischen zwei Schichten vergréflert werden. Dadurch tragt
diese Grenzfliache stiarker zum Spektrum bei. Ebenso kann der Einfluss einer Grenzflache
verkleinert werden, wenn die Brechungsindices aneinander angepasst werden.
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4.2 Beschreibung der Messungen

Die Messungen zur Untersuchung der dif-
fusen Streuung von [Er|Tb]-Schichtsystemen
wurden am Instrument C1 des Hamburger I
Synchrotronstrahlungslabors (HASYLAB) durch- | ©-Scan
gefithrt. Das Instrument nutzt die Synchro-
tronstrahlung eines Ablenkmagneten. Der j: sl
Fluss betriigt 10°Photonen- mm~2s7!. Ein fo- Z
kussierender Spiegel und zwei Blendensyste-
me definieren den Strahl vor der Probe. Durch
einen Silizium (1 1 1)-Doppel-Monochromator
wird die Energie der Photonen festgelegt. Der 002 000 0 00l 002
erste Kristall ist {iber eine diinne Indium-Folie q,[A"]

thermisch an eine wasserdurchflossene Kup-
ferplatte angekoppelt. Die Feineinstellung des
Beugungswinkels erfolgt iiber ein Goniometer,
das von einer Piezokeramik angetrieben wird.
Das Goniometer stellt das Stellglied einer Re-
gelstrecke dar, welches die Strahlintensitét am
Ausgang des Monochromators konstant hélt
(Monochromatorstabilisierung MOSTAB). Zwei Zahlkammern, eine hinter dem Mono-
chromatorblendensystem, und eine zweite hinter dem zweiten Blendensystem direkt vor
der Probe, dienen als Monitor. Als Detektor wird ein NaJ-Szintillations-Detektor mit inte-
griertem Photomultiplier verwendet. Da der dynamische Bereich des Detektors nicht den
Bereich abdeckt, iiber den die Reflektivitat und diffuse Streuung gemessen wird, schwécht
ein Absorberrad, das mit Al-Folien unterschiedlicher Dicke bestiickt ist, die einfallende
Intensitat ab. Die Probe wird horizontal in eine Probenkammer eingebaut, die mit Helium
geflutet wird. Dadurch wird die Oxidation an der Probenoberfliche wéhrend des Experi-
ments verhindert. Die Messungen werden nur in der vertikalen Streuebene durchgefiihrt,
da der vom Synchrotron kommende Strahl in dieser Richtung sehr gut definiert ist. Die
Auflésung in Richtung von Q)| betragt dadurch bei geeigneten Blendeneinstellungen etwa
1073 A~'. Vertikale Strukturen kénnen also aufgelsst werden, so lange die entsprechende
Lingenskala kleiner als 1000 A ist.

020-Scan
longitudinal dfffus

0,1+ E

Abbildung 4.5: Verlauf der unterschiedlichen
Messungen im reziproken Raum. Der Proben-
horizont schriankt den Bereich der erreichbaren
Q) ein. Bei kleinen 260-Winkeln kénnen daher
nur langreichweitige laterale Korrelationen un-
tersucht werden.

Die unterschiedlichen Messungen zur Untersuchung der Streuung unter streifendem
Einfall sind in Abbildung 4.5 dargestellt. Zur Messung der Reflektivitat werden 626-Scans
durchgefithrt, d.h., wenn die Probe um den Winkel 6 verkippt wird, dann wird der De-
tektor um den Winkel 260 nachgefahren. Es gilt also a; = oy = 0.

In die Intensitat geht natiirlich auch die diffuse Streuung mit ein. Diese wird néherungs-
weise absepariert, indem man eine weitere Messung durchfiihrt fiir die nicht o; = o gilt,
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Probe

Abbildung 4.6: Bei einem gegebenen 26 Winkel wird der Bereich der o; und oy Winkel durch den
Probenhorizont eingeschrinkt.

sondern a; = oy + A, sogenannte longitudinal diffuse Messungen.

A wird so klein gew#hlt, dass die wahre Reflektivitat in guter Ndherung durch Subtraktion
der beiden Messungen gewonnen wird. Ubliche Werte fiir A sind 0,05 °. Die longitudinal
diffusen Messungen beinhalteten aber noch mehr Information. Vertikale Korrelationen in
der Probe fithren dazu, dass Maxima in der Reflektivitat und der longitudinalen Mes-
sung bei gleichem (), auftreten. Ein Beispiel fiir die Reflektivitat und einen longitudinal
diffusen Scan zeigt Abbildung 4.8. Auffallend ist, dass fiir alle untersuchten Proben die
diffuse Streuung selbst bei grofien Streuwinkeln wenigstens eine GroBlenordnung kleiner
als die Reflektivitit bleibt. In MBE-hergestellten Schichtsystemen aus Ubergangsmetal-
len fillt die Reflektivitét schon fiir @ > 0,5 A~! auf das Niveau der diffusen Streuung ab.

Messungen, bei denen die Proben bei einem festen Streuwinkel 26 gedreht werden
-sogenannte w-Scans-, geben Auskunft iiber die lateralen Korrelationen, da die Kompo-
nente (), des Streuvektors nidherungsweise unverandert bleibt. Der Bereich der erreich-
baren a; und oy liegt bei gegebenem 26 Winkel zwischen 0 und 26 (s. Abb. 4.6). Der
Probenhorizont schrénkt die erreichbaren Werte fiir Q) je nach gegebenen Q)1 ein, d.h.
mit Rontgenstrahlung kénnen bei den verwendeten Energien nur positive Winkel a; und
oy gemessen werden.

4.3 Analyse und Interpretation der Reflektivitit

Im Rahmen meiner Diplomarbeit [30] wurde ebenfalls die Reflektivitéit von [Er|Th| Schicht-
systemen untersucht. Damals konnten keine befriedigenden Anpassungen der Messungen
gefunden werden. Da die Vorkenntnisse iiber die Grenzflichen zu gering waren, liefer-
ten die Anpassungen mit 4 Parametern pro Schicht keine eindeutigen Ergebnisse. In der
vorliegenden Arbeit werden daher systematisch die Eigenschaften der einzelnen Puffer-
schichten untersucht.

Die Abbildung 4.7 zeigt die Reflektivitét einer Th|Er| Tb-Dreifachschicht einschliefflich
des Puffers Y|Nb-Puffers und der SiO-Oxidationsschutzschicht. Die Reflektivitat wird von
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Proben in verschiedenen Phasen des Wachstumsprozesses gemessen: Zunéchst das reine
Puffersystem Y|Nb|Saphir, dann eine Terbiumlage auf diesem Puffer, dann Er|Tb und
schliefflich die vollstandige Dreifachschicht.

In dieser Probe existieren die selben Grenzflachen wie in einem Ubergitter. Bei den letzten
beiden Proben wird die Methode der Kontrastvariation angewendet. Die Grenzfliche zwi-
schen Erbium und Terbium tréagt aufgrund der dhnlichen Ordnungszahl weit entfernt von
den Absorptionskanten der Elemente nur schwach zur Reflektivitit bei. Gleichzeitig sind
die Realteile der Brechungsindices von Yttrium und Terbium in der Terbium Ly-Kante
fast identisch.

Die Reflektivitit wird im Bereich Q| >0.3 A~! in allen Proben von den Eigenschaften des
Puffersystems bestimmt, da dort die Kontraste zwischen den einzelnen Lagen am gréfiten
sind. Dadurch sind die Modellparameter der entsprechenden Lagen gut definiert.

Die Messdaten werden mit dem Programm ’fitspecref’ von Emmanuel Kentzinger ange-
passt. Es verwendet den oben beschriebenen Formalismus zur Berechnung der Reflekti-
vitat. Neben den Modellparametern, die die Eigenschaften der einzelnen Lagen beriick-
sichtigen, gehen mehrere Korrekturterme in die Berechnung der Intensitat ein.

1. Die Reflektivitit hangt von der Anzahl der Photonen ab, die auf die Probe treffen.
Bei kleinen Winkeln deckt die Probe aber nur einen Teil des vom Synchrotron kom-

menden Strahls ab. Daher wird das Totalreflexionsplateau erst bei einem endlichen
Winkel erreicht.

2. Die instrumentelle Auflésung geht iiber die Faltung der berechneten Intensitit mit
einer Gaussfunktion ein. Die Breite der Gaussfunktion betrégt 0,001 A~1.

3. Zur berechneten Intensitéit wird ein konstanter Untergrund addiert. Fiir alle Proben
liegt dieser Untergrund deutlich unter dem Niveau der diffusen Streuung.

Fiir die Messungen mit Kontrastvariation konnen die Messungen bei unterschiedlichen
Energien simultan angepasst werden. Die Modellparameter der Anpassungen sind in Ta-
belle 4.1 aufgefiihrt. Die Startwerte fiir die Brechungsindeces stammen aus der Datenbank
des Berkeley Laboratory [45].

Probleme treten bei der Anpassung der Messungen mit SiO-Schicht auf. Die einzelnen An-
passungen zeigen deutliche Abweichungen in Bezug auf den Brechungsindex, die Schicht-
dicken und die Grenzflachenaufweichung. Die Summe aus ¢ und D liegt allerdings immer
im Bereich der nominell aufgedampften Schichtdicke.

Die Substratrauhigkeiten sind bei allen Proben sehr gering. Mit Ausnahme der Drei-
fachschicht (die Zusammensetzung dieser Probe lautet SiO|Tb|Er|Tb|Y|Nb|Saphir) gilt
das auch fiir die Grenzfliche Y|Nb. Im weiteren Verlauf des Wachstums werden die Be-
reiche, in denen der Ubergang stattfindet, groBer. Das wesentliche Augenmerk liegt auf
den Eigenschaften der Erbium- und Terbiumschichten. Der Ubergang von einem Material
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in das benaqhbarte vollzieht sich auf einer Linge von 8-12 A. Das entspricht etwa 3-4
Atomlagen. Ahnliche Werte werden auch fiir andere Schichtsysteme aus Seltenen Erden
mittels Weitwinkelbeugung gefunden [21] [46].



38 4. Grenzflachen in Schichtsystemen

i o 7.511keV Messung
1e+03 — 7.511kev Anpassung ]
o 7 keV Messung
— 7 keV Anpassung

S 1e+0f
<
L
=
= fe-01
=
(]
o

1e-03

1e-05 ' ' : ' ' ' ‘

0 0.2 0.4 0.6 0.8

QAT

Abbildung 4.7: Reflektivitat der SiO| Tb|Er| Th| Y|Nb|Saphir Probe. Die bei unterschiedlichen Energien
gemessenen Datensatze werden simultan angepasst. Die deutlich ausgepriagten Oszillationen fiir Q) |
> 0,2 A= hingen mit der Niobpufferschicht zusammen. Die Positionen der Maxima und Minima
dieser Oszillation sind bei beiden Energien identisch, weil sich die Kontrastverhiltnisse zwischen Niob
und Yttrium, bzw. Niob und Saphir kaum dndern. Die Details des eigentlichen |Er| Tb]-Schichtsystems
bestimmen die Reflektivitit bei kleinem Q | . Die Anderung der Kontrastverhiltnisse spiegelt sich in
den Verschiebungen der Oszillationen wider.
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Probe | Doom[A] [DIA]  [6-107° [6/8 [ o[A]
Y|Nb
Y 161 165,56 15,4(4) | 13,2 6,1(2)
Nb 250 258,97(7) | 31,7(2) | 14,49 0,44(7)
Saphir 16,78 76,9 2,56(6)
SiO|Th[Y|Nb
SiO 50 6(3) 16,7(2) | 55.6 38(2)
Th 28 52,3(3) | 22,9(1) | 12,4 4,35(9)
Y 200 208,17(7) | 17,81(5) | 11,46(4) | 3,34(7)
Nb 250 251,47(3) | 31,15(7) | 13,8(8) | 3,47(2)
Saphir 17,6(1) | 76 0,69(2)
SiO[Er|[Th[Y[Nb
SiO 50 31,2(3) [ 11,6(6) | 55,6 9,7(4)
9,9(4) | 55,5
Er 34 435(3) | 26,8(3) | 12,1 8,4(2)
22.9(2) | 13,2
Th 29 36,1(4) | 23,2(2) | 13,7 8,0(3)
15,0(1) | 10,1
Y 200 210,0(1) | 19,0(1) | 13,2 3,7(1)
15,5(1) | 12,7
Nb 255 231,73(2) | 31,0(2) | 13,8 2,07(2)
27,0(1) | 12,3
Saphir 21,5(2) | 66 0,61(3)
17,8(2) | 76
SiO[Tb[Er|Tb[Y|Nb
SiO 50 30,6(4) [6,0(7) |[556 7,7(5)
3,9(4) | 55,5
Th 40 61,6(7) |23,6(4) |13,7 15,4(5)
16,6(2) | 10,1
Er 34 36(1) 27,9(4) | 12,1 10,4(5)
233(3) | 13,2
Th 29 31,5(8) | 23,7(3) | 13,7 12,9(9)
16,4(2) | 10,1
Y 200 206,3(3) | 17,8(2) | 14,7 6,5(3)
15,0(1) | 12,7
Nb 250 270,0(1) | 30,8(2) | 13,8 6,43(8)
26,6(1) | 12,3
Saphir 19,0(2) | 66 1,38(3)
15,6(2) | 76

Tabelle 4.1: Modellparameter fiir die Reflektivitat. § und % sind bei den ersten beiden Proben bei einer

Energie von 7 keV bestimmt. Bei den beiden anderen Proben wird die Kontrastvariation angewendet.
In der ersten Zeile stehen die Ergebnisse bei einer Energie von 7 keV, in der zweiten Zeile die bei
einer Energie von 7,511 keV. Die angegebenen Fehler sind Standardabweichungen und beriicksichtigen
keine systematischen Fehler.
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4.4 Interpretation der diffusen Streuung bei streifen-
dem Einfall

Aus der Analyse der Reflektivitit in Abschnitt 4.3 ist das vertikale Streukraftdichteprofil
bekannt. Die diffuse Streuung soll dariiber hinaus eine statistische Beschreibung der late-
ralen Struktur der Grenzflachen liefern.

Messungen der diffusen Streuung der SiO|Er|Tb|Y|Nb|Saphir Probe zeigen die Abbildun-
gen 4.8 und 4.9. Charakteristisch ist fiir alle Proben, dass die diffuse Streuung auch fiir
groBe Winkel um mehrere Groéflenordnungen kleiner als die Reflektivitat ist. Gleichzei-
tig sieht man in den longitudinal diffusen Messungen deutliche Oszillationen. Nach den
Ausfithrungen in Abschnitt 4.1.3 sind in dieser Probe korrelierte Grenzflichen vorhan-
den. Die Absténde zwischen den korrelierten Grenzflichen kénnen aus den Knoten der
Osrzillationen bestimmt werden, es gilt ndherungsweise[43]:

2
AQL

Die Oszillationen mit kleiner Periode, die vor allem bei gréferen 20-Winkeln deutlich
auftreten, hingen mit der Niobschichtdicke oder der Yttriumschichtdicke zusammen. Bei
kleineren Winkeln treten auch Oszillationen mit einer gréferen Periode auf. Fiir die Mes-
sung an der Terbium L;;; Kante entspricht die Schichtdicke in etwa der Schichtdicke der
Erbiumlage. Die Strahlen, die an den beiden Grenzflache der Erbiumschicht gestreut wer-
den, interferieren in diesem Fall konstruktiv. Die Grenzflaichen zwischen Terbium und
Yttrium tragen wegen des geringen Kontrastes nur schwach zur diffusen Streuung und
Reflektivitét bei.

Aus diesem Ergebnis folgt direkt, dass die Grenzflichen der Erbiumschicht korrelierte
Rauhigkeit aufweisen. Aus der Messung bei E = 7 keV wird ein Abstand zwischen korre-
lierten Grenzflachen bestimmt, der in etwa der Summe der Erbium- und Terbiumschicht-
dicke entspricht. Folglich sind auch die Rauhigkeiten zwischen der unteren Grenzflache
der Terbiumlage und der oberen Grenzflache der Erbiumlage korreliert. Fiir diese Photo-
nenenergie ist der Kontrast zwischen Erbium und Terbium klein. Entsprechende Schliisse
koénnen auch fiir die longitudinal diffusen Messungen der anderen Proben gezogen werden.

D —

Die w-Scans sind nicht so eindeutig zu interpretieren. In Abbildung 4.9 ist die In-
tensitét direkt gegen die Komponente () des Streuvektors aufgetragen. Man erkennt die
Yonedastrukturen, d.h. die Verstarkung der diffusen Streuung, wenn entweder «; oder
ay den Wert fiir den kritischen Winkel der Totalreflexion annehmen. Daneben treten vor
allem fiir kleine 26 Winkel weitere dynamische Effekte auf.

Prinzipiell steckt die Information iiber laterale Korrelationen in der Breite der diffusen
Streuung. Allerdings sind die Beitrage der einzelnen Grenzflichen nicht deutlich vonein-
ander getrennt. Die Breite (FWHM) der diffusen Streuung im Bereich von 0,05 <@
< 0,5, die wesentlich von den Seltenen Erdgrenzflichen bestimmt wird, deutet iiber die
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Abbildung 4.8: o; = oy Messung und o; = oy + A Messung bei einer Energie von 7,511keV (links)
und 7 keV (rechts). Im linken Fall (Tb Ly;;-Kante) gibt es einen deutlichen Kontrast zwischen Erbium
und Terbium, rechts ist der Kontrast relativ gering.

Beziehung ¢ - AQ =~ 27 auf eine Korrelationlange &4ser &~ 1000(300) A. Einfluss auf den
konkreten Verlauf hat auch der Hurstparameter [41]. Die Beitridge der einzelnen Grenz-
flichen konnen auch hier nicht voneinander abgetrennt werden. Aus diesem Grund stel-
len die Anpassungen, die mit durchgezogenen Linien dargestellt sind, keine eindeutigen
Losungen dar.

Da die Anpassungen zumindest fiir kleine und mittlere 26-Winkel die Messungen sehr

gut beschreiben, habe ich versucht, die diffuse Streuung der iibrigen Proben mit den
Parametern, die sich aus der Analyse der Reflektivitiat ergeben, und den Grenzflichenpa-
rametern dieser Probe zu modellieren. Wegen der weitgehend identischen Wachstumshe-
dingungen sollten auch die Grenzflachen eine dhnliche statistische Beschreibung haben.
Allerdings lisst sich keine brauchbare Ubereinstimmung finden.
Aus der Untersuchung der diffusen Streuung der Weitwinkelbeugung von [Ho|Y] Uber-
gittern leiten Swaddling et al.[47] fiir dieses System einen Hurstparameter von 0.85 her.
Jedoch fithrt auch ein Ansatz mit diesen Werten nicht zu einer passenden Modellierung
der Daten.

Ein eindeutiges Ergebnis der qualitativen Analyse der diffusen Streuung ist die ver-
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tikale Korrelation der Seltenen Erdgrenzflichen. Die quantitative Analyse der diffusen
Streuung ist dagegen bis jetzt noch nicht abgeschlossen. Die Korrelationslinge &qiera
kann fiir die Erbium und Terbiumgrenzflichen nur sehr grob abgeschétzt werden. Ebenso
kann der fraktale Charakter der Grenzflichen {iber den Hurstparameter nicht festgelegt
werden.

Das niedrige Niveau der diffusen Streuung zusammen mit den groffen RMS Rauhigkei-
ten o, legt die Vermutung nahe, dass im Grenzflichenbereich merkliche Interdiffusion
auftritt. Interdiffusion und Rauhigkeit konnen in der Reflektivitdt nicht unterschieden
werden. Gleichzeitig verursacht Interdiffusion aber keine strukturierte diffuse Streuung.
In diesem Fall ist zu iiberlegen, unterschiedliche RMS-Rauhigkeiten fiir die Reflektivitéat
und die diffuse Streuung zu definieren.
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Abbildung 4.9: w Messungen fiir verschiedene 20-Werte, gemessen an der Probe
SiO|Er| Tb|Y|Nb|Saphir, links: E=7.511keV, rechts: E=7.0 keV. In der rechten Abbildung
werden gréBere Werte von Q| erreicht
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4.5 Rongtenweitwinkelbeugung

Durch die bisher vorgestellten Messungen sind die Eigenschaften der Oberflachen wahrend
des Wachstums und der Grenzflachen in einer abgeschlossenen Probe bekannt. Sowohl die
in situ Messungen als auch die Messungen unter streifendem Einfallswinkel sind allerdings
nicht sehr sensitiv auf die kristalline Ordnung im Inneren der einzelnen Schichten. Das
Réntgenbeugungsspektrum eines regelmifigen Ubergitters [Er,_ [Tb,,,] XN hingt bei
einem groflen Streuwinkel 26 stark von der Ordnung auf einer atomaren Lingenskala ab.
Dabei bezeichnen ng, und nty, die Anzahl der Atomlagen in einer Doppelschicht und
N gibt die Anzahl der Wiederholungen dieser Doppelschicht an. Aufgrund der guten
Auflésung und der hohen Intensitdten sind die struktrurellen Eigenschaften durch diese
Methode besser bestimmt als durch die Neutronenmessungen, die im Wesentlichen der
magnetischen Charakterisierung dienen.

4.5.1 Grundlagen des Modells

Die Anpassung der Messdaten beruht auf der Beschreibung der Beug‘ung eines Ubergitters
nach Fullerton et al. [48]. Die zusitzlich eingefiihrte Periodizitét des Ubergitters verursacht
Satellitenreflexe im Beugungsspektrum, deren Positionen durch die gemittelte Gitterkon-
stante des Ubergitters und die Schichtdicke bestimmt werden (Abbildung 4.11). Wenn als
Wachstumsrichtung die c-Achse gewéhlt wird, lauten die reziproken Gittervektoren
2r 2wl
=—=—+—=d"+1I1D". 4.14
@.-Z+Z (114
Fiir das hexagonale Gitter ist ¢ = 2d entsprechend also ¢* = %. Deutlich erkennt man
in Abbildung 4.11 die Satelliten in der Umgebung des (0004) Reflexes bis zu Werten von
[ = 6, die als (0004)" indiziert werden.

Die Autoren von [48] beschreiben ein Ubergitter als einen Stapel von Lagen X und
Y, die durch ihren Strukturfaktor Fx und Fy charakterisiert sind (s. Abbildung 4.10).
In diese Strukturfaktoren gehen die kristallinen Eigenschaften wie atomare Formfaktoren
und Gitterkonstanten der einzelnen Lagen bei der Berechnung des Streuquerschnitts ein.

An der Grenzfliche der Lagen konnen sich aufgrund der verdnderten Umgebung unter-
schiedliche Abstinde zur nichsten Atomlage ergeben. Daher wird fiir die Grenzflichen ein
Grenzflachenabstand ax bzw ay definiert. Die Doppellagenschichtdicke in diesem Modell
ist D = (tx; + ax; + ty; + ay;). Fluktuationen in den Schichtdicken und Grenzfldchen-
abstdnden werden beriicksichtigt, indem die Schichtdicken und Grenzflachen gaussverteilt
angenommen werden.

