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Kurzfassung

Die vorliegende Arbeit présentiert die ersten detaillierten Untersuchungen des Spin-
Reorientierungs-Ubergangs in epitaktischen NdCos-Schichten. Die Proben, die mit ge-
pulster Laserdeposition hergestellt wurden, konnten sowohl als in-plane- als auch als out-
of-plane-texturierte Schichten pripariert werden. Fiir beide Wachstumsvarianten ergaben
Rontgendiffraktometrie- und Texturmessungen eine sehr gute Texturierung mit einer na-
hezu einheitlichen Orientierung der c-Achse, die eine Untersuchung der magnetischen Ei-
genschaften entlang ausgewihlter kristallografischer Richtungen erméglichte.

Die globalen Magnetisierungsmessungen der In-plane-Proben zeigten einen Spin-
Reorientierungs-Ubergang von einer magnetisch leichten c-Achse fiir Temperaturen
oberhalb von 310 K iiber einen magnetisch leichten Kegel hin zu einer magnetisch leich-
ten Ebene (a-Achse) unterhalb von 255 K. Die Ubergangstemperaturen liegen damit
geringfiigig iiber den bisher an Massivproben gemessenen Werten. Aus den magnetischen
Hysteresemessungen wurden die magnetokristallinen Anisotropiekonstanten erster und
zweiter Ordnung fiir den Temperaturbereich der magnetisch leichten c-Achse und der
magnetisch leichten Ebene ermittelt.

Die Untersuchungen der Qut-of-plane-Proben wiesen die Existenz einer magnetokris-
tallinen Anisotropie hoherer als zweiter Ordnung nach. Sie bewirkt ein unterschiedliches
Schaltverhalten der parallel zur a- bzw. b-Achse gemessenen magnetischen Hysteresekurven
im Temperaturregime der magnetisch leichten Ebene.

Fiir die in-plane-texturierten Schichten wurde das Doménenmuster und dessen Ande-
rung mit der Temperatur im gesamten Spin-Reorientierungs-Bereich analysiert. Diese Un-
tersuchungen basieren auf in Kooperation mit der Universitdt Hamburg durchgefiihrten
SEMPA-Messungen. Oberhalb von 318 K liegt eine Zweidoménenkonfiguration mit einer
Ausrichtung der Magnetisierung parallel zur c-Achse vor, die beim Abkiihlen in das Re-
gime des magnetisch leichten Kegels in einen Vierdominenzustand iibergeht. Unterhalb
von 252 K bildet sich eine Zweidoménenkonfiguration mit parallel zur a-Achse orientierter
Magnetisierung. Diese lokalen Messungen bestitigten den Spin-Reorientierungs-Ubergang
mit zu den globalen Magnetisierungsmessungen vergleichbaren Ubergangstemperaturen.
Fiir charakteristisch orientierte Doménenwénde erfolgten genauere Analysen der Magneti-
sierungsprozesse in den angrenzenden Doménen.

Um ein erweitertes Verstindnis der Doméanenkonfiguration, deren Temperaturabhin-
gigkeit und der vorhandenen Domé&nenwénde zu erarbeiten, erfolgten mikromagnetische
Simulationsrechnungen fiir ausgewéhlte Temperaturen. Die Berechnungen wurden sowohl
fiir homogene Systeme als auch fiir Geometrien mit verschiedenen Pinningzentren durch-
gefiihrt. Die Analyse der Doménenwénde ergab, dass ihr Bloch- oder Néel-Charakter und
die Doménenwandweite von der Temperatur sowie ihrer Ausrichtung parallel zur c- oder
a-Achse abhingt.



Abstract

This thesis presents the first detailed investigation of the spin-reorientation-transition in
epitaxial NdCos thin films. The samples were prepared by pulsed laser deposition as in-
plane or out-of-plane textured films. For both kinds of samples X-ray diffraction and texture
measurements revealed a high degree of texture with one common orientation of the c-axis
within the film, which allowed an investigation of the magnetic properties along distinct
crystallographic directions.

Global magnetization measurements of the in-plane textured films showed a spin-
reorientation from a magnetic easy axis (c-axis) at temperatures above 310 K via a mag-
netic easy cone to a magnetic easy plane (a-axis) at temperatures below 255 K. The
transition temperatures are slightly higher than values reported for bulk samples. The
magnetocrystalline anisotropy constants of first and second order were determined for the
regime of the magnetic easy axis and plane.

Measurements of the out-of-plane textured films verified the existence of a magneto-
crystalline anisotropy of order larger than two, which becomes obvious from a different
magnetic switching behavior along the a- and b-axis in the temperature regime of the
magnetic easy plane.

The domain structure and its changes with temperature were investigated for the in-
plane textured films. There exists a two domain state at temperatures above 318 K with
an orientation of the magnetization parallel to the c-axis from which a four domain state
evolves when cooling down the sample to the easy cone state. Finally, a two domain state
exists in the regime of the magnetic easy plane (easy a-axis) with an orientation of the
magnetization parallel to the a-axis at temperatures below 252 K. The local measurements
confirm the spin reorientation transition with transition temperatures comparable to those
derived from global magnetization measurements. In addition, a detailed analysis of the
magnetization processes for some characterisically oriented domain walls was performed.

Micromagnetic simulations were carried out for selected temperatures to achieve a deeper
understanding of the temperature dependence of the domain configuration and of the
domain walls. The simulations considered homogeneous systems as well as systems with
pinning centers. An analysis of the domain walls showed that their character and width
depend on temperature and the orientation parallel to the a- or c-axis.
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1 Einleitung

Seltenerd-Ubergangsmetall-Verbindungen stellen eine Materialgruppe mit — nicht nur aus
theoretischer Sicht, sondern auch fiir viele Anwendungen — sehr interessanten magneti-
schen Eigenschaften dar. Nach der ersten Beschreibung dieser Materialien in den 60er
Jahren durch Strnat et al. [SHO"67] wurden sie wegen ihrer hohen Curie-Temperaturen
und der grofen magnetokristallinen Anisotropien ausfiihrlich untersucht. Es folgten eine
Vielzahl von Veroffentlichungen iiber die auftretenden Phasen und magnetischen Eigen-
schaften (z. B. [VB68,TOFI71,GR73,RS75,Erm76,Bus77|). Besonders im Fokus stand das
Sm-Co-System, da die SmCos-Verbindung die stirkste bekannte magnetokristalline Aniso-
tropie aufweist bei einer sehr hohen Curie-Temperatur [SHOT67, KMP75, Erm76, Bus77|

und somit fiir viele Anwendungen pradestiniert ist.

Neben SmCos; wurden weitere Verbindungen ausfiihrlich betrachtet, wie z. B. PrCos,
das im Vergleich zu SmCos eine grofere Sattigungsmagnetisierung besitzt und das hochs-
te theoretische Energieprodukt der Seltenerd-Kobalt-Phasen ermdoglicht [WCGT84]. Das
Material PrCos; hat noch eine weitere interessante Eigenschaft. Es dndert die magneto-
kristalline Anisotropie beim Abkiihlen von einem Zustand mit einer magnetisch leich-
ten Achse zu einer Konfiguration mit einem magnetisch leichten Konus (z. B. [TO-
FI71, KMP75,Erm76, Rad86|), was als Spin-Reorientierung bezeichnet wird. Jedoch findet
dieser Ubergang erst bei tiefen Temperaturen von 110 K statt und lduft auch nicht bis zur

vollstandigen Offnung des magnetisch leichten Kegels ab.

Eine Seltenerd-Kobalt-Verbindung, die zwar eine deutlich geringere magnetokristalli-
ne Anisotropie als SmCos und eine kleinere Séttigungsmagnetisierung als PrCos besitzt,
sich aber hervorragend fiir die Untersuchung des Spin-Reorientierungs-Prozesses eignet, ist
NdCos. Dieses Material durchlduft beim Abkiihlen zwischen ca. 280 und 240 K die voll-
standige Spin-Reorientierung vom Zustand der magnetisch leichten c-Achse iiber einen
magnetisch leichten Kegel hin zur magnetisch leichten Ebene (magnetisch leichten a-
Achse) [BVLLS66, KMP75, OKK*™76, AGLL81, ADZ82, PGVP86, BGY"93|. Dieses Tem-
peraturintervall von lediglich 40 K liegt nahe der Raumtemperatur und ist somit expe-

rimentell leicht zugénglich, so dass sich NdCoj; als ideales Modellsystem auszeichnet, um
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die ablaufenden Prozesse beim Spin-Reorientierungs-Ubergang von den Grundlagen her zu
analysieren und deren Anwendungsmoglichkeiten fiir die Praxis zu untersuchen.

Die bisherigen Veroffentlichungen zu NdCos beschreiben hauptsichlich Einkristal-
le und orientierte Pulverproben. Es gibt jedoch keine Literatur iiber epitaktische
NdCos-Schichten. Zwar untersuchten Guo et al. epitaktische NdCoz-SmCos-Bilagen
[GIPT02, GIYT03], aber eine grundlegende magnetische Charakterisierung einzelner
NdCos-Schichten mit einer Auswertung der Anisotropiekonstanten erster und zweiter
Ordnung erfolgte nicht.

Diinne magnetische Schichten sind aus modernen Anwendungen nicht mehr wegzuden-
ken. Sie kommen z. B. in Festplatten und mikro- oder nanoelektromagnetischen Systemen
vor. Jedoch konnen in diinnen Schichten im Vergleich zu Massivproben Eigenschaften an-
ders ausgepragt sein, da beim Wachstum solcher Proben durch Fehlpassung zum Substrat
Spannungen in die Schicht eingebracht werden und auferdem Grenzflicheneffekte eine
viel grofere Rolle spielen. Deswegen sind die Praparation und die Charakterisierung ei-
nes Materials als diinne epitaktische Schicht zum einen erforderlich und zum anderen auf
Grund der neu bzw. anders auftretenden Eigenschaften sehr interessant. Aus der guten Zu-
ginglichkeit des Spin-Reorientierungs-Ubergangs und der Praxisrelevanz diinner Schichten
ergab sich das Ziel dieser Dissertation, NdCos als epitaktische Schicht herzustellen und die
magnetischen Eigenschaften detailliert zu untersuchen.

Es ist moglich, epitaktische Seltenerd-Cos-Schichten mit zwei verschiedenen Wachstums-
modi zu praparieren. In der einen Variante wéachst die Schicht mit der kristallografischen
c-Achse des hexagonalen Kristalls parallel (,,In-plane“-Schichten), im anderen Fall senk-
recht zur Schichtebene (,Out-of-plane“-Schichten). Die In-plane-Schichten sind hervorra-
gend geeignet, um die Spin-Reorientierung von der magnetisch leichten c-Achse hin zur
magnetisch leichten a-Achse zu untersuchen, da bei diesem Ubergang die magnetischen
Momente jeweils parallel zur Schichtebene ausgerichtet sind und keine Einfliisse der Form-
anisotropie betrachtet werden miissen. Die ebenfalls vorhandene Anisotropie innerhalb der
magnetisch leichten Ebene bei tiefen Temperaturen (< 200 K) in NdCos lasst sich in
den Out-of-plane-Proben beobachten, da dort die magnetisch leichte Ebene parallel zur
Schichtebene liegt.

Nach einer Darstellung der Grundlagen und Beschreibung der experimentellen Metho-
den in Kapitel 2 und 3 folgt in Kapitel 4 eine ausfiihrliche Analyse der magnetischen
Eigenschaften der hergestellten epitaktischen NdCos-Schichten mit In-plane-Orientierung
anhand von mit Vibrationsmagnetometrie durchgefiihrten Messungen. Dabei werden unter
anderem die Ubergangstemperaturen des Spin-Reorientierungs-Prozesses und magnetokris-

talline Anisotropiekonstanten bestimmt. Die Charakterisierung der Out-of-plane-Proben



ist Inhalt von Kapitel 5. In diesen Schichten zeigt sich die magnetokistalline Anisotropie
héherer Ordnung anhand eines unterschiedlichen magnetischen Schaltverhaltens entlang
der verschiedenen Richtungen innerhalb der magnetisch leichten Ebene.

Neben der globalen magnetischen Untersuchung der NdCos-Proben ist eine weitere in-
teressante Fragestellung die nach der Doméanenkonfiguration in den NdCos-Schichten. Wie
sieht das Domanenmuster im Bereich der magnetisch leichten c-Achse aus und wie dndert
es sich beim Abkiihlen am Ubergang zum magnetisch leichten Kegel bzw. zur magnetisch
leichten Ebene? Die Analyse der Doménenkonfiguration der in-plane-texturierten NdCos-
Schichten in den verschiedenen Regimen des Spin-Reorientierungs-Ubergangs erfolgt in
Kapitel 6 auf der Grundlage von Messungen mit spinpolarisierter Rasterelektronenmikro-
skopie. Aus den Aufnahmen lasst sich der Spin-Reorientierungs-Winkel direkt bestimmen
und es konnen Riickschliisse iiber die an verschiedenen Doméinenwénden ablaufenden Mag-
netisierungsprozesse gezogen werden.

Das beobachtete Domédnenmuster ldsst jedoch keine Aussagen {iber die Art der vorhan-
denen Doménenwéande zu. Es bleibt offen, ob es sich um Bloch- oder um Néelwinde handelt
und ob sich der Charakter der Winde wéihrend der Spin-Reorientierung dndert. Um eine
Antwort auf diese Frage zu finden, wurden mikromagnetische Simulationen durchgefiihrt,
deren Ergebnisse in Kapitel 7 dargestellt sind. Es werden sowohl homogene als auch inho-
mogene Systeme betrachtet und der Einfluss verschiedener Haftzentren auf die berechneten
Doménenkonfigurationen analysiert.

Die Arbeit endet in Kapitel 8 mit einer Zusammenfassung der wichtigsten Ergebnisse.
Dariiber hinaus werden noch offene Aspekte vorgestellt und Vorschldge fiir weiterfithrende

Untersuchungen unterbreitet.
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2 Grundlagen

2.1 Magnetismus in

Seltenerd-Ubergangsmetall-Verbindungen

Grundlegend fiir viele Anwendungen der Seltenerd-Ubergangsmetall-Magnete ist zum einen
ihre grofse magnetokristalline Anisotropie (im Weiteren MKA) und zum anderen die hohe
Curie-Temperatur. Ursache fiir diese interessanten Eigenschaften ist die Wechselwirkung
zwischen den zwei magnetischen Untergittern, dem der Seltenen Erde und dem des Uber-
gangsmetalls, deren Mechanismus von einigen Autoren untersucht und beschrieben wurde
(z. B. [Cam72,BJ93, FHL.B93, Ric98]).

Die magnetischen Eigenschaften der Verbindungen sind durch drei Elektronenzustinde
bestimmt [Ric98|. In der Seltenen Erde wird der Magnetismus durch die 4f-Elektronen
hervorgerufen. In diesen stark lokalisierten Zustédnden tragen sowohl Spin- als auch Bahn-
momente zum Gesamtmoment bei, was zu einer grofen magnetokristallinen Anisotropie
fithrt. Wegen der ausgeprigten Lokalisierung ist jedoch die magnetische Kopplung zwischen
den Atomen sehr gering, woraus eine niedrige Curie-Temperatur resultiert [FHLB93|. Im
Gegensatz dazu werden die magnetischen Eigenschaften der Ubergangsmetalle von 3d-
Elektronen verursacht, die nicht lokalisiert, sondern weit ausgedehnt sind und Béander bil-
den. Die dadurch bewirkte starke Kopplung der Atome untereinander fiihrt zu einer hohen
Curie-Temperatur. Die Wechselwirkung zwischen beiden magnetischen Untergittern wird
durch die 5d-Elektronen der Seltenerd-Atome vermittelt. Sie sind iiber Austauschwech-
selwirkung an die 4f-Zustdnde der Seltenerd-Atome (intra-atomare Kopplung) und iiber
Hybridisierung und Spin-Polarisierung an die 3d-Zustinde der Ubergangsmetall-Atome
(inter-atomare Kopplung) gekoppelt [Ric98§].

Zusammenfassend ldsst sich sagen, dass die beobachtete hohe magnetokristalline Aniso-
tropie der Seltenerd-Ubergangsmetall-Verbindungen von den Seltenerd-Atomen bewirkt
wird, wihrend die hohe Curie-Temperatur von den Ubergangsmetall-Atomen ausgeht. Je-
doch ist die MKA der Seltenerd-Atome stark temperaturabhingig und dominiert bei tiefen

Temperaturen. Die durch Hybridisierung und Gittersymmetrie hervorgerufene Anisotropie



2 Grundlagen
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Abbildung 2.1.1: Magnetokristalline Anisotropie (magnetisch leichte c¢-Achse,
magnetisch leichter Kegel, magnetisch leichte Ebene) verschiedener Seltenerd-
Ubergangsmetall-Verbindungen in Abhingigkeit von der Temperatur (nach [GR73]).

der Ubergangsmetall-Atome ist dagegen weniger temperaturabhingig [Ric98], so dass sich
die aus beiden Beitrdgen resultierende MKA mit der Temperatur dndern kann, wie dies
z. B. in PrCos und in dem in dieser Arbeit untersuchten NdCojs der Fall ist [GR73]| (siehe
Abb. 2.1.1 und folgende Abschnitte).

2.2 Magnetokristalline Anisotropie

Die Ausrichtung der magnetischen Momente in einem Ferromagneten erfolgt derart, dass
die Gesamtenergie, die sich aus mehreren Beitrigen zusammensetzt, ein lokales oder glo-

bales Minimum aufweist. Die Einzelbeitrage sind:

e magnetostatische Energie (Energie im duferen Magnetfeld H),
e Streufeldenergie (Energie im Magnetfeld, das durch die Probe selbst erzeugt wird),
e Austauschenergie (wegen nichtparalleler benachbarter magnetischer Momente) und

e magnetokristalline Anisotropieenergie (durch Wechselwirkung der magnetischen Mo-

mente mit dem Kristallgitter).

In speziellen Fillen miissen noch weitere z. B. durch magnetoelastische Effekte hervor-
gerufene Energiebeitrige betrachtet werden.

Die magnetokristalline Anisotropie bestimmt sogenannte magnetisch leichte bzw. harte
Richtungen im Material. Magnetisch leicht bedeutet hierbei, dass die Orientierung der
Magnetisierung M entlang dieser Richtung energetisch bevorzugt ist. Im Gegensatz dazu
lasst sich die Auslenkung der magnetischen Momente in die magnetisch harte Richtung
nur durch Anlegen eines geniigend grofsen Magnetfeldes erreichen. Der Unterschied ist in
M (H)-Kurven erkennbar (Abb. 2.2.1). Wihrend parallel zur magnetisch leichten Richtung

eine rechteckige Hysteresekurve mit einer hohen Remanenz Mp (im Idealfall gleich der
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Remanenz MR\

r (ll magnetisch
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Abbildung 2.2.1: Prinzipskizze der M (H)-Kurven fiir Messungen parallel zu einer
magnetisch leichten bzw. magnetisch harten Richtung.

Sattigungsmagnetisierung) gemessen wird, ergibt sich in der harten Richtung eine fast
geschlossene Kurve mit verschwindendem Mpg. Entlang der magnetisch harten Richtung
sind fiir das Erreichen der Sattigung deutlich gréfiere angelegte Felder notwendig als entlang

der magnetisch leichten Richtung.

2.2.1 Der Spin-Reorientierungs-Ubergang

Als Spin-Reorientierungs-Ubergang wird das in einigen Verbindungen vorkommende Phi-
nomen der Anderung der magnetisch leichten Richtung mit steigender bzw. fallender
Temperatur bezeichnet. Dieses Verhalten wurde fiir verschiedene Materialien bereits in
Abb. 2.1.1 vorgestellt. Ursache fiir den Effekt ist die Temperaturabhéngigkeit der magne-
tokristallinen Anisotropieenergiedichte, die durch die magnetokristallinen Anisotropiekon-
stanten K7, Ky, ... bestimmt wird. Diese konnen mit der Temperatur sowohl Grofe als

auch Vorzeichen dndern. Die Anisotropieenergiedichte lasst sich durch
€ Aniso = K1sin? 0 + Kysin® 6 + K3sin® 0 + K} sin® 0 cos 66 + ... (2.2.1)

beschreiben mit den Anisotropiekonstanten K;, dem Winkel 6 zwischen der Magnetisie-
rungsrichtung und der c-Achse und ¢ als polarem Winkel zur a-Achse. Die Lage des Mini-
mums der Anisotropieenergiedichte und damit die Ausrichtung der Magnetisierung, sofern
keine weiteren Energiebeitrdge zu betrachten sind, verschiebt sich je nach Verhéltnis der
Anisotropiekonstanten zueinander zwischen # = 0° (magnetisch leichte Richtung parallel

zur ¢-Achse) und 90° (magnetisch leichte Ebene senkrecht zur c-Achse). Im Bereich zwi-
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J  magnetisch
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Abbildung 2.2.2: Abhingigkeit der Anisotropieenergiedichte vom Winkel 6 fiir die
Félle ,magnetisch leichte Achse®, ,magnetisch leichter Kegel* und ,magnetisch leichte
Ebene”. Die energetisch gilinstige Orientierung verschiebt sich von § = 0° iiber 0 = Ogpr
zu 0 = 90° (siehe Pfeile).

schen den beiden Extrema entspricht die leichte ,Richtung” einem Kegel um die c-Achse
mit dem Offnungswinkel 8gz. In Abb. 2.2.2 sind die Energiedichtefunktionen in Abhéin-
gigkeit vom Winkel 6 fiir die drei unterschiedlichen Magnetisierungsszenarien ,,magnetisch
leichte Achse”, ,magnetisch leichter Kegel“ und ,magnetisch leichte Ebene“ skizziert. Die
zugehorigen Bedingungen, die aus der Minimierung von Gl. (2.2.1) folgen, fasst Tab. 2.2.1
zusammen.

K, und K, legen jedoch den Ubergang zwischen magnetisch leichtem Kegel und mag-
netisch leichter Ebene nicht eindeutig fest (Uberschneidung fiir —K; > K, > —%Kl).
Durch Hinzunahme der Anisotropiekonstanten der dritten Ordnung K3 konnen die bei-
den Phasen voneinander abgegrenzt werden [AB80, TA96|. Fiir positive Werte des Terms
K; + 2K5 + 3K3 liegt ein magnetisch leichter Kegel, fiir negative Werte eine magnetisch

leichte Ebene vor. Im Bereich des magnetisch leichten Kegels lisst sich der zugehdrige

Tabelle 2.2.1: Zusammenfassung der moglichen Magnetisierungsszenarien in NdCos

Konfiguration Lage des Energieminimums Bedingung

Magnetisch leichte Richtung g —0° Ki+Ky>0 K; >0
Magnetisch leichter Kegel 0° <6 <90° K, <0,2Ky > —K;
Magnetisch leichte Ebene 6 — 90° Ki <0, Ki+ Ky <0




2.2 Magnetokristalline Anisotropie

Oﬁ'nungswinkel bzw. Spin-Reorientierungs-Winkel sg errechnen aus:

K

o —2sin? Agp. (2.2.2)

2.2.2 Bestimmung der magnetokristallinen Anisotropiekonstanten

Ein Weg, die magnetokristallinen Anisotropiekonstanten K; und K, fiir uniaxiale Sys-
teme aus den Magnetisierungsmessungen zu berechnen, wurde 1954 von Sucksmith und
Thompson beschrieben [ST54]. Ausgehend von den ersten beiden Termen von Gl. (2.2.1)
entwickelten sie eine Gleichung, die die senkrecht zur magnetisch leichten Achse gemessene
magnetische Polarisation J = poM in Zusammenhang mit dem angelegten Feld poH stellt:

J? 2K, _ poH

AKy— + — =
2 +J§ 7

2.2.3

noH
J

ergibt sich ein linearer Zusammenhang mit dem Anstieg *£2 und dem Achsenabschnitt

J¢
281 Gleichung (2.2.3) gilt fiir den Fall einer magnetisch leichten Richtung, also K; > 0.

Fiir Systeme mit einer magnetisch leichten Ebene resultiert eine andere Form:

Dabei ist Jg die Sittigungspolarisation. Wird J? iiber dem Quotienten aufgetragen,

J2 Q(Kl + 2K2) ILL()H
AKy— — = :
2Tk J2 J

(2.2.4)

Hierbei wird ebenfalls die Magnetisierung betrachtet, die senkrecht zur leichten Ebene, also
parallel zur c-Achse im hexagonalen Kristall, gemessen wird. Von beiden Gleichungen nicht
erfasst sind Einfliisse von Anisotropiekonstanten héherer Ordnung, die dementsprechend
fiir die Anwendbarkeit der Beziehungen vernachléssigbar klein sein miissen. Auferdem ist
eine sehr gute Texturierung des zu untersuchenden Systems erforderlich, da verkippte Kris-
tallite bzw. Fremdphasen einen grofen Einfluss auf die Form der Magnetisierungskurve der
harten Richtung haben. Wie spéter in Abschnitt 4.1 gezeigt wird, ist die Textur der in die-
ser Arbeit untersuchten Proben so gut, dass die Sucksmith-Thompson-Beziehung fiir den
Bereich der magnetisch leichten Richtung sowie der magnetisch leichten Ebene angewendet
werden kann. Unterhalb einer Temperatur von 150 K wird der Einfluss von Anisotropie-
konstanten hoherer Ordnung in der abnehmenden Linearitdt der Kurven sichtbar. Dieser
Effekt nimmt mit sinkender Temperatur zu, so dass eine Bestimmung der Konstanten fiir
kleinere Temperaturen als 100 K mit dieser Methode fiir die hier untersuchten NdCos-

Schichten nicht mehr moéglich ist.



2 Grundlagen

2.3 Domanenwadnde in magnetischen Materialien

Ein Teilaspekt dieser Dissertation ist die Untersuchung der Doménenstruktur in NdCos-
Schichten iiber den gesamten Spin-Reorientierungs-Bereich hinweg zum einen experimentell
mittels SEMPA-Messungen (siehe Abs. 3.4.2 und Kap. 6,), zum anderen mit Hilfe von mi-
kromagnetischen Simulationen (siehe Abs. 3.5 und Kap. 7). Dabei ist nicht nur die Form
der Doméinen interessant, sondern auch die Art der Dominenwiinde und deren Anderung
mit der Temperatur. FEine ausfiihrliche Darstellung der Doménenwénde wird von Hubert
und Schiifer gegeben [HS98|. Darauf basierend erfolgt in diesem Abschnitt ein kurzer Uber-
blick iiber die Grundlagen der fiir diese Arbeit relevanten Bloch- und Néelwinde. Weitere

Wandkonfigurationen (wie z. B. Stachelwéinde) werden hier nicht betrachtet.

Blochwinde

Sind zwei Doménen, deren Magnetisierung entgegengesetzt ausgerichtet ist, durch eine
Doméinenwand getrennt, in der sich die Magnetisierung von einer in die andere Rich-
tung derart dreht, dass sie immer parallel zur Doménenwand liegt (siche Abb. 2.3.1(a)),
spricht man von einer Blochwand. Solche Winde sind im Innern ladungsfrei. Nur an den
Oberflachen entstehen Oberflichenladungen. Die ersten Beschreibungen von Blochwinden

stammen von Landau und Lifschitz [LL35|.

Fiir uniaxiale Materialien kann das Blochwandprofil analytisch errechnet werden:

tan¢ = v/I + # - sinh (ﬁ) , (2.3.1)

mit der Austauschkonstanten A, der magnetokristallinen Anisotropiekonstanten der ersten
Ordnung K; und dem Verhéltnis der Konstanten zweiter und erster Ordnung k = K3/ Kj.
Die Definition des Winkels ¢ ist in Abb. 2.3.1(a) skizziert. Formel (2.3.1) gilt fiir ein
unendlich ausgedehntes Material und fiir Werte K; > 0 und x > —1. Somit lésst sie sich

(a) Blochwand (b) Néelwand

Yooy, /i T~

voo. . d bbb

4+ 000 7 ®® ® » =B ») 000
/magn. leichte magn. leichte
Richtung Richtung

Abbildung 2.3.1: Konfiguration der Magnetisierung in (a) Bloch- und (b) Néelwénden.
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2.3 Domaéanenwéande in magnetischen Materialien

100

—"— ¢ (X)
Tangente
----¢=+4/-90°

Domanenwandweite

Abbildung 2.3.2: Definition der Doménenwandweite nach Lilley [Lil50].

nur auf den Bereich der magnetisch leichten c-Achse anwenden, da ansonsten K, negativ
ist.

Die Doméanenwandweite kann verschieden definiert werden, wobei in dieser Arbeit der
Ansatz von Lilley [Lil50| verwendet wird. Dieser legt die Doménenwandweite W als Entfer-
nung der Schnittpunkte der Ursprungstangenten an die Funktion ¢(x) mit den zur z-Achse
parallelen Geraden ¢ = £90° fest (siche Abb. 2.3.2) und liefert fiir den uniaxialen Zustand

W = WF%. (2.3.2)

Trauble et al. [TBKS65| leiteten fiir Massivmaterialien die Zusammenhénge fiir den Be-

reich des magnetisch leichten Konus her und fanden fiir 180°-Doméanenwénde eine Bloch-

W\/AKQ
K + 2Ky

wandweite W von

W = (2.3.3)

Wie von Triiuble et al. auch erwithnt wird, fiihrt diese Gleichung beim Ubergang zur
magnetisch leichten Ebene zu einer unendlich ausgedehnten Blochwand [TBKS65|. In Ka-
pitel 7 wird fiir den Zustand der magnetisch leichten Ebene gezeigt, dass aus den mi-
kromagnetischen Simulationen eine Blochwand endlicher Dicke folgt. Zwar wurden die
Simulationsrechnungen fiir diinne Schichten durchgefiihrt, fiir sie sind jedoch wegen der
sehr grofen magnetokristallinen Anisotropie Oberflicheneffekte vernachlissigbar und das
Ergebnis somit auch auf Massivproben iibertraghar. Daraus folgt, dass zur Beschreibung
von Doménenwinden im Regime der magnetisch leichten Ebene in Gl. (2.3.3) zusétzliche

Energiebeitrige erfasst werden miissen.

