5. Resultate: Filmmagnetismus

5.1 Fe/MgO(001)

Im folgenden sollen die magnetischen Eigenschaften von Fe/MgO(001) vorgestellt wer-
den, wie sie schichtdickenabhingig bei konstanter Wachstumstemperatur im Bereich von
2 - 100 nm gemessen wurden. Der Schwerpunkt liegt dabei auf den magnetoelastischen
Kopplungskonstanten B; und By von Eisen. Parallel dazu wurden stets auch Magneti-

sierung und magnetische Anisotropie der jeweiligen Filme untersucht.

Magnetisierung und magnetische Anisotropie

In Abb. 5-1 sind reprisentative Hysteresekurven gezeigt, die entlang zweier verschie-
dener Kristallrichtungen gemessen wurden. (a) Fiir die Messung entlang der leichten
Magnetisierungsrichtung (Fe[100]) stimmt die gemessene Séttigungsmagnetisierung im
Rahmen des Messfehlers von +10% mit dem Volumenwert von Eisen My, = 1,76 MA/m
iiberein. Die Koerzitivfeldstéirke betréigt ca. 2 kA/m. (b) Entlang der schweren Rich-
tung (Fe[110]) wird zur Sittigung ein magnetisierendes Feld von H = 50 kA /m bendstigt.
Auch hier wird der Volumenwert fiir die Magnetisierung gemessen.

Zwei typische Messkurven der magnetischen Anisotropie fiir verschiedene Film-
orientierungen sind in Abb. 5-2 gezeigt. Aufgetragen ist die remanente Magnetisierung
der Filme in Abhéngigkeit des Rotationswinkels des in der Filmebene magnetisierenden

Feldes. (a) Bei Orientierung von Fe[100] parallel zur langen Biegebalkenachse erfolgt
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(mit steigendem Rotationswinkel) bei 45° eine sprunghafte Anderung der remanenten
Magnetisierung in [100]-Richtung von 1,76 MA/m auf Null, weil die Magnetisierung in
die senkrecht dazu stehende [010]-Richtung klappt, d.h. zur kurzen Biegebalkenachse.
Aufgrund der Messgeometrie ist M jetzt nicht detektierbar (vgl. Abschnitt 2.4.2). Ent-
sprechend kippt M bei 135° in die [100]-Richtung.

(b) Fiir die zweite verwendete Messgeometrie mit der schweren Magnetisierungsrichtung
(Fe[110]) entlang der langen Biegebalkenachse springt die Magnetisierung folgerichtig bei
90°. Der Messwert fiir die Magnetisierung ist hier reduziert, weil bei remanenter Messung
entlang der schweren Richtung die Magnetisierung wegen der Anisotropieenergie parallel
[100] bzw. [010] ausgerichtet ist. Diese ist um 45° gegen die Messrichtung verdreht, wes-
halb nur die Komponente M, = 1/v/2Mg ~ 1,2 MA/m der Sittigungsmagnetisierung
Mg detektiert wird.

Zusammenfassend wurden im untersuchten Schichtdickenbereich von 2 - 100 nm kei-
ne Hinweise auf Abweichungen von der Volumenphase hinsichtlich Magnetisierung oder
magnetischer Anisotropie gefunden. Lediglich die 2 nm dicken Filme hatten im Vergleich
eine leicht erhthte Séttigungsmagnetisierung, die aber im Rahmen des Messfehlers noch

dem Volumenwert zuzuordnen ist.
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Abb. 5-1: Magnetisierungshysteresen von Fe/MgO(001): (a) 5,5 nm, gemessen entlang Fe[100];
(b) 4,5 nm, gemessen entlang Fe[110].
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Abb. 5-2: Abhingigkeit der remanenten Magnetisierung M entlang Fe[100] vom in plane Rota-
tionswinkel des magnetisierenden Feldes ®: (a) 5,5 nm Fe/MgO(001)[100]; (b) 4,5 nm Fe/11 nm
Cr/MgO(001)[110].

Das Verhalten von B;

Ausgangspunkt fiir die Untersuchung der magnetoelastischen Kopplung diinner Fe-Filme
waren frithere Messungen unserer Arbeitsgruppe am System Fe/MgO(001) [19]. Anhand
einer Serie 100 nm dicker Fe-Filme ist damals die Kopplungskonstante B; vermessen
und eine Abweichung vom Volumenwert B} = —3,44 MJ/m? festgestellt worden. Es
konnte ein direkter Zusammenhang zwischen dem Betrag der gemessenen effektiven mag-
netoelastischen Kopplungskonstante Bff f und der zugehérigen mittleren Verspannung
<o> der gewachsenen Fe-Filme nachgewiesen werden, der in Abb. 5-3 dargestellt ist.
Im untersuchten Spannungsbereich ist lineares Verhalten zu erkennen. Bereits bei (fiir
epitaktische Systeme kleinen) Spannungen von 0,1 GPa (e = 0,05%) treten signifikante
Abweichungen vom Volumenwert auf. Bei ca. 0,7 GPa ( € =~ 0,35%) findet sogar ein
Vorzeichenwechsel von Bff ! statt. Der zugehorige Anstieg ist der magnetoelastischen
Kopplungskonstante D; zuzuordnen, die mit D; = 1,1 GJ/m? +10% erstmals quantitativ
bestimmt wurde.

