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Abstract

The subject of this study was an examination into the influences of interface and surface
structure on the interlayer coupling, more specifically long and short period oscillation of
interlayer coupling and biquadratic coupling.

Critical to the study was the preparation and control of high quality epitaxial Fe/X/Fe
samples (X=Cr, Ag). The Fe/X/Fe was layered onto a composition of a GaAs substrates
with an Fe seed layer and an Ag buffer layer. It was important to observe the influence
of the temperature Tis on the sample structure, therefore during growth process of the
samples temperatures variances were introduced ranging from 100 K to 523 K. In order
to preserve quality of the samples over the length of the study, the samples were prepared
and stored in an ultra high vacuum environment.

The surface structure of the Fe/X/Fe-layers was investigated in-situ with SPA-LEED
and RHEED. The interface structure was investigated ex-situ with x-ray diffraction. The
magnetic properties were studied using an improved magneto-optic hysteresis loop tech-
nique developed specifically for this study.

The results of the structural examination of the first Fe-layer surface was the discovery
of a ring structure in the SPA-LEED pattern. These patterns demonstrate, that the Fe-
surface structure is regularly terraced. Numerical analysis of this pattern concluded that
the terraces were grouped in 5 open layers with a terrace step width of 5 (Ts = 300 K) to
25 (Ts = 523 K) lattice constants.

These results remained constant after depositing an additional Cr-layer on top of this
Fe-layer with a Cr-thickness ranging from 4 to 12 atomic layers. Upon examination of
the Ag located on top of the first Fe-layer deviations were found to exist. First, no ring
structure in the SPA-LEED pattern nor a corresponding spot splitting in the RHEED
pattern was observed. Secondly, an increase in the number of open layers from 5 to 7 was
found and a decrease within the terrace step width from 5 down to 1-2 (Tg = 300 K) to
25 down to 10 (Ts = 523 K).

The x-ray diffarction studies on the interface structures showed that the correlation
length for the Fe/Cr/Fe-layer grown at T's = 300 K was on average 1-2 lattice constants
while it was 45 lattice constants for the samples grown at Ts = 523 K.

In reference to interlayer coupling, samples grown at Ts = 523 K revealed short and
long period oscillations while samples grown at Ts = 300 K revealed only long period
oscillations. The observed interlayer coupling with respect to short and long period oscil-
lations is explained by the data obtained from both the surface structure analysis and the
interface structure analysis.

In the process of examing the biquadratic coupling it was observed that Fe/Cr/Fe-
samples grown at Ts = 523 K followed SLoNczEwSKI’S fluctuation mechanism but the
Fe/Cr/Fe-samples grown at T's = 300 K and the Fe/Ag/Fe-samples at all temperatures
did not fit the assumption of the model because of their poor surface and interface quality.

A second model explaining biquadratic coupling, SLONCZEWSKI’S looose spin model,
was studied by developing a second typ of samples. These samples were developed by
evaporating additional Fe at low concentrations into the Ag spacer. The models predictions
were observed experimentally within these samples. Biquadratic coupling was observed to
be dependend upon measurement temperature and loose spin concentration.
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1 Einleitung

In den letzten Jahren hat die Entwicklung und Herstellung neuartiger, extrem
diinner magnetischer Schichten neue Aspekte in das Verstindnis des Magnetismus
eingebracht. Einige magnetische Eigenschaften diinner Filme unterscheiden sich gra-
vierend von den Eigenschaften des massiven Materials. Diese besonderen Eigen-
schaften sind dabei nicht nur fiir die grundlagenorientierte Forschung von grofiem
Interesse, sondern erdffnen auch der technischen Anwendung neue Perspektiven.

Einen dieser vielversprechenden neuen Effekte stellt die Wechselwirkung zweier
diinner magnetischer Filme dar, die durch eine nichtmagnetische Zwischenschicht
getrennt sind. In Abhéngigkeit von der Dicke der Zwischenschicht ordnen sich die
magnetischen Momente der einzelnen Schichten abwechselnd parallel oder antipar-
allel zueinander an. Die Anordnung der Schichtmagnetisierungen wird dementspre-
chend als ferromagnetisch oder antiferromagnetisch bezeichnet. Dies wird durch eine
phénomenologisch eingefiihrte, bilineare Kopplung beschrieben.

Direkt verbunden mit der antiparallelen Ausrichtung der Schichtmomente ist der
erh6hte Magnetowiderstandseffekt (engl. ,,Giant Magneto-Resistance®, GMR). Im
Vergleich zum derzeit in der Datenspeichertechnologie angewendeten Anisotropen
Magnetowiderstandseffekt kann mit dem wesentlich empfindlicheren GMR-Effekt
eine Steigerung der Speicherdichte um eine Groflenordnung erzielt werden. In an-
deren, technisch interessanten Bereichen wie beispielsweise in der Medizintechnik,
werden hochempfindliche magnetische Sensoren auf Basis des GMR-Effekts neue
Anwendungsfelder erschlieflen.

Inzwischen wurde fiir viele Schichtsysteme antiferromagnetische Kopplung nach-
gewiesen. Zus#tzlich wird in Abhéngigkeit von der Dicke der Zwischenschicht eine
Oszillation zwischen ferromagnetischer und antiferromagentischer Kopplung beob-
achtet. Bei bestimmten Schichtsystemen, die bei hoher Substrattemperatur herge-
stellt wurden, treten zwei Oszillationsperioden auf. Die verwendete hohe Substrat-
temperatur legt die Vermutung nahe, dafl das Auftreten einer zweiten, kurzen Os-
zillationsperiode mit einer reduzierten Rauhigkeit an der Grenzfliche verbunden ist.
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Neben der parallelen und der antiparallelen Ausrichtung der Schichtmagnetisie-
rungen wird bei einer Vielzahl von Schichtsystemen eine orthogonale Anordnung
beobachtet, die ebenfalls von der Zwischenschichtdicke abhéngig ist. Diese orthogo-
nale Anordnung der Magnetisierungen wird phinomenologisch durch eine biquadra-
tische Kopplung beschrieben. Die Ursache dieser biquadratischen Kopplung ist nicht
geklért, obwohl es eine Reihe von Modellen gibt. Die meisten Modelle erkldren die
biquadratische Kopplung durch Rauhigkeiten der Grenzfliche. Die biquadratische
Kopplung kann auch durch paramagnetische Verunreinigung der Zwischenschicht er-
klért werden. Sowohl aus der Perspektive der grundlagenorientierten Forschung wie
auch mit Blick auf eine mdogliche GMR-Anwendung ist es sehr wichtig, das Auftre-
ten der biquadratischen Kopplung zu verstehen. Schichtsysteme mit biquadratischer
Kopplung zeigen eine besonders grofie Anderung des Widerstandes in Abhéngigkeit
vom angelegten Feld.

Ziel dieser Arbeit ist es, den EinfluB der Rauhigkeit an den Grenzflichen auf
die bilineare und die biquadratische Kopplung zu untersuchen, um so ein tiefe-
res Verstindnis der Zwischenschichtkopplung zu erreichen. Dazu mufl das Schicht-
wachstum, die Oberflichen- und die Grenzflichenstruktur bestimmt werden. Die
Grenzflichenrauhigkeit kann dann durch systematische Variation der Praparations-
bedingungen kontrolliert veréndert werden. Der Einflul der Grenzflichenstruktur
auf die Zwischenschichtkopplung wird durch anschlieflende magnetische Messungen
untersucht.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde das Schichtwachstum und die Oberflichenstruk-
tur IN-SITU mit Elektronenbeugung untersucht. Zunéchst wird die zur Interpretation
der Beugungsdaten nétige Theorie eingefithrt. Dann wird die Préparation und die
Charakterisierung einer einkristallinen (001)-Ag-Oberfliche als Wachstumsunterla-
ge fiir die Fe/X /Fe-Schichtsysteme beschrieben (X=Cr, Ag). Anschlieflend wird das
Schichtwachstum und die Oberflachenstruktur des ersten Fe-Films und der Cr- bzw.
Ag-Zwischenschicht analysiert. Die Grenzflichenrauhigkeit wird mit EX-SITU Rént-
genbeugung bei Fe/Cr/Fe-Schichten untersucht. Im letzten Kapitel wird die Zwi-
schenschichtkopplung bei diesen Fe/X/Fe-Systemen gemessen und die Verbindung
zwischen den strukturellen Eigenschaften und der Zwischenschichtkopplung disku-
tiert.




2 Zwischenschichtkopplung

2.1 Uberblick

Die magnetische Zwischenschichtkopplung beschreibt die Wechselwirkung zweier
diinner ferromagnetischer Filme, die durch eine nichtmagnetische Zwischenschicht
getrennt sind. Es werden zwei Kopplungsarten unterschieden: Die bilineare Kopp-
lung richtet die magnetischen Momente der ferromagnetischen Schichten in Abhéngig-
keit von der Dicke der Zwischenschicht entweder parallel oder antiparallel aus: Die
parallele Ausrichtung wird als ferromagnetische Kopplung bezeichnet, die antiparal-
lele Ausrichtung als antiferromagnetische Kopplung. Diese Kopplung wurde erstmals
1986 an Seltenerd- und Ubergangsmetallsystemen experimentell beobachtet [1, 2].
Die biquadratische Kopplung fiihrt zu einer orthogonalen Ausrichtung der Schicht-
magnetisierungen [3, 4]. Die orthogonale Ausrichtung ist von der Dicke der Zwi-
schenschicht abhéngig und wird fiir viele unterschiedliche Schichtsysteme wie z.B.
Fe/Cr [3], Co/Cu [4] oder Fe/Ag [5] beobachtet. Weil die verwendeten Schichtsyste-
me keine Asymmetrie in der vierzahligen Kristallanisotropie zeigen, kann eine solche
Asymmetrie als Ursache der 90°-Kopplung ausgeschlossen werden [6]. Abb. 2.1 ver-
deutlicht die beiden Kopplungsarten und die aus ihnen resultierende Anordnung der
Schichtmomente.

Fiir Schichtsysteme aus Ubergangsmetallen, wie z.B. Fe/Cr/Fe, konnte zunichst
nur ein Cr-Zwischenschichtdickenbereich beobachtet werden, in dem antiferromagne-
tische Kopplung auftritt. Unter Ausnutzung der GMR-Widerstandserh6hung wurde
ein zweiter Schichtdickenbereich entdeckt, in dem sich die magnetischen Momente
antiparallel anordnen [7]. Seitdem wurde fiir eine grosse Anzahl von 3d-, 4d-, und
5d-Ubergangsmetallen antiferromagnetische Kopplung nachgewiesen [8, 9, 10].

Die Préparation keilférmiger Zwischenschichten ermoglichte den Nachweis der
oszillatorischen Austauschkopplung. Durch die Praparation einer Zwischenschicht
mit kontinuierlich variierender Dicke (Keil) konnte die Austauschkopplung auf ei-
ner Probe fiir viele unterschiedliche Zwischenschichtdicken bei Priparation unter
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Bilineare Kopplung Biquadratische Kopplung

ferromagnetisch antiferromagnetisch biquadratisch
gekoppelt gekoppelt gekoppelt

Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der beiden Kopplungsarten. Bei der bilinearen
Kopplung ordnen sich die Momente der Ferromagneten in Abhangigkeit von der Dicke d
der Zwischenschicht alternierend parallel oder antiparallel an. Die biquadratische Kopp-
lung fithrt zu einer orthogonalen Anordnung der Momente.

identischen Bedingungen untersucht werden. Bei Proben mit keilférmiger Zwischen-
schicht wird somit nur ein Parameter, die Zwischenschichtdicke, variiert. Mit derar-
tigen Keilschichten gelang unter Verwendung ortsauflésender magnetischer Mefime-
thoden (magneto-optischer Kerr-Effekt, Brillouin-Lichtstreuung) der Nachweis einer
schichtdickenabhéngigen Oszillation der Austauschkopplung zwischen ferromagneti-
scher und antiferromagnetischer Kopplung [11].

Ebenso bedeutsam waren Keilschichten fiir den Nachweis einer zweiten Oszil-
lationsperiode. Auf Fe-Einkristalle, Fe-Whiskern, wurden Cr-Keilschichten aufge-
dampft, wobei systematisch die Substrattemperatur erh6ht wurde [12, 13]. Dieje-
nigen Proben, die bei Ts = 520 K aufgedampft wurden, zeigten neben der bereits
bekannten Oszillationsperiode von etwa 12 Monolagen (ML) Cr eine zweite Periode
mit einer wesentlich kleineren Wellenlédnge von 2 ML Cr. D.h., mit jeder zusatzlichen
Monolage Cr wechselt die Kopplung zwischen ferromagnetisch und antiferromagne-
tisch!

2.2 Aktueller Stand des theoretischen Verstindnisses

HATHAWAY [14] gibt eine aktuelle und umfangreiche Darstellung der verschiede-
nen theoretischen Ansétze zur Erkldrung der Zwischenschichtkopplung. Die grofle
Zahl der theoretischen Arbeiten 14t sich im wesentlichen auf zwei unterschiedli-




che Ansétze zuriickfithren [15]: Die direkte Berechnung der totalen Energie und die
Verwendung von Kopplungsmodellen. In den Arbeiten der ersten Gruppe wird je-
weils die totale Energie eines Schichtsystems mit paralleler und mit antiparalleler
Ausrichtung der Schichtmagnetisierungen berechnet. Die Kopplungsenergie ergibt
sich dann als Energiedifferenz zwischen den beiden Anordnungen. Da diese Energie-
differenz sehr klein ist (Gréfenordnung 1 meV pro Einheitszelle), aber die totalen
Energien sehr grof} sind, ergeben sich bei der Berechnung erhebliche numerische Pro-
bleme. Diese Schwierigkeiten werden in der zweiten Gruppe durch Modellannahmen
vermieden. Diese Modelle beruhen auf

1. der Annahme einer Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida (RKKY) Wechselwiikung,
2. der Niherung freier Elektronen,

3. der Raumgquantisierung von Léchern,

4, dem Anderson Modell.

RKKY-artige Wechselwirkung

Mit einem RKKY-artigen Ansatz kénnen im Fall der Edelmetall-Zwischenschichten
die Oszillationsperioden der Zwischenschichtkopplung in sehr guter Ubereinstim-
mung zu den experimentell beobachteten Perioden berechnet werden [16].

Magnetische Ionen, die sich in einem nichtmagnetischen Kristall befinden, po-
larisieren die Leitungselektronen in ihrer Umgebung. Diese Polarisation 148t sich
durch ein RKKY-Stérpotential beschreiben [17]. Wegen des Pauli-Prinzips wird die
Stérung nicht auf die unmittelbare Umgebung des magnetischen Ions beschrénkt
sein, sondern es wird sich vielmehr eine ,,Anreicherungs— und eine ,Verarmungs-
zone“ fiir die Spinpolarisation der Leitungselektronen ausbilden. Daher wird die
Polarisation als Funktion des Abstandes ein oszillatorisches Verhalten aufweisen.
Dieser oszillierende Polarisationszustand kann durch andere benachbarte magneti-
sche Ionen ,ausgelesen” werden, so daf} eine indirekte Kopplung zweier magnetischer
Ionen entsteht. Die Periode der Oszillation wird dabei durch den Fermivektor kr
des nichtmagnetischen Wirtskristalls bestimmt.

Um dieses Modell auf die magnetische Schichten ibertragen zu konnen, mufl
die urspriinglich betrachtete punktférmige Stérung durch eine flichenartige Stérung
ersetzt werden [18]. Dabei dndert sich die Abhéngigkeit der Oszillationsamplitude
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Abbildung 2.2: Links: Schnitt durch die Fermifliche von kubisch flaichenzentrietem (kfz)
(001)-Cu. Eingezeichnet sind die extremalen Wellenvektoren, die zu einer Oszillation der
Kopplung fiihren (nach [16]). '
Rechts: Die mit dem RKKY-Modell berechnete Austauschkopplung von (001)-kfz Cu als
Funktion der Zwischenschichtdicke (nach [16]).

vom Abstand r zum Storpotential von 1/72 fiir punktférmige Stérungen nach 1/r?
fiir flichenartige Stérungen.

Die Wechselwirkung zweier magnetischer Schichten wird mit Hilfe eines RKKY-
artigen Storpotentials berechnet. Die zweite Schicht wird als spinabhéngige Storung
der durch die erste Schicht induzierten Magnetisierung aufgefaflt und die damit ver-
bundene Anderung der totalen Energie berechnet. Die Oszillationsperiode wird wie-
der durch den Fermivektor £z des nichtmagnetischen Materials bestimmt (Abb. 2.2).
Eine Oszillation kann jedoch nur fiir extremale Fermivektoren in ausgezeichneten
Richtungen beobachtet werden, da sich i.a. die Beitrdge der einzelnen Wellenvek-
toren gegenseitig aufheben, sie ,oszillieren sich weg® [18]. Aus jedem extremalen
Wellenvektor resultiert eine Periodenlidnge der Kopplung.

Generalisierter Ansatz mittels Quanteninterferenzen

Durch die Wahl eines speziellen Storpotentials konnen aus dem generalisierten An-
satz mittels Quanteninterfernzen nach BRUNO [15] die aufgelisteten modellartigen
Ansétze 1-4 abgeleitet werden. Ein weiterer Vorteil dieses Ansatzes liegt darin,
daB sich damit die Zwischenschichtkopplung iiber alle Zwischenschichtmaterialien
— Metalle und Isolatoren — beschreiben 148t. Schliefllich 148t sich im Rahmen die-




ses Modells auch die Abhéngigkeit der Zwischenschichtkopplung von der Dicke des
Ferromagneten erkldren, ein Resultat, das zunichst durch ein einfaches phinome-
nologisches Modell erzielt wurde [19].

BRUNO 20, 21] und STILES [22] entwickelten unabhéngig voneinander ein Mo-
dell zur Austauschkopplung, das die Austauschkopplung mittels resonanter Streu-
ung beschreibt und eine Analogie zu einem optischen Fabry-Perot Interferometer
herstellt. Die Grenzflichen zwischen den Ferromagneten und der Zwischenschicht
werden als Spiegel aufgefafit, zwischen denen sich in Abh#ngigkeit von ihrem Ab-

" stand konstruktive oder destruktive Interferenz der Elektronen, die als Blochwellen
beschrieben werden, einstellen kann.

Die Zwischenschicht — ,Resonator“— wird als Potentialtopf der Dicke d beschrie-
ben, der durch die Ferromagneten als Potentialbarrieren begrenzt wird (Abb. 2.3)
[15]. Eine Welle mit dem Wellenvektor k bewegt sich nach rechts und wird am
Potentialwall Vg mit der komplexen Amplitude rp = |rg|e*®® reflektiert. Die reflek-
tierte Welle mit Wellenvektor —k wird am Potential V4 erneut mit der Amplitude
T4 = |rale’*4 reflektiert und bewegt sich wieder nach rechts, wo sich der ProzeB
wiederholt. Der Betrag |r4s)| des Reflextionskoeffizienten bestimmt die Amplitude
der reflektierten Welle, das Argument ¢4(p) bestimmt die Phasenénderung durch
die Reflextion.

Mehrfache Interferenzen durch Reflektionen an den Potentialen V4 bzw. Vg in-
duzieren in der Zwischenschicht eine Anderung in der Zustandsdichte. Die Pha-
senverschiebung 148t sich nach einer einfachen Streuung an jedem Potential durch
A¢ = 2kd+ ¢4 + ¢ ausdriicken. Konstruktive Interferenz ergibt sich bei einer Pha-
senverschiebung: A¢ = 2n7 (n ganzzahlig), die zu einer Erh6hung der Zustandsdich-
te fithrt. Bei destruktiver Interferenz mit A¢ = (2n+ 1)x erhélt man eine Abnahme
der Zustandsdichte. Niherungsweise gilt dann fiir die Anderung der Zustandsdichte
An:

An o d|rarg|cos(2kd + ¢4 + ¢B) (2.1)

Da das Streupotential des Ferromagneten spinabéngig ist, wird auch die Ampli-
tude der reflektierten Welle spinabhiingig sein. Daher wird sowohl eine Anderung
der Ladungsdichte als auch eine Spinpolarisiation durch den Ferromagneten in den
Paramagneten induziert.

Die Zwischenschichtkopplungsenergie wird als Energiedifferenz zwischen der fer-
romagnetischen Konfiguration (parallele Momente) und der antiferromagnetischen
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Abbildung 2.3: Eindimensionaler Potentialtopf. Mehrfache Reflektion einer einfallenden
Welle mit dem Wellenmvektor k£ am Potential V4 bzw. V3 fithren - in Abhingigkeit von
der Breite d des Topfes ~ zu stehenden Wellen.

Konfiguration (antiparallele Momente) berechnet. Dabei wird die Anderung der
Energie, die mit diesen Quanteninterferenzen verbunden ist, auf die Anderung der
Zustandsdichte An (Gl. 2.1) der einzelnen Konfigurationen zuriickgefiihrt. Die Ande-
rung der Zustandsdichte wiederum ergibt sich aus der Berechnung der Reflextions-
koeflizienten. Der magnetische Anteil wird durch unterschiedliche Reflextionskoefhi-
zienten fiir die unterschiedlichen Spinorientierungen beriicksichtigt: rT # r+. Neben
Reflextion kann auch Transmission der Elektronen an der Grenzfliche auftreten.
Diejenigen Elektronen, die in den Ferromagneten eingedrungen sind, kdnnen an der
Riickseite des Ferromagneten reflektiert werden. Die Zwischenschichtkopplung zeigt
dann auch Oszillationen in Abhéngigkeit von der Dicke der Ferromagneten.

Beim Ubergang zu einem realistischen dreidimensionalen Fall erh&lt man im
asymptotischen Grenzfall grofler Zwischenschichtdicken nur an besonderen Punk-
ten der Fermifliche Beitrige zur Kopplung [15]. An diesen besonderen Punkten
besitzt die Fermifliche in der untersuchten Kristallorientierung einen extremalen
Durchmesser. An anderen Punkten der Fermifliche oder in beliebigen Richtungen
interferieren die Beitrdge zur Kopplung destruktiv. Die Periode der Kopplung wird
durch den extremalen Durchmesser der Fermifliche bestimmt, die Amplitude zeigt
in Abhsngigkeit vom Abstand d zur Grenzfliche eine Démpfung mit 1/d>.

BRUNO [15] zeigt, daf sich andere Modelle aus diesem Ansatz der Quanten-




interferenzen ableiten lassen. So kann z.B. ein RKKY-artiges Stérpotential V zur
Berechnung der Reflextionskoeffizienten herangezogen werden, wobei die Wechsel-
wirkung zwischen einem Leitungsbandelektron mit Spin s an der Position r und
einem lokalisierten Spin S am Ort R durch V = Ad(r — R)sS. beschrieben wird
[17].

Mit Hilfe dieses generalisierten Ansatzes kann eine grofle Bandbreite von aktu-
ellen experimentellen Ergebnissen erkldrt werden: (i) Oszillationen der Austausch-
kopplung als Funktion der Schichtdicke der ferromagnetischen Schicht konnten zu-
erst am (001)-Co/Cu/Co Schichtsystem [23] beobachtet werden, dann auch fiir
(001)-Fe/Cr/Fe [24]. Die experimentell ermittelte Periodenlinge A ~ 3.5 ML stimmt
im Fall des (001)-Co/Cu/Co hervorragend mit dem theoretisch berechneten A*h*° ~
3.5 ML [15] iiberein. (ii) Antiferromagnetische Austauschkopplung wurde auch bei
isolierenden Zwischenschichten experimentell nachgewiesen, und auch die qualitati-
ve Abhingigkeit von der Temperatur konnte gezeigt werden [25]. Schlieflich konnte
direkt auf einer nichtmagnetischen Ru Schicht, die auf einem Co Film aufgewachsen
war, eine Oszillation des magneto-optischen Kerr Effektes ohne zweite ferromagneti-
sche Schicht nachgewiesen werden [26]. Die Periode dieser Oszillation ist vergleichbar
derjenigen von austauschgekoppelten Co/Ru/Co Schichtsystemen und weist auf eine
enge Verbindung von Zwischenschichtkopplung und Quantentrogzusténden hin.

2.3 Einflufl von Grenzflichendefekten

Bisher wurden atomar glatte Grenzflichen angenommen. Experimentell lassen sich
derartige perfekte Grenzflichen nicht realisieren. An den Grenzflichen gibt es Stu-
fen, die zu einer Variation der Zwischenschichtdicke fithren, sofern die Stufen an der
Ober- und der Unterseite der Zwischenschicht nicht perfekt korreliert sind. Ein ein-
faches Modell nimmt eine Anderung der mittleren Zwischenschichtdicke » ML um
jeweils eine ML nach oben bzw. nach unten an, d.h. es gibt Bereiche, in denen die
Zwischenschicht (n — 1) ML dick ist und entsprechend (n+ 1) ML [16, 27]. Als Folge
der Variation der Zwischenschichtdicke um 41 ML &ndert sich das Vorzeichen der
Austauschkopplung, sofern es eine Periode A = 2 ML gibt. Unter der Annahme, dafl
die laterale Ausdehnung der Bereiche konstanter Zwischenschichtdicke grof} gegen die
mittlere Dicke der Zwischenschicht sind, kénnen die unterschiedlichen Beitrédge zur
Austauschkopplung addiert werden. Dabei werden die einzelnen Beitrége entspre-
chend ihrem Anteil an der Grenzfliiche gewichtet; in dem einfachen Ansatz werden
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Abbildung 2.4: Berechnete Austauschkopplung als Funktion der Zwischenschichtdicke
ngw fiir eine (001)-Cu Zwischenschicht (nach [16]).

(a) Ideale Grenzfliche: » = 0 (0 < r < 1 : Rauhigkeitsparameter)

(b) Grenzfliche mit Rauhigkeit: » = 0.25.

die Dicken (n — 1) und (n + 1) jeweils mit r gewichtet, n wegen der Normierung
mit 1 — 2r. Abb. 2.4 zeigt den Einflufl der Rauhigkeit auf die Zwischenschichtkopp-
lung: Dargestellt wird die Kopplung als Funktion der Zwischenschichtdicke fiir eine
idealisierte Grenzfliche mit » = 0 und fiir eine rauhe Grenzfliche mit r = 0.25 [16].
Durch die Rauhigkeit wird die Periode scheinbar vergrofiert, weil die kurze Periode
durch die Rauhigkeit unterdriickt wird. Die Grenzflichenrauhigkeit wirkt als ,, Tief-
passfilter® fiir die Oszillationsperiode. Zusitzlich zur Anderung der Periode wird
die Amplitude der Kopplung um den Faktor 10 geschwicht. Diese starke Damp-
fung kann die Abweichung zwischen theoretisch berechneter Kopplungsamplitude

und experimentell beobachteter Amplitude qualitativ erkldren.

Neben der Grenzflachenrauhigkeit konnen auch Versetzungen durch Gitterfehl-
anpassung und Gitterverzerrungen zu einer sehr starken Dadmpfung der Oszillation
fithren [28]. Diese beiden Effekte konnen jedoch in (001)-Orientierung, die im Rah-
men der vorliegenden Arbeit untersucht wird, vernachléssigt werden.
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2.4'Experimentelle Beobachtung der biquadratischen Kopp-
lung

Je nach Verhéltnis der Kopplungsstirken von bilinearer zur biquadratischen Kopp-
lung wird in Remanenz eine antiparallele oder eine orthogonale Ausrichtung der
Schichtmagnetisierungen beobachtet. Auch wenn die Kopplung antiferromagnetisch
und die zugehorige Kopplungsstirke grofler ist als diejenige der biquadratischen
Kopplung, kann eine 90°-Ausrichtung der Magnetisierungen wihrend des Umma-
gnetisierungsprozesses auftreten und experimentell nachgewiesen werden. Die bi-
quadratische Kopplung ist jedoch nicht nur wegen der ungewohnlichen Symmetrie
von groflem physikalischen Interesse, sondern auch technologisch besonders reizvoll.
Der GMR-Effekt weist bei orthogonal ausgerichteten Schichtmagnetisierungen in
Remanenz eine besonders grofie, lineare Anderung des elektrischen Widerstands mit
dem angelegten Feld auf [29].

Fiir eine detaillierte Diskussion werden die Kopplungsparameter J; und J; ein-
gefiihrt, die jeweils ein direktes Maf der Kopplungsstirke zwischen zwei ferromagne-
tischen Schichten darstellen. Wird nur ein kleiner Bereich der Probe betrachtet, so
kann eine homogene Magnetisierung dieses Bereiches vorausgesetzt werden. Die sta-
‘tischen magnetischen Eigenschaften des Schichtsystems kénnen dann mit den Mag-
netisierungen M; und M, beschrieben werden, die wie makroskopische Momente
betrachtet werden. Die Wechselwirkung zweier ferromagnetischer Filme kann phéno-
menologisch in Analogie zum Heisenbergaustausch durch E; = Jm;m, beschrieben
werden, wobei die m; durch die normierten magnetischen Momente m; = M;/|M;|
gegeben sind. Die Energiedichte E; wird nur durch J und den Winkel 9 zwischen
den magnetischen Momenten m; bestimmt und kann ausgedriickt werden durch:

E.. = —Jicosd — Jy(cosd)? (2.2)

J ist der Kopplungsparameter fiir die bilineare Austauschkopplung, der in Abhéngig-
keit vom Vorzeichen entweder zu paralleler (J; > 0: ferromagnetische Kopplung)
oder antiparalleler (J; < 0: antiferromagnetische Kopplung) Anordnung der magne-
tischen Momente fithrt. J; gibt die Kopplungsstérke fiir die biquadratische Kopplung
an, die fiir J; < 0 (mit |J1| < |J2|) zu einer orthogonalen Ausrichtung der Momente
fithrt. Tritt 90°-Kopplung auf, so mufl der Parameter J, eingefiithrt werden, da J;
nicht zu einer orthogonalen Anordnung der Momente fiihrt [3].
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2.5 Theoretische Modelle der 90°-Kopplung

2.5.1 Kopplungsterme hoherer Ordnung: Intrinsischer Beitrag

Die Austauschkopplungsenergie wird in den theoretischen Ansitzen als Differenz
zwischen der parallelen und der antiparallelen Anordnung der Schichtmomente be-
rechnet. Diese Differenz kann nach Potenzen von cos 9 entwickelt werden [15, 18, 30].
Die Terme zweiter Ordnung einer solchen Entwicklung entsprechen dann dem Term
zweiter Ordnung in Gl. 2.2. Es resultiert ein intrinsischer Beitrag zur 90°-Kopplung.
Im Modell der Quanteninterferenzen (Kap. 2.2) lassen sich diese Beitrége anschau-
lich als Elektronen verstehen, die zweimal an jeder Seite des Topfes gestreut worden
sind [15]. Die resultierende biquadratische Kopplung oszilliert mit halber Periode
(doppelter Frequenz), d.h. in Abhéngigkeit von der Zwischenschichtdicke oszilliert
Jy mit halber Periode von J;. Die Amplitude von J, ist nach diesen Berechnungen
um 2 bis 3 GréBenordnungen kleiner als die von J; [15].

Experimentell wird jedoch keine Oszillation von Jp mit halber Oszillationsperiode
von J; beobachtet. Die experimentell ermittelten Kopplungsstérken von J;*F und
J;*® stimmen in der Groflenordnung iiberein, so daB das mit dem intrinsischen Mo-
dell berechnete J, viel zu klein ist. Somit reichen die intrinsischen Beitrige alleine

nicht aus, um die experimentell beobachtete 90°-Kopplung zu erkléren.

2.5.2 Biquadratische Kopplung durch Grenzflichendefekte
Fluktuation der bilinearen Kopplung

SLONCZEWSKI [31] schligt einen auf Grenzflichendefekten beruhenden Mechanis-
mus vor. An beiden Grenzflichen der Zwischenschicht zu den Ferromagneten gibt es
Terrassen, die nicht korreliert sind (Abb. 2.5). Die Anderung der Zwischenschicht-
dicke an einer solchen Terrasse kann an denjenigen Stellen, an denen J; einen Null-
durchgang besitzt, zu einer Anderung des Vorzeichens von J; fithren. Die Anderung
des Vorzeichen von J; an einer solchen monoatomaren Stufe fithrt zu einer Fluktuati-
on der bilinearen Kopplung und bevorzugt bei unmittelbar benachbarten Bereichen
innerhalb einer Schicht eine antiparallele Ausrichtung der Schichtmagnetisierun-
gen. Innerhalb einer Schicht wirkt jedoch der ferromagnetische Austausch, der eine
solche Fluktuation unterdriickt. Es entsteht eine Konkurrenz zwischen der rdum-
lich variierenden Austauschkopplung und der ferromagnetischen Austauschsteifig-
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keit, die eine Variation der magnetischen Momente innerhalb der Ferromagneten
unterdriickt. Die Konkurrenz der beiden unterschiedlichen Energiebeitriige fithrt zu
einer Relaxation der Gesamtenergie, wenn sich die Schichtmomente nicht kolinear
ausrichten. Ist der Betrag von J; bei beiden Schichtdicken nahezu gleich, entsteht
eine 90°-Anordnung der Momente.

lML%

Abbildung 2.5: Die Grenzflachenrauhigkeit fithrt zu einer Variation der Schichtdicke.
Andert sich das Vorzeichen der Kopplung von Stufe zu Stufe, so fluktuiert die bilineare
Kopplung innerhalb einer Schicht.

Nach Abb. 2.5 sei die Lénge einer Terrasse mit konstanter Zwischenschichtdicke
L, die Anderung der bilinearen Kopplung J; zwischen den benachbarten Terrassen
betrage 2AJ, und die Dicke der Ferromagneten sei D, dann a8t sich die Kopp-
lungsstédrke J, aus dem Fluktuationsmechanismus berechnen zu [31]:
2
Jo = —4(—?:—%-]1 coth <%> (2.3)
wobei der Parameter A = 2-107 J/m den ferromagnetischen Austausch innerhalb
der Schichten beschreibt. Aus Gl 2.3 folgt, daf} bei Zunahme der Terrassenléinge L
auch die Stirke der von J, wichst. Eine zunehmende Terrassenlénge steht aber
fiir glattere Grenzflichen, so dafl ein scheinbarer Widerspruch entsteht: Obwohl
die Entstehung der biquadratischen Kopplung auf Rauhigkeit zuriickgefiihrt wird,
wichst Jy, mit immer glatteren Grenzflichen an. Allerdings wird dieser Effekt durch
zwei Bedingungen eingeschrinkt: Ist die Terrassenlinge L in der GréBenordnung
der Domé&nenwandbreiten (bei Fe etwa 70 nm), so zerfallen die einzelnen Terrassen
in Doménen, die entsprechend dem Vorzeichen von J; gekoppelt sind. Im anderen
Grenzfall der kleinen Lingen L in der Gréflenordnung weniger Gitterkonstanten ist
GL 2.3 nicht mehr giiltig, da diese Gleichung durch Anwendung der Kontinuums-
theorie abgeleitet worden ist.

13




Fiir viele Schichtsysteme wird durch diesen Ansatz das Vorzeichen und die Grofen-
ordnung der biquadratischen Kopplung korrekt angegeben [3, 32, 33, 34]. Ein quan-
titativer Vergleich zwischen Experiment und Theorie ist jedoch problematisch: Die
sehr schwierige experimentelle Bestimmung der Terrassenlinge L wird umgangen,
indem L als Variationsparameter in den Rechnungen verwandt wird [33].

Die Temperaturabhéngigkeit von J; wird mit dem Fluktuationsmodell fiir ver-
schiedene Schichtsysteme nicht iibereinstimmend mit dem Experiment wiedergege-
ben. Wird AJ = J; angenommen, so erhélt man mit Gl. 2.3: Jo(T') « (J1)*(T). Fiir
(001)-Fe/Al/Fe [35] und (001)-Fe/Au/Fe [9] wird jedoch eine wesentlich stéirkere
Temperaturabhéngigkeit beobachtet, so dafl weitere Ursachen der biquadratischen
Kopplung angenommen werden miissen.

Dipol-Mechanismus

DEMOKRITOV [36] beriicksichtigt Dipolfelder als Folge einer gestuften Oberfliche.
Die Dipolfelder treten an Terrassen auf (Abb. 2.5) und fithren zu langreichweitigen
Streufeldern. Bei korrelierter Rauhigkeit der oberen und der unteren Grenzfliche
unterstiitzen diese Streufelder in Abh#ngigkeit von der Phase der Korrelation eine
parallele oder eine antiparallele Ausrichtung der Schichtmagnetisierungen. Im Fall
der unkorrelierten Rauhigkeit entsteht ein oszillierendes Dipolfeld, dessen Stérke
exponentiell mit dem Abstand von der Grenzfliche abfillt. Im unkorrelierten Fall
entsteht so ein Beitrag zur Gesamtenergiedichte, der eine senkrechte Ausrichtung
der Schichtmagnetisierungen begiinstigt.

Im Vergleich zum Experiment sind die resultierenden Kopplungsstirken J, in
der Regel klein. Fiir Terrassen der Groflenordnung I = 20 nm entstehen Kopp-
lungsstarken von Jp =~ 0.01 %‘; . Entsprechende Werte werden bei z.B. (001)-
Fe/Au/Fe [9] beobachtet, fiir andere Schichtsysteme wie (001)-Fe/Cr/Fe (3] oder
(001)-Fe/Al/Fe [9] sind sie jedoch um eine Gréfienordnung zu klein.

Proximity Magnetismus der Zwischenschicht

SLONCZEWSKI [37] schligt fiir Zwischenschichten mit intrinsischem Antiferroma-
gnetismus -z.B Cr oder Mn- einen weiteren Mechanismus vor, der die besonders
starke biquadratischen Kopplung dieser Materialien erkldren soll. Ausgehend von
einer starken Polarisation der Zwischenschicht durch den Ferromagneten entsteht in
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der Zwischenschicht auch oberhalb der Néel-Temperatur eine antiferromangetische
Anordnung der Spins. Eine Fluktuation der Zwischenschichtdicke durch Rauhig-
keit auf einer Léngenskala L < 10 nm (Abb. 2.5) fiihrt zu einer nicht kollinearen
Ausrichtung der Spins und somit zu einem nicht kollinearen Beitrag zur Zwischen-
schichtkopplung.

Durch diesen Beitrag zur biquadratischen Kopplung sollte bei Hysteresekurven
die Magnetisierung mit wachsendem Feld nur langsam in die Sittigung kriechen.
Ein solches Verhalten wird allerdings nur bei Fe/Cr-Mehrfachschichten beobachtet
[38], wobei es sich nicht um einen mikromagnetischen Effekt handelt, wie die Beob-
achtung von Doménen wihrend des Ummagnetisierungsprozesses gezeigt hat. Die
beobachteten Hysteresekurven, die ein solch langsames Kriechen in die S#ttigung
zeigen, lassen sich nur qualitativ, nicht aber quantitativ mit Hilfe des Proximity-
Modells beschreiben [38].

