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Korrelation von Magnetismus, Struktur
und Morphologie ultradiinner Eisen-
und Manganfilme auf einkristallinen
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Abstract

Ultrathin Fe and Mn films were deposited on single crystal substrates to investigate
the correlation between magnetic, structural and morphological properties of ultrathin
films. Cu(100) and CuzAu(100) single crystals were chosen as substrates to stabilize
the high temperature fcc phases of Fe and Mn at room temperature.

The magnetic properties were investigated by the Magneto-Optic Kerr-Effect (MOKE).
The structure of the films was characterized by Low Energy Electron Diffraction
(LEED) and determined by quantitative, full dynamical analysis of LEED I/V spectra.
LEED, Spot Profile Analyzing LEED (SPALEED), Medium Energy Electron Diffrac-
tion (MEED) and Auger Electron Spectroscopy (AES) were used to analyze the mor-
phological properties. Films were deposited at 300 K (RT-films) or at 100 K followed
by a subsequent annealing to 300 K (LT-films).

In dependence on deposition temperature and thickness Fe grows in two different fcc
and the bee phase on the Cu(100) substrate. The ferromagnetic (FM) fcc Fe phase is
stabilized on the Cu(100) substrate below about 4.5 monolayers (ML) independent of
~ the deposition temperature. Within this coverage regime the magnetization is aligned
perpendicular to the film surface. In correspondence to theoretic calculations the vo-
lume of this phase (12.19 A%) is expanded in comparison to the bee (11.82 A3) and the
antiferromagnetic (AF) fcc phase (11.5 A3). Every layer of the film is reconstructed
perpendicular as well as parallel to the film surface. Atomic rows in fec[011]-direction
are sinusoidally sheared and corrugated in fec[011]-direction. This reconstruction is
characteristic of a structural instability of the FM fcc Fe phase. Apart from the surface
layer the reconstruction vanishes and the bulk interlayer distance decreases, when the
thickness of RT-films exceeds 4.5 ML. The smaller atomic volume of the film bulk cor-
responds to the atomic volume of the AF fcc phase. Due to the reduced coordination
number the FM fcc phase remains stabilized at the film surface. This causes a constant
signal of the polar Kerr effect upon increasing thickness. Above 10 ML the fce(100)
Fe is transformed to bee(110) Fe by a martensitic transformation. As a result of this
transition the film is homogeneously magnetized parallel to the film surface.

LT-films transform directly from the FM fcc(100) to the bee(110) Fe phase above
4.5 ML by an increase of the in-plane shear amplitude and the interlayer distance. Due
to the reconstruction pattern of the FM fcc phase the bee(110) domains are smaller
than the domains of the RT-films. The structural transition causes a switching of the
magnetization to in-plane.

An increase of the in-plane lattice constant to 3.745 A by deposition on CuzAu(100)
suppresses the formation of fcc Fe. Instead, Fe grows epitaxially strained in the bee(100)
structure up to 5.5 ML. Below this coverage a layer-by-layer like growth mode is found.
The interface and the magneto-elastic anisotropy stabilize a perpendicular magnetiza-
tion direction at low coverage. Fe and substrate atoms diffuse at the Fe substrate
interface during deposition at 300 K. This interdiffusion reduces the critical thickness



for a reorientation of the magnetization to in-plane from 3.2 ML for LT-films to 2.3 ML
for RT-films. Above 5.5 ML unstrained bcc(100) Fe is formed on the substrate upon
increasing coverage.

Mn grows pseudomorphically on the CuzAu(100) substrate up to 25 ML. Above a de-
position temperature of 170 K layer-by-layer growth is found. Whereas the in-plane
lattice spacing of the film remains unchanged upon increasing thickness, the interlayer
distance changes up to about 11 ML. Above about 14 ML, Mn is stabilized in the AF
fcc modification, which is corroborated by a quantitative structural analysis at 16 ML.
Due to an antiferromagnetic spin density wave with vector [100] the ¢/a-ratio is reduced
by 5.2 %.
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Kapitel 1

Einleitung

Die Entwicklung neuer Werkzeuge und Materialien ist in der Geschichte der mensch-
lichen Zivilisation ein wesentliches Kennzeichen des Fortschritts gewesen. Unsyste-
matisches Experimentieren und ein mystisch verbramter Zugang der Bevdélkerungs-
mehrheit zur Natur verhinderten jedoch iiber einen gréfleren Zeitraum eine schnelle
technische Entwicklung. Mit dem Zeitalter der Aufkldrung fand jedoch eine analytisch-
rationale Denkweise und systematische Erkenntnisgewinnung weite Verbreitung. Dies
ermoglichte zusammen mit der politischen und wirtschaftlichen Liberalisierung im letz-
ten Jahrhundert die erste und zweite industrielle Revolution. Ziel der technologischen
Entwicklung ist es seither, mechanische, elektronische, optische und magnetische Ei-
genschaften fiir jeden denkbaren Anwendungsfall mafizuschneidern. War in der ersten
Revolution noch die Ausbeutung der Rohstoffe ein entscheidender Faktor, so wurde
mit fortschreitender Industrialisierung ihre Verarbeitung und die Ausnutzung der Ma-
terialeigenschaften zunehmend bedeutsamer.

Diese Tendenz hat sich bis zur heutigen Zeit fortgesetzt. Insbesondere fiir die Ent-
wicklung neuer Hochtechnologieprodukte ist eine genaue Kenntnis der Eigenschaften
des Festkorpers erforderlich, um eine systematische Kontrolle der Materialeigenschaf-
ten zu gewihrleisten. Die Entwicklung neuer Materialien und ihre Anwendung kann
daher ohne ein vollstindiges Verstindnis der Materialeigenschaften nur kurz- oder
mittelfristig, nicht aber langfristig erfolgreich sein. Dies gilt insbesondere fiir die Infor-
mationstechnologie, die in den vergangenen beiden Jahrzehnten den grofiten Anteil am
Innovationsschub ausgemacht hat. Sowohl fiir den Bereich der Halbleitertechnologie als
auch den der magnetooptischen Speichermedien ist das Aufbringen diinner Schichten
ein wesentlicher Prozefischritt. Die zunehmende Komplexitdt und Miniaturisierung der
Systeme erfordert eine Kontrolle des Wachstums der Schichten auf einer immer kleine-
ren Skala.

Bei der Herstellung von Diinnschichtsystemen mit mafigeschneiderten magnetischen
Eigenschaften ist daher eine Kontrolle des Schichtwachstums essentiell. Allerdings sind
die Anwendungen und Anforderungen an magnetische Materialien so vielseitig und an-
spruchsvoll, daf} eine Kontrolle der Schichtdicke allein bei weitem nicht ausreicht. So
muf}, anders als in der Halbleitertechnologie, ein defektfreier Film nicht unbedingt von



2 Kapitel 1. FEinleitung

Vorteil sein, da Defekte magnetische Eigenschaften auch positiv beeinflussen kénnen.
Die systematische Modifizierung der Filmeigenschaften setzt allerdings ein Verstand-
nis des Zusammenhangs zwischen den magnetischen und anderen Eigenschaften voraus.
Neben Defekten fillt unter diese Eigenschaften auch die Struktur, das heifit die atomare
Position, und die Morphologie (Filmbeschaffenheit). Eine Untersuchung dieses Zusam-
menhangs ist erforderlich, da Konzepte, die fiir den Volumenkristall gelten, nicht auf
Schichtsysteme im Subnanometerbereich tibertraghar sind und die Grenzflichen der
Filme einen erheblichen Einflufi auf die Filmeigenschaften ausiiben kénnen. So lassen
sich unter Normalbedingungen strukturelle Phasen eines Materials in ultradiinnen Fil-
men stabilisieren, die im Volumen erst bei deutlich héherer Temperatur oder héherem
Druck vorliegen. Der Einflul der Grenzfliche kann z.B. eine senkrecht zur Oberfliche
orientierte Magnetisierung des Films unterhalb einer kritischen Schichtdicke stabilisie-

remn.

Ziel dieser Arbeit ist es, den Zusammenhang zwischen den magnetischen, strukturel-
len und morphologischen Eigenschaften ultradiinner, magnetischer Metallfilme syste-
matisch zu untersuchen und Methoden zu entwickeln, die magnetischen Eigenschaften
durch eine strukturelle Modifikation zu beeinflussen. Dazu wurden Elemente der 3d-
Schale auf einkristalline Substrate aufgedampft, da die 3d-Elemente im Volumen eine
ausgeprigte Abhéngigkeit der magnetischen Eigenschaften von der Struktur aufweisen.
Da bei diesen Elementen hauptséichlich die Spins der d-Orbitale zum magnetischen Mo-
ment beitragen, ist der magnetische Zustand der 3d-Elemente von der Hybridisierung
der d-Orbitale benachbarter Atome abhéngig.

Mangan und Eisen als 3d-Elemente mit grolem Gesamtspin besitzen bei hoherer Tem-
peratur eine kubisch flichenzentrierte Struktur. Bei Raumtemperatur lassen sich diese
Phasen in Legierungen stabilisieren, die verschwindende oder sehr grofie Ausdehnungs-
koeflizienten oder eine aulergewtdhnlich grofie Langenéinderung bei Anlegen eines dufle-
ren Feldes (Magnetostriktion) aufweisen. Zum Versténdnis dieser makroskopischen Ef-
fekte ist eine Analyse der mikroskopischen Eigenschaften der reinen Phasen erforder-
lich. Durch die Wahl eines Substrats mit geeigneter Gitterkonstante wurde unter ande-
rem versucht, die Hochtemperaturphasen beider Elemente bei Raumtemperatur zu sta-
bilisieren. Die Stabilisierung ist wahrscheinlich, wenn die Gitterkonstante der kubisch
flichenzentrierten Phasen des Mangans und Eisens nur wenig von der des Substrats
abweicht und der Film nahezu unverspannt auf dem Substrat aufwéchst. Durch die
Variation der Gitterkonstante des Substrats wurde der Einfluf von Spannungen auf
die Filmeigenschaften untersucht. Durch die starkere Verspannung kann sich z.B. die
Magnetisierungsrichtung oder die Struktur des Films &ndern.

Die magnetischen, strukturellen und morphologischen Eigenschaften ultradiinner, ma-
gnetischer Metallfilme an sich waren bereits Gegenstand mehrerer Experimente, die
Untersuchung der Korrelation aller Gréflen bedarf jedoch einer eingehenden Untersu-
chung. Die Experimente wurden daher in einem Versuchsaufbau durchgefiihrt, der die



Untersuchung der magnetischen, strukturellen und morphologischen Eigenschaften in

sttty zulaft.

Diese Promotion wurde durch die Begabtenforderung der Konrad Adenauer Stiftung

gefordert.



Kapitel 1. FEinleitung



il

Kapitel 2

Magnetismus ultradiinner Filme

Die markanteste Erscheinung des Magnetismus ist die Ausbildung einer spontanen
Ordnung der magnetischen Momente unterhalb einer kritischen Temperatur. Bei Pa-
rallelstellung der Momente wird diese Ordnung als ferromagnetisch, bei antiparalle-
ler Stellung als antiferromagnetisch bezeichnet. In Legierungen koénnen die verschie-
den groflen Momente der Bindungspartner antiparallel zueinander orientiert sein, so
dafl das resultierende magnetische Moment nicht Null ist. Diese Ordnung wird als
ferrimagnetisch bezeichnet. Langreichweitige ferromagnetische Ordnung setzt unter-
halb der Curie-Temperatur, antiferromagnetische unterhalb der Néel-Temperatur ein.
Die mit der Ordnung verbundene Energie, die Austauschenergie, liegt im Bereich von
0,1 eV/Atom. Die Grofle dieser Energie erklirt, warum Curie-Temperaturen mehrerer
hundert Kelvin fiir Volumenkristalle beobachtet werden. Im Vergleich dazu liegt der
energetische Beitrag der Grenzfliche bei 0,1 eV/Grenzflichenatom. Da die Grenzflache-
natome bei ultradiinnen Filmen einen erheblichen Anteil des Films ausmachen, kénnen
die Grenzflichenbeitrige im Vergleich zum Volumenkristall nicht vernachléssigt wer-
den. Durch die Modifizierung der Grenzflicheneigenschaften bietet sich die Moglich-
keit, die magnetischen Eigenschaften des Films gezielt zu beeinflussen. Durch die Wahl
der Orientierung des Substrats kann man versuchen, dem Film eine Symmetrie auf-
zuprdgen. Durch die Wahl des Substratmaterials wird die Hybridisierung zwischen
Substrat und Aufdampfmaterial beeinfluBt. Solche Uberlegungen spielen nicht nur fiir
die Existenz einer magnetischen Ordnung sondern auch die Orientierung der magneti-
schen Momente eine Rolle. Im Volumen wird die Anisotropie durch Energien auf einer
Skala von 107% eV /Atom bestimmt, an der Grenzfliche von 1072 ...107% eV /Grenzfli-
chenatom. Die Magnetisierungsrichtung diinner Filme kann daher, induziert durch die
Grenzflachenbeitrige, von der des Volumens abweichen.

Im folgenden Abschnitt werden zunéichst die Grundlagen des Magnetismus im Festkorper
vorgestellt. Im Anschlufl daran wird auf die Abhéngigkeit des Magnetismus von der
Struktur und dem atomaren Volumen eingegangen. Schliefllich werden die Energie-
beitrige, die zur Orientierung der magnetischen Momente in eine kristallographische
Richtung fiihren, vorgestellt.
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2.1 Grundlagen

Alle Materialien, die als freie Atome ein magnetisches Moment tragen, sind prinzi-
piell als magnetische Werkstoffe interessant. Dieses Moment hingt von dem Beitrag
der Spins S und des Bahndrehimpulses L ab. Fiir leichte und mittlere Atome ist die
Spin-Bahn-Kopplung klein gegeniiber der Coulombwechselwirkung zwischen den Elek-
tronen (Russel-Saunders oder L-S Kopplung) [1]. Nicht betrachtet werden soll der Fall
schwerer Atome, fiir die der Spin und der Bahndrehimpuls jedes Elektron zum Ge-
samtdrehimpuls koppelt (J-J Kopplung). Bei der L-S Kopplung kann die Spin-Bahn-
Wechselwirkung als Stérungsterm erster Ordnung beriicksichtigt werden; die Auffiillung
der Elektronenschalen erfolgt dann nach den Hund’schen Regeln [2]. Die Besetzung der
Elektronenschalen wird durch das Pauli-Prinzip bestimmt; die Gesamtwellenfunktion
mufl antisymmetrisch sein. Soweit das Mehrfachbesetzungsverbot es zuldfit, ist die
Spinmultiplizitit im Grundzustand der Atome maximal.

Den grofiten Gesamtspin besitzen die Atome mit halbgefiillter Schale. Je grofer der
Spin ist, desto unsymmetrischer ist die Ortsfunktion. Die Elektronen miissen dann
auf unterschiedlichen Bahnen lokalisiert sein und die Wellenfunktion mufl fiir jeweils
2 Elektronen einen Knoten haben. Die Wahrscheinlichkeit, daf sich 2 Elektronen mit
gleichem Spin nahe beieinander befinden, ist klein, und der Energiebeitrag der Cou-
lombenergie verringert sich. Diese Wechselwirkung zwischen den Elektronen wird Aus-
tauschwechselwirkung genannt. Sie bewirkt, dafl Elektronen parallelen Spins einen
moglichst grofien Abstand besitzen. Die Elektronen fithren daher ein Austauschloch
mit sich. Aufgrund des Austauschloches wird die Coulombenergie reduziert und poten-
tielle Energie gewonnen.

Die Austauschwechselwirkung bestimmt damit im wesentlichen die Geometrie der Or-
bitale. Die Orbitale sind demnach um so stérker gerichtet, je grofier der Gesamtspin
in der Unterschale ist. Der Effekt ist daher bei den d- und f-Orbitalen mit halber Be-
setzung ausgeprégt. Sie bestimmen aufgrund ihres stark gerichteten Charakters auch
die Geometrie der Bindung. Allerdings sind die f-Orbitale trotz grofleren magneti-
schen Momentes und Bahndrehimpuls zu wenig ausgedehnt, um im direkten Austausch
durch Uberlapp der Wellenfunktionen wesentlich zur Bindung beizutragen: sie sind
lokalisiert. Bei sehr ausgedehnten Orbitalen verursacht die Hybridisierung eine grofe
Aufenthaltswahrscheinlichkeit der Elektronen am Nachbaratom: die Elektronen sind
itinerant. Die Betrachtung der d-Elektronen als ausschliefilich lokalisiert oder itinerant
ist eine Vereinfachung der wirklichen Situation, in der die d-Valenzelektronen beide
Charakteristika aufweisen.

Aufgrund des stark unsymmetrischen Charakters der Ortsfunktion fiir die d-Atome mit
grofiem Gesamtspin wird im Festkorper nicht die dichtest gepackte, hexagonale (hex)
oder kubisch flachenzentrierte (kfz), sondern, entsprechend der rdumlichen Geometrie
der d-Orbitale, die kubisch raumzentrierte Struktur (krz) bevorzugt.
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Diese Uberlegungen wurden von Pettifor [3] in einem quantitativen Modell vorgestellt
und verifiziert und sind in Tab. 2.1 dargestellt. In guter Ubereinstimmung wird fiir die

hex krz hex kfz
3d | Se | Ti | V | Cr | Mn | Fe | Co | Ni
hex | hex | krz | krz | kub | krz | hex | kfz
4d | Y | Zr [ Nb|Mo| Te | Ru | Rh | Pd
hex | hex | krz | krz | hex | hex | kfz | kfz
5d | La | Hf | Ta | W | Re | Os | Ir | Pt
hex | hex | krz | krz | hex | hex | kfz | kfz

Inga| 3] 4] 5] 6] 7]8]9]10]

Tab. 2.1: Strukturelle Phasen der d-Ubergangsmetalle
In der obersten Zeile ist die Vorhersage von Pettifor [3] fiir die Struktur der d-Elemente angegeben.
Darunter sind die Elemente mit ihrer Struktur unter Normalbedingungen (hex: hexagonal dichtest
gepackte Struktur, kfz: kubisch flichenzentriert, krz: kubisch raumzentriert, kub: Struktur des a-
Mn mit 58 Atomen pro Einheitszelle) in Abhéingigkeit der Summe aus s- und d-Elektronen (ngyq)

angegeben.

d3- bis d*-Elemente eine kubisch raumzentrierte Struktur vorhergesagt. Fiir Elemente
mit fast leerer oder fast voller Schale ist der Beitrag der d-Orbitale gering und der
gerichtete Charakter der Bindung klein. Die Kristallstruktur wird daher vornehmlich
durch die sp-Orbitale bestimmt. Da diese jedoch rdumlich isotrop verteilt sind, ent-
steht zur Maximierung des Uberlapps die dichtest gepackte Struktur.

Obwohl nahezu alle freien Atome magnetisch sind, ist dies fiir den Festkorper eher die
Ausnahme. Die Ursache hierfiir liegt darin begriindet, dafl durch den Magnetismus die
kinetische Energie und damit die Fermi-Energie ansteigt. Zur Verdeutlichung dieses
Effektes stelle man sich ein freies Elektronengas vor. Alle Zustédnde befinden sich in-
nerhalb der Fermikugel mit Radius kz und sind doppelt mit Spin auf (1) und Spin ab
(1) besetzt. Bei einer Parallelstellung der Spins muf} die Anzahl der Zusténde anwach-
- sen, da aufgrund des Pauli-Prinzips Elektronen gleichen Spins verschiedene Zustéinde
besetzen miissen. Als Folge davon steigt der Radius der Fermikugel kr und damit die
kinetische Energie des Gesamtsystems an. Der Abstand der Elektronen wird gréfier.
Im Extremfall maximaler Spinpolarisation aller Zusténde ist der Radius um einen Fak-
tor v/2 angewachsen. In diesem Fall ist die Zunahme der kinetischen Energie grofier
als der Gewinn durch die Coulombenergie. Elemente mit vollstdndig delokalisierten
Elektronen zeigen daher keine Tendenz zum Magnetismus. Folglich ist die Ausbildung
eines magnetischen Moments im Festkérper von der Energiebilanz aus dem Gewinn an
potentieller Energie durch die Austauschwechselwirkung und dem Anstieg der kineti-
schen Energie bestimmt. Der Grad der Lokalisierung der Valenzelektronen ist fiir das
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Auftreten eines magnetischen Zustandes im Festkorper bestimmend [4]. Elemente mit
fast freien Elektronen wie die Alkaliatome besitzen deshalb kein magnetisches Moment
im Festkorper.

Von besonderem Interesse ist das Auftreten einer ferromagnetischen oder antiferroma-
gnetischen Ordnung der magnetischen Momente. Sie wird bevorzugt, wenn die durch
die kollineare Anordnung der Spins gewonnene Austauschenergie die damit verbun-
dene Erhohung der kinetischen Energie iiberwiegt. Eine quantitative Behandlung dieser
Phénomene wird zufriedenstellend durch die Dichtefunktionaltheorie mit Spinpolari-
sation [4] geleistet. Hohenberg und Kohn [5] zeigten, dafi die Grundzustandsenergie
eines Festkorpers als Funktional der spinabhingigen Elektronendichte n' und nt auf-
gefaBit werden kann. Die Elektronendichte n(r) ergibt sich dann aus der Summe, die
Magnetisierungsdichte m(r) aus der Differenz dieser Grofien

m(r) = n'(r) — n*(r). (2.1)

Fiir das Energiefunktional E[n'(r), n*(r)] ergibt sich

E[n'(r),n*(r)] = To[n"(r), n*(r)] / / drdr' TNEE)
+ Z /drn emt )+Emc[ (_),ni(ﬂ)] (22)

s=1l

mit der kinetischen Energie fiir nicht wechselwirkende Elektronen, 7§, der Hartree-
Energie ( = Coulombwechselwirkung der Elektronen untereinander), der Energie ge-
geben durch das duflere Potential der Kerne und das Magnetfeld V2,(r) und der Aus-
tauschkorrelationsenergie F,.. Der Hartree-Term vernachlissigt den Austausch und die
Korrelation. Die Korrelation resultiert aus der vom Spinzustand unabhéngigen Wech-
selwirkung der Elektronen. Die Bewegung der Elektronen ist so korreliert, daf} elektri-
sche Felder abgeschirmt werden. Das Elektron ist daher von einer positiven Ladung,
dem Korrelationsloch, umgeben. Der Beitrag des Austauschs und der Korrelation zur
Elektron-Elektron-Wechselwirkung und der Beitrag der Korrelation zur kinetischen
Energie sind in Eg[n'(r),n*(r)] enthalten. Zur Minimierung der Energie verwendet

man den Ansatz
Z okl (2.3)

mit den beiden FEinteilchenfunktionen (Plc,,(z)’ wobei die Summe iiber alle besetzten
Zustédnde im k-Raum mit den Bandindex v geht. Nach Anwendung des Energiefunk-
tionals (Gleichung 2.2) auf die Einelektronzustinde ergibt sich fiir das Austauschkor-

relationspotential

V() = 8Emc[an§¢()_;ﬁ( r)] (2.4)
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Die zu 16sende Aufgabe besteht in der Naherung dieses Potentials. In der lokalen Spin-
dichtendherung (LSD) betrachtet man die Austauschkorrelationsenergie des homogenen
Elektronengases mit konstanter Dichte und Magnetisierung. Damit wird der Austausch,
die Korrelation und die Tendenz zum Magnetismus {iberschéitzt. Da dieser Beitrag zur
Elektron-Elektron-Wechselwirkung kleinere Bindungsabstinde bevorzugt, sind in der
LSD die Gitterkonstanten fiir die meisten Metalle um 3 — 4 % unterschitzt. Da die
Magnetisierungsdichte m(r) klein zur Dichte n(r) ist, kann das Austauschkorrelations-
potential nach dieser Gréfie entwickelt werden. In erster Ordnung ergibt sich

Vi) = V(r) F V(n(r)) m(r); V >o0. (2.5)

mit dem Austauschkorrelationspotential im unmagnetischen Fall V2. Auf die Elektro-
nen mit Spin 1, den sogenannten Majoritdtselektronen, wirkt somit ein stirker anzie-
hendes Potential als auf die Elektronen mit Spin |, den Minorititselektronen.

Im Modell von Stoner wird diese Absenkung durch eine Konstante I, das Austausch-
integral bzw. den Stoner-Parameter, genéhert.

Auch wenn der Betrag der Magnetisierung M pro Atom konstant ist, so ist noch keine
Aussage dariiber getroffen, wie sich die Spins rdumlich anordnen. Die Magnetisierung
M , kann sich in Abhingigkeit der Position des Atomkerns o (R,) mit der Periode ¢

rdumlich dndern,
M, =10,0,McosqR,], (2.6)

die durch ein fiktives dufleres Magnetfeld H, = [0,0, H cos ¢R | induziert wird. Fir

y
kleine Felder sind dann M und H {iber die Spinsuszeptibilitét x(g) verkniipft
M = x(q)H. (2.7)

Die Spinsuszeptibilitit ist die wesentliche Charakterisierungsgrofie fiir die Anordnung
der Spins im Gitter.
Fiir das lokale Moment M und die Anzahl der Elektronen N des Atoms miissen die

Bedingungen
E
M= [ dB [n}(E) - nf(B)
Er
N = [ dB[l(B) + ni(B)] (2.8)
erfiillt sein. Anstelle von Gleichung 2.5 ergibt sich nun
1
Verfa =Varja+ AVa = Vegpa — (1M + pipB) cos g R, (2.9)
und daraus das magnetische Moment

1

Ixo(q)
1- 2uB

M = x(Q)H = xolg) H (2.10)



10 Kapitel 2. Magnetismus ultradiinner Filme

mit der Spinsuszeptibilitéit ohne Berticksichtigung der Austauschwechselwirkung xo(g)

und dem Verstérkungsfaktor (1 —Ixo(q)/ (2;43))‘1. Fiir ¢ = 27/a wechseln sich po-
sitive und negative Magnetisierung auf den Gitterplidtzen ab (Néel-Antiferromagnet).
Im Cr liegt eine inkommensurable Spindichtewelle mit ¢ ~ 0,952 - 27 /a vor, da die
magnetische Periodizitét und die strukturelle Periodizitét inkommensurabel sind. [4,6].
Im Grenzfall ¢ — 0 ist die Magnetisierungsrichtung unabhingig von der strukturellen
Periodizitit und es liegt eine ferromagnetische Ordnung der Spins vor. Diese Ordnung
wird bevorzugt, wenn die Fermi-Energie Er in der Nihe der oberen (Fe, Co, Ni) oder
unteren Bandkante des d-Bandes liegt, nicht jedoch wenn sie in der Bandmitte liegt
(Cr und Mn) [4]. Das Austauschkorrelationspotential ist dann nach Gleichung 2.5 im
Stonermodell nur um den konstanten Betrag -;—I M in Abhéngigkeit der Spinrichtung
verschoben

Vi) = V() F 5TV (2.11)

Das gleiche gilt fiir das Energiefunktional der Gleichung 2.2. Die Einteilchenwellen-
funktionen nach Gleichung 2.3 dndern sich daher , ebenso wie die Bandstruktur, nicht
gegeniiber dem unmagnetischen Fall; die Energiebiander sind jedoch in Abhéngigkeit
des Spins um das konstante Austauschkorrelationspotential %I M auf der Energieskala
fiir Majoritétselektronen zu kleineren und fiir Minoritétselektronen zu gréfleren Ener-
gien verschoben. Die Bandstruktur ist spinaufgespalten. Eine solche spinaufgespaltene
Bandstruktur ist fiir krz Fe in Abb. 2.1 dargestellt. Man erkennt, dafl Majoritéts-
und Minoritatselektronen durch eine nahezu gleiche, jedoch gegeneinander verscho-
bene Bandstruktur gekennzeichnet sind. Kleine Abweichungen gegeniiber dem Stoner-
modell ergeben sich aus genaueren Berechnungen der spinaufgespaltenen Bandstruktur.
Die Bandstruktur im unmagnetischen Fall ist fiir alle 3d-Elemente &hnlich. Durch die
Auffiillung des Bandes éndert sich jedoch die Lage des Ferminiveaus. Die Zustands-
dichte der Elektronen an der Fermi-Energie ergibt sich aus der Bandstruktur und ist da-
mit ebenfalls spinaufgespalten. Im Stonermodell ist diese ebenfalls um eine Konstante
gegeneinander verschoben. Abb. 2.1 (rechts) zeigt dazu die spinaufgespaltene Zustands-
dichte der Elektronen des Hisens. Die Zustandsdichte setzt sich aus den Beitridgen der
sp- und d-Zustéinde zusammen. Aus der Abbildung ist ersichtlich, dafi der gréfte Bei-
trag zur Zustandsdichte aus der Hybridisierung der d-Elektronen resultiert. Ein um
so grofleres, magnetisches Moment wird erwartet, je grofler der Stoner-Parameter und
damit die Verschiebung der beiden Teilbander gegeneinander ist.

Das magnetische Moment wird auch schon bei kleinem Stoner-Parameter bzw. kleiner
Austauschaufspaltung um so mehr vergrofiert, je hoher die Zustandsdichte der Elek-
tronen nahe der Fermi-Energie ist. Nach einer selbstkonsistenten Lsung innerhalb des
Stonermodells gilt fiir das magnetische Moment mit xo(¢ = 0) = ppno(Er)

1

= 1= Tna(Br) pupno(Er)H (2.12)

M
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Abb. 2.1: Spinaufgespaltene Bandstruktur und Zustandsdichte des krz Eisens
Links: Berechnete, spinaufgespaltene Bandstruktur des Eisens [7, 8]. Majoritéts- (oben) und Mino-
ritdtshinder (unten) sind niherungsweise um einen konstanten Betrag gegeneinander verschoben.
Nahe dem Zentrum der Brillouin Zone I liegt das sp-Band mit der niedrigsten Energie. Die E -Bénder
sind tiber grofie Bereiche des k-Raums eher flach. Diese Dispersion weist auf eine grofie effektive Masse
und damit einen quasilokalen Charakter der Elektronen hin. Die d-Zustinde sind zu einem grofien
Teil an dem magnetischen Moment des Fe (= 2 ppg) beteiligt. Eines der T5,-Bénder zeigt eine grofiere
Dispersion, die einer niedrigen effektiven Masse vergleichbar freien Atomen entspricht.

Rechts: berechnete Zustandsdichte von Fe fiir Minoritéts- (oben) und Majorititsspins (unten) [7,8].
Die beiden schmalen Maxima auf dem breiten Untergrund resultieren aus den quasi lokalisierten E,-
Bindern. Im Vergleich zu den d-Béndern ist der Beitrag der sp-Bénder zur Zustandsdichte und damit

zum magnetischen Moment klein.

mit ng(Fr) der Zustandsdichte der Elektronen im unmagnetischen Fall. Der Verstarkungs-
faktor divergiert fiir Ing(Er) = 1. Fiir

Ino(Er) > 1 (2.13)

ist die ferromagnetische Losung stabil. I ist das MaB fiir die Stérke der Austausch-
wechselwirkung, no(Er) ein MaB fiir die kinetische Energie der Elektronen. Diese Un-
gleichung wird als Stoner-Kriterium bezeichnet und stellt eine Bedingung dar, mit
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der man den Ferromagnetismus fiir die d-Elemente vorhersagen kann (Abb. 2.2). Nur
die 3d-Elemente Fe, Co und Ni erfiillen in Ubereinstimmung mit der experimentellen
Beobachtung dieses Kriterium. Abb. 2.2 zeigt, dafl zwar die Zustandsdichte des unma-

Cr Mn Fe Co Ni Cu
2'5 ] I I T T i
[ —m—ny(Ep) (eV)
20+ —e—I(eV) .
—a— | n%(Ep)
v MSpin (“B)
15+ -
1,0 .
L e— |
05 | / 4
Y\
0,0 i L
6 7
ns+d

Abb. 2.2: Stoner-Kriterium fiir die 3d-Elemente

Dargestellt ist die Berechnung der Zustandsdichte der 3d-Elemente im unmagnetischen Fall ng(Er)
(Quadrate), der Stoner-Parameter I (Kreis), das Produkt aus I und no(Er) (nach oben zulaufende
Dreiecke) sowie das resultierende magnetische Moment bei ferromagnetischer Ordnung Mgy, (nach
unten zulaufende Dreiecke) in Abhiingigkeit der Zahl der s- und d-Elektronen 7,4 nach [4]. In Uber-

einstimmung mit dem experimentellen Befund wird fiir Fe, Co und Ni Ferromagnetismus vorhergesagt.

gnetischen Elements bei Er kontinuierlich bis zum Ni zunimmt, gleichzeitig aber das
magnetische Moment von Fe nach Ni abnimmt. Die Ursache dafiir ist, da mit zuneh-
mender Besetzung der Orbitale die Zustdnde der Majoritits- und Minoritétselektro-
nen aufgefiillt werden, so daf} bei einem vergleichbaren Stoner-Parameter I fiir Fe, Co
und Ni das magnetische Moment abnimmt. Bei Ni ist das Majoritdtsband vollstéindig
gefiillt und dem Minoritatsband fehlen nur 0,6 Elektronen pro Atom, wihrend beim Fe
beide Bénder nicht vollstdndig gefiillt sind. Da der Magnetismus des Fe aufgrund der
unvollsténdigen Besetzung der Majoritdtsbander beeinflult werden kann, bezeichnet
man es als schwachen, Ni und Co dagegen als starke Ferromagneten.

Das Stoner-Kriterium eignet sich auch, die magnetischen Zustinde der anderen d-
Elemente vorherzusagen. In erster Naherung ist das Austauschintegral eine intraatom-
are Grofle und von der lokalen atomaren Umgebung unabhéngig. Als globaler Trend
ergibt sich nach Bliigel [9] ein abnehmender Wert fiir das Austauschintegral von den
3d- zu den 5d-Metallen. -

Die andere, noch wichtigere Grofle ist die Zustandsdichte ng(Er) im unmagnetischen
Fall. Wie die Kurve des Produktes aus Stoner-Parameter und Zustandsdichte bei der
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Fermi-Energie im unmagnetischen Fall in Abb. 2.2 zeigt, bestimmt letztere Grofie
vollsténdig den Verlauf der Kurve. Die Zustandsdichte ist reziprok proportional zur
Bandbreite und im wesentlichen durch die d-Bénder bestimmt, wie aus Abb. 2.1 deut-
lich hervorgeht. In einfacher Niherung gilt deshalb [9]

1
W p

mit der Zustandsdichte der d-Orbitale bei EFr (ng(Er)) und der Bandbreite der d-
Bénder (W;). Im Kristall hiingt die lokale Bandbreite am Atom ¢ mit der Position R;
von der Geometrie und dem Bindungsabstand der Nachbaratome ab. Es gilt nach [9]

Wa(B,) = 24/ Ny (By) ha(Run)- (2.15)

Das Hiipfmatrixelement hy(R,,) der d-Elektronen zu seinem néchsten Nachbarn ist
von der Besetzung der d-Orbitale abhéngig, daher elementspezifisch, und wird mit ab-
nehmender Lokalisierung der Wellenfunktionen grofier. Aufgrund der unvollsténdigen
Abschirmung ist das Hiipfmatrixelement am Beginn einer neuen d-Schale grofler und
nd(Er) kleiner. Die Bandbreite nimmt von der 3d- zur 5d-Reihe zu und die Zustands-
dichte an der Fermi-Energie n(Er) ab [9].

Beide Trends zeigen, dafl eine magnetische Ordnung der Spins fiir die 3d-Elemente am
giinstigsten ist. Die Bandbreite hingt aber auch von der Anzahl der néchsten Nachbarn
Npn(R;) bzw. der Koordinationszahl am Ort R, ab. Je kleiner diese ist, desto geringer
ist die d-d-Hybridisierung und die Bandbreite. Die magnetischen Eigenschaften sind
daher eng mit der Geometrie der Bindung verkniipft. Zur Verdeutlichung betrachte
man ein fiktives ferromagnetisches Material, das mit gleichem atomarem Volumen in
einer kubisch raumzentrierten (krz) und einer kubisch flichenzentrierten-Struktur (kfz)
vorliegen soll. Bezogen auf die Gitterkonstante der krz Zelle a sind dann die néchsten
Nachbarabstéinde R,, mit 1/3/2a = 0,87a (krz) und V/2a/v2 = 0,89a (kfz) nur
um 2 % verschieden. Die Koordinationszahl fiir den kfz Kristall betréigt jedoch 12 im
Vergleich zu 8 fiir den krz Kristall. Die Tendenz zur Bildung eines ferromagnetischen
Zustands ist daher in grober Niherung bei konstantem atomarem Volumen fiir kfz Kri-
stalle geringer. Die grofiere Koordinationszahl kann jedoch in Gleichung 2.15 durch
ein kleineres Hiipfmatrixelement bzw. eine stirkere Lokalisierung der d-Orbitale aus-
geglichen werden. Dies kann durch einen grofieren néchsten Nachbarabstand erreicht
werden. Das atomare Volumen ferromagnetischer kubisch flichenzentrierter Kristalle
sollte daher bei vergleichbarem magnetischem Moment grofler sein als das der kubisch
raumzentrierten Modifikation.

Diese groben Betrachtungen zeigen bereits, daf} eine enge Korrelation zwischen den
strukturellen und magnetischen Eigenschaften besteht. Eine eingehende Erlduterung
hierzu wird im néchsten Abschnitt gegeben.
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2.2  Wechselbeziehung zwischen den magnetischen und
den strukturellen Eigenschaften

Die magnetischen Phasen eines Materials sind in grober Naherung iiber das Hiipf-
matrixelement durch das atomare Volumen und iiber die Koordinationszahl durch
die Kristallstruktur bestimmt. Aufgrund der d-d-Hybridisierung der 3d-Elemente im
Festkorper ist eine empfindliche Abhéngigkeit der magnetischen Eigenschaften vom
atomaren Volumen und der Kristallstruktur zu erwarten. Fiir eine gezielte Modifizie-
rung der magnetischen Eigenschaften ist daher die Analyse der Korrelation zwischen
Struktur und Magnetismus notwendig.

Zur Untersuchung dieser Abhéingigkeit existieren sowohl experimentelle als auch theo-
retische Ansétze. Zunéchst kénnen die magnetischen und strukturellen Eigenschaften
der 3d-Elemente in Abhéngigkeit der Temperatur und des Drucks untersucht werden.
Das atomare Volumen kann durch Erhéhung der Temperatur vergréBert oder durch
Anlegen eines Drucks verkleinert werden. Die Erhohung der Temperatur fiithrt zum
Verlust der ferromagnetischen (FM) Ordnung oberhalb der Curie-Temperatur oder der
antiferromagnetischen (AF) Ordnung oberhalb der Néel-Temperatur. Bei Anlegen eines
Drucks fiihrt die Verkleinerung des atomaren Volumens zu einer stirkeren Hybridisie-
rung und damit zu einer Verringerung des magnetischen Momentes oder den Verlust
magnetischer Ordnung.

Fiir die 3d-Elemente ergibt sich eine ausgepréigte Abhéngigkeit der magnetischen und
strukturellen Eigenschaften von diesen Parametern, die als Allotropie bezeichnet wird.
Ein besonders ausgeprégtes allotropes Verhalten zeigt Mn. Unter Normalbedingungen
ist die Struktur des Mangans komplex («-Phase). Thre Basis ist ein Hexatetrahedron,
das aus 58 Atomen besteht. Unterhalb einer Néel-Temperatur von 95 K ist a-Mn an-
tiferromagnetisch. Die magnetischen Momente unterscheiden sich in ihrer Gréfie und
Orientierung in Abhéngigkeit des Gitterplatzes. §-Mn ist eine allotrope Hochtempe-
raturphase des Mangans, deren kubische Einheitszelle 20 Atome umfafit und parama-
gnetisch ist. v-Mn ist kfz und ebenfalls paramagnetisch. Schlieflich existiert noch eine
paramagnetische, krz Struktur zwischen 1406 und 1517 K.

Eisen liegt in Abhéngigkeit von der Temperatur und des Drucks in fiinf verschiedenen
Modifikationen vor (Abb. 2.3). Unter Normaldruck (1000 hPa) ist die krz a-Phase des
Fe bis 1044 K ferromagnetisch. Fe geht bei 1184 K in die kfz y-Phase iiber. Diese ist
bis 1685 K paramagnetisch. Oberhalb dieser Temperatur existiert das Fe in der para-
magnetischen, krz §-Struktur bis zum Schmelzpunkt. Oberhalb eines Drucks von etwa
120 GPa ist die Struktur des diamagnetischen e-Fe hexagonal, wie es von Pettifor [3]
fiir Fe berechnet worden ist (Tab. 2.1).

Um zu untersuchen, welche magnetische Ordnung die kristallographischen Struktu-
ren hoher Temperatur favorisieren, miissen sie bei tieferen Temperaturen stabilisiert
werden. Insbesondere ist zur Anwendung ihrer Eigenschaften eine Stabilisierung unter
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Normalbedingungen erforderlich.

Erfolgreich lassen sich Hochtemperaturphasen in Form kleiner Einschliisse (Prizipi-
tate) in Kristallen mit einem Durchmesser zwischen 2 und 200 nm anderer Elemente
stabilisieren [11-16]. Dies wird fiir die y-Phase des Eisens in einem Kupferkristall be-
obachtet [17]. Messungen an diesen Einschliissen von Knappwost [18], Newkirk [19],
Abrahams [11], Gonser [12] und Murayama [20] zeigten, daf} das y-Fe unterhalb einer
Néel-Temperatur von 70 K mit einem Moment von 0,6 pp antiferromagnetisch ist.
Die Gitterkonstante betrigt 3,58 A. Dies stimmt gut mit dem Wert iiberein, der sich
aus einer linearen Extrapolation der paramagnetischen v-Phase auf Raumtemperatur
mit Hilfe des Volumenausdehnungskoeffizienten ergibt (3,59 A) [21]. Unterhalb eines
kritischen Durchmessers von 2 nm nimmt das Fe die Gitterkonstante des Cu an und
wird expandiert. Als Folge davon wird ein superparamagnetisches Verhalten beobach-
tet [22,23]. Ein dhnliches Ergebnisse wird fiir Fe auch in einer CuAl-Matrix unterhalb
eines Durchmessers von 15-20 nm erzielt [15].

Eine kontinuierliche Veréinderung des mittleren atomaren Volumens kann erreicht wer-
den, indem zwei 3d-Elemente legiert werden [15]. Diese Legierungen liegen nach der
Wabhl eines festen Mischungsverhéltnisses in der Regel ungeordnet vor [24]. Das ma-
gnetische Moment, die Orientierung der Spins und die Lingeninderung bei Anlegen
eines dufleren Feldes (Magnetostriktion) lassen sich auf diese Weise einstellen. Die
Abhéngigkeit des magnetischen Moments der Legierungen von der Elektronenzahl wird
Slater- Pauling- Kurve genannt und ist in Abb. 2.4 gezeigt.
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In erster Ndherung kann man davon ausgehen, dafl durch das Legieren die Bandstruk-
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Abb. 2.4: Slater-Pauling-Kurve
Mittleres magnetisches Moment bindrer Legierungen der 3d-Elemente in Abhingigkeit der mittle-
ren Elektronenzahl. Die experimentellen Daten wurden aus der Sittigungsmagnetisierung bestimmt

(Diagramm nach Ebert [24]).

tur unveréindert bleibt (Starrbandmodell) und sich lediglich die Anzahl der Valenzelek-
tronen der Legierungspartner durch einen Elektronenausgleich éndert. Der schwerwie-
gendste Schwachpunkt des Starrbandmodells ist der unrealistische Ladungstransfer,
der sich bei rigider Anwendung des Modells bei grolem Unterschied in der Valenzelek-
tronenzahl ausbilden wiirde.

Durch die Wahl geeigneter Legierungen 48t sich die Valenzelektronenzahl kontinuier-
lich variieren. Das resultierende magnetische Moment ergibt sich dann aus der Summe
der Einzelmomente p der an der Legierung beteiligten Elemente A und B in Abhéingig-
keit ihres Mischungsverhéltnisses z.

lul = |ap,, + Bl (2.16)

Die negative Steigung in Abb. 2.4 148t sich innerhalb des Starrbandmodells wie folgt
interpretieren. Im Falle der Legierung eines starken Ferromagneten mit einem Element
noch hoherer Valenzelektronenzahl werden weitere Zustdnde im Minoritdtsband be-
setzt und das Moment sinkt. Umgekehrt kann durch Zulegieren eines 3d-Elementes
kleinerer Valenzelektronenzahl das magnetische Moment erhoht werden. Mit abneh-
mender Valenzelektronenzahl nimmt die Tendenz zur antiparallelen Ordnung der Spins
der Bindungspartner zu und das resultierende Moment sinkt. Dies wird bei Legierun-
gen von Fe mit V, Cr und Mn beobachtet.
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In den Legierungen liegen die Elemente auch in ihren Hochtemperaturphasen vor. Be-
stimmen 148t sich die kristallographische Phase der Komponenten durch die Ermittlung
der atomaren Volumina und der magnetischen Momente. Durch kleine Beimengungen
von C, Fe, Ni, Cu oder Pd kann z.B. die v-Phase des Mangans bei tiefen Temperaturen
stabilisiert werden [25,26]. Diese Legierungen sind unterhalb 540 K mit einem Moment
zwischen 2,1 und 2,3 up antiferromagnetisch [27].

Ebenso liegt auch das Fe in einer antiferromagnetischen kfz Struktur in Legierungen
vor. In guter Ubereinstimmung mit den bereits oben erwéhnten Einschliissen von Fe
in Cu wurde ein kleines lokales magnetisches Moment von 0,5 pup in kfz FeyNig_q
Legierungen gefunden [10].

Neben den Hochtemperaturphasen werden die 3d-Elemente in den Legierungen auch in
anderen kristallographischen Phasen stabilisiert. So wurde in Fe-Co Legierungen auch
eine krz Phase des Co mit einer Gitterkonstanten von 2,82 A gefunden [28,29].

Fiir das Eisen wurde eine ferromagnetische kfz Phase in Legierungen gefunden [30]. Die
Existenz dieser Phase wird durch Neutronenstreumessungen an Fe;Ni_;) Legierun-
gen mit z < 60% bewiesen, in denen ein lokales magnetisches Moment des Eisens von
2,4 pp ermittelt wurde [24]. Da dieses Moment bedeutend héher als das der antiferro-
magnetischen Phase ist, mufl nach Gleichung 2.15 das atomare Volumen grofler sein.
Dies wird deutlich, wenn man die Gitterkonstanten der Legierungen gegen die Anzahl
der Elektronen pro Atom auftriigt (Abb. 2.5) [10]. Diese Auftragung besteht aus drei
Zweigen: einem, in dem Eisen in einer antiferromagnetischen Phase (LS), und zweien,
in denen es in einer ferromagnetischen Phase (HS) vorliegt. Die Gitterkonstante der Le-
gierungen setzt sich aus der beider Legierungspartner zusammen. Die Gitterkonstante
der HS-Phase des Fe nimmt daher mit zunehmendem Anteil des Ni ab, wihrend sie bei
wachsendem Pt- oder Pd-Anteil ansteigt. Durch Extrapolation der Werte auf den fiir
reines Eisen typischen Wert von 8 Elektronen pro Atom kann fiir den ferromagneti-
schen Zustand bei 4,2 K ein atomares Volumen von 12,06 A3, (age = 3,64 A) mit einem
magnetischen Moment von 2,87 up ermittelt werden. Fiir den antiferromagnetischen
Zweig ergibt sich 11,4 A®, (ag = 3,58 A) mit einem Moment von 0,5 pp [10]. In Fe-Ni-
Legierungen kann das Eisen in Abh#ngigkeit seiner Konzentration in einem der beiden
Zustinde vorliegen. Ein Ubergang zwischen den beiden Zustinden wird bei einer Zu-
sammensetzung von 35 bis 39 % Ni auch in Abhingigkeit der Temperatur beobachtet.
Dieser Ubergang fiihrt zu einer Reihe von Anomalien in der thermischen Ausdehnung,
der Magnetostriktion und der spezifischen Wérme [10]. Als Folge des Ubergangs ist z.B.
der Wiarmeausdehnungskoeffizient bei Raumtemperatur nahezu konstant. Der Effekt
wurde von Ch. E. Guillaume 1897 [31] mit dem Begriff INVAR bezeichnet. Basierend
auf Berechnungen von Kaufmann [32], die einen ferromagnetischen (2,8 pp, 3,64 A)
und einen antiferromagnetischen Zustand (0,6 pp, 3,56 A) postulierten, fiihrte Weiss
1963 [30] den Ubergang zwischen beiden Phasen als Erklarung des INVAR-Effekts an.
Der Ubergang von der ferromagnetischen HS-Phase mit grofiem atomaren Volumen bei
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Abb. 2.5: Gitterkonstanten kubisch flichenzentrierter Eisenlegierungen in
Abhiingigkeit der Elektronenkonzentration pro Atom e/a

Die Gitterkonstanten a4 wurden bei 4,2 K bestimmt. Durch Extrapolation aus dem ferromagneti-
schen Bereich erhslt man eine Phase mit a4s =3,64 A fiir reines kfz Fe. Aus dem antiferromagnetischen

Bereich wird eine Phase mit as2 =3,58 A extrapoliert (Diagramm nach Wassermann [10]).

tiefer Temperatur zur LS-Phase mit kleinerem atomaren Volumen fiihrt bei Raumtem-
peratur zu einem verschwindenden Ausdehnungskoeflizienten.

Wiéhrend die Stabilitdtsbereiche fiir das Auftreten des INVAR-Effekts im Volumen in
Abhé#ngigkeit der Valenzelektronendichte, des atomaren Volumens und der Temperatur
weitestgehend untersucht worden sind [33], besteht noch Aufkldrungsbedarf iiber die
Korrelation zwischen der magnetischen und der strukturellen Anderung. Dazu wire es
von Vorteil, die Eigenschaften der FM kfz Phase separat zu untersuchen. Die Stabi-
lisierung eines FM kfz Volumenkristalls ist jedoch nicht moglich, da diese Phase nur
in Legierungen oberhalb einer Elektronenkonzentration von 8,5 Elektronen pro Atom
auftritt (Abb. 2.5).

Einen Zugang zu diesem Problem ermoglichen jedoch Totalenergieberechnungen des
magnetischen Zustands in Abhéngigkeit des atomaren Volumens bzw. der Gitterkon-
stanten der kubischen Zelle. Andersen et al. [34] berechneten einen Ubergang von einem
nichtmagnetischen Zustand unterhalb von 3,595 A zu einem FM Zustand (2,6 pp) bei
3,665 A.

Moruzzi et al. [35,36] benutzten die lokale Spindichteniherung bei fester Gitterkon-
stante, um die Energie pro Atom als Funktion des magnetischen Moments zu berechnen.
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Die Ergebnisse aus diesen Berechnungen sind in Abb. 2.6 gezeigt. Die linke Abbildung

4

Magnetisches Moment (i)

Magnetisches Moment (p)

Energie (€V/Atom)
v
|
Energie (€V/Atom)

oL— 0
25 3 3.5 b
Gitterkonstante (A) Gitterkonstante (A)

Abb. 2.6: Magnetische Phasen des krz und kfz Eisens in Abhingigkeit des atomaren
Volumens

Links: Magnetisches Moment und totale Energie des krz Fe als eine Funktion der Gitterkonstanten
mit unmagnetischer (NM) und ferromagnetischer Losung (FM) nach Morruzzi [35].

Rechts: Berechnungen fiir kfz Fe mit einer ferromagnetischen Phase mit groflem (HS) und kleinem

Moment (LS) und einer antiferromagnetischen Phase (AF) nach Moruzzi [36].

(krz Fe) zeigt ein Minimum der Energie bei einer Gitterkonstanten von 2,8 A mit
einem magnetischen Moment von 2,2 up. Ferromagnetische Kopplung setzt oberhalb
einer Gitterkonstanten von 2,7 A ein. Das Moment steigt mit wachsender Gitterkon-
stante aufgrund der abnehmenden d-d-Hybridisierung an und wiirde bei unendlichem
Abstand der Fe-Atome den Wert des freien Atoms (4 pp) erreichen. Die entsprechende
Kurve fiir kfz Fe zeigt einen wesentlich komplexeren Verlauf. Unmagnetischer (NM),
antiferromagnetischer (AF), ferromagnetischer LS (LS = low spin state) und ferroma-
guetischer HS (HS = high spin state) Zustand liegen energetisch dicht beieinander.
Bei 3,4 A ist der nichtmagnetische Zustand, direkt oberhalb dieses Wertes bereits die
antiferromagnetische Ordnung stabil. Oberhalb 3,62 A ist die ferromagnetische Phase
bevorzugt. Der abrupte Anstieg des magnetischen Moments innerhalb einer kleinen
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Anderung der Gitterkonstanten wird als Moment-Volumen-Instabilitit bezeichnet.

Eine solche Moment-Volumen-Instabilitdt wird auch in Cr-Mn-INVAR-Legierungen be-
obachtet [10]. Anders als bei Fe ist es hier die krz Phase, die diese Instabilitit aufweist.
Die Abhéngigkeit der totalen Energie und des magnetischen Momentes von der Git-
terkonstanten fiir kfz und krz Mn ist in Abb. 2.7 gezeigt. Zwischen dem Minimum
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Abb. 2.7: Magnetische Phasen des kfz und krz Mangans in Abhiingigkeit des ato-
maren Volumens

Links: Magnetisches Moment und totale Energie als eine Funktion der Gitterkonstanten mit unma-
gnetischen (NM), antiferromagnetischen (AF) und ferromagnetischen (FM) Lésungen fiir kfz Mn nach
Moruzzi [36].

Rechts: Losungen fiir krz Mn mit einer ferromagnetischen Phase mit groflem Moment (HS-FM), einer

antiferromagnetischen (AF) und einer ferrimagnetischen (FIM) Phase mit den Momenten FIM|M 4|

und FIM|M ;| nach Moruzzi [37].

der totalen Energie bei 3,49 A und sehr groBen Abstéinden ergibt sich fiir die antifer-
romagnetische Losung des kfz Mn die niedrigere Totalenergie. Wesentlich komplexer
verhilt sich die krz Phase. Bei dem Minimum der totalen Energie von 2,79 A ist
eine ferromagnetische Phase mit einem magnetischen Moment von 1,2 up stabil. Be-
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reits eine dreiprozentige Expansion der Gitterkonstanten fiihrt zur Bevorzugung eines
ferrimagnetischen Zustands mit den Momenten M, und M,. Ab etwa 3,01 A ist die
antiferromagnetische Phase stabil [37].

Eine Berechnung der Abhéngigkeit der totalen Energie vom Wigner-Seitz Radius wurde
neben der krz und kfz Phase von Asada [38] auch fiir die hexagonale Phase mittels Spin-
dichtendherung und generalisierter Gradientennéherung (GGA) [39] durchgefithrt. Bei
dieser Methode wird das Austauschkorrelationspotential nach héheren Termen in den
Gradienten der Elektronendichte entwickelt und damit der Austausch und die Korrela-
tion besser beriicksichtigt. Die Berechnungen ergaben, daf} die hexagonale Struktur die
kleinste Totalenergie besitzt und bei tiefen Temperaturen bevorzugt werden sollte. Fiir
die krz Phase wird jedoch kein ferrimagnetischer, sondern ein antiferromagnetischer
Grundzustand oberhalb einer Gitterkonstanten von 2,9 A vorhergesagt. Die antiferro-
magnetische, krz Phase ist nach den Berechnungen der stabile Zustand bei 300 K mit
ciner Gitterkonstanten von 3,01 A und einem magnetischen Moment von 2,37 up.
Ahnliche Berechnungen wurden auch fiir Fe und Cr durchgefiihrt [40-43]. Die gesamten
Ergebnisse von Asada et al. sind in Tab. 2.2 zusammengefafit.

Element | Struktur | Magnetismus | (Eyot)min (Ry) | a (A) | m (up)
Cr krz AF -2102,7911 2,92 0,76
kfz NM -2102,7578 3,72 -
Mn krz AF -2318,3381 3,01 2,73
FM -2318,3416 2,87 0,99
kfz AF 19318,3429 | 3,68 | 2,13
Fe kfz NM -2546,6560 3,51 -
AF -2546,6579 3,50 1,21
FM -2546,6551 3,67 2,56
krz FM 29546,6703 | 2,89 | 2.32

Tab. 2.2: Ergebnisse aus Totalenergieberechnungen der magnetischen und struk-
turellen Phasen der 3d-Elemente

Fir die magnetischen 3d-Elemente Cr, Mn und Fe wurden Berechnungen mittels generalisierter Gra-
dientennéherung (GGA) von Asada et al. [40-43] durchgefithrt. Angegeben ist die Gitterkonstanten

a und das magnetische Moment m bei dem lokalen Minimum der totalen Energie (Etot)min-

In den theoretischen Berechnungen wird eine Orientierung der Spins auf den Git-
terplitzen vorgegeben. Im ferromagnetischen Fall sind die Spins aller Atome und da-
mit auch die der ndchsten Nachbarn parallel gekoppelt. Im antiferromagnetischen Fall
héngt die antiparallele Kopplung der Spins ndchster Nachbarn von der Kristallstruk-
tur ab (Abb. 2.8). Die Orientierung der magnetischen Momente &ndert sich in den
(100)-Ebenen lagenweise. Diese Spinstruktur wird daher auch als lagenweiser Anti-
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ferromagnetismus bezeichnet. Im krz Kristall (Abb. 2.8 links) ist ein Atom von acht

Abb. 2.8: Antiferromagnetische Spin-
struktur in einem krz und einem kfz
Kristall

Die Spins aller acht niichsten Nachbarn eines
Atoms im krz Gitter sind antiparallel orien-
tiert. Im kfz Kristall sind die Spins der vier

nichsten Nachbarn in der (100)-Ebene paral-

lel orientiert.

néchsten Nachbarn umgeben, deren Spins antiparallel orientiert sind. Anders als in der
krz Struktur besitzt ein Atom im kfz Kristall (Abb. 2.8 rechts) zwolf néchste Nach-
barn, deren Spins nicht alle antiparallel orientiert sein kénnen: die Spins des kfz Gitters
sind frustriert [44]. Als Konsequenz daraus miissen die magnetischen Momente im kfz
Gitter nicht kollinear angeordnet sein, so dafi keine einheitliche Quantisierungsachse
fiir die Spins existiert. Das kfz Gitter ist dann in Untergitter aufgeteilt, in denen sich
die Spins jeweils kompensieren [44]. Dazu wird die totale Energie (Gleichung 2.2) fiir
verschiedene Spinstrukturen ermittelt. Fiir einen Oktanten der kfz Gitters sind drei
verschiedene Anordnungen der Spins (Abb. 2.9) [44, 45] mdglich. Die einfache Spin-

SSDwW DSDW TSDW

Abb. 2.9: Antiferromagnetische Spinstrukturen in einem kfz Kristall
Links: SSDW mit m in [100]-Richtung, Mitte: DSDW mit m in [011}- und [0T1}-Richtung, rechts:
TSDW mit m in drei Raumrichtungen nach Crockford et al. [44,46].

dichtewelle (SSDW) ist der kollineare Fall mit einem m-Vektor in [100]-Richtung. Bei
der zweifachen Spindichtewelle (DSDW) sind die entsprechenden Vektoren in [011]-
und [011]- Richtung orientiert, wihrend die dreifache (TSDW) durch m-Vektoren in
drei Raumrichtungen gekennzeichnet ist. Fiir kfz Fe wird eine alternierende Abfolge
von SSDW- und DSDW-Doménen vorhergesagt [47]. Eine Berechnung der Bandstruk-
tur und der totalen Energie wurde von Crockford [44] fiir kfz Fe und kfz Mn mit
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verschiedenen Anordnungen durchgefiihrt. Sie ergaben, daf die Unterschiede in der to-
talen Energie zwischen den Spinstrukturen sehr klein sind und daher nicht-kollinearer
Magnetismus in diesen Systemen auftreten kann. Die Kopplung der Spins néchster
Nachbarn ist jedoch in den drei Spinstrukturen unterschiedlich. Eine Anderung des in-
teratomaren Abstands wirkt sich daher in Abhéngigkeit der Kopplung unterschiedlich
auf die spinaufgespaltene Zustandsdichte aus (Abb. 2.10).

