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Inhaltsangabe

Die vorliegende Arbeit beschéftigt sich mit der Abbildung magnetischer
Strukturen auf Manganperowskiten und Hochtemperatur-Supraleitern mit
der Methode der Magnetkraftmikroskopie.

Im ersten Teil wird zunichst eine Ubersicht iiber Grundlagen des Magne-
tismus und der magnetischen Mikroskopie gegeben. Ein besonderer Schwer-
punkt liegt auf der Magnetkraftmikroskopie als einer Anwendung der Raster-
kraftmikroskopie und den zugrundeliegenden Wechselwirkungen und Kon-
trastmechanismen. Um magnetische Strukturen bei tiefen Temperaturen, im
Ultrahochvakuum (UHV) und im Magnetfeld untersuchen zu kénnen, wurde
ein Rasterkraftmikroskop im Hamburg-Design mit interferometrischer Detek-
tion und xy-Verschiebetisch in eine UHV-Anlage mit Helium-Badkryostat
und supraleitendem Split-Coil-Magneten integriert. Der Aufbau dieses Sy-
stems sowie die in-situ-Praparation von magnetischen Diinnfilmspitzen und
die Charakterisierung ihrer Abbildungseigenschaften werden ausfiihrlich ge-
schildert.

Im zweiten Teil werden die magnetischen Strukturen diinner Mangan-
perowskitfilme, Lag7Srg3MnO3 (LSMO) und Lag7;Cag3MnO;_s (LCMO),
auf einem LaAlOj-Substrat feldabhingig in filmartigen Sequenzen unter-
sucht. Beide Systeme zeigen einen kolossalen Magnetowiderstand und eine
substratinduzierte senkrechte Anisotropie. Die Doménenstruktur von LSMO
im thermisch demagnetisierten Zustand sowie nach Séttigung in einem paral-
lelen Feld kann im Bild der schwachen Streifendoménen beschrieben werden.
Feldabhingige Phianomene wie Hysterese, Nukleation und Wachstum sowie
der Barkhausen-Effekt konnten mit der Methode der Differenzbilder einge-
hend untersucht werden. Im Falle von LCMO wurde der Schwerpunkt auf die
Abhéngigkeit der Doménenstruktur von der Filmdicke und dem Sauerstoff-
gehalt gelegt.

Der letzte Teil beschéftigt sich mit der temperatur- und feldabhidngigen
Abbildung des Flussliniengitters auf einem einkristallinen Hochtemperatur-
Supraleiter (BipSr,CaCuyOs). Ubergiinge zwischen fester, fliissiger und glas-
artiger Phase konnten beobachtet werden.
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Abstract

In this work, the examination of magnetic structures on manganese perov-
skites and high temperature superconductors by means of magnetic force
microscopy is described.

In the first part, a survey of basic aspects of magnetism and magnetic
imaging is given. Magnetic force microscopy as an application of scanning
force microscopy is introduced together with the underlying interactions and
mechanisms of contrast formation. In order to study magnetic structures at
low temperatures, in ultrahigh vacaum (UHV), and in magnetic fields, a scan-
ning force microscope (Hamburg design) with interferometric detection and a
xy table is implemented in an UHV system with liquid helium bath cryostat
and a superconducting split-coil magnet. The set-up of this system as well
as the in situ preparation of magnetic thin film tips and the characterization
of their imaging performance is described.

In the second part, magnetic structures of thin films of manganese perovs-
kites, La0.7Sr0,3Mn03 (LSMO) and Lao.7Ca0.3MnOg_5 (LCMO), on a LaA103
substrate are investigated in field dependent, movie-like sequences. Both sy-
stems exhibit a colossal magnetoresistance and a substrate induced perpendi-
cular anisotropy. The domain structure of LSMO in the thermally demagne-
tized state and after saturation in an in-plane field can be explained in terms
of dense stripe domains. Field dependent phenomena like hysteresis, nuclea-
tion and growth as well as the Barkhausen effect are analyzed by means of
difference images. For LCMO, the dependence on film thickness and oxygen
content is emphasized.

The last part deals with the temperature and field dependent imaging
of flux line lattices of a high temperature superconductor (BiySroCaCusyOg).
Phase transitions between solid, glass and liquid are observed.
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Kapitel 1

Einleitung

Das Phinomen des Magnetismus war schon in der Antike bekannt, spéte-
stens, seit in der Nihe des Ortes Magnesia Steine gefunden wurden, die Eisen
anzuziehen vermochten. Schon lange, bevor es systematische Untersuchungen
dazu gab, wurde der Magnetismus in der Seeschifffahrt genutzt. Der erste,
der sich ausgiebig und wissenschaftlich mit diesem Phinomen befasste, war
der englische Arzt William Gilbert (1544-1603) [1]. Er entwarf ein magneti-
sches Modell der Erdkugel ( Terrella) und demonstrierte die Funktionsweise
einer Kompassnadel am koniglichen Hof.

Heute hat die Untersuchung magnetischer Eigenschaften der verschieden-
sten Materialien im Zuge der Verbreitung elektronischer Medien und der
Miniaturisierung zunehmend an Bedeutung gewonnen. Die Herstellung mag-
netischer diinner Schichten ist zur zwingenden Grundlage fiir die Speicher-
technologie und die Sensorik geworden. Fiir die Verwendung in Festplatten
muss die Bestindigkeit der Information, also der magnetischen Doménen,
gegeniiber dufseren Feldern und erhéhten Temperaturen bei minimalem Vo-
lumen iiber Jahre hinaus gewihrleistet sein. Beim Auslesen von Informa-
tionen, sei es in Schreib-/Leseképfen oder in einem Drehzahlsensor fiir die
Automobilindustrie, sind Reproduzierbarkeit, festgelegte Signalstirken und
Robustheit im Betrieb entscheidend. Der fiir diese Bauteile grundlegende
Riesenmagnetowiderstands-Effekt (GMR) wurde erst 1988 von Griinberg ge-
funden [2], kam aber schon 1996 in ersten kommerziellen Gerdten zum Ein-
satz.

Die immer weiter fortschreitende Miniaturisierung macht Untersuchun-
gen notwendig, die bis in den Bereich der Grundlagenforschung vorstoften. So
muss am Schaltverhalten kleiner Teilchen analysiert werden, wo die Grenze
der Verkleinerung durch thermisch aktivierte Ummagnetisierung (Superpa-
ramagnetismus) liegt, die eine dauerhafte Speicherung magnetischer Infor-
mation in beliebig kleinen Einheiten unmdglich macht. Die Kopplung mag-
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2 KAPITEL 1. EINLEITUNG

netischer und elektronischer Eigenschaften bei Effekten wie Riesenmagne-
towiderstand, kolossalem Magnetowiderstand (CMR) und Tunnelmagneto-
widerstand (TMR) stellt erhebliche Anforderungen sowohl in theoretischer
Hinsicht als auch was die Qualitidt der beteiligten Materialien und diinnen
Schichten betrifft. Nicht zuletzt deshalb ist die zeitliche und rdumliche Be-
obachtung elementarer Vorgénge fiir das Verstindnis und zu einem spéteren
Zeitpunkt auch fiir die Qualitéitssicherung von grofer Bedeutung.

Wihrend die Nutzung des GMR-Effekts bereits vollstindig in die Pro-
duktion integriert ist, sind CMR-Materialien wie die in dieser Arbeit un-
tersuchten Manganperowskite noch Gegenstand intensiver Grundlagenfor-
schung. Dazu gehort auch die Untersuchung der magnetischen Struktur und
moglicher Riickwirkungen auf das elektronische und magnetoresistive Ver-
halten

Die vielen CMR-Materialien eigene Perowskit-Struktur kennzeichnet auch
viele Hochtemperatur-Supraleiter (HTSL). Das ebenfalls hier untersuchte Sy-
stem BiySroCaCuyOg (BSCCO) gehort zu den Typ-II-Supraleitern, in die ein
von aufen angelegtes Magnetfeld unter bestimmten Umstdnden in Form so
genannter Flussschlduche (Vortices) eindringen kann. Diese kénnen, dhnlich
wie die Doménenstruktur ferromagnetischer Proben, mit Hilfe magnetischer
Mikroskopietechniken beobachtet werden.

Die hier vorliegende Arbeit beschiftigt sich mit der Untersuchung ver-
schiedener ferromagnetischer Manganperowskit-Filme und supraleitender
BSCCO Einkristalle mittels der Methode der Magnetkraftmikroskopie, an-
gewandt bei tiefen Temperaturen (5,2 K), im Ultrahochvakuum und in du-
fleren Magnetfeldern. Sie gliedert sich wie folgt: zunéchst werden einige
Grundlagen der magnetisch sensitiven Mikroskopie behandelt, insbesonde-
re der Magnetkraftmikroskopie. Dabei werden sowohl die kontrastgebenden
Wechselwirkungen als auch apparative und priaparative Voraussetzungen so-
wie Methoden der Auswertung beriicksichtigt. Kapitel 3 beschéftigt sich zu-
erst mit der Untersuchung eines diinnen ferromagnetischen Lag7Srg3MnO;-
Films (LSMO) im Hinblick auf die Struktur sowie die Nukleation und das
Wachstum der Doménen bei verschiedenen Magnetfeldern. Schlieflich wird
die Sauerstoff- und Schichtdickenabhéngigkeit der Doméinenstruktur von
Lag7Cag3MnOs-Filmen (LCMO) untersucht. Das letzte Kapitel stellt die
Abbildung magnetischer Flussschldche an einem BSCCO Einkristall und die
temperaturabhéngige Entwicklung des Vortexgitters dar. Mit einer Zusam-
menfassung und einem Ausblick schlieftt diese Arbeit.



Kapitel 2

Magnetkraftmikroskopie:
Grundlagen

Das Verhalten magnetischer Kérper gab lange Zeit grofse Rétsel auf. Schon
friith war bekannt, dass Form und Temperatur den Magnetismus von Eisen
beeinflussen. Auch verhielt sich ansonsten unmagnetische Materie in Gegen-
wart von Eisen plotzlich wie ein magnetisches Material. Die Sichtbarmachung
des zugrundeliegenden Kraftfeldes gelang durch die Herstellung feiner Na-
deln, die, waren sie einmal magnetisiert, die Richtung des Feldes anzeigten.
Eine Fortfiihrung dieses Prinzips ist die Verteilung von Eisenspéne, die sich
entlang der Feldlinien anordnen. Zum Anfang dieses Kapitels sollen einige
Grundlagen des Magnetismus, soweit sie fiir diese Arbeit von Bedeutung
sind, dargestellt werden. Anschlieftend sollen zur Einordnung der hier behan-
delten Magnetkraftmikroskopie die Moglichkeiten magnetischer Abbildung
kurz beschrieben werden. Schliefslich werden instrumentelle Voraussetzungen
sowie die kontrastgebenden Wechselwirkungen und Abbildungseigenschaften
erortert.

2.1 Magnetismus

Magnetische Materialien lassen sich grob in drei Klassen einteilen: Diama-
gneten, Paramagneten und Ferromagneten. Ein Ferromagnet ist ein Material,
das auch in Abwesenheit eines duferen Magnetfeldes eine spontane Magne-
tisierung zeigt. Voraussetzung dafiir ist die Existenz eines atomaren, per-
manenten magnetischen Momentes und eine Kopplung dieses Momentes an
seine Nachbaratome, die eine Parallelstellung begiinstigt. Fehlt diese Kopp-
lung oder ist klein gegen die thermische Energie, kommt es nicht zu einer

3



4 KAPITEL 2. MAGNETKRAFTMIKROSKOPIE: GRUNDLAGEN

langreichweitigen Ordnung, und es liegt Paramagnetismus (0 < y < 1) vor:!
Eine makroskopische Magnetisierung kommt nur im duferen Feld zustande
und ist parallel zu diesem. Fehlt auch ein permanentes, atomares magneti-
sches Moment, so ergibt sich Diamagnetismus (y < 0 und |y| < 1), der sich
halbklassisch als Larmor-Prézession der Elektronenbahnen verstehen lésst.
Fiir eine detaillierte Darstellung sei auf die Lehrbiicher [3-5] verwiesen.

2.1.1 Magnetostatische Felder

Das Verhalten klassischer elektromagnetischer Felder wird durch die
Maxwell-Gleichungen vollstindig beschrieben. Obwohl in vielerlei Hinsicht
elektrisches und magnetisches Feld komplementéir zueinander sind, gibt es
doch eine wesentliche Asymmetrie, die aus der Abwesenheit freier magneti-
scher Ladungen resultiert. Sie findet ihren Ausdruck in der Quellenfreiheit
der magnetischen Flussdichte B:

V-B=0. (2.1)

Betrachtet man weiterhin nur statische Phidnomene in stromlosen Kérpern,
so vereinfacht sich die letzte Maxwell-Gleichung, die die Wirbel der magne-
tischen Feldstirke H beschreibt, zu

VxH=0. (2.2)

Dadurch eroffnet sich die Moglichkeit, H als Gradient eines skalaren Poten-
tials zu schreiben: B
H=-Vo. (2.3)

Diese Gleichungen gelten nicht nur im Vakuum, sondern ebenso in massiven
magnetisierbaren Korpern. Daraus ergeben sich an den Grenzflichen die Be-
dingungen, dass die Normalkomponente der magnetischen Flussdichte 7 - B
und die Lateralkomponente der magnetischen Feldstérke 77 x H stetig sein
miissen, wobei 77 den Normalenvektor zur Grenzfliche bezeichnet. Beide mag-
netischen Feldgrofen sind iiber die Magnetisierung J miteinander verkniipft:

B=poH+J=po(1+x)H (2.4)

mit der Suszeptibilitit x. Fiir die Einheiten gilt [B] = [J] = T und
[H] = A/m. Da die Magnetisierung an der Grenzfliche eines Korpers zum

Ly stellt die magnetische Suszeptibilitit dar; zur Definition siehe Abschnitt 2.1.1.
2In vielen Fillen wird auch die Magnetisierung iiber B= Lo (I:f + M) und J = ,uOM

definiert und mit M bezeichnet.



2.1. MAGNETISMUS 3

Vakuum auf Null absinkt, die Normalkomponente B, = 7 - B aber stetig
ist, muss die Normalkomponente 77 - H um den Betrag 27 - f/,uo springen.
Als Ursache dieses Sprunges kann man eine magnetische Oberflichenladungs-
dichte o = J - 7 einfiihren. Analog dazu verursacht eine rdumliche Verénde-
rung der Magnetisierung im Volumen eine magnetische Raumladungsdichte
Prmag = —V-J. Die Ausdriicke ¢® und Pmag P haben dann die Dimension einer
Flachen- bzw. Volumen-Energiedichte. Bei der Verwendung dieser Termino-
logie muss man sich jedoch immer vor Augen halten, dass sich alle magneti-
schen Ladungen iiber den gesamten Korper hinweg gegenseitig kompensieren
und nur eine Auswirkung der Ausrichtung ortsfester magnetischer Dipole
sind. Fiir die Interpretation von Kontrasten in der magnetischen Mikrosko-
pie ist das Konzept der Oberflichenladungen aber sehr hilfreich.

2.1.2 Energien eines Ferromagneten

Der Einfachheit halber soll hier angenommen werden, dass der Betrag der
Magnetisierung innerhalb des Ferromagneten konstant ist. Diese Situation
ist in den allermeisten Féllen in guter Ndherung gegeben. Thre Richtung aber
ist in einem ausgedehnten Festkorper normalerweise raumlich nicht konstant,
sondern es entstehen verschiedene homogen magnetisierte Bereiche (Domé-
nen), die durch Doménenwinde voneinander getrennt sind. Die Ausbildung
einer bestimmten Doménenkonfiguration ergibt sich aus dem Zusammenwir-
ken verschiedener Energiebeitrége, die ihren Ursprung in der Form (Streufeld-
energie), der Kristallstruktur (Anisotropie, Magnetostriktion), der interato-
maren Wechselwirkung (Austauschenergie) oder dem duferen Feld (Zeeman-
Energie) haben. Eine Komplikation bei der Beriicksichtigung aller dieser Bei-
trage ist ihre Unterscheidung in lokale und nicht-lokale Anteile. Lokale Bei-
trige ergeben eine Energiedichte als Funktion der Magnetisierung an genau
diesem Ort. Nicht-lokale Terme, insbesondere die Streufeldenergie ergeben
sich fiir einen Ort als Integration iiber eine Funktion der Magnetisierung
an allen anderen Orten. Im Folgenden sollen die wichtigsten dieser Beitrige
erortert werden.

Austauschenergie

Die Austauschenergie ist Ausdruck der Neigung eines Ferromagneten, eine
konstante, parallele Magnetisierung einzunehmen. Abweichungen davon ko-
sten Energie [6]:

om; 8m
Fos = A A P 2.
e = A [ (Vi) av = / > o i, ¢ (2.5




6 KAPITEL 2. MAGNETKRAFTMIKROSKOPIE: GRUNDLAGEN

wobei A die Austauschkonstante, m = j/Js die Richtung der Magnetisie-
rung und Jg die Sdttigungsmagnetisierung bezeichnen. Mikroskopisch wird
die Austauschkopplung z. B. im Heisenberg-Modell beschrieben durch die
Wechselwirkungsenergie U zweier Spins S und gj

U=-2JS;-S;. (2.6)

J steht fiir das Austauschintegral und hingt mit der Uberlappung der Wel-
lenfunktionen zusammen. Das Vorzeichen von J bestimmt, ob ferromagneti-
sche oder antiferromagnetische Kopplung vorliegt. Die Summation iiber die
Kopplung zwischen allen Atomen der Umgebung ergibt einen Wert fiir die
Austauschkonstante.

Anisotropieenergie

Da in einer geordneten Kristallstruktur bestimmte Richtungen aufgrund ihrer
Symmetrie ausgezeichnet sind und die Magnetisierung in den elektronischen
Eigenschaften des Festkorpers begriindet liegt, ist zu erwarten, dass auch die
moglichen Richtungen der Magnetisierung nicht gleichwertig sind, also An-
isotropie besitzen. Ursache konnen die Kristallstruktur selbst, aber auch von
aufen induzierte Verspannungen des Gitters sein. Im einfachsten Fall einer
einzigen bevorzugten Richtung (uniaxiale Anisotropie) kann sie beschrieben
werden durch

E, = /Ku1 sin?@ + Kygsin® 0 + ... dV , (2.7)

wobei # den Winkel zwischen dieser Achse und der Magnetisierung bezeich-
net. Die Konstanten K, haben die Dimension einer Energiedichte. Thre rela-
tiven Grofsen und Vorzeichen bestimmen, ob die leichte Richtung der Mag-
netisierung in der Ebene liegt (easy plane), senkrecht zu ihr steht (easy azxis)
oder einen Winkel bildet (easy cone).

Zeeman-Energie

Die Zeeman-Energie bezeichnet die Energie einer als fest angesehenen Mag-
netisierung J in einem duferen Feld H.

EH:—/ﬁ.fdv (2.8)

Sie ldsst sich ableiten aus der Summation iiber die Energien der einzelnen
atomaren Dipole im Feld.
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Streufeldenergie

Das Streufeld ist dasjenige Feld ﬁd, das durch die Magnetisierung des Kor-
pers selbst hervorgerufen wird. Die damit zusammenhéngende Energie Ey
kann in verschiedener Weise betrachtet werden:

1 1 (- -
Ed:/Pmagq)dV:§,u0/H§dV:—§/HdJdV (29)

Alle diese Ausdriicke sind dquivalent, verdeutlichen aber unterschiedliche
Aspekte. Der erste Term beschreibt die Streufeldenergie iiber die Dichte mag-
netischer Ladungen. Eine Konfiguration, die ihr Auftreten vermeidet, z. B.
durch eine Parallelstellung der Magnetisierung zur Oberfliche, ist energetisch
bevorzugt. Der zweite Term verdeutlicht, dass fiir eine giinstige Konfiguration
das Auftreten von Streufeldern mdoglichst vermieden werden muss (geschlos-
sener magnetischer Fluss innerhalb der Probe). Der dritte Teil zeigt, dass die
Magnetisierung im Idealfall parallel zum Feld innerhalb des Korpers steht.

Diese Gesichtspunkte sind die Ursache fiir die Ausbildung magnetischer
Doménen. Ohne die Anwesenheit der Streufeldenergie wiirde sich die Mag-
netisierung homogen entlang einer der durch die Anisotropie bevorzugten
Achsen einstellen. Diese Ausrichtung produziert aber ein maximales Streu-
feld, so dass es sich lohnt, auf Kosten der Austausch- und Anisotropieenergie
das Streufeld zu minimieren, was im Allgemeinen ein komplizierter Prozess
ist.

Einfach sind die Verhéltnisse bei einem ausgedehnten, im Winkel 6 zu
seiner Normalen magnetisierten Film. In diesem Fall ist die Energiedichte,
bezogen auf das Filmvolumen, gegeben durch [6]:

2

o

cos? 0, (2.10)

€q = Kqcos?f =

hat also die Form einer uniaxialen Anisotropie. Hier kann die dimensionslo-
se reduzierte Anisotropie () = K, /K, eingefiihrt werden. Anisotropien, die
auf die Form des magnetisierten Korpers zuriickzufiihren sind, werden auch
Formanisotropie genannt.

2.2 Magnetische Mikroskopie

Gegenwirtig gibt es eine Vielzahl an magnetisch sensitiven Messmethoden.
Sie kniipfen an sehr unterschiedliche Effekte an, die ein magnetisiertes Ma-
terial hervorruft. Eine ausfithrliche Ubersicht iiber verschiedene magnetische
Techniken der Mikroskopie geben u. a. Hubert und Schéfer [6].
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Die ilteste leistungsfihige Technik wurde erstmals 1932 von Bitter be-
schrieben [7]. Sie beruht auf der Agglomeration magnetischer Kolloide im
Streufeld an der Probenoberfliche. Kontrastgebend ist hier die Teilchenkon-
zentration, die durch die Starke des Streufeld-Gradienten bestimmt wird. Die
Ortsauflésung wird einerseits begrenzt durch den Durchmesser der Teilchen
in der Kolloid-Losung, der auf bis zu 10 nm verringert werden kann, und an-
dererseits durch die Auflésung des Mikroskops, mit dem die Verteilung der
Teilchen beobachtet wird. Neben der optischen Mikroskopie wird hier auch
die Rasterelektronenmikroskopie verwendet. Da hohe Streufeld-Gradienten
auch durch Unebenheiten der Probe erzeugt werden kénnen, ist es i. A. notig,
die Probe zu polieren. Ein Nachteil neben der unvermeidlichen Verdreckung
der Probe ist, dass die Kolloide nur auf Streufelder reagieren konnen, solange
sie sich in Losung befinden. Das macht die feldabhéngige Beobachtung von
Doménenveranderungen unméglich. Auch eine Beeinflussung durch das Feld
der magnetischen Teilchen kann nicht ausgeschlossen werden.

Ein rein optisches Verfahren ist die Kerr-Mikroskopie [8,9], bei der die
Rotation der Polarisationsebene von Licht beim Durchgang durch magne-
tisiertes Material ausgenutzt wird. Durch den polaren und longitudinalen
Kerr-Effekt kann die Richtung der Magnetisierung in einer oberflichennahen
Schicht von einigen 10 nm rekonstruiert werden. Die Beobachtung erfolgt
mit Hilfe eines optischen Mikroskops mit Polarisationsfiltern. Dadurch ist
die Auflésung wiederum auf die Grofenordnung der verwendeten Lichtwel-
lenldnge begrenzt. Der stindig vorhandene Topographiekontrast kann durch
digitale Bildverarbeitung und die Verwendung von Differenzbildern wirksam
ausgeblendet werden. Die Probe ist einfach zuginglich und kann magneti-
schen Feldern ausgesetzt werden, wiahrend sie durch den Abbildungsprozess
selbst nicht beeinflusst wird. Eine hohe Bildaufnahmerate ermdéglicht auch
die Beobachtung dynamischer Vorgénge.

Sehr hohe Auflosung im nm-Bereich ldsst sich mit der Lorentz-
Mikroskopie —erzielen [10]. Voraussetzung ist ein Transmissions-
Elektronenmikroskop. Die auf die Probe beschleunigten Elektronen
werden durch das Magnetfeld der polarisierten Materie geméft der Lo-
rentzkraft unterschiedlich abgelenkt. Jedoch erzeugen nur bestimmte
Dominenkonfigurationen magnetischen Kontrast, abhingig vom Winkel
zwischen FEinfallsrichtung und Magnetisierung. Auch die Topographie und
in ungiinstigen Féllen das Streufeld der Probe bewirken einen Kontrast,
der aber durch geeignete Wahl des Fokus, durch differentielle, Raster- und
Holographie-Techniken getrennt werden kann. Mit diesen weiter entwickelten
Methoden kann je nach Schwerpunktsetzung hohe Ortsauflésung oder eine
quantitative, dreidimensionale Analyse der Magnetisierung erreicht werden.

Ebenfalls eine elektronenmikroskopische Technik ist die Rasterelektro-
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nenmikroskopie mit Polarisationsanalyse (SEMPA) [11]. Dabei wird ausge-
nutzt, dass die durch den Primérelektronenstrahl herausgeldsten niederener-
getischen Sekundéirelektronen spinpolarisiert sind und damit Informationen
iiber die Magnetisierungsrichtung am Ort ihres Austrittes aus der Probe tra-
gen. Die Auflésung ist abhdngig von dem Durchmesser des Primérstrahls und
dem Austrittsvolumen und kann einige nm betragen [12]. Zur Auswertung der
magnetischen Information miissen die Sekundérelektronen nachbeschleunigt
und durch Streuung an einem Analysatorkristall (z. B. Gold oder Wolfram)
in entgegengesetzt spinpolarisierte Strahlen aufgeteilt werden. Thre relativen
Intensititen sind ein Mafs fiir die Polarisation der Elektronen innerhalb des
Austrittsvolumens. Variiert man die Richtung der Spinanalyse, kann die Mag-
netisierung dreidimensional rekonstruiert werden. Durch diese differentielle
Technik werden Effekte nichtmagnetischen Ursprungs wirksam ausgeblen-
det, jedoch verringert sich dabei das Signal um mehrere Grofsenordnungen.
Um Streuprozesse der Elektronen zu vermeiden, die die Spinpolarisation zer-
storen konnten, muss zudem im Ultrahochvakuum gearbeitet werden. Wie
bei allen elektronenmikroskopischen Methoden ist eine Messung in variablen
Magnetfeldern nicht méglich.

Die mit Abstand héchste Ortsauflosung ist mit der spinpolarisierten Ra-
stertunnelmikroskopie zu erzielen. Sie basiert auf dem quantenmechanischen
Tunnelstrom, der zwischen einer metallischen Spitze und einer leitenden Pro-
be nach Anlegen einer geringen Spannung fliefst. Entstammen die beteiligten
Elektronen einem spinpolarisierten Zustand der Probe bzw. der Spitze, ist
die differentielle Leitfahigkeit, d. h. die Verdnderung der Leitfihigkeit des
Tunnelkontaktes mit der elektrischen Spannung, abhingig von der relati-
ven Orientierung der beiden Magnetisierungsrichtungen der Spitze und der
Probe. Die extreme Abstandsabhingigkeit des Tunnelstromes bewirkt, dass
dieser fast ausschlieflich von einem Atom getragen wird. Damit wurde es
moglich, erstmals antiferromagnetische Ordnung mit atomarer Auflésung zu
beobachten [13]. Gleichzeitig kann durch Variation der Spannung die elek-
tronische Zustandsdichte spektroskopiert werden. Diese Methode ist extrem
oberflichensensitiv und bendétigt daher Ultrahochvakuum-Bedingungen und
leitfahige, ebene Oberflichen. Eine Beeinflussung der Probe durch die Spitze
kann durch die Verwendung antiferromagnetischer Spitzen verhindert wer-
den. Messungen in externen Magnetfeldern sind moglich, allerdings konnen
nur relative Magnetisierungsrichtungen gemessen werden.

Die Methode, die in dieser Arbeit zur Anwendung kommen soll, ist die
Magnetkraftmikroskopie (MFM: magnetic force microscopy), basierend auf
dem Prinzip der Rasterkraftmikroskopie [14] und erstmals angewandt durch
Martin und Wickramasinghe sowie Saenz et al. [15,16]. Dabei wird eine mag-
netisch beschichtete Spitze an einem mikrofabrizierten Federbalken (Canti-
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lever) iiber die Probe gerastert. Das Streufeld der Probe bewirkt eine anzie-
hende bzw. abstofsende Wechselwirkung zwischen Probe und Spitze, je nach
Magnetisierungszustand der Probe. Eine genauere Betrachtung der Kontrast-
mechanismen findet sich im folgenden Abschnitt. Durch die Abbildung des
Streufeldes ist diese Technik sehr verwandt mit der Bitter-Technik und liefert
auch einen dhnlichen Kontrast wie der polare Kerr-Effekt. Verwandtschaft
besteht auch mit dem Leseprozess in der magnetischen Datenspeicherung.
Fiir die Qualitatskontrolle geschriebener Informationen auf Festplatten ist
sie deshalb die Methode der Wahl. Sie bietet eine hohe Auflosung im Bereich
von 10 nm und ist sowohl unter Umgebungsbedingungen als auch im Vaku-
um, bei tiefen Temperaturen, in externen Magnetfeldern und auf Isolatoren
einsetzbar. Zudem ist sie kombinierbar mit anderen Rastersondentechniken.

2.3 Rasterkraftmikroskopie

2.3.1 Prinzip

Das Prinzip der Rasterkraftmikroskopie ist in Abb. 2.1 dargestellt. Diese
Technik entstammt dem Gebiet der Rastersensormethoden, das seit der erst-
maligen Realisierung des Rastertunnelmikroskops [17| seine Anwendungs-
moglichkeiten bestéindig ausgebaut hat. Eine ausfiihrliche Darstellung fin-
det sich in Ref. [18]. Allen Rastersensormethoden ist gemeinsam, dass eine
Messsonde, i. Allg. eine metallische oder halbleitende Spitze, zeilenweise iiber
das zu untersuchende Probengebiet bewegt wird. Dabei wird lokal die Wech-
selwirkung gemessen und iiber dem Ort aufgetragen. Es ergibt sich in serieller
Weise ein Wechselwirkungsbild der abgerasterten Oberflache. Diese Wechsel-
wirkung kann verschiedener Natur sein und gibt den verschiedenen Methoden
jeweils ihren Namen: Tunnelstrom (STM: scanning tunneling microscopy),
Van-der-Waals- und chemische Wechselwirkung (AFM: atomic force micros-
copy), Elektrostatik (KPFM: Kelvin probe force microscopy), Magnetostatik
(MFM: magnetic force microscopy), Kapazitat (SCM: scanning capacitance
microscopy), Leitfahigkeit (c-AFM), Reibung (friction force microscopy) und
andere mehr.

Die Rasterbewegung wird durch piezoelektrische Stellelemente (Scanner)
ausgefiihrt, die beim Anlegen einer Spannung von einigen hundert Volt Be-
wegungen von mehreren 10 pum ausfithren, aber auch im Gesamtaufbau eine
Positionsstabilitit im pm-Bereich erreichen konnen. In der Rasterkraftmikro-
skopie wird die Messsonde durch eine Siliziumspitze gebildet, die am Ende
eines Federbalkens (Cantilever) integriert ist. Spitze und Cantilever werden
durch Atztechniken aus einem einkristallinen Siliziumwafer industriell herge-
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Abbildung 2.1: Funktionsweise eines Rasterkraftmikroskops. Ein Regelkreis sorgt
durch Verdnderung des Cantilever-Probe-Abstandes wiahrend der Rasterbewegung
fiir ein konstantes Auslenkungssignal. Auslenkung und Stellwert werden elektro-
nisch ausgelesen.

stellt. Die Auslenkung des Cantilevers aus seiner Ruhelage ist ein Maf fiir
die auf ihn wirkende Kraft. Sie kann iiber die Ablenkung eines Laserstrahls,
piezoresistiv, piezoelektrisch oder durch Interferometrie bestimmt werden.
Das Auslenkungssignal, oder allgemeiner das Wechselwirkungssignal, kann
tiber einen Regelkreis (Feedback) so auf die piezoelektrische Abstandsrege-
lung riickgekoppelt werden, dass eine konstante Auslenkung, die als Sollwert
vorgegeben ist, eingehalten wird.