2.5.3 Biquadratische Kopplung durch paramagnetische Verunreinigungen

In einem weiteren Modell schlgt SLONCZEWSKI [32] paramagnetische Verunreinigun-
gen als Ursache der biquadratischen Kopplung vor, die zu der beobachteten starken
Temperaturabhingigkeit der Kopplungsstirke J, fithren. Die paramagnetischen Ver-
unreinigungen (engl.: ,loose spins“) werden in diesem Modell durch zwei unterschied-
liche Mechanismen hervorgerufen. Erstens kénnten geringe Mengen des Ferromagne-
ten in die Zwischenschicht eindiffundieren und dort paramagnetische Ionen bilden.
Zweitens konnten Atome an der Grenzfliche eine gegeniiber dem Volumenmaterial
reduzierte ferromagnetische Kopplung an das Volumenmaterial besitzen!. Die pa-
ramagnetischen Verunreinigungen bzw. die Grenzflichenatome koppeln dann iiber
eine RKKY-Wechselwirkung an die beiden Ferromagneten an, was zu einem additi-
ven Beitrag zur J-abhingigen Kopplungsenergiedichte E; fiihrt. Dieser zusétzliche
Beitrag wird nach Potenzen von cos?d entwickelt (vgl. Gl 2.2) und liefert Terme
fiir JI* und JL*, wobei der Index Is die zusitzliche Kopplung als Folge von Ver-
unreinigungen charakterisieren soll. Die Kopplungsstirken J}* sind dabei von drei
Parametern abhéngig: der Temperatur T', der Dichte der Verunreinigungen p und
dem RKKY-Austauschpotential U. Der Ansatz ist nur fiir geringe Konzentrationen

! Analog zur Idee der schwach ferromagnetisch gekoppelten Grenzflichenatomlage entwickelten
BARNAS und GRUNBERG zeitgleich einen Mechanismus, der ebenfalls zur biquadratischen Kopp-
lung fithren kann [39].
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Abbildung 2.6: Paramagnetische Verunreinigungen mit ungepaartem Spin S befinden
sich im Abstand z von der Grenzfliche. Sie koppeln iiber einen RKKY-Mechanismus an
die Ferromagneten F; und F; an. (nach [32]).

- kleines p - giiltig und zeigt eine lineare Abhéngigkeit der Kopplungsstirken J;* von
der Dichte p.

Slonczewski vergleicht seinen Ansatz mit experimentellen Daten, indem er die
berechnete Temperaturabhéngigkeit von J; an die experimentellen Daten fiir (001)-
Fe/Al/Fe und (001)-Fe/Au/Fe Schichtsysteme anpaflt [32]. Dabei dienen p und U als
Anpassungsparameter. Die zugrundeliegenden experimentellen Daten sind an Pro-
ben gewonnen worden, die bei erhéhten Préparationstemperaturen erzeugt worden
sind. Daher 188t sich eine erhéhte Wahrscheinlichkeit von paramagnetischen Ionen
in der Zwischenschicht annehmen. Erste Experimente, bei denen zusétzlich Materi-
al des Ferromagneten in die Zwischenschicht aufgedampit wurde, zeigen eine starke
Tendenz, die bilineare Kopplung J; zu schwéchen, jedoch konnte kein Anstieg von
J2 beobachtet werden [40].
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3 Experimentelle Methoden

3.1 Schichtpraparation und Analyse

3.1.1 UHV-Schichtpréparation

Das Schichtpraparations- und Analysesystem besteht aus drei, durch Schleusen von-
einander getrennten Kammern (vgl. Abb. 3.1). Als Manipulator dient ein heiz- und
kithlbarer Transferstab, auf dem die zu bedampfenden Substrate befestigt werden.
Wihrend der Schichtpréparation kann eine Substrattemperatur zwischen 80-900 K
gewdhlt werden. Der Transferstab wird mit einem drehzahlgeregelten Elektromotor
mit definierter Geschwindigkeit durch die drei Kammern gefahren.

Das auf dem Transferstab befestigte Substrat wird durch eine differentiell ge-
pumpte Vakuumschleuse in die Vorkammer gefahren. In der Vorkammer wird mit-
tels Turbomolekularpumpe und vorgeschalteter Drehschieberpumpe ein Basisdruck
von 5 -10~7 Pa (5-10~° mbar) erreicht. Hier kann Material wahlweise mit einer
Elektronenkanone oder in einem heizbaren Tiegel verdampft werden. Die Schicht-
dicke wird mit einem Schwingquarz-Schichtdickenmonitor gemessen. Aufgrund des
relativ hohen Basisdrucks werden in dieser Kammer im wesentlichen Abdeck- oder

Schutzschichten prépariert.

In der Hauptkammer wie auch in der Analysenkammer wird durch einen Turbo-
molekularpumpstand und eine zusitzliche Titansublimationspumpe ein Basisdruck
von 3-107° Pa (51071 mbar) erreicht. Insgesamt kénnen mit drei separaten Elek-
tronenkanonen bis zu fiinf unterschiedliche Materialien verdampft werden, wobei
eine Kanone iiber einen Dreifachtiegel verfiigt, so dafl mit dieser Kanone aus drei
Materialien ausgewahlt werden kann. Die Schichtdicken werden wiederum mit einem

Schwingquarzmonitor bestimmt.

Schichtdickenabhingige Eigenschaften kdnnen besonders gut untersucht werden,
wenn sich die interessierende Schichtdicke auf einem Substrat linear &ndert. Der-
artige Proben mit keilfsrmiger Schicht besitzen den Vorteil, dafl eine Probe viele
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Abbildung 3.1: AufriB der Schichtpriparationsanlage

Schichtdicken ¢ auf einem Substrat besitzt, die unter den gleichen Praparationsbe-
dingungen erzeugt werden. Der Einflufl von unterschiedlichen Substrateigenschaften
oder unterschiedlichen Herstellungsbedingungen kann dadurch wesentlich reduziert
werden. Experimentell wird eine keilfsrmige Schicht erzeugt, indem das Substrat bei
konstanter Aufdampfrate kontinuierlich mit konstanter Geschwindigkeit des Trans-
ferstabes hinter eine Blende gefahren wird.

Wihrend des Schichtwachstums kann sowohl der Wachstumsprozef} als auch die
aufgedampfte Schichtdicke iiber ein RHEED-System (Reflection High Electron Ener-
gy Diffraction) zus#tzlich iiberwacht werden. Dabei fallt ein hochenergetischer Elek-
tronenstrahl unter einem Einfallswinkel a < 3° auf die Probenoberfliche. Der ge-
beugte Strahl trifft auf einen Fluoreszenzschirm und erzeugt dort ein charakteri-
stisches Muster, aus dem Informationen iiber das Schichtwachstum und die Ober-
flichenstruktur gewonnen werden konnen. Das Reflexmuster auf dem Schirm wird
tiber eine Videokamera aufgenommen und in einem PC digitalisiert. Die digitale
Bildspeicherung und Auswertung erfolgt durch das kommerziell erhéltliche eeS can®©-
Programm. Abb. 3.2 zeigt das RHEED-Muster einer sauberen (001)-Fe-Whisker-
oberfliche aufgenommen in (100)-Richtung. Da die Fe-Whisker sehr grofie Ober-
flichenterrassen in der Gréflenordnung von 1 pym besitzen, kann Abb. 3.2 als Refe-
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Abbildung 3.2: RHEED-Aufnahme eines Fe-Whiskers bei E=8400 eV unter dem Ein-
fallswinkel o = 1.5°.

renz und zur Kalibrierung des RHEED-Systems verwendet werden.

In der Analysenkammer befindet sich zur strukturellen Analyse der Oberfliche ein
SPA-LEED (Spot Profil Analysis-Low Energy Electron Diffraction). Zur chemischen
Analyse wird ein Auger-Elektronenspektrometer mit Zylinderspiegelanalysator (ma-
ximales Aufldsungsvermégen 1/100 ML [41]) eingesetzt. Probenoberflichen kdnnen
durch Ar*-Ionenbeschuf} aus einer Ionenquelle gereinigt werden (Sputtern).

3.1.2 Das SPA-LEED System
Aufbau

Das SPA-LEED ist eine Weiterentwicklung des optischen LEED und speziell dafiir
konzipiert, eine moglichst hohe Auflésung zu erreichen. Eine Schemazeichnung ist
in Abb. 3.3 dargestellt.

Das SPA-LEED bietet die Moglichkeit des Sichtbetriebes, wobei das Beugungs-
bild wie beim optischen LEED auf einem Leuchtschirm abgebildet wird. Dies dient
hauptséchlich zum schnellen Auffinden von Beugungsreflexen.

Der grofie Vorteil des SPA-LEED wird beim Betrieb von Channeltron und Ab-
lenkeinheit deutlich. Der an der Probe gebeugte Elektronenstrahl wird mittels ei-
ner elektrostatischen Ablenkeinheit iiber die Eintrittsblende des Channeltrons (¢ =
0.1 mm) gerastert. Aufgrund der speziellen Ablenkgeometrie mit 2 Oktupolen wird
sowohl der einfallende als auch der reflektierte Elektronenstrahl abgelenkt. Dadurch
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Abbildung 3.3: Aufbau des SPA-LEED

trifft der einfallende Strahl nahezu immer die gleiche Position auf der Probe, und es
wird bei einer Messung nur der Anteil des Streuvektors parallel zur Oberfliche K,
variiert, wiahrend der Anteil senkrecht zur Oberfliche K|, im wesentlichen konstant
bleibt.

" Der maximal durchsteuerbare Winkelbereich betrégt 30°. Die Zahlrate des ver-
wendeten Channeltrons (Galileo, Typ CEM 4816) betrégt maximal 10° Impulse/Sekunde.
Da ab ca. 200 000 Impulse/Sekunde Nichtlinearititen in der Anzeige auftreten
konnen, wurde der Prim&rstrom so gewéhlt, dafl die Zahlrate unterhalb dieses Wer-
tes lag.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Ansteuerung der Ablenkeinheit und die Da-
tenerfassung auf Computersteuerung umgestellt. Die Ansteuerung der Ablenkein-
heit geschieht iiber einen PC mit D/A-Wandler (Fa. Omicron); gleichzeitig werden
die Zahlimpulse des Channeltron nach einer zusitzlichen Verstirkung mit einem
Z#hlmodul eingelesen. Mit dem verwendeten Mefprogramm SPA-4! kénnen eindi-
mensionale Linienprofile und zweidimensionale LEED-Bilder aufgenommen werden.
Zusétzlich wurde zwischen Ablenkeinheit und PC ein Spannungsaddierer geschaltet,
der eine manuell gew&hlte Offset-Spannung zu einer vom PC gegebenen Spannung
addiert und so eine manuelle Justierung des Nullpunktes einer Messung auf ein
Reflexmaximum ermoglicht. '

IMit freundlicher Genehmigung von Prof. M. Henzler.
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Kalibrierung

LEED-Reflexprofile werden zur strukturellen Charakterisierung von Oberflichen
verwendet. Bei der Auswertung dieser Profile mufy eine Verbreiterung der Profi-
le durch das MeBinstrument beriicksichtigt werden [42]. Selbst bei einer ,jidealen®
Oberfliche wiirde man keine Deltafunktion als Profil messen, sondern ein verbrei-
tertes Profil. Diese instrumentelle Verbreiterung ist eine Folge des endlichen Durch-
messers von Quelle und Detektor, der endlichen Strahldivergenz, Linsenfehlern etc..
Ublicherweise beschreibt man die resultierende Reflexverbreiterung zusammenfas-
send durch eine Instrumentenfunktion T'(K). Das gemessene Reflexprofil Ins(K) er-
gibt sich dann durch Faltung von T'(K) mit dem idealen Profil Jo(K) des Objektes
[42]: |

In(K) = IH(K) « T(K) (3.1)

Die inverse Fouriertransformation F~! verdeutlicht die Bedeutung der Funktion
T(K):

F-1 (IM(K)) = F! (IQ(K)) LF! (T(K))
= C(u) - t(u) (3.2)

wobei C(u) = F~1(Ip(K)) als Autokorrelationsfunktion und ¢(u) = F~HT(K)) als
Transferfunktion bezeichnet wird [43]. Die Funktion C(u) enthélt die statistischen
Informationen iiber die Oberflichenstrukturen. Ublicherweise kann die experimentell
beobachtete Profilverbreiterung T'(K) durch eine Gaufifunktion beschrieben werden,
die Funktion {(u) ist dann ebenfalls eine Gauffunktion. Die Halbwertsbreite die-
ser Gauflfunktion #(u) bezeichnet man als Transferweite ¢3s. Die Multiplikation in
Gl. 3.2 bedeutet dann, dal C(u) fiir grofle Abstinde u abgeschnitten wird. Daraus
folgt, dal Objekte auf der Oberfliche, die weiter als die Transferweite voneinander
entfernt sind, im Beugungsbild nicht mehr aufgelést werden kdnnen.

Experimentell wurde die Transferweite tps bestimmt, indem das minimal ein-
stellbare Reflexprofil eines Fe-Whiskers gemessen wurde (In-Phase-Streubedingung,
vgl. Kap. 4.1.3). Fe-Whisker besitzen extrem glatte Oberflichen mit einem Stufenab-
stand von 1 pm [44], der deutlich iiber der typischen Transferweite eines SPA-LEED
(=~ 0.1 pm) liegt. Ist die Terrassenldnge grofler als die Transferweite, so gilt fiir das
minimale Reflexprofil Io(K) = §(K) (In-Phase-Streubedingung), und das gemessene
Profil gibt direkt 7'(K) wieder.
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Abbildung 3.4: LEED-Aufnahme eines Fe-Whiskers bei E=72 eV.

Abb. 3.4 zeigt das LEED-Muster einer Fe-Whiskeroberfliche?. Vor der Aufnahme
wurde die Whiskeroberfliche durch mehrfaches Ionenétzen und Tempern gereinigt
und ausgeheilt. Die Reflexe sind sehr klein und spiegeln im wesentlichen die Trans-
ferweite des SPA-LEED wieder. Am unteren Rand zeigt sich ein Abbildungsfehler
der elektrostatischen Linsen.

Die minimale Halbwertsbreite des Reflexprofils (In-Phase-Streubedingung) (vgl.
Abb. 3.5) wird zu hy = 0.2 % bestimmt. Die Transferweite ¢ps, also der maximal
auflosbare Abstand auf der Whiskeroberfldche, folgt aus [42]:

ho _ are

K—lo = i (3.3)
wobei ap. die laterale Gitterkonstante und K¢ den horizontalen Abstand zum Beu-
gungsreflex erster Ordnung angeben. Aus dem Wert fiir hg ergibt sich eine Trans-

ferweite von 500 ag..

Eine Eichung des Ablenksystems ist erforderlich, da man bei der Messung eines
Reflexprofils eine Intensititsverteilung im K-Raum bestimmen will. Die Ablenkem-
pfindlichkeit A ist definiert als [45]:

AU

A= —— .

Dabei ist AU die bendtigte Ablenkspannung, um eine Verschiebung AK| des Beu-
gungsbildes zu bewirken.

’Die Fe-Whisker wurden mir freundlicherweise von Z. Celinski und B. Heinrich, Simon Fraser

Universitdt Vancouver, zur Verfiigung gestellt.
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Abbildung 3.5: Reflexprofil des Fe-Whiskers bei E=72 eV. Die durchgezogenen Kurve
stellt eine numerische Anpassung durch eine GauBfunktion dar.

Zur Bestimmung von A wurde die Spannungsdifferenz zwischen dem (00)-Reflex
und einem 2 x 2 C-Uberstrukturreflex fiir verschiedene Energien gemessen. Der C-
Uberstrukturreflex konnte auf Fe-Whiskern beobachtet werden, auf deren Oberfliche
nach einem Temperschritt erneut C-Kontaminationen nachgewiesen werden konn-
ten. Fiir A wurde ermittelt(vgl. Abb. 3.6):

A=(21240.05)-VEV A (3.5)

3.2 Magnetooptische Hysteresekurven

3.2.1 Magnetooptischer Kerr-Effekt

Das statische magnetische Verhalten einer ferromagnetischen Schicht kann mit ma-
gnetooptischen Effekten beobachtet werden. Diese beruhen auf der Abhé#ngigkeit
der optischen Konstanten eines Materials vom Magnetisierungszustand. Wesentliche
Vorteile der magnetooptischen Effekte sind ihre hohe Empfindlichkeit, die Untersu-
chungen von wenigen Monolagen ferromagnetischen Materials erlauben, und das
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Abbildung 3.6: Ablenkempfindlichkeit 4 aus der Spannungsdifferenz zwischen dem (00)-
Reflex und dem 2 x 2 C-Uberstrukturreflex fiir verschiedene Energien.

lokale Auflsungsvermogen, welches mit integralen Magnetometern wie Faraday-
Waage oder Vibrationsmagnetometer nicht erreicht werden kann. Allerdings kann
magnetooptisch nicht die absolute Magnetiserung einer Probe bestimmt werden,
sondern nur die relative Magnetisierungsinderung. Fiir die zu untersuchenden Fra-
gestellungen fiihrt dieser Nachteil von magnetooptischen Messungen zu keinem In-
formationsverlust, da hier die Anderung des Ummagnetisierungsverhaltens auf einer
Probe in Abhéngigkeit von einer Schichtdicke untersucht werden soll. Die begrenzte
Eindringtiefe des Lichtes (ca. 20 nm bei der hier verwendeten Wellenlénge) stellt
keinen Nachteil dar, da die untersuchten Proben deutlich kleinere Schichtdicken be-

sitzen.

Trifft linear polarisiertes Licht auf eine magnetische Probe, so kann eine Dre-
hung der Polarisationsachse des reflektierten oder des transmittierten Lichtes nach-
gewiesen werden. In Reflexion wird dieser Vorgang als Kerr-Effekt bezeichnet, in
Transmission als Faraday-Effekt. Phinomenologisch 188t sich diese Drehung der Po-
larisationsachse durch die Abh#ngigkeit der Nichtdiagonalelemente des Dielektri-
zitdtstensors € vom Magnetisierungszustand der Probe beschreiben. Fiir kubische .
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Abbildung 3.7: Die verschiedenen Konfigufationen des Kerr-Effektes. N bezeichnet die
Komponente des normal refiektierten Lichtstrahls (nach [47]).

Materialien lautet das dielektrische Gesetz [46, 47]:

1 z'ng --’l:sz
D=cE=c¢] —iQms 1 iQmi |E=€¢E—ieQmx E (3.6)
isz —ile 1

Dieses Gesetz beschreibt phinomenologisch den Zusammenhang zwischen dem in-
duzierten Verschiebungsvektor D und dem Vektor E des elektrischen Feldes des
einfallenden Lichtes. Die m; sind die Komponenten des Einheitsvektors m der Ma-
gnetisierung entlang den kubischen Achsen. Die frequenzabhéngige Materialkon-
stante ) beschreibt die Stérke der Drehung. Andere optische Anisotropien wie der
Voigt-Effekt sollen hier vernachléssigt werden.

In Abhéngigkeit von der Richtung der Magnetisierung beziiglich der Einfallsebene
des polarisierten Lichtes wird der Kerr-Effekt in drei verschiedene Félle unterteilt
(Abb. 3.7). Der polare Kerr-Effekt erlaubt die Beobachtung der Magnetisierungs-
komponente senkrecht zur Schichtebene. Mit dem longitudinalen Kerr-Effekt und
dem transversalen Kerr-Effekt werden die Magnetisierungskomponenten in Schicht-
ebene erfafit. Die drei Effekte unterscheiden sich in der Stérke der Kerr-Drehung der
Polarisationsachse und in der Abhingigkeit vom Einfallswinkel des Lichtes.

3.2.2 Anhysteretische Ummagnetisierungskurven

Nach Abb. 3.7 wird die Magnetisierungskomponente in Schichtebene in Richtung
eines angelegten Feldes H mit dem longitudinalen Kerr-Effekt beobachtet.
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Abbildung 3.8: Versuchsaufbau zur Messung des magnetooptischen Kerr-Effektes. Ein
zweites Spulenpaar erzeugt ein abklingendes Wechselfeld, so daB sich fiir die Magneti-
sierungen ein Gleichgewichtszustand einstellt.

Die Probe befindet sich zwischen den Polschuhen eines Elektromagneten (vgl.
Abb. 3.8). Als Lichtquelle wird ein Halbleiterlaser (A = 750 nm) verwendet. Das
aus dem Laser austretende Licht wird auf die Probe fokussiert, wobei der Fokus-
durchmesser d < 0.2 mm betréigt. In geringem Abstand zur Probe befindet sich
eine Polarisationsfolie (Polarisator), die das einfallende Licht linear polarisiert. Da
die Polarisationsebene des einfallenden Lichtes so gewdhlt wurde, daf} sie senkrecht
zum angelegten Magnetfeld H steht, kann nur die Komponente der Magnetisie-
rung parallel zum angelegten Feld beobachtet werden (longitudinaler Kerr-Effekt).
Durch die Reflexion an der magnetischen Schicht wird die Polarisationsachse des
Lichtes aus der urspriinglichen Richtung gedreht. Diese Kerr-Drehung, die in guter
Néherung direkt proportional zur Magnetisierung der Probe ist, wird mit Hilfe einer
zweiten Polarisationsfolie (Analysator), die nur geringfiigig aus der Ausloschstellung
gedreht ist, in eine Intensititsinderung umgewandelt. Eine Photodiode detektiert
diese Intensitdtsénderung, die in erster Ndherung proportional zur Magnetisierungs-
komponente M parallel zum Hufleren Feld H ist.

Im Experiment steuert ein Computer die Felddnderung. Nach jeder Felddnderung
wird eine Zeit von 200 ms gewartet, bevor das Intensititssignal der Photodiode
ausgelesen wird.

Mit einer verbesserten MeBtechnik, den anhysteretischen Ummagnetisierungskur-
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Abbildung 3.9: Ummagnetisierungskurve einer antiferromagnetisch gekoppelten
Fe/Ag/Fe-Schicht mit dsy = 9 ML.

(a) In der iiblichen Technik aufgenommene M (H)-Kurve, wobei nach jeder Feldinderung
200 ms gewartet wurde, bevor das Intensitdtssignal der Photodiode ausgelesen wurde.
(b) Wird ein zusitzliches Wechselfeld H,. angelegt, dessen Amplitude von H¥4X > H
auf H,. = 0 abklingt, so verschwinden die Hystereseffekte. Das Sattigungsfeld und an-
dere wichtige Felder kénnen mit groBerer Genauigkeit bestimmt werden.

ven, konnte die S&ttigungsfeldstirke wesentlich genauer bestimmt werden [48, 49].
Dazu wurde ein zusétzliches Wechselfeld H,. (f ~ 100 Hz) mit abnehmender Ampli-
tude in Schichtebene senkrecht zum Feld H.,; angelegt, bevor das Intensititssignal
der Photodiode nach einer Anderung des angelegten Feldes H.,., ausgelesen wurde.
Dieses zusétzliche Wechselfeld besitzt zu Beginn eine Amplitude HM4X | die grofer
ist als das Koerzitivfeld Hy der Probe. Die Amplitude von H,. wird dann schnell
auf H,. = 0 reduziert. Danach wird das Signal der Photodiode fiir den Feldwert
H.,. ausgelesen. Auf diese Art werden die Doménen in einen Gleichgewichtszustand
gebracht, der zum Verschwinden der Hysterese bei den Ummagnetisierungskurven
fithrt. Abb. 3.9 zeigt eine mit der konventionellen Technik aufgenommene Umma-
gnetisierungskurve einer antiferromagnetisch gekoppelten Fe/Ag/Fe-Schicht und ei-
ne Ummagnetisierungskurve, die mit der Wechselfeldtechnik aufgenommen wurde
(anhysteretische Messung).

Mit einem optischen Kryostaten (DurchfluBkryostaten) konnten Ummagnetisie-
rungskurven im Temperaturintervall 7' = 6 — 300 K gemessen werden.
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4 Charakterisierung der Oberflichenmorphologie
durch Elektronenbeugung

Die Analyse der Oberflichenmorphologie muf} in-situ erfolgen, um Verschmutzungen
durch Adsorbate zu vermeiden. Ferner muf} die Analyse zerstérungsfrei sein.

Eine Standardtechnik zur Charakterisierung der Oberflichenmorphologie nutzt
die Beugung von Elektronen an der Oberfliche. Elektronen mit geringer Energie
(engl. LEED: Low Energy Electron Diffraction, E ~ 100eV) werden bei senkrech-
tem Einfall direkt an der Oberfliche reflektiert. Die Morphologie der Oberfliche
kann dann aus dem Beugungsmuster der riickgestreuten Elektronen bestimmt wer-
den. Die Elektronenbeugung bietet einige Vorteile gegeniiber direkt abbildenden Me-
thoden wie der Raster-Sonden-Mikroskopie (RSM), die ebenfalls duflerst erfolgreich
zur Charakterisierung von Oberflichen eingesetzt wird. Mit beiden Verfahren lassen
sich langreichweitige Korrelationen beobachten. Bei der Elektronenbeugung erfolgt
gleichzeitig eine Mittelung iiber einen grofien Bereich der Probe, wohingegen die
RSM-Verfahren nur lokal einen kleinen Bereich der Proben abbilden konnen. Aufler-
dem erlauben Elektronenbeugungsverfahren eine dynamische Abbildung der Ober-
fliche ohne Unterbrechung des Schichtwachstums, so dafl auch der Wachstumsprozef}
selber studiert werden kann.

Allerdings muf} fiir diese Vorteile ein Preis gezahlt werden: Nur ein Teil der
gewiinschten Informationen kann direkt aus dem Beugungsbild gewonnen werden.
Der nicht direkt zugéngliche Teil der Informationen mufl mittels Zusatzannahmen
und theoretischen Rechnungen nachtréglich aus den Beugungsbildern ermittelt wer-
den. In diesem Kapitel werden die dafiir n6tigen theoretischen Werkzeuge vorgestellt
und am Beispiel einer Fe Oberfliche illustriert.
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4.1 Beugung an periodischen Strukturen

4.1.1 Ewald-Konstruktion

Die beobachteten LEED-Reflexe sind eine Abbildung des reziproken Gitters der
Oberfliche [42] [50]. Danach mufi -wegen der Impulserhaltung- der Streuvektor
K = k; — k¢ ein Vektor des reziproken Gitters sein, was durch die a} definiert wird.
Das reziproke Gitter einer Oberfliche unterscheidet sich vom reziproken Gitter ei-
nes Volumenkristalls dadurch, dafl die Beugungsbedingung senkrecht zur Oberfliche
entartet ist. Senkrecht zur Oberfliche liegt keine Periodizitdt des Kristalls vor, die
néchst benachbarte Lage ist ,,unendlich” weit entfernt. Im reziproken Raum miissen
dann die Gittervektoren a} senkrecht zur Oberfliiche eine verschwindende Lénge
besitzen. Die reziproken Gitterpunkte entarten daher senkrecht zur Oberfliche zu
Stangen (Abb. 4.1).

Die Ewald-Konstruktion erklirt das Auftreten von Reflexen. Im Fall der elasti-
schen Streuung sind die Wellenvektoren der einfallenden Welle k; und der gestreuten
Welle k¢ betragsgleich: |k;| = |ke|. In das reziproke Gitter wird eine Kugel mit dem
Radius des Betrages von k; gezeichnet, die sogenannte Ewald-Kugel. Die Position der
Beugungsreflexe ergibt sich nun aus den Schnittpunkten der Ewald-Kugel mit den re-
ziproken Gitterstiben, da nur an diesen Positionen die Bedingung der Energieerhal-
tung (|k;] = |ke|) und der Impulserhaltung (Streuvektor K ist Vektor des reziproken
Gitters) gleichzeitig erfiillt sind. Die Reflexe werden entsprechend den Komponenten
(h, k) der zugehérigen reziproken Gittervektoren (g = haj;g; = kaj}) indiziert.

02 12 22 23 30 30 10 00 10 20 30
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Abbildung 4.1: Ewald-Konstruktion zur Enstehung der Reflexe. (nach [51]).

Aus der Position der Reflexe lassen sich Aussagen iiber Uberstrukturen und ge-

neigte Flichen machen.
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Abbildung 4.2: Beispiele fiir Einheitszellen, wie sie in der kinematischen Beugungstheorie
benutzt werden (nach [51]).

4.1.2 Kinematische LEED-Beugungstheorie

Zur Untersuchung von Oberflichen werden Elektronen mit geringer Energie verwen-
det [42, 50]. Wegen der geringen Energie E beschrinkt sich die Eindringtiefe ¢ auf
die obersten Atomlagen, im Idealfall auf die oberste Lage (fiir typische E ~ 100eV
ist t ~ 2 — 3ML [42]). Soll nicht nur die Symmetrie sondern auch die Struktur
der Oberfliche studiert werden, so mufl das Beugungsbild hinsichtlich Intensitdt
und Profilform genau analysiert werden. Vollstindig kann dies nur im Rahmen der
dynamischen LEED-Theorie erfolgen, die auch mehrfache Streuprozesse der Elek-
tronen berﬁcksichtigt. Derartige Rechnungen sind sehr aufwendig und derzeit noch
nicht in der Lage, allgemein zur Oberflichenstrukturanalyse eingesetzt zu werden.
Beschrénkt man sich auf die Analyse der Reflexprofile (SPA-LEED, engl. Spot
Profil Analysis—-LEED), so kann die kinematische Beugungstheorie gute und iiber-
priifbare Beschreibungen der Oberflichenmorphologie liefern.

In der kinematischen Beugungstheorie wird die Oberfliche in Einheitszellen un-
terteilt, die als Einheitszellen der Streuung betrachtet werden [42]. Abb. 4.2 zeigt
einige Beispiele fiir solche Unterteilungen. Die Oberfliche kann durch geeignete An-
ordnung der Einheitszellen beschrieben werden. Eine streng periodische Oberfliche
wird durch vollkommen identische Einheiten der Einheitszelle erzeugt. Eine nicht
periodische Oberfliche kann z.B. durch Kombination von verschiedenen Einheits-
zellen erzeugt werden. Die Naherung der kinematischen Beugungstheorie besteht
in der Annahme identischer Streuverhalten der verschiedenen Einheitszellen. Diese
Annahme 1488t sich fiir die LEED-Beugung experimentell rechtfertigen [42].
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Die Intensitét des gebeugten Elektronenstrahls 148t sich im Rahmen der kine-
matischen Beugungstheorie in zwei Teile separieren, den Formfaktor F und den
Gitterfaktor G. LENT und COHEN [43] beriicksichtigen nur einfache Streuprozesse
an der Oberfliche der Einheitszellen, wobei die Anordnung der Einheitszellen durch
die Gitterfunktion g(r) gegeben ist. Der Gitterfunktion g(ro) wird der Wert 1 zu-
geordnet, wenn es am Ort rg einen Oberflichenstreuer gibt, andernfalls wird g(ro)
zu 0 gesetzt. Die Intensitét I des gebeugten Elektronenstrahls wird mit folgendem

Ansatz berechnet: R

= S £(K, b, B) g(r) e
Mit dem Streuvektor K = k¢ — k;, wobei ks und k; die Wellenvektoren der reflek-
tierten bzw. einfallenden Welle mit dem Betrag & = 27/ sind sowie f(K, k&, E) als
Atomformfaktor bezeichnet wird. In der kinematischen N&herung wird der Atom-
formfaktor f(K, k, F) unabhéngig von seiner individuellen Nachbarschaft als {iberall
identisch und nur von der Energie F abhingig angenommen:

|F(K, b, B)’ = F(E)
Dadurch kann die gebeugte Intensitit geschrieben werden als:

I(K)= |f(K,k E)} -3 gy e
=  F(E) - G(K) (4.1)

F(E) wird als Formfaktor, G(K) als Gitterfaktor bezeichnet. Der Formfaktor F(E)
bestimmt die Intensitét der Reflexe. Die Profilform wird durch die Komponente K
des Streuvektors parallel zur Oberfliche der Einheitszellen festgelegt. Der Formfak-
tor ist i.a. nur schwach von K| abhingig, so dafl das Reflexprofil des gebeugten
Elektronenstrahls im wesentlichen durch den Gitterfaktor G(K) bestimmt ist [43]
[52).

Der Gitterfaktor — und damit das Reflexprofil — wird aber nach Gl. 4.1 durch
die Gitterfunktion g(r) festgelegt und ist somit direkt mit der Oberflichenstruktur
verkniipft. Dieser Zusammenhang wird noch deutlicher, wenn fiirr G(K) geschrieben
wird (NN, ist die Anzahl der Streuer):

—_ Zg(r) g Kr | Zg(r/) e—iKr' = N, Z C(u) e~ Ku (4.2)
wobei C'(u) die Autokorrelationsfunktion ist, die definiert wird durch:

C(u) = — S g(r) g(r +u) (4.3)




Die Autokorrelationsfunktion C'(u) gibt die Wahrscheinlichkeit an, zwei Streuer im
Abstand u zu finden. Gl. 4.2 driickt den Zusammenhang zwischen Beugungsbild
und Autokorrelationsfunktion aus: Die Fouriertransformation der Autokorrelations-
funktion C(vecu) liefert das Beugungsbild, sofern der Formfaktor konstant gehalten
wird (kinematische N&herung). Die Autokorrelationsfunktion 148t sich eindeutig aus
der Gitterfunktion g(r) ermitteln, und somit kann aus g(r) direkt das Beugungsbild
berechnet werden. Die Umkehrung ist allerdings nicht moglich: Aus der Autokorre-
lationsfunktion kann nicht eindeutig auf die Gitterfunktion zuriickgerechnet werden.
Immerhin kann die Autokorrelation aus den gemessenen Profilen bestimmt werden,
welche die weitestgehende exakte Information darstellt, die aus einem Beugungsex-
periment erhalten werden kann.

4.1.3 Streuphase

Es wird angenommen, daf} sich alle Atome auf einem gemeinsamen Grundgitter
befinden. Zur weiteren Berechnung ist es giinstig, den Vektor u aus Gl. 4.2 in die
Anteile parallel und senkrecht zur Schichtebene zu zerlegen:

u=r||+rl=ma+hd

mit der Einheitszelle a der Oberfliche a = (a@s,ay,0) und d als Einheitsvektor
senkrecht zur Oberfliche sowie der Stufenhohe k. In dieser Arbeit wird durchgéngig
mit a ein lateraler Gittervektor und mit d ein vertikaler Gittervektor bezeichnet.

Fiir beliebig gestufte Oberflichen erhélt man bei senkrechtem Einfall der Elek-
tronen aus der 3.Laue Bedingung im Rahmen der kinematischen Theorie:

1
= —-dK
i 2

zusitzliche Beugungsbedingungen. An einer Stufe dndert sich je nach der Wel-
lenléinge der Elektronen der Gangunterschied zwischen den Netzebenen des Kristalls,
wodurch es zu destruktiver oder konstruktiver Interferenz komms.

Betrachtet wird der Beugungsreflex 0.ter Ordnung, fiir den ,Einfallswinkel =
»HAusfallswinkel“ gilt. Der Wegunterschied A berechnet sich fiir Elektronen, die an
benachbarten Netzebenen mit dem vertikalen Abstand d gestreut werden, zu:

A = 2dcosd
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mit dem Einfallswinkel . Mit Hilfe der DE BROGLIE-Wellenlinge der Elektronen:

)= 27ch
2mE
wird die Streuphase S definiert:
| 27h
A=S.-A=5. 4.4
V2mE (4:4)
Aus Gl. 4.4 folgt fiir den Zusammenhang von Energie F und Streuphase S:
h*n? 9
E= 2md? cos? 9 (4:5)

Die Streuphase S legt die Beugungsbedingung fest [52]. Aus der Streuphase S er-
geben sich die Energien fiir konstruktive Interferenz bei S = n (n ganzzahlig) -In-
Phase-Bedingung— und fiir destruktive Interferenz bei S = 3”2“*—1 ~Gegenphase—. Uber
die Streuphase S ist somit eindeutig die Beugungsbedingung definiert. Die Streu-
phase S besitzt gegeniiber der Energie den Vorteil, dafl S nicht von spezifischen
experimentellen Parametern wie z.B. der Stufenh6he d abhéngig ist.

Schliefilich kann noch ein Zusammenhang zwischen der Streuphase S und dem
Betrag des senkrechten Anteils des Streuvektors K formuliert werden, da die Ener-
gie der Elektronen E = fi%k;®/2m und der senkrechte Anteil K; = 2|k;| cosd ist:

27I'S= IK_L|d

4.2 Der Einflufl von Oberflichendefekten auf das Beugungs-
bild

Storungen der Periodizitéit der Oberfliche filhren zu einer Anderung des Gitterfak-
tors G. Der Strukturfaktor F' wird durch Stérungen der langreichweitigen Periodi-
zitét nicht beeinflufit, wohl aber durch Stérungen in der lokalen Nachbarschaft der
Einheitszellen. Wird eine hinreichend niedrige Stufendichte vorausgesetzt (Terras-
senléinge [ > 10 A[53]), so kann F' im Rahmen der kinematischen N#herung als
konstant angenommen werden. Zur Strukturanalyse werden daher die durch den
Gitterfaktor G bewirkten Verdnderungen der Reflexprofile verwendet.
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4.2.1 Punktdefekte

Punktdefekte konnen aus statistisch verteilten Fehlstellen im Substrat oder aus stati-
stisch verteilten Adsorbatatomen bestehen. Allerdings kann hier nicht die Anderung
des Strukturfaktors F' vernachldssigt werden, da sich dieser nun von Einheitszelle
zu Einheitszelle dndern kann, da Adatom und Substratatom in der Regel verschie-
dene F' aufweisen werden. Eine Berechnung iiber eine grofie Zahl von Streuern zeigt
[42], dafBl sich dann das Beugungsbild aus zwei Anteilen zusammensetzt: Einem ho-
mogenen Untergrund und dem Produkt aus modifiziertem Formfaktor F' und dem
urspriinglichen Gitterfaktor G. Demnach bleibt die Profilform erhalten, lediglich der
Untergrund wird durch die Punktdefekte angehoben.

4.2.2 Atomare Stufen

An atomaren Stufen kann es in Abh#ngigkeit vom Verh&ltnis von Stufenhihe zu
Wellenlénge der Elektronen zu Interferenzen kommen. Diese Interferenzen fithren
zu einer charakteristischen Anderung der Reflexprofile mit der Streuphase, aus der
unmittelbar die mittlere Stufenh6he und die mittlere Terrassenléinge bestimmt wer-
den kann.

Nach LENT und COHEN kann die Autokorrelationsfunktion aus Gl. 4.2 fiir Ober-
flichen mit einer endlichen Anzahl von Schichten in ihre Anteile senkrecht zur
Schicht und in Schichtebene separiert werden [43]:

C(u) = O(xy, Ak # 0) = Can(l — par(n)) (4.6)

mit par(0) = 1 und limy, o @ar(n) = 0. Die Funktionen ¢(n) charakterisieren, wie
die Autokorrelation C'(r), Ah # 0) zwischen ihren beiden Limites C'(0, Ah) = 0 und
C(n — o0,Ah # 0) = Cap verlduft. Dieser Verlauf wird durch Details der Ter-
rassenldngenverteilung bestimmt. Der Grenzwert Cap, ergibt sich aus der sichtbaren
Bedeckung py, einer Schicht, welches derjenige Anteil der Oberflichenatome ist, die
sich in Schicht [ befinden:

Cak = Y PhtahPh (4.7)

h

Die bisher nicht definierte Komponente C'(n, Ak = 0) kann aus der Normierung
> C(n,AR) =1
Ah

bestimmt werden.
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Verwendet man die Separation nach Gl. 4.6 fiir die Gitterfunktion nach Gl. 4.2,
so erhdlt man:

G(K)K) = G(K,S = 3 K.)
= G(S)3K) + 1 G(S)]- fstusenlK) (48)

Der Gitterfaktor spaltet nach Gl. 4.8 in zwei Anteile auf: In einen Zentralreflex
(0-Funktion des ersten Summanden), der vergleichbar ist zu der Beugung an einer
defektfreien, idealen Kristalloberfliche, und in eine Verbreiterung (diffuse Inten-
sitét, zweiter Summand), die durch Interferenz der Elektronen an unterschiedlichen,
durch atomare Stufen getrennten Schichten, hervorgerufen wird [43]. Die Funkti-
on ¢siusen(K)) beschreibt dabei das skalierte Profil der Reflexverbreiterung durch
atomare Stufen.