11



2 Grundlagen

Néelwande

In diinnen Schichten, bei denen Schichtdicke und Doméinenwandweite einen vergleichba-
ren Wert aufweisen, werden Blochwéinde energetisch ungiinstig und ein anderer Wand-
typ, bei dem sich die Magnetisierung in der Schichtebene dreht, wird bevorzugt (siehe
Abb. 2.3.1(b)). Diese zuerst von Néel |[Née56| beschriebenen und nach ihm benannten
Néelwédnde weisen im Gegensatz zu den Blochwinden Volumenladungen auf, da die Mag-
netisierungskomponente senkrecht zur Wandrichtung nicht konstant ist. Dafiir entstehen

keine Oberflachenladungen.

Blochlinien

Sowohl Bloch- als auch Néelwénde existieren in zwei dquivalenten Formen, die sich durch
ihren Drehsinn unterscheiden [HS98|. Die Bereiche, in denen die beiden verschiedenen
Orientierungen in einer Wand aufeinandertreffen, werden als Blochlinien bezeichnet. Solche
Konfigurationen entstehen auch dort, wo mehr als zwei Doménen aneinandergrenzen.

In diinnen Schichten, in denen die Magnetisierung in der Schichtebene liegt, kénnen
Blochlinien in zwei verschiedenen Varianten vorkommen. Es wird zwischen Kreis- und

Kreuz-Blochlinien unterschieden, die beide in Abb. 2.3.3 skizziert sind.

T 7 727 NV N . XN R ¥ ¥4
1+ 7Ny y Kreis- kol B g Kreuz-__
t t # .\ y 4 Blochlinie NN Blochlinie
+ 2% 4y PRt
XNAN S gy A7 72NV
NANK 4 PRPEPIE Y

Abbildung 2.3.3: Schematische Darstellung einer Kreis- und einer Kreuz-Blochlinie.

Ubergang zwischen Blochwinden und Néelwinden

Wegen der Unterschiede in den Streufeldern sind in dicken Schichten und in Massiv-
materialien Blochwinde energetisch bevorzugt, in diinnen Schichten Néelwéinde. Mit dem
Ubergang zwischen beiden Wandarten haben sich mehrere Autoren beschiftigt und es
gibt eine Vielzahl von Veroffentlichungen (z. B. [DT61, TOO65, BL65, Hub70]). Torok et
al. fassten das Auftreten der Doménenwénde in Abhéngigkeit von Schichtdicke und Win-
kel ¥ zwischen den Magnetisierungen in den anliegenden Doménen zusammen [TOOG65].
Die Autoren zeigen, dass der Ubergang zwischen beiden Arten von Doménenwinden kon-
tinuierlich und nicht abrupt erfolgt. Die Wand ist entweder eine Néel- oder eine Blochwand
oder eine Uberlagerung von beiden. Sie erhalten eine reine Blochwand nur im Falle einer
180°-Wand. Fiir kleinere Winkel U weist die Wand Néel-Anteile auf, bis unterhalb eines

12



2.4 Das Nd-Co-System

kritischen Winkels W eine reine Néelwand vorliegt. Hubert berechnete die Wandenergien in
Abhéngigkeit von angelegtem Magnetfeld und Schichtdicke [Hub70|. Ein Phasendiagramm
der bevorzugten Wandarten als Funktion der Wanddicke und des Wandwinkels zeigen Hu-
bert und Schéfer [HS98|. Dieses wurde jedoch wie die Berechnungen von Hubert [Hub70)|
unter Verwendung der Anisotropiekonstanten eines weichmagnetischen Materials erstellt

und ist somit nicht fiir die in dieser Dissertation betrachteten Hartmagnete anwendbar.

2.4 Das Nd-Co-System

Im Nd-Co-System existieren wie bei den anderen Seltenerd-Ubergangsmetall-Verbindungen
einige stabile Phasen, wobei in diesem Uberblick der Fokus auf die NdCos-, NdyCoz- und
NdyCoy7-Phase gelegt wird und die sonstigen auftretenden Phasen nicht weiter betrachtet
werden.

Erste Untersuchungen des Nd-Co-Phasendiagramms stammen aus dem Jahr 1975 [RS75].
Die Co-reichen Phasen wurden spéter von Wu et al. [WCJG92| ndher betrachtet. Abbil-
dung 2.4.1 zeigt das Nd-Co-Phasendiagramm, wie es von Liu et al. [LDGL07| aufgestellt
wurde und welches ebenfalls die Daten von Ray et al. [RS75] und Wu et al. [WCIG92|
enthalt.

NdC05

Die am meisten untersuchte Verbindung ist NdCos mit 16,7 At.-% Nd. Sie weist eine he-
xagonale Kristallstruktur auf und gehort zur Raumgruppe P6/mmm (Grundtyp CaCus).
Abbildung 2.4.2 zeigt die NdCos-Struktur, die aus einer Stapelung zweier Kristallebenen
besteht — einer reinen Co-Ebene und einer Ebene, die sowohl Co als auch Nd enthélt. Zur
Veranschaulichung ist neben der Elementarzelle auch die hexagonale Darstellung gezeigt.

Die Gitterkonstanten werden in den Quellen leicht unterschiedlich um a = 5,02 A und
¢ =3,977 A angegeben |[WG59,VB68,Bus77, WCJG92|. Ebenfalls finden sich verschiedene
Werte fiir den Temperaturbereich der Spin-Reorientierung von Tz, (Ubergang magnetisch
leichte c-Achse < magnetisch leichter Kegel) bis Tsgy (Ubergang magnetisch leichter Ke-
gel <> magnetisch leichte Ebene) [BGY 193, ADZ82, BVLLS66, AGLL81,PSW81,OKK*76,
PGVP86|. Die mit unterschiedlichen Methoden ermittelten Ubergangstemperaturen sind
in Tab. 2.4.1 zusammengefasst.

In einigen Verdffentlichungen wird eine zusédtzliche magnetische Anisotropie bei tiefen
Temperaturen (im Bereich der magnetisch leichten Ebene) beschrieben. Jedoch gehen die

Angaben {iber die ausgezeichnete leichtere Richtung auseinander. Wéhrend Bartholin et
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Abbildung 2.4.1: Nd-Co-Phasendiagramm [LDGLO7].

Tabelle 2.4.1: In verschiedenen Literaturquellen angegebener Temperaturbereich Tsro
— Tgpr1 der Spin-Reorientierung in NdCos

Quelle Methode Probe Tspy (K) Tsri (K)
[BGY193] Messung der Magnetisierung Einkristall 225 283
[ADZ82] Messung elektr. Widerstand Einkristall 235 295
[BVLLS66] Neutronenstreuung Pulverprobe 230 290
[AGLL81]  Neutronenstreuung Einkristall 240 290
[PSW8I| Messung der therm. Ausdehn.  Pulverprobe 245 285
[OKK*76] Messung der Magnetisierung Einkristall 245 285
[PGVP86] Messung magnetoelast. Effekte Einkristall 248 285
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2.4 Das Nd-Co-System

Abbildung 2.4.2: Kristallstruktur von NdCos: (a) Elementarzelle, (b) hexagonale Dar-
stellung (erstellt mit [OK04]).

al. [BVLLS66]|, Klein et al. [KMP75|, Barthashevich et al. [BGY"93| und Pang et al.
[PQLO9] die a-Achse als die magnetisch leichtere bestimmt haben, beschreiben Ohkoshi
et al. [OKK'76] sie als hirtere Richtung. Jedoch geben nur Ohkoshi et al. [OKK™76]
und Pang et al. [PQLO09| eine Definition der beiden Richtungen im Kristallsystem an. Sie

stimmt aber fiir beide Fille iiberein.

-1

g / |
—e —— —_ | IS W— _J

0 200 400 600 800 1000

TEMPERATURE (K]

Abbildung 2.4.3: Temperaturabhingigkeit der magnetokristallinen Anisotropiekon-
stanten K, Ky und Kj (hier als K4 bezeichnet) von NdCos [KMPT75].

Bisher haben wenige Autoren |[TOFI71, KMP75, OKK*76, BGY193| die stark tempe-
raturabhingigen magnetokristallinen Anisotropiekonstanten der NdCos-Phase bestimmt
und K% wurde nur von Klein et al. [KMP75] und fiir einen viel kleineren Temperaturbe-
reich von Ohkoshi et al. [OKK"76] beschrieben. Abb. 2.4.3 présentiert die von Klein et
al. [KMP75] ermittelten Anisotropiekonstanten. Der Vorzeichenwechsel von K; bestimmt,
wie in Abschnitt 2.2.1 beschrieben, den Ubergang vom Zustand der magnetisch leichten
c-Achse zum magnetisch leichten Kegel bei der Temperatur Tsz; und aus dem Verhiltnis

von K, zu Ky lésst sich entsprechend Gl. (2.2.2) der Offnungswinkel 55 berechnen. Deut-
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2 Grundlagen

lich ist zudem, dass die Anisotropiekonstante K7 eine Gréfenordnung unter der von K
und K> liegt.

Nd2C07

Neben der am meisten untersuchten 1:5-Phase wurde auch die 2:7-Phase von einigen Auto-
ren niher betrachtet. Nd,Cor weist ebenfalls eine hexagonale Kristallstruktur (CeyNiz-Typ,
Raumgruppe P63/mmc) auf (sieche Abb. 2.4.4(a)), die aus der 1:5-Phase durch systemati-
sches Ersetzen von Co durch Nd entsteht [CL59|. Dabei ergibt sich eine Einheitszelle mit
dhnlicher Ausdehnung wie NdCos in a-Richtung, jedoch der sechsfachen Léinge der Gitter-
konstanten ¢ (a = 5,059 A, ¢ = 24,446 A [BGY92|: a = 5,072 A, ¢ = 24,385 A [WCJG92|).
Auch diese Phase durchlduft eine Spin-Reorientierung von magnetisch leichter c-Achse
(T > 290 K) iiber einen magnetisch leichten Kegel hin zur magnetisch leichten Ebene
(T < 225 K, gemessen an Einkristallen [BGY92]).

° % o %, o
°o PP ° PPPPP
o9 °

° PPP PO
»e @ Co B

c @2 I wAPI

x XK b oapee
%o Y L ? ¢

oD, o a2 > PP

Abbildung 2.4.4: Kristallstruktur von (a) Nd2Co7 und (b) NdoCoj7 (erstellt mit
[OKO04]).

Nd2C017

Die NdyCoi7-Phase leitet sich aus NdCos durch geordnetes Ersetzen eines Drittels der
Nd-Atome durch Co-Paare ab [Bus77|. Dabei entsteht eine rhomboedrische Kristallstruk-
tur (Grundtyp ThyZn;7;, Raumgruppe R3m), wie sie in Abb. 2.4.4(b) gezeigt ist. Die
Gitterkonstanten sind a = 8,407 A und ¢ = 12,257 A [Bus77]. Im Gegensatz zu den beiden
bisher genannten Phasen weist NdyCoy; bei Raumtemperatur eine magnetisch leichte

Ebene auf und durchlauft eine Spin-Reorientierung zum magnetisch leichten Kegel beim
Abkiihlen unter 175 K [KZGDB92|.
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2.4 Das Nd-Co-System

Tabelle 2.4.2 fasst die Spin-Reorientierungs-Bereiche sowie die Curie-Temperaturen der

drei hier betrachteten Nd-Co-Phasen zusammen.

Tabelle 2.4.2: Curie-Temperatur und Spin-Reorientierungs-Bereich verschiedener Nd-
Co-Phasen (fiir NdCos Mittelung tiber mehrere Quellen) [Bus77, AGLL81, KZGDB92,

BGY92|
NdCO5 NdQCO7 Nd20017
Curie-Temperatur 910 K 609 K 1157 K
Spin-Reorientierung
magnetisch leichte Achse 7T > 290 K T > 290 K /

magnetisch leichter Kegel 240-290 K

225290 K T <175 K

magnetisch leichte Ebene T <240 K T < 225K T > 175K
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3 Probenpraparation und

Untersuchungsmethoden

3.1 Probenherstellung

Die Herstellung der Proben erfolgte mittels gepulster Laserdeposition (PLD) in einer UHV-
Kammer. Bei dieser Methode wird die zum Abtragen des Materials (Targets) notwendige
Energie durch Bestrahlung mit einem gepulsten Laser zur Verfiigung gestellt. Durch den
grofen Energieeintrag auf einer sehr kleinen Fliche (2-3 J/cm?) kommt es lokal zu ei-
nem Aufschmelzen und einem explosionsartigen Verdampfen von Material. Die abgetrage-
nen Atome besitzen eine sehr hohe kinetische Energie und bilden auf Grund der weiteren
Energiezufuhr durch den Laser ein Plasma. Dieses bewegt sich vom Target weg und er-
reicht das parallel gegeniiber dem Target angebrachte Substrat (On-azis-Geometrie, siehe
Abb. 3.1.1). Zum Teil werden durch Unebenheiten an der Oberfliche des Targets grofere
Materialklumpen herausgelost, die sich als Tropfen (Droplets) auf dem Substrat ablagern
und eine Gréfe bis zu einigen pm haben kénnen. Durch eine kontinuierliche Rotation des
Targets und ein Abrastern in z- und y-Richtung wihrend der Deposition sowie wiederhol-
tes Polieren der Oberfliche der Targets kann dieser unerwiinschte Effekt verringert werden.
Fiir ein moglichst gleichméfiges Abtragen der Oberfliche wird der Laserstrahl mit einer
Blende beschnitten und mit einer Linse auf das Target abgebildet, so dass auf der belich-
teten Fliche das Energieprofil des Laserpulses homogen ist, wodurch ebenfalls die Bildung
von Droplets minimiert wird.

Ein Vorteil der gepulsten Laserdeposition ist die grofe kinetische Energie der abgetra-
genen lonen, die damit nach der Ablagerung auf dem Substrat eine gewisse Beweglichkeit
aufweisen, die in vielen Materialien zur Ausbildung der gewiinschten Phase notwendig ist.
Zusatzliche thermische Energie kann durch Heizen des Substrates auf Temperaturen bis zu
800 °C zugefiihrt werden. Das Substrat befindet sich parallel zum Target in einem Abstand
von 72 mm.

Die verwendete PLD-Anlage arbeitet mit einem KrF-Excimer Laser (Lambda Physik
LPX305) bei einer Wellenléinge von 248 nm und einer Pulsdauer von 25 ns. In der PLD-
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Laser '

Linse

Blende

heizbarer
Substrathalter

N Substrat

Plasma

Target

Vakuumkammer

Abbildung 3.1.1: Funktionsschema der gepulsten Laserdeposition.

Kammer herrscht Ultrahochvakuum (Druck p < 5 - 1072 mbar). Es stehen 8 Pliitze fiir
Targetmaterialien zur Verfiigung, so dass Schichtsysteme und Legierungen verschiedener
Elemente hergestellt werden kénnen. Vor jeder Schichtpriparation wird fiir die einzelnen
Targets der Materialabtrag pro Laserpuls mit einem Inficon XTM/2 Ratenmonitor ge-
messen, um die notwendige Anzahl der Laserpulse auf jedes Target fiir die gewiinschte
Schichtdicke und -zusammensetzung zu berechnen.

Eine Voraussetzung fiir die Auswertung der magnetischen Anisotropien in den Proben
ist ein epitaktisches Wachstum der Schichten mit einer einheitlichen Ausrichtung der c-
Achse der Seltenerd-Co-Kristalle. Grundlegend fiir die Ausbildung einer sehr guten Tex-
tur ist die Wahl einer geeigneten Substrat-Pufferschicht-Kombination, die zum einen die
Orientierung der Seltenerd-Co-Schicht vorgibt und zum anderen diese vor dem im Sub-
strat enthaltenen Sauerstoff schiitzt. In dieser Arbeit wurden zwei Systeme verwendet. Auf
MgO(110)-Substraten mit Chrom-Pufferschicht wachsen Seltenerd-Co-Schichten mit einer
Orientierung der c-Achse parallel zur Schichtebene [SNTT06] (siehe Abb. 3.1.2(a)). Sie
werden als ,, In-plane“-Proben bezeichnet. Die Cr-Pufferschicht wird bei 400 °C abgeschie-
den und das Substrat anschliefend zur Praparation der Seltenerd-Co-Lage auf 450-500°C
aufgeheizt.

Al,03(0001)-Substrate mit Ruthenium-Puffer bewirken hingegen eine senkrechte Textu-
rierung der Seltenerd-Co-Schichten (,, Out-of-plane“-Proben, sieche Abb. 3.1.2(b)) [SNS09].
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3.2 Phasenbildung und Struktur

(@)  In-plane-Probe (b)  Out-of-plane-Probe

~ Cr10 nm

NdCos 50 n
MgO(110)

c-Achse
| MgO \

Abbildung 3.1.2: Schichtaufbau und Orientierung der NdCos-Kristalle fiir Proben auf
(a) MgO(110)- und (b) AlyO3(0001)-Substraten.

NdCos 50 n

In diesem Fall erfolgt die Deposition des Ru bei 300 °C und die der Seltenerd-Co-Schicht
bei 650-700 °C. Die Dicke der Pufferschicht betrug jeweils 15-25 nm, die der Seltenerd-
Co-Schicht 50-55 nm. In allen Fillen wurde als letzter Schritt der Schichtherstellung eine
Deckschicht aus 10 bis 20 nm Chrom, Tantal oder Gold aufgetragen, um eine Oxidation

der sehr reaktiven Seltenerd-Verbindungen zu verhindern.

3.2 Phasenbildung und Struktur

Zur Untersuchung der praparierten Schichten hinsichtlich Phasenbildung und Orientierung
der Kristallite kamen zwei Methoden der Rontgendiffraktometrie zum Einsatz. Mittels
Rontgenbeugung in Bragg-Brentano-Geometrie konnte tiberpriift werden, welche Phasen
sich gebildet haben. Aus den vorhandenen bzw. nicht vorhandenen Reflexen wurden erste
Riickschliisse iiber eine Texturierung senkrecht zur Schichtebene gezogen. Jedoch kénnen
mit dieser Methode nur Gitterebenen, die parallel zur Probenoberfliche liegen, detektiert
werden, so dass eine zusdtzliche Messung mit einem Goniometer erforderlich war. Eine
Kippung und Drehung der Proben in diesem Gerdt ermoglicht den Zugang zu Gittere-
benen, die Komponenten senkrecht zur Schichtebene besitzen, und somit die vollstdndige
Bestimmung der Texturierung und dariiber hinaus eine Aufschliisselung der in der Schicht

vorkommenden Nd-Co-Phasen.
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Bragg-Brentano-Geometrie

Die Messungen in Bragg-Brentano-Geometrie wurden in einem Philips X'Pert PW3040/00
Diffraktometer durchgefiihrt, das mit Co-K a-Strahlung (Wellenlinge A = 1,78897 A) ar-
beitet. Bei dieser Anordnung werden Rontgenquelle und -detektor so bewegt, dass der
Winkel zwischen Quelle und Probennormale gleich dem zwischen Probennormale und De-
tektor ist. Somit erreichen den Detektor nur Rontgenstrahlen, die an den parallel zur Pro-
benoberfliche liegenden Gitterebenen reflektiert wurden. Aus der Interferenzbedingung
2dsinf = nA kann mit der Wellenldnge A und dem jeweiligen Einfallswinkel 6§ der Netz-
ebenenabstand d errechnet werden. Ein Vergleich der ermittelten d-Werte mit Literaturan-
gaben der Gitterkonstanten lasst Riickschliisse auf die in der Probe vorhandenen Phasen
zu. Die Messungen erfolgten in einem Winkelbereich von 20° bis 120° fiir die in-plane und
20° bis 135° fiir die out-of-plane texturierten Proben. Die Schrittweit betrug 0,04° mit
einer Messzeit von 2 s. Zusétzlich wurden die Proben um die Probennormale rotiert, um

eine bessere Statistik zu erreichen.

Texturmessungen

Wihrend die Messungen in Bragg-Brentano-Geometrie einen ersten Anhaltspunkt fiir die
in der Schicht vorhandenen Phasen zeigen, ermoglichen Polfigurmessungen (Philips X’Pert,
Cu-Ka, A = 1,540562 A) zusitzlich die Bestimmung der Gitterparameter von Ebenen, die
schrig in der Probe liegen und somit eine genaue Identifikation der vorhandenen Phasen.
Aufserdem lésst sich aus der Anordnung der gemessenen Reflexe die vollstindige Textur-
information ableiten. Im Gegensatz zur Bragg-Brentano-Messung, bei der sich Quelle und
Detektor bewegen, werden diese bei den Polfigurmessungen auf einen festen Reflexions-
winkel 20 eingestellt. Die Probe wird um den Winkel v gekippt und um ¢ gedreht. Der
Detektor erfasst einen Rontgenreflex, wenn durch Kippung und Drehung der Probe um v
bzw. ¢ die Gitterebenen so orientiert sind, dass die Reflexionsbedingung fiir die Strahlen-
geometrie erfiillt ist.

Die gemessene Polfigur kann mit simulierten Polfiguren verglichen werden, um die An-
ordnung der Kristalle in der Schicht zu ermitteln. Die Simulationen wurden mit dem
Programm CaRIne [CaR| durchgefiihrt. Wie in Abschnitt 2.4 beschrieben, gibt es im
Seltenerd-Co-System mehrere Phasen. Dabei zeigen die 1:5-, die 2:7- und die 2:17-Phase
duferst dhnliche Rontgendiffraktogramme und konnen lediglich durch Messung charakte-
ristischer Reflexe, die nur fiir die jeweilige Phase vorkommen, identifiziert werden. Diese
charakteristischen Reflexe und deren 260-Werte sind in Tabelle 3.2.1 zusammengefasst. Ab-

bildung 3.2.1(a) zeigt die simulierten, fiir alle Phasen gemeinsamen (2020), (1120) und
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3.3 Schichtaufbau und -zusammensetzung

® (202 1) 1:5-Phase
A (1077)2:7-Phase
(204) 2:17-Phase

c-Achse R c-Achse

T T

Abbildung 3.2.1: Simulierte Polfiguren der (a) gemeinsamen und (b) charakteristi-
schen Reflexe der Nd-Co-Phasen.

Tabelle 3.2.1: Charakteristische Rontgenreflexe im Nd-Co-System (fiir die verwendete
Cu-K o-Strahlung)

Phase Charakteristischer Reflex 26 (°)

NdCos 2021 47,60
NdyCor 1017 32,84
ngCOl'y 204 38744

(1121)-Polfiguren, wihrend in Abb. 3.2.1(b) die charakteristischen Polfiguren ausgehend
von einer In-plane-Texturierung der Probe (Orientierung der c-Achse siehe Skizze) zusam-

mengefasst sind.

3.3 Schichtaufbau und -zusammensetzung

Zur Uberpriifung von Zusammensetzung und Schichtdicke der priparierten Proben wurde
ein Rasterelektronenmikroskop (Scanning FElectron Microscope, SEM, Philips X1.20) mit
energiedispersiver Rontgenanalyse (Energy Dispersive X-Ray Analysis, EDX) verwendet.
Zwar wird der Priparationsprozess auf die gewiinschte Zusammensetzung von 17 At.-%
Seltener Erde und auf die jeweilige Schichtdicke eingestellt. Jedoch dndert sich durch den
Laserbeschuss die Targetoberfliche, was zu leicht unterschiedlichen Depositionsraten und
somit abweichenden tatsédchlichen Absolutwerten fiithren kann. Da fiir die Berechnung der

Sattigungsmagnetisierung das Volumen der magnetischen Schicht bendtigt wird, ist ge-
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3 Probenpréaparation und Untersuchungsmethoden

rade die Kenntnis der genauen Schichtdicke erforderlich. Um sie zu bestimmen, wird im
SEM die Intensitdt der durch die Wechselwirkung der Probe mit den einfallenden Elek-
tronen erzeugten charakteristischen Rontgenstrahlung gemessen. Zusatzlich werden im sel-
ben Messzyklus die Intensitéten fiir die entsprechenden Elementstandards ermittelt. Aus
dem Verhéltnis dieser Werte fiir drei verschiedene Beschleunigungsspannungen lasst sich
mit dem Programm Stratagem [SAM] die Dicke aller Lagen und die Zusammensetzung
der Seltenerd-Co-Schicht errechnen. Dazu werden die Intensitdtsverhiltnisse iiber die Be-

schleunigungsspannung aufgetragen und der Verlauf angefittet.

3.4 Magnetische Charakterisierung

3.4.1 Globale Magnetisierungsmessungen

Die Messungen der globalen magnetischen Eigenschaften der Proben wurden mit einem Vi-
brationsmagnetometer ( Vibrating Sample Magnetometer, VSM, Physical Properties Mea-
surement System PPMS Quantum Design) durchgefiithrt. Das Funktionsprinzip beruht
darauf, dass durch Vibration der Probe in einer Messspule wegen des sich zeitlich dndern-
den Probenstreufeldes in der Spule eine Spannung induziert wird. Aus dieser ldsst sich die
Magnetisierung der Probe zuriickrechnen. In dem verwendeten Gerédt konnen externe Fel-
der bis 9 T angelegt und die Temperatur in einem Bereich zwischen 2,5 und 400 K variiert
werden. Die Felddnderungsraten betrugen 20 mT/s fiir die Messung vollstandiger Hyste-
resekurven. Eine deutlich kleinere Anderungsrate von 5 mT/s wurde fiir die detaillierte
Auswertung von ,, Recoil-Loops* gewiahlt. Bei diesen Messungen wird die Probe zunéchst in
einem positiven Feld geséttigt und dann ein kleines Magnetfeld in negativer und anschlie-
fsend wieder in positiver Richtung angelegt. Fiir jeden folgenden Zyklus wird der Feldwert
geringfiigig erhoht.

Zur Messung des Magnetisierungsverhaltens bei angelegten Feldern parallel zur Schicht-
ebene sowie senkrecht dazu standen zwei unterschiedliche Probenhalter zur Verfiigung.
Neben der Messung von Hysteresekurven bei konstanter Temperatur erfolgte eine Unter-
suchung der Magnetisierung der Probe im konstanten angelegten Feld bei Abkiihlen oder
Autheizen iiber den Spin-Reorientierungs-Bereich. Es wurden Heiz- bzw. Kiihlraten im Be-
reich zwischen 2 und 5 K/min gewihlt. Eine mégliche Temperaturhysterese konnte durch

Vergleich mit Messungen mit 0,5 K/min als vernachlissigbar klein bestimmt werden.
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3.4 Magnetische Charakterisierung

3.4.2 Domanenbeobachtung

Die Rasterelektronenmikroskopie mit Polarisationsanalyse (Scanning Electron Microscopy
with Polarization Analysis, SEMPA) ermoglicht die Bestimmung der Magnetisierungsrich-
tung von Doméinen an der Oberfliche einer ferromagnetischen Probe. Eine detaillierte
Darstellung der Funktionsweise wurde von Fromter et al. gegeben [FHOK11], so dass diese

Methode hier nur kurz beschrieben wird.

Rasterelektronen- Elektronendetektor flr
mikroskop LEED-Reflex
F 4 W(100)-
= 4 Oberflache

Elektronen-/y )
strahl Al et -
\ 3
> 1 \
Probe ’ Elektronenoptik

Sekundarelektronen

Abbildung 3.4.1: Funktionsschema des SEMPA [Hanl0].

Das Funktionsprinzip ist in Abb. 3.4.1 skizziert. Wie in jedem SEM wird ein Elektronen-
strahl {iber die Oberfliche einer Probe gerastert, wobei die Wechselwirkung der einfallenden
Elektronen mit der Probe unter anderem Sekundirelektronen erzeugt. Diese Elektronen
sind auf Grund der Oberflaichenmagnetisierung der Probe spinpolarisiert und besitzen so-
mit die Information iiber die Magnetisierungsrichtung. Die Sekundérelektronen werden
durch eine Elektronenoptik auf einen Wolfram-Einkristall fokussiert, an dem eine LEED-
Streuung stattfindet (Low Energy Electron Diffraction). Die LEED-Streuung erfolgt wegen
der Polarisation der Elektronen (Spin-Bahn-Kopplung) leicht asymmetrisch, so dass aus
den unterschiedlichen Intensitdten der zur selben Beugungsordnung gehdrenden aber in
entgegengesetzte Richtungen ausfallenden Reflexe die Richtung der Magnetisierung an der
Probenoberfliche abgeleitet werden kann. Somit ist es moglich, durch Abrastern der Probe
ein detailliertes Doménenbild zu erstellen. Durch Heizen und Kiihlen mit Stickstoff und
Helium ist ein Temperaturbereich von 40-370 K zugénglich und somit das Dom&nenmuster

und dessen Anderung iiber den ganzen Spin-Reorientierungs-Bereich hinweg beobachtbar.
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3 Probenpréaparation und Untersuchungsmethoden

(b)

c-Achse

12 ym

Abbildung 3.4.2: (a) SEMPA-Aufnahme einer NdCos-Probe bei 320 K (aus [Han10])
und (b) zugehoriger Farbkreis.

Die laterale Auflésung betrigt bis 15 nm. Die verwendete Anlage ist nur auf Magnetisie-
rungsrichtungen sensitiv, die in der Ebene liegen, und erlaubt lediglich eine Messung der
obersten Atomlagen und keine Aussage iiber die Magnetisierung im Inneren der Probe.
Die Oberflichensensitivitéit erfordert zudem die Entfernung der Deckschicht der Probe vor
der Messung, was mittels Ar-Sputtern in der SEMPA-Anlage realisiert wird [Han10].