Eine Verkleinerung des interatomaren Abstands fiihrt zu einer Vergroflerung der Hiipf-

Abb. 2.10: Deformation der loka-

len, spinaufgespaltenen Zustands-

dichte eines AF kfz Kristalls mit

einer SSDW-Spinstruktur bei einer

E Verkleinerung des interatomaren Ab-
S stands

¢ | Durchgezogene und gestrichelte Linien geben

5 I/ — den Verlauf der undeformierten bzw. defor-

| T mierten, lokalen Zustandsdichte der Elektro-

nen an. Die punktiert gestrichelten Linien

repréasentieren die Hybridisierung zwischen

benachbarten Atomen gleicher Spinorientie-
rung.

Oben: Bandverbreiterung durch ein erhoéhtes
Hiipfmatrixelement zwischen ferromagnetisch

gekoppelten Ebenen infolge einer Verkleine-

E
i rung des interatomaren Abstands.

Unten: verstiirkte Austauschaufspaltung durch

ein vergrofertes Hiipfmatrixelement.

n'(E) n'@®  o'E) n'(E) Diagramm nach Oguchi et al. [48].

matrixelemente. Innerhalb der (100)-Ebenen hybridisieren d-Bénder mit paralleler Spin-
orientierung. Zur Vermeidung der Doppelbesetzung von Zustdnden mit Elektronen der
gleichen Spinrichtung muf} sich daher die Bandbreite vergrofern (Abb. 2.10 oben).
Eine Vergrofierung des Hiipfmatrixelementes zwischen antiferromagnetisch gekoppelten
Atomen der (100)-Ebenen fiihrt zu einer Hybridisierung von d-Béndern benachbarter
Atome mit der gleichen Spinorientierung, die energetisch durch die Austauschaufspal-
tung getrennt sind (Abb. 2.10 unten). Majoritédts- und Minoritétsbénder verschieben
sich gegeneinander; die Austauschaufspaltung wird gréfler. Da die Bander des AF kifz
Mangans mit einer relativ groflien Austauschaufspaltung nahezu halbgefiillt sind, kann
der Effekt der Bandverschiebung die d-Bindung dominieren. Als Folge davon gewinnt
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das System durch eine Kontraktion der (100)-Ebenen Energie. Eine Erhéhung der kine-
tischen Energie, die durch die Kompression der sp-Béinder eintreten wiirde, kann durch
eine laterale Expansion vermieden werden. Dieser Vorgang kann auch durch den Uber-
lapp der d-Orbitale erklirt werden [46]. Die x2-y? Orbitale liegen in den (100)-Ebenen
und haben einen grofien Uberlapp in der xy-Ebene, withrend die 3z2—1r? Orbitale senk-
recht zur (100)-Ebene orientiert sind. In der SSDW-Struktur sind die Spins innerhalb
der (100)-Ebenen parallel gekoppelt. Aufgrund des Pauliprinzips mufl das Hiipfmatri-
xelement zwischen den x?-y? Orbitalen klein sein. Folglich sind diese Orbitale stérker
lokalisiert als die 3z2—1?, xy, yz und zx Orbitale und tragen daher ein gréferes Mo-
ment. Die starkere Lokalisierung bedeutet eine geringere Hybridisierung in der Ebene
und damit eine Tendenz, den Abstand der Atome in der Ebene zu vergréfiern. Fiir be-
nachbarte Atome mit antiparallelen Spins kann durch eine stérkere Hybridisierung die
Energie abgesenkt werden. Die Lokalisierung der Elektronen und das resultierende Mo-
ment der an der Bindung beteiligten d-Orbitale ist folglich kleiner. Im SSDW-Modell
besteht daher die Tendenz zur Verringerung des Abstands der (100)-Ebenen. Als Folge
davon miissen antiferromagnetische kfz Strukturen mit SSDW-Spinstruktur eine tetra-
gonale Verzerrung unterhalb der Néel-Temperatur aufweisen. Eine Kontraktion wird
immer senkrecht zu den Ebenen mit den dichtest gepackten, ferromagnetisch gekoppel-
ten Spins auftreten. Respektive vergréoern parallele Spins ferromagnetischer Ebenen
ihren Abstand, wihrend benachbarte Ebenen antiparallelen Spins ihren Abstand ver-
kleinern. Ein Maf fiir die Verzerrung ist das sogenannte c¢/a-Verhéltnis. Es ist definiert
als der Quotient aus zweifachem Interlagenabstand und néchstem Nachbarabstand in
der Filmebene. Die betrachtete Zelle fiir das c¢/a-Verhiltnis ist damit eine kubisch
raumzentrierte, tetragonal verzerrte (krt). Folglich ist das c¢/a-Verhéltnis gleich 1 fiir
eine kubisch raumzentrierte Struktur und gleich v/2 fiir eine kubisch flichenzentrierte
Struktur. Fiir ein Gitter mit DSDW-Spinstruktur muf§ daher das c¢/a-Verhéltnis grofer
als v/2 sein. Fiir eine TSDW-Struktur tritt keine tetragonale Verzerrung ein.

Fiir kfz Mn [46, 48] und kfz Fe [46] wurden diese Verzerrungen berechnet (Tab. 2.3).
Wihrend fiir Fe eine vernachléssighare Verzerrung fiir alle Spinstrukturen ermittelt

| Element | SSDW | DSDW | TSDW | Ref. |

Mn -10 ] ] [48]
3.8 1,4 0,02 | [46]
Fe -0,02 | -0,08 | 0,0003 | [46] |

Tab. 2.3: Berechnung der tetragonalen Verzerrungen in kfz Fe und Mn induziert
durch die antiferromagnetische Spinstruktur
Die Abweichungen vom c/a-Verhsltnis der kfz Struktur ¢/a = /2 sind in Prozent angegeben.

wird, ist die Abweichung des c¢/a-Verhéltnisses von der kfz Struktur fiir v-Mn mit
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SSDW-Spinstruktur erheblich. Fiir die DSDW-Struktur wird in Ubereinstimmung mit
den obigen Uberlegungen eine Vergréferung des c/a-Verhiltnisses berechnet.

Die theoretischen Berechnungen stimmen mit experimentellen Ergebnissen an kfz Mn-
Legierungen mit ¢/a & 1,27 [27,49,50] und ¢/a = 1, 34 [51,52] {iberein. Fiir Mng; 5Nisg 5
Legierungen wird eine Vergroferung des c¢/a-Verhiiltnisses um 1,5 % beobachtet [53],
was auf eine DSDW-Spinstruktur schlieflen 148t. Acet et al. [25] ermittelten an Mn-
reichen Cu-Legierungen die Temperaturen T;, bei denen eine tetragonale Verzerrung
der v-Phase einsetzt. Durch Extrapolation kann der Wert fiir die reine y-Phase zu
T, =540 K bestimmt werden. Unterhalb eines Mn-Anteils von ca. 85 % stimmt dieser
Wert mit der Néel-Temperatur iiberein [25]. Mit grofier werdendem Anteil des Mn liegt
die Néel-Temperatur jedoch héher. Der extrapolierte Wert fiir die Néel-Temperatur der
reinen y-Phase betrigt 670 K.

Experimente an Einschliissen von AF kfz Fejgy_,Co, Legierungen (z ~ 1) mittels
Neutronenstreuung [54] ergaben eine nicht kollineare, spirale magnetische Struktur mit
m = (6,0,1)27/a, § = 0,3. Sich daran anschlieflende Berechnungen von Uhl et al. [55]
mittels LSD-Naherung ergaben eine empfindliche Abhéngigkeit der Spinstruktur vom
atomaren Volumen und eine spirale magnetische Struktur fiir das kfz Fe.

Die bisher vorgestellten, experimentellen und theoretischen Untersuchungen beschrénk-
ten sich auf die Volumeneigenschaften von Legierungen bzw. reinen Metallen. Bei
diinnen Filmen iiben die Grenzflichen jedoch einen ausgeprigten Einflufl auf die mag-
netischen Eigenschaften diinner Filme aus.

Ein wesentlicher Grund dafiir ist die Reduktion der Koordinationszahl an der Film-
oberfliche. Die Reduktion ist von der Orientierung der Kristalloberfliche abhéngig und
fiir die dicht gepackten Flichen (kfz(111) und krz(110)) am geringsten. Sie fiihrt zur
Verringerung der d-d-Hybridisierung und damit zur Bandverengung. Die Tendenz zur
Vergroflerung des magnetischen Moments ist damit an der Oberfliche besonders aus-
gepriagt. Fiir einige Elemente wird eine magnetische Ordnung der Oberfliche oberhalb
der Curie- bzw. Néel-Temperatur des Volumens beobachtet. Ein solches Phidnomen
wird auch als magnetic live (surface) layer bezeichnet [56]. Fiir Gd(0001) wird eine
erhdhte Curie-Temperatur im Vergleich zum Volumen um 5 bis 7 % und fiir Th(0001)
um 14 % ermittelt. Bei Cr ist sie um einen Faktor 2,5 bis 2,7 im Vergleich zur Néel-
Temperatur erhoht [6,56]. Dieser Trend ist bei Vanadium insofern noch verstérkt, als
dieses im Volumen unmagnetisch ist, die Curie-Temperatur an der Oberfliche jedoch
475 K bzw. 540 K betrigt.

Fir Ni, das im Volumen nur 0,6 freie Zusténde im Minoritdtsband besitzt, wird dage-
gen durch die Bandverengung an der Oberfliche eine Auffiillung des Minoritétsbandes
und damit eine unmagnetische Oberfliche (dead layers) [56,57] erwartet. Dieses Bild ist
jedoch zu einfach, da drei Teileffekte den Magnetismus der Oberfliche in Abhéngigkeit
der lokalen Umgebung auf komplexe Weise beeinflussen [58]. Eine Verschiebung des
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d-Niveaus relativ zum sp-Band resultiert aus der Relaxation der d-Ladungsdichte an
der Oberfliche, die die Energieniveaus der d-Elektronen absenkt. Eine verringerte sp-d-
Hybridisierung an der Oberfliche bewirkt eine Erhohung der Anzahl der d-Elektronen.
Als dritte Bedingung darf die Ladungsneutralitit nicht verletzt werden. Alle drei Teil-
effekte fiihren nicht nur zu einem nicht verschwindenden, sondern leicht erhéhtem Mo-
ment des Nickels an der Oberfliche. Die Momente sind an der Oberfliche fiir kfz Ni
um 7 %, fiir hexagonales Co um 10 %, fiir krz Fe um 32 % und fiir kfz Mn um 58 %
erhoht [59]. Die Majoritédtsbénder im Volumen des Ni und Co sind geséttigt und die Mo-
menterhéhung resultiert aus einer Verringerung der Anzahl der Minoritétselektronen.
Das Majoritdtsband des Fe und Mn ist im Volumen nicht geséttigt; deshalb kénnen an
der Oberfliche mehr Majoritits- und weniger Minoritdtsbdnder besetzt werden, was
zu einer deutlichen Erhéhung des magnetischen Moments fiihrt. Die Majoritatsbénder
der Oberflichenatome sind dann mit Ausnahme von kfz Mn vollstindig besetzt [59].
Bei den bisherigen Betrachtungen wurde eine Anderung des lokalen Volumens der
Oberflichenatome nicht beriicksichtigt. Sie wird jedoch bei der Reduktion der Koor-
dinationszahl und der Anderung des magnetischen Momentes erwartet. Entsprechende
Berechnungen zur krz Fe(100)-Oberfliche [60] ergeben ein Minimum der totalen Ener-
gie bei einer Relaxation der Oberfliche um -4 %. Die Kompression des ersten Inter-
lagenabstands fithrt zu einer Verringerung des Moments an der Oberfliche um 5 %
auf 2,84 up, das jedoch noch immer einem erheblich erhhten magnetischen Moment
gegeniiber dem Volumenwert von 2,2 up entspricht [61].

Fiir ultradiinne Filme treffen die obigen Uberlegungen sowohl auf die Grenzfliche
Film/Vakuum als auch Film/Substrat zu. Allerdings héngen die Eigenschaften letz-
terer von der Hybridisierung zwischen Substrat- und Adsorbatatomen ab.

Im Fall von Monolagen eines Metalls auf einem Einkristall hingt die Wechselwir-
kung zwischen Substrat und Film von dem Hiipfmatrixelement und der Koordinati-
onszahl (Gleichung 2.15) senkrecht (L) und parallel (||) zur Grenzfliche ab [58]. Bei
der Wahl eines Edelmetalls (Cu, Ag oder Au) sind die d-Schalen gefiillt und die d-d-
Hybridisierung zwischen Substrat und Adsorbat bzw. hy, ist klein. Magnetische Mo-
nolagen zeigen dann ein fast ideales zweidimensionales Verhalten. Berechnungen fiir
Monolagen der 3d-, 4d- und 5d-Elemente auf Ag(100) [62] zeigen, dafi auch die 4d- und
5d-Metalle als Monolage ein magnetisches Moment aufweisen.

Durch das magnetische Moment kann auch eine geordnete Legierung an der Oberfliche
stabilisiert werden, die im Volumen nicht beobachtet wird. Ein ausgezeichnetes Bei-
spiel dafiir ist die ¢(2x2)-Struktur [63] einer Mng5Cug s Oberflichenlegierung auf ei-
ner Cu(100)-Oberfliche. Sie ist durch eine unverhéltnisméfig groBe Korrugation der
legierten Mn-Atome an der Oberfliche um 0,3 A gekennzeichnet [64]. Die Korruga-
tion vergleichbarer Legierungen auf dem gleichen Substrat wie die ¢(2x2)-Au [65] und
die ¢(2x2)-Pd [66] ist erheblich geringer. Der Grund dafiir ist das grofle magneti-
sche Moment des Mn mit 3,64 up, das zu einem vergroéfierten, partiellen Volumen der
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Mn-Atome fiihrt. Die Momente der Mn-Atome koppeln iiber die Hybridisierung ihrer
d-Bénder mit den sp-Béndern des Cu ferromagnetisch [64].
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2.3 Die magnetische Anisotropie

Die kristallographische Richtung, in die sich das magnetische Moment eines Ferroma-
gneten unterhalb der Curie-Temperatur orientiert, wird leichte Achse genannt. Als
schwere Achse wird die kristallographische Richtung bezeichnet, in die das grofite
duflere Feld angelegt werden muf}, um das Moment in Folge einer reversiblen Dre-
hung parallel zum Feld zu orientieren. Die Differenz zwischen den Energien beider
Richtungen betrigt 107% bis 1073 eV/Atom und ist damit um mehrere Zehnerpoten-
zen kleiner als die Austauschenergie = 0,1 eV/Atom, die fiir die magnetische Ordnung
verantwortlich ist. Die relevanten Energiebeitrdge zur magnetischen Anisotropie resul-
tieren aus der Spin-Bahn-Wechselwirkung und der Dipol-Dipol-Wechselwirkung .
Im Volumen bestimmt im wesentlichen die Spin-Bahn-Wechselwirkung und nur zu
einem kleinen Anteil die Dipol-Dipol-Wechselwirkung die magnetische Kristallaniso-
tropie (= 107% ¢V /Atom). Das thermodynamische Potential eines kubischen Kristalls
kann in Potenzen der Richtungskosinus der drei Kristallachsen o; (i = 1,2,3) ent-
wickelt werden. Aufgrund der Invarianz des Hamilton-Operators gegen Zeitumkehr
sind nur gerade Exponenten in der Entwicklung zuldssig. Fiir die Anisotropieenergie
im Volumen eines kubischen Kristalls G¥%,,.;,; gilt nach Bruno [67]:
14 Ky & 2.2 2.2 2
G reristau($20r) = Ko + 3 Z¢ Qg Qg + Kyajasay
ij=1, i#]

2
1 3
+K; (— > a?af) +.... (2.17)

1,j=1, i]

Der konstante Beitrag K resultiert aus dem quadratischen Term (33_, a? = 1). Die
Unterschiede zwischen Ki, Ky und K3 bestimmen die Orientierung der leichten Achse.
Fiir krz Fe bei 4,2 K ist Ky = 4,02 1075 eV /Atom, K, = 1,44 - 1078 eV/Atom und
K3 =6,0-107? eV /Atom. Da alle Werte groer als Null sind, ist nach Gleichung 2.17
zur Minimierung der Energie die [100]-Richtung die leichte Achse.

Aufgrund der reduzierten Koordinationszahl unterscheidet sich die Umgebung der Ober-
flichenatome von der der Atome im Volumen [67, 68]. Die Richtung senkrecht zur
Oberfldche ist damit indquivalent zu den Richtungen in der Oberfliche; anders als in
Gleichung 2.17 miissen dann Terme zweiter Ordnung in Bezug auf die Oberflichennor-
male beriicksichtigt werden. Danach kann der Energiebeitrag einer kubischen Oberfliche,
die Oberflichenanisotropie, nach dem Winkel © zur Oberflichennormalen und @ zur
Kristallachse in der Ebene entwickelt werden

G risian = K sin? @ + (K5 4 K, cos(4®))sin © + ... . (2.18)

Der erste, quadratische Term liefert den Hauptbeitrag und liegt im Bereich zwischen
107* und 107® eV /Oberflichenatom. Er ist bedeutend gréfler als der des Volumens,
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kommt aber aufgrund der geringen Zahl der Oberflichenatome im Vergleich zu den
Volumenatomen nicht zum Tragen. Im Falle ultradiinner Schichten ist jedoch die Zahl
der Oberflichenatome mit der der Atome im Volumen des Films vergleichbar bzw.
grofer. Fiir den Fall K¥ > 0 wird eine Magnetisierung senkrecht zur Oberfliche be-
vorzugt.

Die magnetische Grenzflichenanisotropie setzt sich aus verschiedenen Energiebeitrégen
zusammen. Die magnetokristalline Oberflaichenanisotropie beruht auf dem Beitrag der
Spin-Bahn-Wechselwirkung an den Grenzflichen. Ein Vergleich zwischen Volumenan-
teil und Oberflichenanteil kann durch eine Niherung in Stérungstheorie erfolgen [69].
Dabei ist die Anderung der Energie durch die Spin-Bahn-Wechselwirkung AE?, gege-

ben durch ! |H [ I"
< anglidsg|gr >

AE?, = ,

B Z (Egr — Eang)™™"

<ang|

(2.19)

wobei die Summe {iber alle angeregten Zustinde <ang| geht und Hgp die Spin-Bahn-
Wechselwirkung im Hamiltonoperator ist.

Fiir ein uniaxiales System (z.B. Oberfliche) miissen Terme zweiter Ordnung (n = 2),
fiir ein kubisches (Volumen) Terme vierter Ordnung (n = 4) beriicksichtigt werden. In
grober Niherung entspricht die Energiedifferenz zwischen angeregtem und Grundzu-
stand der Bandbreite W [69-71]

I{;miamz'al ~ 5_2 I{{cubisch ~ 5_4 (220)
w’ w3

Mit realistischen Werten der Spin-Bahn-Wechselwirkung fiir die 3d-Elemente von
£ ~75 meV und der Bandbreite W= 5 eV liegen die Werte bei 1 meV/Atom im uniaxia-
len und 0,3 peV/Atom im kubischen Fall [67]. Diese Ndherung zeigt den Unterschied
zwischen Volumen- und Oberflichenatomen. Die magnetokristalline Oberflichenaniso-
tropie ist von den Energiezustéinden nahe der Fermienergie und damit auch von der
Auffiillung des Valenzbandes abhéngig. Fiir eine ideale, freie Monolage ist unterhalb
einer 3d-Elektronenzahl von 8 (Fe) eine senkrecht zur Oberfldche orientierte Magneti-
sierung bevorzugt, oberhalb 8 eine parallel zur Oberfliche [67]. Zudem ergibt sich auch
eine Abhéingigkeit von der Dichte und der Geometrie der Oberflichenatome. So wird
fiir die (110)-Orientierung des krz Eisens eine Bevorzugung der Magnetisierung in der
Ebene beobachtet [72,73].

An der Grenzfliche zwischen Film und Substrat hybridisieren die Orbitale beider
Elemente. Bei der Wahl eines Substrats mit nicht aufgefiillter d-Schale kann durch
die d-d-Hybridisierung eine betrichtliche Spinpolarisierung an der Grenzfliche her-
vorgerufen werden, die zur Anisotropie beitrdgt. Pd und Pt [67] besitzen z.B. eine
grofle Suszeptibilitdt zusammen mit einer starken Spin-Bahn-Wechselwirkung, die im
Falle ultradiinner Co(111)-Schichten zu einer Favorisierung der senkrechten Magneti-
sierung fithrt [74]. Die Hybridisierung zwischen Co- und Au-Grenzflichenatomen fiihrt
zu einer Vergrofierung der Grenzflichenanisotropiekonstante [75]. Dagegen wurde fiir
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die Grenzfliche Fe/Au eine Reduktion dieses Wertes vom Wert der Grenzfliche Fe/-
Vakuum 0,96 mJ/m? auf 0,47 mJ/m? gemessen [75,76].

Mit wachsender Schichtdicke steigt die Formanisotropie an. Sie resultiert aus der Dipol-
Dipol-Wechselwirkung. Die Wechselwirkung nimmt nur langsam als eine Funktion des
Abstands der Momente am Ort i und j ab (o 7‘%3). Als Konsequenz daraus héngt das
dipolare Feld, das ein Moment im Volumen des Films erfihrt, von der Orientierung
der Momente an den Grenzflichen des Korpers und damit der Form des Korpers ab.
Fiir die Geometrie einer diinnen Ebene gilt:

G = Ko sin? @ = —2m M2 sin? ©. (2.21)

Form

Die Geometrie ultradiinner Filme bevorzugt aufgrund des negativen Vorzeichens eine
Magnetisierung in der Ebene. Die zugehérige Anisotropiekonstante K. liegt im
Bereich von 107 eV/Atom und ist damit gréfier als die magnetokristalline Volumenan-
isotropie. Da dieser Beitrag mit steigender Schichtdicke monoton wéchst, wahrend die
Grenzflichenanisotropieenergie konstant bleibt, wird sich die zunichst senkrecht zur
Oberflache orientierte Magnetisierung bei einer kritischen Schichtdicke in die Filmebene
orientieren.

Volumenanteile und Grenzflichenanteile konnen in effektiven Anisotropiekonstanten

€

K7 und K& zusammengefaBt werden. Die Grenzflichenanisotropiekonstante Kt
setzt sich aus einem Anteil Film-Vakuum (FV) und Film-Substrat (FS) zusammen

Kl + kg

— 5
Formanisotropie und magnetokristalline Oberflichenanisotropie sind in unterschiedli-
chem Mafle temperaturabhingig [71,77]. So kann bei tiefen Temperaturen der Energie-
beitrag der magnetokristallinen Oberflichenanisotropie gréfier sein, und die Magneti-
sierung steht senkrecht zur Oberfliche. Mit steigender Temperatur kann dieser Beitrag
sich schneller verkleinern als der der Formanisotropie. Als Folge davon wird eine spon-
tane Anderung der Magnetisierungsrichtung bei der Temperatur T, von senkrecht nach

Kl
KT = g4 26— el l (2.22)

parallel eintreten [77].

Auch in der Filmebene kann sich die Magnetisierungsrichtung in Abhiingigkeit der Tem-
peratur &ndern. Ein Beispiel dafiir wurde kiirzlich von Oepen et al. gezeigt [78-80]. Sie
verwendeten als Substrat einen Cu(1,1,17)-Kristall, der durch eine regelmifiige Stufen-
abfolge in [011}-Richtung gekennzeichnet ist. Wéhrend die Oberflichenanisotropie eine
Magnetisierungsrichtung parallel zu den Stufenkanten bevorzugt, ist an der Grenzfliche
Film-Substrat die Richtung senkrecht zur Stufenkante bevorzugt. In Abhéngigkeit der
Temperatur dndern sich beide Beitrége in unterschiedlichem Mafle und damit auch die
Orientierung der Magnetisierung in der Filmebene.

In realen Schichtsystemen kann man nicht von einer idealen, glatten Grenzfliche ausge-
hen, sondern die Grenzflichenanisotropie héngt von der Grenzflichenrauhigkeit ab. Bei
der Bevorzugung einer longitudinalen Magnetisierung treten am Rand einer Terrasse
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magnetische Ladungen auf, die zu einem Demagnetisierungsfeld fiihren. Der Beitrag
der Rauhigkeit zum dipolaren Anteil der Anisotropie hat ein positives Vorzeichen und
fithrt zu einer Bevorzugung der senkrechten Magnetisierung [70].

Eine Anderung der magnetokristallinen Grenzfliichenanisotropie resultiert dagegen aus
der Anderung der Umgebung der Oberflichenatome im Vergleich zu einer idealen
Oberfldche. Fehlen die néchsten Nachbarn in der Ebene, ist die Asymmetrie der Ober-
flichenatome zu den Atomen im Volumen reduziert. Der Beitrag der Rauhigkeit zur
magnetokristallinen Oberflichenanisotropie ist daher negativ [81] und bevorzugt die
parallele Magnetisierung. An der Grenzfliche Substrat/Adsorbat hingt er von der
Wahl des Substrates ab. Die Modifizierung der Grenzflicheneigenschaften kann zur
systematischen Kontrolle der magnetischen Eigenschaften genutzt werden. Dazu muf
das Wachstum ultradiinner Filme kontrolliert und die Grenzflichenrauhigkeit quanti-
tativ analysiert werden.

Eine andere Moglichkeit der Beeinflussung der Magnetisierungsrichtung resultiert aus
einer tetragonalen Verzerrung der Volumenstruktur des magnetischen Materials.
Durch die Verzerrung wird eine nicht vernachléssigbare, magnetische Anisotropie im
Film induziert. Art und GréBle werden durch die magnetoelastischen Konstanten be-
stimmt. In der Entwicklung der Richtungskosinus ist die magnetoelastische Energie
Gmagn.et. durch [67,82,83]

Gmagn.el. = B1 (61104% -+ 622013 + 633&%) -+ 2B2(612a’16¥2 + €o3o iy + 631013()11) + ... (2.23)

mit den elastischen Konstanten B; und B, und den Komponenten des Dehnungstensors
€;; gegeben. Fiir Fe ist B; = —2,53 - 107* ¢V /Atom und B, = —5,56 - 107* eV /Atom
[67]. Durch Anlegen eines Zuges stellt sich die Magnetisierung parallel zur Zugspan-
nungsachse ein, bei Anlegen eines Drucks senkrecht zur Druckachse. Das bedeutet,
daB bei einer VergréBerung des c/a-Verhéltnisses die Magnetisierung in die c-Richtung
bevorzugt ist. Umgekehrte Uberlegungen gelten fiir Ni mit den elastischen Konstanten
By =6,05-107* eV/Atom und By = 6,97 - 10~* eV/Atom [67].

Eine gezielte Anderung der magnetischen Eigenschaften iiber die magnetoelastischen
Konstanten setzt eine Kontrolle des c¢/a-Verhéltnisses und damit der strukturellen
Eigenschaften voraus. Durch das geordnete Wachstum eines Films auf einem einkri-
stallinen Substrat ist es moglich, diesen Parameter zu beeinflussen.

Die Stabilitéit der ferromagnetischen Ordnung zweidimensionaler Systeme héngt ent-
scheidend von der Stiarke der magnetischen Anisotropie ab. Nach dem Mermin-Wagner
Theorem [2,84, 85] existiert in ein- und zweidimensionalen, isotropen Systemen nach
dem Heisenberg-Modell lokalisierter Momente keine spontane Magnetisierung. In den
Filmen weniger Lagen wird sie durch die Formanisotropie und die magnetokristal-
line Oberflichenanisotropie stabilisiert. Dabei vermag der dipolare Anteil bedeutend
weniger die ferromagnetische Ordnung zu stabilisieren als der uniaxiale Anteil [86].
Zur Berechnung der Stabilitdt des Ferromagnetismus in Abhéngigkeit der Schichtdicke
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muf} der Einflufl der Spinwellen beriicksichtigt werden (Abb. 2.11) [86]. Mit wachsen-

T bzw. T, (willk. Einh.)

L I ) ] . ! 2 I .
0 2 4 6 8 10

Schichtdicke (ML)

Abb. 2.11: Berechnete Abhiingigkeit der Temperatur des Reorientierungsiiber-
gangs und der Curie-Temperatur von der Schichtdicke

Schematisches Diagramm nach Politi et al. [86]

der Schichtdicke werden thermische Fluktuationen in den Spinwellen reduziert und die
Curie-Temperatur steigt. Bei sehr kleinen Schichtdicken mit senkrechter Magnetisie-
rung ist die ferromagnetische Ordnung durch den uniaxialen Oberflichenanteil stabili-
siert und der dipolare Anteil so klein, daf8 keine Anderung der Magnetisierungsrichtung
bis zur Curie-Temperatur berechnet wird (T, =T,). Mit steigender Bedeckung bleibt
der Grenzflachenbeitrag konstant und der dipolare Anteil wird grofier. Als Folge nimmt
die Temperatur fiir den Reorientierungsiibergang und damit auch die Curie-Temperatur
ab. Folglich kann die Curie-Temperatur bei kleinerer Schichtdicke ein lokales Maxi-
mum besitzen. Dieses Maximum wird in einem Bereich zwischen 1 und 6 ML erwar-
tet [86]. Die Curie-Temperatur steigt mit wachsender Bedeckung erst wieder an, wenn
die durch den dipolaren Anteil stabilisierte ferromagnetische Ordnung einen Wert der
Curie-Temperatur erreicht, der grofier als der des Reorientierungsiibergangs ist. Ober-
halb dieser Schichtdicke liegt die Temperatur fiir den Reorientierungsiibergang unter-
halb der Curie-Temperatur (T, < 7).

Im Fall einer biaxialen Oberflichenanisotropie wird bei kleiner Schichtdicke kein Ma-
ximum sondern ein kontinuierlich ansteigender Verlauf berechnet [86].

Die hier diskutierte Eigenschaft des Films ist Kennzeichen eines Ubergangs von einem
zweidimensionalen zu einem dreidimensionalen Verhalten. Ein weiteres Merkmal der
Anderung dieses Verhaltens sind die kritischen Exponenten, die die Abhéingigkeit der
magnetischen Groflen nahe der Curie-Temperatur T, beschreiben. Fiir die Magnetisie-
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rung M gilt

T B8
— = 9.
]\/[o<<1 Tc> (2.24)

mit dem kritischen Exponenten 5.

Fiir ein zweidimensionales System mit uniaxialer Anisotropie (Ising Modell) ist 5 gleich
1/8 [84,87-89] und mit biaxialer Anisotropie (2d-xy-Modell) 0,23 [90]. Fiir ein drei-
dimensionales Heisenberg- und Ising-System sollte 8 0,365 bzw. 0,325 [91] betragen.
Mit steigender Bedeckung miissen die kritischen Exponenten daher grofier werden. Eine
Untersuchung dieser Anderung an ultradiinnen Ni(111)-Filmen auf einem W(110) Sub-
strat ist von Li et al. durchgefiihrt worden [92]. Unterhalb einer Dicke von 4 ML liegt ein
2D-Ising-Verhalten vor. Die gréBte Anderung des kritischen Exponenten wird zwischen
4 und 7,5 ML beobachtet. Oberhalb etwa 12 ML zeigt der Film bereits dreidimensio-
nales Verhalten. Dieses Verhalten ist analog dem der Curie-Temperatur, das oberhalb
5 ML Werte erreicht, die nur um 10—15 % unterhalb denen des Volumens liegen [71,92].
Die Untersuchung der zweidimensionalen Eigenschaften ultradiinner Filme erscheint in
diesem Zusammenhang nur innerhalb der ersten zehn Lagen sinnvoll.
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2.4 Der magnetooptische Kerr-Effekt

1845 wurde von M. Faraday [93] die Drehung der Polarisationsebene von Licht beim
Durchgang durch Bleiborsilikatglas, an das in Lichtausbreitungsrichtung ein Magnet-
feld angelegt war, beobachtet. Er stellte in weiteren Studien fest, daff die Grofle der
Drehung proportional zur Dicke des durchstrahlten Materials und dem an die Probe
angelegten Magnetfeld ist. 1876 beobachtete J. Kerr eine Drehung der Polarisationsebe-
nen des Lichts auch bei Reflexion an magnetisierten Eisenspiegeln [94]. Beide Effekte
wurden nach ihren Entdeckern Faraday- bzw. Kerr-Effekt benannt.

In Abhéngigkeit der Geometrie unterscheidet man drei verschiedene Kerr-Effekte. Beim
polaren Kerr-Effekt ist die Magnetfeldrichtung, respektive die Magnetisierung, senk-
recht zur Oberfliche der Probe und in der Einfallsebene des Lichtes orientiert. Beim
longitudinalen bzw. meridionalen Kerr-Effekt ist die Magnetfeldrichtung ebenfalls in
der Einfallsebene des Lichtes, aber zusétzlich parallel zur Oberfliche der Probe ori-
entiert. Beim transversalen bzw. dquatorialen Kerr-Effekt ist die Magnetfeldrichtung
senkrecht zur Einfallsebene des Lichtes und parallel zur Oberfliche der Probe orien-
tiert.

Mit Hilfe der Theorie des Elektromagnetismus von Maxwell und der Dispersionstheorie
von Lorentz und Drude [95,96] entstand am Beginn dieses Jahrhunderts ein klassi-
sches Modell zur quantitativen Beschreibung der magnetooptischen Effekte. Dazu geht
man von einem harmonisch gebundenen Elektron unter gleichzeitiger Einwirkung einer
Lichtwelle und der Lorentzkraft aus [97]. Die Lorentzkraft stellt vereinfacht den Einflufi
des inneren magnetischen Feldes des Atoms dar

O*r N @
"ot

0
Mo +wir = eE + ea—i X B, r=|z,vy,z] (2.25)

mit B = [0,0, B] und E = [E,, E,, 0] ¢**. Nach der Ausfiihrung des Vektorproduktes
148t sich die Polarisation des Lichts durch die Betrachtung der Komponenten, z und
y, ermitteln. Durch geeignete Wahl neuer Koordinaten x4 = x +1iy; By = E, £ 1B,
werden die Differentialgleichungen entkoppelt. Damit betrachtet man eine Zerlegung
des linear polarisierten Lichts in einen links- und einen rechtszirkular polarisierten
Anteil. Mit den neuen Koordinaten ergibt sich mit dem Dipolmoment P, und der
Polarisierbarkeit a1 die Losung [97]

Pi = €r4 — Q/:tE:t. (226)

Die zirkular polarisierten Losungen sind damit die Eigenmoden der Differentialglei-
chung 2.25. Aus den Maxwell-Gleichungen folgt fiir die Dielektrizitét

Na .
€ = eai +1=h, (2.27)
0
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mit der Anzahl der Oszillatoren N, der Dielektrizitdtskonstante ey und dem Brechungs-
index n. Der Brechungsindex 7= ngy + ik, ist komplex und beschreibt mit dem Re-
alteil ny die Anderung der Phasengeschwindigkeit und mit dem Imaginirteil ik, die
Absorption der optischen Moden im Medium. Eine Differenz in der Phasengeschwindig-
keit fithrt zu einer Drehung der Polarisationsachse um den Winkel ¢ und die Differenz
in der Absorption zu elliptisch polarisiertem Licht. Nach dem Durchtritt eines linear
polarisierten Strahls durch ein magnetooptisch aktives Medium besitzt daher im all-
gemeinen das Licht einen elliptisch polarisierten Zustand, dessen grofie Achse um den
Winkel pp gedreht ist (Abb. 2.12). Als Ma# fiir die Elliptizitit ep gilt das Verhiltnis
der kleinen zur groflen Halbachse. Fiir kleine x gilt dann pp = Alo(n+ —n_)d und

Abb. 2.12: Polarisationszustand des
senkrecht polarisierten, einfallenden
Lichts nach dem Durchtritt bzw. der
Reflexion an einem Medium.
Die grofie Achse ist um den Winkel ¢ gedreht,
die Elliptizitét e ergibt sich aus dem Verhéltnis
von kleiner zur grofler Halbachse.
ep = 3o(k4+ — k_)d mit der Wegstrecke d im Medium [97].
Transformiert man die Losungen auf die Achsen z, y zuriick, ist die Polarisierbarkeit
a ein Tensor mit Nichtdiagonalelementen. Aus den Maxwell-Gleichungen ergibt sich
damit, dafl die Dielektrizitéit ebenfalls ein Tensor ist:

NCL/Z']'

+ 0;5. (2.28)
€0

fij

Aus dem Ohmschen Gesetz j = g2 = Nedr/ot folgt, dafl auch die Leitfidhigkeit
g durch einen Tensor beschrieben wird, der dieselbe Anisotropie wie der Dielektri-

zitatstensor besitzt
e=1—1i—g. (2.29)

Dieses Modell besitzt seine Giiltigkeit fiir die Transmission von Licht, also den Faraday-
Effekt. Fiir den Kerr-Effekt (Reflexion) werden zur Losung der Differentialgleichung
wieder zirkulare Moden angesetzt, die jedoch mit dem zugehorigen Reflexionskoeffi-

zienten multipliziert werden

ny —1

~ . 2.30
ne +1 ( )

Fi=roet¥t =
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Daraus ergibt sich die Gleichung einer Ellipse, die im Vergleich zur Reflexion einer
linear polarisierten Welle ohne Wechselwirkung um den Winkel ¢x = (pr — p_)/2
gedreht ist und deren Elliptizitit ex = (ry —r_)/(ry +7_) betrigt. Fir kleine Werte
von ¢4 —@_ und 7, — r_ ergibt sich in guter Ndherung

=i () v (1) 2a1)
T4+ T Ty 4T
Die Kerr-Drehung ist damit [97]
v =Im ny —n. = iy = k) (2.32)
K nan_ —i(kyn_ +Kr.ny) —kyko — 1) '

Aus dieser Gleichung folgt, dafi die Kerr-Drehung fiir k; = k_ = 0 verschwindet. Sie
tritt also nur bei absorbierenden Medien auf. Die Absorption beruht im wesentlichen
auf dem Vorhandensein von Nichtdiagonalelementen im Dielektrizitéts- bzw. Leitfahig-
keitstensor. Im Nenner der Kerr-Drehung sind jedoch auch die Diagonalelemente der
,,ormalen” optischen Eigenschaften enthalten. Durch geeignete Wahl der Werte dieser
Elemente kann eine Verkleinerung des Nenners und damit eine Erhthung der Kerr-
Drehung erreicht werden. Da die Werte frequenzabhéngig sind, kann dies z.B. durch
die Wahl einer Photonenenergie an der Plasmakante erreicht werden. Das magnetoop-
tische Kerr-Signal wird so durch einen nichtmagnetischen Effekt erhoht. Eine weitere
Moglichkeit zur Erhohung des Signals besteht in der Herstellung einer Schichtstruktur
mit einem geeigneten, nichtmagnetischen Material. Ist die Schichtdicke wesentlich klei-
ner als die Lichtwellenléinge, ergeben sich die optischen Konstanten fiir das Licht aus
einer Mittelung der Konstanten der Einzelmaterialien [97]. Eine Erhohung des Kerr-
Signals kann auch erreicht werden, wenn die optische Weglénge in der diinnen Schicht
gleich der halben Wellenldnge A ist. In diesem Fall wird das Signal durch Mehrfachre-
flexion verstirkt [98].

Zur quantenmechanischen Berechnung des Kerr-Effekts muf} eine Berechnung des dis-
persiven und absorptiven Anteils der Nichtdiagonalelemente des Leitfdhigkeitstensors
erfolgen [99]. Wesentliche Ursache dafiir ist die Spin-Bahn-Wechselwirkung und die
Austauschaufspaltung. Die Spin-Bahn-Wechselwirkung bewirkt fiir eine Richtung des
Spins (1) eine Verschiebung der Absorptionskurven fiir rechts- und links-zirkular po-
larisiertes Licht. Die Differenz der beiden Absorptionskurven ergibt den magnetischen
zirkularen Dichroismus bzw. den absorptiven Anteil der nichtdiagonalen Leitfdhig-
keit. Die Grofle der Kerr-Rotation skaliert proportional zur Stirke der Spin-Bahn-
Wechselwirkung [99]. Im diamagnetischen Fall ergibt sich fiir die andere Richtung des
Spins (}) vom Betrag her die gleiche Verschiebung, jedoch mit umgekehrten Vorzeichen,
so daf} sich die Beitrige der verschiedenen Spins gerade auftheben. Durch die Austausch-
wechselwirkung sind jedoch die Zustidnde der Majoritéits- und Minoritétselektronen ge-
geneinander verschoben und links- und rechtszirkularer Anteil heben sich nicht auf. Die
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Spin-Bahn-Wechselwirkung allein reicht nicht zur Erkldrung der grofien magnetoopti-
schen Effekte aus, da trotz vergleichbarer Stérke der Spin-Bahn-Kopplung im Fe und Ni
die Kerr-Rotation des Eisens 3-6 fach gréfier als die des Nickels ist. Dieser Unterschied
resultiert aus der Position der besetzten und unbesetzten Béinder in der Brillouin-Zone
und der detaillierten Austauschaufspaltung [99]. Interbandiiberginge in Kombination
mit der Spin-Bahn-Wechselwirkung und der Austauschaufspaltung [100-102] sind daher
die grundlegende Ursache fiir den Kerr-Effekt. Der nicht vernachléssigbare Einflufy von
Intrabandiibergéingen auf das Spektrum bleibt auf Photonenenergien kleiner als 1-2 eV
beschrankt. Der magnetooptische Kerr-Effekt ist damit nicht nur element-, sondern
auch strukturabhéngig. Ein Beispiel dafiir ist der Vergleich der spektralen Abhéngig-
keit des Kerr-Effekts zwischen kfz und hexagonalem Co [103).
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Kapitel 3

Modifizierung struktureller Eigenschaften
ultradiinner Filme

Als Epitaxie (em: (aufliegend)+7a€i( (Anordnung)) [104] wird das geordnete Wachs-
tum eines Kristalls durch Deposition diinner Schichten auf einem anderen bezeichnet.
Im Fall ultradiinner Filme werden nur wenige Atomlagen auf einem Einkristall, dem
Substrat, deponiert. Bei homoepitaktischen Schichten sind Aufdampf- und Substratma-
terial identisch. IThre Strukturen stimmen iiberein, sofern das Wachstum nicht amorph
erfolgt. Wesentlich komplexer gestaltet sich der Fall heteroepitaktischer Schichten, bei
dem Aufdampfgut und Einkristall nicht identisch sind und ihre Strukturen voneinander
abweichen kénnen. Im Idealfall wichst das Aufdampfgut lateral mit der zweidimensio-
nalen Oberflicheneinheitszelle des Substrats, das heifit pseudomorph, auf. Durch die
Unterschiede in den Gitterkonstanten beider Phasen wird der Kristall in der Regel
nicht mit der unter Normalbedingungen charakteristischen Volumenstruktur, sondern
verspannt aufwachsen.

Durch die Wahl eines geeigneten Substrats kénnen auch Hochdruck- oder Hochtempe-
raturphasen eines Materials oder neue, nur in Legierungen vorliegende oder im Volumen
des Kristalls nicht beobachtete Phasen stabilisiert werden.

Beide Aspekte der Modifizierung der strukturellen Eigenschaften, die Stabilisierung
metastabiler Phasen und die epitaktische Spannung des Films durch pseudomorphes
Wachstum, werden nachfolgend diskutiert.

39
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3.1 Spannungsinduzierte Kontrolle mittels pseudomor-

phem Wachstum

Ein Maf fiir die Abweichung des zu stabilisierenden Kristalls mit quadratischer Ober-
flacheneinheitszelle von dem Substrat ist die sogenannte Gitterfehlpassung f. Sie ist
definiert als das Verhéltnis der Differenz zwischen den Gitterkonstanten des Aufdampf-
materials ag und des Substrats a zu der des Aufdampfmaterials

CL(]-CL. (31)

f=

Qo

Nicht betrachtet werden soll der Fall hexagonaler Oberflichen. Bei diesen kann als

Film

Substrat B
HEEEEE R

(a) (©

Abb. 3.1: Epitaktisches Wachstum struktureller Phasen auf einkristallinen Sub-
straten
(a) homoepitaktisches Wachstum, (b) pseudomorphes, heteroepitaktisches Wachstum, (¢) inkommen-

surables, heteroepitaktisches Wachstum

Maf} fiir die Spannung die Fléche, die ein Atom im verspannten Film einnimmt, mit
der im unverspannten Kristall verglichen werden.

Im Fall nahezu identischer Konstanten ist f sehr klein, bei der Homoepitaxie gleich
Null, und der Film wéchst unverspannt auf dem Substrat mit seiner Volumenstruktur
auf (Abb. 3.1(a)). Bei differierenden Gitterkonstanten sind drei Fille zu unterscheiden.
Ist die Gitterfehlpassung zu grof (|f| > 10%), wichst das Aufdampfmaterial mit der
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Gitterkonstanten des Volumens, hiufig in der dicht gepackten Orientierung, unabhéngig
vom Substrat auf. In diesem Fall wichst das Adsorbat inkommensurabel auf dem Sub-
strat (Abb. 3.1 (c)). Ist die Gitterfehlpassung kleiner, kann das Adsorbat lateral mit
der Gitterkonstanten des Substrats aufwachsen. Ist die Gittterkonstante des Aufdampf-
materials grofier als die des Substrats (f > 0), wird die parallel zur Oberfliche liegende
Einheitszelle biaxial gestaucht (Abb. 3.1 (b)). Als Folge davon expandiert der Abstand
der Ebenen senkrecht zur Filmoberfliche (Interlagenabstand). Umgekehrt fiihrt eine
kleinere Gitterkonstante des Aufdampfgutes (f < 0) zu einer biaxialen Expansion in
der Ebene und einer Kontraktion des Interlagenabstands. Pseudomorph gewachsene
Filme sind in der Regel tetragonal verzerrt, weil fiir die meisten Systeme die Gitter-
fehlpassung von Null verschieden ist. Im Fall des pseudomorphen Wachstums ist der
néichste Nachbarabstand in der Filmebene identisch mit dem des Substrats und das
c¢/a-Verhiltnis kann iiber die Wahl der Substratgitterkonstanten eingestellt werden.
Die Einstellung des c¢/a-Verhéltnisses hiingt bei dem heteroepitaktischen, pseudomor-
phen Wachstum von den elastischen Konstanten ab [105,106]. Mit der tetragonalen Ver-
zerrung von der Volumenstruktur, wie es in Abb. 3.1(b) dargestellt ist, sind zwei Trans-
formationen verbunden. Ausgehend von der krt(001)-Zelle werden die (110)-Ebenen bei
einer Anderung des c/a-Verhiltnisses verschert. In der Regel éndert sich damit auch das
atomare Volumen um 0V'. Eine Verzerrung des Kristalls aus der Volumenstruktur bein-
haltet daher eine ErhShung der totalen Energie. Dieser Energiezuwachs, die potentielle
Energie [107], muf in gerader Ordnung von §¢ und 6V abhéngen, da sie unabhéngig
vom Vorzeichen dieser Groflen bei einer Verspannung bzw. Abweichung von der Vo-
lumenstruktur anwachsen mufl. Unter der Voraussetzung, daf} die elastischen Module
konstant sind und die Gitterfehlpassung klein ist, ergibt sich die potentielle Energie
§F als die Anderung der Energie einer krt-Zelle von ihrer Gleichgewichtsstruktur (cp,
ag) nach [105,106] zu

5E_§<ﬂ>2+2£(§_§2)2, (3.2)

Vo Vo 3| @

V4 ist das Volumen pro Atom, B das Volumen-Modul und G das Schermodul der (110)-
Ebenen der kubischen Struktur. Da beim pseudomorphen Wachstum a fest vorgegeben
ist und das atomare Volumen der krt-Zelle V' = ca?/2 von ¢ abhéingt, kann das Mi-
nimum der Energie §F durch Ableitung nach ¢ und Gleichsetzen mit Null ermittelt
werden [105,106] zu

0 68 — 4 2
C Co G _ ClQ—C_():_ 7@ (33)

%—_ZI;—O_?)B%-LIG_ c11 Qo ag

mit den elastischen Gleichungen B = (c¢11 + 2¢12) und G = (¢11 — ¢12)/2 und den
elastischen Konstanten ¢y; und cp9. Die elastische Grofie v kann mit Hilfe des Poisson-
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Verhéltnisses v = ¢12/(c11 + ¢12) ausgedriickt werden zu

(3.4)

Gleichung 3.3 wird auch als Dehnungsverhéltnis-Gleichung bezeichnet, weil sie das
Verhéltnis der senkrechten Dehnung dc/cy zur parallelen da/aqy iiber v in Beziehung
setzt. Durch Integration der Gleichung 3.3 bei konstantem y ergibt sich die sogenannte

epitaktische Linie [105,106]
—y
e (i) . (3.5)

Co Qo
Das atomare Volumen des pseudomorph gewachsenen Films héngt iiber die elastische
Grofie v vom ¢/a-Verhéltnis ab und ist damit durch die Gitterkonstante des Substrats
bestimmt. Das atomare Volumen V und das c¢/a-Verhéltnis sind eine orthogonale Basis
fiir die Beschreibung kleiner tetragonaler Verzerrungen kubischer Strukturen [105] und
spannen die tetragonale Ebene auf. Die Anderung des atomaren Volumens mit der
Substratgitterkonstante ergibt sich aus der folgenden Gleichung [105,106]:
/

T oo s (3:6)
wobei Gleichung 3.3 zur Substitution von dc/c verwendet wurde.
Aus der Gleichung ist ersichtlich, daf nur fiir v = 2 das atomare Volumen konstant
bleibt. Wie in Gleichung 3.6 kann auch die potentielle Energie in Abhéngigkeit der
Gitterkonstante des Substrats angegeben werden

SE _ (en + 2e1)(en — ) (s?_) _ 8BG (5_) (3.7)

Vo C11 Qo C11 Qg

0 F muf} analog zur Gleichung 3.2 auch von da und 8V in gerader Ordnung abhéngen.
Mit dem Modell von Marcus et al. [106] und Kraft et al. [105] ist man in der Lage, die
potentielle Energie und den Interlagenabstand einer Phase des Aufdampfmaterials in
Abhangigkeit der Substratgitterkonstanten a zu berechnen.

Die Spannungsenergie wachst mit zunehmendem Volumen bzw. wachsender Schicht-
dicke an. Bei einer kritischen Schichtdicke ist es energetisch giinstiger, Versetzungen
auszubilden, die die Spannungsenergie verringern. Die Grofle der kritischen Schicht-
dicke ist von der Art der Versetzungen abhéngig. Fiir Metalle sind dies in der Regel
vollstindige Stufenversetzungen [108] mit einem Burgers-Vektor (b = £a[110]). Part-
ialversetzungen, wie die Frank- (b = 1a[111]) oder Shockley-Versetzung (b = $a[112])
fiihren zu Stapelfehlern in den Filmen. Da der Betrag der Komponente parallel zur
Oberflache kleiner ist, reduzieren die Frank- und Shockley-Versetzung die Gitterfehl-
passung nicht so effektiv wie die vollstdndige Stufenversetzung. Wenn die Bildung
dieser Versetzungen energetisch bevorzugt ist, ist die kritische Schichtdicke kleiner.
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3.2 Stabilisierung metastabiler, struktureller Phasen
auf einkristallinen Substraten

Die magnetischen und strukturellen Modifikationen eines Elementes zeichnen sich durch
unterschiedliche Kristallstrukturen und verschiedene atomare Volumina aus. Eine Kon-
trolle des atomaren Volumens ist notwendig, um die magnetischen Eigenschaften der
jeweiligen kristallographischen Phase stabilisieren zu konnen. Indirekt kann dies durch
Temperaturerh6hung, Legierungsbildung oder Anlegen eines hohen Drucks erreicht
werden. Fiir die Stabilisierung vieler magnetischer Phasen wire es jedoch wiinschens-
wert, das atomare Volumen durch einen negativen Druck bei 300 K zu vergrofiern, was
in theoretischen Berechnungen zwar moglich [35-38, 42,43, 109], experimentell jedoch
nicht durchfiihrbar ist.

Die Epitaxie bietet jedoch die Moglichkeit, durch die Wahl der Orientierung und der
Gitterkonstanten des Substrats die Gitterfehlpassung zwischen der zu stabilisierenden,
metastabilen Phase und dem Substrat sehr gering zu halten. Ausgehend von einem lo-
kalen Minimum der totalen Energie fiir eine metastabile strukturelle Phase bei einem
Wigner-Seitz-Radius wird das Aufdampfmaterial verspannt auf dem Substrat aufwach-
sen. Ein lokales Minimum der Energie ist zwar ein notwendiges, jedoch kein hinrei-
chendes Kriterium fiir das Wachstum des Adsorbats in der gewiinschten Struktur.
Dazu muf} zunéchst die Metastabilitit dieser Phase nachgewiesen werden. Der Nach-
weis mittels theoretischer Berechnungen erfordert daher zusitzlich die Untersuchung
der Abhéngigkeit der totalen Energie von infinitesimalen Verformungen der Adsor-
batstruktur [105,110]. Eine solche Uberpriifung kann fiir kubische Strukturen durch
die Ermittlung der Abhéngigkeit der totalen Energie vom c¢/a-Verhéltnis erfolgen. Nur
wenn ein lokales Minimum vorliegt, ist die Struktur gegen Deformationen stabil. Fiir
einen krt Kristall ist dies die Stabilitit gegen Verscherungen der (110)-Ebenen. Ent-
sprechende Berechnungen wurden fiir krz Cu [105] und krz Fe [111,112] durchgefiihrt.
Von Krasko et al. [112] wurde mittels der Stoner-Theorie die Abhéngigkeit der tota-
len Energie vom c/a-Verhéltnis berechnet. Die totale Energie ist fiir die FM krz bei
1 und fiir die NM kfz Phase bei v/2 minimal, die Energie der FM kfz Modifikation
dagegen bei /2 maximal. Daraus folgerten sie, dafl die FM kfz Phase instabil gegen
tetragonale Deformationen ist. Ahnliche Berechnungen der totalen Energie mittels der
Dichtefunktionaltheorie von Peng und Jansen [111] ergaben fiir die FM krz und AF kfz
Phase Minima bei einem c/a-Verhiltnis von 1 bzw. v/2 und damit einen theoretischen
Nachweis fiir die Stabilitéit des FM krz bzw. fiir die Metastabilitit des AF kfz Eisens.
Ein lokales Maximum der Energie wird dagegen fiir die FM kfz Phase bei /2 analog zu
den Berechnungen von Krasko und Olson ermittelt. Abweichend von den Ergebnissen
letzterer Autoren existiert in diesen Berechnungen jedoch ein schwach ausgeprigtes
Minimum bei grofierem ¢/a-Verhéltnis, das auf einen metastabilen, FM, tetragonalen

Zustand dieser Phase hinweist.
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Ein qualitatives Kriterium, um zu entscheiden, ob das epitaktische Wachstum einer me-
tastabilen Phase mdglich sein kann, ist, ob diese Phase im Volumen von Legierungen
bis zu kleinen Anteilen des zulegierten Elements iiber einen grofien Temperaturbereich
vorliegt. So ist die Struktur des Mangans in Mngs 55Cuy 49 Legierungen unter Normal-
bedingungen kubisch flichenzentriert [25,26]. Die krz Phase des Kobalts liegt in Fe-Co
Legierungen bis zu einem Kobalt-Anteil von 75 % vor. Ein pseudomorphes Wachstum
sollte die Stabilisierung dieser Phasen erméglichen. Ferromagnetisches kfz Fe wird tem-
peraturabhingig dagegen nur bis etwa 65 % in Fe-Ni Legierungen stabilisiert.

Zur Stabilisierung einer metastabilen Phase ist es vorteilhaft, den Bereich der Substrat-
gitterkonstanten abzuschéitzen, innerhalb dessen das pseudomorphe Wachstum dieser
Phase energetisch bevorzugt ist. Dabei miissen folgende Energiebeitriige berticksich-
tigt werden: die Differenz der totalen Energie der metastabilen E,s und der stabilen
Phase. E, die Spannungsenergien der metastabilen 6 F,,; und der stabilen Phase 0 Fy;
in Abhéngigkeit der Substratgitterkonstanten und die Energie Ej;, die zum inkommen-
surablen Wachstum der stabilen Phase auf dem Substrat fiihrt. Fj ist im wesentlichen
durch die Wechselwirkungsenergie zwischen der Adsorbat- und Substratstruktur be-
stimmt. Im Vergleich zur pseudomorphen Struktur besetzen die Grenzflichenatome der
inkommensurablen Phase nicht nur die energetisch giinstigen Muldenpldtze. Ein Mo-
dell zur Berechnung von E, ist von van der Merwe et al. [113] vorgestellt worden. Dazu
wird von einem starren Substrat und Adsorbat ausgegangen und die Wechselwirkung
zwischen den Adsorbatatomen bleibt unberiicksichtigt. Eine genaue Bestimmung von
E,; ermoglicht das Modell nicht. Die Wechselwirkungsenergie zwischen einer hexagona-
len und einer quadratischen Grenzfliche kann jedoch auf ca. 0,2 eV /Grenzflichenatom
abgeschitzt werden [64,114].

Das pseudomorphe Wachstum einer metastabilen Phase sollte energetisch begiinstigt
sein, sofern die totale Energie dieser Phase E,,s zuziiglich der potentiellen Energie
0 F,,s kleiner als die Summe der im Volumen stabilen Phase Fg; + 6 F,; ist

Eps+06E,, < Ey +0F. (3.8)
Zudem darf ein inkommensurables Wachstum der stabilen Phase nicht bevorzugt sein
FEps + 0B, < Eg + By. (3.9)

Fiir das pseudomorphe Wachstum der stabilen Phase ergibt sich damit folgende Be-
dingung:

0Es < FEy. (3.10)
Die Energiedifferenz F,,; — Fy kann aus den Berechnungen nach den Referenzen
[29, 35-38,42,43,109] (Tab. 2.2) bestimmt werden. Zur Ermittlung der potentiellen
Energien nach Gleichung 3.7 [106] miissen auch die elastischen Konstanten der me-
tastabilen Phasen bekannt sein. Die elastischen Konstanten der Strukturen einiger
Elemente sind in Tab. 3.1 eingetragen. Nach der Bestimmung der Differenz der totalen
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Element | Struktur | Magnetismus | T (K) | c;; (GPa) | c15 (GPa) | a (A)
Cr krz AF 293 347 66 2,895
Mn kfz PM 1370 - - 3,84

AF 300 - - 3,70 (@)
krz PM 1410 - - 3,08
PM 300 - - 2,94
Fe krz FM 520 230 135 2,87
kfz PM 1428 154 122 3,65
AF 4,2 - - 3,58
FM 4,2 - - 3,640%)
Co kfz FM 300 242 160 3,54
krz FM - - - 2,82(v)
Ni kfz FM 300 247 153 3,54
krz FM 300 - - 2,78(%)

Tab. 3.1: Magnetische und strukturelle Phasen der 3d-Ubergangsmetalle
(i): Extrapolierter Wert aus der paramagnetischen Phase mittels einem Ausdehnungskoeffizienten von
o =41,6-107%%, (ii):Extrapolierter Wert nach Ergebnissen von Acet [25,26], (iii) Experimenteller
Wert nach Ergebnissen von Wassermann [10], (iv) Hochdruckphase bei 5 GPa; (v) Wert aus Ref. [29].

Die iibrigen Werte wurden Ref. [29,115] entnommen.