Die integrale Intensitit G(S) des Zentralreflexes wird durch Integration des zwei-
dimensionalen Reflexprofils errechnet. Das Integral erstreckt sich dabei nur iiber die
zentrale Spitze, so dafl mit K| ~ 0 und G(K) aus Gl. 4.2 geschrieben werden kann
[54]:

G(KHNO,KJ_) = G(S)

= /dKH G(K)
- J'vl“/ Ky D glx) - eIl gTHaran  (4.9)

mit N’ als Normierungsfaktor. Die Summation fiber r|| 148t sich wegen K| ~ 0 ab-
trennen, der Gitterfaktor g(r) durch die vertikale Autokorrelation Caj nach Gl. 4.7
ausdriicken [54, 55]:

G(S) = Nl; / dK) e %};OAh e~ tKiran

ol

= lZCAh COS(27TSAh)
N Ah

1
= 2 2 Phsanps cos(2nSAR) (4.10)
Ah h

wobei die Normierungen N, N' mit der Normierung aus Gl 4.2 zu eins gesetzt wer-
den. Die pp geben den sichtbaren Teil der Lage h an. Die cos-Abhingigkeit der
G(S)-Funktion in Gl. 4.10 ist eine Folge der Symmetrie von Cap. Es gilt:

Car =C_an
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Somit ist in Gl. 4.8 iiber eine gerade Funktion zu integrieren, so dafl nur die cos-
Terme iibrig bleiben. '

Fir die Summanden in Gl. 4.8 ergibt sich damit [54]:
G(S) = Y Cancos(2mSAR) (4.11)
AR

(1—G(S)) - ¢$’tufen(K“) = A%O Can - [1 — cos(2n SAR)] ¢>Ah(K”)

Pan(Kp) = 3 pan(An)efiAn
An

Die zwei Anteile des Gitterfaktors nach Gl. 4.8 — zentrale Spitze und Schulter
- variieren gegenphasig mit der Streuphase, das Verhéltnis der Anteile zueinan-
der héngt empfindlich von der Streuphase S ab. Bei ganzzahligem S (konstruktive
Interferenz, vgl. Kap. 4.1.3) erfolgt keine Verbreiterung des Reflexprofils, wiahrend
bei halbzahligem S (destruktive Interferenz) die Verbreiterung am stirksten sichtbar
wird. Aus der Analyse der Variation des Zentralreflexes mit der Streuphase kann auf
diese Art die vertikale Rauhigkeit (Schichtverteilung ps) ermittlet werden [54, 55,
wahrend die laterale Rauhigkeit aus der Analyse der Reflexverbreiterung gewonnen
werden kann [52, 56).

Regelméflige Folge von Stufen

An zwei Beispielen soll die Bestimmung der mittleren Stufenléngen veranschau-
licht werden. Zunéchst wird der Fall der regelméfligen Abfolge von Auf- und Ab-
stufen behandelt, der z.B. eine defektfreie Substratoberfliche beschreibt, auf die
1/2 Monolage des gleichen Materials aufgedampft wurde. Die mittlere Linge der
Stufen-Einheitszelle soll [gz und die StufenhShe h betragen (vgl Abb. 4.3). In der
In-Phase-Bedingung - ganzzahliges S — wird nur ein Zentralreflex sichtbar sein, da
zwei an unterschiedlichen Terrassen gestreute Wellen konstruktiv interferieren. In
der Gegenphase - halbzahliges S — interferieren die Wellen destruktiv und der er-
ste Summand in Gl 4.8 verschwindet. Als Folge der regelméfligen Anordnung der
Stufen spaltet der zweite Summand des Gitterfaktors nach Gl. 4.8 in zwei Teile auf,
wodurch in der Gegenphase zwei Reflexe zu beobachten sind. Die Aufspaltung des
Reflexes bei halbzahligem S ist eine Folge des nicht monotonen Verlaufs von ¢siufen
und somit von Cay in Gl 4.8 [43]. Die Breite der Aufspaltung 1/lgz gibt dann
den mittleren Abstand zweier Inseln an. Aus zwei aufeinanderfolgenden In-Phase-
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Abbildung 4.3: Eine regeimaBige Folge von Auf- und Abstufen bewirkt eine Aufspaltung
des Zentralreflexes in der Gegenphasebedingung. (nach [51]).

Bedingungen kann {iber die Streuphase S nach Gl 4.5 die Stufenhohe bestimmt

werden.

Anschaulich 148t sich die Aufspaltung der Reflexe als Folge einer zusétzlichen
Einheitszelle mit Gitterkonstante gz verstehen [42]: Jedem Abstand zwischen zwei
beliebigen Reflexen im Beugungsbild entspricht auf der Oberfliche ein hiufig auftre-
tender Abstandsvektor. Der erste Einheitszellenvektor — die atomare Gitterkonstante
a - fithrt zur Entstehung der (00), (01),... -Gitterstangen mit dem Abstand 27 /a
(vgl. Kap. 4.1.1). Zusétzlich zu diesen Gitterstangen treten nun noch die Gitterstan-
gen mit dem Abstand 27 /lgz auf, die wegen des geringeren Abstandes 1/lgz < 1/a
zwischen den urspriinglichen Gitterstangen liegen. Der Wert des Strukturfaktors fallt
mit zunehmendem Abstand von der (00)-Stange schnell gegen Null ab [42, 57]. Daher
konnen i.a. nur die zusitzlichen Stangen in unmittelbarer Nachbarschaft der (00)-
Stange beobachtet werden. Auflerdem bewirkt die gegenphasige Aufspaltung des
Reflexes als Funktion der Streuphase S, daf} die Stangen entlang der z-Richtung mo-
duliert werden: Es sind keine durchgehenden Stangen mehr, sondern Stangenstiicke
wie in Abb. 4.3 dargestellt. Die Ewald-Kugel schneidet in Abh#ngigkeit von der
Streubedingung die Punkte des dreidimensionalen reziproken Gitters so, daf} in der
In-Phase-Bedingung nur der Zentralreflex beobachtet werden kann und in der Ge-
genphase die Aufspaltung des Reflexes sichtbar wird. :
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Zufdllige Verteilung der Stufen

Sind die Stufen und die Stufenlingen zufillig verteilt, so gibt es keine definierte
Aufspaltung des Reflexes in der Gegenphase. Jede der vorkommenden Einheitszel-
lenlingen ; wiirde zu einer entsprechenden Reflexaufspaltung fithren. Die Uberlage-
rung all der aufgespaltenen Reflexe fiihrt bei halbzahligem S zu einem verbreiterten
Reflexprofil, das sich durch eine Lorentzfunktion beschreiben 148t [43]. Die Halb-
wertsbreite AKy/, dieser Lorentzfunktion gibt dann eine mittlere Terrassenlénge

<l> an [42]: Ak
/2 @

Ko <I>
wobei Ky den Abstand vom (00)- zum (10)-Reflex angibt. Im Rahmen der Ewald-
Konstruktion fithrt die Uberlagerung der unterschiedlichen Einheitszellenlingen I;
dazu, daf§ die Stangen wellenartig verbreitert werden [42]. Die Knoten der Wellen
treten in der In-Phase-Bedingung auf, die breiten Biuche in Gegenphase. Die Ewald-
Kugel schneidet entsprechend ihres Radius — also der Streuphase — die Stangen,
welches zu einer periodischen Verbreiterung und wieder Verengung der Reflexe fithrt.
Dieses periodische Verhalten entspricht der gegenphasigen Oszillation von Spitze und
Schulter (vgl. 4.2.2).

(4.12)

4.2.3 Facetten und Mosaikstruktur
Facetten

Als Facetten werden kleine Bereiche der Oberfliche bezeichnet, deren Orientierung
leicht von der mittleren Orientierung der Oberfliche abweicht (vgl. Abb. 4.4). Facet-
ten bilden somit eine andere ebene Kristallfliche auf einer gemeinsamen Substrat-
fliche. Da die Gitterstangen im reziproken Raum senkrecht zur Oberfliche verlaufen,
miissen die Gitterstangen um den Neigungswinkel der Facetten gekippt werden, wie
dies in Abb. 4.4 gezeigt wird. Durch die starke Neigung der Facettenstangen kreuzen
diese die Stangen der mittleren Oberfliche. Bei Variation der Streuphase wandern
die Facettenreflexe entlang dieser Facettenstangen, so dafl aus der Auftragung von
Facettenposition gegen die Streuphase der Neigungswinkel der Facetten bestimmt
werden kann. |
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Abbildung 4.4: Ortsraum: Modell einer Facette und einer Mosaik-Struktur (nach [42]).
Reziproker Raum: Die zugehorigen Modell des reziproken Gitters (nach [42]).

Mosaik

Eine andere Abweichung von der Idealstruktur stellt die Mosaikstruktur dar. Sind
grofiere Teilbereiche (bis zu einigen um) selber defektfrei, aber die einzelnen Teilbe-
reiche gegeneinander verkippt, so wird dies als Mosaik bezeichnet. Die Oberfliche
setzt sich dann aus einem Mosaik der Teilbereiche zusammen wie dies in Abb. 4.4 ge-
zeigt ist. Als Folge der Mosaikstruktur erfolgt eine lineare Verbreiterung der Reflexe
mit steigender Streuphase [42], dhnlich einem h#ufig beobachteten linearen Zusam-
menhang [58]. Aus den zugehorigen Gitterstangen in Abb. 4.4 kann man sofort den
Unterschied zu den Facetten erkennen: Mosaikstrukturen fiihren zu einer gleichm#fi-
gen Verbreiterung der Reflexprofile. Daher konnen Facetten und Mosaikstrukturen
leicht unterschieden werden.
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4.3 Quantitative Reflexprofilanalyse

Die quantitative Reflexprofilanalyse erfolgt iiber die Bestimmung der Autokorrela-
tionsfunktion C(r) (vgl Gl 4.2). Die Bestimmung von C(r) kann grundsétzlich auf
zwei unterschiedliche Arten erfolgen. Entweder wird aus den gemessenen Reflexprofi-
len auf C(r) zuriickgerechnet, oder es wird eine Oberflichenkonfiguration angenom-
men und aus dieser C'(r) und damit nach Gl. 4.2 das Reflexprofil berechnet. Zu den
ersten Verfahren gehort die G(S)-Analyse, die im néichsten Abschnitt beschrieben
wird. Die Domé&nen Matrix Methode (DMM) gehért zu der zweiten Gruppe und
wird im nachfolgenden Abschnitt beschrieben. Beide Methoden werden im Rahmen
der vorliegenden Arbeit sowohl komplementér als auch zur wechselseitigen Kontrolle
eingesetzt.

DMM

Autokorrelationsfunktion B Reflexprofil

A

Realstruktur

4.3.1 Vertikale Rauhigkeit: G(S)-Analyse

Die vertikale Schichtverteilung wird aus der integralen Intensitt des Zentralreflexes
bestimmt {54, 59]. Die vertikale Verteilung beschreibt die Verteilung der sichtbaren
Oberflichenschichten. Hierbei interessiert nicht die laterale Anordnung der Einheits-
zellen sondern nur der Anteil p, der sichtbaren Streuer in der jeweiligen Schicht A.
Nach Gl. 4.8 kann die Gitterfunktion und somit das Reflexprofil als Uberlagerung
einer zentralen Spitze mit einer Schulter beschrieben werden, wobei Spitze und Schul-
ter in Abhéngigkeit von der Streuphase gegenphasig variieren. Wird die Intensitét
der zentralen Spitze iiber die Brillouinzone integriert, so wird diese integrale Inten-
sitdt G(S) ebenfalls mit der Streuphase variieren. Die Variation von G(S) mit S ist
von der Schichtverteilung p, abhéngig: Fiir eine ideale Oberfliche ohne Stufen ist
G(S) konstant und &ndert sich nicht mit S, wohingegen bei einer Oberfliche mit
zwei offenen Lagen (z.B. Substrat mit Adlage) G(S) bei halbzahligen Werten von S
in Abhingigkeit von der Bedeckung gegen Null geht. Aus dem Verlauf der integralen
Intensitét G(S) kann daher die Schichtverteilung bestimmt werden.
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Um aus der Intensitdt I den Gitterfaktor G zu ermitteln, mufl die Energie-
abhingigkeit von F eleminiert werden. Nach Gl. 4.1 148t sich fiir die im Experiment
zugéngliche Intensitét I schreiben:

Experimentell 188t sich zeigen, dafl der Formfaktor F' nur wenig von k;, aber stark
von der Energie E abhéngt ist [42, 53, 60, 61]. Durch Normierung des Intensitétspro-
fils auf die Gesamtintensitit kann F eliminiert werden. Dabei wird die integrale
Intensitdt des Zentralreflexes Ig,.. auf die integrale Gesamtintensitét Igesam: der
Brillouinzone bezogen® [55, 59, 61]:

[ Ispirze [ dK)F(E)Gspivse(Ky))
S dKyIgesams J K F(E)G(K))
F(E) J dK | Gspitze (K)
F(E) [dK)G(Ky)
G(5)
JdKG(K)))
~ G(S) - (4.13)

Q

~
~o

Bei entsprechender Normierung kann G(S) aus Gl. 4.11 berechnet werden [54]:

G(S) = Y Cancos(2mrSAR)

Ah
= 33" pnranps cos(2mSAR) (4.14)
AR h

Experimentell kann G(S) als Verhéltnis der integralen Intensitéit der zentralen
Spitze Igpis,e zur integralen Gesamtintensitdt Igesam: bestimmt werden. Aus dieser
Kurve kann durch numerische Anpassung der cos-Terme in Gl. 4.14 mit den p als
Anpassungsparameter die Schichtverteilung bestimmt werden. Abb. 4.5 zeigt den
Verlauf von G(S) fiir verschiedene Bedeckungen.

Zur Charakterisierung der vertikalen Oberflichenrauhigkeit wird h&ufig die Rauh-
tiefe A verwandt. Diese ist definiert als Standardabweichung der Hohenverteilung:

A=V<h>—<h>? (4.15)

IDie integrale Gesamtintensitit Ige,qm¢ ist unabhingig von der Anordnung der Einheitszellen

fiir einen gegebenen Wert k| konstant [55].
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Abbildung 4.5: G(S) als Funktion der Streuphase S fiir unterschiedliche Schichtvertei-

lungen py.

Gepunktete Linie: G(S) = 1, ideale Oberfliche, bei der nur eine Schicht sichtbar ist.
Gestrichelte Linie: Zwei sichtbare Lagen mit gleichem Anteil an der Oberflache.
Durchgezogene Linie: Fiinf sichtbare Lagen, wobei die p, durch eine GauBverteilung

beschrieben werden.
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Aus der Kriimmung der G(S)-Kurve bei der In-Phase-Bedingung Sy kann die Rauh-
tiefe bestimmt werden [62]:

Die G(S)-Kurve kann in der Néhe der In-Phase-Bedingung So durch eine Gauflsche
Glockenkurve angendhert werden [62]:

G(S) = e @29 mit AS =8-S, :Abstand zur In-Phase-Bedingung
Damit ergibt sich die Rauhtiefe A aus der Halbwertsbreite (HWB) §5 der Gau8-

Funktion:
24/In 2
A= 535 (4.16)

4.3.2 Laterale Verteilung: Domé#nen-Matrix-Methode

Fiir eine gegebene Oberflichenkonfiguration ermoglicht die Dom#&nen-Matrix-Methode
(DMM) die Berechnung von Reflexprofilen im Rahmen der kinematischen Beugungs-
theorie [63]. Die Berechnung der Profile erlaubt eine Variation von einer grofien
Zahl von Parametern, so daf} eine Oberfliche hinsichtlich der statistischen Grofien
hervorragend charakterisiert werden kann. Umfangreiche Tests und Vergleiche mit
Analysen durch RSM-Verfahren, die den Realraum abbilden, demonstrieren die Zu-
verlassigkeit und die hinreichende Eindeutigkeit der DMM [57]. Die DMM wurde von
PrLANZ und MORITZ entwickelt und stellt eine Erweiterung der Matrix Methode
dar, die urspriinglich auf Landau, Lifschitz und Wilson fiir die Rontgenbeugung
formuliert worden ist.

Die Basisidee der DMM besteht darin, eine Oberfliche aus definierten Grund-
einheiten -den Doménen- zusammenzusetzen [63]. Abb. 4.6 zeigt einige Beispiele fiir
Doménentypen. Jede Doméne der Konfiguration n tritt mit der a — priori Wahr-
scheinlichkeit p,(n) auf. Diese Wahrscheinlichkeit setzt sich aus der a —priori Wahr-
scheinlichkeit p, fiir das Auftreten des Domé&nentyps a und der Léngenverteilung
Vo(n) zusammen: pe(n) = (P, ¥a(n)). Die Anordnung der einzelnen Doménen wird
iiber die Transfermatrix P = P, bestimmst, deren Eintrége die p, g sind. Der Ein-
trag pe,s gibt die Wahrscheinlichkit dafiir an, dafl nach einem Doménentyp « ein
Doménentyp 3 auftritt. Zur Berechnung der Autokorrelationsfunktion ist es giinstig,
eine Verbundwahrscheinlichkeit p(k = a, k' = o) einzufithren. Die Verbundwahr-
scheinlichkeit gibt die Wahrscheinlichkeit dafiir an, dafl unter der Bedingung einer
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Abbildung 4.6: Schematische Darstellung von Domianentypen. Jede Domine kann aus
einer Anzahl von Einheitszellen zusammengesetzt werden. Die Anordnung der Domé&nen
wird durch p,g festgelegt, a und 3 kennzeichnen die Doménentypen. Jede Doméne tritt
mit der a-priori Wahrscheinlichkeit p, auf. Die Langen der Doméanenabschnitte sind nach
vo(n) verteilt (nach [63]).

Doméne vom Typ « an der Position % eine zweite Doméne vom Typ o' am Ort &'
zu finden ist. Die Verbundwahrscheinlichkeit wird aus den Eintrdgen in die Trans-
fermatrix und den a — priori Wahrscheinlichkeiten berechnet:

pll, k' =k +1) = papl

Die Berechnung der Autokorrelation kann jetzt iiber die Summation iiber alle Do-
ménenpaare (k, k') beliebigen Typs multipliziert mit der Wahrscheinlichkeit fiir die
Typkombination (k = o, k' = ') erfolgen, anstatt iiber alle Domé#nenpaare (k,%')
festen Typs (a, o). Aus der Autokorrelationsfunktion kann dann analog zu Gl. 4.2
iiber eine Fouriertransformation die gebeugte Intensitét berechnet werden. Es er-
gibt sich ein allgemeiner Ausdruck fiir die gebeugte Intensitét einer fehlgeordneten
Doménenstruktur, der es erlaubt, Reflexprofile zu berechnen.

Mit der DMM ist es moglich, Reflexprofile fiir die unterschiedlichsten Defekt-
strukturen wie Facetten, regelméflig und unregelmifig gestufte Oberflichen oder
Anti-Phasen Doménen zu berechnen. Auch unterschiedliche Terrassenverteilungen
von gestuften Oberflichen kénnen beriicksichtigt werden. Insbesondere kénnen die
Terrassenverteilungen sowohl hinsichtlich ihrer Art (Gauf, geometrisch) als auch
ihrer Breite berticksichtigt werden. Durch Vergleich mit experimentell beobachte-
ten Reflexprofilen kénnen so Probenoberflichen sehr genau charakterisiert werden.
Abb. 4.7 zeigt Beispiele von Reflexprofilen fiir unterschiedliche Verteilungsfunktio-
nen, die mit der DMM berechnet worden sind.
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Abbildung 4.7: EinfluB von unterschiedlichen Terrassenverteilungsfunktionen. Fiir beide
Profile wurde die gleiche mittlere Terrassenlinge <!>= 10a gewahlt (S = 0.75) (nach

[63]).

Aus der DMM entwickelte PFLANZ einen FORTRAN-Algorithmus, der dem Au-
tor freundlicherweise von S. Pflanz zur Verfiigung gestellt wurde. Alle mittels der
DMM berechneten Reflexprofile wurden mit diesem Programm berechnet.

' 4.4 Beugung von Elektronen unter streifendem Einfall: RHEED

4.4.1 Beugungsmuster und der Einflufl von Defekten

Neben der LEED-Beugung langsamer Elektronen, i.d.R. unter senkrechtem Einfall,
hat sich die Beugung von hochenergetischen Elektronen unter streifendem Einfall
RHEED (engl.: Reflection High Energy Electron Diffraction) als Standardtechnik
zur in-situ Strukturanalyse bewahrt?. Elektronen mit einer Energie F von etwa
E ~ 10 keV fallen unter kleinem Einfallswinkel # ~ 1° auf die Probenoberflache.
Der reflektierte Elektronenstrahl wird mit einem Fluoreszensschirm nachgewiesen.
Die beobachteten Beugungsmuster erlauben eine Beurteilung der Oberflichenstruk-
tur. Der streifende Einfall ist sehr giinstig, da durch diese geometrische Anordnung

’Fine Einfilhrung und eine aktuelle Literaturiibersicht findet sich in [64]
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direkter Strahl
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Abbildung 4.8: Beugungsanordnung und K-Raum mit Ausschnitt aus der Ewald-Kugel
fir die Beugung schneller Elektronen (RHEED) (nach [42]).

das Reflexmuster auch wihrend des Wachstumsprozesses beobachtet und analysiert
werden kann, ohne den Wachstumsprozef} zu unterbrechen oder zu beeinflussen. Vor-
teile von RHEED gegeniiber LEED liegen — wegen der hoheren Elektronenenergie
— in der besseren Fokussierbarkeit des Elektronenstrahls und in einem reduzier-
ten Umfang von Abschirmmafinahmen. Der wesentliche Nachteil von RHEED ist
auch mit der h6heren Elektronenenergie direkt verkniipft: inelastische Streuprozesse
konnen nicht vernachléssigt werden, was eine quantitative Reflexprofilauswertung
i.a. dullerst schwierig oder gar unmdoglich macht. Auflerdem ist nachteilig, dafl das
Beugungsbild nur Strukturinformationen entlang der Einfallsrichtung der Elektro-
nen enthilt.

Der experimentelle Aufbau und die Entstehung der Reflexmuster ist in Abb. 4.8
dargestellt. Mit Hilfe der Ewald-Konstruktion (vgl. Kap. 4.1.1) kann das Beugungs-
bild beschrieben werden [42]. Reflexe konnen wegen der Energieerhaltung nur dort
beobachtet werden, wo die Ewald-Kugel die ,,Stangen“ des reziproken Gitters schnei-
det. Wegen der gewdhlten Geometrie liegen die Reflexe auf einem Halbkreis. Durch
die Probenebene wird der Horizont (Schattenkante) bestimmt und nur die Schnitt- -
punkte der iiber dem Horizont liegenden, oberen Halbkugel mit den ,,Stangen“ sind
beobachtbar.

Das beobachtbare Beugungsbild entsteht im wesentlichen durch elastische Streu-
ung an der Oberfliche. Elastische Streuprozesse bestimmen die Position und den
Hauptteil der Intensitéit, da ein grofler Teil der inelastisch gestreuten Elektronen
den Leuchtschirm nicht erreicht oder nicht erleuchtet [42]. Zwar ist die Energie der
Elektronen grof, aber durch den kleinen Einfallswinkel § ~ 1° werden die Elektro-
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Abbildung 4.9: Beispiel fir Oberflichenstrukturen und zugehérige RHEED-
Beugungsmuster. (nach [42]).

nen an der obersten Lage gestreut: Um 1 ML tief in die Probe einzudringen, miissen
die Elektronen einen transversalen Weg von etwa ~ 100 A innerhalb der obersten
Lage zuriicklegen. Die mittlere freie Weglénge betréigt bei E ~ 10 keV lediglich ~ 50
A[50], so daB von Streuung an der obersten Lage ausgegangen werden kann.

Die Beugungsmuster enthalten Informationen iiber die Oberflichenstruktur [42].
Eine ideal glatte Oberfliche erzeugt runde Reflexe, die auf dem Laue Kreis liegen
entsprechend den Schnittpunkten der Ewald-Kugel mit den Stangen des rezipro-
ken Gitters (Abb. 4.9). Schwach gestufte Oberflichen oder auch Mosaikstrukturen
fiithren zu einer Verbreiterung der Stangen (vgl. Kap. 4.2.2): Im Beugungsmuster
dehnen sich die Punkte zu Strichen senkrecht zur Horizontlinie, bei stéirkerer Stu-
fung zu durchgehenden Streifen. Stark gestufte Oberflichen oder mit groferen Inseln
bedeckte Oberflichen zeigen Durchstrahlungsmuster, die denen der Rontgenstrah-
lung vergleichbar sind.

Da die Entstehung der Reflexe aus der Ewald-Konstruktion folgt, stehen prin-
zipiell die gleichen Werkzeuge wie bei der LEED-Beugungstheorie zur Verfiigung.
Eine quantitative Analyse der RHEED-Reflexprofile ist wegen des im Vergleich zu
LEED héoheren Anteils an inelastisch gestreuten Elektronen duflerst problematisch
[42]. Erste Ansétze, mittels einer Spot Profil Analyse mit Energiefilter und Chan-
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neltron (SPA-RHEED) auch RHEED-Profile in gleicher, umfangreicher und detail-
reicher Weise wie LEED-Profile auszuwerten, sind neuesten Ursprungs und bisher
eingzigartig [66].

Ein typischer Vertreter der inelastischen Effekte sind die hiufig auftretenden
KikuUcCHI-Linien [65], die sich dem beschriebenen Reflexmuster als komplexes Li-
nienmuster iiberlagern. Sie entstehen durch inelastische und diffuse Streuung der
Elektronen an den obersten Atomlagen und einer anschlieflenden elastischen Streu-
ung an tieferen Netzebenen. Klare Kikuchi-Linien deuten auf gute Kristallqualitit
hin, iiber die Oberflichenstruktur kann aus ihnen wenig Information gewonnen wer-
den. Da die auftretenden Energieverluste gering sind [66] und die Linien oftmals
Reflexe schneiden, wird hierdurch eine Reflexprofilanalyse kritisch, da eine Analyse
eine Abtrennung der inelastisch gebeugten Elektronen erfordert.

4.4.2 Intensitatsoszillationen

Der Wachstumsprozef kann wihrend des Wachstums in Echtzeit durch RHEED be-
obachtet werden. Neben einer Anderung der Reflexmuster nach Abb. 4.9 kann hiufig
eine Oszillation der integralen Intensitét des (00)-Reflexes beobachtet werden [64].
Mit Hilfe der Intensititsoszillationen 148t sich die Anzahl der deponierten Momnola-
gen bestimmen. Zusétzlich kann durch Modellannahmen auf die Art des Wachstums

geschlossen werden.

Das Auftreten von Oszillationen wéhrend des Schichtwachstums kann durch zwei
Modelle erkldrt werden, wenngleich es noch nicht vollstindig verstanden ist [64].
Das erste Modell beriicksichtigt Interferenzen der Elektronenwellen an einer Stufe
der Hohe d mit Hilfe eines kinematischen Ansatzes (Abb. 4.10). Die Wegléngendiffe-
renz an einer Stufe fithrt in Abh&ngigkeit von der Wellenlénge A der Elektronen und
vom Einfallswinkel 6 zu konstruktiver oder zu destruktiver Interferenz. Zur Beob-
achtung der Wachstumsoszillationen werden A und 4 so gewéhlt, dafl an einer Stufe
destruktive Interferenz auftritt (Anti-Bragg-Bedingung):

A (n n %) — 2dsin 6, (4.17)

wobei n ganzzahlige Werte annimmt und die Beugungsordnung angibt. Bei einer
idealen Oberflache gibt es keine Stufen, es folgt eine maximale Amplitude der In-
tensitét. Wachst auf dieser idealen Oberfliche eine neue Lage auf, dann nimmt die
Intensitdt des gebeugten Elektronenstrahls wegen der gewéhlten Beugungsbedin-
gung (Gl. 4.17) mit zunehmender Bedeckung ab. Bei halb gefiillter Lage wird das
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Minimum der Intensitét erreicht, bei weiterem Schichtwachstum vermindert sich der
Anteil der destruktiven Interferenz und die Intensitdt steigt wieder an, um bei der
geschlossenen Monolage ihr Maximum zu erreichen.

Abbildung 4.10: Die Weglangendifferenz an einer Stufe fiihrt in einem kinematischen
Modell in Abhédngigkeit vom Verhiltnis des Einfallswinkels 8 zur Wellenldnge A zu de-
struktiver Interferenz.

Der zweite Ansatz zur Erklarung der Wachstumsoszillationen geht von diffuser
Streuung durch Oberflicheninseln aus. Bei idealer Oberfliche werden die Elektronen
© zum Schirm gebeugt. Mit zunehmender Bedeckung wahrend des Wachstums wer-
den Teile des einfallenden Elektronenstrahls durch diffuse Streuung unter anderen
Winkeln gestreut. Die Intensitdt des Reflexes nimmt ab, bis die oberste Lage halb
gefiillt ist. Dann nimmt die Intensitdt wieder zu, bis sie bei geschlossenef oberster
Lage ihr Maximum erreicht.

Die Oszillationen kdénnen auch mit geringeren Elektronenenergien vergleichbar zu
LEED oder MEED (Medium Energy Electron Diffraction) beobachtet werden (z.B.
in [67]), da ihre Entstehung nicht an die Elektronenenergie gebunden ist.

Durch Abzéhlen der Oszillationsperioden kann die Anzahl der deponierten Mo-
nolagen - bei Halbleitern evt. auch Doppellagen — bestimmt werden. Allerdings
bedeutet der Abbruch des Wachstums nach dem Aquivalent von » ML nicht, daf
es exakt n geschlossene Lagen gibt. Je nach Art des Wachstums kommt es zur Auf-
rauhung der Schicht, so daf z.B. die (»n — 1),n,(n + 1) Lagen offen sind, obwohl
insgesamt ein Aquivalent von n Lagen aufgebracht worden ist. Vergleichende Ex-
perimente von Raster-Tunnel-Mikroskop mit RHEED-Oszillationen zeigen, dafl im
Maximum der Oszillation die Schichtrauhigkeit am geringsten ist, auch wenn nicht
alle Lagen komplett gefiillt sind [44].
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Die Form der Intensititsoszillationen kann Aufschliisse iiber die Art des Wachs-
tums geben [64]: Bei idealem Lagenwachstum ergibt sich ein parabelférmiger Verlauf
zwischen zwei Maxima. Beginnt die zweite Lage bereits zu wachsen, bevor die erste
geschlossen ist, ergeben sich Abweichungen von diesem idealen Verhalten. Durch An-
nahme von Wachstumsmodellen kann von der sich ergebenden Oszillationsform auf
das Wachstum geschlossen werden. Das Fehlen von Oszillationen kann zwei Ursachen
haben: (i) ideales Lagenwachstum, bei dem sich durch schnelle Oberflichendiffusion
der Atome an den Kanten eine quasi stationéire Oberfliche ergibt; (ii) schlechtes
Wachstum, wenn die Atome auf den Pldtzen bleiben, auf denen sie kondensiert sind
und sich dadurch die Oberfliche schnell aufrauht. Daher ist eine Beurteilung des
Wachstumsprozesses durch die Oszillationen alleine sicher problematisch.
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5 Préparation und Charakterisierung von
epitaktischen Ag-Schichten auf GaAs-Substraten

Das Studium der Austauschkopplung an ultradiinnen Schichten setzt voraus, Proben
von hochstméglicher Grenzflichen- und Kristallqualitdt praparieren zu kénnen. Dies
ist insbesondere beim Vergleich von experimentellen Ergebnissen mit theoretischen

Rechnungen notwendig.

Als Wachstumsunterlage fiir hochwertige Fe-Schichten haben sich metallische
Einkristalle aus Silber oder Wolfram bewahrt. Der Nachteil einer langwierigen Vor-
behandlung derartiger Einkristalle kann vermieden werden, indem epitaktische Schich-
ten auf Halbleitersubstraten wie z.B. GaAs prépariert werden. Dadurch kann eine
wesentlich grofiere Zahl von Proben hergestellt werden, auf die dann auch ergénzen-
de Mefimethoden wie Rontgenbeugung und ferromagnetische Resonanz angewendet

werden kénnen.

Ausgangspunkt dieser Arbeit ist ein bekanntes Rezept fiir hochwertige Fe/X /Fe-
Schichtsysteme. Diese Schichtsysteme werden auf GaAs-Substraten mit einer Fe-
Keimschicht und Ag-Pufferschicht prépariert. Die Oberfliche der Ag-Pufferschicht
dient als Wachstumsunterlage fiir die Fe/X /Fe-Schichten.

Im ersten Abschnitt werden grundlegende Uberlegungen zur Epitaxie vorange-
stellt, um Bedingungen fiir gutes Schichtwachstum zu formulieren. Anschlieflend wer-
den die Ergebnisse der Arbeit behandelt, durch optimierte Prozefschritte die Ober-
fliche der verwendeten GaAs-Substrate zu verbessern. Danach wird die Herstellung
eines Ag-Einkristalls mit Fe-Keimschicht auf GaAs vorgestellt, wobei insbesonde-
re die Oberfliche des Ag-Einkristalls hinsichtlich Rauhigkeit detailliert untersucht

wird.
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5.1 Grundlegendes zum epitaktischen Wachstum

Gitterfehlanpassung

Als Standardkriterium fiir epitaktisches® Schichtwachstum dient die Gitterfehlan-
passung. Unter der Gitterfehlanpassung Aa versteht man den relativen Unterschied
zwischen der lateralen Gitterkonstante ag des Substrats und der lateralen Gitter-
konstante ag der aufgedampften Schicht:

Ag=2E"%5 (5.1)
as

Zur Herstellung hochwertiger Schichten sollte die Gitterfehlanpassung Aa moglichst
klein sein, da bei groflem Ac eine Relaxation der Verspannung durch Versetzungen
erzeugt werden kann [69]. Allerdings ist die Forderung nach geringer Fehlanpas-
sung nicht streng, da verspannte Gitter oft nach wenigen Monolagen relaxieren und
die weiter aufgedampften Lagen mit der Gitterkonstanten des Volumenmaterials
aufwachsen koénnen. Tabelle 5.1 gibt eine Ubersicht iiber die Gitterparameter der

verwendeten Materialien:

Metall Fe Cr Ag GaAs
Gitterstruktur krz krz kfz zb
Gitterkonstante ¢ [nm] | 0.2866 | 0.2885 | 0.2888 - /2 | 0.5653
Metallsystem Fe/Cr | Cr/Fe Ag/Fe | Fe/GaAs
Aa = (ap — as)/as 0.65% | 0.65% | 0.76% 1.4%

Tabelle 5.1: Gitterstruktur, -konstanten und Fehlanpassung fiir das Wachs-
tumsverhalten bei (001)-Orientierung.

In der Tabelle ist beriicksichtigt, dal kubisch-raumzentriertes (krz) (001)-Fe mit
einer Rotation von 45° auf kubisch-flichenzentriertem (kfz) (001)-Ag aufwéchst. Die
Fehlanpassungen Aa sind sehr klein, dieses Kriterium ist gut erfiillt.

1Das griechische Wort Epitarie bedeutet: Kristallabscheidung einer Kristallart auf einem gleich-
artigen Kristall [68]. Der physikalische Begriff ist nicht scharf definiert.
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Oberflichenenergien

Nach BAUER [70] wird der Mechanismus des Kristallisationsprozesses durch die
Oberflichen- und Grenzflichenenergien bestimms. Dabei wird die Bildung einer Le-
gierung oder weitere Anderungen der Oberfliche vernachlissigt. Es wird die Bilanz
A~ der Oberflichenenergien gebildet:

Ay=95+7—17s

Durch Ay wird ausgedriickt, welche Wechselwirkung grofier ist; diejenige zwischen
zwei deponierten Atomen oder diejenige zwischen einem deponierten Atom und dem
Substrat. Zusétzlich wird eine schichtdickenabhéngige Verspannung beriicksichtigt,
die durch Gitterfehlanpassung entstehen kann. Daher erhilt jede Oberflichenenergie
den Index n, der fiir die n-te Monolage steht:

Ay = 45 148 5 (5.2)
Da.mit‘ lassen sich drei Wachstumsarten unterscheiden:

1. Fiir Ay™ < 0 ergibt sich Lagenwachstum (Frank-van der Merwe): Eine neue
Atomlage der Schicht beginnt erst dann zu wachsen, wenn sich die darunter-
liegende Lage komplett geschlossen hat.

2. Fiir Ay™ > 0 ergibt sich Inselwachstum (Volmer-Weber): Es bilden sich drei-
dimensionale Inseln auf dem Substrat. Eine geschlossene Schicht entsteht erst

bei vergleichsweise groflen Schichtdicken.

3. Falls zu Beginn des Wachstumsprozesses Ay < 0, aber mit zunehmender
Schichtdicke 7 die elastische Gitterverzerrung zunimmt, d.h. 7\ anwéchst,
so ergibt sich eine kritische Dicke, ab der Ay™ > 0 wird. Das anfingliche

Lagenwachstum geht dann in Inselwachstum iiber (Stranski-Krastanov).

Streng erfiillt ist die Bedingung fiir Lagenwachstum nur bei Homoepitaxie: 'ygz) =

v und 4{™ = 0. Daher kann i. a. Wachstum nach Stranski-Krastanov oder Volmer-

Weber erwartet werden.

Die konkrete Vorhersage des Wachstumsmodus wird zusatzlich dadurch erschwert,
daf} die 'n(n) nur fiir das Volumenmaterial bekannt sind. Bei diinnen Schichten kénnen
sich erhebliche Abweichungen ergeben, insbesondere unter Beriicksichtigung der Git-

terfehlanpassung. Uberdies schwanken die Angaben fiir die 7§") betrachtlich, wie in
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Tabelle 5.2 dargestellt ist. Die Ursache fiir die Schwankungen liegt gleichermafien
in den unterschiedlichen Mefltechniken als auch in der Schwierigkeit, diese Gréflen
zu messen. Dariiber hinaus ist eine Ubertragung der makroskopischen Gréfien auf
extrem diinne Filme von wenigen Monolagen Dicke generell problematisch.

Fe | Cr | Ag Ref.|

2.50 | 2.40 | 1.25 | [71]
2.48 | 2.30 | 1.25 | [72]
2.94 | 2.06 | 1.32 | [73]
2.0 [74]

Tabelle 5.2: Die Oberflichenenergien ; der Metalle Fe, Cr und Ag.

Die Oberflichenenergiebilanz A+ als Kriterium fiir unterschiedliche Wachstums-
arten schrinkt die Moglichkeit fiir gutes Lagenwachstum fiir Vielfachschichtsysteme
vom Typ A/B/A noch weiter ein. Denn gilt z.B. fiir das Wachstum von A auf
B: Ay < 0 - Lagenwachstum -, dann gilt wegen der Definition fiir das Wachstum
von B auf A: Ay > 0 - also Inselwachstum. Daher wird fiir Vielfachschichten die
»,Oberflichenenergie-Fehlanpassung“T* von BAUER und VAN DER MERWE [75] als
ein weiteres Kriterium fiir gutes Wachstum vorgeschlagen:

2|75 — 75| 1
T =" T «<T rit, N 5.3
B e s ™2 (5:3)
Je nach Wert fiir 4; aus Tab. 5.2 erhalt man T'57/%" ~ 0.04 — 0.36 fiir das System

Fe/Cr und T'5Y*% ~ 0.60—0.76 fiir das System Fe/Ag. Da auch die Gitterfehlanpas-

sung fiir das System Fe/Cr lediglich 0.65% betréigt, wird fiir Fe/Cr gutes Wachstum
erwartet und zwar bei Wachstum von Fe auf Cr und bei Wachstum von Cr auf Fe.
Im Fall von Fe/Ag ist sowohl die Gitterfehlanpassung gréfler als auch der Unter-
schied der Oberflichenenergien +; und der Verh&ltnisse I' grofer, aber immer noch
annghernd erfiillt. Jedoch sind bei Fe/Ag die Wachstumsverh&ltnisse wegen der un-
terschiedlichen +; nicht mehr symmetrisch: Ag wichst nach Gl. 5.2 auf Fe lagenweise,
hingegen wichst Fe auf Ag im Inselmodus.
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Diffusion

Die bisher diskutierten Argumente fiir gutes epitaktisches Wachstum sind, streng
betrachtet, nur im thermodynamischen Gleichgewicht giiltig. Bei der Molekular-
strahlepitaxie (MBE) von metallischen Schichtsystemen ist man weit vom thermo-
dynamischen Gleichgewicht entfernt. Kinetische Aspekte, das Zusammenspiel von
Substrattemperatur und Aufdampfrate, bestimmen das Wachstumsverhalten ent-
scheidend mit. Fiir die Substrattemperatur ist nur ein kleines Fenster giinstig, wel-
ches durch die Oberflichendiffusion und die Volumendiffusion bestimmt wird. Die
Substrattemperatur sollte wihrend des Aufwachsens moglichst hoch sein, um eine
Oberfldchendiffusion zu begiinstigen. Dann fithrt die grofle Beweglichkeit der an-
kommenden Atome zu geringer Rauhigkeit der Schicht. Andererseits darf die Sub-
strattemperatur nicht zu hoch gewshlt werden, da sonst Volumendiffusion einsetzt.
Die Aufdampfrate muf} jetzt der gewihlten Substrattemperatur angepafit werden.
Je geringer die Temperatur ist, desto kleiner sollte die Rate eingestellt werden, um
die Oberflichendiffusion der ankommenden Depositionsatome zu begiinstigen.