Abb. 3.4.2(a) zeigt als Beispiel eine SEMPA-Messung einer NdCos-Probe bei 320 K
[Han10|, also im Temperaturbereich mit magnetisch leichter c-Achse. Zur Veranschau-
lichung der Messung wird jeder Magnetisierungsrichtung entsprechend des Farbkreises
(Abb. 3.4.2(b)) eine Farbe zugeordnet.

3.5 Simulationsrechnungen

Fiir ausgewihlte Szenarien wurden quasistatische Simulationsrechnungen mit dem Pro-
gramm MicroMagus [BG]| durchgefiihrt. Ziel dieser Simulationen war die Untersuchung
der Magnetisierungszustidnde der NdCos-Schicht im Gleichgewicht, wobei der Fokus neben
dem Domanenmuster vor allem auf der Art und den Eigenschaften der Doménenwinde
lag. Das Programm, das auf der ,Finite-Differenzen-Methode beruht, berechnet die freie

Enthalpie des Systems, wobei als Energiebeitrige die
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3.5 Simulationsrechnungen

21 nm/ z
7 Lagen / X c-Achse

-—-ee——— - 500 nm / 500 Zellen
500 nm / 500 Zellen

Abbildung 3.5.1: Fiir die mikromagnetischen Simulationen verwendete Geometrie.

e Energie im externen Feld,

e magnetokristalline Anisotropieenergie,
e Austauschenergie und

e Streufeldenergie

einbezogen werden. Der Gleichgewichtszustand ergibt sich aus der Minimierung der freien
Enthalpie des Gesamtsystems. Die Rechnung wird so lange fortgefiihrt, bis das magnetische
Gesamtdrehmoment in der Probe einen vorgegebenen Wert unterschritten hat (Abbruch-
kriterium).

Fiir die Simulation wurde ein Berechnungsfeld von 500x500 quadratischen Zellen mit ei-
ner Kantenldnge von je 1 nm aufgestellt. Senkrecht zur Schichtebene (y-Richtung) erfolgte
die Diskretisierung in 7 Lagen zu je 3 nm. Die Kantenldngen liegen somit in der Grofenord-
nung der Austauschlingen (bei 400 K: \/A/K, = 2,9 nm, \/A/K, = 3,8 nm). Zu beachten
ist, dass das Programm MicroMagus mit einem Koordinatensystem arbeitet, in dem die z-
und die z-Achse in der und die y-Achse senkrecht zur Schichtebene liegen. Entsprechend
der auf MgO(110)-Substraten hergestellten NdCos-Schichten wurde fiir die Simulationen
die c-Achse parallel zur z-Achse, also in der Schichtebene, ausgerichtet. Zur Veranschauli-
chung ist die Geometrie in Abb. 3.5.1 skizziert. Durch Variation der magnetokristallinen
Anisotropiekonstanten K; und K5 kénnen die verschiedenen Szenarien ,magnetisch leichte
Achse”, ,magnetisch leichter Kegel“ und ,magnetisch leichte Ebene* betrachtet werden. Die
Berechnungen erfolgen ohne Einbeziehung von thermischer Aktivierung. Die Anisotropie-
konstanten sowie die Sattigungsmagnetisierung Mg und die Austauschkonstante A wurden
im gesamten System als konstant angenommen. Eine weitere Annahme war das Vorliegen
einer perfekten Texturierung ohne das Vorhandensein von Fremdphasen. Wegen des Ziels,
die Ergebnisse der Rechnungen mit den Messungen an einer ausgedehnten Schicht zu ver-
gleichen, erfolgten die Simulationen mit in der Ebene periodischen Randbedingungen.

Neben den magnetischen Parametern wurde in einigen Rechnungen auch die Startkon-

figuration der Magnetisierung vorgegeben. Das geschieht, indem fiir jede Lage fiir die -,
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Abbildung 3.5.2: Beispiel fiir die Darstellung der Simulationsergebnisse: (a) my-
Magnetisierungskompontente und (b) Ausschnitt des Linienprofils parallel zur z-Achse.

y- und z-Komponente eine (500 x 500)-Matrix der insgesamt auf 1 normierten Magnetisie-
rungswerte erstellt wird.

Das Programm liefert das Ergebnis als Matrizen der Magnetisierungskomponenten jeder
Lage. Die weitere Auswertung dieser Daten erfolgte mit einer Software zur Datenanaly-
se (Origin), die eine grafische Darstellung der Werte der einzelnen Komponenten sowie
das Erstellen von Linienprofilen entlang ausgewéhlter Richtungen ermoglichte. Als Bei-
spiel dafiir zeigt Abb. 3.5.2 das Ergebnis der Out-of-plane-Magnetisierungskomponente
my = M, /Mg einer Simulation zusammen mit einem Ausschnitt des Linienprofils entlang
der z-Richtung, das so umskaliert wurde, dass * = 0 nm im Zentrum der Blochwand

(m, = 1) liegt (Ubergang x — 2’). Dargestellt sind die Daten der vierten Lage.
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4 Epitaktische NdCos-Schichten auf
MgO(110)-Substraten

Wie in fritheren Arbeiten an Sm-Co- und Pr-Co-Schichten [SNT*06, PNF*07] wurden
die NdCos-Proben mittels gepulster Laserdeposition auf MgO(110)-Substraten mit Cr-
Pufferschicht hergestellt. Diese Substrat-Puffer-Kombination fiihrt zu einem Wachstum
der Seltenerd-Cos-Kristalle mit einer Orientierung der c-Achse parallel zur Schichtebene
(in-plane). In einigen Vorversuchen erfolgte zunéchst eine Optimierung der Depositionsbe-
dingungen fiir die Seltene Erde Neodym, wobei sich eine optimale Abscheidetemperatur der
NdCos-Lage von 450-500 °C herausstellte. Fiir die weiteren Untersuchungen wurden sol-
che Proben gewihlt, deren mit EDX-Messungen und Stratagem-Auswertungen bestimmter
Nd-Anteil zwischen 16,5 und 19 At.-% lag. Zur Vereinfachung werden diese Schichten trotz
z. 'T. leicht abweichender Stochiometrie als NdCos-Proben bezeichnet.

Die in diesem Kapitel vorgestellten Ergebnisse wurden bereits teilweise veroffentlicht
[SSN09].

4.1 Phasenbildung und Texturierung

Nach der Priaparation erfolgte als erster Schritt die Untersuchung der hergestellten Schich-
ten mit Rontgendiffraktometrie hinsichtlich der Phasenbildung. In Abb. 4.1.1 ist ein solches
Diffraktogramm gezeigt. Neben dem Substratreflex MgO(220) bei einem Beugungswinkel
von 20 = 73,8° und dem Cr(211)-Reflex (20 = 98,9°) finden sich nur solche Peaks, die sich
den NdCos (1010)-Linien (20 = 23,7°, 48,5°, 75,7° und 109,8°) zuordnen lassen. Somit kann
von der Bildung einer hexagonalen Nd-Co-Phase mit einer Ausrichtung der c-Achse paral-
lel zur Schichtebene ausgegangen werden. Da jedoch die verschiedenen Nd-Co-Phasen, wie
in Abschnitt 3.2 ausgefiihrt, bis auf wenige Ausnahmen sehr dhnliche Reflexe aufweisen,
sind zu einer genauen Phasenbestimmung zusétzliche Polfigurmessungen erforderlich, die
zudem vollstandige Informationen iiber die Texturierung liefern.

Gemessen wurden die (1010)-, (2020)-, (1120)- sowie die (1121)-Polfigur. Bis auf die
Messung des (1010)-Pols sind die Ergebnisse in Abb. 4.1.2 zusammengefasst. Die gemes-
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Abbildung 4.1.1: Rontgendiffraktogramm einer auf einem MgO(110)-Substrat mit Cr-
Puffer abgeschiedenen NdCos-Probe.

senen Maxima stimmen mit den Reflexpositionen iiberein, die fiir eine texturierte Schicht
mit der Orientierung der c¢-Achse parallel zur MgO|001]-Richtung simuliert wurden (siehe
Kap. 3.2, Abb. 3.2.1). In der (2020)-Polfigur sind deutlich die erwarteten Pole bei ¢ = 0°
und ¢ = 60° erkennbar. Wegen der nur leicht abweichenden 26-Werte des MgO(200)- und
des NdCos(1121)-Reflexes sind diese Pole zusitzlich sichtbar, was umgekehrt ebenfalls fiir
die (1121)-Polfigur gilt. Die (2020)-Texturmessung erfolgte fast iiber den gesamten ¢ /1)-
Bereich. Aufer den genannten Reflexen liefsen sich keine weiteren iiber den Untergrund
hinausgehenden Reflexionen feststellen. Deshalb konnen abweichende Orientierungen gro-
fserer Bereiche ausgeschlossen werden, was eine Beschriankung der weiteren Messungen auf

einen kleineren ¢/1-Bereich erlaubte.

Generell zeigen diese Messungen, dass es erstmalig gelang, epitaktische NdCos-Schichten
herzustellen, nachdem in der Literatur bisher nur Berichte iiber Nd-Co Pulver- oder Mas-

sivproben existieren (siche Tab. 2.4.2).

Zusammenfassend lautet die epitaktische Beziehung
NdCo5(1010)[0001]||Cr(211)[011]|MgO(110)[001]. (4.1.1)

Die Halbwertsbreite der Pole betrégt in ¢- wie in ¥-Richtung 3°. Eine Ausnahme stellen
die (2020)-Pole dar. Diese sind iiber einen grofen ¢-Bereich verbreitert. Dieser Effekt, der
reproduzierbar ist, tritt jedoch bei keinem anderen Pol auf. Bisher konnte keine Ursache fiir
eine Verbreiterung gefunden werden, die sich nur auf einen Pol auswirkt und die anderen

nicht beeinflusst.
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4.1 Phasenbildung und Texturierung

0 (1120) (1121)

iy @
.
7

Abbildung 4.1.2: Polfiguren des (2020)-, (1120)- und des (1121)-Pols einer In-plane-
NdCos-Schicht.
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Abbildung 4.1.3: Polfiguren der charakteristischen Reflexe von NdCos, Nd2Cory sowie
NdoCoyy7. Die schwarzen Kreise markieren die berechneten Positionen der jeweiligen
Pole.

Zur Bestimmung der in den Proben vorkommenden Phasen wurden zusédtzlich die cha-
rakteristischen Pole der 1:5-, 2:7- und 2:17-Phase (siehe Abschnitt 3.2) gemessen und mit
den theoretischen Positionen verglichen. Abbildung 4.1.3, in der die Kreise die berechne-
ten Positionen markieren, zeigt deutlich die Ubereinstimmung fiir den (2021)- sowie den
(1017)-Reflex. Der (204)-Pol konnte jedoch nicht nachgewiesen werden. Die Schichten ent-
halten demzufolge die NdCos- sowie die NdyCo7-Phase, jedoch kein NdyCoyz.

Fiir jeden gemessenen Pol wurde zusitzlich der genaue 26-Wert anhand von 6/20-
Messungen an der optimierten ¢/1-Position bestimmt. Aus diesen Werten lisst sich der

Abstand der zugehorigen Gitternetzebenen dpi; und unter Verwendung der Gleichung

1 4 5 I?
%:@(h +k +hk>+§ (4.1.2)
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4 Epitaktische NdCos-Schichten auf MgO(110)-Substraten

die a- bzw. c-Gitterkonstante errechnen [KBBKO02|. Die Mittelung iiber verschiedene Pole
ergab fiir die 1:5-Phase a = 5,02 + 0,02 A bzw. ¢ = 4,06 + 0,02 A und fiir die eben-
falls in der Schicht vorhandene 2:7-Phase a = 5,02 + 0,02 A und ¢ = 24,36 + 0,04 A.
Die berechneten Konstanten der 2:7-Phase entsprechen ungefihr den Literaturwerten fiir
NdyCo; [WCJIG92|. Auch die a-Gitterkonstante fiir NdCos stimmt gut mit den ver6f-
fentlichten Daten iiberein [Bus77, WCJG92|, wihrend der Wert fiir ¢ groker als der fiir
reines NdCos angegebene ist. Das somit grofere ¢/a-Verhéltnis kann mit der Bildung einer
Nd;_,Cos9,-Phase mit ThCuz-Struktur erklirt werden. In dieser ist ein Teil der Nd-Atome
durch Co-Paare (,Co-Hanteln“) ersetzt [BVAGT1]. Es ist jedoch nicht moglich, diese Pha-
se von der stochiometrischen 1:5-Phase anhand der durchgefiihrten Texturmessungen zu
unterscheiden. Eine Zusammensetzung der Schichten aus einer Nd-armen Nd;_,Cos,o,-
Phase und einer Nd-reichen Nd,Coz-Phase erklirt sowohl die gemessenen Reflexpositionen
als auch den mittleren Anteil von ca. 17 At.-% Nd.

4.2 Magnetische Eigenschaften

4.2.1 Hystereseverhalten

Die durch die Rontgenmessungen bestétigte sehr gute Texturierung der NdCos-Proben mit
einer nahezu einheitlichen Ausrichtung der c-Achsen ermdglicht erstmals die Charakterisie-
rung der magnetischen Eigenschaften entlang verschiedener kristallografischer Richtungen
und somit die prizise Untersuchung der magnetokristallinen Anisotropie in einer epitakti-
schen NdCos-Schicht. Hysteresemessungen wurden parallel zur ¢- und zur a-Achse in der
Schichtebene in einem Temperaturbereich zwischen 20 und 400 K, also iiber den gesamten
Spin-Reorientierungs-Bereich hinweg, durchgefiihrt. Exemplarisch fiir die drei Szenarien
der magnetisch leichten Achse (400 K), des magnetisch leichten Kegels (300 K, 280 K) und
der magnetisch leichten Ebene (200 K) sind in Abb. 4.2.1(a—d) die Hysteresekurven gezeigt
und ergdnzend Messungen parallel zur ¢- und a-Achse bei verschiedenen Temperaturen zu-
sammengefasst (Abb. 4.2.1(e),(f)). Das magnetische Moment bezeichnet im Folgenden die

Gesamtmagnetisierung des gemessenen Probenstiicks.

Bei 400 K (Abb. 4.2.1(a)) ist die c-Achse magnetisch leicht, so dass entlang dieser Rich-
tung eine rechteckige Hysteresekurve gemessen wird. Hingegen zeigt die Messung parallel
zur magnetisch harten a-Achse keine Hysterese, da lediglich Rotationsprozesse stattfinden.

Die Form der beiden Kurven bestétigt erneut die sehr gute Texturierung der Probe. Wird
auf 200 K abgekiihlt (Abb. 4.2.1(d)), dndert sich das magnetische Verhalten grundsétzlich.
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8010 (a) 400 K

\ || c-Achse
4,0x10" -

_4 || a-Achse
2,0x10" |

0,0 =

Moment (emu)

- -2,0x10™ f——

-4,0x10*

Magn

6,010 | , ‘ . .
45 10 -5 00 05 10 15
AuReres Magnetfeld poH (T)

010" [(c) 280 K Il a-Achse |
40x10° "l

| _
2,0x10* - | || c-Achse

Magn. Moment (emu)

45 10 05 00 05 10 15
AuReres Magnetfeld uoH (T)

6,0x10™ -
(e) || c-Achse
S 40x10%} —
: =
L oox10*f {
g s
£ 0,0 t
§o —— 400K
"l ——300K

g 2010 || | — 280K
o . 1 ——260K
= -4,0x10 -y 200 K

-6,0x10* |

45 10 05 00 05 10 15
AuReres Magnetfeld uoH (T)

Magn. Moment (emu) Magn. Moment (emu)

Magn. Moment (emu)

8.0x10" b 300 K
4,0x10™ |

2,0x10™

-2,0x10™
-4,0x10™

-6,0x10™ |

|| c-Achse

P
“ || a-Achse

0,0

45 40 05 00 05 10 15
AuReres Magnetfeld poH (T)

T
80x1077(d) 200 K (fr————————-
I =
4,010 - o || a-Achse
| |
2,0x10* | 1+ || c-Achse
1 [
0,0 L
] [
1
-2,0x10°* : I
] |
-4,0x10™ - 1t
I |
FX e ‘ ,
15 10 05 00 05 1,0 1,5
AuReres Magnetfeld poH (T)
6,0x10™ |
(f) || a-Achse
4,0x10* | F:r ;
2,0x10™* | /
0,0 -
/ ——400K
" ——300K
-2,0x10™ E 280 K
) J —— 260K
-4,0x10™" :L‘ 200 K
_— ||
-6,0x10™ |

45 10 05 00 05 10 15
AuReres Magnetfeld poH (T)

Abbildung 4.2.1: VSM-Messungen einer In-plane-NdCos-Probe bei (a) 400 K,
(b) 300 K, (c) 280 K, (d) 200 K sowie eine Zusammenstellung der Hysteresemessun-
gen bei verschiedenen Temperaturen zwischen 400 und 200 K entlang der (e) ¢ und

(f) a-Achse.
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4 Epitaktische NdCos-Schichten auf MgO(110)-Substraten

Bei dieser Temperatur ist die c-Achse eine magnetisch harte Richtung und die Basalebene
des hexagonalen Kristalls eine magnetisch leichte Ebene.

Auf Grund des Wachstums der NdCos-Kristalle liegt die Basalebene senkrecht zur
Schichtebene. Zusétzlich zur magnetokristallinen Anisotropie, die innerhalb der magne-
tisch leichten Ebene die a-Richtung energetisch geringfiigig gegeniiber der b-Richtung be-
glinstigt (siehe Abschnitt 2.4), wirkt auch die Formanisotropie, die eine Orientierung der
magnetischen Momente parallel zur Schichtebene bevorzugt. Die Folge beider Anisotropi-
en ist eine magnetisch leichte a-Richtung innerhalb der Schichtebene, so dass die Messung
parallel zur in-plane a-Achse eine rechteckige Hysterese ergibt. Die entlang der c-Achse
gemessene Kurve weist keine Hysterese auf.

Im Ubergangsbereich bei 300 bzw. 280 K (Abb. 4.2.1(b),(c)) sind in beiden Kurven
sowohl Schalt- als auch Rotationsprozesse erkennbar, die dadurch entstehen, dass weder
die a- noch die c-Achse magnetisch leichte Richtungen sind. Bei 300 K iiberwiegen in der
Messung parallel zur c-Achse die Schaltprozesse, wihrend bei 280 K diese entlang der a-
Richtung dominant sind. Daraus folgt, dass bei 300 K die c-Achse niher zur magnetisch
leichten Richtung liegt, wihrend bei 280 K dies fiir die a-Achse der Fall ist.

In Abb. 4.2.1(e) und (f) sind die parallel zur ¢- und a-Achse gemessenen Hysteresekur-
ven im Temperaturbereich zwischen 400 K und 200 K zusammengefasst. Die Messungen
parallel zur c-Achse zeigen beginnend bei 400 K eine rechteckige Hysteresekurve, die durch
Schaltprozesse beim Ummagnetisieren hervorgerufen wird. Mit sinkender Temperatur im
Spin-Reorientierungs-Bereich weicht die Messrichtung immer stirker von der magnetisch
leichten Richtung ab, weshalb die Schaltprozesse ab- und die Rotationsprozesse zunehmen.
Dadurch verringert sich die Hysterese, bis sie schlieflich bei 200 K auf Grund der dann aus-
schliefslich stattfindenden Rotationsprozesse nicht mehr vorhanden ist. Entlang der a-Achse
wird genau das gegenldufige Verhalten beobachtet. Die bei 400 K stattfindenden Rotati-
onsprozesse bewirken eine geschlossene Magnetisierungskurve. Wiahrend des Abkiihlens im
Spin-Reorientierungs-Bereich ndhert sich die magnetisch leichte Richtung der Messrich-
tung an, so dass Schaltprozesse einen immer groferen Anteil an der Ummagnetisierung
aufweisen, was sich in der grofer werdenden Hysterese niederschligt. Bei 200 K ist die

a-Richtung magnetisch leicht, woraus eine rechteckige Hysteresekurve resultiert.

4.2.2 Ubergangstemperaturen und Spin-Reorientierungs-Winkel

Eine Moglichkeit zur Bestimmung der Ubergangstemperaturen ist die Messung des Tem-
peraturverlaufs der Remanenz Mpg. Dazu wird die Probe bei 400 K parallel zur c-Achse in

einem Magnetfeld von 9 T gesattigt, dann im Nullfeld abgekiihlt und die Magnetisierung
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Abbildung 4.2.2: (a) Messung der temperaturabhéngigen Remanenz im Nullfeld nach
vorheriger Séttigung parallel zur a- bzw. c-Achse und Vergleich zur von Klein et al.
[KMP75] fiir NdCos-Einkristalle gemessenen Sattigungsmagnetisierung. Die Symbole
reprasentieren Remanenzwerte aus Hysteresen, die bei der jeweiligen Temperatur ge-
messen wurden. (b) Veranschaulichung des Prozesses.

parallel zur c-Achse gemessen. Der Verlauf ist in Abb. 4.2.2(a) gezeigt. Da die Textur sehr
gut ist, entspricht das parallel zur c-Achse gemessene magnetische Moment dem Gesamt-
moment, solange sich die Probe im Zustand der magnetisch leichten c-Achse befindet. Mit
sinkender Temperatur steigt die gemessene Magnetisierung zunéchst leicht an, wie es fiir
ein ferromagnetisches Material typisch ist. Sobald der Ubergang zum magnetisch leichten
Kegel erfolgt, liegt die leichte Richtung der Magnetisierung nicht mehr parallel zur Mess-
richtung (sieche Abb. 4.2.2(b)). Somit sinkt mit sich 6ffnendem Kegel die Projektion der
Magnetisierung auf die Messrichtung und damit das gemessene Signal. Dieses wird Null,
sobald der Zustand der magnetisch leichten Ebene erreicht ist. Eine entsprechende Messung
kann parallel zur a-Achse durchgefiihrt werden, wobei die Séttigung bei tiefen Tempera-
turen erfolgt und anschliefend die Probe erwirmt wird. Diese Messkurve ist ebenfalls in
Abb. 4.2.2(a) dargestellt. Die schwarzen Punkte bzw. roten Quadrate reprisentieren Re-
manenzwerte aus Hysteresekurven, die bei den jeweiligen Temperaturen gemessen wurden.

In den Messabschnitten, in denen die Messrichtung parallel zur magnetisch leichten
Richtung liegt, entsprechen die gemessenen Werte auf Grund der sehr guten Textur an-
nahernd der Sattigungsmagnetisierung. Vergleicht man in diesen Bereichen die Messun-
gen mit der von Klein et al. [KMP75] beschriebenen Sittigungsmagnetisierung Mg eines
NdCos-Einkristalls (blaue gestrichelte Linie in Abb. 4.2.2), sieht man einen &hnlichen Ver-
lauf, wobei fiir hohere Temperaturen der Abfall der Magnetisierung der diinnen Schicht

schneller erfolgt. Dies deutet auf eine reduzierte Curie-Temperatur der NdCos-Schicht hin.
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4 Epitaktische NdCos-Schichten auf MgO(110)-Substraten

100

@
o

(o2}
o

S
o

N
o

Spin-Reorientierungs-Winkel I, (°)

O " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1
250 260 270 280 290 300 310 320
Temperatur (K)

Abbildung 4.2.3: Verlauf des Spin-Reorientierungs-Winkels gr in Abhéngigkeit von
der Temperatur. Der Fehlerbalken verdeutlicht die Messunsicherheit von 67T = +5 K in
Temperaturrichtung.

Aus den temperaturabhiingigen Messungen lassen sich die Ubergangstemperaturen mag-
netisch leichte Achse < magnetisch leichter Kegel (T'sg1) zu 310 £ 5 K und magnetisch
leichter Kegel «» magnetisch leichte Ebene (Tsgy) zu 255 & 5 K bestimmen. Beide Uber-
gangstemperaturen sind hoher als die in der Literatur angegebenen (siehe Abschnitt 2.4).
Eine mégliche Ursache fiir diese Abweichung ist die Gitterfehlpassung des aufwachsenden
Kristallgitters von NdCos im Vergleich zur Cr-Pufferschicht. Zuséitzlich &ndern sich beide
Gitterparameter des NdCos wahrend der Spin-Reorientierung [ADZ82|, so dass sich die
Differenz zu den Gitterparametern des Puffers kontinuierlich verschiebt. Pang et al. zeig-
ten mit Simulationen, dass Anderungen der Gitterparameter ¢ und ¢ die Ausrichtung der
magnetisch leichten Richtung beeinflussen [PQLO09|. Diese Effekte und die durch die Span-
nungen in der magnetischen Schicht zusdtzlich auftretenden magnetischen Anisotropien

koénnen die Verschiebung der Ubergangstemperaturen bewirken.

Zur Bestimmung des Offnungswinkels 65z des magnetisch leichten Kegels in Bezug auf
die c-Achse wird wie oben beschrieben davon ausgegangen, dass die in Abb. 4.2.2 ge-
zeigte Messung parallel zur c-Achse der Projektion des magnetischen Momentes M auf
die Messrichtung entspricht. Mit einem angepassten Verlauf der Séttigungsmagnetisierung

entsprechend der Remanenzwerte bei den Grenztemperaturen des Ubergangs lisst sich mit

MR = M5COSQSR (421)
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Abbildung 4.2.4: Vergleich der gemessenen und mit Hilfe des Spin-Reorientierungs-
Winkels fsr berechneten Remanenzwerte fiir die Messwinkel (a) ¢ = 20° und
(b) ¢ = 55°. (c¢) Skizze der Kristall- und Messrichtung sowie der Winkel fgg und ¢.

der Spin-Reorientierungs-Winkel berechnen. Das Ergebnis zeigt Abb. 4.2.3. Die abgeschétz-
te Messunsicherheit von 07" = +5 K ist in Abb. 4.2.3 ergiinzend als Fehlerbalken skizziert.

Neben der Messung parallel zur ¢- bzw. a-Achse wurden Hysteresemessungen auch fiir
andere Winkel ¢ zwischen der Magnetfeldrichtung und der c-Achse durchgefiihrt. Die fiir
verschiedene Temperaturen erhaltenen Remanenzwerte fiir die Winkel ¢ von 20° bzw.
55° sind in Abb. 4.2.4 als schwarze Messpunkte dargestellt. Die durchgezogene rote Li-
nie berechnet sich wie folgt: Im Bereich der magnetisch leichten c-Achse entspricht das
gemessene Moment wie in Abb. 4.2.4(c) skizziert der Projektion der Magnetisierung un-
ter dem Winkel ¢ (Mp = Mgcos(¢ — sg) mit 0sg = 0°). Sobald sich beim Abkiihlen
der Konus 6ffnet (Asgr > 0°), wichst das Moment, da sich die Differenz zwischen ¢ und
dem Offnungswinkel 0gp reduziert. Stimmen beide Winkel iiberein, wird wegen der dann
zur Messrichtung parallelen Orientierung der Magnetisierung der Maximalwert erreicht.
Schlieklich nimmt die Projektion wieder ab, bis sie im Zustand der magnetisch leichten
Ebene Mpr = Mg cos(90° — ¢) betragt. Fiir die Berechnung wurde der Temperaturverlauf
von Osr(T) aus Abb. 4.2.3 verwendet. Die berechneten und gemessenen Verldufe der Re-
manenz stimmen fiir beide Winkel ¢ gut iiberein, was die zuvor ermittelten Werte des

Spin-Reorientierungs-Winkels bestétigt.
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4 Epitaktische NdCos-Schichten auf MgO(110)-Substraten

4.2.3 Magnetokristalline Anisotropiekonstanten

Wie in Abschnitt 2.2.2 beschrieben, ist es moglich, im Bereich der magnetisch leichten c-
Achse sowie der magnetisch leichten Ebene aus den entlang der magnetisch harten Richtung
gemessenen Hysteresekurven mit der Sucksmith-Thompson Methode (Gl. (2.2.3),(2.2.4))
die magnetokristallinen Anisotropiekonstanten K; und K, zu ermitteln. Dazu wird H/J
als Funktion von J? aufgetragen. Es ergibt sich eine lineare Funktion, aus deren Anstieg
und Achsenabschnitt K; und K5 berechnet werden. Die Ergebnisse sind in Abb. 4.2.5 zu-
sammen mit Werten aus der Literatur [BVLLS66, KMP75, Erm76, OKK'76] dargestellt.
In den Literaturdaten ist eine gute Ubereinstimmung der Werte von Klein et al. [KMP75]
und Ermolenko et al. [Erm76| erkennbar, wihrend die Daten von Ohkoshi et al. [OKKT76]
und noch stérker die Ergebnisse von Bartholin et al. [BVLLS66| abweichen. Der grofe
Unterschied der Werte von Bartholin et al. kann daher kommen, dass sie orientierte Pul-
verproben untersuchten, wihrend die anderen Autoren an Einkristallen mafen. Ohkoshi
et al. fanden einen Ubergang des K, von positiven zu negativen Werten in der Nihe der

oberen Spin-Reorientierungs-Temperatur, was bei keinem der anderen Autoren der Fall ist.

[s2)
£ 2} » m K1 (Schicht)
S 4l s C ) = K2 (Schicht)
~ Bartholin
N -6+ / .
AR J — — Ermolenko
- -8F ;. - - - -Klein
X 10l * i —-- = Ohkoshi
[ ;.
12¢ * S
A4b . . |
100 200 300 400

Temperatur (K)

Abbildung 4.2.5: Die mit der Sucksmith-Thompson-Methode berechneten K- und
Ky-Werte im Vergleich zu Literaturangaben [BVLLS66, KMP75, Erm76, OKK™'76].