Die Variation der mittleren Filmspannung in den 100 nm Fe-Filmen ist durch ei-
ne Verénderung der Wachstumstemperatur erreicht worden (Abschnitt 4.2). Aufgrund
der hohen Filmdicke sind die Filmspannungen deutlich kleiner als die maximal mogliche

Misfit-Spannung von 6,8 GPa. Ziel der hier vorgestellten Untersuchungen war es des-
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Abb. 5-3: Die effektive magnetoelastische Kopplungskonstante Bff f yon Fe als Funktion der

mittleren Filmspannung <o>: eine Messserie 100 nm dicker Fe-Filme auf MgO(001), aus [11].

halb, den weiteren Verlauf der in Abb. 5-3 gezeigten Messkurve fiir den Bereich héherer
Filmspannungen zu vermessen. Dies ist bei Fe/MgO(001) nur mit pseudomorph gewach-
senen, atomar flachen Fe-Filmen méglich (Abschnitt 4.2), weshalb die Untersuchungen
auf den Schichtdickenbereich von 2 - 100 nm ausgedehnt wurden. Eine Variation der
mittleren Filmspannung kann dann iiber eine Verinderung der nominellen Schichtdicke

erreicht werden.

Im System Fe/MgO(001) kénnen sehr hohe Spannungen nur bei relativ diinnen Filmen
mit Schichtdicken im Nanometerbereich realisiert werden. Bei den verschiedenen theo-
retischen Erklidrungsanséitzen zur magnetoelastischen Kopplung (Abschnitt 2.3) werden
auch Oberflichen- und Grenzflicheneinfliisse diskutiert, die invers zur Schichtdicke abfal-
len und darum in diinnen Schichten relevant werden. Um diese Schichtdickenabhéngigkei-
ten auszuschliefen, miissen die diinnen Filme auch gering verspannt hergestellt werden.
Das epitaktische Wachstum von Fe auf Cr—Pufferschichten bot die Mo6glichkeit, den Mis-
fit fiir Fe beziiglich MgO(001) weitgehend zu relaxieren. Eine Variation der mittleren
Filmspannung von Fe-Schichten gleicher Dicke ist damit i{iber die Variation der Dicke
der Cr—Pufferschicht méglich, und insbesondere konnten so diinne, geringverspannte Fe—

Filme hergestellt werden.
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Abb. 5-4: Abhingigkeit der effektiven magnetoelastischen Kopplungskonstante Bff f
verschiedener Fe(001)-Filme von der mittleren mechanischen Filmspannung <o>:
100 nm Fe/MgO(001) (e); 10 nm Fe/12 nm Cr/MgO(001) (O); 5,5 nm Fe/25 nm Cr/MgO(001)
(A); 5,5 nm Fe/50 nm Cr/MgO(001) (o); 5,5 nm Fe/MgO(001) (¢); 2 nm Fe/MgO(001) (V).

Die vollstdndige Messserie von Bff ! fiir zugverspanntes Fe ist in Abb. 5-4 gezeigt,
einschlieflich der Messpunkte der alten Serie aus Abb. 5-3 (e). Der lineare Verlauf zu
Beginn reicht vom (extrapolierten) Volumenwert bei ¢ = 0 GPa, By = —3,2 MJ/m?
(in Ubereinstimmung mit dem Literaturwert BY* = —3,44 MJ/m® [104]), bis zu einer
Filmspannung von ¢ =~ 1,0 GPa, mit dem Vorzeichenwechsel von Bff f bei ca. 0,7 GPa.
Ab etwa 1 - 2 GPa (e = 0,5 - 1%) wird das lineare Verhalten durchbrochen. So er-
reicht Bff ! bei einer mittleren Filmspannung von etwa 3,0 GPa einen Sittigungswert
von +3,5 MJ/m3. Noch héhere Filmspannungen bis 6,0 GPa bewirken dann sogar eine
leichte Reduktion auf B/ ~ +2,7 MJ /m3. Der Anschluss an die alte Messserie wurde
mit 5,5 bzw. 10,0 nm dicken Fe-Filmen auf Cr-Pufferschicht bis 50 nm Dicke erreicht.
Hier ist zu beriicksichtigen, dass die Fehlerbalken der diinnen Fe-Filme fiir die hochemp-
findliche Messung der Magnetostriktion gegeniiber denen mit 100 nm Schichtdicke erhht

sind.
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Abb. 5-5: Abhingigkeit der magnetoelastischen Kopplungskonstante Bgf ! Verschiedener
Fe(001)-Filme von der mittleren mechanischen Filmspannung <o>: 50 nm Fe/MgO(001) (H);
4,5 nmn Fe/11 nm Cr/MgO(001) (o); 4,5 nm Fe/MgO(001) (A); 2,0 nm Fe/MgO(001) (4).

Das Verhalten von B,

Zur vollstindigen Beschreibung der magnetoelastischen Kopplung von Eisen in diinnen
Filmen wurde erstmals auch die magnetoelastische Kopplungskonstante By systematisch
vermessen. Dafiir musste die Messgeometrie so veriindert werden, dass die Fe[110]-
Richtung entlang der langen Biegebalkenachse zu liegen kommt. Nur so ist eine un-
abhiingige Messung von By moglich (Abschnitt 2.4.2). Die zugehorigen Fe-Filme sind
analog der Beschreibung im letzten Abschnitt gewachsen und deren Filmspannungen
ebenso ermittelt worden.

In Abb. 5-5 ist die magnetoelastische Kopplungskonstante Bgf ! als Funktion der
mittleren Filmspannung <o> gezeigt. Ausgehend vom extrapolierten Volumenwert
BYo = +7,5 MJ/m® bei 0 = 0 GPa (Literaturwert: BY° = +7,62 MJ/m® [104])
ergibt sich ein linearer Verlauf bis zu hohen Filmspannungen von ¢ = 6,0 GPa. Alle
Bgf ! Werte liegen auf einer Ausgleichsgeraden. Ein Vorzeichenwechsel von Bgf T tritt

bei einer mittleren Filmspannung von ¢ = 4,0 GPa auf. Um Schichtdickenabhingigkeit
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auszuschlieBen, sind auch zwei Fe-Filme der gleichen nominellen Filmdicke (4,5 nm),
aber mit verschiedener mittlerer Filmpannung gewachsen worden. Filme mit geringeren

Spannungen wurden wieder auf einer Cr—Pufferschicht aufgewachsen.