Die hier diskutierten Anforderungen an die Auswahl der Materialien zur Herstel-
lung von epitaktischen Schichten ergeben ein qualitatives Verstindnis. Experimen-
tell bedeutend sind aber noch weitere Faktoren, wie z. B. die Rauhigkeit des ver-
wendeten Substrats, Oberflichenkontaminationen oder Uberstrukturen. Fiir jeden
Experimentator ist daher die Optimierung der Wachstumsbedingungen eine grofle
Herausforderung, deren alchemistischen Charakter der Autor nur betonen kann.

5.2 GaAs als Substrat

Voraussetzung fiir die bendtigte hohe Probenqualitét ist eine glatte Oberfliche
des verwendeten Substrates. Neben metallischen Einkristallen wie W, Ag oder Fe
erfiillen kommerziell erhiltliche Halbleitersubstrate diese Anforderung. Halbleiter-
substrate haben gegeniiber metallischen Einkristallen den Vorteil, daf} die Vorbe-
handlung zur Oberflichenreinigung wesentlich kiirzer ist. Zeitraubende, mehrfache
Temper- und Ionen#tzzyklen sind nicht erforderlich. Bei GaAs reicht ein einstiindiges
Tempern aus, um Oberflichenkontaminationen zu beseitigen.

 Zur Vorreinigung werden die GaAs Substrate (typische Abmessung 6 x 16 mm?)
zunéchst in einem Ultraschallbad gereinigt und nach Aufkochen in Propanol in das
UHV-System eingeschleust. Anlassen der Substrate im UHV auf 560°C fiir die Dauer
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einer Stunde entfernt die Sauerstoffkontamination der Oberfliche bis unter die mit
Auger-Spektroskopie nachweisbare Konzentration (1/100 ML).

Als Folge dieser thermischen Oberflichenreinigung entsteht gleichzeitig eine star-
ke Aufrauhung der Oberfliche. Abb. 5.1 zeigt das RHEED-Muster einer GaAs-
Oberfliche nach einstiindigem Tempern bei Tg = 560°C. Die Reflexe liegen zwar
auf einem Halbkreis, jedoch sind sie senkrecht zur Schattenkante stark verldngert,
parallel zur Schattenkante sind sie verbreitert. Mit SPA-LEED wird in (10)-Richtung
eine FWHM-Reflexbreite von AKy/; ~ 16 % gemessen, was nach (Gl. 4.12) einer
Terrassenldnge <L > =5 6ag.as =~ 3.5nm entspricht.

Ez-situ wurde die makroskopische Oberflichenstruktur mit dem Rasterkraftmi-
kroskop (RKM) in Zusammenarbeit mit CHRISTIANE DOMKE [77] untersucht. Ober-
flachenadsorbate verzerren die ez-situ RKM Abbildungen einer Oberfliche natur-
gemiB, da sie wie ein ,,Teppich wirken kénnen. Es werden z. B. Stufenhéhen beob-
achtet, die kleiner als der Abstand zweier Lagen sind. Diese Stufen entstehen durch
Adsorbate, die sich an der Oberfliche anlagern. Da die Adsorption ein statistischer
Prozef§ ist, muf} eine Stufe im Adsorbat nicht unbedingt einer Stufe im Substrat
entsprechen. Die Interpretation der RKM-Aufnahmen hinsichtlich Schichtrauhigkeit
wird entsprechend erschwert. Beschrankt man die Interpretation der gemessenen
Bilder jedoch auf Lingen- und H6henmafistibe, fiir die [ > 1 — 2 nm gilt, so kann
das RKM wertvolle, ergéinzende Informationen bereitstellen.

RKM-Aufnahmen vor dem Temperprozef zeigten Oberflichen, die iiber Abstédnde
im Bereich von einigen pm innerhalb des apparativen Aufldsungsvermdogens des
verwendeten RKM (Ah > 0.1 nm) glatt sind. Nach dem Temperprozef wurden die
GaAs-Proben wieder mit dem RKM untersucht. Abb. 5.2 zeigt die Aufnahme einer
solchen getemperten GaAs-Oberfliche. Auffillig sind die vielen Locher, deren Tiefe
oft bis zu 15nm betrégt. Die mittlere Inselbreite? betrdgt < L > ~ 180 nm und der
mittlere Inselabstand < Dy > =~ 260 nm. Aus den Bildern kann aus der mittleren
quadratischen Rauhigkeit o? die Rauhtiefe o bestimmt werden zu: o = 2.4 nm.

Die Aufrauhung des GaAs nach dem Temperprozef ist in der Literatur schon friih
beschrieben worden [78]. Die Ursache dieser starken Aufrauhung ist nicht vollstindig
geklirt, aber sie mufl mit der Desorption des Oxides eng verkniipft sein [79]. Die
typische Dicke des Oberflichenoxides vor dem Temperprozef betrigt ca. 1.5 nm [79].
Die Locher, deren Tiefe bis zu einer Gréenordnung iiber der Dicke der Oxidschicht

?Die Werte liegen deutlich iiber der Transferweite des SPA-LEED
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Abbildung 5.1: RHEED-Muster einer getemperten GaAs-Oberfliche (Einstrahlwinkel
a = 1°, Energie E = 10keV). Die Reflexe liegen auf einem Halbkreis, sind jedoch stark
verbreitert.

Abbildung 5.2: RKM Aufnahme einer GaAs Oberfldche nach Tempern. GréBe des Bild-
ausschnitts: 5um x5um. (nach [77]).
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liegt, konnen folglich nicht einfach durch die Oxidschicht iiberdeckt und nach dem
Abldsen der Oxidschicht freigelegt werden. Das bedeutet, daff der Desorptionsprozefl
fiir die Entstehung der Locher verantwortlich ist. In Folge des Kristallzuchtverfahrens
bilden sich As-Einschliisse im Substratmaterial. Als Ursache fiir die Entstehung der
Lécher wird angenommen, dal As-Einschliisse beim Tempern abgel6st werden und
dabei Locher in die Oberfliche reiflen [80].

Verwendet man epitaktisch aufgewachsenes GaAs, so sollten herstellungsbedingt
kaum As-Einschliisse auftreten. Eine solche Schicht mit 2um epitaktisch aufgewach-
senem GaAs wurde durch A. FORSTER (Institut fiir Schicht— und Ionentechnik,
Forschungszentrum Jiilich) fiir weitere Untersuchungen hergestellt. Die Oberfliche
einer solchen Schicht ist sehr glatt, mittlere Terrassengréflen liegen bei 0.5um. Wird
eine solche Schicht getempert, so entstehen wieder Locher in der Oberfliche des
GaAs, die mit den in Abb. 5.2 gezeigten Lochern sowohl in Tiefe, Grofle, Abstand
und Haufigkeit vergleichbar sind. Daher kann die Vermutung von As-Einschliissen
als Ursache der Locher nicht bestétigt werden.

5.3 Priparation und Charakterisierung einer epitaktischen
Ag-Schicht

5.3.1 Schichtpraparation

Ausgangspunkt dieser Arbeit ist ein bekanntes Rezept fiir Fe/X /Fe-Schichtsysteme
[81] und dessen Verfeinerung [82]. Diese Schichtsysteme werden auf GaAs-Substraten
mit Fe-Keimschicht und Ag-Pufferschicht prapariert. Die Oberfliche der Ag-Puffer-
schicht dient als Wachstumsunterlage fiir die Fe/X/Fe-Schichten.

Zunichst wird auf das getemperte GaAs eine Fe-Keimschicht aufgedampft. Diese
Fe-Keimschicht wéchst in (001)-Orientierung auf. Die Gitterfehlanpassung zwischen
Fe und GaAs betrigt 1.4 % (vgl. Tab 5.1). Wéhrend des Bedampfungsvorgangs
betrigt die Substrattemperatur Ts = 373 K und die Aufdampfrate 0.01 — 0.02
nm/s. Da das GaAs nach dem Temperschritt sehr rauh ist (vgl. Kap. 5.2), ist auch
die Oberfliche der 1 nm dicken Keimschicht rauh, so dafl im RHEED-Muster der
Fe-Oberfliche Durchstrahlungsreflexe erkennbar sind [82]. Auflerdem bilden Fe und
As eine Legierung [83], wodurch die magnetischen Eigenschaften des Fe wesent-
lich verdndert werden. Wegen der schlechten Oberflichenstruktur und wegen der
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Abbildung 5.3: Links: RHEED-Muster der getemperten Ag-Oberfliche (Einstrahlwinkel
a = 3°, -energie £ = 10 keV).

Rechts: RHEED-Intensitdtsoszillationen des (00)-Reflexes bei Wachstum von Ag auf Ag
(Ts = 273K). Einstrahlwinkel a = 1°, -energie E = 7.4 keV entsprechend der ersten
Anti-Bragg-Bedingung.

starken Legierung von Fe und As ist eine Priparation der gewiinschten Fe/X/Fe-
Schichtsysteme direkt auf dem GaAs nicht sinnvoll. Dennoch ist die Fe-Keimschicht
von zentraler Bedeutung, da das nachfolgende Ag in zwei Orientierungen — (001)
und (111)- auf dem (001)-GaAs aufwachsen kann [76]. Durch die Fe-Keimschicht
kann das Ag nur in (001)-Orientierung aufwachsen.

Auf diese Fe-Keimschicht wird bei einer Substrattemperatur von Ts = 373 K mit
einer Rate von 0.1 nm/s eine 150 nm dicke Ag-Pufferschicht aufgedampft. Kubisch-
flichenzentriertes Ag in (001)-Orientierung wéchst auf krz Fe in (001)-Orientierung
mit einer Rotation von 45° um die Schichtnormale auf. Die Gitterfehlanpassung
zwischen Fe und Ag betrigt in diesem Fall 0.76 % (vgl. Tab 5.1). Anschlieflend wird
die Probe bei T = 573 K eine Stunde getempert.

Auf die getemperte Ag-Oberfliche wurden 4 ML Ag bei 7' = 293 K aufge-
dampft. Dabei wurden RHEED-Oszillationen wihrend des Wachstums aufgezeich-
net (Abb. 5.3). Im vierten Maximum wurde das Wachstum unterbrochen und die
Schicht abermals fiir 5 min bei T = 573 K getempert. Durch die Kontrolle des
Wachstums mittels der RHEED-Oszillationen wird sichergestellt, dafl die oberste
Lage der Oberfliche moglichst geschlossen ist. Zusatzliche Rauhigkeit infolge nicht
vollstéindig gefiillter Lagen an der Oberfliche kann auf diese Art reduziert werden.
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Abbildung 5.4: LEED-Aufnahme einer getemperten Ag Oberfliche (E = 140 eV, S =
4.1). In der Mitte befindet sich der zentrale (00)-Reflex, in den Ecken sind die (20)-
Reflexe zu erkennen.

Die ausgezeichnete Kristallqualitdt konnte durch Rutherford-Riickstreuung (RBS
engl.: Rutherford Back Scattering) demonstriert werden [84]. Die durch die RBS-
Methode erhaltenen Kristallparameter sind vergleichbar mit den Parametern von
sehr guten metallischen Einkristallen.

5.3.2 Charakterisierung der Oberflichenstruktur

Das LEED-Muster einer derart priparierten Ag-Oberfliche wird in Abb. 5.4 gezeigt.
Sichtbar ist der zentrale (00)-Reflex in der Mitte und die (20)-Reflexe in den Ecken.
Die (11)-Reflexe liegen auf einer horizontalen und auf einer vertikalen Linie, die sich
im Ursprung schneiden. Wegen der kfz-Struktur des Ag-Gitters konnen nur Reflexe
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beobachtet werden, deren Summe aller Indizes gerade ist. Somit kénnen die (10)-
Reflexe nicht beobachtet werden. Das Auftreten der Reflexe hoherer Ordnung zeigt
die gute Epitaxie des Ag. Die Atome sitzen auf wohldefinierten Gitterplitzen, die
laterale Gitterkonstante entspricht derjenigen von massivem Ag: a4, = 0.405 nm,
o5 = 0.41 nm. Im Vergleich zum Fe-Whisker (vgl Abb. 3.4) erscheinen die Reflexe
verbreitert, was auf eine rauhere Oberfliche schliefien lifit.

Die Streuphasen S ergeben sich nach Gl 4.5 aus der Energie der Elektronen Es.
Bei der Umrechnung muf} jedoch noch das konstante innere Potential V' beriicksich-
tigt werden [42], welches von der experimentell gemessenen Energie E.., in Gl. 4.5
subtrahiert werden mufl: Eg = E,., — V. Das innere Potential V beriicksichtigt eine
Erh6hung der Elektronenenergie beim Eintritt in den Kristall und fiihrt zu einer
Verkiirzung der Wellenlinge der Elektronen. Fiir Ag wurde experimentell ein Wert
von V = 15 eV bestimmt.

Die Untersuchung der Variation des (00)-Reflexes mit der Streuphase ermoglicht
die genaue Bestimmung der Oberflichenstruktur. Abb. 5.5 zeigt drei vergréfierte
Aufnahmen des (00)-Reflexes bei unterschiedlichen Streuphasen. Die Form des Re-
flexes dndert sich bei den unterschiedlichen Streuphasen nicht. Der Reflex ist bei
allen Streuphasen rund, was auf eine isotrope Oberfliche schliefen 148t. Der Reflex
verbreitert sich in der Gegenphase bei § = 3.5 nur wenig, was charakteristisch fiir
glatte Oberflachen ist.

Vertikale Rauhigkeit

Zur quantitativen Analyse mufl die Variation des (00)-Reflexes fiir eine grofie Zahl
von Streuphasen untersucht werden. Dazu werden durch den (00)-Reflex lineare
Schnitte entlang der (10)-Richtung gelegt. Die Beschrankung auf eine Dimension ist
hier erlaubt, da die Reflexprofile isotrop sind. Die Auswahl der Schnittrichtung ist
daher nicht wesentlich fiir die Analyse der Profile.

Abb. 5.6 zeigt eine Auswahl von Reflexprofilen als Funktion des lateralen Streu-
vektors kj| fiir verschiedene Streuphasen. Die Schnitte wurden entlang der (10)-
Richtung gelegt. Die x-Achse ist durch den Abstand zum né#chsten Beugungsre-
flex skaliert (hier die Breite der ersten Brillouinzone). Die Intensitét ist logarith-
misch aufgetragen, um den Untergrund zu betonen. Bei der In-Phase-Bedingung
S = 3 ist der (00)-Reflex schmal, seine Halbwertsbreite betrigt ~ 2 % und liegt
damit deutlich iiber der minimalen instrumentellen- Auflésung (Trnstr ~ 0.4 % (vgl.
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Abbildung 5.5: LEED-Aufnahme des (00)-Reflexes einer getemperten Ag Oberfléche bei
verschiedenen Streuphasen S = 3,3.5,4. Der Reflex ist bei allen Streuphasen rund, die

Verbreiterung in Gegenphase ist klein.
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Abbildung 5.6: Die Variation des (00)-Reflexprofils mit der Streuphase S. In der linken
Spalite sind die gemessenen Reflexprofile als Punkte dargestellt, die durchgezogenen Lini-
en sind numerisch angepafite Kurven. In der rechten Spalte sind die einzelnen Funktionen
aufgetragen, die zur numerischen Anpassung verwendet wurden (Details siehe Text). Die
starke Verbreiterung des ProfilfuBes, die bei allen Profilen auftritt, ist unabhangig von S

und entsteht durch Inhomogenitaten.
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Kap. 3.1.2). Das entspricht nach Gl. 3.3 einer Transferweite von t4, = 50 a4,. Die
Transferweite der Ag-Oberfliche ist geringer als die Transferweite des Fe-Whiskers
(tFe—Whisker = 250 ap.): Die Ag-Schicht besitzt eine rauhere Oberfliche als der Fe-
Whisker. Gleichzeitig bedeutet die verringerte Transferweite auch, dafl die maxima-
le, beobachtbare Korrelationslinge auf die Gréfle der hier gemessenen Transferweite
absinkt. Das grofle Verhéltnis zwischen der Spitzenintensitdt und der Hintergrundin-
tensitdt von 500:1 zeigt, dafl nahezu alle Oberflichenatome auf ihren Gitterpldtzen
sitzen und daf} die kinematische Naherung zur quantitativen Auswertung verwend-
bar ist.

Weiter ist zu erkennen, dafl unabhéngig von der Streuphase S eine sehr starke
Verbreiterung des Profilfules auftritt. Diese Verbreiterung zeigt keine Abhéngig-
keit von der Streuphase und entsteht daher nicht durch Oberflichendefekte sondern
durch Inhomogenitéten, wie weiter unten ausgefithrt wird.

Ausgehend von der In-Phase-Streubedingung S = 3 interferieren mit zunehmen-
der Streuphase diejenigen Elektronen destruktiv, die an unterschiedlichen Terrassen-
niveaus gestreut wurden. Der untere Teil des Reflexprofils erscheint daher in Abb. 5.6
(¢) verbreitert und erreicht bei S = 3.5 ein Maximum. Der zentrale Reflex bleibt
dabei auch in der Gegenphase klar erkennbar, was bei glatten Oberflichen erwartet
wird. Wird die Phase weiter von S = 3.5 nach S = 4 erh6ht, so verschwindet die
Verbreiterung wieder und bei S = 4 hat der Zentralreflex seine urspriingliche Form
wieder angenommen. Allerdings hat sich die Halbwertsbreite des Zentralreflexes von
2% auf 3% erhoht.

Zur Analyse werden die Reflexprofile aus Abb. 5.6 in Gau}- und Lorentzfunk-
tionen zerlegt. Der zentrale Reflex wird durch Faltung der instrumentenabhingigen
Transferfunktion mit einer §-férmigen Spitze erzeugt und durch eine Gaufifunktion
beschrieben [42, 52]. Die Profilverbreiterung in Gegenphase entsteht durch Ober-
flichenrauhigkeit, die Form dieser Verbreiterung des Reflexprofils in Gegenphase
wird durch die laterale Verteilung der Stufenldngen bestimmt (vgl. Kap. 4.3). Die
beobachtete isotrope Verbreiterung ist ein typisches Merkmal einer statistischen Ver-
teilung der Terrassenldngen. Als Vertreter der statistischen Verteilungen hat sich die
geometrische Verteilung der Terrassenldngen sehr bewdhrt [42] und wird auch hier
zur Beschreibung der Terrassenldngenverteilung angewandt. Die Wahrscheinlichkeit
P, fiir die Existenz einer Terrasse ¢ der Linge I'; bei einer mittleren Terrassenlénge
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<> wird fiir eine geometrische Verteilung definiert als

PT)=N-e35 ,mit S [P =1

wobei N als Normierungskonstante dient. Wegen der Rotationssymmetrie der Re-
flexe kann eine isotrope geometrische Verteilung der Terrassenldngen in zwei Di-
mensionen zugrunde gelegt werden. Aus der zweidimensionalen Verteilungsfunktion
wird die Autokorrelationsfunktion und aus dieser durch Fouriertransformation der
Beugungsreflex berechnet (vgl. Kap. 4.1.2). Das Reflexprofil, das sich aus einer sol-
chen zweidimensionalen isotropen, geometrischen Verteilung P(I';) ergibt, kann als
spezielle Lorentzfunktion mit dem Exponenten 3/2 beschrieben werden und wird im
weiteren als Lorentz-3/2-Funktion bezeichnet [52]:

1

(5.4)
(< ['>2 +(K[|a)2)

¢Stufen = 3/2
mit a als atomarer Gitterkonstante. Durch Addition einer Gau3- und einer Lorentz-
3/2-Funktion wurden an die gemessenen Reflexprofile numerisch Kurven angepafit®.
Ein konstanter Untergrund kann vernachlissigt werden, da er durch diffuse thermi-
sche Streuprozesse verursacht wird [67].

In Abb. 5.6 sind die einzelnen Fitfunktionen in der rechten Spalte dargestellt,
die durchgezogenen Linien in der linken Spalte zeigen die Addition der einzelnen
Fitfunktionen. Aus dem Fit 148t sich die integrale Intensitét Ggiufen(S) bestim-
men. Dabei kann die Abhiingigkeit der Intensitd#t vom dynamischen Formfaktor
nach Gl. 4.13 durch Normierung der integralen Spitzenintensitit auf die gesamte
Intensitét der Brillouinzone eliminiert werden

_ JBz Ispitze (S, K)))dK||

Cstusen(5) = Jpz I(S,K))dK (5:5)

In Abb. 5.7 sind die Ggupen(S)-Werte, die nach der numerischen Anpassung der
Profile aus Gl. 5.5 berechnet worden sind, als Funktion der Streuphase aufgetra-
gen. Die beiden In-Phase-Streubedingungen S = 3 und S = 4 treten als Maxima
der Mefipunkte auf. In der Gegenphase bei S = 2.5,3.5 und 4.5 reduziert sich der
Gstugen(S)-Wert von 1 auf = 0.8. Wie erwartet, geht in der Gegenphase ein Teil der
Intensitét von der zentralen Schulter in die Verbreiterung iiber.

3Zur numerischen Anpassung wurde das Programm NUMFIT 2.0 mit freundlicher Genehmi-

gung durch Prof. M. Henzler verwendet.
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Abbildung 5.7: Die relative Intensitdt der zentralen Spitze Ggsyusen(S) als Funktion der
Streuphase S. Zwischen den In-Phase-Bedingungen S = 3 und S = 4 &ndert sich der
Wert von Ggtusen(S) nur wenig. Die numerische Anpassung liefert die durchgezogene
Linie mit den Schichtparametern p;, wie sie im kleinen Bild dargestellt sind.

Nach GI. 4.10 kann Ggusen(S) als Funktion der sichtbaren Bedeckung p; darge-
stellt werden, wobei die sichtbare Bedeckung p; denjenigen Anteil der Streuer in der
i-ten Schicht angibt, der an der Oberfliche liegt und nicht von héheren Schichten
bedeckt ist |

1
GStufen(S) = szpi—{-Ahpi COS(27I‘SAh) (56)
Ah %

Die durchgezogene Linie in Abb. 5.7 stellt die numerische Anpassung nach GI. 5.6
an die experimentellen G gy, sen(S5)-Werte dar, die mittels der Methode der kleinsten
Fehlerquadrate durch Variation der p; erzeugt wurde. Innerhalb der beobachtbaren
Korrelationslange von t4, =~ 50 a4, werden die experimentellen Ggyysen(S)-Werte
gut durch die Annahme von 2 sichtbaren Lagen beschrieben, deren Anteile an der
Oberfliche bei aufgedampften 4 ML Ag ps = 0.95 und ps = 0.05 betragen. Die
Rauhtiefe A wurde nach Gl. 4.16 bestimmt zu A = 0.24. Die Rauhtiefe A entspricht
der Standardabweichung, daher liegen im Intervall £2A um den Mittelwert bereits
95 % der MeBwerte. Verwendet man 4A als Breite der Verteilung der sichtbaren
Schichten, so betrigt diese 1 ML.

Durch die geringe Anderung der Reflexprofile ist die Beschreibung als Schicht-
system mit 2 sichtbaren Lagen innerhalb der Fehlergrenzen nicht vollig eindeutig.
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Abbildung 5.8: Es ist keine
Abhingigkeit der HWB der
lorentzartigen Schulter (x)
als Funktion der Streuphase
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tinuierlich anwachsen.

So wiirde eine Verteilung von 3 sichtbaren Schichten mit p; = 0.025,ps = 0.95
und ps = 0.025 einen dquivalenten Verlauf der Ggiyfen(S) Kurve in Abb. 5.7 erzeu-
gen. Erst fir groflere Abweichungen vom Idealwert Ggsiysen(S) = 1 unterscheidet
sich der Verlauf der Kurven deutlich. Dies wurde hier jedoch nicht beobachtet. Fiir
ein Schichtsystem mit 2 sichtbaren Lagen spricht weiter der Verlauf der HWB der
lorentzartigen Schulter (Abb. 5.8). Bei mehreren offenen Lagen wiirde eine Uberla-
gerung von mehreren Schultern unterschiedlicher HWB erwartet. Die Uberlagerung
fithrt dann zu einer Oszillation der HWB mit S: HWB « 1 — cos(2x.S) [43]. Da hier
keine Oszillation beobachtet wird, bestétigt dies die urspriingliche Annahme eines
2-Schichtsystems.

Zusétzlich kann aus der Gguusen(S)-Kurve der vertikale Schichtabstand bestimmt
werden. Uber Gl. 4.5 sind die Mefigréfen Elektronenenergie E und die Streuphase
S miteinander verkniipft. Aus dem Energieabstand AFE zweier In-Phase-Streube-
dingungen kann die vertikale Gitterkonstante d4, ermittelt werden. Hier ergibt sich
fiir d4y der Wert dgy = 0.206nm, eine nur geringfiigig ( < 1%) vom Literaturwert
abweichende vertikale Gitterkonstante (vgl. Tab. 5.1).

Abb. 5.8 zeigt den linearen Anstieg der HWB des zentralen Gaufireflexes als
Funktion der Streuphase. Der lineare Anstieg der HWB 188t sich durch eine mo-
saikartige Verkippung einzelner Oberflichenbereiche erkliren (vgl. Kap. 4.2.3). Aus
dem linearen Anstieg 14t sich ein Verkippungswinkel a zu a ~ 0.1° abschéitzen
[67]. Die Grofle des Verkippungswinkels stimmt sehr gut mit Rontgenstrukturana-
lysen iiberein. Dort wurde ein Mosaikwinkel von o = 0.2° ermittelt [38].
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Reflexschulter bei ganzzahliger Streuphase

In Abb. 5.6 (a) und (e) ist zu erkennen, daf in der In-Phase-Streubedingung eine
zusétzliche Schulter mit sehr groler HWB auftritt. Ein instrumenteller Artefakt kann
eindeutig ausgeschlossen werden, da eine solche Verbreiterung bei Reflexprofilen
des Fe-Whiskers nicht auftrat (vgl. Abb. 3.5). Auch in der Gegenphase (Abb. 5.6
(c)) ist die zusétzliche Schulter zu erkennen. Eine Schulter, die sowohl in der In-
Phase- als auch in der Gegenphase-Streubedingung beobachtet wird, kann nicht
durch strukturelle Oberflichendefekte verursacht werden, da diese in der In-Phase-
Bedingung nicht sichtbar sind.

Die Beobachtung einer Schulter in der In-Phase-Bedigung wird nach WOLL-
SCHLAGER auf Inhomogenitidten zuriickgefithrt [52, 62]. Inhomogenitéten fithren
demzufolge zu einer lokalen Variation des Strukturfaktors f. Diese Variationen des
Strukturfaktors f konnen z. B. durch chemische Verunreinigungen der Oberfliche
oder durch unterschiedliche Strukturfaktoren von Streuern an Stufenkanten im Ge-
gensatz zu Streuern auf mittleren Inselplitzen verursacht sein. Wird in erster Ndhe-
rung angenommen, dafl die Inhomogenititen nicht mit atomaren Stufen korreliert
sind, so ist die Wirkung der Inhomogenititen auf das Reflexprofil mit derjenigen
einer gestuften Oberfliche vergleichbar: Es resultiert eine Profilverbreiterung. Wird
eine geometrische Verteilung der Inhomogenititen vorausgesetzt, so kann die Re-
flexprofilverbreiterung infolge der Inhomogenitéten durch eine Lorentz-3/2-Funktion
¢1nn analog zu Gl 5.5 beschrieben werden.

Zur numerischen Anpassung der zusétzlichen Schulter wurde daher eine Lorentz-
3/2-Funktion verwendet, die die beobachteten Reflexprofile sehr gut wiedergibt (vgl.
Abb. 5.6 (b), (d), (f)). Die Amplitude und die HWB dieser zusétzlichen Schulter
zeigen keine periodische Abhéngigkeit von der Streuphase S (Abb. 5.9). Die HWB
dieser Schulter ist um den Faktor 10 grofler als die HWB der ersten Schulter in
Gegenphase.

Da die HWB der Inhomogenitdten-Schulter wesentlich grofier ist als die HWB der
Stufen-Schulter, kann nach Gl. 4.12 geschlossen werden, daf die Korrelationslénge
der Stufen Lgi,sen grofler ist als die Korrelationslinge der Inhomogenitdten. In
diesem Fall existiert jedoch ein wesentlicher Unterschied zur Profilverbreiterung
durch Stufen, welcher die Separation der beiden Effekte erlaubt: Diejenige Schulter,
die durch Inhomogenititen auftritt, ist nicht von der Streuphase abhingig (vgl.
Abb. 5.9, Abb. 5.10) [62]. Das bedeutet, dafl sich mit der Variation der Streupha-
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Abbildung 5.9: Die HWB der zusitzli-
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Abbildung 5.10: Grnp als Funktion der
Streuphase S. Die zusitzliche Schulter
nimmt einen konstanten Anteil an der Ge-
samtintensitdt ein.

se die Form der Schulter nicht &ndert. Die Gesamtintensitit kann dann aus drei
Anteilen zusammengesetzt werden, die sich ohne Wechselwirkung iiberlagern [62]:

I(S, K1) = Igaus (S, Kij) + Istusen (S, Ky) + Iran(Ky) (5.7)

Da auf diese Weise die Wirkung der Inhomogenititen auf die Reflexprofile von der
Wirkung der strukturellen Oberflichendefekte abgetrennt wird, kann die vertikale
Rauhigkeit alleine aus dem integralen Ggiysen(S) bestimmt werden [62]:

Gsz'tze (5 .8)

GStufen(S) = GSpitze —|— GStufen

Analog zu Ggiupen(S) in Gl. 5.5 kann auch fiir die Inhomogenitéten-Schulter das
Verhéltnis der integralen Intensitit der Schulter G,y zur integralen Gesamtintensi-

tédt gebildet werden:
_ Jaz Imn (S, K))dK

Grenl8) = 7 T(5,K K,
Die Funktion Gy, ist in Abb. 5.9 als Funktion der Streuphase aufgetragen. Entspre-
chend der HWB ist auch fiir Gy, keine periodische Variation mit der Streuphase
erkennbar. Der Anteil der Schulter an der Gesamtintensitit betragt ca 50 % in dem

gesamt gemessenen Energiebereich.

(5.9)

Wie lassen sich diese Inhomogenitdten auf der untersuchten Ag-Oberfliche ver-
stehen? Auger-Analysen zeigen, daf} eine geringe Oberflichenkontamination durch

69




Kohlenstoff vorhanden ist, die etwa 3 at% betragt. Eine weitere Moglichkeit besteht
darin, daf auf der glatten Ag-Oberfliche kleine Ag-Inseln vorhanden sind, deren
Formfaktor f vom Formfaktor einer glatten Ag-Oberfliche abweicht. Da innerhalb
der Transferweite von 50 a4, nach der G(S)-Analyse statistisch ca. 5 % der Ober-
fliche auf ein hoheres Niveau entfallen, kénnten sich kleine Inseln von wenigen Ato-
men bilden. Die Kantenatome dieser Inseln kénnten einen unterschiedlichen Form-
faktor im Vergleich zu denjenigen Atomen besitzen, die sich in der glatten Schicht
befinden. Aus der HWB der Inhomogenitéten-Schulter kann nach Gl 4.12 auf eine
mittlere Strukturgrofle von etwa 5a4, geschlossen werden. Da der Anteil dieser In-
seln an der Gesamtoberfliche klein ist, wird das Reflexprofil nur geringfiigig durch
das zusétzliche Auftreten einer Schulter beeinflufit. Allerdings kann dann GL. 5.7 nur
als erste Naherung betrachtet werden, da zu ihrer Ableitung vorausgesetzt wurde,
daB es keine Korrelation zwischen den Inhomogenitéten und den Stufen gibt [62].

Laterale Verteilung

Zur Charakterisierung der lateralen Verteilung der Insellingen wurde die DMM
eingesetzt. Dazu wurden Spotprofile zwischen den Streuphasen S = 3 bis S = 4
numerisch angepaft. Die Profilverbreiterung infolge Inhomogenitéten und der kon-
stante Untergrund wurden vor der Anpassung vom Profil abgezogen, da sie fiir die
Inselstruktur der Oberfliche nicht von Bedeutung sind.

Abb. 5.11 zeigt das gemessene Reflexprofil und die zugehérige numerische An-
passung nach der DMM. Fiir den Fit wurden 2 sichtbare Lagen angenommen. Die
mittlere Terrassenldnge wurde zu < L >= 52 & 3a4, bestimmt. Es wurde eine geo-
metrische Verteilung der Insellingen ! vorausgesetzt, wobei sich fiir die Haufigkeit
p; des Auftretens der Inseldnge [ ergibt:

1 1
= N*. -(1—-——) it: L>= s+ 1
P <L> <L>) ™% <82 ;P

Die Konstante N* dient zur Normierung. Die Terrassenldngenverteilung ist in Abb. 5.11
im kleinen Bild aufgetragen.

Die zur Anpassung verwendete geometrische Verteilung der Terrassenldngen fithrt
zu einer sehr guten Ubereinstimmung zwischen MeBdaten und Fit. Die Verteilung
ist sehr breit, ihr Mittelwert entspricht der mittleren Terrassenlénge < L >. Direkt
aus der HWB der Reflexschulter in Gegenphase kann nach Gl. 4.12 die mittlere
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Abbildung 5.11: Reflexprofil des (0,0)-Reflexes in der Gegenphase (S = 3.5). Die durch-
gezogene Linie beschreibt die numerische Anpassung mittels DMM. Das kleine Bild zeigt
die Haufigkeit p;, mit der eine Insel der Lange | auftritt.

Terrassenbreite abgeschétzt werden zu: < Lgwp >= 50a4,. Die I"Jbereinstimmung
beider Werte ist gut.

Die Fitparameter sind identisch mit denen der G(S)-Analyse zur vertikalen Ver-
teilung. Somit liefern zwei unterschiedliche Wege zur Reflexprofilanalyse die gleichen
Werte fiir die Oberflichenstruktur.
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6 Praparation von Fe/X/Fe-Schichtsystemen auf
epitaktischem (001)-Ag und Charakterisierung der
Oberflichenstruktur

Zur Untersuchung der Austauschkopplung werden Fe/X/Fe-Schichtsysteme auf (001)-
Ag-Oberflichen aufgedampft. Dabei wurde ein drastischer Einflul der Substrattem-
peratur auf die Austauschkopplung beobachtet. Die Vermutung liegt nahe, dafl durch
die Verénderung der Substrattemperatur unterschiedliche Oberflichenstrukturen er-
zeugt werden, die die Austauschkopplung beeinflussen.

Zur Uberpriifung dieser Hypothese wurden Fe-Filme auf (001)-Ag-Oberflichen
bei unterschiedlichen Substrattemperaturen aufgedampft und die praparierten Ober-
flichen analysiert. Auf die unterschiedlich hergestellten Fe-Filme wurden dann eben-
falls bei verschiedenen Substrattemperaturen Cr und Ag als Zwischenschichtmate-
rialien aufgewachsen und deren Oberflichenstrukturen untersuchs.

6.1 Priparation von Fe Filmen auf (001)-Ag Oberflichen

Abb. 6.1 zeigt das LEED-Muster einer 10 ML dicken Fe Schicht, die bei Raumtem-
peratur auf den Ag-Puffer aufgewachsen ist. Aus dem Vergleich zum Fe-Einkristall
ergibt sich eine laterale Gitterkonstante are = 0.285nm, die lediglich um 1 % vom
Literaturwert ar. = 0.288nm abweichs.

Abb. 6.2 zeigt das RHEED-Muster einer 10 ML dicken Fe-Schicht, die unter glei-
chen Bedingungen hergestellt worden ist. Die Reflexe sind scharf und liegen auf
einem Halbkreis. Allerdings sind sie senkrecht zur Schattenkante verbreitert. Die-
se Verbreiterung weist auf eine im Vergleich zum Fe-Whisker und auch zur Ag-
Oberfliche groflere Oberflichenrauhigkeit hin.

Abb. 6.2 zeigt die Intensitédtsoszillation des (00)-Reflexes wihrend des Aufdamp-
fens. Mit Beginn des Fe-Wachstums auf dem Ag-Puffer fillt die Intensitét des (00)-
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Abbildung 6.1: LEED Aufnahme einer Fe-Oberfliche (E = 140 eV, S = 2.7). In der
Mitte befindet sich der zentrale (00)-Reflex. Die (10)-Reflexe liegen auf waagerechten
und senkrechten Linien, die sich im (00)-Reflex schneiden.
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Abbildung 6.2: Links: RHEED-Muster der Fe- Oberflache (Einstrahlwinkel a = 3°, En-
ergie E = 7.4 keV). Die Reflexe liegen auf einem Halbkreis, sind jedoch im Vergleich
zum Fe-Whisker verbreitert.

Rechts: Intensitatsoszillation des (00)-Reflexes. Einstrahlwinkel und Energie wurden ent-

sprechend einer Anti-Bragg-Bedingung gewahlt.

Reflexes drastisch ab. AnschlieBend folgen 3 Oszillationen, deren Periode nicht dem
Aquivalent einer Monolage entspricht, obwohl der Fluff der Fe-Atome konstant ge-
halten wurde. Nach der dritten Periode setzt eine regelméfige Oszillation ein. Die
Oszillation ist nur schwach geddmpft und kann iblicherweise bis iber 20 ML hinaus
beobachtet werden. Der regelmifige Verlauf und die schwache Dampfung der Oszil-
lation 148t auf ein quasi lagenweises Wachstum ab der vierten Lage schlieflen. Die
im Vergleich zum Wachstum von Ag auf Ag kleinere Amplitude der Intensitétsoszil-
lation von Fe auf Ag wird nicht nur durch den unterschiedlichen Wachstumsprozess
(Heteroepitaxie) bedingt, sondern auch durch den im Vergleich zu Ag unterschied-

lichen Formfaktor von Fe.

Die vertikale Fehlanpassung und die stark unterschiedlichen Oberflichenenergien
sind die wesentlichen Quellen des irreguliren Verhaltens des (00)-Reflexes wahrend
des Wachstums der ersten 3 — 4 ML. Die grofle vertikale Fehlanpassung zwischen
Fe und Ag von ca. 16 % fiithrt bei grofler Rauhigkeit des Ag-Substrates - In-
selldngen <! Ag > < 15a45 - 2u einer sehr rauhen Fe-Oberfliche, bei der keine
RHEED-Oszillationen beobachtet werden kénnen [33, 85]. Fiir Insellingen <44 >
> 40 asy werden RHEED-Oszillationen beobachtet, jedoch sind die ersten 3-4
Perioden gestort, analog zum hier nachgewiesenen Verlauf. Erst ab der fiinften Pe-
riode verlduft die Oszillation gleichm#fig. Die Periode entspricht dann der durch
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Schwingquarz ermittelten Fe-Menge. Daher wird geschlossen, daf§ die ersten 3-4 ML
Fe bendtigt werden, um die vertikale Fehlanpassung zwischen dem Ag-Substrat und
dem Fe auszugleichen.