Bei hohen Temperaturen, also im Bereich der magnetisch leichten c-Achse, stimmen
die ermittelten Ky-Werte der epitaktischen NdCos-Schicht gut mit den Werten der an-
deren Autoren iiberein, wihrend das berechnete K; deutlich kleiner ist als das dort an-
gegebene. Eine mogliche Ursache dafiir kann die Zusammensetzung der Proben aus einer
Nd;_,Cos9,- und der NdyCoz-Phase sein. Fiir das Sm-Co-System ist bekannt, dass sowohl
die Co-reiche [DGL*76] als auch die Co-arme-Spezies [BATT93| die Anisotropie reduzie-
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4.2 Magnetische Eigenschaften

ren — ein Verhalten, das wahrscheinlich auch auf Nd-Co zutrifft. Weiterhin ist bei hohen
Temperaturen die Sattigungsmagnetisierung der Schichten gegeniiber den Literaturdaten
reduziert (siehe Abschnitt 4.2.2), was ebenfalls zu kleineren Anisotropiewerten fiihrt.

Fiir tiefe Temperaturen im Bereich der magnetisch leichten Ebene ist die Ubereinstim-
mung sowohl von K als auch von Ky mit den Werten von Klein et al. [KMP75| und
Ermolenko et al. [Erm76| sehr gut. Lediglich bei Temperaturen unterhalb von 150 K neh-
men die Abweichungen zu, was am steigenden Einfluss der Anisotropiekonstanten héherer
Ordnung liegen kann (siehe Abschnitt 2.2.2).

4.2.4 Koerzitivfeldstarkemechanismus

Fiir ein umfassenderes Verstindnis der NdCos-Schichten soll als weiterer Aspekt das
magnetische Schaltverhalten der Proben ndher untersucht werden. Fiir die Temperatu-
ren 400 und 100 K, also reprasentativ fiir die zwei Szenarien magnetisch leichte c-Achse
und magnetisch leichte Ebene (a-Achse), sind in Abb. 4.2.6 fiir verschiedene Winkel ¢ (fiir
die Definition von ¢ siche Abb. 4.2.4(c)) die Schaltfelder zusammengefasst.

oo
T

100 K 400 K
HH,=04T pH,=01T

(o]
T

L ® gemessene Werte

Schaltfeld p H, (T)

4r Kondorsky y H, /cosg

2 -

o &
0 20 40 60 80

Missorientierungswinkel ¢ (°)

Abbildung 4.2.6: Schaltfelder in Abhéngigkeit vom Winkel ¢ zwischen angelegtem
Magnetfeld und der c-Achse fiir 400 und 100 K. Der Kondorsky-Zusammenhang wur-
de mit einem parallel zur magnetisch leichten Richtung gemessenen Schaltfeld von
uoHso = 0,1 T (400 K) und pgHgo = 0,4 T (100 K) berechnet, wobei die Rechnung fiir
100 K mit dem Winkel 90° — ¢ erfolgte.

In beiden Fillen entsprechen die Verldufe dem typischen Kondorsky 1/cos ¢-Verhalten
|[Kon40| mit einem Anstieg der Schaltfelder mit grofer werdendem Winkel ¢ zwischen
Messrichtung und magnetisch leichter Richtung. Bei friiheren Untersuchungen an SmCos-
In-plane- [SNEF108] sowie Out-of-plane-Schichten [SNS09] wurde der gleiche Zusammen-
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4 Epitaktische NdCos-Schichten auf MgO(110)-Substraten

hang nachgewiesen. In der Arbeit von Singh et al. [SNFT08] kamen neben der Messung der
winkelabhingigen Schaltfelder weitere Methoden zur Bestimmung des Koerzitivfeldstéarke-
mechanismus zum Einsatz, wie Magnetkraftmikroskopie und temperaturabhingige Mes-
sungen der Hysteresekurve parallel zur leichten Richtung. Aus der Zusammenfassung aller
Ergebnisse lief sich ein pinning-dominierter Koerzitivfeldstarkemechanismus ableiten, der
auf Grund der sehr dhnlichen strukturellen Figenschaften der In-plane-NdCos-Schichten
und des nachgewiesenen Kondorsky-Verhaltens auch fiir diese Proben angenommen werden
kann.

Die Messung bei 400 K parallel zur c-Achse lieferte ein Koerzitivfeld von ca. 0,1 T. Im
Vergleich zum Anisotropiefeld poHap (toHan = (2K14+4K5)/Js) von =~ 3 T betragt das ge-
messene Schaltfeld nur 3 % des theoretischen Maximalwertes. Fiir die in-plane-texturierten
SmCos-Schichten wurde trotz der deutlich hoheren Anisotropie (puoHa, =~ 28 T) ein
vergleichbarer Anteil des tatsédchlich gemessenen Koerzitivfeldes am Anisotropiefeld von
ca. 10 % festgestellt [SNF108]. Dies ist ein Hinweis darauf, dass beide Schichten eine
dhnliche Mikrostruktur aufweisen, was wiederum die Schlussfolgerung des gleichen Koer-

zitivfeldstirkemechanismus unterstiitzt.

4.3 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurden erstmals die strukturellen und magnetischen Eigenschaften epi-
taktischer NdCos-Schichten beschrieben.

Die sehr gute Qualitédt der Texturierung erlaubte die detaillierte Untersuchung des Spin-
Reorientierungs-Prozesses. Die Messungen der magnetischen Eigenschaften zeigten klar den
Ubergang von einem Zustand mit einer magnetisch leichten c-Achse iiber einen magnetisch
leichten Kegel hin zur magnetisch leichten Ebene (a-Achse). Es stellte sich heraus, dass der
Ubergang in den diinnen Schichten bei hoheren Temperaturen erfolgt als bei den bisher in
der Literatur beschriebenen Pulver- oder Massivproben. Urséchlich fiir diese Verschiebung,
die den Ubergang magnetisch leichte c-Achse < magnetisch leichter Kegel niher an die
Raumtemperatur bringt, kénnen die in Schichten zusétzlich auftretenden Spannungen sein.
Neben einer Abschitzung des Spin-Reorientierungs-Winkels g erfolgte die Bestimmung
der Anisotropiekonstanten K; und K, mit Hilfe der Sucksmith-Thompson-Methode fiir
das Regime der magnetisch leichten Ebene (a-Achse) sowie der magnetisch leichten c-
Achse. Abschliefend wurde der Koerzitivfeldstirkemechanismus wie in den diinnen Sm-Co-
Schichten [SNFT08,SNS09] als pinning-dominiert bestimmt.
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5 Epitaktische NdCos-Schichten auf
AloO3(0001)-Substraten

Die in diesem Kapitel beschriebenen Ergebnisse wurden bereits teilweise verdffent-
licht [SSN10].

Wie in Abschnitt 2.4 kurz beschrieben, existiert in NdCojs eine magnetokristalline Aniso-
tropie hoherer als zweiter Ordnung. Das in NdCojs bei tiefen Temperaturen nicht verschwin-
dende K bewirkt im Regime der magnetisch leichten Ebene eine bevorzugte Ausrichtung
der Magnetisierung in der Basalebene entlang der a-Achsen. Die magnetokristalline Aniso-
tropiekonstante K% wurde von Klein et al. und Ohkoshi et al. (in deren Nomenklatur: Ky)
fir Einkristalle bestimmt [KMP75, OKK*76], wobei die Werte eine Grofenordnung unter
der von Kj bzw. K, liegen. Berechnungen beziiglich der Anisotropie in der Basalebene
von Pang et al. [PQLO09]| lieferten ebenfalls eine leichte a-Achse auf Grund der Dichtever-
teilungen der Spins von Nd und Co. Ermolenko et al. [EK04] mafen bei tiefen Tempera-
turen einen kleinen Unterschied der Sittigungsmagnetisierung parallel zur a([1210])- bzw.
b([1100])-Achse (M, < M,), den sie auf eine mogliche Anisotropie der magnetoelastischen
Energie zuriickfithrten. Ohkoshi et al. [OKK*76] beschreiben ebenfalls, dass sich die im
Nullfeld gemessenen Magnetisierungen entlang der a- und b-Richtung nach Sattigung un-
terscheiden, wobei M, = M,-cos 30° betriagt. Wie ebenfalls in Abschnitt 2.4 schon erwahnt,
wird die a-Achse nur von Ohkoshi et al. [OKK"76] und Pang et al. [PQL09] definiert, wobei
die Definitionen {ibereinstimmen.

Die im vorigen Kapitel vorgestellten In-plane-Schichten ermdoglichten eine detaillierte
Untersuchung des Spin-Reorientierungs-Ubergangs. Da in diesen Proben jedoch die Ba-
salebene senkrecht zur Schichtebene liegt, ist es nicht mdglich, eine Anisotropie innerhalb
der magnetisch leichten Ebene zu messen, da diese von der deutlich gréfseren Formaniso-
tropie iiberlagert ist. Fiir aussagefihige Messungen ist ein Schichtsystem erforderlich, in
dem das NdCos mit der Basalebene parallel zur Probenebene wichst. Ein solcher Wachs-
tumsmodus wurde in einer fritheren Diplomarbeit an dem isostrukturellen SmCos unter-
sucht [Sei08,SNS09]. Die Priaparation der Out-o f-plane-Schichten erfolgte auf Al,O3(0001)-
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5 Epitaktische NdCos-Schichten auf Al,O5(0001)-Substraten

Substraten unter Verwendung eines Ru-Puffers, der ein Wachstum des SmCos mit der c-
Achse senkrecht zur Schichtebene bewirkte. Die Erkenntnisse aus dieser Arbeit sollten auf
das NdCos-System iibertragbar sein und somit die Untersuchung der Anisotropie innerhalb

der Basalebene bei tiefen Temperaturen ermdoglichen.

5.1 Phasenbildung und Textur

Abbildung 5.1.1 zeigt die XRD-Messung einer bei 700 °C auf einem AlyO3(0001)-Substrat
mit Ru-Puffer praparierten NdCos-Probe. Deutlich zu erkennen sind neben den sich iiber-
lagernden Al,Oz-Reflexen ((0006) bei 20 = 48,81° und (00012) bei 260 = 111,45°) und
Ru-Reflexen ((0002) bei 20 = 49,48° und (0004) bei 20 = 113,64°) die NdCos (0001),
(0002), (0003) und (0004)-Reflexe bei 20 = 26,00°, 53,45°, 84,92° und 128,17°, die ein
Wachstum der NdCos-Lage mit der c-Achse senkrecht zur Schichtebene bestétigen. Zur
vollstandigen Bestimmung der epitaktischen Beziehungen wurden Texturmessungen des
(1011)- und des (2021)-Pols durchgefiihrt, deren Ergebnisse in Abb. 5.1.2 zusammenge-
fasst sind. Die Messungen zeigen in beiden Fillen eine hexagonale Anordnung der Reflexe,
woraus eine Texturierung der magnetischen Schicht mit einer anndhernd gemeinsamen Ori-
entierung der NdCos-Kristalle in Bezug auf das Substrat folgt. Die Halbwertshreite betragt
in ¢-Richtung 3° und in ¥-Richtung 4°. Die epitaktische Beziehung lautet

NdCoz(0001)[1120]||Ru(0001)[1120||A1,03(0001)[1010]. (5.1.1)
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Abbildung 5.1.1: XRD-Messung einer auf einem AlyO3(0001)-Substrat mit Ru-Puffer
praparierten NdCog-Schicht.
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5.2 Magnetische Eigenschaften

Abbildung 5.1.2: Polfiguren der (1011)- und (2021)-Texturmessung einer Qut-of-
plane-NdCos-Schicht.

Auffallend ist hier der Unterschied zu den zuvor betrachteten SmCos-Proben [SNS09],
bei denen nur fiir sehr diinne SmCos-Lagen (< 30 nm) eine eindeutige Texturbeziehung
existiert und sich fiir dickere Schichten, wie die hier untersuchte 55 nm NdCos-Probe, eine
zweite, um 30° verdrehte Variante ausbildet. Mit der vorliegenden eindeutigen epitakti-
schen Beziehung der NdCos-Schicht ist die Voraussetzung fiir die weitere Untersuchung
der magnetischen Eigenschaften entlang der a- und der b-Richtung erfiillt.

Ein Vorhandensein weiterer Phasen (NdyCo7, NdyCo;7) konnte durch Messung der ent-
sprechenden charakteristischen Pole nicht verifiziert werden.

Mit Hilfe der aus den Textur- und XRD-Messungen bestimmten 26-Werte wurden wie
fiir die In-plane-Schichten (Gl. (4.1.2)) die Gitterparameter a = 4,97 £ 0,02 A und
¢ = 4,02 + 0,02 A ermittelt. Die Ergebnisse weichen geringfiigig von den fiir die In-
plane-Proben bestimmten Werten (a = 5,02 A und ¢ = 4,06 A) ab, was auf den durch die
abweichende Substrat-Pufferkombination in die Schicht eingetragenen unterschiedlichen

Spannungen beruhen kann.

5.2 Magnetische Eigenschaften

Wie fiir die zuvor beschriebenen In-plane-Schichten wurden magnetische Hysteresekurven
im Temperaturbereich zwischen 20 und 400 K gemessen. Zusétzlich zur a- und c-Richtung
([1210] bzw. |0001]) erfolgten die Messungen auch parallel zur b-Achse ([1100]).

Die Hysteresen fiir 400 K sind in Abb. 5.2.1 dargestellt. Deutlich ist die c-Achse als
magnetisch leichte Richtung erkennbar, da die Kurve eine rechteckige Form aufweist. Im

Gegensatz dazu zeigen die Messungen entlang der harten a- und b-Richtung nur eine kleine
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Abbildung 5.2.1: Bei 400 K an der Qut-of-plane-NdCos-Probe gemessene magnetische
Hysteresekurven.

Hysterese. Jedoch kann diese Hysterese nicht allein durch die Missorientierung der NdCos-
Kristallite erklart werden. Die Texturbreite von 3° in ¢-Richtung und 4° in 1-Richtung
ist unwesentlich grofer als die der in-plane-texturierten Schichten (jeweils 3° in beiden
Richtungen), deren Magnetisierungskurven in der harten Richtung keine Hysterese auf-
wiesen. Als zusitzlichen Faktor muss bei den Out-of-plane-Schichten die Wirkung der
Formanisotropie betrachtet werden. Die Streufeldenergiedichte (K; = 0,4 MJ/m3) ist ge-
geniiber der Energiedichte der magnetokristallinen Anisotropie (K; = 1,2 MJ/m3, siehe
Abschnitt 4.2.3) hier nicht vernachléssigbar und fiihrt zu einer Kippung der magnetischen
Momente aus der Senkrechten auch im Bereich oberhalb von Tgg;. Deren Projektion auf
die a- bzw. b-Achse bewirkt die Messung einer deutlichen Remanenz in diesen Richtun-
gen. Auferdem ist der Einfluss der Formanisotropie anhand des verbreiterten Feldintervalls
des Umschaltprozesses und der reduzierten Remanenz in der Hysteresekurve parallel zur
c-Achse erkennbar.

Zur Bestimmung der Ubergangstemperaturen Tsz; und Tsgo der Spin-Reorientierung
wurde die temperaturabhingige Remanenz (Vorgehensweise siehe Abschnitt 4.2.2) paral-
lel zur a-, b- und c-Achse gemessen (siehe Abb. 5.2.2). Die Messung parallel zur c-Achse
zeigt einen kleinen Anstieg mit sinkender Temperatur bis 380 K und danach einen Abfall,
bis bei ca. 250 K das gemessene Signal gegen Null geht. Die Abnahme des Messsignals
erfolgt bei deutlich héheren Temperaturen als bei der entsprechenden Messung an den
In-plane-Schichten (=~ 310 K). Dieses Verhalten verdeutlicht wiederum den Einfluss der
Formanisotropie, die die Magnetisierung aus der Senkrechten herauskippt. Der gleiche Ef-
fekt schlagt sich auch in den Messungen entlang der a- bzw. b-Richtung in einem nicht

verschwindenden Signal bei hohen Temperaturen nieder. Nach der Sattigung bei 20 K
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5.2 Magnetische Eigenschaften
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Abbildung 5.2.2: Temperaturabhingige Remanenz gemessen parallel zur a-, b- und
c-Richtung.

und anschliefsendem Erhitzen werden fiir die b-Richtung bis zu einer Temperatur von un-
gefdhr 280 K hohere Werte als fiir die a-Richtung gemessen. Ermolenko et al. [EK04|
mafen eine kleinere Séttigungsmagnetisierung entlang der b-Richtung fiir Temperaturen
unterhalb ca. 220 K, wihrend Ohkoshi et al. [OKK*76] im gesamten Temperaturbereich
M, = M, - cos 30° bestimmten. Der aus den in Abb. 5.2.2 dargestellten Messungen hervor-
gehende Unterschied der beiden Séttigungsmagnetisierungen ist jedoch kleiner als der von
Ohkoshi et al. beschriebene.

Alle magnetischen Messungen verdeutlichen den Spin-Reorientierungs-Ubergang, wobei
jedoch wegen des Einflusses der Formanisotropie keine konkreten Ubergangstemperaturen
bestimmt werden kénnen.

Der Unterschied in der Sattigungsmagnetisierung entlang der beiden Richtungen in der
Basalebene ist auch in den Hysteresekurven bei tiefen Temperaturen erkennbar. Abbil-
dung 5.2.3 zeigt die Messungen parallel zur a- bzw. b-Achse bei 20 K. Bei dieser Tem-
peratur befindet sich die Probe im Zustand der magnetisch leichten Ebene, so dass beide
Richtungen magnetisch leicht sind und eine rechteckige Hysteresekurve aufweisen. Da sie in
der Schichtebene liegen, hat die Formanisotropie keinen Einfluss auf diese Messungen. Ne-
ben den verschiedenen Sattigungsmagnetisierungen liegt auch ein unterschiedliches Schalt-
verhalten vor. Wahrend die Ummagnetisierung entlang der a-Richtung einstufig ablauft,
erfolgt das Schalten in b-Richtung in zwei Schritten. Der Grofteil der Momente schaltet
bei einem angelegten Gegenfeld von ca. 0,9 T, was auch dem Schaltfeld der a-Hysterese
entspricht. Daneben enthélt die Kurve eine Schulter um ein Feld von 1,5 T. Das insge-
samt hohere Schaltfeld der Hysterese gemessen parallel zur b-Achse kennzeichnet diese als

die magnetisch hirtere Richtung innerhalb der magnetisch leichten Ebene. Das beobach-
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Abbildung 5.2.3: Bei 20 K an der Out-of-plane-NdCos-Probe gemessene Hysterese-
kurven.

tete Verhalten weist deutlich auf die Anisotropie hoherer Ordnung im NdCos bei tiefen
Temperaturen hin.

Die gemessenen Schaltprozesse lassen sich nicht ausschlieflich durch das Stoner-
Wolfarth-Modell [SW48| beschreiben. Zur vollstindigen Erkldrung miissen zusétzlich die
Einfliisse von Doméanenwandbewegung und -pinning in Betracht gezogen werden, was
jedoch im Rahmen dieser Dissertationsarbeit nicht durchgefiihrt werden soll.

In Zusammenarbeit mit Herrn Dr. Mattheis vom Institut fiir Photonische Technologi-
en Jena wurden Torque-Magnetometrie-Messungen an den Qut-of-plane-Proben durch-
gefithrt. In den ersten Messungen konnten bereits Anisotropien héherer Ordnung nach-
gewiesen werden. Weitere Untersuchungen werden folgen, jedoch nicht in dieser Arbeit
betrachtet.

5.3 Zusammenfassung

Die Ergebnisse dieses Kapitels zeigen, dass es erstmals gelang, epitaktische out-of-plane-
texturierte NdCos-Proben mit einer sehr guten Qualitdt der Texturierung herzustellen.
Diese Proben erlauben die Untersuchung der magnetokristallinen Anisotropie innerhalb
der magnetisch leichten Ebene. Anhand von M (7T)- und Hysteresemessungen konnte das
unterschiedliche magnetische Verhalten entlang der a- bzw. b-Achse bei tiefen Temperatu-
ren nachgewiesen werden. Eine abschliefende Erklarung des beobachteten Schaltverhaltens
ist jedoch nicht moglich. Dazu sind weitere Untersuchungen notwendig, die im Rahmen die-

ser Dissertation nicht durchfithrbar waren.
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6 Die Entwicklung der Domanen-
konfiguration wahrend des

Spin-Reorientierungs-Ubergangs

Die in den letzten beiden Kapiteln beschriebenen globalen Magnetisierungsmessungen er-
moglichen Riickschliisse auf das magnetische Verhalten der gesamten Probe gemittelt {iber
alle magnetischen Momente. Der Spin-Reorientierungs-Ubergang konnte nachgewiesen und
die Ubergangstemperaturen sowie der Offnungswinkel des magnetisch leichten Konus ab-
geschitzt werden. Offen bleiben jedoch Fragen nach dem Domé&nenmuster: Wie sieht es in
den drei Bereichen magnetokristalliner Anisotropie aus? Finden wihrend des Ubergangs
Verschiebungen der Doméanenwénde statt oder dreht sich lediglich die Magnetisierung in-
nerhalb der Doménen? Existieren im Regime des magnetisch leichten Kegels Doménen in
allen vier theoretisch moglichen magnetisch leichten Richtungen, die sich aus dem Schnitt
zwischen der Schichtebene (Formanisotropie) und dem magnetisch leichten Doppelkegel
(magnetokristalline Anisotropie) ergeben?

Um diese Fragen zu beantworten, sind lokale Untersuchungsmethoden notwendig. Die
Magnetkraftmikroskopie erfasst lediglich magnetische Streufelder und nicht die Richtung
der Magnetisierung in der Schicht. Mit magnetooptischen Messungen gelang es nicht, bei
diesen Proben Doménen abzubilden. Eine weitere lokale Messmethode ist die spinpolarisier-
te Rasterelektronenmikroskopie, die in Abschnitt 3.4.2 vorgestellt wurde. Diese Methode,
mit der lokal die Magnetisierungsrichtung bestimmt wird, stellte sich als ideal geeignet
heraus, um die Doménenstrukturen der in-plane-texturierten Schichten zu untersuchen.
Die Kiihl- und Heizoption des fiir diese Messungen verwendeten Gerdtes ermdoglichte die
Untersuchung des Doménenmusters iiber den gesamten Spin-Reorientierungs-Bereich und
zudem die direkte Bestimmung des Offnungswinkels im Regime des magnetisch leichten Ke-
gels. Die in Zusammenarbeit mit S. Hankemeier an der Universitdt Hamburg, Institut fiir
Angewandte Physik, Abteilung Grenz- und Oberflichenphysik, erzielten FErgebnisse dieser
Messungen wurden bereits teilweise von ihm in seiner Dissertation [Han10| beschrieben.

Samtliche hier gezeigte SEMPA-Messungen wurden von Sebastian Hankemeier an der Uni-
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versitdt Hamburg durchgefiihrt. Er hat ebenfalls die Rohdaten fiir die grafische Darstellung

aufbereitet.

Die in diesem Abschnitt vorgestellten Messungen werden hier zunichst phinomenolo-
gisch beschrieben. Ein detaillierteres Verstindnis der Doménenprozesse wird im anschlie-

flenden Kapitel 7 auf der Basis von mikromagnetischen Simulationen erarbeitet.

6.1 Temperaturabhangiges Domanenmuster

Die SEMPA-Messungen an einer NdCos-In-plane-Probe im Ausgangszustand erfolgten
in einem Temperaturintervall zwischen 240 und 320 K (fiir experimentelle Details sie-
he [Han10|). Die aufgenommenen Bilder sind in Abb. 6.1.1 zusammengefasst. Durch die
Temperaturdnderungen kommt es zu einer Drift der Probe, was eine anschliefende Zen-
trierung und 2D-Entzerrung der Aufnahmen erforderlich machte, wodurch die schwarzen
Rénder einiger Bilder entstanden [Hanl0|. Zur Verdeutlichung der magnetisch leichten
Richtungen bei den verschiedenen Temperaturen sind diese in Abb. 6.1.2 fiir je ein Bei-
spiel der drei Magnetisierungszustiande skizziert.

Wie die Aufnahmen in Abb. 6.1.1 zeigen, gelang mit der SEMPA-Methode die Abbildung
von Doménen. Es ist fiir alle Temperaturen ein periodisches Doménenmuster erkennbar,
wobei die Doménen wenige pum grof sind.

Die Messungen weisen den Ubergang von einem Magnetisierungszustand mit der mag-
netisch leichten Richtung parallel zur a-Achse in eine Konfiguration mit einer magnetisch
leichten c-Achse mit steigender Temperatur nach. Bei 240 K zeigt die Aufnahme einen
Zweidoménenzustand mit einer Orientierung der Magnetisierung parallel zur a-Achse. Die
meisten Doménenwinde verlaufen ebenfalls entlang dieser Richtung. Bei Temperaturan-
stieg und dem Ubergang zum magnetisch leichten Kegel entsteht aus dem Zwei- ein Vier-
doménenzustand. Im Regime des magnetisch leichten Konus existieren Doménen mit einer
Ausrichtung der magnetischen Momente in den vier magnetisch leichten Richtungen, die
sich aus der Projektion des magnetisch leichten Doppelkegels auf die Schichtebene ergeben
(siche Abb. 6.1.2(b)). Der Grofsteil der Doménenwénde verlduft entlang der beiden 45°-
Diagonalen bezogen auf die c-Achse [Han10|. Diese Doménenwinde werden im Folgenden
als 45°-Wénde bezeichnet. Schliefslich geht bei weiterem Heizen der Vierdoménenzustand
des magnetisch leichten Konus in einen Zweidoménenzustand im Regime der magnetisch
leichten c-Achse iiber. Die Magnetisierung und ein Grofteil der Domé&nenwénde sind par-
allel zur c-Achse orientiert. Jedoch existieren wie auch im Regime der magnetisch leichten
a-Achse 45°-Winde.
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6.1 Temperaturabhingiges Doméanenmuster

Abbildung 6.1.1: SEMPA-Aufnahmen einer NdCos-Probe im Ausgangszustand bei
der jeweils angegebenen Temperatur zwischen 240 und 320 K und Farbkreis der Mag-
netisierungsrichtungen. Die fiir 240 K skizzierten Orientierungen der Achsen gelten fiir
alle Aufnahmen.
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(a)
magnetisch leichte magnetisch leichter magnetisch leichte
a-Achse (Ebene) Kegel c-Achse

agn. leichte Richtun
Schichtebene \

Abbildung 6.1.2: (a) Ausgewidhlte SEMPA-Aufnahmen fiir die drei Bereiche der mag-
netokristallinen Anisotropie und (b) Skizze der magnetisch leichten Richtungen (rote
Pfeile).
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6.2 Detailanalyse der Doméanenprozesse

Die von S. Hankemeier aus den SEMPA-Daten ermittelten Ubergangstemperaturen be-
tragen 252 £ 1 und 318 £ 1 K. Sie stimmen anndhernd mit den aus den VSM-Messungen
abgeleiteten Werten (255 + 5 bzw. 310 & 5 K, sieche Abschnitt 4.2.2) {iberein.

Die Messung der SEMPA-Daten erfolgte nicht in der Reihenfolge sinkender oder steigen-
der Temperaturen. Der Grund dafiir ist, dass nach ein bis maximal zwei Bildern das Mess-
signal so gering wurde, dass ein erneutes Reinigen der Oberfliche durch Absputtern erfor-
derlich war. Dieses konnte zum Zeitpunkt der Messungen nur bei Raumtemperatur (296 K)
erfolgen, so dass die Probe zwischen den Aufnahmen erwérmt bzw. abgekiihlt werden muss-
te. Trotzdem bleibt im gesamten Spin-Reorientierungs-Bereich das grobe Doméanenmuster,
von kleinskaligen lokalen Anderungen abgesehen, erhalten. Zum Beispiel wurde die Probe
zwischen den Aufnahmen bei 296 und 305 K der Abb. 6.1.1, die beide im Temperaturregime
des magnetisch leichten Kegels liegen, iiber die obere Spin-Reorientierungs-Temperatur er-
hitzt. Dennoch sind beide Dom#&nenmuster bis auf wenige kleine Abweichungen und andere
Einfarbungen der Doménen auf Grund des unterschiedlichen Offnungswinkels des magne-
tisch leichten Kegels bei beiden Temperaturen identisch. Dieses Verhalten deutet auf eine

Reversibilitdt der ablaufenden Prozesse hin.

6.2 Detailanalyse der Domanenprozesse

Betrachtet man die Doménenprozesse genauer, fillt auf, dass wihrend der Spin-
Reorientierung zwei verschiedene Prozesse ablaufen. Teilweise findet eine Rotation der
magnetischen Momente auf Grund des sich dndernden Spin-Reorientierungs-Winkels
innerhalb vorhandener Doménen unter Beibehaltung der Doménenwinde statt. Stellen-
weise bilden sich jedoch auch neue Wénde bzw. vorhandene Winde 16sen sich auf. In

diesem Abschnitt wird von einem Auflosen der Doménenwinde gesprochen, wenn sie

Abbildung 6.2.1: Charakteristische Ausschnitte der Doménenwiinde, die deren Ande-
rung iiber die Spin-Reorientierung verdeutlichen.
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bei bestimmten Temperaturen in den SEMPA-Aufnahmen ersichtlich, aber nach einem
Abkiihlen bzw. Aufheizen nicht mehr vorhanden sind. Abbildung 6.2.1 présentiert als
Beispiel einige Ausschnitte der Doménenwéinde, die in den folgenden Abschnitten genauer
analysiert werden.