2.3.2 Frequenzmodulationstechnik

Neben der Auslenkung des Cantilevers kann auch seine Schwingungsfrequenz
als Maf fiir die Wechselwirkung genutzt werden. Unter Umgebungsbedingun-
gen wird der Cantilever dazu wenig neben seiner Eigenfrequenz auf der Flanke
seiner Resonanzkurve angeregt. Die sich einstellende Schwingungsamplitude
ist abhéngig von der Verstimmung zwischen Anregungs- und Eigenfrequenz
(Amplitudenmodulation). Die Sensitivitat wird bestimmt durch die Steilheit
der Resonanzkurve, also durch die Giite () des schwingenden Systems. Sie be-
triagt an Luft etwa 100 und steigt unter Vakuumbedingungen bis auf 10° an.
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Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der Frequenzmodulationstechnik. Der
unabhéngige Schwingkreis bewirkt, dass der Cantilever immer mit seiner momen-
tanen Resonanzfrequenz angeregt wird und mit konstanter Amplitude schwingt.

Hier bietet sich die Frequenzmodulationstechnik an. Diese Methode wurde
zuerst von Albrecht et al. [19] vorgeschlagen. Mit einem separaten Regelkreis
wird der Cantilever zu Schwingungen mit konstanter Amplitude A und mit
seiner aktuellen Resonanzfrequenz f angeregt, die sich aus der Eigenfrequenz
fo und der Verstimmung A f im momentan herrschenden Kraftfeld der Pro-
be ergibt. Die Frequenz wird mit Hilfe eines PLL (phase locked loop) in eine
Spannung umgewandelt und dann in den Abstands-Regelkreis eingekoppelt
(Abb.2.2).

Die Genauigkeit der Frequenzbestimmung ist begrenzt durch die ther-
mische Bewegung des Cantilevers, die als weifes Rauschen im Frequenzspek-
trum auftritt. So ergibt sich die minimal detektierbare Frequenzverschiebung
0f aus:

foksTB
((61)%) = we. O (2.11)

wobei T' die Temperatur, B die Bandbreite, ¢, die Kraftkonstante und A
die Oszillationsamplitude des Cantilevers bezeichnen [19]|. Im Gegensatz zur
Amplitudenmodulation kann hier die Bandbreite reduziert werden, ohne den
Dynamikbereich zu verringern, da die Frequenz selbst detektiert wird, was
zu einer erheblichen Verbesserung des Signal-zu-Rausch-Verhéltnisses fiihrt.
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2.4 Magnetkraftmikroskopie

Im Gegensatz zu einigen der in Abschnitt 2.2 genannten magnetisch sensi-
tiven Techniken wie Kerr-Mikroskopie oder SEMPA tragen die in der Mag-
netkraftmikroskopie (MFM) gewonnenen Bilder nur indirekt Informationen
iiber die Richtung und Stidrke der Magnetisierung, da der Sensor sich in
einiger Entfernung iiber der Probenoberfliche befindet. Daher sollen in die-
sem Abschnitt einige Betrachtungen zum Zustandekommen des magnetischen
Kontrastes angestellt werden.

2.4.1 Wechselwirkungen

Alle Kréfte, die in der Rasterkraftmikroskopie eine Rolle spielen, lassen
sich auf elektromagnetische Effekte, ggf. in Verbindung mit der Quantenme-
chanik, zuriickfithren. Da die fiir Magnetkraftmikroskopie typischen Spitze-
Probe-Absténde in der Grofenordnung einiger 10 nm liegen, kénnen kurz-
reichweitige Anteile wie die Ausbildung chemischer Bindungen, die Pauli-
Abstofsung der Elektronenhiillen und die Austauschwechselwirkung, die auf
interatomarer Lingenskala von Bedeutung sind, in diesem Zusammenhang
vernachlissigt werden. Es soll hier allerdings erwéhnt werden, dass die Aus-
tauschwechselwirkung im Prinzip dazu geeignet sein sollte, magnetischen
Kontrast zu erzeugen, da sie von der relativen Spinausrichtung der an der
Abbildung beteiligten elektronischen Wellenfunktionen abhingt. An dieser
Stelle werden nur die langreichweitigen Wechselwirkungen betrachtet, die
zum MFM-Kontrast beitragen oder mit ihm konkurrieren.

Van-der-Waals-Kriafte

Die van-der-Waals-Krifte haben einen rein quantenmechanischen Ursprung
in Nullpunktfluktuationen des elektrischen Dipolmoments von Atomen oder
Molekiilen, selbst wenn diese kein permanentes Dipolmoment besitzen. Ein
spontan auftretendes Dipolmoment p; erzeugt ein elektrisches Feld F;
p1/2% in der Entfernung z und induziert in einem dort befindlichen Atom
mit der Polarisierbarkeit o ebenfalls ein Dipolmoment p; o aF;. Fiir das
Potenzial ergibt sich daraus eine Abstandsabhingigkeit von 2~%, welche den
anziehenden Teil des Lennard-Jones-Potenzials darstellt. Der abstofende Teil
wird i. a. mit 272 angesetzt, um die Pauli-Abstofung zu simulieren, und
spielt fiir MEFM keine Rolle. Fiir eine Beurteilung der Kréfte zwischen Spitze
und Probe kann als Modell eine Kugel vom Radius R (Spitze) gegeniiber einer
unendlich ausgedehnten Ebene (Probe) im Abstand d angenommen werden.



14 KAPITEL 2. MAGNETKRAFTMIKROSKOPIE: GRUNDLAGEN

Die Integration iiber die beteiligten Flichen ergibt
F=— (2.12)

wobei die Hamakerkonstante H die Materialeigenschaften wie Polarisierbar-
keit und Kristallstruktur beschreibt. Je nach Form der Spitze kann man auch
eine Abhingigkeit mit d~! fiir eine pyramidale Spitze oder mit d~ fiir eine
stabformige Spitze erhalten |20].

Elektrostatik

Fiir elektrostatische Kréfte kommen zwei mdgliche Ursachen in Betracht.
Zum einen koénnen sich isolierte Ladungen auf der Spitze oder der Probe
befinden. Bei leitender Spitze oder Probe, wie sie in dieser Arbeit verwen-
det wurden, entsteht eine Bildladung entgegengesetzt gleicher Gréofe auf der
jeweils anderen Seite, so dass sich gemift dem Coulomb-Potenzial eine at-
traktive Kraft mit einer Abstandsabhiingigkeit oc 272 ergibt. Dazu kommt
noch eine spannungsabhingige, anziehende Kraft aufgrund der Kapazitit C
zwischen Spitze und Probe:
U%ocC

F= 5 5, (2.13)
Das Verhalten von 0C/0z hiangt von der Spitzengeometrie ab. Fiir zwei plan-
parallele Platten wiirde sich wiederum ein Abfall mit 2~2 ergeben, wihrend
eine konusférmige Spitze einen In(1/z)-artigen Verlauf bewirkte. Aus der
Abstands- und Spannungsabhingigkeit der Kraft bzw. des Kraftgradienten,
wie er durch die Frequenzverschiebung des Cantilevers abgebildet wird (Ab-
schnitt 2.4.2), lassen sich Aussagen iiber die Form und den Radius der Spitze
treffen |21].

Nun kann nicht nur eine von auflen angelegte Spannung eine solche Kraft
hervorrufen. Unterschiedliche Materialien in Spitze und Probe haben i. Allg.
verschiedene Austrittsarbeiten, also unterschiedliche Energiedifferenzen zwi-
schen Fermi-Kante und Vakuumniveau (Abb. 2.3c). Bringt man beide auf
dasselbe elektrische Potenzial, gleichen sich die Fermi-Niveaus an, und es
entsteht eine Potenzialdifferenz der Vakuumniveaus, die Kontaktpotenzial-
differenz A®. Sie hat den gleichen Effekt und die gleiche Abstandsabhén-
gigkeit wie eine von aufen angelegte Spannung und muss durch die Wahl
einer geeigneten Vorspannung Uy,s = AP kompensiert werden. Der Einfluss
einer verdnderlichen Spannung ist in Abb. 2.3 dargestellt. Bild (a) zeigt eine
topographische Aufnahme im geregelten dynamischen Modus bei konstanter
Frequenzverschiebung und kompensierter Kontaktpotenzialdifferenz. Bild (b)
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Abbildung 2.3: Einfluss der elektrostatischen Wechselwirkung auf den Bildkon-
trast am Beispiel eines LCMO-Films. (a) Topographische Aufnahme bei Af =
0.8 Hz. (b) Frequenzverschiebung bei konstanter Hohe h = 10 nm mit unter-
schiedlicher Spitze-Probe-Spannung. (c) Effekt der Kontaktpotenzialdifferenz auf
die elektrostatische Potenzialverteilung (aus [22]). Die rechte Situation entspricht
ausgeglichener Kontaktpotenzialdifferenz A® bei Ups = 0.4 V in (b).

ist eine Abbildung der Frequenzverschiebung iiber demselben Gebiet, unge-
regelt in einer Hohe von 10 nm aufgenommen. Dabei wurde die Spannung
von zunachst kompensierter Kontaktpotenzialdifferenz stufenweise erhdht.
Bei grofsen Spannungsdifferenzen verursacht die Unebenheit der Probe we-
gen der Abstandsabhingigkeit der elektrostatischen Wechselwirkung veran-
derliche Krifte und erzeugt auf diese Weise einen fiir MFM unerwiinschten
Topographiekontrast. Aus diesem Grunde wurden alle weiteren hier gezeigten
MFM-Daten mit kompensierter Kontaktpotenzialdifferenz aufgenommen.

Magnetostatik

Der wesentliche Unterschied der Magnetostatik zur Elektrostatik liegt in
der Abwesenheit freier magnetischer Ladungstriger, weshalb die Oberfld-
chen magnetisierter Kérper nicht als Aquipotenzialflichen beschrieben wer-
den kénnen. Allerdings ist es bei Abwesenheit von Stromen moglich, das Mag-
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netfeld als Gradient eines skalaren Potenzials zu schreiben: H = —V®. Fer-
ner kann man zur Vereinfachung der Betrachtung den Begriff magnetischer
Oberflachenladungen o = J - it einfithren, wobei .J die Magnetisierung und
77 den Normalenvektor zur Oberfliche bezeichnet. Als Komplikation kommt
hinzu, dass man nicht von einem punktférmigen oder atomaren Sensor ausge-
hen kann, der die Probe abtastet, da MFM-Spitzen in der Regel ausgedehnte
diinne Filme sind. Natiirlich lassen sich Vereinfachungen finden und sind in
vielen Féllen auch zuléssig, jedoch miissen je nach Spitze-Probe-System die
Verhiltnisse neu analysiert werden, um eine geeignete Ndherung zu finden.

Ganz allgemein muss fiir die Berechnung der Kraft zwischen Spitze und
Probe die Wechselwirkungsenergie E,, nach der interessierenden Raumrich-
tung, i. Allg. der Probennormalen z, abgeleitet werden. Zwei verschiedene
Ansétze sind moglich: Zum einen kann die Magnetisierung der Spitze Jg im
Streufeld der Probe Hp oder die Magnetisierung der Probe Jp im Streufeld
der Spitze Hg betrachtet werden. Die Wechselwirkungsenergie ergibt sich
dann aus dem Integral iiber das magnetisierte Volumen:

By = — / Jp - HgdV = — / Js - HpdV . (2.14)

Probe Spitze

Beide Ansitze sind dquivalent und letztlich auf das Newtonsche Axiom zu-
riickzufiihren, dass die Kréfte, die auf Spitze und Probe wirken, betragsmai-
ig gleich, aber entgegengesetzt sind. Obwohl beide Sichtweisen zu denselben
Resultaten fiihren, konnen die sich daraus ergebenden Modelle fiir die Kon-
trastentstehung sehr unterschiedlich sein und betonen jeweils unterschied-
liche Aspekte der Wechselwirkung. Genauere Betrachtungen iiber mégliche
Vereinfachungen werden im folgenden Abschnitt angestellt. Die Gréfte und
Reichweite der daraus resultierenden Kraft hdngen stark von der magneti-
schen Konfiguration der Spitze und der Probe ab und kénnen allgemein aus
diesem Ausdruck nicht angegeben werden.

2.4.2 Kontrastmechanismen

Um aus GIl. 2.14 konkretere Angaben iiber den zu erwartenden Kontrast
zu gewinnen, miissen einige weitere Annahmen gemacht werden. Zunéchst
soll davon ausgegangen werden, dass Spitze und Probe sich nicht gegenseitig
beeinflussen. Diese Annahme ist nicht von vornherein berechtigt. Geeigne-
te Kombinationen aus Filmdicke der beschichteten Spitze und Messabstand
miissen fiir jedes System neu ermittelt werden (s. Abschnitt 2.7).



2.4. MAGNETKRAFTMIKROSKOPIE 17

Kriafte

Eine mdogliche Vereinfachung wire die Annahme, das Streufeld der Probe
sei iiber das Volumen der Spitzenmagnetisierung konstant. Voraussetzung
hierfiir wiiren ein kleines magnetisches Volumen der Spitze, grofe Doménen
und grofse Abstdnde. Dann liefe sich das Integral im zweiten Ausdruck von
Gl. 2.14 zusammenfassen zu:

Eyw = —11 - Hp (2.15)
mit dem Dipolmoment der Spitze
m = / JsdV . (2.16)
Spitze

Die Kraft in z-Richtung auf die Spitze ist gegeben durch:

5Eww 5131:’2
F = — = = 2.1

In diesem Falle, der auch als Dipolnidherung bezeichnet wird, wire also der
Gradient des Streufeldes der Probe fiir die Kraft verantwortlich [23]. Die
Abstandsabhingigkeit dieser Grofe wiederum wird in hohem Mafse durch die
Doménenverteilung bestimmt und kann nicht allgemein angegeben werden.
Beriicksichtigt man, dass die typischen Spitze-Probe-Abstédnde nur wenige
10 nm betragen, wihrend das magnetische Material der Spitze selbst viele um
tiber die Probe reicht (s. Abschnitt 2.7.1), so kann man annehmen, dass nur
der spitzennahe Teil zum Kontrast beitrdgt. In diesem Fall miisste man als
Modell einen Dipol m = ¢(7; — %) verwenden, dessen Pole ¢ am Spitzenende
und am Cantilever in der Entfernung L = |, — 75| voneinander sitzen. Die
Kraft wire dann:
F,=qH,, (2.18)

also proportional zum Streufeld in der Hohe des unteren Spitzenendes. Diese
sogenannte Monopolndherung ist eher anzuwenden als Gl. 2.17, wenn die
Doménenbreiten klein gegen die Ausdehnung des magnetischen Films sind
[24].

Eine Sichtweise, die sehr niitzlich zur Veranschaulichung der Kontrastent-
stehung ist, erhdlt man durch partielle Integration von Gl. 2.14 [6]:

EWW = — / pmagq)S dV — / O'pq)g dA. (219)

Volumen Ober fl.
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Abbildung 2.4: Schematische Darstellung der magnetischen Ladungen bei ver-
schiedenen Doménenkonfigurationen eines diinnen Films. Bei einer Magnetisierung
in der Ebene wird ein Kontrast an Domé&nenwinden erwartet, wihrend bei senk-
rechter Magnetisierung die gesamte Domé&ne zum Kontrast beitrégt.

wobel pyag = —V - jp die magnetische Volumenladungsdichte, op die ma-
gnetische Oberflichenladungsdichte der Probe und ®g das Skalarpotential
des Streufeldes der Spitze bezeichnen. Volumenladungen kénnen im Proben-
inneren z. B. durch Doménenwénde entstehen, in denen die Magnetisierung
senkrecht zur Wandebene dreht (Néel-Winde). Interessiert man sich fiir die
Kraft f, so tritt hier das Streufeld ﬁs der Spitze auf:

F=-VEy, = / Prmag Hs AV + / opHs dA . (2.20)

Volumen Ober fl.

Aus dieser Darstellung wird deutlich, dass die magnetische Ladungsverteilung
der Probe mit dem Streufeld der Spitze abgetastet wird. Diese Sichtweise wur-
de zuerst von Wright und Hill [25] zur Berechnung einer Transferfunktion der
Abbildung mittels Fourieranalyse verwendet und soll auch spéter in dieser
Arbeit eingesetzt werden. Damit kommt der Form des Streufeldes entschei-
dende Bedeutung zu. Je besser es gelingt, das Streufeld zu konzentrieren, sei
es durch geringen Spitze-Probe-Abstand oder durch geeignete Form des mag-
netischen Materials, desto hoher ist die erzielbare Auflésung. Die Verteilung
der magnetischen Ladungen bei unterschiedlichen Doménenkonfigurationen
eines diinnen Films ist in Abb. 2.4 dargestellt. Bei einer Magnetisierung in
der Ebene ist das Auftreten von magnetischen Ladungen deutlich reduziert
gegeniiber dem Fall einer senkrechten Ausrichtung. Der Kontrast ist maxi-
mal, wenn die Oberflichenladungsdichte maximal ist, also die Magnetisierung
senkrecht zur Oberfliche steht. Dann trigt die gesamte Doméne zum Kon-
trast bei, wihrend von in der Ebene magnetisierten Filmen nur ein Kontrast
an Doméanenwénden zu erwarten ist.
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Messgrofien

In Abschnitt 2.3.2 wurde die Frequenzmodulationstechnik beschrieben, bei
der der Cantilever eine selbstangeregte Schwingung ausfiihrt. Fernab der Pro-
be schwingt er mit seiner Eigenfrequenz fy, die sich ergibt aus der Federkon-
stante ¢, des Cantilevers, die vorwiegend durch seine Geometrie bestimmt
wird, und einer effektiven Masse meg:

1 Cy,

Jo (2.21)

2 Mt .

Eine konstante Kraft bewirkt zwar eine konstante Verbiegung des Cantile-
vers, dndert jedoch nicht dessen Schwingungsfrequenz. Dies geschieht erst
durch eine iiber die Schwingungsamplitude versinderliche Kraft F (2). Ist die
Verdanderung klein und die Reichweite der Kraft grof gegen die Schwingungs-
amplitude, ldsst sich die Wirkung durch eine neue effektive Federkonstante

OF,

= (2.22)

Ceff = Cz —

beschreiben, die eine Modifikation der Schwingungsfrequenz bewirkt:

c 1 OF, 1 OF,
f_\/meff(l_c_zaz)NfO(l_Q_czaz)' (2.23)

In erster Naherung ist die detektierte Frequenzverschiebung

fO an

Af:f—foz—Qc 92

(2.24)

also proportional zum Kraftgradienten, gemittelt iiber eine Schwingungspe-
riode. Eine genauere Analyse der Beziehung zwischen verdnderlichen Kriften
und der Frequenzverschiebung findet sich in Ref. [20,26]. Fiir die in der Mag-
netkraftmikroskopie herrschenden Verhéltnisse ist diese Annahme jedoch eine
hinreichende Ndherung. Damit wird aus GI. 2.20:

QCZ aHSz afISZ
A ~ — mag————— AV — = dA. 2.25
Pne [ o | o (2.25)

Volumen Ober fl.

Diese Relation beschreibt den MFM-Kontrast, aufgenommen mit Frequenz-
modulationstechnik bei kleinen Schwingungsamplituden, geringen Frequenz-
verschiebungen und vernachléssigharer Beeinflussung der Probe.
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Abbildung 2.5: Plane-subtraction-mode. Nach dem Ausgleich der Probenschrige
erfolgt die Bildaufnahme ungeregelt in konstantem Abstand zur Probe.

AN
Y

2.4.3 MFM-Modus

Wie deutlich in einem Bild magnetischer Kontrast zu erkennen ist, hingt in
hohem Mafe von der Wahl des Abstands ab. Bei zu geringem Abstand treten
zunehmend Uberlagerungen durch eine unebene Topographie auf, méglicher-
weise verstirkt durch eine nicht ausgeglichene Kontaktpotenzialdifferenz. Bei
zu grofem Abstand sinkt der magnetische Kontrast und auch die rdumliche
Auflésung, bedingt durch die Streufeldgeometrie der Spitze. Die Einhaltung
eines konstanten Abstandes ist also unbedingt notwendig. Aufgrund des un-
terschiedlichen Vorzeichens der magnetischen Kréfte, je nach relativer mag-
netischer Konfiguration zwischen Spitze und Probe, ist ein geregelter Betrieb
bei dominierender magnetischer Wechselwirkung nicht moglich. Um dennoch
den gewihlten Abstand mdglichst genau einzuhalten, wurde in allen gezeig-
ten MFM-Aufnahmen der Plane-subtraction-mode verwendet (Abb. 2.5).

Zunichst wird in geringem Abstand und im geregelten Modus die Topo-
graphie abgebildet. Einen sicheren Abstand von der Probe, der eine Besché-
digung der beschichteten Spitze vermeidet, kann man stabilisieren, indem
man eine Bias-Spannung von wenigen Volt anlegt und damit eine zusitz-
liche attraktive elektrostatische Wechselwirkung einfiihrt. Damit l&sst sich
bei gleicher Frequenzverschiebung ein gréfserer Abstand realisieren, wihrend
gleichzeitig der Einfluss der Topographie gegeniiber dem magnetischen Signal
verstarkt wird. Die so ermittelte Probenschrige wird in eine Spannung um-
gewandelt und als (x, y)-abhéngiger Offset auf die z-Elektrode des Scanners
gegeben. Dann wird eine Hohe h von typischerweise 20-30 nm eingestellt, in
der ungeregelt gerastert und dabei die Frequenzverschiebung aufgezeichnet
wird. Diese Frequenzverschiebung ist, wie oben beschrieben, ndherungsweise
gegeben durch den Kraftgradienten, der in dieser Hohe auf die Spitze wirkt.
Dieses Verfahren ist jedoch nur geeignet fiir Proben, deren Rauigkeit im Be-
reich weniger nm liegt, also gering gegeniiber dem eingestellten Abstand ist.
Mit diesem ungeregelten Betrieb lassen sich schnellere Bildaufnahmeraten
erzielen als mit aktiver Regelung, die bei hoher Verstirkung und Proben-
unebenheiten zu Instabilitdten neigt.
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2.5 Tieftemperatur-Rasterkraftmikroskope

Schon bald nach ihrem ersten Betrieb gab es erfolgreiche Versuche, Raster-
kraftmikroskope bei tiefen Temperaturen zu betreiben, wie sie durch Kiihlung
mit fliissigem Stickstoff oder Helium zu erreichen sind. Eine Moglichkeit ist
die Ankopplung der Probe an eine Kiltequelle mit Hilfe eines Kiihlfingers.
Solche Systeme wurden im Hochvakuum [27,28] und im Ultrahochvakuum
(UHV) betrieben [29,30]. Dieser Aufbau ermoglicht relativ freien Zugang zum
Mikroskop, um die Probe oder die Spitze zu wechseln und die Signaldetektion
zu justieren.

Ein erheblicher Nachteil der Kiihlfinger-Ankopplung ist die stark inhomo-
gene Temperaturverteilung innerhalb des Mikroskops. Um aber die verringer-
te thermische Energie des Federbalkens und die erh6hte Stabilitéit bei tiefen
Temperaturen ausnutzen zu kénnen, muss das gesamte Mikroskop in eine
kalte Umgebung gebracht, also ein Badkryostat verwendet werden [31-45].
Verwendet man fliissiges Helium als Kiihlmittel (Siedepunkt 4,2 K bei Nor-
maldruck), kann auch ein supraleitender Magnet fiir die Erzeugung hoher
Magnetfelder integriert werden [38,41-44|. Einige dieser Instrumente sind
bereits als Magnetkraftmikroskope verwendet worden [33-35,41,43, 44].

Um ein Rasterkraftmikroskop in einer UHV-Umgebung bei tiefen Tempe-
raturen zu betreiben, miissen erhebliche Voraussetzungen erfiillt werden. Das
System muss ausheizbar sein, die verwendeten Materialien miissen einen aus-
reichend niedrigen Dampfdruck besitzen, und ihre thermischen Ausdehnungs-
koeffizienten miissen aufeinander abgestimmt sein. Die Materialauswahl wird
durch diese Anforderungen auf wenige Moglichkeiten reduziert. Bisher konn-
ten solche Systeme nur von wenigen Gruppen realisiert werden [32,37,41,45].
Dieses Design unter Verwendung eines Badkryostaten schafft extrem stabi-
le und rauscharme Abbildungsbedingungen, die die Voraussetzung fiir ver-
schiedene Untersuchungen mit wirklicher atomarer Auflésung waren, wie sie
auf Indiumarsenid [46], Graphit [47], Xenon [48], Nickeloxid [49] und Silizi-
um [50,51] erzielt werden konnte.

Das bislang einzige Gerit, das iiber eine Kombination aus UHV, tiefen
Temperaturen, in-situ-Priparation und einen supraleitenden Magneten ver-
fiigt, wird an der Universitit Basel betrieben [41]. Es besitzt einen Badkryo-
staten, der unter der Ebene des Probentransfers liegt. Um die Probe oder
die Spitze auszuwechseln, muss das gesamte Mikroskop von seiner thermi-
schen Ankopplung gelost und in die Transferebene hinauf gezogen werden.
Entsprechend lange dauert das Abkiihlen auf Messtemperatur.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein fiir Magnetkraftmikroskopie opti-
miertes Mikroskop in ein UHV-Badkryostat-System integriert. Es zeichnet
sich durch einen grofsen Scanbereich, einen modularen Aufbau, einen zy-
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Verschiebetisch und interferometrische Detektion der Cantilever-Auslenkung
aus. Das Instrument befindet sich in einem iiber der Transferebene des UHV-
Systems montierten Badkryostaten mit supraleitendem Split-Coil-Magneten.
Dieser Aufbau ermdglicht eine Positionierung des Mikroskops in der Trans-
ferebene und einfachen seitlichen Zugang mit Hilfe einer mechanischen Hand
fiir wn-situ-Proben- und Spitzenwechsel. Dabei bleibt das Mikroskop mit sei-
ner thermischen Ankopplung verbunden. Nach dem Transfer kann der Zugang
durch zwei Blenden verschlossen werden. Das thermische Gleichgewicht wird
innerhalb einer Stunde wieder erreicht und ermoglicht so einen schnellen und
sicheren Betrieb.

2.6 Instrumenteller Aufbau

2.6.1 Vakuumsystem

Um saubere Oberflichen mit wohldefinierten Spitzen zu untersuchen, ist es
erforderlich, die Mdoglichkeit zur in-situ-Priparation wie Sputtern, Heizen,
Bedampfen und Spalten zu besitzen. Deshalb ist das Mikroskop Teil eines
UHV-Systems, bestehend aus drei Kammern. Die Kryostatkammer mit dem
supraleitenden Magneten und dem Mikroskop wird in den folgenden Ab-
schnitten beschrieben. Die Pridparation der Spitzen und Proben erfolgt in
der Priaparationskammer [52], die ausgestattet ist mit einer Elektronenstof-
heizung, einer Sputtergun mit differentiellem Pumpanschluss, einem Eisen-
verdampfer und einer Widerstandsheizung. In der Analysekammer [52] be-
findet sich eine Einheit zur niederenergetischen Elektronenbeugung (LEED)
und zur Auger-Elektronen-Spektroskopie. Zum Einbringen von Spitzen und
Proben dient eine Schleuse, die mit der Priparationskammer verbunden wer-
den kann. Die Ubergabe zwischen den verschiedenen Kammern wird durch
magnetische Dreh-Schiebe-Manipulatoren mit senkrechter Ubergabe erreicht.
Die Probenhalter konnen in der Préparations- und Analysekammer mit zyz-
Manipulatoren positioniert werden. Insbesondere kann die Orientierung der
eingeschleusten Spitzen relativ zur Sputtergun und zum Verdampfer prézise
eingestellt werden.

Um Driicke von besser als 1078 Pa zu erreichen, wird das UHV-System fiir
drei Tage bei 120°C ausgeheizt, wihrend der Magnet auf einer Temperatur
von unter 100°C gehalten werden muss. Zum Ausheizen wird die Anlage von
drei Turbopumpen [53] evakuiert, je eine fiir die Kryo-, die Préparationskam-
mer und die Schleuse. Unter UHV-Bedingungen wird jede Kammer mit einer
Ionengetterpumpe [54] und einer Titansublimationspumpe [55] betrieben.

Fiir eine ausreichende Schwingungsisolation des Mikroskops vom Rest des
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Abbildung 2.6: Querschnitt durch den Magnetkryostaten. Das Mikroskop wird
zusammen mit der Mikroskopkammer, die die elektrischen und faseroptischen
Durchfithrungen enthélt, von unten eingesetzt.

Gebaudes ist das gesamte UHV-System auf pneumatischen Dadmpfungsfiiften
montiert, die wiederum auf einem separaten Fundament stehen. Wéhrend der
Messungen werden alle mechanischen Pumpen abgeschaltet, und der Expe-
rimentator verbleibt in einem benachbarten Raum, wo sich auch die Daten-
aufnahmeelektronik befindet. Aufgrund des kompakten Mikroskop-Designs
ist eine weitere interne Ddmpfung innerhalb des Kryostaten nicht erforder-
lich.

2.6.2 Magnetkryostat

Das Design des Magnetkryostaten wird bestimmt durch die Forderung, ein
hohes Magnetfeld zu produzieren in Verbindung mit einem schnellen und ein-
fachen Zugang zum Mikroskop. Das ist am ehesten gewéhrleistet, wenn sich
das Mikroskop in der Transferebene des Vakuumsystems befindet. Deshalb
wurde ein Helium-Badkryostat mit supraleitendem Split-Coil-Magneten und
Stickstoff-Strahlungsschild verwendet, dessen Tanks iiber der Transferebene
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angeordnet sind. Das Mikroskop befindet sich im Zentrum des Magneten.

Ein Querschnitt der Kryostatkammer ist in Abb. 2.6 dargestellt. Der
Magnetkryostat [56] wird durch einen DN-COF-450-Flansch mit der darun-
ter liegenden Kryostatkammer [55] verbunden. Eine separate Mikroskopkam-
mer mit allen notwendigen Durchfiihrungen fiir den Betrieb des Mikroskops
héngt darunter an einem DN-CF-250-Flansch. Wenn die Blenden gedffnet
sind, kann das Mikroskop durch Fensterflansche unter verschiedenen Win-
keln eingesehen werden, um die Grobanndherung sowie den Austausch von
Probe und Spitze mit Hilfe einer mechanischen Hand zu erméglichen.

Der Kryostat besteht aus zwei Tanks fiir das fliisssige Kiithlmittel. Der
dufere Tank dient als Strahlungsschild und kann mit bis zu 35.5 ¢ fliissigem
Stickstoff befiillt werden. Er ist iiber Auflageflichen aus Viton und Wellenbél-
gen mechanisch von der Vakuumkammer entkoppelt. Eine Pumpleitung kann
angeschlossen werden, um den Stickstoff zu verfestigen und damit Schwin-
gungen durch siedendes Kiihlmittel zu verhindern.

Der innere Tank enthilt den Magneten und kann mit bis zu 33.5 ¢ fliis-
sigem Helium gefiillt werden. Damit wird eine Standzeit von 48 h erreicht.
Da der Magnet fiir dessen Betrieb vollstindig von fliissigem Helium umge-
ben sein muss, steht ein Magnetfeld nur fiir etwa 32 h zur Verfiigung. Die
Stromdurchfiihrungen fiir den Magneten, die mit bis zu 100 A belastet wer-
den konnen, verlaufen durch den Abgasstutzen und werden so direkt von dem
verdampfenden Helium gekiihlt. Wird der Magnet bei konstantem Feld be-
trieben (persistent mode), konnen sie innerhalb des Tanks unterbrochen und
zuriickgezogen werden, um den Abdampf zu verringern. Zwei Widerstands-
heizungen mit 50 W Leistung und je einem PT-100-Temperatursensor sind
auf dem Tankboden montiert. Damit kann nach dem Vorkiihlen mit fliissigem
Stickstoff und vor dem Befiillen mit Helium restliches Kiihlmittel verdampft
werden. Zudem kann das Ausheizen unterstiitzt werden, um den Tempera-
turanstieg im Magneten zu erh6hen. Auch temperaturabhingige Messungen
sind bis zu einem gewissen Grad moglich, da der Magnet iiber eine grofe
thermische Masse verfiigt und damit eine hinreichende Temperaturstabili-
tit gewihrleistet ist. Zudem kann durch Offnen der Blenden, withrend noch
Kiihlmittel im Tank ist, die Mikroskoptemperatur stufenlos zwischen 5.2 K
und 35 K eingestellt und stabil gehalten werden. Zwei zusitzliche PT-100-
Sensoren sind an der Seitenfliche des Magneten angebracht, um die Tempe-
ratur wihrend des Ausheizens und Einkiihlens zu kontrollieren.