Wird eine Fe-Menge, die 1.5 ML Fe entspricht, auf einen Ag-Einkristall gedampft,
so wird mittels Conversionselektronen Mossbauer Spektroskopie (CEMS) beobach-
tet, daB ein Aquivalent von 0.1 ML Fe in das Ag-Substrat eindiffundiert, und je 0.7
ML Fe in der ersten bzw. zweiten Lage liegen [86]. Es werden 4 ML Fe benétigt, um
das Ag-Substrat vollstdndig mit Fe zu bedecken. Nach Aufdampfen einer Fe-Menge,
die 3 ML Fe entspricht, bleibt noch ca 1/4 der Ag-Oberfliche unbedeckt. Die ersten
Fe-Lagen wachsen somit nicht lagenweise auf, sondern bilden Cluster auf der Ag-
Oberfliche, vergleichbar mit Wassertropfchen auf einer nicht entfettetn Glasplatte.
Das Wachstum von Fe auf Ag ist ein Beispiel fiir das Wachstum eines Metalls mit
hoher Oberflichenenergie — Fe — auf einem Metall mit niedriger Oberflichenener-
gie — Ag —. Das ungiinstige Verhéltnis der beiden Oberflichenenergien stort das
Wachstum (vgl.Kap. 5.1).

Eine weitere Schwierigkeit beim Wachstum von Fe auf Ag entsteht durch das
»Aufschwimmen“ von Ag auf dem aufgedampften Fe. Nachdem mehrere Monolagen
Fe aufgewachsen waren, konnte Ag auf der Fe-Oberfliche mit Auger-Spektroskopie
nachgewiesen werden. Entscheidend im Hinblick auf die Austauschkopplung ist die
Fragestellung, wie das Ag an der Oberfliche des aufgedampften Fe das weitere
Wachstum einer Zwischenschicht beeintréchtigt. Das kann erstens bedeuten, dafl
das Wachstum strukturell beeinflufft wird (Cr hat zu Ag ein 8hnlich ungiinstiges
Oberflichenenergieverhiltnis wie Fe zu Ag). Zweitens wird experimentell beobach-
tet, daf} die Menge des aufschwimmenden Ag mit zunehmender Fe-Dicke abnimmt.
Das bedeutet, daf§ ein Teil des Ag in das Fe eingebaut wird. Diese Beobachtung
ist insofern bemerkenswert, da Fe und Ag bei den hier verwendeten Temperaturen
Ts < 525 K nicht mischbar sind [87]. Wird auf die Fe-Oberfliche Cr aufgedampft, so
158t sich Ag auch auf der Cr-Oberfliche nachweisen, wobei ebenfalls die Menge des
aufschwimmenden Ag mit zunehmender Cr-Dicke abnimmt. Durch das zusétzliche
Ag in der Zwischenschicht wird aber die elektronische Struktur und damit auch die
Austauschkopplung gestort.

Um beide Einfliisse systematisch zu studieren, wurde eine Préiparationsweise er-
arbeitet, die das Aufschwimmen von Ag stark reduziert. Zunichst wurde bei der
Substrattemperatur Ts = 293 K ein Fe-Keil auf das Ag-Substrat gedampft, wobei
ein Teil der Probe als Ag-Referenz unbedampft blieb. Anschliefend wurden Au-
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Abbildung 6.3: Auger-Signalverhaltnis von Ag (351 eV) zu Fe (703eV) als Funktion der
Fe-Schichtdicke nach Aufdampfen bei Ts = 293 K: MeBtemperatur T = 300 K. Die
Auftragung beriicksichtigt die unterschiedlichen Auger-Empfindlichkeiten.

gerspektren bei verschiedenen Fe-Dicken aufgenommen. Dabei wurden die Schicht-
dicken mit Schwingquarz und RHEED-Oszillationen gemessen. Unter Beriicksichti-
gung der unterschiedlichen Auger-Empfindlichkeiten Sg. und S4, von Fe bzw. Ag
(bei Primérenergie E = 3 keV: Sp./Sa, = 1/5) wurden dann die Intensititen der
differenzierten Augeramplituden von Fe (703 eV) und Ag (351 eV) gegen die Schicht-
dicke aufgetragen' (Abb. 6.3). Die Eindringtiefe betrégt bei der verwendeten Elek-
tronenenergie ca. 3-5 ML. In Abb. 6.3 ist jedoch zu erkennen, dafl ein Ag-Signal bis
weit {iber die Eindringtiefe der Elektronen nachgewiesen werden kann. Somit muf
Ag an der Oberfliche vorhanden sein. Erst bei sehr dicken Fe-Schichten dp. > 70
ML fallt die Signalh6he des Ag unter die Nachweisgrenze ab.

Aus dem Abfall des Auger-Signals kann die Menge des aufschwimmenden Ag
abgeschétzt werden. Die Anzahl der Elektronen, die aus einer Tiefe z austreten,
kann unter Annahme einer exponentiellen Dimpfung durch die Funktion e~(®/*)
beschrieben werden, wobei A; die mittlere freie Weglinge der Elektronen bei der
Elektronenenergie ¢ angibt. Diese mittleren freien Wegléngen A; der Elektronen in
der Fe-Schicht und im Ag-Substrat miissen aus den experimentellen Daten bestimmt

1 Als Abschitzung kénnen die differenzierten Augerspektren verwendet werden, da die Linien-
breite der Ag-Linie und der Fe-Linie vergleichbar sind.
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werden.

Die mittlere freie Wegldnge A wird nun durch numerische Anpassung einer expo-
nentiell geddmpften Funktion f an den Abfall der Augerintensitéiten von Ag und Fe
bestimmst. Dazu wurden die experimentellen Fe- bzw. Ag-Signale einzeln als Funkti-
on der jeweiligen Schichtdicke z aufgetragen und eine exponentiell abfallende Funk-
tion f numerisch angepaflt:

fag(z) = A e rws
fre(z) = A(l—e—%?"s> (6.1)

Der Faktor A beriicksichtigt den vom Augeriibergang und von der Elektronenenergie
abhéngigen Wirkungsquerschnitt sowie die Apparatefunktion. Aus der numerischen
Anpassung nach Gl. 6.1 ergibt sich fiir die mittlere freie Wegliinge A der Ag-Linie
(351 eV) ein Wert von: Ag5; = 3.8 ML, und fiir die Fe-Linie (703 eV): A7z =
5.4 ML. Beide Werte stimmen sehr gut mit den Literaturdaten fiir mittlere freie
Wegléngen iiberein [42]. Allerdings sollte ein Fehler von 10 % angenommen werden,
der im wesentlichen durch die Schichtdickenmessung verursacht wird. Auflerdem
ist die Annahme eines lagenweisen Wachstums fiir die ersten drei ML sicher nicht
korrekt (vgl. Abb. 6.2).

Die relative Intensitdt der Fe-Linie kann bei einer Bedeckung von x ML Fe be-
schrieben werden durch:

& zl z
Ire(z) = /0 ) Spee™ T = S (1 — ¢~ FTeors) (6.2)

wobei der Faktor cos? den Offnungswinkel des Zylinderspiegelanalysators beriick-
sichtigt. Analog gilt fiir die Ag-Linie:
o0 zl z
Ing(—2) = [ dolSgge™ 550 = § gy 50 (6.3)
Da sich in erster Niherung die mittleren freien Wegléngen A; und A, nur geringfiigig
unterscheiden,
A=A = A
1583t sich das Verhéltnis der Intensitdten nach der Fe-Schichtdicke z auflésen:
Ip. (113) Ske [ = (SAg Ipe(:v) )
= € %esd —1) — z=Acos?d In +1 6.4
Igg(—z)  Sag ( ) Sre Lag(—2) (64)
Zur Berechnung der Schichtdicke der Ag-Auflage auf der Fe-Schicht muf} in Gl. 6.4
die Schicht — Fe — gegen das Substrat — Ag — getauscht werden: Ip. <> I4, und
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Abbildung 6.4: Auger-Signalverhéltnis von Ag (351 eV) zu Fe (703eV) als Funktion der
Fe-Schichtdicke nach Aufdampfen bei Ts = 100 K: MeBtemperatur T = 520 K. Die
Auftragung beriicksichtigt die unterschiedlichen Auger-Empfindlichkeiten.

Sre ¢+ S4g. Wird als Abschétzung die mittlere freie Weglénge des Ag verwendet, so
erhélt man eine Dicke der Ag-Auflage von z4, = 0.16 ML. Wird die mittlere freie
Weglénge des Fe verwendet, so betrdgt x4, = 0.24 ML. Dieser Wert der Ag-Auflage
von ~ 0.2 ML stimmt mit den in der Literatur angegebenen Schichtdicken {iberein
[88, 89, 90].

Bei einer zweiten Probenserie wurde das Ag-Substrat vor Beginn des Aufdamp-
fens auf T = 100 K abgekiihlt und anschlieflend ein Fe-Keil bei dieser Temperatur
aufgedampft. Wie in Abb. 6.4 gezeigt, kann sogar bei dieser Priparationstempera-
tur oberhalb einer der Eindringtiefe des Elektronenstrahls entsprechenden Fe-Dicke
ein Ag-Signal beobachtet werden. Der Abfall der Ag-Augeramplitude ist jedoch be-
deutend stirker als bei der bei Raumtemperatur hergestellten Probenserie. Das Ag-
Signal verschwindet bei einer Fe Dicke von ca 3 nm unterhalb der Nachweisgrenze.
Die Probe konnte anschlieflend bis auf Ts = 520 K erwdrmt werden, ohne daf} ein
erhohtes Ag-Signal beobachtet wurde. Erst bei Temperaturen oberhalb von T's = 540
K wurde ein Anstieg der Ag-Amplitude beobachtet. Schliellich konnte mit einer wei-
teren Probenserie gezeigt werden, daf} eine bei Ts = 100 K aufgedampfte, 5 ML dicke
Fe-Schicht als Ag-Barriere ausreicht. Auf diese 5 ML konnte bei Ts = 520 K weite-
res Fe aufgedampft werden, ohne dafl eine erhohte Ag-Amplitude des Augersignals
beobachtet wurde. Daraus folgt, daff das ,,Aufschwimmen“ von Ag unmittelbar mit
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dem eigentlichen Wachstumsprozefl verbunden sein muf.

EGELHOFF schligt einen atomaren Platzwechsel als Mechanismus vor, der zu
dem beobachteten Aufschwimmen von Ag fiihrt [88]. Eine thermische Diffusion als
Ursache kann ausgeschlossen werden, da auch bei 75 = 100 K ein Aufschwimmen
von Ag beobachtet wurde. Bei dieser Temperatur kann eine thermische Diffusion
sicher vernachléssigt werden. Bei Raumtemperatur aufgewachsene Schichten bilden
nach EGELHOFF eine agglomerierte Fe/Ag-Legierung, wobei in Ubereinstimmung
mit CEMS-Ergebnissen Fe in die oberste Ag-Lage eingebaut wird [86]. Das Auf-
schwimmen von Ag soll demnach vor allem an Stufenkanten durch atomaren Platz-
wechsel erfolgen. Wird die Probe gekiihlt, so wird die Beweglichkeit der ankom-
menden Fe-Atome stark reduziert, so daf} die Fe-Atome keine Stufenkante erreichen
konnen. Dadurch wird das Aufschwimmen von Ag reduziert, gleichzeitig wird ei-
ne regelméfige RHEED-Oszillation wahrend des Aufwachsens der ersten Fe-Lagen
beobachtet.

6.2 Wachstum bei Raumtemperatur

6.2.1 Oberflichenstruktur von 10 ML dicken Fe Filmen

Zunéchst wird die Oberflichenstruktur von Fe-Filmen charakterisert, die bei Raum-
temperatur auf die Ag-Oberfliche aufgebracht wurden. Untersucht wurden jeweils
zwei Fe-Schichtdicken: 10 ML und 30 ML. Die Schichtdicken entsprachen den typi-
schen Schichtdicken, wie sie zum Studium der Austauschkopplung an den Systemen
Fe/Ag/Fe bzw. Fe/Cr/Fe pripariert wurden. Die Oberflichenstruktur im Anfangs-
stadium des Wachstums, die Keimbildungsphase mit Schichtdicken zwischen 0-4 ML,
wurde nicht detailliert analysiert, da sie in Bezug auf die Austauschkopplung nicht
von primérer Bedeutung ist.

Die Streuphase S wurde aus dem Verlauf der Intensitétsmaxima des (00)-Reflexes
mit der Elektronenenergie F (nach Gl. 4.5) bestimmt. Im Gegensatz zum Ag wur-
de zur numerischen Anpassung des Intensitdtsverlaufs kein inneres Potential V'
benétigt, man erhilt einen Wert fiir den vertikalen Schichtabstand dpe, der wie-
derum weniger als 1 % vom Literaturwert abweicht.

Abb. 6.5 zeigt vergrofierte LEED-Aufnahmen des zentralen (00)-Reflexes einer
Fe-Oberfliche einer 10 ML dicken Schicht bei verschiedenen Streuphasen. In der In-
Phase-Bedingung (Abb. 6.5 (a)) S = 2 ist ein scharfer, runder Reflex zu erkennen.
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Wird die Streuphase von S = 2 auf S = 2.15 erhoht, so erscheint ein Ring geringer
Intensitét, der den zentralen Reflex symmetrisch umgibt. Bei weiterer Erh6hung
der Streuphase nimmt zunéchst die Intensitét des zentralen Reflexes stark ab, die
Intensitét des Ringes dndert sich nur wenig. In der Ndhe der Gegenphase — zwischen

= 2.4 — 2.6 — verschwindet auch der Ring. Ein stark verbreiteter Untergrund
ist sichtbar (Abb. 6.5 (c)). Bei erneuter Annsherung an die In-Phase-Bedingung
wird wieder die Ringstruktur mit zentralem Reflex sichtbar (S = 2.8: Abb. 6.5 (d)),
wéhrend in der nichsten In-Phase-Bedingung bei S = 3 nur der zentrale Reflex
sichtbar bleibt (Abb. 6.5 (e)).

Solche ringartigen Strukturen wurden erstmals im Jahr 1980 bei Homoepitaxie
am System W auf (110)-W beobachtet [91]. Anschaulich verstehen 148t sich das
ringférmige Reflexprofil anhand der Reflexprofilaufspaltung in Gegenphase bei re-
gelmifig gestuften Flachen. Der Unterschied liegt darin, daf§ die regelmifligen Stu-
fen in Kap. 4.2.2 eine ausgezeichnete Richtung besitzen, in der die Terrassen der
Oberfliche nur eine Linge von wenigen Gitterkonstanten besitzen. Entlang dieser
Richtung spaltet ein Reflex in Gegenphase auf. Sind die Terrassen aber in allen
Richtungen nur wenige Gitterkonstanten lang, so ,,spaltet“ der Reflex in allen Rich-
tungen in Gegenphase auf, ein Ring entsteht. Aus der Beugungstheorie folgt, daf} die
reziproken Ringradien proportional eines sich wiederholenden, typischen Abstands
auf der Probenoberfliche sind. Durch Modellrechnungen wurde gezeigt, dafl dieser
typische Abstand dem mittleren Inselabstand entspricht.

Mit RHEED wird ebenfalls eine Aufspaltung der Reflexe beobachtet. Infolge der
Geometrie (streifender Einfall) schneidet die Ewald-Kugel die reziproken Gitterstébe
unter einem sehr kleinen Winkel. Die regelméflige Stufung erzeugt Hohlzylinder, die
die Gitterstdbe des reziproken Gitters umhiillen [91]. Durch den kleinen Schnitt-
winkel erscheinen die RHEED-Reflexe des Hohlzylinders als Nebenreflexe des spe-
kulér reflektierten (00)-Reflexes. Abb. 6.7 zeigt das RHEED Muster der gleichen
Fe-Schicht aus Abb. 6.2, jedoch wurde jetzt eine Streubedingung nahe der Anti-
Bragg-Bedingung gewihlt (F = 7.4 keV, a = 1.4°).

Quantitative Analyse: Terrassenldngen

Zur quantitativen Analyse wurden Schnitte durch die Reflexe entlang der (10)-
Richtung gelegt. Wegen der Rotationssymmetrie der Reflexe ist die Reduktion auf
eine Dimension moglich. Die Ergebnisse beziiglich Terrassenldngen, vertikaler Rau-
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Abbildung 6.5: VergroBerte LEED-Aufnahme des (00)-Reflexes bei Erhéhung der Streu-
phase von S = 2 nach S = 3. Ein Ring umgibt den (00)-Reflex symmetrisch bei S = 2.15

und bei § = 2.8.
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Abbildung 6.6: Dreidimensionale Abbildung des Ringes bei S = 2.12.

Abbildung 6.7: RHEED-Aufnahme der Fe Oberfliche entlang der (10)-Richtung nahe
der Anti-Bragg-Bedingung (E = 7.4 keV, a = 1.4°).
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higkeit und Terrassenldngenverteilungen lassen sich auf die anderen Richtungen
ibertragen. Abb. 6.8 zeigt drei typische Reflexprofile bei unterschiedlichen Streu-
phasen. Die x-Achse ist durch den Abstand zum néichsten Beugungsreflex skaliert.
Die Intensitét ist logarithmisch aufgetragen, um den Untergrund zu betonen.

In der In-Phase-Bedingung bei S = 2 ist der Reflex schmal, seine Halbwerts-
breite betrdgt 1.7 %. Das entspricht einer Transferweite tp. ~ 60 ap.. Somit ist
die Transferweite und damit die maximal aufiésbare laterale Korrelation vergleich-
bar zur Transferweite der Ag-Oberfliche. Auffillig ist weiterhin, dafl es auch hier
wieder in der In-Phase-Bedingung einen breiten Untergrund gibt, der durch Inho-
mogenititen hervorgerufen wird (vgl. Kap. 5.3.2). Die Inhomogenitéten lassen sich
sowohl durch Ag-Atome erkldren, die sich auf der Fe-Oberfliche befinden, als auch
durch Stufenatome mit gegeniiber Inselatomen verschiedenen Atomformfaktoren f
(vel. Kap. 6.1).

Wird die Streuphase nur leicht gesindert, so wird ein Zentralreflex mit zwei Schul-
tern beobachtet, die symmetrisch zum Zentralreflex angeordnet sind. Die Schultern
lassen auf eine nicht-geometrische Verteilung der Inselgréfien schliefen, wobei eine
mittlere Terrassenldnge ausgezeichnet ist.

Zur quantitativen Analyse wurden die Reflexprofile wieder mittels numerischer
Anpassung von GauB- und Lorentzfunktionen durch insgesamt 3 Funktionen darge-
stellt (vgl. GL 5.7):

I(5,K)) = Igaus (5, K))) + Istusen(S, Ky) + Irnn (K ) (6.5)

Hierbei beschreibt Igqu, die Intensitdt der zentralen Spitze, Iswzen(S,K)) die aus
der Terrassenldngenverteilung resultierende Intensitdt und Ir,»(K)) die Intensitat
der Reflexprofilverbreiterung infolge von Inhomogenitéten. Fiir die Inhomogenitéten
wurde eine Lorentz-3/2-Funktion verwendet, analog zur Vorgehensweise bei der
Ag-Oberfliche. Die HWB der Lorentzschulter ist dabei nicht von der Streuphase
abhingig und betrug 25 %. Ihr Anteil an der integralen Intensitdt Gr., nach Gl. 5.9
zeigt ebenfalls keine periodische Abhéngigkeit von der Streuphase und betrug ca.
40 % im gesamten gemessenen Energiebereich.

Die Funktion Istusen(S,K)) wurde durch eine ringformige Lorentzfunktion mit
Exponenten 3/2 beschrieben. Eine ringférmige Lorentzfunktion ist eine Funktion,
deren Maximum in allen Richtungen um einen definierten Betrag, den Radius RRing,
aus dem Zentrum verschoben wurde. Die integrale Intensitdt wird dann durch Ro-
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Abbildung 6.8: Reflexprofile des (00)-Reflexes bei unterschiedlichen Streuphasen S ent-
lang der (10)-Richtung.
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Abbildung 6.9: Ringdurchmesser Dg;,, und Ring-HWB als Funktion der Streuphase S.

tation dieser Lorentzfunktion um die Intensitétsachse berechnet. Als Fitparameter
dienen neben der Intensitit der Radius und die HWB des Ringes.

Der Radius des Ringes entspricht dem mittleren Abstand zwischen zwei Terrassen
[91]. Sind nur zwei Lagen sichtbar, so kann nicht unmittelbar auf die Terrassenlinge
geschlossen werden. Wenn mehrere Lagen sichtbar sind, dann entspricht der halbe
Abstand zwischen zwei Inseln der mittleren Terrassenldnge < [ >. Mehrere Lagen
der Fe-Oberfliche sind hier sichtbar, wie die Oszillation des Ringradius und der
Ring-HWB zeigen [43]. Im weiteren wird daher der Ringdurchmesser als Ma# fiir die
mittlere Terrassenlénge untersucht. Abb. 6.9 zeigt den Durchmesser Dging = 2RRing
und die HWB des Ringes als Funktion der Streuphase S. Der Ringdurchmesser
und die HWB zeigen beide eine periodische Oszillation mit der Streuphase. Dabei
oszilliert der Durchmesser Dg;ng zwischen Minima von 8 % in der N&he zu In-Phase-
Bedingungen und Maxima von 15% nahe den Gegenphasen. Die HWB oszilliert
gleichphasig, d.h. zwischen 4 % in der Nihe zu In-Phase-Bedingungen und 18 % nahe
zu Gegenphasen. Eine direkte Anpassung von Dpg;y,y in der Gegenphase war nicht
moglich, da hier kein eindeutiger Ring mehr zu beobachten ist (vgl. Abb. 6.5). Durch
Extrapolation des Ringdurchmessers auf seinen Wert in Gegenphase Dg;ng =~ 15 %
kann die mittlere Terrassenldnge <!> nach Gl. 4.12 bestimmt werden zu:

<1>=16.25 ap. ~ bap,

Analog kann aus dem Abstand der Nebenreflexe im RHEED-Muster die mitt-
lere Terrassenldnge bestimmt werden. Allerdings reduziert sich hier die erreichbare
Genauigkeit erheblich. Mit Gl. 4.12 ergibt sich ein Wert fiir <! >:

<l!>grrEEp= 6.6 ap. = 1 ar.
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Vertikale Rauhigkeit

Die vertikale Rauhigkeit wird durch die G(S)-Auftragung bestimmt. Dazu wird nach
GL 5.8 das Verhéltnis der integralen Spitzenintensitidt zur Summe der integralen
Intensitéten aus Spitze und Lorentzring gebildet: ‘

GS itze

G ufen S) = Z 6.6

Stuf ( ) GSpitze + GRing ( )

Die Verbreiterung der Reflexprofile durch Inhomogenitéten wird nicht beriicksich-

tigt, da die integrale Intensitét Grn; keine periodische Abhéngigkeit von der Streu-
phase zeigt (vgl Kap. 5.3.2).

Abb. 6.10 zeigt Gsiyusen(S) als Funktion der Streuphase. Bei S = 2 und S = 3
sind Maxima der Funktion zu erkennen, wohingegen der Wert der Funktion bei
halbzahliger Streuphase auf Null abféllt. Aus dem schnellen Abfall des Funktions-
wertes kann auf eine rauhe Oberfliche geschlossen werden. Die durchgezogene Linje
zeigt eine numerische Anpassung nach Gl. 4.10, wobei die sichtbaren Bedeckungen
p; der i-ten Lage als Anpassungsparameter verwendet wurden. Die aus der Anpas-
sung folgende Gesamtbedeckung betriigt 9.9 ML, die Rauhtiefe A = 1.1 ML. Das
Ergebnis der Anpassung zeigt, daf} insgesamt 5 sichtbare Lagen vorhanden sind. Die
Anpassung nach Gl. 4.10 ist bei mehr als drei sichtbaren Lagen nicht mehr eindeu-
tig [55]. Als weitere Nebenbedingung der Anpassung wurde eine Gesamtbedeckung
von 10 ML beriicksichtigt, wie dies experimentell durch RHEED-Oszillationen und
Schwingquarz bestimmt wurde. Dennoch kann die Anzahl der offenen Lagen um +1
variieren ohne die Anpassung drastisch zu verschlechtern. Abb. 6.10 veranschaulicht
diese Schwierigkeit: Dargestellt sind G(S) Kurven fiir je eine Schicht mit 4 sicht-
baren Lagen und mit 6 sichtbaren Lagen. Die Abweichung der beiden Fits von den
Mefwerten ist relativ klein, jedoch ergeben sich Gesamtbedeckungen von 9.5 bzw.
10.4 Lagen, die mit der aufgedampften Schichtdicke von 10 ML nicht gut iiberein-
stimmen. Empirisch wird hiufig eine symmetrische Verteilung der Schichtbedeckun-
gen p; beobachtet [67, 54, 92]. Da die beobachteten Ringe auf eine regelméiflige Stu-
fung der Oberfliche hinweisen, liegt die Annahme einer symmetrischen Verteilung
nahe. Daher wurde hier zusétzlich die Funktion so angepafit, dal eine symmetrische
Verteilung der p; realisiert wurde.
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Abbildung 6.10: G(S)stusen als Funktion der Streuphase S. Die durchgezogene Linie ist
eine numerische Anpassung an die Daten mit 5 sichtbaren Lagen. Die Verteilung p; der
5 sichtbaren Lagen ist schematisch dargestellt. Gestrichelte Kurve: 4 sichtbare Lagen,
gepunktete Kurve: 6 sichtbare Lagen.

Laterale Insellingenverteilung

Zur Charakterisierung der Insellingenverteilung wurde die DMM eingesetzt. Die
Verteilungsfunktion der Insellingen muf} bei einer charakteristischen Linge ein Ma-
ximum besitzen, um die beobachtete Ringstruktur im Beugungsbild zu erzeugen. Als
Verteilungsfunktion von Insellingen mit ausgezeichneter Linge hat sich die Gaufi-
funktion bewidhrt. Das Maximum der Gaufverteilung gibt dann die mittlere Ter-
rassenldnge an. Es wurde eine Oberfliche mit fiinf offenen Lagen angenommen. Die
Annahme von weniger als vier offenen Lagen fithrte nicht zu der experimentell be-
obachteten Abhéingigkeit des Ringdurchmessers von der Streuphase (vgl. Abb. 6.9).
Wiirden mehr als sieben offene Lagen vorausgesetzt, so &nderte sich der Ringdurch-
messer deutlich stérker als experimentell beobachtet. Daher wurden in Anlehnung
an die G(S)-Analyse fiinf offene Lagen angenommen. Die Verteilung der sichtbaren
Anteile p; auf die einzelnen Lagen erfolgte gemifl der G(S)-Analyse des vorherge-
henden Abschnittes.

Weiter wurde eine zufillige Abfolge der Stufen angenommen. Wiirde eine re-
gelméflige Abfolge von fiinf Ab- und fiinf Aufstufen angenommen, ergeben sich in
Abhéngigkeit von der Streuphase? mehrere Ringe, da es zwischen den Stufen zu In-

?Die zusitzlichen Maxima bei regelméfliger Stufung treten nur zwischen der In-Phase- und der
Gegenphase-Bedingung auf. Exakt in der In-Phase und in der Gegenphase Streubedingung kann
kein Unterschied beobachtet werden.
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Abbildung 6.11: Vergleich von gemessenem Profil (o) und mittels DMM berechnetem
Profil bei Streuphase S = 1.75. Die Terrassenlangenverteilung ist rechts dargetellt.

terferenzeffekten kommt [93). Diese zusitzlichen Maxima werden aber experimentell
nicht beobachtet, daher muf} eine zufsllige Abfolge der Stufen angenommen werden.

Abb. 6.11 zeigt ein gemessenes Reflexprofil bei Streuphase S = 1.75 und das
mittels DMM numerisch angepafite Reflexprofil. Die Insellingenverteilung ist im
rechten Teil der Abbildung dargestellt. Das gemessene Profil wird durch die ange-
nommene gauflformige Verteilung von Insellingen und Inselabstdnden zufriedenstel-
lend reproduziert. Die typischen Schultern rechts und links vom Zentralreflex und
insbesondere deren Breite werden in akzeptabler Ubereinstimmung wiedergegeben.
Als Anpassungsparameter wurden verwendet: Mittlere Insellinge: < ! >= 3 ap.,
HWB der Insellingenverteilung: HWB = 7 ap..

In Abb. 6.12 ist ein schematischer Querschnitt durch eine Fe-Oberfliche darge-
stellt. Die Abfolge der Auf- und Abstufen ist statistisch verteilt. Die Stufenléingen
sind um den Mittelwert <lp.> verteilt. Insgesamt sind fiinf Lagen sichtbar.

Die mittlere Insellinge, die durch Anpassung der Reflexprofile mittels DMM be-
rechnet wurde, und die direkt aus den Reflexprofilen bestimmte mittlere Inselgrofie
stimmen nicht tiberein. Die direkt aus den Profilen ermittelte Inselgrofie ist grofer als
diejenige, die durch die Anpassung mit der DMM bestimmt wurde. Dieser Effekt ist
eine Folge der Insellingenverteilung [63, 93]. Wird die mittlere Insellinge konstant
gesetzt, die Verteilungsfunktion aber variiert, so verschieben sich die Schultern bei
Verbreiterung der Verteilungsfunktion zum zentralen Reflex hin. Dieser Effekt kann
so gro} werden, daf} die Seitenbanden nicht mehr vom Zentralreflex unterschieden
werden konnen. Abb. 6.13 zeigt ein Beispiel fiir diesen Effekt. Mit der DMM wurde
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<lpe>

Abbildung 6.12: Schematischer Querschnitt durch eine Fe-Oberfliche mit einer zufalli-
gen Abfolge von Stufen, wobei die Stufenldngen um den Mittelwert <[z, > verteilt sind.
Insgesamt sind fiinf Lagen sichtbar.

bei konstanter mittlerer Terrassenlinge <!> = 10 @ unterschiedlich breite Gaufiver-
teilungen der Insellingen angenommen (S = 0.5). Die Verbreiterung der Seitenban-
den sowie die Verschiebung der Maxima der Seitenbanden sind klar zu erkennen.
Gleichzeitig wird dieser Effekt anschaulich: Die Terrassenléngenverteilung ist zwar
symmetrisch um den Mittelwert 10 a, aber die Verteilungen werden nicht symme-
trisch abgeschnitten. Diejenigen Lingen, die grofler als der Mittelwert sind, haben
auf diese Weise einen grifieren Einflufl auf die Seitenbanden als diejenigen Léangen,
die kleiner als der Mittelwert sind. Somit stellen die mittleren Terrassenlédngen, die
direkt aus den Reflexprofilen bestimmt werden, immer nur eine obere Grenze dar.
Ist die HWB der Schultern vergleichbar mit dem Radius des Ringes, so ist der Fehler
klein; erst wenn die HWB wesentlich gréfler wird als der Radius, wird der Fehler
grof.

Vergleich mit Literaturdaten

Der Idealfall des homoepitaktischen Wachstums von Fe auf Fe wurde mittels RTM
untersucht [44]. Als Substrat wurden (001)-Fe Whisker verwendet, die sich durch ei-
ne sehr kleine Stufendichte von ca. 1/pm auszeichnen. Nach Aufwachsen von 5 ML
Fe bei Raumtemperatur ergeben sich Rauhigkeitsparameter, die den Parametern der
in dieser Arbeit untersuchten Schichten nahezu entsprechen (siehe Tab. 6.1). Zwar
ist die mittlere Terrassenliinge geringfiigig grofler und die Rauhtiefe A etwas kleiner,
jedoch sind ebenfalls fiinf Lagen sichtbar. Da bei weiterem Wachstum eine Aufrau-
hung zu erwarten ist, verringern sich die geringfiigigen Vorteile der auf einem Fe
Whisker aufgedampften Schicht gegeniiber der hier untersuchten Oberfliche. Somit
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Abbildung 6.13: Eine steigende HWB der Insellangenverteilung fiihrt zu einer Verschie-
bung des Maximums der Schultern und zu dessen Verbreiterung. Im Extremfall wachsen
die Schultern zusammen. Bei allen Kurven wurde die gleiche mittlere Lange </>=10a
und die gleiche Streuphase S = 0.5 verwendet.

90




entsteht trotz der wesentlich glatteren Substratoberfliche sowie des giingstigeren
Oberflachenenergieverhéltnisses keine wesentlich glattere Oberfliche.

Mefltechnik Substrat d (ML) | <I> (ape) | A | VR: X4 Ref.
SPA-LEED Epi. Ag 10 6 1.1 5 diese Arbeit
RTM Fe Whisker 5 8 0.8 5 [44]
optisches RHEED | Ag Einkristall | ~ 6 10 - 3) - [33]
CEMS Ag Einkristall | ~ 7 7-10 N TS [86]
SPA-LEED Cu Einkristall | ~ 2 5 - - [94]

Tabelle 6.1: Vergleich der Oberflachenstrukturen von diinnen Fe-Filmen, die
bei Raumtemperatur aufgedampft wurden. Die aufgedampfte Schichtdicke
ist durch d gegeben, < [ > steht fiir die mittlere Terrassenldnge, A fir
die mittlere quadratische Abweichung. VR bezeichnet die vertikale Rauhig-
keit und gibt die Anzahl der offenen Lagen an. Fir < [ > wurde der in
dieser Arbeit direkt aus den Profilen bestimmte Wert verwendet ohne eine
Insellangenverteilung zu beriicksichtigen. ‘

Die Untersuchungen auf (001)-Ag-Einkristallen zeigen auf den ersten Blick eine
groflere Terrassenlinge, die durch die glatteren Oberflichen der Ag-Einkristalle be-
dingt wird (typische Ag-Terrassenlingen mehrere 10 nm). Allerdings wurde diese
mittlere Fe-Terrassenldnge aus der Reflexprofilaufspaltung einer optischen RHEED-
Aufnahme bestimmt und besitzt daher nicht die gleiche Genauigkeit wie die SPA-
LEED- oder die RTM-Daten. Auflerdem beriicksichtigen diese optisch ermittelten
Léngen keine Insellingenverteilung. Zum Vergleich sind daher in der Tabelle 6.1 die
hier direkt mit SPA-LEED aus den Profilen bestimmten Werte fiir <[> eingetra-
gen, da diese entsprechend den RHEED-Aufnahmen ohne Beriicksichtigung einer
Verteilung bestimmt wurden. Die Anzahl der offenen Lagen wurde bei diesen Expe-
rimenten nur grob abgeschitzt; daher erscheinen diese Werte in Klammern. Insge-
samt 148t sich aber auch hier kein wesentlicher Unterschied zu den in dieser Arbeit
ermittelten Werten erkennen, wenn — bedingt durch die Mefimethode - eine Unsi-
cherheit von 25 % unterstellt wird. Die CEMS-Ergebnisse wurden auf dquivalenten
Ag-Einkristallen erzielt und zeigen Ubereinstimmung, wenn beriicksichtigt wird, daf
nur drei offene Lagen bei den verwendeten Modellrechnungen angenommen wurden.

Interessant sind weiterhin die auf (001)-Cu-Oberflichen gewonnenen Daten. Diese
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Abbildung 6.14: Ringdurchmesser und Ring-HWB als Funktion der Streuphase S.

wurden ebenfalls mit SPA-LEED aufgenommen. Auch hier lassen sich Ringe erken-
nen. Die Terrassenlingen sowie die HWB der Schultern sind vergleichbar. |

6.2.2 Oberflachenstruktur von 30 ML dicken Filmen

Im néchsten Schritt wurde die Oberflichenstruktur bestimmt, nachdem insgesamt
30 ML Fe bei Raumtemperatur aufgedampft worden waren. LEED-Aufnahmen einer
derartigen Oberfliche zeigen in der In-Phase-Bedingung einen scharfen Reflex mit
einer HWB von 1.5 %, die somit einer lateralen Transferweite von ca. ¢ = 66 ape
entspricht. Wird die Streuphase erhoht, so wird ein Ring erkennbar, der symmetrisch
zum Zentralreflex angeordnet ist. In der Gegenphase bei S = 1.5 und S = 2.5 wird
dagegen kein Ring, sondern nur ein breiter Untergrund beobachtet.

Der wesentliche Unterschied zum 10 ML dicken Fe-Film liegt im Ringdurchmes-
ser. Abb. 6.14 zeigt den Ringdurchmesser Dg;,, und die HWB des Ringes als Funk-
tion der Streuphase S. Analog zum diinneren Film ist auch hier eine Oszillation
des Ringdurchmessers erkennbar. Allerdings wird der maximale Wert von Dgin, in
Gegenphase zu Dpin, = 10 % interpoliert, woraus ohne Beriicksichtigung der In-
sellangenverteilung die mittlere Inselldinge <!> bestimmt wird zu:

’ <l>=10 ag.

Somit hat sich die mittlere laterale Insellinge nahezu verdoppelt. Die HWB des
Ringes oszilliert mit der Streuphase. Sie ist gegeniiber der 10 ML Fe Schicht nur
geringfiigig reduziert und betragt in Gegenphase ca. 15 %.

Die vertikale Rauhigkeit wurde mittels G(S5)-Analyse bestimmt. Dazu wurden
Reflexprofile, wie im vorherigen Abschnitt beschrieben, numerisch angepafit und
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Abbildung 6.15: G(S)stusen als Funktion der Streuphase S. Die durchgezogene Linie
ist eine numerische Anpassung an die Daten.

G(S) nach Gl. 6.7 berechnet. Abb. 6.15 zeigt G(S) als Funktion der Streuphase und
die zugehorige Verteilung der sichtbaren Schichten. Im Vergleich zur 10 ML dicken
Fe-Schicht (Abb. 6.10) ist kein wesentlicher Unterschied in der Variation des G(S)-
Wertes mit der Streuphase zu erkennen. Zur numerischen Anpassung der Gsiysen(S)-
Kurve wurden 5 sichtbare Lagen bendtigt, die Verteilung der offenen Lagen weicht
dabei nur geringfiigig vom Vergleichswert der 10 ML dicken Schicht ab. Die Rauhtiefe
A wurde bestimmt zu A = 1.1 und entspricht ebenfalls dem Wert der diinneren
Schicht.

Auf den ersten Blick ist dieses Ergebnis erstaunlich. Bei Temperaturen, bei de-
nen die Diffusion der Oberflichenatome nur einen geringen EinfluBl besitzt, erfolgt
wihrend des Wachstums eine Aufrauhung der Oberfliche. Die Rauhtiefe A als Maf}
der Aufrauhung kann dabei durch die Schichtdicke ¢ geméf

At = x tP (6.7)

beschrieben werden [95]. Im Fall des homopepitaktischen Wachstums von Fe auf
(001)-Fe-Whiskern wurden experimentell C' ~ 0.41 und 8 = 0.46 bestimmt [44].
Im Fall der 10 ML dicken Schicht ergibt sich mit diesen Werten aus Gl. 6.7 in
Ubereinstimmung mit dem in dieser Arbeit ermittelten Wert von A®? = 1.1 ML
ein Wert von A®*® = 1.2, Fiir 30 ML wird dagegen experimentell ein Wert von
A*®? = 1.1 ML bestimmt, wohingegen A®*° =~ 2.0 ML aus der Rechnung folgt.
Dieses Ergebnis kann wegen der geringen Substrattemperatur nicht durch erhéhte

93




Diffusion erklért werden. Die Ursache fiir die vergrofierte mittlere Terrassenlénge
und fiir die vergleichbare Rauhtiefe liegt vielmehr im Ubergang zur Homoepitaxie
[96]. Bei den diinneren Schichten wirkt sich die Stérung durch das heteroepitaktische
Aufwachsen in Verbindung mit dem Aufschwimmen des Ag noch stark aus, bei 30
ML Schichtdicke ist dieser Einflu} zu vernachlissigen.

6.3 Abhingigkeit der Oberflichenstruktur von der Wachs-

tumstemperatur

Der Einflufl der Substrattemperatur auf die Fe-Oberflichenstruktur wurde durch
systematische Variation der Substrattemperatur untersucht. Dazu wurden sowohl
10 ML dicke als auch 30 ML dicke Fe-Filme im Temperaturintervall von Ts = 100
K bis Tg = 525 K auf das Ag Substrat aufgedampft.