Zur strukturellen Charakterisierung werden 626 Messungen an der [Erg|Ths] Probe
und der [Ergg|Thyg] am Reflektometer AX8 der Firma Bruker durchgefiihrt. Die ebenfalls
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mit Neutronenbeugung untersuchte [Ers|Thgg] Probe ist im Rahmen vorheriger Experi-
mente beschidigt worden, so dass sie fiir diese Messungen nicht mehr verwendet werden
konnte. Die Proben werden horizontal auf dem Probentisch platziert. o; und oy werden va-
riiert, indem der Detektorarm und der Rontgenrohrenarm bewegt werden. Der einfallende
Strahl wird durch einen Gobelspiegel parallelisiert, ein weiterer Gobelspiegel ist vor dem
Detektor montiert. Durch die Gobelspiegel wird das Spektrum der Kupferréntgenréhre
teilweise monochromatisiert, nur die Kupfer K, Linien werden transmittiert. Daher be-
steht das einfallende Spektrum aus den Linien K, und K,s. Die Winkelauflosung des
Instruments betrigt in etwa 0,05 °.

Zur Messung der Eigenschaften auf ato- ayipr T
marer Langenskala eignen sich Messungen FYj+ 5 .
mit grofftmoglichen Wellenvektoriibertrag. Da- Ao T Yj+2
her werden die Messungen in der Umgebung Xj2 =g F “““““““ .
des (0004) Reflexes durchgefiihrt. Diese Mes- Ay T i h — Xj+2

. . . . j+1

sungen sind nicht sehr empfindlich auf die Fyis ;
Grenzfiacheneigenschaften, daher kann ein ein- do. T J Yj+1
faches Modell zur Beschreibung der Grenz- Xj+l = F """"""" ; y
fléichenregion verwendet werden. Im Programm vi I S Xl Xj+1
‘Suprex‘ von Eric E. Fullerton erstreckt sich J Fo.
der Grenzflichenbereich iiber maximal 6 Atom- Y th
lagen, in dem die Gitterkonstanten und Streu- axj 1 T T ;
kraftdichten von Werten in der Schicht X b Fxp it

auf die Werte in der Schicht Y iibergehen.
Dabei wird ein exponentieller Abfall vom
Wert an der Grenzflidche auf den Wert im In-
neren einer Schicht angenommen. Dies ist im
Rahmen der Ergebnisse der Reflektivitats-
messungen (vgl. Tabelle 4.1) eine sinnvolle Annahme.

Abbildung 4.10: Modell eines Ubergitters nach
[48]. Die Strukturfaktoren der Schichten X und
Y hédngen von der chemischen Zusammenset-
zung und Ordnung ab.

Die Ergebnisse der Anpassungen fiir die beiden untersuchten Proben sind in Tabelle
4.2 zusammengefasst. Zusétzlich sind die Angaben iiber die Mosaikverteilung aufgefiihrt,
die sich aus der Breite von «; Messungen am zentralen Reflex ergeben. Die Anpassun-
gen ergeben weiter, dass die Fluktuationen der Grenzflichenabstinde und der einzelnen
Schichtdicken klein sind, weil die Ubergitterreflexe bis zu hohen Ordnungen gut aufgeldst
sind.

Durch den in Kapitel 3 beschriebenen Wachstumsprozess lassen sich gut definierte
Ubergitter mit iiber 100 Doppellagen herstellen. Das Riontgenspektrum bestétigt die lang-
reichweitige Uberstruktur. Die vollstéindige Beschreibung der Proben, deren magnetische
Ordnung in den folgenden Kapiteln detailiert beschrieben wird, ist in Tabelle 4.3 gegeben.
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Probe Tir b D[A] di:[A] | drp[A] | Mosaik FWHM [°]
[Erag| Thao] | 22,2(3) | 22,0(3) | 124,5(5) | 2,778(1) | 2,857(2) | 0,20
[Ergo|Ths] | 21,2(3) | 5,0(3) | 73,5(5) | 2.795(1) | 2,86(1) | 0,21
[Ers| Thag] 73(2) 0,20

Tabelle 4.2: Strukturelle Eigenschaften der untersuchten Ubergitter [Efng| Thyyp,)

Da die Reflektivitdtsmessungen ergeben, dass sich die Grenzflachenbereiche iiber 3 bis 4
Atomlagen erstrecken, wird der Vegleich der magnetischen Strukturen der Ubergitterpro-
ben [Erg|Ths] und [Ers|Theg| der Legierungsprobe Erg sThg o wichtig, da nur dadurch der
Einfluss der Ubergitterstruktur eindeutig bestimmt werden kann.

Probe Puffer NErnom | WTbmom | NErexp | WIbexp | N bzw. D | Deckschicht
[Erga| Thes] Nbgsoa ’Ylooo i | 20 20 22,2(3) | 22,0(3) | 80 Y00k
[Erag| Ths] Nb1100A|Y600A 20 5 21,2(3) | 5,0(3) 150 Yoroi
[Ers|Thao] | Nbyyo4[Y7004 | B 20 120 Y504
ErggTbog | Nborga 80% 20% 82(1)% | 18(1)% | 6000 A Yook

Tabelle 4.3: Vollstindige Beschreibung der mit Neutronen- und resonanter Réntgenstreuung unter-
suchten Ubergitter. Die nominellen Schichtdicken ergeben sich aus der Schwingquarzschichtdicken-
bestimmung, die experimentellen aus den Anpassungen der Weitwinkelbeugung eines Schichtsystems.
Fiir das Puffersystem und die Oxidationsschutzschicht sind die nominellen Schichtdicken als Index
gegeben. Die Zusammensetzung der Legierung wurde experimentell durch Réntgenfluoreszenanalyse
bestimmt.
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Abbildung 4.11: Beugungsspektrum der [Erag| Thaa] Probe in der Umgebung des (0004) Reflexes.
Die Position des Reflexes der Yttrium-Puffer bzw. Oxidationsschutzschicht ist markiert. Die bei-
den Wellenlangen der Kupfer K, Linien erfiillen die Beugungsbedingung Gleichung 4.14 bei leicht
unterschiedlichen Winkeln. Deshalb sind die einzelnen Reflexe aufgespalten.



Kapitel 5
Magnetische Phasendiagramme

Mit Hilfe der Neutronenbeugung kann die magnetische Struktur von Materie auf atomarer
Skala untersucht werden. Die gestreuten Intensititen aufgrund der strukturellen Ordnung
und der magnetischen Ordnung sind vergleichbar stark. Daher dient sie als Standard-
streumethode zur Untersuchung magnetischer Eigenschaften. Im Folgenden wird das Pha-
sendiagramm verschiedener [Er|Tb]-Schichtsysteme mittels Neutronenbeugung bestimmt.
Dabei kénnen sowohl ferromagnetische Strukturen, bei denen unter dem Streuvektor Cj
strukturelle und magnetische Beitrédge auftreten, als auch antiferromagnetische, bei denen
die jeweiligen Beitriage getrennt sind, untersucht werden.

5.1 Wechselwirkung von Neutronen mit Materie

Neutronen werden als Kernbausteine am Kernpotential eines Atomkerns gestreut. Wegen
der geringen Ausdehnung des Atomkerns im Vergleich zur Wellenldnge wird die Beugung
von thermischen und kalten Neutronen am Kernpotential als reine S-Wellenstreuung be-
schrieben. Fermis goldene Regel liefert den differentiellen Streuquerschnitt fiir die Kern-

streuung [49]: ;
o
— = b2 1
<dQ ) nuk , (5 )

wobei das Kernpotential durch das Fermi Pseudopotential

2 h?

My,

ausgedriickt wird. Bei der Streuung an einem System aus vielen Teilchen fiihrt die statisti-
sche Verteilung der Streuldngen verschiedener Isotope dazu, dass man einen kohérenten
und einen inkohdrenten Beitrag zur Streuléinge beriicksichtigen muss. Zur Braggstreu-
ung trégt nur die koh&rente Streuldnge bei, da nur sie Interferenz der an verschiedenen
Kernen gestreuten Neutronenwellen erlaubt. Die entsprechenden Werte fiir die kohérente
Streuléinge sind byop(rr) = 7.8 fm fiir Erbium und byop(rp) = 7.4 fm fiir Terbium [50].

47
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Nachstehend wird die elastische Streuung von Neutronen betrachtet, d.h. die Energie
der Neutronen soll durch den Streuprozess unveréndert bleiben.
Bei der Streuung eines kohérenten Neutronenstrahls an einem regelmafigen Kristallgit-
ter iiberlagern sich die Wellenfunktionen der an verschiedenen Streuzentren abgelenkten
Neutronen. Da der Wirkungsquerschnitt proportional zum Quadrat der Fouriertransfor-
mierten des Streupotentials ist, gibt es bei der Streuung an einer periodischen Anordnung
nur dann konstruktive Interferenz, wenn in Richtung eines rezipoken Gittervektors ge-
streut wird. Der Ausdruck fiir die gestreute Intensitit lautet:

I:hKWﬁmM—ﬂmTM@®Pm§% (5.3)

Iy ist der auf die Probe auftreffende Fluss multipliziert mit der Probenfliche, K ein in-

—

strumentabhéngiger Skalierungsfaktor und A(Q) die Streuamplitude der Probe:
AQ) = b @R,
J

Es werden die Streubeitridge aller Streuzentren j mit der koh&renten Streulédnge b; an
den Positionen R} iiberlagert. Das Betragsquadrat der Streuamplitude héngt nur von den
Absténden zwischen Positionen R} und R_;/ ab. Ein Streuexperiment bestimmt in kinema-
tischer Naherung also Paarkorrelationsfunktionen. Fiir ein ideales, unendliches Kristall-
gitter existieren nur §-férmige Punkte im reziproken Gitter. Bei einer kurzreichweitigen
Ordnung, bei der die charakteristischenLéngenskala, auf der die Korrelationen auftre-
ten, duch die Korrelationslinge & beschrieben wird, werden diese Punkte verbreitert. Der
Zusammenhang zwischen Reflexbreite und Korrelationslange £ lautet:

EAQ ~ 21 (5.4)

Der Lorentzfaktor £ beriicksichtigt, wie lange ein bestimmter Reflex wihrend einer Mes-
sung die Braggbedingung erfiillt. Im Fall von Messungen in der dquatorialen Streuebene
(d.h. der Streuvektor ist senkrecht zur Drehachse wihrend der Messung), die im Winkel-
raum durchgefiihrt werden, gilt [51]:

B 1
~ sin26’

dabei ist 26 der Streuwinkel. Der Debye-Waller Faktor exp (—2W) berticksichtigt die ther-
mische Verschmierung der Atompositionen. In den vorgestellten Messungen &ndert sich
der Debye-Waller Faktor im Temperaturbereich von 300 K bis 10 K um etwa 6 % [52]. Da
in dieser Arbeit aber keine absoluten Intensitdten sondern das Verhiltnis aus Kernstreu-
ung und magnetischer Streuung zur Berechnung des magnetischen Moments verwendet
werden, kiirzt sich der Debye-Waller Faktor aus den entsprechenden Ausdriicken heraus.
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Der Transmissionsfaktor 1" tragt der Absorption der Neutronen Rechnung. Sie ist fiir die
natiirliche Isotopenverteilung gering. In den Messungen an den Ubergittern weicht der
Transmissionsfaktor wegen der geringen Schichtdicken fiir simtliche untersuchten Reflexe
weniger als 1 Promille von 1 ab.

Als elektrisch neutrale Teilchen wechselwirken die Neutronen mit der Elektronenhiille
eines Atoms nur iiber die relativistischen Korrekturen aufgrund der Lorentztransformati-
on des elektrischen Feldes. Diese Korrekturen konnen in erster Ndherung vernachléssigt
werden. Da Neutronen ein magnetisches Moment besitzen, werden sie jedoch durch das
Magnetfeld der ungepaarten Elektronen gestreut. Dieses Feld wird von den Spin- und
Bahnmomenten erzeugt. Der differentielle Streuquerschnitt lautet [49]:

(;%)mg = (w@z!i@ﬂa ML (Q)o.:)]? (5.5)

Aus dieser Gleichung geht hervor, dass nur die Komponente der Probenmagnetisierung
zur Streuung beitragt, die senkrecht zum Streuvektor Q steht. Fiir die Streuung an ei-
nem magnetischen Kristallgitter wird der differentielle Wirkungsquerschnitt fiir elastische
Streuung in Dipoln&herung [49]:

do 9
()., ~ o

Die Dipolndherung setzt voraus, dass Spin- und Bahnmomente zu einem Gesamtmoment
J koppeln, und dass der Wellenvektoriibertrag nicht zu grof ist. In Gleichung 5.6 taucht
der Landé-Faktor g, fiir ein Gesamtmoment J auf:

2

G5 hns( @308 (5:6)

JJ+1)=LI+1)+S(S+1)

—1
97 =2+ 27(J + 1)

(5.7)

J, S und L bezeichnen die entsprechenden Quantenzahlen fiir Gesamtmoment, Spinmo-
ment und Bahnmoment. Die ausgedehnte Verteilung des magnetischen Streupotentials an
einem Gitterplatz fiihrt zum magnetischen Formfaktor:

@ = [ e

Der Formfaktor nimmt fiir von 0 verschiedene Wellenvektoriibertrige ab, was beim Ver-
gleich der Intensitaten unterschiedlicher Reflexe beachtet werden muss. Die Werte fiir die
magnetischen Formfaktoren magnetischer Ionen sind tabelliert. P.J. Brown [53] gibt dafiir
eine Naherungsformel, die ich zur Berechnung der Streuquerschnitte benutzt habe.
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5.2 Das Beugungspektrum eines Ubergitters

Wie schon in Kapitel 4 erwahnt gelten fiir Materiewellen und Rontgenstrahlung Wellen-
gleichungen mit der gleichen formalen Struktur. Der Strukturfaktor fiir ein Ubergitter ist
daher fiir Neutronen und Photonen Aquivalent, die spezifischen Eigenschaften der Sonden
gehen {iber die unterschiedliche Streukraftdichte in das Beugungsspektrum ein. Im Folgen-
den wird zunéchst der Strukturfaktor eines Ubergitters hergeleitet, ehe auf die speziellen
Aspekte der Neutronenbeugung eingegangen wird.

In Abbildung 5.1 ist der Schnitt durch ein ideales Ubergitter dargestellt. Neben der
Kristallperiodizitét tritt die periodische Modulation der Streukraftdichte durch die unter-
schiedlichen Lagen auf. Mathematisch kann das durch eine Faltung des Ubergitters mit
dem Kristallgitter beschrieben werden. Die Streuamplitude wird durch

Streuzentren

AQ = > f(QeH (5.8)

gegeben. f; beschreibt in dieser Gleichung allgemein die Streuléingen an einem Gitterplatz
j ohne die Sonden und die Art der Wechselwirkung zu betrachten. Die z-Richtung ist durch
das Wachstum ausgezeichnet. Speziell fiir § = (000Q.) erhilt man fiir ein Ubergitter mit
N Doppellagen und n; bzw. no Atomlagen pro Doppellage:

N(?‘Ll +n2)—1

AQ.) = Z £;(Q)ei9. (5.9)

Dieser Ausdruck kann faktorisiert werden:

do 2 ni+n2—1 ' ;
Y Q) Em=o 2, (5.10)
3=0

o X AQu) =

sin NDQ., /2
sin D@, /2

Der differenticlle Wirkungsquerschnitt fiir das gesamte Ubergitter setzt sich also zusam-

. . 2
men aus der Lauefunktion des Ubergitters M‘ mit der Schichtdicke D = (D)

sin DQ /2
und dem Strukturfaktor der Doppellage (s. Abbildung 5.2). Das Beugungsspektrum weist
Maxima auf fiir die Bedingung:

27l
Q.=
Die Intensitéat dieser Maxima wird durch den Strukturfaktor der Doppellage moduliert.
Um den zentralen Braggreflex (hkh + kl), dessen Position durch die gemittelte Gitter-

konstante definiert ist, gruppieren sich die Ubergittersatelliten (US) mit Streuvektoren
(hkh + kL)',

(5.11)
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Abbildung 5.1: Ubergitterstruktur + und Projektion der magnetischen Helix in die Blattebene (links),

Ubergitterstruktur + antiferromagnetische Kopplung ferromagnetisch geordneter Schichten (rechts)
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In einem realen Ubergitter ist die Struktur nicht in der idealisierten Form von Ab-
bildung 5.1 gegeben. Stattdessen sind sowohl die Atomlagenabstdnde d; als auch die
Streuléingen f; im Bereich der Grenzflichen von denen der reinen Materialien verschieden,
da nahe der Grenzflache sowohl Interdiffusion als auch Spannungen infolge der Gitterfehl-
anpassungen vorliegen konnen. Dem Ansatz von Jehan [21] folgend werden diese Abwei-
chungen von der idealen Ubergitterstruktur durch tanh-formige Profile fiir die Absténde
und die Streuldngen in der Umgebung der Grenzflachen berticksichtigt.

dj = dEr _|2— dTb + dEr _ dTb tanh (3 _ G) (512)
d
r r — G
;o= fer + fro 4 JEr — fro tanh J (5.13)
2 2 Af

Dabei wird der Bereich, iiber den der Ubergang stattfindet, durch Parameter Ag, A 7 be-
schrieben, die fiir die Abstinde und die Streulingen unterschiedliche Werte annehmen
kénnen. Durch den Parameter G wird die gemittelte Grenzflachenposition festgelegt. Die-
ses einfache Modell dient als Grundlage fiir die Analyse der Neutronenbeugung, bei der
nur ein oder zwei Ubergittersatelliten gemessen werden. In Réntgenstreuexperimenten
kénnen 5 und mehr Ubergittersatelliten aufgelost werden. Ein verfeinertes Modell fiir
diesen Fall wird in Abschnitt 4.5 benutzt, das allerdings nicht die magnetischen Korrela-
tionen beriicksichtigt. Die Ergebnisse dieses Modells erlauben auch die Verwendung des
gemittelten Atomlagenabstandes an der Grenzfliche.

Die magnetischen Phasen der Einkristalle sind im Kapitel 2.1 beschrieben. Zusétzlich
zum Streubeitrag der Atomkerne verursacht die langreichweitige Ordnung der magneti-
schen Momente Streuung unter Streuvektoren, die charakteristisch fiir die Periodenlédnge
der magnetischen Struktur ist. Fiir die Streuung unpolarisierter Neutronen lautet der
Streuquerschnitt [21]:

d - 505 -
(35 mas & En(@F D (bas = Qe B)S* (@) (5.14)
o.f

Die Spin-Spin Korrelationsfunktion verbindet die Komponente o des magnetischen Mo-
ments am Ort [ mit der Komponente 3 am Ort [

1 R ENG
590 = I 3 ) () P (515)

LU

Der Richtungsfaktor (d.s — @a . ng) inGleichung 5.14 driickt aus, dass nur die Kompo-
nente des magnetischen Moments, die senkrecht zum Streuvektor ist, die Neutronen streut.
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Abbildung 5.2: Differentieller Wirkungsquerschnitt fiir ein Ubergitter [Erao| Ths|x10 mit ideal glatten
Grenzflichen, berechnet mit den kohdrenten Kernstreuldngen fiir Erbium und Terbium. Die Gitterkon-
stanten stammen aus Tabelle 4.2. Die reziproke Gittereinheit ist durch die gemittelte Gitterkonstante
des Ubergitters definiert.

a) Lauefunktion des Ubergitters mit 10 koharent streuenden Doppellagen. In dieser Abbildung wird
die Indizierung der Ubergittersatelliten eingefiihrt.

b) Strukturfaktor der Doppellage: Die Asymmetrie spiegelt den gréBeren Anteil von Erbium, das die
kleinere c-Gitterkonstante besitzt, zur Streuung wider.

¢) Produkt aus der Lauefunktion und dem Strukturfaktor der Doppellage.
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Im Fall von ferromagnetischer Ordnung sind die Streuvektoren der Braggreflexe fiir die
magnetische Streuung und Kernstreuung identisch. Bei der Messung mit unpolarisierten
Neutronen werden die beiden Streubeitrige inkohdrent addiert. Die Unterscheidung ist
durch die unterschiedliche Temperaturabhéngigkeit moglich.

Fiir die modulierten magnetischen Phasen (vgl. Abschnitt 2.1) ist der Erwartungswert
der Komponenten des Gesamtmoments in der Form

1 . .
(Ja1) §Jal(ez¢‘ + 7)) (5.16)
gegeben. Dabei bezeichnen die ¢; die Phase der magnetischen Ordnung in der Lage [.

Eingesetzt in den Strukturfaktor fiir das Ubergitter lautet der differentielle Wirkungs-
querschnitt fiir die magnetische Streuung;:
sin (DQ. + ®)/2

(_)
mag
n +n2—1

A, = Y e (5.18)
j=0

Doppellage

= > ¢ (5.19)

2

sin N(DQ, + ®)/2 AP+

sin N(DQ., — @) /2
sin (DQ, — ®)/2

1A= 2(5.17)

mag

m=0
Dieser Strukturfaktor nimmt maximale Werte an unter der Bedingung:
2wl + @
QF = WT (5.21)

Die Ubergitterstruktur verursacht Ubergitterreflexe, die um einen Satellitenreflex auf-
grund der magnetischen Modulation angeordnet sind. Das vollstéandige Spektrum fiir eine
longitudinale Messung im reziproken Raum entlang der c¢*-Richtung wird extrem komplex
(s. Abbildung 5.3). Neben den Braggreflexen (hkh + kl) gibt es die prim#ren Helixreflexe
(hkh +kl £ 7%), 7° = m. Um jeden dieser Reflexe gruppieren sich die Ubergitter-
satelliten. Die Nebenmaxima in Abbildung 5.3 konnen im Experiment nicht aufgelost

werden.
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Abbildung 5.3: Differentieller Wirkungsquerschnitt eines idealen Ubergitters [A1o|Bio]x10 mit ei-
ner langreichweitigen modulierten magnetischen Ordnung in Schicht A: die Ubergitterperiodizitit
verursacht Ubergittersatelliten zur Kernstreuung und zur Streuung aufgrund der Modulation des ma-
gnetischen Moments. Der zentrale Reflex der magnetischen Modulation wird mit £7* bezeichnet,
die Ubergittersatelliten dazu mit 7
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5.3 Das Drei-Achsen-Spektrometer IN12 am ILL

F i DU . 7y

Abbildung 5.4: Schematischer Uberblick iiber IN12

Die Neutronenstreuexperimente an verschiedenen regelmiBigen Ubergittern wurden
am Dreiachsenspektrometer IN12 des Institut Laue-Langevin (ILL) in Grenoble durch-
gefiihrt. Einen Uberblick iiber das Instrument gibt Abbildung 5.4 [54].

Die geringe Materialmenge (ca. 6 - 107'° kg) in den Schichtpaketen liefert nur ein
schwaches Signal. Der Analysator-Kristall ermoglicht den ausschlieSlichen Nachweis der
elastisch gestreuten Intensitiat. Aus diesem Grund eignet sich ein solches Instrument zur
Untersuchung an diinnen Proben, da der von der Probe kommende inelastische Unter-
grund sehr gut unterdriickt werden kann.

Sowohl beim Monochromator als auch beim Analysator handelt es sich um einen pyro-
lytischen Graphitkristall, der Messungen mit Wellenléngen zwischen 2,3A und 6A erlaubt.
Dies entspricht einem Betrag des einfallenden Wellenvektors:

_ 2 _
1,054 1<ki:/\—ﬂ<2,6A !

7

Die Messungen werden bei einem Wellenvektor k; =1,5A~! durchgefiihrt. Ein Beryllium-
filter unterdriickt den A/2 Anteil, der bei diesem Wellenvektor einige Prozent betrigt.