Der Magnet [57] besteht aus zwei tibereinander liegenden Spulen mit einer
zentralen Bohrung von 60 mm Durchmesser, die das Mikroskop aufnimmt.
Die supraleitenden Niob-Titan-Spulen produzieren ein senkrechtes Feld (pa-
rallel zur Probennormalen) von bis zu 5 T. Die Homogenitét des Feldes ist
auf besser als 5 x 10~% innerhalb eines Durchmessers von 10 mm am Pro-
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benort spezifiziert. Mit der momentan verwendeten Kontrolleinheit kénnen
langsame Feldverdnderungen mit Raten bis hinunter zu 0.01 mT /s program-
miert werden, die bis zu einem gewissen Grade automatisierte feldabhiangige
Messungen ermoglichen.

Um Spitzen und Proben zu wechseln, ohne dabei das Mikroskop zu bewe-
gen, ist ein seitlicher Zugang durch den Stickstoff-Strahlungsschild und den
Heliumtank zum Mikroskop in der Mitte des Magneten notwendig, der durch
eine Aussparung von 80° und 40 mm Hohe zwischen den Magnetspulen ge-
wahrleistet ist. Dieser Zugang kann durch zwei Blenden verschlossen werden,
von denen die innere an den Heliumtank und die duflere an den Stickstofftank
angekoppelt ist. Beide Blenden sind goldbeschichtet, um die Warmestrahlung
zu verringern, und konnen gleichzeitig mittels einer Lineardurchfiihrung von
der Oberseite des Kryostaten aus bedient werden.

2.6.3 Thermische Ankopplung

Um eine moglichst tiefe Temperatur und kurze Einkiihlzeiten zu erzielen,
muss die thermische Leitfahigkeit vom Mikroskop zum Kiihlmittel maximiert
und die thermische Belastung von Raumtemperatur aus minimiert werden.
Dabei muss sowohl Wiarmestrahlung als auch Wérmeleitung durch die elektri-
schen Verbindungen und die Presskontakte der Ankopplung des Mikroskops
beriicksichtigt werden [58].

Abb. 2.7 zeigt ein Foto des Mikroskops und seiner thermischen Ankopp-
lung. Im unteren Teil ist die Mikroskopkammer zu sehen, die die Flansche
fiir die elektrischen und faseroptischen Durchfiihrungen enthélt. Die Kupfer-
Bauteile werden mit dem Stickstoff-Strahlungsschild bzw. mit dem Helium-
tankboden verbunden (s. u.). Bisher sind keine UHV-kompatiblen Durch-
fiihrungen fiir Glasfasern erhéltlich. Deshalb muss der gesamte Aufbau von
unten in die Bohrung des Magneten eingesetzt werden. Wihrend des Einbaus
ist die Mikroskopkammer auf einer kardanischen Aufhdngung montiert, die
es ermoglicht, das Mikroskop sehr genau und ohne mechanische Belastung
relativ zur Magnetbohrung auszurichten. Diese Prozedur ist notwendig, da
der Mikroskopdurchmesser mit 58 mm nur 2 mm geringer ist als der Frei-
raum innerhalb des Magneten. Nach dem Einbau werden alle Schrauben und
Gewindestangen, die die Kupferteile untereinander verbinden, durch den CF-
150-Flansch am Boden der Mikroskopkammer (Abb. 2.6) entfernt.

Das Mikroskop selbst ist an einen Zylinder mit kreisférmiger Grundplat-
te aus sauerstofffreiem, hochleitfdhigem Kupfer (OFHC: ozygen-free high-
conductivity) geschraubt. Die Grundplatte wiederum wird mit dem Helium-
tankboden verschraubt. Eine zweite Kupferplatte wird mit dem Boden des
Stickstoff-Strahlungsschildes verbunden. Um die Belastbarkeit der Kupferge-
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Abbildung 2.7: Thermische Ankopplung des Mikroskops. Wiahrend des Ein- und
Ausbaus sind beide Kupferplatten mit der Mikroskopkammer iiber Gewindestangen
verbunden, die nach dem Einbau entfernt werden.

winde zu erh6hen, wurden diese mit Edelstahleinséitzen (Helicoils) versehen.
Zur Verbesserung der thermischen Leitfahigkeit der Presskontakte wurden
alle Kupferteile vergoldet [59, 60]. Dariiber hinaus verhindert die Goldbe-
schichtung eine friihzeitige Oxidation und verringert die Warmestrahlung.

Der Kupferzylinder dient auch als thermische Ankopplung der elektri-
schen Zuleitungen [61] mittels 10 mm langer Klebestellen aus einer UHV-
tauglichen Epoxidverbindung [62]. Oberhalb und unterhalb befinden sich
zwei Macorringe mit Steckverbindungen. So ist es moglich, das Mikroskop von
dem Kupferzylinder zu 16sen oder die Kabel zu den UHV-Durchfiihrungen
auszuwechseln, ohne die thermische Ankopplung der Drédhte zu zerstoren.
Eine weitere Ankopplung an Stickstoff-Temperatur ist nicht sinnvoll wegen
des geringen Abstandes zum Heliumtankboden. Mafgeblich hierfiir sind die
Wirmeleitungsintegrale k zwischen Raumtemperatur, 77 K und 4.2 K [58|
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und die Kabellingen [ zwischen diesen Punkten.®? Die Wirmeleitung W er-
gibt sich dann aus W = kA/l mit dem gesamten Kabelquerschnitt A zu
maximal 10 mW.

Alle elektrischen Verbindungen von Raumtemperatur zu Teilen auf He-
liumtemperatur bestehen aus Manganin (Durchmesser 0.1 mm), das wegen
seiner geringen Wirmeleitfihigkeit geeigneter ist als Kupfer. Zusammenge-
horige Kabel wie fiir die Spannung zwischen Spitze und Probe sind ver-
drillt. Zum Schutz und zur elektrischen Schirmung verlaufen alle Kabel zwi-
schen den Kupferplatten und den UHV-Durchfiihrungen in Kupferberyllium-
Netzen. Die Glasfaser zur Detektion der Cantilever-Auslenkung wird durch
die Mitte des Mikroskops und des Kupferzylinders gefiihrt. Sie endet aufer-
halb der Kammer, nachdem sie eine kleine Flanschbohrung passiert hat, in
die sie mit UHV-tauglichem Epoxidharz [62] eingeklebt wurde.

Mit Helium-Kiihlung und geschlossenen Blenden wird eine Endtempera-
tur von 5.2 K erreicht. Die Hauptwiarmequellen sind die nahezu 50 Kabel,
die fiir den Betrieb des Mikroskops notwendig sind, und Wéirmestrahlung
von den Blenden, die zwar iiber Kupferlitzen an den jeweiligen Tank ange-
koppelt sind, aber nicht die gleiche Temperatur haben wie das Kiihlmittel.
Mit offenen Blenden wihrend des Proben- oder Spitzenwechsels bleibt die
Mikroskoptemperatur normalerweise unter 25 K und kehrt nach etwa einer
Stunde ins thermische Gleichgewicht zuriick. Das Einkiihlen von Raumtem-
peratur auf 78 K braucht 12 Stunden, von 78 K auf 5.2 K 4 Stunden wegen
der grofen thermischen Masse des Magneten.

2.6.4 Mikroskop

Der Einsatz eines Mikroskops im UHV, bei tiefen Temperaturen und in ho-
hen Magnetfeldern erfordert eine sorgfiltige Auswahl der Materialien. Fiir
die UHV-Tauglichkeit ist ein niedriger Dampfdruck und Ausheizbarkeit bis
150°C notwendig. Fiir tiefe Temperaturen ist eine mdglichst gute Uberein-
stimmung der thermischen Ausdehnungskoeffizienten entscheidend, um me-
chanische Belastungen und Dejustagen beim Abkiihlen zu vermeiden. Schliefs-
lich diirfen bei dem Einsatz in hohen Magnetfeldern und in einem Magnet-
kraftmikroskop nur nichtmagnetische Komponenten verwendet werden. Diese
Eigenschaften werden bestmdglich von der verwendeten Kombination Blei-
Zirkon-Titanat (PZT) fiir die piezoelektrischen Stellelemente, Macor [63] fiir
den Mikroskopkorper und Titan fiir die Metallteile erfiillt [64].

Ein schematischer Querschnitt durch das Mikroskop ist in Abb. 2.8 ge-

3Wirmeleitungsintegrale fiir Konstantan (#hnlich Manganin) und Kabelléingen:
4460 W /m, 25 cm (300-77 K), 1022 W/m, 5 cm (77-4.2 K), 5328 W /m, 30 cm (300-4.2 K).
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Abbildung 2.8: Querschnitt durch das Mikroskop. Im oberen Teil ist der Verschie-
betisch mit der Grobannéherung der Probe zu sehen. Der Cantilever im Mittelteil
ist auf einem Piezopléttchen zur externen Anregung montiert. Der untere Teil be-
herbergt die Glasfaser zur Detektion der Cantilever-Auslenkung.

zeigt. Diese Bauweise wurde in mittlerweile drei Gerdten erfolgreich ver-
wendet. Detaillierte Beschreibungen des Mikroskopaufbaus finden sich in
verschiedenen in dieser Arbeitsgruppe angefertigten Arbeiten [65-67] und
Veroffentlichungen [37]. Konkret mit dem hier verwendeten Instrument be-
schéftigen sich die Referenzen [68,69|. Deshalb soll hier nur kurz auf die
Besonderheiten dieses Mikroskops eingegangen werden. Es verfiigt iiber
einen 7.5 x 7.5 um? groken Scanbereich bei 5.2 K und +130 V Elektroden-
spannung, einen Proben- und Spitzenwechsel und einen zy-Verschiebetisch
mit 4 x 4 mm? Stellweg. Die Temperatur kann mit Hilfe eines Cernox-
Widerstandssensors am Macor-Koérper auf Hohe des Cantilevers gemessen
werden. Der Fehler durch ein angelegtes Magnetfeld betriagt weniger als 0.2%.
Drei Schrittmotoren auf der Basis des Walker-Prinzips |70, 71] sorgen fiir die
Anndherung der Glasfaser und der Probe an den Cantilever und fiir die xy-
Verschiebung.

Der untere Teil des Mikroskops beherbergt den Mechanismus zur Detek-
tion der Cantilever-Auslenkung. Die hier verwendete interferometrische De-
tektion |72] erlaubt ein kompaktes, stabiles Design und ist gleichzeitig eine
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Abbildung 2.9: Signalweg eines Rasterkraftmikroskops mit interferometrischer
Detektion. Der Faraday-Isolator verhindert Riickreflexionen, die zu stérenden In-
tensitdtsschwankungen der Laserdiode fiihren kénnen.

sehr sensitive Methode. Der Signalweg der interferometrischen Detektion ist
in Abb. 2.9 dargestellt. Von einer Laserdiode erzeugtes Licht der Wellenlénge
A = 781 nm wird in eine Glasfaser eingekoppelt, die bis ins Mikroskop vor die
Riickseite des Cantilevers gefiihrt wird. Das Ende der Faser, das eine ebene
Spaltfliche besitzt, reflektiert einen Teil des auftreffenden Lichtes zuriick, ein
weiterer Teil wird am Cantilever reflektiert und interferiert mit dem ersteren
Anteil. Der optische Wegunterschied zwischen konstruktiver und destrukti-
ver Interferenz betriagt A/2, die reale Entfernungséinderung \/4. Daraus lasst
sich unmittelbar die Sensitivitit des Interferometers und daraus die Schwin-
gungsamplitude des Cantilevers errechnen.

2.7 Magnetische Diinnfilmspitzen

Die Herstellung geeigneter Sensoren fiir die Magnetkraftmikroskopie wird
bestimmt durch den Kompromiss zwischen mdglichst grofem Signal, ho-
her Ortsauflosung und moglichst geringer Beeinflussung der Probe durch
das Streufeld der Spitze. Der bei der erstmaligen Anwendung verfolgte An-
satz, eine Spitze aus ferromagnetischem Volumenmaterial (Eisen) zu ver-
wenden [15], erwies sich als ungiinstig. Wadas und Hug [73] berechneten die
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Abbildung 2.10: Elektronenmikroskopische Aufnahme eines Cantilevers und geo-
metrische Verhéltnisse bei der Abbildung. Nach dem Sputtern erfolgte die Bedamp-
fung so, dass nur eine Seitenfliche der Pyramide beschichtet wurde. Der abbildende
Film steht nahezu senkrecht auf der Probenoberfléche.

Streufelder verschiedener Spitzenkonfigurationen analytisch und fanden, dass
gegeniiber einer konusféormigen ferromagnetischen Spitze ein diinner ferroma-
gnetischer Film auf einer gleich geformten unmagnetischen Spitze vorteilhaft
ware. Die Diinnfilmspitzen produzierten im selben Abstand ein deutlich ge-
ringeres Streufeld, das lateral auch schneller abfillt, was gleichzusetzen ist
mit einer erhdhten Ortsauflésung. In diesem Abschnitt sollen die Prapara-
tion und die Abbildungseigenschaften magnetischer Diinnfilmspitzen darge-
legt sowie Moglichkeiten der Auswertung der so gewonnenen Doménenbilder
besprochen werden.

2.7.1 Praparation

In dieser Arbeit wurden ausschlieklich kommerziell erhéltliche Cantilever aus
dotiertem Silizium mit Resonanzfrequenzen von 183-203 kHz und Kraftkon-
stanten von 40-57 N/m verwendet. Am Ende des Cantilevers befindet sich
eine pyramidenformige Spitze mit einer Hohe von 10-15 ym und einem Off-
nungswinkel von 40-50°, in Cantileverachse gesehen, und 50-60° quer dazu.
Der Spitzenradius ist kleiner als 15 nm, und der Offnungswinkel auf den letz-
ten 200 nm ist kleiner als 20° [74]. Nach dem Einschleusen ins UHV-System
wurden die Cantilever 40 min unter verschiedenen Winkeln mit Argon ge-
sputtert, um die natiirliche Oxidschicht von allen Seitenflichen der Pyramide
zu entfernen. Anschliefend wurden sie in situ mit Eisen bedampft, so dass
nur die dem Cantilever zugewandte Seite der Pyramide beschichtet wurde
(Abb. 2.10). Der magnetische Film sollte also in etwa die Form eines gleich-
schenkligen Dreiecks mit 40-50° Offnungswinkel zur Probe hin haben. Da
der Cantilever mit 15° Neigung in das Mikroskop eingesetzt wird, steht der
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aufgedampfte Film nahezu senkrecht auf der Probenebene. Der Winkel «
zwischen Cantileverachse und Bedampfungsrichtung wurde systematisch va-
riliert und fiihrte zu unterschiedlichen Eigenschaften in der Abbildung und
dem Schaltverhalten der Spitze. Die Filme wurden nach dem Bedampfen mit
einem in der Kammer aufgeklebten Permanentmagneten magnetisiert. Bei
einem stabilen Film reicht jedoch die Formanisotropie zur Ausrichtung aus.

2.7.2 Abbildungseigenschaften

Das Ziel eines optimierten Beschichtungsverfahrens der Spitze ist es, ein
stabiles, reproduzierbares MFM-Signal bei hoher Auflésung und niedrigem
Streufeld zu erhalten, ohne die Probe dabei zu verdndern. Der Sinn der ein-
seitigen Bedampfung war, die Richtung der Magnetisierung am Spitzenende
moglichst definiert und stabil zu halten. Die Formanisotropie des dreieckigen
Films sollte so grofs sein, dass eine Magnetisierung in Spitzenachse gewéhr-
leistet ist. Allerdings besteht die Moglichkeit, dass durch das abgerundete
oder durch den Sputter-Prozess irregulér geformte Ende der Spitze der Film
dort deformiert oder unterbrochen ist. Dann kann das dufere Ende, das einen
grofen Beitrag zur Abbildung leistet, in der Magnetisierungsrichtung mehr
oder weniger frei beweglich sein oder mit der Spitzenachse einen Winkel bil-
den.

Als ein erster Anhaltspunkt fiir die Qualitdt des Abbildungsverhaltens
kann das Schalten der Spitze in einem duferen Feld dienen, das entgegenge-
setzt zur urspriinglichen Spitzenmagnetisierung angelegt wurde. Man erwar-
tet, dass die Spitze im Idealfall in einem einzigen Schaltvorgang ihre Magne-
tisierung um 180° in den Zustand dreht, den ihre Formanisotropie vorgibt.
Der Bildkontrast sollte sich dabei invertieren. Abb. 2.11 zeigt zwei Bilder
eines Manganperowskit-Films (LSMO), aufgenommen mit Spitzen, die unter
verschiedenen Winkeln mit Eisen bedampft wurden: Spitze (a) mit 3 nm un-
ter 75° und anschliefend 5 nm unter 35° zur Cantileverachse, Spitze (b) mit
5 nm unter 20°. Aufgetragen ist in der z-Richtung ein Linienscan immer der-
selben Linie, die wiederholt aufgenommen wurde, wihrend das Magnetfeld
kontinuierlich von Null auf 50 mT erh6ht wurde. Wie in Kapitel 3 gezeigt
wird, verdndert sich die Doméanenstruktur der Probe in diesem Feldbereich
nur unwesentlich. In jedem Fall sind Kontrastveridnderungen, die die gesamte
Zeile betreffen, auf die Spitze zuriickzufiihren.

Spitze (a) zeigt mindestens drei Schaltvorgénge gleich zu Beginn der
Feldrampe bis hin zu 30 mT. Schon geringe Feldverinderungen koénnen die
Magnetisierungsrichtung verdndern. Zuséitzlich sind Spriinge im Doménen-
kontrast in z-Richtung zu erkennen, ein Zeichen von gegenseitiger Beeinflus-
sung von Spitze und Probe. An diesen Stellen wird die Magnetisierung in
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Abbildung 2.11: Schaltverhalten verschiedener Spitzen. Dargestellt sind Linien-
profile in z-Richtung tiber einem diinnen Film (LSMO) mit senkrechter Anisotro-
pie, aufgetragen gegen das aufere Magnetfeld. Bedampfungsparameter: (a) 3 nm Fe
75° + 5nm Fe 35°, (b) 5 nm Fe 20°. In (a) sind zahlreiche Schaltvorgédnge zu erken-
nen, in (b) nur einer. Ein magnetfeldabhéngiger Offset der Frequenzverschiebung
wurde in beiden Fillen korrigiert (line fit).

Richtung des momentanen Streufeldes gedreht und schnappt anschlieffend
wieder zuriick, wenn die Spitze den Ort verldsst. Wiirde die Magnetisierung
der Spitze einfach um 180° drehen, so miisste sich der Kontrast invertie-
ren. Das ist aber an keiner Stelle der Fall. Abbildung 2.12(a) verdeutlicht die
geometrischen Verhéltnisse dieser Spitze. Der Grund fiir ihr Verhalten ist ver-
mutlich das magnetische Material, das sich direkt am Spitzenende befindet
und, der Kriimmung der Spitze folgend, nicht senkrecht zur Probenoberfli-
che ausgerichtet ist. Dieser Teil liefert einen zusétzlichen Kontrast, der vom
angelegten Feld abhéngt. Die Abbildung ldsst sich zwar etwas stabilisieren,

A A

Abbildung 2.12: Filmgeometrie der Spitzen (a) und (b) nach der Bedampfung.
Durch den flachen Bedampfungswinkel bei Spltze (b) Werden eine Kriimmung des
Films und damit zuséatzliche Inhomogenitéiten der Magnetisierung vermieden.
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Abbildung 2.13: MFM-Bild eines Manganperowskit-Films (LSMO) bei 295 mT,
aufgenommen mit den Spitzen (a) und (b) aus Abb. 2.11. Der helle Rand in (a)
rithrt von einer in-plane-Komponente der Spitzenmagnetisierung her.

indem ein Feld parallel zur Spitzenmagnetisierung angelegt wird, das die
Magnetisierung instabiler Bereiche ausrichtet, diese Spitze ist jedoch fiir eine
zuverléssige, reproduzierbare Abbildung ungeeignet.

Sehr viel klarer stellen sich die Verhéltnisse bei Spitze (b) dar, die unter
einem flacheren Winkel bedampft wurde. Obwohl ein Feld angelegt wurde,
das der Spitzenmagnetisierung entgegengerichtet ist, verdndert sich der Bild-
kontrast zunéchst nicht. Erst bei einem Feld von 15 mT schaltet die Spitze,
und der Kontrast invertiert. Anschliefsend ist die Abbildung wiederum stabil.
Die Verdnderungen im unteren Teil des Bildes sind auf Ummagnetisierungen
in der Probe zuriickzufiihren. Aufgrund des sehr schrigen Bedampfungswin-
kels ist vermutlich das vordere Spitzenende frei von Eisen, so dass der Film
insgesamt eher eine einheitliche Magnetisierung begiinstigt (Abb. 2.12 b).
So praparierte Spitzen zeigen diese Abbildungseigenschaften schon, wenn sie
nach dem Bedampfen keinem externen Feld ausgesetzt wurden. Die Forman-
isotropie eines so geformten Films reicht fiir die Ausrichtung aus. Es wurde
kein zusétzlich stabilisierender Effekt durch ein paralleles Feld gefunden.

Die Unterschiede zwischen beiden Spitzen werden auch in ihrem Abbil-
dungsverhalten deutlich. Abb. 2.13 zeigt zwei Aufnahmen derselben Probe
(LSMO) bei 295 mT nach Séttigung, einer Feldstirke, bei der sich runde,
frisch nukleierte Doménen ausbilden, wie aus Bild (b) zu erkennen ist. Die
zusétzlichen Strukturen in Bild (a) sind eine Folge der nicht fest und nicht
senkrecht zur Oberfliche ausgerichteten Magnetisierung der Spitze. So besitzt
jeder dunkle Kontrast eine helle Uberhéhung am oberen Rand im Verhiilt-
nis 1:3. Die Starke dieser Effekte hingt sehr von der Doménenstruktur und
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Abbildung 2.14: Spitzeninduzierte Ummagnetisierungen auf LSMO, aufgenom-
men bei 445 mT und steigendem Feld. Ein Grofiteil der Schaltprozesse findet in
Gegenwart der Spitze statt. Dabei dndert sich der Kontrast von einer Bildzeile zur
néichsten. Parameter: fy = 200444 Hz, A = +10 nm, A = 30 nm, Scanbereich:
1 pm, Eisen-Beschichtung: > 5 nm.

dem &uferen Feld ab und kann die Deutung des Bildkonstrastes erheblich
erschweren. In Bild (b) ist diese Uberhéhung noch sichtbar, aber auf 1:10
reduziert. Mit der beschriebenen flachen Bedampfung des Cantilevers ist es
moglich, Abbildungseigenschaften wie in (b) zuverldssig zu reproduzieren.

2.7.3 Streufeld

Wie in Abschnitt 2.4.2 gezeigt wurde, kommt der Form und Stérke des Streu-
feldes der magnetisch beschichteten Spitze grofe Bedeutung zu. Die Form ent-
scheidet iiber die erzielbare raumliche Auflésung, und die Stirke bestimmt
den erreichbaren Kontrast, aber auch die Beeinflussung der Probe durch die
Spitze und damit den minimal realisierbaren Abstand.

Gegenseitige Beeinflussung

Ein eindeutiger Hinweis auf Beeinflussungen der Probe durch ein zu grofes
Streufeld sind spitzeninduzierte Ummagnetisierungen. Abb. 2.14 zeigt eine
solche Situation auf einem LSMO-Film, wihrend das Feld parallel zur Spit-
zenmagnetisierung kontinuierlich erh6ht wurde. Die abgebildeten Schaltvor-
ginge laufen zum grofsen Teil in Gegenwart der Spitze ab. Dieser Prozess ist
ein Zusammenwirken des externen Feldes mit dem Streufeld der Spitze und
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Abbildung 2.15: Suszeptibilitdtskontrast: CoPt-Multilagenfilm, abgebildet im
Nullfeld (a) vor und (b) nach Anlegen eines Feldes von 50 mT entgegengesetzt
zur urspriinglichen Spitzenmagnetisierung. Zwischen beiden Bildern ergibt sich,
abgesehen von der Invertierung, eine weitere Kontrastverdnderung an den Domé-
nenwanden.

sorgt dafiir, dass die Energiebarriere zwischen beiden Magnetisierungsrich-
tungen durch das Streufeld zusdtzlich abgesenkt und der Prozess damit bei
geringerem angelegten Feld méglich wird. Dieser Effekt kann auch auftreten,
wenn bei konstant gehaltenem Feld keine Beeinflussungen zu erkennen sind.

Aufschlussreich ist auch der Vergleich von identischen Doménenstruktu-
ren, abgebildet mit derselben Spitze, aber mit beiden mdglichen Magnetisie-
rungsrichtungen. Geeignet hierzu ist ein CoPt-Multilagenfilm mit ausgeprag-
ter senkrechter Anisotropie, nahezu rechteckiger Hysteresekurve und einem
Koerzitivfeld von 129 mT [75]. Durch Anlegen eines Feldes von 50 mT wird
die Doménenstruktur nicht gedndert, jedoch die Magnetisierung der Spitze
dreht um 180°. In Abb. 2.15 ist je ein MFM-Bild im Nullfeld vor (a) und nach
(b) der Ummagnetisierung dargestellt. Wie zu erwarten war, ist der Kontrast
invertiert. Addiert man beide Bilder, so miisste bei einer exakten Invertie-
rung der Kontrast verschwinden. Tatséchlich ergibt sich aber ein Bild, in dem
die Doménenwinde hervorgehoben werden (c). Dies ist darauf zuriickzufiih-
ren, dass die Magnetisierung der Spitze in Richtung des Streufeldes eindreht
und deshalb zusétzlichen attraktiven Kontrast erzeugt, unabhingig von der
relativen magnetischen Konfiguration zwischen Spitze und Probe. Dieser Ef-
fekt des Eindrehens ist an Doménenwinden verstirkt, da dort das Streufeld
der Probe und die Magnetisierung der Spitze senkrecht stehen. Dieser Effekt
wird auch als Suszeptibilitdtskontrast bezeichnet [6].

Geometrie des Streufeldes

Um eine Abschitzung der magnetischen Konfiguration und des Streufeldes
am Ende der hier verwendeten Spitzen zu gewinnen, wurde eine mikromag-
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Abbildung 2.16: Berechnete Magnetisierung einer Eisenspitze. Die Form am un-
teren Ende entspricht der der bedampften Pyramidenfliche (s. Abb. 2.10). Wie
erwartet stellt sich eine homogene Magnetisierung am Spitzenende ein.

netische Simulation durchgefiihrt [76]. Als Modell wurde ein 5 nm dicker,
dreieckiger Eisenfilm mit einer Sattigungsmagnetisierung Js = 2.136 T und
einer Austauschkonstanten A = 21 x 107'2J/m angenommen. Da der Film
mit grofer Wahrscheinlichkeit aufgrund der Oberflichenrauhigkeit der Spitze
nicht kristallin ist, wurde die Kristallanisotropie gleich Null gesetzt. Aufgrund
der bendétigten Zellengréfe von 1 nm konnten nur die letzten 100 nm der Spit-
ze beriicksichtigt werden. Die Form wurde den wahren Verhéltnissen an der
Seitenfliche einer kommerziell hergestellten Siliziumspitze nachempfunden
(s. Abb. 2.10).

Abbildung 2.16 zeigt die berechnete Magnetisierung der Spitze. Sie ist
wie erwartet homogen am Spitzenende, bestimmt durch die zulaufende Form
des Films. Auch wihrend des Schaltvorgangs, der ebenfalls simuliert wurde,
dreht die Magnetisierung dort als Ganzes und produziert so den in Abb. 2.11
beobachteten scharfen Ubergang des Kontrastes. Aus dieser Konfiguration
konnte auch das abstandsabhéngige Streufeld bestimmt werden (Abb. 2.17).
Es zeigt Maximalwerte von einigen hundert mT in wenigen nm Entfernung,
die aber in iiblicher Scanentfernung von 20-30 nm auf weniger als 30 mT
abfallen. Fiir einen typischen Abstand von 25 nm ist in Abb. 2.18 der laterale
Verlauf der senkrechten Streufeldkomponente dargestellt. Sie erreicht ihren
Maximalwert von 17 mT direkt unter der Spitze. Der Bereich, in dem das
Feld bis auf die Hilfte abgefallen ist (FWHM), hat nach dieser Berechnung
einen Durchmesser von 63 nm.

Da aber, wie in Abschnitt 2.4.2 dargelegt, nicht das Streufeld selbst, son-
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Abbildung 2.17: Berechnetes Streufeld einer mit 5 nm Eisen beschichteten Spitze.
Dargestellt ist die Komponente in Richtung der Spitzenachse als Funktion des
vertikalen Abstandes in dieser Achse und 10 nm seitlich. Fiir die typischen Abstédnde
von 20-30 nm liegt das maximale Streufeld unterhalb von 30 mT.

dern der Gradient des Streufeldes fiir den Kontrast verantwortlich ist, miis-
sen noch weitere Betrachtungen angestellt werden. Typischerweise wurde bei
einem mittleren Abstand von 25 nm eine Schwingungsamplitude des Canti-
levers von A = £5 nm eingestellt. Uber diesen Bereich wird daher die Dar-
stellung, wie sie sich aus Bildern der Frequenzverschiebung ergibt, gemittelt.
Als Ndherung kann die Differenz der Streufelder in 20 und 30 nm Entfernung
dienen. Sie ist ebenfalls in Abb. 2.18 gezeigt und ist stirker um das Zentrum
konzentriert (FWHM=37 nm). Sie ldsst sich gut durch eine Gauffunktion
entsprechender Breite anndhern. Wiirde also eine rein hypothetische, punkt-
formige isolierte Doméne mit dieser Spitze abgebildet, so wiirde daraus im
Frequenzverschiebungssignal ein Extremum von eben dieser ausgedehnten
Form. Diese Verhiltnisse lassen sich nur verbessern, indem man zu geringe-
ren Abstidnden iibergeht, was natiirlich auch begrenzt ist durch die Rauigkeit
der Probe und kurzreichweitige Wechselwirkungen. Gleichzeitig miisste da-
zu das Streufeld des abbildenden Films reduziert werden, da es bei geringen
Absténden stark ansteigt.

2.7.4 Auswertung von Doméanengrofien und Kontrasten

Neben der nicht genau bekannten Geometrie des Films auf der Spitze be-
grenzt die oben geschilderte Streufeldform die Moglichkeiten einer quantita-
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Abbildung 2.18: Lateraler Verlauf des Streufeldes senkrecht zur Probenoberfléche
bei einem Abstand von 25 nm (gestrichelte Linie, linke Skala). Die durchgezogene
Linie (rechte Skala) stellt die Felddifferenz zwischen den Abstanden 20 und 30 nm
dar, eine Naherung fiir den Feldgradienten.

tiven Auswertung. Dennoch konnen bei einfachen Strukturen einige Aussagen
getroffen werden. Grundlage der folgenden Betrachtungen soll die Abbildung
eines diinnen magnetischen Films und eine Kontrastentstehung nach GI. 2.25
sein, jedoch unter Vernachlissigung des Volumenintegrals. Diese Annahme ist
berechtigt, wenn der Film eine senkrechte Anisotropie besitzt und sich der

grofste Anteil der magnetischen Ladungen an den Filmgrenzflichen befindet
(Abb. 2.4).