Die Kopplungskonstante BE'f zeigt ebenso wie B/ eine starke Abhingigkeit von der
Filmspannung, wobei auch hier ein Vorzeichenwechsel stattfindet. Im Gegensatz zu Bff f
ist lineares Verhalten iiber den gesamten untersuchten Zugspannungsbereich zu beobach-
ten. Der Betrag der Steigung der Ausgleichsgeraden ist deutlich kleiner als vergleichsweise
bei Bff ! und der Vorzeichenwechsel ist folgerichtig zu hoheren Filmspannungen verscho-
ben. Entsprechend den Ausfiihrungen in Abschnitt 2.4.2 wurde die zu Bgf ! gehorende
magnetoelastische Kopplungskonstante Dy gemiB Gl. 2.45 zu Dy = —0,37 GJ/m?® +10%
bestimmt. Die B/~ Werte unverspannter Fe(001)-Schichten stimmen fiir beide Kopp-

lungskonstanten gut mit Volumenwerten aus der Literatur iiberein.

5.2 Fe/GaAs(001)

Die bis hierher vorgestellten Messungen zur magnetoelastischen Kopplung am System
Fe/MgO(001) sind ausschlieflich auf zugverspannte Fe-Filme (e > 0) beschrinkt. Um
das Verhalten von B¢// auf der Druckspannungsseite zu untersuchen, miissen Fe-Filme
mit € < 0 hergestellt werden. Das System Fe/GaAs(001) eréffnet aufgrund des negativen
Misfit von —1,3% die Moglichkeit, solche druckverspannten Fe(001)-Filme zu wachsen.
Wie die in Kapitel 4 diskutierten Wachstumsuntersuchungen von Fe/GaAs(001) zeigen,
kommt es im Grenzflichenbereich zwischen Fe und GaAs bei 450 K zur Ausbildung einer
Interdiffusionsschicht mit Verbindungen zwischen Fe und GaAs (Fe3Gag_,As,, FeoAs),
die dort eine Halbierung des magnetischen Moments bewirkt [26]. Unsere Spannungs-
messungen zeigen auflerdem, dass auch bei 300 K diese Interdiffusion nicht vollsténdig
unterdriickt ist. Es stellt sich daher die Frage, wie sich die zugehorige Magnetisierung
und magnetische Anisotropie verhalten, und ob die magnetoelastische Kopplung davon

beeinflusst wird.
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Abb. 5-6: Remanente Magnetisierungsmessung von 25 nm Fe/GaAs(001)[110], 450 K: (a)

Hystereskurve; (b) magnetische Anisotropiekurve.

Magnetisierung und magnetische Anisotropie

Abb. 5-6 zeigt représentative Messkurven von Magnetisierung und magnetischer Aniso-
tropie. In (a) ist die remanent gemessene Hysteresekurve eines 25 nm dicken Fe-Filmes
abgebildet. Gemessen wurde hier entlang der schweren Fe[110]-Richtung, weshalb die
Magnetisierung mit M, = 1,25 MA/m um einen Faktor 1/v/2 gegeniiber der Sitti-
gungsmagnetisierung Mg reduziert ist. Mithin ergibt sich Mg = 1,77 MA/m +10%, in
guter Ubereinstimmung mit dem Volumenwert von Mp, = 1,76 MA/m. Die Koerzi-
tivfeldstéirke betrigt etwa 3 kA/m. Die zugehérige Anisotropiekurve (b) zeigt ebenfalls
Volumenverhalten. Wie zu erwarten, kippt bei dieser Substratorientierung die remanente

Magnetisierung nach einem Rotationswinkel von 90° von Fe[010] nach Fe[100].

In den hier vorgestellten Messungen wurden Filme mit Schichtdicken > 6 nm unter-
sucht. Sie zeigen alle Volumenverhalten hinsichtlich der Magnetisierung und magneti-
schen Anisotropie. Vergleicht man die Fe-Filme verschiedener Depositionstemperaturen,
so zeigen die Filme hoherer Temperatur verglichen mit den bei 300 K gewachsenen tenden-
ziell eine leicht reduzierte Sattigungsmagnetisierung, die aber im Rahmen des Messfehlers
von 10% dem Volumenwerte von Fe zuzuordnen ist. Wegen der (einige Nanometer brei-
ten) Interdiffusionsschicht an der Fe-GaAs-Grenzfliche mit einem reduzierten magneti-

schen Moment der verschiedenen Fe-Ga—As—Legierungen sind die gemessenen Volumen-
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werte fiir die Magnetisierung zunéchst iiberraschend. Allerdings sind die untersuchten
Filmdicken mit dr > 6 nm deutlich gréfier, als die Breite der Interdiffusionsschicht. Hin-
zu kommt, dass ein reduziertes magnetisches Moment aufgrund der Durchmischung in
der Grenzschicht nur auf wenige Monolagen zu Beginn des Fe-Wachstums beschrinkt
ist [26]. Da die Messung der Magnetisierung iiber die gesamte Schichtdicke mittelt, wird
der Einfluss der Zwischenschicht unterdriickt. Unsere Messungen zu Magnetisierung und

magnetischer Anisotropie stehen damit in Einklang mit der Literatur.