5.4. Neutronenbeugung der Probe [Eryg|Ths] 57

Blendensysteme vor und hinter der Probe definieren den einfallenden und den ausfallen-
den Strahl und verringern den Untergrund. Als Detektor dient ein senkrecht eingebauter
3He Detektor.
Es werden Kollimatoren vor und hinter der Probe und hinter dem Analysator verwendet.
Alle Messungen werden in der Konfiguration 60°-60’-60" durchgefiihrt, d.h. die akzeptier-
te Winkeldivergenz betragt jeweils 1°. Die daraus resultierende theoretische @—Auﬂésung
liegt bei 0,012 A~' FWHM [55].

Die Probe ist in einen Kryostaten eingebaut, der mit fliissigem Helium gefiillt ist. Er
erlaubt die Einstellung einer Temperatur von 5 K bis Raumtemperatur. Die Temperatur-
messung erfolgt mit einem geeichten Widerstand .

5.4 Neutronenbeugung der Probe [Ery|Ths|

Die untersuchte Probe besteht nominell aus
150 Doppellagen, a 20 Atomlagen Erbium
und 5 Atomlagen Terbium. Die Analyse der
Rontgenbeugung bei Raumtemperatur ergibt
eine Gesamtschichtdicke von 26 Atomlagen
mit einer mittleren Terbiumschichtdicke von
5 Atomlagen und einer mittleren Erbium-
schichtdicke von 21 Atomlagen.

Die Probe wird senkrecht in den Kryostaten
eingebaut, so dass die horizontale Streuebe-
ne die ¢* und die a*-Richtung beinhaltet (s.
Abbildung 5.5). Nach Gleichung 5.14 tragt
nur die Komponente des magnetischen Mo- 110101
ments, die senkrecht zum Streuvektor liegt,

zur magnetischen Neutronenstreuung bei. In Abbildung 5.5: Schematische Darstellung der
die Reflexe (000Q,) geht also das volle Streuebene in den Experimenten am INI2.
Basisebenenmoment ein. Eine geordnete c- GroBe Punkte reprasentieren die zentralen Br-
Achsenkomponente verursacht keine Streu- aggreflexe, kleine die vgrschit.edenen Satelliten-
ung in diese Richtung. Nur wenn der Streu- reflexe aufgrund der Ubefg/tterstruktur oder
vektor auch eine Komponente in der Basisebe- der magnetischen Modulation.

ne besitzt, kann die c-Achsenkomponente des

magnetischen Moments untersucht werden.

(1012)

(0002)

(1011)

[0001]

(1010)

Y X

5.4.1 Basisebenen-Komponente

Die magnetische Ordnung der Komponente des magnetischen Moments, die in der Ba-
sisebene des hexagonalen Gitters liegt, wird durch Messungen untersucht, fiir die die
Streuvektoren senkrecht zur Basisebene stehen, also Streuvektoren (000().). Bei unter-
schiedlichen Temperaturen aufgenommene Beugungsspektren sind in Abbildung 5.6 dar-
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gestellt. Die Messungen zeigen das Verhalten der Probe beim Aufwirmen. Drei Bereiche
werden unterschieden

e Bei Temperaturen oberhalb von 180 K existieren 4 Reflexe, zum einen der zentralen
Braggreflex, dann die beiden Ubergittersatelliten erster Ordnung und der Braggre-
flex des Yttriumpuffers und der Oxidationsschutzschicht.

e Fiir Temperaturen unterhalb von 150 K tauchen 5 weitere Reflexe auf, die ihre
Position temperaturabhingig dndern, deren Abstinde zueinander aber unverandert
bleiben. Es handelt sich um Reflexe aufgrund einer helikalen Ordnung der Basis-
komponente. Der Abstand zwischen diesen Reflexen stimmt mit dem Abstand der
Ubergittersatelliten vom zentralen Braggreflex iiberein. Daher werden sie (0002 —7*)
und (0002 — 7*)! indiziert. Der primére Helixreflex liegt bei @, =~ 1,77r.L.u.. Der
Satellit mit kleinerem @), ist deutlich schwicher als die beiden Satelliten auf der
anderen Seite.

e Bei Temperaturen unterhalb von 35 K existieren eine ganz Reihe weiterer Refle-
xe, die zum Teil stark mit den schon vorhandenen Ubergittersatelliten iiberlappen.
Dieselben Reflexe existieren beim Erwérmen noch bei Temperaturen von 65 K. Die
Positionen der aufldsbaren Reflexe stimmen mit einer Ubergitterperiode iiberein,
die dem zweifachen der Doppellagenschichtdicke entspricht. Die Reflexpositionen
werden durch die Gleichung

2ml
©=5p (5.22)
[ ungerade
/4 E
beschrieben. Entsprechend erhalten sie eine Indizierung (0002)% (vgl. Abbildung

5.7). Die Verdopplung der Ubergitterperiode deutet auf eine antiferromagnetische
Kopplung von ferromagnetisch geordneten Lagen hin (s. Abbildung 5.1). Die Re-
flexpositionen dndern sich nur dann nachweisbar, wenn sich die ¢-Gitterkonstante
deutlich &dndert (s. Abbildung 5.9).

Beim Abkiihlen der Probe unter 20 K nimmt die Intensitdt der zuletzt aufgetretenen
Reflexe weiter zu, gleichzeitig wird der primére Helixreflex intensiver. Wird die Probe
anschliefend wieder iiber 20 K aufgewéarmt, nimmt die Intensitidt des priméren Helixre-
flexes wieder ab. Die Ubergittersatelliten zur doppelten Doppellagendicke verhalten sich
im Gegensatz dazu nicht reversibel (s. Abbildung 5.7).

Antiferromagnetische Kopplung zwischen ferromagnetisch geordneten Lagen tritt in
einer Reihe von Seltenen Erd Ubergittern auf [1, 28, 27, 24]. Im [Erg|Ths] Ubergitter
koexistieren die ferromagnetischen Korrelationen allerdings mit starken magnetisch mo-
dulierten Phasen. Auch die Hysterese {iber einen Temperaturbereich von ca. 30 K wird
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nach meinem Kenntnisstand nicht in anderen Systemen beobachtet.

Die gemessenen Spektren lassen sich nicht mit dem einfachen Modell, das in Abschnitt
5.2 beschrieben wird, anpassen. Selbst in dem einfachen Fall fiir Temperaturen zwischen
80 und 150 K wird die Asymmetrie der Ubergittersatelliten der magnetischen Modulati-
on nicht reproduziert. Um qualitative Aussagen iiber das Verhalten der Probe treffen zu
kénnen, werden die verschiedenen Reflexe einzeln angepasst. Die Abbildung 5.8 zeigt die
entsprechenden Verfeinerungen bei Temperaturen von 90 K und 22 K. Zur Anpassung
wird das Programm ‘diffit’ von Th. Briickel und M. Vrtis benutzt [56].

Die integrale Intensitdt des zentralen Braggreflexes dndert sich temperaturabhéngig
nur wenig (s. Abbildung 5.9). Bei 7' ~ 20 K gibt es einen kleinen Sprung, den ich
auf magnetostriktive Anderung der ¢-Gitterkonstante beim Ubergang in die Konusphase
zuriickfithre (vgl. Abschnitt 5.4.2 iiber die c-Achsenkomponente des magnetischen Mo-
ments). In dieser Probe bildet sich also keine Nettomagnetisierung der Basisebenenkompo-
nente des magnetischen Moments aus. Yamazaki et al. [57] weisen in einem [Ergyz |Th; o]
Ubergitter eine geringe Nettomagnetisierung nach. Sie berichten allerdings nicht von Uber-
gittersatelliten aufgrund der antiferromagnetischen Kopplung.

Die weiteren Merkmale der Spektren lassen sich so interpretieren, dass beim Abkiihlen
zunéchst eine langreichweitig geordnete Helix etabliert wird. Das folgt direkt daraus, dass
es Ubergittersatelliten zum priméren Helixreflex gibt. Aus der Breite dieses Reflexes kann
nach Entfaltung mit der instrumentellen Auflésung die Reichweite der Ordnung

27

ghelix = FWHM (523)

bestimmt werden. Da die Reflexbreite zum grofien Teil durch die instrumentelle Auflésung
bestimmt wird, kénnen keine verlésslichen absoluten Werte fiir die Korrelationslange ange-
geben werden. Genauere Aussagen kénnen {iber die Korrelationslange aus den Messungen
der resonanten magnetischen Réntgenbeugung getroffen werden (Kapitel 6), da die in-
strumentelle Auflésung in den Rontgenmessungen wesentlich kleiner ist.

Die Anderungen der Reflexbreiten sind trotzdem signifikant. Im Verlauf des Abkiihlens
wird die maximale Reichweite der magnetisch modulierten Ordnung fiir Temperaturen
von 70 bis 90 K erreicht (s. Abbildung 5.10 a)). Fiir tiefere Temperaturen sind die magne-
tischen Momente nur iiber eine kiirzere Distanz geordnet. Simspon et al. [46] berichten
von einem #hnlichen Verhalten in[Ho|Er] Ubergittern. Fiir Temperaturen oberhalb von
27 K ist der Temperaturverlauf der Reichweite kontinuierlich. Zwischen 27 K und und ca.
20 K sinkt sie dann drastisch ab, und steigt anschlieend wieder an. Dieses Verhalten wie

auch die Temperaturabhéingigkeit der integralen Intensitat scheint mit dem Einsetzen der
2l+1
)

antiferromagnetischen Kopplung zusammenzuhéngen, da die (0002 Reflexe wahrend
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des Abkiihlens bei Temperaturen von ca. 30 K einsetzen (s. Abbildung 5.10 c)).

Nach Gleichung 5.21 und 5.11 kann der Drehwinkel iiber eine Doppellage aus der
Position der Ubergittersatelliten zur Helix und der chemischen Struktur berechnet werden:
D = (Q™ ~ Q) D (524

Die Differenz der Reflexpositionen des zentralen strukturellen Reflexes und des priméren
Helixreflexes ist in Abbildung 5.10 b) zusammen mit dem daraus berechneten Gesamt-
drehwinkel ® dargestellt. Dividiert man den Gesamtwinkel durch die Anzahl der Atomla-
gen in einer Doppellage, findet man fiir den Drehwinkel zwischen zwei Atomlagen Werte,
die etwas unter den Werten von elementarem Erbium liegen. Die Berechtigung fiir diese
einfache Division folgt aus den Untersuchungen mit resonanter magnetischer Réntgenbeu-
gung in Abschnitt 6.3. Bei tiefen Temperaturen scheint der Drehwinkel einzurasten, d.h.
er bleibt iiber einen bestimmten Temperaturbereich annidhernd konstant. Ein dhnlicher

Effekt tritt auch in Volumeneinkristallen aus Erbium auf, der als ‘Spin Slips’ bezeichnet
wird (s. Gibbs et al. [17]) .

Zusammenfassend notieren wir zwei unterschiedliche magnetische Ordnungen der Ba-
siskomponente des magnetischen Moments:

1. T < 150 K: Langreichweitig geordnete Helix

2. T < 30 K beim Abkiihlen und 7" < 65 K beim Aufwirmen:
Antiferromagnetische Kopplung ferromagnetischer Lagen

Beide Phasen koexistieren bei tiefen Temperaturen und beeinflussen sich gegenseitig.
Wenn die Tieftemperaturphase einsetzt, nimmt die Reichweite der Ordnung der zwei-
ten Phase deutlich ab.

Offensichtlich gibt es energetisch nahe beieinanderliegende Ordnungszusténde, die kon-
kurrieren und je nach thermischer Vorgeschichte realisiert werden. Dies macht eine Be-
stimmung des tatséchlichen Grundzustandes extrem schwierig.
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Abbildung 5.6: Temperaturabhingigkeit der (0001) Messungen an der [Erag| Ths| Probe. Der zentrale
Braggreflex ist zur besseren Ubersichtlichkeit ausgeschnitten. Die Beugungsspektren wurden beim
Abkiihlen der Probe gemessen. Die Intensitat ist auf die Zahlrate des Monitors normiert.

(1. Graph von oben): Oberhalb von 150 K existieren nur die strukturellen Reflexe des Ubergitters
und der Yttriumpuffer- bzw. Oxidationsschutzschicht.

(2. Graph von oben): Zunichst treten beim Abkiihlen unter 150 K die Reflexe auf, die mit der Helix
verbunden sind. Die Intensititen der Satellitenreflexe zur Helix sind deutlich asymmetrisch.
(3.Graph von oben): Unterhalb von 30 K nimmt die Intensitit der Reflexe aufgrund der magnetischen
Modulation ab. Dafiir treten Reflexe auf, die zu einem Ubergitter mit der Schichtdicke 2 - D passen.
(4. Graph von oben): Bei 12 K sind die Reflexe zu einem groBen Teil iiberlagert.
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Abbildung 5.7: Temperaturhysterese: Die Intensititen sind auf die Monitorzihlrate normiert.

(oben) Beugungspektrum beim Abkiihlen der [Era| Ths] Probe bei 30 K. Die Probe wird, nachdem
sie im paramagnetischen Zustand bei 220 K war, in 2 Tagen auf 2 K abgekiihlt. Nur die Reflexe der
magnetischen Modulation existieren.

(unten): Beugungspektrum beim Aufheizen der Probe bei 30 K. Die Probe wurde in wenigen Stunden
auf 10 K abgekiihlt und dann in 2 Tagen wieder in den paramagnetischen Zustand iiberfiihrt. Die
Reflexe der magnetischen Modulation sind deutlich schwécher und es gibt intensive Reflexe einer
antiferromagnetischen Kopplung ferromagnetisch geordneter Lagen.
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Abbildung 5.8: Anpassungen der einzelnen Reflexe bei 23 K (links) und bei 90 K (rechts), wahrend die
Probe von 5 K nach 220 K aufgewdrmt wird. Bei 90 K werden die Reflexe bei -* und 17 mittels
einer Faltung von Gausskurve und Lorentzkurve angepasst. Die librigen Reflexe werden durch einfache
Gausskurven angepasst. Bei 23 K verwende ich dasselbe Modell fiir die beiden entsprechenden Reflexe.
Fiir alle iibrigen Reflexe wihle ich eine Gausskurve. Die Positionen der einzelnen Reflexe sind so
festgelegt, dass die Periode des Ubergitters entsprechend den Pfeilen in Abbildung 5.6 eingeht.
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Abbildung 5.9: Temperaturabhingigkeit der integralen Intensitit des (0002) Reflexes und der ge-
mittelten c-Gitterkonstanten, berechnet aus der Position des zentralen Braggreflexes, wahrend des
Aufwirmens der [Ery| Ths] Probe. Die Intensitit des zentralen Braggreflexes dndert sich nur bei der
sprunghaften Anderung der Gitterkonstanten. Diese Anderung ist ein magnetostriktiver Effekt beim
Ubergang des Erbium in die Konusphase (vgl. Abschnitt 5.4.2).
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Abbildung 5.10: Temperaturabhingigkeit: a) Integrale Intensitat des (0002 — 7*) Reflexes und Reich-
weite der magnetisch modulierten Ordnung nach Gleichung 5.23 wihrend des Abkiihlens. Die abso-
luten Werte fiir Epeyin sind nur ungenau bestimmt, da die Reflexbreite zum groBen Teil auflésungs-
bedingt ist.

b) 7 und Gesamtdrehwinkel ® iiber eine Doppellage wahrend des Abkiihlens. Es scheint, dass der
Propagationsvektor T* fiir tiefe Temperaturen einrastet. Das Verhalten erinnert an das Auftreten von
‘Spin Slips’, von dem Gibbs et al. [17] in Volumeneinkristallen aus Erbium berichten.

c) Integrale Intensitit des (0002)0’5+ Reflexes. Auffallend ist die deutliche Hysterese.
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5.4.2 c-Achsenkomponente

Nach Gleichung 5.14 enthalten die Messungen mit einem Wellenvektoriibertrag in der
Form (000Q).) nur Informationen iiber die Komponente des magnetischen Moments, die
in der Basisebene liegt. Messungen bei einem Streuvektor (101Q.) hingen auch von
der c-Achsenkomponente des magnetischen Moments ab. Vier Messungen wihrend des
Abkiihlens der Probe zeigt Abbildung 5.11.

In diesen Messungen tragt die c-Achsenkomponente fast vollstdndig zur magnetischen
Streuung bei. Entsprechend Gleichung 5.14 verursacht die Projektion der Basisebenen-
komponente auf eine Ebene senkrecht zum Streuvektor ebenfalls magnetische Streuung.
Bei einer Temperatur von 220 K zeigt das Spektrum nur den zentralen Braggreflex. Der
nukleare Kontrast zwischen Erbium und Terbium beruht im Wesentlichen auf den unter-
schiedlichen c-Gitterkonstanten, die bei verschwindendem @, nicht zum Strukturfaktor
beitragen. Folglich kénnen in der Umgebung des (1010)-Reflexes keine Ubergittersatelli-
ten aufgrund der Kernstreuung festgestellt werden.

Beim Absenken der Temperatur treten zunéchst die dquivalenten Reflexe zu den Mes-
sungen (000!) auf. Die Reflexe werden bei Temperaturen 7' < 130 K nachgewiesen. Im
Bereich zwischen 7' = 80 K und 7' = 20 K nimmt die Intensitét des priméren Helixreflexes
zu. Das Verhéltnis der gestreuten Intensitéten ﬁ((l)g(l):i) (Abbildung 5.12 oben) steigt fiir
Temperaturen unterhalb von 80 K deutlich an. Dabei werden die Lorentzfaktoren und
Formfaktoren fiir die beiden Reflexe beriicksichtigt.

Die Fehlerbalken sind eigentlich noch grofler, da vor allem bei niedrigen Temperaturen die
integrierten Intensitéten wegen der starken Uberlappung der Reflexe nicht gut bestimmt
werden konnen. Im Gegensatz zu den Messungen mit verschwindender a*-Komponente
des Streuvektors sind die Satellitenreflexe, die weiter vom zentralen Braggreflex entfernt

sind, deutlich stérker.

Wenn die Probe unter 20 K gekiihlt wird, nimmt die Intensitit des priméiren He-
lixreflexes ab (s. Abbildung 5.12). Gleichzeitig werden die Ubergittersatelliten um den
(1010)-Reflex stirker, was auf einen drastisch erhohten Kontrast zwischen Erbium und
Terbium schlieflen lisst. Vor allem die Intensitéitszunahme des (1010)-Reflexes (Abbil-
dung 5.12) bestétigt den Ubergang in eine Konusphase, bei der die ¢-Achsenkomponente
ferromagnetisch geordnet ist. Aus dem gednderten Kontrast schlieBe ich, dass diese Phase
im Wesentlichen auf die Erbiumlagen beschrankt ist.

Mit dieser Annahme kann der Wert der ¢-Achsenkomponente des magnetischen Moments
abgeschétzt werden. Durch Interpolation der integralen Intensitéiten fiir Temperaturen
oberhalb von 20 K kann die Intensitédt aufgrund der magnetischen Streuung bestimmt
werden. Im paramagnetischen Zustand bestimme ich das Verhilntis zwischen der gemes-
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senen Intensitit und dem differentiellen Wirkungsquerschnitt eines idealen Ubergitters.

Icalc

(5.25)

- Iexp
Der Strukturfaktor der Doppellage A(Q, ) fiir ein Ubergitter mit ideal glatten Grenzflachen
lautet:

ngr+nrp—1

4Q:= Y [QE Tt
j=0

ner—1
= for D Qe (5.26)
7=0
P nrp—1
+ eiQZ[(nE,—l)dEﬁ%Th]fTb Z £'Q=JdTh
3=0

Die beiden Summen sind geometrische Reihen, die in geschlossener Form berechnet werden
konnen. Damit ergibt sich folgender Ausdruck fiir die gestreute Intensitidt aufgrund der
Kernstreuung:

2

Jeale o, sin NQ,D/2
nuk sin@.D/2
. 2 . 2
by, S0 nre@zdrp/2 + (b Sln’nEerdEr /2 N (5.27)
sin Q. dry/2 sin Q,dg, /2
sinnpQ.de, /2, sinnp@Q.dry/2 QD
ber—— To— cos

sin Q,dg,/2 sin Q,drp/2 2

Entsprechend gehe ich auch fiir die magnetische Streuung vor. Dabei nehme ich an, dass
nur die Erbiumionen eine ferromagnetische c-Achsenkomponente besitzen:

sin NQ,D/2 2
sin@.D/2

a2 (@) (1

calc
y oo g X

(5.28)

sinnp,Q.dp, /2]

sin Q,dg,/2

Das Verhiltnis zwischen berechneter und gemessener Intensitét ist fiir die magnetische
Streuung und die Kernstreuung gleich. Daraus ergibt sich dann ein magnetisches Moment
von ungefiahr 3,5(3)pp pro Erbiumion. Im Vergleich zum Volumenwert von 7,9, ist die
c-Achsenkomponente also deutlich kleiner.
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Die Phaseniibergangstemperaturen der c-Achsenkomponente sind gegeniiber denen des
Erbium im Rahmen der Messgenauigkeit unveréindert. Der Ubergang in die Konusphase
wird durch eine deutliche Anderung der c-Gitterkonstanten eingeleitet (vgl. Abbildung
5.9) Das verdeutlicht den Einfluss der Magnetostriktion auf die ferromagnetische Ordnung
der c-Achsenkomponente.
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Abbildung 5.11: Messungen an der [Erso| Ths] Probe mit Wellenvektoriibertrag @ =(1011) bei un-
terschiedlichen Temperaturen wéhrend des Abkiihlens. Die Intensitat ist auf die Monitorzihlrate
normiert. Der zentrale Braggreflex ist zur besseren Ubersichtlichkeit ausgeschnitten.
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Abbildung 5.12: oben: Verhiltnis der Lorentz- und Formfaktor-korrigierten integralen Intensitidten der
(1017*) und (0007*)-Reflexe beim Erwirmen. Beim Einsetzen der Ordnung der c-Achsenkomponente
steigt das Verhiltnis deutlich an, beim Ubergang zur Konusphase sinkt es wieder ab. Die syste-
matischen Fehler aufgrund der Fitmodelle (ibersteigen die gezeigten Fehlerbalken, die nur auf der
Standardabweichung beruhen. unten: Verlauf der integrierten Intensitit des (1010)-Reflexes beim
Abkiihlen. Beim Ubergang in die Konusphase nimmt die Intensitit stark zu. Die senkrechten Linien
markieren den Bereich, in dem sich die c-Gitterkonstante dndert (vgl. Abbildung 5.9).
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Zusammenfassung der [Ery|Thbs] Probe: Mit den Ergebnissen der beiden unter-
schiedlichen Arten von Messungen sieht das Phasendiagramm fiir die [Ergo|Tbs] Probe
folgendermaBen aus (s. Abbildung 5.13):

e Die Basisebenenkomponente ordnet unterhalb von 150 K. Da die Reflexe in diesem
Temperaturbereich sehr schwach sind, kann die Ubergangstemperatur nicht eindeu-
tig bestimmt werden.

e Bei einer Temperatur von 18 K ordnet die c-Achsenkomponente ferromagnetisch.
Dieser Ubergang kann anhand des starken Anstiegs der Intensitéit des (1010)-Reflexes
eindeutig festgelegt werden.

e Die modulierte Ordnung der c-Achsenkomponente wird durch das Verhéltnis der
(0007*) und (1017*) deutlich. Da die Intensitéten unzureichend bestimmt sind, kann
die Phaseniibergangstemperatur nicht genau festgelegt werden, liegt aber im Bereich
von 80 K.

e Daneben tritt eine Kopplung ferromagnetisch geordneter Lagen auf, wobei die ma-
gnetischen Momente in der Basisebene liegen. Sie héangt stark von der thermo-
magnetischen Vorgeschichte ab.