Periodische Strukturen

Legt man beispielsweise einen streifenférmigen Verlauf der Oberflichenla-
dung o der Form

T

o(x) = ogpsin <7TE> (2.26)

zugrunde, so kann durch Losen der Laplace-Gleichung gezeigt werden, dass
das zugehorige Skalarpotenzial sich wie

OoW

27 pho

o =

sin (Wf) e " (2.27)
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verhélt [4]. Verwendet man die Monopol-Naherung fiir den Kontrast F, =
qH, (Gl. 2.18), so gilt fiir die resultierende Frequenzverschiebung mit Gl. 2.24:

Af = ™ /090 sin <7T£> e Tu o lU(x)e_”i ) (2.28)
dppwe, w w

Die Periodizitédt der Struktur wird also richtig wiedergegeben, wihrend der
Kontrast mit dem Abstand und der Doménenbreite skaliert werden muss.
Diese Skalierung ist jedoch nur dann anwendbar, wenn die Doménenbreite
klein gegen die Spitzenhohe, also die Lange des aufgedampften Films ist. Zu-
dem ist es fraglich, ob die Annahme eines Monopols gerechtfertigt ist, da die
Verteilung der magnetischen Oberflichenladungen auf der Spitze durchaus
ausgedehnt ist auf der Skala der Doménenbreite. Je nach Doménengrofse tra-
gen also unterschiedliche Teile der Spitze zum Kontrast bei, was die Grofe g
des Monopols in Gl. 2.28 verdndern wiirde.

Die Situation kann ebenso in der Sichtweise betrachtet werden, dass eine
sinusférmige Oberflichenladung der Probe mit einem ausgedehnten Verlauf
des Spitzenstreufeldes abgebildet wird. Der Bildkontrast ergibt sich dann
durch eine Faltung von o(x) mit einer Gaufsfunktion der Breite d:

g(x) = d\l/%e_(%)2 . (2.29)

Es kann gezeigt werden (s. Anhang), dass die Frequenzverschiebung dann
mit

Af oce(E) o) (2.30)

skaliert. Das Verhéltnis von Doménenbreite zur Ausdehnung des abbildenden
Streufeldgradienten geht also entscheidend in den Kontrast ein. Die unter-
schiedlichen Exponenten, die in beiden Betrachtungsweisen auftreten, zeigen
nochmals die Problematik einer quantitativen Auswertung. Fiir die Breite
der Gauffunktion kann bei der simulierten Eisenspitze d ~ 0.9(h + A) ange-
nommen werden, wobei i die Scanh6he im Bereich einiger 10 nm und A die
Ostzillationsamplitude angeben.

Da die Periodizitdt einer Doménenstruktur richtig wiedergegeben wird,
lasst sie sich aus MEFM-Daten zuverlédssig bestimmen. Fiir irreguldre Vertei-
lungen kann der Begriff der Doménenbreite verallgemeinert werden als das
Verhéltnis aus Gesamtfliche zu Doménenwandlénge. Dieses Verhiltnis kann
durch ein stereologisches Modell bestimmt werden [6]. Dazu werden beliebig
orientierte Linien der Gesamtlidnge L durch ein Bild gelegt und die Zahl n
der Schnittpunkte mit den Doménenwénden bestimmt. Die verallgemeinerte
Doménenbreite w berechnet sich dann aus:

2L

™
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Diese Definition ist fiir parallele Streifen identisch mit der halben Periode
der Struktur. Spéter in dieser Arbeit angegebene Werte fiir Doménenbreiten
sind auf diese Weise bestimmt worden.

Isolierte Domé&nen

Im folgenden Kapitel wird die Auswertung von Kontrasten und Durchmes-
sern isolierter, anndhernd kreisformiger Doménen in ansonsten homogen
magnetisierter Umgebung von Bedeutung sein. Dazu kann man im einfach-
sten Fall den Durchmesser auf einem bestimmten Kontrastniveau bestimmen.
Durch das ausgedehnte Streufeld der Spitze ist dieser Wert jedoch fehlerhaft.
Bildet man beispielsweise eine gaufférmige Struktur (Durchmesser D) der
Probe mit einer gaufférmigen Abbildungsfunktion (Durchmesser d) ab, so
ergibt sich im Bild ein vergroferter Durchmesser Diy,, = Vv D? + d? mit ei-
nem um D/+/D? + d? reduzierten Kontrast (s. Anhang).

Wie sich zeigen lasst, kann man aus der zusidtzlichen Beriicksichtigung
des Kontrastes eine bessere Abschitzung des wahren Durchmessers gewin-
nen. Legt man Gl. 2.25 zugrunde und beschrinkt sich auf die Oberflichenla-
dungen, so ergibt sich ein ortsabhingiger Kontrast:

K(z,y) = /0'(96 —2y—y) gl y)da’ dy (2.32)

wobei g(2’,y’) die Abbildungsfunktion der Spitze beschreibt. Integriert man
den Kontrast nun iiber die interessierende isolierte Doméne

/K(:U,y) dedy = //U(x—x’,y—y’)g(x',y’) dx' dy' dx dy
= /U(JJ,y) dx dy /g(x’,y') dz' dy’ (2.33)

so erhélt man daraus ein Maf fiir die gesamte abgebildete Oberflichenladung.
Dieser Wert ist unabhingig von der genauen Ausdehnung der Abbildungs-
funktion, solange die Doméanen im Bild nur deutlich voneinander getrennt
sind. Da jedoch der absolute Wert der Abbildungsfunktion unbekannt ist,
liefert die Methode nur relative Angaben und keine quantitative Auswertung
der magnetischen Ladungen.



Kapitel 3

Manganperowskite

3.1 Einleitung

Die Materialklasse der Manganperowskite erregte seit den 50er Jahren mehr-
fach Aufmerksamkeit. Die erste Phase der Beschéftigung mit diesen gemischt
valenten Systemen begann 1950 mit der Entdeckung des Ferromagnetismus in
La(Ca,Sr,Ba)MnOj3 durch Jonker und van Santen [77]. Transporteigenschaf-
ten wie der Magnetowiderstand (MR: magnetoresistance), der einen maxi-
malen Effekt nahe der Curie-Temperatur aufweist, wurden 1954 von Volger
an La; ,Sr,MnOj untersucht [78]. In Abhéngigkeit von der Zusammenset-
zung = und der Temperatur werden eine Vielzahl von Phaseniibergingen
(zwischen ferromagnetisch, antiferromagnetisch, paramagnetisch, metallisch
und isolierend) beobachtet, die hiufig auch simultan auftreten. Seitens der
Theorie wurde zur Erklarung des Zusammenhangs zwischen magnetischen
und Transporteigenschaften von Zener das Doppelaustausch-Modell (Double-
Ezchange) entwickelt [79], bei dem die magnetischen Momente des Mangan
durch den Austausch von Leitungselektronen iiber benachbarte Sauerstoffa-
tome miteinander koppeln.

Durch die Entdeckung eines grofen Magnetowiderstandseffektes in den
frithen 90er Jahren an Einkristallen durch Kusters et al. (Ndg5PbgsMnO3)
[80] und an diinnen Filmen aus Manganperowskiten durch Helmolt et al.
(Lag/sBai/3sMnOs) [81] und Chahara et al. (Lag.75Cag25MnO3) [82], der den
bis dahin bekannten GMR-Effekt an Multilagensystemen (giant magnetore-
sistance) um Grokenordnungen iibertraf, belebte sich das Interesse erneut,
nun auch unter dem Gesichtspunkt einer moglichen Anwendung als mag-
netischer Sensor. Jin et al. fanden 1994 in Lay/3Ca;/3MnOs-Filmen Magne-
towiderstéinde von AR/Ry > 10° % und priigten den Begriff colossal ma-
gnetoresistance (CMR) [83|. Es zeigte sich jedoch, dass Verbesserungen in

41
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der Grofe des Magnetowiderstandes durch geeignete Materialwahl und Pra-
paration zumeist mit einer Verringerung der Curie-Temperatur verbunden
sind. Damit sinkt auch die Temperatur des maximalen CMR-Effektes und
reduziert so die Aussichten fiir eine technologische Anwendung auf weni-
ge Kompositionen. Zudem liegen die Magnetfelder, die zum Erreichen eines
zum GMR vergleichbaren CMR-Effektes nétig sind, um den Faktor 100 ho-
her in der Grofenordnung 1 T. Dennoch ist es mittlerweile gelungen, einen
bei Raumtemperatur arbeitenden magnetoresistiven Sensor auf der Basis von
granularem Lay 3511 /3MnOg herzustellen [84]. Interessant in Bezug auf eine
mogliche Anwendung in der Datenspeicherung ist die Tatsache, dass durch
geeignete Wahl des Substrates eine zur Filmoberfliche senkrechte Anisotro-
pie vieler Manganperowskit-Filme induziert werden kann. Viel versprechend
im Hinblick auf eine wiinschenswerte Erhdhung der Curie-Temperatur sind
auch Entwicklungen auf dem Gebiet der Doppelperowskite SroFeMoOg [85].
Umfangreiche Darstellungen der verschiedenen CMR-Materialien sind zu fin-
den bei Ramirez (1997) [86], Coey et al. (1999) [87] und Tokura und Tomioka
(1999) [88] mit experimentellem Schwerpunkt, sowie bei van Tendeloo et al.
(2000) [89] iiber die Kristallstruktur und bei Dagotto et al. (2001) [90] mit
vorwiegend theoretischem Hintergrund.

In diesem Teil der Arbeit sollen die magnetischen FEigenschaften
einiger diinner Manganperowskit-Filme vorgestellt werden. An einem
Lag 7519 3MnO;3-Film mit substratinduzierter senkrechter Anisotropie sollen
die feldabhéngige Doménenstruktur und insbesondere der Nukleations- und
Wachstumsmechanismus dargestellt werden. Verschiedene Lag;Cag3MnOs-
Filme werden im Hinblick auf die Abhéngigkeit vom Sauerstoffgehalt und
der Schichtdicke untersucht.

3.1.1 Struktur

Allgemein kann die chemische Struktur der Manganperowskite durch den
Ausdruck SE;_,AM,MnOj3 beschrieben werden, wobei SE ein dreiwertiges
Seltenerd-Ubergangsmetall (La, Pr, Nd, Gd,...) oder Bi** und AM ein zwei-
wertiges Alkalimetall (Sr, Ca, Ba) oder Pb*" bezeichnen. Der Parameter
0 < z < 1 bezeichnet ihren relativen Anteil und bestimmt entscheidend
die magnetischen, elektronischen und strukturellen Eigenschaften der Ver-
bindung. SE und AM besetzen den Gitterplatz A, Mn den Platz B der Pe-
rowskitstruktur ABOj (s. Abb. 3.1). Diese Struktur kann betrachtet werden
als kubisch dichte Packung (fcc) der relativ grofen A- und O?~-Anionen mit
den kleineren B-Kationen auf den Zwischengitterplitzen, umgeben von 6 Sau-
erstoffatomen. Da die A-Komponente aus zwei verschiedenen, geméaf ihrem
Anteil z statistisch verteilten Atomsorten besteht, weicht die reale Struktur
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Abbildung 3.1: Perowskit-Struktur ABOj3. Die Kristallsymmetrie ist einfach ku-
bisch mit A-Atomen (SE, AM) an den Eckpositionen, Sauerstoff in den Seitenflé-
chen und B-Atomen (Mn) im Zentrum.

von der ideal kubischen ab. Zusétzlich bewirkt der Jahn-Teller-Effekt eine
Verzerrung der kubischen Struktur. In Abb. 3.2 sind die 3d-Orbitale des Man-
gans dargestellt. In sphérischer Umgebung sind sie fiinffach entartet, spalten
aber im kubischen Kristallfeld in drei lokalisierte (to,) und zwei mobile (eg)
Niveaus auf. Der Jahn-Teller-Effekt fiihrt durch eine Gitterverzerrung zu ei-
ner weiteren Aufspaltung und Energieabsenkung der besetzten Niveaus. Die
lokalisierten Elektronen bilden zusammen einen an den Mangan-Gitterplatz
gekoppelten Spin S = 3/2. Die Zahl der besetzten e,-Zustédnde hidngt vom
Dotierungsgrad z ab. Fiir x = 0 liegen durchweg Mn3*-Atome vor, und je
ein e,-Niveau mit S = 1/2 ist besetzt. In diesem Fall bildet sich ein so
genannter Mott-Isolator, der mit steigendem Dotierungsgrad einen Metall-
Isolator-Ubergang vollzieht. Die eg-Niveaus sind stark mit den umliegenden
O 2p-Orbitalen hybridisiert und kénnen, wenn die SE-MnO3-Verbindung mit
Akzeptoren (AM-Komponente) dotiert wird, die Rolle von Leitungselektro-
nen iibernehmen. Dann treten Lécher als Ladungstriager auf, und gleichzeitig
werden dabei Mn**-Ionen erzeugt. Thre Zahl pro Einheitszelle entspricht dem
Dotierungsgrad x. Man spricht dann von einem gemischt valenten System.

3.1.2 Doppelaustausch-Modell

Betrachtet man die Elektronen eines Manganatoms, so bewirkt die Hundsche
Regel eine starke ferromagnetische Kopplung zwischen dem lokalisierten to,-
Spin S = 3/2 und dem mobilen e,-Spin S = 1/2. Da die Mn-Atome im
Kristallgitter aber nur geringen Uberlapp ihrer Wellenfunktionen zeigen, ist
der Elektronentransport nur iiber die Sauerstoffatome moglich. Zener [79]
beschreibt den Ladungstransfer als zwei simultane Prozesse: den Ubergang
eines Elektrons von Mn?** zu O?~ und von O?~ zu Mn**, in schematischer

Schreibweise: Mn{; O3 5 Mn*" — Mn**O¥; Mnjf (Abb. 3.3). Dieser Me-
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Abbildung 3.2: 3d-Energieniveaus der Manganatome. Dargestellt ist ein Mangan-
atom (schwarz) und die 6 umgebenden Sauerstoffatome. Die in sphérischer Umge-
bung fiinffach entarteten Orbitale spalten im kubischen Kristallfeld in zwei e, und
drei tg, Niveaus auf. Der Jahn-Teller-Effekt bewirkt eine tetragonale Verzerrung
des Gitters und fithrt zu einer weiteren Aufspaltung.

chanismus ist nur méglich, wenn die Mn-Spins parallel stehen und ein Elek-
tronenaustausch iiber die Sauerstoffatome erfolgen kann. Zener fiihrte dafiir
den Begriff double exchange ein.

Anderson und Hasegawa [91] beschreiben diesen Austausch iiber einen
Zwischenzustand 1\/In:ﬁrO§ll\/In:;r und einen stérungstheoretischen Prozess
zweiter Ordnung. In einer halbklassischen Niherung ist die Wahrschein-
lichkeit des Ubergangs dann proportional zu cosf/2, wobei 6 den Winkel
zwischen den lokalisierten Spins der benachbarten Mn-Atome bezeichnet.
Fiir eine homogen magnetisierte Probe wiirde man also maximale Leitfa-
higkeit erwarten. Obwohl die Hybridisierung der Mn-e,-Zusténde mit den O-
2p-Orbitalen Voraussetzung fiir die Realisierung des Austauschprozesses ist,
kann die daraus resultierende ferromagnetische Kopplung rein rechnerisch
auch auf andere Weise erhalten werden. Sie liegt begriindet in der Optimie-
rung der kinetischen Energie der Leitungselektronen, die erleichtert wird,
wenn die Bewegung auf einem ferromagnetischen Kristallgitter erfolgt [90].

Auf der Grundlage des Doppelaustausch-Modells lisst sich die Kopplung
von Magnetismus und Transporteigenschaften qualitativ verstehen, insbeson-
dere die Tatsache, dass der Magnetowiderstandseffekt typischerweise maxi-
mal ist in der Ndhe der Curie-Temperatur. Geht man von einer ferromagne-
tischen Probe unterhalb T aus, so findet man innerhalb der Doménen auf-
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Abbildung 3.3: Schematische Darstellung des Doppelaustausch-Modells nach Ze-
ner. Der Austausch eines Leitungselektrons setzt eine parallele Spinausrichtung
beider Mn-Atome voraus.

grund der parallelen Spinausrichtung an den Manganplitzen eine hohe Leit-
fahigkeit. Erhoht man die Temperatur bis in die Ndhe der Curie-Temperatur,
vergrofert sich die magnetische Unordnung in dem System und verringert so
die Wahrscheinlichkeit des oben beschriebenen Doppelaustausches, und die
Leitfdhigkeit sinkt. In dieser Situation kann das Anlegen eines Magnetfeldes
die Ordnung signifikant erhéhen, da sich die magnetischen Momente noch re-
lativ leicht ausrichten lassen. Somit steigt also der Magnetowiderstandseffekt
mit dem Ausrichten des Feldes bei Annédherung an die Curie-Temperatur.
Fiir ein tiefergehendes quantitatives Verstdndnis des Magnetowiderstandes
miissen jedoch weitere Effekte beriicksichtigt werden. Eine wichtige Rolle
spielen hier lokale statische und dynamische Verzerrungen durch den Jahn-
Teller-Effekt, die eine Kopplung mit Phononen und Polaronen bewirken. Eine
genauere Betrachtung liegt aber auferhalb des Rahmens dieser Arbeit.

3.2 LSMO / LAO

Die Vielzahl an Phaseniibergéingen bei Variation der Zusammensetzung x
und der Temperatur lésst sich zum Teil auf eine lokale Verdnderung der
Gitterabstinde zuriickfithren, wie sie durch den Austausch von Ionen un-
terschiedlicher Grofe erzwungen wird |92, 93|. Diese beeinflusst die Mn-O-
Mn Bindungsabstéinde und -Winkel und dadurch die magnetische Kopplung.
Diese geometrische Verdnderung kann aber nicht nur durch die Zusammen-
setzung sondern auch durch duferen Druck herbeigefiihrt werden [94]. Ei-
ne interessante Moglichkeit besteht nun darin, das Vorzeichen des externen
Druckes zu verdndern, indem man diinne Filme auf ein fehlangepasstes Sub-
stratgitter aufbringt. Kwon et al. [95] gelang es, durch dieses Verfahren die
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Abbildung 3.4: Geometrische Verhéltnisse vor und nach dem Aufwachsen von
LSMO auf einem LAO-Substrat. Der Film wird in der Ebene gestaucht, wihrend
das Substrat gedehnt wird. Zur Erhaltung des Volumens der Elementarzelle wird
die senkrechte Achse des Films gedehnt.

leichte Achse der Magnetisierung eines Lag7Sro3MnOs-Films (LSMO) ge-
zielt parallel bzw. senkrecht zur Oberfliche zu legen, indem der Film auf
SrTiO3 (STO) bzw. LaAlOs (LAO) aufgebracht wurde. Im Folgenden soll
ein 80 nm dicker Lag7Srg3sMnO3-Film auf einem LaAlOj (001)-Substrat in
Bezug auf seine Doménenstruktur in verschiedenen dufseren Feldern unter-
sucht werden. Dieser Film wurde mittels PLD (pulsed laser deposition) von
einem stochiometrischen Target bei einer Substrattemperatur von 750 °C un-
ter einem Sauerstoff-Partialdruck von 10 mTorr gewachsen und anschliefend
fiir 30 min bei 600 °C unter 500 mTorr Sauerstoffatmosphére ausgeheilt [96].

3.2.1 Wachstum und Struktur

Das Wachstum von LSMO auf LAO ist von verschiedenen Gruppen unter-
sucht worden. LaAlO3 hat wie LSMO eine kubische Struktur, jedoch sind
die Gitterkonstanten beider Kristalle um 2.4 % verschieden (LSMO: 389 pm,
LAO: 380 pm) |95]. Abbildung 3.4 zeigt die geometrischen Verhéltnisse vor
und nach dem Aufwachsen. Wachst man LSMO epitaktisch auf LAO auf, so
wird das Kristallgitter von LSMO deshalb in der Ebene der Grenzfliche ge-
staucht [89,97-102], wihrend die des Substrates an der Grenzflache gedehnt
wird [89]. Daraus resultiert eine Streckung der c-Achse des LSMO senkrecht
zur Filmebene um einige nm [99,102|. Die Literaturwerte schwanken hier von
392-400 pm.

Diese elastische Deformation gilt natiirlich nicht fiir beliebig grofe Film-
dicken und ausgedehnte Grenzflichen. Die entstehenden Spannungen miis-
sen auf einer bestimmten Léngenskala inelastisch abgebaut werden. Dies ge-
schieht durch den Einbau von Versetzungslinien in einer quadratischen An-
ordnung mit einem mittleren Abstand von 20-26 nm, wie van Tendeloo et
al. [89] an einem Lag 7519 33MnO3-Film auf LAO zeigte. Eine vollstandige
Relaxation wiirde einen Abstand von 16 nm erfordern. Es bleibt also eine
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Abbildung 3.5: TEM-Untersuchung eines LagygSrgoMnOgs-Films auf LaAlOj
(001). Der Film ist in zwei Ebenen geteilt. Die obere bildet eine kolumnare Struktur
(aus [104]).

restliche Verspannung, die elastisch oder auf andere Weise abgebaut werden
muss. Denkbar ist hier eine Variation des lokalen Sauerstoffgehaltes oder die
Verlagerung der kleineren Ionen in die Kristallit-Mitte zwischen den Verset-
zungen. Dies konnte eine Anreicherung von Sr?* in dieser Region bedeuten.

Eine sehr interessante Studie eines 140 nm dicken LaggSrgoMnOs-Films
auf LaAlOj (001) wurde von Jiang et al. verdffentlicht [104]. Der mit
Transmissions-Elektronenmikroskopie untersuchte Film (Abb. 3.5) liefs sich
in zwei Ebenen aufteilen. Die untere, dem Substrat zugewandte Ebene liefs
keine Inhomogenitét erkennen, wie fiir einen epitaktischen Film zu erwarten.
Die darauf liegende Schicht bildet ab etwa 70 nm oberhalb des Substrats
eine kolumnare Struktur aus. Die Draufsicht in Abb. 3.5 zeigt eine rechtecki-
ge Struktur der Kristallite, die von amorphen Bereichen getrennt sind. Die
Kanten dieser Kristallite laufen in (100)- bzw. (010)-Richtung des Substra-
tes. Die amorphen Korngrenzen haben eine typische Breite von 2-4 nm und
einen Abstand von 20-33 nm. Aufgrund dieser Befunde ist wihrend des Auf-
dampfens von einem Stranski-Krastanov-Wachstum auszugehen, also einem
lagenweisen Wachstum der ersten Schichten, gefolgt von der Bildung drei-
dimensionaler Inseln. Diese kritische Filmdicke von ~70 nm wird auch von
anderen Veroffentlichungen gestiitzt [89,99).

Um mdogliche Korrelationen zwischen magnetischen und topographischen
Eigenschaften priifen zu konnen, wurde die Topographie der hier verwendeten
Probe untersucht (Abb. 3.6). Die Aufnahme entstand mit einer magnetisch
beschichteten Spitze (5 nm Fe, 20° zur Cantilever-Achse) bei einem senk-
rechten Magnetfeld von 800 mT. Der Film befindet sich bei diesem Feld in
Sattigung, weshalb ausschlieflich topographischer Kontrast zu erkennen ist.
Der Film zeigt eine granulare Morphologie mit einer mittleren Rauigkeit von
0.4 nm (rms) und einer mittleren Korngréfie von (32 £ 2) nm. Dieser Wert



48 KAPITEL 3. MANGANPEROWSKITE

Abbildung 3.6: Topographie des LSMO-Films, aufgenommen im geregelten dy-
namischen Rasterkraftmikroskopie-Modus. Parameter: Scanbereich 1 x 1 pm?,
Af = =3 Hz, fo = 200444 Hz, ¢, = 50 N/m, Ay = £5 nm, Scangeschwindig-
keit 1um/s, Upjas = —150 mV, B = 800 mT, T' = 5.2 K, Kontrast 2 nm.

wurde mit der in Abschnitt 2.7.4 beschriebenen Methode bestimmt und steht
in guter Ubereinstimmung mit der von Jiang et al. [104] angegebenen Kri-
stallitgrofe. Desfeux et al. berichtet fiir 50-100 nm dicke Filme der gleichen
Zusammensetzung von einer Korngrofe zwischen 40 und 50 nm [102|, Hawley
et al. von 35 nm fiir einen 60 nm dicken, bei 750 °C ausgeheilten Film. Derar-
tige Messungen sind jedoch nur sehr begrenzt vergleichbar, da sie hochgradig
von der individuellen Spitzenform abhingen, die iiber eine Faltung in das
Topographiebild mit eingeht. Zudem muss erwiahnt werden, dass die Ober-
flachenform nicht notwendigerweise die interne Struktur des Films widerspie-
gelt. Durch den Préparationsprozess kann eine Anreicherung von Strontium
an der Oberfliche und den ersten 10 Atomlagen stattfinden [103], die die
Struktur der Oberflache verdndert. Fiir das MFM-Signal ist dieser Vorgang
weniger bedeutend, da wegen der groften Reichweite der magnetischen Wech-
selwirkung auch unter der Oberfliche liegende magnetische Ladungen zum
Kontrast beitragen und abgebildet werden konnen.

3.2.2 Magnetische Eigenschaften

Wie fiir die Klasse der Manganperowskite typisch, zeichnet sich auch LSMO
durch ein reichhaltiges Phasendiagramm mit zahlreichen elektronischen und
magnetischen Ubergingen aus. Abb. 3.7 zeigt ein solches Phasendiagramm
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Abbildung 3.7: Phasendiagramm fiir Laj_,Sr,MnOs-Volumenmaterial. Die hier
untersuchte Probe (z = 0.3) ist metallisch und wird unter 7T¢ ferromagnetisch. Die
Curie-Temperatur des abgebildeten Films kann aus dem Wendepunkt der tempe-
raturabhéngigen Magnetisierungskurve zu ~325 K bestimmt werden.

fiir das untersuchte System. Ebenso ist der temperaturabhingige Verlauf der
Magnetisierung dargestellt.! Die Sittigungsmagnetisierung bei 10 K betriigt
J, = 300 mT. Bei der hier verwendeten Dotierung von x = 0.3 ist ein Uber-
gang von paramagnetisch zu ferromagnetisch unterhalb von 360 K zu erwar-
ten. Die aus SQUID-Magnetometerdaten ermittelte Curie-Temperatur von
Tc = 325 K ist damit vertriaglich unter dem Gesichtspunkt, dass bei diinnen
Filmen T aufgrund der zunehmenden Verspannung unter den Volumenwert
absinkt [105].

Der Effekt der Verspannung des Films auf seine magnetischen Eigenschaf-
ten wird auch anhand der Anisotropie deutlich. Wie bereits erwéhnt, gelang
Kwon et al. [95] die Herstellung eines Films gleicher Zusammensetzung mit
senkrechter Anisotropie auf LaAlO3 und mit in der Ebene liegender Aniso-
tropie auf SrTiO3 (STO). Der Film auf LAO zeigte einen Doménenkontrast
im MFM, wihrend der Film auf STO einen in-plane-Kontrast erkennen lief.
Der Grund fiir diesen Effekt liegt in der unterschiedlichen Fehlanpassung der
Kristallgitter (LAO: -2.4%, STO: +0.6%) und damit in einer Stauchung bzw.
Dehnung in der Filmebene. Die senkrechte Anisotropie fiir LSMO/LAO wur-
de von verschiedenen Gruppen experimentell bestéitigt [99-102,106,107]. Wu
et al. |98] bestimmten sie fiir 28-450 nm dicke Filme zu K, =~ 20000 J/m?3.

Dem gegeniiber steht eine Formanisotropie Kq = J2/240 ~ 36000 J/m?.
Dieser Energieterm ergibt sich aus der magnetostatischen Energie (Gl. 2.10)

'Die Messungen der Magnetisierung wurden an der Seoul National University durch-
gefiithrt.
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eines senkrecht zur Ebene magnetisierten Films und begiinstigt eine Aus-
richtung der Magnetisierung in der Ebene. K, und K4 lassen sich zu einer
reduzierten Anisotropie () = K, /K, zusammenfassen, die im hier diskutier-
ten Fall @) ~ 0.56 betragt. Beide Grofen sind also fiir die Ausrichtung der
Magnetisierung von Bedeutung und konkurrieren miteinander.

Fiir die Beurteilung der energetischen Verhéltnisse, insbesondere der Do-
ménenwinde spielt die Austauschenergie eine wichtige Rolle. Sie beschreibt
das Bestreben eines Ferromagneten, abgesehen von den oben beschriebenen
Anisotropien, eine homogene Magnetisierung J einzunehmen. Abweichungen
davon resultieren in einer Energieerh6hung (Gl. 2.5). Die Austauschkonstan-
te A kann mit Hilfe der Molekularfeldtheorie abgeschitzt werden aus dem
Austauschintegral

3kpTc
ex — 1
/ 225(5+1) (3:1)
und ,
A= e (3.2)
a

Dabei bedeuten z die Koordinationszahl (6 fiir einfach kubisches Gitter), S
der Spin (3/2 fiir Mn), n die Zahl der Gitterpunkte pro Elementarzelle (1 fiir
einfach kubisches Gitter) und a die Gitterkonstante (389 pm fiir LSMO) [4,5].
Mit den Werten fiir LSMO erhéilt man A = 1.73x107!2 J/m. Setzt man diese
Grofe in Beziehung zur Anisotropie, so gelangt man zu einer Abschéitzung
der Energie, die der Einbau einer Doménenwand in ein ansonsten in leichter
Richtung magnetisiertes Volumen erfordert. Fiir eine 180°-Wand ist sie ge-
geben durch 7, = 4/ AK, [6]. Diese Energie sorgt dafiir, dass nicht beliebig
viele und kleine Doménen gebildet werden konnen, um das Streufeld und
dadurch die magnetostatische Energie zu reduzieren.

3.2.3 Domanenstruktur im Nullfeld

Die Doménenstruktur wurde in Abwesenheit eines von aufen angelegten Fel-
des in drei verschiedenen Fillen untersucht: nach thermischer Demagnetisie-
rung, nach Anlegen eines Sittigungsfeldes in der Filmebene und nach Sét-
tigung in einem senkrechten Magnetfeld. Abb. 3.8 zeigt die entsprechenden
MFM-Daten im Vergleich, aufgenommen bei 5.2 K.

Um die Probe thermisch zu demagnetisieren, wurde sie etwa eine Stunde
bei T'~ 370 K > T geheizt, dann langsam auf Raumtemperatur abgekiihlt
und ins Mikroskop eingesetzt. Im MFM-Bild zeigte sich eine médanderférmige
Doménenstruktur (Abb. 3.8 a) mit einer mittleren Breite von 54 &+ 3 nm, die
nach der in Abschnitt 2.7.4 beschriebenen stereologischen Methode bestimmt
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Abbildung 3.8: MFM-Bilder im Nullfeld (a) nach thermischer Demagnetisierung,
(b), (c) nach Séttigung in einem Feld in der Ebene und (d) nach Sattigung in senk-
rechtem Magnetfeld. Die Pfeile in (b) und (c) kennzeichnen die Richtung des vorher
angelegten Feldes. Alle Aufnahmen wurden mit demselben Cantilever gewonnen.
Parameter: fo = 195 kHz, Ayp = +5 nm, Spitze Fe 5 nm a = 20°, Abstand /Up;as:
(a) 18 nm/-400 mV, (b) 24 nm/-80 mV, (c) 30 nm/+140 mV, (d) 24 nm/-100 mV.

wurde. Das Verhéltnis zwischen hellen Doménen (attraktive Spitze-Probe-
Wechselwirkung) und dunklen (repulsive Wechselwirkung) betriagt 52,6 zu
47.4. Daraus kann eine leichte Beeinflussung der Probe durch die Spitze ab-
geleitet werden, die Teile der Probe parallel zur Spitzenmagnetisierung aus-
richtet. Fiir eine demagnetisierte Probe wiirde man idealerweise eine exakte
Gleichverteilung des hell-dunkel-Kontrastes erwarten. Dieser Spitzeneinfluss
wie auch die genaue Analyse des Kontrastes wird spéater noch diskutiert wer-
den.