Das Verhalten von B,

Zur Messung von B; muss der Magnetisierungsvektor entlang der Fe[100]-Richtung
(Messrichtung z) zu liegen kommen, d.h. die [100]-Richtung von GaAs(001) entlang
der langen Biegebalkenachse orientiert sein. Der erforderliche Zuschnitt der ca. 100 pym
dicken GaAs-Substrate erfolgte von Hand und ist sehr schwierig, da die [100]-Richtung
keine Spaltfliche fiir GaAs ist. Eine geringe Ausbeute verwendbarer Substrate war die

Folge.

Die Messung der Spannungsabhéngigkeit der magnetoelastischen Kopplungskonstan-
te B gestaltet sich aufgrund des Wachstums von Fe/GaAs(001) experimentell schwierig.
Sind die Filmkraftkurven bei Fe/MgO(001) geprigt vom Lagenwachstum eines pseudo-
morphen, ausschliefflich zugverspannten Filmes, so ist bei Fe/GaAs(001) der Verlauf der
Filmspannung wegen der Interdiffusionszwischenschicht vergleichsweise komplex. Die un-
erwartete anfingliche Zugspannung (abgeldst von einer spéteren Druckspannung) macht
es schwierig, fiir die gewachsenen Filme eine mittlere Verspannung anzugeben (Abb. 4-
9). Deshalb erfolgt zuniichst eine schichtdickenabhingige Auswertung der an diesem
System gemessenen Bff ! Werte. Dazu ist in Abb. 5-7 die nominell gemessene magne-
toelastische Kopplungskonstante Bff ! in Abhingigkeit der Filmdicke dp fiir vier ver-
schiedenen Fe-Filme aufgetragen. Man erkennt, dass mit zunehmender Filmdicke die
magnetoelastische Kopplungskonstante Bff f gegen einen Wert von &~ +2,9 MJ/m? kon-

vergiert.
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Abb. 5-7: Fe/GaAs(001) bei 300 K: gemessene effektive magnetoelastische Kopplungskonstan-
te B/ als Funktion der Filmdicke.

Das Einlaufen dieser Kurve steht in Einklang mit der Filmkraftkurve in Abb. 4-9.
Danach wird eine anfingliche Zugspannung, die auf die Interdiffusion zuriickzufiihren
ist, ab etwa 6 nm von einer Druckspannung mit o = 0,5 GPa abgelost, die im weiteren
Wachstumsverlauf beibehalten wird. Geht man davon aus, dass sich der (verspannungs-
abhiingige) Betrag von Bff ! additiv aus Beitriigen iibereinanderliegender, verschieden
verspannter Schichten zusammensetzt [12], so muss mit zunehmender Zahl gleichmifig
druckverspannter Lagen auch der integrale Bff f_Wert des Gesamtfilmes sich dem zu
dieser Druckspannung gehtrenden Wert annidhern. Mdchte man beziiglich der magne-
toelastischen Kopplung quantitative Aussagen fiir druckverspante Fe-Filme machen, so
muss aus dem integralen Wert von Bff T des gesamten Filmes derjenige Anteil Bf,{zl:uck ex-
trahiert werden, der zu den ausschlieBlich druckverspannten Filmlagen gehtrt. Normiert
auf die Schichtdicke gilt:

d dr — dy

0
Bfff — % . Ble,le;g + 7dF . Bf,j:l{'uck (5.1)

mit der Gesamtfilmdicke dr, der Filmdicke djy, bis zu der Zugspannung vorherrscht und

Beff

der dazu gehdrenden magnetoelastischen Kopplungskonstante By, .



5.2. Fe/GaAs(001) 87

dF Bfff g Bij:l{"uck
lnm] | [MJ/m?] | [GPa] | [MJ/m?]

11 | +1,2 — —
25 | 425 |—0,30| +35
50 | 42,9 | —0,49| +34
100 | 42,9 | —0,43| +3,1

Tab. 5.1: Fe/GaAs(001) bei 300 K. Fe-Filndicke dr, nominelle Kopplungskonstante Bff ! wie
gemessen, Filmspannung ¢ und zugehoérige magnetoelastische Kopplungskonstante Bf’;’:u o der

ausschlieBlich druckverspannten Filmschicht.

Die fiir die Ermittlung von Bi’;’:uck fiilr ausschliefflich druckverspannte Fe-Schichten
notwendigen Messwerte sind in Tab. 5.1 aufgelistet. Ausgangspunkt ist ein 11 nm dicker
Fe-Film (dp), der nach Abb. 4-9 jenseits des Zugspannungsbereiches auf der Druck-
spannungsseite der Filmkraftkurve liegt und damit weit entfernt von der anfinglichen
Interdiffusionszwischenschicht ist. Fiir diesen (iiberwiegend zugverspannten) Film wur-
de der Wert der Kopplungskonstante mit Bff f=41,2MJ /m? gemessen. Dieser Wert
stellt als Bffzig nun den Ausgangspunkt fiir Bi’;’:uckaerte dar, die zu (ausschlieBlich)
druckverspannten Fe-Schichten oberhalb von 11 nm Filmdicke gehéren und nach Gl. 5.1
berechnet wurden. Die zugehoérige Filmspannung o entspricht der mittleren Steigung
der Filmkraftkurve zwischen 11 nm und dem jeweiligen Wert der gemessenen Gesamt-
filmdicke. Insgesamt konnten so drei Werte Bi’;’:uck fiir ausschliefflich druckverspannte

Fe(001)-Schichten auf GaAs Substraten ermittelt werden, die nun direkt mit den B&/-

Werten zugverspannter Fe-Filme auf MgO(001) verglichen werden kénnen.