Energie zwischen der metastabilen und der stabilen Phase FE,,; — Ey und der potenti-
ellen Energie der stabilen und metastabilen Phase 0 g — 6 s kann dann durch Ein-
setzen {iberpriift werden, fiir welche Substratgitterkonstanten Ungleichung 3.8 erfiillt
ist. An der Phasengrenze mufy dazu die Energiedifferenz aus der Verspannung der sta-
bilen und der metastabilen Phase gleich der Totalenergiedifferenz beider Phasen sein
(Eps— Est = 0Es—0Ey,;5). Sofern fiir die metastabilen Phasen die elastischen Konstan-
ten nicht bekannt sind, werden in N&herung die des krz Fe bzw. der PM kfz Fe-Phase
verwendet. Die Differenz der totalen Energien wurde aus Tab. 2.2 und aus Referenz [29]
(Co) und [116] (Ni) bestimmt. Fiir Mn, Fe und Cr wurden die Gitterkonstanten aus
Tab. 2.2, fiir die anderen Elemente experimentelle Werte (Tab. 3.1) verwendet. Die
Differenz der potentiellen Energien 0 Fy; — 0 s in Abhéngigkeit der Gitterkonstanten
des Substrats ist in Abb. 3.2 gezeigt. Der Wert, der der Differenz der totalen Energie
zwischen der metastabilen und der stabilen Phase F,,; — F, entspricht, markiert die
Substratgitterkonstante, die das pseudomorphe Wachstum der stabilen von der meta-
stabilen Phase auf dem Substrat trennt.

Fiir Cr besteht ein grofer Energieunterschied von 0,45 eV /Atom [40] zwischen der krz
und der kfz Phase. Nach Abb. 3.2 scheint die kfz Phase unterhalb 2,56 A mit einer Git-
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terfehlpassung von 3 % stabilisierbar zu sein. Die Gitterfehlpassung fiir die krz Phase
betrégt bereits mehr als 10 %. Zudem wird fiir einen Wert von etwa 0,2 eV/Atom fiir
LIy ein inkommensurables Wachstum erwartet. Eine experimentelle Untersuchung an ul-
tradiinnen Cr-Filmen auf Cu(100) [117] ergab mit Beginn der Deposition ein Wachstum
des Cr in der krz(110)-Phase. Daher wird Cr mit groler Wahrscheinlichkeit auch auf
Substraten mit kleinerer Substratgitterkonstanten inkommensurabel mit dieser Struk-
tur aufwachsen. Weiterhin 148t sich daraus ableiten, dal E; weniger als 0,45 eV /Atom
betrigt und ein inkommensurables Wachstum wahrscheinlich bereits oberhalb 2,6 A
bevorzugt wird. Eine Stabilisierung der kfz-Phase des Cr in (100)-Orientierung durch
pseudomorphes Wachstum ist daher unwahrscheinlich.

Der Fall des Mn ist wesentlich komplexer, da nach den Berechnungen von Asada et
al. [38] das Mn in einer AF kfz und krz sowie einer FM krz Modifikation vorliegen
kann. Bei den Berechnungen der potentiellen Energien wurden die a- und (-Phase
des Mn nicht beriicksichtigt und von der AF kfz Phase als der stabileren Modifikation
ausgegangen. Danach sollte die AF kfz Phase unterhalb ca. 2,78 A, die FM krz Phase
zwischen 2,78 und 2,9 A und die AF krz Phase oberhalb 2,91 A stabilisiert werden.
Der Fall des Fe ist ebenfalls komplex, da die kfz Phase ferromagnetisch oder anti-
ferromagnetisch sein kann. Der energetische Grundzustand der AF kfz Phase liegt um
169 meV und der der FM kfz Phase um 207 meV iiber dem der krz Phase. Betrachtet
man die Ungleichung 3.8 fiir beide Phasen getrennt, wiirde man eine Stabilisierung
der AF kfz Phase unterhalb einer Gitterkonstanten von 2,56 A und der FM kfz Phase
unterhalb von 2,52 A erwarten. Da die Summe aus potentieller und Grundzustands-
energie im gesamten betrachteten Bereich der Gitterkonstanten fiir die AF kfz Phase
kleiner als fiir die FM kfz Phase ist, ist nur die Stabilisierung der AF Phase energe-
tisch bevorzugt. Ein inkommensurables Wachstum der krz(110) Phase ist jedoch aus
zwei Griinden nicht auszuschliefen. Zum einen betragt die Gitterfehlpassung unterhalb
2,58 A mehr als 10 % und zum anderen wird der abgeschitzte Wert fiir die Wechsel-
wirkungsenergie der hexagonalen/quadratischen Grenzfliche von 0,2 eV bei 2,54 A
iiberschritten. Unter diesen Gesichtspunkten erscheint das Wachstum eines volumen-
artigen FM kfz Fe-Films unwahrscheinlich.

Das Wachstum der krz Phase des Co ist nach den Berechnungen oberhalb 2,73 A be-
vorzugt. Die Gitterfehlpassung der kfz Modifikation ist bis 2,78 A kleiner als 10 %, so
daf ein pseudomorphes Wachstum des krz Co méglich sein sollte. Allerdings wurde die
hexagonal-dichtestgepackte Phase des Co bei den Berechnungen nicht beriicksichtigt.
Eine Stabilisierung der krz Phase des Nickels ist bei einer Differenz der totalen Ener-
gien zwischen der krz und der kfz Phase des Ni nach den Berechnungen von Moruzzi
et al. [116] mit nur 54 meV oberhalb 2,68 A wahrscheinlich. Die Gitterfehlpassung der
kfz Phase des Ni ist bis ca. 2,8 A kleiner als 10 %. Zwischen 2,68 und 2,8 A ist daher
ein pseudomorphes Wachstum der krz Phase des Ni nicht auszuschliefien.

Die Berechnungen sind Abschiatzungen der Grofie der Substratgitterkonstanten, auf de-
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nen metastabile Phasen durch pseudomorphes Wachstum stabilisiert werden kénnen.
Sie sind in den Fillen, in denen die elastischen Konstanten benachbarter Elemente
herangezogen wurden oder die elastischen Konstanten einer anderen Temperatur ver-
wendet wurden, nur bedingt aussagefihig. Weiterhin modifizieren sich die Stabilitéts-
bereiche bei Variation des nur kleinen Unterschieds in der totalen Energie der stabilen
und metastabilen Phase. Zudem sind diese Berechnungen nur fiir kleine Abweichungen
von der Gleichgewichtsstruktur hinreichend genau.

Zur experimentellen Bestimmung der Stabilitdtsbereiche ist es erforderlich, die Struk-
tur der Filme auf verschiedenen Substraten quantitativ zu bestimmen. Da sich das
atomare Volumen des pseudomorphen Films nach Gleichung 3.6 mit der Gitterfehlpas-
sung &ndert, reicht es nicht aus, das atomare Volumen der Adsorbatschicht mit dem
der unverspannten Struktur zu vergleichen, es muf vielmehr mit der Abhéngigkeit des
atomaren Volumens vom c/a-Verhiltnis (tetragonale Ebene) und des c/a-Verhéltnis-
ses von der Gitterkonstanten des Substrats (epitaktische Linie) verglichen werden [106].
Die tetragonale Ebene und die epitaktische Linie sind fiir einige strukturelle Phasen in
Abb. 3.3 dargestellt.

Auch wenn sich eine metastabile Struktur auf dem Substrat stabilisieren 148t, tritt ab
einer kritischen Schichtdicke eine strukturelle Umwandlung zur stabilen Modifikation
ein. Ursache dafiir ist der abnehmende stabilisierende Einflufl der Substratoberfliche
auf die Filmstruktur mit steigender Bedeckung.
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Abb. 3.2: Abschiitzung des Stabilitdtsbereichs fiir das pseudomorphe Wachstum
metastabiler Phasen

Abhingigkeit des Energieunterschiedes zwischen der potentiellen Energie der stabilen (6E;) und der
metastabilen Phase (§ E,,s) von der Substratgitterkonstanten (durchgezogene und gestrichelte Linien).
Zur Abschitzung des Stabilitdtsbereichs (horizontale und vertikale Linie) wurden die Unterschiede der
totalen Energie nach Tab. 2.2 und Ref. [29,116] herangezogen. Die vertikalen Linien trennen die Be-
reiche, innerhalb derer das pseudomorphe Wachstum einer Phase des Adsorbats bevorzugt ist. Zur
Berechnung der Energien wurden die elastischen I{onstanten aus Tab. 3.1 und die Gitterkonstanten aus
Tab. 2.2 verwendet. Fiir die Gitterkonstante der strukturetlen Phasen wurden die Werte aus Tab. 2.2
oder Tab. 3.1 verwendet. Fiir Eisen und Mangan ist die Grenze fiir die ferromagnetischen (gestri-
chelte Linien) und die antiferromagnetischen (durchgezogene Linie) Phasen bestimmt. Zus#tzlich ist
die Gitterfehlpassung der stabileren Phase angegeben (punktierte Linie). Die Gitterkonstanten der

unverspannten Phasen sind durch Pfeile markiert.
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Abb. 3.3: Tetragonale Ebene und epitaktische Linie fiir strukturelle Phasen der
3d-Ubergangsmetalle

Links: Abhéngigkeit des atomaren Volumens vom c¢/a-Verhiltnis (tetragonale Ebene).

Rechts: ¢/a-Verhaltnis in Abhéingigkeit der Substratgitterkonstanten a (epitaktische Linie). Zur Be-

rechnung der Kurven wurden die gleichen Werte wie in Abb. 3.2 verwendet.
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3.3 Strukturbestimmung mittels Beugung niederener-
getischer Elektronen (LEED)

An ein Experiment, das es erlaubt, die strukturellen Eigenschaften der stabilen Phase
von jenen der metastabilen unterscheiden zu kénnen, muf} die Anforderung gestellt wer-
den, das atomare Volumen und das c¢/a-Verhéltnis quantitativ bestimmen zu kénnen.
Zur Untersuchung des Einflusses der Oberfliche auf die Filmeigenschaften muf die Me-
thode gleichfalls oberflichensensitiv sein. Anderungen der Atomabstinde miissen zur
quantitativen Analyse der Struktur nicht nur in, sondern auch senkrecht zur Oberfliche
bestimmt werden kénnen. Fiir diese Aufgabe bendtigt man ein Experiment, das sensi-
tiv auf das Element, die Oberfliche und tiefere Lagen ist und eine genaue quantitative
Bestimmung der Struktur ermdglicht.

Eine Methode, die diese Bestimmung zuldfit, ist die Beugung niederenergetischer Elek-
tronen (LEED = Low FEnergy Electron Diffraction). Da die freie Weglinge in einem
Energiebereich zwischen 50 und 500 eV 5 bis 10 A betriigt, ist diese Methode auch
oberflichensensitiv. Im experimentellen Aufbau fallen monoenergetische Elektronen
dieses Energiebereichs unter einem definierten Winkel auf einen Einkristall ein. Die In-
tensitét der zuriickgestreuten Elektronen wird auf einem phosphoreszierenden Schirm
detektiert. Maximale Intensitét ergibt sich fiir die Richtungen, in denen die gebeugten
Elektronenwellen konstruktiv interferieren. Die Intensitét der gebeugten Elektronen I
ergibt sich aus dem Betragsquadrat der Summe der interferierenden Wellenfunktionen

¥ am Atom m
M
I=|> vl (3.11)
m=1

Fiir den Fall, da8 es sich um ein Gitter mit L verschiedenen Atomen in einer Ba-
siszelle handelt, die sich aus Einheitszellen mit den Gitterkonstanten a; (¢ = 1...3)
zusammensetzt, gilt fiir die Intensitit [64]

I = IZW? % Izez(k —~k)R )IQ 'Zwl|2 % , Z zAK(za +ja,+kag) l }F|2 |Gl2
i,j k=1
v (3.12)
mit dem Impuls der einfallenden k; und gebeugten Elektronen k; und der Energiecer-
haltung |k;| = |k;|. Der erste Term (|F|?) wird als Strukturfaktor, der zweite Term
(|G|?) als Gitterfaktor bezeichnet. Der Strukturfaktor umfaft Vielfachstreueffekte, die
Zusammensetzung und die lokale Anordnung der Atome in der Einheitszelle. Aus dem
Gitterfaktor ergibt sich direkt, daf} eine Intensitdtsverstirkung nur fiir die Richtungen
erreicht wird, in denen das Produkt im Exponenten ein ganzzahliges Vielfaches von 27
ergibt. Damit setzt sich AK aus einer Linearkombination von Vektoren g;° zusammen,
fiir die
=08; 1,7 €{1,2,3} (3.13)

X
—L '—]
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mit dem Kronecker-Symbol ¢;; ist. Diese Gleichung ist die Bedingung fiir die Konstruk-
tion des reziproken Gitters. Fiir die Beugung an dreidimensionalen Strukturen, wie sie
z.B. mit Rontgenstrahlen durchgefiihrt wird, ergibt sich dann nur unter wenigen Win-
keln bei einer bestimmten Energie eine Intensitétsverstdrkung. Im zweidimensionalen
Fall 4,57 € {1,2} wird fiir einen Impulsiibertrag, der einem zweidimensionalen, rezi-
proken Gittervektor entspricht eine energieunabhéngige, konstante Intensitét erwartet.
Da im LEED-Experiment die Elektronen eine endliche Eindringtiefe besitzen, ist die
Intensitit in Abhéngigkeit der Energie durch die Struktur der ersten Lagen moduliert.
Die Information iiber den Abstand der Atome in der Ebene ist durch die Position der
Intensititsreflexe gegeben. Da sich bei strukturellen Anderungen des Films die Gitter-
konstante im Prozentbereich #ndert, ist eine hohe Auflésung des Beugungsbildes von
Vorteil. Von Henzler et al. [118] ist dazu ein LEED-Gerét mit einer grofien Transfer-
weite von 1000 — 2000 A entwickelt worden. Die gebeugten Elektronen werden mittels
eines Sekundirelektronenvervielfachers detektiert. Der reziproke Raum kann bis auf
Prozentbruchteile der Brillouin-Zone aufgel6st werden. Das Gerédt ermoglicht zudem
die energieabhéngige Analyse der Halbwertsbreiten von Reflexen und wird deshalb als
,»Spot Profile Analyzing Low Energy Electron Diffraction” (SPALEED) bezeichnet.

Fiir eine vollstindige, quantitative Bestimmung der atomaren Position und insbeson-
dere der Lagenabstéinde ist eine Analyse der Intensitdtsdnderung der Beugungsreflexe
mit der Energie, sogenannter I(E)- oder I/V-Spektren, erforderlich. Da durch das Abso-
lutquadrat in Gleichung 3.11 die Information iiber die Phasendifferenz der interferieren-
den Elektronen verlorengeht, kann aus der Intensitét keine direkte Information iiber die
Struktur erhalten werden. Statt dessen muf} ein Modell fiir die Struktur angenommen
werden, fiir das [(E)-Kurven mehrerer Reflexe berechnet werden. Die berechneten Spek-
tren werden mit den experimentellen verglichen. Maf fiir die Unterschiede zwischen be-
rechneten und experimentell gemessenen Kurven sind die R-Faktoren (R: reliability),
wie der Rpp-Faktor [119], der Pendry-R-Faktor (Rp) [120] oder der Zannazzi-Jona-R-
Faktor (Rzy) [121]. Je kleiner diese Faktoren sind, desto besser ist die Ubereinstim-
mung zwischen dem Modell und der Struktur. Die Berechnung der LEED-I(E)-Kurven
erfolgt in drei Schritten [122]. Da die Streuamplitude energieabhéingig ist, wird im er-
sten Schritt der atomare Streuprozefl fiir eine Energie berechnet. Im zweiten Schritt
wird die Streuung der Elektronen an den Atomen in der strukturellen Anordnung des
Modells in einer Lage bestimmt. Im dritten Schritt wird die Beugung an mehreren
Lagen mit vorgegebenen Interlagenabstéinden berechnet [122]. Bei den Berechnungen
werden die Vielfachstreuung, das innere Potential und die Debye-Temperatur beriick-
sichtigt. Der Aufwand dieser volldynamischen Rechnungen héingt von der Anzahl der
Atome in der Basiszelle ab. Fiir sehr langreichweitige Rekonstruktionen ist er fiir das
Berechnen der Spektren zu grof. Methoden, wie TensorLEED [64,123], sind entwickelt
worden, um den Parameterraum komplexer Strukturen zu optimieren. Zur Berech-
nung der in dieser Arbeit gemessenen Spektren wurde ein Programm verwendet, das
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von Moritz [124] entwickelt worden ist. Zur Beschreibung des atomaren Streuprozes-
ses werden Phasenverschiebungen, die aus Bandstrukturberechnungen stammen [125],
verwendet. Die Streuprozesse wurden fiir die thermisch diffuse Streuung durch eine
Debye-Temperatur korrigiert. Der Imaginérteil des inneren Potentials V;, der die Ab-
schwiichung der Elektronen beschreibt, ist V; = 0,851 E3 (mit V; und E in eV). Der
Realteil des inneren Potentials wird durch die beste Ubereinstimmung zwischen expe-
rimentell gemessenen und theoretisch berechneten Spektren bestimmt. Die Uberein-
stimmung wird mit den R-Faktoren iiberpriift. Abschidtzungen fiir den Fehler in der
Strukturbestimmung resultieren aus der Varianz von R, var(Rp) = Rp /8V;/AFE, wo-
bei AE die Spektrenweite ist, in der berechnete und gemessene Spektren iiberlappen.



Kapitel 4

Morphologie ultradiinner Filme

Die Morphologie eines Films (Filmbeschaffenheit) wird durch die Ordnung an der Ober-
fliche (Rauhigkeit), an der Grenzfliche zwischen Substrat und Aufdampfmaterial (In-
terdiffusion) und im Volumen (strukturelle Ordnung) charakterisiert.

In den folgenden Abschnitten wird eine Klassifizierung des Wachstums vorgenommen
und anschliefend werden Moglichkeiten zur Charakterisierung der morphologischen
Eigenschaften mittels Elektronenbeugung skizziert werden.

4.1 Wachstum

Die Modifizierung der magnetischen und strukturellen Eigenschaften ultradiinner Filme
setzt eine Kontrolle des Wachstums ultradiinner Metallfilme voraus. So ist z.B. eine
Vorbedingung fiir die Untersuchung des zweidimensionalen Verhaltens magnetischer
Schichten, dafl das Adsorbat in einem homogenen Film weniger Lagen mit glatten
Grenzflachen auf dem Substrat aufwéchst.
Energetische und kinetische Aspekte miissen bei der Vorhersage von Wachstumseigen-
schaften beriicksichtigt werden [126]. Ein Vorhersagekriterium, das den energetischen
Aspekt betrifft, ist das sogenannte Bauer-Kriterium [126]. Es besagt, daff im Falle einer
kleineren Oberflichenenergie des Adsorbats 04 im Vergleich zu der des Substrats og
eine Benetzung des Substrats durch das Aufdampfmaterial bevorzugt ist. Zu beriick-
sichtigen ist dabei jedoch auch der Energiebeitrag der Grenzfliche zwischen Film und
Substrat og. Ein ideales zweidimensionales Wachstum der ersten Monolage wird fiir
den Fall

Ao =0g+0o4—0g <0 (41)

erwartet. Fiir die weitere Deposition von Lagen ist die Erfiillung des Bauer-Kriteriums
erneut zu tiberpriifen. So ist fiir das Wachstum der zweiten Monolage die Oberflichen-
energie der ersten Monolage relevant. Diese ist jedoch durch eine Verspannung in Folge
pseudomorphen Wachstums modifiziert, so dafl die Erfiillung des Kriteriums bei der er-
sten Monolage nicht notwendig die Erfiillung fiir alle nachfolgenden Lagen bedingt. Aus
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diesen Betrachtungen lassen sich drei Wachstumsmodi ableiten (Abb.4.1). Ist Ao <0

Abb. 4.1: Wachstumsmodi
Links: lagenweises Wachstums (Frank-van-der-Merwe-Wachstum, Mitte: Stranski-Krastanov-Wachs-

tum, rechts: dreidimensionales Wachstum (Volmer-Weber-Wachstum)

fiir alle Lagen, wéchst das Adsorbat ideal zweidimensional im sogenannten Lage-fiir-
Lage-Wachstumsmodus oder Frank-van-der-Merwe-Modus auf. Wird Ao oberhalb ei-
ner kritischen Schichtdicke grofier als Null, wachsen die nachfolgenden Schichten dreidi-
mensional auf; dieser Wachstumsmodus wird Stranski-Krastanov-Modus genannt. Gilt
bereits ab der ersten Lage, dafi die Summe der Oberflichenenergien grofler als Null ist,
wichst das Aufdampfmaterial direkt dreidimensional auf dem Substrat (Volmer-Weber-
Wachstum). Die Oberfliichenenergie des Eisens betriigt 2,55 mJ/m?, die des Mangans
1,6 mJ/m?. Bei verschwindendem o¢ tendiert das Fe dazu, auf einem Cu Substrat (1,8
mJ/m?) zu agglomerieren. Umgekehrt ist fiir das Mn eine vollstindige Benetzung des
Cu-Substrats energetisch begiinstigt. Auf einem Au-Substrat (1,55 mJ/m?) ist dagegen
eine Agglomeration von Fe-Atomen bevorzugt.

Das Bauer-Kriterium geht von einem thermodynamischen Gleichgewicht aus, das je-
doch wihrend des Wachstumprozesses nicht vorliegt. Kinetische Prozesse sind in der
Regel der bestimmende Faktor fiir den Wachstumsmodus der Schichten. Zur Untersu-
chung der atomaren Mechanismen, die beim Wachstum der Schichten eine Rolle spielen,
wurden in den vergangenen Jahren homoepitaktische Systeme untersucht [127-133).
Bei einer groflen Diffusionsldnge der deponierten Atome in der Ebene erreichen im
Idealfall alle Adatome bereits vorhandene Stufenkanten. Das Adsorbat wichst ideal
zweidimensional auf. Dieses Wachstum ist durch eine konstante Anzahl an Stufen ge-
kennzeichnet; die Stufen wandern iiber die Oberfliche. Bei einer Erhéhung der Ad-
atomdichte bilden sich infolge Uberséttigung kleine Keime auf der Oberfliche, die nach
weiterer Anlagerung von Adatomen wachsende Inseln bilden. Oberhalb etwa 0,1 ML
bilden sich keine neuen Keime mehr [64]. Durch die Bildung von Inseln wird die An-
zahl der Atome pro Fliche, die Stufenkanten bilden (Stufendichte), und die Inseldichte
zunéchst erhoht. Bei grofierer Bedeckung wachsen die Inseln zusammen (Koaleszenz)
und beide Grolen nehmen wieder ab, bis im Idealfall zweidimensionalen Wachstums
wieder eine glatte Oberfliche vorliegt. Im Falle eines zweidimensionalen Wachstums mit
Stufenwanderung ist die Stufendichte konstant, bei einem zweidimensionalen Wachs-
tum mit Keimbildung durchlaufen die Insel- und die Stufendichte zwischen der Kom-
plettierung der Lagen ein Maximum. Eine Konsequenz aus dem lagenweisen Wachstum
mit Keimbildung ist daher eine Oszillation der Insel- und Stufendichte mit wachsender
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Bedeckung.

Die Ausbildung eines zweidimensionalen Wachstums héngt davon ab, wie sehr die Ada-
tome, die sich auf einer Insel befinden, in der Lage sind, iiber die Stufenkante in die
untere Ebene zu gelangen (Interlagenmassentransport) [64,130]. Durch die reduzierte
Koordinationszahl eines Atoms an einer Stufenkante kann jedoch eine energetische
Barriere, die sogenannte Schwoebel-Barriere [134], einen Interlagenmassentransport
behindern. Ist die Frequenz, mit der Atome, die auf einer Insel deponiert worden sind,
auf die Stufenkante der Insel treffen, hoch, ist die Wahrscheinlichkeit fiir ein Uber-
winden der Barriere grofi. Eine grofle Dichte kleiner Inseln am Beginn des Wachstums
einer Lage oder eine fraktale Form der Inseln begiinstigen daher zweidimensionales
Wachstum [130]. Je kleiner die Insel ist, desto geringer ist die Wahrscheinlichkeit, dafl
sich die zur Bildung eines Keims notwendige Anzahl an Atomen auf einer Insel be-
findet. Auf fraktalen Inseln kann zwar eine ausreichende Anzahl an Atomen auf den
Inseln deponiert werden, aufgrund der Form ist jedoch die Bildung stabiler Keime un-
wahrscheinlich.

Im umgekehrten Fall kleiner Stufen- und Inseldichte liegt eine kompakte Inselform mit
wachsender lateraler Ausdehnung vor und es kénnen sich auf den Inseln neue stabile
Keime bilden. Ein solches Verhalten wird fiir das homoepitaktische System Ag auf
Ag(111), Cu auf Cu(111), Pt auf Pt(111) [127,128,130,133] und das heteroepitaktische
System Ge auf Si(111) [135] beobachtet.

Eine Anderung der Aufdampfrate bzw. -temperatur kann zur Modifizierung des Wachs-
tumsmodus genutzt werden [130]. Eine erhohte Aufdampfrate bedingt eine erhohte
Adatomdichte. Eine Verringerung der Temperatur reduziert die Beweglichkeit der Ada-
tome und begiinstigt die Bildung fraktaler Inselformen. Fiir das System Pt/Pt(111)
wird bei tiefen Temperaturen durch die Bildung fraktaler Inseln eine Oszillation der
Stufendichte einiger Lagen beobachtet [132], die als Wiedereintritt des lagenweisen
Wachstums bezeichnet worden ist. Ag-Filme auf Ag(111) zeigen ausgehend von dem
Temperaturbereich der Stufenwanderung bei abnehmender Depositionstemperatur keine
Oszillation, sondern eine kontinuierliche Abnahme der Intensitit, was einer ebensol-
chen Zunahme der Stufendichte [130] entspricht. Dieses Verhalten resultiert aus der
Tatsache, dal durch eine Verringerung der Temperatur die Beweglichkeit der Ada-
tome auf beiden Ebenen herabgesetzt ist, so dal sich dort neue Inseln bilden kénnen.
Nach Rosenfeld [129] kann bei diesem epitaktischen System durch das Konzept der
zwei Beweglichkeiten bei einer geeigneten Prozeffithrung ein lagenweises Wachstum
erzeugt werden. In der Anfangsphase des Wachstums mufl dazu eine grofle Anzahl an
kleinen Inseln erzeugt werden, die einen Interlagenmassentransport begiinstigt. Das
Adsorbat wird dazu in der Keimbildungsphase bei niedrigerer Temperatur oder gréfie-
rer Aufdampfrate deponiert. Im zweiten Schritt wachsen die Inseln bei einer hohen
lateralen Beweglichkeit der Adatome in der Ebene und begiinstigtem Interlagenmas-
sentransport. Dazu wird die Deposition bei hoherer Depositionstemperatur oder nied-
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rigerer Aufdampfrate fortgesetzt. Die Keimbildungsrate kann auch durch eine kurz-
zeitige Erhohung der Adatomdichte durch den Beschufl mit niederenergetischen Ionen
bei Beginn des Wachstums einer neuen Lage erhoht werden. In diesem Fall kénnen
Aufdampfrate und Temperatur konstant bleiben. Das Modell der zwei Beweglichkei-
ten kann auch als ein Ansatz zur Erkldrung der Wirkungsweise sogenannter surfac-
tants [136] herangezogen werden. Dazu wird das Substrat mit Atomen eines anderen
Elements vorbelegt. Bei der darauf folgenden Deposition wird im Gegensatz zum Auf-
dampfen ohne Vorbelegung ein lagenweises Wachstum beobachtet. Bei Deposition des
Aufdampfmaterials ist die Beweglichkeit der Adatome herabgesetzt. Nach der Bildung
von Inseln ist die Beweglichkeit der Atome auf den Inseln hoher als auf dem Substrat,
solange sich keine surfactant-Atome auf den Inseln befinden, und der Interlagenmas-
sentransport wird bevorzugt. Im Idealfall diffundieren die surfactant-Atome erst in
der spéteren Phase des Wachstums der Lage auf die Inseln. Andere Moglichkeiten der
Erklarung der Wirkungweise eines surfactants beziehen sich auf eine Erniedrigung der
Aktivierungsbarriere fiir die Diffusion zwischen den Schichten [134] oder die Anderung
der Form der Inseln [130].

Die Beweglichkeit der Adatome ist von der Orientierung der Substratoberfliche ab-
héngig. Sie ist fiir dicht gepackte kfz(111)- und krz(110)-Flichen grofer als fiir die
(100)-Fléchen [133]. Infolgedessen ist die Tendenz zur Bildung groflerer Inseldichten
in der Anfangsphase des Wachstums fiir letztere Orientierung grofer. Eine Anderung
der Struktur eines heteroepitaktischen Films von einer (100)- zu einer dicht gepackten
Fliche ist daher hiufig auch mit einer Anderung des Wachstumsmodus verbunden.
Filme, die mit hexagonaler Struktur auf einer (100)-Fliche aufwachsen, wie z.B. Ag
auf Ni(100) [137] und Cu(100) [138] zeigen in der ersten Lage ein zweidimensionales
Wachstum, das bei weiterer Deposition von einem 3d-Wachstum abgelst wird.
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4.2 Charakterisierung morphologischer Eigenschaften
mittels monoenergetischer Elektronenbeugung

Eine verbreitete Methode zur Analyse der Oberflicheneigenschaften ist die Raster-
tunnelmikroskopie (RTM). Nach dem Wachstum des Films kann durch einen statisti-
sche Analyse der Rastertunnelmikroskopbilder die mittlere Form und Gréfle von Inseln
quantitativ bestimmt werden. Dariiber hinaus kann die fiir das Wachstum wichtige Be-
wegung von Kinken quantitativ untersucht werden [139,140]. Mittlerweile ist es eben-
falls moglich, Rastertunnelmikroskopbilder wihrend der Deposition des Adsorbats auf-
zunehmen [135], um so das Wachstum der Schichten zu klassifizieren. Eine einfachere,
allerdings der Interpretation bediirftige, qualitative Charakterisierung des Wachstums
ultradiinner Filme bietet die Beugung mittelenergetischer Elektronen (MEED: Me-
dium Energy Electron Diffraction), (E= 1 — 10 keV) oder die Reflektionsbeugung
hochenergetischer Elektronen (RHEED: Reflection High Energy Electron Diffraction),
(E= 10 — 30 keV), bei der der monoenergetische Elektronenstrahl unter flachem Win-
kel gegen die Oberfliche einféllt. Die Intensitét der gebeugten Elektronenstrahlen wird
wéhrend der Deposition aufgezeichnet. Bei geeigneter Wahl des Winkels und der Ener-
gie interferieren gebeugte Elektronen eines zwei Nivean Systems destruktiv nach der
Laue-Bedingung. Es kann jedoch nicht fiir alle Reflexe gleichzeitig die destruktive
Interferenz eingestellt werden, so daf ein Reflex, in der Regel der direkt reflektierte
(0,0)-Reflex, ausgewdhlt werden mufl. Ausgehend von einer idealen Substratoberfliche
wird sich die Intensitét dieses Beugungsreflexes verringern, sobald sich auf der Fléiche
zweidimensionale Inseln bilden. Im Falle eines idealen zweidimensionalen Wachstums
des Adsorbats wird bei halber Bedeckung die Intensitit minimal, weil dann der glei-
che Anteil an Elektronen an beiden Niveaus gebeugt wird. Mit wachsender Bedeckung
nimmt der Flichenanteil des oberen Niveaus zu und die Intensitdt steigt so lange an,
bis bei einer idealen Monolage wieder der Ausgangswert erreicht wird. Bei weiterer
Deposition wiederholt sich dieser Vorgang periodisch. Die Intensitét des Beugungsre-
flexes oszilliert wéihrend des Aufdampfens mit der Periodizitét einer Monolage.

Mit dem experimentellen Aufbau kénnen miteinander interferierende Elektronen nur
innerhalb einer endlichen Lénge, der Transferweite, detektiert werden. Auf dem Sub-
strat liegt bereits vor dem Wachstum eine endliche Anzahl an Stufen auf dem Substrat
vor. Léuft das lagenweise Wachstum iiber Stufenwanderung ab, wird sich gemittelt iiber
den Elektronenstrahl die Stufendichte nicht &ndern und die Intensitit bleibt konstant.
Erst bei der Bildung von Inseln fiihrt ein Anteil destruktiver Interferenz innerhalb der
Transferweite zu einer Intensitdtsverminderung. Oszillationen in der Intensitét sind
daher Kennzeichen eines lagenweisen Wachstums mit Inselbildung. Bei einer kontinu-
ierlichen Abnahme ohne Oszillationen nimmt dagegen die Inseldichte stdndig zu und
es liegt der Fall eines dreidimensionalen Wachstums vor.

Da der Interlagenabstand des Aufdampfmaterials von dem des Substrats abweicht und
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sich mit wachsender Schichtdicke &ndern kann, kann die destruktive Interferenz nicht
gleichzeitig fiir das Substrat und das Adsorbat eingestellt werden. Die MEED-Kurven
sind damit auch von den strukturellen Eigenschaften des Adsorbats abhéngig. Dariiber
hinaus beeinflussen dynamische Streuprozesse, die bei diesen Energien einen nicht ver-
nachléssighbaren Beitrag liefern, den Verlauf der Kurve [141-143].

Neben dem kinematischen Ansatz, der die Oszillation der Intensitéit durch destruktive
Interferenz erklart [144,145], ist alternativ vorgeschlagen worden, daff die RHEED-
Oszillationen aus einer diffusen Streuung der Elektronen an Stufenkanten resultieren
[146,147]. Stroscio et al. [131] fiihrten in-situ-Messungen an homoepitaktischen Filmen
auf Fe(100) in Abhéngigkeit der Temperatur mittels RHEED und RTM durch, um den
Beitrag beider Grofen zu iiberpriifen. Sie fanden eine akzeptable Ubereinstimmung der
RTM-Daten mit einer kinematischen Interpretation der RHEED-Wachstumskurven. Sie
konnten jedoch einen Beitrag der Streuung von Elektronen an Stufen zur Oszillations-
amplitude nicht ausschlieflen.

Nach der Deposition der Filme kann die Beschaffenheit des Films mit niederenergeti-
scher Elektronenbeugung (LEED) charakterisiert werden. Defekte iiben einen Einfluf3
auf das Beugungsbild aus. Nach Henzler [148] lassen sich die Defekte nach ihrer Dimen-
sion klassifizieren. Dies sind z.B. Adatome oder Leerstellen (Punktdefekte), gefolgt von
atomaren Stufen oder Phasengrenzen (eindimensionale Defekte), Uberstrukturen oder
Facetten (zweidimensionale Defekte) und Mosaikkristalle oder Stapelfehler (dreidimen-
sionale Defekte). Da die Defekte in der Regel in grofien Absténden auftreten, iiben sie
einen vernachléssigbaren Einfluf} auf den Strukturfaktor in Gleichung 3.12 aus, der die
lokale Anordnung der Atome in der Einheitszelle beschreibt. Im wesentlichen wird der
Gitterfaktor durch die Defekte modifiziert.

Zur Verdeutlichung ist der Einflufl von Defekten auf das Beugungsbild in Abb. 4.2
gezeigt. Stufen (Abb. 4.2 links und oben rechts) fithren in Abh#ingigkeit des Impuls-
libertrags zu einer energieabhéngigen Aufspaltung bzw. Verbreiterung der Reflexe. Die
Verbreiterung resultiert aus der destruktiven Interferenz der Elektronen an den unter-
schiedlichen Niveaus. Bei konstruktiver Interferenz ist die Halbwertsbreite minimal, bei
destruktiver maximal. Der Phasenunterschied zwischen gebeugten Elektronenwellen an
unterschiedlichen Niveaus 148t sich bis auf einen charakteristischen Stufenvektor w mit
W = x a; + Y ay + das mit dem senkrechten Abstand der beiden Niveaus d und den Ba-
sisvektoren in der Ebene a,, a, reduzieren. Fiir eine Monostufe in einem kfz-IKristall ist
2 =y = 1/2 und fiir doppelatomare Stufen z = y = 0. Die Energie F,,, ,,, bei der eine
Verbreiterung eines Reflexes (ny1, ny) beobachtet wird, hingt auch vom Einfallswinkel
¥ gegen die Oberflachennormale und den Winkeln ¢, ,@,, mit den Basisvektoren in
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Abb. 4.2: Einfluf} von Defekten auf das LEED-Beugungsbild

Links oben und Mitte: Zwei-Niveau System mit einer festen Inselgrofie (oben) und einer verteilten
InselgroBe (Mitte).

Links unten: unregelmiflige Stufenabfolge und Inselgrofe.

Rechts oben: regelméfige Stufenabfolge und Inselgrofie.

Rechts Mitte: Facettierung der Oberfliche.

Rechts unten: Mosaikbildung.

der Ebene ab. Nach Henzler [149,150] gilt

Emm -
150(eV A2) (S — nix — ngy)? + (mal + ngal)2d?/4n? 2
4d? (S —niz — nay) cos ¥ — (n1]af’| cos @a, + nalas | cos g, )dsind/2m |

(4.2)
wobei die Reflexbreite fiir S = (2n + 1); maximal und S = n minimal ist. Da an
der Oberfliche auch Vielfachstufen existieren kénnen, werden diese bei verschiedenen
Energien das Intensitétsprofil beeinflussen. Durch eine Messung der Halbwertsbreite in
Abhéngigkeit der Energie konnen die verschiedenen Stufentypen identifiziert werden.
Die Stirke der Verbreiterung ist ein Maf fiir die Ausdehnung der Inseln (Abb. 4.2
links oben und Mitte). Durch eine quantitative Analyse der Abhéngigkeit der Re-
flexbreite von dem Impulsiibertrag konnen die Stufenhthe und die Stufenverteilung
bestimmt werden. Eine Methode zur Berechnung dieser Verteilung ist die Doménen-
Matrix-Methode, die von Pflanz und Moritz entwickelt worden ist [151,152].

Facetten sind Oberflichen, die unter einem festen Winkel gegen die Oberflachennor-
male des Einkristalls geneigt sind. Sie stellen somit den Grenzfall einer regelméfligen
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Stufenabfolge mit konstantem, kleinen Abstand dar. Als Folge davon sind im LEED-
Beugungsbild bei senkrechtem Einfall des Elektronenstrahls zwei Klassen von Reflexen
beobachtbar. Die Reflexe, die von den Facetten stammen, bewegen sich energieabhéingig
auf Verbindungslinien zwischen den Hauptstrukturreflexen, die von der senkrecht zum
Elektronenstrahl orientierten Fldche stammen (Abb. 4.2 Mitte rechts).

Bei der Bildung von Mosaiken (Abb. 4.2 unten rechts) wird die Struktur im Volu-
men gestort, indem sich kleine Kristallite mit gleicher Orientierung bilden, die um
kleine Winkel gegeneinander verkippt sind. Als Folge davon ist die Defektdichte an der
Grenze zwischen zwei Mosaikkristallen erhéht. Die Reflexbreite steigt linear mit dem

Impulsiibertrag an.



Kapitel 5
Experimenteller Aufbau

5.1 Die Apparatur

Die Experimente wurden unter Ultrahochvakuum in einem mit pu-Metall ausgekleideten
Edelstahlrezipienten durchgefiihrt, der zur Ermittlung der Korrelation des Magnetis-
mus, der Struktur und der Morphologie ultradiinner Filme konzipiert worden ist [142].
Eine Drehschieberpumpe, eine Turbomolekularpumpe, eine Titansublimationspumpe
und eine lonengetterpumpe erzeugen das Vakuum innerhalb des Rezipienten. Nach 36-
stiindigem Ausheizen der Apparatur bei 440 K betrigt der Basisdruck in der Kammer
3-107% Pa. Der Druck wird mit einer lonisationsmefréhre gemessen.

Die Apparatur gliedert sich in drei Meflebenen mit verschiedenen Methoden zur Pripa-
ration des Einkristalls und der ultradiinnen Schichten sowie der Analyse der magne-
tischen, strukturellen und morphologischen Eigenschaften. In der obersten Mefiebene
Abb. 5.1 befinden sich ein LEED-System, ein Augerspektrometer mit Zylinderspiegel-
analysator (CMA), eine Ionenkanone zum Atzen des Films bzw. der Substratoberfisiche
und ein Gaseinlafisystem, eine Knudsenzelle und ein Aufdampfofenpaar, das zur De-
position der Filme aus der mittleren in die obere Mefiebene geschwenkt werden kann.
Der Winkel zwischen der Achse des LEED-Systems und der des Augerspektrometers
betrigt 170°. Zur Beugung mittelenergetischer Elektronen (MEED) wird die Probe,
wie in Abb. 5.1 gezeigt, positioniert. Monoenergetische Elektronen der Augerkanone
fallen mit einer Energie von 3 keV unter einem Einfallswinkel von 80 bis 85° gegen die
Oberflichennormale auf den Einkristall ein. Der Strahldurchmesser betrdgt 0,4 mm.
Das ergibt bei einem Polarwinkel von 81,1° eine Fliche von 0,8 mm?. Der Divergenz-
winkel des Elektronenstrahls betrdgt 0,8 £ 0, 2°. Daraus resultiert eine Transferweite
von 90 A [143]. Die gebeugten Elektronenstrahlen sind auf dem Fluoreszenzschirm
des LEED-Systems sichtbar. Wihrend des Aufdampfens mittels der Knudsenzelle oder
des hochgeschwenkten Ofens kann das Beugungsbild beobachtet und die Intensitét der
Beugungsreflexe gemessen werden. Zur Messung der Beugungsreflexintensitéiten wird
ein rechnergesteuertes Bildaufnahme- und -verarbeitungssystem (AutoLEED) verwen-
det [64,122,153]. Es besteht aus einer Videokamera, einer Einheit, die das Videosignal
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zur rechnergestiitzten Bearbeitung aufbereitet und einem Monitor, der die aufgenom-
menen Bilder darstellt. Dartiber hinaus stehen acht Analog-Digital-Wandler (A/D)
zur Verfiigung. Neben der Aufnahme der Reflexintensitéiten in Abhéngigkeit der Zeit
fiir MEED-Wachstumskurven kénnen LEED I(E)-Spektren aufgenommen werden. Die
Probenoberflache befindet sich dazu in einer Position nahezu senkrecht zum einfallen-
den Elektronenstrahl der LEED-Kanone. Die Energie der Elektronen wird iiber das
AutoLEED gesteuert und gleichzeitig werden die Intensitdten von bis zu acht Beu-
gungsreflexen aufgenommen. Das AutoLEED-System dient in eingeschrianktem Mafle
auch der Analyse von Reflexprofilen und der Vermessung von Léngen im reziproken
Raum.

Fe wird in Form eines kleinen Pldttchens hoher Reinheit (99,99 %) verdampft. Es
wird durch die Wérmestrahlung eines W/Re-Filamentes geheizt und seine Temperatur
tiber ein Re/WRe-Thermoelement gemessen. Filament und Pldttchen sind von einem
doppelwandigem Kupferzylinder umgeben, der die Abstrahlung von Wérme und ein
Bedampfen anderer Vakuumkomponenten verhindert. Da die Eigenschaften der Ei-
senfilme empfindlich von der Kontamination aus dem Restgas abhéingen, wurden der
Fe-Ofen, die LEED- und die Augerkanone sorgfiltig ausgegast. Der Druck wéhrend des
Aufdampfens des Fe-Films lag unterhalb 2 - 1078 Pa wihrend des Betriebs der Auger-
kanone und zwischen 7-107° und 1,5 - 108 Pa ohne den Betrieb der MEED-Kanone.
Die Temperatur des Fe-Ofens wihrend des Betriebs betrug 1570 K.

Hochreines Mn (99,99 %) wird aus einem Aluminiumoxidtiegel, an dem ein Thermo-
element angebracht ist, verdampft. Dieser Tiegel befindet sich in einem zweiten Kera-
miktiegel, der von einem Tantal-Filament zur Heizung des Aufdampfgutes und einem
Zylinder aus Aluminiumoxid umschlossen ist. Der gesamte Aufbau befindet sich in ei-
nem wassergekiihlten, doppelwandigen Zylinder. Der Druck wéhrend des Aufdampfens
betrug typischerweise 1,5 - 1078 bis 3,5 - 1078 Pa.

Zur Messung der magnetischen Eigenschaften mittels des magnetooptischen Kerr-Effekts
befindet sich in der zweiten Mefiebene ein Helmholtzspulenpaar. Die Probe wird dazu
in das Spulenpaar gefahren und der Laserstrahl fillt im polaren Effekt (siehe Abb. 5.1,
durchgezogene Linie) unter 25° gegen die Oberflichennormale auf die Probe ein und
wird auflerhalb der Kammer detektiert. Im longitudinalen Effekt ist die Probe um 90°
gedreht (gestrichelte Linie). Durch Anlegen eines Gleichstroms an die Spulen kénnen
Felder bis zu 80 kA/m (1000 Oe) angelegt werden.

In der dritten MeBebene wurde fiir Experimente an Fe-Filmen auf Cu(100) ein SPALEED-
Gerdt [118] zur genauen Profilanalyse von Beugungsreflexen und zur priizisen Ab-
standsbestimmung im reziproken Raum eingebaut.

Zur Positionierung ist die Probe an einem Manipulator befestigt, der eine transla-
torische Bewegung in x- und y-Richtung um jeweils 20 mm und in z-Richtung um
400 mm erlaubt. Die Probe kann um einen beliebigen Polarwinkel um die z-Achse ge-
dreht werden. Zusédtzlich kann die Probe um eine Achse senkrecht zur Oberfliche um
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einen azimutalen Winkel von +65° variiert werden. Der Tilt der Probe wurde vor dem
Einbau des Manipulators fest eingestellt. Zur quantitativen Analyse von LEED I(E)-
Spektren muf} er daher separat bestimmt werden. Deshalb wurde der azimutale Winkel
so lange variiert, bis die [001]-Achse der Probe in horizontaler Richtung orientiert war.
Dies konnte durch den Vergleich symmetriedquivalenter Reflexe iiberpriift werden, die
nahezu identische I(E)-Kurven zeigten (Rp < 0,03). Zur Ermittlung des Tiltes wurden
I(E)-Spektren berechnet, bei denen der Tilt in Schritten von 0,2° so lange geéindert
wurde, bis ein tiefes Minimum erreicht war.

Die Probentemperatur wird durch Elektronenbeschufl und Warmestrahlung von einem
W-Filament variiert. Sie wird mit einem Ni/CrNi-Thermoelement gemessen und kann
iiber eine elektronische Regelung auf +1 K konstant gehalten werden. Durch Kiihlung
mit fliissigem Stickstoff kann eine Probentemperatur von 90 K erreicht werden.
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Knudsenzelle

Aufdampfofen

Abb. 5.1: Aufbau der Apparatur

Oben: In der obersten MeBebene befinden sich ein Augerspektrometer, eine Ionenkanone, ein Gasein-
laBventil, ein schwenkbarer Arm mit zwei Aufdampftfen, eine Knudsenzelle und ein LEED-System.
Die dargestellte Anordnung entspricht der Position wihrend des Aufdampfens. Unten: Die mittlere
Mefiebene ist um 90° gedreht dargestellt. Das Helmholtzspulenpaar ist so angeordnet, dafl zur Mes-
sung des polaren, magnetooptischen Kerr Effekts der Laserstrahl unter 25° auf die Probe einfillt
(durchgezogene Linie). Fiir die Messung des longitudinalen Effektes wird die Probe um 90° gedreht
(gestrichelte Linie).
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5.2 Aufbau zur Messung des magnetooptischen Kerr-
Effekts

Zur quantitativen Bestimmung der Kerr-Drehung und der Kerr-Elliptizitit mufl die
Anderung der Intensitit und der Polarisation des Lichtes bei Durchtritt durch die op-
tischen Komponenten des experimentellen Aufbaus berechnet werden. Dazu bedient
man sich des Jones-Matrix Formalismus [154]. Die Anderung des Polarisationszustan-
des wird in Form von 2x2 Matrizen dargestellt. Das Koordinatensystem wird so ori-
entiert, dafl seine Achsen senkrecht (s) bzw. parallel (p) zur Einfallsebene des Lichtes
stehen. Der Kerr-Effekt, der durch die Reflexion des Lichtes an der Probe hervorgeru-
fen wird, wird durch die Fresnel-Matrix dargestellt. Die dquivalente Beschreibung zu

Gleichung 2.30 ist dann
Ey | o || B | (5.1)
E? Tsp Tss E?

Die Diagonalelemente 7, 75, sind die Reflexionskoeffizienten des unmagnetischen Me-
diums fiir die Reflexion parallel bzw. senkrecht polarisierten Lichtes [Ef, E¢]”. Die
Nichtdiagonalelemente 75, bzw. 7, beschreiben die Entstehung der Komponenten senk-
recht zum parallel bzw. senkrecht polarisierten Lichtes. Nach der Reflexion liegt das
Licht dann mit den Komponenten [E;, ET)T vor. Die dquivalente Darstellung der Kerr-
Drehung bzw. Elliptizitit in Gleichung 2.31 in Abhéngigkeit der Polarisationsrichtung

ist dann: N N
Ts s Tps
¢ = —Re <‘~£> ¢ = Re <%>

/rpp 58

T 7
P sp s ps
ex =1Im <—N> ex =1Im <—N>

Tpp TSS

Zur Ermittlung dieser Gréfien wurde der magnetooptische Kerr-Effekt mittels der Pola-
risationsmodulationstechnik [142] und der Null-Ellipsometrie [79,80,155,156] gemessen.
Beide Methoden kénnen sowohl in polarer als auch in longitudinaler Geometrie betrie-
ben werden. Zur Vereinfachung ist der experimentelle Aufbau der Polarisationsmodula-
tionstechnik in polarer und der Null-Ellipsometrie in longitudinaler Geometrie gezeigt
(Abb. 5.3). Als Quelle dient ein He-Ne-Laser mit einer Wellenlénge von 632,8 nm. Die
Ausgangsleistung des auf +0, 1 % amplitudenstabilisierten Lasers betriigt 1,5 mW. Mit
Hilfe eines Graukeils (G) kann die Lichtintensitét stufenlos zwischen 20 und 80 % der
auftreffenden Intensitét eingestellt werden. Zur Polarisation des Lichtes (P) wurden
Glan-Thompson-Polarisatoren mit einem Extinktionsverhiltnis kleiner als 107 ver-
wendet. Ein A\/4-Pléttchen wird bei der Nullellipsometrie zum Nullabgleich und bei
der Modulationstechnik zusétzlich zur Kalibrierung verwendet. Mit Hilfe einer Pho-
todiode, der ein Filter fiir die Wellenldnge des He-Ne-Laser Lichtes vorgeschaltet ist,

(5.2)
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wird die Intensitét gemessen.

Bei der Polarisationsmodulationstechnik wird der Polarisationszustand des Lichtes pe-
riodisch zwischen zwei elliptisch-polarisierten Zustinden variiert und die Intensitatsén-
derung der ersten und zweiten Harmonischen bestimmt. Aufgrund der schnellen Mef3-
datenaufnahme kénnen Hysteresekurven mit einer maximalen Geschwindigkeit von 125
Punkten pro Sekunde aufgenommen werden. Das Rauschen des einfach gemessenen Si-
gnals betragt +20urad.

Der Modulator (M) besteht aus einem optisch-einachsigen Piezokristall, dessen Linge
senkrecht zur optischen Achse durch Anlegen einer Wechselspannung periodisch veréndert
werden kann. Bei Anlegen einer Wechselspannung von ca. 200 V wird eine Phasendif-
ferenz von & = 7 erreicht. Der Laserstrahl wird unter 45° zur Streuebene polarisiert
(P). Die optische Achse des Modulators steht senkrecht zur Einfallsebene, so daff die
Amplituden des ordentlichen und des auflerordentlichen Strahls gleich sind. Bei einer
Phasenverschiebung von (2n+1)7/2 ist das Licht zirkular, bei n linear und dazwischen
elliptisch polarisiert. Das mit der Phasenverschiebung ¢ = do sin wt bei einer Frequenz
von 17 kHz modulierte Licht fillt nach Durchtritt durch ein A/4-Plattchen, dessen
optische Achse nur einen kleinen Winkel o < 5° mit der Einfallsebene einschliefit,
und einer Linse (L) auf die Probe. Nach der Reflexion und nach dem Durchtritt durch
ein Analysator (A) mit der Polarisationsrichtung in der Einfallsebene wird die Inten-
sitdt des Lichtes detektiert. Durch einen Lock-In-Verstirker (LIA) wird die Intensitit
des einfachen und doppeltfrequenten Anteils des Signals gemessen. Fiir dieses Signal
gilt [142]:

~

=t i-3(im (5) +0) 46

Tpp

I =2 (Re (;) + a> 71(50) (5.3)

pp

~

In, = =2 |rp|? (Im (T) + a) J2 (o)

Tpp

mit der Amplitude fiir die periodische Phasenverschiebung dy, mit der Frequenz w und
Ji(80) dem Wert der Besselfunktion an der Stelle &y. Fiir 6y = 138° ist J(138°) = 0.
Durch diese Wahl der Amplitude des Modulators kann die Kerr-Rotation durch die
Messung des einfach frequenten und die Kerr Elliptizitdt durch die Messung des dop-
peltfrequenten Anteils bestimmt werden. Durch entsprechendes Einsetzen der Werte
der Besselfunktionen in die Gleichung 5.3 kann durch Quotientenbildung der frequen-
ten Anteile I, I, mit dem konstanten Anteil Iy direkt in Abhéngigkeit des Winkels



5.2. Der magnetooptische Kerr-Fffekt 69

a die Kerr-Rotation und-Elliptizitéit fiir den polaren Kerr-Effekt bestimmt werden.

polar longitudinal

Lo =908 (0 +0) Lo =208 (—h+a)

I() - Pk Iy =7 k (54)
Lo 172 +a) Bue=-172(-d+a)

[0 - k [0 - ’ k

Die wesentlich empfindlichere Methode ist die Null-Ellipsometrie (Abb. 5.3 unten), bei
der der Polarisationszustand des linear polarisierten Lichtes nicht moduliert wird. Das
senkrecht polarisierte Licht fallt nach dem Durchtritt durch eine Linse auf die Probe
und wird reflektiert. Nach dem Durchtritt durch das A/4-Plittchen und den Analysator
(A) wird der Strahl mittels einer Linse auf die Photodiode fokussiert. Die Achsen des
A/4-Pléttchens und des Analysators (A) schlieflen einen kleinen Winkel « bzw. 8 mit
der Einfallsebene des Lichtes ein. Zur Einstellung dieser Winkel werden Polarisator und
Analysator bei § = 0 zur Ausléschung gebracht. Danach wird der Winkel « variiert, bis
ein Minimum der Intensitét erreicht ist. Zur weiteren Minimierung der Intensitit wird
der Winkel § veréindert. Durch sukzessive Anderung von o und £ wird so ein absolu-
tes Minimum der Lichtintensitéit erzielt. « ist danach so eingestellt, dal das elliptisch
polarisierte Licht bei nicht angelegtem Feld nach dem Durchtritt durch das A/4-Plétt-
chen linear polarisiert ist. Der Winkel 3 ist so eingestellt, daf} dieses linear polarisierte
Licht senkrecht zur Polarisationsachse des Analysators steht. Da eine Anderung der
Magnetisierung der Probe durch das externe Feld in dieser Einstellung unabhéngig von
der Magnetisierungsrichtung zu einer Intensitétserh6hung fiihrt, wird der Analysator
um einen kleinen Winkel 9., ~ 25 mrad aus der Ausléschung herausgedreht. In die-
ser Anordnung kénnen Hysteresekurven gemessen und die Kerr-Elliptizitdt bestimmt
werden. Diese ergibt sich nach [156] zu

AT Vpen
€Kk — = —

771, 4 (5.5)

mit dem Intensitétsunterschied bei angelegtem Feld A, der gemittelten Intensitit I
bei ¥e; und des Signals bei minimaler Intensitét Is.

Zur Ermittlung der Suszeptibilitdt [155] wird das angelegte Feld durch den Lock-In-
Verstédrker mit einer Frequenz w ~500 Hz und einer Amplitude zwischen 100 und
500 mOe moduliert. Die Anderung der Kerr-Elliptizitit wird phasensensitiv mit dem
Lock-In-Verstirker gemessen. Bei Variation der Temperatur kann die Anderung des
Quotienten X=AM /AH bestimmt werden. Fiir kleine Amplitude AH entspricht die-
ser Quotient der Suszeptibilitit x

AM M

alSoAH T 9H X (5.6)
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Im Experiment ist X in der Regel komplex. Der Imaginérteil resultiert aus dissipati-
ven Anteilen. Diese setzen sich aus der Zeitverzdgerung, mit der die Magnetisierung
dem &ufleren Feld folgen kann und dem Hystereseeffekt zusammen. Hystereseeffekte
entstehen nahe der Curie-Temperatur, weil hier bereits kleine Felder zum Durchlaufen
einer Hysteresekurve fiihren [79]. Dariiber hinaus hingen diese Beitréige auch von der
Form und der Grofie der einzelnen Doménen ab [80]. Fiir eine ausfithrliche Diskus-
sion dieser Effekte sei auf die Referenzen [79,80,156] verwiesen. Zur Bestimmung der
Curie-Temperatur wurde der Imaginérteil der Suszeptibilitdt gemessen. Dieser zeigt
bei kleinem AH wie der Realteil bei der Curie-Temperatur ein Maximum. Der Einfluf}
von Hystereseeffekten wurde durch die Variation der Amplitude des dufleren Feldes
bei konstanter Modulationsfrequenz {iberpriift und ist in Abb. 5.2 dargestellt. Bei
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Abb. 5.2: Abhiingigkeit der Suszeptibilitit von der Amplitude des externen Feldes
und der Temperatur

Abhé#ngigkeit des Imaginérteils der Suszeptibilitit von der Temperatur und der Oszillationsamplitude
(links). Mit abnehmender Amplitude verringert sich das Signal und das Maximum verschiebt sich zur
Curie-Temperatur. Bei einer kleinen Amplitude (385 mOe, rechts) kann die Curie-Temperatur durch
die Bestimmung des Maximums ermittelt werden. Die Messung wurde an einem TT-Eisenfilm auf
CuzAu(100) mit einer Schichtdicke von 2,6 ML durchgefiihrt, der bei 150 K deponiert und auf 300 K

angelassen worden war.

grofler Amplitude wird bereits bei kleiner Temperatur ein Anstieg der Suszeptibilitit
durch Hystereseeffekte beobachtet. Mit kleiner werdender Amplitude verschiebt sich
das Maximum zur Curie-Temperatur. Bei kleiner Amplitude wird ein scharfes Maxi-
mum beobachtet, dafi eine Bestimmung der Curie-Temperatur auf +5 K zul&8t.
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Abb. 5.3: Aufbau zur Messung des magnetooptischen Kerr-Effekts

Oben: Strahlengang fiir den polaren Effekt mit Modulationstechnik, unten: Strahlengang fiir die Mes-
sung der longitudinalen Suszeptibilitdt mit der Nullellipsometrie. Die Aufbauten bestehen aus einem
He-Ne-Laser (A = 632,8 nm), einem Graukeil G, einem Polarisator P, einem Modulator M, einem
A/4-Plittchen, einer Linse L und einer Photodiode PD. Die Winkel der einzelnen Komponenten mit
der Einfallsebene des Lichtes sind angegeben. Bei der Modulationstechnik wird das Signal der Photo-
diode durch den Lock-In-Verstéirker (LIA) fourier-analysiert und von einem Computer aufgezeichnet.
Der Computer steuert {iber einen D/A-Wandler die Stromversorgung des Helmholtzspulenpaares.
Bei der Messung der Suszeptibilitéit mittels Nullellipsometrie wird der Strom mit fester Amplitude
und Frequenz sinusférmig durch den LIA moduliert und die Anderung des Signals der Photodiode

fourier-analysiert. Dieses Signal und die Temperatur der Probe werden in den Computer eingelesen.
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5.3 Préiparation

5.3.1 Priparation der Einkristalle

Als Substrate dienten ein Cu(100)- und ein CuzAu(100)-Einkristall. Die Atome der
geordneten CugAu-Legierung sind in einer kfz Zelle angeordnet, bei der die Ecken mit
Au-Atomen und die iibrigen Platze mit Cu-Atomen besetzt sind (Abb. 5.4). Neben ei-

Abb. 5.4: Kristallstruktur der geord-
neten CusAu-Legierung
Die Ecken der kfz Zelle sind mit Au-Atomen,

Cu - Atom die iibrigen Plitze mit Cu-Atomen besetzt.

ner CuzAu-Legierung existiert bei Raumtemperatur auch eine stabile CuAu-Legierung
[158].