Zur Sattigung der Probe durch ein Feld in der Ebene wurde die Probe
bei Raumtemperatur im Streufeld des supraleitenden Magneten ausgerichtet.
Das Feld am Ort der Probe wurde vorher mit einer Hall-Sonde zu 140 mT
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Abbildung 3.9: Schematische Darstellung der Magnetisierung von Streifendomé-
nen in einem Schnitt quer zur Streifenausrichtung (aus [4]).

bestimmt und reicht aus, um den Film bei dieser Temperatur in Séttigung
zu bringen [107]. Anschliefend wurde das Feld abgeschaltet und die Probe
ins Mikroskop eingesetzt. Es ergab sich eine Doméanenstruktur mit dhnlichem
Kontrast und einer Breite von w = 5242 nm. Wihrend jedoch im thermisch
demagnetisierten Fall keine Vorzugsrichtung im Domé&nenverlauf zu erkennen
war, trat nun vorwiegend eine Ausrichtung parallel zum angelegten Feld auf.
Die Feldrichtung ist jeweils in den Bildern 3.8 (b) und (c) angedeutet.

Diese Situation kann erkldrt werden im Bild der schwachen Streifendo-
ménen [6]. Ist @ < 1, so iiberwiegt die Formanisotropie gegeniiber der Kri-
stallanisotropie und wiirde eine Ausrichtung der Magnetisierung parallel zur
Filmebene bevorzugen. Die Anisotropieenergie lisst sich jedoch reduzieren,
indem die Magnetisierung periodisch von der streng parallelen Ausrichtung
abweicht und dabei ein geringes Streufeld produziert, das aber den Gewinn
an Kristallanisotropieenergie nicht aufwiegt. Eine schematische Darstellung
der Magnetisierung in einem Schnitt quer zur Doménenausrichtung zeigt
Abb. 3.9. Diese Oszillation erfordert eine kritische Mindestdicke des mag-
netischen Films, die sich aus den Randbedingungen fiir Magnetisierung und
Streufeld ergibt. Diese Dicke geht gegen t., = 27/ Aex/ K, fiir sehr geringe
Anisotropien (Q < 1) und wird Null fir Q = 1. Fiir @ = 0.56 liegt sie bei
ter & 25 nm, also deutlich unter der Filmdicke (80 nm). Die sich einstellende
Domainenbreite sollte in der Grofenordnung der Filmdicke liegen, was auch
beobachtet wird.

Um eine Abschitzung iiber den Winkel zu gewinnen, um den die Magne-
tisierung aus der Ebene herausdreht, soll in Anlehnung an [4] eine Betrach-
tung der beteiligten Energien in Abhéngigkeit der Streifenbreite w und des
Winkels 6 vorgenommen werden. An dieser Stelle werden nur die Ergebnisse
dargelegt; eine genaue Rechnung findet sich im Anhang. Von Bedeutung sind
hier die flichenbezogene magnetostatische Energie €,,, die Anisotropieenergie
€, und die Austauschenergie €,,s. Ausgegangen wird von einer sinusférmigen
Modulation der Magnetisierung mit dem Winkel 6(x). Ansonsten sei die Mag-
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netisierung in y- und 2-Richtung homogen.

0 = Oy sin Ll (3.3)
w
Die magnetische Ladungsdichte an der Filmoberfliche ldsst sich dann be-
schreiben durch:

o(x) = Jssin <00 sin %’17) ~ Jy (90 sin <%’c> - é@g’ sin® (%)) (3.4)

Eine Beriicksichtigung von Termen bis zur Ordnung 62 und Minimierung der
Gesamtenergie beziiglich der Oszillationsperiode fiihrt auf eine Doménenbrei-

te von
_ [ oAt
Wih = 27 3 2—{]82 ~ 62 nm, (35)

ein Wert, der in guter Ubereinstimmung mit den beobachteten Doménenbrei-
ten steht. Die Ordnung 6] liefert eine Abschitzung des maximalen Winkels
0y, den die Magnetisierung aus der Ebene herausdreht zu 6, ~ 63°.

Ein in der Ebene angelegtes duferes Feld richtet die magnetischen Mo-
mente in Feldrichtung aus. Wird das Feld reduziert, beginnt die Magnetisie-
rung alternierend aus der Ebene herauszudrehen, behéalt aber ihre Richtung
in der Ebene bei. Der beobachtete Kontrast wird von der senkrechten Kom-
ponente erzeugt. Die Streifen richten sich parallel zum Feld aus, da auf diese
Weise Néel-artige Anteile in der Wand vermieden werden und dieser Zustand
fiir die Doménenwand somit geringfiigig giinstiger ist [6]. Man kann aus die-
ser Beobachtung auch schlieffen, dass es keine offensichtliche Anisotropie in
der Ebene gibt. Diese Interpretation wird auch gestiitzt durch feldabhingige
MFM-Messungen auf LSMO/LAO in Feldern parallel zur Filmebene [100].
Aus diesen Untersuchungen wurde geschlossen, dass die ausgerichteten Strei-
fen eine gemeinsame Komponente der Magnetisierung in der Ebene haben.
Dieses ausrichtende Feld fehlt bei der thermischen Demagnetisierung, und so
bilden sich zufillig orientierte Streifendominen mit derselben Periode.

Die Situation stellt sich anders dar nach Sittigung in einem senkrechten
Magnetfeld von 600 mT (Abb. 3.8 d). Wiederum wurde eine méaanderfor-
mige Doménenstruktur beobachtet, jedoch hat sich die mittlere Domé&nen-
breite auf (79 £ 3) nm vergrofert. Der Anteil hellen Kontrastes betrug nun
58.3 %, was auf eine remanente senkrechte Magnetisierung schliefen lésst.
Ebenso hat sich der gemessene Kontrast in der Frequenzverschiebung um
33 % verstarkt. Bei gleicher Spitze und gleichem Abstand wurde nach Sétti-
gung im senkrechten Feld ein Kontrast von 400 mHz gemessen (Abb. 3.8d,
Doménenbreite w = 80 nm), wihrend er nach Sittigung in der Ebene nur
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300 mHz betrug (Abb. 3.8b, w = 52 nm). Um vom Kontrast auf die zugrunde
liegende magnetische Ladungsdichte schliefsen zu konnen, muss der Einfluss
der Doménenbreite auf die Frequenzverschiebung beriicksichtigt werden. Bei-
de Doménenmuster werden hier als periodische Strukturen behandelt. Nach
Gl. 2.27 fallt das magnetostatische Potenzial einer solchen Struktur exponen-
tiell mit dem Abstand ab, wobei die Abfalllinge durch die Doménenbreite
gegeben ist. Nach GI. 2.28 ist die Frequenzverschiebung proportional zu

1 .

G= e (3.6)
G soll hier als Geometrie-Faktor bezeichnet werden. Durch eine veridnder-
te Doménenbreite verdndert sich also die Abfalllinge der Wechselwirkung.
Weiterhin berechnete Giessibl [108]| die Frequenzverschiebung eines mit der
Amplitude Ay schwingenden Cantilevers unter dem Einfluss einer exponen-

tiell abfallenden Kraft F(z) = Fye */* zu

fO —z/A
Af = Fye #/ . (3.7)
26 (143 (4)")
Der Geometrie-Faktor ist hier schon enthalten, und die Abfalllinge betrigt
in diesem Fall A = w/7. Fiir Aussagen beziiglich der magnetischen Ladungs-
dichte muss also fiir gleichen Abstand und gleichen Cantilever der Kontrast
mit dem Faktor

b

1

e w
w1+ V3 (5)")
skaliert werden. Dieser Parameter sorgt bei einer Vergréfserung der Doménen-
breite von 52 nm auf 80 nm fiir eine Zunahme des Kontrastes um 18 %. Der
verbleibende Effekt von 13 % kann vollstédndig durch eine reale Erh6hung der
magnetischen Oberflichenladungsdichte erkldrt werden, wenn man annimmt,
dass die Magnetisierung nun im Zentrum der Doménen senkrecht zur Film-
ebene steht. Der mit 1/kyom normierte Kontrast K sollte proportional zu
sin 6y sein, wobei 6y = 63° die berechnete Abweichung der Magnetisierung
aus der Ebene bezeichnet fiir den Fall nach Séttigung in parallelem Feld.
Daraus ergibt sich ein Verhéltnis K/K | = sinf,/sin90° = 0.89, was auch
beobachtet wird. Im Folgenden werden deshalb bei der Diskussion von in
senkrechtem Feld aufgenommenen MFM-Daten helle und dunkle Bereiche
als senkrechte Doménen entgegengesetzter Magnetisierung behandelt.

(3.8)

knorm -

3.2.4 Feldabhangige Untersuchungen

Um die Nukleation und das Wachstum solcher senkrechten Domé&nen zu stu-
dieren, wurden MFM-Bilder desselben Gebietes feldabhingig aufgenommen
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in einem Bereich von 0-600 mT. Die Stabilitdt des Mikroskops erlaubt es,
den in Abschnitt 2.4.3 beschriebenen MFM-Modus iiber mehr als 20 A hin-
weg zu betreiben, ohne dabei einen der Aufnahmeparameter nachstellen zu
miissen. Insbesondere gilt dies fiir den Abstand zwischen Probe und Spitze,
der sich wiahrend der nachfolgend beschriebenen Langzeitmessung um we-
niger als 1 nm &nderte, und fiir die laterale Drift des Rasterbereichs, die
geringer als 10 nm, also klein gegen die beobachtete Korngrofe und Domé-
nenbreite war. Aufgrund der Verwendung nichtmagnetischer Materialien im
Mikroskop gelten diese Werte auch dann, wenn wiahrenddessen ein verdnder-
liches Magnetfeld angelegt wird.

Ein 4 x 4 ym? grofer Bereich wurde fortlaufend abgebildet, wihrend das
Magnetfeld innerhalb von 22 h kontinuierlich von 0 mT auf 600 mT erhoht
und anschlieffend wieder auf 0 mT reduziert wurde. Bei einer Bildaufnah-
merate von 512 s/Bild ergibt sich, abhidngig von der Stellgeschwindigkeit
der Magnetfeldstirke, eine Feldvariation pro Bild zwischen 5 und 10 mT.
Insgesamt wurden 158 Bilder mit 512 x 512 Datenpunkten aufgenommen.
Auf die Spitze wurde ein 5 nm dicker Eisenfilm unter einem Winkel von 20°
aufgedampft. Der Abstand zwischen Spitze und Probe betrug 24 nm, die
Oszillationsamplitude Ag = £5 nm.

Abbildung 3.10 zeigt sechs Bilder aus dieser filmartigen Sequenz. Die
Startkonfiguration war ein remanenter Zustand nach Sittigung in einem
senkrechten Feld, das der Richtung in der vorliegenden Messung entgegen-
gesetzt war. Bei etwa 75 mT (a) wird die Koerzitivfeldstirke passiert. Sie
ldsst sich mit einigen 10 mT Unsicherheit aus den MFM-Bildern extrahieren.
Genauere Betrachtungen iiber die Rekonstruktion einer Hysteresekurve aus
MFM-Daten finden sich weiter unten in diesem Abschnitt. Bei weiter zuneh-
mendem Feld schrumpfen die antiparallel ausgerichteten (schwarzen) Domé-
nen, bis kurz vor Erreichen der Séttigung nur noch Doménen mit kreisférmi-
gem Kontrast iibrig bleiben (b). Bei Erreichen der Sittigung (c) verschwindet
der magnetische Kontrast vollig, und nur einige wenige helle Bereiche topo-
graphischen Ursprungs sind sichtbar. Sie sind den gesamten Film hindurch
zu verfolgen und eignen sich gut, die laterale Drift des Rasterbereichs abzu-
schétzen (s. o.). Wird das Feld wieder reduziert, so bilden sich unterhalb von
340 m'T zunéchst isolierte Doménen mit kreisformigem Kontrast, die bei einer
weiteren Feldverringerung unter 280 mT zu Streifen auseinander laufen (d, e)
und in Remanenz die schon geschilderte maanderférmige Doménenstruktur
bilden (f).

Neben dem Vergleich von Bildern, die bei verschiedenen Feldstirken ge-
wonnen wurden, ist fiir die Untersuchung der Nukleations- und Wachstums-
prozesse auch das Verfahren der Differenzbilder geeignet. Die Stabilitéit des
Instrumentes erlaubt es, zwei aufeinander folgende Bilder einer Sequenz von-
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Abbildung 3.10: Feldabhéngige Doménenstruktur von LSMO/LAO. Abgebildet
ist jeweils dasselbe 4 x 4 um? groke Gebiet. Heller Kontrast bedeutet parallele
Magnetisierung von Spitze und Probe. Die Bilder (a) und (b) sind bei steigendem,
(d) und (e) bei fallendem Magnetfeld aufgenommen. Parameter: Rasterhthe h =
24 nm, fo = 195 kHz, Ay = +5 nm, Up,s = —100 mV, Fe-bedampfte Spitze: 5 nm,
20°.

einander abzuziehen, ohne weitere Korrekturen vornehmen zu miissen. Diese
so produzierten Differenzbilder zeigen als Kontrast nur die Verdnderungen
im Doménenmuster. Unverdinderte Doménen und topographische Einfliisse
werden durch diese Methode wirksam ausgeblendet. Es konnen sogar zwei
beliebige Bilder aus der Sequenz ohne Korrekturen subtrahiert werden, da
die laterale Drift wihrend der gesamten Aufnahme nur in der Groéfenord-
nung eines Bildpunktes lag. Auf diese Weise kann beispielsweise das Bild,
das in Sittigung aufgenommen wurde, von allen anderen abgezogen werden,
um restliche Topographieeinfliisse vom MFM-Kontrast zu trennen. Abb. 3.11
zeigt zwei Beispiele solcher Differenzbilder fiir zunehmendes (a-c) und abneh-
mendes Feld (d-f). In beiden Féllen sind die Magnetisierung der Spitze und
die Richtung des angelegten Feldes parallel. Erhoht sich das Feld, nimmt der
Anteil der parallel zur Spitze ausgerichteten Doménen zu (heller Kontrast).
Differenzbilder in steigendem Feld zeigen deshalb hellen Kontrast, wihrend
solche in fallendem Feld dunklen Kontrast erzeugen. Wihlt man die Feldver-
anderung klein genug, konnen einzelne Ummagnetisierungsprozesse aufgeldst
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Abbildung 3.11: Original- und Differenzbilder fiir zunehmendes (erste Zeile) und
abnehmendes Feld (zweite Zeile). Wéhrend aller Bilder stand die Spitzenmagneti-
sierung parallel zum angelegten Feld. Je nach Vorzeichen der Feldinderung nimmt
die Fliche heller oder dunkler Doménen zu. Parameter wie Abb. 3.10.

werden, die dann in Hinblick auf ihre Position und Stéirke relativ zum exi-
stierenden Doméanenmuster analysiert werden konnen. Im Folgenden sollen
einige Aspekte der feldabhidngigen Doménenstruktur und -Entwicklung néher
behandelt werden.

3.2.5 Hysterese

Betrachtet man die Kontrastverteilung bei verschiedenen Feldstérken, so er-
gibt sich ein charakteristisches Verhalten. Abb. 3.12 (a) zeigt das Histogramm
von Bild 3.10 (f). Es sind zwei deutlich unterscheidbare Maxima zu sehen, die
durch einen Untergrund verbunden werden. Das rechte Maximum steht fiir
das Probengebiet mit paralleler Magnetisierung relativ zur Spitze, das linke
fiir antiparallele Magnetisierung. Diese Form des Histogramms ist Ausdruck
der Tatsache, dass nicht nur zwei Kontrastniveaus vorliegen, sondern ein er-
heblicher Teil des Films Oberflichenladungsdichten aufweist, die zwischen
den beiden Extremwerten liegen. Eine solche Verteilung lasst sich beschrei-
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Abbildung 3.12: Histogramme des Bildkontrastes bei verschiedenen Feldstérken.
(a) In Remanenz (Bild 3.10 f). Die Verteilung kann beschrieben werden durch
zwei Maxima mit einem dazwischen liegenden Untergrund. (b) Histogramme bei
abnehmendem Feld. Die relativen Positionen der Maxima bleiben in etwa erhalten,
das Gewicht des rechten Maximums verstérkt sich bei hoherem Feld.

ben durch eine Funktion der Form:

H(z) = cosh;tx—;“) + Coshf(%) +C (tanh (l’ - u) - (x - v>> ,

(3.9)
wobei A und B die Maxima der Breite w an den Positionen u und v beschrei-
ben und C' fiir die Hohe des Untergrunds zwischen u und v steht. Ein Fit und
die drei Komponenten dieser Funktion sind in Abb 3.12 ebenfalls dargestellt.
Das Integral, also die Summe aller Bildpunkte, ergibt sich dann zu:

/H(x) de =2w(A+ B)+2C(v—u). (3.10)

Mit dieser Normierung lisst sich ein Ausdruck fiir die Magnetisierung M des
abgebildeten Gebietes finden:

~1 2wA+ C(v —u)

— A1
Mgt 2W(A+ B)+2C(v—u)’ (3:11)

indem man alle Bildpunkte, die heller sind als 1 (u -+ v) einer Magnetisierung
+ M,y zuordnet und alle anderen —Mg,; zuschldgt. Diese Methode basiert
also nur auf der Auswertung der relativen Flichenanteile. Die Histogramme,
die bei verschiedenen Feldstdrken und damit bei verschiedenen Magnetisie-
rungen gewonnen wurden (Abb. 3.12 b), behalten diese grundsétzliche Struk-
tur bei, jedoch verlagert sich wie erwartet bei zunehmender Magnetisierung
das Gewicht zum rechten Maximum, das fiir eine parallele Ausrichtung der
Magnetisierung steht.
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Abbildung 3.13: Hysterese nach Auswertung der Flachenanteile (leere Symbole).
Der Sprung bei 30 mT wird durch die Ummagnetisierung der Spitze hervorgerufen.
Die Schwankungen oberhalb 400 mT sind auf Unsicherheiten in der Fitprozedur bei
stark unterschiedlichen Peakhohen zuriickzufiihren. Gefiillte Symbole: Hysterese
nach Beriicksichtigung der Kontraste der Differenzbilder (s. Text).

Aus einem Histogrammfit fiir alle Bilder dieser Sequenz kann man nun
eine Auftragung des relativen Kontrastes iiber dem angelegten Feld anfer-
tigen, indem man fiir jedes Bild nach GIl. 3.11 die Magnetisierung berech-
net. Das Ergebnis einer solchen Behandlung ist in Abb. 3.13 dargestellt. Die
Kurve beginnt bei einer Remanenz von —0.166Mg,; und springt dann bei
30 mT von —0.145Mg,, auf +0.009 Mg,e. Dieser Sprung tritt gleichzeitig mit
der Ummagnetisierung der Spitze auf und ist auf den in Abschnitt 2.7.3
erliuterten Suszeptibilititskontrast zuriickzufithren. Der Effekt ist an den
Doménenwénden maximal, wo die Magnetisierungen von Spitze und Probe
senkrecht stehen, da dort das wirkende Drehmoment am grofiten ist. Es wird
fiir die weiteren Betrachtungen angenommen, dass die Magnetisierung an
dieser Stelle auf der Halfte des Sprunges liegt (M (30 mT) = —0.068 My¢).
Die Schwankungen im Bereich oberhalb von 400 mT sind auf Unsicherheiten
in der Fitprozedur zuriickzufiihren, die entstehen, wenn ein starkes Ungleich-
gewicht zwischen den Peakhohen besteht. Wie bereits in Abschnitt 2.7.4 er-
wihnt, werden durch die endliche Ausdehnung des Spitzenstreufeldes kleine
Objekte vergrofert dargestellt. Fiir die Berechnung der Magnetisierung folgt
daraus eine Uberschitzung der dunklen Kontrastgebiete im Feldbereich na-
he der Sattigung, also eine Unterschitzung der Magnetisierung. Ebenso geht
aus Gl. 2.30 hervor, dass rdumlich schnell variierende Kontrastkomponenten
starker geddmpft werden als grobere Strukturen. Im Extremfall wiirde ein
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periodisches Muster also immer als sinusférmiges Signal wiedergegeben, was
zu einer berechneten Magnetisierung von M = 0 fithren wiirde. Auch hier
wird die Magnetisierung unterschatzt.

Um eine realistischere Abschéitzung der feldabhingigen Magnetisierung
zu erhalten, kann man sich der Methode der Differenzbilder bedienen. Nach
Gl. 2.33 erhdlt man bei einem Muster isolierter Doménen durch Integra-
tion des Kontrastes iiber die Fliche ein Maf fiir die abgebildete magneti-
sche Oberflichenladung. Nun haben die oben beschriebenen Differenzbilder
durchgehend eine solche Struktur, unabhingig davon, in welchem Feldbe-
reich sie aufgenommen wurden. Das Integral iiber den Kontrast (mit dem
mittleren Untergrundniveau als Referenzniveau) ist dann proportional zur
Verdnderung der magnetischen Oberflichenladung. Eine Addition aller die-
ser Verdnderungen lédsst sich zu einer Hysteresekurve zusammensetzen, deren
Kalibrierung durch die Magnetisierung beim Feld der Spitzenummagnetisie-
rung und in Sittigung gegeben ist. Die gefiillten Symbole in Abb. 3.13 zeigen
den auf diese Weise gewonnenen Verlauf. Fiir das Koerzitivfeld H, = 75 mT,
das erreichen der Sattigung (M /Mg, = 0.99 bei 500 mT) und die Remanenz
(M /Mgy = 0.1) findet man eine gute Ubereinstimmung mit den von Suzuki
et al. veroffentlichten Werten [107].

3.2.6 Nukleation und Wachstum

Zur Analyse des Nukleations- und Wachstumsverhaltens wurden wiederum
die Differenzbilder herangezogen. Jede der so dokumentierten Ummagneti-
sierungen wurde hinsichtlich ihres scheinbaren Durchmessers und Kontrastes
ausgewertet, und es wurde iiberpriift, welche dieser Prozesse einer Doménen-
nukleation oder einem Doméanenwachstum zuzuordnen sind. Ein Beispiel ist
in Abb. 3.14 dargestellt. Es zeigt zwei Originalbilder des Films, nacheinander
aufgenommen bei fallendem Magnetfeld, und das zugehorige Differenzbild. In
Bild (a) sind zusétzlich die Umrisse der Verdnderungen aus dem Differenz-
bild eingetragen. Auf diese Weise lassen sich Nukleationsprozesse eindeutig
identifizieren, ebenso die Position der Wachstumsprozesse. Es ergibt sich,
dass die Endbereiche schon existierender Doménen stark fiir die Anlagerung
bevorzugt sind, was zu der beobachteten Bildung streifenférmiger Domé&nen
fiihrt.

Fiir abnehmendes Feld zeigt Abb. 3.15 die Zahl der Ummagnetisierungs-
prozesse, unterteilt nach Nukleation und Wachstum. Insgesamt wurden iiber
2200 Prozesse beobachtet, nur 100 davon sind Nukleationen zuzuschreiben.
Dabei setzen die Wachstumsprozesse nahezu gleichzeitig mit den Nukleatio-
nen ein und dominieren unterhalb von 270 mT die Doméanenentwicklung.
Unter 140 mT wurden keine Nukleationen mehr beobachtet.
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Abbildung 3.14: Identifikation von Wachstums- und Nukleationsprozessen. (a)
und (b) zeigen Originalbilder, (c¢) das Differenzbild. In Bild (a) wurden zusétzlich
die Positionen der Verédnderungen aus dem Differenzbild gekennzeichnet.

Fiir die Untersuchung der Gréfenverteilung der Ummagnetisierungspro-
zesse wurden wiederum Differenzbilder wie in Abb. 3.14 (c) verwendet. Durch
die Faltung des Spitzenstreufeldes mit der magnetischen Struktur der Probe
sind die aus diesen Bildern ermittelten Flachen jedoch nicht realistisch. Eine
Summation aller schwarzen Kontrastbereiche in den Differenzbildern ergibt
bei abnehmenden Feld eine gesamte ummagnetisierte Fliche vom 2.3-fachen
der Bildflache. Eine Remanenz von M /Mg, = 0.1 bedeutet aber, dass nur
eine Fliache von 45 % ummagnetisiert worden sein kann. Demnach miisste
ein Korrekturfaktor von 5.1 eingefiihrt werden, bei zunehmendem Feld so-
gar von 6.3, um diesen Fehler zu korrigieren. Diese lineare Korrektur fiihrt
aber nicht zu befriedigenden Ergebnissen, da das Verhéltnis zwischen abge-
bildeter und realer Strukturgrofie sich wie GIl. A.13, also nichtlinear verhalt.
Insbesondere wird dadurch das Vorhandensein einer minimalen Strukturgro-
fse vorgetduscht, die von der Streufeldgeometrie abhéingt.

Dieser Effekt kann umgangen werden, indem man den Kontrast, den
die einzelnen Ummagnetisierungen verursachen, mit beriicksichtigt. Gl. 2.33
zeigt, dass so auf die Verdnderung der magnetischen Oberflichenladungsdich-
te geschlossen werden kann, wenn die einzelnen Prozesse weit genug auseinan-
der liegen. Das ist bis auf wenige Ausnahmen, die vor der Analyse aussortiert
wurden, der Fall. In jedem Differenzbild wurden die einzelnen Ummagne-
tisierungen identifiziert und hinsichtlich ihrer Fliche und ihres Kontrastes
einzeln analysiert [109]. Aus dem Integral des Kontrastes iiber die Fliche
(Einheit Hz - nm?) und der Summation iiber alle Prozesse kann nun wieder
ein Eichfaktor &, berechnet werden (Einheit Hz™!). Die korrigierte Fliche A,
wird dann in der Praxis berechnet aus dem Integral iiber ein Gebiet, dessen
Kontrast sich von dem Rauschniveau der Umgebung um einen bestimmten
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Abbildung 3.15: (a) Anzahl der Ummagnetisierungsprozesse bei abnehmendem
Feld, aufgeschliisselt nach Wachstum und Nukleation. Die Wachstumsprozesse set-
zen nahezu gleichzeitig mit den Nukleationen ein und dominieren insgesamt die
Ummagnetisierung. (b) Zur Berechnung des Kontrastintegrals. Durch das endliche
Rauschniveau ergibt sich ein systematischer Fehler.

Mindestbetrag unterscheidet (Abb. 3.15b):

A, = kn/AfdA. (3.12)

Dieser notwendige Abstand vom Rauschniveau verursacht einen systemati-
schen Fehler, der umso grofer ist, je geringer das Signal /Rausch-Verhéltnis
ausfillt. Bei abnehmendem Feld wurden auf diese Weise 94 % der gesam-
ten Kontrastanderung erfasst, bei steigendem jedoch nur 63 %. Der Grund
hierfiir liegt in der unterschiedlichen Groéfsenverteilung in den beiden Fallen.
Deshalb wurden fiir steigendes und fallendes Feld jeweils gesonderte Eichfak-
toren berechnet und im folgenden verwendet.

Die Grofenverteilungen von Nukleations- und Wachstumsprozessen un-
terscheiden sich deutlich voneinander. Abb. 3.16 zeigt alle beobachteten
Prozesse bei abnehmendem Feld von Séttigung bis Remanenz, unterteilt in
Nukleation und Wachstum. Die Verteilung der Nukleationen kann durch ei-
ne Gaulfunktion beschrieben werden. Der mittlere Durchmesser liegt bei
136 nm. Damit zdhlen die Nukleationsprozesse zu den gréfiten beobachteten.
Dieses Verhalten ist Ausdruck der Tatsache, dass es einer Aktivierungsenergie
fiir die Neubildung einer Doméne in einer ansonsten homogen magnetisierten
Umgebung bedarf. Diese Energiebarriere, die durch die Kristallanisotropie
und die Austauschenergie bestimmt wird, muss iiberwunden werden, um den
Prozess in Gang zu setzen. Dies geschieht durch die Ummagnetisierung ei-
nes Anfangsvolumens, des sogenannten Aktivierungsvolumens. Anschliefend
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Abbildung 3.16: Grofsenverteilung der Nukleationen und Wachstumsprozesse bei
abnehmendem Feld. Angegeben sind die aus dem integrierten Kontrast berechneten
und kalibrierten Durchmesser. Wéhrend sich die Grofsenverteilung bei Nukleation
durch eine Gaufsverteilung anndhern lésst, entspricht die der Wachstumsprozesse
eher einem exponentiellen Verlauf.

vergrofert sich das so entstandene Volumen durch Doménenwandverschie-
bung bis zu einer Grofe, die einem neuen metastabilen Zustand entspricht.
Energetisch gesehen lohnt sich dieser Vorgang jedoch erst, wenn der Verlust
an Energie fiir den Aufbau einer Dominenwand aufgewogen wird durch den
Gewinn an Streufeldenergie, die die treibende Kraft fiir die Doméanenbildung
darstellt. So wird qualitativ die Existenz einer Mindestgrofe der Nukleation
verstindlich. Eine einfache Energiebetrachtung soll diesen Effekt verdeutli-
chen. Fiir einen Film mit uniaxialer Anisotropie kann eine spezifische Energie
~v der Doménenwand aus der Austauschkonstanten A und der Anisotropie K,
berechnet werden [4]:

v =4y/AK, ~ 7.44 x 107*J/m” . (3.13)

Entsteht nun eine kreisrunde Doméne mit dem Radius R, die durch den
gesamten Film der Dicke ¢ geht, so ist damit in grober Naherung eine Do-
méinenwandenergie F,, verbunden:

E, = 2myRt . (3.14)

Dabei ist nicht beriicksichtigt, dass auch die Kriimmung einer existierenden
Wand Energie kostet. Andererseits spiirt ein kleines Volumen der Magneti-
sierung Js innerhalb des Films ein internes Feld By, = B — J;. Daraus lésst
sich ein Zeeman-artiger magnetostatischer Energiegewinn durch die Drehung
der Magnetisierung abschétzen:

Bm =2 R - (f . E) . (3.15)
Ho
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Aus der Bedingung F,, > E, ergibt sich dann ein minimaler Radius R,
der nukleierten Domaéne:

oY

Rmin = T 7
Js(Js — B)

(3.16)

Fiir eine typische Feldstirke von 270 mT, bei der Nukleation stattfindet,
berechnet man einen Mindestdurchmesser von ~ 200 nm, der jedenfalls in
der richtigen Groéfsenordnung liegt. Nach diesem Modell wiirde man in ei-
nem Feld, das grofer ist, als es der Sdttigungsmagnetisierung entspricht (hier
300 mT), keine Nukleation erwarten, was in etwa auch der Fall ist. Zudem
schliefst eine solche Betrachtung nicht aus, dass die Doménen durch Wand-
verschiebung weiter wachsen, was deutlich weniger Energie kostet als die
Neubildung einer Doménenwand. Ebenso muss beriicksichtigt werden, dass
es sich bei der Nukleation um einen Nichtgleichgewichtsprozess handelt. Ein
Zustand, dessen Energie niedriger liegt als der Ausgangszustand, kann nur
dann angenommen werden, wenn die Energielandschaft in Abhédngigkeit der
magnetischen Konfiguration einen Weg dorthin auch zulésst. Im Allgemeinen
liefert die theoretische Behandlung der Nukleation, insbesondere die Berech-
nung von Nukleationsfeldern keine gute Ubereinstimmung mit dem Experi-
ment [110]. Der Grund hierfiir sind Defekte wie Fremdatome, Versetzungen,
Rénder und Unebenheiten, die in realen Proben immer vorhanden sind. Diese
Defekte konnen die Nukleation lokal extrem erleichtern und auf diese Weise
das Verhalten dominieren. In der Tat wurde bei dem hier untersuchten Film
gefunden, dass einige Bereiche in mehrfach durchlaufenen Hysteresekurven
bevorzugte Orte von Nukleationen sind (Abschn. 3.2.9).