Abb. 5-8 zeigt den vollstindigen gemessenen Kurvenverlauf fiir Bff ! als Funktion
von <o> zug- und druckverspannter Fe-Filme. Kommt man von der Zugspannungsseite
(6 > 0) mit negativen Werten fiir B/ so wiirde man bei Fortsetzung der gedach-
ten Kurve negative B/ Werte mit Betriigen von 3 - 4 MJ /m? erwarten. Stattdessen
haben alle drei druckverspannten Fe Filme positive B/ Werte von 3,1 - 3,5 MJ/m?.
Sie liegen damit, obwohl nur sehr gering verspannt, weit entfernt vom Volumenwert

BY% = —3,44 MJ/m?, den auch unverspannt gewachsene Fe-Filme aufweisen. Legt man
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in Gedanken eine kontinuierliche Kurve in das Diagramm, so ergéibe sich fiir die Steigung
auf der Druckspannungsseite ein negativer Wert, im Gegensatz zu den Ergebnissen zug-
verspannter Fe(001)-Filme auf MgO-Substraten. Das Verhalten der magnetoelastischen
Kopplungskonstante fiir kleine negative Gitterverzerrungen ist damit sehr iiberraschend,
da sowohl Betrag als auch Vorzeichen von Bff I der druckverspannten Fe-Schichten im

Widerspruch zu den theoretischen Uberlegungen aus Abschnitt 2.3.2 stehen.
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Abb. 5-8: Die magnetoelastische Kopplungskonstante Bff f zug— und druckverspannter
Fe(001)-Filme: 100 nm Fe/MgO(001) (e); 10 nm Fe/12 nm Cr/MgO(001) (O); 5,5 nm Fe/25 nm
Cr/MgO(001) (A); 5,5 nm Fe/50 nm Cr/MgO(001) (o); 5,5 nm Fe/MgO(001) (4); 2 nm
Fe/MgO(001) (V¥); 25 nm Fe/GaAs(001) (v7); 50 nm Fe/GaAs(001) (A); 100 nm Fe/GaAs(001)
().

Das Verhalten von B,

Die Messung der magnetoelastischen Kopplungskonstante By druckverspannter Fe(001)—
Filme auf GaAs—Substraten bedurfte zunéchst wieder einer angepassten Messgeometrie,
bei der Fe[110] parallel zur langen Biegebalkenachse zu liegen kommt. Dazu mussten die

GaAs—Wafer ebenfalls entlang der [110]-Richtung zugeschnitten werden.
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dF Bgff g Bg,j:l{"uck
nm] | (MI/m?] | [GPa] | [MI/m?)

6 +3,8 — —
25 | 46,4 | —0,75| +7,2
25 | 46,0 |—0,53| +6,7

Tab. 5.2: Fe/GaAs(001) bei 300 K: Fe Filmdicke dr, nominelle Kopplungskonstante Bgf ! wie
gemessen, Filmspannung ¢ und zugehoérige magnetoelastische Kopplungskonstante Bg,{zl:u o der

ausschlieBlich druckverspannten Filmschicht.

Die Zuordnung von Bgf f _Werten zu druckverspannten Fe-Schichten erfolgt analog
zu den Ausfithrungen im vorangegangenen Abschnitt (Gl. 5.1). Die Messwerte sind in
Tab. 5.2 aufgelistet. Referenzfilm fiir die Separation der ausschlieBlich druckverspann-
ten Filmschicht ist hier ein Fe-Film mit dr = 6 nm (dy), dessen Deposition genau am
Umkehrpunkt zwischen Zug- und Druckspannungsbereich abgebrochen wurde. Bezo-
gen auf den zugehdrigen Wert von BEf = 43,8 MJ/m3 (ngﬂg) erhilt man wieder
Bg}’;’:uckaerte fiir den Druckspannungsbereich zweier Fe-Filme mit nominellen Gesamt-
schichtdicken von jeweils 25 nm. Diese Bg}’;’:uckaerte konnen wieder direkt mit den
BT Werten der Messungen von Fe/MgO(001) verglichen werden.

In Abb. 5-9 ist die vollstindige Spannungsabhéingigkeit von Bgf f dargestellt, ein-
schlieBlich der druckverspannten Fe(001)-Filme auf GaAs(001). Der lineare Verlauf der
Bgf f Kurve fiir zugverspannte Filme mit ¢ > 0 setzt sich auf der Druckspannungsseite
mit ¢ < 0 nicht fort. Bei relativ geringen Verspannungen von ¢ =~ —0,6 GPa wer-
den B! Werte von ca. +7 MJ/m? gemessen, die kleiner als der Volumenwert sind
(BY° = +7,62 MJ/m?).

Das Verhalten von Bgf ! fiir Kleine Gitterverzerrungen (+e¢) vergleicht sich mit dem
von B/ Auch hier reicht bei Gitterkompression (¢ < 0) eine kleine Verzerrung aus, um
das lineare Verhalten, das fiir ¢ > 0 beobachtet wird, zu durchbrechen. Allerdings weist

BT im Vergleich zu B¢/ fiir kleine 4 insgesamt eine deutlich geringere Verzerrungs-

abhingigkeit im funktionalen Zusammenhang B*/f = f(e) auf. Die Kopplungskonstante
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By von Eisen gehort geméfl Gl. 2.16 zu €12 und damit zu einer Scherkomponente des
Verzerrungstensors €. Im Gegensatz dazu gehort B; zur Verzerrung €;; in Richtung der
kubischen Hauptachse. Es ist moglich, dass die im Eisengitter vorhandene Richtungs-

abhingigkeit der Bandstruktur urséchlich fiir diesen Unterschied ist.
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Abb. 5-9: Die Kopplungskonstante Bgf f zug— und druckverspannter Fe(001)-Filme: 50 nm
Fe/MgO(001) (M); 4,5 nm Fe/11 nm Cr/MgO(001) (o); 4,5 nm Fe/MgO(001) (A); 2,0 nm
Fe/MgO(001) (#); 25 nm Fe/GaAs(001) (7)(A)
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5.3 Zusammenfassende Diskussion

Wie in den vorangegangenen Abschnitten ausfiihrlich gezeigt wurde, kann die magneto-
elastische Kopplung diinner Eisenfilme signifikant von denen des Volumenmaterials ab-
weichen. Um die Ursache dieser Abweichung zu verstehen, bieten sich zwei Erklarungs-
ansitze an.