Die Kristalle wurden mit Funkenerosion geschnitten. Der Cu-Kristall hat einen Durch-
messer von 10 mm und eine Dicke von 2 mm, der CusAu-Kristall einen Durchmesser
von 7 mm und eine Dicke von 3 mm. Beide wurden durch Polieren auf 0,1° genau in
[100]-Richtung orientiert; die Bestimmung der Fehlorientierung erfolgte mittels eines
Roéntgendiffraktometers. Zur Reduktion von Verunreinigungen wurden die Kristalle in
einem Gasstrom aus 96 % Argon und 4 % Wasserstoff gegliiht. Nach dem Einbau der
Proben in die UHV-Kammer wurden sie durch Zyklen mehrmaligen Ionenétzens und
Heizens gereinigt. Das Ionenétzen erfolgte unter senkrechtem Einfall durch Beschuf}
mit Ionen einer Energie von 2 keV bei einem Probenstrom von 2 pA und einem Druck
von 6,5 -107° Pa.

Entstandene Defekte wurden durch Anlassen des Cu-Kristalls auf 955 K ausgeheilt.
Die Reinheit des Kristalls wurde mit Augerelektronenspektroskopie kontrolliert. Die
Reinigungszyklen wurden so oft wiederholt, bis eine Kontamination der Oberfliche
unterhalb der Nachweisgrenze fiir Sauerstoff und Schwefel von 0,2 % bzw. fiir Kohlen-
stoff von 2 % lag. Abb. 5.5 zeigt das Augerspektrum des Cu(100)-Kristalls nach der
Préaparation.

Oberhalb einer Temperatur von 663 K besetzen die Cu- und Au-Atome statistisch die
Pléatze des Gitters, die Legierung ist dann ungeordnet. In Abb. 5.6 sind die LEED-
Bilder der geordneten Legierung bei 300 K im Vergleich zur ungeordneten bei 663 K
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Abb. 5.5: Augerspektren des priparierten Cu(100)- und Cu3zAu(100)-Kristalls

gezeigt. Bei der geordneten Legierung sind zusétzliche Beugungsreflexe an den (%, —%)—

Positionen im Vergleich zur ungeordneten Legierung erkennbar. Sie resultieren aus
dem unterschiedlichen Streuvermégen der Cu und Au Atome. Fiir die Bezeichnung der
Uberstrukturen wird von der Einheitszelle der ungeordneten Legierung ausgegangen.
Der Ordnungs-Unordnungs-Ubergang war Gegenstand mehrerer Untersuchungen fiir
die (110)- [159-161] und die (100)-Orientierung [162-170]. Zur Ermittlung des Prépa-
rationsvorgangs des CusAu-Einkristalls wurden zunichst die Konzepte mehrerer Ar-
beitsgruppen fiir die (100)-Orientierung ermittelt [162-173].

Sundaram et al. [163,164] priaparierten den Kristall durch Anlassen auf 1023 K fiir
45 Minuten und anschliefendes Atzen der Oberfliche mit Argon-Ionen (340 eV). Zur
Préaparation #tzten Macedo et al. [173] den CusAu(100)-Kristall mit Argon-Ionen
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Abb. 5.6: LEED-Bilder der geordneten und ungeordneten CuzAu(100)-Legierung
Links: geordnete Legierung bei T=300 K (E=134 eV), rechts: ungeordnete Legierung bei 670 K
(E=134 eV).

(500 eV) bei 470 K und lieflen ihn danach auf 720 K fiir 30 — 60 Minuten an.

Buck et al. [165] fanden mittels Streuung niederenergetischer Neon-Ionen und LEED
eine langreichweitige Ordnung bei Raumtemperatur. Nach dem Anlassen des Kristalls
auf 473 K iiber Nacht war die Oberfliche mit Au angereichert. Bei 823 K wurde auch
in der 2. Lage Au gefunden.

Jamison et al. [166] dtzten den Kristall mit Argon-Ionen (750 eV) fiir 20 Minuten bei
Raumtemperatur und lielen ihn 20 Minuten auf 773 K an; danach wurde er 45 Minu-
ten knapp unterhalb der Temperatur fiir den Ordnungs-Unordnungsiibergang gehalten.
Fine Ausdehnung dieses Zeitraums auf bis zu 40 Stunden fiihrte nicht zu einer Verbes-
serung des LEED-Bildes.

Dosch et al. [168] reinigten den Kristall durch Toneniitzen und Anlassen auf hohere
Temperaturen, machten jedoch keine ndheren Angaben iiber Energie und Art der Io-
nen sowie die Anlafitemperatur.

Dodt [172] und Rochow et al. [174] dtzten den Kristall zunéchst mit Neon-Ionen der
Energie 2 keV und danach fiir 5—10 Minuten mit einer reduzierten Energie von 1,5 keV.
Anschlieflend wurde der Kristall eine Stunde auf 800 K angelassen und dann auf 370 K
abgekiihlt. Schliellich wurde er erneut fiir 20 Minuten auf 520 K angelassen und da-
nach auf RT abgekiihlt.

Niehus und Achete [171] priparierten den Kristall durch Atzen mit Argon-Ionen der
Energie 1 keV und lieflen ihn danach auf 800 K an. Schliefilich wurde die Probe 10 Stun-
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Abb. 5.7 LEED I(E)-Spektren der reinen Substratoberfliiche fiir verschiedene
Priparationsbedingungen

(a) préparierte Oberfliche, (b) nach 15 miniitigem Ionendtzen bei 300 K.

den bei ca. 500 K zur Ordnung der Oberfliche gehalten.

Mc Rae et al. [159-162] &dtzten den Kristall mit Argon-Ionen (500 eV) bei einem Ein-
fallswinkel von 45° und einer Temperatur von 473 K fiir eine Stunde. Sie fanden nach
dem Einkiihlen auf RT eine Cu-reiche Oberfldche [162], die nach dem Anlassen auf
650 K mit Au terminiert ist. Weiteres Anlassen oder Einkiihlen des Kristalls fiihrten
zu keiner Anderung der Zusammensetzung der Oberfliiche. Sie schlugen daher eine An-
laBtemperatur knapp unterhalb des Ordnung-Unordnungsiibergangs vor.

Die vorgestellten Préparationszyklen der verschiedenen Gruppen ergeben kein einheit-
liches Bild, wie der Kristall zu préparieren ist. Deshalb wurde der Praparationszyklus
so optimiert, dafy die Beugungsreflexe, die aus den unterschiedlichen Streuvermdégen
der Cu- und Au-Atome resultieren, maximal intensiv und scharf waren. Nach dem
Atzen mit Argon-Tonen (2 keV) bei 300 K wurde der CuzAu-Kristall mit Tonen ei-
ner Energie von 1 keV fiir 10 Minuten bei 490 K gedtzt. Anschlieend wurde er zum
Ausheilen auf 770 K und danach 20 Minuten auf 630 K angelassen. Zur Uberpriifung
der Reproduzierbarkeit der Préparation wurden LEED I(E)-Kurven nach mehreren
Praparationen gemessen und miteinander verglichen. Es wurden keine Abweichungen
festgestellt. Zusétzlich wurden auch LEED I(E)-Kurven fiir andere Priparationsbe-
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dingungen aufgenommen. Ein Vergleich der LEED I(E)-Kurven (Abb. 5.7) einer bei
300 K gedtzten Oberfliche mit einer Oberfliche, die 5 Minuten auf 770 K und dann
20 Minuten auf 660 K angelassen wurde, zeigt erhebliche Unterschiede in der Anzahl
der Maxima. Eine quantitative Analyse der LEED-Kurven war bis zum heutigen Zeit-
punkt nicht erfolgreich. Ahnliche Versuche von Lu et al. [175] fithrten ebenfalls zu
keinem Ergebnis. Aufgrund der endlichen Eindringtiefe der Elektronen ist daher eine
quantitative Analyse der Metallfilme auf CuzAu(100) unterhalb ca. 3 ML mittels LEED
I(E)-Spektren nicht méglich.

Zur Bestimmung der Oberflichenstruktur des CuzAu-Substrats geben Augermessungen
der préaparierten und Ionen-geétzten Oberfliche einen Hinweis. Fiir die erste wird ein
Augerverhiltnis der Cuggey- zur Auggey-Linie von 2 und der Cuggey- zur Auysey-Linie
von 2,6 gemessen; fiir letztere ergaben sich 3,8 bzw. 3,2. Dies bedeutet, dafl die préipa-
rierte Substratoberfliche im Vergleich zur geétzten mit Au angereichert ist. Dieses
Ergebnis stimmt mit Experimenten von Niehus [171], Sundaram [163,164] und Rei-
chert [176,177] iiberein. Niehus ermittelte mit Hilfe des Rastertunnelmikroskops und
niederenergetischer Tonenstreuung (NICISS: low-energy ion scattering with detection of
neutrals) ebenfalls eine Anreicherung der Oberfléiche mit Gold. Reichert et al. [176,177]
fanden bis zu 20 ML tiefe, temperaturabhéngige Oszillationen in der Konzentration des
Goldes. Lateral ordnet sich die Legierung nur sehr langsam, senkrecht zur Oberfliche

dagegen ,,ultraschnell” [177].
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5.3.2 Praparation der Filme

Fe-Filme wurden auf Cu(100) bei Substrattemperaturen von 300 und 100 K mit einer
Aufdampfrate zwischen 0,3 und 2,0 ML/Min aufgedampft. Bei 100 K deponierte Filme
wurden anschlieflend fiir 10 Minuten auf 300 K angelassen, um die strukturelle Ord-
nung zu verbessern und die Rauhigkeit der Filmoberflache zu verringern.

Um sicherzustellen, dafl das Anlassen nicht die Zusammensetzung der Filme dndert,
wurden Diffusionsexperimente durchgefiihrt. In derartigen Experimenten wurden Ei-
senfilme mit unterschiedlichen Schichtdicken bei 100 K aufgedampft. Danach wurde
die Temperatur in Schritten von 30 bis 50 K erh6éht. Unmittelbar nach Erreichen einer
hoheren Temperatur wurde das Intensitdtsverhéltnis der Cuggey- und der Feyzey-Linie
gemessen und mit jenen vor dem Anlassen verglichen. Nach 20 Minuten bei konstanter
Temperatur wurde das Intensitétsverhéiltnis erneut bestimmt. Ein Anstieg des Auger-
verhiltnisses entweder durch Temperaturerh6hung oder Anlassen bei konstanter Tem-
peratur 148t auf eine Diffusion des Kupfers zur Filmoberfliche schlieffen. Tabelle 5.1

f d (ML) , Thiedrig (K) f Taisy (Kﬂ

2,7 380 410
8,7 400 460
10,0 410 460
14,4 470 510

Tab. 5.1: Diffusion der Tieftemperatur-Eisenfilme
Thiedrig ist die hochste gemessene Temperatur ohne Cu-Diffusion; Ty;r¢ die Temperatur, die zur

Diffusion fiihrt (weitere Details siehe Text).

zeigt die hochste gemessene Temperatur ohne Cu-Diffusion (Tpiedrig) und die Tempera-
tur (T f f), bei der eine Anderung des Augerverhéltnisses gemessen wurde. Da Tpiedrig
oberhalb Raumtemperatur liegt, fiihrt eine Anlafitemperatur von 300 K zu einer ver-
nachléssigbaren Segregation von Kupfer zur Filmoberfléche.

Fe-Filme wurden auf dem CuzAu-Substrat bei 300 und 150 K deponiert. Bei 150 K
aufgedampfte Filme wurden zur Verbesserung der strukturellen Ordnung und der Ver-
minderung der Rauhigkeit der Filmoberfliche fiir 10 Minuten auf 300 K angelassen.

Das Wachstum der Filme wurde mittels mittelenergetischer Elektronenbeugung (MEED
= Medium Energy Electron Diffraction) charakterisiert. Fiir Fe-Filme auf Cu(100)
wurden Oszillationen zwischen 5 und 11 ML [141-143,178] in mehreren Reflexen, fiir
Fe-Filme auf CuzAu(100) im (1,1)-Reflex gefunden. Dies ermdglicht eine genaue Ka-
librierung des Auger-Intensitétsverhiltnisses aus der Fegpse- und der Cugggey-Linie.
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Eine entsprechende Eichung wurde fiir Fe/Cu(100) von Thomassen, May und Feld-
mann [142,143,178] und fiir Fe/CusAu(100) im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrt
[179]. Dazu wurden die Auger-Intensitétsverhéltnisse, die aus der Periodizititsléinge
der MEED-Oszillationen ermittelt wurde, in Abhingigkeit der Schichtdicke ermittelt.
Fiir das System Fe/CuzAu(100) wurden zunéichst MEED-Kurven aufgenommen und
die Aufdampfrate berechnet. In weiteren Versuchen wurde Fe sukzessive aufgedampft
und die Auger-Verhiltnisse wurden bestimmt. Abschlieffend wurde erneut eine Eichung
der Aufdampfrate mittels MEED-Oszillationen vorgenommen. Beide Eichungen sind in

Abb. 5.8 dargestellt.
Die Eisenfilme wurden mit einer homogenen Schichtdickenverteilung oder in einer
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Abb. 5.8: Abhiingigkeit der Auger-Intensititsverhiltnisse von der Schichtdicke
Das Auger-Intensitétsverhéltnis der Fergsev- zur Cugggey -Linie wurde mittels MEED-Oszillationen in

Abhéngigkeit der Schichtdicke geeicht.
Links: Eichung nach Thomassen [142] fiir Fe/Cu(100), rechts: Eichung fiir Fe/CuzAu(100).

Keil-dhnlichen Form in z-Richtung deponiert. Der maximale Gradient (ML/mm) mit
dem das Schichtdickenprofil iiber den Probendurchmesser anwéchst, liegt fiir das Cu-
Substrat bei (0, 080, 02) 1/mm und fiir das CugAu-Substrat bei (0, 10+0, 02) 1/mm x
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dem dicksten Teil des Keils (ML). Das Schichtdickenprofil wurde durch die Auger-
verhéltnisse bestimmt, die an unterschiedlichen Positionen des Keils aufgenommen
wurden. Diese Vorgehensweise erlaubt eine Zuordnung der Filmeigenschaften zur Schicht-
dicke. Der besondere Vorteil dieser Methode liegt in der Ermittlung der Eigenschaften
des Films bei kontinuierlicher Schichtdickenénderung; die Anderung der strukturel-
len, magnetischen und morphologischen Eigenschaften kann so innerhalb eines kleinen
Schichtdickenbereichs untersucht werden. Um sicherzustellen, daf diese Anderungen
nicht durch die keilférmige Schichtdickenverteilung beeinflufit werden, wurden zum
Vergleich Filme mit einer homogenen Schichtdickenverteilung iiber die Probe pripa-
riert und analysiert. Es wurden bei diesem Vergleich keine signifikanten Unterschiede
zwischen keilférmigen und homogenen Filmen detektiert.

Mn-Filme wurden auf dem CuzAu-Substrat nur mit homogener Verteilung der Schicht-
dicke deponiert. Die Aufdampfrate lag zwischen 0,1 und 0,4 ML/Min. Die Schichtdicke
wurde durch Oszillationen in den MEED-Wachstumskurven bestimmt. Die Depositi-
ontemperatur wurde zwischen 100 und 300 K variiert.
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Kapitel 6

Experimente an ultradiinnen Eisenfilmen

Seit der Untersuchung epitaktisch gewachsener Eisenschichten auf einkristallinen Sub-
straten war ein Ziel die Stabilisierung der kfz-Phasen des Eisens [17]. Deshalb wurden
die magnetischen Eigenschaften von Eisenfilmen auf verschiedenen Substraten unter-
sucht. Zur Untersuchung der Stabilitit dieser Phasen wire es von Vorteil, die Sub-
stratgitterkonstante kontinuierlich variieren zu kénnen. In der Regel ist die Substrat-
gitterkonstante durch die Wahl des Materials jedoch fest vorgegeben. Eine Ausnahme
bilden Legierungen, wie z.B. die Cu,Au;_, Legierung [17,175,180], bei der die Gitter-
konstante vom Mischungsverhéltnis x abhéingt. Ein gréflerer Bereich der Variation der
Substratgitterkonstanten erschliefit sich durch die Verwendung von Halbleitern [29].
Zur Identifizierung der Phase des Eisens ist zum einen die Bestimmung des magneti-
schen Grundzustands notwendig, um die AF kfz von der FM krz bzw. FM kfz Phase
unterscheiden zu kénnen. Zur Unterscheidung der FM Phasen ist zusétzlich eine quanti-
tative Analyse der Struktur erforderlich. Die Strukturparameter dieser Phasen kénnen
aus den bekannten Werten des Volumens berechnet werden. Dazu sind die Gitterfehl-
passung, das c/a-Verhéltnis, das atomare Volumen und der Interlagenabstand fiir die
verschiedenen strukturellen Phasen des Fe auf unterschiedlichen Substratoberflichen
berechnet worden (Tab. 6.1). Durch den Vergleich der Spannungsenergien und der
Differenz der totalen Energie (Abb. 3.2) wird fiir das CuzAu(100)- und alle anderen
Substrate mit groBerer Gitterkonstante die Stabilisierung der krz(100)-Phase vorher-
gesagt. Aus Tabelle 6.1 und Abb. 3.2 ist ersichtlich, dafl insbesondere das Kupfer als
Substrat aufgrund der geringen Gitterfehlpassung dazu geeignet sein sollte, die ferro-
magnetische und die antiferromagnetische Phase des Eisens zu stabilisieren. Die Mehi-
zahl der Untersuchungen wurde daher an diesem Substrat in (110)-, (111)- und vor-
wiegend in (100)-Orientierung vorgenommen. Die Beitrdge zu Eisenfilmen auf einem
Cu(100)-Substrat umfassen allein bereits mehr als 500 Versffentlichungen [181]. Eine
vollstandige Diskussion aller Aspekte der Filmeigenschaften innerhalb dieses Rahmens
ist nicht méglich. Es wurde daher eine Auswahl an Arbeiten getroffen, die in einem
engeren Zusammenhang mit den hier untersuchten Eigenschaften steht.

81



82 Kapitel 6. Experimente an ultradiinnen Fisenfilmen

Substrat Fe f c/a | Vagom | d
Gitterkonstante | Phase | (%) (A% | (A)
Ni(100) krz | 13,3 | 1,36 | 10,50 | 1,70
3,52 A AF kfz | 1,6 |1,48] 11,39 | 1,83
FM kfz | 3,8 | 1,56 | 12,06 | 1,95

Cu(100) krz | 11,1 | 1,29 | 10,73 | 1,64
3,61 A AF kfz | -0,8 | 1,38 | 11,51 | 1,77
FM kfz | 1,3 | 1,47 12,19 | 1,87

CuzAu(100) krz | 7,7 | 1,19 | 11,06 | 1,58
3,745 A AF kfz | -4,6 | 1,26 | 11,69 | 1,66
FM kfz | -2,3 | 1,33 | 12,37 | 1,76

Rh(100) krz | 6,3 [ 1,15 | 11,20 | 1,55
3,80 A AF kfz | -6,2 | 1,21 | 11,75 | 1,63
FM kfz | -3,8 [ 1,29 | 12,45 | 1,72

Pd(100) krz | 4,2 | 1,10 | 11,41 | 1,51
3,89 A AF kfz | -8,6 | 1,14 | 11,87 | 1,57
FM kfz | -6,3 | 1,21 12,57 | 1,66

Au(100) krz | -0,5 0,99 | 11,87 | 1,43
4,08 A AF kfz | -14,0 | 1,01 | 12,11 | 1,46
FM kfz | -11,5 | 1,07 | 12,82 | 1,54

Tab. 6.1: Berechnete Strukturparameter fiir die unterschiedlichen magnetischen
und strukturellen Phasen des Fe auf verschiedenen einkristallinen Substraten
Angegeben sind die Gitterfehlpassung f, das c/a-Verhéltnis, das atomare Volumen Vison, und der
Interlagenabstand d fiir die strukturellen und magnetischen Phasen des Eisens auf einkristallinen
Metallsubstraten mit steigender Gitterkonstante. Abweichend von Abb. 3.3 wurden zum Vergleich
experimentell bestimmte Werte fiir die Gitterkonstanten aus Tab. 3.1 zugrundegelegt (AF kfz: ag =
3,58 A, FM kfz: ag = 3,66 A, FM krz ag = 2,87 A).
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6.1 Ultradiinne Eisenfilme auf Cu(100)

Im folgenden Abschnitt werden frithere Ergebnisse zu ultradiinnen Eisenfilmen auf
Cu(100) zusammengefafit. Dazu werden zunéchst Ergebnisse aus Untersuchungen an-
derer Arbeitsgruppen vorgestellt. Danach wird im Detail auf die bisherigen Ergebnisse
der eigenen Arbeitsgruppe eingegangen [64,114,141-143,178,182,183].

In der Mehrzahl der Experimente wurden Eisenfilme bei Raumtemperatur auf Cu(100)
deponiert (Tab. 6.2).

Pescia et al. [184] fanden mittels spinpolarisierter Photoemission eine senkrechte Ma-

Ref. Meftechnik Schichtdicke magnetischer Grundzustand | magnetische
Depositionstemperatur | Curie- oder Néel-Temperatur | Anisotropie
[184] | spinpolarisierte 1, 3, 5 ML, ferromagnetisch 3,5 ML :L
Photoemission 300 K (300 K) fiir T<30 K
[185] MOKE 1-8 ML, ferromagnetisch d <6ML: L
[186) 110 -350 K d>6ML: |
[187] | spinpolarisierte bis 20 ML, ferromagnetisch I
Photoemission 420-460 K (>420 K)
MOKE
[188] | spinpolarisierte bis 20 ML, ferromagnetisch
Photoemission 300 K (=300 K) fiir d<14 ML, d<14 ML: L
>500 K fiir d>14 ML) d>14 ML: |
(189] Brillouin bis 20 ML, d<6 ML und d>17 ML:
Streuung 300 K ferromagnetisch (350 K) d<6 ML: L
6 ML <d<17 ML: d>17 ML: ||
paramagnetisch
[190] Mdssbauer 10-17 ML, antiferromagnetisch
[173] | Spektroskopie 473 K (65 K) -
(191] Mossbauer 4 ML, antiferromagnetisch
Spektroskopie 300 K (40 K) -
[15] Méssbauer 5 ML, 50 % antiferromagnetisch
[16] Spektroskopie 300 K 50 % ferromagnetisch I

Tab. 6.2: Ubersicht iiber experimentelle Ergebnisse aus Untersuchungen an Eisen-
schichten auf Cu(100)
Die Tabelle ist Ref. [64,142] entnommen (L: Magnetisierung senkrecht zur Oberfliche, ||: Magnetisie-

rung parallel zur Filmoberfliche).

gnetisierung fiir 3 und 5 ML Filme, die bei Raumtemperatur aufgedampft worden
waren. Eine systematische Untersuchung der Abh#ngigkeit der magnetischen BEigen-
schaften [185] von Liu et al. ergab eine senkrechte Magnetisierung zwischen 1 und
6 ML fiir Depositionstemperaturen zwischen 100 und 350 K. Oberhalb 8 ML waren die
Filme in der Ebene magnetisiert. Ferromagnetische Ordnung wurde auch fiir Wachs-
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tumstemperaturen von 420 K bis zu einer Schichtdicke von 20 ML gefunden [187].
In anderen Untersuchungen an Filmen, die bei 300 K deponiert wurden, wurde, ab-
weichend von den vorher erwdhnten Messungen, eine senkrechte Magnetisierung bis
14 ML mit einer Curie-Temperatur von ~300 K und eine parallele Magnetisierung
oberhalb 14 ML mit einer Curie-Temperatur gréBer als 500 K ermittelt [188]. Nach
Ergebnissen von Xhonneux mittels Brillouin-Streuung [189] sind die gleichen Schich-
ten unterhalb 6 und oberhalb 17 ML ferromagnetisch geordnet und zeigen dazwischen
paramagnetisches Verhalten. Schliefilich bewiesen Messungen mittels Mdssbauerspek-
troskopie von Macedo et al. [190] und Hallbauer et al. [191] an 4 ML dicken Schichten,
daf} die Spins der Eisenfilme antiferromagnetisch geordnet sind. Bei 5 ML [16] liegt
sowohl ein antiferromagnetischer als auch ein ferromagnetischer Zustand mit paralleler
Magnetisierung vor. In dem gleichen Schichtdickenbereich (5 — 7 ML) fanden Pappas
et al. [192] jedoch einen ferromagnetischen Zustand eines Films, der bei 110 K aufge-
dampft und auf 300 K angelassen worden war. In diesem Schichtdickenbereich &ndert
sich die Magnetisierungsrichtung in Abhéngigkeit der Temperatur von senkrecht nach
parallel. Der Stabilitdtsbereich der senkrechten Magnetisierung verringert sich mit stei-
gender Temperatur.

Die Komplexitét der magnetischen Eigenschaften kann Kennzeichen einer ausgeprigten
Abhéngigkeit des Magnetismus von den Préparationsbedingungen sein. Sie verlangt al-
lerdings auch eine eingehende Analyse der strukturellen Eigenschaften. Urspriinglich
wurde angenommen, dafl das Eisen mit einer verspannten kfz Struktur unterhalb ei-
ner kritischen Dicke aufwiichst und sich oberhalb dieser Dicke krz Fe bildet [193-195].
Wiéhrend Pescia et al. [184] eine obere Grenze fiir das pseudomorphe Wachstum von
7 bis 8 ML feststellten, wurden von Darici [194] mehr als 10, von Lu [175] 18 und von
Kief [196] 21 ML angegeben. Die Struktur der Filme wurde jedoch in den meisten Féllen
nicht quantitativ bestimmt. Jesser [193] fand Anzeichen fiir die Bildung von krz(110)-
Fe in Nishiyama-Wassermann-Orientierung [197] auf kfz(111)-Facetten oder in Pitsch-
Orientierung [198] auf (100)- oder (110)-Facetten. Ergebnisse aus Réntgenphotoelek-
tronenstreuung [199] zeigen die Bildung von krz Fe mit einer (100)-Orientierung nahezu
parallel zur Oberflichennormalen.

Diese Ergebnisse lassen keine eindeutige Schlufolgerung auf die Orientierung der krz
Phase bei grofien Schichtdicken zu.

Auch fiir die Struktur bei kleineren Schichtdicken zeichnet sich ein komplexes Bild.
In LEED- und HREELS-Untersuchungen [137,200,201] wurde eine Abhéingigkeit des
LEED-Beugungsbildes von der Schichtdicke beobachtet. So wurde zwischen 2 und 4 ML
eine (4 x 1)-Uberstruktur und zwischen 6 und 7 ML eine (2 x 1)p2mg-Uberstruktur
gefunden. Die (2 x 1)-Phase des Eisens wurde durch eine quantitative Analyse von
LEED-I(E)-Spektren [202] bestimmt. Das Ergebnis dieser Analyse ist in Abb. 6.1
(rechts) dargestellt. Die Struktur ist durch eine antiparallele Auslenkung nebenein-
ander liegender atomarer Reihen der obersten Lage in [011]-Richtung gekennzeichnet.
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Das LEED-Beugungshild entsteht durch die Uberlagerung zweier Dominen, die um
90° gegeneinander gedreht sind. In der LEED-Analyse wurden die ersten drei Inter-
lagenabstiande dqs, dgs, d34 sowie die Auslenkung SD in der Filmebene optimiert. Die
beste Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experiment mit einem Pendry-R-Faktor
von 0,25 wurde fiir folgende Struktur gefunden:

SD =0,14+0,09A
dip =1,88+0,02A
dys =1,814+0,03A
dss = 1,77 £ 0,04 A.

Die oberste Eisenlage ist damit nicht nur rekonstruiert, sondern der erste Interla-
genabstand auch betrédchtlich expandiert. Dieses Verhalten ist ungewthnlich, da fiir
die meisten nicht magnetischen Metalle in der Regel eine Kontraktion des ersten La-
genabstandes beobachtet wird [203]. Quantitative Analysen der I(E)-Spektren diinner
Eisenfilme anderer Gruppen [175,183,194,202] ergaben zwischen 6 und 12 ML &hnliche
Werte fiir den Interlagenabstand (Tabelle 6.3).

Mit den Modellen einer idealen kfz Struktur konnte in einer volldynamischen Analyse

Schichtdicke | Referenz | Tgy, dig (A) das (A) dy (A)
5 ML [195] 300 | 1,88+0,02 | 1,92+0,02 | 1,92+ 0,02
12 ML [175] 300 | 1,84+0,03 | 1, 76+0,03 | 1,77+ 0,03
10 ML [194] 300 | 1,8140,02 | 1,7840,02 | 1,78+ 0,02
6 ML 202] 90 |1,8840,02 | 1,81+0,03 | 1,77+ 0,03
8 ML, 300 | 1,85+0,02 | 1,80+0,03 | 1,77+ 0,03
8 ML [183] 170 | 1,87+0,02 | 1,80+0,03 | 1,77+ 0,03
11 ML 300 | 1,8540,02 | 1,80+0,03 | 1,77 +0,03

Tab. 6.3: Vergleich der experimentell bestimmten Interlagenabstiinde fiir Fe-Filme
auf einem Cu(100) Substrat

Alle Filme wurden bei Raumtemperatur aufgedampft. Tg,, ist die Temperatur, bei der die I(E)-
Spektren gemessen wurden. Alle Filme zeigten eine (1 x 1)-Uberstruktur, ausgenommen Ref. [202],

in der die (2 x 1)p2mg-Uberstruktur analysiert wurde. (Tabelle nach Referenz [64,142))

von I(E)-Spektren fiir 1 und 3 ML dicke Filme [175] keine ausreichende Ubereinstim-
mung erzielt werden, was auf eine Abweichung der Struktur der Eisenfilme von einem
idealen kfz Kristall schlieflen 148t. In die gleiche Richtung weisen SEXAFS (Surface Ex-
tended X-Ray Adsorbtion Fine Structure)-Messungen [204] fiir kleine Schichtdicken.
Diese Messungen an Schichten, die bei Raumtemperatur deponiert wurden, zeigten,
daf} die Eisenatome bis 4 ML &hnlich der kfz Struktur, jedoch mit einer betréchtlichen
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Abb. 6.1: Modelle der Uberstrukturen in den Bereichen I und IT

Nach dem Modell von Daum [137] fir die (5x1) (links) und die (2x1)p2mg (rechts) sind die
Oberflichenatome des Films sinusférmig in [011]-Richtung ausgelenkt. Das Modell der (2x1)p2mg
wurde durch eine quantitative Analyse von I(E)-Spektren bestéitigt [202].

vertikalen Unordnung angeordnet sind. Diese Unordnung verursacht die gemessene
Verbreiterung der Maxima der Radialverteilungsfunktionen. Oberhalb 4 ML wurden
schérfere Maxima der Radialverteilungsfunktion gefunden. Die atomaren Abstinde und
die ermittelte Koordination waren charakteristisch fiir unverzerrtes kfz Fe.

(4x1)-, (5x1)- und (2 x 1)-Uberstrukturen wurden in derselben Reihenfolge auch von
anderen Gruppen beobachtet. Egawa et al. [205] fanden eine (4 x 1)-Uberstruktur bei
3 und eine (2 x 1)-Uberstruktur bei 8 ML; eine (4 x 1)-(5 x 1)-Uberstruktur wurde von
Pappas [206] unterhalb von 4,4 ML beobachtet. Fiir die (4 x 1)- und (5 x 1)-Uberstruk-
tur sind verschiedene Modelle vorgeschlagen worden. Pappas erklirte die Uberstruktur
mit der Existenz von Terrassen in [011]- und [011}-Richtung mit einer mittleren Linge
von 4 bis 5 néchsten Nachbarabsténden. Fiir die (4 x 1)- bzw. die (5% 1)-Struktur wurde
von Daum [137] in Anlehnung an die (2 x 1)p2mg eine sinusférmige Auslenkung ne-
beneinander liegender atomarer Reihen der Oberfldche in [011}-Richtung vorgeschlagen
(Abb. 6.1 links). Kief et al. [196] schlugen als Realraummodell fiir die (5 x 1)-Struktur
eine Rekonstruktion der Oberfliche vor, wie sie bei der kfz Ir-, Pt- und Au-Oberfliche
beobachtet wird.

Ferner ist oberhalb 10 ML eine (3 x 1)-Uberstruktur gefunden worden [205], zu deren
Erkldarung noch kein Strukturmodell vorgeschlagen worden ist.

Das Wachstum der Eisenschichten ist ebenfalls kontrovers diskutiert worden. Dies be-
trifft insbesondere den Wachstumsmodus bei sehr kleiner Schichtdicke. In friiheren
Studien [137,184,200] wurde lagenweises Wachstum durch die Existenz von Knicken
im Verlauf des Auger-Signals in Abhéngigkeit der Depositionszeit bestimmt. Eine kom-
binierte Auger- und Rutherford-Riickstreu-Analyse (RBS) [207] zeigte dagegen, daf
die ersten beiden Knickpunkte auf die Komplettierung von Bilagen zurtickzufiihren
sind. Die Bestimmung der Knickpunkte durch die unterschiedliche Steigung der Auger-
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Verhéltnisse 148t sich mit wachsender Schichtdicke nur schwer feststellen. Rontgenpho-
toelektronenbeugung und Reflektionsbeugung hochenergetischer Elektronen (RHEED)
[208] zeigten, dafl das Eisen bereits bei Raumtemperatur bis 4 ML agglomeriert. Raster-
tunnelmikroskopuntersuchungen [209,210] bestétigten Abweichungen vom lagenweisen
Wachstum unterhalb 2 ML. Oberhalb dieser Bedeckung wéchst das Eisen nahezu per-
fekt lagenweise.

Neben dem Wachstumsmodus war auch das Interdiffusionsverhalten von Eisen- und
Substratatomen Gegenstand mehrerer Experimente. Aufnahmen mit dem Rastertun-
nelmikroskop [209,210] demonstrierten, dafl die meisten Eisenatome unterhalb 0,2 ML
in Form planarer Einschliisse in die Oberfliche des Substrats diffundieren [209-214].
Neuere Experimente mittels niederenergetischer Ionenstreuung (LEIS) [215] zeigten,
dal bei einer Depositionstemperatur von 140 K Fe-Atome bei einer Bedeckung von
0,1 ML in die Substratoberfliche diffundieren. Eine Defektdichte, die mit jener bei
Raumtemperatur deponierter Filme vergleichbar ist, wurde nach einem Anlassen der
Schichten auf 300 K oberhalb 3 ML gefunden. Zur Unterdriickung der Interdiffusion
der Fe-Filme ist es daher geboten, Eisen bei tiefer Temperatur ~100 K zu deponie-
ren und auf 300 K anzulassen. Diese Praparation der Filme wurde zur Reduktion der
Diffusion von Kupferatomen auf den Eisenfilm von Steigerwald et al. [208,216,217]
vorgeschlagen.

Die ausgeprigte Abhéngigkeit der Eigenschaften der Eisenfilme von den Praparations-
bedingungen und die Widerspriichlichkeit der Ergebnisse veranlaiten Wuttig, Tho-
massen, May und Feldmann [64,141-143,178,182,183] eine in-situ-Untersuchung des
Wachstums, der Struktur und des Magnetismus der Eisenschichten, die bei Raum-
temperatur auf einem Cu(100)-Substrat deponiert wurden, vorzunehmen. Zur Cha-
rakterisierung des Wachstums wurden MEED-Kurven aufgenommen (Abb. 6.2). Bei
2 ML liegt ein Maximum der Intensitét vor, bei 4 ML steigt die mittlere Intensitét an.
Oberhalb dieser Dicke sind MEED-Oszillationen mit kleiner Amplitude bis ca. 11 ML
sichtbar, die charakteristisch fiir ein lagenweises Wachstum der Schichten sind. Dieser
Verlauf der Kurven ist konsistent zu Ref. [217]. Eine Berechnung der MEED-Kurve
aus RTM-Messungen [209, 210, 213, 214] bestétigt ebenfalls diesen Verlauf. Oberhalb
11 ML fallt die Intensitit steil ab, was auf ein 3D-Wachstum schlieflen 148t. Damit 14t
sich das Intensitéitsverhalten in drei Bereiche aufteilen (I: 0 bis 4 ML, II: 5 bis 11 ML,
III: grofer als 11 ML).

Der Ubergang von Bereich IT zu Bereich III 148t sich durch eine Kontamination der
Filmoberfliche bei einem CO-Partialdruck von 7 - 1078 Pa zu grofleren Schichtdicken
hinauszégern. Mit dem Ubergang ist die Bildung von Versetzungen und damit ein Ver-
lust an struktureller Ordnung verbunden [141]. Die Bildung der Versetzungen wurde
durch Diffusionsmessungen bewiesen, bei denen Kupferatome im Bereich III bereits
bei einer Anlafitemperatur von 577 K vom Substrat zur Filmoberfliche diffundieren,
wahrend im Bereich II bei dieser Temperatur keine Diffusion beobachtet wurde. Beim
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Abb. 6.2: MEED-Kurven des (0,0)-
Reflexes bei 300 K
Dargestellt ist die Intensitéit des (0,0)-Reflexes

! [
AR | SR i
! } in Abh#ngigkeit der Schichtdicke. Die Kur
: | ven wurden bei einer Elektronenenergie von
bd 5"1' 2x1 ;H3X1" 3 keV und einem Einfallswinkel von 81,1° ge-

gen die Oberflichennormale und einem azimu-
talen Winkel von 4° aus der kfz[001]-Richtung
aufgenommen. Das Intensitétsverhalten 1483t
sich in drei Bereiche (I: 0 bis 4 ML, II: 5
bis 11 ML, III: > 11 ML) aufteilen (obere

Kurve). Dabei 148t sich der Existenzbereich

Intensitit (willk. Einh)

des Bereichs II durch eine Erhthung des
CO-Partialdruckes auf 7 x 107® Pa (untere

Kurve) zu grofieren Schichtdicken ausdehnen.

Mit wachsender Bedeckung werden vier ver-

schiedene Uberstrukturen beobachtet (Ergeb-
Schichtdicke (ML) nisse aus [64,142,178)).

Ubergang von II nach IIT wurden Streifen in kfz[011]-Richtung im LEED-Bild be-
obachtet. In einem mdoglichen Modell [141, 142] bilden sich diese Versetzungen zum
Abbau der Verspannungen im Film. Vollstéindige oder Partialversetzungen fiihren zu
Stapelfehlern und der Bildung von Stufenkanten in kfz[011]-Richtung, die eine bevor-
zugte Position zur Kondensation von Adatomen darstellen. Als Folge davon bilden sich
,, Wille” in kfz[011]-Richtung. Mit der Bildung der Versetzungen ist das Auftauchen
einer ,,(3 x 1)” #hnlichen Uberstruktur verbunden, die innerhalb weniger Monolagen
oberhalb des Ubergangs aufgrund des diffus werdenden Beugungsbildes nicht mehr be-
obachtet werden kann. Interessanterweise bildet sich diese Struktur oberhalb 9 ML
irreversibel auch nach dem Einkiihlen des Films auf 170 K und nach kurzzeitigem
Atzen mit Argon-Ionen.

Im Bereich I wurde bei ca. 2 ML eine (4 x 1)- und bei 4 ML eine (5 x 1)-Uberstruk-
tur (Abb. 6.3 links) und zwischen 6 und 7 ML die (2 x 1)p2mg (Abb. 6.3 rechts)
gefunden. Damit besteht eine eindeutige Koinzidenz zwischen dem Existenzbereich der
Uberstrukturen und dem MEED-Intensitéits- bzw. dem Wachstumsverhalten der Ei-
senschichten bei Raumtemperatur (Abb. 6.2). Im nichsten Schritt wurde die Struktur
der Eisenfilme im Bereich II und IIT durch die Analyse von I(E)-Spektren quantita-
tiv bestimmt [183]. Fiir den Bereich IIT wurde angenommen, daf sich méglicherweise
eine krz(100)-Phase des Eisens bildet. Fiir diese Phase konnte jedoch keine ausrei-
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Abb. 6.3: LEED-Bilder von RT-Eisenfilmen auf Cu(100)
Links: (5x 1), 4 ML, E= 164 eV; rechts: (2 x 1)p2mg, 6 ML, E=140 eV (Beugungsbilder aus Ref. [142,
143)).

chende Ubereinstimmung zwischen den berechneten und experimentell ermittelten I(E)-
Spektren erreicht werden. Dasselbe gilt fiir Fe-Filme im Ubergangsbereich, bei denen
sich die ,,(3 x 1)”-Struktur nach dem Einkiihlen gebildet hatte. Im Bereich II ergab
die quantitative Analyse, dafi das Eisen verspannt in einer kfz Phase aufwéchst, bei
der der erste Interlagenabstand betrichtlich expandiert ist (Tab. 6.3). Eine kleinere
Expansion wird auch fiir den zweiten Interlagenabstand ermittelt.

Sich an diese Messung anschlieflende Untersuchungen der magnetischen Eigenschaften
in Abhéngigkeit der Schichtdicke mittels des magnetooptischen Kerr-Effekts beschéftig-
ten sich mit der Frage, inwieweit magnetische und strukturelle Eigenschaften korrelie-
ren. Die Ergebnisse aus diesen Experimenten sind in Abb. 6.4 gezeigt. Im Bereich
I und III steigt die Magnetisierung mit der Schichtdicke linear an, was fiir eine ho-
mogene Magnetisierung des gesamten Films charakteristisch ist. Im Bereich II ist das
Kerr-Signal hingegen bedeutend kleiner und konstant. Daher kann nicht der ganze Film
ferromagnetisch sein. Da eine Kontamination der Oberfliche mit CO mit 0,5 Langmuir
(1 L= 107%Torrs) die Curie-Temperatur um 40 K absenkt, ist der Magnetismus an
oder nahe der Oberfliche des Films lokalisiert. Diese Eigenschaft des Films korreliert
mit der Struktur der Eisenfilme im Bereich 11, die durch die Expansion des ersten La-
genabstandes gekennzeichnet ist. Die Eigenschaften der Eisenfilme im Bereich II sind
damit ein gutes Beispiel fiir eine Lokalisierung des Magnetismus an der Oberflache
des Films aufgrund der reduzierten Koordinationszahl der Oberflichenatome. Dieser
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Effekt wird als magnetic live surface layer [182] bezeichnet.

Die Anderungen der Filmeigenschaften mit den Ubergéingen zeigen sich auch in der
Curie-Temperatur. Im Bereich I, in dem der Film homogen magnetisiert ist, ist ein
Maximum bei 3 ML erkennbar. Im Bereich II konstanter Magnetisierung ist auch die
Curie-Temperatur konstant. Beim Ubergang von IT nach III schlieBlich springt sie
auf Werte oberhalb 500 K. Im Bereich I und IT ist die Magnetisierung senkrecht zur
Oberfliche orientiert, im Bereich III parallel. Die parallele Magnetisierungsrichtung
ist mit der Umordnung des Films von II nach III verkniipft. Dies zeigt sich darin,
daf} der Stabilitédtsbereich der senkrechten Anisotropie genau wie jener des lagenwei-
sen Wachstums in Abb. 6.2 durch eine Kontamination mit CO expandiert werden kann
und die Bildung von Streifen im LEED-Bild vermieden werden kann. Ein Einkiihlen
des Films fithrt zur Bildung von Streifen im LEED-Bild und zu einer Hysteresekurve
im longitudinalen Kerr-Effekt. Die senkrechte Magnetisierung ist somit fiir den Be-
reich II charakteristisch, wihrend die longitudinale Magnetisierung nur im Bereich III
auftritt. Da nur eine konstante Anzahl an Lagen ferromagnetisch ist, steigt die Forma-
nisotropieenergie nicht mit wachsender Schichtdicke an. Dies erkldrt, warum bei der
Kontamination mit CO bis zum Abbruch des lagenweisen Wachstums eine senkrechte
Magnetisierung gemessen wird, reicht jedoch nicht zur Erklirung der Anderung der
Magnetisierungsrichtung beim Ubergang von IT nach III aus. Ein struktureller Uber-
gang von Bereich IT nach IIT ist daher als Ursache fiir die Bildung der longitudinalen
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Magnetisierung und der Streifen im LEED-Bild plausibel..

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Untersuchung der magnetischen, strukturellen
und morphologischen Eigenschaften fortgesetzt. Dabei wurde zur Uberpriifung des
konstanten Verhaltens der Magnetisierung im Bereich II eine bessere Auflésung der
magnetischen Eigenschaften von der Schichtdicke angestrebt. Weitere Ziele waren eine
quantitative strukturelle Analyse der Filme in den Bereichen I und III und eine einge-
hende Charakterisierung der magnetischen Eigenschaften im Bereich I. Dariiber hinaus
wurde die Abhingigkeit der Filmeigenschaften von den Préparationsbedingungen un-
tersucht. Dazu wurden die Fe-Schichten nicht nur bei 300 K (RT-Filme), sondern auch
bei 100 K aufgedampft. Die bei der tieferen Temperatur priaparierten Lagen wurden
zur Verbesserung der strukturellen Ordnung und zur Verringerung der Rauhigkeit der
Filme fiir 10 Minuten auf 300 K angelassen (TT-Filme).
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6.1.1 Magnetismus

Zur genaueren Ermittlung der Abhéngigkeit der magnetischen Eigenschaften von der
Schichtdicke wurden Messungen an keilférmigen Schichtdickenverteilungen bei einer
konstanten Temperatur von 166 K vorgenommen. Die Ergebnisse zu den RT-Filmen
(Deposition bei 300 K) sind in Abb. 6.5 dargestellt. Das Diagramm zeigt die bereits in
Abb. 6.4 vorgestellte, typische Abhéngigkeit des Kerr-Signals von der Schichtdicke. Zwi-
schen 2,0 und 3,5 ML steigt es linear mit einem Gradienten von 235415 purad/ML bis
auf einen maximalen Wert von 860 prad an. Zwischen 3,5 und 5 ML fallt es auf 320 prad
ab. Im Bereich II ist das Signal im wesentlichen konstant. Ab etwa 9,5 ML entwickelt
sich ein longitudinales Kerr-Signal, das mit zunehmender Schichtdicke schnell ansteigt
und oberhalb 12 ML mit einem Gradienten von 2742 prad/ML anwéchst. Das polare
Signal fallt dagegen innerhalb 1 ML auf einen nicht mehr meibaren Wert ab. Eine au-
Bergewohnliche Anderung zeigt sich im Verlauf der Koerzitivfeldstirke. Unterhalb etwa
3,5 ML ist sie mit etwa 60 Oe nahezu konstant. Oberhalb dieser Schichtdicke steigt sie
jedoch um einen Faktor 12,5 auf Werte iiber 1000 Oe bei etwa 4,8 ML an. Schliellich
fallt sie bis auf 300 Oe bei 6 ML ab und bleibt dann im Bereich IT annidhernd konstant.
Im Ubergangsbereich zwischen II und III steigt die polare Koerzitivfeldstérke erneut,
jedoch nur auf einen Wert von 360 Oe an. Die longitudinale Koerzitivieldstirke zeigt in
diesem Bereich ein Maximum von 400-500 Oe und fillt dann monoton auf einen Wert
von ca. 70 Oe bei 20 ML ab. Die ausgeprigte Abhéngigkeit der longitudinalen Koer-
zitivfeldstirke von der Schichtdicke kénnte durch eine Anderung der longitudinalen
Anisotropie hervorgerufen werden. Zur Uberpriifung dieser These, wurden Hysterese-
kurven in kfz[001}-, [011]- und unter einem Winkel von 9,8° zur [001]-Richtung gemessen
(Abb. 6.6). Alle Kurven zeigen ein Maximum der longitudinalen Koerzitivfeldstirke im
Ubergangsbereich von IT nach IIT mit vergleichbaren Werten der Koerzitivfeldstarke.
Das Auftreten dieses Maximums ist daher unabhéngig von der Richtung, in die das
externe Feld angelegt wird. Das Maximum wird nicht durch die Anisotropie hervorge-
rufen.

Die Vergréflerung des Stabilitédtsbereichs der senkrechten Magnetisierung und des la-
genweisen Wachstums durch eine Kontamination mit CO (Abb. 6.2) und die Beobach-
tung eines longitudinalen Kerr-Signals durch Einkiihlen der Filme auf 170 K oberhalb
9 ML sind charakteristisch fiir eine empfindliche Abhéngigkeit der Eigenschaften der Ei-
senfilme von den Priparationsbedingungen. Zur Ermittlung des Einflusses der Prépara-
tionsbedingungen auf die magnetischen Eigenschaften wurden Filme untersucht, die bei
100 K deponiert und auf 300 K angelassen wurden (TT-Filme). In Abb. 6.7 sind dazu
die Sattigungsmagnetisierung, die Remanenz, die Koerzitivfeldstirke und die Curie-
Temperatur als Funktion der Bedeckung gezeigt. Zwei Bereiche mit unterschiedlichen
magnetischen Eigenschaften kénnen eindeutig unterschieden werden. Oberhalb 5,8 ML
(B) werden ausschlieilich Hysteresekurven in longitudinaler Geometrie, jedoch keine
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Abb. 6.5: Abhiingigkeit der magnetischen Eigenschaften der RT-Filme von der
Schichtdicke

Abgebildet sind die Kerr-Elliptizitit in Sittigung (M) und in Remanenz (M,) sowie die Koerzitiv-
feldstéirke (H,) in Abhingigkeit der Schichtdicke. Die magnetischen Eigenschaften lassen sich analog
zu Abb. 6.4 in drei Bereiche aufteilen.

in polarer Geometrie gemessen. Die Séttigungsmagnetisierung wéchst linear mit der
Schichtdicke (2942 purad/ML); der Film ist homogen magnetisiert. Bei Filmen unter-
halb 4,5 ML (A) werden nur Hysteresekurven in polarer Geometrie gemessen. Wie-
derum steigt die Kerr-Elliptizitét linear mit der Schichtdicke (271415 prad/ML) an.
Damit ist auch im Bereich A der gesamte Film ferromagnetisch. Die Magnetisierung
andert zwischen 4,5 und 5,8 ML ihre Richtung von senkrecht nach parallel.

Der konstante Verlauf der Magnetisierung, wie er fiir die RT-Filme (Abb. 6.4) zwischen
5 und 10 ML gefunden worden ist, wird nicht beobachtet; der Stabilitdtsbereich der
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senkrechten Anisotropie ist reduziert.

Zur weiteren Analyse der Unterschiede zwischen RT- und TT-Filmen wurde die Curie-
Temperatur der TT-Filme bestimmt. Die polare Curie-Temperatur fillt von 465 K
bei 2,2 ML auf 360 K bei 4,0 ML ab, bevor die longitudinale oberhalb 5,5 ML steil
anzusteigen beginnt. Im Gegensatz zu den TT-Filmen ist bei den RT-Filmen die Curie-
Temperatur T, mit ca. 380 K bei 3 ML (Abb. 6.4) maximal. Im Bereich A setzt eine
Diffusion von Kupfer oberhalb 380 K ein, was die Zuverldssigkeit der Angabe iiber
die Curie-Temperatur in diesem Schichtdickenbereich einschrinkt. Das gleiche gilt fiir
Schichtdicken grofler als 6,6 ML im Bereich B, weil die Curie-Temperatur oberhalb
dieser Bedeckung grofler als Ty ¢p (Tabelle 5.1) ist. Bei Filmen um 4,5 ML setzt die
Kupferdiffusion erst oberhalb 400 K ein, so dafi das Minimum der Curie-Temperatur
nicht durch die Diffusion des Kupfers hervorgerufen wird. Die Curie-Temperatur der
TT-Filme, die kontinuierlich im Bereich A abfillt, ist deutlich hoher als die der RT-
Filme im Bereich I. Zwischen 4,5 und 8 ML wird im Gegensatz zu den RT-Filmen keine
konstante sondern eine kontinuierlich ansteigende Curie-Temperatur gemessen.

Ein weiterer, sehr deutlicher Unterschied zwischen beiden Priparationen zeigt sich
in der Abhéngigkeit der Koerzitivieldstirke von der Filmdicke. Die polare Koerzitiv-
feldstirke der TT-Filme fillt von 140 Oe bei 2,6 ML auf 20 Oe bei 5 ML ab. Beim
Ubergang von A nach B zeigt weder die polare Koerzitivfeldstirke einen erheblichen
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Abb. 6.7: Magnetismus der TT-Filme

Abhéngigkeit der Kerr-Elliptizitét in Sittigung M, der Koerzitivieldstirke H,., der Kerr-Elliptizitét in
Remanenz M, und der Curie-Temperatur T, fiir Eisenfilme, die bei 100 K deponiert und anschliefend
auf 300 K angelassen wurden. Die Hysteresekurven wurden bei 166 K aufgenommen. Die offenen und
gefiillten Symbole geben jeweils die Werte von Hysteresekurven in longitudinaler und polarer Geo-
metrie an. T, wurde durch Extrapolation von M, auf 0 K ermittelt. Die magnetischen Eigenschaften

lassen sich in zwei Bereiche (A und B) aufteilen.

Anstieg, noch weicht die longitudinale erheblich von Werten bei groflen Schichtdicken
ab. Letztere bleibt bei 20 Oe eher konstant. Ein unverhiltnisméfig starker Anstieg der
Koerzitivfeldstirke wie beim Ubergang von Bereich I nach IT (Abb. 6.5) oder II nach
ITI (Abb. 6.6) wird damit nicht gefunden.

Dieses Ergebnis zeigt den weitreichenden Einflufl der Préiparationsbedingungen auf die
magnetischen Eigenschaften des Films. Damit ergibt sich die Frage, was die Ursachen
fiir die Unterschiede zwischen RT- und TT-Filmen sind. Dazu wurden beide Prépa-
rationsschritte der TT-Filme, die Deposition und das Anlassen, getrennt analysiert.
Im besonderen wurden die Séttigungsmagnetisierung, die Remanenz und die Koerzi-
tivfeldstarke von Filmen, die bei 100 K aufgedampft wurden, gemessen, ohne sie auf
300 K angelassen zu haben (Abb. 6.8). Aus dem linearen Anstieg der Kerr-Elliptizitéten
kann auf eine homogene Magnetisierung des Films im gesamten Schichtdickenbereich
geschlossen werden. Aufgrund der Anisotropien kann dieser Bereich in zwei Schicht-
dickenbereiche mit einer senkrechten Magnetisierung bis 3,8 ML und einer longitu-
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dinalen oberhalb 4,5 ML aufgeteilt werden. Dieses Verhalten ist dem der auf 300 K
angelassenen Filme sehr &hnlich, obwohl die Schichtdicke fiir die Reorientierung der
Filme etwas kleiner ist. Der Gradient der longitudinalen Elliptizitit (2842 pyrad/ML)
ist dem der angelassenen Filme (29+2 prad/ML) #hnlich. Auch das Verhalten der
Koerzitivieldstérke gleicht dem der angelassenen Filme. Nur der Gradient der polaren
Elliptizitat (195415 prad/ML) ist kleiner als der Gradient der angelassenen Filme
(271£15 prad/ML). Dies kann auf die Filmrauhigkeit nach der Deposition bei 100 K
zuriickzufithren sein und weist auf einen moglichen Einflul der Morphologie des Films
hin.

In Zusammenfassung zeigen bei 100 K aufgedampfte Filme vor und nach dem Anlassen
auf 300 K ein sehr dhnliches Verhalten. Sie unterscheiden sich jedoch erheblich von den
Eigenschaften, die fiir RT-Filme gefunden worden sind.
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6.1.2 Morphologie

Um ein komplettes Bild der Morphologie der Eisenschichten zu erhalten, wurden RT-
Filme und Filme, die bei 100 K aufgedampft wurden, vor und nach dem Anlassen auf
300 K untersucht. Zunéchst wurde die MEED-Intensitét verschiedener Beugungsreflexe
wahrend der Deposition bei 100 K aufgenommen. Alle Reflexe zeigen einen exponen-
tiellen Abfall der Intensitét, der charakteristisch fiir ein dreidimensionales Wachstum
ist. Ein schwaches Maximum wird fiir die Mehrzahl der Reflexe bei ca. 2 ML gefunden,
was moglicherweise auf eine Bevorzugung doppellagiger Inseln im Anfangsbereich des
Wachstums zuriickzufiihren ist. Im LEED-BIld ist eine diffuse (1 x 1)-Struktur sicht-
bar, die eine Oszillation der Reflexbreite mit der Energie aufweist. Dies ist ein weiterer
Beweis fiir eine rauhe Oberfliche. Da sich die Reflexe isotrop verbreitern, scheint keine
kristallographische Richtung fiir die Stufen der Inseln bevorzugt zu sein. Oberhalb
4,6 ML wird das LEED-Bild zusétzlich diffus und die Reflexe sind energieunabhingig
verbreitert. In diesem Schichtdickenbereich ist daher der Film zudem noch ungeordnet.
Nach dem Anlassen der Filme auf Raumtemperatur kénnen zwei Schichtdickenberei-
che klar unterschieden werden. Unterhalb 4,6 ML (Bereich A) sind die Beugungsreflexe
sehr scharf und es wird keine energieabhingige Verbreiterung beobachtet (Abb. 6.13
oben links und rechts). Das Anlassen der Filme fiihrt daher zu einer betréichtlichen
Reduktion der Rauhigkeit und erzeugt innerhalb der Transferweite des LEED-Gerétes
eine glatte Filmoberfliche. Auf der anderen Seite verbessert das Anlassen die Qualitit
des LEED-Bildes oberhalb dieser Schichtdicke (B) nur wenig (Abb. 6.13 Mitte links
und rechts). Dies gilt auch fiir dicke Filme (20 ML), die auf 473 K angelassen wurden
(Abb. 6.13 unten links). Diese Filme sind daher kurzreichweitig geordnet und bleiben
nach dem Anlassen rauh, wie von der energieabhiingigen Verbreiterung der Reflexe
abgeleitet werden kann.

Diese Eigenschaften unterscheiden sich von denen der RT-Filme. Das wird sehr gut an
dem Vergleich dicker Filme (=20 ML) deutlich. Im Gegensatz zu den TT-Filmen fiihrt
ein Anlassen der RT-Filme auf 473 K zu einer betréchtlichen Verbesserung des LEED-
Bildes (vergleiche Abb. 6.13 links unten zu Abb. 6.14 links unten und oben rechts).
Nach dem Anlassen sind die Reflexe der RT-Filme in die kfz[011}-Richtung verbrei-
tert, wihrend das Beugungsbild der TT-Filme sehr diffus bleibt. Im Gegensatz zu den
ungeordneten T'T-Filmen oberhalb 5 ML zeigen die MEED-Oszillationen (Abb. 6.2) im
Bereich 11 die fiir lagenweises Wachstum charakteristischen Oszillationen der Intensitét.
Die verhiltnisméfBig kleine Amplitude der Oszillationen im Vergleich zur mittleren In-
tensitét impliziert eine kleine Anderung der Stufendichte mit steigender Bedeckung. Zur
quantitativen Analyse der Rauhigkeit der Filmoberfliche wurde die energieabhéngige
Verbreiterung des (0,0)-Reflexes mit SPALEED vermessen. Im Bereich II ist die Form
des (0,0)-Reflexes rund (Abb. 6.10 links). Dies indiziert, daf keine kristallographische
Orientierung der Stufenkanten bevorzugt wird. Die Anderung der Halbwertsbreite mit
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dem Impulsiibertrag ist in Abb. 6.9 (oben) gezeigt. Der Verlauf der Halbwertsbreite bei

Halbwertsbreite (%BZ)
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Abb. 6.9: Morphologie eines 10 und eines 21 ML dicken RT-Eisenfilmes auf
Cu(100)

Dargestellt sind die gemessenen Halbwertsbreiten des (0,0)-Reflexes in Abhingigkeit vom Wellen-
vektoriibertrag Ak, fiir einen 10 ML Film (oben) und einen 21 ML Film (unten). Zum Vergleich sind
die Werte fiir den priparierten Cu-Einkristall (gefiillte Symbole) dargestellt. Der dickere Film wurde
zunéchst durch Aufdampfen bei 300 K und anschlieBendem Anlassen auf 473 K hergestellt. Dies fithrt
zu einem scharfen (3 x 1)-Beugungsbild. Danach wurde der Film auf 170 K eingekiihlt und es wurden
zusitzlich 0,5 ML zur Erhohung der Stufendichte aufgedampft. Die gemessenen Werte wurden quan-
titativ analysiert (durchgezogene Linien, siehe Angaben im Text). Die sich ergebende Rauhigkeit der

Filme aus der quantitativen Analyse ist schematisch dargestellt.