Die Schichtpraparation erfolgte auf vier Arten, die sich durch die Wahl der Sub-
strattemperatur Tr,; wihrend des Aufwachsens der ersten 4 ML Fe unterscheiden:

1. Tin; = Ts = 293 K: Gesamte Priparation bei Raumtemperatur (vgl. Kap. 6.1)

2. Trn; = 293 K: Die ersten 4 ML Fe bei Raumtemperatur, dann Erh6hung auf
Wachstumstemperatur T > 293 K

3. T = Ts = 100 K: Gesamte Praparation bei 100 K

4. Trn; = 100 K: Die ersten 4 ML Fe bei 100 K, dann Erhéhung auf Wachstums-
temperatur Ts > 293 K

Die Préparation von 4 ML bei Raumtemperatur bzw. 100 K mit anschlieflender
Erhohung auf die Wachstumstemperatur Ts diente dazu, das Aufschwimmen von
Ag moglichst gering zu halten oder im Falle von T7,; = 100 K ganz zu unterdriicken
[33, 88]. Anschlieflend konnte die Substrattemperatur bis Ts = 520 K angehoben
werden, ohne ein Aufschwimmen nachweisen zu kénnen (vgl. Kap. 6.1).

Wurden die Schichten vollstédndig bei Ts = 100 K prapariert, so zeigte sich im
LEED nur eine starke Reflexverbreiterung, die durch eine sehr rauhe Oberfliche
hervorgerufen wird. Die RHEED-Reflexe lagen nicht auf einem Halbkreis, sondern
waren quadratisch angeordnet, welches eine Folge der Durchstrahlung von Ober-
flacheninseln war. Weil diese Oberflichen sehr rauh waren, wurden diese Schichten
nicht detaillierter untersucht. ‘
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Abbildung 6.16: Die mittlere Terrassenldnge <!> als Funktion der Substrattemperatur
Ts. Die MeBdaten von 10 ML dicken Filmen sind durch offene Symbole wiedergegeben,
die der 30 ML dicken Filme durch geschlossene Symbole. Quadradte (O) stehen fiir die
Substrattemperatur T7,; = 100 K, Kreise (o) stehen fiir T7,,; = 293 K.

Die HWB des zentralen Gaufireflexes bei der In-Phase-Streubedingung und somit
die Transferweite lag bei allen anderen Priparationstemperaturen zwischen 1.5 %
und maximal 2 %, was einer Transferweite von ca. 60 ar. entspricht. Bei Streubedin-
gungen, die zwischen In-Phase und Gegenphase gew#hlt wurden, konnten symme-
trisch angeordnete Ringe um den Zentralreflex beobachtet werden. IThr Durchmesser
war sowohl von der Substrattemperatur als auch von der Schichtdicke abhéngig.
Abb. 6.16 zeigt die aus dem Ringdurchmesser berechnete mittlere Terrassenldnge
ohne Beriicksichtigung der Insellingenverteilungen. Sowohl fiir die 10 ML dicke Fe-
Schicht als auch fiir die 30 ML dicke Fe-Schicht ergibt sich ein ann8hernd linearer
Zusammenhang zwischen Ts und <[>. Der Anstieg von <!> mit Ty ist fiir beide
-Schichtdicken gleich grofl, der Anfangswert ist jedoch fiir die 30 ML dicke Schicht
doppelt so groB. Eine Abhingigkeit der mittleren Inselgréfie von der Substrattem-
peratur Tr,; wiahrend des Wachstums der ersten 4 ML kann aus den vorliegenden
Ergebnissen nicht festgestellt werden. Somit kann der Einflufl des Aufschwimmens
von Ag fiir die mittlere Terrassengrofle vernachldssigt werden.

Zwar nimmt <!> mit steigendem T zu, gleichzeitig sinkt die HWB der Seiten-
banden in gleichem Mafe, so daB keine gravierende Anderung der Verteilungsfunk-
tionen festgestellt werden kann.

Die Anzahl der sichtbaren Lagen nimmt mit steigender Substrattemperatur T's
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Abbildung 6.17: Die Rauhtiefe als Funktion der Substrattemperatur Ts. Die MeBdaten
von 10 ML dicken Filme sind durch offene Symbole wiedergegeben, die der 30 ML dicken
Filme durch geschlossene Symbole. Quadradte (O) stehen fiir die Substrattemperatur
Trni = 100 K, Kreise (o) stehen fiir Tt,; = 293 K.

ab. Bei Tg = 293 K ergeben sich 5 offene Lagen bei beiden Schichtdicken. Bei der
hochsten Temperatur Ts = 523 K werden bei beiden Schichtdicken 4 offene Lagen
ermittelt. Wird ein Fehler von +1 Lage beriicksichtigt (vgl. Abb. 6.10), so ist dieser
Unterschied nicht allzu grof.

Die Rauhtiefe A als Funktion von T fiir die verschiedenen Anfangstemperaturen
Trn; ist in Abb. 6.17 aufgetragen. Die Rauhtiefe A nimmt mit steigendem Ts ab
und erreicht bei Ts = 523 K den kleinsten, in dieser Arbeit beobachteten Wert (vgl.
Abb. 6.17). Aus diesem minimalen Wert A ~ 0.9 ML folgt, dafl 95 % der sichtbaren
Oberfléche innerhalb von +1.8 ML um den Mittelwert 10 bzw. 30 ML liegen, woraus
eine Gesamtzahl von 4.6 sichtbaren Lagen folgt.

Ein Vergleich mit derzeit verfiigharen Literaturdaten, die aus dem Wachstum von
Fe auf (001)-Fe-Whiskern mit RTM bestimmt worden sind, ist wiederum hilfreich
[44]. Zwar wurden in der zitierten Arbeit nur 5 ML Fe auf die Whisker-Oberflache
deponiert, aber ein Vergleich ist dennoch sehr aufschlufireich. Die Insellingen, die
dort ermittelt worden sind, liegen erheblich diber den in dieser Arbeit gemessenen
Insellingen. So wird fiir Ts = 453 K ein Wert von <!>~ b50ap. angegeben, fiir
Ts = 523 K ein Wert von <[>~ 175 — 200 ap.. Die Anzahl der offenen Lagen wird
bei Ts = 453 K mit 4 angegeben, bei Ts = 523 K sind es im wesentlichen zwei, die
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dritte Lage wéchst aber bereits. Die Rauhtiefe liegt hier deutlich niedriger als in der
vorliegenden Arbeit, denn es werden Werte von A = 0.62 ML und A = 0.41 ML
angegeben. Zusétzlich wurde beim homo'epitaktischen Wachstum festgestellt, dafl
die charakteristischen Insellingen bereits wihrend des Wachstums der ersten Lage
festgelegt werden. In guter Ubereinstimmung zur vorliegenden Arbeit wird dort bei
Ts = 293 K eine Reflexprofilaufspaltung im RHEED beobachtet.

Zwar besitzen die hier hergestellten Ag-Oberflichen kleinere Terrassenldngen als
die Fe-Whisker, aber bei Ty = 293 K sind die statistischen Oberflichenparameter
nahezu &quivalent (vgl. Tab. 6.1). Daher muf} die wesentliche Ursache im Diffusi-
onsverhalten der Fe-Atome begriindet sein. Eine experimentelle Uberpriifung dieser
Annahme gestaltet sich schwierig, da die Ag-Substrate keine héheren Temperaturen
erlauben als die, die in dieser Arbeit verwendeten. Dafiir finden sich wichtige Hinwei-
se auf ein entsprechendes Diffusionsverhalten der Fe-Atome bei der Untersuchung
sehr diinner Fe-Filme auf Fe-Whiskern [97].

Vergleich mit RTM-Daten

Gleichartige Schichtstrukturen wie in der vorliegenden Arbeit wurden von D.
BURGLER, Universitdt Basel, hergestellt: Auf GaAs-Substraten wurden eine Fe-
Keimschicht und ein Ag-Puffer aufgedampft. Anschlielend wurden Fe Schichten bei
Ts = 293 K und bei Ty = 523 K auf die Ag Oberfliche aufgedampft. Die Ober-
flichenstrukturen wurden in-situ mit RTM abgebildet umd analysiert.

Bei einer Fe-Schichtdicke von 2 nm ergaben sich bei beiden Préparationsarten
Oberflachenstrukturen in der H6he von ca. 1 nm entsprechend 6 ML. Bei Ts = 293 K
konnten diese Oberflichenstrukturen nicht detailliert aufgeldst werden, da die Ober-
fldche in sehr kleine Inseln zerfiel, wobei die abbildende Spitze der Oberflichentopo-
graphie nicht folgen konnte. Wurde die Fe-Schicht bei T = 523 K prépariert, so wur-
de eine Folge von statistisch verteilten Auf- und Abstufen beobachtet (Abb. 6.18).
Die Farbstufen in Abb. 6.18 entsprechen dabei atomaren Stufen. Die Anzahl der
sichtbaren Lagen kann daher zu 6 ML bestimmt werden. Die aus dem Bild be-
stimmte Verteilung der offenen Lagen stimmt gut mit der mittels G(S5)-Analyse
bestimmten Verteilung iiberein (Abb. 6.19). Die laterale Stufengréfie 148t sich durch
die Annahme einer Folge von 6 Auf- und 6 Abstufen auf einer Langenskala von 20 nm
abschétzen. Es resultiert eine mittlere Stufenldnge von <!>= 1.66 nm =~ 5.8ag..
Die geringe Differenz bei den mittleren Inselgréfien, konnte — neben Abweichungen
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Abbildung 6.18: RTM Abbildung einer 2 nm dicken Fe-Oberfldche, die bei Ts = 523 K
pripariert wurde. Die Ubersichtsaufnahme oben zeigt einen Ausschnitt der GroBe 400 x
400 nm, die Detailaufnahme einen Ausschnitt von 50 x 50 nm. Die Farbstufen entsprechen
dabei atomaren Stufen. Mit freundlicher Genehmigung von D. Biirgler, Universitdt Basel.
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Abbildung 6.19: Links: Die durch SPA-LEED ermittelte Verteilung der sichtbaren Lagen.
Rechts: Die aus der RTM-Aufnahme ermittelte Verteilung der sichtbaren Lagen.

in den Priparationsbedingungen wie Substrattemperatur, Hintergrunddruck etc. —
auch durch die Schichtdicke von 2 nm ~ 13.8 ML erklirt werden, da sie keiner
kompletten Lagenzahl entspricht. Somit werden die wesentlichen Aussagen der Re-
flexprofilanalyse gut bestétigt.

6.4 Praparation und Oberflichenstruktur von Cr-Filmen

Die Préparation der Cr-Schichten erfolgte auf Fe-Schichten, die nach den Herstel-
lungsverfahren 1,2 und 4 (vgl. Kap. 6.3) hergestellt worden waren, d.h. die Fe-
Schichten wurden (1) vollstdndig bei Tg = 293 K prépariert, (2) die ersten 4 ML
wurden bei Tr,; = 293 K aufgedampft, dann erfolgte eine Erhohung auf T = 523
K oder (4) Tr,; = 100 K bei anschliefender Erhohung auf Ts = 523 K.

Abb. 6.20 zeigt die Oszillation des (00)-RHEED-Reflexes wahrend des Cr-Wachs-
tums bei T's = 293 K. Die Sinusform der Oszillationen weist auf einen Wachstums-
prozeB hin, der nicht lagenweise erfolgt [64]. RHEED-Wachstumsoszillationen konn-
ten nur bei Ts = 293 K beobachtet werden, bei Temperaturen Ts > 420 K wurden
keine Oszillationen nachgewiesen. Das Fehlen einer Intensitétsoszillation kann hier
durch zwei Ursachen bedingt sein: Erstens kann ideales, gleichmifliges Wachstum
dazu fiihren, daf} sich die Oberfliche wihrend des Wachstumsprozesses in einem
quasi konstanten Zustand befindet [64]. Dabei &ndert sich die relative Verteilung

“der sichtbaren Schichten nicht. Ein solcher Wachstumsprozef} ist mit groflen Diffu-
sionsldngen der ankommenden Atome verkniipft und somit fiir hohe Temperaturen
zu erwarten. Eine zweite Ursache fiir das Fehlen der Oszillationen kann schlechtes
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Abbildung 6.20: Die Intensitétsoszillation des RHEED (00)-Reflexes wahrend des Cr-
Wachstums bei Ts = 293 K. Die Einstrahlbedingung entspricht der ersten Anti-Bragg-
Bedingung.

Wachstum sein, bei dem die Oberfliche sehr schnell aufrauht [64]. Schliefilich kann
drittens die Kohirenzlinge des verwendeten RHEED-Systems zu klein sein [98].
Die Kohérenzlénge des Elektronenstrahls und somit die Transferweite des RHEED-
Systems liegen iiblicherweise bei ca. 1 ym. Durch Oberflichenrauhigkeiten kann aber
die Transferweite abgesenkt werden, &hnlich der Reduktion beim SPA-LEED. Die
Léngenskala, auf der Intensitdtsoszillationen beobachtet werden kénnen, wird aber
gusitzlich noch durch den Offnungswinkel des Detektors bestimmt [98], wie im Rah-
men der kinematischen Theorie gezeigt werden kann. Die typische Kohérenzldnge
kann sich durch den Einflufi des Detektors auf 5-10 nm reduzieren. Sind die typischen
Léngen auf der Oberfliche wihrend des Wachstumsprozesses wesentlich grofler als
diese Kohérenzlange, so werden keine Oszillationen beobachtet.

RHEED-Intensit4tsoszillationen konnen auch nach Ende des Wachstums beob-
achtet werden. Dazu wurde eine keilfsrmige Cr-Schicht bei T's = 293 K aufgedampft.
Anschlieflend wurde die Probe entlang des RHEED-Strahls mit gleichméfliger Ge-
schwindigkeit bewegt und die Intensitit des gebeugten Strahls detektiert. Abb. 6.21
zeigt ein Beispiel einer solchen Intensitétsoszillation, mit der der lateralen Proben-
position sehr exakt eine Cr-Dicke zugeordnet werden kann.

Die Oberflichenstruktur der Cr-Schichten wurde mit LEED untersucht. Die ge-
messenen Transferweiten sind vergleichbar zu den Transferweiten von Fe-Oberflichen
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Abbildung 6.21: Intensitatsoszillation des RHEED-Reflexes nach dem Wachstum einer
keilformigen Cr-Schicht (Ts = 293 K). Dazu wurde die Probe mit konstanter Geschwin-
digkeit senkrecht zum einfallenden Elektronenstrahl bewegt. Einstrahlbedingung: Erste
Anti-Bragg-Bedingung.

und haben den Wert ¢ ~ 60 a¢,. Auch die Anderung des zentralen Reflexes mit der
Streuphase verlduft analog zu den beobachteten Anderungen des LEED-Reflexes
der Fe-Oberfliche. Symmetrisch um den (00)-Reflex sind Ringe zu beobachten.
Abb. 6.22 zeigt ein Profil des LEED-Reflexes einer 8 ML dicken Cr-Schicht, die bei
Ts = 293 K auf einen gleichartig préparierten Fe-Film der Dicke 30 ML aufgedampft

wurde.

Aus der Praparation bei Ts = 293 K wurden die Rauhigkeitsparameter bestimmt,
die mit denjenigen der 30 ML dicken Fe-Schicht vergleichbar sind. Die mittlere Ter-
rassenléinge bei den Cr-Schichtdicken dg, = 4,8 und 16 ML wird ohne Beriick-
sichtigung der Terrassenléngenverteilung zu <!>~ 10 a¢, bestimmt. Die mittlere
Terrassenlénge ist somit in dem untersuchten Cr-Dickenbereich nicht von der Cr-
Schichtdicke abhéngig. Das gute Wachstum von Cr auf Fe ist durch die sehr &hn-
lichen Oberflichenenergien und Gitterkonstanten bedingt (vgl. Kap. 5.1). Die Zahl
der sichtbaren Lagen betrigt nach der G(S)-Analyse n = 5, die Verteilung auf die
einzelnen Schichten ist innerhalb des Mefifehlers mit derjenigen der Fe-Schicht aus
Abb. 6.15 vergleichbar. Die Rauhtiefe fiir die untersuchten Schichtdicken betragt
A = 1.20,1.37 und 1.39. Die Relation von HWB der Schultern zum Abstand vom
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Abbildung 6.22: Reflexprofil einer 8 ML dicken Cr-Schicht (T's = 293 K) bei Streuphase
S = 1.90. Auf beiden Seiten des zentralen Reflexes sind die zusitzlichen Reflexe zu

erkennen.

Zentralreflex ist ebenfalls mit dem Wert fiir die Fe-Oberfliche vergleichbar. Aus
dieser Relation kann auf die Verteilungsfunktion der Terrassenlingen geschlossen
werden, die somit ebenfalls mit derjenigen der Fe-Oberfliche iibereinstimms.

Die Rauhigkeitsparameter, welche aus der Cr-Priparation bei erh6hten Tempera-
turen Ts = 523 K ermittelt wurden, stimmen ebenfalls mit denjenigen der bei dieser
Temperatur hergestellten Fe-Oberfliche iiberein. Es konnte kein Einflul der An-
fangstemperatur T7,; auf die Oberflichenstruktur festgestellt werden. Im einzelnen:
Die mittlere Terrassenléinge betragt fiir alle untersuchten Cr-Dicken (d¢. = 4, 8, 16)
<I>r 25 ac,; die Zahl der sichtbaren Lagen wird mittels G(S)-Analyse zu 4 be-
stimmt; die Verteilung auf die einzelnen Lagen ist fiir eine mittlere Cr-Schichtdicke
von 8 ML: p; = 0.16,pg = 0.4,ps = 0.33,p;9 = 0.11. Die resultierende Rauhtiefe
ist kleiner als diejenige der bei Ts = 293 K préiparierten Schichten und hat fiir die
einzelnen Schichtdicken den Wert A = 0.94,1.01,1.03.

In Tab. 6.2 sind die in dieser Arbeit gemessenen Rauhigkeitsparameter der Cr-
Oberflichen denjenigen von Cr-Filmen gegeniibergestellt, die auf (001)-Fe-Whiskern
hergestellt worden sind [92]. Der Wachstumsproze} dieser Cr-Schichten wurde eben-
falls mit Hilfe von RHEED iiberwacht und jeweils im Maximum einer Oszillation
abgebrochen. Aus RTM-Abbildungen der Oberfliche wurden dann die Rauhigkeits-
parameter bestimmt. Die Verteilung der offenen Lagen liefl sich durch eine Gaufl-
funktion beschreiben, wobei im Falle von Ts = 323 K sehr dhnliche Ergebnisse zu
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Substrat | Ts (K) | d (ML) | <I> (a¢,) | A (ML) | VR: ¢ Ref.
Epi. Fe 293 8 10 1.37 5 diese Arbeit
Epi. Fe 523 8 25 1.01 4 diese Arbeit

Fe Whisker | 323 5 12 0.86 4 [92]

Fe Whisker | 488 5 70 0.47 3 [92]

Fe Whisker | 573 5 260 - 2 [92]

Tabelle 6.2: Vergleich der Oberflichenstrukturen von diinnen Cr-Filmen. Die
Substrattemperatur wahrend der Schichtpraparation wird durch T's angege-
ben, d gibt die aufgedampfte Schichtdicke an, <> steht fiir die mittlere
Terrassenlange, A fiir die Rauhtiefe, VR steht fiir vertikale Rauhigkeit und
gibt die Anzahl der offenen Lagen an. Fiir <> wurde der in dieser Arbeit
direkt aus den Profilen bestimmte Wert verwendet ohne eine Inselldngenver-
teilung zu beriicksichtigen.

den hier bestimmten Werten ermittelt wurden. Insgesamt 148t sich feststellen, dafl
das Wachstum der Cr-Schichten auf Fe-Whiskern zu glatteren Oberflichen fiithrt
als das Wachstum von Cr auf den hier verwendeten epitaktischen Schichten. Ein
gravierender Unterschied tritt jedoch erst bei Substrattemperaturen Ty > 450 K
auf.

Wie kann nach der Oberflichenstrukturanalyse erkdrt werden, dal bei der ho-
hen Substrattemperatur keine RHEED-Wachstumsoszillationen beobachtet wurden?
Die beobachteten Terrassenstrukturen und die ermittelten Rauhigkeitsparameter
schlieflen schlechtes Wachstum als Ursache aus. Wesentlich ist hier der Einfluf} des
Detektors, der die Transferweite auf ~ 10 nm absenkt [98]. Die Wachstumsoszillatio-
nen werden beobachtet, indem die Intensitidtsinderung des (00)-Reflexes aufgezeich-
net werden. Dabei wird iiber den Reflex integriert, so dafl das Aufldsungsvermogen
— Transferweite — reduziert wird [98]. Eine experimentelle Bestimmung der Trans-
ferweite ist schwierig, die Theorie der Wachstumsoszillationen ist hierzu noch nicht

geniigend ausgereift.
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6.5 Praparation und Oberflichenstruktur von Ag-Filmen

Auf die epitaktischen Fe-Schichten wurden Ag-Filme gedampft. Dazu wurden auf
10 ML dicken Fe-Schichten Ag-Filme bei Ts = 293 K und bei Ts = 353 K der Dicke
d Ag = 5,10 und 15 ML gedampft. Wahrend des Schichtwachstums konnten keine
RHEED-Oszillationen beobachtet werden. Da die Substrattemperaturen den Schlufl
auf ideales Schichtwachstum nicht erlauben, mufl auf schlechtes Schichtwachstum
geschlossen werden.

Diese Vermutung bestétigt sich bei der LEED-Analyse. Die HWB des zentralen
Reflexes betrégt in der In-Phase-Bedingung ca 3 %, woraus eine Transferweite von
t ~ 33ar. folgt. Abb. 6.23 zeigt ein LEED-Muster einer 10 ML dicken Ag-Schicht,
die bei Ty = 293 K aufgedampft worden ist. Die Reflexe sind stark verbreitert, es
wird kein Ring beobachtet. Aus den Reflexprofilen wird die HWB in Gegenphase
zu HWB = 30 % bestimmt, welches einer mittleren Inselgrofie von <1> = 3 ayy
entspricht. Da kein Ring beobachtet wird, mufl von einer geometrischen Verteilung
der Insellingen ausgegangen werden. Wegen der groflen Rauhigkeit ist die G(S)-
Analyse mit einem groflen Fehler behaftet und kann fiir diese Substrattemperatur
lediglich abgeschétzt werden. Die Anzahl der sichtbaren Lagen ist gréfler als 6, die
Rauhtiefe A > 3.00 ML.

Eine glattere Oberfliche, die zu einem ringartigen LEED-Reflex fiithrt, wird nach
der Ag-Schichtpriparation bei Ts = 353 K beobachtet. Aus dem Ringdurchmes-
ser folgt eine mittlere Terrassenlénge von <!> =~ 12 ag., die Relation HWB des
Ringes zu seinem Radius ist derjenigen der Fe-Schichten vergleichbar, woraus eine
dhnliche Verteilungsfunktion der Terrassenlingen folgt. Die G(S)-Analyse zeigt aber
auch hier, daf§ die Oberfliche sehr rauh ist: bei einer Gesamtschichtdicke von 10 ML
werden 5 offene Lagen festgestellt. Die Rauhtiefe betragt A = 2 ML. Entgegen der
Annahme, dafl das Wachstum von Ag auf Fe wegen der das Wachstum begiinsti-
genden Oberflichenenergie zu glatten Oberflichen fithrt, muf hier klar festgestellt
werden, daf§ die Ag-Oberflichen sehr rauh sind (vgl. Kap. 5.1).
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Abbildung 6.23: Das LEED-Muster einer 10 ML dicken Ag-Schicht, die bei Tg = 293
K auf eine 10 ML dicke Fe-Schicht aufgedampft wurde, zeigt sehr stark verbreiterte

Reflexe, die fiir schlechtes Wachstum typisch sind
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7 Untersuchung der Grenzflédchenstruktur

Bisher wurden die statistischen Rauhigkeitsparameter der einzelnen Schichten syste-
matisch analysiert. Wie wirkt sich aber eine Stufe in der Fe-Schicht auf die dariiber-
liegende Cr-Schicht aus? Wenn aus der Stufe im Fe gleichfalls eine Stufe im Cr
resultiert, so dndert sich die Zwischenschichtdicke nicht. Andernfalls erh6ht oder
verringert sich die Zwischenschichtdicke um einen Lagenabstand. Die Anderung um
einen Lagenabstand kann bereits das Vorzeichen der Austauschkopplung umkehren!
Diese Fluktuationen der Zwischenschichtdicke kénnen jedoch prinzipiell nicht mit
den Methoden der Oberflichenphysik untersucht werden.

Interdiffusion an den Grenzflichen kann ebenfalls zu Schichtdickenfluktuationen
fiihren. Zusétzlich kann das magnetische Verhalten des Fe stark verdndert werden.
Beide Effekte konnen ebenfalls nicht oder nur sehr unzureichend mit den bisher
verwendeten Mefmethoden untersucht werden.

Diese Fluktuationen werden mit Rontgendiffraktometrie untersucht; weiter wur-
den Ergebnisse der Konversions-Elektronen-Mofibauer-Spektroskopie in die Analyse

einbezogen.

7.1 Rauhigkeitsparameter

Zunichst werden die Parameter o und ¢ eingefiihrt, die zur Beschreibung der Rauhig-
keit bendtigt werden. Dabei beschreibt die Standardabweichung o = v/<22> — <z>?
die mittlere quadratische Abweichung vom Mittelwert < z>. Experimentell hat sich
eine Gaufiverteilung zur Beschreibung der Abweichungen vom Mittelwert bew&hrt.
Die Standardabweichung o gibt dann die HWB dieser Gaufjverteilung an (vgl.
Abb. 7.1). _

Der Parameter ¢ ist ein Lingenmafistab fiir die Korrelation der beiden Grenz-

flichen. Dabei miissen sowohl ¢ und als auch o in zwei Anteile zerlegt werden,
némlich einen Anteil fiir die korrelierte Rauhigkeit £ (¢©) und einen Anteil fiir die
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Abbildung 7.1: Schematischer Querschnitt durch eine Dreifachschicht. Sind die Grenz-
flaichen streng korreliert, so dndert sich die Zwischenschichtdicke nicht (links). Bei ge-
ringer Korrelation dagegen andert sich die Zwischenschichtdicke (rechts). Als Niherung
wird angenommen, daB im Falle korrelierter Grenzfldchen ¢° dem Abstand zweier Ma-
xima entspricht, im Falle geringer Korrelation ¢U. Die Standardabweichung o bzw. o¥
ist ein MaB fiir die Abweichung vom Mittelwert. im Fall der unkorrelierten Rauhigkeit
(rechts) wird zur Abschéitzung die gestrichelte Linie verwendet.

unkorrelierte Rauhigkeit ¢V (o¥). Die korrelierte Rauhigkeit dndert die Dicke der
Zwischenschicht nicht, die unkorrelierte Rauhigkeit fiihrt dagegen zu einer Anderung
der Zwischenschichtdicke. |

Fiir die Zwischenschichtkopplung ist die entscheidende Grofle die mittlere Lénge
L, fiir die eine konstante Dicke der Zwischenschicht angenommen werden kann. Die
Lénge L ergibt sich aus oV und ¢V (vgl. Abb. 7.1). Nimmt man eine regelmiBige
Stufenfolge der Grenzfliche entsprechend der Oberflichenanalyse mit ¢ = 1 an,
so gibt es demnach 5 (=< z > +20) verschiedene Zwischenschichtdicken. Diese
5 verschiedenen Dicken verteilen sich im Abstand ¢V zweier Maxima auf etwa 8
Bereiche. Die mittlere Terrassenlinge kann dann zu ¢U/8 abgeschitzt werden, die
sich durch die zweite Grenzfliche auf

U
-2 7.1
<L>= (7.1)

halbiert, wobei keine Korrelation zwischen den beiden Grenzflichen angenommen

wird.

7.2 Rontgendiffraktometrie

Die Vorteile der Réntgendiffraktometrie sind &hnlich den Vorteilen der LEED-Elek-
tronenbeugung: Statistische Parameter wie mittlere Schichtdicke und Kohérenzlénge
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kénnen entweder direkt aus den Beugungsdaten entnommen oder durch numerische
Anpassung bestimmt werden. Gegeniiber Elektronen besitzen Rontgenstrahlen eine
héhere Eindringtiefe, so daf der Strahl nicht nur an der Oberfliche sondern in der
gesamten Schicht gebeugt wird.

Fiir die Rontgenbeugung wurden spezielle Proben hergestellt: Auf dem Ag-Puffer
wurde anstelle eines Fe/Cr/Fe-Dreischichtsystems ein Fe/Cr-Mehrschichtsystem mit
5 bzw. 9 Wiederholungen der Schichtfolge Fe/Cr pripariert!, sogenannte Ubergit-
ter. Fiir die einzelnen Fe- und Cr-Schichten wurden konstante Dicken gewé&hlt, und
zwar betrug die Dicke der Fe-Filme 5 nm (= 35 ML), diejenige der Cr-Filme bei
der ersten Probenserie 0.9 nm (= 6.25 ML), bei der zweiten Probenserie 1.7 nm
(~ 11.8 ML). Eine Probenserie wurde bei einer Substrattemperatur von Ts = 293
K hergestellt, die im weiteren als niedrige Praparationstemperatur bezeichnet wird.
Bei dieser Temperatur wird auf Keilproben nur eine lange Oszillationsperiode der
Austauschkopplung beobachtet. Eine zweite Probenserie wurde bei Tg = 523 K
hergestellt. Dies entspricht derjenigen Substrattemperatur, die zur Praparation von
Proben verwandt wird, bei denen sowohl eine kurze als auch eine lange Oszillati-
onsperiode der Kopplung beobachtet wird. Im weiteren werden diese Proben als bei
hohen Substrattemperaturen hergestellte Proben bezeichnet.

Generell lassen sich Ergebnisse, die an Vielfachschichten erzielt wurden, nur mit
Einschrinkung auf Doppelschichten iibertragen. Eine statistische Aufrauhung der
Grenzflichen von Vielfachschichten mit zunehmender Schichtdicke nach Gl. 6.7 soll-
te vernachldssigt werden konnen, da die Oberflichenenergien und Gitterkonstanten
von Fe und Cr sehr gut ibereinstimmen (vgl. Kap. 5.1). Bestétigt wird diese An-
nahme dadurch, daf} die hier gemessenen Rauhigkeitsparameter fiir 5 und fiir 9 Wie-
derholungen der Fe/Cr-Schichtung innerhalb der Fehlergrenzen iibereinstimmen.

A. SCHREYER? (Inst. fiir Experimentalphysik, Universitdt Bochum) untersuchte
die Grenzflichenstruktur dieser Fe/Cr-Schichten mittels Réntgendiffraktometrie [38,
99]. Es wurde eine Rontgenquelle mit rotierender Anode und hoher Strahlintensitét
eingesetzt, wobei CuK,- und MoK,-Strahlung verwendet wurde.

Rontgenspektren wurden unter verschiedenen Einstrahlbedingungen aufgenom-
men. Durch numerische Anpassung kann aus dem spekuléren Signal die Standard-

1Wegen des schlechten Wachstums von Ag auf Fe wurden keine Fe/Ag-Schichten zum Studium

der Grenzflichen eingesetzt (vgl. Kap. 6.5).
?Die hier dargestellten Ergebnisse folgen aus der Auswertung von A. Schreyer [99]. Eine ausfiihr-

liche Darstellung der zugehérigen Theorie findet sich bei Warren [100].
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abweichung o bestimmt werden, die ein quantitatives Maf} fiir die Variation der
Schichtdicke ist. Fiir die hohe Substrattemperatur wurde os3x ~ 2.5 + 0.5 ML
ermittels, fiir die niedrige Substrattemperatur os93x ~ 0.7 + 0.5 ML.

Auf den ersten Blick ein unerwartetes Bild: Diejenigen Schichten, die bei der nied-
rigeren Préparationstemperatur hergestellt worden sind, scheinen glattere Grenz-
flichen zu besitzen als diejenigen Schichten, die bei der hgheren Temperatur herge-
stellt worden sind. Jedoch muf} beriicksichtigt werden, daf} die Standardabweichung
o sowohl die korrelierte als auch die unkorrelierte statistische Schichtdickenabwei-
chung enthélt [99]. Die tatséchliche Schichtdickenvariation wird nur durch den un-
korrelierten Anteil oU der Standardabweichung beschrieben. Wird im Falle der hohen
Substrattemperatur ein grofies 0¢ angenommen, so erklirt dies den Unterschied in
den experimentell ermittelten o. Im weiteren wird die GréBe 0¥ des unkorrelierten

Anteils abgeschitzt.

Mit Hilfe der Austauschkopplung kann 0¥ < 1 ML abgeschétzt werden. Anti-
ferromagnetische Kopplung setzt unabhéngig von der Priparationstemperatur bei
einer Cr-Schichtdicke dg, > 4 ML ein. Demnach muf} bei einer mittleren Bedeckung
von 4 ML die Cr-Schicht weitestgehend geschlossen sein, da kleinste Fe-Briicken
sofort zu einer ferromagnetischen Kopplung fithren wiirden. Bei 4 ML wére der
grofite akzeptable Wert etwa ¥ = 1 ML. Aus diesem Wert von oV folgt, dal 95 %
der Zwischenschicht innerhalb einer Dickenvariation von +2 ML um den Mittelwert
streuen.

Dartiber hinaus wird angenommen, daB 0y, < obgax gilt. Diese Annahme ergibt
sich aus folgenden Argumenten: ‘

1. Oberflichenstruktur: Mit wachsender Substrattemperatur Ts konnte eine
Abnahme der Oberflichenrauhigkeit nachgewiesen werden (vgl. Tab. 6.2). Die
Breite der unkorrelierten Schichtdickenverteilung oV kann als monotone Funk-
tion der InselgroBen angenommen werden. Demnach sollte oV mit wachsen-
der Inselgréfle abnehmen, so dafl bei erhShter Substrattemperatur wegen der
grofleren Inseln grofere Bereiche homogener Zwischenschichtdicke entstehen
sollten.

2. Oberflichendiffusion: Das Schichtwachstum von epitaktischen Schichten wird
wesgentlich durch das Verhéltnis von Diffusionskoeffizient zum Flufi der an-
kommenden Atome bestimmt. Ist der Diffusionskoeflizient klein gegeniiber
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dem Fluf}, so bleiben die auf dem Substrat ankommenden Atome auf den-
jenigen Pl&tzen, an denen sie ,,angekommen“ sind. Die Folge ist statistisches
Wachstum; die Oberfliche rauht ,kinetisch“ auf, und die Korrelation zwischen
Substrat und Schichtoberfliche wird mit zunehmender Schichtdicke schlechter
[101]. Bei niedrigen Substrattemperaturen Ts = 293 K ist der Diffusionskoef-
fizient bei Homoepitaxie* von Fe auf (001)-Fe um mehrere Gréfenordnungen
kleiner als bei Ts = 523 K [44].

3. RHEED-Ostzillationen: Bei Ts = 293 K werden RHEED-Oszillationen wéh-
rend des Wachstums beobachtet, bei Ts = 523 K nicht. Da die Oberflichen-
rauhigkeit bei der hoheren Wachstumstemperatur sowohl bei Fe als auch bei
Cr kleiner ist als bei der niedrigen Temperatur (vgl. Tab. 6.2), kann hier das
Fehlen der RHEED-Oszillationen auf sehr gutes, lagenweises Aufwachsen des
Cr zuriickgefiithrt werden (,,Step-Flow-Growth*).

Neben diesen strukturellen Argumenten ist die Interdiffusion von Fe und Cr an
den Grenzflichen wichtig. Mittels Konversions-Elektronen-Moéfbauer-Spektroskopie
(CEMS) wurde die Interdiffusion in Abhingigkeit von der Aufdampftemperatur an
Fe/Cr-Schichten untersucht, die auf einem #hnlichen Schichtaufbau prépariert wur-
den [90]. Als Substrat wurde (001)-MgO verwendet, auf das nach Aufdampfen einer
Fe-Keimschicht eine 50 nm dicke Ag-Pufferschicht aufgebracht wurde. LEED- und
RHEED-Beugungsreflexe sind mit denjenigen aus dieser Arbeit vergleichbar. Die
Auswertung der CEMS-Spektren ergab folgende Ergebnisse:

e Unabhéngig von der Substrattemperatur wurde eine Breite der Durchmischungs-
zone zwischen Fe/Cr von 1-2 ML aus den Spektren bestimmt.

o Wichst Fe auf Cr auf, so ist die Interdiffusion grofler als im umgekehrten Fall.

e In den CEMS-Spektren ist der durch paramagnetisches Fe erzeugte Signalan-
teil bei denjenigen Proben, die bei der niedrigen Substrattemperatur herge-
stellt wurden, nur halb so grofl wie bei Proben, die bei der hohen Substrat-
temperatur hergestellt worden sind.

e Zur strukturellen Auswertung wurde ein einfaches Legierungsmodell angenom-
men und die resultierenden Mo6fbauerspektren an die gemessenen Spektren an-

8Wegen der shnlichen Oberflichenenergien von Fe und Cr kann dieses Resultat in erster Nahe-
rung auch auf die Heteroepitaxie von Fe und Cr iibertragen werden (vgl. Kap. 5.1).
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gepaflt. Bei der niedrigeren Substrattemperatur T = 293 K ergab die Anpas-
sung, daf} es nur kleine zusammenhéngende Fe-Bereiche gibt, die nicht grofier
als 10ar, sind. Die Auswertung der CEMS-Spektren von Proben, die auf GaAs
mit Fe-Keimschicht und Ag-Pufferschicht hergestellt worden waren, ergaben
geringfiigig bessere Werte.

e Nimmt man eine regelméflige Stufung der Oberfliche an wie sie hier beobach-
tet wurde und beriicksichtigt die mittlere Terrassenlinge < ! >~ 6ap. (vgl.
Kap. 6.2.1), so kann die Diffusion zwischen Fe und Cr im Rahmen dieses Le-
gierungsmodells bei Ts = 293 K vernachlédssigt werden. Dagegen existieren bei
Ts = 473 K andere Bedingungen: Hier sind die gemessenen Terrassenlingen
erheblich gréfier < | >~ 15ap.. Daher filirt hier Interdiffusion zu einer Auf-
rauhung der Schicht.

Daher wird oU fiir beide Priparationstemperaturen abgeschitzt zu: ofpsr <
0% i ~ 1 ML. Die unkorrelierten Rauhigkeiten sind annihernd gleich, jedoch lassen
die Préparationstemperaturen den Schlufl zu, dafl die Ursachen fiir diese unkorrelier-
te Rauhigkeit verschieden sind. Bei niedrigem T wird die unkorrelierte Rauhigkeit
im wesentlichen durch eine kinetische Aufrauhung verursacht. Bei hohem T da-
gegen fiihrt die Oberfiichendiffusion zu grofien, korrelierten Oberflichenstrukturen.
Die Interdiffusion an den Grenzflichen fiihrt hingegen zu einer unkorrelierten Rau-
higkeit. Im Fall der Priparation bei Ts = 293 K bedeutet dies, dafl nahezu die
gesamte Grenzflichenrauhigkeit unkorreliert ist o = ¢U. Fiir Ts = 523 K ergibt sich
zusitzlich ein groBer Anteil an korrelierter Rauhigkeit o = 0¥ + o©.

Als nichstes wurden die Korrelationslingen (¢ bzw. ¢V aus den Rontgenda-
ten ermittelt (vgl. Abb. 7.1) [99] [102]. Fiir die £ wurde dabei unabhingig von
der Priparationstemperatur ein Wert von €5y, = €53k ~ 200 nm bestimmt. Der
Abstand zweier unkorrelierter Maxima der Cr-Schichtdicke ¢V lag bei der hohen
Substrattemperatur vergleichbar zum Wert der £€: €0, = 200 nm. Bei der niedri-
gen Priparationstemperatur ergab sich dagegen ein wesentlich geringerer Wert mit
%k = 5 nm, wobei dieser Wert nur eine grobe Abschétzung darstellt. Es 148t sich
aber festhalten, daB sich die ¢V in Abhé#ingigleit von der Wachstumstemperatur um
mindestens eine Gréflenordnung unterscheiden.