Die Positionen (1) und (2) zeigen exemplarisch, dass die 45°-Winde typischerweise in
allen drei Regimen der Spin-Reorientierung erhalten bleiben. Im Gegensatz dazu losen
sich die Wénde, die bei 320 K parallel zur c-Achse orientiert sind, beim Abkiihlen in den
Zustand der magnetisch leichten Ebene auf. Das ist z. B. in den Positionen (2, rechts)
und (3) erkennbar. Aquivalent dazu existieren im Regime der magnetisch leichten Ebene
Doménenwénde parallel zur a-Achse, die nach dem Aufheizen nicht mehr vorhanden sind
(Positionen (4),(5)).

Die folgenden Analysen diskutieren die Doménenprozesse mit Hilfe eines Modells von
magnetischen Ladungen an den Grenzen zwischen zwei Doménen. Ob eine Wand als gela-
den oder ungeladen beschrieben wird, hangt fiir diese Untersuchungen aber nur von den
Magnetisierungsrichtungen der angrenzenden Doménen ab. Die so entstehenden magneti-
schen Ladungen werden hier als ,,globale Wandladungen® bezeichnet. Magnetische Ladun-
gen innerhalb der Doméinenwinde auf Grund ihres Bloch- oder Néel-Charakters bleiben
unberiicksichtigt. Zuerst werden die bei allen Temperaturen vorhandenen 45°-Wiande aus-
fiihrlich betrachtet. Im Anschluss folgt die Diskussion fiir die nur in Teilen des Tempera-

turbereichs existierenden Wénde, die parallel zur ¢- bzw. a-Achse orientiert sind.

6.2.1 Domanenprozesse an 45°-Wanden

Abbildung 6.2.2(a—c) zeigt fiir verschiedene Temperaturen einen Bereich der SEMPA-
Aufnahmen um die Position (1) in Abb. 6.2.1. In diesem Ausschnitt dominieren 45°-
Wiinde, die entlang einer der Diagonalen (D) oder @) verlaufen (siche Abb. 6.2.2(c)). In
Abb. 6.2.2(d—f) ist jeweils stark vereinfacht das Doménenmuster skizziert. Vergleicht man
die Doménenkonfiguration bei 285 und 320 K (Abb. 6.2.2(b),(c)), fillt deutlich eine Sys-
tematik bei der Anderung der Orientierung der Magnetisierung in den Domiinen auf.

Bei 320 K ist die Magnetisierung parallel zur ¢-Achse ausgerichtet (Abb. 6.2.2(c)). Beim
Abkiihlen kann sie sich entweder nach rechts oder nach links in den Konus drehen. Man
beobachtet, dass sich in den blauen Doménen mit einer Wandorientierung parallel zur
Diagonalen (D) die Magnetisierung beim Abkiihlen nach rechts dreht (,pinke* Doménen in
Abb. 6.2.2(b)), wihrend in den ,blauen“ Doménen mit einer Wandorientierung parallel zur
Diagonalen @) die magnetischen Momente eine Drehung nach links vollziehen (,hellblaue*

Doménen in Abb. 6.2.2(b)). Ein dquivalenter Zusammenhang zwischen Ausrichtung der
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6.2 Detailanalyse der Doméanenprozesse

Abbildung 6.2.2: Magnetisierungsprozesse an einer 45°-Doménenwand: (a—c) Aus-
schnitte der SEMPA-Aufnahmen bei 240, 285 und 320 K und (d-f) Skizzen der Mag-
netisierungskonfiguration. Die Magnetisierungsrichtungen sind mit schwarzen Pfeilen
markiert. (g—i) skizzieren die Entwicklung der Magnetisierungsrichtung in den drei Tem-
peraturregimen.
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Doméne und Drehung der magnetischen Momente gilt auch fiir die Magnetisierung in
den ,gelben Doménen. In ihnen dreht sie sich nach rechts, wenn die Doménenwéinde
parallel zur Diagonalen @) verlaufen bzw. nach links, wenn die Doméinenwinde parallel
zur Diagonalen (D) orientiert sind.

In beiden Fallen rotiert die Magnetisierung so, dass sich ihr Orientierungsunterschied zur
Doménenwand reduziert. Die treibende Kraft dafiir ist die Vermeidung von magnetischen
Ladungen an den Doménengrenzen (siehe Abb. 6.2.2(g-1)).

Bei 320 K sind die 45°-Winde energetisch ungiinstig, da sie magnetisch geladen sind.
Dies ist in Abb. 6.2.2(f) fiir einige Doménenwéinde und in Abb. 6.2.2(i) fiir einen ausge-
withlten Bereich skizziert. Beim Abkiihlen und Offnen des magnetisch leichten Kegels ist es
energetisch giinstiger, wenn sich die Magnetisierung so dreht, dass sie parallel zur offenbar
fixierten 45°-Wand orientiert ist (Abb. 6.2.2(h)). Dadurch werden die magnetischen La-
dungen an den Winden reduziert. Bei einem Offnungswinkel fgr von 45° sind die Winde
ungeladen. Ein weiteres Abkiihlen und die damit verbundene weitere Drehung der magne-
tischen Momente fiihrt zu magnetisch geladenen 45°-Wianden im Regime der magnetisch
leichten Ebene (Abb. 6.2.2(d),(g)). Wird die Probe anschlieffend wieder aufgewérmt, stel-
len diese magnetischen Ladungen erneut eine treibende Kraft dar und die Prozesse laufen
in entgegengesetzter Richtung ab. Die Vorgéange fithren dazu, dass die Wandorientierung
im gesamten Temperaturbereich im Allgemeinen stabil bleibt.

Die hier beschriebenen Abldufe treffen nicht strikt auf alle Positionen der Probe zu. In
dem unregelmékigen Doménenmuster kommt es an vielen Stellen zu Frustrationseffekten,
so dass mehrere Prozesse moglich sind. Auflerdem entstehen durch Inhomogenitaten in der
Probe Streufelder, wie in Abschnitt 7.2 diskutiert wird. Diese lokalen Felder beeinflussen die
Drehung der magnetischen Momente ebenfalls, so dass auch andere als die hier betrachteten

Grundprozesse ablaufen kénnen.

6.2.2 Domadnenprozesse an parallel zur c-/a-Achse verlaufenden

Domanenwanden

Abbildung 6.2.3(a—c) stellt Ausschnitte aus SEMPA-Aufnahmen bei 240, 285 und 320 K
zusammen, die den Bereich (2) in Abb. 6.2.1 enthalten. Bei 320 K finden sich dort mehrere
parallel zur c-Achse verlaufende Doméanenwédnde. Das Doménenmuster ist wiederum in
Abb. 6.2.3(d—f) grob skizziert.

Wiinde, die parallel zur c-Achse verlaufen, sind ladungsfrei (Abb. 6.2.3(i)) und ener-
getisch giinstig. Um diese Ladungsfreiheit zu erhalten, dreht sich beim Abkiihlen die

Magnetisierung in beiden angrenzenden Doménen in die gleiche Richtung, wie es in
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6.2 Detailanalyse der Doméanenprozesse

Abbildung 6.2.3: Magnetisierungsprozesse an einer Domé&nenwand parallel zur c-
Achse: (a—c) Ausschnitte der SEMPA-Aufnahmen bei 240, 285 und 320 K und (d-f) Skiz-
zen der Magnetisierungskonfiguration. Die Magnetisierungsrichtungen sind mit schwar-
zen Pfeilen markiert. (g-i) skizzieren die Entwicklung der Magnetisierungsrichtung in
den drei Temperaturregimen.

.
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Abb. 6.2.3(e),(h) zu erkennen ist. Es entstehen keine magnetischen Ladungen, da die Mag-
netisierungskomponenten senkrecht zur Wand in beiden angrenzenden Doménen gleich
sind. Diese Rotation der Magnetisierung fiihrt beim Erreichen des Regimes der magne-

tisch leichten Ebene zu einem Auflosen der Domanenwand und zum Entstehen einer neuen
Doméne (Abb. 6.2.3(g)).

Als Ergebnis dieses Prozesses sind im Zustand der magnetisch leichten Ebene keine
Winde vorhanden, die parallel zur c-Achse verlaufen. In Ubereinstimmung mit den Dar-
stellungen des vorangegangenen Abschnitts bleiben die bei 320 K vorhandenen 45°-Winde

im gesamten Temperaturbereich erhalten.

Aquivalent zu den parallel zur c-Achse bei 320 K verlaufenden Doméinenwinden sind
die parallel zur a-Achse orientierten Wénde im Regime der magnetisch leichten Ebene la-
dungsfrei. Abbildung 6.2.4(a) zeigt eine Stelle der Probe bei 240 K, die mehrere parallel zur
a-Achse verlaufende Doménenwinde enthélt. In den Aufnahmen (b) und (c) ist dieselbe
Position bei 285 bzw. 320 K dargestellt. Die Skizzen (d-f) verdeutlichen die Magnetisie-

rungsprozesse an einer Beispielwand.

Abbildung 6.2.4: Magnetisierungsprozesse an einer Dom#nenwand parallel zur a-
Achse: (a—c) Ausschnitte der SEMPA-Aufnahmen bei 240, 285 und 320 K. (d-f) skiz-
zieren die Entwicklung der Magnetisierungsrichtung in den drei Temperaturregimen.

Auch im Fall der parallel zur a-Achse orientierten Domanenwénde dreht sich die Magne-
tisierung in den angrenzenden Doménen beim Ubergang durch die Spin-Reorientierung so,
dass die Ladungsfreiheit erhalten bleibt. Als Folge dieser Rotation der magnetischen Mo-

mente ist die Magnetisierung nach dem Aufheizen in den Zustand der magnetisch leichten
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6.2 Detailanalyse der Doméanenprozesse

c-Achse auf beiden Seiten der urspriinglichen Doménenwand in dieselbe Richtung orientiert
— es ist keine Wand mehr vorhanden (Abb. 6.2.4(c),(f)).

6.2.3 Blochlinien

In dem unregelméfigen Domédnenmuster im Temperaturbereich des magnetisch leichten
Konus existieren Bereiche, in denen mehr als zwei Doméinen aneinandergrenzen. Das Vor-
handensein von vier magnetisch leichten Richtungen im Regime des magnetisch leichten
Kegels fiihrt dann an einigen Stellen der Probe zu interessanten Doménenkonfigurationen,
wie sie in Abb. 6.2.5 exemplarisch dargestellt sind. Neben einem Ubersichtsbild zeigt die
hoch-aufgeloste Aufnahme (3 um x 3 pm) die Probe bei 296 K, wobei die lokalen Magne-
tisierungsrichtungen zusédtzlich zum Farbcode auch durch Pfeile veranschaulicht werden.
In der Abbildung lassen sich Kreis- und Kreuz-Blochlinien, die in Abschnitt 2.3 vorgestellt

wurden, erkennen. Sie sind mit Kreisen markiert.
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Abbildung 6.2.5: Ubersichtsmessung und hochaufgeldste Aufnahme der NdCos-Probe
bei 296 K. Einige Kreis- und Kreuz-Blochlinien sind markiert. In den weifen Bereichen
konnte die Magnetisierungsrichtung nicht bestimmt werden.

Solche Magnetisierungskonfigurationen sind typisch fiir extrem weichmagnetische Ma-
terialien ohne ausgeprigte Anisotropierichtungen [SHO1|, in denen sie einen Schluss des
Magnetflusses bewirken und damit der Vermeidung von Streufeldern dienen. Im Fall des
hochanisotropen NdCos kommen solche Doménenmuster jedoch durch die vierfache Entar-

tung der magnetisch leichten Richtung im Regime des magnetisch leichten Kegels zustande.
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6.3 Kiihl- und Heiz-Experimente

Abschnitt 4.2.2 stellte VSM-Messungen der temperaturabhingigen Remanenz von NdCos
In-plane-Schichten parallel zur ¢- und a-Richtung vor. In diesen Experimenten wurde die
Probe bei hohen (tiefen) Temperaturen parallel zur magnetisch leichten Richtung auf-
magnetisiert und dann im Nullfeld abgekiihlt (aufgewdrmt) und das magnetische Moment
parallel zur vorherigen Magnetisierungsrichtung gemessen. Erfolgte im Anschluss an einen
solchen Prozess erneut eine Erwarmung/Abkiihlung ohne zwischenzeitliche Aufmagnetisie-
rung, wurde ein Anstieg des gemessenen magnetischen Moments beobachtet, ohne jedoch

den Wert zu Beginn der Messung zu erreichen (siche Abb. 6.3.1).

2,5x10™

2,0x10™*
1. Abkumer:/

1,5x10" /2_ Aufheizen

1,0x10™*

5,0x10° -

Magnetisches Moment (emu)

0,0 1 1 I
200 250 300 350 400
Temperatur (K)

Abbildung 6.3.1: VSM-Messung eines Kiihl-/Heizzyklus nach Sattigung der NdCos In-
plane-Probe bei 400 K in einem 9 T-Feld parallel zur c-Achse (entspricht Messrichtung).

Die mikroskopische Ursache dieses ungewohnlichen Effekts sollte mittels SEMPA-
Messungen untersucht werden. Ziel war es herauszufinden, ob die Magnetisierung beim
Abkiihlen kohérent rotiert und auch bei tiefen Temperaturen ein Eindoméanenzustand vor-
liegt oder ob sich Doménen bilden und falls ja, wie diese konfiguriert sind. Nach erneutem
Aufheizen kann dann das Doménenmuster mit dem zu Anfang des Experiments verglichen
und eventuell eine Begriindung fiir das im VSM gemessene Verhalten gefunden werden.

Abbildung 6.3.2(a) zeigt das SEMPA-BIld einer In-plane-NdCos-Probe, nachdem diese
im VSM in einem 9 T-Feld bei 400 K parallel zur c-Achse gesittigt, anschliefsend in das
SEMPA eingebaut und die Deckschicht abgesputtert wurde. Die erste Messung erfolgte bei
Raumtemperatur (296 K), bei der der leichte Kegel bereits geringfiigig geoffnet ist.

Die Aufnahme zeigt einen anndhernd homogenen Magnetisierungszustand mit einer Ori-

entierung der magnetischen Momente um die Richtung der urspriinglichen Aufmagneti-
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(a) 296 K (b) 100 K (c) 296 K (d) 325 K

Abbildung 6.3.2: SEMPA-Aufnahmen einer In-plane-NdCos-Probe bei: (a) 296 K
nach Sattigung bei 400 K in einem Magnetfeld von 9 T parallel zur c-Achse, (b) 100 K
nach Abkiihlen (die Aufnahme enthélt einen horizontalen Bildfehler), (¢) 296 K nach
erneutem Aufheizen und (d) 325 K.

sierung mit lediglich kleinskaligen Variationen. Dieses feinskalige Muster stellt eine Auf-
spaltung in einen Zweidominenzustand dar. Daraus folgt, dass sich nach der Séittigung
die magnetischen Momente beim Abkiihlen und Offnen des magnetisch leichten Kegels
in beide magnetisch leichte Richtungen, die aus der urspriinglichen S#ttigungsrichtung
hervorgehen, drehen. Somit bildet sich aus dem Eindominenzustand nach der Sittigung
bereits mit Beginn der Offnung des magnetisch leichten Kegels ein Zweidominenzustand.
Die Doménen sind entlang der a-Achse ausgedehnt, entlang der c-Achse bilden sie je-
doch ein sehr feinskaliges Muster. Diese Doménenkonfiguration &hnelt dem von Hubert
und Schéfer unter ,, Ripple and Blocking” beschriebenen Verhalten einer Co-Schicht, die
entlang der magnetisch harten Richtung gesittigt wurde [HS98|. Bei Reduktion des ange-
legten Magnetfeldes bildet sich dort eine Ripple-Struktur mit einer Texturierung senkrecht
zur mittleren Magnetisierungsrichtung. Der Grund dafiir ist, dass in einer transversalen
Anordnung der Doménen, in der die Doménenwénde parallel zur mittleren Magnetisie-
rungsrichtung verlaufen, deutlich grofere Streufelder entstehen, als in einer Konfiguration
mit senkrecht zur mittleren Magnetisierungsrichtung verlaufenden Doménenwénden (lon-
gitudinale Anordnung) [HS98|. Dieses Doménenmuster entspricht dem in Abb. 6.3.2(a)
beobachteten Zustand. Im NdCos wird die Doménenkonfiguration jedoch nicht durch das
Abschalten des Magnetfeldes, sondern durch das Offnen des magnetisch leichten Kegels
beim Abkiihlen hervorgerufen.

Der kleindoménige Zustand weist insgesamt sehr viele Domanenwénde auf. Deren Ener-
gie nimmt mit stdrkerer Abweichung der Magnetisierungsrichtung benachbarter Doméanen
zu. Deswegen l6sen sich beim Abkiihlen die kleinen zugunsten groffer Doménen auf, was

die Lénge der vorhandenen Doménenwinde und damit deren Gesamtenergie reduziert. Als
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Folge davon ergibt sich der in Abb. 6.3.2(b) gezeigte, grobskalige Zweidoménenzustand
bei 100 K mit entlang der a-Achse ausgedehnten Doménen und einer Orientierung der

Magnetisierung parallel zu dieser Richtung.

Im Gegensatz zur Probe im Ausgangszustand (Abb. 6.1.1, 240 K), in der im gesamten
Temperaturbereich und somit auch im Regime der magnetisch leichten a-Achse 45°-Winde
existierten, liegen in der urspriinglich aufmagnetisierten Probe fast ausschlieflich parallel
zur a-Achse ausgerichtete Doméanenwéande vor. Das Fehlen der 45°-Winde liegt daran, dass
sie zum Anfang des Experiments durch die Sattigung im Magnetfeld unterdriickt wurden.

Sie bilden sich wihrend des Abkiihlens nicht aus, da sie energetisch ungiinstig sind.

Beim erneuten Aufheizen wurde als Zwischentemperatur fiir die Aufnahme eines Bildes
ebenfalls die Raumtemperatur von 296 K gewihlt (Abb. 6.3.2(c)). Die Doménenkonfigu-
ration unterscheidet sich deutlich von der vor dem Abkiihlen. Es existieren vier Magne-
tisierungsrichtungen, die den vier magnetisch leichten Richtungen bei dieser Temperatur
entsprechen. Dabei iiberwiegen jedoch deutlich die beiden Orientierungen, die nahe der
urspriinglichen Sattigungsrichtung liegen. Die zum Anfang des Experiments bei 296 K
sichtbaren, feinskaligen Strukturen sind nicht mehr derart vorhanden, sondern es haben

sich grofere homogene Bereiche gebildet.

In der letzten Aufnahme im Regime der magnetisch leichten c-Achse bei 325 K ist ein
Zweidoméanenzustand erkennbar, wobei der Grofteil der magnetischen Momente in der
urspriinglichen Séttigungsrichtung orientiert ist (Abb. 6.3.2(d)). Die Doménen sind zwar
unregelméfiger geformt und angeordnet als bei 100 K, jedoch ist auch bei 325 K im Gegen-
satz zur Probe im Ausgangszustand eine deutliche Ausdehnung der Doménen entlang der
c-Achse und somit eine Orientierung der Doménenwénde parallel zur magnetisch leichten

Achse erkennbar.

Die beobachtete Préiferenz der urspriinglichen Magnetisierungsrichtung der Doménen
nach dem Kiihl-/Heizzyklus ist tiberraschend, da die Probe wihrend des Durchlaufens des
kompletten Spin-Reorientierungs-Ubergangs vollig andere Zusténde einnimmt und bei tie-
fen Temperaturen im Regime der magnetisch leichten Achse eine Gleichverteilung der Do-
manen vorliegt. Eine mogliche Ursache fiir diesen sowohl in den globalen VSM-Messungen
als auch in den lokalen SEMPA-Messungen sichtbaren ,Gedéchtniseffekt wird in den Do-
manenwinden vermutet, die sich wihrend des Abkiihlens ausbilden. Wenn die magneti-
schen Momente der Wand teilweise die urspriingliche Magnetisierungsrichtung enthalten,
konnte dies ausreichen, um die Symmetrie zu brechen und die Magnetisierung wieder in
die urspriingliche Richtung zu ziehen. Eine Bestédtigung dieser Annahme findet sich in den

Simulationsrechnungen, die im folgenden Kapitel vorgestellt werden. Abschnitt 7.3 préisen-
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6.4 Quantitative Auswertung der Messungen

tiert einen Vergleich der mikromagnetischen Rechnungen mit den SEMPA-Messungen und
diskutiert eine Begriindung fiir den Gedéchtniseffekt.

Die Messreihe hat gezeigt, dass der Ubergang aus dem Eindoménenzustand nach Sétti-
gung im Magnetfeld vom Regime der magnetisch leichten c- hin zur a-Achse nicht durch
kohéarente Rotation aller magnetischen Momente beim Abkiihlen erfolgt. Es kommt zur
Ausbildung von Doménen und zu einer Drehung der magnetischen Momente innerhalb
dieser Doménen.

Da die SEMPA-Messungen sehr zeitaufwendig sind, war es nicht moglich, mehrere Kiihl-
und Heizzyklen durchzufiihren und die fortschreitende Anderung des Doménenmusters zu
beobachten. Aus den viel schnelleren globalen VSM-Messungen ging hervor, dass nach
jedem Zyklus die parallel zur c-Achse gemessene Magnetisierung bei 400 K exponentiell
abnimmt und einem Grenzwert von Null entgegenstrebt. Daraus folgt, dass die Domé-
nen in beiden leichten Richtungen schlieklich doch gleichverteilt sind, was im thermischen

Gleichgewicht auch zu erwarten ist.

6.4 Quantitative Auswertung der Messungen

Da die SEMPA-Methode die Ausrichtung der magnetischen Momente an der Oberfliche der
Schicht ermittelt, lasst sich aus den SEMPA-Aufnahmen direkt der Spin-Reorientierungs-
Winkel 055 ableiten. Die ermittelten Werte sind in Abb. 6.4.1 dargestellt (aus [Han10]).
Dabei wurden im Regime der magnetisch leichten Ebene und der magnetisch leichten c-
Achse jeweils beide Magnetisierungsrichtungen und im Regime des magnetisch leichten
Kegels alle vier moglichen Orientierungen ausgewertet. Die Messungenauigkeit betragt
+1 K bzw. £1°. Zum Vergleich sind die Werte von fsg eingetragen, die aus den VSM-
Messungen ermittelt wurden, wobei die Fehlergrenzen mit £5 K deutlich grofer als bei den
SEMPA-Messungen sind. Die Ergebnisse der globalen VSM-Messungen stimmen gut mit
den lokalen, nur die Oberfliche abbildenden SEMPA-Messungen iiberein. Das bestatigt
die Eignung des SEMPA-Verfahrens, fiir die hochanisotropen NdCos-Schichten Aussagen
iiber das magnetische Verhalten der ganzen Probe, nicht nur der Oberfldche, zu treffen.
Mit dem Betrag des Spin-Reorientierungs-Winkels hat S. Hankemeier mit Gl. (2.2.2) die
Werte fiir K7 und K, im Regime des magnetisch leichten Kegels bestimmt [Han10]. Dies
erfolgte unter der vereinfachenden Annahme eines linearen Verlaufs der Anisotropiekon-
stanten K5 und ausgehend von den aus den VSM-Messungen abgeleiteten Anisotropiekon-
stanten K7 und K5 bei 400 bzw. 200 K (siehe Kap. 4.2.3). Tabelle 6.4.1 fasst die Ergebnisse

Zusammern.
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Abbildung 6.4.1: Aus den SEMPA-Messungen abgeleiteter Spin-Reorientierungs-

Winkel Ogp (aus [Hanl0]). Die schwarzen Punkte sind aus den VSM-Messungen er-
mittelte Werte fiir Ogp.

Tabelle 6.4.1: Mit den Ergebnissen der VSM- und SEMPA-Messungen ermittelte
Werte von K7 und Ko

T (K) 200 232 2575 261 265 274
Ky (MJ/m3) —4,80 —3,00 —-169 —158 —143 —1,19
K, (MJ/m3) 1,15 1,00 089 088 086 0,82
T (K) 285 296 300 3025 3125 400
K, (MJ/m® —0,72 —022 -016 —0,10 —0,02 1,20
K, (MJ/m® 077 072 070 069 065 0,26

6.5 Zusammenfassung

Die prasentierten SEMPA-Messungen sind die ersten lokalen Messungen der Doménen-
konfiguration einer NdCos-Probe. Es konnten keine bisher verdffentlichten Ergebnisse zu
diesem Thema gefunden werden. Die Untersuchungen weisen den Spin-Reorientierungs-
Ubergang von einer magnetisch leichten c-Richtung oberhalb 318 K iiber einen magnetisch

leichten Doppelkegel hin zu einer magnetisch leichten a-Achse bei Temperaturen unterhalb
252 K nach.

Eine genauere Untersuchung der Doménenstrukturen bei verschiedenen Temperaturen

ergab einen klaren Zusammenhang zwischen der Ausrichtung der Doménenwénde und der
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6.5 Zusammenfassung

Drehung der Magnetisierung in eine bestimmte der vier moglichen magnetisch leichten
Richtungen beim Abkiihlen der Probe. Dazu wurden Magnetisierungsprozesse in Berei-
chen um verschiedene, in der Schicht auftretende Doménenwinde (45°-Wéande, Winde
parallel zur a- oder c-Achse) analysiert. Es zeigte sich, dass die 45°-Winde im Allgemeinen
im gesamten Temperaturbereich stabil sind, wihrend sich die parallel zur ¢- bzw. a-Achse
orientierten Doménenwénde beim Abkiihlen bzw. Aufheizen auflésen. Aus den Messungen
konnte der Spin-Reorientierungs-Winkel gp direkt ermittelt werden. Er stimmt anndhernd
mit den aus den VSM-Messungen indirekt berechneten Werten iiberein. Aufserdem wur-
den die magnetokristallinen Anisotropiekonstanten fiir den Spin-Reorientierungs-Bereich
abgeschéatzt.

Kiihlexperimente an einer anfanglich entlang der magnetisch leichten Richtung bei 400 K
gesittigten Probe zeigten, dass wihrend des Spin-Reorientierungs-Ubergangs die Magneti-
sierung nicht kohédrent rotiert, sondern sich Doméanen bilden und im Regime der magnetisch
leichten Ebene (a-Achse) ein Zweidoménenzustand mit einer Ausrichtung der Magnetisie-
rung und der Doméanenwénde parallel zur a-Achse vorliegt. Beim anschliefenden Aufhei-
zen in den Zustand der magnetisch leichten c-Achse dreht ein Grofteil der magnetischen
Momente zuriick in die urspriingliche Sattigungsrichtung. Bei dieser Temperatur sind die
Doménenwénde hauptsichlich parallel zur c-Achse ausgerichtet und kaum 45°-Winde vor-
handen. Ein Ansatz zur Erklirung des bei diesen Kiihl-/Heizexperimenten beobachteten
Gedéachtniseffekts geht aus den mikromagnetischen Rechnungen des folgenden Kapitels
hervor und wird dort diskutiert.

Offen ist noch, warum die beobachteten 45°-Doménenwinde in den Proben im Aus-
gangszustand existieren. Eine mogliche Begriindung dafiir ist die folgende: Wéhrend des
Wachstums der NdCos-Schicht nukleieren unabhéngig voneinander viele Doménen, die
sich ausbreiten und aufeinandertreffen. Um stark geladene Doménenwinde zu vermeiden,
die senkrecht zur magnetisch leichten Achse verlaufen, bilden sich abgeschrigte Winde.
Das ist auch teilweise an den Doménen zu beobachten, die nach dem Kiihl-/Heizzyklus
bei 325 K vorliegen (Abb. 6.3.2). Sie sind so geformt, dass keine Doménenwéinde parallel
zur a-Achse vorhanden sind. Die 45°-Wéande zeichnet aus, dass sie symmetrisch zu der
magnetisch leichten Richtung im Zustand der magnetisch leichten c-Achse und im Regime
der magnetisch leichten Ebene liegen. Die Dominanz der 45°-Winde ldsst darauf schlie-
fsen, dass diese Orientierung unter den schrigen Winden energetisch besonders giinstig ist,
was jedoch noch mit Rechnungen bestétigt werden muss, die in dieser Dissertation nicht

durchgefiihrt werden.
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7 Mikromagnetische Untersuchung
diunner NdCos-Schichten

Die in Kapitel 4 présentierten globalen und in Kapitel 6 gezeigten lokalen Magnetisie-
rungsmessungen an NdCos In-plane-Schichten erlaubten eine detaillierte Untersuchung des
Spin-Reorientierungs-Ubergangs. Jedoch lief die VSM-Methode keine Riickschliisse auf die
Art der Doménenwinde in den drei Regimen der magnetokristallinen Anisotropie zu. Im
Fall der SEMPA-Messungen wiren mehr hochaufgeloste Aufnahmen erforderlich gewesen,
um Aussagen treffen zu kénnen, die aber auf Grund der zur Verfiigung stehenden Messzeit
nicht durchgefiihrt werden konnten. Lediglich im Bereich der magnetisch leichten Achse ist
es moglich, auf Grund theoretischer Betrachtungen eine Blochwand anzunehmen und diese
mit Gl. (2.3.1) zu beschreiben. Um die Annahme zu verifizieren und um Aussagen iiber
die Domédnenwénde in den anderen Regimen treffen zu kénnen, wurden mikromagnetische
Simulationen mit dem Programm MicroMagus |[BG]| (sieche Abschnitt 3.5) durchgefiihrt. Da
zundchst ein grundlegendes Verstdndnis erarbeitet werden soll, beschrianken sich die Be-
trachtungen auf in-plane-texturierte Schichten, in denen der Einfluss der Formanisotropie
geringer als in den Qut-of-plane-Schichten ist.