- 10 ML ist durch scharfe Maxima und breite Minima gekennzeichnet. Dieses Verhalten
ist typisch fiir ein System mit zwei Niveaus, wie es fiir lagenweises Wachstum erwartet
wird. Eine quantitative Analyse der Anderung der Halbwertsbreiten mit der Doménen-
Matrix-Methode [152] ergibt eine hohe Wahrscheinlichkeit, dafl auf eine Aufstufe eine
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Abb. 6.10: Form des (0,0)-Reflexes der RT-Eisenfilme auf Cu(100)
Gemessene Reflexform eines 21 ML RT-Films bei 60 ¢V nach dem Anlassen auf 473 K fiir 10 Minuten
(rechts) und eines 10 ML RT-Films im Bereich II bei 55 eV (links). Die Profile wurden bei 92 K

gemessen. Der (0,0)-Reflex des angelassenen Films ist anisotrop in die [011]-Richtungen verbreitert.

Abstufe folgt. Fiir eine geometrische Verteilung der Inselgrofie wird eine mittlere Ter-
rassenlidnge von 40 Atomabstinden (102 A) ermittelt.

Der exponentielle Abfall der MEED-Intensitét beim Ubergang von II nach ITT (Abb. 6.2)
weist auf ein 3D-Wachstum der Eisenfilme hin. Zur Untersuchung der Morphologie
dicker RT-Schichten wurden diese zur Verbesserung der Qualitit des Beugungsbildes
auf 473 K fiir 10 Minuten angelassen. Der (0,0)-Reflex der so préparierten Schichten
(Abb. 6.10) ist in die kfz[011]-Richtung verbreitert. Dies ist charakteristisch fiir eine
anisotrope Ordnung des Films. Moglich wiren streifenférmige Doménen in kfz[011]-
und kfz[011]-Richtung, die sich im Beugungsbild iiberlagern. Dariiber hinaus ist die
Halbwertsbreite des (0,0)-Reflexes bei allen Energien grofler als im Bereich II. Dies ist
in Abb. 6.9 durch den Vergleich der minimalen Halbwertsbreiten des 10 und 21 ML
Films erkennbar und ein weiterer Indikator fiir einen Verlust an struktureller Ordnung
des Films. Die Minima in der Halbwertsbreite steigen mit wachsendem Impulsiibert-
rag an. Dieser Anstieg ist charakteristisch fiir die Bildung von Mosaikkristallen im
Film (Abb. 4.2 rechts unten). Aus der Steigung der Mefiwerte kann ein Mosaikwinkel
von (0,18+0,02)° ermittelt werden. Dieser Wert wurde zur quantitativen Analyse der
Rauhigkeit aus der Halbwertsbreite beriicksichtigt. Fiir die Anpassung der Lagenver-
teilung mit der Doménen-Matrix-Methode ergibt sich eine hohe Wahrscheinlichkeit fiir
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eine Abfolge des gleichen Stufentyps (Auf- bzw. Abstufe), was fiir ein dreidimensionales
Wachstum typisch ist. Qualitativ ergibt sich dieses Ergebnis bereits aus dem Verlauf
der Halbwertsbreite, die im Gegensatz zur Kurve im Bereich IT durch scharfe Minima
und breite Maxima gekennzeichnet ist. Bei einer geometrischen Verteilung der Terras-
senlingen wurde eine mittlere Linge von 20 Atomabstéinden (51 A) bestimmt [114].
Zusammenfassend #ndert sich beim Ubergang von II nach III die Rauhigkeit der Fil-
moberfliche und die strukturelle Ordnung im Volumen infolge der Bildung von Mosa-
ikkristallen erheblich.

Zur ortsaufgelosten Analyse der Eigenschaften der Oberfliche und zum Vergleich mit
der Analyse der SPALEED-Daten wurde in einer Zusammenarbeit mit dem Institut
fiir Experimentalphysik der Ruhr-Universitdt Bochum (Prof. Dr. H. Neddermeyer) der
Ubergang von II nach III mittels Rastertunnelmikroskopaufnahmen eingehend unter-
sucht. Abb. 6.11 zeigt ein Rastertunnelmikroskopbild eines 8 ML dicken Fe-Films. In
dem (950x600) A? grofien Ausschnitt lassen sich, wie erwartet, grofie zweidimensionale
Inseln und Terrassen erkennen. Zusétzlich sind jedoch auch ldngliche Inseln mit einer

Abb. 6.11: Rastertunnelmikroskop-
bild eines RT-Films im Bereich II
Gezeigt ist eine Rastertunnelmikroskopauf-
nahme eines 8 ML dicken Fe-Films auf
Cu(100), der bei 300 K aufgedampft und
auf 370 K angelassen wurde. Das LEED-
Bild zeigt eine fiir den Bereich IT typische
(1 x 1)-Struktur. Die an die Probe angelegte
Spannung betrug -6 mV, der Tunnelstrom
1=0,5 nA. Das Bild zeigt einen (950 x600) A2
(Breitex Hohe) grofien Ausschnitt.

Ausdehnung von ca. 30 x 600 A? erkennbar. Diese Inseln kreuzen monoatomare Stufen,
ohne mit ihnen zu wechselwirken. Ubersichtsbilder 8 ML dicker Filme iiber groBe Be-
reiche der Oberfliche zeigen, dafl diese hervorstehenden Streifen einer [011]-Richtung
folgen und einen Bereich von etwa 3 % bedecken. Die Hohe dieser Stufen liegt zwischen
0,8 und 1,0 A im Gegensatz zu einer ermittelten Stufenhéhe von ca 1,8 A fiir die Inseln.
Mit wachsender Bedeckung erhoht sich die Zahl der Streifen und die Oberfliche wird
zunehmend rauher. In Abb. 6.12 ist das Rastertunnelmikroskopbild eines 16 ML dicken
Eisenfilms auf Cu(100) gezeigt. Dieser Film ist vorher fiir 25 Minuten auf 375 K und fiir
20 Minuten auf 500 K angelassen worden und zeigte im LEED-Bild eine ,,(3 x 1)” dhn-
liche Struktur, wie sie in Abb. 6.14 gezeigt ist. Anstelle eines lagenweisen Wachstums
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Abb. 6.12: Rastertunnelmikroskop-
bild eines RT-Films im Bereich IIT
Rastertunnelmikroskopaufnahme bei konstan-
tem Strom fiir einen 16 ML dicken Eisen-
film mit einer (3 x 1)-Struktur im LEED-
Beugungsbild nach dem Aufdampfen bei 300 K
und anschliefendem Anlassen auf 370 und
500 K (U= 1 mV, I= 0,5 nA, Fliche: ca.
(1900%x2200) A? (BreitexHohe)). Die Grau-
stufenskala erstreckt sich iiber einen Bereich
von 15 A. Die Diagonale des Bildes entspricht
der kfz[011]-Richtung.

wird die Bildung von Inseln mit einer Orientierung in die [011]-Richtung beobachtet.
Die Hohenvariation dieser Inseln (10-15 A) entspricht etwa 5-6 Lagen. Das bedeutet,
daf3 das Kupfersubstrat in Bereichen mit kleinerer Schichtdicke nicht offenliegt. Eine
detailliertere Analyse des Bildes ergibt, dafl die oberste Terrasse flach ist, in einigen
Féllen aber eindeutige linienférmige Vertiefungen in der Mitte vorhanden sind. Diese
Vertiefungen sind in die kfz[011]-Richtungen orientiert. In vielen Féllen sind die Stu-
fenkanten der Inseln gerade; die neuen, bevorzugten Richtungen entsprechen jedoch
nicht den Symmetrierichtungen der Cu(100)-Oberfliche. Das Auftreten dieser Orien-
tierungen ist daher ein Kennzeichen fiir eine strukturelle Phasendnderung des Films.
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Abb. 6.13: LEED-Bilder der TT-
Eisenfilme

Die Beugungsbilder wurden nach der Depo-
sition bei 100 K und Anlassen auf 300 K
bei 92 K aufgenommen ((oben links) angelas-
sen auf 300 K, 3,2 ML (E=253 eV), (oben
rechts) angelassen auf 300 K, 3,2 ML (328 eV),
(Mitte links) angelassen auf 300 K, 5,8 ML
(E=118 eV), (Mitte rechts) angelassen auf
300 K, 5,8 ML (E=65,3 ¢V), (unten) ange-
lassen auf 473 K fiir 10 Minuten, 21 ML
(E=120 eV)).
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6.1.3 Struktur

Zur vollstandigen Charakterisierung der strukturellen Eigenschaften der Fe-Filme wur-
den die Beugungsbilder der RT-Filme auf das Auftreten von Uberstrukturen untersucht.
Abb. 6.14 und 6.3 zeigen die zugehodrigen LEED-Bilder nach der Priparation der RT-
Filme. Eine (4 x 1)- und eine (5 x 1)-Struktur werden im Bereich I beobachtet. Die

Abb. 6.14: LEED-Bilder der Uber-
strukturen der RT-Filme mit grofler
Schichtdicke (IIT)

Links oben: 13 ML (E=158 eV, T=180 K),
rechts oben: 22 ML, angelassen auf 470 K
fiir 10 Minuten (E=110 eV, T=150 K), links:
22 ML angelassen auf 470 K fiir 10 Minuten
(E=158 eV, T=150 K).

(4 x 1)-Struktur bildet sich zwischen 2 und 2,5 ML und die (5 x 1)-Struktur zwischen
3,5 und 4,5 ML (Abb. 6.3 links). Mit dem Ubergang von I nach II ist die Bildung
der (2 x 1)p2mg Uberstruktur (Abb. 6.3 rechts) verkniipft, die zwischen 6 und 7 ML
bei Raumtemperatur sichtbar ist. Nach dem Einkiihlen des Films auf 150 K ist sie im
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Abb. 6.15: LEED I(E)-Kurven fiir den (1,0)-Reflex der RT-Eisenfilme in den ver-
schiedenen Schichtdickenbereichen

Im Diagramm sind die LEED I(E)-Spektren des (1,0)-Reflexes fiir das Cu(100)-Substrat, die (5 x 1)
bei 3,3 ML, die (2 x 1)p2mg bei 6,6 ML und die (3 x 1) bei 21 ML nach dem Anlassen auf 473 K
dargestellt.

gesamten Bereich II zu beobachten; die Schérfe der Uberstrukturreflexe nimmt jedoch
mit zunehmender Bedeckung ab. Im Ubergang zum Bereich III entwickeln sich neue,
streifenférmige Beugungsreflexe im LEED-Bild (Abb. 6.14 links oben). Die Streifen
verlaufen in die [011]- und die [0I1]-Richtung und ihre Intensitét ist um Positionen
zentriert, die denen einer (3 x 1)-Uberstruktur dhnlich sind. Mit steigender Schicht-
dicke verstirkt sich die Intensitédt dieser Reflexe. Gleichzeitig wird das Beugungsbild
zunehmend diffuser. Zur Verbesserung der strukturellen Ordnung wurden Eisenfilme
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mit grofler Schichtdicke (>20 ML) auf 473 K angelassen, was zu einer betréchtlichen
Verbesserung des LEED-Bildes fiihrt (Abb. 6.14 rechts oben und unten links). Die
Position der Uberstrukturreflexe dnderte sich im Vergleich zu den nicht angelassenen
Filmen nicht. Wie im folgenden gezeigt wird, handelt es sich bei diesem Beugungsbild
nicht um eine Uberstruktur, deshalb wird die Bezeichnung ,,(3 x 1)” in Anfiihrungs-
striche gesetzt.

Zum qualitativen Vergleich der Strukturen wurden LEED-Spektren in den drei Berei-
chen aufgenommen und mit den Spektren des Cu(100)-Substrats verglichen. Dahinter
steht die Idee, daf} die Streuung der Elektronen an den Cu- und Fe-Atomen so dhnlich
ist, daf} die lokale atomare Position der Fe-Atome direkt durch einen Vergleich der
I(E)-Spektren charakterisiert werden kann. Der Vergleich der Spektren (Abb. 6.15)
zeigt, daB die grofte Ubereinstimmung in der Lage der Maxima zwischen dem Cu-
Substrat und der (2 x 1)p2mg besteht. Die Struktur der Eisenfilme ist folglich einer
idealen kfz Struktur sehr &hnlich. Der prinzipiell dhnliche Verlauf der I(E)-Spektren
der (5 x 1)-Phase impliziert, dafl die lokale atomare Position der Fe-Atome in diesem
Schichtdickenbereich der des Cu-Substrats dhnlich ist. Die Position der Maxima in den
I(E)-Kurven ist jedoch zu kleineren Energien verschoben. Innerhalb der kinematischen
Néherung kann dieser Effekt mit einem vergréfierten Interlagenabstand im Film relativ
zum Cu(100)-Kristall erklirt werden. Dariiber hinaus werden die Intensititsmaxima
mit zunehmender Energie breiter. Dies weist auf eine ausgeprigte Variation im Lagen-
abstand hin, die man auch als eine vertikale Unordnung bezeichnen konnte. Da &hnliche
Spektren auch fiir die (4 x 1)-Uberstruktur bei kleinerer Schichtdicke gemessen wurden,
ist die lokale atomare Anordnung in beiden Phasen sehr &hnlich.

Die I(E)-Spektren der ,,(3 x 1)”-Phase zeigen keine systematische Ahnlichkeit mit den
anderen Spektren. Dies fiihrt zu der Schlufifolgerung, dafl die Struktur des Films in
diesem Schichtdickenbereich wesentlich von der kfz Struktur abweicht.

Zur quantitativen Analyse der Struktur wurden die Abstidnde im reziproken Raum mit-
tels des SPALEED-Gerétes vermessen. In Abb. 6.16 ist die gemessene Intensitatsvertei-
lung um die (1,0)-Position des Cu(100)-Substrats dargestellt. Es sind drei verschiedene
Reflexe zu sehen; zwei von ihnen sind in [011]-, der dritte in [011]-Richtung ausgedehnt.
Folglich liegt die entsprechende Uberstruktur mindestens in zwei unterschiedlichen Ori-
entierungen an der Oberfliche vor. Des weiteren ist erkennbar, dafy der mittlere Reflex
nicht auf der (1,0)-Position des Kupfersubstrats liegt. Er ist in [011]-Richtung verscho-
ben. Das gleiche gilt fiir die beiden ,,Uberstrukturreflexe”. Das Intensititsmaximum
des mittleren Reflexes liegt nicht auf der Verbindungslinie der beiden anderen. Es wire
daher nicht richtig, dieses Beugungsbild als eine ,,(3 x 1)”-Uberstruktur zu bezeich-
nen. Bine schematische Ansicht des Beugungsbildes ist in Abb. 6.17 gezeigt. Der in
Abb. 6.16 gemessene Bereich ist hervorgehoben. Der ermittelte Winkel fiir § betrigt
(72,14 0,7)°. Die Ausdehnung der Ellipsen zeigt die Richtung der Verbreiterung der
Reflexe an. Offene und gefiillte Symbole geben die zwei unterschiedlichen Doménen-
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Abb. 6.16: Intensitdtsverteilung des
LEED-Bildes um die Position des
(1,0)-Reflexes in Bereich III

Dargestellt ist die Intensitéitsverteilung des
LEED-Bildes (E=180 eV, T=120 K) nach der
Deposition von 22 ML bei 300 K und anschlie-
Bendem Anlassen auf 470 K firr 20 Minuten.

Der reziproke Raum wurde auf das Cu(100)-

Substrat normiert; die Lage des (1,0)-Reflexes
des Cu-Substrates befindet sich an der Po-
sition Aky, = Akjy, = 0. Der (0,0)-Reflex
(Abb. 6.10 rechts) liegt in [011]-Richtung. Die

b0 F “ Richtung der Verbreiterung der drei LEED-
. L ' L ! Reflexe indiziert die Existenz zweier ver-
40 20 0 20 40 schiedener Domé&nenorientierungen (siehe auch

Ak, (%BZ) Abb. 6.17).

orientierungen fiir jede Richtung an. Reflexe, die zu beiden Doménenorientierungen
gehoren, sind halb gefiillt. Die beiden reziproken Gittervektoren by und b, die die
Einheitszelle aufspannen, wurden vermessen. Aus mehreren SPALEED-Experimenten
wurden |by| und [by| zu (0,772 £0,042) A~ und (0,769 £0,042) A~ und der Winkel
B zwischen by und bs zu (72,1 + 0,7)° bestimmt. Das zugehorige Realraummodell ist
in Abb. 6.18 gezeigt. Die beiden Vektoren, die die Einheitszelle aufspannen, betragen
(2,504:0,04) A (a;) und (2,5140,04) A (ag). Der Winkel zwischen beiden Vektoren
betriigt G. Fiir eine (110)-Orientierung eines krz Einkristalls ist a; =ay =2,485 A und
B =70,5°. Die resultierende Geometrie der Eisenfilme ist damit der atomaren Struktur
der krz(110)-Oberfléche sehr &hnlich. Im Gegensatz zu einer (100)-Orientierung der krz
Phase, die einen Interlagenabstand von 1,44 A besitzt und der kfz Phase (1,77 A) wird
fiir die (110)-Orientierung ein deutlich vergréBerter Wert von 2,03 A erwartet. Zur
Uberpriifung der Richtigkeit des Modells wurden die Interlagenabstinde mittels der
Henzlerformel (Gleichung 4.2) durch Auswertung der Extrema der Halbwertsbreite in
Abb. 6.9 bestimmt. Die Energien fiir Maxima und Minima sind in Tabelle 6.4 eingetra-
gen. Fiir den Bereich IT ergibt sich der fiir kfz(100)-Fe typische Wert von (1,744-0,04) A,
der nahe bei dem erwarteten Wert von 1,76 A (Tabelle 6.1) liegt. Fiir den Bereich II
wird ein Interlagenabstand von (2,02+0,04) A ermittelt, der exzellent mit dem Wert fiir
die Stufenhohe der (110)-Orientierung des Eisens (2,03 A) {ibereinstimmt. Zur zusétz-
lichen Charakterisierung wurden LEED I(E)-Spektren eines 20 ML Films gemessen,
der nach der Deposition 5 Minuten auf 473 K angelassen worden war und auf 170 K ein-
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Abb. 6.17: Schematisches LEED-Bild dicker Fe-Filme auf Cu(100)

Die Ellipsen repriisentieren die Positionen der LEED-Reflexe. Die grofie Achse der offenen und gefiill-
ten Ellipsen zeigt in Richtung der Verbreiterung der LEED-Beugungsreflexe (Abb. 6.14 rechts oben
und links). Offene und gefiillte Ellipsen werden zur Unterscheidung der beiden unterschiedlichen
Doménenorientierungen verwendet. LEED-Reflexe mit Beitrigen aus zwei Doménen sind halb gefiillt.
Eine der vier unterschiedlichen Dominenorientierungen ist durch die reziproken Gittervektoren b; und
b2 markiert worden. Die kleinen gefiillten Kreise geben die Position der (1,1)-Reflexe des Cu(100)-
Substrats an. Die angegebenen Richtungen entsprechen dem des Cu(100)-Substrats. Der gemessene

Bereich in Abb. 6.16 ist hervorgehoben.

gekiihlt wurde (Abb. 6.19). Nach der Notation in Abb. 6.17 wurden die Spektren fiir die
(1,0)-, (0,1)- und (1,1)-Reflexe aufgenommen. Ein Vergleich mit den I(E)-Spektren der
(110)-Oberfliiche des Eisens (Abb. 3 und 4 in Ref. [218]) zeigt eine groBe Ahnlichkeit
im Kurvenverlauf. Dies unterstiitzt zusitzlich die Ergebnisse der Stufenh&henbestim-
mung und der Messung der reziproken Gitterabsténde. Kleine Unterschiede zwischen
den I(E)-Kurven resultieren aus der Tatsache, daff die LEED-Spektren nicht bei senk-
rechtem Einfall, sondern mit einem kleinen Tilt gemessen wurden.

Mittels dieses Ergebnisses ist man in der Lage, zusétzliche Informationen iiber die Bil-
dung der krz Phase aus Rastertunnelmikroskopaufnahmen von Eisenfilmen mit grofler
Schichtdicke zu erhalten. Dazu ist zunéichst ein Rastertunnelmikroskopbild der reinen
Cu(100) Oberfléiche gezeigt (Abb. 6.20). Die vierfache Symmetrie der (100)-Oberflache
und die [011]-Richtungen entlang der Diagonalen der Abbildung sind klar erkennbar.
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Abb. 6.18: Realraummodell des krz(110)-Eisens auf dem Cu(100)-Substrat
Die heller schattierten Kreise reprisentieren die Cu-Atome des Substrats, wihrend die dunkleren die
der Fe-Atome darstellen. Die kfz Zelle der Cu(100)-Oberfliiche und die Zelle des krz(110)-Films sind

zusammen mit den kristallographischen Orientierungen des Cu(100)-Substrats gezeigt.

Die nicht vollkommen quadratische Form der Einheitszelle resultiert aus leichten Abwei-
chungen des piezoelektrischen xy-Systems von der Orthogonalitit und aus moglichen
Drifteffekten. In Abb. 6.21 ist eine der grofleren Inseln aus Abb. 6.12 dargestellt. Durch
eine Analyse der Orientierung der atomaren Reihen ist ersichtlich, dafi die atomaren
Reihen zwar in [011]-, nicht aber in [011]-Richtung orientiert sind, wie es fiir eine (100)-
Orientierung des Films zu erwarten wére. In Abb. 6.22 ist eine schematische Anordnung
der Atome aus Abb. 6.21 gezeigt. Die Orientierung der Einheitszellen auf beiden Seiten
der Vertiefung in Abb. 6.21 entspricht nicht der einer (100)-Oberfliche, sondern einer
(110)-Orientierung, wie sie in Abb. 6.18 dargestellt ist. Die krz Modifikation wichst
in vier verschiedenen Orientierungen auf dem Substrat (Abb. 6.18). Die beiden Ori-
entierungen in Abb. 6.21 koénnen durch eine Spiegelung an der Vertiefung ineinander
iiberfiihrt werden. Die Bildung der krz(110)-Phase erfolgt daher wahrscheinlich zu ei-
nem groflen Anteil iiber die Bildung von Zwillingskristallen, die in kfz[011]-Richtung
langreichweitig geordnet sind. Diese bessere Ordnung des Films fiihrt zu dem verhélt-
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S25[30[35[40]45]50]55]6,0
II | 80 | 114 | 156 | 204 | 258 | 318 | 385 | -
1| 57 | 83 | 116 | 152 | 197 | 230 | 285 | 336

Tab. 6.4: Energien, bei denen die Halbwertsbreiten des (0,0)-Reflexes in den Be-
reichen II und III extremal werden

Experimentell bestimmte Energien (eV) aus Abb. 6.9, bei denen der (0,0)-Reflex aufgrund der In-
terferenz von gebeugten Elektronen benachbarter Terrassen scharf (ganzzahliges S) oder diffus wird
(halbzahliges S). Der Einfallswinkel betréigt 82,5°. Aus den angegebenen Energien wird fiir den Be-
reich III eine Stufenhéhe von (2,0240,04) A und den fiir den Bereich II von (1,74+0,04) A nach
Gleichung 4.2 ermittelt.

nisméfig scharfen LEED-Bild nach dem Anlassen dicker RT-Filme auf 473 K.

Das LEED-Bild eines TT-Films grofler Schichtdicke bleibt jedoch auch nach dem An-
lassen auf 473 K diffus (Abb. 6.13 unten), was moglicherweise auf die Stabilisierung
des Fe in einer anderen Struktur hinweist. Zur Charakterisierung der strukturellen
Eigenschaften des Films wurden daher LEED-Bilder von TT-Filmen in Abhéngigkeit

100 200 300

LANEL A A A B St A S B S R S IR S

(1,0)

LA B
L1,

—

Intensitit (willk. Finh)

Abb. 6.19: LEED I(E)-Spektren eines

r (_1,1/)\ 1 20 ML Fe-Films auf Cu(100)

i ] Die Notation der Reflexe ergibt sich aus

L ] Abb. 6.17. Die Spektren zeigen eine grofie

E Ahnlichkeit mit bereits gemessenen Kurven
‘ ',:)Ol I 1200 - .3(1)0. — nach Shih et al. [218] der reinen Fe(110)-

Energie (V) Oberfliiche.
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Abb. 6.20: Rastertunnelmikroskop-
aufnahme der Cu(100)-Oberfliche
Die Abbildung zeigt eine Aufnahme bei kon-
stantem Strom (U= -4 mV, I= 6 nA). Die
Fliche ist 70 x 70 A? groB.

Abb. 6.21: Atomar aufgeléstes RTM-
Bild des krz Eisens auf Cu(100) im
Bereich ITI
Rastertunnelmikroskopaufnahme bei konstan-
tem Strom (U= -1 mV, I= 15 nA). Die Fliche
betriigt 75x 75 A2. Das LEED-Bild zeigte nach
der Deposition bei 300 K und anschlieendem
Anlassen auf 370 und 500 K eine ,,(3 x 1)”-
Struktur. Die Aufnahme zeigt einen atomar
aufgelosten Ausschnitt aus Abb. 6.12.

«

der Bedeckung aufgenommen (Abb. 6.13). Mit steigender Bedeckung sind drei Uber-
strukturen erkennbar, eine (4 x 1)- und eine (5 x 1)-Uberstruktur (Abb. 6.13 oben
links und rechts) sowie eine (3 x 1)-dhnliche Phase (Abb. 6.13 Mitte). Die (4 x 1)-
und (5 x 1)-Uberstruktur werden zwischen 2 und 4,5 ML beobachtet. Beide Struktu-
ren zeigen eine sehr &hnliche Abhéingigkeit der Reflexintensitét von der Energie. Die
Strukturen dieser Phasen sind daher sehr dhnlich. Abb. 6.13 (oben links und oben
rechts) zeigt das LEED-Bild der (4 x 1)-Struktur nach der Deposition von 3,2 ML.
Die Beugungsreflexe der Uberstruktur sind im Gegensatz zu den RT-Filmen sogar bis
328 eV gut sichtbar. Das bedeutet, dafi der Eisenfilm in diesem Bereich gut geord-
net ist. Die (4 x 1)- und die (5 x 1)-Uberstruktur reagieren auf eine Kontamination
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Abb. 6.22: Schematische Darstellung
der Domiinenstruktur in Abb. 6.21
Das Eisen bildet sich in langen Doménen in

[011]-Richtung in Form von Zwillingskristal-

len.

empfindlich. Sie sind insbesondere auf eine Kontamination mit CO empfindlich, die zu
einem diffuseren LEED-Bild fiihrt. Nach einer Deposition von mehr als 4,5 ML &dndert
sich das Beugungsbild. Zwischen 4,5 und 5,6 ML werden die Beugungsreflexe diffus und
die Untergrundintensitét steigt an. Diffuse Streifen in einer [011]- bzw. [011]-Richtung
entstehen im Beugungsbild (Abb. 6.13 Mitte links und rechts). Thre Intensitét ist nahe
der einer ,,(3 x 1)”—Ube1‘struktur zentriert. Eine nihere Inspektion zeigt kleine Abwei-
chungen von den Positionen einer idealen ,,(3 x 1)”-Struktur. Das Beugungsbild ist
dem der ,,(3 x 1)”-Struktur, die bei RT-Filmen beobachtet wird, sehr dhnlich. Dies
weist darauf hin, dal die Fe-Filme, die bei 100 K deponiert werden, bereits oberhalb
5,5 ML in der krz(110)-Struktur vorliegen. Bei dieser Bedeckung sind die (1,1)-Reflexe
des Cu(100)-Substrats oder der (4 x 1)- und (5 x 1)-Phase nicht mehr sichtbar. Der
gesamte Film sollte daher eine krz dhnliche Anordnung besitzen. Der Film ist in die-
sem Bereich jedoch schlecht geordnet; die LEED-Reflexe bei 5,5 ML sind sehr diffus
und die Intensitit des Untergrundes ist hoch (Abb. 6.13 Mitte). Die Beschreibung
der Abhingigkeit des LEED-Bildes von der Schichtdicke reicht zur vollsténdigen Cha-
rakterisierung der strukturellen Eigenschaften nicht aus. Um dies zu erreichen und
im besonderen den Ubergang von der (5 x 1)- zur krz Phase zu verstehen, wurden
I(E)-Spektren mehrerer unterschiedlicher Reflexe mit steigender Schichtdicke gemes-
sen. In Abb. 6.23 (oben und Mitte) werden dazu die I(E)-Spektren des (0,1)-Reflexes
unterhalb einer Bedeckung von 4 ML mit dem des Cu(100)-Substrats verglichen. Alle
Kurven zeigen eine dhnliche Abfolge der Maxima, die fiir eine &hnliche, geometrische
Anordnung der Atome charakteristisch ist. Diese Ahnlichkeit bestiitigt den visuellen
Eindruck, daf die Energieabhéngigkeit der LEED-Reflexintensitéiten fir die (4 x 1)-
und (5 x 1)-Struktur sehr dhnlich ist. Durch einen Vergleich mit den Spektren des
Cu(100)-Substrats und krz Eisenfilme kann gefolgert werden, daf die Filme in einem
Bereich zwischen 2,2 und 4,5 ML in Richtung einer krz dhnlichen Anordnung verzerrt
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Abb. 6.23: LEED I(E)-Spektren der (0,1)-Reflexe der TT-Filme bei kleiner
Schichtdicke

Oben: préparierte Cu(100)-Oberfléiche, Mitte: (4 x 1)-(5 x 1)-Struktur bei 2,2 ML (gestrichelte Linie)
und 3,7 ML (durchgezogene Linie).

Unten (Ubergangsbereich): 3,7 ML (durchgezogene Linie), 4,8 ML (gestrichelte Linie), 5,4 ML (punk-

tierte Linie).

sind, jedoch noch keine krz(110)-Struktur besitzen. Dies wird durch eine Beobachtung
des LEED-Bildes unterstiitzt, die zeigt, dal die Eisenfilme in diesem Bereich pseudo-
morph auf dem Cu-Substrat aufwachsen und nicht das charakteristische LEED-Bild
eines krz(110)-Filmes aufweisen. Die Anderungen in den Spektren weisen trotzdem
auf eine erhebliche Verzerrung der atomaren Anordnung von einer idealen kfz(100)-
Struktur hin. Analog zu den RT-Filmen sind die Intensititsmaxima im Vergleich zum
Cu-Substrat zu niedrigeren Energien verschoben. Dieses FErgebnis kann durch einen
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expandierten Interlagenabstand im Vergleich zum Cu(100) erkldrt werden. Eine mit
steigender Energie zunehmende Breite der Intensitidtsmaxima, wie es fiir die (5 x 1)-
Struktur beobachtet wird, kann durch eine vertikale Unordnung, d.h. einen atomaren
Abstand zwischen den Lagen, der nicht gut definiert ist, hervorgerufen werden. Eine
Korrugation der Fe-Lagen kann eine plausible Erklirung fiir eine solche Beobachtung
sein.

I(E)-Spektren in einem Schichtdickenbereich, in dem die (5 x 1)- in die krz(110)-
Struktur tibergeht, sind in Abb. 6.23 (unten) dargestellt. Die charakteristischen Ma-
xima, die fiir die kfz Phase der RT-Filme in Bereich IT gefunden werden (Abb. 6.15),
werden bei TT-Filmen nicht beobachtet. Stattdessen verschieben sich die Maxima mit
zunehmender Schichtdicke zu kleineren Energien. Dies weist auf eine allméhliche Ande-
rung von der (5 x 1)-Struktur zur krz Eisenphase hin. Die strukturelle Anordnung der
(5 x 1)-Phase steht daher in enger Beziehung zur krz(110)-Phase, die bei hoherer Be-
deckung gebildet wird. Da die (5 x 1)- und die krz(110)-Struktur bei Raumtemperatur-
und Tieftemperaturdeposition stabilisiert werden kann, wurden die I(E)-Spektren die-
ser Phasen verglichen (Abb. 6.24). Die zugrundeliegenden Strukturen zeigen nur eine
schwache Abhingigkeit von der Depositionstemperatur, wie durch die Ahnlichkeit der
I(E)-Spektren fiir RT- und TT-Filme bestétigt wird. Es sind nur kleine Unterschiede
in der Position der Maxima sichtbar. Die Transformationswege zur krz Phase unter-
scheiden sich jedoch fiir beide Depositionstemperaturen. RT-Filme ordnen sich von
der (5 x 1)-Struktur in die (2 x 1)p2mg-Phase um. Erst bei 11 ML wird der Ubergang
zur krz Phase beobachtet. Auf der anderen Seite findet ein direkter Ubergang von der
(5 x 1)-Phase zur krz(110)-Struktur fiir TT-Filme statt. Zur Ermittlung des Weges der
strukturellen Umwandlung muf} jedoch die Struktur der (5 x 1)-Phase zunéchst quan-
titativ bestimmt werden. In Zusammenarbeit mit dem Lehrstuhl fiir Festkorperphysik
der Universitdt Erlangen-Niirnberg (Prof. Dr. K. Heinz) wurde versucht, die Wech-
selbeziehung zwischen den magnetischen und strukturellen Eigenschaften dieser Phase
aufzuzeigen. Die (5 x 1)-Struktur wurde durch eine volldynamische Berechnung von
I(E)-Spektren mittels TensorLEED bestimmt [219]. Da die Uberstrukturreflexe nahe
den Hauptstrukturreflexen ((1,1), (1, %) und (1, §)) die Gruppe der intensivsten Reflexe
darstellt, ist die Anzahl méglicher Strukturmodelle begrenzt. Eine sinusférmige Aus-
lenkung der Oberfliichenatome in der Ebene, wie sie von Daum [137,200] vorgeschla-
gen wurde (Abb. 6.1), kann die Intensititsunterschiede in den Uberstrukturreflexen
erkliren. Zur Verbesserung der Ubereinstimmung zwischen den Berechnungen und den
experimentell gemessenen Spektren mufite jedoch nicht nur eine laterale, sinusférmige
Auslenkung der obersten Lage sondern auch tiefer liegender Lagen angenommen und
der Interlagenabstand variiert werden. Dabei ergab sich die beste Ubereinstimmung mit
einem Pendry-R-Faktor von 0,45 fiir eine Expansion des Interlagenabstands um 5 %
im Vergleich zum idealen Volumenwert des kfz Fe von 1,78 A. Danach wurde eine ver-
tikale Unordnung aller Lagen in Form einer sinusférmigen Korrugation zugelassen, die
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Abb. 6.24: Vergleich der LEED I(E)-Spektren von RT- und TT-Filmen

RT Filme (gestrichelte Linie), TT-Filme (durchgezogene Linie). Der obere Teil der Abbildung zeigt
die Spektren der (5 x 1)-Struktur bei 3,7 ML (T'T) und 3,3 ML (RT), der untere Teil die krz Phase
bei 20 ML fiir RT und 5,8 ML fiir TT-Priparation.

den Pendry-R-Faktor auf 0,36 verringerte. Schlieflich wurden Korrugation und laterale
Auslenkung fiir jedes Atom in den Lagen variiert. Insgesamt wurden 10° Strukturen
{iberpriift. Die beste Ubereinstimmung mit einem Pendry-R-Faktor von 0,14 wurde fiir
das Modell gefunden, dessen Werte in Tabelle 6.5 und dessen rdumliche Anordnung in
Abb. 6.25 zu sehen sind. Die Analyse zeigt, dafl die Atome des 4 ML Films in einer
stark verzerrten kfz Struktur angeordnet sind. Diese Verzerrung erstreckt sich auf den
gesamten Film, wie man an der betréchtlichen vertikalen und horizontalen Rekonstruk-
tion jeder Lage erkennen kann. Der gemittelte Interlagenabstand betrigt 1,87 A. Dies
entspricht einem atomaren Volumen von 12,19 A3 das gebeniiber dem der kfz Phase
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Abb. 6.25: Optimierte Struktur der
Eisenfilme im Bereich I und A

Strukturmodell der (5x1) fiir einen 4 ML Ei-
senfilm auf Cu(100). In der Aufsicht (oben)
ist nur eine Lage des Filins gezeigt, wihrend
in der Seitenansicht (unten) alle Lagen nach
Tabelle 6.5 dargestellt sind. Zur Verdeutli-
chung sind die Korrugationamplitude b;qe
und die Auslenkungsamplitude der Atome in
der Ebene s,,,, um einen Faktor 2 vergréfert
dargestellt. d;j, (4,5 € {1...5}; j = i+1) sind
die Interlagenabstiinde zwischen der i-ten und

j-ten Lage nach [219].

der RT-Filme im Bereich II (d, =1,78 A; V=11,6 A®) betriichtlich erh&ht ist.
Damit sind die strukturellen Eigenschaften ultradiinner Eisenfilme auf einem Cu(100)-

Substrat vollstdndig analysiert.

Zusammen mit den Ergebnissen aus den magnetischen und morphologischen Untersu-
chungen ist man in der Lage, die Korrelation der Figenschaften der Filme aufzuzeigen.

diy (A) | 1,86+0,02 | dio/dy (%) | 4,5+1,1
dys (A) | 1,9040,02 | dys/do (%) | 6,5+1,1
das (A) | 1,850,038 | daa/do (%) | 4,0£1,1
dys (A) | 1,7840,06 | dys/do (%) | 0,043,3
Drmazt (A) | 0,2840,02 | Smaz1 (A) | 0,40-£0,10
bimazz (A) | 0,11£0,02 | Spmaa2 (A) | 0,30£0,15
brmass (A) | 0,1240,03 | Spazs (A) | 0,300,20
brnaga (A) | 0,2140,05 | Spags (A) | 0,4040,30

Tab. 6.5: Strukturelle Parameter der besten Ubereinstimmung zwischen den Be-
rechnungen und dem Experiment fiir die (5x1)-Uberstruktur

d;; ist der Interlagenabstand zwischen i-ter und j-ter Lage, dg =1,78 A der mittlere Interlagenab-

stand der Eisenfilme im Bereich I1, 8,404, bimazi die Amplitude der sinusférmigen Auslenkung in der

Filmebene bzw. senkrecht zur Filmebene.



116 Kapitel 6. Experimente an ultradiinnen Eisenfilmen

6.1.4 Korrelation magnetischer, struktureller und morphologi-
scher Eigenschaften

Eisen wiichst in zwei kfz Modifikationen in (100)-Orientierung und der krz Phase in
(110)-Orientierung auf dem Cu(100)-Substrat auf. Bei TT- und RT-Préparation der
Filme wird die (4 x 1)-(5 x 1)-Struktur bei kleinen Schichtdicken stabilisiert. Diese
Struktur ist durch einen expandierten Interlagenabstand (d=1,87 A) und ein groBeres
atomares Volumen (V=12,19 A3) gekennzeichnet. In Ubereinstimmung mit der Theo-
rie [36,43] und extrapolierten Werten [10] ist dieses vergroferte Volumen die Ursache
fiir den Ferromagnetismus im gesamten Film. Dies stimmt mit dem Experiment, dem
linearen Anstieg der Kerr-Elliptizitat bei kleinen Schichtdicken fiir RT- und TT-Filme
(Bereich I (Abb. 6.5) und A (Abb. 6.7)), iiberein. Das c¢/a-Verhiltnis betrigt 1,47.

FM kfz Fe

FM kfz Fe
AFM kfz Fe

cuon) - T culoD) ~ Cuion)

Abb. 6.26: Strukturelle und magnetische Phasen des Fe auf einem Cu(100)-Substrat
Die ferromagnetische kfz Phase ist durch einen expandierten Interlagenabstand (d=1,87 A) und ein
vergroflertes atomares Volumen (V= 12,19 AS) gekennzeichnet. Die paramagnetische bzw. antiferro-
magnetische Phase des kfz Eisens (Mitte) liegt fiir RT-Filme zwischen 5 und 11 ML vor. Atomares
Volumen (V=11,6 A%) und Interlagenabstand (d= 1,78 A) sind kleiner als der des Cu-Substrats und
die FM kfz Phase. In den beiden Oberfliichenlagen des Films liegtlokal die FM kfz Phase vor. Bei
grofler Schichtdicke (rechts) wichst das Eisen in der krz Modifikation in Pitsch-Orientierung [198]

inkommensurabel auf dem Substrat auf.

Mittels der elastischen Konstanten der paramagnetischen Phase (Gleichung 3.5 und
Tab. 3.1) konnen die Gitterkonstante und das atomare Volumen einer unverspannten
FM kfz Struktur mit ¢/a = V2 zu ag =3,66 A und V0, =12,25 A3 berechnet wer-
den. Dieser Wert weicht nur wenig von dem extrapolierten Wert von Wassermann
(3,64 A) [10] (Abb. 2.5) und dem Wert der theoretischen Berechnungen von Asada et
al. [43] (3,67 A) mittels GGA ab. Er ist nur wenig groBer als der mit der LSD-Nihe-
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rung berechnete Wert von Moruzzi et al. [36] (3,62 A, Abb. 2.6). Da die LSD-Néherung
die atomaren Abstédnde um wenige Prozent unterschétzt, ist dieser Wert eine untere
Grenze fiir die FM kfz Phase.

Die Existenz zweier strukturelle verschiedener Zustinde des kfz Bisens war der we-
sentliche Bestandteil einer Hypothese von Weiss [30], um den INVAR-Effekt, das
heiffit Anomalien in der thermischen Ausdehnung und anderer physikalischer Groflen
zu erkldren [17,220]. Die Stabilisierung des zweiten, FM Zustands des kfz Eisens auf
dem Cu(100)-Substrat unterstiitzt die Hypothese von Weiss [30]. Die Rekonstruktion
aller Lagen des FM kfz Eisens (Abb. 6.25) impliziert, daf diese Phase strukturell insta-
bil ist. Dieses Ergebnis stimmt mit theoretischen Berechnungen [112,221] {iberein, die
zeigten, dafy die FM kfz Phase des Eisens instabil ist. Im besonderen zeigt die Energie
des Eisens als eine Funktion des c/a-Verhiltnisses kein Minimum bei 4/2. Das Fehlen
dieses Minimums steht in enger Beziehung zum Schermodul, insbesondere zum Ver-
schwinden des Moduls fiir Verscherungen von (110)-Ebenen [105]. Damit stellt sich die
Frage, wie die FM kfz Phase auf dem Cu-Substrat stabilisiert werden kann, wenn die
vergleichbare Phase im Volumen instabil ist. Bei den Eisenfilmen spielt das Substrat
eine entscheidende Rolle. Die atomare Anordnung der Cu(100)-Oberfliche stabilisiert
die FM kfz Modifikation des Eisens, indem sie eine Verscherung der Eisenatome be-
hindert. Folglich wird eine Transformation zu einer anderen strukturellen Phase nur
oberhalb einer kritischen Schichtdicke beobachtet.

Auf dem Cu(100)-Substrat betrégt diese Schichtdicke 4 ML. Oberhalb dieser Be-
deckung koénnen die Fe-Filme in Abh#ngigkeit der Priparationsbedingungen in zwei
verschiedenen strukturellen Phasen des Fe stabilisiert werden. Bei RT-Préparation
sind alle Fe-Lagen, mit Ausnahme der obersten Lage, unrekonstruiert (d=1,78 A,
V=11,6 A%). Die Atome der obersten Lage sind rekonstruiert und der oberste Inter-
lagenabstand auf 1,87 A expandiert; das entspricht einem lokalen atomaren Volumen
von V=12,19 A3. Dieses Volumen ist mit dem der FM kfz Modifikation bei kleinerer
Schichtdicke identisch. Im Bereich II ist daher die FM kfz Modifikation lokal an der
Oberfliche des Fe-Films stabilisiert. Die antiparallele Auslenkung der atomaren Reihen
in kfz[011}-Richtung (Abb. 6.1 rechts) hat wahrscheinlich ihre Ursache in der struktu-
rellen Instabilitdt der FM kfz Phase gegen Verscherungen in kfz[011]-Richtung. Da
diese Phase nur an der Oberfliche stabilisiert ist, sind ausschlieBlich die obersten La-
gen ferromagnetisch. Dies stimmt mit der konstanten Magnetisierung, die einem Signal
von ca. 2 ML entspricht und der Curie-Temperatur in Abb. 6.5 {iberein. Die Momente
im Volumen des Films mit dem kleineren Interlagenabstand sind paramagnetisch oder
antiferromagnetisch geordnet. Der AF Zustand im Volumen der RT-Eisenfilme wurde
von Keune et al. mittels Mossbauer-Spektroskopie nachgewiesen [222,223).

Eine Ursache fiir die Stabilisierung der FM kfz Phase an der Oberfliche des Films
ist die Moment-Volumen-Instabilitidt des Eisens. Aufgrund der Reduktion der Koordi-
nationszahl ist das magnetische Moment an der Oberfliche des Fe-Films erhoht. Die
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Erhohung des magnetischen Moments fiihrt aufgrund der Moment-Volumen-Instabilitit
des FEisens zu einer Expansion der Lagenabstdnde an der Oberfliche und der loka-
len Stabilisierung der FM kfz Phase. Prinzipiell ist die Existenz dieser Phase auch
an der Grenzfliche Aufdampfmaterial/Substrat méglich. Aufgrund der Hybridisierung
zwischen den Orbitalen des Cu und denen des Fe sind jedoch die Eigenschaften der
Fe/Cu-Grenzfliche gegeniiber der der Fe/Vakuum-Grenzfliche modifiziert, so daff an
der Fe/Cu-Grenzfliche der Film nicht ferromagnetisch sein muf. Berechnungen des
magnetischen Grundzustands eines pseudomorphen Eisenfilms auf Cu(100) mit einer
Schichtdicke zwischen 4 und 12 ML von Kraft et al. [224] ergeben eine Verengung der
Bénder in den obersten vier Lagen, die um so stirker ausgeprigt ist, je niher sich
die Lage an der Oberfliche befindet. In der obersten Lage ist das Majoritdtsband voll
besetzt und das magnetische Moment betréigt 2,80 pp. In Ubereinstimmung mit den
strukturellen Analysen (Tab. 6.3) berechneten sie eine ferromagnetische Kopplung zwi-
schen der ersten und zweiten Lage und eine Expansion des ersten Interlagenabstands
um 3,9 %.

Fiir RT- und TT-Filme ist die Struktur des Eisens bei grofier Schichtdicke kubisch
raumzentriert mit einer (110)-Orientierung der Oberfliche. Im Detail unterscheiden
sich die Wege der strukturellen Umordnung von einer im Volumen unrekonstruierten
Phase der RT-Filme (IT) und von der rekonstruierten FM kfz-Phase der TT-Filme (A)
zur krz-Struktur. Bei den TT-Filmen bestimmt das Rekonstruktionsmuster der (5 x 1)
wahrscheinlich den strukturellen Umwandlungsweg zum krz Fe. Eine ndhere Inspektion
der atomaren Position der (5 x 1)- und der krz Phase (Abb. 6.27) zeigt, daB eine Ahn-
lichkeit in der strukturellen Anordnung besteht. Eine Vergroerung der Scheramplitude

Abb. 6.27: Modell fiir den strukturellen Ubergang von der FM kfz(100)- zur
krz(110)-Phase des Fe fiir TT-Filme

Realraummodell der (5 x 1)-Struktur (links) und der krz(110)-Phase (rechts) auf der Cu(100)-
Oberfldche. Es ist die Fe-Lage an der Grenzfliche Fe/Substrat dargestellt. Zur Verdeutlichung sind

die atomaren Auslenkungen der (5 x 1)-Struktur um einen Faktor zwei vergrofiert.

und eine Expansion des Interlagenabstands kénnen die Eisenatome in die Positionen
der krz Struktur bewegen. Diese Bewegung wiirde nur zu langen, schmalen Doménen
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des krz Eisens fiihren, da die (5 x 1)-Struktur durch eine sinusférmige Verscherung,
d.h. eine Auslenkung, die ihr Vorzeichen éndert, gekennzeichnet ist. Ein solch lokaler
Mechanismus der Umordnung fiihrt zu einer kurzreichweitigen Ordnung der krz(110)-
Struktur des Films.

Prinzipiell ist der strukturelle Weg der Umordnung von Bereich II nach III fiir die
RT-Filme dhnlich. Auch hier kann durch eine Verscherung nebeneinander liegender,
atomarer Reihen in kfz[011]-Richtung die krz(110)-Phase gebildet werden. Die Me-
tastabilitit des Films nahe des Ubergangsbereichs zeigt sich durch die Bildung der
,,(3 x 1)”-Struktur im LEED nach dem Einkiihlen auf 170 K oder dem kurzzeitigen
Atzen mit Argonionen (600 eV) [142]. Diese Ergebnisse implizieren, dafl der struktu-
relle Umwandlungsprozefl eines Teils des Films auf einer kleinen Zeitskala stattfindet
und die Phase mit wachsender Schichtdicke instabiler wird. Auf der anderen Seite kann
der Existenzbereich dieser Phase durch Kontamination des Films mit CO zu gréfleren
Schichtdicken expandiert werden [142,178] (Abb. 6.2), was jedoch offensichtlich nicht
fiir die FM kfz Phase gilt.

Anders als bei den TT-Filmen umfafit die strukturelle Umwandlung der RT-Filme je-
doch mehr Lagen. Trotzdem zeigt die bessere Qualitdt eines angelassenen RT-Films
(Abb. 6.14 links und oben rechts) im Vergleich zu einem TT-Film (Abb. 6.13 un-
ten links) bei 20 ML die Bildung gréfierer krz Domiinen. Daraus 148t sich schliefien,
dafl zur Bildung des krz Eisens eine gréfiere Anzahl an Atomen iiber grofie Absténde
kollektiv verschert wird als bei den TT-Filmen. Dies steht im Einklang mit den Raster-
tunnelmikroskopaufnahmen (Abb. 6.12, 6.21 und 6.22), die eine homogene krz Phase
iiber mehrere atomare Abstinde zeigen. Die Bildung der krz Doménen geschieht da-
bei vorzugsweise lings der [011]-Richtungen, die als Phasengrenzen fiir die Bildung
von Zwillingskristallen dienen. Die Bildung dieser grofien Doménen ist moglich, da die
Atome der antiferromagnetischen bzw. paramagnetischen Phase die Plitze eines epi-
taktischen und méglicherweise gespannten kfz Gitters besetzen. Keine Rekonstruktion
im Volumen des Films, wie dies bei der (5 x 1)-Phase der Fall ist, behindert die kol-
lektive Verscherung iiber grofle atomare Absténde.

Mit der Bildung des krz Eisens ist eine Anderung der morphologischen Eigenschaf-
ten verkniipft. Oberhalb 2 ML und unterhalb 11 ML wéchst das Eisen bei 300 K
lagenweise auf [209,210,212-214,225]. Dieses Verhalten erklart, warum in den MEED-
Kurven (Abb. 6.2) Oszillationen in der Intensitét beobachtet werden. Oszillationen sind
in den Bereichen I und II deutlich erkennbar, die mittlere Intensitét im Bereich I ist
jedoch geringer als in II. Hervorgerufen wird diese Absenkung der mittleren Intensitét
zum einen durch den gréfleren Interlagenabstand der FM kfz Phase und zum anderen
durch die Korrugation jeder Fe-Lage. Als Folge davon sinkt die mittlere Intensitét trotz
lagenweisen Wachstums ab.

Die Aktivierungsbarriere fiir den Interlagenmassentransport der kfz Phasen wird bei
300 K von Fe-Atomen auf den Inseln leicht iiberwunden. Kiirzlich durchgefithrte Stu-
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dien von Albrecht [226] zeigen, daf fiir das Wachstum des Eisens auf der krz Fe(110)-
Oberfliche eine grofle Barriere fiir den Interlagenmassentransport existiert. Als Kon-
sequenz daraus wird bei einer Wachstumstemperatur von 200 K eine Facettierung der
Oberfliche beobachtet, die fiir dreidimensionales Wachstum charakteristisch ist. Erst
nach einem Anlassen auf 600 K [226] erhélt man eine glatte Filmoberfliche. Diese Ex-
gebnisse erkldren, warum die Bildung der krz Struktur der Fe-Filme zu einem Anstieg
der Rauhigkeit des Films fiihrt.

Diese Schlufifolgerung bestétigt sich auch aus den Untersuchungen an den T'T-Filmen;
diese zeigen nach dem Anlassen auf 300 K unterhalb 4,5 ML ein scharfes LEED-Bild
(Abb. 6.13 oben links und rechts), in dem eine energieabhéingige Verbreiterung der
Hauptstrukturreflexe nicht festgestellt werden konnte. Die Oberfliche der Filme ist
daher innerhalb der Transferweite des LEED-Gerétes glatt. Mit der Bildung des krz
Eisens oberhalb 4,5 ML ist jedoch eine Verbreiterung der Reflexe charakteristisch fiir
eine rauher werdende Oberfliche des Films.

Alle Anderungen der magnetischen Eigenschaften der Fe-Filme stehen mit wachsen-
der Schichtdicke in enger Wechselbeziehung zu den strukturellen Ubergéingen. Mit der
Transformation zu krz Fe steigt die Curie-Temperatur sprunghaft an (Abb. 6.4 und 6.7)
und die Magnetisierung dndert ihre Richtung in die Filmebene. Fiir krz Eisenfilme mit
der (110)-Ebene parallel zu einem W (110)-Substrat wurde die Existenz einer magneti-
schen Oberfldchenanisotropie in der Filmebene gezeigt [72]. Magnetoelastische Effekte
spielen fiir diese Filme, die mit nahezu intrinsischer lateraler Gitterkonstanten des Ei-
sens aufwachsen nur eine marginale Rolle. Deshalb kann die Schlufifolgerung gezogen
werden, daf eine longitudinale Anisotropie Kennzeichen eines unverspannten krz Ie-
Films mit (110)-Orientierung ist.

Die (5 x 1)-Phase ist dagegen durch eine senkrechte magnetische Anisotropie gekenn-
zeichnet. Folglich ist die Reorientierung der Magnetisierung eine direkte Konsequenz
des strukturellen Ubergangs zu krz Fe fiir die TT-Filme. Aus Abb. 6.7 ist ersichtlich,
daf} zwischen 4,6 und 5,7 ML Hysteresekurven in polarer und longitudinaler Geometrie
gemessen werden. Dariiber hinaus ist die Form der Hysteresekurven bis etwa 9 ML eher
sigmoidal als rechteckig. Offensichtlich kann das Verhalten in diesem Bereich durch eine
unvollstindige Umwandlung zu krz Eisen interpretiert werden. Diese Schlufifolgerung
wird durch das LEED-Bild nach der Deposition bei 100 K und dem Anlassen der Filme
auf 377 K fiir 10 Minuten bestitigt. Im Beugungsbild wird eine Superposition von kfz
und krz Beugungsreflexen bis 9,5 ML beobachtet. Dies scheint ein Indikator fiir die
Bildung von kfz Doménen zu sein. Oberhalb dieser Dicke werden nur noch Beugungs-
reflexe der krz(110) Phase beobachtet. Die I(E)-Spektren in diesem Bereich sind den
Spektren der krz Phase sehr dhnlich (Abb 6.19). Dies erkldrt moglicherweise, warum
rechteckige Hysteresekurven fiir TT-Filme nur oberhalb 9,5 ML gemessen werden.
Das Umklappen der Magnetisierung bei RT-Filmen ist auf die gleiche Weise mit der
Bildung von krz Fe verkniipft. Die senkrechte Magnetisierung im Bereich II ist charak-
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teristisch fiir die an der Oberfliche des Films lokalisierte FM kfz Phase. Da nur eine
konstante Anzahl an Lagen ferromagnetisch ist, kann die Formanisotropieenergie mit
steigender Bedeckung nicht gréfier werden und die senkrechte Magnetisierungsrichtung
bleibt im gesamten Bereich II erhalten.

Der strukturelle Ubergang von der (5x1) zur (2x1)p2mg fithrt nicht zu einer Anderung
der Richtung der Magnetisierung, sondern zu einer Verringerung des polaren Signals
zwischen 3,7 und 4,5 ML (Abb. 6.5). Die Umordnung ist von einer starken Ande-
rung der Koerzitivfeldstirke begleitet. In Zusammenarbeit mit Dr. A. Berger wurde
ein Modell fiir die Ursache dieses Maximums entwickelt. Die Koexistenz zwischen der
E'M kfz Phase (I) und der antiferromagnetischen bzw. paramagnetischen kfz Phase mit
FM, kfz Oberflichenlagen (II) fithrt zu einer Erhohung der Koerzitivfeldstirke. Da die
Doménenwandenergie nidherungsweise proportional zur Wandflache ist, besitzen die
Doménenwinde in Phase II eine sehr viel geringere Energie. Wéhrend der strukturel-
len Umwandlung wirken die Bereiche der Phase II als Haftzentren (pinning-Zentren)
fiir die Doménenwénde, was zu einem Anstieg der Koerzitivfeldstarke fithrt. Zur Be-
rechnung der Abhéngigkeit der Koerzitivfeldstdrke von der Schichtdicke wird von einem
geradlinigen Verlauf der Doménenwénde mit endlicher Breite w ausgegangen, was fiir
ultradiinne Filme nicht zwangsldufig erfiillt sein mufl. Die Volumenenergiedichte soll
gleichméBig auf die Wandbreite verteilt sein (Ey). Weiterhin soll der Zeemanenergie-
term (Ez) unabhiingig von der Delokalisierung der Wandenergiedichte sein [157]. Als
Modell wird der Fall quadratisch geformter, struktureller Doménen im Abstand s mit
der Diagonalen 2d betrachtet (Abb. 6.28). b ist der prozentuale Anteil der Phase II an
der Filmoberfliche. d; und d;; sind die Dicken der ferromagnetischen Schicht. Fiir den
Bereich 0 < b < 0,5 liegt die Doménenwand zur Minimierung der Energie in der Mitte
der Phase Il-Inseln. Fiir 0,5 < b < 1 liegt sie am Rand der Phase I Inseln. Wihrend
des Aufmagnetisierens durchlduft die Doménenwand die Strecke z.

Fiir die Gesamtenergie des Systems, die sich aus der Zeemanenergie und der Wand-
energie zusammensetzt, gilt

Eges = FEz + Ew (6.1)
= [—ZZ\C[SH (d]SiZ? — 26dx + 5:172)] + [andjs — 26],1/(5 (d — .’1})] . .

mit der Sittigungsmagnetisierung M;, dem angelegten Feld H, der Wandenergiedichte
ew und dem Unterschied der Anzahl ferromagnetischer Lagen der Phase I und II
6 =d;—dj;. Durch Minimierung der Gesamtenergie und anschlieffender Bestimmung
der maximalen Feldstéirke erhélt man mit A = (ewd)/(M;s) die Koerzitivfeldstéarke H,
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Abb. 6.28: Modell fiir eine diinne magnetische Schicht mit zweiphasiger Magnet-
struktur

Der obere Teil zeigt eine Aufsicht auf die Filmoberfliche, der untere einen Schnitt durch den Film
in angegebener Richtung fiir einen prozentualen Oberflichenanteil der Phase IT (b) fiir 0 < b < 0,5
(links) und 0,5 < b < 1 (rechts). Ferromagnetische Bereiche (FM) sind dunkel, paramagnetische,
bzw. antiferromagnetische (NM) hell gekennzeichnet. w ist die Breite der magnetischen Doménen-
wand, s der Abstand der zwei Doménen einer strukturellen Phase; 2d die Diagonale der strukturellen
Domine, dy bzw. d;; die Anzahl der ferromagnetischen Lagen in Phase I bzw. II, z ist die Richtung

der Aufmagnetisierung.
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Zur Berechnung des Maximums der Koerzitivfeldstirke wurde fiir d; das Maximum der
Koerzitivieldstérke von 3,7 ML und dj; eine Dicke der ferromagnetischen Schicht von
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2 ML angenommen (Abb. 6.29 (oben)). Mit steigender Bedeckung wéchst der Anteil
der Phase II im Film und die Koerzitivfeldstéirke steigt auf ein Maximum oberhalb von
b = 0,5 an. Die asymmetrische Lage des Maximums ist darauf zuriickzufithren, daf}

T i T 1 '
~ 11
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13}
¥
=
2
ﬂ
__'ti) = -
2
=
N
[
N
1 1 I 1 ] ' I 1
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
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Abb. 6.29: Modell fiir die Abhingig-
ot iII III keit der Koerzitivfeldstirke vom An-
< teil der Phase 1T
; Abhingigkeit der Koerzitivieldstirke von dem
z Oberfldchenanteil der Phase II (b). Das Mo-
[ — -— ve
g dell wurde nach Gleichung 6.2 fiir den Uber-
]
s gang von I nach II (oben) mit den Werten
>
g dy = 3,7 ML, d;7 = 2 ML und w/s = 33/80
[V] o
< und fiir den Ubergang von II nach III mit den
0 os  os o4 oz oo Werten d; = 11 ML und d;; = 2 ML und
b w/s = 33/80 berechnet.

der maximale Wert der Koerzitivfeldstérke fiir b >0,5 am Rand der Phase I-Doménen,
wie in Abb. 6.28 (rechts) gezeigt, erreicht wird, fiir b6 < 0,5 dagegen in der Mitte der
Phase IT Doménen (Abb. 6.28 (links)). Fiir b > 0, 5 héngt die Koerzitivfeldstérke damit
im wesentlichen nicht von der Grofie der Phase I-Bereiche ab. Der prozentuale Anteil
bei der maximalen Koerzitivfeldstirke mufl daher in dem hier vorgestellten Modell mit
zwei magnetischen Phasen immer grofler oder gleich 0,5 sein. Die genaue Lage des
Maximums héingt von der Inselform und der Breite der Doménenwénde im Verhiltnis
zur Ausdehnung der Inseln ab. Die Asymmetrie des Maximums ist jedoch prinzipieller
Natur und unabhéngig von der Inselform.