Fiir die Wachstumsprozesse von Sittigung bis Remanenz zeigt sich im
rechten Teil der Abb. 3.16 eine deutlich andere Verteilung. Die durchgezo-
gene Linie kennzeichnet einen exponentiellen Verlauf mit einer Abfalllinge
von 36 nm. Die Gréfke der Wachstumsprozesse kann gleichgesetzt werden mit
der Wegléinge, die eine existierende Doméinenwand dabei zuriickgelegt hat.
Durch mogliche Inhomogenititen im Film, beispielsweise durch die in Struk-
turuntersuchungen gefundenen Bereiche erhohter Versetzungsdichte, konnen
solche Positionen fiir die Doménenwand bevorzugt sein. Zwischen ihnen liegt
demzufolge eine Energiebarriere, die wihrend der Wandbewegung mit einer
gewissen Wahrscheinlichkeit iiberwunden wird. Die Anzahl der zu iiberwin-
denden Barrieren ist dann im Mittel proportional zur zuriickgelegten Weglin-
ge, und die Wahrscheinlichkeit hierfiir sinkt exponentiell mit der Weglénge.
Solange die Dichte solcher Zentren allerdings nicht bekannt ist, kann auch die
Hohe einer solchen Barriere aus dem Kurvenverlauf nicht bestimmt werden.
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3.2.7 Barkhausen-Effekt

Wie aus den Differenzbildern zu erkennen ist, besteht die feldabhingige Mag-
netisierung aus der diskreten Ummagnetisierung voneinander getrennter Ge-
biete, die entsprechend ihrer Grofe eine Verdnderung des magnetischen Flus-
ses durch die Probe verursachen. Diese Eigenschaft ist den meisten Ferromag-
neten gemein und wird Barkhausen-Effekt genannt [111]. Er wird konventio-
nell {iber Induktion bestimmt: Ein Ferromagnet wird mit einer Spule um-
wickelt und einem verdnderlichen Magnetfeld ausgesetzt. Durch die diskrete
magnetische Flussinderung wird in der Spule eine Folge von Spannungspul-
sen induziert, die in einem Lautsprecher als Knacken horbar gemacht wird.
Die Grofse dieser Spannungspulse ist proportional zur Flusséinderung und da-
mit zum ummagnetisierten Volumen, dem Barkhausen-Volumen. Geht man
bei der hier untersuchten Probe von einer senkrecht zur Filmebene homo-
genen Magnetisierung aus, so entspricht die Anderung im MFM-Kontrast
direkt dem Barkhausen-Volumen und damit der Gréfke des Spannungspulses
im klassischen Induktionsexperiment.

Durch ein verdnderliches Magnetfeld wird lokal die Energiebarriere ver-
mindert, bis es in einem Bereich, dem Barkhausen-Volumen, zu einer plotzli-
chen Ummagnetisierung kommt. Dadurch wird das gesamte System stindig
an der Grenze zur Instabilitit gehalten. Bak et al. [112,113] préagten hierfiir
den Begriff self-organized criticality (SOC). Er besagt, dass ein System durch
die langsame Verdnderung eines duferen Parameters sich immer wieder selbst
in einen kritischen Zustand bringt, aus dem es durch wiederholte lawinen-
artige Prozesse fiir eine gewisse Zeit entkommt. Die Grofenverteilung die-
ser Prozesse ist fiir den magnetischen Barkhausen-Effekt vielfach untersucht
worden [114-118]. Eine ausfiihrliche Diskussion dieser verbreiteten Theorie
ist aufserhalb des Rahmens dieser Arbeit. Es sei aber bemerkt, dass dieses
Phinomen in den verschiedensten Zusammenhéngen beobachtet wird, bei-
spielsweise Erdbeben, Wanderdiinen, Gleitreibung und der Wanderung von
Doménenwénden.

Ein wesentliches Kennzeichen eines solchen SOC-Systems ist eine Gro-
kenverteilung P(F) der Einzelprozesse, die iiber mehrere Grofenordnungen
einem inversen Potenzgesetz folgt und dann exponentiell abfillt, wobei F
die Grofe des Prozesses ist, in diesem Fall die Fliche des ummagnetisierten
Bereiches:

P(F) = PyF e /4, (3.17)

Der exponentielle Abfall wird oft mit der endlichen Grofe des beobachteten
Systems erkléart (finite size effect). Abbildung 3.17 zeigt die gemessene Wahr-
scheinlichkeitsverteilung fiir die aus den integrierten Kontrasten berechnete
Flédche in einer doppelt logarithmischen Auftragung. Sie ldsst sich sehr gut
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Abbildung 3.17: Gemessene Wahrscheinlichkeitsverteilung der als Doménen-
wachstum identifizierten Ummagnetisierungsvorgénge bei abnehmendem Feld. Die
durchgezogene Linie stellt eine Anpassung an die Daten nach Gl. 3.17 dar. Die
Steigung im geraden Bereich ist in der doppelt logarithmischen Auftragung durch
den Exponenten —c gegeben. Die grofe Streuung bei kleinen Fléchen ist auf die
geringe Zahlrate in diesem Bereich zuriickzufiihren.

durch eine solche Funktion beschreiben. Verwendet wurden wieder die als Do-
méanenwachstum identifizierten Prozesse bei abnehmendem Feld. Da die Fla-
che sechs Grofenordnungen iiberstreicht, wurden zur Berechnung der Wahr-
scheinlichkeitsfunktion die gemessenen Fléchen logarithmiert (¢ = In F) und
anschliefend ihre relative Hiufigkeit P(a) bestimmt. Durch dieses Verfahren
verzerrt sich die Skalierung und die Grofe der einzelnen Intervalle und damit
auch das statistische Gewicht. Um die Anzahl der Prozesse in einem Intervall
dF zu bestimmen, muss die Groke P(F') dF berechnet werden. Diese Zahl ist
aber unabhingig von der Wahl der Skalierung. Daher muss gelten:

P(F)dF = P(a)da. (3.18)
Mit I
dF = . da = e*da (3.19)
folgt daraus
P(F)=e¢""P(a). (3.20)

Mit diesem Faktor muss also die nach dem Logarithmieren erhaltene Vertei-
lungsfunktion multipliziert werden. Diese Darstellung ermoglicht eine gleich-
miéfigere Besetzung der einzelnen Grofenintervalle und damit eine aussage-
kraftigere Anpassung der Modellfunktion.
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Abbildung 3.18: Mittlerer Durchmesser der Wachstums- und Nukleationsprozes-
se in abnehmendem Feld, abhingig vom dufseren Magnetfeld. Die Phase unterhalb
von 250 mT, in der Doménenwachstum dominiert, ist gekennzeichnet durch ei-
ne kontinuierliche Verringerung der Grofe. Die Verdnderungen von (b) nach (c)
erfolgen fast vollstéindig durch Wachstum.
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Die Potenz des Abfalls ergibt sich aus der Steigung des in der logarithmi-
schen Auftragung linearen Teils zu ¢ = 0.64 und die Fliche im Exponentialteil
zu A = 6780 nm?, was einem Durchmesser von 93 nm entspricht. Kleinere
Durchmesser sind durch den F'~%Term extrem héufig; die Wachstumsprozes-
se sind also im Mittel deutlich kleiner. Alessandro [114] modellierte diese Ver-
teilung, indem er die Geschwindigkeit einer sich bewegenden Doménenwand
mit einer zufilligen Fluktuation belegte. In diesem Bild ist ¢ umso kleiner
und A umso grofer, je geringer diese Fluktuationen sind. Fiir eine kontinu-
ierliche Dominenwandverschiebung wire ¢ < 0, kleine Verdnderungen wéren
dann extrem selten. Ein ¢ > 0 bedeutet, dass die Bewegung der Doménen-
wand immer wieder durch die Fluktuationen unterbrochen wird (pinning).
Durch den Exponentialterm féllt die Verteilung jenseits von A sehr schnell
ab. A bezeichnet deshalb eine typische Fliche und damit auch einen mittleren
Durchmesser D = 24/ A/m der groften vorkommenden Wachstumsprozesse,
der in diesem Fall nahe der Doménenbreite in Remanenz (79 nm) liegt, aber
noch deutlich kleiner ist als der mittlere Durchmesser nukleierter Doménen.

Fiir die Bildung der remanenten Doménenkonfiguration ergibt sich fol-
gendes Bild: Nach Sattigung setzt zunichst die Nukleation von Doméinen
mit einem mittleren Durchmesser von 136 nm ein, begleitet von einer etwa
gleichen Anzahl an Wachstumsprozessen. Unterhalb von etwa 270 mT nimmt
die Zahl der Nukleationen wieder ab, wihrend die der Wachstumsprozesse
weiterhin deutlich zunimmt. In dieser Phase betrigt der mittlere Durchmes-
ser aller Prozesse 80-100 nm, wie aus Abb. 3.18(a) zu ersehen ist. Bei etwa
200 mT ist der weitaus grofste Teil der Nukleationsprozesse abgeschlossen
(Abb. 3.18 b). Die weitere Ummagnetisierung findet durch Wachstumspro-
zesse statt, deren mittlere Gréfse sich kontinuierlich verringert und die den
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Raum zwischen den existierenden Doménen auffiillen, bis der remanente Zu-
stand erreicht ist.

3.2.8 Zylindrische Doméinen

Der Doménenzustand nahe der Sattigung ist charakterisiert durch eine unre-
gelméifige Verteilung von Doménen mit kreisformigem Kontrast. Thr mittlerer
scheinbarer Durchmesser und Kontrast unterscheidet sich jedoch deutlich fiir
zunehmendes bzw. abnehmendes Feld. Der Grund hierfiir liegt in der unter-
schiedlichen Vorgeschichte. Bei zunehmendem Feld sind diese Doménen das
Ergebnis der Schrumpfung existierender, langgezogener Doménen. In der Fol-
ge werden diese durch das zunehmende Feld nach und nach vernichtet. Bei
abnehmendem Feld geht diesem Zustand eine Nukleation mit einem typischen
Durchmesser voraus, der dann durch Wachstumsprozesse in die beschriebene
Streifenbildung miindet.

Da die Doménen in diesem Stadium ausreichend voneinander getrennt
sind, ldsst sich ihr Durchmesser nach derselben Methode wie in den Diffe-
renzbildern unter Beriicksichtigung des Kontrastes auswerten. So wurde mit
den in Abschn. 3.2.6 erlduterten Eichfaktoren fiir beide Zweige der Hysterese-
kurve der mittlere Durchmesser bestimmt. Kurz vor Erreichen der Séttigung
(Abb. 3.10 b) betrug dieser Durchmesser 48 nm, und nach Einsetzen der
Nukleation vor dem Beginn des Lingenwachstums (Abb. 3.10 d) 110 nm.
Dieser Wert scheint im Widerspruch mit dem oben angegebenen typischen
Durchmesser fiir Nukleation von 136 nm zu stehen. Wenn man jedoch nur
die Nukleationen beriicksichtigt, die vor Aufnahme des genannten Bildes auch
tatsdchlich schon stattgefunden haben, liegt der Mittelwert bei 103 nm. Die
frisch nukleierten Doménen gehen also bald nach ihrer Entstehung in ein
Langenwachstum iiber.

Die Stabilitéit solcher runden Doménen wurde u. a. von Thiele [119] un-
tersucht. Er legte seinen Berechnungen einen diinnen Film mit senkrechter
Anisotropie und einer spezifischen Doménenwandenergie zu Grunde. Aus ei-
ner form- und feldabhéngigen Energiebetrachtung leitete er Bedingungen fiir
die Stabilitit einer zylinderférmigen Domine gegen elliptische Deformatio-
nen ab. Daraus errechnet sich ein minimaler Durchmesser, bevor die Do-
méne kollabiert, und ein maximaler Durchmesser, oberhalb dessen sich die
Doméne in die Linge zieht. Als Parameter gehen hier das Verhéltnis von
Domé&nenwandenergie zur Formanisotropie und die Filmdicke ein. Fiir die
hier behandelte Probe ergibt sich, dass zylinderférmige Domé&nen mit einem
Durchmesser zwischen 45 und 121 nm stabil sein sollten. Diese Werte stehen
in guter Ubereinstimmung mit den oben gefundenen Abmessungen.
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Abbildung 3.19: Konturen verschiedener MFM-Bilder iiber der zu Grunde lie-
genden Topographie. (a, b) in Remanenz, (c) Uberlagerung aus drei verschiedenen
Zyklen bei 250 mT und abnehmendem Feld. Vier Gebiete gehéren zu den bevor-
zugten Orten fiir Nukleation. Der Bildausschnitt betrédgt jeweils 1 pm.

3.2.9 Korrelation mit der Topographie

Die in Abschnitt 3.2.1 diskutierte Beobachtung, dass in diinnen LSMO-
Filmen eine kolumnare Struktur auftritt und in der topographischen Auf-
nahme eine Korngrofe in derselben Grofenordnung gemessen wurde, wirft
die Frage auf, ob sich eine Korrelation zwischen der Topographie und der
Doménenanordnung feststellen lisst. Um diese Frage zu kléren, wurde ein
Gebiet ausgewahlt, das keine aufergewdhnlichen topographischen Besonder-
heiten aufwies und deshalb représentativ fiir den gréfiten Teil des Films ist.
Uber diesem Gebiet wurden mehrere Topographiebilder in Sittigung im dy-
namischen Nichtkontaktmodus aufgenommen und dazwischen mehrere Hy-
stereseschleifen durchfahren. Obwohl diese Zyklen insgesamt mehrere Tage
dauerten, war die laterale Drift mit weniger als 10 nm klein sowohl gegen die
Korn- als auch die Doméanengréie.

Abb. 3.19 zeigt die Konturen verschiedener MFM-Bilder iiber der Topo-
graphie desselben Gebietes. Die MFM-Bilder fiir (a) und (b) wurden in Re-
manenz erzeugt. In beiden Fillen ist optisch keine Korrelation zu erkennen.
Auch eine Kreuzkorrelation liefert keine Anzeichen fiir eine direkte Verbin-
dung von Topographie und der Position der Doméinenwéinde. Das gilt auch,
wenn man die Konturen von mehreren Remanenzbildern iiberlagert und mit
der Topographie vergleicht. Wie schon im Abschnitt 3.2.1 beschrieben, ist es
jedoch nicht zwingend, dass die interne Struktur des Films, die fiir bevorzug-
te Doménenwandpositionen verantwortlich wére, durch die Morphologie der
Oberfldche wiedergegeben wird. In Bild (c) sind die Konturen von verschiede-
nen frisch nukleierten Doménen eingetragen, aufgenommen in MFM-Bildern
aus drei Zyklen bei 250 mT. Wiederum zeigt sich keine Korrelation mit der
Topographie, aber in vier Gebieten haben in allen drei Fillen Nukleationen
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Abbildung 3.20: Originalbilder (a) und (b) desselben Gebietes, aufgenommen in
Remanenz vor und nach Sattigung, und (c) Histogramm des Differenzbildes (b-a).
Die durchgezogenen Linien sind angepasste Gauf-Verteilungen und entsprechen
den drei Niveaus moglicher Verédnderungen des Bildkontrastes (s. Text).

stattgefunden. Es gibt also offensichtlich interne Eigenschaften des Films, die
eine Nukleation an bestimmten Punkten erleichtern, aber in der Topographie
nicht eindeutig zu erkennen sind.

Einen weiteren Anhaltspunkt fiir die Beeinflussung der Doménenposition
durch die Probenstruktur erhilt man, wenn man zwei remanente Konfigura-
tionen desselben Gebietes miteinander vergleicht. Erstellt man ein Bild aus
der Differenz beider Zustidnde, so sollten sich drei Niveaus im selben Ab-
stand ergeben: ein mittleres (grau), das alle Bereiche erfasst, die in beiden
Bildern den gleichen Kontrast zeigen, ein hohes Niveau (weifs) fiir Gebiete,
die ihre Magnetisierungsrichtung in die parallele Stellung gedreht haben, und
ein niedriges (schwarz), das die Verdnderungen in den antiparallelen Zustand
enthélt. Das Histogramm eines solchen Differenzbildes ist in Abb. 3.20 (c)
dargestellt. Es ergibt sich aus den beiden Originalbildern (a) und (b). Seien
die Anteile der schwarzen bzw. weifen Gebiete Ps(A) bzw. P, (A) = 1—P,(A)
in Bild A und analog fiir Bild B, so sollte der Anteil der Niveaus im Differenz-
bild sich aus dem Produkt der entsprechenden Wahrscheinlichkeiten ergeben,
wenn die Doménenposition zufillig ist:

P, = P,(A)P,(B) (3.21)
Py = Pu,(A)P,(B)+ P,(A)P,(B) (3.22)
P. = P,(A)P,(B) (3.23)

Diese Werte konnen auch aus den Fliachenanteilen der jeweiligen Gaufsvertei-
lungen entnommen werden, die zur Anpassung an die gemessene Verteilung
verwendet wurden. Aus den gemessenen Kontrastverteilungen der Original-
bilder wire eine Wahrscheinlichkeit fiir das mittlere Niveau von Py = 0.50
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zu erwarten. Aus (c) ergibt sich jedoch Py = 0.67. Der Anteil der Probe, der
seine Magnetisierung nach Durchfahren einer halben Hystereseschleife nicht
geandert hat, ist deutlich héher, als man nach einer rein zufélligen Verteilung
erwarten wiirde. Auch hier &ufert sich der Einfluss der internen Filmstruk-
tur.

3.3 LCMO / LAO

Neben der substratinduzierten Verspannung des Kristallgitters spielt fiir die
magnetischen Eigenschaften der Manganperowskite auch der Austausch iiber
die Sauerstoffatome und damit die magnetische Kopplung zwischen den Man-
ganatomen eine wichtige Rolle. Durch eine gezielte Variation des Sauer-
stoffanteils wihrend der Herstellung diinner Filme kann dieser Effekt un-
tersucht werden. Im folgenden sollen vier Lag7Cag3MnO3_s-Filme (LCMO)
auf einem LaAlOj (001)-Substrat untersucht werden (0 < 1 deutet einen
variierten Sauerstoffanteil an). Je zwei Filme der Dicken 50 und 100 nm
wurden mittels gepulster Laserdeposition bei 750 °C Substrattemperatur
und einem Sauerstoff-Partialdruck von 10 mTorr aufgewachsen. Zwei Pro-
ben verschiedener Filmdicke wurden anschlieffend fiir 30 min bei 600 °C und
500 Torr Sauerstoffatmosphére ausgeheilt und zwei Proben bei 1 Torr. Auf
diese Weise wurden Filme mit optimalem und reduzierten Sauerstoffgehalt
produziert [96].

3.3.1 Struktur

Wie bei dem im vorigen Abschnitt behandelten System LSMO/LAO be-
steht auch zwischen LCMO und LAO eine Gitterfehlanpassung. Gommert et
al. [120] geben fiir LCMO/LAO einen Wert von 1 % an (apao = 382 pm,
arcmo = 386 pm). Der aufgewachsene Film wird also in der Ebene ge-
staucht, und der Gitterparameter ¢ senkrecht zur Filmebene dehnt sich
auf 392 pm. Andere Veroffentlichungen berichten von cj a0 = 379 pm und
cLomo = 385 — 388 pm [105,121-124], was einer Fehlanpassung von 1.58-
2.37 % entspriache. Auch iiber die Beschaffenheit der Filme gibt es wider-
spriichliche Angaben. Anders als LSMO, das oberhalb einer Filmdicke von
etwa 70 nm zur Bildung einer kolumnaren Struktur neigt, wichst LCMO
nach Gommert et al. mit guter Epitaxie bis zu einer Dicke von 750 nm in
einem kohérent verspannten Film auf [120]. Rao et al. [105] dagegen beob-
achteten, dass der Gitterparameter bereits bei einer Filmdicke von 100 nm
den Volumenwert von LCMO angenommen hat. Das spricht dafiir, dass sich
die Verspannung bei dieser Filmdicke bereits vollstindig abgebaut hat. Als
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Abbildung 3.21: TEM-Untersuchung eines 170 nm dicken LCMO-Filmes auf LAO
(aus [125]). (a) Schnitt parallel zur Filmebene. Die Grenzen zwischen verschieden
orientierten Doménen laufen parallel zur den (110)-Richtungen des Substrats. (b)
Querschnitt durch den Film. Unter 45° zur Senkrechten verlauft eine Wand zwi-
schen zwei ¢-Achsen-Doménen.

Grund hierfiir wird die Bildung von c¢-Achsen-Doménen angegeben, also kri-
stallinen Bereichen unterschiedlicher Ausrichtung, die entsprechend durch
Korngrenzen voneinander getrennt sind. Auch Ziese et al. [124] berichten
von einem vollstdndigen Spannungsabbau bei einer Filmdicke von mehr als
28 nm.

Eine umfangreiche Untersuchung der Mikrostruktur eines 170 nm dicken
Lag7Cag3MnOz-Films auf LAO wurde von Lu et al. [125] veroffentlicht.
Rontgenbeugungsexperimente ergaben eine mittlere Zunahme der Gitterkon-
stante senkrecht zur Filmebene um 3.5 pm und eine Abnahme in der Film-
ebene um 1.7 pm. Genauere Untersuchungen mit hochauflésender Elektro-
nenmikroskopie (Abb. 3.21) zeigten eine atomar scharfe Grenzfliche zwischen
Film und Substrat mit Versetzungen im mittleren Abstand von 28 nm, der
grofer ist, als ein vollstandiger Abbau der Spannungen aufgrund der Gitter-
fehlanpassung erfordern wiirde (22 nm). Es besteht daher eine verbleibende
Spannung in den hoéheren Schichten des Films. Ab etwa 25 nm Filmdicke
bricht das Material in strukturelle Doménen auf, die eine mittlere Grofse von
~ 100 nm haben. Sie unterscheiden sich in der Ausrichtung der c-Achse des
pseudokubischen Gitters. Mit der Ausrichtung dieser Achse kann die Rich-
tung der Streckung der Elementarzelle beschrieben werden. Diese struktu-
rellen Doménen sind getrennt durch etwa 10 nm breite Bereiche verdnderter
Stochiometrie (LaggCagoMnOs3o7) mit reduziertem Ca- und leicht erh6htem
Sauerstoff-Gehalt. Abb. 3.21(b) zeigt eine solche Doménengrenze im Quer-
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Abbildung 3.22: Topographische Aufnahme des 50 nm dicken Films mit opti-
malem Sauerstoffgehalt. Parameter: fo = 195 kHz, Af = —0.8 Hz, A = +5 nm,
Upias = +0.4 V.

schnitt. Ein Schnitt parallel zur Filmebene (a) zeigt eine bevorzugte Aus-
richtung in den (110)-Richtungen des Substrates. Aus diesen Beobachtungen
lasst sich schlieften, dass der Film im Stranski-Krastanov-Modus aufwéchst,
also anfanglich im Lagenwachstum, das ab 25 nm Dicke durch Inselwachstum
abgeldst wird. Innerhalb der sich bildenden Inseln ist ein kleinerer Gitter-
parameter, der dem Substrat dhnlicher ist, giinstig. Das kann durch einen
erhohten Anteil der kleineren Ca-Ionen anstelle der La-Ionen geschehen, die
dann zwischen den Inselkeimen eingelagert werden. Auch eine Reduktion des
Sauerstoffgehaltes innerhalb der Inseln hat einen solchen Effekt. Die typische
Oberflichenmorphologie der hier untersuchten Filme ist in Abb. 3.22 anhand
des 50 nm dicken Films mit optimalem Sauerstoffgehalt (50opt) dargestellt.
Es wurde eine rms-Rauigkeit von 1.1 nm bei einer mittleren Korngréfe von
(52 £ 5) nm gemessen. Auch hier ist wie bei LSMO ein Zusammenhang mit
der internen Struktur der Probe nicht zwingend.

3.3.2 Magnetische Eigenschaften

Das Phasendiagramm fiir die Volumeneigenschaften von La;_,Ca,MnOs3 ist
in Abb. 3.23 dargestellt [126]. Es enthélt zahlreiche Phaseniibergéinge von
paramagnetisch zu ferromagnetisch oder antiferromagnetisch und von metal-
lisch zu isolierend. Fiir die hier untersuchte Ca-Konzentration von x = 0.3
erwartet man einen Phaseniibergang von paramagnetisch zu ferromagnetisch
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Abbildung 3.23: Phasendiagramm von La;_,Ca,MnO3s Volumenmaterial, ent-
nommen aus [126]. Die Ca-Konzentration der hier untersuchten diinnen Filme be-
triigt © = 0.3. Bei etwa 255 K erwartet man einen Ubergang von ferromagnetisch
(FM) zu paramagnetisch (PM). Bei hoheren Konzentrationen existiert auch eine
antiferromagnetische Phase (AFM).

bei einer Curie-Temperatur von T = 255 K. Die durchgefiihrten MFM-
Messungen fanden bei 5.2 K statt, also im ferromagnetischen, metallischen
Bereich.

Wichst man LCMO auf ein Substrat wie LAO mit kleinerer Gitterkon-
stante auf, so wird durch die Stauchung der Elementarzelle in der Film-
ebene und eine Dehnung senkrecht zu ihr eine Anisotropie senkrecht zur
Filmebene induziert. Fiir 25-50 nm dicke Filme schwanken die Angaben von
K, =12-2x10° J/m? [127,128]. Mit Magnetkraftmikroskopie ist zuerst
der Fall einer Fehlanpassung mit umgekehrtem Vorzeichen auf STO unter-
sucht worden [129]. Der Film wird in diesem Fall in der Ebene gedehnt, wo-
durch sowohl Form- als auch substratinduzierte Anisotropie in der Filmebene
liegen. Aufgrund des MFM-Kontrastmechanismus (s. Abschn. 2.4.2) ist die
Interpretation der Bilddaten in dieser Konfiguration deutlich schwieriger, da
magnetische Ladungen nur an den Domanenwénden auftreten. Entsprechen-
de Versuche auf LAO fiihrten zu Ergebnissen, die nicht in Ubereinstimmung
mit den hier vorgestellten Daten stehen [130)].

Zum Einfluss des Sauerstoffgehaltes und eines Ausheilens der frisch pripa-
rierten Proben in einer Sauerstoffatmosphére wird berichtet, dass ausgeheilte
Filme gegeniiber nicht nachbehandelten eine héhere Curie-Temperatur auf-
weisen [131,132]. Diese Beobachtung wird bei den hier untersuchten Proben
bestéitigt. Abb. 3.24 zeigt den elektrischen Widerstand sowie die Magnetisie-
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Abbildung 3.24: Temperaturabhéngiger Widerstand und Magnetisierung in ei-
nem &uferen Feld von 100 mT. Die Curie-Temperatur und die des Metall-Isolator-
Ubergangs sind korreliert und steigen mit zunehmender Schichtdicke und Sauer-
stoffgehalt. Wegen des geringen &ufieren Feldes wird die Sdttigungsmagnetisierung
nicht erreicht.

rung in einem duferen Feld von 100 mT als Funktion der Temperatur.? Wegen
des geringen Feldes erreicht die Magnetisierung nicht ihren Sattigungswert.
Dieser liegt auch fiir diinne Filme bei J; ~ 650 mT [124, 126]. Wie aus
dem Phasendiagramm zu erwarten, sind auch bei den vorliegenden diinnen
Filmen die Temperaturen des elektrischen und des magnetischen Ubergangs
gekoppelt. Beide steigen mit zunehmender Schichtdicke und zunehmendem
Sauerstoffgehalt. Allerdings sind alle Ubergangstemperaturen gegeniiber dem
Volumenwert deutlich abgesenkt. Dieses Verhalten kann erkliart werden, wenn
man sich vor Augen hilt, dass bei abnehmender Filmdicke der Effekt der Ver-
spannung immer bedeutsamer wird. Diese Verspannung wirkt iiber den Jahn-
Teller-Effekt auch auf die elektronischen Zustéinde, die fiir den Doppelaus-
tausch zwischen den Manganatomen als Tréger der magnetischen Momente
verantwortlich sind, und fiihrt zu einer stirkeren Lokalisierung dieser Elektro-
nen [125|. Ein reduzierter Austausch senkt aber die Curie-Temperatur ab. Ein
ahnlicher Effekt gilt auch fiir die Rolle des Sauerstoffs: Da der Doppelaus-
tausch iiber die Mn-O-Mn-Bindungsorbitale verlduft, fiihrt ein reduzierter

“Diese Messungen wurden an der Seoul National University durchgefiihrt [96]. Die
Leitféhigkeit wurde mit einer Vierpunktmessung bestimmt, fiir die Messung der Magneti-
sierung wurde ein SQUID-Magnetometer verwendet.
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Messgroke || 100opt | 100def [ 50opt | 50def |

Tc in K 240 195 225 155
K(h) in mHz (nm) || 191 (31) | 135 (26) | 270/95 (14) | 84 (20)

Wy, in nm 85 73 50/45 63
W in nm 109 94 72/65 87
toH. in mT 205 180 170 130
Bt in mT 600 600 580/500 580
By in mT 600 600 400/330 400

Tabelle 3.1: Charakteristische Daten der vier untersuchten LCMO-Filme. T¢
Curie-Temperatur, wy, Doménenbreite und K Kontrast (Frequenzverschiebung)
nach thermischer Demagnetisierung, h Scanhdhe, w. Domé&nenbreite im Koerzitiv-
feld H., Bsat Sattigungsfeld, By, Nukleationsfeld. Probe 100opt wurde mit einem
anderen Cantilever abgebildet als die iibrigen. Die beiden Werte fiir 50opt geben
die Parameter fiir die unterschiedlichen Kontrastgebiete wieder.

Sauerstoffanteil zwangsldufig zu einem erschwerten Austausch und wiederum
zu einer Absenkung der Curie-Temperatur.

3.3.3 Domanenstruktur im Nullfeld

Die vier Filme einer Dicke von 50 und 100 nm mit optimalem und defizitdrem
Sauerstoffanteil sollen nachfolgend als 100opt, 100def, 50opt und 50def be-
zeichnet werden. Die Doméanenstruktur wurde bei 5.2 K im thermisch dema-
gnetisierten Zustand und nach Anlegen eines Sittigungsfeldes senkrecht zur
Filmebene untersucht. Die Curie-Temperaturen, abgeleitet aus dem Punkt
grofster Steigung der M(T)-Kurve, sind zusammen mit charakteristischen
Doménenbreiten in Tab. 3.1 zusammengefasst. Da T in allen Féllen deut-
lich unterhalb der Raumtemperatur liegt, sind die Filme nach dem Einsetzen
ins Mikroskop thermisch demagnetisiert.

Die Doménenstruktur in diesem Zustand ist in Abb. 3.25 jeweils fiir ein
2x 2 pum? grofes Gebiet dargestellt. Ahnlich wie bei LSMO ist ein eindeutiger
Doménenkontrast zu sehen, wie er bei senkrechter Anisotropie zu erwarten
ist. Fiir alle vier Proben wird qualitativ dasselbe Verhalten beobachtet. Der
50 nm-Film mit optimalem Sauerstoffgehalt zerféllt jedoch in zwei Bereiche
mit deutlich verschiedenem Kontrast. Die Grenze zwischen diesen Bereichen
ist in Bild (c¢) durch die weifse Linie gekennzeichnet. Die Ursache fiir diese
Zweiteilung ist unklar, diirfte aber in Inhomogenititen wihrend des Wachs-

tumsprozesses liegen. Bei dieser Probe wurden Doménenbreiten und Kon-
traste fiir beide Gebiete getrennt bestimmt. Wie bei LSMO/LAO wird bei
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Abbildung 3.25: Doménenstruktur aller vier LCMO-Filme im thermisch dema-
gnetisierten Zustand. Die Probe 50opt ist in Regionen mit zwei verschiedenen Kon-
trasten und leicht verschiedenen Doménenbreiten unterteilt (weife Linie). Wegen
unterschiedlicher Cantilever und Scanhéhen ist der Kontrast nicht direkt vergleich-

bar. Bildgréfe 2 x 2 um?.

allen Filmen eine méianderféormige Doméanenstruktur beobachtet, die in der
Ebene keine Vorzugsrichtung zeigt. Zur Bestimmung der Doménenbreiten
wurde die in Abschnitt 2.7.4 vorgestellte stereologische Methode verwendet.
Die Ergebnisse finden sich in Tab. 3.1. Der Fehler in der Angabe der Domé-
nenbreite liegt bei 6-10 nm. Es wird jedoch deutlich, das die Doménenbreite
mit abnehmender Filmdicke ebenfalls geringer wird.