Die verschiedenen Zustinde der magnetokristallinen Anisotropie lassen sich im Simu-
lationsprogramm implementieren, indem die aus den VSM- und SEMPA-Messungen er-
mittelten Werte fiir Ky und K, entsprechend der jeweiligen Messtemperatur als Simu-

lationsparameter verwendet werden. Jedoch wird bei den Berechnungen eine thermische

Tabelle 7.0.1: Fiir die Simulationsrechnungen betrachtete Temperaturen, magneto-
kristalline Anisotropiekonstanten und entsprechende Spin-Reorientierungs-Winkel 0ggr

Temperatur (K) 400 300 285 261 200

K (MJ/m?) 1,2 —0,15 —0,72 —158 —48
K, (MJ/m3 026 07 077 08 1,15
Osr ) 0 19 43 7190
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Abbildung 7.0.1: (a) Startkonfiguration der Magnetisierung fiir die Simulationsrech-
nungen mit periodischen Randbedingungen und (b) Ergebnis der Simulation fiir 400 K.

Aktivierung nicht einbezogen, so dass sie eigentlich alle bei einer Temperatur von 0 K
erfolgen. Um die Zuordnung der Simulationen zu dem in den vorigen Kapiteln beschriebe-
nen Temperaturverhalten zu vereinfachen, erfolgt fiir jeden Rechenschritt die Angabe der
entsprechenden Temperatur in Kelvin. Die betrachteten Temperaturen, die jeweiligen K-
und K,-Konstanten und der sich daraus ergebende Spin-Reorientierungs-Winkel g sind in
Tab. 7.0.1 zusammengefasst. Im Folgenden werden mit m; die reduzierten Magnetisierungs-
komponenten (m; = M;/Ms, Mg = Séttigungsmagnetisierung, i = x,y, z) bezeichnet. Zur
Vereinfachung konnte die Sittigungsmagnetisierung im gesamten Temperaturbereich fiir
die Simulationsrechnungen als konstant erachtet werden, da ihre gemessenen Werte sich

auch nur geringfiigig dndern.

Die verwendete Startkonfiguration der Magnetisierung ist in Abb. 7.0.1(a) skizziert. Die
fiir die Simulationen verwendete Geometrie wurde in Abschnitt 3.5 vorgestellt. In allen 7
Lagen, aus denen die ,Probe* aufgebaut ist und die jeweils 3 nm dick sind, liegt in den
Zellen mit 0 < z < 250 die Magnetisierung parallel zur positiven z-Achse (m, = 1), in
den Zellen 251 < x < 500 parallel zur negativen z-Achse (m, = —1). Die Koordinaten
bezeichnen die Position der Zelle (Grofe einer Zelle = 1 nm x 1 nm) im Gitter und wer-
den im Folgenden ohne Einheit angegeben. Fiir die Berechnungen zeigte sich, dass die
Unterschiede in den 7 Lagen vernachlassigbar klein sind und somit die Magnetisierung im
Wesentlichen als homogen in der Tiefe der Schicht angesehen werden kann. Die Darstellun-
gen der Simulationsergebnisse enthalten jeweils die Daten der 4. und somit der zentralen

Lage.
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Die implementierte Anfangsbedingung entspricht einem Zweidoméanenzustand mit der
Orientierung der Magnetisierung entlang der magnetisch leichten c-Achse, die parallel zur
z-Richtung gew#hlt wurde. Testsimulationen vom oben beschriebenen Zustand ausgehend
zeigten, dass sich fiir 400 K Blochwinde ausbilden, die segmentiert sind, also die Magneti-
sierungskomponente m, senkrecht zur Ebene abwechselnd positiv bzw. negativ ist. Dieses
Verhalten ist auf der einen Seite naheliegend, da durch die Segmentierung die Streufelde-
nergie reduziert wird [HS98|. Jedoch handelt es sich bei diesem Zustand offenbar um ein
metastabiles Gleichgewicht, da die Gesamtenergie im Vergleich zum Zustand mit einer
unsegmentierten Blochwand erhdht ist. Die Simulationsrechnungen wurden fiir verschiede-
ne Zustidnde (ohne Pinningzentren/mit Pinningzentren verschiedener Arten) durchgefiihrt
und die Ergebnisse miteinander verglichen. Dazu ist ein einheitlicher, definierter Ausgangs-
zustand notwendig, der iiber das Setzen der Komponente senkrecht zur Schichtebene in
den Zellen 248 < x < 252 auf +1 erreicht wurde. In diesen Zellen galt dementsprechend
m, = 0. Mit diesen abgednderten Anfangsbedingungen ergab sich in den Simulationen fiir
400 K eine unsegmentierte Blochwand.

Das Ergebnis der Berechnungen mit den beschriebenen Anfangsbedingungen fiir 400 K
ist in Abb. 7.0.1(b) dargestellt. Die Pfeile représentieren die Magnetisierungsrichtung in
der Schichtebene, wihrend der Farbcode die Magnetisierungskomponente senkrecht zur
Schicht (m,) beschreibt.

Das Simulationsergebnis zeigt, dass die Ausrichtung der Magnetisierung innerhalb der
im Anfangszustand vorgegebenen Doménen erhalten bleibt, jedoch ein kontinuierlicher
Ubergang der Magnetisierungsrichtung zwischen beiden Doménen stattfindet. Die parallel
zur c-Achse orientierten Doménenwénde befinden sich bei x = 0 (z = 500) und z = 250.
Die Magnetisierungsanteile senkrecht zur Schichtebene sind im gesamten Berechnungsfeld
Null aufer in den Doménenwénden, wo sie auf +1 (x = 250 nm) ansteigen bzw. auf —1
(x = 0 nm bzw. x = 500 nm) abfallen. Dieser Verlauf charakterisiert die Wénde als
Blochwinde, die spater in Abschnitt 7.2.1 genauer analysiert werden.

Die Magnetisierung ist bei z = 0 bzw. z = 500 senkrecht zum Rand des berechneten
Bereiches ausgerichtet. Es entstehen dort jedoch keine magnetischen Ladungen, da mit
periodischen Randbedingungen gerechnet wurde und sich somit der Simulationsbereich in
x- und z-Richtung periodisch fortsetzt, was fiir alle folgenden Rechnungen gilt.

Als allgemeine Einschriankung muss den Aussagen der folgenden Kapitel vorangestellt
werden, dass Details der Simulationsergebnisse, wie die Position der Dom#nenwinde sowie
deren Segmentierung, durchaus von den gewihlten Anfangsbedingungen abhangen. Testsi-
mulationen mit unterschiedlichen Startkonfigurationen zeigten jedoch, dass der Charakter
der Winde als Bloch-, Néel- oder gemischte Bloch-Néel-Wénde, die Existenz bei verschie-
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7 Mikromagnetische Untersuchung diinner NdCos-Schichten

denen Temperaturen und die Ausrichtung, also die Eigenschaften, die im Fokus dieser
Untersuchungen stehen, unabhingig von vorgegebenen Bedingungen sind. Diese Charak-

teristika stellen somit allgemein giiltige Ergebnisse der Berechnungen dar.

7.1 Ungestorte Situation

Als Erstes wird die ungestorte Situation betrachtet. Das heiftt, die Werte der Sattigungs-
magnetisierung, der Austauschkonstanten und der magnetokristallinen Anisotropiekon-
stanten sind fiir alle Zellen der Geometrie gleich, es liegen keine Inhomogenitdten vor.
Die Berechnungen begannen fiir den Zustand bei 400 K, der der in Abb. 7.0.1(b) gezeigten
Konfiguration entspricht. Dieses Simulationsergebnis diente dann als Anfangsbedingung
fiir die anschliefsende Berechnung der Situation bei 300 K. Schrittweise wurde so das Tem-
peraturintervall von 400 bis 200 K betrachtet.

Die berechneten Magnetisierungskonfigurationen sind in Abb. 7.1.1 zusammengestellt.
Bei 300 K liegt ebenfalls ein Zweidoménenzustand vor. Jedoch ist die Magnetisierung nicht
mehr parallel zur c-Achse, sondern entsprechend dem Spin-Reorientierungs-Winkel 6spr
um 19° aus der c-Richtung herausgedreht. Dabei erfolgt die Drehung in beiden Doménen
in die gleiche Richtung (positive z-Achse), so dass keine magnetischen Ladungen an den
Doménengrenzen entstehen. Im Gegensatz zum Zustand bei 400 K, in dem beide Doméanen
durch Blochwinde voneinander getrennt sind, weisen die Wénde bei 300 K und den tieferen
Temperaturen Néel-Charakter auf. Die Magnetisierungskomponente senkrecht zur Schicht
ist in der gesamten Geometrie Null. Ein weiteres ,Abkiihlen* bewirkt eine stirkere Rotation
der Momente entsprechend Ogg, bis schlieklich bei 200 K die Magnetisierung in positive
xz-Richtung orientiert ist und ein Eindominenzustand vorliegt.

Die Ergebnisse dieser Simulationsreihe stimmen nur teilweise mit den experimen-
tell beobachteten Doméanenmustern iiberein. Diese Rechnungen entsprechen den in Ab-
schnitt 6.2.2, Abb. 6.2.3 vorgestellten Prozessen an parallel zur c-Achse verlaufenden Do-
manenwinden. Der im Regime des magnetisch leichten Kegels auftretende Vierdoménen-
zustand bzw. im Regime der magnetisch leichten Ebene vorliegende Zweidoménenzustand
wird mit den ungestorten Rechnungen nicht erreicht. Diese Diskrepanz ist jedoch we-
nig verwunderlich. Ausgangspunkt der Berechnungen war eine homogene Geometrie ohne
Storstellen. Reale Proben hingegen sind nicht perfekt und weisen eine Vielzahl von In-
homogenitédten auf, die als Pinning-Zentren bzw. Nukleationsstellen fiir Doménenwénde
bzw. Doméanen wirken. Um eine Situation zu simulieren, die der Realitit ndher kommt,
miissen solche Storstellen in die Geometrie eingefiigt werden. Diese Analysen sind Inhalt
des néchsten Abschnitts.
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Orientierung der Magnetisierung in der z-z-Ebene
of-plane-Komponente entsprechend der Farbskala fiir die ungestorte Situation in den
verschiedenen Regimen des Spin-Reorientierungs-Ubergangs.

Abbildung 7.1.1
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7.2 Gestorte Situation

Es ist bekannt, dass diinne Seltenerd-Kobalt-Schichten Pinningzentren enthalten, die z. B.
durch Korngrenzen, Stapelfehler in der Kristallstruktur oder lokale Abweichungen der Zu-
sammensetzung gebildet werden [BKFJ98|. In diesen Storstellen konnen Eigenschaften
wie Sattigungsmagnetisierung, Austauschkonstante oder magnetokristalline Anisotropie-
konstanten von den intrinsischen Eigenschaften der eigentlichen Seltenerd-Kobalt-Phase
abweichen. In den folgenden Abschnitten werden drei Arten von Pinningzentren, und zwar
Bereiche reduzierter Austauschkonstante, Sattigungsmagnetisierung und reduzierter mag-
netokristalliner Anisotropiekonstanten, genauer untersucht. Die beschriebenen Haftzentren

(Pinner) befinden sich jeweils in allen simulierten Lagen an derselben Position.

7.2.1 Pinningzentren mit reduzierter Austauschkonstante

Zunéchst sollen Pinningzentren betrachtet werden, die aus Zellen bestehen, in denen die
Austauschkonstante A’ auf die Hélfte der eigentlichen Konstanten A = 1,05-107 J/m
reduziert ist. In jeder Lage wurde den Zellen mit den Koordinaten (247|1)-(253|3) und
(247)498)—(253|500) der Wert A’ zugewiesen (siche Abb. 7.2.1(a)). Die iibrigen Anfangsbe-
dingungen, wie sie in Abb. 7.0.1 skizziert sind, blieben erhalten. Die Berechnungen starteten
ebenfalls bei 400 K.

400 K — magnetisch leichte c-Achse. Bei 400 K ergibt sich — wie in der ungestorten
Situation — ein Zweidomanenzustand, wobei die Doménen durch eine Blochwand vonein-
ander getrennt sind, die durch die beiden Pinningzentren verlauft (Abb. 7.2.1(a)). Eine
zweite Blochwand existiert bei z = 0 (bzw. z = 500). Linienprofile der einzelnen Magne-
tisierungskomponenten entlang eines Schnittes durch die Blochwand zeigt Abb. 7.2.1(b).
Zur besseren Anschaulichkeit wird ein neues Koordinatensystem (2, ¢/, 2’) so definiert, dass
der Mittelpunkt der Doméinenwand bei ' = 0 nm liegt bzw. bei Wandprofilen parallel zur
z-Achse bei 2/ = 0 nm (siehe Abb. 7.2.3), was auch fiir alle folgenden Profildarstellungen
gilt.

Aus den Linienprofilen geht hervor, dass die z-Komponente {iberall annihernd Null
(< 0,04) ist. Der Anteil in 2-Richtung &ndert sich von +1 nach —1. Im Zentrum der Wand
wird der Out-of-plane-Wert m,,, der auferhalb der Doménenwénde Null ist, +1 (z = 250)
bzw. —1 (z = 0/x = 500), was den Charakter dieser Winde als Blochwand bestétigt. Wie
in Abschnitt 2.3 beschrieben, kann das Doméanenwandprofil fiir Blochwéinde in uniaxia-
len Materialien mit Gl. (2.3.1) analytisch berechnet werden. Fiir das Simulationsergebnis

lasst sich das Blochwandprofil aus den einzelnen Magnetisierungskomponenten ermitteln
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Abbildung 7.2.1: Ergebnisse der Simulation bei 400 K: (a) Orientierung der Mag-
netisierung in der z-z-Ebene (Pfeile) und Out-of-plane-Komponente entsprechend der
Farbskala. Die Position der Austauschpinner ist mit den Kreisen markiert. (b) Linien-

profile der einzelnen Magnetisierungskomponenten.
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Abbildung 7.2.2: Analytisch nach Gl. (2.3.1) berechneter und aus der Simulation

resultierender Blochwandwinkel ¢.
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7 Mikromagnetische Untersuchung diinner NdCos-Schichten

und anhand des Blochwandwinkels ¢ darstellen. Beide Ergebnisse sind in Abb. 7.2.2 zu-
sammengefasst. Die sehr gute Ubereinstimmung beider Kurven ist einerseits ein wenig
iiberraschend, da die Theorie fiir unendlich ausgedehnte Blochwinde gilt, andererseits be-
stitigt sie die Eignung des numerischen Ansatzes inklusive der gewdhlten Diskretisierung

und Geometrie fiir die gestellten Simulationsziele.

300 K — Offnung des magnetisch leichten Konus. Die Ergebnisse der Berechnung
fiir 400 K dienten als Startkonfiguration fiir die anschliefsende Simulation der Situation
bei 300 K. Bei dieser Temperatur ist der magnetisch leichte Kegel bereits geringfiigig ge-
offnet (Asp = 19°). Im Gegensatz zur ungestorten Situation resultiert die Berechnung mit
Pinningzentren in einem Vierdoménenzustand, wobei die Domé&nen durch parallel zur a-
bzw. c-Achse verlaufende Wénde getrennt sind (Abb. 7.2.3(a)). An den Schnittpunkten
der Wénde bilden sich Kreis- oder Kreuz-Blochlinien. Wie die Farbskala zeigt, sind dies
die einzigen Bereiche, in denen Out-of-plane-Komponenten auftreten. Die ansonsten ver-

schwindenden m,-Werte kennzeichnen sémtliche Wande als Wande mit Néel-Charakter.

a 500‘\:" . b . :
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Abbildung 7.2.3: (a) Ergebnis der Simulation bei 300 K, wobei die Pfeile die Mag-
netisierungsrichtung in der z-z-Ebene und die Farben die Out-of-plane-Komponente
repréisentieren; Definition der Achsen 2’ und z’. (b) Definition der Winkel 11 und 5.

Die Ausrichtung der Magnetisierung innerhalb der Domé&nen verldauft entlang der
durch den leichten Konus vorgegebenen Orientierungen. Um dies zu verdeutlichen, ist in
Abb. 7.2.4 die Richtung der magnetischen Momente in Bezug auf die z'- bzw. z’-Achse

aufgetragen. Zur Vereinfachung werden zwei Winkel ¢; und 5 entsprechend der Skiz-
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Abbildung 7.2.4: Orientierung der magnetischen Momente entlang eines Querschnit-
tes durch die Doménenwand parallel zur a-Achse (a) und parallel zur c-Achse (b) bei
300 K. Fiir die Definition der Koordinaten 2’ und 2’ sowie der Winkel vy und o siehe
Abb. 7.2.3(b).

ze 7.2.3(b) definiert. Laut dieser Definition sollte ¢, im Bereich —0sr < ¥y < Osg und 19
im Intervall —90°+60sg < 19 < 90°—0gg variieren, was durch die dargestellten Linienprofile
bestatigt wird.

Untersuchung der Magnetisierung im Bereich eines Haftzentrums mit reduzierter
Austauschkonstante bei 300 K. Um zu verstehen, wie die Pinningzentren mit der
reduzierten Austauschkonstante die Domanenwande und das entstehende Doménenmuster
beeinflussen, erfolgten zusétzliche Testsimulationen. In einem ersten Versuch wurde ein
50 x 50 Zellen grofses Pinningzentrum in die Mitte des betrachteten Gitters gesetzt und
die Simulation erneut bei 400 K gestartet. Auf Grund der Grofe sollten die Auswirkungen
des Pinners deutlicher erkennbar sein. Die Position im Zentrum des Berechnungsfeldes
erleichtert die Analyse der Magnetisierungsrichtungen in der kompletten Umgebung der
Storstelle.

In Abb. 7.2.5(a) sind die Ergebnisse fiir die z-, y- und z-Komponente im gesamten Be-
rechnungsfeld bzw. in Abb. 7.2.5(b) in einer Vergroferung um den Pinner, der durch das
schwarze Quadrat angedeutet wird, dargestellt. Alle Diagramme bis auf 7.2.5(b, m,) sind
auf +1 skaliert. Die Zooms der y- und z-Komponenten zeigen eine Einengung der Wand
im Bereich des Pinners, die anhand der in Abb. 7.2.5(c) dargestellten Wandprofile im
Zentrum bzw. auferhalb des Pinners klar erkennbar wird. Die Einengung lisst sich qua-
litativ so erkldren, dass durch den verminderten Austausch eine gegenseitige Verkippung
benachbarter magnetischer Momente weniger Energie kostet, so dass die magnetokristalline
Anisotropieenergie stirker wiegt und somit die Umorientierung in der Wand mit weniger

Spins realisiert wird. Diesen Zusammenhang spiegelt die analytische Formel fiir die Domé-
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Abbildung 7.2.5: (a) z-, y- und z-Komponente der Magnetisierung der Berechnung bei
400 K um den 50 x 50 Zellen groken Austauschpinner (schwarzes Quadrat). (b) Vergro-
ferter Bereich der Daten von (a) um das Haftzentrum. Alle Grafiken bis auf den Zoom
der z-Komponente sind auf +1 skaliert. (¢) Linienprofile der x- y- und z-Komponente im
Zentrum (A’ = A/2) bzw. aufserhalb (A) des Pinners und (d) analytisch nach Gl. (2.3.1)
berechnetes und aus der Simulation resultierendes Blochwandprofil im Zentrum des Pin-

ners (A/2) bzw. auferhalb (A).
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nenwandweite dp einer Blochwand
op=m-\A/K (7.2.1)

mit der Austauschkonstanten A und der magnetokristallinen Anisotropiekonstanten K
wider. Abbildung 7.2.5(d) zeigt den aus der Simulation ermittelten und analytisch berech-
neten (Gl. (2.3.1)) Blochwandwinkel ¢ fiir beide Bereiche A und A’.

Die xz-Komponente bei 400 K und der gleiche Ausschnitt der anschlieflenden Berechnung
bei 300 K fiir das 50 x 50 Zellen grofe Haftzentrum sind in Abb. 7.2.6(a) und (b) gegen-
iibergestellt. Die Pfeile, deren Auslenkung aus der z-Richtung fiir 400 K wegen der besseren
Erkennbarkeit {ibertrieben dargestellt ist, deuten die Ausrichtung der magnetischen Mo-
mente an. Die Abbildung zeigt, dass der x-Anteil nicht im gesamten Berechnungsfeld Null
ist, wie es in Abb. 7.2.5(a) auf Grund der einheitlichen Skalierung von m, von +1 bis —1
scheint. Dies wird durch die Beschriankung auf ein kleineres Intervall von +0,04 bis —0,04
deutlich. An den Schnittpunkten zwischen der Wand und dem Rand des Pinningzentrums
ist die Magnetisierung leicht aus der z-Richtung herausgedreht.

Durch die Einschniirung der Blochwand im Ubergangsbereich ,schmale Wand“ zu ,brei-
ter Wand“ entstehen magnetische Ladungen, die wiederum ein Streufeld in der Probe
hervorrufen. Die magnetischen Momente in der Ndhe der Ladungen folgen diesem Streu-
feld und werden leicht in z-Richtung ausgelenkt (Abb. 7.2.6(c)). Beim ,Abkiihlen* und
Ubergang zum magnetisch leichten Kegel kann sich die Magnetisierung lokal entlang einer
der vier magnetisch leichten Achsen orientieren. In dem Bereich, in dem das Streufeld der
magnetischen Ladungen wirkt und die Magnetisierung bereits leicht aus der c-Richtung
herausgedreht ist, folgen die magnetischen Momente der am néchsten liegenden leichten
Richtung (Abb. 7.2.6(d)). Daraus resultieren der Vierdoménenzustand und die Blochli-
nie (Abb. 7.2.6(b)). Im Vergleich zur ungestorten Situation sind also die Pinner fiir den
Symmetriebruch verantwortlich.

Diese Testsimulation wurde fiir einen Pinner im Zentrum wiederholt, der in der Grofe
den Pinnern am Rand, wie sie in Abschnitt 7.2.1 eingefiihrt wurden, entspricht. Es ergab
sich das qualitativ gleiche Verhalten wie fiir den grofsen Austauschpinner. Somit lassen
sich die Erkenntnisse auch auf die kleineren Pinner am Rand des Simulationsbereiches, die

Inhalt der Betrachtungen dieses Abschnitts sind, tibertragen.
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Abbildung 7.2.6: z-Komponente der Magnetisierung der Simulationen fiir den 50 x 50
Zellen grofen Austauschpinner fiir (a) 400 und (b) 300 K. Die Pfeile entsprechen der
Orientierung der Magnetisierung in der z-z-Ebene (Drehung fiir 400 K wegen der besse-
ren Erkennbarkeit iibertrieben). (c) und (d) verdeutlichen die entstehenden Streufelder
bei 400 K und die Bildung der Kreis-Blochlinie bei 300 K. Die bei 400 K vorhandene
Blochwand ist in (d) durch die gepunktete Linie angedeutet.



7.2 Gestorte Situation

285 K — Offnung des magnetisch leichten Kegels auf 43°. Der niichste Simulations-
schritt erfolgte fiir den Zustand bei 285 K, wobei die Ergebnisse der Rechnung fiir 300 K
als Startkonfiguration verwendet wurden. Bei 285 K ist der magnetisch leichte Kegel auf
43° geoffnet. Wie Abb. 7.2.7(a) zeigt, bleibt der Vierdoménenzustand, der sich bei 300 K
eingestellt hat, erhalten und die magnetischen Momente sind entsprechend fgg aus der
c-Achse herausgedreht. Dies ist auch aus den Auftragungen der Winkel ¢y und 1, ent-
lang von Querschnitten der Doménenwéande parallel zur a- und c-Achse in Abb. 7.2.8 zu
erkennen (zur Definition der Winkel siche Abb. 7.2.3).
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Abbildung 7.2.7: (a) Orientierung der Magnetisierung in der z-z-Ebene (Pfeile) und
Out-of-plane-Komponente entsprechend der Farbskala fiir 285 K und Spinkonfiguration
entlang eines Querschnittes der Wand parallel zur (b) a- und (c) c-Achse.

Im Gegensatz zu 300 K dndert sich teilweise der Charakter der Doménenwénde. Wahrend
die Wand parallel zur c-Achse auch bei 285 K ihren Néel-Charakter beibehélt, enthilt die
Wand parallel zur a-Achse deutliche Qut-of-plane-Anteile und stellt somit eine gemisch-

te Bloch-Néel-Wand dar. Der maximale Kippwinkel der Magnetisierung aus der Ebene
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Abbildung 7.2.8: Orientierung der magnetischen Momente entlang eines Querschnit-
tes durch die Doménenwand (a) parallel zur a-Achse und (b) parallel zur ¢-Achse fir
285 K. Fiir die Definition der Koordinaten 2’ und 2’ sowie der Winkel ¢y und o siehe
Abb. 7.2.3(b).

heraus betrégt 32° und ist damit kleiner als der Spin-Reorientierungs-Winkel. Diese Ab-
weichung lésst sich mit dem Einfluss der Formanisotropie, die den Konus zur Schichtebene
hin abflacht, begriinden. Die Segmentierung resultiert aus der Entartung der Wandenergie
beziiglich der Polaritdt von m,. Wie anfangs fiir die Blochwéinde bei 400 K diskutiert,

handelt es sich dabei um einen metastabilen Zustand.

Der unterschiedliche Charakter der Wiande parallel zur ¢- bzw. a-Achse lidsst sich mit
der jeweiligen Orientierung der entsprechenden Wand beziiglich des magnetisch leichten
Konus begriinden. Beim Ubergang von Doméne I zu Domine I1 in Abb. 7.2.7(a), d. h.
beim Durchlaufen der zur a-Achse parallelen Domé&nenwand, dndert sich die Orientierung
der Magnetisierung von der rechten auf die linke Seite der oberen Hélfte des magnetisch
leichten Doppelkegels (siehe Abb. 7.2.7(b)). Die energetisch giinstigste Variante fiir die-
sen Ubergang ist die schrittweise Drehung entlang der Oberfliche des leichten Kegels, da
dabei keine magnetokristalline Anisotropieenergie aufgewendet werden muss. Diese Do-
ménenwand bevorzugt somit nicht verschwindende m,-Komponenten trotz der dabei auf-
tretenden Streufeldenergie. Im Gegensatz dazu dndert sich die Magnetisierungsrichtung
beim Ubergang von Domine I zu Domiine 111 von der rechten Seite der oberen Hilfte des
Doppelkegels auf die rechte Seite der unteren Hélfte (Abb. 7.2.7(c)). Dazu miissen die mag-
netischen Momente die Oberfliche des leichten Kegels verlassen, was die magnetokristalline
Anisotropieenergie erh6ht. Damit kein weiterer Energiebeitrag durch die Formanisotropie

entsteht, dreht sich die Magnetisierung in der Schichtebene.
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7.2 Gestorte Situation

200 K — magnetisch leichte Ebene. Wie Abb. 7.2.9(a) zeigt, ergibt die Simulation
fiir 200 K einen Zweidoménenzustand. Die Magnetisierung ist parallel zur a-Achse aus-
gerichtet, die die Schnittgerade zwischen der magnetisch leichten Ebene auf Grund der
magnetokristallinen Anisotropie und der magnetisch leichten Ebene auf Grund der Form-
anisotropie darstellt. Die Doménen sind durch eine segmentierte Domadnenwand getrennt,
wobei sich die Segmentierung gegeniiber der bei 285 K nicht dndert. In den Segmenten
erreicht die Qut-of-plane-Komponente den Wert +£1, was diese Wand wiederum als Bloch-
wand kennzeichnet. Der aus den Simulationsergebnissen errechnete Blochwandwinkel ¢ fiir
einen Bereich der Wand, in dem m,, = +1 gilt, ist in Abb. 7.2.9(b) gezeigt.
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Abbildung 7.2.9: (a) Orientierung der Magnetisierung in der z-z-Ebene (Pfeile) und
Out-of-plane-Komponente entsprechend der Farbskala fiir 200 K, (b) Blochwandwinkel ¢
und (c) z-Komponente (Ausschnitt).

Die Ebene der Blochwand liegt parallel zur magnetisch leichten Ebene, in der sich somit
siamtliche magnetische Momente der Wand befinden. Die magnetokristalline Anisotropie-
energie ist folglich Null, es muss nur Streufeldenergie aufgewendet werden, die wieder-
um durch die Segmentierung reduziert wird. Im Ubergangsbereich zwischen den einzelnen

Segmenten werden sowohl die z- als auch die y-Komponente der Magnetisierung Null
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und die magnetischen Momente sind in +2- (0 nm < z < 250 nm) bzw. —z-Richtung
(250 nm < x < 500 nm) orientiert (Abb. 7.2.9(c)). Die Ausrichtung entspricht dabei der
urspriinglichen Startkonfiguration bei 400 K. Die Ubergiinge zwischen den Segmenten stel-
len die einzigen Bereiche der Wand dar, in denen die Magnetisierung nicht in der magnetisch

leichten Ebene liegt.

Domidnenwandweiten. Fiir alle betrachteten Temperaturen wurden die Doménenwand-
weiten fiir die Wande parallel zur ¢- bzw. a-Achse entsprechend der Definition von Lil-
ley |Lil50] (siche Abb. 2.3.2) ausgewertet. Die Berechnung fiir die segmentierten Wénde
erfolgte an einer Stelle, an der die y-Komponente maximal ist. Die Werte sind in Tab. 7.2.1
zusammengefasst. Wahrend die Weite der Wand parallel zur c-Achse mit abnehmender
Temperatur zunimmt, verlauft der Trend fiir die andere Wand genau entgegengesetzt. In
beiden Fillen wird die Wand breiter, wenn sich der Unterschied der Orientierung der Spins

in beiden anliegenden Doménen verringert.