Das Modell erklirt gut die prinzipielle Abhéingigkeit der Koerzitivfeldstirke beim Uber-
gang von I nach IT (Abb. 6.5) von der Schichtdicke. Die Breite des Koerzitivfeldstérken-
maximums von 3,7 bis 5,7 ML stimmt mit dem Bereich der strukturellen Umordnung,
die sich iiber 2 ML erstreckt, {iberein. Dies erkldrt moglicherweise auch, warum die
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(2 x 1)p2mg Uberstruktur oberhalb von 6 ML am besten sichtbar ist.

Da beim Ubergang von II nach III ebenfalls eine inhomogene, magnetische Struktur
vorliegt, 148t sich auch hier das Modell mit d; =11 ML und d;; =2 ML anwenden
(Abb. 6.29 unten). Sowohl der hohe Wert als auch die starke Abnahme der longitudina-
len Koerzitivfeldstérke von II nach II1, die unabhéngig von der Richtung des angelegten
Feldes beobachtet wird (Abb. 6.6), werden durch das Modell erklért.

Fiir die TT-Filme wird dagegen keine starke Anderung der Koerzitivfeldstirke beob-
achtet (Abb. 6.7). Grund dafiir ist, daf§ die FM kfz Phase direkt in die krz(110)-Phase
iibergeht. Bereits kleine Anteile paramagnetischen oder antiferromagnetischen Eisens
miifiten nach dem Modell zu einer signifikanten Anderung der Koerzitivfeldstirke
fithren. Im Ubergangsbereich von A nach B liegen damit zwar zwei strukturelle Pha-
sen, aber nur ein ferromagnetischer Zustand vor. Die Koerzitivfeldstérke steigt daher

nur wenig an.

Eine duflerst wichtige Frage, die es zu beantworten gilt, ist, warum sich die AF Phase
fiir RT-Filme oberhalb 5 ML, nicht aber fiir TT-Filme bildet. Obwohl dazu keine
endgiiltige Antwort gegeben werden kann, gibt es drei mogliche Ursachen.
Unabhingig von der Depositiontemperatur kann die ferromagnetische Phase mit der
charakteristischen (4 x 1)- und (5 x 1)-Uberstruktur im LEED Bild nur bis etwa 4 ML
stabilisiert werden. Oberhalb dieser Bedeckung vermag der Einflufl des Substrats die
Phase nicht mehr zu stabilisieren und es existieren zwei Optionen. Die eine ist eine
Vergroflerung der Scheramplitude und des Interlagenabstands, die zur Bildung von krz
Fe fiihrt. Die zweite ist ein Verschwinden der sinusférmigen Auslenkung der Atome
und eine Verringerung des Interlagenabstands. Dies fiihrt zur AF Phase. Energetische,
kinetische und die Zusammensetzung des Films betreffende Griinde kénnen fiir die ver-
schiedenen Szenarien urséchlich sein.

Nimmt man energetische Unterschiede als Hauptursache fiir die Unterschiede an, kann
man argumentieren, dafl sich die Aktivierungsbarrieren fiir die Umwandlung zu krz oder
AF Fe fiir die TT-(5x 1)- und die RT-(5 x 1)-Phase unterscheiden. Diese verschiedenen
Barrieren kénnten durch kleine Unterschiede in der atomaren Position zwischen RT-
und TT-Filmen hervorgerufen sein. Eine genauere Betrachtung der Abb. 6.24 (oben)
ergibt z.B., dafl die Intensititsmaxima der I(E)-Spektren der T'T-Filme zu etwas kleine-
ren Energien verschoben sind als die der RT-Filme. Dies wiirde einen gréfleren Interla-
genabstand der TT-Filme bedeuten und den gréfleren Gradienten der Kerr-Elliptizitat
in Sattigung erkliaren. Fiir die TT-Filme wire dann die Aktivierungsenergie zur krz
Phase geringer, wihrend fiir die RT-Filme ein Ubergang zur AF-Phase bevorzugt wire.
Nimmt man kinetische Ursachen an, kénnte man argumentieren, dafl die Aktivierungs-
_ barriere fiir beide Filme gleich ist, sich die Randbedingungen aber unterscheiden [227].
Fiir martensitische Umwandlungen in diinnen Filmen ist bekannt, daf die Aktivierungs-
energie von der Schichtdicke abhéngt und fiir dickere Filme grofer wird [228]. Folglich
mag das Anlassen eines 5 bis 6 ML TT-Films fiir 10 Minuten auf 300 K leichter zur
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Bildung von krz Fe fiihren als eine Deposition von 8 ML bei RT mit einer Depositi-
onsrate von 1 ML/Min. Fiir diese Hypothese gibt es einen indirekten Beweis durch
RTM-Aufnahmen von Giergiel et al. [229], die zeigen, daf bei einer RT-Deposition ein
kleiner Anteil der Oberfliche bereits von der idealen kfz Struktur oberhalb 4,6 ML
abweicht. Dieser Anteil entwickelt sich mit wachsender Schichtdicke zu krz Fe-Prézi-
pitaten. Es wére aufschlufireich, die Bildung des krz Fisens fiir T'T-Filme mittels RT'M
zu untersuchen und zu zeigen, dafl bei kleiner Schichtdicke ein grofierer Anteil dieser
Prézipitate vorliegt.

Schlielich konnten auch Unterschiede in der Zusammensetzung im Volumen oder an
der Grenzfliche des Films unterschiedliche Energiebarrieren hervorrufen. Es ist be-
kannt, dafl bis 2 ML bei einer Depositionstemperatur von 300 K kleine Mengen an
Cu in den Fe-Film diffundieren. Dies kann die AF kfz Fe Phase im Gegensatz zur krz
Fe Phase stabilisieren. Durch RTM Untersuchungen [209-211,213] wurde gezeigt, daf
die Zusammensetzung des RT-Films im Vergleich zu den TT-Filmen vor allem an der
Grenzflache zwischen Substrat und Aufdampfmaterial modifiziert ist. Diese Interdif-
fusion kann zu einer unmagnetischen Fe/Cu-Grenzfliche fithren. Ein direkter Hinweis
fiir diese These ergibt sich aus Mossbauner Experimenten von Keune et al. [223], die
bei Messungen an RT-Filmen eine unmagnetische Eisenlage an der Fe/Cu-Grenzfliche
gefunden haben. Eine vergleichbare Messung an TT-Filmen kénnte Aufschlufi dariiber
geben, ob die Eisenlage der TT-Filme an der Grenzfliche Fe/Cu ebenfalls unmagne-
tisch ist. Eine durch die Interdiffusion modifizierte Grenzfliche kann zu einer Anderung
der Grenzflichenanisotropie fiihren. Indirekte Hinweise fiir diese These ergeben sich
aus einem Vergleich der Koerzitivfeldstirken und der Curie-Temperatur der T'T-Filme
(Abb. 6.7) und der RT-Filme (Abb. 6.5 und 6.4). Die Koerzitivfeldstirke kann bei klei-
ner Schichtdicke als ein Maf fiir die Grofle der Grenzflachenanisotropieenergie aufgefafit
werden. Die Koerzitivfeldstirke der TT-Filme nimmt mit steigender Schichtdicke ab,
was auf den wachsenden Einflufl der Formanisotropie zuriickzufiihren ist. Da trotz die-
ses Abfalls die Koerzitivfeldstirke der TT-Filme grofler als die der RT-Filme ist, ist
die Grenzflichenanisotropieenergie der TT-Phase moglicherweise gréfier als die der RT-
Phase. Nach den Berechnungen von Politi et al. [86] stabilisiert diese Anisotropie den
Ferromagnetismus in ultradiinnen Schichten besser als die Formanisotropie (Abb. 2.11).
Daraus 1483t sich schlieflen, dafl fiir die Tieftemperaturfilme die Curie-Temperaturen
héher sein sollten. Dies wird durch den Vergleich der RT-Filme (Abb. 6.4) und der
TT-Filme (6.7) bestitigt. Die Curie-Temperaturen der TT-Filme liegen alle oberhalb
der der RT-Filme. Das Maximum der Curie-Temperatur der TT-Filme befindet sich
unterhalb oder bei 2 ML, das der RT-Filme bei 3 ML. Da die grofiere Grenzflachenani-
sotropie der TT-Filme den Ferromagnetismus besser stabilisiert als die der RT-Filme,
tritt aufgrund der Instabilitdt der FM kfz Phase bei steigender Schichtdicke moglicher-
weise in Abhéingigkeit des magnetischen Zustands der Fe/Cu-Grenzfliche ein Ubergang
zu verschiedenen Phasen des Eisens ein. Bei den TT-Filmen induziert eine moglicher-
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weise ferromagnetische Fe/Cu-Grenzfliche den Ubergang zur FM krz Phase und bei
den RT-Filmen eine unmagnetische Grenzfliche zur krz-Phase.
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6.1.5 Vergleich mit anderen Arbeiten

Mit den hier vorgestellten Ergebnissen ist man in der Lage eine Reihe von scheinbar
widerspriichlichen Ergebnissen anderer Arbeitsgruppen zu erkliren. Parallel zu die-
sen Messungen wurden weitere Experimente von anderen Gruppen zu magnetischen,
morphologischen und strukturellen Eigenschaften der Eisenfilme auf einem Cu(100)-
Substrat durchgefiihrt, deren Resultate in wesentlichen Punkten mit den hier vorge-
stellten Ergebnissen {ibereinstimmen und weitere Informationen iiber Eigenschaften der
Eisenfilme geben.

Der Wachstumsmodus der RT-Filme wurde urspriinglich sehr kontrovers diskutiert.
Anfangs wurde davon ausgegangen, dafl die Eisenfilme bei 300 K mit Beginn des
Wachstums lagenweise aufwachsen [184,200]. Photoelektronenbeugungs- und RHEED-
Experimente bewiesen jedoch eine Agglomeration des Fe bei Raumtemperatur [208] in
Ubereinstimmung mit dem Bauer-Kriterium (Gleichung 4.1). Der Verlauf der MEED-
Intensitéten in Abb. 6.2 und Ref. [217] bei kleinerer Schichtdicke scheint dies zu bestiti-
gen. Experimente mit dem RTM und niederenergetischer Ionenstreuung [209,210,215]
wiesen jedoch nur bis ca. 2 ML eine Agglomeration nach. Oberhalb dieser Dicke wurde
mittels RT'M [209,210] ein nahezu perfektes lagenweises Wachstum gefunden. Die Ex-
perimente erkldren damit die Intensitdtsmaxima bei 2 und 3 ML in den MEED-Kurven
der RT-Filme (Abb. 6.2). Der Anstieg der mittleren Intensitiit bei ca. 4 ML kann damit
nicht durch das Wachstum, sondern durch die strukturelle Anderung von der rekon-
struierten FM kfz Phase mit vertikaler Unordnung zur (2 x 1)p2mg Struktur erklirt
werden.

Ausgehend von Experimenten von Thomassen et al. [182] (Abb. 6.2), in denen der
Stabilitadtsbereich der Phase II durch eine Zugabe von CO wihrend des Wachstums
expandiert werden konnte, werden mittlerweile die Eisenfilme gezielt kontaminiert und
eine Ausweitung des Stabilitétsbereichs auf mehr als 30 ML erreicht [230,231].

Die strukturelle Analyse der Filme in den Bereichen I und A (Abb. 6.25) und II (Ta-
belle 6.3) erkliren Ergebnisse aus SEXAFS-Messungen [204], die bei kleinen Schicht-
dicken eine vertikale Unordnung und oberhalb 5 ML eine unrekonstruierte Anord-
nung der Atome im kfz Gitter fanden. Interessanterweise fithrt eine Abdeckung der
Schichten mit Cu zu einer betréchtlichen Verminderung der Rekonstruktion der Schich-
ten. Dies kann bedeuten, daf§ entweder die FM kfz Phase durch die zweite Fe/Cu-
Grenzflache strukturell stabilisiert wird oder die Fe-Filme in die AF bzw. PM Phase
iibergehen. Da bei den nicht abgedeckten Filmen die Verminderung der Rekonstruktion
mit dem Ubergang zur AF bzw. PM Eisenphase verkniipft ist, ist eine Stabilisierung
der FM kfz Phase durch das Cu unwahrscheinlich. Einen experimentellen Nachweis
des Antiferromagnetismus der Eisenschichten erméglicht die Konversionselektronen-
Méssbauer-Spektroskopie (CEMS), mit der Eisenfilme von Keune et al. untersucht
wurden [14-16,173,190, 222,223,232, 233]. Experimente von Fuest et al. [233] mittels
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Mossbauer-Spektroskopie zeigen, dafl durch die Postdeposition eines 3 ML Eisenfilms
mit 2 ML Cu ein Teil des Films in einen paramagnetischen Zustand iibergeht. Dies
weist auf die Bildung der AF Phase hin. Die Fe/Vakuum Grenzfliche spielt daher eine
wichtige Rolle bei der Stabilisierung der FM kfz Phase. Dies erkennt man auch daran,
dafl im Bereich II die FM kfz Phase des Eisens an der Oberfliche stabilisiert ist. Eine
Abdeckung eines 6 ML RT-Films mit 60 ML Cu [234] fiihrt zu einem Verschwinden
des ferromagnetischen Kerr-Signals. Beweise, dafl der Film in diesem Bereich an der
Grenzfliche zwischen Fe und Cu unmagnetisch ist, ergeben sich aus Messungen mittels
Méssbauer-Spektroskopie von Keune et al. [223].

Im Volumen des Films sind die Momente des Eisens antiferromagnetisch geordnet. Dies
geht aus Messungen mittels CEMS [222] und MOKE [235] hervor. In Ubereinstimmung
mit den hier vorgestellten Ergebnissen fanden Ellerbrock et al. [222] unabhingig von der
Préparationsbedingung (Deposition bei 100 oder 300 K) im Bereich I und A eine FM
Phase mit einem hohen Moment und einem c¢/a-Verhltnis groBer als v/2. Im Bereich
IT ermittelten sie einen paramagnetischen Zustand bei 300 K und einen antiferroma-
gnetischen mit kleinem Moment (up. < 0, 7up) bei niedriger Temperatur (T < 45 I)
im Volumen des Films. Dieses Ergebnis steht in Einklang mit dem kleineren atomaren
Volumen im Inneren des Films (siehe Tabelle 6.3). Die Experimente von Ellerbrock et
al. bestatigen nicht die Vermutung von Li et al. [235], die fiir den Bereich II eine bis-
her nicht beobachtete antiferromagnetische Phase mit groem Moment (ppe > 0, 7145)
postulierten. Li et al. fanden an keilférmigen Schichten mittels MOKE eine Oszillation
der Kerr-Elliptizitdt in Sittigung in Abhéngigkeit der Schichtdicke, deren Amplitude
mit kleiner werdender Temperatur ansteigt. Sie schlossen daraus auf eine antiferro-
magnetische Kopplung der Lagen mit einer Néel-Temperatur von 200 K, die erheblich
grofler ist, als fiir die AF kfz Phase erwartet werden kann. Beide Gruppen schlugen
fiir den Bereich B der TT-Filme die Existenz einer tetragonal verzerrten kfz Struktur
mit ¢/a > /2 vor. Die hier vorgestellten Ergebnisse zeigen dagegen, daf der Ubergang
zur krz Phase des Eisens bei 4,5 ML beginnt.

Die Stabilisierung der antiferromagnetischen Phase im Volumen des Films mit einer
kleinen Néel-Temperatur erklirt die Beobachtung eines antiferromagnetischen Zustands
fiir RT-Filme in einem mittleren Schichtdickenbereich mittels Mossbauer-Spektroskopie
[15,16,190,191] bzw. eines paramagnetischen Zustands mittels Brillouin-Streuung [189].
Die Beobachtung einer senkrechten Magnetisierung oberhalb ca. 5 ML [188] ist charak-
teristisch fiir die Struktur des Eisens im Bereich II. Die longitudinale Magnetisierung
bei noch groferen Schichtdicken weist auf die krz(110)-Struktur im Bereich IIT [188]
hin.

Im gesamten Bereich II konnte von Heinz et al. [236,237] die Ubereinstimmung zwi-
schen berechneten und experimentell gemessenen I(E)-Spektren durch die Annahme
einer lokalen (2 x 1)p2mg-Rekonstruktion verbessert werden. Das Eisen wéchst nach
diesen Ergebnissen lateral nicht mit der Gitterkonstanten des Cu (2,55 A) sondern
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inkommensurabel mit 2,52 A auf. Nach neueren Ergebnissen von Miiller et al. [238]
ist auch die Cu(100)-Substratgitterkonstante lateral um 1 % auf 2,53 A relaxiert. Ein
pseudomorphes Wachstum des Fe auf dem Cu(100)-Substrat erscheint daher wieder
wahrscheinlich.

RTM-Messungen beschéftigten sich mit den Prozessen wihrend der Strukturumwand-
lungen zur krz(110)-Phase. Oberhalb von 5 ML wurde von Giergiel et al. [229] die
Bildung hervorstehender Streifen in kfz[011]-Richtung beobachtet, die sich beim Uber-
gang von II nach III zu krz-Fisen umordnen.

Kalki et al. [239] ermittelten, da8 der Transformationsprozefl martensitischer Natur
ist. Dabei wird kollektiv eine groe Anzahl an Atomen der kfz Phase in [011]-Richtung
mit sehr hoher Geschwindigkeit verschert. Es entstehen in diesem Proze§ krz(110)-
Doménen in Form von Nadeln in Pitsch-Orientierung (Abb. 6.18) auf dem Cu(100)-
Substrat, deren Linge 500 — 1000 A und deren Lingen- zu Breitenverhiiltnis 10 — 15
betrigt [239]. Da auf der krz(110)-Phase das Fe dreidimensional aufwéchst [226], ent-
stehen bei weiterer Deposition auf den Nadeln wallformige Inseln, deren Existenz von
Thomassen et al. [64,141,142] postuliert worden ist. Bei genauerer Analyse der RTM-
Bilder [239] bestehen diese Wille jedoch aus noch kleineren Inseln, die in krz[001]-
Richtung langgestreckt sind. Diese Ausdehnung der Inseln wurde auch von Albrecht
[226] bei dem homoepitaktischen Wachstum von Fe auf einem Fe(110)-Kristall gefun-
den.

In einem martensitischen Ubergang sind die Flichen der krz Phase zu denen der kfz
Phase orientiert [239]. Z.B. kann die kfz(001)-Fliche parallel zur krz(011)-Ebene lie-
gen. Diese Orientierung der beiden Ebenen fiihrt nicht zu einem Mosaikwinkel zwischen
dem kfz und krz Kristall. Moglich ist auch eine Orientierung der kfz(111)-Ebene par-
allel zur krz(011)-Ebene, bei der die Oberflichen der krz(110)- und der kfz(100)-Phase
einen Mosaikwinkel von 5,3° einschlieflen [240]. Hinweise auf die Bildung eines Mosa-
ikwinkels ergeben sich aus RTM-Aufnahmen [239]. Die Bildung von Mosaikkristallen
im Bereich III wird durch die linear ansteigende Halbwertsbreite des (0,0)-Reflexes bei
konstruktiver Interferenz an Stufen (Abb. 6.9) bestétigt. Durch den martensitischen
Transformationsprozefl liegt die krz Phase fast unverzerrt vor und die zugehdrigen
I(E)-Spektren (Abb. 6.19) weichen nur wenig von den Spektren der idealen krz Struk-
tur ab. Im Ubergangsbereich von IT nach III setzen sich die I(E)-Spektren aus Beitrdgen
der krz und der kfz Phase zusammen. Dies erklirt, warum unter der Annahme einer
krz(100)-Struktur fiir die Filme im Ubergangsbereich keine Ubereinstimmung zwischen
experimentellen und berechneten Spektren [142,183] erzielt werden konnte. Eine quan-
titative Berechnung von LEED-Spektren [241] bestétigt die Richtigkeit des in Unter-
abschnitt 6.1.3 vorgestellten Strukturmodells einer unverspannten krz(110)-Phase in
Pitsch-Orientierung fiir die RT-Filme mit grofler Schichtdicke.

Nachfolgende Untersuchungen der magnetischen Anisotropie mittels MOKE und Mag-
nonen-Lichtstreuung [242] beschéftigten sich mit dem Einflufl der martensitischen Um-
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wandlung zur krz(110)-Struktur auf die magnetischen Eigenschaften. Die Messungen
ergaben, daf bei einem 25 ML dicken Film abweichend von einem krz(110)-Kristall
nicht, wie erwartet, nur eine leichte Achse in krz[001]- sondern auch eine mittlere in
krz[110]- und zwei harte in krz[111]-Richtung vorliegen. Durch die Bildung langge-
streckter Zwillingsdoméinen in krz[110]-Richtung kénnen beide Doménen magnetisch
gekoppelt sein, so dafl eine mittlere leichte Achse der Magnetisierung in die krz[110]-
Richtung entsteht [242].

Das Wachstum der Eisenfilme bei 100 K ist bereits mit mehreren Methoden untersucht
worden [225]. Egelhoff et al. [243] folgerten aus dem exponentiellen Abfall der Inten-
sitdt und der Abwesenheit von Oszillationen, dafl das Fe dreidimensional wichst. Die
hier vorgestellten MEED-Daten mit ihrem deutlichen Abfall der Intensitét bestitigen
diese Ergebnisse.

Untersuchungen der Inselgréfie und Mobilitét von Adatomen mittels SPALEED [244]
zeigten eine ringformige Verbreiterung des (0,0)-Reflexes bei 100 K, die auf einen mitt-
leren Inselabstand von 10 atomaren Absténden schlieflen 148t. Thermisch aktivierte
Diffusion setzt nach diesen Ergebnissen bei ~150 K ein. Experimente mit niederener-
getischer Ionenstreuung [215] ergaben, daf§ einige Atome sogar bei 140 K Plétze in der
obersten Lage des Cu-Substrats besetzen. Eine Deposition bei 100 K kann diese Ten-
denz verringern. Eine Defektdichte vergleichbar zu den RT-Filmen wurde bei Schicht-
dicken oberhalb 3 ML nach dem Anlassen auf 300 K ermittelt [215]. Dies stimmt mit
der Beobachtung einer scharfen (4 x 1)-(5 x 1)-Uberstruktur oberhalb 2,8 ML (Abb. 6.13
oben links und rechts) iiberein.

Obwohl einige Gruppen eine (4 x 1)-(5 x 1)-Uberstruktur nach dem Anlassen eines
TT-Films bei kleinen Bedeckungen beobachtet haben [243,245,246], war bisher die
Charakterisierung der Uberstrukturen der TT-Filme mit wachsender Schichtdicke nicht
vollsténdig.

Durch die quantitative Analyse der (5 x 1)-Phase (Abb. 6.25) kdnnen die vorgeschla-
genen Modelle von Kief und Egelhoff [196], dal die Oberflichenatome wie die der
kfz(100)-Ir-, Pt- und Au-Oberfliche angeordnet sind, und von Pappas [206], daf die
Uberstruktur aus der Bildung von Stufen mit einer Breite von 4 bis 5 Atomen resul-
tiert, widerlegt werden. Statt dessen ist diese Struktur mit dem Ferromagnetismus im
gesamten Film und der senkrechten, magnetischen Anisotropie verkniipft. Eine senk-
rechte Magnetisierung fiir Filme, die bei 100 K aufgedampft wurden, ist bereits in an-
deren Studien beobachtet worden [185,186]. Diese Untersuchungen zeigten auch, daf
die senkrechte Magnetisierung fiir Filme, die bei 100 K deponiert und nicht angelassen
werden, bei 6 ML in die Ebene dreht [185]. Dieses Ergebnis ist der Anderung der Ma-
gnetisierungsrichtung (Abb. 6.8) dhnlich. Eine der interessantesten Eigenschaften der
TT-Eisenschichten ist das temperaturabhéngige, reversible Umklappen der senkrechten
Magnetisierung im Ubergangsbereich von A nach B [245,247]. Die hier vorgestellten
Ergebnisse zeigen sehr klar, daff die strukturelle Anderung fiir die Reorientierung der
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Magnetisierung mit wachsender Schichtdicke eine wichtige Rolle spielt. Das Umklap-
pen der Magnetisierung korreliert offensichtlich mit dem Ubergang zur krz(110)-Phase.
Dieser Ubergang fiihrt zu einem Multidoméinenzustand, der mit einem Rasterelektro-
nenmikroskop mit Aufldsung der Spinorientierung [247] beobachtet wurde. Die Existenz
einer grofen Anzahl magnetischer Doménen ist in Abb. 6.7 an einer remanenten Ma-
gnetisierung bis ca. 6 ML erkennbar, die betréchtlich unterhalb der S&ttigungsmagne-
tisierung liegt. Es mufl noch belegt werden, ob die Reorientierung der Magnetisierung
mit der Temperatur auch mit einer (reversiblen) strukturellen Umordnung verkniipft
ist. Diese Aufgabe ist mittels einer Berechnung der LEED I(E)-Spektren nicht ein-
fach zu l6sen, da die Unterschiede in den Spektren zwischen der (5 x 1)- und der krz
Phase nicht sehr ausgeprégt sind. Deshalb ist eine Koexistenz beider Phasen schwierig
festzustellen. Das Ergebnis wird zusétzlich durch kiirzlich durchgefithrte Experimente
kompliziert [248], die einen Einfluf} des angelegten magnetischen Feldes auf die Fil-
meigenschaften zeigen. Dieses Ergebnis ist in Zusammenhang mit magnetoelastischen
Effekten diskutiert worden, die ebenfalls auf eine enge Korrelation zwischen dem Ma-
gnetismus und der Struktur ultradiinner Eisenfilme hinweisen.

Nach umfangreichen Untersuchungen ergibt sich nun ein konsistentes Bild fiir die Ei-
genschaften ultradiinner Eisenfilme auf einem Cu(100)-Einkristall. Durch das Aufzei-
gen der Wechselbeziehung zwischen den magnetischen, strukturellen und morphologi-
schen Eigenschaften dieser Filme ist man jetzt in der Lage verbliebene, offene Fragen
prézise zu stellen und durch die geeignete Wahl eines Experiments zu beantworten.
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6.2 Ultradiinne Eisenfilme auf Cu3Au(100)

Im vorhergehenden Abschnitt wurde gezeigt, dafi es moglich ist, die ferromagneti-
sche kubisch flichenzentrierte Phase des Eisens mit einem groflen atomaren Volumen,
V atom =12,19 A3 , in einem begrenzten Schichtdickenbereich bis ca. 4,5 ML auf einem
Cu(100)-Substrat zu stabilisieren. In Ubereinstimmung mit theoretischen Berechnun-
gen [112] ergibt die quantitative Bestimmung der Struktur, daf§ diese Phase instabil
gegen Verscherungen in die kfz[011]-Richtung ist und wesentlich durch die Fe/Vakuum-
Grenzflache stabilisiert wird. Aufgrund der negativen Gitterfehlpassung erreicht das
c/a-Verhiltnis 1,47, welches grofer als das einer idealen kubisch flichenzentrierten
Modifikation mit /2 ist. Um die Abhingigkeit dieser Phase von der lateralen Span-
nung zu untersuchen, wurde CuzAu(100) (a=3,745 A) als Substrat gewihlt. Aufgrund
der Gitterfehlpassung von -2,3 % (Tabelle 6.1) sollte dies unter der Annahme einer
kubischen Phase zu einer lateralen Expansion und einer Kontraktion des Interlagenab-
stands der ferromagnetischen, kubisch flichenzentrierten Phase fiihren. Dieses Substrat
hat den weiteren Vorteil, dafl die Gitterfehlpassung fiir die antiferromagnetische Phase
(-4,6 %) und die kubisch raumzentrierte Phase (7,7 %) deutlich groBer ist. Deshalb kann
moglicherweise das epitaktische Wachstum des ferromagnetischen, kubisch flichenzen-
trierten Eisens zu gréfleren Schichtdicken moglich sein, als auf dem Cu(100)-Substrat.
Unbertiicksichtigt bleiben darf jedoch nicht, daf§ auch ein inkommensurables Wachstum
des Eisens in krz(110)-Orientierung moglich ist.

Schliellich stellt nach den Berechnungen zu dem Stabilitétsbereich der kubisch flichen-
zentrierten Phasen (Abb. 3.2) das CuzAu(100)-Substrat einen interessanten Grenzfall
dar, auf dem in Abhéngigkeit des Energieunterschieds zwischen der kubisch raumzen-
trierten und kubisch flichenzentrierten Phase das Wachstum der krz(100)-Phase trotz
der grofien Gitterfehlpassung moglich sein sollte [106]. Frithere Messungen von Rochow
et al. [174] an einer 250 ML dicken Eisenschicht scheinen dies durch eine kinematische
Auswertung der Intensitdtsmaxima des (0,0)-Reflexes zu bestétigen.

Die Ergebnisse fiir kleinere Schichtdicken differieren teilweise. Wihrend Lu et al. [175]
mit Elektronenbeugung beobachteten, dafl Eisenfilme nur bis 3 ML mit einer akzepta-
blen Ordnung aufwachsen, ergaben Untersuchungen von Rochow et al. [174] an Filmen,
die bei Raumtemperatur deponiert wurden, dafi das Eisen pseudomorph in der kubisch
flachenzentrierten Struktur bis 7 ML aufwichst. Dariiber hinaus fanden sie eine longi-
tudinale, remanente Magnetisierung oberhalb 3,6 ML bei Raumtemperatur. Da sie mit
dem verwendeten experimentellen Aufbau eine senkrechte Magnetisierung nicht messen
konnten, vermuteten sie unterhalb dieser Schichtdicke eine senkrechte Magnetisierung.
Keune et al. [16,173] untersuchten die magnetischen Eigenschaften von Eisenfilmen,
die bei 473 und 309 K deponiert wurden, mittels Mossbauer-Spektroskopie. In Uber-
einstimmung mit den Ergebnissen von Rochow et al. [174] ermittelten sie bei 5 ML
eine Magnetisierungsrichtung in der Ebene. Aus den grofien Werten des Hyperfeinfel-
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des schlossen sie auf einen Zustand mit einem groflen magnetischen Moment.

Die Untersuchungen an den Eisenfilmen auf einem Cu(100)-Substrat ergaben, daf§ die
Filmeigenschaften empfindlich von der Depositionstemperatur abhéngen. Unterschiede
zwischen RT- und TT-Filmen resultieren auch aus der Interdiffusion von Adsorbat- und
Substratatomen bei einer Depositionstemperatur von 300 K [212,214,215]. Fiir Eisen-
filme auf Cuz Au(100) wurden von Rochow et al. [174] Hinweise auf eine Diffusion von
Substratatomen zur Filmoberfliche bis 7 ML nach einer Deposition bei Raumtempera-
tur gefunden. Zunichst wurde deshalb das Diffusionsverhalten der Filme, die bei Raum-
temperatur aufgedampft wurden, charakterisiert. Danach wurde eine Depositions- und
Anlafitemperatur ermittelt, bei der eine Interdiffusion oder Segregation vernachléssig-
bar ist. Schliefllich wurden das Wachstum, der Magnetismus und die Struktur der
Filme analysiert, um die magnetischen und strukturellen Phasen des Eisens auf dem
CusAu-Substrat zu identifizieren.
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6.2.1 Morphologie

Um zu iiberpriifen, ob und bei welcher Temperatur eine Diffusion von Kupfer- oder
Goldatomen einsetzt, wurden zunéchst Filme bei Raumtemperatur deponiert. Nach der
Deposition wurde die Intensitéit der Auger-Ubergéinge mit niedriger Energie (Feyzev,
Cugperv und Augge) und hoher Energie (Fezpze1, Cugager) gemessen und die Verhilt-
nisse zwischen den Auger-Intensitéiten bestimmt. Anschliefend wurde die Temperatur
um 30 K erhoht. Nach 20 Minuten bei konstanter Temperatur wurden die Auger-
Verhiltnisse erneut bestimmt. Eine Anderung des Verhiltnisses durch das Anlassen auf
eine bestimmte Temperatur kennzeichnet das Einsetzen der Diffusion. Bei den kleinen
Schichtdicken blieb das Feqoger/Cugooer-Verhiltnis konstant, wihrend die Verhilt-
nisse der niederenergetischen Auger-Uberginge sich aufgrund der einsetzenden Diffu-
sion dnderten. Die niederenergetischen Auger-Elektronen sind aufgrund ihrer geringen
Austrittslinge besonders oberflichenempfindlich. Die Temperaturen, bei denen eine
Diffusion einsetzt (Tgjsr), sind in Abb. 6.30 dargestellt. Die hochste Temperatur, bei
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Abb. 6.30: Temperaturen fiir das Einsetzen der Diffusion in Abhiingigkeit der
Schichtdicke

Tyiyry ist die Temperatur, bei der sich das Augerverhiiltnis niedriger Energie nach einer Anlafizeit von
20 Minuten #dndert. Die Werte fiir die Diffusion von Cu (nach oben zulaufende Dreiecke) sind grofier
als die des Au (nach unten zulaufende Dreiecke). Bei etwa 1 bis 1,5 ML wird fiir beide Elemente eine

Temperatur von 300 K erreicht.

der keine Diffusion beobachtet wurde, liegt 30 K unterhalb der Werte, die in Abb. 6.30
dargestellt sind. Wie erwartet, reduziert sich mit wachsender Schichtdicke die Tendenz
der Substratatome, zur Oberfliche zu diffundieren. Das Diffusionsverhalten des Kupfers
ist vergleichbar mit dem Verhalten von TT-Filmen auf Cu(100) (Tab. 5.1). Gold dif-
fundiert innerhalb des untersuchten Schichtdickenbereiches bei betréchtlich niedrigeren
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Temperaturen als Kupfer. Sogar ohne ein weiteres Anlassen des Films scheinen Sub-
stratatome wihrend der Deposition des Eisens bei Raumtemperatur auf die Oberfliche
des Films zu diffundieren. Diese These wird durch einen niedrigen Wert von 300 K
fiir Ty;ps bei kleiner Schichtdicke unterstiitzt. Ein Indiz fiir eine bevorzugte Diffusion
der Au-Atome ist die Beobachtung, dafl das Augg.y-Signal mit wachsender Schicht-
dicke langsamer abnimmt als das Cugg ey -Signal. Wahrend das niederenergetische Si-
gnal des Kupfers bei 1,8 ML verschwindet, kann das Goldsignal bis 4,4 ML detektiert
werden. Deshalb mufl angenommen werden, dafl eine Diffusion von Goldatomen fiir
Schichtdicken bis zu 4,4 ML die Filmeigenschaften beeinflufit. Um zu verstehen, unter
welchen Bedingungen eine Diffusion bevorzugt ist, mufl man sich die Faktoren ver-
gegenwirtigen, die die Segregation beeinflussen [255]. Diese sind die unterschiedliche
Grofle der Atome, die Unterschiede in der Oberflichenenergie und die Tendenz zur Le-
gierungsbildung. Die Goldatome sind grofier als die Eisenatome, was die Segregation der
Goldatome bevorzugt. Durch die kleinere Oberflichenenergie des Goldes (1,5 mJ/m?)
und Kupfer (1,78 mJ/m?) im Vergleich zu a-Eisen (2,41 mJ/m?) [256] ist eine Be-
netzung mit Au-Atomen bevorzugt. Schliellich zeigt das bindre Phasendiagramm von
Eisen und Kupfer und von Eisen und Gold [257] eine vernachldssigbare Loslichkeit
des Kupfers und Goldes in Eisen. Aufgrund der kleineren Oberflichenenergie und des
grofleren Atomdurchmessers ist die Tendenz zur Segregation fiir die Au-Atome stirker
ausgepragt als fiir die Cu-Atome. Die Diffusion der Substratatome kann méglicherweise
auch die Grenzflicheneigenschaften Fe/Substrat d&ndern, da die Eisenatome Plitze in
der Substratoberfliche besetzen kénnen, die durch die Segregation der Goldatome frei
geworden sind.

Bei grofierer Schichtdicke konnte auch nach dem Anlassen der Filme auf 573 K keine
Diffusion von Substratatomen zur Oberfliche festgestellt werden. Daher liegt im Film
keine grofie Dichte an Defekten vor, die bei dieser Temperatur eine Diffusion von Sub-
stratatomen zur Filmoberflache ermdoglicht.

Zur Vermeidung der Diffusion von Substratatomen bei kleiner Schichtdicke wurde Fe
bei einer Temperatur von 150 K deponiert. Danach wurde die Abhéngigkeit der Auger-
intensitét von der Schichtdicke vor und nach dem Anlassen auf 300 K fiir 30 Minuten
bestimmt. Sowohl das niederenergetische Cu- als auch das Au-Signal verschwinden vor
und nach dem Anlassen bei einer nahezu vergleichbaren Schichtdicke von 1,6 bzw.
1,9 ML vor und nach dem 30-miniitigen Anlassen auf 300 K. Im Vergleich zu einer
Deposition bei Raumtemperatur ist dieser Wert fiir das Au betréchtlich kleiner und
fiir das Cu dhnlich. Folglich ist eine Diffusion von Cu- und Au-Atomen bei einer nied-
rigen Depositionstemperatur von 150 K vernachléssigbar. Deshalb zeigen diese Filme
die intrinsischen Eigenschaften der Fe-Filme auf CuzAu(100). Das Verschwinden der
niederenergetischen Cu- und Au-Signale bei 1,8 ML zeigt auch, dafl das Substrat ober-
halb dieser Schichtdicke vollstdndig mit Fe bedeckt ist.

Fiir eine komplette Charakterisierung des Wachstums wurde die MEED-Intensitét ver-
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schiedener Reflexe simultan wihrend der Deposition gemessen (Abb. 6.31). Die hier
vorgestellten MEED-Daten ergeben keinen eindeutigen Hinweis auf ein lagenweises
Wachstum des Films. Bei der Interpretation der MEED-Kurven muf3 zudem beriick-
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Abb. 6.31: MEED-Wachstumskurven verschiedener Reflexe fiir TT- und RT-Filme
Die Reflexintensitét wurde in Abhéngigkeit der Schichtdicke bei 300 und 150 K aufgenommen. Die
Depositionsrate bei der Messung der Intensitéit des (-3, 1)- und der (0,0)-Reflexe betrug 1,2 ML/Min,
bei der des (1,-1)-Reflexes 0,9 ML/Min.

sichtigt werden, dafl nicht nur der Wachstumsmodus, sondern auch die Struktur des
Films die MEED-Intensitit beeinflussen. Dariiber hinaus hingt der Verlauf der Kurven

von den Streubedingungen ab [141].

Die Intensitat des (—%, %)—Reﬂexes, die aus dem unterschiedlichen Streuvermogen der
Cu- und Au-Atome resultiert, fillt exponentiell ab und verschwindet innerhalb von
1,5 ML bei einer Depositionstemperatur von 150 und 300 K. Die Intensitét des (1,-1)-

Reflexes, der nahezu parallel zur Oberfliche gebeugt wird, steigt bis etwa 1 ML steil an.
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Ursache dafiir ist eine kurzreichweitigere Ordnung der Filmoberfliche im Vergleich zur
Substratoberfliche, die zu einer Verbreiterung des reziproken (1,-1)-Gitterstabes und
damit zur Intensitiatserhéhung fiihrt. Nach einer Schulter bei etwa 1 ML sind Oszillatio-
nen mit konstanter Periodizitétslinge bis etwa 6 ML sichtbar. Diese sind Indikator fiir
eine Oszillation der Stufendichte wihrend der Deposition und damit charakteristisch
fir einen dem lagenweisen Wachstum &dhnlichen Modus bis 6 ML. In der Intensitit
des (0,0)-Reflexes konnte nur eine schwach ausgeprégte Oszillation der Intensitét bis
3 ML bei Depositionsraten unterhalb 1 ML/Min beobachtet werden. Oberhalb 6 ML
nimmt die Intensitét des (1,-1)-Reflexes linear bis 11 ML ab. Erkennbare Anderungen
der Intensitit werden bei den gleichen Schichtdicken wie beim (1,-1)- auch im (0,0)-
Reflex beobachtet. Bei beiden Depositionstemperaturen dndert sich nach einem steilen
Abfall mit einem lokalen Maximum bei 1 — 1,3 ML die Steigung der Kurven bei etwa
2,5 ML. Bei den Tieftemperaturfilmen ist der Abfall bis etwa 5,0 ML weniger steil.
Bei den RT-Filmen steigt die Intensitét oberhalb dieser Schichtdicke bis 6 ML an und
fallt dann nahezu linear bis 11 ML ab. Oberhalb dieser Schichtdicke wird ein erneuter
Intensitétsanstieg beobachtet. Bei den TT-Filmen setzt dieser Anstieg bereits oberhalb
5 ML ein. Das lokale Maximum der mittleren Intensitdt des RT-Films bei ca. 6 ML
stimmt mit dem des (1,-1)-Reflexes iiberein. Oberhalb dieses Maximums verschwinden
die Oszillationen in der Intensitit des (1,-1)-Reflexes oberhalb dieser Bedeckung iibe-
rein. Die (0,0)-Reflexintensitét der TT-Filme besitzt ihr absolutes Minimum dagegen
bei 5 ML. Ein &hnlicher Intensitédtsverlauf zwischen 2,4 und 11 ML wie bei den RT-
Filmen wird damit bei den TT-Filmen nicht beobachtet.

Dies wird auch in der Entwicklung des MEED-Bildes deutlich. Bis 2,4 ML wird das
MEED-Beugungsbild der RT-Filme diffuser und die Intensitét der Beugungsreflexe
nimmt ab. Bis 6 ML steigt die Intensitéit fiir der RT-Filme wieder an. Zwischen 6 und
10 ML werden die MEED-Reflexe zuséitzlich unschérfer und verschwinden wie z.B.
der (1,-1)-Reflex nahezu vollig. Neue, sehr breite Reflexe an etwas anderen Positionen
werden im MEED-Beugungsbild sichtbar. Mit wachsender Bedeckung werden sie in-
tensiver und verursachen den Intensitdtsanstieg in den (0,0)-Reflexen.

Eine dhnliche Entwicklung des MEED-Bildes wird auch bei den TT-Filmen beobach-
tet. Hier entstehen jedoch die neuen Reflexe bereits oberhalb 5 ML.

Die ausgeprigten Anderungen werden auch im LEED-Bild beobachtet. Unterhalb 1 ML
wird visuell eine energieabhéingige, ringférmige Verbreiterung der Hauptstrukturreflexe
festgestellt. Die ausgeprigtesten Ringe werden nach der Deposition bei 150 K beobach-
tet (Abb. 6.33 oben links). Nach der Deposition bei Raumtemperatur ist der Durchmes-
ser des Rings kleiner. Die Verringerung dieses Durchmessers ist ein Indiz fiir die Bil-
dung groflerer Inseln bei RT-Deposition. Oberhalb 1 ML (RT) ist die energieabhéngige
Verbreiterung weniger ausgeprigt, was auf eine Anderung der morphologischen Eigen-
schaften hinweist (Abb. 6.35 links). Oberhalb ca. 3 ML entstehen zusétzliche Strei-
fen in die kfz[001]-Richtung, die durch die Hauptstrukturreflexe verlaufen (Abb. 6.35
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rechts) und mit wachsender Schichtdicke und Energie intensiver werden. Dariiber hin-
aus nimmt die Intensitdt des Untergrundes bei diesen Energien zu. Bis 5,8 ML dndert
sich dieses LEED-Bild nicht. Oberhalb dieser Schichtdicke verschwinden die Streifen
in kfz[001]-Richtung und es entwickelt sich eine diffuse Intensitdt um die Position der
Hauptstrukturreflexe, die mit wachsender Schichtdicke intensiver wird. Das Auftauchen
der diffusen Intensitét ist mit dem Intensitdtsverhalten der MEED-Reflexe korreliert.
Im LEED-Bild nimmt die Intensitéit der scharfen Hauptstrukturreflexe innerhalb der
diffusen Intensitét oberhalb 6 ML ab und die Hauptstrukturreflexe verschwinden bei
etwa 9 ML. Die Untergrundintensitét steigt betréchtlich an. Oberhalb dieser Schicht-
dicke bleibt das Beugungsbild sehr diffus und &ndert sich bei weiterer Deposition nicht
mehr. Die Reflexe, einschliellich des (0,0)-Reflexes, sind unabhéngig von der Energie
sehr breit. Dies ist fiir eine hohe Defektdichte oder eine kurzreichweitige Ordnung der
Oberflichenlagen charakteristisch. Um zu tiberpriifen, inwieweit die Rauhigkeit der
Oberfliche zur diffusen Intensitét oberhalb 5,8 ML beitragt, wurden die Filme auf
hohere Temperatur angelassen und das Beugungsbild beobachtet (Abb. 6.36). Ober-
halb 20 ML wird eine erhebliche Verringerung der Halbwertsbreite durch ein Anlassen
des Films auf 470 K erreicht (Abb. 6.36 unten links). Nach dem Anlassen werden keine
Hinweise auf eine Facettierung der Oberfliche im Beugungsbild gefunden. Das bedeu-
tet, dafl das diffuse LEED-Bild vor dem Anlassen auch durch eine erhohte Rauhigkeit
hervorgerufen wird. Ein Anlassen des Films auf 400 K reicht jedoch nicht aus, um ein
schirferes Beugungsbild zu erzeugen. Fiir eine Glattung des Films ist im wesentlichen
eine Erhohung des Interlagenmassentransportes Voraussetzung. Aus diesem Anlafiver-
such folgt damit, daf der Interlagenmassentransport zwischen 400 und 470 K einsetzt.
Zwischen 10 und 20 ML bleiben die Hauptstrukturreflexe einschlieflich des (0,0)-
Reflexes energieunabhéingig sogar nach dem Anlassen auf 570 K breit (Abb. 6.36
Mitte links), wobei sie mit wachsender Bedeckung schiirfer werden (Abb. 6.36 Mitte
rechts). Folglich sind die Filme oberhalb 6 ML kurzreichweitiger geordnet als bei sehr
grofier Schichtdicke. Diese Schlufifolgerung ergibt sich auch aus dem Verlauf der MEED-
Intensitét (Abb. 6.31), die bis 50 ML kontinuierlich ansteigt.

Das prinzipielle Verhalten der TT-Filme ist dem der RT-Filme &hnlich. Lediglich in
einigen Details ergeben sich Unterschiede. TT-Filme zeigen unterhalb 3 ML ein schérfe-
res LEED-Bild als RT-Filme, was charakteristisch fiir eine bessere Ordnung in diesem
Schichtdickenbereich ist (Abb. 6.33 oben rechts und Mitte links). Oberhalb dieser Be-
deckung wird das Beugungsbild innerhalb 1,5 ML bis 4,8 ML diffus (Abb. 6.33 unten
links). Oberhalb 5 ML &hnelt das Beugungsbild dem der RT-Filme oberhalb 9 ML.
Folglich tritt bei den TT-Filmen bei niedrigerer Schichtdicke ein Verlust an Ordnung
ein. Ein Anlassen der Filme auf 470 K fiihrt bis 4,8 ML zu einem schirferen LEED-Bild,
oberhalb 5 ML bis zu Schichtdicken oberhalb 20 ML jedoch nicht zu einer signifikan-
ten Verbesserung des LEED-Bildes. Diese Ahnlichkeit zwischen RT- und T'T-Filmen
zeigt, daf die Verbreiterung unterhalb 4,8 ML nur aufgrund der Rauhigkeit des Films,
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oberhalb 5 ML jedoch auch durch eine Anderung der strukturellen Ordnung des Films
hervorgerufen wird.

Zur systematischen Uberpriifung des Einflusses der Depositionstemperatur auf den
Verlauf der MEED-Kurven wurden Filme bei unterschiedlichen Temperaturen depo-
niert. Das sehr breite Maximum bei 5,5 ML, das bei 300 K beobachtet wird, ist mit
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Abb. 6.32: MEED-Kurven des (0,0)-Reflexes bei verschiedenen Depositionstem-

peraturen
Die Depositionsrate lag zwischen 1,2 und 1,4 ML/Minute.

abnehmender Depositionstemperatur weniger ausgepragt. Das Maximum verschwindet
zwischen 225 K und 187 K. Diese beiden Werte konnen als eine grobe Abschétzung
fiir einen Ubergang von einem mehr lagenweise geprigten Wachstumsmodus zu einem



140 Kapitel 6. Experimente an ultradiinnen Fisenfilmen

rein dreidimensionalen Wachstum der Filme dienen.

Die Bedeckung fiir das Einsetzen des Intensitétsanstiegs bei grofien Schichtdicken
nimmt mit abnehmender Temperatur ab. Auf der anderen Seite fiithrt eine Erh6éhung
der Depositionstemperatur nicht zur Verzogerung des Intensitdtsanstiegs zu grofierer
Schichtdicke.

Wie bereits ausgefiihrt worden ist, ist auch die Diffusion der Substratatome temperatu-
rabhéngig und kann moglicherweise Unterschiede in den MEED-Kurven hervorrufen.
FEin erstes Indiz gegen diese These ist jedoch, dafl die MEED-Kurve der Filme, die
bei 420 K deponiert worden sind, der der RT-Filme sehr dhnlich ist, obwohl bei dieser
Temperatur Au zu einem grofleren Anteil zur Filmoberfliche diffundieren kann. Zur
Uberpriifung dieser These wurde die folgende Filmpréparation gewiihlt: Zunéchst wur-
den 2 ML bei 150 K deponiert, um eine Diffusion des Au zu verhindern. Nach dem
Anlassen auf 300 K wurden weitere Fe-Lagen bei 300 K deponiert. Das Wachstum
dieses Films wurde durch die Aufnahme von MEED-Kurven charakterisiert. Das Auf-
tauchen neuer Reflexe und der Intensitéitsanstieg in der MEED-Kurve bei einer anderen
Schichtdicke als bei den RT-Filmen wiirde auf einen bedeutenden Einflufl der Goldse-
gregation hinweisen. Die MEED-Intensitit zeigt jedoch den gleichen Verlauf wie die
der RT-Filme. Der Intensititsanstieg erfolgt bei grofierer Schichtdicke (= 10 ML) als
bei dem TT-Film. Folglich verursacht die Segregation nicht das unterschiedliche Ver-
halten der MEED-Intensitét. Untersucht wurde auch, ob die Eigenschaften dieser Filme
von denen der RT-Filme abweichen. Unterhalb 3 ML ist das LEED-Beugungsbild dem
der TT-Filme #dhnlich. Folglich ist der Film besser geordnet als nach einer Deposition
direkt bei Raumtemperatur. Oberhalb dieser Schichtdicke werden keine Abweichungen
von den RT-Filmen beobachtet.

Schlieilich wurde {iberpriift, ob eine Kontamination der Filmoberfliche mit CO das
Wachstum der Eisenfilme modifiziert. Zu diesem Zweck wurde das Substrat zunéchst
auf 100 K eingekiihlt und 20 Minuten bei einem Druck von 5 - 10~7 Pa, gehalten. Da-
nach wurde das Substrat auf 300 K angelassen und Eisen wurde bei gleichem Druck
deponiert. Die resultierende MEED-Kurve zeigt keine Abweichung von Kurven, die bei
guten Vakuumbedingungen aufgenommen worden sind. Folglich ist festzustellen, daf
eine Kontamination keine wesentlichen Auswirkungen auf die Filme hat.

Bei der Untersuchung der anderen Eigenschaften mufl daher der Einflufl der Deposi-
tionstemperatur und der Au-Diffusion beriicksichtigt werden. Dies gilt besonders fiir
den Magnetismus, da er bei kleinen Schichtdicken entscheidend von den Eigenschaften
der Grenzfliche abhéingt. Zur Untersuchung der magnetischen Eigenschaften wurden
daher sowohl TT- als auch RT-Filme prépariert.
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Abb. 6.33: LEED-Bilder der TT-
Filme auf CugAu(100)

Oben links: 0,8 ML nach der Deposition bei
150 K, (E=136,5 eV), oben rechts: 1,8 ML
(E=183,9 eV), Mitte links: 2,2 ML (E=58 eV),
Mitte rechts 2,2 ML, 8° aus dem senkrechten
Einfall herausgedreht (E=58 eV), unten links:
4.9 ML (E=103,5 V).
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Abb. 6.34: LEED-Bilder angelassener TT-Filme auf CuzAu(100)
Links: 8,5 ML, angelassen auf 570 K (E=166 eV), rechts: 8,8 ML, angelassen auf 570 K (E=94,8 eV).

Abb. 6.35: LEED-Bilder der RT-Filme auf CuzAu(100)
Links: 2,7 ML (E=50 eV), rechts: 5 ML (E=150 eV).
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Abb. 6.36: LEED-Bilder angelassener
RT-Filme auf CuzAu(100)

Oben links: 6,6 ML angelassen auf 570 K,
(E=93 eV),

oben rechts: 6,6 ML angelassen auf 570 K,

8° aus dem senkrechten Einfall herausgedreht,

(E=93 V),
Mitte links: 12 ML angelassen auf 570 K,
(E=97 eV),
Mitte rechts: 14 ML angelassen auf 570 K,
(E=94 eV),

unten links: 53 ML angelassen auf 470 K,
(E=57 eV).
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6.2.2 Magnetismus

Fiir beide Praparationsbedingungen wurden polare und longitudinale Hysteresekurven
bei 166 K aufgenommen. Die Kerr Elliptizitit in Séttigung und in Remanenz sowie die
Koerzitivfeldstirke wurden fiir unterschiedliche Schichtdicken bestimmt (Abb. 6.37 und
6.38). Fiir beide Préparationsbedingungen wird ein sehr &hnlicher Verlauf gefunden.
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Abb. 6.37: Magnetische Eigenschaften der RT-Filme auf CuzAu(100)

Dargestellt ist die Abhiingigkeit der Kerr Elliptizitdt in Séttigung M, und in Remanenz M, sowie
der Koerzitivfeldstirke H, von der Schichtdicke. Die Filme wurden bei 300 K deponiert. Offene und
geschlossene Symbole bezeichnen die Werte, die in longitudinaler und polarer Geometrie aufgenommen

worden sind. Die longitudinalen Messungen wurden in kfz[001]-Richtung aufgenommen.
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Abb. 6.38: Magnetische Eigenschaften der TT-Filme auf CuzAu(100)
Die Filme wurden nach der Deposition bei 150 K auf 300 K angelassen. Zur Bezeichnung der Symbole
siehe Abb. 6.37.

Keine Hysteresekurven kénnen unterhalb 0,9 ML fiir TT- und 1,1 ML fiir RT-Filme ge-
messen werden. Oberhalb dieser Schichtdicken sind die Filme senkrecht zur Oberfliche
magnetisiert. Die Magnetisierung steigt linear mit der Schichtdicke an. Der lineare Ver-
lauf ist charakteristisch fiir eine homogene Magnetisierung des Films. Die Form der Hy-
steresekurven ist rechteckig und daher charakteristisch fiir einen eindoménigen Zustand
des Films. Bei einer kritischen Schichtdicke orientiert sich die Magnetisierung in die
Ebene und steigt erneut linear an. Folglich ist auch bei diesen Schichtdicken der Film
homogen magnetisiert. Der abfallende Verlauf der polaren Koerzitivieldstarke ist fiir
beide Priparationsbedingungen dhnlich (Abb. 6.37 und 6.38). Die Koerzitivfeldstérke
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der TT-Filme fillt jedoch von einem héheren Wert (170 Oe bei 0,9 ML) als bei den
RT-Filmen (40 Oe bei 1,1 ML) auf 5 Oe ab. Die longitudinale Koerzitivfeldstérke bleibt
bei kleinen Werten mit wachsender Schichtdicke konstant. Die longitudinale Koerzitiv-
feldstérke zeigt daher keine stark ausgeprigte Abhéngigkeit von der Schichtdicke.

Fiir eine Untersuchung der magnetischen Anisotropie in der Ebene wurden Hysterese-
kurven mit einer Orientierung des angelegten Feldes in verschiedene kristallographische
Richtungen aufgenommen. Unterhalb 6 ML sind die Kurven nahezu rechteckig und es
wird nur eine schwache Abhéngigkeit der Form der Kurven von der Richtung in der
Ebene gefunden. Die Unterschiede der Anisotropiekonstanten in der Ebene sind daher
nicht sehr grof3. Oberhalb 10 ML fiir RT- und 6 ML fiir TT-Filme ist die Form de Hyste-
resekurven in kfz[001]-Richtung eher sigmoidal und bleibt in kfz[011]-Richtung recht-
eckig. Dieser Effekt verstirkt sich mit wachsender Schichtdicke und fiihrt zu kleineren
Werten der Remanenz in kfz[001]-Richtung im Vergleich zur Sattigungsmagnetisierung
(Abb. 6.39 (rechts)). Eine kontinuierliche Variation des azimutalen Winkels (Abb. 6.39
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Abb. 6.39: Magnetische Anisotropie eines TT-Films mit grofier Schichtdicke auf
Cu3Au(100)

Links: Abhéngigkeit der Remanenz M, vom azimutalen Winkel. Bei einem Winkel von 0° wird das
duflere Feld in kfz[011]-Richtung angelegt. Rechts: Vergleich der Form der Hysteresekurven in kfz[001]-
und kfz[011]-Richtung. Die Schichtdicke betrdgt 14 ML.

links) zeigt, daf die kfz[001]-Richtung die harte und die kfz[011]-Richtung die leichte
Achse der Filme bei groferer Schichtdicke ist. Die Anderung der magnetischen Aniso-
tropie von einer senkrechten zu einer parallelen Magnetisierung ist in Abb. 6.40 exem-
plarisch fiir den TT-Film gezeigt. Bei 2,8 ML ist die polare Hysteresekurve rechteckig.
Mit zunehmender Schichtdicke wird sie jedoch S-férmig und die Remanenz sinkt ab.
Bei 3,4 ML reicht schlielich das angelegte Feld nicht aus, um alle Momente senk-
recht zur Filmebene auszurichten; erkennbar an dem linear ansteigenden Signal ist die
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Abb. 6.40: Abfolge von Hysteresekurven bei der Drehung der senkrechten Magne-
tisierung in die Filmebene
Eine Abfolge gemessener Hysteresekurven im Bereich des Reorientierungsiibergangs ist fiir einen TT-

Film bei 166 K gezeigt.