(i) Die naheliegenste Annahme ist die, dass aufgrund der reduzierten Symmetrie
diinner Filme der Einfluss von Oberflichen und Grenzflichen bei der magnetoelastischen
Kopplung zu erwarten ist. Das fithrt zu einer schichtdickenabhingigen, effektiven ma-

gnetoelastischen Kopplungskonstante B¢//:

BOF

Beff — BVol =+
dr

(5.2)
mit der Filmdicke dr, dem Volumenwert BV und Oberflichen- bzw. Grenzflichenbei-
trigen BOT [13, 105]. Bei steigender Filmdicke sinkt der Einfluss von BYF gegen Null
und die gemessene effektive magnetoelastische Kopplungskonstante B¢/ nimmt den Vo-
lumenwert an.

(ii) Alternativ dazu kann die magnetoelastische Energie als Reihenentwicklung in
Potenzen der Verspannung ¢ angenommen werden. Unter Einbeziehung héherer Reihen-

glieder folgt damit fiir die magnetoelastische Kopplungskonstante von Eisen:
B¥f =BVl 1 D. ¢ (5.3)

mit der Kopplungskonstante héherer Ordnung D und der lateralen Verzerrung ¢,. Bei
konstantem D hitte eine Variation von e eine Abweichung von B¢/ vom Volumenwert
zur Folge, unabhéngig von der Dicke der Schicht.

Eine Reihe von theoretischen und experimentellen Untersuchungen beschéftigen sich
mit dem Einfluss der magnetoelastischen Kopplung auf die Anderung der magnetischen
Anisotropie von Nickel [20, 106, 107, 108]. Dabei kommt es in diinnen Ni-Filmen in einem
begrenzten Schichtdickenbereich zu einem Ubergang von in plane zu out of plane Ausrich-

tung des Magnetisierungsvektors. Als treibende Kraft wird u.a. die magnetoelastische



92 Kapitel 5. Resultate: Filmmagnetismus

Kopplung vorgeschlagen. Gleichzeitig wird konstatiert, dass der Beitrag einer Grenz-
flache gemifB Gl. 5.2 allenfalls eine untergeordnete Rolle spielt. Resultate von O’Handley
et al. sowie ab initio Rechnungen, die gleichzeitig sowohl Grenzflicheneinfliisse als auch
Verspannungsabhingigkeiten der magnetoelastischen Kopplung beriicksichtigen, zeigen
iibereinstimmend, dass der Grenzflichenbeitrag erst unterhalb einer Schichtdicke von
1 ML (!) Ni signifikant wird; dessen Vernachlissigung erscheint fiir diinne Ni-Filme

demzufolge gerechtfertigt.

In dieser Arbeit wurden die Messungen zur magnetoelastischen Kopplung von Fe—
Filmen auf Schichtdicken bis hinunter zu 2 nm ausgedehnt. Sowohl in der Literatur als
auch im Rahmen dieser Arbeit wurden keine Hinweise auf nennenswerte Einfliisse von
Oberflichen oder Grenzflichen auf magnetische und magnetoelastische Eigenschaften
des untersuchten Fe-Kristallgitters dieser Schichtdicke gefunden. Unterhalb von 2 nm
konnen diese Effekte auf Grund reduzierter Dimension (finale size) jedoch nicht mehr
vernachléssigt werden, weil 1. eine Oberflichenkorrugation von einigen Monolagen in ul-
tradiinnen Fe-Filmen eine teilweise Relaxation der magnetostriktiven Spannung erlaubt,
was aufgrund des Biegebalkenmessprinzips geringere B¢// Messwerte zur Folge hitte;
2. Untersuchungen 1 nm dicker Filme reduzierte Magnetisierung zeigen, die wegen der
magnetoelastischen Kopplung auch kleinere B¢/ Werte zur Folge haben kann, und 3.
die Betridge magnetoelastischer Kopplungskonstanten der Oberfliche deutlich von den

zugehorigen Volumenwerten abweichen kénnen [109].

Das Modell der Verzerrungsabhingigkeit (Gl. 5.3) beschreibt auch die in dieser Ar-
beit gemessenen Daten fiir Eisen besser, als die Korrektur des Volumenverhaltens durch
einen Grenzflichenbeitrag (Gl. 5.2). Dalfiir gibt es eine ganze Reihe von Hinweisen. Zum
einen erreicht die magnetoelastische Kopplungskonstante den Volumenwert fiir verspann-
te, 100 nm dicke Filme nicht, obwohl dort aufgrund der hohen Schichtdicke der Einfluss
von Oberflichen- und Grenzflichenbeitrigen definitiv vernachlissigt werden kann. Zum
anderen zeigen identisch verzerrte, wesentlich diinnere Fe-Filme (< 10 nm) denselben
B! Wert, wie die 100 nm dicken Fe-Schichten. Unverspannte dicke wie diinne Fe(001)—

Filme zeigen hingegen Volumenwerte der magnetoelastischen Kopplungskonstante.