Die Phaseniibergangstemperaturen fiir die c-Achsenkomponente stimmen mit den Werten
fiir Erbiumvolumeneinkristalle im Rahmen der Messgenauigkeit iiberein.

Die shnlichen Propagationsvektoren 7+ zeigen, dass die Cj abhingige Austauschwechsel-
wirkung im Ubergitter ein Maximum bei dhnlichen Werten hat wie in metallischem Erbi-
um. Die Ordnung der Basisebenenkomponente ist gegeniiber beiden Ausgangsmaterialien
stark verandert. Die magnetische Ordnung setzt bei Temperaturen ein, die weder mit den
Phaseniibergangstemperaturen von Erbium noch Terbium zusammenhéngen. Die gekop-
pelte ferromagnetisch geordnete Phase der Basisebenenkomponente zeigt eine ungewohnli-
che Hysterese. Ein dhnliches Verhalten ist in anderen Schichtsystemen aus Seltenen Erden
bislang nicht beobachtet worden.
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Abbildung 5.13: Schematisches Phasendiagramm fiir die [Erao| Ths] Probe im Vergleich mit den Pha-
sen der reinen Metalle. 'H' bezeichnet die Helixphase, in der nur die Komponente in der Basisebene
geordnet ist, 'TH' zuséatzlich die Ordnung der c-Achsenkomponente. In der Konus-Phase ist die
c-Achsenkomponente ferromagnetisch geordnet bei einer Helixordnung der Basisebenekomponente.
'FM gek' steht fiir die gekoppelten ferromagnetischen Lagen. Fiir diese Phase ist der Hysteresebereich

extra markiert.
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Abbildung 5.14: Beugungsspektrum der [Eraa| Thos] Probe gemessen bei T = 100 K, normiert auf die
Monitorzdhlrate. Die durchgezogene Linie ist eine Anpassung der Messdaten mit einem Modell, das
die Kernstreuung der Probe und die magnetische Streuung von ferromagnetisch geordneten Terbium-
schichten, die antiferromagnetisch gekoppelt sind, beriicksichtigt. Zusitzlich wird der Yttriumreflex
(Y) mit einer Gausskurve angepasst. Dessen Intensitat und Reflexbreite werden im paramagnetischen
Zustand festgelegt. In den Anpassungen in der geordneten Phase ist nur die Reflexposition ein freier
Parameter. Ein breiter diffuser Untergrund, der von kurzreichweitig geordneten ferromagnetischen
Terbiumlagen stammen kénnte, wird dem Modell zusatzlich hinzugefiigt.

5.5 Die [Ery|Tbyy| Probe

Die Probe besteht nominell aus 20 Atomlagen Terbium und 20 Atomlagen Erbium. Un-
tersuchungen der Weitwinkelrontgenbeugung ergeben eine Zusammensetzung [Ergs| Thos].
Aus dieser Messung wird weiterhin deutlich, dass die c-Gitterkonstanten im Inneren ei-
ner Schicht ungefihr dem Wert des Volumeneinkristalls entsprechen (vgl. Tabelle 4.2).
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Insgesamt enthélt die Probe 80 Doppellagen.

5.5.1 Basisebenenkomponente

In Abbildung 5.14 ist die Messung der Neutronenbeugung mit einem Streuvektor (000Q),)
bei einer Temperatur 7' = 100 K zu sehen. Die magnetische Ordnung setzt bei einer
Temperatur von 230 K ein (s. Abbildung 5.15). Genau in der Mitte zwischen den Uber-
gittersatelliten der Kernstreuung tauchen bei dieser Temperatur zwei zusétzlich Reflexe
auf, die beim Abkiihlen schnell intensiver werden. Die Reflexe deuten erneut auf ein Uber-
gitter mit der doppelten Schichtdicke hin. Sie werden daher mit (0002)®%" indiziert. Da der
Ubergang bei derselben Temperatur stattfindet, bei der in Terbiumeinkristallen die ma-
gnetische Ordnung einsetzt, deutet das Spektrum auf eine antiferromagnetische Kopplung
ferromagnetisch geordneter Terbiumlagen hin. Mit zunehmendem magnetischen Moment
erscheinen auch die hoher indizierten Reflexe. Die Intensitidten dieser Reflexe sind deutlich
asymmetrisch bezogen auf den (0002) Reflex. Da nur die Terbiumschichten zur magneti-
schen Streuung beitragen, geht in den Strukturfaktor der Doppellagen nach Gleichung 5.9
nur die Terbiumgitterkonstante ein, die grofler als die gemittelte Gitterkonstante ist. Das
Maximum des Strukturfaktors der Doppellage, mit dem die Ubergittersatelliten moduliert
sind, wird dadurch zu kleineren (), verschoben.

Die Reflexbreite der magnetischen Reflexe ist ebenso wie die Reflexbreite der struktu-
rellen Reflexe auflosungsbegrenzt. Die Kopplung erstreckt sich also in vertikaler Richtung

iiber einen Bereich, der grofer als 5 0122&_1 ~ 550 A ist.

Bei dieser Probe konnen nicht nur die Reflexpositionen iiber das in Abschnitt 5.2
beschriebene Modell verstanden werden, sondern auch die Intensitéten der Ubergitterre-
flexe bis zu hoheren Ordnungen werden reproduziert. Der Strukturfaktor fiir die Kern-
streuung wird dafiir so abgewandelt, dass ein Phasenwinkel von 180 ° in der Lauefunktion

. 2
% eingefiihrt wird. Der Formfaktor fiir die magnetische Streuung und der Lor-

entzfaktor £ gehen ebenfalls in die berechnete Intensitéit mit ein. Die Streuung des Yttri-
umpuffers wird durch eine Gausskurve zentriert um @, ~ 1,97 r.l.u. berticksichtigt. Ein
breiter diffuser Untergrund im Bereich 1,94 < @), < 2,03 r.l.u. wird dem Modell aulerdem
noch hinzugefiigt. Da die Korrelationslangen der chemischen Struktur und der magneti-
schen Ordnung gréfer sind als die Kohérenzlange der Neutronen, liefern die Anpassungen
das magnetische Moment pro Terbiumion. Dabei werden die tabellierten Streuléngen von
Erbium und Terbium zur Berechnung der Kernstreuung herangezogen. Die magnetische
Streuung wird anschlieBend auf die Kernstreuung normiert.

Die Temperaturabhingigkeit des magnetischen Momentes ist in Abbildung 5.15 darge-
stellt. Beim Abkiihlen steigt es bis auf einen Wert von 9 pug an. Innerhalb der Koharenzlange
der Neutronen sind die magnetischen Momente in den einzelnen Terbiumschichten also
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fast vollstandig ferromagnetisch geordnet,wahrend benachbarte Terbiumlagen antiferro-
magnetisch koppeln. Bei niedrigen Temperaturen wird diese Ordnung gestort. Der Wert
des magnetisch geordneten Moments wird kleiner, wihrend die diffuse Streuung durch
ungekoppelte ferromagnetische Doménen zunimmt.
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Abbildung 5.15: Temperaturabhingigkeit des geordneten magnetischen Moments. Beim Abkiihlen
steigt das magnetische Moment pro Terbiumion im Rahmen des Messfehlers bis auf den Wert des
Volumeneinkristalls an. Fiir Temperaturen unterhalb von 40 K und beim anschlieBenden Aufheizen
sinkt es wieder ab. Gleichzeitig wird die diffuse Streuung stirker. Die Pfeile geben den zeitlichen
Verlauf der Messung an.

Bei Temperaturen unterhalb von 100 K tritt wiahrend des Abkiihlens eine breite dif-
fuser Streuung im Beugungsspektrum im Bereich 1,7 < @, < 1,85 r.L.u. auf (s. Ab-
bildung 5.16). Die Intensitétsverhiltnisse der Ubergittersatelliten werden dadurch beein-
flusst. In dem dargestellten Bereich sieht man die antiferromagnetischen Ubergittersatelli-
ten (0002)%5" bis (0002)%5". Zunichst werden alle Satelliten auf dem diffusen Untergrund
stirker. Bei einer Temperatur 7" = 10 K ist der Ubergittersatellit (0002)>®  nicht mehr
gut definiert, was sich auch beim Erwarmen nicht &ndert. Den breiten Untergrund fithre
ich auf eine kurzeichweitige helixartige Ordnung der Basisebenenkomponente in den Er-
biumlagen zuriick, die auf eine Einzellage beschrankt ist. Diese ungekoppelte Ordnung
der Erbiumlagen wird im Kapitel iiber die resonante magnetische Réntgenbeugung noch
ausfiihrlicher behandelt.
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5.5.2 c-Achsenkomponente

Bei Temperaturen oberhalb von 100 K sind die Ubergittersatelliten in den Messungen mit
einem Streuvektor (101Q),) im Bereich —0.4 rlu. < @, < —0.1 r.l.u. nur sehr schwach
nachweisbar (s. Abbildung 5.17. Unterhalb von 100 K setzt wieder eine breite diffuse
Streuung ein, der im Vergleich zu den Messungen (0000),) weiter vom zentralen Braggre-
flex entfernt liegt. Diese Beobachtung untermauert die Vermutung, dass die magnetischen
Momente in den Erbiumlagen Ursache der diffusen Streuung sind. Der Streuung einer mo-
dulierten magnetischen Ordnung, die auf eine einzelne Erbiumlage beschrénkt ist, muss
auf den Strukturfaktor einer einzelnen Erbiumschicht bezogen werden. Da Erbium eine
kleinere Gitterkonstante als die gemittelte Struktur besitzt (vgl. Abschnitt 2.1.2), werden
die entsprechende Streuung fiir |@Q.| >> 0 zu groferen Werten hin verschoben. Daher liegt
der Schwerpunkt der diffusen Streuung in den (000Q),) Messungen bei @, ~ 1,78 r.l.u.,
wihrend er in den (101Q,) Messungen bei @, ~ —0, 24 r.L.u. liegt. Die Verschiebung von
etwa 0,02 r.l.u. entspricht der Verschiebung des (0002) Reflexes in reinem Erbium bezogen
auf die gemittelte c-Gitterkonstante des [Ergs|Thys] Ubergitters.

Wenn das magnetische Moment nur in der Basisebene geordnet ist, betragt das Inten-
sitdtsverhéltnis zwischen den beiden Messungen bis auf die Korrektur durch den Lorentz-
faktor und den Formfaktor 1:8. Die Korrekturfaktoren unterscheiden sich fiir die beiden
Reflexe um jeweils weniger als 1 %. Da die Z#hlraten in den entsprechenden @), Bereichen
in den Messungen um den (1010) Reflex deutlich gréier sind, muss es eine kurzreichweitig
geordnete c-Achsenkomponente geben, die den gleichen Propagationsvektor wie die kurz-
reichweitige Ordnung der Basisebenenkomponente besitzt.

Beim Abkiihlen in den Temperaturbereich, in dem Erbium im Volumenkristall in die
Konusphase iibergeht, wird keine qualitative Verédnderung der Spektren festgestellt.
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Abbildung 5.16: Beugungsspektrum (000Q),) der [Eraa| Thea| Probe bei unterschiedlichen Tempe-
raturen. Die Intensitit ist auf die Monitorzihlrate normiert. Unterhalb von 100 K bildet sich breite
diffuser Streuung. Die Intensititsverhiltnisse der Ubergittersatelliten werden dadurch beeinflusst. Bei
T = 100 K werden die Intensititen der Ubergitterreflexe durch das beschriebene Modell in etwa re-
produziert (vgl. Abbildung 5.14). Bei den niedrigeren Temperaturen stimmen die Intensitdten dieser
héheren Ordnungen nicht mehr. Das Modell ist unempfindlich auf diese Reflexe, die um einen Faktor
50-100 schwicher sind als der Reflex 0,5~
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Abbildung 5.17: Beugungsspektrum (101Q,) der [Erxs| Thos] Probe bei unterschiedlichen Tempera-
turen, die Intensitat ist auf die Monitorzahlrate normiert. Unterhalb von 100 K bildet sich ein breiter
diffuser Reflex. Die Intensititsverhiltnisse der Ubergittersatelliten werden dadurch beeinflusst. Die
Intensitit des diffusen Reflexes ist vergleichbar mit der Intensitat des diffusen Reflexes aus Abbildung
5.16. Das deutet auf eine kurzreichweitig geordnete c-Achsenkomponente hin (s. Text).
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Zusammenfassung der [Ery;|Tbos] Probe: In der [Ergy|Thgs] Probe werden 2 unter-
schiedliche magnetische Phasen festgestellt:

1. Unterhalb von T = 230 K sind die Terbiumschichten ferromagnetisch geordnet.
Die Curietemperatur 7T stimmt in etwa mit Néeltemperatur 77y fiir reines Terbium
iiberein, die den Ubergang in die Helixphase markiert. Im Ubergitter kann diese
Phase nicht nachgewiesen werden. Die einzelnen ferromagnetisch geordneten Lagen
sind direkt langreichweitig antiferromagnetisch gekoppelt. Die Intensitat des zen-
tralen Braggreflexes &ndert sich als Funktion der Temperatur nicht wesentlich. Der
breite diffuse Untergrund in der 1,94 < @), < 2.03 r.L.u. kann mit der Ausbildung
von ungekoppelten ferromagnetischen Doménen zusammenhéngen.

2. Unterhalb von 7" ~ 100 K sind beide Komponenten der magnetischen Momente in
den Erbiumschichten mit dem gleichen Propagationsvektor moduliert.

In dem schematischen Phasendiagramm Abbildung 5.25 ist zu berticksichtigen, dass die
kurzreichweitige Ordnung in den Erbiumlagen im eigentlichen Sinne keine Phase darstellt.
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Abbildung 5.18: Schematisches Phasendiagramm der [Eraa| Thoa] Probe. Mit 'cam’ wird die magne-

tische Modulation der c-Achsenkomponente bezeichnet. 'TH' (Tilted Helix) steht fiir die Modulation
sowohl! der c-Achsenkomponente als auch der Basisebenenkomponente. 'FM gek’ beschreibt die fer-

romagnetische Ordnung einzelner Terbiumlagen, die antiferromagnetisch gekoppelt sind.

Die 'TH’ Phase im [Eraa| Thas] Ubergitter erstreckt sich nur iiber eine einzelne Erbiumschicht.
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5.6 Die [Er;|Tby| Probe

In dieser Probe sind die 20 Atomlagen dicken Terbiumschichten durch 5 Atomlagen Erbi-
um getrennt. Die Probe besteht aus 120 Doppellagen. Fiir diese Proben existieren keine
Réntgendaten zur Charakterisierung. Aus der Lage der strukturellen Ubergitterreflexe
bestimmt sich die Doppellagendicke D ~ 73 A, was in Einklang mit der nominellen
Schichtdicke steht.

5.6.1 Basisebenenkomponente

Die Beugungsspektren in der Umgebung des (0002) Braggreflexes entlang der (000Q),)
Richtung sind in Abbildung 5.20 fiir unterschiedliche Temperaturen dargestellt. In der
linearen Auftragung erkennt man bei 250 K nur den Braggreflex und den Reflex der
Yttriumschutzschicht bzw. des Puffers. Die ersten Ubergitterreflexe kénnen nur erahnt
werden. In einer logarithmischen Auftragung (Einschub in Abbildung 5.20) sind sie aber
deutlich sichtbar. Aus der Position der Satelliten bestimmt sich die Schichtdicke zu ca. 73
A, verglichen mit der nominellen Schichtdicke von 71 A.

Im Fall dieser Probe habe ich kein Modell fiir Streuung des Ubergitters gefunden.
Daher passe ich die Reflexe einzeln an, um den temperaturabhéngigen Verlauf der In-
tensitdten, der Positionen und der Reflexbreiten zu untersuchen. Die Reflexe im Bereich
1,8 < @ < 2.1 r.L.u. haben die Form einer Lorentzkurve, gefaltet mit einer Gaussfunktion,
die die instrumentelle Auflosung beriicksichtigt (s. Abbildung 5.19).

Beim Abkiihlen unter 230 K treten wieder Reflexe (0002)0’5i auf, die mit einer Ver-

dopplung der Ubergitterperiode zusammenhingen. Im Temperaturbereich 205 K < T <
230 K bleibt die Intensitat des (0002) Reflexes wihrend des Abkiihlens unveréndert. Wie
bei der [Ergs|Thes] Probe stapeln sich die ferromagnetischen Terbiumlagen antiferroma-
gnetisch, d.h. die Magnetisierungen der einzelnen Terbiumlagen kompensieren sich.
Im Temperaturbereich 205 K < 7' < 230 K nimmt die Intensitét der Reflexe (0002)0’5i
als Funktion der Temperatur beim Abkiihlen deutlich zu. Wenn die Probe unter 205 K
gekiihlt wird, sinkt die Intensitiat dieser Satelliten zunéchst ab. Fiir Temperaturen unter-
halb von 140 K steigt die Intensitdt beim Abkiihlen wieder an (s. Abbildung 5.21).

Im Zusammenhang mit der Intensitéitsabnahme der (0002)%* Reflexe, &ndert sich die
Form und die Intensitdt des zentralen Braggreflexes deutlich. Wéhrend der Reflex bei
214 K auflosungsbegrenzt noch ist (s. Abbildung 5.20), tritt nun eine Verbreiterung und
Intensitdtszunahme auf. Es entwickelt sich eine Nettomagnetisierung.

Die Temperaturabhéngigkeit der integralen Intensitéit des (0002) Reflexes ist in Abbil-
dung 5.21 gezeigt.

Beim Erwéarmen geht die Probe ungefihr bei 7> = 229 K in den paramagnetische
Zustand iiber. Erst bei dieser Temperatur verschwindet auch die Nettomagnetisierung.
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Abbildung 5.19: Messung und Anpassung des Beugungspektrums (000Q) ) der [Ers| Thao| bei T =5
K. Die Intensitat ist auf die Monitorzdhlrate normiert. Die einzelnen Reflexe werden als Faltungen
einer Lorentzkurve mit einer gaussférmigen Auflésungsfunktion angesetzt. Die Reflexbreite ist nicht
vollkommen auflésungsbedingt.

Die Hysterse in der Temperaturabhéngigkeit wird in Abbildung 5.21 deutlich.

Aus der Reflexbreite des (0002) Reflexes erschlieBt sich die Reichweite der ferroma-
gnetischen Ordnung. Demnach betrégt die Reichweite nach Beriicksichtigunng der instru-
mentellen Auflosung &gy ~ 380 A bei 5 K.

Die Reflexe der antiferromagnetischen Kopplung sind deutlich schérfer. Ihre Breite ist
fast vollstandig auflosungsbedingt. Daher kann nur eine untere Grenze fiir die Reichweite
Ear > 550 A angegeben werden.

Um die Grofle der Nettomagnetisierung abzuschétzen, berechne ich zunéchst das Verhéalt-
nis zwischen der gemessenen integralen Intensitdt und der berechneten Intensitét eines
idealen Ubergitters aus 20 Atomlagen Terbium und 5 Atomlagen Erbium.

Icalc

R (5.29)

- Iexp

Fiir ein ideales Ubergitter kann der Strukturfaktor der Doppellage A(Q.) in einer ge-
schlossenen Form berechnet werden. Der Ausdruck fiir die gestreute Intensitit aufgrund
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der Kernstreuung lautet:

2
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Entsprechend gehe ich auch fiir die magnetische Streuung vor. Dabei nehme ich an, dass
die Erbiumionen nicht ferromagnetisch geordnet sind:

sin NQ.D/2|?
sin@.D/2

) 2 (@) U

cale
Imag x

5.31
Sil'l nTédeTb/Q 2 ( )

sin Q,dry/2

Der Faktor R ist fiir die magnetische Streuung und die Kernstreuung gleich. Im parama-
gnetischen Zustand wird dieser Faktor fiir die Kernstreuung bestimmt. Fiir unpolarisierte
Neutronen ist die gestreute Intensitéit die inkohérente Uberlagerung der magnetischen
und der Kernstreuung;:

Lot = Inur + Imag (532)

Durch Interpolation der Kernstreuung bei hohen Temperaturen berechne ich so den An-
teil der magnetischen Streuung und schétze daraus nach Gleichung 5.31 das geordnete
magnetische Moment pro Terbiumion ab. Damit ergibt die Messung bei 5 K einen Wert
von ungefihr 4(1)pp. Innerhalb einer kohérent streuenden Doméne triagt also weniger als
die Hélfte der Terbiumionen zur Nettomagnetisierung bei, vorrausgesetzt es bildet sich
wieder das maximale magnetische Moment von 9up aus.
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Abbildung 5.20: Beugungsspektrum (000Q).) der [Ers| Thag] Probe bei unterschiedlichen Tempera-
turen. Die Intensitit ist auf die Monitorzihlrate normiert. Der Einschub zeigt die obere Messung
in einer logarithmischen Auftragung. Dadurch sind die Ubergittersatelliten der Kernstreuung gut zu
erkennen.

(oben): Nur die Reflexe aufgrund der Kernstreuung treten auf;

(Mitte): zusitzliche Reflexe aufgrund antiferromagnetisch gekoppelter ferromagnetischer Terbiumla-
gen;

(unten): die Intensitit des zentralen Reflexes nimmt zu, auBerdem wird dieser Reflex breiter. Die
antiferromagnetischen Ubergittersatelliten sind etwas schwéicher und zusitzliche Reflexe treten auf

bei Q, = 1,93 und Qz = 2.07.
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Abbildung 5.21: Temperaturabhingigkeit der integralen Intensitit des (0002) Reflexes (oben) und des
(0002)%5" Reflexes (unten). Die Pfeile geben den Temperaturzyklus an. Beim Abkiihlen bildet sich
zunichst keine Nettomagnetisierung, stattdessen werden die Ubergittersatelliten (0002)075i schnell
starker. Wenn die ferromagnetische Ordnung einsetzt, nimmt die Intensitit wieder ab
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Neben diesen Reflexen treten weitere auf, wie in Abbildung 5.20 (unten) und Ab-
bildung 5.22 deutlich wird. Der stérkere dieser Reflexe erscheint in der direkten Nach-
barschaft des strukturellen (0002)! Reflexes. Aus den Reflexpositionen des (0002)%°
Reflexes und der beiden neu aufgetretenen Reflexe ldsst sich nach Gleichung 5.21 ein
Phasenwinkel iiber die Doppellage berechnen (Abbildung 5.23). Fiir den (0002)%5" be-
tragt dieser Winkel iiber den gesamten Temperaturbereich 7, was als Verdopplung der
magnetischen Einheitszelle interpretiert werden kann.

Der stirkere der beiden anderen Reflexe iiberlappt mit dem strukturellen Ubergittersa-
telliten (0002)'". Im paramagnetischen Zustand, bzw. wenn der Reflex noch schwach ist
wird daher ein Winkel & = 27 bestimmt. Beim Abkiihlen &ndert sich der Winkel und
nimmt bei Temperaturen < 100 K den Wert %77 an.