Anderung der Magnetisierung vorwiegend durch reversible Drehprozesse bestimmt. Das
genau umgekehrte Verhalten wird fiir die longitudinalen Hysteresekurven beobachtet.
Hier steigt die Elliptizitdt zunéchst linear an; mit zunehmender Bedeckung bildet sich
eine Hysteresekurve, die bereits bei 3,4 ML rechteckig geformt ist. Die Abbildung
zeigt, dafl der Reorientierungsiibergang bei konstanter Temperatur nur einen kleinen
Schichtdickenbereich von etwa 0,5 ML umfafit. Ein dhnliches Verhalten wurde auch
fiir die RT-Filme gefunden. Ein Kennzeichen der Anderung der Magnetisierungsrich-
tung in die Ebene, des Reorientierungsiibergangs, ist die kleiner werdende Remanenz
im Vergleich zur Séttigungsmagnetisierung. Ermittelt man die Abweichung der polaren
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Hysteresekurven von einer idealen rechteckigen Form in Abhéingigkeit der Tempera-
tur und der Schichtdicke, ergibt sich die Abhéangigkeit des Reorientierungsiibergangs
von beiden Parametern. Das Ergebnis einer solchen Analyse ist in Abb. 6.41 gezeigt.
Mit steigender Temperatur verringert sich die Schichtdicke, bei der die Reorientierung
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Abb. 6.41: Abhingigkeit des Reorientierungsiibergangs der TT-Filme von der Tem-
peratur und der Schichtdicke

Die Symbole bezeichnen die Temperatur Ts und der Schichtdicke dg, bei der eine Abweichung der
Hysteresekurven von einer idealen, rechteckigen Form festgestellt werden kann und gibt damit die

Grenze zwischen dem Bereich senkrechter (1) und paralleler Magnetisierung (||) an.

der Magnetisierung einsetzt. Die Abhéngigkeit der Reorientierung von der Schicht-
dicke ist jedoch nicht ausgepragt, da sie nur um etwa 0,5 ML zwischen 100 und 300 K
variiert. Unterhalb etwa 3,1 ML wurde bis zum Verschwinden des polaren Signals
durch Erhthung der Temperatur keine Hysterese im longitudinalen Signal beobachtet.
Die senkrechte Magnetisierung bleibt in diesem Bereich bis zum Erreichen der Curie-
Temperatur stabil.

Die Abhéngigkeit der Curie-Temperatur von der Schichtdicke wurde durch das Maxi-
mum der Suszeptibilitit bestimmt (Abb. 6.42). Unterhalb ca. 1 ML wurde unabhéngig
von der Priaparation kein Maximum der Suszeptibilitéit gemessen. Die Curie-Temperatur
steigt von 275 K bei 1,2 ML fiir beide Praparationen auf 430 K bei 4,5 ML fiir 'T'T-
und 450 K bei 5,3 ML fiir RT-Filme an. Obwohl die Werte der TT-Filme im gesamten
Bereich héher liegen, sind die Unterschiede zwischen beiden Préparationen nicht sehr
ausgeprigt. Beide Kurven zeigen innerhalb 1 ML einen zusétzlichen, steilen Anstieg auf
Werte oberhalb 570 K, wobei dieser bei den RT-Filmen erst bei groflerer Schichtdicke
einsetzt (RT: > 5,5 ML, TT: > 4,5 ML). Ein weiterer Unterschied zwischen beiden
Praparationsbedingungen ist in Abb. 6.37 und 6.38 erkennbar. Der Stabilitétsbereich
der senkrechten Magnetisierung erstreckt sich fiir TT-Filme bis 3,3 ML, fiir RT-Filme
jedoch nur bis 2,3 ML. Die ist auch aus dem Maximum der polaren Magnetisierung
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Abb. 6.42: Curie-Temperatur der Eisenfilme auf einem CuzAu(100)-Substrat

Abgebildet ist die Abhingigkeit der Curie-Temperatur von der Bedeckung fiir RT- (nach oben zulau-
fende Dreiecke) und TT-Filme (Kreise). Die Temperaturen wurden durch die Messung der Suszeptibi-
litdt [155] bei einer Modulationsamplitude von 385 mQOe bestimmt. Die gefiillten und offenen Symbole
bezeichnen die Werte, die von den Kurven in polarer und longitudinaler Geometrie erhalten wurden.
Die senkrechten Striche geben die Schichtdicken an, oberhalb derer die Curie-Temperatur griéfier als

570 K ist.

ersichtlich. Die Magnetisierung erreicht 808 prad bei TT- und 520 prad bei RT-Prépa-
ration. Dies ergibt eine mittlere Steigung von (240+10) und (223£10) prad/ML. In
beiden Kurven steigt die Kerr-Elliptizitéit zwischen 1 und 1,7 ML mit einem sehr viel
steileren Gradienten von ca. 400 prad/ML an. Oberhalb dieser Schichtdicke entspre-
chen sie den mittleren Werten. Ein weiterer Unterschied zwischen beiden Priaparationen
zeigt sich in den Gradienten der longitudinalen Séttigungsmagnetisierung. Oberhalb
5 ML betragt dieser (4245) prad/ML fiir die TT-Filme. Die longitudinale Magne-
tisierung der RT-Filme zeigt einen komplizierteren Verlauf. Unterhalb 6 ML betrégt
der Gradient (35£5) urad/ML. Zwischen 6 und 10 ML steigt die Kerr-Elliptizitéit mit
einem grofieren Gradienten von (60+7) urad/ML an, wie aus Abb. 6.37 ersichtlich ist.
Oberhalb 10 ML ist der Gradient ((4145) prad/ML) mit dem der TT-Filme vergleich-
bar. Méglicherweise erkldren Unterschiede in der Struktur, der Zusammensetzung des
Films oder in der Rauhigkeit der Filmoberfliche die beobachteten Unterschiede.

Im letzten Abschnitt wurde gezeigt, dafl Unterschiede in den morphologischen Eigen-
schaften zwischen den RT- und TT-Filmen bestehen. Deshalb wurden mehrere Experi-
mente durchgefithrt, um den Einfluf} dieser Gréfien auf die magnetischen Eigenschaften
zu iberpriifen. Zur Unterdriickung der Segregation von Au-Atomen wurde zunéchst ein
Film mit einer Schichtdicke von 2 ML bei 150 K deponiert. Anschlielend wurde er fiir
10 Minuten auf 300 K angelassen. Danach wurde Fe mit einer keilférmigen Vertei-
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lung der Schichtdicke aufgedampft. Die magnetischen Eigenschaften dieser Filme sind
in Abb. 6.43 (oben) dargestellt. Wiederum wird eine senkrechte Magnetisierung bei
kleiner und eine parallele bei gréfierer Schichtdicke beobachtet. Die senkrechte Ma-
gnetisierung erreicht einen maximalen Wert von 740 prad bei 3,2 ML, der mit den
TT-Filmen nicht aber den RT-Filmen vergleichbar ist. Die MEED-Wachstumskurve
der postdeponierten Filme ist dagegen der der direkt bei RT aufgedampften Filme ver-
gleichbar. Daher ist es wahrscheinlich, daf§ die Interdiffusion von Substrat und Adsor-
batatomen oder die Segregation den Stabilitétsbereich der senkrechten Magnetisierung
verringert. Dazu muf} jedoch zuniichst ausgeschlossen werden, dafi die Rauhigkeit des
Films einen EinfluB auf die magnetischen Eigenschaften ausiibt. Zur Uberpriifung die-
ses Einflusses wurde ein Film bei 150 K deponiert. Danach wurden Hysteresekurven
bei 150 K ohne vorheriges Anlassen der Filme aufgenommen (Abb. 6.43 (Mitte)). Die
Sattigungsmagnetisierung erreicht einen maximalen Wert von 719 urad bei 3,2 ML. Die
kritische Schichtdicke, bei der die Magnetisierung umklappt ist mit der der TT-Filme
vergleichbar. Folglich kann ein entscheidender Einflufl der Rauhigkeit auf die kritische
Schichtdicke ausgeschlossen werden. Es ist daher der Einflufy der Diffusion auf die kri-
tische Schichtdicke von Bedeutung. Im Prinzip kann die Grenzfliche Fe/Vakuum oder
Fe/Substrat durch die Diffusion modifiziert sein. Eine Diffusion von Goldatomen auf
die Filmoberfliche kann zu einer Verkleinerung der Oberflichenanisotropie fithren [75]
und damit eine longitudinale Magnetisierung bevorzugen. Um zu entscheiden, welche
von den Grenzflichen den entscheidenden Einfluff ausiibt, wurde 1 ML Fe bei 300 K
deponiert. Danach wurde zuséitzlich Fe bei 150 K aufgedampft, um eine weitere In-
terdiffusion und Segregation von Substratomen auf die Filmoberfliche zu verhindern.
Nach dem Anlassen des Films auf 300 K wurden polare und longitudinale Hystere-
sekurven bei 166 K aufgenommen (Abb. 6.43 unten). Die kritische Schichtdicke wird
durch diese Behandlung kleiner und ist mit einem maximalen Wert von 544 prad bei
2,2 ML mit dem der RT-Filme vergleichbar. Da die Substratatome bei dieser Prépa-
ration nicht zur Filmoberfliche diffundieren kénnen und die Grenzfliche Fe/Substrat
vergleichbar zu den RT-Filmen ist, wird die kritische Schichtdicke im wesentlichen
durch die Interdiffusion von Fe und Substratatomen an der Fe/Substrat Grenzfliche
reduziert. Die grofite Grenzflichenanisotropie liegt demnach bei den TT-Filmen vor,
weil die Grenzfliche zwischen Substrat und Adsorbat chemisch schérfer ist als fiir
die RT-Filme. Dieses Ergebnis ist in Ubereinstimmung mit Experimenten an Co/Au-
Multilagen [75], die eine kleinere magnetische Anisotropie bei einer rauhen Grenzflache
ergaben. Diese Interpretation besitzt jedoch nur dann Giiltigkeit, wenn das Umklap-
pen der Magnetisierung nicht durch eine Anderung der Struktur hervorgerufen wird.
Deshalb miissen die strukturellen Eigenschaften analysiert werden.



6.2. Ultradiinne Eisenfilme auf CuzAu(100) 151

J T T T T T T T T
- 2 ML (150 K) ® -
600 |- + 8 i
| x ML (300 K) ° |
@
400 |- '\ .
2007 W .
0 t } t f—t } ] ¢
- 150K ]
600 o -
Pt} o -
© ®
© 400 - ® -
2 I . ]
(2]
200 | ,o 4
= K 5
O
0 —t
L 1 ML (300 K) 1
600 |- + -
x ML (150 K) A ]
400 | .
200 + -
0 L ! ' I 1 i 1 I 1

0 1 2 3 4 5
Schichtdicke (ML)

Abb. 6.43: Sittigungsmagnetisierung in Abhiingigkeit der Schichtdicke nach unter-
schiedlichen Filmpriparationen

Oben: nach der Deposition von 2 ML bei 150 K, sich anschieflendem Anlassen auf 300 K fiir 10 Mi-
nuten und weiterer Deposition bei 300 K (Messung bei 166 K).

Mitte: nach der Deposition bei 150 K ohne nachfolgendes Anlassen (Messung bei 150 K).

Unten: nach der Deposition von 1 ML bei 300 K und anschlieender Deposition bei 150 I, gefolgt
von einem Anlassen des Films auf 300 K (Messung bei 166 K).
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6.2.3 Struktur

Die Struktur der Filme wurde in Abhingigkeit der Schichtdicke mittels des LEED-
Bildes charakterisiert. Bis circa 4 ML werden bei den TT-Filme im Beugungsbild
scharfe Hauptstrukturreflexe beobachtet. Oberhalb 1,2 ML (Abb. 6.33 oben rechts,
Mitte links und rechts) entstehen Uberstrukturreflexe, die ihre Position mit wachsender
Energie nicht &ndern. Damit kann ausgeschlossen werden, daf} sie durch eine Facettie-
rung der Filmoberfliche hervorgerufen werden. Bis 1,7 ML erhoht sich die Intensitét
der Uberstrukturreflexe. Eine Analyse der Reflexprofile wurde bei mehreren Energien
vorgenommen, um die Gréfe der Uberstrukturzelle zu ermitteln (Abb. 6.44 unten).
Die Analyse ergab, daf} die Uberstruktur entweder eine (n\/§ X \/§)R45— oder eine
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Abb. 6.44: Bestimmung der Uberstruktur diinner Eisenfilme

Zur Bestimmung wurde die Intensitét des LEED-Beugungsbildes vom (0,1)- zum (1,0)-Reflex ver-
messen.

Unten: 1,8 ML TT-Film, E=75,8 eV. Die Auswertung ergibt eine (13v/2 x v/2) bzw. (13v/2 x 13v/2)
Oben: 4,7 ML RT-Film, E=39,3 eV. Die Uberstrukturreflexe liegen néher an den Hauptstrukturrefle-

xen als bei kleinerer Schichtdicke.

(nv/2xn+/2)R45-Phase mit n=13-14 ist. Es treten nur Uberstrukturreflexe (k:i:%,l:l:%)
um die Hauptstrukturreflexe einschliefilich des (0,0)-Reflexes (Abb. 6.33 Mitte links)
auf. Mit wachsender Schichtdicke néhern sie sich den Hauptstrukturreflexen, wie exem-
plarisch am (1,0)- und (0,0)-Reflex beobachtet wurde. Dies weist auf eine Vergréfierung
der Einheitszelle der Uberstruktur mit steigender Bedeckung hin. Die Uberstruktur ist
stabil gegen eine Kontamination mit CO (0,5 L), und Anlassen auf 570 K und wird
auch nach mehreren Tagen noch beobachtet. Infolge dieser Préparationen verlieren
die Uberstrukturreflex jedoch an Schirfe. Ein Verzogerung zwischen der Deposition
und dem Anlassen der Filme auf 300 K von wenigen Stunden fiihrt ebenfalls zu einer
unschérferen Uberstruktur. Oberhalb ca. 3 ML entwickelt sich eine diffuse Intensitit
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um die Hauptstrukturreflexe, die mit wachsender Bedeckung ansteigt. (Abb. 6.33 un-
ten links). Die scharfen Hauptstrukturreflexe verschwinden bis 4,8 ML. Der Einfluf} der
Rauhigkeit des Films auf die Ausprigung der Uberstruktur wurde iiberpriift, indem
das Beugungsbild direkt nach der Deposition bei 150 K beobachtet wurde. Oberhalb
1 ML wird die gleiche Uberstruktur, wie sie fiir angelassene und bei 300 K deponierte
Filme gefunden wurde, beobachtet. Die Uberstrukturreflexe sind jedoch nicht so inten-
siv und scharf, wie es fiir die anderen Prédparationen der Fall ist. Aufgrund der rauher
werdenden Oberfliche ist es nicht moglich, die Uberstruktur oberhalb 3 ML zu beob-
achten.

Unterhalb 54 ML zeigt das LEED-Bild der RT-Filme ebenfalls eine (ny/2 x v/2)R45-
oder eine (nv/2xnv/2)R45-Uberstruktur mit n=13-14 bei 4,8 ML, das auf n=33 bei
4,8 ML ansteigt (Abb. 6.35 links und 6.44 oben). Die Position der Uberstrukturreflexe
kann bei ca. 5,5 ML nicht mehr von der der Hauptstrukturreflexe aufgelést werden.
Die Uberstrukturreflexe bei kleiner Schichtdicke sind bei niedrigen Energien deutlich
sichtbar und bei hoherer Energie schwicher ausgeprigt als die der TT-Filme. Die TT-
Uberstruktur scheint daher in groBeren Doménen vorzuliegen als bei den RT-Filmen.
Oberhalb ca. 3 ML sind bei hoherer Energie Streifen in kfz[001]-Richtung sichtbar,
deren Intensitdt mit steigender Energie und Bedeckung zunimmt (Abb. 6.35 rechts).
Bei ca. 5,8 ML verschwinden die Uberstrukturreflexe und die Streifen und es entwickels
sich eine sehr breit verteilte Intensitdt um die Hauptstrukturreflexe. Die entsprechende
Intensitét erh6ht sich mit wachsender Bedeckung. Auf der anderen Seite reduziert sich
die Intensitdt der Hauptstrukturreflexe bis zum Verschwinden bei 8,6 ML. Oberhalb
9,5 ML bleiben sehr breite Reflexe zuriick und das LEED-BIld ist dem der T'T-Filme
oberhalb 5 ML (Abb. 6.33 unten links) vergleichbar. Eine néhere Inspektion des LEED-
Bildes ergibt, daf3 die Form der neuen Reflexe einem Quadrat mit einer Orientierung
der Kanten in kfz[001]-Richtung &hnelt. Auch um den (0,0)-Reflex ist die Intensitét in
dieser Form verteilt. Ein Anlassen dieser Phase auf 570 K fiihrt zu einem schérferen
Beugungsbild mit quadratischen Beugungsreflexen, deren Intensitét in den Ecken der
Quadrate erhsht ist (Abb. 6.36 oben links und rechts). Die Mitten dieser Reflexe befin-
den sich nicht an den Positionen des CuzAu(100) Substrats (Abb. 6.45). Das bedeutet,
daf} sich der laterale Abstand der Eisenatome veréndert hat. Durch die Auswertung von
Profilen kann eine Verkleinerung des reziproken Gittervektors in kfz[011]-Richtung um
7,642 % bestimmt werden. Der laterale, néichste Nachbarabstand dndert sich damit
von 2,65 auf 2,87+0,07 A. In der Mitte der breiten Reflexe wird keine erhohte Inten-
sitdt beobachtet (Abb. 6.45 oben und 6.46). Die quadratischen Reflexe einschlieflich
des (0,0)-Reflexes (Abb. 6.36 oben rechts) dehnen sich im k-Raum mit zunehmender
Energie aus (Abb. 6.46). Deshalb kann dieses Beugungsbild nicht durch eine Uber-
struktur hervorgerufen sein. Facetten oder Mosaike kénnen zu einer Verbreiterung der
Reflexe mit zunechmender Energie fithren (Abb. 4.2). Der entsprechende Winkel hat
eine obere Grenze, die durch die Kanten der diffusen Intensitdt der quadratischen Re-
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Abb. 6.45: Vergréflerung des lateralen nichsten Nachbarabstandes der RT-Filme
oberhalb 5 ML

Reflexprofile eines 1,7 ML (unten) und eines 7,3 ML RT-Films (oben) bei 104,5 ¢V nach dem Anlassen
auf 570 K fiir zehn Minuten. Der k-Raum wurde auf die reziproke Einheitszelle der CuzAu(100)-

Oberfliche normiert.

flexe bestimmt ist. Die Form und Intensitdtsverteilung der Reflexe indiziert, dafy der
entsprechende maximale Winkel in kfz[011]-Richtung um einen Faktor /2 gréfer ist
als in kfz[010]-Richtung. Dies koénnte bedeuten, dafl eine Facettierung oder die Bil-
dung von Mosaiken mit einem gréfleren Winkel in kfz[011]-Richtung bevorzugt ist
und zu einer Intensitéitserhdhung in den Ecken der Reflexe fiihrt. Profile des (0,0)-,
(1,0)- und (1,1)-Reflexes wurden bei verschiedenen Energien aufgenommen, um den
Winkel zu bestimmen (Abb. 6.46). Die Analyse nach dem Anlassen der Filme ergab
eine obere Grenze von ca. 11° in kfz[011]- und 8° in kfz[001}-Richtung. Der Winkel fiir
die Intensitidtsmaxima wurde zu (3,4£0,9)° bestimmt. Der maximale Winkel der nicht
angelassenen RT-Filme betrdgt 13° in kfz[011]-Richtung.

Oberhalb 10 ML fiihrt ein Anlassen der Filme zu signifikant schirferen, quadratischen
Reflexen (Abb. 6.36 Mitte links und rechts). Abweichend von kleinerer Bedeckung wird
keine Intensitétsverstdrkung an den Ecken der Reflexe, sondern eine homogen verteilte
Intensitit innerhalb des Reflexes beobachtet. Mit wachsender Schichtdicke verringert
sich die Halbwertsbreite (Abb. 6.36 Mitte links im Vergleich zu Mitte rechts). Die
kleinere Ausdehnung der Reflexe bei vergleichbaren Energien wird durch kleiner wer-
dende Facetten- bzw. Mosaikwinkel hervorgerufen. Schliefilich werden bei sehr grofien
Schichtdicken (> 30 ML) runde und schéirfere Reflexe bereits nach dem Anlassen auf
nur 470 K beobachtet (Abb. 6.36 unten links). '

Die Beugungsreflexe der TT-Filme sind nach dem Anlassen auf 570 K oberhalb 5 ML
(Abb. 6.34) weniger ausgedehnt als die der angelassenen RT-Filme oberhalb 10 ML.
Bei 8,8 ML (Abb. 6.34 rechts) ist ein LEED-Bild mit eher sternférmigen Reflexen nach
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Abb. 6.46: Abhiingigkeit der Reflexbreite angelassener RT-Filme zwischen 5 und
10 ML

Nach dem Anlassen eines 8,6 ML RT-Films auf 570 K wurden Profile vom (0,1)- zum (1,0)-Reflex bei
100,9 eV (oben) und 203,4 eV (unten) aufgenommen. Die Breite der Reflexe steigt mit zunehmender

Energie an.

dem Anlassen sichtbar, das mit angelassenen RT-Filmen oberhalb 10 ML vergleichbar
ist (Abb. 6.36 Mitte links). Dies zeigt, da die Anderung des Beugungsbildes sich in
einem kleineren Bereich der Schichtdicke vollzieht als bei den RT-Filmen.

Fiir eine quantitative Analyse der strukturellen Eigenschaften wurden LEED I(E)-
Spektren eines auf 470 K angelassenen Films bei 53 ML aufgenommen. Mehrere Re-
flexe einschliefflich der (1,0)-, (1,1)-, (2,0)- und (2,1)-Reflexe wurden bei fast senk-
rechtem Einfall aufgenommen. Ein Vergleich der Spektren mit quantitativ analysier-
ten Spektren [258,259] des krz(100) Fe ergab, dafl die Struktur der Filme der einer
krz(100)-Struktur dhnlich ist. Zur quantitativen Verifizierung wurden volldynamische
Berechnungen der LEED I(E)-Spektren von M. Wuttig durchgefiihrt. Dazu wurde ein
Minimum fiir alle drei R-Faktoren (Rp, Rpg, Rzs) ermittelt. Tab. 6.6 zeigt die opti-
mierten Strukturparameter des ersten, zweiten und Volumen-Abstands der Lagen so-
wie des lateralen néchsten Nachbarabstands a). Die Werte fiir die R-Faktoren liegen in
einem Bereich, der eine zufriedenstellende Ubereinstimmung zwischen theoretisch be-
rechneten und experimentellen Spektren anzeigt. Diese Ubereinstimmung wird durch
den visuellen Vergleich der I(E)-Spektren bestétigt, die fiir die optimierten Parame-
ter aus Tab. 6.6 berechnet worden sind (Abb. 6.47). Sowohl die Position als auch die
Intensitéit der Maxima wird durch die Berechnung beschrieben. Die Genauigkeit der
Bestimmung ergibt sich aus der Abhéngigkeit des Pendry-R-Faktors von der Variation
der strukturellen Parameter (Abb. 6.48). Die Kurven zeigen eindeutige Minima, die
eine genaue Bestimmung der entsprechenden atomaren Abstédnde zuldfit. Die Werte
der optimierten Strukturparameter (Tab. 6.6) beweisen, dafi die angelassenen Filme
bei grofen Schichtdicken unverspannt in der krz Phase mit der (100)-Orientierung
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Schichtdicke d12 d23 db a“ RP RDE
(ML) AMHTATA) A

53,0 148 [ 1,47 [ 1,46 [ 2,84 10,27 ] 0,30
18,7 1,46 | 1,48 | 1,47 | 2,83 10,33 | 0,29
4,7 1,53 | 1,53 | 1,53 | 2,65 | 0,36 | 0,36

Tab. 6.6: Beste Ubereinstimmung zwischen experimentellen und berechneten I(E)-
Spektren fiir ultradiinne Eisenfilme auf CusAu(100)

In Abhingigkeit der Schichtdicke sind die Werte fiir die beste Ubereinstimmung des ersten d;, zwei-
ten dp3 und des Volumenabstands d, der Lagen sowie des lateralen néchsten Nachbarabstands aj

eingetragen.

aufwachsen. Deshalb kénnen die experimentellen Spektren als Referenzkurven verwen-
det werden, um Abweichungen der Struktur von der krz Phase festzustellen. Zunéchst
wurde dazu iiberpriift, ob auch die nicht angelassenen Filme bei groflerer Schichtdicke
in der krz Modifikation vorliegen. Dazu wurden I(E)-Spektren nicht angelassener RT-
Filme bei 18,7 ML aufgenommen und von M. Wuttig mittels volldynamischer Berech-
nungen quantitativ analysiert. Abb. 6.49 zeigt die beste Ubereinstimmung zwischen
den theoretischen Berechnungen und den experimentellen Daten. Der Verlauf der expe-
rimentellen Kurven wird in ausreichender Weise durch die Berechnungen beschrieben.
Lediglich in Details der Spektren sind Abweichungen festzustellen. Die optimierten ato-
maren Abstidnde (Tab. 6.6) zeigen, daf§ bereits im nicht angelassenen Zustand das Eisen
in der krz(100)-Modifikation stabilisiert ist. Bei grofier Schichtdicke wichst daher das
Eisen nahezu unverspannt auf dem Substrat. Um festzustellen, bei welcher Schichtdicke
diese Anderung der Filmeigenschaften einsetzt, wurden auch bei kleiner Schichtdicke
LEED I(E)-Kurven aufgenommen. Allerdings verhinderten das hohe Untergrundsignal
und die diffusen Reflexe eine quantitative Analyse der Spektren. Deshalb wurden diese
Spektren qualitativ mit den analysierten Spektren verglichen. Abb. 6.50 (oben) zeigt
einen solchen Vergleich fiir einen T'T-Film bei 6,5 ML und zwei RT-Filme bei 8,6 und
14,4 ML.

Der Vergleich zeigt keine signifikanten Unterschiede zwischen den Spektren. Die Filme
liegen daher bereits bei diesen Schichtdicken in einer nur wenig verspannten krz(100)-
Struktur vor. Unterhalb 6 ML fiir RT- und 5 ML fiir TT-Filme werden jedoch Abwei-
chungen von den Spektren des unverspannten krz(100)-Fe beobachtet (Abb. 6.50 Mitte
und unten). Die Hauptmaxima der Kurven sind zu kleineren Energien verschoben.
Die Verschiebung steigt mit wachsender Energie an. Dies kann durch einen vergrofier-
ten Interlagenabstand im Vergleich zu unverspanntem krz(100)-Fe erklért werden. Zur
quantitativen Bestimmung der Struktur wurde ein RT-Film mit einer Bedeckung von
4,8 ML ausgewahlt und dessen I(E)-Spektren von M. Wuttig analysiert. Abb. 6.51
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Abb. 6.47: Spektren fiir die beste Ubereinstimmung zwischen experimentellen und
theoretischen Werten eines 53 ML RT-Eisenfilms auf CuzAu(100)

Vergleich der berechneten (gestrichelte Linie) und experimentellen Spektren (durchgezogene Linie)
eines RT-Films mit einer Schichtdicke von 53 ML, der auf 470 K angelassen worden ist. Die Berechnung

der Spektren erfolgte mit den Parametern aus Tabelle 6.6.

zeigt den Vergleich zwischen experimentell gemessenen und volldynamisch berechne-
ten Kurven. Auch hier ergibt sich eine ausreichende Ubereinstimmung zwischen den
berechneten und experimentellen Spektren, da sowohl die Lage der Maxima als auch
die Intensitdt der Beugungsreflexe durch das Modell beschrieben werden kann und nur
in Details der Kurven Abweichungen zu erkennen sind. Die optimierten Strukturpara-
meter (Tab. 6.6), mit denen die Spektren in Abb. 6.51 berechnet worden sind, zeigen,
daf der Interlagenabstand im Vergleich zur unverspannten krz(100)-Phase expandiert
und der laterale Abstand kontrahiert ist. Folglich #ndert sich oberhalb 5 ML das c/a-
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Abb. 6.48: Einflufl der Variation der Strukturparameter auf den Pendry-R-Faktor
Die Strukturparameter wurden fiir die Analyse der I{E)-Spektren eines Fe-Films mit einer Schichtdicke
von 53 ML (Abb. 6.47) variiert. Links oben: Variation von dys bei festem dag, links unten: Variation
von dp3 bei festem dj2, rechts oben: Variation von dj bei festem lateralen Abstand a;), rechts unten:

Variation von a) bei festem dg.

Verhéltnis zu dem der unverspannten krz(100)-Phase.

In einem n#chsten Schritt wurde untersucht, ob auch bei sehr kleiner Schichtdicke ein
struktureller Ubergang zu beobachten ist. Dazu wurden LEED I(E)-Spektren bei klei-
nen Schichtdicken gemessen und mit den quantitativ analysierten verglichen (Vergleich
der Abb. 6.50 Mitte und unten im Vergleich zu oben). Die Spektren unterscheiden sich
in einem Schichtdickenbereich von 1,5 bis 5 ML nicht wesentlich voneinander. Das
gleiche wird auch bei einem Vergleich der I(E)-Spektren der TT- und RT-Filmen zwi-
schen 1,5 und 4,8 ML beobachtet (Abb. 6.50 Mitte und unten). Dies zeigt, daf nur sehr
geringe Unterschiede in der Struktur zwischen RT- und TT-Filmen in diesem Schicht-
dickenbereich bestehen. Spektren von TT-, RT- und postdeponierten Filmen mit wenig
unterschiedlichen Schichtdicken weichen ebenfalls nur wenig voneinander ab. Daraus
kann gefolgert werden, dafl die Diffusion von Au zur Filmoberfliche ebenfalls keinen
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Abb. 6.49: Spektren fiir die beste Ubereinstimmung zwischen den experimentellen
und den theoretischen Werten eines 18,7 ML RT-Eisenfilms auf CuzAu(100)

Vergleich der berechneten (gestrichelte Linie) und experimentellen (durchgezogene Linie) Spektren
eines RT-Films mit einer Schichtdicke von 18,7 ML. Die Berechnung der Spektren erfolgte mit den

Parametern aus Tabelle 6.6.

entscheidenden Einflufl auf die Struktur der Filme ausiibt. Die Diffusion fiihrt lediglich
zu weniger ausgeprigten Uberstrukturreflexen, was auf eine kleinere Doménengrofe
hinweist. Dies wird durch das LEED-Bild von postdeponierten Filmen bestétigt, bei
denen zunéchst 2 ML bei 150 K und danach weitere Lagen bei 300 K deponiert wur-
den. Die Qualitit der Uberstruktur ist mit der der TT-Filme vergleichbar. Da sich
fiir diese unterschiedlichen Praparationsbedingungen die Rauhigkeit der Oberflichen
unterscheidet, beeinflufit folglich die Rauhigkeit die Struktur der Filme bis 5 ML nicht
wesentlich. Oberhalb ca. 7 ML differieren die I(E)-Kurven wenig von der unverspannten
krz(100)-Struktur. Da die Intensitdtsmaxima zu etwas kleineren Energien verschoben
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sind, ist anzunehmen, daf} der Interlagenabstand in einem mittleren Schichtdickenbe-
reich etwas grofler ist als der der unverspannten krz-Phase (Abb. 6.50 oben).

" Eine der zukiinftigen Aufgaben wird eine quantitative Analyse der Uberstruktur bei
kleiner Schichtdicke sein. Ein moglicher Ansatz ergibt sich aus der Beobachtung, daf} die
Uberstrukturreflexe nur nahe der Hauptstrukturreflexe einschlielich des (0,0)-Reflexes
intensiv sind (Abb. 6.33 oben rechts, Mitte links und Mitte rechts und Abb. 6.35 links).
Diese Eigenschaft beschrénkt die Anzahl der Modelle auf eine sinusférmige Auslenkung
der Atome, z.B. einer Korrugation von n Atomen in kfz[001]-Richtung. Ein schemati-
sches Modell ist dazu in Abb. 6.52 gezeigt.

Da die Uberstrukturreflexe keine bevorzugte Verbreiterung in einer kristallographi-
schen Orientierung zeigen, kann nicht entschieden werden, ob die Atome in Form
von ,,Wellen” nur in eine kfz[010]- oder in Form von ,,Hiigeln” in beide, kfz[010]-
und kfz[001]-Richtung korrugiert sind. Aus einer kinematischen Berechnung der Inten-
sitdten fiir beide Modelle (Abb. 6.52) kann die Korrugationsamplitude auf ca. 0,2 bis
0,3 A abgeschétzt werden. Die Streifen, die in dem LEED-Beugungsbild bei gréfieren
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Abb. 6.51: Spektren fiir die beste Ubereinstimmung zwischen experimentellen und
theoretischen Werten eines 4,8 ML RT-Eisenfilms auf CuzAu(100)

Vergleich der berechneten (gestrichelte Linie) und experimentellen (durchgezogene Linie) Spektren
eines RT-Films mit einer Schichtdicke von 4,8 ML. Die Berechnung der Spektren erfolgte mit den

Parametern aus Tabelle 6.6.

Energien in kfz[001]-Richtung entstehen (Abb. 6.35 rechts), unterstiitzen das ,, Wellen-
modell”. Auf der Grundlage der bisherigen Informationen iiber die Uberstruktur kann
nicht entschieden werden, ob nur die Oberflichenatome oder alle Lagen korrugiert sind.
Eine mogliche Ursache fiir die Korrugation ist eine inkommensurables Wachstum des
krz Fe, bei der n Atome n+1 Gitterplitze des CuzAu Substrats besetzen. Ein solches
Wachstum mit einer Periodizitdt von n=33 liegt innerhalb der Fehlergrenzen fiir die
Bestimmung des lateralen Abstands a) bei 4,8 ML.
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Abb. 6.52: Schematisches Realraummodell und berechnete LEED-Bilder fiir die
Uberstrukturen bei kleinen Schichtdicken

Unten: sinusférmige Korrugation der Eisenatome in kfz[001]-Richtung iber 13 Atome mit angegebe-
nen, kristallographischen Richtungen.

Oben links: berechnetes Beugungsbild bei einer Korrugation in [001]-Richtung (,,Welle”).

Oben rechts: berechnetes Beugungsbild bei einer Korrugation in kfz[001}- und [010]-Richtung
(,,Hiigel”).

In den oberen Bildern liegt die kfz[001]-Richtung lings der Diagonalen.

Die Korrugationsamplitude betrigt in beiden Fallen 0,2 A.
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6.2.4 Korrelation magnetischer, struktureller und morphologi-
scher Eigenschaften

Prinzipiell ist das Wachstum des Fe auf dem CusAu-Substrat in drei verschiedenen
Modifikationen (AF kfz, FM kfz, FM krz) moglich (Tab. 6.1). Obwohl die Gitterfehl-
passung der AF kfz Phase klein ist, kann ausgeschlossen werden, dafl diese Modifi-
kation auf dem Substrat stabilisiert wird. Ein Beweis dafiir ist, daf} die Fe Filme im
untersuchten Schichtdickenbereich homogen magnetisiert sind. Bereits kleine Mengen
AF oder PM kfz Eisens wiirden zu einer merklichen Erhohung der Koerzitivfeldstérke
fithren (Abb. 6.28 und 6.29). Aus der Ahnlichkeit der Spektren mit kleiner Schicht-
dicke fiir T'T- und RT-Filme (Abb. 6.50 Mitte und unten) geht hervor, daf§ sich die
Struktur der Filme mit Beginn des Wachstums bis 5 ML nicht wesentlich dndert. Die
(nv/2 x v/2)- bzw. (ny/2xny/2)-Uberstruktur kann durch eine Korrugation der Eise-
natome in die kfz[001]-Richtung hervorgerufen werden. Moglicherweise resultiert diese
Korrugation aus einem inkommensurablen Wachstum des Eisens, bei der n Atome n+1
Gitterplétze (n=13...33) besetzen. Ein solches inkommensurables Wachstum liegt im
Bereich der Fehlergrenzen der quantitativen Analyse der I(E)-Spektren mit n=33 bei
4,7 ML (Tab. 6.6 und Abb. 6.51). Der optimierte Interlagenabstand von 1,53 A weicht
bei einem lateralen Abstand von 2,65 A sowohl von dem berechneten Wert fiir die
AF kfz (1,66 A) als auch dem der FM kfz Phase (1,76 A) ab. Eine Ubereinstimmung
wird dagegen bei einem Vergleich dieses Wertes mit der verspannten FM krz Phase
(1,58 A, Tab. 6.1) erzielt. Folglich wiichst das Fe trotz der groBeren Gitterfehlpas-
sung von 7,7 % im Vergleich zu den kfz Phasen bei kleiner Schichtdicke verspannt auf
dem CuszAu-Substrat auf. Dieses Ergebnis stimmt mit den Berechnungen in Abb. 3.2
iiberein, die fiir Substratgitterkonstanten gréBer als 2,58 A die Stabilisierung der krz
Phase in (100)-Orientierung vorhersagen. Da bereits bei dieser Gitterfehlpassung die
krz(100)-Phase auf dem Substrat stabilisiert wird, wird das Wachstum dieser Modifi-
kation auch auf Substraten mit einer grofleren Gitterkonstanten erwartet.

Die betrichtliche epitaktische Spannung im Film hat auch Auswirkungen auf die magne-
tischen Eigenschaften bei kleiner Schichtdicke. Da der erste magnetoelastische Koeffizi-
ent des Eisens ein negatives Vorzeichen hat, fiihrt eine laterale Kontraktion zusammen
mit der magnetokristallinen Grenzflichenanisotropie des krz(100)-Fe zu einer Bevor-
zugung der senkrechten Magnetisierungsrichtung.

Die Magnetisierung setzt nahezu unabhéngig von den Préparationsbedingungen bei
ca. 1 ML ein, wie man durch den Vergleich der Abb. 6.37, 6.38 und 6.43 (Mitte) er-
kennt. Lediglich der Gradient der bei 150 K deponierten, nicht angelassenen Filme
(226+£10 prad/ML) liegt im Vergleich unterhalb des Gradienten der auf 300 K ange-
lassenen Filme (241+10 prad/ML). Dies resultiert méglicherweise aus der Rauhigkeit
der nicht angelassenen Filme. Ein groBerer Anteil an kleinen Inseln, die nicht ferro-
magnetisch sind, tragen nicht zur Kerr Elliptizitiat bei. Die Koaleszenz von Fe-Inseln
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in diesem Schichtdickenbereich fiihrt zu einem grofleren Gradienten der Sattigungs-
magnetisierung unterhalb 2 ML und der schiirfer werdenden Uberstruktur bis 1,8 ML.
Da sich die Struktur der TT- und RT-Filme bis 5 ML im wesentlichen nicht &dndert,
bestimmt sich die Schichtdicke fiir den Reorientierungsiibergang aus der Differenz zwi-
schen der Summe aus der magnetokristallinen Grenzflichenanisotropie und der magne-
toelastischen Energie einerseits und der Formanisotropie andererseits. Die Grenzflache-
nanisotropieenergie bevorzugt eine senkrechte Magnetisierung und kann durch eine
Manipulation der Filmoberfliche oder der Fe/Substrat Grenzfliche modifiziert wer-
den. Da TT-Filme, bei 150 K deponierte, nicht angelassene Filme und postdeponierte
(2 ML bei 150 K 4+ x ML bei 300 K) Schichten eine Schichtdicke von 3,24-0,2 ML
fiir das Umklappen der Magnetisierung in die Ebene aufweisen, wird sie durch die
Rauhigkeit der Filmoberfliche nicht wesentlich beeinflufit. Sie hingt dagegen empfind-
lich von den Eigenschaften Substrat/Grenzfliche ab. Dies wird durch das Umklappen
der senkrechten Magnetisierung der RT-Filme und postdeponierten Filme (1 ML bei
300 K + x ML bei 150 K) bei (2,34+0,2) ML deutlich. Daf} sich die Eigenschaften der
Fe/Substrat Grenzfliche der RT- und TT-Filme voneinander unterscheiden, zeigen die
Diffusionsexperimente. Sie lassen darauf schliefien, dafl wihrend der Deposition bei
300 K die Eisenatome Plédtze in der Oberfliche des Substrats besetzen. Diese Plétze
entstehen durch die Segregation von Au-Atomen auf die Filmoberfliche. Die entste-
hende Grenzfliche Substrat/Adsorbat ist nicht ideal und fiihrt zu einer Reduktion
des Beitrags zur magnetokristallinen Grenzflichenanisotropie und damit zur Reduk-
tion der Schichtdicke fiir den Reorientierungsiibergang der RT-Filme. Deshalb sind die
TT-Filme dazu geeignet eine Aussage iiber die intrinsische, kritische Schichtdicke zu
machen. Diese Schichtdicke variiert fiir die T'T-Filme zwischen 100 und 300 K lediglich
zwischen 3,4 und 3,1 ML (Abb. 6.41).

Eine Reduktion der magnetokristallinen Anisotropie an der Fe-Substrat Grenzfliche
erklirt die geringeren Werte der Koerzitivieldstirke fiir die RT-Filme im Vergleich zu
den TT-Filmen. Da die Grenzflichenbeitréige den Ferromagnetismus bei sehr kleinen
Schichtdicken stabilisieren [86], erklart die kleinere magnetokristalline Grenzflachena-
nisotropie der RT-Filme moglicherweise auch den Unterschied in der Curie-Temperatur
zwischen RT- und TT-Filmen.

Oberhalb ca. 5 ML steigt die Curie-Temperatur auf Werte grofier als 570 K an. Dieser
Anstieg fallt mit dem Einsetzen der strukturellen Umordnung von der epitaktisch ver-
spannten krz zur unverspannten krz Phase zusammen. Bei den RT-Filmen erstreckt
sich dieser Umordnungsbereich auf 5 bis 10 ML. Das Einsetzen der Umordnung ist
an der Bildung von diffusen Reflexen im Beugungsbild erkennbar, die um einen rezi-
proken Gitterabstand zentriert sind, der einer Gitterkonstanten von 2,8740,07 A ent-
spricht. Ein Maf} fiir den Abschluff der Umordnung ist das Verschwinden der Reflexe
an den Positionen des CuzAu Substrats bei 8,7 ML. Der Ubergang fiihrt zum Abfall
der MEED-Intensitéit des (0,0)- und (1,-1)-Reflexes zwischen 5 und 10 ML. Er verur-
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sacht auch eine Anderung der magnetooptischen Eigenschaften des Films. Wihrend die
Elliptizitdt der verspannten krz Phase um 35+5 prad/ML unterhalb von 5,5 ML an-
steigt, betrdgt der Gradient der unverspannten Phase 41£5 prad/ML oberhalb 10 ML.
Im Ubergangsbereich zwischen 5,5 und 10 ML liegt er bei 60 prad/ML.

Der Anstieg der MEED-Intensitit des (0,0)-Reflex erfolgt erst nach der Umordnung
zur unverspannten krz-Phase. Bei den TT-Filmen setzt er bereits bei 5 ML ein, was
auf einen kleinen Schichtdickenbereich der strukturellen Umwandlung hinweist. Dies
wird durch den Gradienten der longitudinalen Kerr-Elliptizitat bestétigt, der oberhalb
5 ML bereits 4245 prad/ML betréigt. Der sich reduzierende Schichtdickenbereich fiir
die strukturelle Umordnung ist auch aus den MEED-Kurven in Abhéngigkeit der Depo-
sitionstemperatur (Abb. 6.32) ersichtlich, die mit abnehmender Depositionstemperatur
ein Einsetzen des Intensitétsanstiegs bei kleiner werdender Schichtdicke zeigen. Der
Intensitdtsanstieg resultiert aus der zunehmenden Ordnung der krz Phase mit wach-
sender Schichtdicke. Da die Elektronen an den ersten Lagen des Films gebeugt werden,
gilt diese Schluifolgerung zumindest fiir die Oberflichenlagen. Die Unterschiede in dem
Schichtdickenbereich der Umwandlung zeigen sich auch in den LEED-Bildern der TT-
und RT-Filme oberhalb 5 ML. Die Intensitéit der Reflexe der TT-Filme ist bereits ober-
halb 5 ML (Abb. 6.34 rechts) nach dem Anlassen auf 570 K eher sternférmig verteilt,
wahrend dies bei den RT-Filmen erst oberhalb 10 ML beobachtet wird (Abb. 6.36
Mitte links und rechts). Zwischen 5 und 10 ML wird bei den RT-Filmen nach dem
Anlassen auf 570 K eine quadratische Reflexform beobachtet (Abb. 6.34 und 6.36 oben
rechts und links). Da diese besondere Form nur in diesem Bereich auftritt, ist sie we-
der fiir unverspanntes krz(100) Fe, das bei sehr grofier Schichtdicke stabilisiert wird,
noch fiir verspanntes krz(100) Fe bei kleiner Schichtdicke charakteristisch. Fiir un-
verspanntes krz Fe bei grofier Schichtdicke geniigt bereits eine Anlaltemperatur von
470 K, um die Breite der Reflexe zu verringern (Abb. 6.36 unten links). Dies steht in
einer Wechselbeziehung zum lagenweisen Wachstum von Fe-Filmen auf einem Fe(100)-
Substrat [131]. Dieser Modus wurde erst oberhalb 410 K beobachtet. Eine Anlafitem-
peratur von bereits 470 K fiithrt daher bei sehr grofler Schichtdicke wahrscheinlich zu
einem erheblichen Interlagenmassentransport. Da diese Temperatur zwischen 5 und
10 ML nicht zu einem vergleichbaren Beugungsbild fiihrt, existiert moglicherweise
eine hohere Barriere fiir den Interlagenmassentransport im Ubergangsbereich. Diese
hohere Barriere kénnte eine Facettierung der Oberfliche hervorrufen. Eine mdgliche
Argumentation konnte diese Erhohung auf die laterale Kontraktion der krz Phase zwi-
schen 5 und 10 ML zuriickfiihren. Dies ist aber insofern unschliissig, als daff dann auch
unterhalb von 5 ML ein Beugungsbild mit diffusen, quadratischen Reflexen beobach-
tet werden miifite, da das Eisen in diesem Bereich stérker verspannt aufwéchst als im
Umordnungsbereich. Dies wird jedoch weder im LEED-Beugungsbild beobachtet, noch
weist die MEED-Intensitdtskurve auf einen dreidimensionalen Wachstumsmodus hin.
Deshalb ist nicht auszuschlieflen, daf} sich aufgrund der groflen Gitterfehlpassung auch
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Mosaike im Film bilden.
Wihrend des Umordnungsprozesses wird der laterale Abstand von 2,65 A auf 2,87 A

expandiert und der Interlagenabstand von 1,53 auf 1,44 A kontrahiert. Die damit ver-
bundene Anderung der Oberflichendichte um 17 % miifite bei einer vollstindigen Um-
wandlung des gesamten Films zu einem Massentransport von Fe Atomen aus dem
Volumen auf die Oberfliiche des Films fiihren. Induziert werden kann dieser Ubergang
durch die Bildung von Versetzungen, die die Spannungsenergie reduzieren. Damit ist
die Bildung von Defekten, die mit der Umordnung verkniipft sind, sehr wahrscheinlich.
Diese Defekte konnen das Wachstum der Schichten ebenfalls beeinflussen und erkliren,
warum man eine kurzreichweitige, strukturelle Ordnung bei Einsetzen der Umordnung

beobachtet.
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6.2.5 Vergleich mit anderen Arbeiten

Alle bisher untersuchten Fe-Filme auf einem CuzAu(100) Substrat wurden bei 300 K
oder hoherer Temperatur deponiert [16,173-175].

Gut geordnete Filme wurden von Lu et al. [175] nur bis 3 ML beobachtet. Deshalb wur-
den von den Autoren keine I(E)-Spektren oberhalb dieser Schichtdicke aufgenommen.
Diese Beobachtung steht moglicherweise in Beziehung zu dem Auftauchen der Streifen
in kfz[001]-Richtung im Beugungsbild der RT-Filme, die mit zunchmender Bedeckung
und Energie intensiver werden (Abb. 6.35 rechts). Die Segregation von Au auf die
Filmoberfliche, die Rekonstruktion des Films und der Einflufl des Substrats erkldren
moglicherweise, warum eine quantitative Analyse der LEED I(E) Spektren [175] er-
gebnislos blieb.

Keune et al. [16] und Macedo et al. [173] untersuchten die Eigenschaften von Eisen-
filmen auf einem CuszAu(100) Substrat, die bei 473 K und 309 K deponiert worden
waren, mit Mossbauer Spektroskopie. Bei 5 ML ist die Magnetisierungsrichtung in der
Filmebene orientiert. Aus den groflen Werten des Hyperfeinfeldes schlossen sie auf ein
grofles Moment des Fe. Dieses Ergebnis zeigt, dafl die AF kfz Phase des Fe bei dieser
Schichtdicke nicht stabilisiert wird.

Eine remanente Magnetisierung in der Filmebene wurde von Rochow et al. [174] und
Dodt [172] bei 300 K nur oberhalb 3,6 ML mittels spinpolarisierter Elektronenener-
gieverlustspektroskopie detektiert. Dies kann durch den Verlauf der Curie-Temperatur
(Abb. 6.42) erklirt werden, die unterhalb 3,6 ML weniger als 300 K betrégt. Durch
die hier vorgestellten Messungen wurde ein Vermutung der gleichen Autoren bestétigt,
daf} die Magnetisierung unterhalb 3,6 ML senkrecht zur Filmebene orientiert ist. Bis
7 ML beobachteten sie eine scharfe (1x1) Struktur im LEED-Beugungsbild [174]. Aus
einer kinematischen Analyse der Intensitdtsmaxima des (0,0)-Reflexes ermittelten sie
einen Interlagenabstand von 1,75 A, aufgrund dessen sie auf die Stabilisierung der
FM kfz Phase des Fe schlossen. Das c¢/a-Verhéltnis dieser Struktur betréigt 1,41 und
das atomare Volumen 13,2 A3, Aus Tab. 6.1 ist ersichtlich, daB beide Werte fiir die
FM kfz Phase zu grof sind. Die quantitative LEED-Analyse (Tab. 6.6 und Abb. 6.51)
beweist dagegen, dafl das Fe mit einem erheblich kleineren Interlagenabstand in der
krz(100)-Phase aufwiichst. Oberhalb 10 ML beobachteten Rochow et al. [174] ein dif-
fuser werdendes Beugungsbild, das bei 20 ML verschwand. Mit steigender Schichtdicke
entwickelten sich neue Reflexe im LEED-Bild. Bei ca. 100 ML wurden die sehr breiten
Reflexe mit wachsender Schichtdicke schérfer [174]. Die Eigenschaften dieser Schichten
sind damit den hier vorgestellten prinzipiell dhnlich. Die grofieren Werte der Schicht-
dicken im Vergleich zu den hier vorgestellten Daten weisen auf eine andere Eichung
der Schichtdicke von Rochow et al. [174] hin.

Die gleichen Autoren [174] erkldren die Unterschiede zu Ref. [175] mit den ,,anderen
Bedingungen wihrend der Deposition, wie z.B. der Aufdampfrate”. Dieses Argument
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ist nicht schliissig, da die Depositionsraten in Ref. [175] 1/11 ML/Min und in Ref. [174]
0,2 A/Min (= 1/7 —1/8 ML/Min) sich nur wenig unterscheiden. Bei den hier durch-
gefiihrten Messungen wurden bei Depositionsraten zwischen 0,3 und 2 ML /Min stets
klar erkennbare Anderungen der Filmeigenschaften bei vergleichbaren Schichtdicken
beobachtet. Folglich ist die Aufdampfrate nicht von entscheidender Bedeutung fiir die
Filmeigenschaften. Bei niedriger Aufdampfrate wird jedoch eine starkere Segregation
von Au Atomen erwartet, was moglicherweise erklirt, warum von Rochow et al. [174]
bis 7 ML Au auf der Filmoberfliche detektiert worden ist. Eine Besetzung von Pldtzen
in der Oberflache des Substrats durch Eisenatome erklért wahrscheinlich auch die ,,star-
ken Anderungen in der CusAu-Valenzband Emission” bei 0,1 ML, die von Rochow et
al. und Dodt beobachtet wurden [172,174]. Eine kinematische Analyse der energetischen
Position der Intensitdtsmaxima des (0,0)-Reflexes der gleichen Autoren bei 250 ML er-
gab, daB das Fe mit einer Gitterkonstante von 2,91 A senkrecht zur Oberfliche und
2,85 A parallel zur Filmoberfliche auf dem Substrat aufwichst. Diese Werte sind bis
auf 0,02 A mit denen des angelassenen 53 ML Films identisch (Tab. 6.6). Ein im Rah-
men dieser Arbeit durchgefiihrter Versuch, das Ergebnis der kinematischen Analyse fiir
den Interlagenabstand bei 53 ML zu reproduzieren, fithrte jedoch zu keinem eindeuti-
gen Ergebnis. Die quantitative, volldynamische Analyse (Abb. 6.49 und 6.47, Tab. 6.6)
beweist, dafl das Fe bereits oberhalb 10 ML in der unverspannten krz(100)-Struktur
aufwichst.



6.3. Vergleich der Fisenfilme 169

6.3 Vergleich magnetischer, struktureller und mor-
phologischer Eigenschaften ultradiinner Eisenfilme
auf einkristallinen Substraten

Im folgenden Abschnitt werden die Eigenschaften von Eisenfilmen auf CuzAu(100)
und Cu(100) mit einer Auswahl an Experimenten ultradiinner Eisenfilme auf anderen
Substraten verglichen. Eisenfilme auf einkristallinen Substraten mit (100)-Orientierung
und gréBerer Gitterkonstanten als CuzAu(100) wurden auf Rh(100) (3,80 A) [260,261],
Ag(100) (4,09 A) [262], Au(100) (4,08 A) [263] und Pd(100) (3,89 A) [106,264] depo-
niert. Die Magnetisierungsrichtung nahezu unverspannter krz(100)-Filme auf Ag(100)
[262] und Au(100) [263] ist oberhalb 100 K vom Einsetzen des Magnetismus an parallel
zur Oberfliiche orientiert. Nur bei Eisenfilmen auf Ag(100) [262] und Pd(100) [265] mit
einer Schichtdicke kleiner als 3 ML steht die Magnetisierung unterhalb 100 K senkrecht
zur Oberfliche. Bei den Eisenfilmen auf CuzAu(100) ist die senkrechte Magnetisierung
bis zur Curie-Temperatur stabil, was auf eine betrichtliche Stabilisierung der senk-
rechten Magnetisierung hinweist. Eisenfilme auf Au(100) [265] sind nur direkt nach
der Deposition bei 100 K senkrecht magnetisiert. Ein Anlassen auf 300 K oder eine
Deposition bei 300 K fiihren zum Verschwinden oder Ausbleiben der senkrechten Ma-
gnetisierung. Dies steht moglicherweise mit der Interdiffusion von Fe- und Au-Atomen
wahrend des Wachstums oder Anlassen auf 300 K in Bezichung, die von Jiang et
al. nachgewiesen wurde [266-268]. Insbesondere ermittelten sie, dafl Au-Atome auf die
Oberflache des Eisenfilms diffundieren. Dies kann die Oberflichenanisotropiekonstante
verkleinern [75] und zur Bevorzugung der parallelen Magnetisierung fithren.

Begley et al. [261] fanden -ein pseudomorphes Wachstum des Eisens auf Rh(100) bis
9 ML. Eine quantitative Analyse von [(E)-Spektren oberhalb 6 ML ergab einen In-
terlagenabstand von 1,5640,03 A. Nach Ergebnissen der gleichen Arbeitsgruppe von
Quinn et al. [264] an 12 ML Filmen auf Pd(100) wichst das Fe pseudomorph mit
einem Interlagenabstand von 1,53+0,03 A auf dem Substrat auf. Die Struktur von Ei-
senfilmen auf einem Ni(100)-Substrat wurde von Lu et al. [269] quantitativ analysiert.
10 ML Fe wachsen nach diesem Ergebnis wahrscheinlich in der FM kfz Phase mit
einem Interlagenabstand von 1,9440,05 A auf. Allerdings wurde bei dieser Bedeckung
eine der (4x1)-dhnliche Struktur beobachtet, die mdglicherweise auf die Bildung von
krz(110)-Fe hinweist und nicht analysiert wurde. Ahnlich wie bei den Eisenfilmen auf
Cu(100) (Abb. 6.23 unten) verschieben sich auch hier die Intensitdtsmaxima zwischen
1 und 4 ML zu kleineren Energien [269] mit wachsender Bedeckung, was auf eine kon-
tinuierliche Zunahme des Interlagenabstands hinweist.

Zur Identifizierung der strukturellen Phasen des Eisens auf den verschiedenen Substra-
ten konnen die Werte der strukturellen Analysen analog zu Abb. 3.3 mit den berech-
neten Werten in der tetragonalen Ebene und der epitaktischen Linie verglichen werden
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(Abb. 6.53). Die Wertepaare fiir Eisenfilme auf Rh(100) (5) [261], Pd(100) (4) [264]
und CuzAu(100) (5 ML (6), 18,7 ML (7), 53 ML (8), Tab. 6.6) weichen nur wenig
von den berechneten Linien einer verspannten krz(100)-Phase ab. Der Unterschied der
Struktur der Eisenfilme auf dem CuzAu(100) Substrat oberhalb 10 ML (7,8) zur un-
verspannten krz(100)-Phase ist, erkennbar an dem c/a-Verhéltnis (¢/as1), nur klein.
Der Interlagenabstand im Volumen des Bereichs II von Eisenfilmen auf Cu(100) (3)
liegt nahe bei dem Wert, der fiir die AF kfz Phase erwartet wird. Schliefilich stimmen
sowohl die Werte fiir die (5x1)-Phase (Tab. 6.5) als auch des 10 ML Fe-Films auf ei-
nem Ni(100)-Substrat [269] mit einer FM kfz Phase einer Gitterkonstanten von 3,66 A
iberein.

Diese Ergebnisse zeigen, daf oberhalb einer Gitterkonstanten von 2,65 A die krz(100)-
Phase stabilisiert wird. Die Berechnungen zum Stabilititsbereich der kfz-Phasen des
Eisens (Abb. 3.2) stimmen daher gut mit den experimentellen Daten iiberein. Die Sub-
stratgitterkonstante, die die Stabilisierung der krz(100)-Phase von dem Wachstum der
kfz Phase trennt, liegt zwischen 2,65 und 2,55 A. Dies entspricht einer Differenz der
totalen Energien beider Phasen, die zwischen 0,03 und 0,16 eV liegt. Beim Vergleich
der Abb. 6.53 mit den theoretisch berechneten Gitterkonstanten von Asada (Abb. 3.3,
Tab. 2.2) wird nur fiir den Verlauf des AF kfz Eisens eine nicht vernachléssigbare
Abweichung von den experimentellen Werten festgestellt. Diese Abweichung resultiert
aus dem berechneten Wert der Gitterkonstanten der AF kfz Phase, die nach den Be-
rechnungen von Asada mit 3,53 A um 0,05 A kleiner als der experimentell bestimmte
Wert (3,58 A) (Abb. 2.5 und Ref. [21]) ist.

Im Gegensatz zu der Ubereinstimmung der strukturellen Parameter der Fe-Filme auf
einem Rh(100)-Substrat mit der krz(100)-Phase nach dem Ergebnis von Begley et
al. [261] behaupteten Egawa et al. [260] aufgrund von Messungen mittels winkelauf-
geloster Augerelektronenspektroskopie, dafl das Fe bis 20 ML in der kfz Phase auf dem
Rh(100)-Einkristall aufwéchst. Zwischen 10 und 15 ML beobachteten sie im LEED-
Bild breite, quadratische Hauptstrukturreflexe, deren Intensitét in den Ecken verstérkt
und deren Diagonale in kfz[011]-Richtung orientiert ist. Dieses Beugungsbild dhnelt je-
nen Bildern, die in Abb. 6.36 (oben rechts und links) fiir die RT-Filme auf CuzAu(100)
beim Ubergang in die unverspannte krz(100)-Phase gefunden worden sind. Die zu-
gehorigen I(E)-Kurven (Abb. 6.49 und 6.50) zeigen jedoch, dafi diese Reflexform mit
der Umordnung zur unverspannten krz(100)-Phase verkniipft ist. Die Bildung einer kfz
Phase auf dem Rh(100)-Substrat ist daher nicht wahrscheinlich.