Tabelle 7.2.1: Aus den Simulationsergebnissen berechnete Doménenwandweiten

Temperatur (K) 400 300 285 261 200
Wand || ¢-Achse (nm) 8,7 10,3 11,0 21,8 /
Wand || a-Achse (nm) /232 14,1 95 5,6

7.2.2 Pinningzentren mit reduzierter Sattigungsmagnetisierung

Die Abhéngigkeit der im vorangegangenen Abschnitt beschriebenen Doménenstruktur von
der Art der Storstelle ldsst sich durch die Untersuchung weiterer Pinningzentren iiber-
priifen. Deswegen wurde in einer nichsten Simulation in der 500 x 500 Zellen Matrix die
Magnetisierung M /Mg iiberall auf den Wert +1 gesetzt bis auf die Zellen (244|1)-(249(4)
und (244]497)-(249]500), fiir die M = Mg = 0 galt. Dies entspricht einem nichtmagneti-
schen ,Loch“ in der Probe, das ebenfalls als Haftzentrum wirkt.

Die Simulation bei 400 K erfolgte mit der gleichen Startkonfiguration (siehe Abb. 7.0.1)
wie die vorigen Berechnungen bei dieser Temperatur. Es ergab sich ebenfalls der Zwei-
doménenzustand mit der Orientierung der Magnetisierung parallel zur c-Achse und ei-
ner Blochwand, die zwischen den beiden Pinningzentren verlduft, und einer weiteren bei
z = 0 (z = 500) (Abb. 7.2.10(a)). Eine Abkiithlung zu 300 K fiihrte gleichfalls zu ei-
nem Vierdoménenzustand mit Kreis- und Kreuz-Blochlinien (Abb. 7.2.11). Jedoch gibt
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Abbildung 7.2.10: (a) Orientierung der Magnetisierung in der z-z-Ebene (Pfeile)
und OQut-of-plane-Komponente entsprechend der Farbskala fiir die Pinningzentren mit
Mg = 0 bei 400 K und Vergrofierung der z-Komponente der Magnetisierung um das
Pinningzentrum bei (b) z = 500 nm und (c) z = 0 nm. (d) und (e) verdeutlichen die
magnetischen Ladungen am nichtmagnetischen ,,Loch“ und das daraus folgende Streufeld
H, das die Drehung der Magnetisierung in der Ndhe der Pinningzentren bewirkt.
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Abbildung 7.2.11: Orientierung der Magnetisierung in der z-z-Ebene (Pfeile) und Out-
of-plane-Komponente entsprechend der Farbskala fiir die Pinningzentren mit Mg = 0
bei 300 K.

es einen Unterschied zur Simulation mit den Austauschpinningzentren. Wahrend sich bei
letzterer an der Position des Haftzentrums eine Kreis-Blochlinie ausbildet, entsteht am
nichtmagnetischen Loch eine Kreuz-Blochlinie, was wie folgt erklart werden kann: In der
Startkonfiguration bilden sich magnetische Ladungen am nichtmagnetischen Loch, da dort
die Magnetisierung senkrecht zu einer Grenzfliche orientiert ist. Das entstehende Streu-
feld bewirkt eine Drehung der magnetischen Momente in z-Richtung in der Umgebung des
Pinners (Abb. 7.2.10 (b)—(e)). Wenn die Temperatur gesenkt wird und sich der magnetisch
leichte Kegel 6ffnet, folgt die Magnetisierung dieser vorgegebenen Richtung, weshalb sich
eine Kreuz-Blochlinie ausbildet.

Ein weiteres ,,Abkiihlen” fiihrt zu einem qualitativ gleichen Verhalten, wie es fiir die
austauschreduzierten Pinningzentren beobachtet wurde. Bei 285 K liegen eine segmentierte
Bloch-Néel-Wand parallel zur a-Achse und eine Néelwand parallel zur c-Achse vor. Die
Rechnungen resultieren bei 200 K in einem Zweidoméinenzustand mit einer segmentierten

Blochwand parallel zur a-Achse.

7.2.3 Pinningzentren mit reduzierten magnetokristallinen

Anisotropiekonstanten

Als abschliefende Betrachtung erfolgt die Untersuchung einer weiteren Variante eines Pin-
ningzentrums, und zwar eines solchen mit reduzierten magnetokristallinen Anisotropie-

konstanten. Dazu wurden im Zentrum der 500 x 500 Zellen grofsen Matrix in einem 5 X 5
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Abbildung 7.2.12: (a) Orientierung der Magnetisierung in der z-z-Ebene (Pfeile) und
Out-of-plane-Komponente entsprechend der Farbskala fiir die Pinner mit K} = K;/2 bei
300 K. (b) und (c) verdeutlichen die Entstehung der Kreis-Blochlinie an der Position des
Pinningzentrums. Die bei 400 K vorhandene Blochwand ist in (c¢) durch die gepunktete
Linie angedeutet.

Zellen ausgedehnten Bereich die Werte von K7 und K fiir die jeweilige Temperatur auf
die Hilfte der eigentlichen Werte erniedrigt (K! = K;/2). Das qualitative Verhalten ist
das Gleiche wie fiir die anderen beiden Arten von Pinningzentren. Ausgehend von dem
Zweidoménenzustand bei 400 K bildet sich im Bereich des magnetisch leichten Kegels
ein Vierdomdnenzustand aus. Im Regime der magnetisch leichten Ebene ergibt sich ei-
ne Zweidoménenkonfiguration, wobei die Magnetisierungsbereiche durch eine segmentierte

Blochwand getrennt sind.

Die Magnetisierungskonfiguration bei 300 K sowie die Streufelder bei 400 K und die sich
daraus ergebende Blochlinie bei 300 K sind in Abb. 7.2.12 zusammengefasst. Fiir Aniso-
tropiepinningzentren entsteht wie fiir die Mg-Pinningzentren eine Kreuz-Blochlinie an der
Storstelle (Abb. 7.2.12(a)). In diesem Bereich ist bei 400 K die Doménenwand verbrei-
tert (Abb. 7.2.12(b)), da durch die Reduktion der magnetokristallinen Anisotropieenergie
die Austauschenergie bedeutender wird, was zu einer geringeren gegenseitigen Verkippung
benachbarter Spins in der Wand fiihrt. Somit sind mehr magnetische Momente fiir die voll-
standige Drehung der Magnetisierungsrichtung zwischen den Doménen erforderlich. Die am
Ubergang ,schmale Wand“ zu ,breiter Wand* bei 400 K entstehenden Streufelder und die
Drehung der magnetischen Momente skizziert Abb. 7.2.12(b). Die daraus folgende Bil-
dung der Kreuz-Blochlinie im Bereich des magnetisch leichten Kegels ist in Abb. 7.2.12(c)
gezeigt.
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7.3 Zusammenfassung und Vergleich der

Simulationsergebnisse mit den SEMPA-Messungen

Die Simulationen wurden ausgehend von einem Zweidoménenzustand bei 400 K mit ei-
ner Orientierung der Magnetisierung parallel zur c¢-Achse durchgefiihrt. Bei dieser Tem-
peratur sind die Doménen durch Blochwinde voneinander getrennt. Die durchgefiihrten
Berechnungen zeigen, dass in vollstindig homogenen Proben bei Abkiihlung der Zweido-
méanenzustand bei 400 K iiber einen Zweidoménenzustand mit Néelwénden bei mittleren
Temperaturen in einen Eindomé&nenzustand im Bereich der magnetisch leichten Ebene
iibergeht. Die SEMPA-Messungen ergaben jedoch ein komplexeres Doménenbild mit vier
Magnetisierungsrichtungen und einer Vielzahl von Kreis- und Kreuz-Blochlinien im Bereich
des magnetisch leichten Kegels und einen Zweidoméanenzustand im Regime der magnetisch
leichten Ebene.

Die Simulationsrechnungen kommen den experimentellen Befunden niher, wenn zusétz-
liche Pinningzentren in Form von Inhomogenitéten, z. B. beziiglich der Sattigungsmagneti-
sierung, der Austauschkonstanten oder der magnetokristallinen Anisotropiekonstanten, in
das berechnete System eingefiigt werden. An diesen Storstellen entstehen magnetische La-
dungen, sei es durch die Diskontinuitdt der Magnetisierung an einem ,nicht-magnetischen
Loch“ (Mg-Pinningzentren) oder durch die Einschniirung bzw. Ausbauchung der Domé-
nenwand auf Grund geénderter Austausch- oder Anisotropiekonstanten. Das mit den mag-
netischen Ladungen verbundene Streufeld fiihrt zu einer Auslenkung der magnetischen
Momente aus der magnetisch leichten c-Achse bei hohen Temperaturen. Offnet sich beim
Abkiihlen der Probe der magnetisch leichte Kegel, folgen die magnetischen Momente der
Richtung auf dem Doppelkegel, die der bereits bestehenden Auslenkung am néchsten liegt.
Dieses Verhalten fiihrt zu der Vierdoménenkonfiguration und den Blochlinien im mittleren
Temperaturbereich und resultiert in einem Zweidomanenzustand bei Temperaturen un-
terhalb des Spin-Reorientierungs-Ubergangs. Beide Fille der gestorten sowie ungestorten
Rechnungen ergaben, dass die Doménenstruktur in der Tiefe homogen ist und nicht von
der y-Position abhingt. Diese Eigenschaft erklirt auch, dass eine gute Ubereinstimmung
der oberflichensensitiven SEMPA- und globalen VSM-Messungen gefunden wurde.

Abbildung 7.3.1 stellt exemplarisch Ausschnitte von SEMPA-Messungen derselben Stelle
der Probe bei verschiedenen Temperaturen Simulationsergebnissen fiir den entsprechenden
Zustand gegeniiber, wobei die Rechnungen fiir ein austauschreduziertes Pinningzentrum
in der Mitte der Geometrie durchgefithrt wurden. Zur besseren Vergleichbarkeit zeigen
die Simulationsbilder die In-plane-Richtung der Magnetisierung entsprechend desselben

Farbkreises, mit dem die SEMPA-Messungen dargestellt sind. Zusammenfassend lésst sich
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SEMPA-Messungen

SEMPA SEMPA- Simulation
G . Ausschnitt

(@)

magn. leichte Ebene

magn. Ielchte c-Achse

500 nm

< > < >

12 ym 500 nm

Abbildung 7.3.1: Vergleich der SEMPA-Messungen und MicroMagus-Simulationen fiir
die drei charakteristischen Situationen (a) magnetisch leichte Ebene, (b) magnetisch
leichter Kegel und (c) magnetisch leichte Achse.
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schlussfolgern, dass die Simulationsrechnungen das experimentell gefundene Doménenmus-
ter in charakteristischen Ausschnitten widerspiegeln.

Die im Regime des magnetisch leichten Kegels in den SEMPA-Aufnahmen vorhandenen
Blochlinien (sieche Abb. 6.2.5) entstehen durch Inhomogenititen der Probe und werden
durch die vierfache Entartung der leichten Magnetisierungsrichtung moglich.

Die Entwicklung der Magnetisierung um die parallel zur c-Achse verlaufende Domé-
nenwand entspricht derjenigen, die in den SEMPA-Messungen beobachtet wird (siehe
Abb. 6.2.3). Die magnetischen Momente drehen sich beim Abkiihlen so, dass keine magneti-
schen Ladungen an der Doménenwand entstehen. Die Wand ist im Regime der magnetisch
leichten Ebene nicht mehr vorhanden. Dafiir ergeben die Simulationen fiir diese Tempe-
ratur eine parallel zur a-Achse verlaufende Wand, die im Regime der magnetisch leich-
ten c-Achse nicht existiert. Die Magnetisierungsprozesse in den angrenzenden Doménen
wahrend der Temperaturdnderung stimmen ebenfalls mit den SEMPA-Messungen iiberein
(siche Abb. 6.2.4).

Dariiber hinaus liefern die Simulationsergebnisse auch eine mdogliche Begriindung des
in Abschnitt 6.3 beschriebenen ,Gedéchtniseffekts”, den sowohl die VSM- als auch die
SEMPA-Messungen zeigten. Die Simulationen fiir den Zustand bei 200 K ergaben segmen-
tierte Blochwénde. An den Stellen dieser Winde, an denen die Qut-of-plane-Komponente
Null wird, gibt es eine In-plane-Komponente in urspriinglicher Magnetisierungsrichtung im
Regime der magnetisch leichten c-Achse (Abb. 7.2.9). An diesen Positionen bleibt also die
Information iiber die urspriingliche Magnetisierungsrichtung erhalten, was den ,Gedécht-
niseffekt” hervorrufen kann.

Der hier simulierte Ubergang der Doméinen stellt nur eine von mehreren Varianten dar,
die die SEMPA-Bilder zeigen. Im Regime der magnetisch leichten c-Achse sind nicht alle
Doménen durch 180°-Winde, die parallel zur c-Achse verlaufen, voneinander getrennt. Au-
fserdem ist das reelle Domédnenmuster nicht derart periodisch. Dadurch entstehen weitere
Wandkonfigurationen mit anderen Ubergingen wihrend der Spin-Reorientierung. Die Si-
mulationen erlauben jedoch nur die Betrachtung weniger Spezialfille, da die Vielzahl von
Inhomogenitdten und daraus resultierenden Doménenkonfigurationen einer reellen Probe
nicht in dem einfachen Modell erfasst werden kénnen.

Aus den Simulationsergebnissen wurden die Art der Doméanenwénde und die Doménen-
wandweiten fiir die verschiedenen Temperaturen ermittelt — Angaben, die aus den Expe-
rimenten nicht zuginglich sind. Diese erstmals beschriebenen Daten zeigten einen Uber-
gang von Blochwénden parallel zur c-Achse oberhalb des Spin-Reorientierungs-Bereiches
zu Néelwiinden parallel zur a- bzw. c-Richtung nach der Offnung des magnetisch leichten

Kegels. Mit sinkenden Temperaturen behalten die Wéande parallel zur c-Achse ihren Néel-
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Charakter, wihrend die Wiande parallel zur a-Achse Bloch-Anteile erhalten. Unterhalb des
Spin-Reorientierungs-Ubergangs liegen Blochwiinde vor, die parallel zur a-Achse orientiert
sind. Diese Winde weisen keine magnetokristalline Anisotropieenergie auf. Sie wurden in
der Literatur bisher noch nicht beschrieben.

Noch offen sind analytische Betrachtungen der Dominenwandweiten in Abhéangigkeit
von den Anisotropiekonstanten. Solche Auswertungen gehen aber iiber das Ziel der mi-
kromagnetischen Betrachtungen dieser Dissertation hinaus und stellen eine Aufgabe fiir

zukiinftige weitergehende Untersuchungen auf diesem Gebiet dar.
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8 Zusammentassung und Ausblick

Die vorliegende Arbeit prisentiert die ersten detaillierten Untersuchungen des Spin-
Reorientierungs-Ubergangs in epitaktischen NdCoz-Schichten, nachdem dieses Material
bisher nur in Form von Massiv- oder Pulverproben analysiert wurde. Unter Verwendung
zweier verschiedener Substrate, MgO(110) und Al,O3(0001), konnten sowohl in-plane- als
auch out-of-plane-texturierte Proben hergestellt werden, die sich jeweils fiir die Untersu-
chung ausgewahlter Aspekte eignen.

Rontgendiffraktometrie- und Texturmessungen wiesen fiir die auf MgO(110)-Substraten
mit Cr-Pufferschicht priaparierten Proben ein epitaktisches Wachstum mit der Texturbe-
ziechung NdCos5(1010)[0001][|Cr(211)[011]||MgO(110)[001] nach. Die Messung charakteris-
tischer Reflexe und die Auswertung der Gitterkonstanten ergaben eine Zusammensetzung
der Proben aus einer Nd-armen Nd;_,Cos2,- und einer Nd-reichen NdyCoz-Phase. Die
sehr gute Qualitdt der Texturierung erlaubte die Charakterisierung der magnetischen Ei-
genschaften und deren Temperaturabhingigkeit entlang ausgewéahlter kristallografischer
Richtungen.

Magnetische Hysteresemessungen im Temperaturbereich zwischen 400 und 200 K zeig-
ten deutlich den Ubergang von einer magnetisch leichten c-Achse iiber einen magnetisch
leichten Kegel hin zu einer magnetisch leichten a-Achse. Zur Bestimmung der Ubergangs-
temperaturen zwischen den verschiedenen Regimen der magnetokristallinen Anisotropie
und zur Ermittlung des Spin-Reorientierungs-Winkels im Regime des magnetisch leichten
Kegels wurden temperaturabhingige Messungen der Remanenz durchgefiihrt. Die erhal-
tenen Ubergangstemperaturen von 310 bzw. 255 K liegen iiber den in der Literatur fiir
Massiv- bzw. Pulverproben veréffentlichten Werten. Eine mdgliche Ursache fiir die Ab-
weichungen stellen durch die Probenpriaparation in die Schicht eingebrachte Spannungen
dar. Aus den Hysteresemessungen entlang der magnetisch harten Richtung im Regime der
magnetisch leichten c- bzw. a-Achse wurden die Anisotropiekonstanten erster und zweiter
Ordnung mit Hilfe der Sucksmith-Thompson-Beziehung berechnet. Es zeigte sich eine gute
Ubereinstimmung mit Literaturwerten fiir den Bereich der magnetisch leichten Ebene. Die
gefundenen Abweichungen im Temperaturbereich der magnetisch leichten c-Achse sind auf

den Einfluss der Fremdphasen zuriickfithrbar. Dariiber hinaus ist die Sidttigungsmagneti-
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8 Zusammenfassung und Ausblick

sierung der untersuchten Probe bei diesen Temperaturen im Vergleich zu Literaturangaben
reduziert. Die Winkelabhdngigkeit der gemessenen Schaltfelder bei 400 bzw. 100 K deutet
auf einen pinning-dominierten Koerzitivfeldstirkemechanismus hin.

Fir die auf Al,O3(0001)-Substraten hergestellten NdCos-Schichten konnte eben-
falls ein epitaktisches Wachstum mittels Rontgendiffraktometrie- und Texturmes-
sungen nachgewiesen werden. Die epitaktische Beziehung lautet in diesem Fall
NdCos(0001)[1120]||Ru(0001)[1120]]|Al;O3(0001)[1010]. Zwar erschwert bei diesen Proben
der Einfluss der Formanisotropie die Analyse des Spin-Reorientierungs-Ubergangs. Jedoch
haben die Qut-of-plane-Schichten den Vorteil, dass bei tiefen Temperaturen die magnetisch
leichte Ebene parallel zur Schichtebene liegt, so dass eine Untersuchung der magnetokris-
tallinen Anisotropie innerhalb der Basalebene zwischen a- und b-Achse mdoglich ist. Der
Einfluss der magnetokristallinen Anisotropie der héheren Ordnung zeigte sich in einem
unterschiedlichen magnetischen Schaltverhalten entlang der beiden Richtungen. Um ein
detaillierteres Verstindnis fiir diese Anisotropie zu erhalten, sollten die in der Kooperation
mit Herrn Dr. Mattheis vom Institut fiir Photonische Technologien Jena begonnenen
Torque-Magnetometrie-Messungen weitergefiihrt werden.

Sehr ausfiihrlich wurde die Doménenkonfiguration der in-plane-texturierten NdCos-
Schichten mit Hilfe der spinpolarisierten Rasterelektronenmikroskopie untersucht. Zu-
nichst erfolgte die Aufzeichnung des Doméanenmusters im Temperaturbereich zwischen
320 und 240 K, also iiber den gesamten Spin-Reorientierungs-Bereich hinweg. Die Messun-
gen zeigten eine Zweidoméanenkonfiguration mit einer Ausrichtung der Magnetisierung in
den Doménen parallel zur c-Achse fiir Temperaturen oberhalb von 318 K. Beim Abkiihlen
ergab sich eine Aufspaltung in vier Magnetisierungsrichtungen, die den vier magnetisch
leichten Achsen im Regime des magnetisch leichten Kegels entsprechen. Unterhalb von
252 K lag wiederum ein Zweidoménenzustand mit einer Ausrichtung der Magnetisierung
parallel zur a-Achse vor. Aus den SEMPA-Daten konnte direkt der Offnungswinkel 0gp im
Temperaturbereich des magnetisch leichten Kegels abgeleitet werden. Die Werte stimmen
gut mit den aus den globalen Magnetisierungsmessungen ermittelten Daten iiberein, was
die Ubertragbarkeit der Ergebnisse der oberflichensensitiven Rasterelektronenmikroskopie
mit Polarisationsanalyse auf die gesamte Schicht bestétigt.

Eine Analyse der Magnetisierungsprozesse an verschiedenen Doménenwéinden iiber den
Spin-Reorientierungs-Bereich ergab, dass bei allen beobachteten Temperaturen 45°-Wénde
vorhanden sind. Sie enthalten sowohl im Regime der magnetisch leichten c- als auch a-Achse
magnetische Ladungen. Hingegen laufen die Magnetisierungsprozesse an den parallel zur
a-Achse bzw. c-Achse orientierten Doménenwéinden, die nur bei tiefen bis mittleren bzw.

mittleren bis hohen Temperaturen vorhanden sind, ladungsfrei ab. Die Rotation der mag-
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netischen Momente in den angrenzenden Doménenwéinden erfolgt beim Erwérmen bzw.
Abkiihlen durch den Spin-Reorientierungs-Ubergang so, dass im Ergebnis die Magneti-
sierung in beiden urspriinglichen Doménen parallel zueinander ausgerichtet ist, sich die
Winde also auflosen.

Um Aussagen iiber die Art der Domé&nenwénde treffen zu konnen und um ein erweitertes
Versténdnis der aus den SEMPA-Messungen hervorgehenden Doménenprozesse zu erlan-
gen, erfolgten mikromagnetische Simulationsrechnungen. Unter Verwendung der aus den
VSM- und SEMPA-Daten ermittelten magnetokristallinen Anisotropiekonstanten konn-
ten die verschiedenen Bereiche magnetokristalliner Anisotropie betrachtet werden. Dazu
wurden mehrere Szenarien ausgehend von einem definierten Anfangszustand, einer Zwei-
doménenkonfiguration mit einer Orientierung der Magnetisierung parallel zur c-Achse bei
400 K, analysiert. In homogenen Systemen zeigte sich beim ,Abkiihlen®, dass heifst der
systematischen Anderung der magnetokristallinen Anisotropiekonstanten, der Ubergang
zu einem Eindominenzustand im Regime der magnetisch leichten Ebene. Dieses Ergebnis
entspricht nicht dem experimentell beobachteten Verhalten, so dass zusétzliche Inhomoge-
nitdten (Pinningzentren) in das System eingefiigt wurden. Dies erfolgte durch die Integra-
tion von Bereichen mit geinderten Werten der Sittigungsmagnetisierung, der Austausch-
oder magnetokristallinen Anisotropiekonstanten in die berechnete Geometrie. Zusammen-
fassend fiir die verschiedenen Haftzentren lisst sich schlussfolgern, dass sie beim Abkiihlen
eine Aufspaltung des Zweidoménenzustandes bei 400 K in einen Vierdoménenzustand im
Bereich des magnetisch leichten Konus bewirken und schlieflich zu einem Zweidoménenzu-
stand im Regime der magnetisch leichten Ebene fiihren. Ursache dafiir sind an den Pinnern
lokal entstehende Streufelder.

Die Simulationen — auch mit unterschiedlichen Anfangsbedingungen — zeigten, dass im
Regime der magnetisch leichten c-Achse Blochwinde vorliegen, die parallel zur c-Achse
ausgerichtet sind. Beim Abkiihlen in das Regime des magnetisch leichten Kegels erhalten
diese Winde einen Néel-Charakter und lésen sich beim Ubergang zur magnetisch leichten
Ebene auf. Zusitzlich bilden sich ausgehend von hohen Temperaturen im Regime des
magnetisch leichten Kegels Wande parallel zur a-Achse, die einen gemischten Bloch-Néel-
Charakter aufweisen. Aus ihnen entstehen beim Ubergang zur magnetisch leichten a-Achse
Blochwinde. Die Bildung und das Auflésen von Doménenwéinden parallel zur a- bzw. c-
Achse entspricht dem per SEMPA beobachteten Verhalten.

Was bisher mit den Simulationsrechnungen nicht nachvollzogen werden konnte, ist die
Existenz der 45°-Wiénde. Um diese mit den Simulationen untersuchen zu kénnen, muss
mit offenen Randbedingungen gerechnet und ein groferes Simulationsgebiet betrachtet

werden. Dies war bisher auf Grund der zur Verfiigung stehenden Rechenkapazititen nicht
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8 Zusammenfassung und Ausblick

moglich. Die Betrachtung schriger Wande stellt jedoch eine sehr interessante Aufgabe fiir
weiterfilhrende Simulationen dar.

Die in-plane-texturierten NdCos-Proben zeigten in den VSM-Messungen einen ,Gedécht-
niseffekt”. Nach urpriinglicher Séttigung der NdCos-Schicht bei 400 K in magnetisch leich-
ter Richtung wurde die Probe im Nullfeld abgekiihlt und erwadrmt und wahrenddessen die
Magnetisierung parallel zur c-Achse gemessen. Nach einem Abfall der Magnetisierung auf
Null nach Abkiihlen in den Zustand der magnetisch leichten Ebene nahmen die gemessenen
Werte beim Wiederautheizen zu, erreichten jedoch nicht vollstdndig den Wert zu Beginn des
Experiments. Aus diesen Messungen folgte, dass sich nach dem Abkiihlen ein Grofsteil der
magnetischen Momente wieder entlang der urspriinglichen Sattigungsrichtung orientiert.
Dieses Phinomen liefs sich ebenfalls im SEMPA beobachten. Die SEMPA-Ergebnisse ver-
deutlichen, dass aus dem bei 400 K gesittigten Zustand beim Abkiihlen in den Bereich des
magnetisch leichten Kegels ein Zweidoménenzustand hervorgeht. Dabei liegt die Magneti-
sierung in den beiden Richtungen des magnetisch leichten Kegels, die beim Offnen direkt
aus der urspriinglichen Magnetisierungsrichtung hervorgehen. Ein weiteres Abkiihlen fiihrt
zu einem Zweidoméanenzustand im Regime der magnetisch leichten Ebene. Beim anschlie-
flenden Wiederauftheizen bilden sich zu kleinen Anteilen auch Doménen in entgegen der ur-
spriinglichen Sattigung orientierten Richtungen. Die urspriingliche Ausrichtung dominiert
jedoch. Die Simulationsrechnungen bestétigen die Annahme, dass eine mdogliche Ursache
fiir diesen ,,Gedéachtniseffekt” in den Doméanenwénden liegt, die auch bei tiefen Temperatu-
ren Magnetisierungskomponenten der urspriinglich vorhandenen Magnetisierungsrichtung
bei 400 K enthalten.

Die in der vorliegenden Dissertation erstmals an diinnen NdCos-Schichten erarbeiteten
Kenntnisse iiber das sehr interessante Phinomen des Spin-Reorientierungs-Ubergangs er-
moglichen den Zugang zu neuen Schichtsystemen, Multilagen und Heterostrukturen, die in

dem wachsenden Einsatzgebiet diinner magnetischer Schichten Verwendung finden kénnen.

92



Abbildungsverzeichnis

2.1.1

2.2.1

2.2.2

23.1
2.3.2
2.3.3
24.1
2.4.2
2.4.3

2.4.4

3.1.1
3.1.2

3.2.1

3.4.1
3.4.2
3.5.1
3.5.2

4.1.1

Magnetokristalline Anisotropie verschiedener Seltenerd-Ubergangsmetall-
Verbindungen in Abhéngigkeit von der Temperatur. . . . . . . . . .. ..
Prinzipskizze der M (H)-Kurven fiir Messungen parallel zu einer magne-
tisch leichten bzw. magnetisch harten Richtung. . . . . . . . ... .. ..
Abhéngigkeit der Anisotropieenergiedichte vom Winkel 6 fiir die Falle
,magnetisch leichte Achse“, ;magnetisch leichter Kegel und ,, magnetisch
leichte Ebene™. . . . . . . ..o
Konfiguration der Magnetisierung in (a) Bloch- und (b) Néelwéanden.

Definition der Doménenwandweite nach Lilley [Lil50]. . . . . . . ... ..
Schematische Darstellung einer Kreis- und einer Kreuz-Blochlinie. . . . .
Nd-Co-Phasendiagramm. . . . . . . . . .. ... ... ... ...
Kristallstruktur von NdCos. . . . . . . . . . ... ... ... ... ....
Temperaturabhédngigkeit der magnetokristallinen Anisotropiekonstanten
von NdCos. . . . . . . . . e
Kristallstruktur von NdyCo7 und NdsCoq7. . . . . . o . o . o oo .. ..

Funktionsschema der gepulsten Laserdeposition. . . . . . .. .. ... ..
Schichtaufbau und Orientierung der NdCos-Kristalle fiir Proben auf
(a) MgO(110)- und (b) AlyO3(0001)-Substraten. . . . . . ... ... ...
Simulierte Polfiguren der (a) gemeinsamen und (b) charakteristischen Re-
flexe der Nd-Co-Phasen. . . . . . .. .. .. ... . ... . ...
Funktionsschema des SEMPA. . . . . . . .. ... .. ... ... ...

SEMPA-Aufnahme einer NdCos-Probe bei 320 K und zugehériger Farbkreis.

Fiir die mikromagnetischen Simulationen verwendete Geometrie. . . . . .

Beispiel fiir die Darstellung der Simulationsergebnisse. . . . . . . .. ..

Rontgendiffraktogramm einer auf einem MgO(110)-Substrat mit Cr-Puffer
abgeschiedenen NdCos-Probe. . . . . . . .. . .. ... 0L

8
10
11
12
14
15

15
16

20

21

23

25

26

27
28

30

93



Abbildungsverzeichnis

94

4.1.2

4.1.3

4.2.1

4.2.2

4.2.3

4.2.4

4.2.5

4.2.6

5.1.1

5.1.2

5.2.1

5.2.2

5.2.3

6.1.1

6.1.2

6.2.1

Polfiguren des (2020)-, (1120)- und des (1121)-Pols einer In-plane-NdCos-
Schicht. . . . . . . .