Der schwichere der beiden Reflexe tritt ebenfalls im Zusammenhang mit der sich ent-

Reflex 1

Norm. Int.
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Abbildung 5.22: Beugungspektrum der [Ers| Thao| Probe im Q, Intervall 1,7 < Q, < 1.94 .rl.u. bei
unterschiedlichen Temperaturen. Die Intensitat ist auf die Monitorzahlrate normiert. Die einzelnen
Messungen sind zur besseren Ubersichtlichkeit vertikal gegeneinanderverschoben. Mit dem Einsetzen
eines magnetischen Beitrags zum (0002) Reflex erscheinen zwei weitere Reflexe, die ihre Position
temperaturabhingig dndern

wickelnden Nettomagnetisierung auf. Die Reflexposition &ndert sich in dem dann folgen-
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Abbildung 5.23: Aus den Reflexpositionen der Reflexe (0002)0*5+ und der Reflexe 1 und 2(s. Abbil-
dung 5.22) bestimmte Drehwinkel ® pro Doppellage. Fiir den (0002)0’5+ Reflex ist der Drehwinkel
im Rahmen des Messfehlers konstant gleich w. Im paramagnetischen Zustand wird anstelle des Re-
flexes 1 der Ubergittersatellit (0002)!” angepasst. Im Zusammenhang mit der Nettomagnetisierung
taucht eine Modulation mit fast identischem @), auf, dessen Position sich temperaturabhangig dndert.

Fiir Temperaturen unterhalb von 100 K scheint der Drehwinkel den kommensurablen Wert von ;7

7

anzunehmen. Gleiches gilt auch fiir den Reflex (0001, 85), fiir diesen Reflex betrdgt der Winkel 174571
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den Temperaturbereich deutlich. Aus der Reflexposition kann wiederum ein Phasenwinkel
iiber die Doppellage bestimmt werden (s. Abbildung 5.23). Dieser Phasenwinkel betrégt
fiir tiefe Temperaturen etwa %ﬂ'.

Die modulierte Phase kann aus den Daten nicht abschlieBend charakterisiert werden. Es
ist aber sehr wahrscheinlich, dass auch die 4 f-Momente des Erbiums geordnet werden.
Durch die Verdanderung der Wechselwirkungen kann es schon bei Temperaturen von 200 K
zu einer Ordnung in den Erbiumschichten kommen. In Terbium-reichen ErTh-Legierungen
setzt die modulierte magnetische Ordnung bei Temperaturen von iiber 200 K ein. Daher ist
es nicht unwahrscheinlich, dass der Einfluss des benachbarten Terbium eine Erhohung der
Phaseniibergangstemperatur bewirkt. Diese Vermutungen sind allerdings héchst spekula-
tiv und es erfordert weitere Untersuchungen an diesem System, um eindeutige Aussagen

treffen zu konnen.

5.6.2 c-Achsenkomponente

Aufgrund des Strukturfaktors betriigt das Verhéltnis der integralen Intensitéten des (0002)
Reflexes und des (1010) fiir die Kernstreuung 4:1. Die Basisebenenkomponente trigt zu
den Messungen (101Q).) nur mit der Projektion auf die senkrechte Richtung zum Streu-
vektor bei. Der Richtungsfaktor in Gleichung 5.14

Y (Bas - o~ Qs)

o,

nimmt fiir den (1010) Reflex den Wert 0,5 an, vorausgesetzt es gibt nur eine geordnete Ba-
sisebenenkomponente und eine Gleichverteilung der Doménen mit einer Orientierung des
magnetischen Moments in Richtung der sechs leichten Achsen des hexagonalen Kristallgit-
ters. In Abbildung 5.24 dndert sich das Verhéiltnis von ungefihr 4:1 im paramagnetischen
Zustand auf einen Wert von ungefédhr 7,5:1. Daraus schlieffe ich, dass es keine ferroma-
gnetisch geordnete c-Achsenkomponente gibt.

Daneben kann ich kein Messsignal aufgrund einer c-Achsenmodulation nachweisen. We-
gen des geringen Erbiumanteils in der Probe ist es allerdings moglich, dass das Signal
einer geordneten Komponente zu schwach ist, um vom Untergrund getrennt zu werden.

Zusammenfassung der [Er;|Thsy| Probe: In dieser Probe ordnen die magnetischen
Momente in den Terbiumschichten ferromagnetisch fiir Temperaturen unterhalb von 230
K. Beim Ubergang aus der paramagnetischen Phase koppeln die einzelnen Terbiumlagen
zunichst antiferromagnetisch. Beim Abkiihlen tritt fiir Temperaturen unterhalb von 205
K eine Nettomagnetisierung auf.

In der Probe existieren sowohl ferromagnetische als auch antiferromagnetisch Korrela-
tionen zwischen den ferromagnetisch geordneten Lagen. Dabei erstrecken sich die anti-
ferromagnetischen Korrelationen in ¢-Richtung iiber einen deutlich weiteren Bereich. Die
beiden Kopplungsphédnomene unterscheiden sich offensichtlich energetisch nur geringfiigig,
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Abbildung 5.24: Verhiltnis der integralen Intensititen des (0002) Reflexes und des (1010) Reflexes.
Die integralen Intensititen werden nach dem Modell, das im vorigen Abschnitt vorgestellt wurde,
berechnet. Fiir reine Kernstreung wird ein Verhaltnis von 4:1 erwartet. Ein Basisebenenmoment geht
voll in den (0002) Reflex ein, zum (1010) Reflex trdgt nur die Projektion auf eine Ebene senkrecht
zum Streuvektor bei (s. Text).

wie die Temperaturhysterese zeigt.
In dieser Probe wird keine Ordnung der c-Achsenkomponente des magnetischen Moments
nachgewiesen.

Die magnetische Konfiguration kann aus den Weitwinkelbeugungsdaten nicht eindeu-
tig bestimmt werden. Durch die Untersuchung der diffusen Streuung polarisierter Neutro-
nen unter streifendem Einfall konnen genauere Informationen iiber die Orientierung der
Magnetisierung in den einzelnen Doménen und die Doménenstruktur gewonnen werden.
Vorexperimente wurden mit dieser Methode schon am Reflektometer HADAS des FRJ-2
durchgefithrt. In naher Zukunft kann damit die Frage nach der magnetischen Struktur
der [Ers|Thsg| Probe angegangen werden.
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Abbildung 5.25: Schematisches Phasendiagramm der [Ers| Thao| Probe. Mit ‘cam’ wird die magneti-
sche Modulation der c-Achsenkomponente bezeichnet. 'TH' (Tilted Helix) steht fiir die Modulation
sowoh! der c-Achsenkomponente als auch der Basisebenenkomponente. 'FM gek’ beschreibt die fer-
romagnetische Ordnung gekoppelter Terbiumlagen. In dieser Probe existiert die antiferromagnetische

- +
Kopplung, die zu Reflexen (hkh + k:l)m% flihrt, neben einer ferromagnetischen Kopplung, die eine
Nettomagnetisierung verursacht.
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Abbildung 5.26: Aufsicht auf das DNS Instrument: Die Detektorbinke 1 und 2 (Bank 1 ist mit
einer Polarisationsanalyse ausgeriistet) kénnen um den Probenort gedreht werden. Bank 2 und der
Chopper fiir eine Flugzeitoption des Instruments wurden nicht benutzt.

5.7 Phasendiagramm des Er;3Tb;, Legierungsfilms

Das Phasendiagramm der ErggThos Probe wird mit Hilfe der Neutronenstreuung be-
stimmt. Die Messungen wurden am DNS Instrument des FRJ-2 in Jiilich durchgefiihrt.
Dazu wird die Probe in einen Displexkryostaten eingebaut, mit dem die Temperatur in
einem Bereich zwischen 10 K und Raumtemperatur kontrolliert werden kann. Die Probe
ist so in den Kryostaten eingebaut, dass die horizontale Streuebene des Instrumentes die
[0001] und die [1010] Richtung enthélt. Durch den Multidetektoraufbau wird die Streuung
der Probe fiir einen ganzen Satz von Winkeln oy gemessen. Durch schrittweise Variation
des Einfallswinkels o; kann ein kreisférmiger Bereich in der Streuebene abgesucht werden,
dessen Radius von der verwendeten Wellenléinge abhéngt. Die vorliegenden Messungen
werden bei einer Wellenléinge von 3,3 A durchgefiihrt. In diesem Kreis liegen der (0002),
der (1010) , der (1011) und der (1012) Reflex.

AnschlieBend wird das Temperaturverhalten des (0002) Reflexes und des (1010) Refle-
xes genauer untersucht. Abbildung 5.27 zeigt eine Messung um den (0002) Reflex. Dazu
wird die Detektorbank zunichst so eingestellt, dass der (0002) Reflex moglichst vollstéandig
in einen einzelnen Detektor féllt. Wiahrend der Messung wird die Detektorbank so mit-
bewegt, dass die unter einem Streuvektor (000Q),) gestreuten Neutronen immer in diesen
Detektor fallen. Das Spektrum besteht aus 3 Linien, die als (0002) und (0002 £ 7*) iden-
tifiziert werden. Die Reflexe der magnetischen Modulation sind vergleichbar stark wie der
zentrale Reflex.

Um die Ordnung der c-Achsenkomponente zu untersuchen, werden diese detaillierten
Messungen auch in der Umgebung des (1010) Reflexes durchgefiihrt. Abbildung 5.28 zeigt



5.7. Phasendiagramm des Er g Thg o Legierungsfilms 91

4 I T I T [ T [ T [ T [ T [
10K
i Py ]
o Ero,sTbo,z
°
E; i G ® 1
= ® %o
g2 i
o
z - [ J Y [ ) _
® @
- ® .
° °
L ° ® 4
. ° o ®
1,7 1,8 1,9 2 2,1 2,2 2,3
QZ [r.].u.]

Abbildung 5.27: Beugungspektrum der Erg s Thy o Legierung in der Umgebung des (0002) Reflexes
bei einer Temperatur von 10 K, normiert auf die Monitorzihlrate. Neben dem zentralen Braggreflex
existieren die (0002 &+ 7*) Reflexe aufgrund der modulierten Ordnung der Basisebenenkomponente
des magnetischen Moments

im oberen Teil die Messungen mit einem Streuvektor (101Q.), —0,03 < @, < 1,35 r.L.u.
bei verschiedenen Temperaturen. In der 3-dimensionalen Auftragung erkennt man, dass
die Intensitit des (1010) Reflexes wihrend des Aufwiirmens bei einer Temperatur von 32
K absinkt, wihrend der (101 + 7*) Reflex stérker wird. Die c-Achsenkomponente ist fiir
Temperaturen oberhalb von 34 K moduliert geordnet. 7* nimmt im Rahmen der Messge-
nauigkeit denselben Wert an, unter dem die Basisebenenkomponente geordnet ist.

Im unteren Teil ist in Abbildung 5.28 die Temperaturabhéangigkeit der integralen In-
tensitiat des (0002 — 7*) Reflexes zu sehen. Der Phaseniibergang in die paramagnetische
Phase findet bei einer Temperatur Ty ~ 112 K statt. Zusétzlich ist die integrale Inten-
sitit des (101 — 7) Reflexes fiir Temperaturen iiber 100 K eingetragen. Da dieser Reflex
bei leicht niedrigeren Temperaturen verschwindet, ist die c-Achsenkomponente bei dieser
Temperatur definitiv ebenfalls ungeordnet.

Somit kann fiir diese Probe ebenfalls ein schematisches Phasendiagramm angegeben
werden (s. Abbildung 5.29). Die Probe ordnet unterhalb von 34 K in einer Konusphase.
Fiir Temperaturen oberhalb von 34 K sind sowohl die Basisebenenkomponente des magne-
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tischen Moments als auch die c-Achsenkomponente in einer modulierten Form geordnet.
Der Ubergang in die paramagnetische Phase erfolgt bei einer Temperatur Ty ~ 112 K.
Anhand meiner Messungen kann ich nicht feststellen, ob die ¢-Achsenkomponente nicht
schon bei niedrigeren Temperaturen ungeordnet ist.

Weitere magnetische Eigenschaften dieser Probe wie die Temperaturabhéngigkeit von
7" oder die Reichweite der magnetischen Ordnung werden mit Hilfe der magnetischen
resonanten Roéngenbeugung untersucht (s. Abschnitt 6.5).

Zusammenfassung des Er,sTby. Legierungsfilms: Im Legierungsfilm werden die
Phasen Helix, "Tilted Helix” und Konus eindeutig nachgewiesen. Bei einer Temperatur von
112 K setzt die magnetische Ordung mit einer Helixordnung der Basisebenenkomponente
ein. Die Temperatur, bei der die modulierte Ordnung der c-Achsenkomponente einsetzt,
konnte nicht festgelegt werden. Bei einer Temperatur von 34 K ordnet diese Komponente
ferromagnetisch.

Der Vergleich mit den Phasendiagramm der Volumenlegierungen zeigt, dass das Phasen-
diagramm nicht qualitativ gedndert wird. Allerdings sind die Phaseniibergangstempera-
turen aufgrund der epitaktischen Spannungen im Film veréndert.
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Abbildung 5.28: Oben: Phaseniibergang Konus— ‘Tilted Helix': Der Ubergang von der Konusphase
in die 'Tilted Helix' Phase manifestiert sich darin, dass die Intensitit des (1010) Reflexes abnimmt,
wéhrend die Intensitit des (101 + 7) zunimmt.

Unten: Phaseniibergang 'Tilted (?) Helix'— Paramagnet: Die integralen Intensititen des (0002 — 7*)
und (101 —7*) verschwinden oberhalb von 100 K. Der Temperaturbereich zwischen 100 und 115 K ist
im Einschub noch einmal vergréBert dargestellt. Da oberhalb von 112 K beide Reflexe verschwinden,
gibt es keine geordnete magnetische Komponente mehr in der Probe.
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Abbildung 5.29: Magnetisches Phasendiagramm der Volumenlegierung aus [18] und schematisches
Phasendiagramm fiir den Erog Tho o Legierungsfilm: Die Abkiirzung ‘TH' steht fiir ‘Tilted Helix’,
‘CAM'’ fiir c-Achsenmodulation und ‘H' fiir die reine Helix. Anhand der Messungen kann nicht ein-
deutig bestimmt werden, ob die c-Achsenkomponente nicht schon bei niedrigeren Temperaturen

ungeordnet ist.



Kapitel 6

Magnetische resonante Réntgenstreu-
ung

Im Phasendiagramm der [Er|Tb] Ubergitter treten langreichweitig geordnete Phasen auf.
Diese Phasen sind teilweise von den magnetische Phasen des Erbium abgeleitet, teilweise
von denen des Terbium. Wesentliche Kenngréfen wie z.B. der Drehwinkel zwischen be-
nachbarten Doppellagen und die Phaseniibergangstemperaturen sind in den verschiedenen
Ubergittern deutlich gesndert. Dies wird auf den Einfluss der magnetischen Nachbarschaft
und auf epitaktische Spannungen zuriickgefiihrt. Die Neutronenstreuung ist vorziiglich ge-
eignet, diese komplexen Phasendiagramme zu bestimmen.

Sie erlaubt es aber nicht, die gefundenen Ordnungsstrukturen den einzelnen beteiligten
Elementen zuzuordnen oder Aussagen iiber die elektronische Bandstruktur zu treffen.
Hierzu sind element- und bandspezifische Methoden nétig wie die resonante magnetische
Réntgenbeugung.

Die elementspezifischen Untersuchungen der magnetischen Eigenschaften mittels resonan-
ter magnetischer Rontgenstreuung sind Gegenstand dieses Kapitels.

6.1 Resonante magnetische Rontgenstreuung

Neben der Neutronenstreuung hat sich mit der Entwicklung und dem Ausbau der Syn-
chrotronstrahlungsquellen die magnetische Streuung von Photonen zur Untersuchung von
magnetischen Strukturen etabliert. Eine allgemeine Abhandlung der Untersuchung ma-
gnetischer Materialien mit Réntgenstrahlung préasentieren Lovesey und Collins [59].

Rontgenstrahlung als elektromagnetische Strahlung wechselwirkt nicht nur mit der La-
dung eines Atoms, sondern auch mit dem magnetischen Feld, das durch die Spin- und
Bahnmomente erzeugt wird (s. Abbildung 6.1). Die Wechselwirkung der Photonen mit
diesem magnetischen Moment ist allerdings ungefidhr sechs Groéflenordnungen kleiner als
die Wechselwirkung der Photonen mit der Ladungswolke eines Atoms. Die magnetische
Streuung ist daher nur sehr schwer nachzuweisen. Obwohl die Wechselwirkung der Elek-
tronen schon 1929 von Klein und Nishina [58] beschrieben wurde, gelang der Nachweis

95
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magnetischer Braggstreuung erst 1972 durch de Bergevin und Brunel [60].
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Abbildung 6.1: Klassisches Bild der Streuprozesse einer elektromagnetischen Welle an einem freien
Elektron: die einfallende elektromagnetische Welle wechselwirkt mit der Ladung (e™) und dem ma-
gnetischen Moment (i) des Elektrons. Die Polarisation, die Art der Wechselwirkung und die Art der
Streuung sind am Rand der Abbildung angegeben. (Aus [61] nach de Bergevin und Brunel)

Die magnetische Streuung ist allerdings unter bestimmten Voraussetzungen drastisch
verstérkt, wenn die Energie der Photonen mit der Energie einer Absorptionskante der
Probe tibereinstimmt [62]. Eine anschauliche Beschreibung des resonanten Streuprozesses
fiir die Lj-Kante der Seltenen Erden gibt Abbildung 6.2. Elektronen werden aus den
kernnahen 2p Zustanden virtuell in die Zustéinde oberhalb der Fermienergie e angeregt,
die anschlieffend unter Aussendung eines Photons wieder zerfallen. Da die Bénder nahe
der Fermienergie fiir ‘Spin auf und ‘Spin ab‘ Elektronen austauschaufgespalten sind, ist
der Streuprozess empfindlich auf die magnetische Ordnung der Probe. Eine ausfiihrlichere
Beschreibung des resonanten Streuprozesses liefern Hannon et al. [63].

Da die Anregung eines elementspezifischen Uberganges notwendig ist, kann die magne-
tische Ordnung der verschiedenen Elemente in einer Probe getrennt untersucht werden.
Das macht die Methode interessant fiir die Untersuchung von kiinstlichen Ubergittern, da
der Beitrag der unterschiedlichen Konstituenten aufgeschliisselt werden kann. Auflerdem
liefert die resonante magnetische Streuung auch spektroskopische Informationen iiber die
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Zustandsdichte an der Fermikante, da die entsprechenden Zustdnde am Streuprozess be-
teiligt sind.

Die Intensitéten der resonanten magnetischen Streuung kénnen nicht wie im Fall der
Neutronenstreuung relativ direkt mit der Probenmagnetisierung in Verbindung gebracht
werden, da es sich um einen Prozess in zweiter Ordnung Stérungstheorie handelt, bei dem
die Ubergangsmatrixelemente 2p — 4f, 5d eingehen. Diese héngen von den Festkdrperei-
genschaften ab und sind a priori nicht bekannt.

Die resonante Streuamplitude in Dipolniherung lautet fiir Uberginge vom 2p- ins 5d-
Niveau [64]:
5;(E> = fO(E) +fcwc(E> ‘|’fl1n(E) (61)

mit

€
(€ x &) -m(Fiy — FLy) (6.2)
. m)(E- m)(2FE — FL, — FL))

Die Amplitude fy ist unabhéngig vom magnetischen Zustand der Probe. Die Amplituden
feire und f;, sind fiir den Fall der Vorwértsstreuung mit dem zirkularen bzw. linearen
Dichroismus verbunden. Die Amplitude f.,. hingt linear vom magnetischen Moment ab.
In diesem Sinne entspricht sie dem Ausdruck fiir die magnetische Neutronenstreuung.
Folglich fithren die modulierten magnetischen Phasen der Seltenen Erden zu den selben
Satellitenreflexen (hkh + kl & 7*) wie die Neutronenstreuung. Zusitzlich verursacht der
Term fy,, in dem das magnetische Moment quadratisch auftaucht, Reflexe fiir @), = 27*.
Haufig ist der lineare Dichroismus fiir harte Rontgenstrahlung deutlich schwacher als der
zirkulare. In meinen Messungen konnten die Satelliten mit (), = 27* nicht nachgewiesen
werden. Deshalb gehe ich im Folgenden nicht weiter auf diesen Term ein.

Wenn an dem Streuprozess nur ein Zustand beteiligt ist, geht die Energieabhéngigkeit
in die Streuamplituden ein iiber die Resonanzstérke fiir einen elektrischen Dipoliibergang
Fi, bei dem sich die magnetische Quantenzahl um M #ndert:

5.7}

F =
M (W — wyes) — iT/2R

(6.3)

w beschreibt die Energie der Photonen, w,.; die Position der Absorptionskante und I'
die Breite der Resonanz. «y; ist ein phinomenologischer Parameter fiir die Amplitude
der Resonanz und wird bestimmt durch die Ubergangsmatrixelemente zwischen Anfangs-
bzw. Endzustand und dem virtuellen Zwischenzustand.

Die Ubergangsmatrixelemente sorgen fiir eine groe Resonanzverstarkung, wenn die Zwi-
schenzusténde relativ lokalisiert sind. An den L;;; und Lj; Kanten der Seltenen Erden
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werden elektrische Dipoliibergéinge in die 5d-Bander angeregt, die aufgrund der RKKY-
Wechselwirkung polarisiert sind (s. Abschnitt 2). Fiir diese Ubergénge sind Resonanz-
verstdrkungen in der GréBenordnung von 10-100 gemessen worden [62] [13] [17].

Fiir Messungen an der My, oder der M,-Kante werden Verstirkungen von 10° und mehr
erwartet, da hier direkt die stark austausch-aufgespaltenen f-Zustinde am Streuprozess
durch Dipoliibergéinge aus den d-Zusténden angeregt werden. Zudem sind die Ubergangs-
matrixelemente zwischen f und d Zustdnden grof.

Diese Effekte sind fiir den Magnetismus der Actiniden schon beobachtet worden [65]. Die
Absorptionsenergien der M-Kanten der Seltenen Erden liegen im weichen Rontgenbereich.
Daher kénnen Beugungsexperimente auf der Langenskala der Atomabstéinde nur bedingt
durchgefiithrt werden. In jiingerer Vergangenheit werden aber auch die modulierten Pha-
sen der Seltenen Erden im weichen Rontgenbereich untersucht, fiir die die Periodenlédnge
etwa 50 A betriigt [66].

Alle drei Terme der Streuamplitude haben unterschiedliche Polarisationseigenschaf-
ten, wie man an den Vorfaktoren erkennt, die die Polarisation des einfallenden Strahls
¢ und des auslaufenden Strahls € beinhalten (s. Gl. 6.2). Die Polarisationseigenschaf-
ten der magnetischen resonanten Réntgenstreuung sind bei Blume et al. [67] und Hill et
al. [68] ausgearbeitet. Das ihnen zugrunde liegende Koordinatensystem ist in Abbildung
6.3 dargestellt. Die Komponente des elektrischen Feldvektors der Rontgenstrahlung in der
Streuebene wird als o-Komponente bezeichnet, die senkrecht dazu als 7-Komponente. Der
unmagnetische Teil der resonanten Streuamplitude hat dieselbe Polarisationsabhéngigkeit
wie die Thomsonstreuung. Schreibt man die Polarisationsoperatoren in der Basis der o

und der m Polarisation, lauten die entsprechenden Matrizen fiir die Summanden f, und

fci'rc:
1 0
g (oéu%) (6.4)

0 k-m
e — ) S 6.5
€ e <—M%ﬁ(ﬁx@~m) (6.5)

Die Ladungsstreuung éndert also nicht die Polarisation der einfallenden Strahlung, im
Gegensatz zum zirkularen Anteil der magnetischen Streuung.
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Abbildung 6.2: Schematische Darstellung der resonanten magnetischen Streuung aufgrund elektri-
scher Dipol- und Quadrupoliibergénge. Einfallende Photonen im Energiebereich der Lyj;-Kante fiihren
zu virtuellen Ubergéngen von 2ps Elektronen in Zustinde oberhalb der Fermienergie [61]
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Abbildung 6.3: Koordinatensystem der magnetischen Struktur und Komponenten des elektrischen
Feldvektors der Réntgenstrahlung. v und u3 spannen die Streuebene auf. @ liegt in der Streuebene,
& senkrecht dazu.