Zur Untersuchung der Eigenschaften anderer Fliachen der kfz Phasen bietet sich auf-
grund der kleinen Gitterfehlpassung das Cu-Substrat in der (110)- und (111)-Orientie-
rung an. Eisenschichten auf Cu(111) wurden von Kiimmerle und Gradmann [270,271]
untersucht. Sie fanden ein pseudomorphes Wachstum des Eisens und gaben einen Uber-
gang von der - zur a-Phase unterhalb 10 A bei Raumtemperatur und ein magnetisches
Moment der y-Phase von 0,58 p15/Atom an. In einem erweiterten Experiment [180]
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wurde die Gitterkonstante des Substrats durch Verdnderung der Zusammensetzung ei-
ner Cu/Au-Legierung kontinuierlich von 3,61 A bis 3,77 A variiert. Das magnetische
Moment steigt mit wachsender Substratgitterkonstante von 0,6 pp bei Cu(100) bis auf
2,6 11 bei einer Gitterkonstante von 3,67 A an.

Unabhingig von der Orientierung des Cu-Substrats wird von Kief et al. [196,272] eine
senkrechte Magnetisierung bei Eisenfilmen, die bei 80 K auf einem Cu(110)- bzw.
Cu(111)-Substrat deponiert wurden, bis 6 bzw. 4,5 ML gefunden. Die senkrechte Ma-
gnetisierung steigt linear mit der Schichtdicke an; die Filme sind homogen magnetisiert
Folglich ist das Fe bei diesen Schichtdicken in der krz oder der FM kfz Phase stabi-
lisiert. Interessanterweise ergeben Experimente von Tian et al. [273], daf§ die Bildung
von unverspanntem krz Fe in Kurdjumov-Sachs-Orientierung oberhalb 5 ML einsetzt
und daher mit dem Reorientierungsiibergang zusammenfillt. Unterhalb dieser Schicht-
dicke wéchst das Fe pseudomorph mit einem Interlagenabstand von 2,0840,03 A auf
dem Substrat auf. Fiir die FM kfz Phase wird ein Interlagenabstand von ca. 2,15 A
erwartet. An Eisenfilmen auf der (110)-Fliche des Kupfers konnte von Tian et al. [273]
keine zuverldssige Strukturbestimmung durchgefiihrt werden, da sich auf dem Kristall
(111)-Facetten bilden.

Die Ergebnisse der Experimente an Eisenfilmen auf anderen Substraten zeigen, daf§
zur Identifizierung der Phase des Eisens eine quantitative Analyse der Struktur und
eine Charakterisierung der magnetischen Eigenschaften notwendig ist. Die kfz Phasen
des Fe in (100)-Orientierung kénnen nur unterhalb einer Substratgitterkonstanten von
2,65 A stabilisiert werden. Die empfindliche Abh#ngigkeit der kfz Modifikation des
Eisens von den Préparationsbedingungen erfordert eine detaillierte Charakterisierung
der morphologischen Eigenschaften.
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Abb. 6.53: Tetragonale Ebene und epitaktische Linie im Vergleich mit experimen-
tellen Daten von Eisenfilmen auf unterschiedlichen Substraten

Fiir die FM kfz Phase wurde eine Gitterkonstante von 3,66 A, fiir die AF kfz Phase von 3,58 A und
fiir die krz Phase von 2,87 A angenommen. Die experimentellen Daten stammen aus Tab. 6.5 ((5x1)
(1)), aus Ref. [269] (10 ML Fe auf Ni(100) (2)), aus Tab. 6.3 (AF, kfz Fe-Filme im Bereich II (3)),
aus Ref. [264] (12 ML Fe auf Pd(100) (4)), aus Ref. [261] (9 ML Fe auf Rh(100) (5)) und aus Tab. 6.6
(4,7 ML (6), 18,7 ML (7) und 53 ML (8) Fe auf CugAu(100)).



Kapitel 7

Experimente an ultradiinnen Manganfilmen
auf CuzAu(100)

Im Gegensatz zu den Fe-Filmen sind Untersuchungen an epitaktischen Mn-Filmen auf
einkristallinen Substraten nicht so zahlreich. In den bisherigen Experimenten wurde
das Mn sowohl in hexagonaler als auch in kubischer Struktur auf einkristallinen Sub-
straten stabilisiert.

Mittels RHEED, AES und XPS fanden Arrott et al. [274] eine hexagonal dicht ge-
packte Struktur bis zu einer Schichtdicke von 2 ML auf einem Ru(0001) Substrat. Sie
klassifizierten diese Struktur als eine neue Phase des Mangans. Die Flidchendichte der
Struktur betrigt 6,31 A2/Atom und ist daher nur wenig kleiner als die der (111)-Fliche
des AF kfz Mn mit 6,4 A2 /Atom, die aus Tab. 2.2 berechnet worden ist. Eine Bestim-
mung des Interlagenabstandes kann hier entscheiden, ob es sich um eine neue Phase
handelt oder das Mn in der kfz Phase aufwéchst.

Fiir eine pseudomorphe Mn-Monolage auf einem Cu(100)-Substrat wurde von Bliigel et
al. ein antiferromagnetischer Grundzustand berechnet [275]. Auf dem Ni(100)-Einkristall
wurde dagegen von Heinrich et al. [276] eine komplexe Struktur des Mangans gefun-
den, die nicht genau bestimmt werden konnte.

Wauttig et al. ermittelten mittels LEED, Augerspektroskopie und SPALEED, daf das
Mn bis zu 1 ML in einer quasi hexagonalen Anordnung unterhalb 270 K auf einem
Cu(100)- [63,277] und einem Ni(100)-Substrat [64,278,279] aufwichst. Die quasi he-
xagonale Struktur der Filme erzeugt im LEED-Bild eine c(nx2)-Uberstruktur [64] mit
n=38 fiir Cu und n=10 fiir Ni. Die Flichendichte dieser Strukturen ist mit 7,3 A? fiir
das Cu und 6,9 A? fiir das Ni grofer als die der aus Tab. 2.2 bestimmten Werte der
AF kfz(111)-Fléche (6,4 A?) und der AF krz(110)-Flichen (FM: 5,8 A%, AF: 6,4 A?).
Ursache fiir die Bildung dieser Phase ist die verringerte Koordinationszahl. Sie fiihrt
zu einer Bandverengung und zur Erhdhung des magnetischen Momentes [64]. Als wei-
terer Effekt wird damit der energetische Uberlapp zwischen Majorit#ts- und Mino-
ritétselektronen verringert. Im Extremfall verschwindenden energetischen Uberlapps
zwischen Majoritéits- und Minoritétselektronen sind alle bindenden und antibindenden
Zustinde der Majoritiatsbénder besetzt. Als Folge davon wird der Beitrag der d-Bénder
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zur Kohésionsenergie kleiner und der interatomare Abstand grofier [62,64]. Bei dem
Wachstum eines magnetischen Films auf einem Edelmetallsubstrat kann aufgrund der
geringeren d-d-Hybridisierung folglich ein grofleres atomares Volumen erwartet wer-
den als auf einem magnetischen Substrat der d-Reihe [64]. Dies erklirt den grofieren
interatomaren Abstand des Mn auf dem Cu(100)-Substrat. Mit einer Vergréflerung des
interatomaren Abstands und der damit verringerten d-d-Hybridisierung wird die Geo-
metrie der Bindung ungerichtet und damit hexagonal [64]. Fiir grofiere Schichtdicken
wird aufgrund der erhdhten Koordination und der d-d-Hybridisierung zwischen den
Mn-Atomen ein kleineres atomares Volumen erwartet. Abstinde der Mn-Atome von
ca. 2,7 A, wie sie fiir die Volumenphase des kfz Mn charakteristisch sind, wurden fiir
Filme grofler Schichtdicke auf Cu(111) [280] und Pd(111) [281] gefunden.

Fiir das CusAu-Edelmetallsubstrat 148t sich vermuten, dafl das Mn bis 1 ML in einer
quasi hexagonalen Struktur aufwichst. Moglich ist aber auch, daf das Mn mit der
(100)-Orientierung der kfz Phase aufwichst, da die Gitterfehlpassung dieser Orientie-
rung auf dem CusAu-Substrat mit ca. 1,7 % nur klein ist. Nach den Berechnungen in
Abb. 3.2 sollte diese Orientierung auf Substraten mit einem lateralen néchsten Nach-
barabstand unterhalb von 2,78 A stabilisiert werden konnen. Die Stabilisierung die-
ser Phase wird folglich auch fiir ein Rh(100)- und Pd(100)-Substrat erwartet. In der
krz Modifikation sollte das Mn dagegen auf einem Ag(100)-, Au(100)- oder Fe(100)-
Substrat aufwachsen. Da das Mn in einer quasi hexagonalen Struktur auf dem Cu(100)-
Substrat aufwéchst, kann diese Gitterkonstante als eine untere Grenze fiir die Stabili-
sierung der kfz Phase aufgefaf3t werden.

Tian et al. [282] fanden ein pseudomorphes Wachstum des Mn auf einem Pd(100)-
Substrat bis 21 ML in einer neuen, krt Phase oder einer kfz Phase des Mn. In einer
kurz darauf versffentlichten Arbeit [283] korrigierten sie dieses Ergebnis dahingehend,
daf es sich um eine verzerrte kfz Modifikation des Mn handelt.

Heinrich et al. [284] behaupteten aufgrund von Messungen an Mn-Filmen auf Fe(100)
mittels ferromagnetischer Resonanz (FMR), daf8 das Mn in der krz Phase auf dem Sub-
strat aufwichst. Nachfolgende Messungen von Jonker et al. [285] mit SQUID (super-
conducting quantum interference device), FMR und RHEED an Mn-Filmen auf einem
Ag(100) Substrat ergaben dagegen eine nicht ferromagnetische, tetragonale Struktur,
die der des y-Mangans #hnelt. Mittels EXAFS wurde dagegen die krz Phase des Mn
auf einem Ag(100)-Substrat zwischen 5 und 14 ML gefunden [286].

Oberhalb einer Depositionstemperatur von ca. 270 K wird die Bildung einer geordneten
Legierung auf dem Cu(100)- und dem Ni(100)-Substrat beobachtet [64, 278, 279]. Die
Bildung der Legierung fiihrt zu einer ¢(2 x 2)-Uberstruktur im LEED-Beugungsbild.
Die Intensitéit der Uberstrukturreflexe resultiert dabei vorwiegend aus der grofien Kor-
rugationsamplitude der Mn-Atome von 0,3 A und nur wenig aus dem unterschiedlichen
Streuvermogen der Mn- und Cu-Atome. Fiir Nickel als Substrat ist die Bildung ei-
ner geordneten Legierung im Volumen nach dem bindren Phasendiagramm [287] zu
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erwarten. Auf dem Ni(100)-Substrat erstreckt sich die geordnete Legierung daher iiber
mehrere Lagen. Das Binirsystem Mn/Cu tendiert jedoch nicht zur Bildung einer geord-
neten Volumenlegierung. Das magnetische Moment des Mn ist treibende Kraft fiir die
Korrugation und dariiber hinaus die Stabilitéit der geordneten Legierung [288] an der
Oberfliche. In einer paramagnetischen Legierung wéren alle d-Bénder halb gefiillt. Da-
mit wéren alle bindenden Zustéinde besetzt und das Mn wiirde eine (Geometrie mit einer
grofien Anzahl an Nachbarn bevorzugen. Deshalb wére eine paramagnetische Legierung
instabil gegen eine Interdiffusion [288]. Bei der Existenz eines magnetischen Moments
ist das Majoritatshband in erster Nidherung gefiillt, und der Anteil der d-Bénder an
der Kohésionsenergie wird geringer. Durch den Gewinn an magnetischer Energie er-
reicht die totale Energie jedoch durch die Ordnung der Spins einen kleineren Wert als
bei einem paramagnetischen Zustand. Die geordnete Legierung ist folglich nur auf die
Oberfldche beschrinkt und eignet sich ausgezeichnet zur Untersuchung von Legierungs-
prozessen in zwei Dimensionen [289]. Die Existenz eines magnetischen Momentes fithrt
zu einer Vergréferung des atomaren Volumens und damit zur Korrugation [64, 288].
Totalenergieberechnungen [288] ergeben, dafl der Grundzustand dieses Systems ferro-
magnetisch ist und das atomare Moment der Mn-Atome 3,75 pup betrigt. Die Existenz
eines groflen magnetischen Momentes des Mangans in dieser Legierung wurde durch
Messungen mittels Photoemission und inverser Photoemission [290] bestétigt.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde versucht, den magnetischen Grundzustand der ¢(2x2)-
und c¢(8 x 2)-Uberstruktur auf einem Cu(100)-Substrat zu bestimmen. Das Wachstum
der Filme wurde dazu mittels MEED charakterisiert und die Uberstrukturen mit LEED
detektiert. Die gemessenen Wachstumskurven stimmen sehr gut mit bereits gemessenen
Daten von Flores et al. [63,277] iberein. Daran anschlieflend wurde die Kerr-Elliptizitét
in Modulationstechnik und Nullellipsometrie sowie die Suszeptibilitit der ¢(2x2) bei
0,5 ML und der ¢(8x2) zwischen 380 und 92 K gemessen. Fiir beide Uberstrukturen
wurden im untersuchten Schichtdicken- und Temperaturbereich aus den Messungen
keine Hinweise auf einen ferromagnetischen Zustand gefunden. Dieses Ergebnis stimmt
mit einer Vorhersage von S. Bliigel iiberein [291], der die Curie-Temperatur dieser
Phase auf 40 bis 50 K abgeschétzt hat.

Alle zitierten Arbeiten zu den epitaktisch gewachsenen Manganfilmen zeigen, wie eng
die Wechselbeziehung zwischen der Struktur und dem Magnetismus der Schichten ist.
Deshalb wurde auf eine eingehende Analyse der strukturellen Eigenschaften der Mn
Filme auf dem CugAu-Substrat Wert gelegt. Zur vollstédndigen Charakterisierung wurde
zunichst die Morphologie der Manganfilme untersucht.
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7.1 Morphologie

Bei der Wahl der Depositionstemperatur mufl beriicksichtigt werden, dafi das Bin#rsy-
stem Mn/Cu zur Bildung einer ungeordneten und das System Mn/Au zur Bildung
einer geordneten Volumenlegierung tendiert [287]. Deshalb wurde zunéchst das Dif-
fusionsverhalten auf die gleiche Art wie bei den Eisenfilmen untersucht. Die Filme
wurden zunéchst bei 170 K aufgedampft und danach auf hohere Temperaturen ange-
lassen. Tab. 7.1 zeigt die Temperaturen Ty, bei denen eine Diffusion von Au- bzw.
Cu-Atomen mittels Augerspektroskopie nachgewiesen werden konnte. Bereits knapp

Schichtdicke | Typp(K)
(ML) Cu | Au

2,6 328 | 328
5,0 453 | 423
9,0 473 | 473
18,0 503 | 503

Tab. 7.1: Abhingigkeit der Diffusion von der Schichtdicke
Taizs ist die Anlafitemperatur eines Films, der bei 170 K aufgedampft worden ist, die zu einer Ande-
rung des Cugo v - oder Augg .y-Augersignals fithrt. Diese Anderung indiziert ein Eintreten der Diffu-

sion von Cu- oder Au-Atomen zur Oberfliche.

oberhalb Raumtemperatur setzt eine Diffusion der Substratatome bei kleiner Schicht-
dicke ein. Eine Deposition bei 300 K oder hoherer Temperatur fiihrt zur Interdiffusion
von Substratatomen und Adsorbatatomen und der Segregation von Substratatomen
wahrend des Aufdampfens. Zur Analyse der strukturellen Eigenschaften wurde daher
Mn bei einer Substrattemperatur von 170 K deponiert und zur Verringerung der Rau-
higkeit und Erhéhung der Ordnung des Films auf 300 K angelassen. Mit wachsender
Schichtdicke steigt erwartungsgeméf die Diffusionstemperatur an. Bis ca. 6 ML setzt
die Diffusion von Au tendenziell bei geringerer Temperatur ein als von Cu. Mit wach-
sender Schichtdicke nimmt Ty jedoch fiir beide Elemente gleiche Werte an. Diese
liegen von 9 bis 18 ML zwischen 470 und 500 K und sind damit kleiner als man fiir
eine Volumendiffusion der Substratatome zur Oberfliche erwarten wiirde [142,143]. Es
ist daher davon auszugehen, dafl im Volumen des Films Defekte vorliegen, die von der
Grenzfliche Mn/Substrat bis zur Filmoberfliche reichen. Da die Diffusionstemperatur
auch bei 5 ML keine sehr groflen Werte erreicht, ist es wahrscheinlich, dafl diese De-
fekte bereits bei kleinerer Schichtdicke vorliegen.

Die Diffusion der Substratatome zur Filmoberfliche fiihrt bei grofler Schichtdicke zur
Bildung einer ¢(2x2)-Uberstruktur im LEED-Beugungsbild (Abb. 7.2 unten links).
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Die gleiche Struktur wurde mit dem Einsetzen der Bildung der geordneten Legie-
rung bei den ultradiinnen Mn-Filmen auf Cu(100) [63] im Monolagenbereich und auf
Ni(100) [63,278] gefunden. Da sowohl Cu- als auch Au-Atome zur Oberfliche diffundie-
ren, ist nicht auszuschlieflen, daf} sich eine geordnete Legierung auf der Filmoberfliiche

bildet.
Im Prinzip konnen die Defekte und die Segregation das Wachstum der Schichten bei

einer hoheren Depositionstemperatur beeinflussen. Zur Untersuchung dieses Einflusses

und zur Charakterisierung des Wachstums wurden MEED-Kurven bei verschiedenen
Depositionstemperaturen aufgenommen (Abb. 7.1). Die MEED-Intensitiit zeigt aus-
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Abb. 7.1: MEED-Wachstumskurven der Manganfilme
Es ist die Abhingigkeit der Intensitét des (0,0)-Beugungsreflexes von der Schichtdicke bei verschie-

denen Depositionstemperaturen dargestells.

geprigte Oszillationen bei 300 K, die charakteristisch fiir ein lagenweises Wachstum
der Filme sind. Oszillationen bis zu sehr grofler Schichtdicke werden auch noch bei
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223 K beobachtet. Mit weiter abnehmender Temperatur sind die Oszillationen weniger
ausgepragt und auf die ersten zehn Atomlagen beschrinkt. Unterhalb 160 K beobach-
tet man im wesentlichen eine kontinuierlich abfallende Intensitédt. Das Verschwinden
der Oszillationen und die abfallende Intensitét resultieren aus einem dreidimensionalen
Wachstum in Folge der abnehmenden Beweglichkeit der Adatome. Eine Intensitéts-
variation unterhalb 3 ML bei 100 und 123 K 1iBt auf eine periodische Anderung der
Stufendichte im Anfangsbereich des Wachstums schliefien.

Charakteristisches Merkmal der mittleren Intensitéit zwischen 173 und 300 K ist nach
dem zunéchst steilen Abfall bis etwa 1 ML eine niedrige Intensitét bei kleiner Schicht-
dicke. Bei weiterer Deposition steigt die Intensitit erneut an. Mit wachsender Be-
deckung erreicht sie bei einer Depositionstemperatur von 173 K bei etwa 7 ML ein Ma-
ximum, das sich bis auf 10 ML bei 300 K verschiebt. Oberhalb dieses Maximums f&llt
die mittlere Intensitit kontinuierlich ab. Da Oszillationen bereits bei kleiner Schicht-
dicke vorhanden sind, scheint die niedrige Intensitit im Anfangsbereich nicht aus einer
Agglomeration der Mn-Atome zu resultieren. Diese ist aus energetischen Griinden auch
nicht zu erwarten, da die freie Oberflichenenergie des Mn kleiner als die des Cu und
nur wenig grofler als die des Au ist.

Eine mogliche Ursache fiir die niedrige mittlere Intensitét wire z.B. eine Rekonstruk-
tion des Mn oder eine kurzreichweitige strukturelle Ordnung. Zur Uberpriifung der
Ordnung wurde das LEED-Bild bei wachsender Bedeckung beobachtet. Abb. 7.2 zeigt
dazu LEED-Beugungsbilder verschiedener Schichtdicken. Bei 2,6 ML (Abb. 7.2 links
oben) beobachtet man zuséitzlich zu den scharfen Reflexen eine schwach ausgeprigte,
energicunabhéngige, diffuse Verbreiterung der Reflexe in die kfz[011]-Richtung. Bei
6,7 ML hat sich diese Verbreiterung in die kfz[001]-Richtung geéndert (Abb. 7.2 rechts
oben). Gleichzeitig hat sich die Untergrundintensitéit bis zu dieser Schichtdicke erhtht
(Abb. 7.2 oben rechts) erhdht. Bei weiterer Deposition nimmt die Intensitéit des Unter-
grundes ab und die Halbwertsbreite der Reflexe verringert sich (Abb. 7.2 Mitte links und
rechts). Aus der Anderung der LEED-Bilder 148t sich der Schluff ziehen, daB die Mn-
Filme bei sehr geringer und sehr grofer Schichtdicke lingerreichweitig geordnet sind als
in dem dazwischen liegenden Bereich. Damit steht die Anderung des Beugungsbildes
in enger Beziehung zur Anderung der mittleren Intensitit der MEED-Kurven. Uberra-
schend ist, daf} fiir die Bereiche mit besserer Ordnung die Intensitéit niedriger ist als im
mittleren Bereich zwischen etwa 6 und 11 ML. Moglicherweise fithrt eine strukturelle
Anderung zu dieser Abhéngigkeit der MEED-Reflexintensitit von der Schichtdicke.
Zur Uberpriifung dieser These wurden die strukturellen Eigenschaften der Mn-Filme
charakterisiert und analysiert.
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Abb. 7.2: Beugungsbilder der Mn-F'il-
me in Abhingigkeit der Bedeckung

Zur Aufnahme der Bilder wurden Filme
bei 173 K deponiert und fir 10 Mi-
nuten auf 300 K angelassen. Alle Bil-
der wurden nach sich daran anschlieflen-
dem FEinkithlen bei 100 K aufgenommen
(links oben: 2,6 ML, E=112,5 eV, rechts
oben: 6,7 ML, E=112,56 eV, Mitte links:
7,9 ML, E=1125 eV, Mitte rechts: 16,1 ML,
E=117,2 eV, links: 16,1 ML, c(2x2) E=
117,5 eV nach dem Anlassen auf 523 K fiir
15 Minuten).
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7.2 Struktur

Zur Charakterisierung der strukturellen Eigenschaften wurden zunéchst LEED-Bilder
in Abhéngigkeit der Bedeckung beobachtet (Abb. 7.2). Unabhéngig von der Schicht-
dicke wurden keine Uberstrukturen im LEED-Beugungsbild beobachtet. Dies gilt auch
fiir Filme im Submonolagenbereich, bei denen nur die ¢(2 x 2) des CuzAu-Substrats
sichtbar war. In einem weiteren Schritt wurde iiberpriift, ob sich die Position der
Hauptstrukturreflexe mit wachsender Schichtdicke zwischen 0 und 25 ML &ndert. Nach-
dem durch eine Beobachtung des LEED-Bildes auch dies nicht verifiziert werden konnte,
muf} davon ausgegangen werden, dafl das Mn von Beginn des Wachstums an pseudo-
morph auf dem Substrat aufwiichst. Strukturelle Anderungen kénnen daher im we-
sentlichen nur durch eine Anderung des Interlagenabstands, d.h. des ¢ /a-Verhiltnisses
bei konstantem a, gekennzeichnet sein. Zur Charakterisierung der strukturellen Eigen-
schaften wurden LEED I(E)-Spektren des (1,0)-, (1,1)-, (2,1)- und (2,0)-Reflexes bei
verschiedenen Schichtdicken aufgenommen und miteinander verglichen. Ein Vergleich
der I(E)-Spektren der (1,1)-Reflexe ist in Abb. 7.3 gezeigt. Die Spektren variieren

(1,1) 5,2 ML

Intensitat (willk. Einh.)

Energie (eV)

Abb. 7.3: I(E)-Spektren der Mn-Filme in Abhiingigkeit der Schichtdicke

Die Intensitit des (1,1)-Beugungsreflexes ist in Abhingigkeit der Energie aufgetragen. Es ist der
Verlauf der Spektren von Filmen, die bei 173 K deponiert und auf 300 K angelassen wurden, fiir
verschiedene Schichtdicken (2,6 ML: punktierte Linie, 5,2 ML: punkt-gestrichelte Linie, 7,9 ML: ge-
strichelte Linie und 16 ML: durchgezogene Linie) dargestellt.
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Abb. 7.4: Vergleich berechneter und experimenteller I(E)-Spektren fiir einen
16 ML Film
Die experimentellen Daten (durchgezogene Linie) stimmen mit den berechneten (gestrichelte Linie)

auch im Detail {iberein. Zur Berechnung wurden die Strukturparameter aus Tabelle 7.2 verwendet.

ausgeprigt mit steigender Bedeckung. Ein prinzipieller Trend ist dabei eine Verschie-
bung der Maxima zu groferen Energien. Diese Verschiebung ist fiir eine Anderung des
Interlagenabstands charakteristisch. Die Spektren des 2,6 und 5,2 ML Films weichen
erheblich von den Spektren bei grofier Schichtdicke (16 ML) ab. Dies erkennt man
daran, daf3 sie Minima bei den Energien aufweisen, bei denen die Intensitéit des 16 ML
Films maximal ist. Die Spektren des 7,9 und 16 ML Films sind sich schon erheblich
ahnlicher. Dies bedeutet, dafl sich die Struktur der Filme in Abhéngigkeit der Schicht-
dicke zwischen 2 und 8 ML wesentlich éndert; oberhalb ca. 11 ML weicht sie jedoch
nur noch wenig von der bei groflerer Schichtdicke ab. Denkbar ist, daBl in einem zwi-
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schen ca. 7 und 11 ML liegendem Bereich die Spektren durch eine Uberlagerung der
verschiedenen strukturellen Phasen gekennzeichnet sind. Ein Indiz dafiir ist, dafl die
Intensitét der Spektren eines 7,9 ML Films (Abb. 7.3) sowohl an den Positionen des
16 ML Films als auch bei kleinerer Energie maximal ist. Eine quantitative Analyse
in diesem Bereich ist deshalb ohne Kenntnis der Struktur bei sehr kleiner und sehr
grofler Schichtdicke nicht moglich. Eine volldynamische Berechnung der Reflexinten-
sitdten sehr kleiner Schichtdicken ist aufgrund eines Anteils des CuzAu-Substrats nicht
durchfithrbar, solange nicht die Spektren des Substrats mit ausreichender Genauigkeit
berechnet werden konnen. Die strukturelle Analyse beschrinkte sich daher zunédchst nur
auf grofle Schichtdicken. Volldynamische Berechnungen der I(E)-Spektren eines 16 ML
Films wurden mit dem Programm von Moritz [124] von M. Wuttig in Zusammenarbeit
mit Y. Gauthier (Laboratoire de Cristallographie, associe du CNRS, BP166X, Greno-
ble Cedex) durchgefiihrt. Fiir die Berechnung wurde eine Debye-Temperatur von 440 K
fiir das Volumen und 220 K fiir die erste Lage verwendet und der Tilt zu (1,1530,2)°
bestimmt. Die Interlagenabstéinde wurden zuniichst in Schritten von 0,1 A zwischen
1,5 und 2,1 A variiert. Die ersten zwei Interlagenabstinde an der Oberfliche dia, dog
und der Interlagenabstand im Volumen d, wurden bei festem lateralen Abstand der
(010)-Ebenen a zur Optimierung der Modellstruktur veréindert.

Zunichst wurde angenommen, dafi das Mn pseudomorph auf dem Substrat aufwéchst.
Zur genauen Analyse wurden die Strukturparameter in kleinen Schritten von 0,01 A
gedndert. Schliefflich wurde auch der laterale Abstand der (010)-Ebenen a variiert.
Tab. 7.2 zeigt die optimierten Strukturparameter des Modells fiir zwei verschiedene R-
Faktoren. Die Unterschiede der optimierten Strukturmodelle fiir die R-Faktoren sind

dig (A) | dgs (A) | dy (A) | a (A) | R-Faktor
1,875 | 1,77 | 1,77 | 1,875 0,10 (Rp)
1,875 | 1,77 | L77 | 1,872 | 0,18 (Rpg)

Tab. 7.2: Optimierte Strukturparameter von Manganfilmen mit grofiler Schicht-
dicke (16 ML)

Erkennbar an den kleinen Werten fiir die R-Faktoren wird eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen
berechneten und experimentellen Kurven erreicht. Fiir die verschiedenen R-Faktoren werden konsi-

stente Ergebnisse erzielt.

gering und die Werte der Minima der R-Faktoren sehr klein. Dies zeigt eine sehr
gute Ubereinstimmung zwischen berechneten und gemessenen Spektren. Diese Uber-
einstimmung wird durch den Vergleich der mit den Strukturparametern der Tabelle 7.2
berechneten I(E)-Spektren mit den experimentell gemessenen Kurven (Abb. 7.4) deut-
lich. Sowohl die Position als auch die Hohe der Maxima werden fiir alle Reflexe sehr
gut beschrieben. Dies gilt auch fiir Details der experimentellen Spektren. In Abb. 7.5
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ist die Abhéngigkeit des Rpg- und des Pendry-R-Faktors von der Variation der Inter-
lagenabsténde und des lateralen Abstands dargestellt. Die Abbildung zeigt tiefe, gut
definierte Minima der R-Faktoren auf einer kleinen Skala der Variation, die eine préizise
Bestimmung der entsprechenden interatomaren Absténde zuldft.

Der Abstand der (001)-Ebenen (1,875 4 0,015) A weicht nur um 0,1 % von dem des
Substrates ab. Damit ist eindeutig bewiesen, dafl das Mn auch bei grofler Schicht-
dicke pseudomorph aufwichst. Das c/a-Verhéltnis im Volumen des Films betragt
1,34 40,02, was einer tetragonalen Verzerrung der Phase um -5,2 % von einer idealen
kfz Struktur entspricht. Das atomare Volumen des Films betrigt (12,45 + 0, 3) A3,
Der erste Interlagenabstand ist im Vergleich zum Volumen um 6,2 % bzw. 0,11 A
auf (1,88 & 0,015) A expandiert. An der Oberfliiche des Films betrigt das atomare
Volumen lokal (13,22 + 0,2) A® und das c/a-Verhiltnis 1,42 + 0, 02.
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Abb. 7.5: Einflul der Variation der Strukturparameter auf die R-Faktoren

Links oben: Variation des ersten Interlagenabstands d;s bei festem Abstand zwischen der zweiten und
dritten Lage dys, rechts oben: Anderung von dss bei festem djg, links unten: Variation von dj bei
festem a, rechts unten: Anderungen des lateralen Abstands der (001)-Ebenen a bei festem dj. Fiir
den ersten und zweiten Interlagenabstand ist die Genauigkeit der Parameterbestimmung durch die

horizontale, gestrichelte Linie angegeben.
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7.3 Diskussion struktureller und morphologischer Ei-

genschaften

Mangan wichst bei 173 K bis etwa 8 ML im lagenweisen Modus auf. Bei niedrigerer De-
positionstemperatur wird ein dreidimensionales Wachstum gefunden. Bei 300 K zeigen
die MEED-Kurven (Abb. 7.1) bis zum Abbruch der Deposition MEED-Oszillationen,
die charakteristisch fiir ein lagenweises Wachstum mit oszillierender Stufendichte sind.
Im untersuchten Schichtdickenbereich (0 bis 25 ML) wichst das Mangan pseudomorph
auf dem CuzAu(100)-Substrat auf. Oberhalb ca. 11 ML wachsen die Filme in der
kubisch-flichenzentrierten Modifikation des Mangans. Das auffiilligste Merkmal der
Struktur ist eine tetragonale Verzerrung des Films um 5,2 % senkrecht zur Film-
oberfliche. Sie resultiert aus der SSDW-Spinstruktur der antiferromagnetischen kfz
Phase (Abb. 2.9). Innerhalb der (100)-Ebenen sind die Spins der Atome parallel gekop-
pelt, zwischen den (100)-Ebenen antiparallel. Gleich orientierte Spins der antiparalle-
len Kopplung sind energetisch durch die Austauschaufspaltung getrennt, innerhalb der
(100)-Ebenen besetzen die Spins benachbarter Atome mit paralleler Orientierung die
gleichen Zustdnde (Abb. 2.10). Als Folge des Pauliprinzips besteht innerhalb der (100)-
Ebene zwischen den parallel gekoppelten Spins eine stéirkere Tendenz als senkrecht zur
(100)-Ebene zwischen den antiparallel gekoppelten Momenten, den atomaren Abstand
zur vergroflern, und das c/a-Verhéltnis verringert sich. Fiir eine DSDW-Spinstruktur
erwartet man ein vergrofertes, fiir eine TSDW-Spinstruktur ein unverédndertes c/a-
Verhaltnis (Tab. 2.3). Aus der strukturellen Analyse folgt, dafl der m-Vektor der Spin-
dichtewelle senkrecht zur Oberfliche orientiert ist. Durch die Genauigkeit der struktu-
rellen Analyse kann ausgeschlossen werden, da§ SSDW-Doménen mit einem m-Vektor
parallel zur Filmoberfliche vorliegen, da fiir diesen Fall ein ¢/a-Verhiltnis gréBer als v/2
erwartet wird. Mittels der Ergebnisse der strukturellen Analyse 148t sich die Verzerrung
der unverspannten AF kfz Phase quantitativ bestimmen. Dazu mufl von dem atomaren
Volumen der unverspannten kfz Phase ausgegangen werden. Nach den Berechnungen
von Asada et al. (Tab. 2.2) betriigt dieses 12,46 A% (a=3,68 A). Dieser berechnete Wert
weicht wenig von dem extrapolierten Wert von Acet et al. [25] (12,6 A%, a=3,70 A)
ab. In beiden Referenzen wurde jedoch kein Wert fiir die tetragonale Verzerrung ange-
geben. Mittels Rontgenbeugung an Mn-reichen Legierungen wurden sowohl die Gitter-
konstanten als auch das c/a-Verhéltnis des unverspannten y-Mangans bestimmt. Diese
betragen ag =(2,6740,02) A, ¢/a=1,33 (12,67 A3) fiir 4-MnCu-Legierungen [292],
a0 =2,68 A, ¢/a=1,36 (13,07 A?) fiir y-MnPt und ag =2,68 A, ¢/a=1,37 (12,92 A?) [27]
fiir v-FeMn Legierungen. Der laterale Abstand der unverspannten, verzerrten Phase
des y-Mn liegt damit zwischen 2,66 und 2,69 A. Aus den strukturellen Parametern
des 16 ML dicken Mn-Films (Tab. 7.2) kann unter Beriicksichtigung der epitakti-
schen Spannung des Films die laterale Gitterkonstante ag der unverspannten -y-Phase
in Abhéngigkeit der Verzerrung bzw. des c/a-Verhiltnisses berechnet werden. Diese
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Abhéngigkeit ist in Abb. 7.6 dargestellt. Aus der Abbildung ergibt sich fiir einen la-

2,76 ; ; T . r . . . ;

a, (A)
N
FJ
L
I

2,60 |- B

1 2 1 . I " t " I
1,24 1,28 1,32 1,36 1,40

cyfa,-Verhdltnis

Abb. 7.6: Berechnete Abhiingigkeit der lateralen Gitterkonstante ay vom c¢g/ao-
Verhiiltnis fiir unverspanntes kfz Mn

Zur Berechnung wurden die experimentellen Werte aus Tab. 7.2 und die elastischen Konstanten der
PM kfz Phase des Eisens aus Tab. 3.1 verwendet. Fiir einen lateralen nichsten Nachbarabstands ag

zwischen 2,66 und 2,69 A ergibt sich ein cg/ag-Verhltnis zwischen 1,33 und 1,29.

teralen nichsten Nachbarabstand von 2,66 A ein ¢ /ap-Verhéltnis von 1,33 und fiir
2,69 A ein Wert von 1,29. Die Verzerrung der unverspannten v-Phase des Mangans
liegt daher zwischen -6,1 und -8,5 %. Die atomaren Volumina (12,49 A® bzw. 12,59 A?)
stimmen gut mit dem extrapolierten Wert von Acet et al. (12,6 A3) [25] iiberein. Die
Verzerrung ist stérker, als in den Mn-reichen Legierungen [27,292] beobachtet wird. Sie
liegen innerhalb der berechneten Werte von Oguchi et al. [48] (-10 %) und von Crock-
ford et al. [44,46] (-3,8 %) (Tab. 2.3). Zur Uberpriifung der berechneten Werte kénnen
die optimierten Strukturparameter mit den Ergebnissen von Tian et al. [282] und Jona
et al. [283] an Mn-Filmen auf Pd(100) verglichen werden. Sie deponierten Mn auf ei-
nem Pd(100)-Substrat (a=2,75 A) bei Raumtemperatur und beobachteten bis 6 ML
eine ¢(2 x 2)-Uberstruktur. Bei ca. 10 ML fiihrten sie an der im LEED beobachteten
(1 x 1) Struktur eine quantitative Analyse von I(E)-Spektren durch, die einen Interla-
genabstand von (1,71540,03) A im Volumen (V= 12,97 A3, ¢/a=1,25) und einen um
5 % expandierten ersten Interlagenabstand von (1,80540,03) A ergab [282,283]. Aus
den strukturellen Parametern des verspannten Films wurde unter der Annahme eines
c/a-Verhiltnisses von 1,33 die laterale Gitterkonstante zu ag =(2,6940,02) A fiir das
unverspannte y-Mn berechnet [282,283]. Sowohl diese als auch die Werte aus Tab. 7.2
sind in Abb. 7.7 dargestellt. Zur Beriicksichtigung der tetragonalen Verzerrung wurde
zunéchst die epitaktische Linie und die tetragonale Ebene ausgehend von einem unver-
zerrten Kristall (co/ap= v/2) berechnet. Die berechnete Linie mit den Werten von Jona
et al. [282,283] fiir die unverspannte Phase (ag =2,69, cq/ag =1,33) liegt innerhalb der
Fehlergrenzen des experimentell gemessenen Wertes der gleichen Autoren (punktierte
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Linie und Wert (1) in Abb. 7.7 oben) in der tetragonalen Ebene. Der experimentelle
Wert (1) liegt jedoch aulerhalb der epitaktischen Linie der gleichen Struktur (Abb. 7.7
unten). Die experimentellen Werte aus Tab. 7.2 liegen unterhalb der berechneten Kur-
ven fiir ag =2,69, c¢p/ag =1,33. Die unverspannte Phase des kfz Mn mufl daher stérker
verzerrt sein. Die Kurven (durchgezogene Linien in Abb. 7.7), die aus Abb. 7.6 mit
ap =2,69 und cg/ap=1,29 berechnet worden sind, liegen bei beiden Diagrammen in-
nerhalb der Fehlergrenzen der experimentellen Werte aus Tab. 7.2 und Ref. [282,283].
Eine #hnlich gute Ubereinstimmung wird auch fiir ag =2,66 A und ¢ /ao =1,33 erzielt.
Die Kurven der ferro- bzw. ferrimagnetischen krz Modifikation des Mangans, die mit
dem Wert aus Tab. 2.2 berechnet wurde, liegt unterhalb des in Abb. 7.7 dargestellten
Bereichs. Auf dem CuzAu(100)- und dem Pd(100)-Substrat wird daher diese Phase
nicht stabilisiert.

Der erste Interlagenabstand der Manganfilme auf dem CuzAu(100)-Substrat ist, abwei-
chend vom Volumen, nicht kontrahiert, sondern das c¢/a-Verhiltnis liegt nahe bei v/2.
Ein vergrofiertes c/a-Verhiltnis und atomares Volumen der Oberflichenlage (13,65 A®
(c/a=1,31)) ist auch von Tian et al. [282,283] fiir Mn-Filme auf einem Pd(100)-Substrat
beobachtet worden.

Diese Vergroflerung des atomaren Volumens an der Oberfliche ist ungewohnlich, da
fiir die nicht magnetischen Ubergangsmetalle eine Kontraktion des ersten Lagenab-
standes erwartet wird [203]. Es ist daher sehr wahrscheinlich, dafl das Mangan an der
Oberfliche in einer anderen Phase vorliegt. Keine geeignete Erklarung ist ein parama-
gnetischer Zustand der Oberfliche. In diesem Fall miifite das lokale atomare Volumen
kleiner als das der antiferromagnetischen Phase sein, wie aus der Extrapolation des ato-
maren Volumens PM kfz Mangans nach Acet [25] hervorgeht. Als Folge davon miifite
der erste Interlagenabstand erheblich kontrahiert sein.

Auszuschliefien ist auch eine FM krz Phase an der Oberfliche, da das atomare Volumen
dieser Phase kleiner als das der AF Phase ist. Unwahrscheinlich ist auch eine AF krz
Phase, da das lokale atomare Volumen und c/a-Verhéltnis der Oberflichenlage ober-
halb der Kurven in Abb. 7.7 liegt.

Ein mdglicher Ansatz ist eine Volumenvergréferung der Oberflichenatome, die aus der
Reduktion der Koordinationszahl an der Oberflache resultiert. Diese Reduktion fiihrt
zu einer Erhohung des magnetischen Moments an der Oberfliche. Mit der Erhthung
dieses Moments ist eine VergroBerung des atomaren Volumens verbunden. Unterstiitzt
wird diese These durch Berechnungen von Eriksson et al. [59], die die grofite Moment-
erhohung der 3d-Elemente um 58 % fiir die Oberflichenatome des kfz Mn ergaben. Ein
plausiblerer Ansatz ist eine andere Spinstruktur des Films an der Oberfliche. Dazu
reicht jedoch eine Expansion von 1,4 % (Tab. 2.3) bei einer DSDW-Spinstruktur nicht
aus, um die erhebliche Expansion zu erkldren. Eine erhebliche Vergr6flerung des atom-
aren Volumens der kfz Phase kann auch durch eine ferromagnetische Kopplung der
ersten und zweiten Lage erreicht werden. Obwohl im Volumen eine solche Struktur
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instabil ist (Abb. 2.7), kann an der Oberfliche aufgrund der reduzierten Koordinati-
onszahl moglicherweise diese Phase stabilisiert sein.

Zur Uberpriifung des magnetischen Grundzustandes wurden daher die Manganfilme
im gesamten Schichtdickenbereich mittels des magnetooptischen Kerr-Effekts in Mo-
dulationstechnik und Nullellipsometrie untersucht. In einem Temperaturbereich zwi-
schen 100 und 600 K wurden keine Hinweise auf einen ferromagnetischen Zustand der
Oberfliche gefunden. Oberhalb 500 K &ndern sich die Eigenschaften der Oberfléiche
durch die Diffusion der Substratatome auf den Film. Sie fiithrt zur ¢(2 x 2)-Uberstruk-
tur im Beugungsbild (Abb. 7.2 links), so daf§ eine zuverlissige Aussage nur bis zu die-
ser Temperatur moglich ist. Im Gegensatz zu den RT-Eisenfilmen auf einem Cu(100)-
Binkristall im Bereich II, deren Néel-Temperatur im Volumen des Films gering ist, liegt
die Néel-Temperatur der AF kfz Phase bei 670 K [25]. Zur Ummagnetisierung einer
hypothetischen ferromagnetischen Oberflichenlage wiren demnach grofie Feldstédrken
erforderlich, die u.U. mit dem experimentellen Aufbau nicht erreicht werden. Eine Ver-
ringerung der notwendigen Feldstérke ist durch eine Messung bei hoherer Temperatur
moglich. Doch ist auch in diesem Fall das Einsetzen der Diffusion unterhalb der Néel-
Temperatur ein begrenzender Faktor, so dafi sich auch der AF Zustand der Mn-Filme
nicht nachweisen 14aft.

Die Diffusion der Substratatome zur Filmoberfliche erfolgt {iber Defekte im Volumen
des Films, die von der Grenzfliche Substrat/Adsorbat bis zur Oberflédche reichen. Bei
kleinen Schichtdicken segregieren die Substratatome bereits wihrend der Deposition
bei 300 K auf die Filmoberfliche. Zur Vermeidung dieser Segregation miissen tiefe De-
positionstemperaturen gewidhlt werden; die Anlaitemperatur sollte 300 K nicht iiber-
schreiten.

Im Submonolagenbereich wird keine quasihexagonale Struktur gefunden, wie aus Ex-
perimenten an Manganfilmen auf Ni(100) [278] und Cu(100) [63,277] erwartet werden
konnte. Statt dessen wird im Bereich weniger Monolagen eine kubische Phase des Man-
gans stabilisiert, deren atomares Volumen und c/a-Verhiltnis sich von dem der antifer-
romagnetischen kfz Phase unterscheidet. Dies geht aus den unterschiedlichen Spektren
bei kleiner und grofier Schichtdicke hervor (Abb. 7.3). Erkennbar an der Anderung
der energetischen Position der Intensitdtsmaxima ordnet sich diese Struktur bis ca.
11 ML um. Der strukturelle Ubergang fiihrt zu einem Maximum der mittleren Inten-
sitit der MEED-Kurven zwischen 6 und 8 ML und einer Anderung der Streifenrichtung
im LEED-Bild von der kfz[011]- in die kfz[001]-Richtung. Die kreuzformige Verbrei-
terung der Reflexe bei grofier Schichtdicke resultiert moglicherweise aus der Bildung
langgestreckter Doménen, die um 90° gegeneinander gedreht sind. Die strukturelle
Umordnung fithrt wahrscheinlich zur Bildung der Defekte im Film, die das Diffusions-
verhalten bei groflen Schichtdicken beeinflussen.

Die Bildung der Defekte im Volumen des Films kann auch mit der tetragonalen Ver-
zerrung aufgrund der SSDW-Spinstruktur zusammenhéngen. Diese Verzerrung erfolgt
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in einem martensitischen Ubergang [25] erst unterhalb der Néel-Temperatur. Die Néel-
Temperatur steigt mit wachsender Schichtdicke des Films an. Deshalb ist nicht aus-
zuschliefien, dafl das Mn bei geringer Schichtdicke in der paramagnetischen kfz Phase
auf dem CuzAu-Substrat aufwichst. Bei einer kritischen Schichtdicke erreicht die Néel-
Temperatur die Depositionstemperatur und es findet eine Phasenénderung von der PM
kfz zur AF kfz Phase statt. Nach den Ergebnissen von Acet et al. [25] wird eine Ver-
zerrung des y-Mangans unterhalb der Néel-Temperatur bei 540 K erwartet, so dafl ein
Phaseniibergang von einer unverzerrten AF kfz zur verzerrten AF kfz Mn Phase wahr-
scheinlich ist. Diese Anderung ist durch eine erhebliche VergréBerung des atomaren
Volumens und eine Anderung des c/a-Verhéltnisses gekennzeichnet und kann daher
ebenfalls zur Bildung von Defekten fithren.

Ein Vergleich der atomaren Volumina und der c/a-Verhéltnisse anderer Arbeitsgruppen
mit der tetragonalen Ebene und der epitaktischen Linie kann zur Ermittlung der struk-
turellen und magnetischen Phase des Mn bei anderen Substratgitterkonstanten beitra-
gen. Dazu sind die Ergebnisse der strukturellen Analyse der Mn-Filme auf Ag(100)
von Jonker et al. [285,286] in Abb. 7.7 (Wert (2)) eingetragen. Mit gréfler werden-
der Substratgitterkonstante ist nach den Berechnungen in Abb. 3.2 zwischen 2,78 und
2,90 A die FM krz Struktur energetisch bevorzugt. Das Ag(100)-Substrat (a=2,89 A)
liegt damit an der Grenze zwischen der Stabilisierung der FM und AF krz Phase. Da
die Kurven fiir die FM krz Phase unterhalb des in Abb. 7.7 dargestellten Bereichs
liegen, ist es unwahrscheinlich, daf§ diese Phase auf dem Ag(100)-Substrat stabilisiert
wird. Es ergibt sich jedoch eine ausreichende Ubereinstimmung fiir die AF krz Phase
(gestrichelte Linie).
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Abb. 7.7: Vergleich zwischen experimentellen und berechneten Werten der magne-
tischen und strukturellen Phasen des kfz Mangans

Tetragonale Ebene und epitaktische Linie fiir verschiedene Phasen pseudomorpher Manganfilme. Die
Kurven wurden fiir die krz Phase mit den elastischen Konstanten des PM krz Eisens und die kfz
Phase mit den elastischen Konstanten des PM kfz Eisens berechnet (Tab. 3.1). Die punktierte Linie
wurde mit den Werten von Jona et al. [282,283] (ag =2,69, co/ap =1,33) berechnet, die durchgezo-
gene Linie fiir einen aus Abb. 7.6 bestimmten Wert (ag =2,69, co/ag =1,29) berechnet. Die gestichelte
Linie wurde aus Tab. 2.2 fiir die AF krz Phase berechnet. Zum Vergleich sind die Ergebnisse aus
Experimenten nach Tab. 7.2 und an 10 ML Mn auf Pd(100) [282,283] (1) sowie an Mn-Filmen auf

Ag(100) [285,286] (2) eingetragen.



Kapitel 8

Zusammenfassung

Ziel dieser Arbeit war es, die Wechselbeziehung zwischen Magnetismus, Struktur und
Morphologie ultradiinner Filme auf einkristallinen Substraten aufzuzeigen. Von beson-
derem Interesse ist die Stabilisierung metastabiler Hochtemperaturphasen durch die
Wabhl eines geeigneten Substrats bei Raumtemperatur. Dazu wurden Eisen und Man-
gan als Elemente mit einer ausgeprigten Vielfalt an magnetischen und strukturellen
Phasen (Allotropie) ausgewéhlt und auf einem Cu(100)- bzw. CusAu(100)-Substrat
deponiert.

Eisen wichst in zwei kfz und der krz Phase in Abhéngigkeit der Depositionstemperatur
auf dem Cu(100)-Substrat auf (Abb. 8.1). Unterhalb ca. 4,5 ML wéchst Fe unabhéngig
von der Depositionstemperatur in der FM kfz Phase auf dem Substrat (Bereich I und
A). In diesem Schichtdickenbereich ist die Magnetisierung senkrecht zur Oberfldche
orientiert. Das atomare Volumen dieser Phase (12,19 A%) ist in Ubereinstimmung mit
theoretischen Berechnungen gegeniiber der krz Phase (11,82 A%) und der AF kfz Phase
(11,5 A?’) expandiert. Alle Lagen der FM kfz Phase sind in Form einer sinusférmigen
Verscherung nebeneinander liegender, atomarer Reihen in die kfz[011]-Richtung in der
Ebene und in Form einer Korrugation senkrecht zu den Ebenen rekonstruiert. Dieses
Rekonstruktionsmuster ist Kennzeichen fiir eine strukturelle Instabilitit der FM kfz
Phase des Eisens gegen Verscherungen in die kfz[011]-Richtung. Oberhalb 4,5 ML (II)
verringert sich bei den RT-Filmen die Amplitude der Korrugation, die Verscherung in
der Ebene sowie der Interlagenabstand im Volumen des Films. Das kleinere atomare
Volumen stimmt mit dem der AF kfz Phase des Eisens iiberein. An der Oberflache
wird lokal die FM kfz Phase stabilisiert. Die plausible Ursache dafiir ist die redu-
zierte Koordinationszahl, die zu einer Momenterhéhung fithrt. Diese Momenterhthung
verursacht aufgrund der Moment-Volumen-Instabilitéit des kfz Eisens den expandierten
Interlagenabstand. Das polare Kerr-Signal bleibt in diesem Bereich konstant. Oberhalb
10 ML findet ein martensitischer Phaseniibegang zur krz(110)-Phase statt, der durch
eine kollektive Verscherung einer grofien Anzahl an Atomen in die kfz[011] Richtung
bei gleichzeitiger Expansion des Interlagenabstands gekennzeichnet ist. Als direkte
Konsequenz dieser Umwandlung reorientiert sich die Magnetisierungsrichtung in die
Filmebene und der Film ist wieder homogen magnetisiert. Mit dem strukturellen Uber-
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Abb. 8.1: Korrelation der magnetischen, strukturellen und morphologischen Eigen-
schaften der Eisenfilme auf Cu(100)

Links: RT-Filme, rechts: TT-Filme.

Oben: Sittigungsmagnetisierung in polarer (gefiillte Symbole) und longitudinaler Geometrie (offene
Symbole).

Mitte: Struktur.

Unten: Morphologie.

gang dndert sich bei Raumtemperatur das Wachstum von einem lagenweisen zu einem
dreidimensionalen Wachstumsmodus, der fiir die krz(110) Phase typisch ist.

Bei den Eisenfilmen, die bei tiefer Temperatur deponiert wurden, vergrofiern sich die
Scheramplitude in der Ebene und der Interlagenabstand, und die FM kfz Phase ordnet
sich direkt in die krz(110) Phase um. Im Vergleich zu den RT-Filmen ist diese Phase je-
doch aufgrund des Rekonstruktionsmusters der FM kfz-Phase auf einer kiirzeren Reich-
weite geordnet. Die strukturelle Umordnung zum krz(110) Fe fiihrt zu einer Anderung
der Magnetisierungsrichtung in die Filmebene. Die Suche nach einer Erkldrung fiir die
Stabilisierung der AF kfz Phase bei den RT-Filmen und den direkten Ubergang von
der FM kfz Phase in die krz Phase bei den TT-Filmen bietet sich als Gegenstand fiir
zukiinftige Untersuchungen an. Moglicherweise fiihrt eine Interdiffusion von Cu- und
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Fe-Atomen bei 300 K zu einer Verringerung der magnetischen Grenzflichenanisotropie
an der Fe/Substrat-Grenzfliche, die die Stabilisierung der AF kfz Phase bei weiterer
Deposition begiinstigt, wihrend bei 100 K eine gréfiere Grenzflichenanisotropie an der
Fe/Substrat Grenzfliiche zum Ubergang zur FM krz Phase fiihrt.

Bei einer Vergréfierung der Substratgitterkonstanten auf 3,745 A (CuzAu(100)) kann
die FM kfz Phase nicht mehr auf dem Substrat stabilisiert werden (Abb. 8.2). Statt
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Abb. 8.2: Korrelation der magnetischen, strukturellen und morphologischen Eigen-
schaften ultradiinner Eisenfilme auf CuzAu(100)

Links: RT-Filme, rechts: TT-Filme.

Oben: Sattigungsmagnetisierung in polarer (gefiillte Symbole) und longitudinaler Geometrie (offene
Symbole), Mitte: Struktur, unten: MEED Wachstumskurve des (0,0)-Reflexes

dessen wichst das Fe bis etwa 5,5 ML in der krz(100)-Struktur verspannt auf dem
Cu3Au(100)-Substrat auf. Bei einer Depositionstemperatur von 300 K wird bis zu
dieser Schichtdicke ein dem lagenweisen Wachstum &dhnlicher Modus gefunden. Die
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magnetokristalline Grenzflichenanisotropie und die magnetoelastische Energie des ver-
spannten krz Eisens fithren bei kleiner Schichtdicke zu einer Bevorzugung der senkrech-
ten Magnetisierung bis zur Curie-Temperatur. Aufgrund der Interdiffusion von Fe und
Substratatomen an der Fe/Substrat-Grenzfliche wird der Beitrag dieser Grenzfliche
zur magnetokristallinen Grenzflichenanisotropie verringert. Als Folge davon reduziert
sich die kritische Schichtdicke fiir den Reorientierungsiibergang von 3,2 ML bei den
TT-Filmen auf 2,3 ML bei den RT-Filmen. Oberhalb 5,5 ML bildet sich die unver-
spannte krz(100)-Phase des Eisens auf dem Substrat. Die Umordnung ist durch die
Bildung von Facetten und /oder Mosaikkristallen gekennzeichnet und erstreckt sich bei
den RT-Filmen auf einen Bereich zwischen 6 und 11 ML und bei den TT-Filmen auf
einen kleineren Schichtdickenbereich. Die strukturelle Umwandlung fiihrt zwischen 6
und 11 ML bei den RT-Filmen zu einem Abfall der MEED-Intensitét des (0,0)-Reflexes
und zur Anderung des Gradienten der longitudinalen Kerr-Elliptizitit. Bei weiterer De-
position verringert sich die Defektdichte im Film und das Fe wéchst bei 300 K in einem
dreidimensionalen Wachstumsmodus auf dem krz(100)-Fe auf.

Fiir alle Substrate mit groflerer Gitterkonstanten ist zu erwarten, dafi das Fe in der
krz(100) Phase stabilisiert wird.

Mangan wéchst im gesamten untersuchten Schichtdickenbereich (bis 25 ML) pseudo-
morph auf dem CuzAu(100)-Kristall auf. Eine quasi hexagonale Anordnung wie auf dem
Cu(100)- oder Ni(100)-Substrat wird im Monolagenbereich nicht beobachtet. Oberhalb
170 K wird ein lagenweises Wachstum des Mangans gefunden. Zur Vermeidung der Se-
gregation und der Interdiffusion mufl Mn bei tiefer Temperatur deponiert werden und
die Anlafitemperatur darf 300 K nicht iibersteigen.

Bei grofler Schichtdicke (16 ML) wird die AF kfz Phase des Mn auf dem Substrat
stabilisiert. Aufgrund einer antiferromagnetischen Spinstruktur mit m=(1,0,0) ist das
c¢/a-Verhiltnis um 5,2 % reduziert. Eine Berechnung fiir die unverspannte Phase des
AF kfz Mn ergibt fiir einen lateralen niichsten Nachbarabstand zwischen 2,66 und
2,69 A ein c¢/a-Verhiltnis, das zwischen 1,33 und 1,29 liegt. Der erste Interlagenab-
stand und damit auch das lokale atomare Volumen und das ¢/a-Verhéltnis sind an der
Oberfldche erheblich grofer als im Volumen des Films. Eine mdégliche Ursache dafiir
ist eine ferromagnetische Kopplung zwischen den ersten beiden Lagen. Diese Kopplung
hat wahrscheinlich eine Vergréflerung des atomaren Volumens an der Oberfliche zur
Folge.

Wiéhrend des Wachstums bilden sich im Film Defekte, die von der Grenzfliche Sub-
strat/Adsorbat bis zur Filmoberfliche reichen. Sie fiihren bereits bei einer Anlafitempe-
ratur von 510 K zur Diffusion von Substratatomen zur Filmoberfiiche und zur Bildung
einer geordneten c(2 x 2)-Legierung auf der Filmoberfliche. Ursache fiir die Bildung
der Defekte ist eine strukturelle Anderung des Films, die bei einer Depositionstem-
peratur von 170 K auf den Bereich unterhalb ca. 11 ML beschrinkt ist. Da der Film
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pseudomorph aufwichst, ist diese Anderung im wesentlichen durch eine Anderung des
c¢/a-Verhiltnisses gekennzeichnet. Moglicherweise fiihrt eine martensitische Transfor-
mation von der kubischen zur tetragonalen Phase mit einem vergréflerten atomaren
Volumen zur Bildung von Defekten. Die Verzerrung des Films tritt vermutlich bei zu-
nehmender Bedeckung ein, wenn die Néel-Temperatur bzw. die Temperatur, die zur
tetragonalen Verzerrung fiihrt, die Depositionstemperatur erreicht.

Alle drei epitaktischen Systeme zeigen eine enge Korrelation der magnetischen, struk-
turellen und morphologischen Eigenschaften. Die kfz Hochtemperaturphasen des Man-
gans und des Eisens lassen sich durch pseudomorphes Wachstum bei einer geeigneten
Wahl der Substratgitterkonstante auf Einkristallen stabilisieren. Der Bereich der Sub-
stratgitterkonstanten und der Schichtdicke, innerhalb derer diese Phasen aufwachsen,
ist von der Stabilitit der Hochtemperaturphasen bei Raumtemperatur gegen Defor-
mationen abhéngig. Fir zukiinftige Experimente bietet sich an, durch eine Variation
der Gitterkonstante die Figenschaften der Hochtemperaturphasen in Abhingigkeit der
epitaktischen Spannung im Film zu untersuchen. Durch die Wahl des Substratmaterials
kénnen die Eigenschaften der Adsorbat/Substrat-Grenzfliche modifiziert werden. Eine
weitere Moglichkeit, die Eigenschaften der Hochtemperaturphasen bei Raumtempera-
tur zu untersuchen, bietet sich durch die Deposition von Legierungsfilmen an.
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