Das urspriingliche Ziel, die mittlere Linge < L > eines Bereichs mit konstanter
Zwischenschichtdicke abzuschétzen, kann nun durch Auswertung der oV und der &V
erreicht werden. Unter Vernachléssigung der Grenzflicheninterdiffusion wird eine re-
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gelméfige Stufung der Grenzflichen angenommen, wie dies fiir die Oberflichen in der
LEED-Strukturanalyse ermittelt wurde. Mit oV ~ 41 ML ergibt sich eine Variation
an beiden Grenzflichen um etwa 32 Lagen. Die gesamte Anzahl unterschiedlicher
Schichtdickenbereiche betrdgt dann 16. Die mittlere Lénge < L > resultiert nach
GL 7.1 als Quotient von Abstand der Maxima und Gesamtzahl der verschiedenen
Schichtdickenbereiche: < L >= ¢Y/16. Fiir Ts = 523 K wird < L > berechnet zu
< L >593x~ 12.5nm = 45a, entsprechend folgt < L >993x~ 0.33nm ~ la.
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8 Einflul wvon Struktur und von
paramagnetischen Einschliissen auf die

Zwischenschichtkopplung

In diesem Kapitel wird der Einfluf} des Schichtwachstums und der Grenzflichenstruk-
tur auf die Zwischenschichtkopplung untersucht. Dazu wird zunéchst eine phinome-
nologische Beschreibung der Zwischenschichtkopplung eingefiihrt.

Dann werden die Oberflichen- und die Grenzflichenstrukturen, die in den vor-
angegangenen Kapiteln bestimmt worden waren, dazu verwandt, den Einfluf} der
Rauhigkeit auf die Oszillationsperiode und auf die Amplitude der Kopplung zu un-
tersuchen.

Theoretische Modelle fithren die biquadratische Kopplung auf Grenzflichende-

fekte oder auf paramagnetische Einschliisse zuriick. Im folgenden Abschnitt werden
diese Modelle experimentell iiberpriift. '

8.1 Phinomenologische Beschreibung der Zwischenschichtkopp-
lung

Wird nur ein kleiner Bereich der Probe betrachtet, so kann eine homogene Magne-
tisierung dieses Bereichs vorausgesetzt werden. Die statischen magnetischen Eigen-
schaften des Schichtsystems konnen dann mit den Magnetisierungen M; und M,
beschrieben werden [103].

Bei ferromagnetischer Kopplung sind die beiden Schichtmagnetisierungen M,
und M, parallel angeordnet. Bei antiferromagnetischer Kopplung wird ohne dufleres
Feld eine spontane, antiparallele Ausrichtung der Schichtmagnetisierungen M, und
M, beobachtet.

Aus der Analyse des Ummagnetisierungsprozesses kann die Art und die Starke der
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Zwischenschichtkopplung bestimmt werden. Zur Veranschaulichung sind in Abb. 8.1
die vier typischen Ummagnetisierungskurven fiir eine Doppelschicht schematisch
dargestellt, wobei eine identische Dicke der ferromagnetischen Schichten vorausge-
setzt wird. Zur Vereinfachung der Rechnung wird angenommen, dafy die Magnetisie-
rungen ohne dufleres Feld wegen der Kristallanisotropie in leichter Richtung liegen.
Das duflere Feld wird entlang einer leichten Achse angelegt und diejenige Kompo-
nente der Nettomagnetisierung aufgetragen, die parallel zum dufleren Feld liegt.

Abb. 8.1 (a) zeigt eine schematische M(H)-Kurve einer ferromagnetisch gekoppel-
ten Doppelschicht, aufgenommen in leichter Richtung. Die Rechteckform der Kur-
ve unterscheidet sich nicht von einer Magnetisierungskurve einer Einzelschicht. Die
Kopplungsstirke von ferromagnetisch gekoppelten Schichten kann daher nicht direks
mit Ummagnetisierungskurven bestimmt werden. Die Stérke der ferromagnetischen
Kopplung kann entweder durch Brillouin-Lichtstreuung [11] oder durch spezielle
Probengeometrien mit Ummagnetisierungskurven bestimmt werden [104]. Die Um-
magnetisierungskurve einer antiferromagnetischen Doppelschicht ist in Abb. 8.1 (b)
schematisch dargestellt. Ohne dufieres Feld (H = 0) kompensieren sich die magne-
tischen Momente, in Remanenz verschwindet die Nettomagnetisierung. Wird ein
dufleres Feld H angelegt und die Feldstirke bis zur S&ttigung erhoht, so ergeben
sich deutliche Unterschiede in der Kurvenform verglichen mit einer ferromagnetisch
gekoppelten Schicht. Erst oberhalb der Sittigungsfeldstirke Hg ist das angelegte
Feld stérker als die Zwischenschichtkopplung, und die Magnetisierungen Mj und
M, sind parallel zueinander ausgerichtet. Die Sittigungsfeldstérke kann als direktes
Ma8 fiir die Stéirke der antiferromagnetischen Kopplung verwendet werden. Abb. 8.1
(c) zeigt eine schematische Ummagnetisierungskurve einer biquadratisch gekoppel-
ten Doppelschicht. Die Nettomagnetisierung in Remanenz betrdgt +Mg/2 in Rich-
tung des vorher angelegten Feldes. Wiederum wird ein Feld der Stirke Hg benétigt,
um die Schicht zu séttigen. Innerhalb des Feldintervalls +Hy liegt dabei jeweils ei-
ne Schicht parallel zum angelegten Feld und eine Schicht senkrecht zum angelegten
Feld. Daher resultiert in Remanenz eine Magnetisierung von +Mg/2. Gleichzeitiges
Auftreten von antiferromagnetischer und biquadratischer Kopplung fiihrt zu der in
Abb. 8.1 (d) dargestellten Form einer M(H)-Kurve sofern die antiferromagnetische
Kopplung stéirker ist als die biquadratische Kopplung.

Diese Interpretation der Ummagnetisierungskurven wurde durch systematische
Untersuchungen des Ummagnetisierungsprozesses und der Domé&nenstruktur mit
Hilfe des Kerr-Mikroskops bestétigt [3]. Das Verhéltnis von Kristallanisotropie zur
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Abbildung 8.1: Schematische Darstellung der vier Ummagnetisierungskurven von aus-
tauschgekoppelten Doppelschichten. Die ferromagnetischen Schichten besitzen die glei-
che Dicke, die Zwischenschichtkopplung ist schwécher als die Kristallanisotropie.

(a) ferromagnetische Kopplung

(b) antiferromagnetische Kopplung

(c) biquadratische Kopplung

(d) antiferromagnetische Kopplung mit einem Beitrag von biquadratischer Kopplung

Kopplungsstérke bestimmt den Ummagnetisierungsprozef. Aus der Kristallaniso-
tropiekonstanten k; kann das zugehdrige Anisotropiefeld Hy = 2k; /Mg berechnet
werden. Im Fall starker Kopplung gilt Hg > H, der Ummagnetisierungsprozef}
verlguft dann iiber eine Drehung der Schichtmagnetisierungen in Richtung des an-
gelegten Feldes. Im Fall schwacher Kopplung Hg < H, erfolgt die Ummagnetisierung
iiber Dom&nenwandverschiebungen.

Zur phinomenologischen Beschreibung der beiden Zwischenschichtkopplungsar-
ten wird der Energiedichtebeitrag zur Zwischenschichtkopplung pro Flacheneinheit
Ej eingefiihrt [104]:

M, - M, M, - M, )”
Er=-J———F — o} —m———— 8.1
7= LG 2<|M1|-|Mz| ®1)

Die Parameter J; beschreiben die Gréfie und die Art der Kopplung. Ein negatives
J1 entspricht antiferromagnetischer Kopplung, ein positives J; ferromagnetischer
Kopplung. Ein negatives J, fiihrt zur biquadratischen Kopplung (Abb. 8.1 (c) ),
wenn |J1| < |Jq| ist. Bei Kurven dieses Typs koénnen J; und J; nicht separat be-
stimmt werden, da unterschiedliche Parametersétze den gleichen Kurvenverlauf er-
geben. Es hat sich dann bew&hrt, die Summe J = J; + J; zu bilden, da J eindeutig
den Kurvenverlauf beschreibt. Im anderen Fall |Jy| > |J2| wird antiferromagneti-
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sche Kopplung mit einem Anteil von biquadratischer Kopplung beobachtet, der als
zusétzliche Stufe auftritt (Abb. 8.1 (d) ). Fiir Gl. 8.1 148t sich auch schreiben

Ey = —Jycos (¢1 — ¢2) — Ja (cos (¢ — 2))? (8.2)

wobei die ¢; die Winkel zwischen den Magnetisierungen der jeweiligen Schichten und
der Feldrichtung angeben.

Die magnetische Gesamtenergiedichte E 14t sich als Summe der Beitrige von
Kristallanisotropieenergie Ej, Zeeman-Energie des angelegten Feldes Ez und Kopp-
lungsenergie E; schreiben [104]. Das Feld H wird in Schichtebene in Richtung einer
leichten Achse angelegt. Die Zeeman-Energiedichte Ez 148t sich schreiben als

Ez = —pugMgH (cos(¢1) + cos(¢2)) (8.3)
mit der Sattigungsmagnetisierung Mg. Die kubische Kristallanisotropieenergie Ey
kann dargestellt werden durch:

B = % (sin?(2¢1) + sin®(2¢2)) (8.4)

Die Gesamtenergiedichte E wird dann geschrieben als Summe der einzelnen Bei-
trage:

E= — poMgH (cos(¢s) + cos(¢s))

+ kzl- (sin?(21) + sin®(2¢5))

Dot

22 (cos (41 — )’ (8.5)

Ummagnetisierungskurven kénnen durch numerische Minimierung der Gesamt-
energiedichte (Gl. 8.5) simuliert werden!. Zu gewshlten Parametern J; und J; wird
fiir jeden Feldwert H das absolute Energieminimum berechnet, indem die Winkel
¢; variiert werden. Fiir jeden Feldwert H, der zwischen den beiden Sattigungsfeld-
werten —Hg und +Hg liegt, erhdlt man so die Winkel ¢y und ¢,, die von den
Schichtmagnetisierungen M; bzw. M, und dem &ufleren Feld eingeschlossen wer-
den. Die experimentelle Mefigrofie M berechnet sich als in Feldrichtung weisende
Komponente der Magnetisierung zu

% = %(cos ¢1(H) + cos ¢ (H)) (8.6)

!Eine analytische Losung ist in der Regel nicht méglich [105].
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Abbildung 8.2: Gemessene (links) und berechnete (rechts) Ummagnetisierungskurve
einer Fe/Ag/Fe-Doppelschicht. Die Fe-Dicke betrigt jeweils 10 ML, die Ag-Dicke 9 ML.
Als Parameter wurde J; = —0.008 %ﬁ und J; = —0.002 mrﬁg ermittelt.

Die Ummagnetisierung der hier betrachteten Fe-Schichten erfolgt durch Domé&nen-
wandverschiebung [3]. Daher bestimmt das absolute Energieminimum die Lage der
Magnetisierung, wenn Hystereseffekte vernachlissigt werden kénnen.

Abb. 8.2 zeigt eine magneto-optisch gemessenene Ummagnetisierungskurve und
die zugehorige berechnete Kurve einer Fe/Ag/Fe-Doppelschicht. Die Kurve wurde
mit einem Programm von ACHIM Fuss berechnet. Der Verlauf der Ummagnetisie-
rung wird gut wiedergegeben. Bei den hier untersuchten Schichtdicken (d < 10 nm)
muf} die endliche Eindringtiefe des Lichtes nicht beriicksichtigt werden. Die untere
Schicht tragt ebensoviel wie die obere Schicht zum Signal bei.

8.2 Einflufl der Schichtdickenfluktuation auf die Oszillati-
onsperiode und die Amplitude der Kopplung

8.2.1 Schichtsystem Fe/Cr/Fe

Mit dem in Kap. 6.1 eingefiihrten Préparationsverfahren wurden Fe/Cr/Fe-Schichten
mit keilformiger Cr-Zwischenschicht (dg. = 0 — 25 ML) bei den Substrattemperatu-
ren Tg = 293 K und Tg = 523 K hergestellt. Aus den magneto-optisch gemessenen
Hysteresekurven von Fe/Cr/Fe-Schichten wurden durch numerische Anpassung die
Kopplungsparameter J; und J; fiir die unterschiedlichen Wachstumstemperaturen
ermittelt, wobei die im vorangegangenen Abschnitt beschriebene Methode verwen-
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Abbildung 8.3: Die Kopplungsstirke J = J; + Jp als Funktion der Cr-Zwischen-
schichtdicke. Proben, die bei der Praparationstemperatur T's = 523 K hergestellt worden
sind, zeigen zwei Oszillationsperioden. Proben, die bei Ts = 293 K hergestellt worden
sind, weisen jedoch nur eine Periode auf. Die maximale Amplitude der Kopplung bleibt
dagegen nahezu unverandert.

det wurde (vgl. Kap. 8.1). Da nicht fiir alle Schichtdicken J; und J, separat be-
stimmt werden konnen, wird zunichst J = J; + J, berechnet. Abb. 8.3 zeigt den
Kopplungsparameter J als Funktion der Cr-Zwischenschichtdicke fiir beide Prépa-

rationstemperaturen.

Bei der Substrattemperatur Ts = 523 K sind zwei Oszillationsperioden der Kopp-
lung J erkennbar, eine lange Periode mit der Linge A; = 12 ML und eine kurze
Periode mit Ar = 2.0 ML. Bei der Substrattemperatur 7s = 293 K wird nur die
lange Periode von J; mit A; = 12 ML beobachtet. Dieser Unterschied in den Oszilla-
tionsperioden der bilinearen Kopplung als Funktion der Substrattemperatur wurde
guerst auf Fe/Cr/Fe-Schichtsystemen beobachtet, die auf Fe-Whiskern prépariert
worden sind [12, 13]; dann auch bei Schichtsystemen, die den hier verwendeten Sy-
stemen auf GaAs-Substraten mit Ag-Puffer entsprechen [84].

Simulation der Grenzflichenrauhigkeit

Zunichst muf} ein Modell eingefiihrt werden, das den Einflufl der Grenzfléchenrau-
higkeit auf die Zwischenschichtkopplung beschreibt [16, 27].

Die Grenzflichenrauhigkeit fithrt dazu, daf$ neben der mittleren Dicke ¢ der Zwi-
schenschicht auch Schichtdicken ¢ — 2,£ — 1,¢ + 1,¢ + 2 vorhanden sind. Die Ver-
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teilungsfunktion p(¢,n) beschreibt den Anteil jeder einzelnen Schichtdicke n an der
Grenzfliche bei einer mittleren Dicke ¢. Die effektive Kopplung J;(¢) bei der mitt-
leren Dicke ¢ wird dann als Summe der Kopplungsbeitrige J7(n) berechnet, wobei
Ji(n) die Kopplungsstirke einer n Monolagen dicken Schicht im idealen Fall ver-
schwindender Rauhigkeit angibt. Die einzelnen Beitrdge J(n) werden mit ihrem
Flachenanteil gewichtet [92]:

h(t) = ¥ pln,H)J3(n) (8.7)
Eine oszillatorische Kopplung 188t sich nach Kap. 2.2 durch eine f]berlagérung von
sin-Funktionen darstellen, wobei die Perioden der Kopplung durch extremale Fermi-
vektoren kr bestimmt werden. Die Kopplung J7(n) fir den idealen Fall kann dann
ndherungsweise als Summation von sin-Funktionen dargestellt werden [16, 22, 92]:

Jo(n) =Y Fs(t) sin(kst + @) (8.8)
S

wobei Fg eine langsam variierende, einhiillende Funktion beschreibt, ks = 27 /A den
zugehodrigen Fermivektor und ®¢ die Phase.

Im ersten Schritt mufl J7(n) fiir den idealen Fall ohne Schichtdickenfluktuation
bestimmt werden. Dazu werden nach Gl. 8.8 entsprechend den beiden Perioden zwei
Funktionen verwendet. Neben der Periode unterscheiden sich die Funktionen durch
ihre Einhiillenden. Im Grenzfall grofler Schichtdicken ist die Einhiillende Fg(¢) nach
Kap. 2.2 proportional zu 1/¢2 [16]. Die kurze Oszillationsperiode entsteht durch das
Extremum der Segmente der Cr-Fermifldchen, die um die Punkte I' und H zentriert
sind [28]. Diese beiden Segmente der Cr-Fermifliche ,passen“ besonders gut zusam-
men, welches als ,Nesting“-Effekt bezeichnet wird [27]. Dieser Effekt fihrt zu einer
Verstarkung der Kopplung, so daB die Einhiillende der kurzen Oszillationsperiode
proportional 1/¢ abfillt [28], was auch experimentell beobachtet wird [92, 106]. Bei
der Summation von J;(n) nach Gl 8.8 wird daher die unterschiedliche Abhangigkeit
von der Zwischenschichtdicke beriicksichtigt [92]:

1 1 .
Jy = v Apsin (2mndo, [Ax + @) + WA; sin (2rndo. /A + 81))  (8.9)
Die Oszillationsperioden Ay = 2.0 ML und A; = 12.0 ML wurden dem expe-
rimentellen Verlauf der Kopplungskurve nach Abb. 8.3 entnommen. Die weiteren
Parameter des zweiten Summanden, Amplitude 4; = 0.5 und Phase &, = 1.6,
wurden so angepaflt, dafl die experimentell beobachtete Kopplungskurve mit langer
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Periode A; nach Abb. 8.3 wiedergegeben wurde. Die Parameter Ay = 1 und ®; = 1.8
wurden dem optimalen Fall der Kopplung iiber eine Cr-Zwischenschicht auf einem
Fe-Whisker entnommen [92], wobei die Phase zur besseren Ubereinstimmung mit
den hier gewonnenen experimentellen Daten der kurzen Periode geringfiigig variiert

wurde.

Abb. 8.4 (a) zeigt den Kopplungsparameter J/J* nach Gl 8.9 als Funktion der
Cr-Dicke einer idealen Grenzfliche ohne Rauhigkeit, wobei die Kopplungsstérke auf
den Wert bei der Cr-Dicke n = 2de, normiert wurde. Die kurze Periode bestimmt
die Kopplung, die mit jeder zusétzlichen Cr-Monolage das Vorzeichen wechselt.

Vergleich zwischen experimenteller und theoretischer Kopplungskurve

Aus dieser Kurve fiir den idealen Fall wurden mittels Gl. 8.7 die Kurven fiir Cr-
Zwischenschichten mit Dickenvariation erzeugt. Als Verteilungsfunktion p(¢,n) wur-
de eine Gaufifunktion verwendet, deren HWB ¢ so variiert wurde, daf} die Kurven in
Abb. 8.4 (b) und (c) den experimentell ermittelten Kurven (vgl. Abb. 8.3) entspre-
chen. Zwar enthalten die Kurven in Abb. 8.3 auch einen Anteil an J;, der aber in
dem betrachteten Cr-Dickenintervall in erster Ndherung als konstant angenommen
werden kann (vgl. Kap. 8.3). Fiir ein qualitatives Verstdndnis kann eine Verbreite-
rung der Verteilung mit zunehmender Cr-Schichtdicke nach o = Ct? (vgl. Gl. 6.7)
vernachlgssigt werden. Fiir die HWB o = 0.85 ergeben sich eine kurze und eine lange
Periode, fiir & = 1.1 ist nur noch eine lange Periode zu erkennen. Auch Details der
Kopplungskurve werden qualitativ richtig wiedergegeben: Im Schichtdickenintervall
do, = 5 — 10 ML oszilliert die Kopplungsstirke bei denjenigen Proben, die bei der
erh6hten Substrattemperatur Ts = 523 K hergestellt worden sind, mit einer Periode
von 2 ML, ohne jedoch das Vorzeichen zu wechseln. Im Intervall dg, = 10 — 15 ML
dndert sich auch das Vorzeichen, d.h. die Kopplung oszilliert zwischen dem ferro-
magnetischen und dem antiferromagnetischen Zustand. Im Bereich dg, = 16 — 22
ML resultiert wiederum nur eine Oszillation der Kopplungsstirke, nicht aber des

Vorzeichens.

Vergleicht man die hier erhaltenen ¢ mit denjenigen, die aus den Rontgendaten
bestimmt wurden (vgl. Kap. 7.2), so stellt man eine zufriedenstellende Ubereinstim-
mung fest: osazx < 0293k ~ 1.0 £ 0.5 ML. Somit kann das Auftreten von zwei bzw.
nur einer Oszillationsperiode in folge der unterschiedlichen Substrattemperaturen
mit den strukturellen Eigenschaften verkniipft werden.
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Abbildung 8.4: Die relative Kopplungsstarke J/J* als Funktion der Cr-Dicke fiir unter-
schiedliche Breiten o der Gauflverteilung p(z,n).

(a) ,ideale” Grenzfliche o = 0

(b) Die Breite o = 0.85 ML erzeugt einen Verlauf von J/J*, der dem experimentellen
Verlauf einer bei T = 523 K hergestellterig’lrobe entspricht.

(c) Entsprechend erzeugt o = 1.1 den Verlauf der bei T's = 293 K hergestellten Probe.




Die Kopplungsamplitude wird durch eine Mittelung nach Gl. 8.7 gegeniiber dem
sidealen® Fall um den Faktor ~ 10 geddmpft. Eine Ddmpfung in dieser Groflen-
ordnung entspricht dem Unterschied zwischen theoretischen Rechnungen und ex-
perimentellen Ergebnissen [16]. Die maximalen Amplitudenwerte einer Gaufivertei-
lung ergeben sich aus 1/(o+/2r). Da sich die Werte von o fiir die unterschiedlichen
Préparationstemperaturen nicht wesentlich unterscheiden, ist auch die Dampfung
der maximalen Amplitude vergleichbar. Daher kann-guch die Aquivalenz der Am-
plitudenwerte in Abb. 8.3 durch diese Mittelung erklért werden.

Diskussion der Ergebnisse

Parallel zu der Arbeit an der vorliegenden Dissertation konnte eine Studie den expe-
rimentellen Nachweis des Zusammenhangs zwischen der Struktur der Oberfliche und
der Periode der Kopplung bei Fe/Cr-Schichten fithren [92] . Dazu wurden REMPA-
Ergebnisse (Raster Elektronen Mikroskop mit Polarisations Analyse) [12] mit RTM-
Oberflichenanalysen [92] kombiniert. Bei den separat durchgefithrten Experimenten,
REMPA und RTM, wurden Fe/Cr-Schichten auf Fe-Whiskern bei unterschiedlichen
Substrattemperaturen prépariert. Mittels REMPA wurde gezeigt, daf8 nach Schicht-
priparation bei Substrattemperaturen Ts > 473 K zusétzlich zu den langperiodi-
gen Oszillationen kurzperiodige Oszillationen auftreten. Mittels RTM konnte mit
wachsender Substrattemperatur eine starke Zunahme der mittleren Terrassenléingen
bei gleichzeitiger Abnahme der Rauhtiefe nachgewiesen werden. Die Schichtdicken-
fluktuation kann direkt aus den RTM-Daten bestimmt werden, wenn die Substrat-
oberfliche des Fe-Whiskers als ,ideal* glatt angenommen wird. Mit den aus den
RTM-Bildern erhaltenen Verteilungen p(¢,n) wurde dann nach Gl. 8.7 die Kopp-
lung J als Funktion der Cr-Dicke fiir die unterschiedlichen Substrattemperaturen
berechnet. In Ubereinstimmung mit den REMPA-Ergebnissen resultierten aus die-
sen Rechnungen eine lange Periode A; = 12 ML und eine kurze Periode A, = 2.1ML,
wenn die Proben bei Ts = 473 K und bei Ts = 623 K prépariert worden waren und
nur eine lange Periode fiir die bei Ts = 293 K hergestellten Proben.

Die in dieser RTM-Studie erzielten Ergebnisse werden durch die vorliegende Ar-
beit besttigt und ergnzt. Dabei wurde hier zustzlich zur Oberflchenstruktur auch die
Grenzflichenstruktur bestimmt und der Zusammenhang zwischen der Grenzfléchen-
struktur und der Oszillationsperiode der Zwischenschichtkopplung untersucht: Die
hohe Substrattemperatur reduziert die Grenzflichenrauhigkeit o, und es werden
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iibereinstimmend zur Literatur [92] zwei Oszillationsperioden der Zwischenschicht-
kopplung beobachtet.

Allerdings wurde bei den auf Fe-Whiskern préparierten Fe/Cr/Fe-Schichten ei-
ne grofere Periode der kurzperiodigen Oszillation von Afe~Whisker — 9.1 ML ge-
geniiber der hier beobachteten Periode A = 2.0 ML festgestellt. Die etwas grofiere
Periode fithrt zu einem Schwebungseffekt, aus dem ein Phasensprung der Kopplung
bei dg, = 25 ML fithrt, der auch auf den auf Whisker-Schichten préiparierten Syste-
men beobachtet wird [12]. Dieser Phasensprung der Zwischenschichtkopplung folgt
auch aus der theoretischen Analyse der Cr-Fermifliche, wenn derjenige Fermivek-
tor, der die Oszillation hervorruft, geringfiigig von einem reziproken Gittervektor
af,. abweicht. Ein solcher Fermivektor existiert an der Cr-Fermifliche, wobei sich
dieser Vektor Q = 0.95 a}, zwischen den beiden Punkten I' und H durch besonders
gutes ,Nesting” auszeichnet [22]. Allerdings konnte die Theorie bisher noch nicht
eindeutig nachweisen, dafl genau dieser Fermivektor die kurzperiodige Oszillation
hervorruft, da andere extremale Fermivektoren existieren, die zu einer kurzperiodi-
gen Oszillation mit einer Periode von 2.0 ML fithren [22].

Der Phasensprung wird bei den hier auf Ag-Puffer préparierten Fe/Cr/Fe-Schicht-
systemen nicht beobachtet. Eine zweite Arbeit, die ebenfalls Fe-Whisker als Sub-
strate verwendet, zeigt eine kurze Periode von A = 2.0 ML und somit auch kei-
nen Phasensprung [108], obwohl in dieser zweiten Arbeit sehr grofie Terrassen der
Cr-Oberfliche beobachtet wurden. Die Priparationstemperatur dieser Fe-Whisker/-
Cr/Fe-Schichten betrug T = 553 K. Die Kopplung der Schichten blieb in Uberein-
stimmung mit den auf Ag-Puffer erzielten Ergebnissen im Intervall dg, = 4 — 10
ML antiferromagnetisch, nur die Kopplungsstirke oszillierte, wobei eine maximale
Amplitude von J = 1.6mJ/m?® erreicht wurde. Daher wird deutlich, daB nicht allein
die Substratoberfliche entscheidend fiir die Periode und Stérke der Kopplung ist,
sondern auch die Wahl der optimalen Substrattemperatur, die dann zu ann#hernd
lagenweisem Wachstum mit korrelierten Grenzfldchen fithrt. Nur an Schichten mit
sehr gut korrelierten Grenzflichen, bei denen die Kopplung ihr Vorzeichen mit jeder
Monolage wechselt, kann die Frage nach dem exakten Betrag der kurzen Oszillati-
onsperiode beantwortet werden, da dort keine Stérung durch Rauhigkeiten auftreten.
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Einflufl der Ag-Kontamination

Der Einfluf} des aufschwimmenden Ag wurde untersucht, indem die Substrattempe-
ratur wiahrend des Wachstums der ersten 6 ML Fe auf dem Ag-Puffer variiert wurde
(vgl. Kap. 6.1). Die Substrattemperatur betrug Ts = 100 K fiir die erste Serie und
Ts = 293 K fiir die zweite Probenserie. Anschlieflend wurde die Substrattemperatur
bei beiden Serien auf 523 K erhoht und dann das Schichtsystem mit 24 ML Fe, einem
Cr-Keil und weiteren 30 ML Fe abgeschlossen. Es zeigte sich jedoch keine Anderung
der Kopplungsperiode oder der Kopplungsamplitude. Somit kann der Einfluf} dieses
aufschwimmenden Ag auf die Zwischenschichtkopplung vernachlissigt werden.

8.2.2 Schichtsystem Fe/Ag/Fe

Der Einfluf} der Substrattemperatur auf die Kopplung iiber Ag-Zwischenschichten
wurde durch systematische Variation der Substrattemperatur untersucht. Dazu wur-
den Fe/Ag/Fe-Schichtsysteme auf Ag-Pufferschichten nach drei Verfahren herge-
stellt:

1. Das ganze Fe/Ag/Fe-Schichtsystem wurde bei Tg = 293 K aufgedampft.

2. Die ersten 4 ML der ersten Fe-Schicht wurden bei Tg = 293 K, weitere 6 ML
Fe bei Tg = 423 K aufgebracht; die Ag-Zwischenschicht und die zweite Fe
Schicht wurden bei Ts = 293 K préipariert.

3. Die ersten 4 ML der ersten Fe-Schicht wurden bei Ts = 293 K, weitere 6 ML
Fe bei Ts = 423 K aufgebracht; die Ag-Zwischenschicht wurde bei Ts = 353
K und die zweite Fe-Schicht bei Ts = 293 K aufgedampft.

Die Tab. 8.1 gibt eine Ubersicht iiber die Préiparationsarten und die daraus folgenden
mittleren Terrassenléngen der ersten Fe-Schicht und der Ag-Zwischenschicht.

Nach diesen drei Verfahren wurden Schichtsysteme mit keilformiger Ag-Zwischen-
schicht aufgedampft, wobei die Ag-Dicke dgy = 0 — 20 ML gewéhlt wurde. An-
schlieflend wurden Ummagnetisierungskurven dieser Proben aufgenommen und die
zugehorigen Kopplungsparameter J; nach dem Verfahren aus Kap. 8.1bestimmt.
Abb. 8.5 zeigt die Kopplungsstérke als Funktion der Ag-Dicke fiir die drei unter-
schiedlichen Herstellungsverfahren.
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Typ | 1.Fe-Schicht | Ag-Zwischenschicht | 2.Fe-Schicht | <I> (ape) | <I> (aag)
I [293K 293 K 293 K 6 3
II |4 ML 293 K, 293 K 293 K 12
6 ML 423 K
ITT | 4 ML 293 K, 353 K 293 K 12 12
6 ML 423 K

Tabelle 8.1: Substrattemperatur und resultierende mittlere Inselldnge fiir
die Fe/Ag/Fe-Schichten. Die mittlere Insellinge <[> bezieht sich auf die
oberste Lage der ersten 10 ML dicken Fe-Schicht bzw. der 10 ML dicken
Ag-Schicht.

Fiir alle drei Herstellungsverfahren wird oszillierende, antiferromagnetische Kopp-
lung mit einer Periodenlinge A; = 5 ML beobachtet. Dabei nimmt die Kopp-
lungsstérke mit der Erhohung der Substrattemperatur deutlich zu.

Das Wachstum von Ag auf Fe bei Ty = 293 K -Typ I- fithrt zu sehr rauhen Schich-
ten mit einer Rauhtiefe A > 3 ML. Dies bedeutet, daf} die Ag-Zwischenschicht ohne
Beriicksichtigung der Interdiffusion mindestens 7 unterschiedlichen Dicken aufweist.
Schitzt man die HWB der Zwischenschichtdickenverteilung p(¢, n) durch diesen Wert
A = 3 ab und setzt ihn in Gl. 8.7 ein, so folgt eine Ddmpfung der Austauschkopplung
um den Faktor ~ 20 gegeniiber dem idealen Fall. Aus der Erhohung der Substrat-
temperatur resultiert nach Tab. 8.1 eine Vergréferung der mittleren Terrassenldngen
und eine Reduktion der Rauhtiefe A (vgl. Kap. 6.3). Im Fall des Herstellungsver-
fahrens III war A =~ 2.0 ML, woraus mit dem gleichen Ansatz nach Gl 8.7 eine um
den Faktor 3 hohere Kopplungsstirke gegeniiber den nach Verfahren I hergestellten
Proben berechnet wird. Diese qualitativen Abschitzungen erkléren die experimentell
beobachtete Abhingigkeit der Kopplungsstirke von der Substrattemperatur -und
damit von der Oberflichenstruktur- sehr gut.

Auf Fe-Whiskern priparierte Fe/Ag/Fe-Schichten zeigen zusétzlich zu der hier
beobachteten langen Periode noch eine kurze Periode mit Ax = 2.4 ML [10]. Diese
kurze Periode wird jedoch nur bei denjenigen Schichten beobachtet, bei denen die
Ag-Zwischenschicht im Temperaturintervall Ts = 333 — 353 K prépariert wurde.
Werden dagegen Ag-Einkristalle als Substrate verwendet [109], so wird bei Pro-
ben, die nach Verfahren I hergestellt worden sind, nur ferromagnetische Kopplung
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Abbildung 8.5: Die Kopplungsstirke J = J; + J, als Funktion der Ag-Dicke fiir die drei
unterschiedlichen Herstellungsverfahren.

beobachtet; Proben, die nach Verfahren II pripariert wurden, zeigen dagegen anti-
ferromagnetische Kopplung mit einer Periode von 5 ML und einer Kopplungsstéirke

von J = 0.1 —II—IIII—‘;

Sowohl die Fe-Whisker/Ag/Fe-Schichten als auch die Ag-Einkristall/Fe/Ag/Fe-
Schichten zeigen ein Maximum der antiferromagnetischen Kopplung bei dgg = 10
ML im Gegensatz zu dem Maximum bei dgqy = 9 ML, das bei den hier auf Ag-Puffer
erzeugten Schichten beobachtet wird. Interdiffusion an den Grenzflichen kann die
Angabe der absoluten Schichtdicke beeintrichtigen und diesen Unterschied erkléren.
So weisen CEMS-Analysen das deutliche Auftreten von Interdiffusion an den Fe/Ag-
und an den Ag/Fe-Grenzflichen nach (vgl. Kap. 6.1). Diese Interdiffusion wird fiir
die verschiedenen Substrate - sehr glatter Fe-Whisker im Vergleich zur epitaktischen
Fe-Schicht - unterschiedlich stark sein und kann somit Ursache dieser unterschiedli-
chen Schichtdicken mit maximaler antiferromagnetischer Kopplung sein.
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8.3 Biquadratische Kopplung

8.3.1 Biquadratische Kopplung durch Schichtdickenfluktuationen

Der grofite Beitrag zur biquadratischen Kopplung wird durch den Fluktuations-
mechanismus nach SLONCZEWSKI erzeugt [31]. Die anderen Beitrige zu J, reichen
nicht aus, um die starke biquadratische Kopplung hervorzurufen, die bei Fe/Cr/Fe-
Fe/Cu/Fe- und Fe/Al/Fe-Schichtsystemen experimentell beobachtet wird [3, 9, 33].

Mit Hilfe der Ergebnisse der Strukturbestimmung aus Kap. 7.2 wird untersucht,
ob die experimentell beobachtete biquadratische Kopplung qualitativ und quantita-
tiv mit Hilfe dieses Fluktuationsmechanismus erklirt werden kann.

8.3.1.1 Fluktuationsmechanismus nach Slonczewski

Bei den hier untersuchten Schichtsystemen sind die typischen Lingen konstanter
Zwischenschichtdicke (~ 1—20) nm kleiner als die Dom#énenwandbreiten (=~ 70 nm).
Gleichzeitig &ndert sich bei Fe/Cr-Schichten das Vorzeichen der Zwischenschicht-
kopplung mit jeder Variation der Zwischenschichtdicke um eine Atomlage. Das be-
deutet, daf} innerhalb der Austauschlinge Bereiche unterschiedlicher Kopplung vor-
handen sind. Da sich aber die Magnetisierungsrichtung innerhalb einer Schicht iiber
derart kurze Absténde nicht um 180°-den Winkel zwischen ferromagnetisch und an-
tiferromagnetisch gekoppelten Schichten- &ndern kann, erfolgt eine Mittelung iiber
Bereiche unterschiedlicher Kopplung. Somit entsteht eine Konkurrenz zwischen der
Kopplung innerhalb einer Schicht und der Kopplung zwischen den beiden Schich-
ten. Nach SLONCZEWSKI [31] fithrt diese Konkurrenz der beiden unterschiedlichen
Kopplungen zu einer Relaxation der Gesamtenergie, wenn sich die Schichtmomente
nicht kolinear ausrichten. Ist der Betrag von Ji bei beiden Schichtdicken nahezu
gleich, entsteht eine orthogonale Anordnung der Momente.

Die biquadratische Kopplungsstirke J; kann in erster Niherung mit Hilfe der
Kontinuumstheorie aus dem Fluktuationsmechanismus berechnet werden [31], wo-
bei angenommen wird, dafl die Linge konstanter Zwischenschichtdicke L grofler ist
als die Dicke der Zwischenschicht dg,. Unter der Annahme, da3 die Anderung der
bilinearen Kopplung J; zwischen den benachbarten Terrassen 2AJ betrage und die
Dicke der Ferromagneten dp. sei, dann gilt [31]:

4(AJ)L ndre
Jz = __'/TEA—— coth (——L—) 5 (810)
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Abbildung 8.6: Der Proportionalititsfaktor C' als Funktion der mittleren Linge L fiir
die Fe-Schichtdicken 10 und 30 ML. Die Lange L gibt den Bereich konstanter Zwischen-
schichtdicke an.

wobei der Parameter A = 2.107! J/m den ferromagnetischen Austausch innerhalb
der Schichten beschreibt. Gl. 8.10 148t sich schreiben als

Jy = —C*(AJ)* mit: C = :3—LA coth (Wi]Fe) (8.11)
Mit zunehmender Lénge L wichst nach Gl. 8.10 auch die Stérke der biquadrati-
schen Kopplung J; an (Abb. 8.6). Eine zunehmende Linge L steht aber fiir glattere
Grenzflichen, so daf die Stirke der biquadratischen Kopplung bei glatten Grenz-
fldchen grofler ist als bei rauhen Grenzflichen, wobei Gl. 8.10 ungiiltig wird, wenn
Jy ~ AJ gilt. Die Giiltigkeit von GI. 8.10 wird durch zwei Bedingungen an die
Lénge L limitiert: Ist die Lange L grofler als die Domé&nenwandbreite, so kénnen die
einzelnen Bereiche in Doménen zerfallen, die entsprechend dem Vorzeichen von J;
gekoppelt sind. Im anderen Grenzfall der kleinen Léngen L in der Gréflenordnung
weniger Gitterkonstanten ist Gl. 8.10 nicht mehr giiltig, da diese Gleichung durch
Anwendung der Kontinuumstheorie abgeleitet worden ist.

8.3.1.2 Fe/Cr/Fe-Schichten mit grofilem L

In der Literatur finden sich fiir eine Reihe von Schichtsystemen Daten iiber J; und
Ja [32], jedoch keine Angaben zu experimentell bestimmten Lingen L konstanter
Dicke. Die Angabe von Terrassengréfien der Oberfliche [92] ist fiir das Wachstum
und die Qualitdt der Schichten wichtig, zur Uberpriifung des Fluktuationsmechanis-
mus ist diese Angabe aber nicht ausreichend. Durch Diffusion an der Grenzfliche
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Abbildung 8.7: Die separierten Kopplungsstarken J; und J; als Funktion der Cr-Dicke.
Waihrend J; oszilliert, bleibt J, annihernd konstant.

wihrend des Wachstums der Zwischenschicht bzw. der zweiten ferromagnetischen
Schicht kann sich die Grenzflachenstruktur erheblich von der beobachteten Ober-
flichenstruktur unterscheiden {86]. Auflerdem kann aus der Oberflichenstruktur die
fiir die Kopplung wichtige Korrelation der Grenzflichen nicht bestimmt werden.