Diese Abhéngigkeit von der Filmdicke kann erkldrt werden, wenn man
beriicksichtigt, dass sich das Doménenmuster nach thermischer Demagneti-
sierung aus einer Minimierung der Gesamtenergie ergibt. Bei gleicher Film-
beschaffenheit und gleicher Doménenverteilung ist die Energie eines dickeren
Films wegen der insgesamt groferen Flédche der Doménenwénde hoher. Da-
her ist es fiir einen solchen Film energetisch giinstiger, gréfsere Doménen zu
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Abbildung 3.26: Histogramm zur Kontrastauswertung, gemessen auf Probe
100opt nach thermischer Demagnetisierung. Die Asymmetrie deutet auf eine leich-
te Beeinflussung durch die Spitze hin. In den Histogrammen der anderen Proben
sind die beiden Maxima nicht zu trennen.

bilden.

Die Abhéngigkeit vom Sauerstoffgehalt ist nicht eindeutig. Wahrend bei
den 100 nm dicken Filmen die Doménenbreite mit dem Sauerstoffanteil steigt,
sind die Verhéltnisse bei den 50 nm-Filmen umgekehrt. Die schon erwidhnte
Inhomogenitit der 50opt-Probe dufert sich moglicherweise auch in einem lo-
kal verdnderlichen Sauerstoffanteil. Theoretisch sollte man erwarten, dass ein
reduzierter Sauerstoffanteil die Austauschwechselwirkung iiber die Mn-O-Mn
Bindungsorbitale behindert und damit die Austauschenergie reduziert. Da-
mit wiirde sich die spezifische Dom#nenwandenergie verringern und léngere
Doménenwénde, d. h. kleinere mittlere Domé&nenbreiten, begiinstigen.

Die Beurteilung des Kontrastes gestaltet sich deutlich schwieriger als bei
LSMO. Neben einer grofseren Rauigkeit der Oberflachen ist der Doménenkon-
trast im Mittel geringer. Abb. 3.26 zeigt das Histogramm fiir den 100opt-Film
im thermisch demagnetisierten Zustand. Die leichte Asymmetrie der beiden
Maxima deutet auf einen geringen Einfluss der Spitze hin, der aber anders als
bei LSMO aus Differenzbildern vor und nach dem Spitzenumklapp nicht zu
erkennen ist. Die Histogramme der iibrigen Filme zeigen diese deutlich von-
einander getrennten Maxima nicht. Da die vier Proben mit verschiedenen
Cantilevern und wegen der Oberflichenrauhigkeit auch in unterschiedlichen
Abstidnden abgebildet wurden, sind die gemessenen Kontraste nur bedingt
vergleichbar. Dennoch kann festgestellt werden, dass die Filme mit optima-
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lem Sauerstoffgehalt einen hoheren Kontrast zeigen (Tab. 3.1), auch unter
Beriicksichtigung des Abstands und der Periodizitdt (Abschnitt 2.7.4). Da
aber die Dichte der magnetischen Momente nicht von der Sauerstoffkonzen-
tration abhingig sein sollte, kann man schliefen, dass die Ausrichtung der
Magnetisierung senkrecht zur Filmebene bei reduziertem Sauerstoff weni-
ger ausgepragt ist. Dies wire denkbar, wenn man annimmt, dass durch die
Sauerstoff-Fehlstellen der Gitterparameter verringert wird und die interne
Verspannung des Films abnimmt, was wiederum die Anisotropie reduzieren
wiirde. Ebenso wiirde ein verringerter Sauerstoffanteil die magnetische Kopp-
lung behindern und damit auch die einheitliche Ausrichtung der einzelnen
Momente stéren. Weitere Belege fiir diese Vermutung kénnen jedoch nicht
angefiihrt werden.

3.3.4 Feldabhangige Untersuchungen

Fiir alle vier Proben wurden feldabhéngige Messungen durchgefiihrt, indem
das Magnetfeld kontinuierlich innerhalb von etwa 22 h von 0 bis 800 mT
(600 mT fiir die 50 nm-Filme) und wieder zuriick auf 0 mT gefahren wur-
de. Dabei wurden fortlaufend MFM-Bilder desselben Gebietes aufgenommen.
Die Geschwindigkeit der Feldverinderung wurde so eingestellt, dass jedes
Bild einen Bereich von 5-15 mT abdeckt. Auf diese Weise entstanden vier
filmartige Sequenzen aus ca. 150 Bildern, die je eine Hélfte der Hysterese-
schleife abbilden.

Der geringere Kontrast und die rauere Topographie auf LCMO verhindert
eine dhnlich detaillierte Analyse wie im vorigen Abschnitt im Hinblick auf
eine flichenméfige Auswertung der Bilder. Da sich die Proben qualitativ
gleich verhielten, werden im folgenden exemplarisch Bilder des 100opt-Filmes
gezeigt, der den stirksten Kontrast produzierte. Das wiahrend der Séttigung
aufgenommene Bild wurde von den iibrigen Bildern der Sequenz subtrahiert,
um den magnetischen Kontrast gegeniiber dem topographischen Anteil zu
verstiarken. Abb. 3.27 zeigt einige Bilder dieser Sequenz. Zu erkennen ist bei
steigendem Feld ein Schrumpfungsprozess der mianderférmigen Doménen
zu einer Verteilung von kreisformigen Doménen die bis zum Erreichen der
Sattigung einzeln vernichtet werden. Nach Sattigung bei abnehmendem Feld
beginnt die Nukleation von Doménen mit kreisférmigem Kontrast. Sie setzt
bei den 100 nm-Filmen bei etwa 600 mT und bei den 50 nm-Filmen bei etwa
400 mT ein. Anlagerungen an schon vorhandene Doménen treten vorwiegend
an deren Enden auf, insgesamt sind sie aber seltener als bei LSMO, so dass
das Doménenmuster in Remanenz weniger zusammenhéngend erscheint.

Aus der Auswertung der Histogramme des 100opt-Films konnte nach Sub-
traktion des Séttigungsbildes und Anpassung einer Funktion nach GIl. 3.9 aus
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Abbildung 3.27: Feldabhingige Doméanenstruktur von 100 nm LCMO / LAO
desselben Gebietes. Das Séttigungsbild (c¢) wurde von den iibrigen subtrahiert,
um den magnetischen Kontrast gegeniiber dem topographischen zu betonen. (a)
und (b) wurden bei steigendem Magnetfeld aufgenommen, (d-f) bei fallendem.
Parameter: Bildbereich 4 x 4 pm?, Aufnahmehohe A = 30 nm, fy = 193 kHz,
Ag = £5 nm, Upias = +1.21 V, Fe 5 nm 20°.

den Fitparametern die Magnetisierung in Einheiten der Sattigungsmagneti-
sierung zu einer Hysteresekurve zusammengesetzt werden (Abb. 3.28). Aus
ihrem Verlauf kann man das Koerzitivfeld zu etwa 200 mT abschétzen. Fiir
die anderen Filme sind die entsprechenden Werte in Tab. 3.1 zusammenge-
stellt. Aufgrund des insgesamt geringen Kontrastes betrigt der Fehler jedoch
einige 10 mT. Die Aufnahmen bei diesen Feldstirken wurden zur Bestim-
mung der Doménenbreite verwendet, um den Vergleich mit dem thermisch
demagnetisierten Zustand ziehen zu konnen (Tab. 3.1). In allen Fillen ist
die Doménenbreite im Koerzitivfeld um 30-40 % angestiegen, wobei die rela-
tiven Verhéltnisse untereinander gleich blieben. Mogliche Begriindungen fiir
die Vergroferung der Doménenbreite wurden schon im Zusammenhang mit
LSMO diskutiert (Abschn. 3.2.3).

Zur Untersuchung der Doménenbildung wurde auch hier die Methode
der Differenzbilder angewandt. Die Ergebnisse werden im folgenden anhand
des 100opt-Filmes dargelegt. Im Vergleich mit LSMO fillt schon bei der
Betrachtung der Bilder in Remanenz eine weniger zusammenhingende Do-
manenverteilung auf. In beiden Fillen werden nukleierte und gewachsene
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Abbildung 3.28: Hysteresekurve des 100 nm-Films mit optimalem Sauerstoffge-
halt. Die Werte fiir die Magnetisierung wurden aus den Histogrammen der Einzel-
bilder nach Anpassung einer Fitfunktion (Gl. 3.9) gewonnen.

(dunkle) Bereiche von durchgehenden hellen umschlossen, so dass es auf hel-
lem Niveau mehrere Pfade iiber den gesamten Bildbereich gibt, auf dunklem
Niveau jedoch nicht. Der Grad der Untergliederung kann beurteilt werden,
indem man die Zahl der zusammenhingenden dunklen Gebiete auf einer Fla-
che auswertet, die als Kantenldnge beispielsweise die 10fache Doménenbreite
hat. Dieses Mak beurteilt nur die Form des Domanenmusters und nicht die
absolute Doménengrofe. Der so erhaltene Wert betrégt fiir LSMO 5 und fiir
LCMO 14. Doménenwachstum spielt also bei LCMO eine sehr viel geringere
Rolle. Hier dominiert vielmehr die eher zufillige Ummagnetisierung isolierter
Bereiche.

Analysiert man die Grofe der ummagnetisierten Bereiche in den Diffe-
renzbildern, so erhilt man unabhéngig vom betrachteten Feldbereich einen
mittleren Durchmesser von (108 +11) nm. Beriicksichtigt man die vergrofer-
te Abbildung isolierter Gebiete nach Gl. A.13 mit einem Spitzenstreufeld von
37 nm Durchmesser (Abb. 2.18), so ergibt sich immer noch ein Durchmesser
von 101 nm. Eine genauere Auswertung unter Verwendung der Kontraste ana-
log zum Vorgehen bei LSMO war aufgrund des schlechteren Signal /Rausch-
Verhiltnisses nicht moglich. Die Doménenbreite in Remanenz entspricht mit
109 nm sehr gut diesem Wert. Ebenfalls ist dieser typische Durchmesser sehr
gut vertraglich mit der mittleren Grofse der c-Achsen-Doménen, die von Lu
et al. [125] beobachtet wurden. Da die Zusammensetzung des Materials vom
Zentrum einer solchen Doméne zum Rand hin variiert, kann man auch da-
von ausgehen, dass die Stiarke der Austauschwechselwirkung mit derselben
Periode moduliert wird.
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Abbildung 3.29: Verschiedene Gleichgewichtsstadien der Magnetisierung eines
kolumnaren Films in einem &ufseren Feld. Zwischen den einzelnen Kolumnen wurde
keine Austauschkopplung angenommen (aus [133]).

Simulationen zum Verhalten eines solchen Materials haben Zhu et al.
[133] veroffentlicht. Sie betrachteten einen diinnen Film aus kolumnarem
Material, der aus einer regelmiftigen Anordnung von senkrecht zur Film-
ebene durchgehenden Segmenten konstanter uniaxialer Anisotropie besteht.
Die Richtung dieser Anisotropie wurde zwischen den einzelnen Kolumnen
um wenige Grad zuféllig verkippt. Zwischen den Segmenten wurde zunéchst
eine verschwindende Austauschkopplung angenommen. Die Segmente selbst
sollten eine homogene Magnetisierung besitzen. Abb. 3.29 zeigt die so er-
haltene Doménenformation bei verschiedenen makroskopischen Magnetisie-
rungen. Charakteristisch ist das zufillige, vollstindige Umklappen einzelner
Bereiche, die mehr oder weniger gleichméfig iiber den Film verteilt sind.
Oberhalb einer bestimmten Doménendichte ergeben sich auch Prozesse, die
wie ein Domédnenwachstum aussehen, aber tatsdchlich nur zufillig in der
Nachbarschaft einer schon existierenden Doméne auftreten. Bevorzugt sind
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hier eher Gebiete in einiger Entfernung von solchen Doménen oder zumin-
dest die Bildung lédnglicher Strukturen. Auf diese Weise kann das Streufeld bei
einer gegebenen makroskopischen Magnetisierung am effektivsten reduziert
werden. Hier handelt es sich nicht um ein Dom&nenwachstum im eigentlichen
Sinne, da keine Dom#nenwand durch den Film hindurch geschoben wird, son-
dern isolierte Kolumnen kohérent rotieren. Wird nun eine geringe Austausch-
kopplung hinzu genommen, sind in das Umklappen eines einzelnen Segments
mehrere benachbarte involviert, und die Wahrscheinlichkeit steigt, dass bei
einem solchen Vorgang auch umliegende Gebiete mitgerissen werden. In die-
sem Fall bilden mehrere zusammenhidngende Kolumnen eine Domaéne, und
die mittlere Grofse der ummagnetisierten Bereiche nimmt zu. Wachstums-
prozesse werden wegen der Doméinenwandenergie wahrscheinlicher, jedoch
dominiert dennoch die Nukleation iiber die Doméanenbildung. Durch dieses
Modell kann das Verhalten qualitativ gut beschrieben werden und erhéartet
die These, dass die Kornigkeit solcher Materialien einen wichtigen Beitrag zu
den magnetischen Eigenschaften liefert.



Kapitel 4

Supraleiter

4.1 Einleitung

Das Phinomen der Supraleitung wurde 1911 durch Heike Kamerlingh On-
nes an hochreinem Quecksilber entdeckt [134], drei Jahre nach der ersten
erfolgreichen Verfliissigung von Helium. Erwartet wurde, dass der elektrische
Widerstand eines Metalls bei tiefen Temperaturen von wenigen Kelvin gegen
einen Restwiderstand streben sollte, dessen Wert vom Reinheitsgrad des Me-
talls abhéngen sollte. Onnes fand jedoch bei 4.2 K einen abrupten Abfall des
Widerstands unter die Messgrenze innerhalb weniger hundertstel Kelvin. Ein-
mal in einem Supraleiter hervorgerufene Stroéme wurden iiber Jahre hinweg
beobachtet, ohne dass eine messbare Anderung des von ihnen produzierten
Feldes nachgewiesen werden konnte. Dieser Effekt ist die Voraussetzung fiir
die Herstellung von Hochfeldmagneten wie er auch in der in dieser Arbeit
verwendeten Apparatur betrieben wird.

Der zweite bedeutende Effekt der Supraleitung ist der perfekte Diamag-
netismus, der 1933 durch Meissner und Ochsenfeld [135] gefunden wurde. Er
besagt, dass es bei sogenannten Typ-I-Supraleitern nicht nur unmdoglich ist,
ein Magnetfeld von aufsen eindringen zu lassen. Das wire wegen der Induk-
tion auch von einem perfekten Leiter zu erwarten. Kiihlt man einen solchen
Supraleiter im Magnetfeld unter die Sprungtemperatur T, bei der er sei-
nen elektrischen Widerstand verliert, so wird das Feld durch die Bildung von
Abschirmstromen in einer diinnen Oberflichenschicht aus dem Supraleiter
herausgedringt (Meissner-Effekt). Oberhalb eines kritischen Feldes Hg wird
der supraleitende Zustand zerstort. Zum Typ-I gehoren alle Elementsupra-
leiter mit Ausnahme von Niob. Thre Sprungtemperaturen liegen durchweg
unter 10 K.

Bei einer zweiten Art von Supraleitern, Typ-II genannt, ist das Eindrin-

84



4.1. EINLEITUNG 85

gen des Magnetfeldes in Form sogenannter Flussschlauche (Vortices) mog-
lich, ohne dass die Supraleitung zusammenbricht (Shubnikov-Phase). Diese
Folgerung aus der Losung phidnomenologischer Gleichungen, der Ginzburg-
Landau-Theorie [136], wurde 1957 von Abrikosov [137]| berechnet und 1967
von Effmann und Trauble [138] mittels Bitter-Technik erstmals beobachtet.
Zum Typ-II zéhlen Niob, Legierungen und die 1986 entdeckten sogenannten
Hochtemperatur-Supraleiter [139], teilweise sehr komplexe, zumeist kerami-
sche Verbindungen mit Sprungtemperaturen bis 138 K [140].

In diesem Kapitel soll die temperatur- und feldabhéngige Abbildung ei-
nes Vortex-Gitters auf einem BiySroCaCuyOg (BSCCO) Einkristall dargelegt
werden. Dazu wird zunéchst auf die fiir das Verstdndnis notwendigen Eigen-
schaften von Supraleitern eingegangen. Fiir eine grundlegende Darstellung
sei auf die Literatur verwiesen [141,142].

4.1.1 Grundlegende Eigenschaften

Allen Supraleitern ist gemeinsam, dass ihr elektrischer Widerstand bei Unter-
schreiten einer kritischen Temperatur 7 verschwindet, wihrend er oberhalb
davon einen endlichen Wert besitzt.! Mit diesem Ubergang ist die Entste-
hung einer Energieliicke £, verbunden, die mit abnehmender Temperatur
gegen einen Wert von 2A ~ 3.5kgT strebt. Die Existenz dieser Energieliicke
wie auch ihr temperaturabhingiger Verlauf werden sehr gut durch die BCS-
Theorie von Bardeen, Cooper und Schrieffer [143] beschrieben. Grundlage
dieser Theorie ist die Annahme einer schwachen attraktiven Kopplung der
Elektronen durch Wechselwirkung mit dem sie umgebenden Kristallgitter.
Diese Kopplung fiihrt zu der Bildung von Paaren aus Elektronen mit entge-
gengesetztem Impuls und Spin (Cooper-Paare). Zum Aufbrechen dieser Bin-
dung ist eine Energie der Grofe 2A notwendig. Die gebildeten Cooper-Paare
sind Bosonen und kénnen daher denselben quantenmechanischen Grundzu-
stand makroskopisch besetzen. Thre Zahl ist ebenfalls temperaturabhingig
und geht mit Erreichen der kritischen Temperatur auf Null zuriick.

Ein weiterer Parameter, der die Supraleitung begrenzt, ist ein von au-
fsen angelegtes Magnetfeld Hq. Ursache hierfiir ist der perfekte Diamagne-
tismus eines Typ-I-Supraleiters, der ein Magnetfeld durch oberflichennahe
Abschirmstréme vom Probeninneren fernhélt. Aus dieser Magnetisierung re-
sultiert eine Differenz der freien Energien des supraleitenden und normal-
leitenden Zustands um poHE, die bei zunehmendem Feld den normalleiten-

!Die kritische Temperatur, auch Sprungtemperatur genannt, soll in diesem Kapitel
entsprechend der Konvention mit 7T¢ bezeichnet werden, nicht zu verwechseln mit der
Curie-Temperatur in den vorigen Kapiteln.
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den Zustand energetisch bevorzugt. Die Temperaturabhingigkeit dieses kri-
tischen Feldes wird fiir die meisten Supraleiter sehr gut beschrieben durch

Da ein fliefender Strom auch ein Magnetfeld produziert, ist mit einem kri-
tischen Feld ein kritischer Strom Ic o« Hc verbunden, der gleich dem Ab-
schirmstrom beim kritischen Feld ist (Silsbee- Hypothese,).

Eine phanomenologische Theorie der Supraleitung, die eine gute quantita-

tive Beschreibung der elektromagnetischen Eigenschaften liefert, wurde 1935
von F. und H. London [144] entworfen. Die Tatsache, dass ein Supraleiter
einen Leiter mit dem Widerstand Null darstellt, bewirkt eine gleichférmige
Beschleunigung der Ladungstriger durch ein elektrisches Feld E:
% — neek (4.2)
wobei ng die Zahl der an der Supraleitung beteiligten Ladungstrager, m ihre
Masse und e ihre Ladung bezeichnen. Ausgedriickt durch die Stromdichte
f: nsev, wird daraus die erste Londonsche Gleichung:

ngm

97 nge? -
= = E. 4.3
ot m (43)
Die zweite Londonsche Gleichung beschreibt den Meissner-Effekt:
2
Vxj=-—"2%F, (4.4)
m

denn wegen der ersten Maxwell-Gleichung V x B= ,uof im stationédren Fall

folgt daraus:

2
Hols® 5 (4.5)

V2B =
m
Aus dieser Relation ist ersichtlich, dass ein Magnetfeld in die Oberfliche eines

Supraleiters eindringt und nach innen exponentiell abféllt. Die Abfalllinge

m

A=
:uonse2

(4.6)

bezeichnet man als Londonsche Eindringtiefe. Sie ist temperaturabhingig
und divergiert bei Annidherung an T. Empirisch wird diese Abhéngigkeit
héufig beschrieben durch

A(0)

MT) = .
1—(T/To)*

(4.7)



4.1. EINLEITUNG 87

Fiir die meisten Element-Supraleiter liegt A(0) bei einigen 10 nm, fiir viele
Hochtemperatur-Supraleiter um eine Gréffenordnung héher.

Die Londonsche Theorie geht davon aus, dass die Dichte der supralei-
tenden Ladungstriger {iber den betrachteten Bereich konstant ist. Zwischen-
zustinde in der Ndhe des kritischen Feldes, in denen Grenzflichen zwischen
supra- und normalleitenden Bereichen auftreten, werden von ihr nicht erfasst.
Fiir die theoretische Behandlung solcher Effekte muss eine Grenzflichen-
energie beriicksichtigt werden. Des weiteren legt die Existenz des Meissner-
Effektes die Betrachtung der Supraleitung als eine thermodynamische Phase
nahe. Unabhéngig von der Vorgeschichte, beispielsweise von der Reihenfolge,
in der ein Feld angelegt und die Probe unter T¢ gekiihlt wird, stellt sich der-
selbe supraleitende Zustand ein. Charakteristisch fiir eine solche Betrachtung
ist ein Ordnungsparameter, dessen Verdnderung den Phaseniibergang von
normal- nach supraleitend beschreibt. Die Ginzburg-Landau-Theorie [136]
fiihrt als Ordnungsparameter eine komplexe Pseudowellenfunktion v ein, de-
ren Betragsquadrat durch die Dichte der supraleitenden Ladungstriger ge-
geben ist. Der Ubergang zur Supraleitung ohne Magnetfeld dufert sich dann
in einem Phaseniibergang 2. Ordnung, indem sich der Ordnungsparameter
stetig verdndert.

Fiir die Skala der rdumlichen Variation von 1 liefert die Theorie eine
charakteristische Grofe, die temperaturabhéingige Kohérenzlinge £(T). Die
Dichte der supraleitenden Ladungstridger kann sich nicht schneller verén-
dern als auf dieser Skala. Weit entfernt vom Phaseniibergang ist ¢ iden-
tisch mit der mittleren Ausdehnung der Cooper-Paare und nimmt Werte
von einigen hundert nm fiir Elementsupraleiter und von einigen nm fiir
Hochtemperatur-Supraleiter an. Nahe der kritischen Temperatur divergiert £
wie 1/4/1 — T/T¢. Die Ginzburg-Landau-Theorie liefert dieselbe Abhéngig-
keit nahe T auch fiir die Kohirenzldnge \. Eine besondere Bedeutung be-
sitzt der nahezu temperaturunabhingige, dimensionslose Ginzburg-Landau-
Parameter

k=ME. (4.8)

Abrikosov [137] zeigte, dass der Wert k. = 1/1/2 zwei sehr verschiedene Ty-
pen von Supraleitern unterscheidet. Typ-I-Supraleiter mit x < k., verdréingen
unterhalb des kritischen Feldes ein duferes Magnetfeld in eine diinne Oberfli-
chenschicht. Beim Uberschreiten des kritischen Feldes tritt ein Phaseniiber-
gang 1. Ordnung mit einem plotzlichen Zusammenbruch der Supraleitung
auf. Fiir Typ-II-Supraleiter mit x > k. existieren zwei kritische Felder, H
und H.. Ein Phasendiagramm ist in Abb. 4.1 dargestellt. Unterhalb H
entspricht ihr Verhalten dem des Typs I. Zwischen H. und H. dagegen
kann das Magnetfeld zum Teil in das Volumen des Supraleiters eindringen
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Abbildung 4.1: Schematisches Phasendiagramm eines Typ-II-Supraleiters. In der
Shubnikov-Phase kann ein Magnetfeld teilweise in den Supraleiter eindringen. In
der Meissner-Phase wird es durch Oberflachenstréme abgeschirmt.

(Shubnikov-Phase), bis oberhalb von H.s die Supraleitung zusammenbricht.

4.1.2 Typ-1I-Supraleiter

Ursache fiir dieses unterschiedliche Verhalten ist das Vorzeichen der Grenzfla-
chenenergie zwischen supraleitendem und normalleitendem Gebiet. Bei Typ-
[-Supraleitern ist dieser Term positiv. Der Aufbau von Grenzflichen ist al-
so energetisch ungiinstig. Daher wird ihre Fliche moglichst minimiert und
auf eine diinne Oberflichenschicht beschrinkt. Bei Typ-II-Supraleitern mit
k > k. dagegen ist das Vorzeichen der Grenzflichenenergie negativ. Durch
den Aufbau einer Grenzflache lisst sich Energie gewinnen, und es tritt eine
Zersplitterung in normal- und supraleitende Doménen auf, deren Feinheit nur
durch die Kohdrenzldnge beschrinkt wird, also durch die Tatsache, dass die
Konzentration der Cooper-Paare nicht auf kleinerem Raum abnehmen kann,
als es ihrer eigenen Ausdehnung entspricht. Dabei kann magnetischer Fluss in
den normalleitenden Doméanen durch den Supraleiter hindurchtreten. Abri-
kosov berechnete, dass dies in Form sogenannter Flussschlauche oder Vortices
geschieht, die jeder einen magnetischen Fluss von

h
Py =—=2.068x 107°T (4.9)

2e
tragen und die sich in hinreichend reinen Proben in einem regelméfigen he-
xagonalen Gitter, dem Abrikosov-Vortex-Gitter, anordnen. Die Existenz des
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Abbildung 4.2: Shubnikov-Phase eines Typ-II-Supraleiters (aus [146]). (a) Die
Kohérenzlinge ¢ bestimmt die Ausdehnung der normalleitenden Bereiche, wihrend
die Londonsche Eindringtiefe A\ die Ausdehnung der Abschirmstrome beschreibt.
Das Magnetfeld dringt in Form von Vortices in die Probe ein, und die Flusslinien
werden auf diese Bereiche eingeschniirt (b).

Abrikosov-Gitters wurde 1967 mittels Bitter-Technik [138] und mittlerwei-
le auch durch Magnetkraftmikroskopie bestéitigt [145]. In Abb. 4.2 sind die
geometrischen Verhéltnisse in einem solchen Gitter dargestellt. Jeder Vortex
besteht aus einem normalleitenden Kern, dessen Radius durch die Koharenz-
lange & gegeben ist. Um diesen Kern herum fliefen Abschirmstrome, die den
magnetischen Fluss auf den Vortex konzentrieren und die nach aufen expo-
nentiell mit der Londonschen Eindringtiefe A abfallen. Werden Vortices mit
Rastertunnelmikroskopie abgebildet, so ist fiir ihre scheinbare Ausdehnung
und den Kontrast die elektronische Struktur, also die Kohérenzlinge und
die Energieliicke mafgeblich. Fiir die Magnetkraftmikroskopie ist der Ver-
lauf der magnetischen Flusslinien, insbesondere ihre Einschniirung auf den
Radius der Londonschen Eindringtiefe, entscheidend. Dementsprechend ist in
Magnetkraftmikroskopie-Bildern ein Vortexdurchmesser von der Gréfsenord-
nung der Eindringtiefe zu erwarten, bei Rastertunnelmikroskopie nur in der
Grofe der Kohérenzldnge. Der Abstand aa zwischen benachbarten Vortices
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errechnet sich fiir ein hexagonales Gitter dann direkt aus der Flussdichte B,
die durch die Probe hindurchtritt:

d
an = 1.075,/50. (4.10)

Die kritischen Felder H.; und H.o, zwischen denen die Bildung von Vor-
tices auftritt, konnen nach der Ginzburg-Landau-Theorie berechnet werden:

o)
Bcl = MOHcl = AT N2 (hl/i + 05) (411)
)
By = pgHy = 4.12
2 = Hollc2 2ne? ( )

Sie gelten jedoch nur fiir lange Proben in einem parallelen Magnetfeld. Fiir
alle anderen Geometrien miissen entsprechende Entmagnetisierungsfaktoren
N beriicksichtigt werden, die das Feld schon bei einer Stidrke (1 — N)Bg
eindringen lassen [147]. Fiir die hdufige Geometrie eines diinnen Films in
einem senkrechten Magnetfeld (N & 1) ist deshalb schon bei sehr kleinen
Feldern mit dem Auftreten von Vortices zu rechnen.

4.2 Hochtemperatur-Supraleiter

Mit der ersten Beobachtung der Supraleitung bei einer nichtmetallischen Ver-
bindung, La-Ba-Cu-O [139], und einer gegeniiber zuvor untersuchten Mate-
rialien deutlich erh6hten Sprungtemperatur von 30 K nahm eine rasche Ent-
wicklung ihren Anfang und begriindete die neue Materialklasse der Hochtem-
peratur-Supraleiter (HTSL). Auf der Basis der Kuprate (Kupferoxide) wur-
de eine Vielzahl von supraleitenden Verbindungen gefunden, darunter auch
der derzeitige Rekordhalter Hgg Ty 2BasCasCuzOg 33 mit einer Sprungtem-
peratur von 138 K, die allesamt dem Typ II angehéren. Die auferordentlich
hohen Sprungtemperaturen im Vergleich zu konventionellen Supraleitern mo-
gen Zweifel dariiber aufkommen lassen, ob grundlegende Theorien wie die von
Bardeen, Cooper und Schrieffer iiber den Mechanismus der Elektronenkopp-
lung auch hier giiltig sind. Es zeigt sich aber, dass viele der fiir konventionelle
Supraleiter entworfenen Modelle auch hier in abgewandelter Form anwendbar
sind.

Eine Reihe von Unterschieden sind fiir HTSL von Bedeutung. So verur-
sacht die komplizierte Kristallstruktur vielfach stark anisotrope Eigenschaf-
ten der effektiven Elektronenmassen, der Eindringtiefen, Kohédrenzlangen und
kritischen Felder. Verantwortlich hierfiir sind CuO-Ebenen, die durch schlecht
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Abbildung 4.3: Kristallstruktur von BSCCO (links). Die Supraleitung wird
von den CuO-Doppellagen getragen. Ein Vortex besteht aus einer Kopplung von
Ringstromen (pancakes) der einzelnen Lagen (rechts).

leitende Oxide der anderen Metalle voneinander getrennt sind. Charakteri-
stisch sind auch sehr geringe Kohirenzlingen von wenigen nm und grofse
Eindringtiefen von mehreren hundert nm, die zu einem Ginzburg-Landau-
Parameter x > 1 fiihren. Die Anwesenheit von Vortices fiihrt durch Rand-
effekte und unvermeidbare Defekte selbst in einkristallinen Proben zu kom-
plizierten Abhéngigkeiten der Magnetisierung und zu Hysterese. Die Beweg-
lichkeit von Vortices kann bei einem fliekenden eingeprigten Strom zu Dis-
sipation fithren und damit einen endlichen Widerstand verursachen, obwohl
das Material selbst supraleitend ist. Uber die Anordnung und Bewegung von
Vortices einschlieflich sogenannter fester, fliissiger und gasférmiger Phasen
wurden umfangreiche Untersuchungen durchgefiihrt. Eine ausfiihrliche Dar-
stellung der Hochtemperatur-Supraleitung findet sich bei Burns [148]. Das
Verhalten von Vortices wird von Brandt [147] in einem Ubersichtsartikel dis-
kutiert.