100 6. Magnetische resonante Rontgenstreuung

6.2 Der Messplatz 6ID-B an der APS

Der Messplatz 6ID-B wurde speziell fiir magnetische Streuexperimente entworfen. Als
Strahlungquelle dient ein Undulator. Der weile Strahl wird durch einen Silizium (111)
Doppelmonochromator monochromatisiert. Die Strahlgrofle auf der Probe wird durch
mehrere Blendensysteme definiert.

Ein Vierkreisdiffraktometer der Firma Huber erméglicht Messungen in vertikaler Streu-
geometrie. Aufgrund der sehr kleinen Divergenz und der fast vollstdndigen linearen Pola-
risation des vom Synchrotron emittierten Strahls (Grad der linearen Polarisation in der
Ringebene > 99,5 %) und der Intensitit von > 10'? Photonen-s™' des monochromati-
schen Strahls eignet sich das Instrument besonders zur Untersuchung von magnetischen
Phénomenen mit einer hohen Auflésung im reziproken Raum.

Wie im vorigen Kapitel erwahnt fithren Ladungsstreuung und magnetische Streuung
zu einer unterschiedlichen Polarisation des gestreuten Rontgenstrahls. Die Polarisations-
zusténde der Photonen beschreibe ich in der im vorigen Kapitel vorgestellten Basis als (é)
fiir die o-Polarisation und als ((1)) fiir die m-Polarisation. Nach Gleichung 6.4 ist der La-
dungsanteil der Streuung in Dipolndherung wiederum vollkommen o-polarisiert, wihrend
der zirkulare Anteil des magnetischen Signals fast vollstindig w-polarisiert ist. Durch die
Verwendung eines Polarisationanalysators, der unter einem 26 Winkel von annéhernd 90 °
streut, wird nach Gleichung 6.4 nur der Bruchteil (&' - k)% = cos(26)? der ungewiinschten
Polarisation gestreut. Wenn die Streuebene des Analysators horizontal liegt, misst man
den o — 7’ Kanal der Streuung, bei vertikaler Streuung am Analysator dagegen den o — o’
Kanal.

Grundséatzlich dient die Polarisationsanalyse der Unterscheidung der einzelnen Kom-
ponenten der Streuung. Eine wesentliche praktische Aufgabe ist im Fall der Streuung an
einem Ubergitter auch die Unterdriickung der Ladungsstreuung aufgrund der Ubergitter-
struktur. Wie schon im Fall der Neutronenstreuung gesehen, liegen die Ubergitterreflexe
hoherer Ordnung im selben ().-Bereich wie die Reflexe aufgrund der modulierten magneti-
schen Phasen. Im Gegensatz zur Neutronenstreuung, bei der die Wechselwirkung zwischen
dem magnetischen Feld, das von der Probe erzeugt wird, und den Neutronen vergleichbar
stark ist wie die Wechselwirkung mit dem Kernpotential, ist die magnetische Réntgen-
streuung selbst im resonanten Fall noch ungefahr vier Gréoenordnungen schwécher als die
Ladungsstreuung. Erst die Unterdriickung der Ladungsstreuung erméglicht die Messung
der magnetischen Reflexe iiber dem ‘Untergrund’ der Ubergittersatelliten.
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6.3 Magnetisch resonante Réntgenstreuung der [Eryy| Ths]
Probe

In Abschnitt 5.4 wird die Neutronenstreuung dieser Probe beschrieben. Diese Daten sind
durch das temperaturabhingige Verhalten der 4 f-Momente bestimmt. Es konnen keine
Aussagen dariiber getroffen werden, in welchem magnetischen Zustand sich die einzelnen
Erbium- oder Terbiumschichten befinden. Die resonante Rontgenbeugung untersucht die
magnetischen Eigenschaften der Probe elementsensitiv. Daneben zeichnen sich die Ront-
genmessungen durch die gute Auflésung des Instrumentes aus, die als 6-férmig im Hinblick
auf die Ubergitterstrukturen angesehen werden kann.

6.3.1 Messungen an der Erbium L;;-Kante

Die Erbium L;;; Absorptionskante liegt bei einer Energie von 8,358 keV. Als Polarisati-
onsanalysator verwende ich einen pyrolitischen Graphitkristall mit einer Mosaikbreite von
0,3°. Der 260-Winkel betragt fiir diesen Kristall bei einer Energie von 8,358 keV 83,0°,
d.h. die Ladungsstreuung wird auf ungefihr 1,5% ihrer urspriinglichen Intensitéit abge-
schwiicht. In der Umgebung des (0002) Reflexes ist die Ladungsstreuung des Ubergitters
zu stark, als dass die magnetische Streuung nachgewiesen werden kann. Da die resonan-
te magnetische Streuung nicht mit dem Formfaktor abfallt, ist sie in der Umgebung des
(0004) Reflexes deutlich zu sehen. Abbildung 6.4 zeigt longitudinale Messungen im rezi-
proken Raum in der Umgebung des (0004) Reflexes an der Erbium L;;-Kante bei 30 K
und bei 150 K.

Die Messungen kénnen &hnlich interpretiert werden wie die Neutronenspektren. Der
(0004) Reflex des Yttriumpuffers ist doppelt so weit gegen den Braggreflex des Ubergit-
ters verschoben. Trotz Polarisationsanalyse und maximaler Resonanzverstarkung sind die
Reflexe der Ladungstreuung wesentlich starker als die magnetischen Reflexe. Trotzdem
kénnen die magnetischen Beitrdge der Streuung einfach absepariert werden, vor allem
auf der +-Seite des (0004) Reflexes. Bei 150 K ist die Ladungsstreuung in dem Bereich,
in dem bei tieferen Temperaturen die magnetische Streuung auftritt, fast auf das Unter-
grundniveau abgefallen. Aus diesem Grund kann ich die entsprechenden Reflexe einzeln
anpassen, um den Temperaturverlauf von 7° und der Intensitaten zu bestimmen.

Bei einer Temperatur von 150 K existieren im Q,-Bereich von 4,2 bis 4,4 nur die Uber-
gittersatelliten (0004)*" und (0004)*". Diese Reflexe werden bei dieser Temperatur an-
gepasst und in den weiteren Messungen nicht mehr verfeinert. Die Reflexpositionen sind
nicht vollkommen konstant, wie das Temperaturverhalten der anderen Ubergitterreflexe
in Abbildung 6.4 zeigt. Die Anderungen sind allerdings klein verglichen mit den Ande-
rungen der Positionen der (0004 4+ 7*) und (0004 + 7*)'" Reflexe, die bei 75 K zu sehen
sind.

Das Modell bei 11 K in Abbildung 6.5 zeigt eine Vielzahl von Reflexen. Zusétzlich zu
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Abbildung 6.4: Beugungsspektrum (000Q),) der resonanten Réntgenstreuung der [Erao| Ths] bei 30
K (durchgezogene Linie) und bei 150 K (gestrichelte Linie), gemessen an der Erbium Ly Kante
(E = 8,361 keV). Der Braggreflex ist ausgeschnitten, da der Detektor wihrend dieser Messungen
durch die Totzeit gesattigt war. In spateren Messungen wurde der Bereich des zentralen Braggre-
flexes mit ausreichendem Absorber gemessen. Das Spektrum weist die selben Merkmale auf wie ein
Neutronenspektrum: die Ubergittersatelliten aufgrund der chemischen Modulation, den Reflex des
Yttriumpuffers und bei 30 K die Reflexe aufgrund der modulierten magnetischen Ordnung.

den zuvor erwihnten Reflexen existieren Reflexe (0004)*5" und (0004)%*". Auch der
(0004 + 7)%" liegt iiber dem Untergrund.

Da die Intensitat des Bereiches zwischen den Reflexen nicht befriedigend reproduziert
werden kann, wird dem Modell bei tiefen Temperaturen noch eine breite Gausskurve zwi-
schen den Reflexen (0004 + 7*) und (0004 4+ 7*)'" hinzugefiigt.

Das Modell bei 11 K zeigt eindeutig, dass die Elektronen im 5d-Leitungsband des Er-
bium nicht nur die Fourierkomponente der magnetischen Modulation besitzen, sondern
auch solche, die mit der antiferromagnetische Kopplung ferromagnetischer Lagen verbun-
den sind. Die Modelle liefern als verlassliche Ergebnisse die Reflexpositionen der Reflexe

7, 71" und 3, 5*. Fiir die beiden zuerst genannten Reflexe sind die integralen Intensitéiten
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mit Einschrankungen und die Reflexbreiten gut bestimmt.

Die integralen Intensitéiten der Reflexe (0004 +7*) und (0004 4 7*)!" sind zwar durch
die beschriebenen Modelle nicht perfekt bestimmt, aber es zeichnet sich aus der Tempe-
raturabhéngigkeit in Abbildung 6.6 doch ein Trend ab. Die Intensitéiten sind iiber fast
den gesamten Temperaturverlauf vergleichbar groff. Der Ubergittersatellit auf der anderen
Seite des 7" Reflexes ist dagegen kaum nachweisbar (vgl. Abbildung 6.4). Eine &hnlich
Asymmetrie wird auch in den Neutronenmessungen beobachtet. Da die Reflexbreite in
den Messungen fast vollstédndig durch die Reichweite der magnetischen Korrelationen be-
stimmt ist, ist die Korrelationslinge £ der magnetischen Modulation sehr gut definiert.
Fiir tiefe Temperaturen ist die Reflexbreite FW HM = 0,0144(13) r.l.u.. Daraus ergibt
sich eine Korrelationslinge &€ = 390(10) A. Die Spindichtewelle ist also iiber einen Bereich
von 5 Doppellagen korreliert.

Um die Resonanz der magnetischen Reflexe zu untersuchen, werden die longitudinalen
Messungen energieabhingig durchgefiihrt. Die Temperatur betragt wahrend der Messun-
gen 30 K. In der Abbildung 6.7 sind die integralen Intensitéten der Reflexe [(0004 4 7*) 4
(0004)*"] und (0004)>5" dargestellt. Bei einer Temperatur von 30 K sind die Streuvekto-
ren fiir den (0004 + 7*) und den (0004)®" identisch, die integrale Intensitéit stellt folglich
die Summe der Beitrage dieser beiden Reflexe dar. Deshalb verschwindet der Reflex auch
nicht auflerhalb der Resonanz.

Beide Reflexe zeigen deutlich eine Resonanzverstarkung. Dadurch wird der magnetische
Ursprung bestéatigt. Die Doppelpeakresonanz wird auch bei andereren Untersuchungen
mit resonanter magnetischer Streuung gefunden (vgl. z.B. Perry et al. [14]). Diese Dop-
pelstrukturen kénnen unterschiedliche Urspriinge haben wie z.B. Beitrdge von Quadru-
poliibergéngen oder das Vorliegen von unterschiedlichen Valenzzustdnden des Elements
in der Probe. Erstaunlicherweise berichten Sanyal et al. [69] in ihrer Untersuchung der
resonanten magnetischen Streuung an einem Erbiumeinkristall nicht von einer solchen
Resonanzform (s. Abbildung 6.7 b)).

Das Resonanzverhalten zeigt, dass die Leitungsbandelektronen im Erbium sowohl Fou-
rierkomponenten besitzen, die mit der magnetischen Modulation verbunden sind, als auch
solche, die mit der Kopplung ferromagnetisch geordneter Lagen zusammenhéngen.

Eine alternative Erklarung dieser Beobachtung geht davon aus, dass in die Terbium-
schichten eingebaute Erbiumionen dort lokal wie die Terbiummomente polarisiert werden,
wéahrend die Erbiumionen im Zentrum der Erbiumschicht die modulierte Ordnung zeigen.
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Abbildung 6.5: Modell zur Anpassung der Reflexe der [Erag| Ths] Probe im Bereich 4,2 < @, < 4,4
r.l.u. an der Erbium Ly-Kante E = 8,361 keV,

unten: Messung bei T' = 150 K im paramagnetischen Zustand. Sie legt die Position und Breite der
Ubergittersatelliten (0004)3" und (0004)*" fest. In den Messungen bei den anderen Temperaturen
wird nur die Reflexhéhe angepasst

oben rechts: Messung bei T = 75 K. Zusitzlich zu den Reflexen (0004)3" und (0004)*" treten die
Reflexe aufgrund der magnetischen Modulation auf. Diese Reflexe dndern ihre Position als Funktion
der Temperatur.

oben links: Messung bei T = 11 K. Es tauchen weitere Reflexe auf, die mit (0004)>>" und (0004)%>"
indiziert werden. Im Leitungsband der 5d-Elektronen gibt es eine Fourierkomponente, die zur antifer-
romagnetischen Kopplung ferromagnetisch geordneter Schichten gehért. Zudtzlich tritt im Bereich
4,22 < Q. < 4,35 r.l.u. diffuse Streuung auf.
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Abbildung 6.6: Temperaturabhingigkeit der integralen Intensititen der Reflexe (0004 + 7*) und
(0004+T*)1+ bei E = 8,361 keV. Auffallend ist, dass die Intensititen der beiden Reflexe vergleichbar
groB3 sind. Im oberen Teil der Abbildung ist zum Vergleich ein schematisches Phasendiagramm der
Probe eingezeichnet.
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Abbildung 6.7: a) Resonanzverhalten der Reflexe (0004 -+ 7*) + (0004)3" und (0004)25" bei T' = 30
K. Der Reflex (0004 + 7*) und der Reflex (0004)3" erscheinen bei dieser Temperatur unter gleichem
Streuvektor, deshalb verschwindet die Intensitit auBerhalb der Resonanz nicht. Im oberen Teil der
Abbildung ist die Fluoreszenz der Probe als Funktion der Energie gezeigt. Der Wendepunkt der
Fluoreszenz legt die Postion der Kante fest.

b) Resonanzverhalten des (0002 + 7*) Reflexes eines Erbiumeinkristalls bei T = 34 K. Aus [69].
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6.3.2 Die Terbium Lj-Kante

Die modulierte magnetische Ordnung erstreckt sich in dieser Probe iiber einen Bereich von
5 bis 6 Doppellagen kohérent. Fiir die Frage der Kopplung ist es in diesem Fall besonders
interessant, die resonante Beugung an den Terbium Absorptionskanten zu untersuchen.

Fiir die Messungen an der Terbium Lyj-Kante verwende ich einen Aluminiumeinkri-
stall zur Polarisationsanalyse. Bei einer Energie von 7,515 keV (Terbium L) betrigt der
20 Winkel fiir den (222) Reflex 89,6°. Entsprechend werden nur 0,006% der Ladungs-
streuung an diesem Analysator reflektiert. Mit einer Mosaikbreite von ungefihr 0,3 ° wird
dabei immer {iber eine ausreichende Winkeldivergenz integriert, um die gesamte magne-
tische Intensitédt zu bestimmen.

Wegen der effektiveren Unterdriickung der Ladungsstreuung ist es an der Terbium
Lip-Kante moglich, die magnetischen Reflexe in der Umgebung des (0002) Reflexes nach-
zuweisen. Abbildung 6.8 vergleicht die Beugungsspektren gemessen bei der Energie maxi-
maler Resonanzverstirkung an der Terbium Lyj-Kante bei Temperaturen 7' = 19 K und

T = 150 K. Bei 19 K kommen 2 neue Sétze von Reflexen hinzu: zunichst die Reflexe,
21+1

die mit (0002 + 7)* indiziert werden, und die Reflexe (OOOQ)Ti. Der Reflex (0002)%5"
ist extrem verrauscht, da die Messung in der direkten Umgebung des (0002) Reflexes mit
Absorber durchgefiihrt wird. Daher zeigt der Einschub den entsprechenden Bereich noch
einmal vergréfert auf einer linearen Skala bei einer Temperatur von 12 K, gemessen ohne

Absorber.

Auch in diesen Messungen werden die Reflexe wieder einzeln angepasst, um die Tem-
peraturabhéangigkeit zu analysieren. Die Abbildung 6.9 zeigt die verwendeten Modelle im
paramagnetischen Zustand (unten), wenn nur die Reflexe der chemischen Ubergitterstruk-
tur existieren. In der magnetisch modulierten Phase (oben rechts) werden zusétzlich die
Reflexe (0002 — 7*) und (0002 — 7*)*" angepasst. Bei tiefen Temperaturen (oben links)

werden die Reflexe (0002)%i der antiferromagnetischen Kopplung, die in diesem @,
Bereich liegen, berticksichtigt. Im 5d-Band der Terbiumschichten gibt es also Fourierkom-
ponenten, die mit der magnetisch modulierten Phase zusammenhéngen, und gleichzeitig
Komponenten, die auf eine antiferromagnetische Kopplung ferromagnetisch geordneter
Lagen zuriickzufiihren sind.

Die strukturellen Ubergitterreflexe (0002)2" und (0002)*" werden bei 150 K angepasst und
in den weiteren Messungen nicht mehr verfeinert. Fiir alle Reflexe wird eine Gauss’sche
Reflexform angenommen.

Der magnetische Ursprung der Reflexe (0002 — 7) und der (0002 — 1) wird durch
das Temperaturverhalten der Reflexposition besonders deutlich (s. Abbildung 6.10). Der
Vergleich mit den Neutronendaten zeigt, dass das Temperaturverhalten im Rahmen des
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Abbildung 6.8: Beugungspektren (000Q),) der [Erag| Ths| Probe bei T' = 19 K (durchgezogene Linie)
und bei T = 150 K (gestrichelte Linie) normiert auf die Monitorzihlrate, aufgenommen an der
Terbium Lyy; Kante bei E = 7,518 keV. Im paramagnetischen Zustand treten nur die Reflexe
der chemischen Modulation auf. Bei 19 K existieren zwei weitere Sitze von Reflexen: zum einen
die Reflexe aufgrund einer magnetischen Modulation, die mit (0002 £+ T)l:t indiziert sind. Daneben

existieren Reflexe (0002) 21%11, die auf eine Verdopplung der Ubergitterperiode hindeuten. Der Reflex
(0002)0’5Jr ist in dieser Messung verrauscht, da er teilweise mit Absorber gemessen ist. Der Einschub
zeigt den Bereich um diesen Reflex gemessen ohne Absorber bei einer Temperatur von 12 K auf einer
linearen Skala.

Messfehlers identisch ist. Bei tiefen Temperaturen rastet der Wert von 7% wéahrend des
Abkiihlens ein. Das zweite Plateau ist weniger deutlich ausgeprigt, allerdings auch mit
weniger Punkten gemessen.

Die integralen Intensitéten des (0002 — 7*) und des (0002)*° Reflexes sind in Abbil-
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Abbildung 6.9: Messungen und Anpassungen im Bereich 1,7 < Q, < 1,9 r.lu., E =17,518 keV
unten: Messung bei T = 150 Kim paramagnetischen Zustand, die Position und Breite der (0002)>"
und (0002)3" wird bei dieser Temperatur festgelegt. In den folgenden Messungen wird nur die Re-
flexhéhe angepasst.

oben rechts: Bei einer Temperaturvon T' = 80 K existieren zusatzlich die Reflexe der magnetischen
Modulation, d.h. es gibt die entsprechende Fourierkomponente im 5d-Leitungsband

oben links: Die Reflexe (0002)%%  und (0002)>®  haben sich aufgrund der antiferromagnetischen
Kopplung ferromagnetischer Lagen entwickelt.

dung 6.11 zu sehen. Diese Messungen verdeutlichen die Moglichkeiten durch die bessere
Auflosung der Rontgenmessungen. Da die Reflexe hinreichend von einander getrennt sind,
kénnen die integralen Intensitéten der beiden Reflexe bestimmt werden. In dem Mafle, wie
der (0002)*° Reflex schwiicher wird, nimmt die Intensitét des (0002 — 7*) Reflexes zu.
D.h. in Terbium konkurrieren die Polarisation der 5d-Elektronen geméaf einer modulierten
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Abbildung 6.10: Temperaturabhingigkeit von 7*, gemessen mit Neutronenstreuung und resonanter
magnetischer Réntgenstreuung, angepasst mit dem weiter oben beschriebenen Modell. Die Pfeile
markieren den Temperaturverlauf wahrend der Réntgenmessung. Im oberen Bereich ist das schema-
tische Phasendiagramm skizziert.

magnetischen Phase mit der antiferromagnetischen Kopplung ferromagnetisch geordneter
Terbiumschichten.

Die Ausbildung der ferromagnetischen Ordnung setzt beim Abkiihlen bei tieferen Tem-
peraturen ein, als sie beim Aufheizen der Probe verschwindet. Auch dieses Verhalten ist
schon von den Neutronenmessungen bekannt, kann aber hier besser untersucht werden.

Die Konkurrenz zwischen den verschiedenen magnetischen Ordnungstendenzen wird
auch durch die Reichweite der magnetischen Ordnung deutlich. An der Terbiumkante ist
die Reflexbreite der magnetischen Modulation fiir Temperaturen um die 80 K minimal
bei einem Wert von FW HM = 0,016(2) r.l.u.. Die daraus bestimmte Korrelationslédnge
betragt £ = 350(10) A. Das entspricht ungefihr dem Wert, der auch an der Erbiumkante
gemessen wird. Wenn die ferromagnetische Ordnung einsetzt, werden die Reflexe der ma-
gnetischen Modulation nicht nur schwécher, sondern auch breiter. Die daraus bestimmte
Korrelationslinge sinkt auf 215(20) A ab. Dieses Verhalten wird an der Erbiumkante
nicht beobachtet, dort ist die Reichweite bei tiefen Temperaturen maximal.

Das Resonanzverhalten des Reflexes (0002 — 7*) und des Reflexes (0002)*° ist in
Abbildung 6.12 dargestellt. Die Intensitét der L,y Linie der Flureszenz im oberen Teil der
Abbildung legt die genaue Energie der L-Kante fest. Der Wendepunkt liegt bei einer
Energie von E = 7,516 keV. Die maximale Resonanzverstirkung tritt bei einer etwa 2
eV hoheren Energie auf, was typisch fiir einen Dipoliibergang ist. An dieser Kante ist die
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Abbildung 6.11: Temperaturabhingigkeit der integralen Intensititen des (0002 — 7*) und des
(0002)%5"  Reflexes, gemessen an der [Erog|Ths] Probe bei E = 7,518 keV. Die integralen In-
tensititen dndern sich komplementdr. Das macht deutlich, wie die Tendenz zu einer modulierten
magnetischen Phase mit der Ausbildung antiferromagnetisch gekoppelter ferromagnetisch geordne-
ter Terbiumschichten konkurriert.