Abb. 8.7 zeigt die separierten Parameter J; und J; als Funktion der Cr-Zwischen-
schichtdicke, wobei die Fe-Dicke 30 ML betrug. Wahrend J; mit den oben beschrie-
benen Oszillationsperioden variiert, bleibt J, im betrachteten Cr-Dickenintervall
konstant. Die Probe wurde bei der hohen Substrattemperatur (Ts = 523 K) herge-
stellt. Berechnet man mittels Gl. 8.11 den Parameter C' im Maximum der Kopplung
bei dg, = 5 ML unter der Annahme AJ = Jy, so 1483t sich aus Abb. 8.6 die mittlere
Lénge L fiir dieses Modell berechnen. Fir den Wert C = 0.10 erhdlt man aus dem
Fluktuationsmodell die mittlere Linge L ~ 13nm = 45ar..

Mit Hilfe der Strukturanalyse war die mittlere Linge konstanter Zwischenschicht-
dicke zu Lgiruktur = 12.5 nm bestimmt worden (vgl. Kap. 7.2). Dieser Wert stimmt
sehr gut mit demjenigen Wert iiberein, der aus der Kopplung unter Anwendung des
Fluktuationsmodells bestimmt worden ist. Somit kann die experimentell gemessene
Grenzflichenstruktur die biquadratische Kopplung im Rahmen des Fluktuationsmo-

dells sehr gut erklédren.

Einschrénkend mufl angemerkt werden, daf} das Fluktuationsmodell, so wie es
hier eingefiihrt wurde, nur fiir ein Schichtsystem mit einer Dickenvariation um +1
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ML giiltig ist. Die Strukturanalyse hat jedoch gezeigt, dafl die Dickenvariation grofier
ist und &2 ML betrégt. Da dadurch auch unterschiedlich starke J; mit wechselnden
Vorzeichen an der Mittelung beteiligt werden, stellt der einfache Fluktuationsansatz
nur eine Ngherung dar.

Mit zunehmender Cr-Schichtdicke fallt J; stark ab, wéhrend J; konstant bleibt.
Daraus wiirde sich nach Gl. 8.11 eine anwachsende Linge L ergeben. Dies ist aber
nach der Oberflichen- und Grenzflichenstrukturanalyse nicht zu erwarten. Vielmehr
ist dies wiederum ein Effekt der Rauhigkeit. Durch diese wird die Austauschkopp-
lung mit wachsender Cr-Dicke stirker gedémpft als im Fall sehr stark korrelierter
Grenzflichen. Die Kopplungsstirke J; bei dg, = 7 ML fallt im Falle der rauhen
Grenzfliche auf die Halfte des Wertes bei dg, = 5 ML ab, bei vollsténdiger Korre-
lation dagegen wird J; nur um ~ 10 % reduziert (vgl. Abb. 8.4).

Temperaturabhéngigkeit von J,

Im Temperaturintervall T = 6 — 300 K wurden Ummagnetisierungskurven aufge-
nommen und daraus die Kopplungsparameter J; und J, ermittelt. Bei der nume-
rischen Anpassung wurde die Temperaturabhéngigkeit der Kristallanisotropiekon-
stanten k; und der Sittigungsmagnetisierung Mg beriicksichtigt. Die entsprechen-
den temperaturabhingigen Daten von k; und Mg wurden von R. MECKENSTOCK,
Universitdt Bochum, mittels ferromagnetischer Resonanz (FMR) an 2 nm dicken
Fe-Schichten (Ts = 293 K) gemessen [6]. Dazu wurden Fe-Proben nach dem hier
verwendeten Priparationsverfahren auf Ag-Pufferschichten prépariert und fir die
FMR-Messungen zur Verfiigung gestellt. Beide Parameter, k; und Mg, stimmen
sehr gut mit Literaturwerten iberein [6].

Die Temperaturabhingigkeit der Kopplungsparameter J; und J; ist in Abb. 8.8
dargestellt. Beide Parameter steigen in guter Ubereinstimmung mit Literaturdaten
[33] linear mit der Temperatur an.

Der beobachtete lineare Anstieg von J; mit der Temperatur 148t sich durch
Jl(T) = Jo —aoT (8.12)

beschreiben. Unter der Annahme AJ =~ J; 138t sich dann aus GI. 8.10 die Tempe-
raturabhéngigkeit von J; berechnen:

Jo(T) = =C(Jo ~ oT)? (8.13)
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Abbildung 8.8: Die Kopplungsstarken Jy und J; als Funktion der Temperatur T', ge-
messen bei d¢. =5 ML.

Dennoch ist die Kopplungsstirke J, im wesentlichen linear von der Tempera-
tur abhéngig, da aT/Jy < 1. Wird der in a quadratische Term vernachléissigt, 50
kann die experimentell beobachtete Temperaturabhingigkeit von J, mit Gl. 8.13
gut wiedergegeben werden (Abb. 8.9). Der Anpassungsparameter C wird zu 0.09
IIIIII—JZ bestimmt, woraus nach Abb. 8.6 fiir die mittlere Lénge konstanter Zwischen-
schichtdicke L ~ 12.5 nm folgt.

8.3.1.3 Schichtsysteme mit kleinem L

Das Modell der fluktuierenden Momente nach SLONCZEWSKI ist bei Schichten mit
kleinem L nicht anwendbar, da hier die wesentliche Voraussetzung dy < L {mit X =
Cr, Ag) nicht erfiillt ist. Weiter wurde zur Ableitung von Gl. 8.10 ein Kontinuums-
Modell verwendet. Bei den hier beobachteten L von wenigen Gitterkonstanten ax
mufl das Kontinuums-Modell durch ein diskretes Modell ersetzt werden, daf} die
atomistische Struktur beriicksichtigt. Erst mit einem solchen Modell kann dann der
Zusammenhang zwischen J; und L untersucht werden. Da derzeit kein solches Mo-
dell existiert, wird unter dieser Einschrinkung die auf dem Kontinuums-Modell be-
ruhende Berechnung von J; eingesetzt, um den Einfluf} der Schichtdickenfluktuation
auf die biquadratische Kopplung abschiitzen zu kénnen.
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Abbildung 8.9: Die Kopplungsstarke J, als Funktion der Temperatur T'. Die Gerade

resultiert aus der numerischen Anpassung nach Gl. 8.13 mit dp. = 30 ML, C = 0.09%}
sowie Jp und « aus der Steigung von J1(T').

Fe/Cr/Fe-Schichten

Im Fall der bei T's = 293 K préparierten Schichtsysteme lassen sich J; und J nicht
bei allen Cr-Schichtdicken getrennt bestimmen (vgl. Abb. 8.10). Unter der Annahme
J1 = AJ wird aus Gl. 8.11 der Parameter C' = 0.05%} bestimmt, der nach Abb. 8.6
einer mittleren Linge I = Tnm ~ 25ar. konstanter Cr-Zwischenschichtdicke ent-
spricht. Damit ist dieser Wert fiir L kleiner als bei den bei Ts = 523 K. Jedoch
liegt der Wert von L erheblich iiber demjenigen Wert, der aus den Strukturanalysen
folgte und nur wenige Gitterabsténde betrug (vgl. Kap. 7.2).
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Abbildung 8.10: Die Kopplungsstirken J; und J; von Proben, die bei Ts = 293 K
hergestellt worden sind. Im Cr-Dickenintervall von dg, = 5 — 7 ML kann J, nicht
bestimmt werden, da keine Stufe in den Magnetisierungskurven auftritt.

Fe /Ag/Fe-Schichten

Die Fe/Ag-Grenzflichen sind rauher als die Fe/Cr-Grenzflichen, eine kurze Oszilla-
tionsperiode konnte nicht beobachtet werden. Dagegen wird mit steigender Pripa-
rationstemperatur ein Anwachsen der biquadratischen Kopplung und damit der ma-
gnetischen Lange L beobachtet (Abb. 8.11). Nach GL 8.11 und aus der Temperatur-
abhéngigkeit (Abb. 8.12) nach Gl. 8.13 wurde fiir Proben, die nach dem Verfahren
IIT hergestellt worden sind, dibereinstimmend ein Wert von C' = 1.01;11—3 ermittelt,
was einer mittleren Lénge von L = 20 nm entspricht.

8.3.1.4 Diskussion der Ergebnisse: Biquadratische Kopplung durch Grenz-
flichendefekte

Im Fall der grofien L beschreibt das Fluktuationsmodell die beobachtete biquadrati-
sche Kopplung in sehr guter Ubereinstimmung zu den experimentellen Daten: Wird
derjenige Wert von L verwendet, der durch Rontgenbeugung abgeschitzt werden
konnte, so resultiert aus dem Modell ein Wert von J,, der dem experimentell beob-
achteten Wert entspricht.

Im Fall der kleinen L konnte das Modell nicht zu einer quantitativen Auswer-
tung verwendet werden. Die beobachteten Werte von J; entsprechen denjenigen
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Abbildung 8.11: Die Kopplungsstarken J; und J; von Proben, die vollstindig bei T =
293 K hergestellt worden sind, und von Proben, deren erste Fe-Schicht bei Ty = 423 K,

die Ag-Zwischenschicht bei T = 353 K aufgedampft wurden.
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Abbildung 8.12: Die Temperaturabhingigkeit der Kopplungsstarken J; und J; einer
Probe, deren erste Fe-Schicht bei T's = 423 K und deren Ag-Zwischenschicht bei T's =

293 K aufgedampft wurde.
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Werten, die an Schichten mit grolem L gemessen worden sind. Wird Gl. 8.10 auch
im Fall der kleinen L als Abschétzung verwendet, so widerspricht diese Beobach-
tung dem Modell. Der Parameter J, kénnte jedoch — wegen der kleinen L — stérker
von L abhéngen als durch Gl. 8.10 ausgedriickt wird. Es wire daher sehr interes-
sant, das Fluktuationsmodell auf den Fall von kleinen L auszudehnen. Schliefllich
konnte J, durch eine Mittelung analog der Mittelung iiber die bilineare Kopplung
nach GL 8.7 geschwicht werden. Da die Rauhigkeitsparameter o, die die Ampli-
tude bestimmen, bei beiden Schichten sehr &hnlich sind, wiirde eine vergleichbare
biquadratische Kopplungsstirke erwartet.

Nach dem Proximity-Modell [37] kénnte ebenfalls eine biquadratische Kopplung
in der beobachteten Groflenordnung enstehen. Ummagnetisierungskurven von Dop-
pelschichten zeigen kein langsames Kriechen in die S&ttigung, wie dies nach dem
Proximity-Modell erwartet wiirde. Im Fall der groflen L ~ 13 nm wird die obere
Grenze fiir die Giiltigkeit dieses Modells (~ 10 nm) iiberschritten. Fiir die kleinen
L kann dieses Modell ebenfalls nicht direkt angewendet werden, da bei der Ablei-
tung L > d¢. vorausgesetzt wurde. Ein Vergleich mit der biquadratischen Kopplung
iiber Fe/Al/Fe-Schichten schwicht das Proximity-Modell zusétzlich. Bei Fe/Al/Fe-
Schichtsystemen wird sehr starke biquadratische Kopplung beobachtet (J; =~ 0.1
%11—‘; ) 9, 35], wobei die Kopplungsstirke mit derjenigen von Fe/Cr/Fe-Schichten
vergleichbar ist. Das Proximity-Modell kann wegen des fehlenden magnetischen Mo-
mentes des Al nicht angewandt werden. Gleichzeitig sind die Oberflichen der Al-
Schichten sehr rauh [9, 35], so dafl die biquadratische Kopplung mit dem Fluktua-
tionsmodell erklirt werden konnte. Wiirde das Proximity-Modell die biquadrati-
sche Kopplung iiber Cr-Schichten erkliren, so miifite die experimentell beobachtete
Kopplungsstérke wesentlich stirker sein, da ja noch ein Beitrag durch das Fluktua-
tionsmodell — wegen der zu Al vergleichbaren Schichtrauhigkeit — hinzukéme.

Das Dipol-Modell ergibt mit den experimentellen Werten von L bei Fe/Cr/Fe-
Schichten Kopplungsstirken J;, die um eine Gréfenordnung zu klein sind und kann
daher die biquadratische Kopplung iiber Cr-Zwischenschichten nicht erkldren. Da-
gegen konnte bei den Ag-Zwischenschichten durch das Dipol-Modell ein beobacht-
barer Beitrag zur biquadratischen Kopplung entstehen. Wegen der groflen Ober-
flichenrauhigkeit und der Diffusion an den Fe/Ag-Grenzflichen ist eine quantitative
Abschatzung schwierig. Zudem wurde bei der Ableitung des Modells ebenfalls vor-
ausgesetzt, dafl dy < < L >, welches durch die Fe/Ag/Fe-Schichten nicht erfiillt wird.
Daher ist auch keine gute Ubereinstimmung vom Modell mit den experimentellen
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Ergebnissen zu erwarten.

8.3.2 Biquadratische Kopplung durch paramagnetische Verunreinigungen
Theoretischer Ansatz

In bestimmten Fallen wird eine Temperaturabhéngigkeit der biquadratischen Kopp-
lung beobachtet, die nicht im Rahmen des Fluktuationsmechanismus oder des Dipol-
mechanismus erklért werden kann [9, 35]. SLONCZEWSKI schldgt zur Erklérung der
starken Temperaturabhéngigkeit der biquadratischen Kopplung einen Mechanismus
vor, der von paramagnetischen Verunreinigungen, sogenannten ,Joose-spins“, in der
Zwischenschicht ausgeht [32]. Auftreten konnen diese paramagnetischen Verunreini-
gungen auf zwei Weisen: Zum einen kénnen geringe Mengen des ferromagnetischen
Materials in die Zwischenschicht eindiffundiert sein und dort wegen der geringen
Konzentration als paramagnetische Ionen auftreten. Zum anderen wird angenom-
men, dafl ferromagnetisches Material an der Grenzfliche wegen der reduzierten Sym-
metrie einen stark reduzierten ferromagnetischen Austausch mit dem Fe-Volumen
besitzt. Diese ,,loose spins“ koppeln dann iiber eine RKKY-artige Wechselwirkung
an die ferromagnetischen Schichten an, was zu einem zuséitzlichen Beitrag J/* zur
Zwischenschichtkopplung J; fiihrt.

Zur Berechnung dieses Kopplungsbeitrages wird zunéchst die freie Energie f der
RKKY-artigen Wechselwirkung berechnet, die die ,,loose spins“ an die ferromagneti-
schen Schichten koppelt (vgl. Abb. 8.13) [32]. Das RKKY-Wechselwirkungspotential
U ist eine Funktion des Abstandes zwischen den ,loose spins“ und jeder einzelnen
ferromagnetischen Schicht Fy () und des Winkels 9 zwischen den magnetischen Mo-
menten M; und M, der Ferromagneten. Das resultierende Potential U(?) ist durch
U(9) = (UE + U2 4 2U1U, cos 9)? gegeben. Unter der Voraussetzung, dafl U(?) klein
ist, miissen nur die thermischen Anregungen der ,loose spins“ beriicksichtigt wer-
den. Die freie Energie f 148t sich dann ausdriicken durch

sinh[(1 + (28)"1)U(9)/ks T])

sinh(U(39)/25ksT)
wobei S den atomaren Spin angibt. Mit der Flichendichte p der ,loose spins® kann
die makroskopische freie Energie F () = p- f(9) berechnet werden. In Analogie zur
phinomenologischen Beschreibung der Austauschkopplung nach Gl. 8.1 148t sich die

(8.14)

F(U,T,9) = —ksTIn (

freie Energie F' definieren:

F(9)=J& — JP cosd — J cos® O (8.15)
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Abbildung 8.13: Querschnitt durch zwei ferromagnetische Schichten, Fy und F:, die
durch eine Zwischenschicht der Dicke w getrennt sind. Im Abstand z von F} befindet sich
ein paramagnetisches lon mit dem Spin S, das iiber eine RKKY-artige Wechselwirkung
an die beiden Ferromagneten gekoppelt ist (nach [32]).

Mit dieser Definition kénnen die J/* durch eine Summe der freien Energie F(9) mit
entsprechend gewahlten Winkeln 6 ausgedriickt werden:

W= ST =x)- FU,T,0=0)
W= eSO T, =0+ (U T9=7) ~2f(U,T,0 = 1)} (816)

Beide Parameter J}* sind direkt proportional zur Konzentration p der Verunreini-
gungen, wobei ein kleines p sicherstellt, daB die Verunreinigungen paramagnetisches
Verhalten besitzen.

SLONCZEWSKI unterstiitzt seine Modellrechnungen durch numerische Anpassung
der Parameter p und U an experimentelle Daten [9, 35]. Dabei beriicksichtigt er be-
sonders die Temperaturabhingigkeit und verwendet nur kleine Fe-Konzentrationen,
die einer Schichtdicke dp. < 0.1 ML entsprechen. Bei den zugrunde liegenden Expe-
rimenten wurden die Schichten bei erhéhten Temperaturen aufgedampft, woraus ei-
ne erhdhte Wahrscheinlichkeit fiir paramagnetische Verunreinigungen der Zwischen-
schichten gefolgert werden kann. Durch Aufdampfen einer 1/2 ML Fe in die Mitte
einer Cu-Zwischenschicht wurde dieses Modell von HEINRICH zuerst iiberpriift [40].
Die erzielten Ergebnisse sind nicht eindeutig. Es wurde eine Abnahme der bilinea-
ren Kopplung J; beobachtet, jedoch kein Zuwachs bei der biquadratischen Kopp-
lung J,. Die Ursache fiir das beobachtete Verhalten kann in der Dicke der zusétzlich
aufgedampften Fe-Schicht liegen. Die gewéhlte Fe-Menge erscheint grofl genug, um
Fe-Cluster bilden zu konnen, die kein paramagnetisches Verhalten mehr besitzen.
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Temperaturabhéngigkeit der biquadratischen Kopplung

Zur experimentellen Uberpriifung des Modells sind Fe/Ag/Fe-Schichten in mehrfa-
cher Hinsicht besonders geeignet. Die Kopplungsstirke J; der biquadratischen Kopp-
lung bleibt im ersten Maximum der antiferromagnetischen Kopplung (d4, = 9 ML)
im Temperaturintervall 6-300 K immer kleiner als Ji, so daf} aus Ummagnetisie-
rungskurven J; und J; im gesamten Temperaturbereich separat bestimmt werden
kénnen. Da die zu erwartende biquadratische Kopplung fiir realistische Potentiale
U in der Gréflenordnung 0.01-0.02 —II%‘; Liegt, sollte J, ohne zusétzliche paramagne-
tische Verunreinigungen in der gleichen Groflenordnung sein. Auflerdem sind Fe und
Ag nicht mischbar [72], so daf} eine Fe-Konzentration in der Ag-Zwischenschicht un-
ter den iiblichen Priparationsbedingungen vernachlissigt werden kann. Allerdings
gibt es an der Fe/Ag-Grenzfliche eine geringe Durchmischung [86], die sich auf eine
etwa 1 ML breite Zone beschrinkt. Da die biquadratische Kopplung fiir derartige
Fe/Ag/Fe-Schichten ohne zusitzliche Verunreinigungen mit abnehmender Tempe-
ratur linear ansteigt, (vgl. Abb. 8.12), kénnen paramagnetische Verunreinigungen
vernachléssigt werden, weil diese nach Gl. 8.16 zu einem exponentiellen Anstieg von
J, mit sinkender Temperatur fiihren. Schliefilich konnte durch Mdfibauerspektrosko-
pie gezeigt werden, dafl Fe-Filme unterhalb einer Dicke von 1 ML auf Ag-Substraten
paramagnetisch sind [110].

Zur Untersuchung des Einflusses der ,loose spins“ auf die Kopplung wurden
spezielle Proben entwickelt, die in Abb. 8.14 dargestellt sind. Auf den Ag-Puffer
wurden zwei Keile aufgedampft. Ein Fe-Keil (0-1 ML) wurde in das Zentrum einer
Ag-Zwischenschicht aufgedampft, so daff fiir die Potentiale der ,loose spins® gilt:
Uy = Uy = U. Der zweite Keil, ein Ag-Keil ohne zusétzliche Fe-Einschliisse, diente
als Referenz.

Zunichst wurde der Einfluf} einer kleinen Fe-Konzentration auf die Temperatur-
abhéngigkeit der Kopplung untersucht. Dazu wurden im Temperaturbereich 6-300 K
M(H)-Kurven bei einer Dicke des Fe-Keils von dp. = 0.008 nm ~ 0.055 ML aufge-
nommen und daraus die Kopplungsstirken J; und J> bestimmt. Die Kopplung auf
Grund von ,loose spins“ ist ein additiver Effekt; um die zugehérige Kopplungsstarke
J!* zu ermitteln, mufl der experimentelle Wert J;** um den Betrag der Kopplung
iiber Ag-Zwischenschichten ohne zusétzliche Fe-Atome J/? vermindert werden. Die-
ser Referenzwert J 9 wurde bei jeder Probe aus den M (H)-Kurven in demjenigen
Bereich ermittelt, in den kein zusétzliches Fe aufgedampft wurde. In Abb. 8.15 ist der
korrigierte Wert J}* = J£ — J£9 als Funktion der Temperatur dargestellt. Deutlich
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Abbildung 8.14: Schematische Darstellung des speziellen Probenaufbaus, mit dem der
EinfluB der paramagnetischen lonen in der Zwischenschicht auf die Austauschkopplung
untersucht wurde. Die Proben setzten sich aus zwei Keilen zusammen, der Fe-Keilschicht
im Zentrum einer Ag-Zwischenschicht und einem reinen Ag-Keil.

ist der starke Anstieg von JJ* mit sinkender Temperatur zu erkennen. Diese starke
Temperaturabhingigkeit mufl aus dem zusétzlichen Fe in der Ag-Zwischenschicht
resultieren, da im Fall ohne zusétzliches Fe ein wesentlich schwicherer Anstieg be-
obachtet wurde (vgl. Abb. 8.12).

Um die experimentelle Situation wiederzugeben, muf} die ,loose spin“-Theorie
modifiziert werden, da Metallatome auch in geringsten Konzentrationen Cluster auf
dem Substrat bilden [111]. Beim homoepitaktischen Wachstum von 0.07 ML Fe auf
(001)-Fe-Whiskern bilden sich bei einer Wachstumstemperatur Ts = 293 K Cluster
in der Gréflenordnung von 5-10 Atomen auf der Oberflache [97]. Die Ableitung, die
zu Gl. 8.16 fithrte, ist aber streng nur fiir isolierte Ionen giiltig. Beschrénkt man
sich auf tiefe Temperaturen, so 14t sie sich jedoch auch auf Cluster iibertragen. Bei
tiefen Temperaturen werden die Fluktuationen der einzelnen Spins S des Clusters
unterdriickt, und der Cluster kann als ein Teilchen mit Spin VS angesehen werden,
wobei IV die Anzahl der Atome pro Cluster angibt. Wegen der sehr schwachen Wech-
selwirkung der Cluster untereinander kann die freie Energie f(U,T,d) in Gl 8.14
durch die Substitution von S durch N - S und U durch N - U modifiziert werden
[32). Mit diesem Ansatz wurde J* durch Variation der Parameter U, N und dp.
an die experimentellen Daten angepaflt, und als durchgezogene Linie in Abb. 8.15

139




0.015 T

=

E

<

= 0.010 F .

)

a

»—I‘? 0.005 F .
0.000 | S S S S Y

0 50 100 150 200 250 300
T (K)

Abbildung 8.15: Die Temperaturabhingigkeit von Ji*. Die durchgezogene Linie stellt
eine numerische Anpassung nach der ,loose spin“-Theorie dar. Die Parameter wurden

gewshit zu U/kp = 10 K, N = 5 Atome pro Cluster. Die Fe-Dicke wurde zu d5* = 0.06
ML gesetzt, was innerhalb der Fehlergrenzen mit dem experimentell bestimmten Wert
e = 0.055 £ 0.005 ML iibereinstimmt.

dargestellt. Die Anpassungsparameter wurden gewéhlt zu U/kg = 10 K, N = 5 und
dre = 0.06 ML.

Zur guten Ubereinstimmung zwischen der theoretisch berechneten Kurve und
den experimentell ermittelten Daten muf} jedoch angemerkt werden, dafl die rauhe
Ag-Oberfliche, auf der der Fe-Keil aufgewachsen ist, zu einer Mittelung iiber unter-
schiedliche Potentiale U fiihrt. Denn nach Kap. 6.5 setzt sich die Ag-Oberfliche aus
6 sichtbaren Lagen zusammen. Das bedeutet aber, dafl sich ein Teil des Fe néher
als das Zentrum der Ag-Schicht an der Grenzfliche befindet. Wegen der Abstands-
abhéngigkeit von U sollte dieses Fe andere Potentialstdrken U besitzen als dasjenige
Fe, welches sich genau im Zentrum der Ag-Zwischenschicht befindet.

Fiir einen ,loose spin“ , der sich im Mittel 5 ML weit von der Grenzfliche befindet,
wurde das Potential U/kg = 10 K ermittelt. Der Vergleich zur Kopplungsstirke einer
Fe/Ag/Fe-Schicht der Ag-Dicke 5 ML liegt nahe, wobei die Stérke ca. 1 %'2]- ~ 10
K betrigt [112]. Auch wenn keine exakte Ubereinstimmung zu erwarten ist, passen

die Werte doch sehr gut zueinander.
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Abbildung 8.16: Die Kopplungsstirken J/*(= Jf — J{*%) als Funktion der Fe-Dicke,
gemessen bei T' = 7 K. Die durchgezogenen Linien sind numerische Anpassungen, wobei
fiir Ji* die Parameter U/kg = 10 K und N = 5 und fiir J&* : U/kp = 2 K verwendet
wurden.

Abhingigkeit von der Fe-Konzentration

Nach Gl. 8.16 sind die beiden Kopplungsstirken JI* und Ji* linear von der Fe-
Konzentration abhingig. Diese Abhéngigkeit kann experimentell iiberpriift werden,
indem entlang des Fe-Keils M(H)-Kurven aufgenommen und daraus die Kopplungs-
parameter bestimmt werden. In Abb. 8.16 sind beide Parameter als Funktion der
Fe-Dicke dargestellt. Zu Beginn des Fe-Keils fallt Ji* linear mit steigender Fe-Dicke
ab, wihrend J}* linear zunimmt, wie es nach der Theorie erwartet wird. Die Zunahme
von JJ* bzw. die Abnahme von J* kann nicht durch die wachsende Zwischenschicht-
dicke erklért werden, da eine Abnahme der Zwischenschichtdicke um 0.01 nm die
Kopplungsstirken J; und Jp nur geringfiigig 4ndern wiirde (vgl. Abb. 8.5).

Die durchgezogenen Linien in Abb. 8.16 sind numerische Anpassungen nach Gl. 8.16,
wobei N = 5 iibernommen wurde. Als einziger Parameter wurde U variiert, wobei fiir
J1¢ ein Wert von U/kg = 10 K verwendet wurde und fiir JI* : U/kp = 2 K. Der Wert
von U fiir JI* ist somit gleich demjenigen Wert, der aus der Temperaturabhingig-
keit gewonnen wurde. Der geringfiigig grofiere Wert, der aus der Anpassung von J4°
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resultierte, kann durch Grenzflichenrauhigkeit verursacht sein. Das Wachstum des
Fe-Keils innerhalb der Ag-Zwischenschicht wird das Wachstum des zweiten Teils der
Ag-Schicht storen und zwar umso stirker, je dicker der Fe-Keil wird. Daraus sollte
mit zunehmender Fe-Dicke ein erhéhter Wert von J; resultieren und somit einen zu
hohen Wert fiir U ergeben.

Die Abweichung vom linearen Verhalten fiir Fe-Dicken dr, > 0.15 ML kann durch
Annahme von grofieren Fe-Clustern erklirt werden. Wie STM-Daten bei der Homo-
epitaxie von Fe auf Fe-Whiskern [97] und Computer-Simulationen, die in Uberein-
stimmung zu Moéfbauerdaten erzeugt wurden [107], zeigen, ist sogar unterhalb des
Perkolationslimits (0.59 ML fiir ein quadratisches Gitter unter Beriicksichtigung der
néchsten Nachbarn [113]) eine grole Wahrscheinlichkeit vorhanden, daf Fe-Cluster
mit einer Grofle von mehr als 10 Fe-Atomen entstehen. Solche superparamagneti-
schen Cluster haben gegeniiber isolierten Atomen eine erhohte Suszeptibilitét pro
Atom und liefern daher einen unterschiedlichen Beitrag zur Kopplung. Die Abwei-
chung der Kopplungskurve vom linearen Verlauf spiegelt die Zunahme der durch-
schnittlichen Zahl von Atomen pro Cluster mit wachsender Fe-Dicke wieder. Die
Ableitung der freien Energie f bezog sich aber nur auf freie Atome. Daher muf}, um
im Giiltigkeitsbereich der Theorie zu bleiben, die Konzentration der Fe-Atome klein

sein.

Somit konnte gezeigt werden, dafl paramagnetische Verunreinigungen in der Zwi-
schenschicht zu biquadratischer Kopplung fithren. In Ubereinstimmung zu experi-
mentellen Daten beschreibt das Modell von SLONCZEWSKI die Abhéngigkeit dieses
zusdtzlichen Beitrags zur biquadratischen Kopplung von der Temperatur und von
der Konzentration der paramagnetischen Ionen. Der Effekt kann jedoch nur bei tiefen
Temperaturen beobachtet werden. Die resultierende Stiirke von J; ist im Vergleich
zu Werten von Cr-Zwischenschichten klein. Paramagnetische Ionen alleine reichen
folglich nicht aus, die biquadratische Kopplung zu erkléren.
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9 Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurde der Einflufl von Schichtwachstum, Ober- und Grenzflichen-
strukturen sowie von paramagnetischen Einschliissen auf die Zwischenschichtkopp-
lung in epitaktischen Fe-Schichtsystemen untersucht.

Die zu untersuchenden Fe/X/Fe-Schichtsysteme wurden in einem UHV-Mehr-
kammersystem hergestellt. Als Wachstumsunterlage fiir die Fe/X /Fe-Schichtsysteme
wurde eine epitaktische (001)-Ag-Schicht verwendet, die auf (001)-GaAs-Substraten
mit einer (001)- Fe-Keimschicht aufgedampft wurde.

Das Schichtwachstum wurde IN-SITU mit RHEED charakterisiert; die Oberflichen-
struktur wurden mit SPA-LEED bestimmt. Dazu wurden die vorhandenen Systeme
ausgebaut: Das RHEED-System wurde mit einer kommerziellen, digitalen Bilder-
fassung und -verarbeitung ausgestattet, so dal RHEED-Oszillationen zur Routine-
kontrolle des Schichtwachstums eingesetzt werden koénnen. Das SPA-LEED-System
wurde mit einer computergestiitzten Datenerfassung erweitert, die eine quantitati-
ve Auswertung von LEED-Reflexprofilen ermoglicht. Die quantitative Auswertung
der LEED-Reflexprofile erfolgte mit zwei unterschiedlichen Methoden. Mit einem
AES-System wurden die Oberflichen chemisch analysiert.

Ummagnetisierungskurven wurden durch eine spezielle Technik mit dem magne-
tooptischen Kerr-Effekt aufgenommen, bei der die Domé&nen vor jeder Messung in
einen Gleichgewichtszustand gebracht wurden. Die Bestimmung der Kopplungsstér-
ken aus den Ummagnetisierungskurven erfolgte numerisch durch Minimierung der
Gesamtenergiedichte des Schichtsystems.

Durch Verbindung der strukturellen Analysen mit dem Ummagnetisierungsver-
halten wurde der Einflul der Schichtrauhigkeit auf die Zwischenschichtkopplung
untersucht. Zwei Fragestellungen waren Ausgangspunkt dieser Arbeit:

1. Lafit sich das Auftreten von kurzen und langen Oszillationsperioden der Aus-
tauschkopplung mit den strukturellen Grenzflicheneigenschaften verstehen?
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2. Kann die experimentell beobachtete biquadratische Kopplung, die zu einer or-
thogonalen Ausrichtung der Schichtmagnetisierungen fiihrt, durch vorhandene
Modelle qualitativ und quantitativ beschrieben werden?

Dazu wurde zuerst die Oberflichenstruktur der Ag-Schicht bestimmt, die als
Wachstumsunterlage fiir die Fe-Schichtsysteme dient. LEED-Reflexprofile der Ag-
Oberfliche zeigten neben dem Zentralreflex eine Verbreiterung des (00)-Reflexes.
Aus der Halbwertsbreite dieser Verbreiterung konnte die mittlere Ag-Terrassengrofie
zu 50 a4, bestimmt werden.

Die Fe-Oberflichenstruktur wurde aus den LEED-Reflexen bestimmt, bei denen
der Zentralreflex von einem ringformigen Reflex umgeben war. Das RHEED-Muster
einer Fe-Oberfliche zeigte eine Aufspaltung des (00)-Reflexes in der Anti-Bragg-
Bedingung, wie sie in der Literatur beschrieben wird. Erstmals konnte gezeigt wer-
den, daf} diese RHEED-Aufspaltung einem ringférmigen LEED-Muster entspricht.
Aus dem ringformigen LEED-Reflex konnte auf eine regelmiflig gestufte Oberfliche
geschlossen werden, wobei der zusitzliche Reflex bei einer Fe-Dicke auftrat, die
grofler als 5 ML ist. Aus dem Durchmesser des Ringes wurde die mittlere Ter-
rassenlénge bestimmt. Mit zunehmender Préparationstemperatur Ts stieg die mitt-
lere Terrassenlinge < ! > an, so dal <[> bei der hohen Priparationstemperatur
(Ts = 523 K) etwa den doppelten Wert im Vergleich zu <!> bei niedriger Prapara-
tionstemperatur (Ts = 293 K) besitzt. Auch mit wachsender Schichtdicke wurde eine
Zunahme von <!> in gleicher Gréflenordnung beobachtet. Es wurde ein maximaler
Wert von <!>= 25ape (Ts = 523 K) und ein minimaler Wert von <I!>= bag,
(Ts = 300 K) ermittelt. Unabhéngig von den Préparationsbedingungen sind die
obersten 5 ML Fe nicht geschlossen.

Unter Beriicksichtigung der Praparationstemperaturen entsprechen die Struktur-
parameter von Cr-Oberflichen, die auf diesen Fe-Schichten prapariert worden waren,
den Parametern der Fe-Schichten. Ag-Oberflichen dagegen zeigten eine erheblich
stérkere Rauhigkeit.

Neben den Oberflichenstrukturen sind die Grenzflichenstrukturen und insbeson-
dere die Korrelation der beiden Grenzflichen fiir die Zwischenschichtkopplung von
grofler Bedeutung. Die Grenzflichenstrukturanalyse durch Rontgenbeugung, die in
Kooperation mit der Universitdt Bochum erfolgte, zeigt, dafl die mittlere Lénge
konstanter Zwischenschichtdicke < L > erheblich von der Préiparatiqnstemperatur
abhéngig ist. Diese Linge < L > steigt bei hohem Ts um eine Gréflenordnung
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gegeniiber ihrem Wert bei niedrigem Ts an. Durch Kombination von Oberflichen-
strukturanalyse mit Grenzflichenstrukturanalyse konnte fiir das hohe T's ein Wert
<L> =~ 4ba und fiir die das niedrige Ts ein Wert von <L > ~ 1 — 2q abgeschétzt
werden.

Mit diesen Ergebnissen iiber die Ober- und Grenzfldchenstruktur kann die erste
Frage nach dem Zusammenhang von strukturellen Grenzﬂécheﬁeigenschaften mit
der Oszillationsperiode der Zwischenschichtkopplung eindeutig beantwortet werden.
Wurden die experimentell bestimmten Grenzflichenstrukturparameter zur Modellie-
rung der Kopplung verwendet, so konnte die beobachtete Kopplung gut reproduziert
werden. Fiir den Fall der hohen Substrattemperatur ergaben sich aus der Modellie-
rung eine lange und eine kurze Periode der Kopplung, wobei jedoch die Amplitude
der Kopplung ihr Vorzeichen nicht wechselt. Im Fall der niedrigen Temperatur er-
gab sich nur eine lange Periode. Die maximalen Amplituden der Kopplung stimmen
bei beiden Herstellungsverfahren tiberein, da sich die Halbwertsbreiten der Schicht-
dickenverteilungen nur wenig unterscheiden.

Die zweite Frage nach den Ursachen der biquadratischen Kopplung lief} sich we-
sentlich schwerer beantworten. Bei Fe/Cr/Fe-Schichten, die bei hoher Temperatur
hergestellt worden waren, fiihrte die experimentell bestimmte strukturelle Grofle
< L> bei Anwendung des Fluktuationsmodells zu Kopplungsstérken, die mit den
experimentell bestimmten Kopplungsstirken sehr gut {ibereinstimmen. Auch die
Temperaturabhéngigkeit der biquadratischen Kopplung wurde durch dieses Modell
gut beschrieben. Auflerdem ist die biquadratische Kopplungsstirke, die sich aus allen
anderen Modellen ergab, wesentlich kleiner als die hier experimentell beobachteten
Werte.

Sowohl bei Fe/Cr/Fe-Proben, die bei der niedrigen Temperatur hergestellt wor-
den waren, als auch bei Fe/Ag/Fe-Proben konnte das Fluktuationsmodell nicht an-
gewendet werden, da das experimentell bestimmte < L > viel zu klein war und den
Giiltigkeitsbereich der Theorie verlie}. Hier miissen zunéchst theoretische Rechnun-
gen durchgefithrt werden, die den Giiltigkeitsbereich des Modells auf die kleinen
< L> ausdehnen.

Wurde Fe in geringer Konzentration (< 0.1 ML) zusétzlich in die Zwischen-
schicht eingebaut, so zeigte sich in Ubereinstimmung mit dem ,loose spin“-Modell
ein linearer Anstieg der biquadratischen Kopplungstérke mit der Fe-Konzentration.
Unter der Voraussetzung, daf} sich Fe-Cluster bilden, lief} sich sowohl dieser lineare
Anstieg als auch die beobachtete Temperaturabhingigkeit dieses Beitrags zur bi-

145




quadratischen Kopplung im Rahmen der Theorie erklédren. Dieser Beitrag ist jedoch
alleine zu klein, um die bei Fe/Cr/Fe- oder bei Fe/Al/Fe-Schichten beobachtete
biquadratische Kopplungsstirke zu erkliren.

Die biquadratische Kopplung kann nicht durch ein einziges Modell beschrieben
werden. Der Fluktuationsmechanismus beschreibt die experimentell beobachtete bi-
quadratische Kopplung sehr gut. Bei kleinen Kopplungsstirken und tiefen Tempe-
raturen muf} ein zusétzlicher Beitrag durch paramagnetische Verunreinigungen zur
biquadratischen Kopplung beriicksichtigt werden. Andere Mechanismen wie Dipol-
Kopplung oder Proximity-Modell konnen ebenfalls zur biquadratischen Kopplung
beitragen; ein eindeutiger Nachweis erfordert aber weitere Untersuchungen.
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Herrn Dr. R. Schéfer.

Fiir den Bau des Offset-Addierers vom SPA-LEED méchte ich Herrn P. Pickartz
. danken.

Auch jenseits der Physik habe ich die angenehme Zusammenarbeit, die grofie
Hilfsbereitschaft und das inspirierende Arbeitsklima, zu dem Frau Dr. S. Handschuh,
Herr M. Cronenberg, Herr V. Cros, Herr Dr. H de Gronckel, Herr Dr. A. FuB,
Herr F. Klinkhammer, Herr Dr. C. Osthéver, Herr U. Riicker und Herr S. Schmenn
wesentlich beigetragen haben, sehr geschétzt.

Schliefllich mo6chte ich Herrn K. Heinen, Arzt, fiir seine Unterstiitzung wihrend
des Endspurtes danken.
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