Polfiguren der charakteristischen Reflexe von NdCos, Nd;Co; sowie

VSM-Messungen einer In-plane-NdCos-Probe bei (a) 400 K, (b) 300 K,
(c) 280 K, (d) 200 K sowie eine Zusammenstellung der Hysteresemessun-
gen bei verschiedenen Temperaturen zwischen 400 und 200 K entlang der
(e) c-und (f) a-Achse. . . . . ...
(a) Messung der temperaturabhéngigen Remanenz im Nullfeld nach vor-
heriger Sattigung parallel zur a- bzw. c-Achse und (b) Veranschaulichung
des Prozesses. . . . . . . . . L
Verlauf des Spin-Reorientierungs-Winkels 6gr in Abhéngigkeit von der
Temperatur. . . . . . . . L
Vergleich der gemessenen und mit Hilfe des Spin-Reorientierungs-Winkels

Osr berechneten Remanenzwerte fiir die Messwinkel (a) ¢ = 20° und

Die mit der Sucksmith-Thompson-Methode berechneten K- und K>-
Werte im Vergleich zu Literaturangaben. . . . . . . .. .. .. ... ...

Schaltfelder in Abhangigkeit vom Winkel ¢ zwischen angelegtem Magnet-
feld und der c-Achse fiir 400 und 100 K. . . . . . ... .. ...

XRD-Messung einer auf einem Al,O3(0001)-Substrat mit Ru-Puffer pra-
parierten NdCos-Schicht. . . . . .. .. .. ... ... ... ... ...
Polfiguren der (1011)- und (2021)-Texturmessung einer Out-of-plane-
NdCos-Schicht. . . . . . . . . .. ..
Bei 400 K an der Qut-of-plane-NdCos-Probe gemessene magnetische Hys-
teresekurven. . . ...
Temperaturabhéngige Remanenz gemessen parallel zur a-, b- und c-
Richtung. . . . . . . . .
Bei 20 K an der Out-of-plane-NdCos-Probe gemessene Hysteresekurven.

SEMPA-Aufnahmen einer NdCos-Probe im Ausgangszustand im Tempe-
raturbereich zwischen 240 und 320 K. . . . . . . . ... ... ...
Ausgewihlte SEMPA-Aufnahmen fiir die drei Bereiche der magnetokris-
tallinen Anisotropie und Skizze der magnetisch leichten Richtungen. . . .
Charakteristische Ausschnitte der Dominenwiinde, die deren Anderung

iiber die Spin-Reorientierung verdeutlichen. . . . . . . .. .. .. .. ..



Abbildungsverzeichnis

6.2.2
6.2.3
6.2.4
6.2.5

6.3.1

6.3.2

6.4.1

7.0.1

7.1.1

7.2.1

7.2.2

7.2.3

7.2.4

7.2.5

7.2.6

7.2.7

7.2.8

7.2.9

Magnetisierungsprozesse an einer 45°-Domédnenwand. . . . . . . . . . .. 03
Magnetisierungsprozesse an einer Domanenwand parallel zur c-Achse. . . 55
Magnetisierungsprozesse an einer Doménenwand parallel zur a-Achse. . . 56

Ubersichtsmessung und hochaufgeldste Aufnahme der NdCos-Probe bei

206 K. . . o 57
VSM-Messung eines Kiihl-/Heizzyklus nach Séttigung der NdCos In-
plane-Probe bei 400 K in einem 9 T-Feld parallel zur c-Achse. . . . . . . 58
SEMPA-Aufnahmen einer In-plane-NdCos-Probe fiir einen Kiihl- und
Heizzyklus nach vorangegangener Sittigung der Probe im Magnetfeld. . . 59

Aus den SEMPA-Messungen abgeleiteter Spin-Reorientierungs-Winkel 0gg. 62

(a) Startkonfiguration der Magnetisierung fiir die Simulationsrechnungen
mit periodischen Randbedingungen und (b) Ergebnis der Simulation fiir
400 K. . oo 66
Ergebnis der Simulationen der ungestorten Situation fiir die verschiedenen
Regime des Spin-Reorientierungs-Ubergangs. . . . . . . . .. .. .. ... 69
Ergebnisse der Simulation bei 400 K fiir die Konfiguration mit Austausch-
pinningzentren. . . . . . . ... Lo L oo e e e 71
Analytisch nach Gl. (2.3.1) berechneter und aus der Simulation resultie-
render Blochwandwinkel ¢. . . . . . . .. .. ..o 71
Ergebnis der Simulation fiir 300 K und Definition der Achsen z’ und 2’
sowie der Winkel vy und 9. . . . . . . . ..o 72
Orientierung der magnetischen Momente entlang eines Querschnittes
durch die Dominenwéande bei 300 K. . . . . . .. .. ... ... ... 73
Magnetisierungskomponenten und Blochwandprofil fiir ein 50 x 50 Zellen
grokes Austauschpinningzentrum bei 400 K. . . . . . .. .. ... .. .. 74
x-Komponente der Magnetisierung bei 400 und 300 K fiir den 50 x 50

Zellen grofsen Austauschpinner sowie Skizze der Streufelder und Bildung

der Kreis-Blochlinie. . . . . . . . . ... ... .. 76
Magnetisierungskonfiguration bei 285 K und Spinkonfiguration entlang
eines Querschnittes der Wande. . . . . . . . . . ... ... ... 77

Orientierung der magnetischen Momente entlang eines Querschnittes
durch die Doménenwénde bei 285 K. . . . . . .. .. .. ... 78

Magnetisierungskonfiguration bei 200 K fiir die Pinningzentren mit redu-

zierter Austauschkonstante. . . . . . . . . . . L 79

95



Abbildungsverzeichnis

7.2.10 Magnetisierungskonfiguration bei 400 K fiir die Pinningzentren mit redu-
zierter Sattigungsmagnetisierung. . . . . . .. ... oL 81
7.2.11 Magnetisierungskonfiguration bei 300 K fiir die Pinner mit reduzierter
Sattigungsmagnetisierung. . . . . ... L. 82
7.2.12 Magnetisierungskonfiguration bei 300 K fiir die Pinner mit reduzierten
magnetokristallinen Anisotropiekonstanten und Skizze zur Entstehung der
Kreis-Blochlinie. . . . . . . . . ... oL 83
7.3.1 Vergleich der SEMPA-Messungen und MicroMagus-Simulationen fiir die
drei charakteristischen Situationen (a) magnetisch leichte Ebene, (b) mag-

netisch leichter Kegel und (c) magnetisch leichte Achse. . . . . .. . . .. 85

96



Tabellenverzeichnis

2.2.1 Zusammenfassung der moglichen Magnetisierungsszenarien in NdCos

2.4.1 In verschiedenen Literaturquellen angegebener Temperaturbereich Tsro —
Tsgr1 der Spin-Reorientierung in NdCos . . . . . . . . . ... .. ... ...

2.4.2 Curie-Temperatur und Spin-Reorientierungs-Bereich verschiedener Nd-Co-

Phasen . . . . . .

3.2.1 Charakteristische Rontgenreflexe im Nd-Co-System (fiir die verwendete Cu-
Ka-Strahlung) . . .. . . . o

6.4.1 Mit den Ergebnissen der VSM- und SEMPA-Messungen ermittelte Werte
von Kqyund Ky . . . .

7.0.1 Fiir die Simulationsrechnungen betrachtete Temperaturen, magnetokristal-

line Anisotropiekonstanten und entsprechende Spin-Reorientierungs-Winkel

97



Tabellenverzeichnis

98



Literaturverzeichnis

[ABSO]

[ADZ82]

[AGLLS]|

[BAT*93]

[BG]

[BQY9?]

[BGY*93]

[BJ93]

G. Asti and F. Bolzoni. Theory of first order magnetization processes: Un-
iaxial anisotropy. Journal of Magnetism and Magnetic Materials, 20(1):29-43,
1980.

A.V. Andreev, A.V. Deryagin, and S.M. Zadvorkin. Anomalies in the thermal
expansion and resistivity of NdCoz at the spin-reorientation phase transition.
Physica Status Solidi A, 70(2):K113-K115, 1982.

J.M. Alameda, D. Givord, R. Lemaire, and Q. Lu. Co energy and magneti-
zation anisotropies in RCos intermetallics between 4.2 K and 300 K. Journal
of Applied Physics, 52(3):2079-2081, 1981.

M.I. Bartashevich, A.V. Andreev, E.N. Tarasov, T. Goto, and M. Yamaguchi.
Magnetic properties and spontaneous magnetostriction of a SmyCo; single
crystal. Physica B: Condensed Matter, 183(4):369-378, 1993.

D. V. Berkov and N. L. Gorn. MicroMagus - package for micromagnetic

simulations, www.micromagus.de.

M.I. Bartashevich, T. Goto, and M. Yamaguchi. Field induced magnetic phase
transition and magnetostriction in ErCosz, HoCos and Nd,Coy single crystals.
Journal of Magnetism and Magnetic Materials, 111(1-2):83-89, 1992.

M.I. Bartashevich, T. Goto, M. Yamaguchi, I. Yamamoto, and R.J. Radwan-
ski. High field magnetization of NdCo; and NdCosHj single crystals. Solid
State Communications, 87(12):1093-1095, 1993.

M.S.S. Brooks and B. Johansson. Density functional theory of the ground-
state magnetic properties of rare earths and actinides. Handbook of Magnetic
Materials, 7:139-230, 1993.

99



[BKFJOg]

[BL65]

[Bus77]

[BVAGT1]

[BVLLS66|

[CamT72]

[CaR]

|CL59|

[DGL*76]

IDT61]

[EK04]

100

M. Benaissa, K.M. Krishnan, E.E. Fullerton, and J.S. Jiang. Magnetic ani-
sotropy and its microstructural origin in epitaxially grown SmCo thin films.
IEEE Transactions on Magnetics, 34(4):1204-1206, 1998.

W.F. Brown and A.E. LaBonte. Structure and energy of one-dimensional

domain walls in ferromagnetic thin films. Journal of Applied Physics,
36(4):1380-1386, 1965.

K.H.J. Buschow. Intermetallic compounds of rare-earth and 3d transition
metals. Reports on Progress in Physics, 40:1179, 1977.

K.H.J. Buschow and A.S. Van der Goot. Composition and crystal structure
of hexagonal Cu-rich rare earth-copper compounds. Acta Crystallographica
Section B: Structural Crystallography and Crystal Chemistry, B27(6):1085—
1088, 1971.

H. Bartholin, B. Van Laar, R. Lemaire, and J. Schweizer. Etude magnetique
du compose intermetallique NdCos. Journal of Physics and Chemistry of
Solids, 27(8):1287-1293, 1966.

[.A. Campbell. Indirect exchange for rare earths in metals. Journal of Physics
F: Metal Physics, 2:1.47, 1972.

CaRIne. The crystallographic software for research and teaching, version 3.1.

D.T. Cromer and A.C. Larson. The crystal structure of CesNi;. Acta
Crystallographica, 12(11):855-859, 1959.

J. Deportes, D. Givord, R. Lemaire, H. Nagai, and Y.T. Yang. Influence
of substitutional pairs of cobalt atoms on the magnetocrystalline anisotropy

of cobalt-rich rare-earth compounds. Journal of the Less Common Metals,
44:273-279, 1976.

H.D. Dietze and H. Thomas. Bloch- und Néel-Winde in diinnen ferromagne-
tischen Schichten. Zeitschrift fir Physik, 163(5):523-534, 1961.

A.S. Ermolenko and A.V. Korolev. Spontaneous and magnetic-field-induced
spin-reorientation first-order phase transitions in RCos-type compounds. Phy-
sics of Metals and Metallography, 98(1):31, 2004.



|[Erm76]

[FHLB93)|

[FHOK11]

[GIP+02]

|GIY*03]

|GR73]

|Han10]

[HS98]

[Hub70]

[KBBK02]

[KMP75]

[Kon40]

A. Ermolenko. Magnetocrystalline anisotropy of rare earth intermetallics.
IEEE Transactions on Magnetics, 12(6):992-996, 1976.

M. Fahnle, K. Hummler, M. Liebs, and T. Beuerle. Ab initio electron theory
for hard-magnetic rare-earth-transition-metal intermetallics. Applied Physics
A: Materials Science & Processing, 57(1):67-76, 1993.

R. Fromter, S. Hankemeier, H.P. Oepen, and J. Kirschner. Optimizing a low-
energy electron diffraction spin-polarization analyzer for imaging of magnetic
surface structures. Review of Scientific Instruments, 82:033704, 2011.

7Z.J. Guo, J.S. Jiang, J.E. Pearson, S.D. Bader, and J.P. Liu. Exchange-
coupled Sm-Co/Nd-Co nanomagnets: correlation between soft phase aniso-
tropy and exchange field. Applied Physics Letters, 81:2029, 2002.

Z.J. Guo, J.S. Jiang, C.Y. You, V.K. Vlasko-Vlasov, U. Welp, J.P. Liu, and
S.D. Bader. Exchange coupling in epitaxial Sm-Co (1100)/Nd-Co exchange-
spring bilayers. Journal of Applied Physics, 93:8122, 2003.

J.E. Greedan and V.U.S. Rao. An analysis of the rare earth contribution to
the magnetic anisotropy in RCos and RyCoy7 compounds. Journal of Solid
State Chemistry, 6(3):387-395, 1973.

S. Hankemeier. Dissertation, The magnetic fine structure of thin-film ele-

ments, Universitdt Hamburg, Deutschland, 2010.

A. Hubert and R. Schifer. Magnetic domains: the analysis of magnetic

microstructures. Springer Verlag, 1998.

A. Hubert. Stray-field-free and related domain wall configurations in thin
magnetic films (II). Physica Status Solidi (b), 38(2):699-713, 1970.

W. Kleber, H.-J. Bautsch, J. Bohm, and D. Klimm. Finfihrung in die Kris-
tallographie. Oldenbourg, 2002.

H.P. Klein, A. Menth, and R.S. Perkins. Magnetocrystalline anisotropy of
light rare-earth cobalt compounds. Physica B+C, 80(1-4):153-163, 1975.

E. Kondorsky. A mechanism of magnetic hysteresis in heterogeneous alloys.
Journal of Physics - USSR, 2:161, 1940.

101



[KZGDB92| X.C. Kou, T.S. Zhao, R. Grossinger, and F.R. De Boer. AC-susceptibility

[LDGLO7]

[Lil50]

[LL35]

[Née56]

[OK04]

|OKK*76]

[PGVPS86|

[PNF+07]

[PQLOY]

[PSWS1]

102

anomaly and magnetic anisotropy of RoCoy7 compounds, with R=7Y, Ce, Pr,
Nd, Sm, Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm, and Lu. Physical Review B, 46(10):6225,
1992.

X. Liu, Z. Du, C. Guo, and C. Li. Thermodynamic assessment of the Co-Nd
system. Journal of Alloys and Compounds, 439(1-2):97-102, 2007.

B.A. Lilley. LXXI. Energies and widths of domain boundaries in ferromagne-
tics. Philosophical Magazine Series 7, 41(319):792-813, 1950.

L.D. Landau and E.M. Lifschitz. On the theory of the dispersion of mag-
netic permeability in ferromagnetic bodies. Physikalische Zeitschrift der
Sowjetunion, 8:158, 1935.

L. Néel. Remarks on the theory of the magnetic properties of thin layers and
fine grains. Journal de Physique et le Radium, 17:250, 1956.

T. C. Ozawa and S. J. Kang. Balls & Sticks: Easy-to-use structure visuali-
zation and animation creating program. Journal of Applied Crystallography,
37:679, 2004.

M. Ohkoshi, H. Kobayashi, T. Katayama, M. Hirano, and T. Tsushima. Spin
reorientation in NdCojs single crystals. In AIP Conference Proceedings, volu-
me 29, page 616, 1976.

C. Patterson, D. Givord, J. Voiron, and S.B. Palmer. Magnetoelastic effects
in the spin reorientation region of single crystal NdCos. Journal of Magnetism
and Magnetic Materials, 54:891-892, 1986.

A.K. Patra, V. Neu, S. Fahler, R. Groetzschel, S. Bedanta, W. Kleemann,
and L. Schultz. Crystal structure and its correlation to intrinsic and extrinsic
magnetic properties of epitaxial hard magnetic Pr-Co films. Physical Review
B, 75(18):184417, 2007.

H. Pang, L. Qiao, and F.S. Li. Calculation of magnetocrystalline anisotropy
energy in NdCos. Physica Status Solidi (b), 246(6):1345-1350, 2009.

F. Pourarian, M.V. Satyanarayana, and W.E. Wallace. Magnetostrictive
strain and thermal expansion in NdCos in the spin orientation temperature
region. Journal of Magnetism and Magnetic Materials, 25(1):113-116, 1981.



[Rads6]

[Ric98)

[RST5]

[SAM]

[Sei0g]

[SHO1]

ISHO*67]

[SNF+08)]

[SNS09]

[SNT+06]

[SSNOY]

[SSN10]

R.J. Radwanski. The rare earth contribution to the magnetocrystalline aniso-
tropy in RCojs intermetallics. Journal of Magnetism and Magnetic Materials,
62(1):120-126, 1986.

M. Richter. Band structure theory of magnetism in 3d-4f compounds. Journal
of Physics D: Applied Physics, 31:1017, 1998.

A. Ray and K. Strnat. Magnetic properties of rare earth-cobalt phases R;Coqg.
IEEE Transactions on Magnetics, 11(5):1429-1430, 1975.

SAMx. StrataGem, Thin films analysis software.

M. Seifert. Diplomarbeit, Diinne epitaktische SmCos-Schichten mit senkrech-
ter magnetischer Anisotropie, Technische Universitit Dresden, Deutschland,
2008.

R. Schifer and G. Herzer. Continuous magnetization patterns in amorphous
ribbons. IEEFE Transactions on Magnetics, 37(4):2245-2247, 2001.

K. Strnat, G. Hoffer, J. Olson, W. Ostertag, and J.J. Becker. A family of
new cobalt-base permanent magnet materials. Journal of Applied Physics,
38(3):1001-1002, 1967.

A. Singh, V. Neu, S. Fahler, K. Nenkov, L. Schultz, and B. Holzapfel. Me-
chanism of coercivity in epitaxial SmCos thin films. Physical Review B,
77(10):104443, 2008.

M. Seifert, V. Neu, and L. Schultz. Epitaxial SmCos thin films with perpen-
dicular anisotropy. Applied Physics Letters, 94(2):022501-022501, 2009.

A. Singh, V. Neu, R. Tamm, K. Rao, S. Faehler, W. Skrotzki, L. Schultz, and
B. Holzapfel. Pulsed laser deposited epitaxial Sm—Co thin films with uniaxial
magnetic texture. Journal of Applied Physics, 99:08E917, 2006.

M. Seifert, L. Schultz, and V. Neu. Magnetization processes and spin reorien-
tation in epitaxial NdCos thin films. Journal of Applied Physics, 106:073915,
2009.

M. Seifert, L. Schultz, and V. Neu. Investigation of the c-axis and basal
plane anisotropy in epitaxial NdCos thin films. Journal of Applied Physics,
107(9):09A711-09A713, 2010.

103



ST54]

[SW4S]

[TA96]

[TBKS65]

[TOFI71]

[TOO65]

[VB6S]

[WCG*84|

[WCIG92|

[WG59]

104

W. Sucksmith and J.E. Thompson. The magnetic anisotropy of cobalt. Pro-
ceedings of the Royal Society of London. Series A. Mathematical and Physical
Sciences, 225(1162):362, 1954.

E.C. Stoner and E. P. Wohlfarth. A mechanism of magnetic hysteresis in hete-
rogeneous alloys. Philosophical Transactions of the Royal Society of London.
Series A. Mathematical and Physical Sciences, pages 599-642, 1948.

G. Turilli and G. Asti. Model for initial susceptibility as a function of tempe-
rature in the presence of spin reorientation transitions. Journal of Magnetism
and Magnetic Materials, 157:371-372, 1996.

H. Trauble, O. Boster, H. Kronmiiller, and A. Seeger. Ferromagnetische
Eigenschaften hexagonaler Kobalt-Einkristalle. Physica Status Solidi (b),
10(1):283-302, 1965.

E. Tatsumoto, T. Okamoto, H. Fujii, and C. Inoue. Saturation magnetic
moment and crystalline anisotropy of single crystals of light rare earth—cobalt
compounds RCos. In Le Journal de Physique Collogques, volume 32, pages 1-1.
Hiroshima Univ., 1971.

E.J. Torok, A.L. Olson, and H.N. Oredson. Transition between Bloch and
Néel walls. Journal of Applied Physics, 36(4):1394-1399, 1965.

W. Velge and K.H.J. Buschow. Magnetic and crystallographic properties of
some rare earth cobalt compounds with CaZng structure. Journal of Applied
Physics, 39(3):1717-1720, 1968.

W. Wallace, R. Craig, H. Gupta, S. Hirosawa, A. Pedziwiatr, E. Oswald,
and E. Schwab. High energy magnets from PrCos. IEEE Transactions on
Magnetics, 20(5):1599-1601, 1984.

C.H. Wu, Y.C. Chuang, X.M. Jin, and X.H. Guan. Phase diagram of the
cobalt-rich portion of the Nd-Co binary system. Zeitschrift fiir Metallkunde,
83(3):162-164, 1992.

J.H. Wernick and S. Geller. Transition element-rare earth compounds with
CusCa structure. Acta Crystallographica, 12(9):662-665, 1959.



Publikationen

Artikel:

e M. Seifert, V. Neu, K. Nenkov, and L. Schultz. Epitaxial growth, thickness and
temperature dependent properties of thin SmCos films with perpendicular anisotropy.
Proceedings of 20th International Workshop on Rare Earth Permanent Magnets, 233~
235, 2008.

e M. Seifert, V. Neu, and L. Schultz. Epitaxial SmCos thin films with perpendicular
anisotropy. Applied Physics Letters, 94(2):022501-022501, 2009.

e M. Seifert, .. Schultz, and V. Neu. Magnetization processes and spin reorientation
in epitaxial NdCos thin films. Journal of Applied Physics, 106:073915, 20009.

e M. Seifert, L. Schultz, and V. Neu. Investigation of the c-axis and basal plane ani-
sotropy in epitaxial NdCojs thin films. Journal of Applied Physics, 107(9):09A711—
09A713, 2010.

e S. Sawatzki, R. Heller, C. Mickel, M. Seifert, .. Schultz, and V. Neu. Largely enhan-
ced energy density in epitaxial SmCos/Fe/SmCos exchange spring trilayers. Journal
of Applied Physics, 109:123922, 2011.

e E. Stilp, J. Freudenberger, M. Seifert, A.K. Patra, S. Menzel, I. Monch, L. Schultz,
and V. Neu. Probing the anisotropy constants of SmCo; and PrCos by Hall resistance

measurements in pulsed high magnetic fields up to 47 T. Journal of Magnetism and
Magnetic Materials, 324:1711—1714, 2012.

o M. Seifert, I. Knittel, U. Hartmann, L. Schultz, and V. Neu. Field and time depen-
dent, local and global magnetization behaviour of out-of-plane textured SmCos thin
films. Journal of Physics D: Applied Physics. 45:175001, 2012.

Eingeladene Vortrige:

e M. Seifert, Magnetization processes and spin reorientation in epitaxial NdCos thin
films, Seminar {iber Wachstum und Magnetismus von Systemen reduzierter Dimen-
sionen, Universitdt Hamburg, 12.11.2009.

e M. Seifert, Global and local investigation of the spin reorientation transition in
epitaxial NdCos thin films, Seminar, Facultad de Ingenieria de la Universidad de
Buenos Aires, Argentina, 16.03.2012.

105



Danksagung

An dieser Stelle mochte ich den Personen Dank sagen, ohne deren Unterstiitzung diese
Arbeit nicht zustande gekommen wire.

Mein erster Dank gilt Prof. Ludwig Schultz fiir die Ermd&glichung der Durchfithrung meiner
Promotion an seinem Institut, fiir die Betreuung und die Ubernahme des Erstgutachtens.
Weiterhin danke ich Prof. Dirk C. Meyer von der Technischen Universitit Bergakademie
Freiberg fiir die Ubernahme des Zweitgutachtens.

Essentiell fiir den Fortschritt dieser Arbeit war die Unterstiitzung der Abteilung ,Magneti-
sche Mikrostrukturen“ und hier insbesondere der Arbeitsgruppe ,,Diinne Schichten®. Mein
besonderer Dank gilt meinem Betreuer Dr. Volker Neu fiir die wertvollen und intensiven
Diskussionen und die Unterstiitzung wiahrend der gesamten Zeit.

Mein Dank richtet sich auch an Dr. Sebastian Fédhler und Dr. Rudolf Schéfer fiir die
hilfreichen Diskussionen und Anregungen.

Danke sage ich weiterhin Constanze Hasterock und Benjamin Schleicher fiir die Unter-
stiitzung bei der Datenerfassung und die Durchfiihrung von EDX-Messungen.

Henry Stopfel danke ich fiir die Erstellung der Matrizen, die fiir die Simulationsrechnun-
gen verwendet wurden. Ich danke Martin Kopte fiir die Einfiihrung in den Umgang mit
GnuPlot, womit die Pfeilbilder der Simulationsergebnisse gezeichnet wurden.

Weiterhin danke ich Katja Berger, Silvia Vock, Tanya Shapoval, Ulrike Wolff, Ulrike
Besold, Stephan Zimmermann, Fabian Rhein und allen hier nicht Genannten, die mich
auf diesem Weg begleitet und unterstiitzt haben.

Mein Dank gilt Sebastian Hankemeier, Robert Fromter und Prof. Oepen von der Universi-
tat Hamburg fiir die SEMPA-Messungen und die wertvollen Diskussionen beziiglich deren
Interpretation. Sebastian danke ich auch fiir die Erstellung eines Mathematica-Scripts zur
Darstellung der Simulationsergebnisse.

Bedanken mochte ich mich bei Hartmut Stocker und Claudia Hiirrich fiir das Korrek-

turlesen der Arbeit und bei Hartmut aufserdem fiir die Hilfe bei diversen IXTEX-Problemen.
Ich danke der Studienstiftung des Deutschen Volkes fiir die finanzielle Unterstiitzung.

Besonderer Dank gilt meiner Familie, ohne die ich die Herausforderung ,Promotion“
nicht bewdiltigt hitte.



Eigenstandigkeitserklarung

Hiermit versichere ich, dass ich die vorliegende Arbeit ohne unzulissige Hilfe Dritter und
ohne Benutzung anderer als der angegebenen Hilfsmittel angefertigt habe; die aus fremden
Quellen direkt oder indirekt ibernommenen Gedanken sind als solche kenntlich gemacht.
Die Arbeit wurde bisher weder im Inland noch im Ausland in gleicher oder dhnlicher Form
einer anderen Priifungsbehorde vorgelegt.

Die vorliegende Arbeit wurde am Institut fiir Festkorper- und Werkstoffforschung (IFW)
Dresden unter der wissenschaftlichen Betreuung von Prof. Dr. Ludwig Schultz (IFW und
TU Dresden, Fakultdt Mathematik und Naturwissenschaften) angefertigt.

Hiermit versichere ich, dass ich keine friiheren erfolglosen Promotionsverfahren bestritten
habe.

Hiermit erkenne ich die Promotionsordnung der Fakultidt Mathematik und Naturwissen-
schaften an der Technischen Universitidt Dresden in der Fassung vom 23. Februar 2011

an.

10. Mai 2012, Marietta Seifert



	Einleitung
	Grundlagen
	Magnetismus in Seltenerd-Übergangsmetall-Verbindungen
	Magnetokristalline Anisotropie
	Der Spin-Reorientierungs-Übergang
	Bestimmung der magnetokristallinen Anisotropiekonstanten

	Domänenwände in magnetischen Materialien
	Das Nd-Co-System

	Probenpräparation und Untersuchungsmethoden
	Gepulste Laserdeposition
	Phasenbildung und Struktur
	Schichtaufbau und -zusammensetzung
	Magnetische Charakterisierung
	Globale Magnetisierungsmessungen
	Domänenbeobachtung

	Simulationsrechnungen

	Epitaktische NdCo5-Schichten auf MgO(110)-Substraten
	Phasenbildung und Texturierung
	Magnetische Eigenschaften
	Hystereseverhalten
	Übergangstemperaturen und Spin-Reorientierungs-Winkel
	Magnetokristalline Anisotropiekonstanten
	Koerzitivfeldstärkemechanismus

	Zusammenfassung

	Epitaktische NdCo5-Schichten auf Al2O3(0001)-Substraten
	Phasenbildung und Textur
	Magnetische Eigenschaften
	Zusammenfassung

	Die Entwicklung der Domänenkonfiguration während des Spin-Reorientierungs-Übergangs
	Temperaturabhängiges Domänenmuster
	Detailanalyse der Domänenprozesse
	Domänenprozesse an 45-Wänden
	Domänenprozesse an parallel zur c-/a-Achse verlaufenden Domänenwänden
	Blochlinien

	Kühl- und Heiz-Experimente
	Quantitative Auswertung der Messungen
	Zusammenfassung

	Mikromagnetische Untersuchung dünner NdCo5-Schichten
	Ungestörte Situation
	Gestörte Situation
	Pinningzentren mit reduzierter Austauschkonstante
	Pinningzentren mit reduzierter Sättigungsmagnetisierung
	Pinningzentren mit reduzierten magnetokristallinen Anisotropiekonstanten

	Zusammenfassung und Vergleich der Simulationsergebnisse mit den SEMPA-Messungen

	Zusammenfassung und Ausblick