Energieabhéngigkeit nicht deutlich aufgespalten. Die Form der Resonanz und der Abstand
der maximalen Resonazverstarkung vom Wendepunkt in der Fluoreszenz entspricht den
Beobachtungen von Perry et al. [14] in der Helix-Phase von Terbium bei einer Temperatur
von 226 K.
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Abbildung 6.12: Energieabhingigkeit des (0002 — 7*) und des (0002)>5  Reflexes der [Erso| Ths)
Probe bei T = 12 K, die Probe wird von 150 K abgekiihit. Im oberen Teil der Abbildung ist
die Messung der Fluoreszenz der L.1-Linie gezeigt. Der Wendepukt der Fluoreszenz definiert die
Kantenenergie. Der Einschub zeigt die Enegieabhingigkeit des (0002 + 7*) Reflexes der Terbium
Helix in einem Volumeneinkristall bei einer Temperatur von 226 K [14]. Fiir den o — =’ Kanal sind
die Form und die Energie der maximalen Resonanzverstirkung bezogen auf die Terbium Ly;; Kante
anndhernd identisch.



112 6. Magnetische resonante Rontgenstreuung

Bei den Messungen der Temperaturabhingigkeit werden immer auch die zentralen
Braggreflexe mitgemessen, um z.B. 7% bestimmen zu kénnen. Berechnet man aus diesen
Messungen die gemittelte Gitterkonstante des Ubergitters geméfl

27
Q.(0002)"

wobei @,(0002) zunéichst auf die Einheit A1 umgerechnet wird, ergibt sich die Tempera-
turabhéngigkeit in Abbildung 6.13. Die Gitterkonstante &ndert sich drastisch im Bereich
20 < T < 30 K. Die gemittelte Gitterkonstante ist deutlich gréfer fiir tiefere Temperatu-
ren.

Die Gitterkonstante kann aus der Messung eines einzelnen Reflexes nicht absolut bestimmt
werden, wenn der Nullpunkt des Probenwinkels «; und des Streuwinkels 26 nicht iiber-
einstimmen. Der gemeinsame Nullpunkt wird zu Beginn der Messzeit durch die Messung

des (0002) und des (0004) Reflexes festgelegt.
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Abbildung 6.13: Temperaturverlauf der gemittelten Gitterkonstanten des [Erso| Ths] Ubergitters. Die
Gitterkonstante wird aus der Reflexposition des (0002) Reflexes an der Terbium Ly Kante bei
E = 7,518 keV berechnet, nachdem der gemeinsame Nullpunkt des Probenwinkels c«; und des
Streuwinkels durch die zusitzliche Messung des (0004) Reflexes festgelegt wurde.

Zusammenfassung des [Eryy| Tbs] Ubergitters: Mit der magnetisch resonanten Ront-
genmessung wird der Magnetismus der Probe elementspezifisch untersucht. Die Ausbil-
dung langreichweitiger magnetischer Ordnung driickt sich dadurch aus, dass die entspre-
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chenden Beugungseffekte in beiden Elementen gemessen werden. Die magnetisch modu-
lierte Phase kann in Erbium und Terbium bis zu Temperaturen von 140 bis 150 K nachge-
wiesen werden. Es bildet sich also eine gemeinsame elektronische Ubergitterbandstruktur.

Die Reflexe der antiferromagnetischen Kopplung ferromagnetisch geordneter Lagen
sind in der resonanten Beugung beider Elemente ebenfalls an beiden Kanten sichtbar.
Diese Kopplung wird also auch iiber die Leitungsbandelektronen vermittelt. Daraus folgt,
dass diese Kopplung kein rein dipolarer Effekt sein kann. Die beiden magnetischen Ord-
nungszustinde konkurrieren miteinander, was aus dem komplementéaren Verlauf der ent-
sprechenden Reflexintensitdten hervorgeht.
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Abbildung 6.14: Beugungspektren der [Ersg| Thoa| Probe, gemessen bei unterschiedlichen Tempera-
turen bzw. mit unterschiedlichen Rontgenenergien. An der Erbium Lij-Kante E = 8,359 keV tritt
bei tiefen Temperaturen im Bereich 4,25 < @, < 4,35 r.l.u. ein breiter 'Reflex’ (0004 + 7*) auf,
der mit einer magnetisch modulierten Ordnung in einzelnen Erbiumschichten zusammenhingt. Im
Bereich 3,7 < Q. < 3,8 r.l.u. ist der Untergrund erhéht. Das fiihre ich auf den (0004 — 7%) Reflex
zurtick. Die Asymmetrie beziiglich des zentralen Braggreflexes wird im Text diskutiert.

6.4 Magnetisch resonante Beugung der Probe [Ers;|Tby)]

In [Ergs|Thag] Probe treten die modulierten magnetischen Phasen nur kurzreichweitig ge-
ordnet auf. In diesem Sinne stellt sich die Frage, ob die magnetische Ordnung auf ein
einzelnes Element beschrénkt ist. Dazu werden analoge Messungen zu den Messungen an
der [Ergy|Ths| Probe durchgefiihrt.

Abbildung 6.14 zeigt die Beugungsspektren in der Umgebung des (0004) Reflexes bei
einer Energie von 8,359 keV. Die Spektren werden bei einer Temperatur von 6 K und bei
einer Temperatur von 120 K gemessen. Zusétzlich ist noch die Messung an der Terbium
L Kante, £ = 7,518 keV, bei 9 K aufgetragen. In der Messung an der Erbiumkan-
te tritt im Bereich 4,25 < @, < 4,35 r.l.u. deutlich ein breiter Reflex auf. Im Bereich
3,7 < @, < 3,8 r.L.u ist der Untergrund zwischen den Ubergitterreflexen erhsht. Diese
Asymmetrie unterstiitzt die Vermutung, dass die magnetische Modulation auf die Erbi-
umschichten begrenzt ist, wie schon in Abschnitt 5.5.2 beschrieben wird. Die magnetische
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Ordnung in einer einzelnen Schicht darf nicht auf die gemittelte Gitterkonstante bezogen
werden, die die Position des (0004) Reflexes festlegt. Stattdessen sind die Reflexe um den
Strukturfaktor einer einzelnen Erbiumschicht gruppiert, die gegeniiber dem gemittelten
Strukturfaktor zu groBeren Streuvektoren verschoben ist. An der Terbium L;;;-Kante kann
ich einen solchen Reflex nicht nachweisen.

Im Folgenden soll das Temperatur- und Energieverhalten dieses Reflexes naher untersucht
werden.

6.4.1 Messungen an der Erbium Ljj-Kante

Abbildung 6.15 zeigt den Bereich 4,25 < ), < 4,45 r.L.u aus Abbildung 6.14 vergrofiert.
Dieser Bereich wird mit einer breiten Gaussfunktion und 5 scharfen, ebenfalls gaussformi-
gen Reflexen angepasst. Die scharfen Reflexe kénnen in der Notation der vorigen Abschnit-

te als (0004)"" und (0004)*2" | 6 < [ < 8, indiziert werden. Entsprechend bezeichne ich
den breiten Reflex mit (0004 + 7*). Schon in den Neutronenmessungen &nderten sich die
Intensitéten der Ubergittersatelliten im Bereich der Streuung aufgrund der kurzreichwei-
tigen Ordnung einer magnetisch modulierten Phase. Durch die bessere Auflésung in den
Messungen mit Rontgenstrahlung konnen nun die einzelnen Reflexe analysiert werden.
Bei einer Temperatur von 120 K existieren nur noch der (0004)¢" und der (0004)%" Reflex
(s. Abbildung 6.15 unten).
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Abbildung 6.15: Messungen an der [Erya|Thag] Probe und Modelle zur Anpassung des Bereichs
4,25 < Q, < 4,45 r.lu. beiT =6 K (links) und bei T' = 120 K (rechts), die Energie betrigt E =
8,359 keV. Das Tieftemperaturmodell beinhaltet 6 Gaussfunktionen, das Hochtemperaturmodell nur
noch 2. Die Reflexpositionen der scharfen Reflexe dndern sich nicht, solange die Reflexe iiber dem
Untergrund nachweisbar sind. Daher werden die Positionen nicht weiter verfeinert.
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Die Temperaturabhéngigkeit wird gemessen, indem die Probe zunéchst von 6 K auf 120
K aufgewérmt wird und anschliefend auf 9 K abgekiihlt wird. Der (0004 +7*) Reflex kann
bei einer Temperatur von etwa 80 K nicht mehr vom Untergrund unterschieden werden (s.
Abbildung 6.16). Bei Temperaturen oberhalb von 60 K muss die Reflexbreite fixiert wer-
den, damit die Anpassung sinnvoll konvergiert. Diese Fixierung ist aber unproblematisch,
da sich die Reflexbreite bei tieferen Temperaturen im Rahmen der Messungenauigkeiten
nicht dndert. Der Wert betrégt ca. 0,092 r.l.u.(FWHM). Aus der Reflexbreite bestimme
ich die Korrelationslénge

2m

=10

Die so bestimmte Korrelationslinge betréigt 61(2) A, also in etwa die Schichtdicke einer
einzelnen Erbiumschicht. Diese Beobachtungen ergénzen die Ergebnisse der Neutronen-
messungen.

Der Abstand der Probe vom (0004) Reflex des Ubergitters ist deutlich grofier als in der
Probe [Erg|Ths] oder in der ErgsThys Probe. Um Propagationsvektor abschétzen zu
koénnen, muss der Abstand von einem virtuellen (0004) Reflex berechnet werden, in den
die Gitterkonstante innerhalb der Erbiumschichten einfliet. Diese Gitterkonstante wird
aus Tabelle 4.2 entnommen. Das fithrt dann zu den Werten fiir 7*, wenn man die rechte
y-Achse in Abbildung 6.16 betrachte.

Aufheizen und Abkiihlen der Probe unterscheiden sich fiir die magnetische Ordnung nicht,
samtliche Messpunkte fallen auf eine Kurve.

Die Reflexe mit geringer Breite in Abbildung 6.15 zeigen ebenfalls eine deutliche Tem-
peraturabhéngigkeit. Die Temperaturabhingigkeiten des (0004)7" und des (0004)™*" Re-
flexes unterscheiden sich insofern, als dass die Intensitét des ersten Reflexes im Verlauf
des Temperaturzyklus® zunimmt, wéihrend sie fiir den anderen abnimmt.

Das Resonanzverhalten der halbzahligen Ubergittersatelliten und des (0004 + 7*) Re-
flexes auf der einen Seite und des ganzzahligen Ubergittersatelliten auf der anderen Seite
(s. Abbildung 6.20) ist ebenfalls verschieden. Der (0004)7" zeigt eine Abhéngigkeit von der
gesteigerten Absorption an der Erbium Ly;; Absorptionskante, wie es fiir einen Ladungs-
reflex erwartet wird. Das erklért aber nicht die Temperaturabhingigkeit des Reflexes.
Ich fithre diese Abhiingigkeit auf Anderungen der c-Gitterkonstante zuriick. Die beiden
Ubergitterreflexe (0004)%" und (0004)®" zeigen keine temperaturabhéngige Anderung der
Intensitat.

Im Gegensatz dazu steht die Resonanzverstirkung des (0004-+7*) und (0004)75" Reflexes.
Beide Energieabhéngigkeiten haben eindeutig die Form einer magnetischen Resonanz. Die
Form der Resonanz mit einer Doppelpeakstruktur ist mit der des [Ergo|Ths] Schichtsy-
stems (vgl. Abbildung 6.7) identisch.

Wenn in den Erbiumschichten die modulierte Fourierkomponente vorhanden ist, werden
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Abbildung 6.16: Integrale Intensitaten (links) und Schwerpunkt (rechts) des breiten Reflexes (0004 +
7*). Die kurzreichweitige magnetische Ordnung ist fiir Temperaturen oberhalb von 80 K nicht mehr
nachweisbar. 7 und damit der Drehwinkel zwischen benachbarten Atomlagen werden gréBer, wenn
die Temperatur ansteigt. Fiir Temperaturen oberhalb von 60 K muss die Reflexbreite und Position
fixiert werden, damit die Anpassung sinnvoll konvergiert. Die y-Achse auf der linken Seite zeigt die
Differenz [Q),(0004 + 7*) — Q.(0004)]. Auf der rechten Seite wird der Abstand vom (0004) Reflex
eines virtuellen Gitters mit der c-Gitterkonstante ¢ = 5,556 A (vgl. Tabelle 4.2) angenommen, die
fiir die Erbiumschicht der[Erao| Thoo| Probe bestimmt wurde. Fiir diesen Reflex macht es keinen
Unterschied, ob die Probe geheizt oder abgekiihit wird.

auch die Komponenten der antiferromagnetischen Kopplung ferromagnetischer Ordnung
ausgebildet.

Auch in dieser Probe dndert sich die c-Gitterkonstante deutlich mit der Temperatur.
Fiir Temperaturen etwas unterhalb der magnetischen Phaseniibergangstemperaturen wer-
den die gemittelten Gitterabstéinde grofier (s. Abbildung 6.19). In den reinen Elemeten
hat die ¢(7") Kurven eine negative Steigung fiir Temperaturen oberhalb von 230 K. In
Terbium gibt es bei dieser Temperatur ein Minimum, anschliefend dehnt sich das Git-
ter fiir Temperaturen 7' > 150 K. In Erbium schrumpft die c-Gitterkonstante. Erst fiir
Temperaturen unterhalb von 50 K steigt sie wieder an, mit einem abrupten Sprung beim
Ubergang in die Konusphase (s. Darnell [11]).

Die lokalen Minima der Gitterkonstanten liegen im [Erge|Thag] Ubergitter bei dhnli-
chen Temperaturen wie auch die magnetischen Phaseniiberginge. Vergleicht man den
Verlauf mit den Ergebnissen von Darnell, entspricht der Verlauf der gemittelten Gitter-
konstante der Uberlagerung der Einzelbeitrége. Allerdings ist die abrupte Anderung der
c-Gitterkonstanten wie auch der Phaseniibergang in die Konusphase unterdriickt. Der
epitaktische Stress, der auf die Erbiumschichten durch die Streckung der Basisebenengit-
terkonstanten ausgeiibt wird, verhindert diesen Ubergang, wie Jensen und MackIntosh
([8] S.132) zeigen.
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Abbildung 6.17: Temperaturabhingigkeit der integralen Intensititen des (0004)7" und des (0004)75"
Reflexes, gemessen bei einer Energie EE = 8,359 keV. Wihrend der ganzzahlige Ubergittersatellit
wahrend des Temperaturzyklus starker wird, nimmt die Intensitat des halbzahligen Reflexes ab.

Zusammenfassung des [Ery;|Thy,] Ubergitters: In dieser Probe wird die Polarisa-
tion der Leitungsbandelektronen, die zur modulierten magnetisch Ordnung gehért, nur an
der Er Ly Kante nachgewiesen. Aus der Reflexbreite geht hervor, dass die Polarisation
nur innerhalb einzelner Erbiumschichten kohérent ist.

Bei tiefen Temperaturen treten auch die Fourierkomponenten auf, die zur antiferromagne-
tischen Kopplung ferromagnetisch geordneter Schichten gehoren. Dieser Effekt ist wahr-
scheinlich auf die magnetische Nachbarschaft der Terbiumlagen zuriickzufiihren.
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Abbildung 6.18: Temperaturabhingikeit der c-Gitterkonstanten in Einkristallen aus Erbium und Ter-
bium. Aus [11].
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Abbildung 6.19: Temperaturabhangigkeit der gemittelten Gitterkonstanten der [Erag| Thoo], bestimmt
aus der Reflexposition des (0004) Reflexes bei E = 8,359 eV. Die Messung der Temperaturabhingig-
keit startet bei einer Temperatur von 6 K, dann wird die Probe bis in den paramagnetischen Zustand
aufgeheizt und anschlieBend wieder auf 10 K abgekiihlt.
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Abbildung 6.20: Energieabhingigkeit der breiten diffusen Streuung (0004 + 7*) und des (0004)7"
, (0004)"5" Reflexes der [Erys| Thao| Probe bei T = 9 K. Die diffuse Streuung und der (0004)75"
Reflex sind resonant verstarkt, der (0004)7+ Reflex zeigt das typische Absorptionsverhalten eines La-
dungsreflexes. Die integralen Intensititen werden durch Anpassungen mit dem im Text beschriebenen
Modell bestimmt.
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6.5 Magnetisch resonante Streuung der Er;sThb, Le-
gierungsprobe

Wie in Abschnitt 6.3 gesehen, hingt die Ausbildung langreichweitig geordneter Phasen
in der [Ery|Tbs] Probe mit einer Polarisation der Leitungsbandelektronen zusammen.
Resonante magnetische Reflexe werden fiir die magnetisch modulierten Phasen und fiir
gekoppelte ferromagnetisch geordnete Lagen nachgewiesen. Durch den Vergleich mit ei-
ner Legierungsprobe soll der Einfluss der Ubergitterstruktur auf die magnetische Struktur
deutlicher herausgearbeitet werden.
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Abbildung 6.21: Messung und Anpassung des (0002 — 7*) (links) und des (0002) (rechts) Reflexes
an der Erog Tho o bei einer Temperatur T' = 10 K an der Erbium Lyj; Kante E = 8,359 keV, die
Intensitdten, die auf die Monitorzihlrate normiert werden, sind nicht vergleichbar, da der (0002)
Reflex mit Absorber gemessen wird.

Dazu werden der (0002) und der (0002 — 7*) Reflex temperatur- und energieabhéingig
untersucht. Abbildung 6.21 zeigt eine longitudinale Messung im reziproken Raum zusam-
men mit einer Anpassung der Reflexe. Der (0002) Reflex muss trotz der Polarisations-
analyse mit Absorber gemessen werden. Deshalb sind die Intensitéiten der beiden Reflexe
nicht vergleichbar.

Die magnetischen Reflexe der Probe sind extrem stark. Im Vergleich zu den Ubergitter-
proben, bei denen die Z&hlraten im Bereich von einigen Hundert Ereignissen pro Sekunde
liegen, werden an dieser Probe Z&hlraten im Maximum der Resonanz von 50000 Ereignis-
sen pro Sekunde erreicht.

Die Temperaturabhéngigkeit wird gemessen, indem die Reflexposition des magnetischen
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Reflexes durch eine longitudinale Messung festgelegt wird. AnschlieSend wird die inte-
grale Intensitédt des Reflexes durch einen sogenannten ‘Rocking-scan’ bestimmt, d.h. der
Probenwinkel «; wird bei konstantem Streuwinkel variiert. Die integralen Intensitéten
dieser Messungen werden durch Aufsummation bestimmt, weil sich die Reflexform bei
einer Temperatur von 23 K und 60 K deutlich &ndert (s. Abbildung 6.22). Aus diesen
Grund kann fiir die unterschiedlichen Temperaturbereiche kein einheitliches Modell ge-
funden werden.
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Abbildung 6.22: Anderung der Reflexform in den a;-Messungen des (0002 — 7*) Reflexes bei einer
Energie von E = 8,359 keV ( Erbium L) an der ErggThoo Probe. Im Temperaturbereich 23
K< T <62 K sind die Reflexe deutlich verbreitert. Die Intensitat ist auf die Monitorzdhlrate normiert.

7* #ndert sich temperaturabhingig dhnlich wie es auch in den beiden Ubergittern
auftritt (s. Abbildung 6.25). Im Vergleich zu den Messungen an den Ubergittern sind die
Werte grofier und liegen im selben Bereich, den Millhouse et al. [18] in einer einkristallinen
Erg 9Thg; Legierung beobachten. Es gibt ebenfalls leichte Anzeichen fiir ein Hysteresever-
halten, dass allerdings im Vergleich zu den Daten, die an Einkristallen gewonnen wurden,
nicht ausgepragt ist.

Die summierten Intensitéten des Reflexes verschwinden ungeféhr bei den selben Tempe-
raturen, die auch in den Neutronenmessungen gefunden werden (vgl. Abbildung 6.25 und
Abbildung 5.28).

Daneben sind in der Temperaturabhéngigkeit zwei weitere Werte ausgezeichnet. Bei 60
K gibt es eine Stufe im Intensitétsverlauf. Diese konnte mit dem Einsetzen der Ordnung
der c-Achsenkomponente zusammenhéngen. Wesentlich deutlicher ist der Sprung bei ei-
ner Temperatur von 23 K. Nach den Neutronenmessungen findet der Ubergang in die
Konusphase jedoch bei einer Temperatur von 33 K statt.

Auch in der Temperaturabhéngigkeit der Reichweite der magnetischen Ordnung unter-
scheidet sich der Temperaturbereich zwischen 23 und 60 K von den iibrigen gemessenen
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Temperaturen (Abbildung 6.25 unten). Wie schon oben erwihnt sind die magnetischen
Reflexe in diesem Bereich verbreitet, also ist die Korrelationslange geringer. Das gilt so-
wohl fiir die Ordnung in der Basisebene als auch in c-Richtung.

Der Verlauf der integralen Intensitiit ist bis jetzt noch nicht verstanden, die Anderung
bei niedrigen Temperaturen fithre ich nicht auf den Ubergang in die Konusphase zuriick.
Aus dem Verlauf der gemittelten Gitterkonstante ¢ geht ein Sprung genau bei der Pha-
seniibergangstemperatur hervor, die in den Neutronenmessungen bestimmt worden ist (s.

Abbildung 6.24).

Sowohl im Volumeneinkristall aus Erbium [11]

als auch im [Erg|Ths] Ubergitter (s. Ab- AR RRRREREREE R
bildung 6.13 ist dieser Ubergang direkt mit o Heizen
der unstetigen Anderung der Gitterkonstan- 0,27 o
ten verbunden. Die langreichweitige ferroma-
gnetische Ordnung der 4 f-Momente setzt bei
einer Temperatur von 33 K ein. Die Spindich- oe
tewelle der magnetischen Modulation der Ba- 0.26 oe
sisebenenkomponente ist auch unterhalb die-
ser Temperatur prasent. Die Ursache fiir die I S TR
Intensititsdnderung des (0002 — 7*) Reflexes TIKI
bei einer Temperatur von 23 K ist damit aber
noch nicht erklart. 7* andert sich bei einer
Temperatur von 23 K sprunghaft (s. Abbil-
dung 6.23. Dadurch kénnten die Ubergangs-
matrixelemente, die die Intensitét der reso-
nanten Streuung bestimmen, gedndert werden.

A7)

20 25

Abbildung 6.23: Anderung von * fiir Tempe-
raturen T' < 30 K. Der Reflex wurde an der
Erbium Ly; Kante E = 8,359 kev gemessen.

An dieser Probe koénnen die magnetischen Reflexe an den Absorptionskanten bei-
der Elemente gemessen werden. Abbildung 6.26 zeigt die integralen Intensititen des
(0002 — 7*) Reflexes bei 10 K, wenn die Photonenenergie variiert wird. Die integralen
Intensititen werden wieder bestimmt, in dem die Probe bei konstantem Streuwinkel ge-
dreht wird. Die Abhéngigkeiten #hneln denen, die auch in den Ubergittern gemessen
werden.

Entsprechend der Zusammensetzung ist die maximale Intensitit in Resonanz an der Er-
bium L;;; Kante etwa acht mal gréfler als an der Terbium Lj;; Kante, d.h. die Resonanz-
verstarkung pro Ion ist vergleichbar fiir Erbium und Terbium.

Zusammenfassung der Er,3Tb» Legierung: In der ErgsThg 2 Legierung bildet sich
eine langreichweitige Spindichtewelle aus, die in den 5d-Zustéinden der Erbium- und der
Terbiumionen nachgewiesen wird. Im Temperaturbereich zwischen 23 K und 60 K sinkt die
Reichweite der magnetischen Ordnung sowohl in der Basisebene als auch in ¢-Richtung ab.
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Abbildung 6.24: Temperaturabhingigkeit der gemittelten Gitterkonstante der Erg g Thy o Legierung,
die Gitterkonstante wird aus der Reflexposition des (0004) Reflexes bei einer Energie E = 8,359 keV
bestimmt, nachdem der gemeinsame Nullpunkt des Probenwinkels «; und des Streuwinkels 20 durch
die Messung des (0002) und des (0004) Reflexes festgelegt wurde.