In der vorliegenden Arbeit wurde zusitzlich zur magnetoelastische Kopplungskonstan-
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te By erstmals auch die magnetoelastische Kopplungskonstante B, von Fe systematisch
vermessen. Auch B/ zeigt eine ausgeprigte Abhingigkeit von der Gitterverzerrung.
Wihrend im Fall von Bff ! bei zugverspannten Filmen bereits bei € ~ 0,35% ein Vor-
zeichenwechsel auftritt, ist die Verzerrungsabhingigkeit fiir Bgf f geringer ausgeprigt,
weshalb der (ebenfalls beobachtete) Vorzeichenwechsel spéter stattfindet. AuBlerdem ist
bei Bff I ab etwa 1% Gitterverzerrung ein deutliches Abweichen vom anfinglichen li-
nearen Verlauf zu erkennen, wohingegen Bgf ! iiber den gesamten untersuchten positiven
Verzerrungsbereich lineares Verhalten zeigt, mit der zugehoérigen Kopplungskonstante
héherer Ordnung Dy = —0,37 GJ/m3 +10%. Die zu B, gehdrende Messrichtung ist
gemifB Gl. 2.16 mit der Scherkomponente €5 des Verzerrungstensors € gekoppelt. Im
Gegensatz dazu gehort die Kopplungskonstante B; zu €; (in Richtung der kubischen
Hauptachse [100]). Da die magnetoelastische Kopplung mit der Bandstruktur gekoppelt
ist, ist sie auch genau wie diese von der Kristallrichtungen abhiingig. Offensichtlich be-
einflusst die biaxiale Verzerrung des Fe-Gitters die magnetoelastische Kopplung entlang
der Hauptachsen des kubischen Kristalls (B;) deutlich stéirker, als entlang der Diagonalen
der Fe-Gitterzelle (By).

Die verspannungsabhiingige Korrektur wird auch von Sander et al. favorisiert [12,
110]. Deren Untersuchungen zur magnetoelastischen Kopplungskonstante B; am System
Fe/W(100) sind in Ubereinstimmung mit unseren Resultaten. Die auf den Wolframsub-
straten gewachsenen, ca. +0,6% verzerrten Fe(001)-Schichten zeigen beziiglich e dieselbe
lineare Anhéngigkeit fiir Bff ! wie unsere Messungen. Der von Sander et al. ermittelte
Wert fiir die magnetoelastische Kopplungskonstante zweiter Ordnung D; = 1,0 GJ/m?
ist in Ubereinstimmung mit Fe/MgO(001) (D; = 1,1 GJ/m® +10%).

Durch das Wachstum von Fe auf GaAs(001) bot sich erstmals auch die Moglichkeit,
das Verhalten beider magnetoelastischen Kopplungskonstanten von Eisen fiir den Fall
der druckverspannten Gitterzelle zu untersuchen. Bff ! zeigt bereits bei kleinen negati-
ven Verzerrungen € ~ —0,2% ein positives Vorzeichen, was ein drastisches Abweichen
vom Volumenwert (BY% = —3,44 MJ/m?) darstellt. Fiir B/ wird kein Vorzeichen-
wechsel gefunden, der gemessene Wert weicht aber auch hier von der Volumenphase ab.

Der Einfluss der Interdiffusion an der Fe-GaAs—Grenzfliche auf das Verhalten der mag-
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netoelastischen Kopplung kann jedoch ausgeschlossen werden. Die Diffusionsschicht ist
stark lokalisiert und zeigt ein verdndertes magnetisches Verhalten lediglich fiir die ersten
Monolagen, was deutlich unterhalb der hier vermessenen Schichtdicken (dr > 6 nm) liegt.
Bei der Auswertung der B¢// Werte erfolgt auerdem eine Separierung von ausschlief-
lich druckverspannten Fe—Schichten im Bereich oberhalb 6 - 11 nm. Und schlielich
geben Messungen von Magnetisierung und magnetischer Anisotropie keine Hinweise auf
Abweichungen von der Volumenphase.

Fahnle et al. haben ab initio Rechnungen zur magnetoelastischen Kopplung héherer
Ordnung fiir Eisen mittels der FLAPW-Methode (full-potential linearized—augmented—
plane—wave [111]) durchgefithrt [22]. Fiir das Austausch-Korrelationspotential wurde
sowohl die LSDA (local-spin—density—aprozimation [112]) als auch die GGA (generalized—
gradient—approzimation [113]) verwendet. Damit konnte die totale Energie des Kristalls
hinsichtlich der magnetoelastischen Kopplung héherer Ordnung als Funktion von € be-
rechnet werden. Als Ergebnis wird im Verzerrungsbereich bis +4% ein Verhalten der

magnetoelastischen Energie héherer Ordnung gemés:
EZ(\?E 5 oC €2 (5.4)

gefunden. AuBerdem liefern die Rechnungen quantitative Werte fiir BY* und D%/, Letz-
terer vergleicht sich mit dem von uns gemessenen Wert fiir D;. Die Unterscheidung ist
notwendig, weil der experimentell ermittelbare Wert fiir D; tatséichlich eine komplizierte
Verkniipfung der theoretisch exakten Kopplungskonstanten erster und zweiter Ordnung,
b und m;.”l, ist (vgl. Gl.2.26 in Abschnitt 2.3.2). Tabelle 5.3 vergleicht die berechneten
mit den experimentellen Werten.