4.2.1 BSCCO

Die supraleitenden Eigenschaften der Verbindung BiySroCaCuyOg (BSCCO-
2212) wurden 1988 von mehreren Gruppen gefunden [149,150]. Die Sprung-
temperatur dieser Substanz wurde durch den Einsatz des Meissner-Effektes
bestimmt und liegt bei Werten um 90 K [151]. Die Einheitszelle ist in Abb.
4.3 dargestellt. Die orthorhombische Struktur besteht aus zwei Doppellagen
CuO pro Einheitszelle, die die Supraleitung tragen und durch verschiedene
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Lagen aus BiO, SrO bzw. Ca getrennt sind. Die Einheitszelle hat eine Hohe
(z) von 3.09 nm und eine Ausdehnung in der Kristallebene von 540 pm [151].
Diese lagenartige Struktur fiihrt in Verbindung mit dem im Verhéltnis zur
Kohédrenzldnge groffen Abstand zwischen den Doppellagen zu stark anisotro-
pen Eigenschaften des Supraleiters. So unterscheiden sich beispielsweise die
Londonschen Eindringtiefen in der Ebene und senkrecht dazu um den Faktor
55 [152]. Fiir die Eindringtiefe in der Ebene werden Werte um 200 nm ange-
geben [152-154]. Aus dieser Anisotropie resultiert das Modell der Pancake-
Vortices, das 1991 von Clem entworfen wurde [155]. Durchtritt ein Vortex den
Kristall senkrecht zu den CuO-Ebenen, so bilden sich in jeder Lage Ringstro-
me, die den magnetischen Fluss rdumlich auf die Groke der Eindringtiefe
begrenzen (Abb. 4.3). Die einzelnen Ringstrome der verschiedenen Lagen
sind durch eine attraktive Wechselwirkung (Josephson- und elektromagneti-
sche Kopplung) miteinander verbunden, wihrend sich benachbarte Vortices
in derselben Lage gegenseitig abstofsen. Neigt man den Vortex durch Anlegen
eines zusatzlichen Feldes in der Ebene, fliefen die Ringstrome nach wie vor
in der Kristallebene, nur ihre Zentren verschieben sich gegeneinander. Eine
Temperaturerhohung kann die Kopplung stéren oder autheben, so dass jede
Lage aus einer Ansammlung unabhéngiger Vortices besteht.

4.2.2 Vortex-Phasendiagramm

Betrachtet man die Effekte des Abrikosov-Gitters und der Anisotropie ge-
meinsam, so sind in Abhéngigkeit von der Temperatur und dem &uferen
Magnetfeld, also der Vortexdichte, eine ganze Reihe moglicher Konfigura-
tionen denkbar und auch beobachtet worden. Ein schematischer Uberblick
soll anhand eines Phasendiagramms gegeben werden (Abb. 4.4). Fiir geringe
Temperaturen 7" < T und geringe Felder beobachtet man ein hexagonales
Abrikosov-Vortexgitter. Bei Erhéhung der Temperatur sollte dieses Vortex-
gitter schmelzen und in einen ungeordneten, fliissigen Zustand iibergehen.?
Diese Auflosung des Gitters ist nahe der Sprungtemperatur mittels Scan-
ning Hall Probe Microscopy nachgewiesen worden [157]. Ein eindeutiges Zei-
chen, dass es sich hierbei um einen Phaseniibergang 1. Ordnung handelt, ist
die Beobachtung einer latenten Wirme, die sich als scharfes Maximum in
der spezifischen Wiarme adufert. Dieser Beweis konnte bisher nur fiir einen
verwandten Supraleiter, YBCO (YBayCuzO7), erbracht werden, der jedoch
einen geringeren Abstand der CuO-Ebenen aufweist, damit eine geringere
Anisotropie und keinen Pancake-Charakter der Vortices [158|.

2Die Begriffe ,fest”, ,fliissig® und ,schmelzen” von Vortexzustinden werden hier als
Analogie verwendet. Vortices oder Pancakes wéren in dieser Vorstellung Teilchen, die durch
ein Magnetfeld unter Druck gesetzt werden kdnnten.
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Abbildung 4.4: Schematisches Phasendiagramm eines Vortexgitters fiir BSCCO.
Die Natur der Phaseniibergéinge aus dem geordneten Abrikosov-Gitter nach Vortex-
Glas und fliissig I kann als gesichert gelten. Der genaue Verlauf der iibrigen Pha-
sengrenzen ist noch unbekannt [156].

Fiir BSCCO konnte bei Anlegen eines duferen Magnetfeldes ein tem-
peraturabhingiger Sprung in der Magnetisierung nachgewiesen werden, aus
dessen Hohe man die damit verbundene Entropieinderung und somit auch
die latente Wirme berechnen kann [159]. Allerdings ist die Gréfe dieser An-
derung und ihr genauer Ursprung umstritten [160]. Da derartige Messungen
zum iiberwiegenden Teil an millimetergrofen, flachen Proben durchgefiihrt
werden, spielen Demagnetisierungsfaktoren eine wichtige Rolle und bewir-
ken eine inhomogene Verteilung des Magnetfeldes iiber die Probe. Diese In-
homogenitéit hétte ihre Analogie in einem variablen statischen Druck beim
Schmelzen eines Festkorpers und wiirde einen Phaseniibergang beispielsweise
in der Mitte der Probe beginnen und dann nach aufen fortschreiten lassen.
Ein zweites Problem, das bei feldabhingigen Messungen auftritt, ist die so-
genannte geometrische Barriere, die Vortices am Uberschreiten des Proben-
randes hindert und dadurch eine magnetische Hysterese erzeugt [147,161].

Aus den Messungen der latenten Warme und des Magnetisierungssprun-
ges geht ferner die Existenz eines kritischen Punktes hervor, der fiir BSCCO
bei einem lokalen Feld von 38 mT und einer Temperatur von 38 K liegt [159].
Fiir grofsere Felder verschwinden die latente Warme und der Sprung der Mag-
netisierung. Fiir geringere Temperaturen (im Phasendiagramm der Ubergang
zum Vortex-Glas) wurde in Magnetisierungsmessungen ebenfalls ein Pha-
seniibergang erster Ordnung beobachtet [162,163], der eine Auflésung des
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Vortex-Gitters in einen ungeordneten, glasartigen Zustand beschreibt. Der
Verlust der gitterartigen Ordnung wurde auch mittels Neutronenbeugung be-
statigt [164]. Bei noch hoherem Feld schlieflich findet vermutlich ein weiterer
Phaseniibergang in den fliissigen Vortexzustand (fliissig I1) statt, gefolgt von
einer Dissoziierung der Vortices in einzelne Pancakes durch Uberwindung der
Kopplung zwischen den CuO-Lagen (fliissig I). Derartige Messungen wurden
bislang jedoch nur fiir YBCO durchgefiihrt [158], und so ist das Phasendia-
gramm fiir BSCCO in diesem Bereich entsprechend unsicher.

4.3 Magnetkraftmikroskopie auf BSCCO

Ein Grofteil der im vorigen Abschnitt erwdhnten Verdffentlichungen beziehen
sich auf einkristalline Proben, die aus herstellungstechnischen Griinden als
nur wenige hundert pm diinne, einige mm? groke Plittchen vorliegen. Diese
Geometrie erschwert wegen des Entmagnetisierungsfeldes die Interpretation
global gemessener Daten. Die Sensitivitdt und hohe Ortsauflésung, die die
Magnetkraftmikroskopie bietet, ermdoglichen einen tieferen Einblick in die
feld- und temperaturabhingige Anordnung einzelner Vortices.

Der hier untersuchte BiySraCaCuyOg-Einkristall wurde im Zonenschmelz-
verfahren hergestellt [96] und hatte eine Grofe von &~ 1 X 5 mm? lateral und
eine Dicke von unter 300 um. Seine Ubergangstemperatur betrug 85 K. Die
CuO-Ebenen liegen parallel zur Oberfliche. Unmittelbar vor dem Einschleu-
sen in das Vakuumsystem wurde die oberste Lage mit einem Klebestreifen
entfernt. Fiir die MFM-Messungen wurde ein Si-Cantilever verwendet mit
einer Resonanzfrequenz von 200 kHz und einer einseitigen Eisenbeschich-
tung von nominell 5-10 nm (Bedampfungswinkel o = 20°). Die folgenden
Abbildungen wurden aufgenommen in einem Abstand von 30 nm und einer
Ostzillation des Cantilevers von £30 nm.

4.3.1 Schmelzen des Vortexgitters

Abbildung 4.5(a) zeigt die Situation nach dem Einsetzen der Probe ins Mi-
kroskop. Da der Magnet des Kryostatsystems ebenfalls aus einem Typ-II-
Supraleiter (NbTi) besteht, weist er im heliumgekiihlten Zustand eine Re-
manenz von wenigen m'T auf. Das Einsetzen der Probe in das kalte Mikro-
skop kommt also einem Feldkiihlexperiment in senkrechtem Feld gleich. Da
jeder Vortex genau ein Flussquant ®; umschliefst, kann aus der Dichte des
Vortexgitters die magnetische Flussdichte im abgebildeten Bereich berechnet
werden. Fiir den verwendeten Rasterbereich von 5.5 ym ergeben sich 3.3 mT.
Das Gitter zeigt wie erwartet eine hexagonale Struktur mit einem Abstand
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Abbildung 4.5: Temperaturabhingigkeit des Vortex-Gitters. Angegeben ist je-
weils die Temperatur, die am Mikroskopkorper gemessen wurde. Ebenfalls dar-
gestellt sind oben rechts die Fourierspektren der Bilder. Scanbereich 5.5 ym bei
5.1 K, gleiche Elektrodenspannung in allen Bildern, Grauskala 20 mHz. (h) und (i)
Schnittlinien aus (a) und (e).

nachster Nachbarn von 853 nm. Da dieser Abstand deutlich grofer ist als der
typische Streufelddurchmesser der Spitze, kann aus dem Profil des MFM-
Signals (Abb. 4.5h) die Londonsche Eindringtiefe A abgeschétzt werden. Der
mittlere Durchmesser der Vortices auf halber Hohe betragt 490 nm, was gut
mit den Literaturwerten von A =~ 200 nm vertréglich ist.

Das Streufeld der Spitze kann nach Abschnitt 2.7.3 bei einer Entfernung
von 30 nm zu etwa 10-20 mT abgeschitzt werden. Deshalb kann eine Be-
einflussung des Gitters durch die oszillierende Spitze nicht ausgeschlossen
werden. Sie ist aber in diesem Fall offenbar gering genug, um das Gitter in
seiner Periodizitdt nicht zu beeintrdchtigen. Jedoch kann die Spitze zu ei-
ner kiinstlichen Verbreiterung der Maxima beitragen. Ein heller Bildkontrast
bedeutet, dass zwischen Vortex und Spitze eine attraktive Wechselwirkung
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herrscht. Damit besteht auch die Neigung der Spitze, einen Vortex in Ra-
sterrichtung mitzuziehen und so den Kontrast auszuschmieren. Aufgrund des
gleichen Drehsinns der Ringstrome stofen sich aber zwei benachbarte, gleich
gepolte Vortices ab. Ein intaktes Abrikosov-Gitter wird also eine Vortexbewe-
gung von mehr als einer halben Gitterkonstante unterbinden. Die Londonsche
Eindringtiefe wird durch diesen Mechanismus jedoch eher iiberschétzt.

Um die Entwicklung des Vortexgitters bei erh6hten Temperaturen zu be-
obachten, wurde ausgenutzt, dass der optische Zugang zum Mikroskop im
Messbetrieb durch zwei Blenden geschlossen wird, die an die beiden Kiihl-
mitteltanks (4.2 K und 77 K) angekoppelt sind. Durch stufenweises Offnen
der Blenden bei gefiillten Kiihlmitteltanks kann die Menge der Wirmestrah-
lung, die das Mikroskop trifft, kontrolliert werden. Auf diese Weise gelang es,
Mikroskoptemperaturen bis 32 K auf wenige Zehntel K zu stabilisieren. Die-
se Temperaturangaben beziehen sich allerdings nur auf den Mikroskopkdrper
und konnen am Ort der Probe aufgrund der Liange des thermischen Pfades
betrédchtlich hoher sein. Jedoch sollte sich auch hier eine stabile Temperatur
einstellen.

Abbildung 4.5 zeigt das Vortexgitter bei verschiedenen Mikroskoptempe-
raturen. Bei erhohter Temperatur bleibt die hexagonale Struktur zunichst
erhalten. Wie auch in den Fourierspektren zu erkennen ist, behilt das Git-
ter wihrend der Aufwarmphase seine Orientierung bei. Jedoch verbreitert
sich der Kontrast der einzelnen Vortices bis an den Rand der Elementar-
zelle. Gleichzeitig nimmt der Kontrast ab. Der Vergleich zweier Schnittlinien
durch einige Vortices bei 5.2 K (h) und 30.5 K (i) belegt diesen Eindruck. Der
Grund dieser Beobachtung konnte zum einen in der Londonschen Eindring-
tiefe liegen, die sich nach GIl. 4.7 mit zunehmender Temperatur vergréfert.
Wahrscheinlicher ist aber eine erhéhte Mobilitat der Vortices, die deshalb
von der attraktiven Wechselwirkung der Spitze weiter mitgezogen werden
konnen, bis die noch vorhandene Stabilitit des Gitters eine weitere Bewe-
gung verhindert.

Bei 32.6 K (Bild f) schlieklich hat sich die Gitterstruktur aufgelést. Im
Fourierspektrum sind jedoch auch in diesem Bild noch typische Periodizi-
tidten in z-Richtung zu erkennen, die der schnellen Scanrichtung entspricht.
Wihrend einer Scanzeile, die in diesem Fall 0.8 s dauerte, besteht also noch
eine Korrelation, die aber auf der Zeitskala von einigen Sekunden (Scanzei-
len) verschwindet. Kiihlt man die Probe wieder ein, so erscheint erneut ein
Abrikosov-Gitter, nun aber um etwa 30° verdreht. Dieses Verhalten spricht
dafiir, dass sich die Ordnung tatséchlich grofrdumig aufgelost hat und nicht
nur in der engsten Umgebung der Spitze. Anderenfalls wiirde man die Wie-
derherstellung des urspriinglichen Gitters erwarten.

Die vorliegenden Messungen wurden bei konstanter Amplitude der Ra-
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sterspannung durchgefiihrt. Da sich bei zunehmender Temperatur die pie-
zoelektrischen Konstanten dndern, nimmt der Scanbereich bis zu Bild (f)
um den Faktor 1.7 zu, wodurch sich die Anzahl der Vortices im Bildbereich
erhoht. Der Magnet, auf dessen Remanenz das anliegende Feld zuriickgeht,
befand sich wihrend des gesamten Experiments in fliissigem Helium, daher
sollte sich das dufsere Feld und auch die mittlere Vortexdichte in dieser Zeit
nicht wesentlich geindert haben. Wenn man weiterhin annimmt, dass die
piezoelektrischen Konstanten unterhalb von 77 K linear zunehmen, gelangt
man auf diese Weise zu einer Abschitzung des Scanbereiches bei hoheren
(Scanner-) Temperaturen, mit der auch Abb. 4.6 skaliert wurde. Genaue Eich-
messungen liegen erst wieder fiir 77 K vor. Die Probentemperatur kann we-
gen des hohen Wirmeeintrags durch Strahlung bei geoffneten Blenden nur
sehr grob abgeschitzt werden. Sie ergibt sich in erster Ndherung aus dem
Gleichgewicht zwischen der Temperaturstrahlung der auf Raumtemperatur
befindlichen Vakuumkammer und der Wéarmeabfuhr hauptséchlich iiber die
Verkabelung des Scanners und der Probe. Setzt man diese Werte ins Verhélt-
nis, so erscheint bei gedffneten Blenden eine Temperaturdifferenz von mehr
als 10 K zum Temperatursensor durchaus realistisch. Insofern gestalten sich
Vergleiche mit Literaturwerten zum Phaseniibergang bei erhéhten Tempera-
turen schwierig. Des weiteren wird durch das Streufeld der Spitze eine lokale
Felderh6hung um 10-20 mT verursacht, die dazu variabel ist, da die Spitze
wihrend des Abbildungsvorganges ihren Abstand zwischen 30 und 90 nm
oszilliert. Dieser Vorgang kann zusitzliche Unordnung induzieren und die
scheinbare Temperatur des Phaseniibergangs weiter herabsetzen.

In Bild (f) ist ferner links der Bildmitte ein einzelner heller Kontrast-
bereich zu sehen, der in Abb. 4.6 herausvergrofert ist. Er scheint deutlich
schiirfer als einzelne Vortices selbst bei 5.2 K. Die Vermutung liegt nahe,
dass es sich hierbei um einen Vortex handelt, der an einen innerhalb der Pro-
be liegenden Defekt gepinnt ist.> Durch dieses Festhalten des Vortex wird er
an seiner thermischen und spitzeninduzierten Bewegung gehindert und er-
scheint dementsprechend schérfer. Thn umgibt ein dunklerer Kontrastbereich
in einer Entfernung von etwa 200 nm. Diese Verhiltnisse werden an einer
besonderen Auftragung deutlich, die den Bildkontrast in Abhéngigkeit von
der Entfernung zu diesem gepinnten Vortex darstellt, gemittelt iiber einen
Kreis um diesen Ort (Abb. 4.6). Hier ist der dunkle Kontrastbereich als Mi-
nimum zu erkennen. Die Begriindung fiir diesen Bereich besteht darin, dass
sich Vortices gleicher Polaritit wegen ihrer gleichsinnigen Ringstréme und

3Als Pinning bezeichnet man das Festhalten eines Vortex an einer Defektstruktur, die
normalleitend ist und deshalb ein energetisch giinstiger Ort fiir einen Vortex darstellt, der
ebenfalls einen normalleitenden Kern besitzt.
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Abbildung 4.6: Bildausschnitt aus Abb. 4.5(f). Der helle Bereich kennzeichnet
vermutlich einen an einem Defekt gepinnten Vortex. Der umgebende dunklere Be-
reich zeugt von einer geringeren Aufenthaltswahrscheinlichkeit anderer Vortices in
seiner Nachbarschaft. In dem Schnitt ist der Kontrast aufgetragen, gemittelt iiber
einen Kreis um den Defekt in der entsprechenden Entfernung (circular section).

des magnetischen Streufeldes gegenseitig abstofen. Bei aller schon vorhan-
denen Unordnung in dem System wird darum dennoch ein Mindestabstand
zu diesem Zentrum eingehalten. Die Grofe dieses Abstandes diirfte auch von
der Stéirke des Spitzenstreufeldes abhéngig sein, das eine anziehende Wech-
selwirkung vermittelt und benachbarte Vortices deshalb tendenziell eher an
den gepinnten heranfiihrt. Da aber wegen des anliegenden Magnetfeldes eine
bestimmte Vortexdichte realisiert werden muss, nimmt der Kontrast dann
wieder zu, durchlauft ein Maximum bei 600 nm und ein weiteres Minimum
bei 900 nm. Es findet also offenbar eine gewisse Streuung an dem Defekt
statt.

4.3.2 Feldabhingiges Verhalten

Das Phasendiagramm in Abb. 4.4 deutet auch fiir ein erh6htes Magnetfeld bei
konstanter Temperatur (links des kritischen Punktes) einen Phaseniibergang
an. Der Verlust der kristallinen Ordnung wurde fiir BSCCO bereits mittels
Neutronenstreuung bestitigt [164]. Wie sich dieser Ubergang im Realraum
darstellt, ist bisher nicht untersucht worden. Zu diesem Zweck wurde die
Probe wiederum in Remanenz des Magneten feldgekiihlt. Die Vortexdichte
entsprach einer Flussdichte von 4.4 mT, und wiederum entstand ein hexago-
nales Abrikosov-Gitter, wie in Abb. 4.7(a) dargestellt. Die hellen Kontraste
der Vortices zeigen, dass Spitzenmagnetisierung und Flussrichtung durch die
Probe parallel sind. Anschliefend wurde ein senkrechtes Feld parallel zur
Spitzenmagnetisierung angelegt. Es zeigt sich eine zunehmende Unordnung
im Gitter. Schon bei einem duferen Feld von 80 mT (b) ist die regelméfige
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Abbildung 4.7: Entwicklung des Abrikosov-Gitters in einem senkrechten Magnet-
feld. Angegeben ist jeweils das von aufsen angelegte Feld. Aufgrund der Remanenz
des Magneten tritt schon in (a) eine Flussdichte von 4.4 mT durch die Probe. Bei
zunehmendem Feld zeigt sich eine zunehmende Unordnung. Scanbereich 5.5 pm.

hexagonale Struktur ginzlich aufgelost, wie an dem eingesetzten Fourier-
spektrum zu erkennen ist. Zuséatzlich ist der Kontrast von einigen Vortices,
die sich an wenig koordinierten Stellen befinden, gegeniiber dem hexagona-
len Gitter verbreitert, was auf eine vergrofserte Beweglichkeit schliefsen 1dsst.
Die Struktur wechselt innerhalb weniger pum zwischen hexagonal und qua-
dratisch. Gleichzeitig nimmt die Vortexdichte im Bildbereich kontinuierlich
zu. Dieser Anstieg entspricht einer Zunahme der Flussdichte am Ort der Auf-
nahme auf 5.6 mT bei einem duferen Feld von 240 mT. Der Grund fiir den
im Vergleich zum angelegten Feld nur langsamen Anstieg der Vortexdichte
liegt in der schon erwiihnten geometrischen Barriere [161], die das vollstandi-
ge Eindringen von Vortices vom Rand her in die Probe behindert. Der genaue
Feldverlauf iiber die Probenfliche hinweg hingt damit stark von der Geome-
trie ab. Oberhalb von 360 mT schlieflich ist der Kontrast einzelner Vortices
nahezu vollstindig verschwunden.

Verringert man aus dieser Situation das Feld wieder, so erhélt man die in
Abb. 4.8 dargestellten Verhéltnisse. Alle in diesem Abschnitt gezeigten Bil-
der wurden iiber demselben Probengebiet aufgenommen, und so lassen sich
aufeinander folgende Bilder direkt miteinander vergleichen. Bild (a) zeigt bei
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Abbildung 4.8: Entwicklung des Vortexgitters bei abnehmendem &ufieren Feld.
Bei der Rekondensation in die feste Phase bildet sich eine Phasengrenze (weifse
Linie), die Zonen unterschiedlicher Beweglichkeit der Vortices trennt. In Remanenz
bildet sich das urspriingliche hexagonale Gitter nicht wieder zuriick. Scanbereich
5.0 pm.

182 mT einzelne Vortices im oberen Bildteil, in dem schon eine iiber mehrere
pm reichende Ordnung zu erkennen ist. Im unteren Teil ist der Kontrast noch
nicht ausgepragt. Dort ist die Beweglichkeit der einzelnen Vortices so grof,
dass eine regelmifige Anordnung nicht erreicht wird. Die Phasengrenze zwi-
schen diesen beiden Gebieten ,fest und ,fliissig” ist durch die weifse Linie an-
gedeutet. Auf dem folgenden Bild (b), aufgenommen bei 166 mT, findet sich
im oberen Bereich vorwiegend die selbe Ordnung wie in (a), jedoch an weni-
gen Stellen modifiziert durch die Verschiebung eines oder mehrerer Vortices.
Die feste Phase hat sich weiter in den vormals fliissigen Teil ausgebreitet. Bei
einer weiteren Reduzierung des Feldes bis auf Null ist wiederum eine stabile
Abbildung einzelner Vortices iiber den gesamten Bildbereich moglich. Jedoch
stellt sich, im Gegensatz zum vorigen Abschnitt, dem thermischen Schmelzen
und Einfrieren des Gitters, eine hexagonale Ordnung nicht wieder ein. Auch
die Vortexdichte hat sich gedndert und entspricht nun einer Flussdichte von
5.3 mT. Dieses hysteretische Verhalten ist wiederum auf Pinningeffekte durch
die geometrische Barriere zuriickzufiihren, die in diesem Fall das Verlassen
der Probe durch einmal eingedrungene Vortices verhindert.
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Zusammenfassung und Ausblick

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der Abbildung magnetischer Struktu-
ren auf Manganperowskiten und Hochtemperatur-Supraleitern mittels Mag-
netkraftmikroskopie (MFM). Dazu wurde ein bereits existierendes Raster-
kraftmikroskop in eine Ultrahochvakuum-Anlage mit Helium-Badkryostat
und supraleitendem Split-Coil-Magneten integriert.

Im ersten Teil werden einige Grundlagen des Magnetismus und der mag-
netischen Mikroskopie dargelegt. Insbesondere wird auf die Kontrastentste-
hung in der Magnetkraftmikroskopie eingegangen sowie auf instrumentel-
le Voraussetzungen hinsichtlich der Priparation magnetisch sensitiver Spit-
zen. Dabei erwies sich die Herstellung von Diinnfilmspitzen durch seitliche
Bedampfung eines Silizium-Cantilevers als vorteilhaft. Ferner werden aus-
fiihrlich die Moglichkeiten der Kontrastinterpretation und -auswertung von
MFM-Bildern diskutiert.

Die magnetische Abbildung wurde zunéchst auf die Doménenstruktur
diinner Manganperowskit-Filme angewandt, Materialien, die einen kolossalen
Magnetowiderstand zeigen und deren gekoppelte magnetische und elektroni-
sche Eigenschaften Gegenstand intensiver Forschung sind. Die untersuchten
Filme weisen eine substratinduzierte senkrechte Anisotropie auf und eine mé-
anderformige Doménenstruktur nach thermischer Demagnetisierung und in
Remanenz. Die Entwicklung dieser Struktur aus der Séttigung heraus konn-
te mittels feldabhingiger Magnetkraftmikroskopie in filmartigen Sequenzen
sichtbar gemacht werden. Die Methode der Differenzbilder erwies sich dabei
als geeignet, um die Art der Verdnderungen in der Doménenstruktur zu ver-
folgen und Nukleations- und Wachstumsprozesse zu trennen und zu analysie-
ren. Verbindungen zur Hysterese, zum Barkhausen-Effekt und zur Stabilitit
zylindrischer Doménen nahe der Sittigung konnten hergestellt werden.

Weiterhin wurde das Flussliniengitter eines einkristallinen Hochtempera-
tur-Supraleiters in Abhingigkeit der Temperatur und des duferen Magnet-
feldes untersucht. Dabei konnte das Schmelzen und Einfrieren eines hexa-
gonalen Abrikosov-Gitters beobachtet werden. In einem dufseren Magnetfeld
16ste sich das hexagonale Gitter ebenfalls auf, nahm aber bei Reduzierung
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des Feldes einen ungeordneten, glasartigen Zustand ein.

Zukiinftige Messungen auf den Manganperowskiten konnten die ortsauf-
geldste Untersuchung der Korrelation zwischen magnetischen und elektroni-
schen Eigenschaften zum Ziel haben. So kénnte zusétzlich mit elektrostati-
scher Kraftmikroskopie versucht werden, den Potentialverlauf und die Aus-
trittsarbeit zu bestimmen und die Situation bei Anlegen eines Magnetfeldes
und Einprégen eines elektrischen Stromes zu untersuchen.

Auf Supraleitern bietet sich die eingehendere Untersuchung des Pinnings
von Vortices an Defektstrukturen in Abhingigkeit des dufseren Feldes an.
Solche Pinningzentren sind fiir die Anwendung von Supraleitern von grofer
Bedeutung, da sie die Bewegung von Vortices und somit unerwiinschte Dis-
sipation verhindern kénnen.
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Anhang A

Kontraste im
Abbildungsmechanismus

Der Effekt eines ausgedehnten Streufeldes, das die Verteilung der magneti-
schen Oberflichenladungen abtastet, kann auf der Basis einer Faltung der
realen Struktur o(z) mit einem angenommenen Abbildungsprofil g(z) be-
rechnet werden:

K(z) = / ol — ') g(z') da’ . (A1)
Fiir die Fouriertransformierten mit
1) = o= [ @y o (A.2)
und | |
fla) = <= [ sy ar (A.3)

gilt:

K(k)=V2mo(k)g(k). (A.4)
Als Abbildungsfunktion wird ein auf 1 normiertes Gaufprofil der Breite d
(FWHM = 2dv/In 2) angenommen:

(2) = —= () (A.5)
€T) = (& .
g d\/T
mit der Fouriertransformierten
1 2,2
g(k) = - (A.6)

e
2T

Damit wird zunéchst eine sinusférmige Struktur der Breite w abgebildet (hier
ins Komplexe erweitert):

8

o(r) = gpe™w . (A.7)
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Mit der Fouriertransformierten
o(k) =ooV21d (k‘ - z) (A.8)
w
und GIl. A4 folgt

K(k) = ao\/ﬂediﬁ&(lﬂ—g)

d

K@) = e o), (A.9)
Die Periode bleibt also erhalten, wiahrend der Kontrast um den Faktor
exp(—(wd/2w)?) abgeschwiicht wird.

Die Abbildung einer gaulkférmigen Struktur der Breite D kann analog
berechnet werden:

o(z) = Df/%e(%f (A.10)
I p%

o(k) = Ee [ (A.11)
1  (D24d%)k2

K(k) = \/ﬂe 7 (A.12)

K(z) = = (A.13)



Anhang B

Winkelabhangige Energien in
Streifendomanen

Grundlage der Berechnung sei ein diinner Film der Dicke ¢ mit einer Satti-
gungsmagnetisierung Jg, einer senkrechten Anisotropie K, < K4 und einer
Austauschkonstanten A. Angenommen wird eine mittlere Magnetisierung in
der Filmebene in y-Richtung und eine periodische Abweichung um den Win-

kel 0(x) senkrecht zur Filmebene (Abb. 3.9).

T™r

0 = Oy sin <E> (B.1)

Dabei liegt die x-Achse in der Filmebene senkrecht zur Richtung der mittleren
Magnetisierung. Die Breite der Streifendoménen ist durch w gegeben. In y-
und z-Richtung sei der Film homogen magnetisiert.

Die magnetische Oberflichenladungsdichte o = 7 - J mit 7 als Norma-

lenvektor lisst sich dann nach Taylorentwicklung von sinx ~ x — %x:s und

wegen sin® z = 2 sinz — 1 sin (3z) nihern durch:
o(x) = Jssin (90 sin W—x> (B.2)

w
1
~ Js (90 sin <%> - 698 sin® <%>) (B.3)
63 J03 3

= (0= s () + S (PT)

Mit GIl. 2.27 ergibt sich daraus fiir das magnetostatische Potenzial an der
Oberflache (z = 0):

3 3
o=J (90 - 9—) sin (”—x> L (?”T—x) . (B.5)

27 o 8 w 24 67 w
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Die flichenbezogene magnetostatische Energie kann nun iiber ¢, = (o®)
durch Mittelung iiber eine Periode berechnet werden:

J2w 3\
€ N o (90 - g) +o ((98) ) (B.6)

Die Anisotropieenergie pro Volumen F, ergibt sich mit Gl. 2.7 in fiihrender
Ordnung zu

E, = —K,sin?0 (B.7)
T

= —K,sin? (00 sin —) (B.8)
w

K, ((90 _ eg) sin (%) + Z_i sin (?’%”))2 . (BY)

Um zu einer flichenbezogenen mittleren Energie zukommen, muss mit der
Schichtdicke ¢ multipliziert und iiber eine Periode gemittelt werden:

Q

1 A% 6
€y — _éKut ‘90 - g +o0 (‘90) . (B].O)

Mit GIl. 2.5 kann gezeigt werden, dass in diesem Fall die Austauschenergie-
dichte aus Fo, = A (%)2> berechnet werden kann. Fiir eine flichenbezogene
Energiedichte ist wieder mit der Filmdicke zu multiplizieren:

€ox = At<<%)2> (B.11)
= At (gy <C082 <%>> (B.12)

2
_ A (B.13)

w2 °

Die Gesamtenergie ist dann die Summe dieser Beitrége:

€ = €m+ €t €ex (B.14)
Jw 1 T2 At
= S — Kyt —— | 0} B.15
(47% gttt 2w2) 0 (B.15)
Jw 1
—F “K,t |6 05 B.16
+< Torp 8 ) o +o(6) (B.16)
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Fiir kleine Winkel 6 ist nur der Parameter ¢; von Bedeutung. Daraus kann
eine optimale Doménenbreite wy, bestimmt werden. Aus

801 o

[ o At
Wih = 2 ¢ % . (Blg)

Mit diesem Wert kann nun €(62) minimiert werden, und als Bedingung ergibt
sich:

folgt

&1
) = B.20
( O)mln 202 ( )
mit

J2w 1 2
= —-° — Kt — —At B.21
“ AT g + 2 2w ( )

J2w 1

= -3 - K.t B.22
“ 679 | 8 (B-22)

Begiinstigt wird ein Herausdrehen von der uniaxialen Kristallanisotropie K,
multipliziert mit der Schichtdicke t. Dem gegeniiber steht die magnetosta-
tische Energie und die Austauschenergie, die tendenziell den Winkel eher
verringern.
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