Ein eventueller Zusammenhang mit der modulierten Ordnung der ¢-Achsenkomponente
ist nicht klar. Der Ubergang in die Konusphase kann mit einer sprunghaften Anderung
der c-Gitterkonstanten in Verbindung gebracht werden.
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Abbildung 6.25: Temperaturabhingigkeit des magnetischen Reflexes (0002 — 7*) an der Erbium Ly
Kante E = 8,359 keV,

(1. Graph von oben): die integralen Intensitdten werden durch Summation liber die Messungen, die
in Abbildung 6.22 gezeigt sind, gewonnen, da sich die Reflexform im Temperaturbereich 23 K< T <
60 K deutlich dndert.

(2. Graph von oben): 7* dndert sich dhnlich wie in den Ubergittern, die Werte der Legierung sind
allerdings gréBer als die der [Erao| Ths] Probe (Abb. 6.10), aber kleiner als die der [Ersa| Thag| Probe
(Abb. 6.16). Aus T* kann fiir die Legierung direkt der Drehwinkel zwischen benachbarten Atomlagen
berechnet werden.

(3. Graph von oben): Reichweite der magnetischen Ordnung in c-Richtung, bestimmt aus der FWHM
der longitudinalen Messungen. Die instrumentelle Auflésung wird dabei in der Form einer d-Funktion
angenommen.

(4. Graph von oben): Reichweite der magnetischen Ordnung in der Basisebene, bestimmt aus der
FWHM der o; Messungen. Die Winkelunschirfe wird in eine Unschérfe der QQ,-Komponente umge-
rechnet: AQ, = k - sin(A«;)
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Abbildung 6.26: Energieabhingigkeit des (0002 — 7*) Reflexes an der Terbium Ly -Kante und an
der Erbium Lyy-Kante fiir die Erg 3 Tho 2 Legierung bei einer Temperatur von 10 K. Die Lage der
Absorptionskante wird durch den Wendepunkt der Fluoreszenzmessungen an dieser Probe festgelegt.



Kapitel 7
Zusammenfassung

An dieser Stelle werden die Ergebnisse der vorangegangenen Kapitel zusammenfassend
interpretiert.

Voraussetzung fiir die magnetischen Untersuchungen sind die optimierten Wachstumsbe-
dingungen, die durch die in situ Analyse mit LEED und AES und ex situ Messungen der
diffusen Rontgenstreuung gewonnen wurden. Die Charakterisierung der Grenzfliche fehlt
in vielen Versffentlichungen, die sich mit Ubergittern aus Seltenen Erden beschéftigen.
So wurde z.B. die Korrelation der Grenzflachen bis dato noch nicht beobachtet. Durch
diese Untersuchungen werden die Wachstumsbedingungen fiir gut definierte Ubergitter
mit teilweise mehr als 100 Doppellagen gewéhrleistet.

Die experimentellen Untersuchungen an einer Reihe von [Er|Tbh] Ubergittern haben
gezeigt, dass es zu unterschiedlichen Kopplungsphdnomenen in diesen System kommt.

Probe Puffer NErnom | WThnom | NErexp | WTbexp | IV bzw. D | Deckschicht
[Eras|Tbos] | Nboros | Y0004 | 20 20 22,2(3) | 22,0(3) | 80 Yop0i
[Erao|Ths] | Nbyyg0alYeooa | 20 5 21,2(3) | 5,0(3) 150 Yos04
[Ers|Thao] | Nbyjooa|Yre04 | 5 20 120 Y504
ErgsThbo2 | Nbysox 80% 20% 82(1)% | 18(1)% | 6000 A Y04

Tabelle 7.1: Vollstindige Beschreibung der mit Neutronen- und resonanter Réntgenstreuung unter-
suchten Ubergitter aus Kapitel 4. Die Tabelle wird dort nidher erlautert

Die [Ery|Tbs| Probe:

Diese Probe zeigt das reichhaltigste Phasendiagramm der untersuchten Ubergitter. Die
Untersuchung mit Neutronenstreuung zeigt, dass die magnetischen 4 f-Momente fiir Tem-
peraturen unterhalb von etwa 150 K moduliert geordnet sind. Die Ordung beschrankt sich
fiir Temperaturen oberhalb von 80 K auf die Basisebenenkomponente. Unterhalb von 80
K ist die ¢-Achsenkomponente ebenfalls moduliert geordnet.
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Abbildung 7.1: Schematische Phasendiagramme des [Erag| Ths] Ubergitters (a) und des Erp s Tho 2
Legierungsfilms (b). Mit 'H’ ist die modulierte Ordnung der Basisebenenkomponte des magneti-
schen Moments bezeichnet, 'TH’ (tilted he/ix) beschreibt die zusdtzliche modulierte Ordnung der
c-Achsenkomponente. In der Konus-Phase ist die c-Achsenkomponente ferromagnetisch geordnet.
'FM gek’ steht fiir die ferromagnetische Ordnung der Basisebenenkomponente, wobei benachbarte
Lagen antiferromagnetisch gekoppelt sind.

Bei Temperaturen unterhalb von 60 K findet man zusétzlich eine ferromagnetische Ord-
nung einzelner Lagen, die antiferromagnetisch gekoppelt sind. Dieses Ordnungsphénomen
hangt sehr stark von der thermischen Vorgeschichte ab und zeigt eine ausgepragte Hyste-
rese.

Bei Temperaturen unterhalb von 18 K ordnet die ¢-Achsenkomponente ferromagnetisch.
Da sich bei diesem Phaseniibergang der Kontrast zwischen Erbium und Terbium sehr
stark andert, vermute ich, dass die Ordnung der c-Achsenkomponente auf die Erbium-
schichten beschrénkt bleibt.

Die magnetische Ordnung der lokalisierten 4 f-Zusténde verursacht eine Polarisation
der bd-Leitungsbandelektronen. Diese Polarisation wird durch die resonante magnetische
Rontgenbeugung sowohl an der Erbium Ly;; Absorptionskante als auch an der Terbium Ly
Absorptionskante nachgewiesen. Die elementspezifischen Untersuchungen mit resonanter
Streuung zeigen durchgehende Spindichtewellen in den 5d-Bandern von Erbium und Ter-
bium fiir die jeweiligen magnetischen Strukturen. Die jeweiligen Fourierkomponenten in
den 5d-Béandern sind sowohl fiir die Ausbildung der kohirenten modulierten magnetischen
Phase als auch fiir die antiferromagnetische Kopplung ferromagnetisch geordneter Lagen
verantwortlich.

Erst durch die deutlich verbesserten Synchrotronstrahlungsquellen der dritten Generation
wie der ESRF oder der APS wird die direkte Beobachtung der Polarisation der Leitungs-
elektronen in kiinstlichen Ubergittern mit einer sehr geringen Materialmenge erméglicht.
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Daneben ist die Weiterentwicklung der experimentellen Technik ebenfalls entscheidend.
Nur durch den Einsatz eines geeigneten Polarisationanalysators kann die Ladungsstreuung
eines Ubergitters soweit unterdriickt werden, dass die Polarisation der Leitungsbandelek-
tronen nachgewiesen werden kann.

Sowohl die magnetische Struktur der 4f-Momente (Neutronenmessungen) als auch die
Spindichtewellen in den 5d-Leitungsbindern spiegeln die Ubergitterstruktur wider, was
man an der Existenz der jeweiligen Ubergittersatelliten erkennt. Das mit der Strukturie-
rung verbundene Potential ist also entscheidend fiir die magnetische Ordnung.

In fritheren Untersuchungen an Schichtsystemen, die eine langreichweitige magnetisch
modulierte Ordnung zeigen, wird die Kopplung der Aushildung einer Spindichtewelle in
der unmagnetischen oder paramagnetischen Schicht zugeordnet. Der Propagationsvektor
dieser Spindichtewelle wird durch ein Maximum in der generalisierten Suszeptibilitét X(Q)
in der Zwischenschicht festgelegt (vgl. [Dy|Y] [2], [Ho|Er] [26], [Dy|Er] [28], [Er|Lu] [71]).
Im Gegensatz dazu steht die Messung einer durchgehenden Spindichtewelle in Erbium
und Terbium in der vorliegenden Arbeit. Dieser Effekt wird auch in [Nd|Pr] Ubergittern
gefunden [70].

Das c-Achsenmoment in den Erbiumschichten ordnet bei einer Temperatur, die ge-
geniiber der Néel-Temperatur in Volumenproben unveréndert ist. Gleichzeitig steigt die
Intensitat der resonanten Streuung in den Terbiumschichten nicht weiter an. Diese Be-
obachtung unterstiitzt die Vermutung von Simpson et al. [26]. Die Autoren fithren die
Aushildung einer kohérenten magnetischen Struktur in [Ho|Er] Systemen auf eine Uber-
gitterbandstruktur zuriick. Durch die Ordnung der ¢-Achsenkomponente wird die Uber-
gitterbandstruktur gestort, da die mit den magnetischen Phasen verbundenen Wellen-
funktionen an der Grenzflache nicht gut fortgesetzt werden kénnen. Die Ursache hierfiir
liegt in der Konkurrenz zwischen der starken Basisebenenanisotropie in Terbium und der
c-Achsenanisotropie in Erbium.

Die ferromagnetische Ordnung der c-Achsenkomponente wird wie in Erbiumvolumenein-
kristallen durch eine sprunghafte Anderung der c-Gitterkonstante eingeleitet. Auch die
Phaseniibergangstemperatur ist verglichen mit einer Volumenprobe identisch. In diesem
Ubergitter ist die Ordnung der c-Achsenkomponente offensichtlich nur auf die Erbium-
schichten zurtickzufiihren. Die Wechselwirkungen, die die Ordnung der ¢-Achsenkomponente
bestimmen, -in erster Linie die magnetoelastische Wechselwirkung- sind nicht wesentlich
veréndert.

Die ferromagnetische Ordnung der Basisebenenkomponente ist erneut wesentlich auf den
Einfluss des Ubergitters zuriickzufithren. Da die Polarisation der Leitungselektronen auf-
grund der modulierten magnetischen Phase mit dem Einsetzen der ¢-Achsenordnung ab-
nimmt, wird der Energieunterschied zwischen der Austauschwechselwirkung in der modu-
lierten Phase und der Austauschwechselwirkung in der ferromagnetischen Phase geringer.
Schliefllich kommt es zur ferromagnetischen Ordnung. Ob die antiferromagnetische Kopp-
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lung durch die Ubergitterbandstruktur oder die Dipolwechselwirkung verursacht wird,
kann noch nicht abschlieend beurteilt werden. Die ausgeprigte Hysterese dieser Ord-
nungsstruktur verdeutlicht den Einfluss der konkurrierenden Anisotropien.

Der Er,3Thby, Legierungsfilm:

In dieser Probe sind die Anteile von Erbium und Terbium in etwa identisch mit denen
im [Erao|Ths] Ubergitter. Trotzdem unterscheidet sich die magnetische Struktur deutlich
von der [Erg|Ths] Probe, sowohl durch die Phasen und als auch durch die Phaseniiber-
gangstemperaturen.

Verglichen mit dem magnetischen Phasendiagramm einer Legierung, die als Volumen-
einkristall vorliegt, treten keine qualitativen Anderungen auf (vgl. Abbildung 5.29). Die
auftretenden Phasen Helix, geneigte Helix und Konus findet man auch im Volumenein-
kristall. Allerdings dndern sich die Phaseniibergangstemperaturen durch den Einfluss der
Epitaxie.

Wegen der enormen Intensitéten kann die Temperaturabhéngigkeit des Propagationvek-
tors 7" und der Reichweite der Spindichtewelle sehr detailiert gemessen werden. Dies
stellt eine Ergénzung zu den Messungen mit Neutronenstreuung dar, die in der Regel
intensitatsbegrenzt und dadurch sehr zeitaufwendig sind.

Da die magnetische Nachbarschaft in der Legierung durch eine statistische Platzbe-
setzung vorgegeben ist, dndern sich im Vergleich zum [Erg|Ths] Ubergitter auch die
Phaseniibergangstemperaturen fiir die Ordnungsphasen der ¢-Achsenkomponente. Gleich-
zeitig wird durch das Fehlen der Ubergitterbandstruktur die ferromagnetische Ordnung
der Basisebenenkomponente unterdriickt.

Die [Ery|Tboy] Probe:

In dieser Probe setzt die magnetische Ordnung bei einer Temperatur von 230 K ein. Bei
dieser Temperatur kommt es auch in Terbiumvolumeneinkristallen zur magnetischen Ord-
nung. Im Gegensatz zum Volumen ordnen im [Ergs|Thas] Ubergitter die magnetischen
Momente nicht in einer Helix, sondern gehen direkt in eine ferromagnetische Ordnung
iiber. Dabei sind benachbarte ferromagnetische Lagen antiferromagnetisch gekoppelt.
Eine magnetisch modulierte Ordnung ist in dieser Probe auf einzelne Erbiumschichten
beschrankt. Sie existiert fiir Temperaturen unterhalb von 100 K. Aus der @—Abhéingigkeit
der Neutronenstreuung geht hervor, dass sowohl die c-Achsenkomponente als auch die
Basisebenenkomponente moduliert geordnet sind.

Die Untersuchungen mit resonanter Rontgenstreuung bestéatigen, dass die modulierte Ord-
nung auf die Erbiumschichten beschréankt ist. Zusatzlich weisen die Messungen bei tiefen
Temperaturen Fourierkomponenten im 5d-Band des Erbium nach, die zur antiferroma-
gnetischen Kopplung ferromagnetisch geordneter Lagen gehéren. Trotz eines niedrigen
Untergrunds werden diese Spindichtewellen fiir Temperaturen oberhalb von 80 K nicht
beobachtet.
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Meiner Ansicht nach fallt die Spindichtewelle, die mit der magnetischen modulierten
Ordnung verkniipft ist, in Terbium mit groBerem Abstand von der Grenzfliche ab. Da-
her bildet sich eine langreichweitig geordnete modulierte Phase in der Probe mit einer
5 Atomlagen diinnen Zwischenschicht, aber nicht bei einer Zwischenschichtdicke von 22
Atomlagen.

Die Unterdriickung der Helixphase, wie sie in Terbiumvolumenkristallen beobachtet wird,
erklére ich mit der kontraktiven Spannung auf die Terbiumschicht durch die Epitaxie. Der
geringe Energieunterschied zwischen der ferromagnetischen Phase und helikalen Phase fiir
Terbiumvolumenkristalle wird durch den schmalen Temperaturbereich, in dem die Helix
existiert, deutlich.

Durch den Einfluss der Epitaxie, sprich einer negativen Spannung auf das Terbium, wird
der magneto-elastische Energiebeitrag so geandert, dass direkt die ferromagnetische Ord-
nung einsetzt. Diese Spannungen werden auch in [Th|Ho| [27] fiir die Unterdriickung
einer modulierten magnetischen Phase verantwortlich gemacht. In [Dy\Lu] Ubergittern
[24] fithren die Spannungen zu einem Anstieg der Curietemperatur, die den Ubergang von
der Helixphase in die ferromagnetische Phase markiert.

Die [Ers|Tbyy| Probe:

Auch in dieser Probe setzt die magnetische Ordnung bei einer Temperatur von 230 K ein.
Wiederum tritt direkt die ferromagnetische Ordnung auf. Aufgrund der Phaseniibergang-
stemperatur schliefle ich, dass die Ordnung die Terbiumschichten beschrinkt ist.

Wenn die Probe aus dem paramagnetischen Zustand abgekiihlt wird, sind die ferroma-
gnetischen Lagen zunichst antiferromagnetisch gekoppelt, wie es auch in der [Ergs|Thas]
Probe gefunden wird. Beim weiteren Abkiihlen zeigen sich fiir Temperaturen unterhalb
von 205 K zusétzlich Doménen mit ferromagnetisch gekoppelten Terbiumschichten.
Wird die Probe nach dem Abkiihlen auf 10 K wieder in den paramagnetischen Zustand
gebracht, bleiben sowohl die ferromagnetische gekoppelten Doménen als auch die antifer-
romagnetische gekoppelten Doménen bis zu einer Temperatur von 230 K erhalten.

Die antiferromagnetische Kopplung ferromagnetischer Lagen wird in verschiedenen
Publikationen auf die Dipol-Dipol-Wechselwirkung der geordneten Lagen zuriickgefiihrt
[24], [27], [28]. Mit abnehmender Temperatur werden die Energiebeitriige, die die ferroma-
gnetische Ordnung in Terbium unterstiitzen, bedeutender (s. Cooper [72]). Die resultie-
rende magnetische Struktur stellt einen Kompromiss zwischen den beiden magnetischen
Strukturen dar.

Die magnetische Ordnung der Erbiumschichten kann nicht eindeutig festgelegt werden. Es
ist wahrscheinlich, dass sich eine modulierte magnetische Phase ausbreitet, die eventuell
iiber mehr als eine Doppellage kohérent ist. Diese Phase wird bei derselben Temperatur
nachgewiesen, bei der eine Nettomagnetisierung gemessen wird. Daher nehme ich an, dass
diese Phase die ferromagnetische Kopplung unterstiitzt. In dieser Hinsicht stimmt das Mo-
dell mit der Beschreibung der magnetischen Ordnung eines [Gd|Dy] Ubergitters {iberein.
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Abbildung 7.2: Schematische Phasendiagramme, 'H' bezeichnet die Helix, 'FM gek’ ferromagnetische
Schichten, die tiber mehrere Doppellagen gekoppelt sind.

a) Die [Ersg| Thaa] Probe: Die ferromagnetischen geordneten Terbiumlagen sind antiferromagnetisch
gekoppelt.

b) Die [Ers| Thog]| Probe: Beim Ubergang aus der paramagnetischen Phase in die ferromagnetisch
geordnete Lage sind die einzelnen Terbiumlagen zundchst antiferromagnetisch geordnet. Wenn die
Probe unter 205 K abgekiihlt wird, bilden sich auch Domanen mit einer ferromagnetischen Kopplung.
Beim Erwarmen verschwinden beide Arten von Doméanen bei 230 K.

Sollte das Modell zutreffen, bleibt festzuhalten, dass sich die magnetische Ordnung der
Erbiumschichten deutlich gegeniiber dem reinen Metall geindert hat. Wie im Fall der Ter-
biumschichten im [Ery|Tbs] Ubergitter ist der Einfluss der magnetischen Nachbarschaft
entscheidend.

Schlussfolgerungen:

Die Beobachtung einer durchgehenden Spindichtewelle mit resonanter magnetischer Ront-
genstreuung weist eine iiber mehrere Doppellagen kohirente Ubergitterbandstruktur in
der [Erso|Ths] Probe nach. Diese Ubergitterbandstruktur verursacht die Effekte der ma-
gnetischen Nachbarschaft, wie z.B. die Existenz neuer magnetischer Phasen und die Ande-
rung der Phaseniibergangstemperaturen.

Durch den Einfluss der unterschiedlichen Anisotropie, die in Terbium senkrecht und in
Erbium parallel zur c-Richtung ist, wird die Ausbildung der kohdrenten Struktur gestort.
Die Konkurrenz zwischen diesen Beitragen bewirkt die beobachteten grofien Hysteresef-
fekte.

Die Spindichtewelle der Leitungsbandelektronen wird beim Ubergang in das jeweils an-
dere Element mit dem Abstand von der Grenzfliche gedamft. Dadurch existiert ab einer
gewissen Zwischenschichtdicke nur eine nahgeordnete magnetisch modulierte Phase. Fiir
die ferromagnetische Ordnung einzelner Schichten kommt es aufgrund der Dipolwechsel-
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wirkung zu einer antiferromagnetischen Kopplung.

Das magnetische Verhalten der Ubergitter ist durch kiinstliche Strukturierung bestimmt.
Das wird durch den Vergleich mit der Legierungsprobe besonders deutlich. Die elek-
tronischen Zusténde durch die vorgebenene Struktur unterscheiden sich von denen auf-
grund statistischer Platzbesetzung. Aufgrund der Strukturierung bilden sich Quantentro-
gzustande, die die magnetische Struktur festlegen. Somit ist die gezielte Beeinflussung der
magnetischen Eigenschaften durch eine kiinstliche chemische Struktur moglich.

Ausblick:

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wird in erster Linie die magnetische Ordnung in
c-Richtung diskutiert. Die Weitwinkelbeugung, mit der die magnetischen Eigenschaften
untersucht werden, ist dabei relativ unempfindlich auf die laterale Reichweite der ma-
gnetischen Ordnung. Wie schon im Kapitel 4 erwahnt liefert die Analyse der diffusen
Streuung unter streifendem Einfall eine vollstdndige statistische Beschreibung der latera-
len Struktur. Messungen der diffusen Streuung unter streifendem Einfall mit polarisierten
Neutronen erlauben daher die Untersuchung der lateralen magnetischen Doménenstruk-
tur. Erste Experimente an der [Eras| Thas] Probe deuten darauf hin, dass diese Doménen-
struktur duflerst komplex ist. Mit dieser Methode wird es moglich sein, ein wesentlich
detailierteres Bild vor allem von der Kopplung ferromagnetischer Lagen zu zeichnen, da
die Beitrdge unterschiedlicher Doménen getrennt werden kénnen.

Dariiber hinaus bleibt festzuhalten, dass die vorliegenden Ergebnisse der resonanten
Réntgenstreuung die Existenz einer Ubergitterbandstruktur eindeutig belegen. Um zu ei-
nem besseren Versténdnis der Zwischenschichtkopplung und der damit verbundenen tech-
nisch interessanten Effekte zu gelangen, sollte die Ubergitterbandstruktur in zukiinftigen
theoretischen Modellen berticksichtigt werden.
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Anhang A

Verzeichnis der verwendeten Symbole

—

A(Q): Streuamplitude

a, b, c: Hexagonale Gitterkonstanten
a*, b*, c*: reziproke Gittervektoren

B: magnetische Induktion

bron: Kohérente Kernstreuldnge

C;: Autokorrelationsfunktion der Lage j

Cjr+ Kreuzkorrelationsfunktion zwischen den Lagen j und k.

D;: Schichtdicke der Doppellage j

D = (D;): Mittelwert der Doppellagenschichtdicke in einem Ubergitter
D %’r
d;: Atomlagenabstand: § zwischen der Atomlage j und j + 1

€r: Fermienergie

fm(@): Magnetischer Formfaktor

¢: magnetischer Phasenwinkel zwischen benachbarten Basisebenen
Yot gyromagnetische Faktor des Neutrons, v, = 1,913

J: Gesamtdrehmoment

L: Lorentzfaktor
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M(Q): Fouriertransfomierte der Probenmagnetisierung

M L(Q): Komponente senkrecht zum Wellenvektoriibertrag

_ _eh ,
M”_Qm

Kernmagneton

Up = %: Bohrsches Magneton
Cj : Wellenvektoriibertrag

Q.: z-Komponente des Wellenvektoriibertrags

Cj: Einheitsvektor in Richtung von Cj
ot Spinoperator des Neutrons

S%8: Spin-Spin Paarkorrelationsfunktion fiir die o Komponente von Spin 1 und die /3
Komponente von Spin 2

7: Periodenlédnge der magnetischen Modulation in den Seltenen Erden

T = 27“: Reziproker Gittervektor der magnetischen Modulation
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