Die ab initio Rechnungen mit LSDA und GGA geben fiir BY® zwar das richtige
Vorzeichen wieder, kénnen aber je nach Funktionalansatz bis zu einem Faktor 3 - 4 dif-
ferieren; sowohl untereinander als auch im Vergleich mit dem Experiment. Fiir D¢/
stimmen beide theoretischen Werte untereinander iiberein, sind hinsichtlich des experi-
mentellen Wertes jedoch um einen Faktor 3 zu niedrig. Den Rechnungen zufolge soll

B¢ fiir Kleine € bis etwa +4% lineares Verhalten zeigen, was in krassem Widerspruch
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BY“’ fof

[MJ/m3] | [MJ/m3]
LSDA —10,09 373
GGA —2,42 383
Experiment! -3,2 1100
Experiment? —-3,0 1000

Tab. 5.3: Gegeniiberstellung der mit zwei verschiedenen Funktionalansitzen von Fahnle et al.
[22] berechneten Werte der magnetoelastischen Kopplungskonstanten B} und D¢/ mit unse-

ren experimentellen Daten (Experiment') und den Daten von Sander et al. (Experiment?) [110]

zu unseren Messungen steht. Diese zeigen fiir € > +1% eine Abweichung vom linearen
Verhalten und fiir € < 0 ein negatives Vorzeichen fiir D¢/

Bei der erlduterten Behandlung des Problems von Féhnle et al. ist jedoch gentigend
Spiel, um ein Abweichen von einem linearen Verlauf der Bff f_Kurve zu erkliren. Im An-
satz der Rechnung wird die magnetoelastische Kopplung mit Termen erster, zweiter und
héherer Ordnung zugelassen. Bei der Auswertung zur Berechnung der Energieabhéngig-
keit kann jedoch nicht ausgeschlossen werden, dass sich die héheren Terme gerade so
kompensieren, dass in Gl. 5.4 mit E](\?I)EL o €2 nur Terme bis zur zweiten Ordnung rele-
vant sind. Bei der Berechnung von D%/ gem#8 Gl. 2.26 muss diese Kompensation aber
nicht zwingend bestehen bleiben, wodurch eine Auswertung unter Beriicksichtigung von
Gliedern bis lediglich 2. Ordnung in den Rechnungen unvollstdndig bleibt.

Die theoretische Behandlung von Eisen wird durch das komplexe strukturelle Verhal-
ten erschwert. In Abb. 5-10 ist dieses allotrope Verhalten (Allotropie: Strukturvielfalt)
im Zustandsdiagramm T'(p) wiedergegeben. Unter Normaldruck zeigt Fe bei hohen Tem-
peraturen die bce-6-Phase (a = 2,93 A), im Bereich 910 - 1310 °C die fcc—y-Struktur
(a = 3,64 A p=1,0 pp) und fir T < 910 °C die ferromagnetische bec—a—Phase
(¢ = 2,861 A, p = 2,2 up). Fe bildet aufgrund dieses Verhaltens eine Ausnahme, weil
die Hochtemperaturphase (fcc—y) ein kleineres Atomvolumen aufweist als die weniger

dicht gepackte Tieftemperaturphase (bcc—cr). Die nach der Stellung im Periodensystem
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erwartete hexagonale e-Struktur tritt nur unter hohen Driicken auf [114].

Schon die grundlegende Frage nach der bei Raumtemperatur stabilen ferromag-
netischen Phase von Eisen (bcc—«) wird beispielsweise nur in Rechnungen mittels GGA
(und nicht LSDA) korrekt wiedergegeben [115]. Bei der Behandlung der magnetoelas-
tischen Kopplung zeigen jiingste Rechnungen zur Kopplungskonstante Bgf ! sowohl mit
LSDA als auch mit GGA bereits fiir den Volumenwert BY° ein falsches Vorzeichen,
weshalb insgesamt eine Verbesserung des theoretischen Ansatzes abgewartet werden

muss [116].
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Abb. 5-10: Temperatur-Druck-Phasendiagramm von Fe (aus [114]). Die Strukturvielfalt

(Allotropie) von Eisen erschwert die theoretischen Rechnungen.
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Zusédtzlich zur bisherigen Diskussion konnen auch anisotrope Spannungsrelaxation
und mogliche strukturelle Verdnderungen beim Filmwachstum Einfluss auf die magneto-
elastische Kopplung nehmen, wie Untersuchungen von Co/W(001) zeigen [117]. Das im
Volumen hexagonale Co erfihrt beim Wachstum auf der kubischen W(001)-Oberfliche
eine anisotrope Gitterverzerrung. Diese Anisotropie beeinflusst zusédtzlich die magne-
toelastische Kopplung von Co. Auflerdem kommt es zu einem Wechsel der kristallinen
Struktur von hcp nach fcc. Unabhéngig von der Filmverzerrung ist die Konzentration
dieser sog. Doppel-HCP-Struktur stark mit der magnetoelastischen Kopplung korreliert,
so dass selbst im Falle unverspannter Co-Filme eine Abweichung der magnetoelastischen
Kopplung vom Volumenwert von mehr als einer Groflenordnung (!) auftritt. Fiir eine
vollstdndige Beschreibung der magnetoelastischen Kopplung miissen in diesem Falle span-
nungsabhéngige Korrekturterme, Anisotropien und strukturelle Einfliisse beriicksichtigt
werden. Fiir einfache epitaktischer Systeme, wie Fe/MgO(001), Fe/GaAs(001) oder
Ni/Cu(001), mit biaxialer Filmspannung und ohne (wesentliche) strukturelle Verdnde-
rungen beim Wachstum, wird die magnetoelastische Kopplung jedoch gut von einer

spannungsabhingigen Korrektur beschrieben.
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