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Abstract

The main focus of this work is the preparation and characterization of epitaxially grown
thin layers of the ferromagnetic insulator yttrium iron garnet (Y3Fe;012). Moreover
the possible existence of induced magnetic moments in thin Pt films deposited onto
yttrium iron garnet should be explored. The single crystalline Y3Fe5012 thin films are
fabricated by pulsed laser deposition. The normal metals are deposited using electron
beam evaporation.

The fist part of this thesis deals with the deposition and characterization of yttrium
iron garnet thin films on yttrium aluminium garnet substrates. The structural properties
are determined using high resolution X-ray diffraction. For the magnetic characterization,
SQUID magnetometry and ferromagnetic resonance were carried out. Moreover, using X-
ray magnetic circular dichroism measurements, the possible existence of induced magnetic
moments in thin Pt films deposited on the ferrimagnetic insulator yttrium iron garnet is
investigated.

The second part of this thesis describes the optimization of the deposition process of a
buffer layer (Y3ScaAl3012). This buffer layer should reduce the lattice mismatch between
the yttrium iron garnet an the yttrium aluminium garnet. The epitaxial buffer layer is also
grown by pulsed laser deposition. Subsequently, the structural and magnetic properties of
the yttrium iron garnet thin films on the buffer layer are discussed on the basis of X-ray

diffraction, SQUID-magnetometry and ferromagnetic resonance measurement results.






Kurzfassung

Das Ziel dieser Arbeit ist das Herstellen und Charakterisieren von diinnen epitaktisch ge-
wachsenen Schichten des ferromagnetischen Isolators Yttrium-Eisen-Granat (Y3Fe;O12).
Dariiber hinaus soll ein induzierter Magnetismus in Platin auf Yttrium-Eisen-Granat
untersucht werden. Die Herstellung der einkristallinen Y3Fe;O15 Diinnfilme erfolgte mit
gepulster Laserdeposition, die Abscheidung von normalen Metallen mit Elektronenstrahl-
verdampfung.

Der erste Teil dieser Arbeit befasst sich mit dem Wachstum von Yttrium-Eisen-Granat-
Filmen auf Yttrium-Aluminium-Granat-Substrat. Die strukturellen Eigenschaften wer-
den mittels Rontgenbeugung bestimmt. Die magnetische Charakterisierung erfolgt durch
SQUID-Magnetometrie und ferromagnetische Resonanz. Dariiber hinaus werden Yttrium-
Eisen-Granat-Diinnfilme mit Platin-Deckschicht hergestellt, um einen induziertern Ma-
gnetismus im Platin zu iiberpriifen. Die Untersuchung dieses induzierten Magnetismus
erfolgt mit Rontgenzirkulardichroismus.

Der zweite Teil dieser Arbeit beschreibt die Prozessoptimierung der Abscheidung ei-
ner Pufferschicht (Y3ScaAl3012), um die Gitterfehlanpassung von Yttrium-Eisen-Granat
zu Yttrium-Aluminium-Granat-Substrat zu reduzieren. Die epitaktische Zwischenschicht
wird auch mit gepulster Laserdeposition abgeschieden. Im Anschluss daran werden die
strukturellen und magnetischen Eigenschaften von Yttrium-Eisen-Granat-Diinnfilmen
auf der Pufferschicht anhand der Messergebnisse der Réontgenbeugung, SQUID-Magneto-

metrie und ferromagnetischen Resonanz behandelt.
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1 Einleitung

Die Entwicklung in der Analog- und Digitalelektronik ist heutzutage weit fortgeschritten.
Dabei wird nur die elektrische Ladung des Elektrons als Freiheitsgrad ausgeniitzt. Dies
stofst mittlerweile nicht nur an technologische, sondern auch an physikalische Grenzen.
In den letzten Jahren wurde daher nach neuen Konzepten gesucht, um die technologische
Entwicklung weiter voranzutreiben. Ein sehr interessanter Ansatz ist dabei die Nutzung
des magnetischen Freiheitsgrads der Elektronen, des Spins. Es hat sich daher der Be-
griff Spintronik eingebiirgert, also die Kombination des Spins mit der herkdmmlichen
Elektronik. Dazu wurden in den letzten Jahren magnetische Materialien auf ihre Eig-
nung untersucht. Das Walther-Meifiner-Institut betreibt seit mehreren Jahren intensive
Forschung auf dem Gebiet der Materialforschung fiir die Spintronik.

In den letzten Jahren trat Yttrium-Eisen-Granat YsFe;O12 (YIG: engl.: Yttrium-Iron-
Garnet) immer mehr in den Fokus der Forschung. Das Interesse ist darin begriindet, dass
YIG hervorragende physikalische Eigenschaften besitzt. Es handelt sich um einen ferro-
magnetischenﬂ elektrischen Isolator mit einer Curietemperatur von T = 560 K [I] weit
oberhalb der Raumtemperatur. Es hat zudem sehr gute magnetooptische Eigenschaften,
wie etwa einen grofen Faraday-Effekt [2]. Auch fiir Anwendungen in der Hochfrequenz-
technik ist YIG gut geeignet, da es in der ferromagnetischen Resonanz eine sehr schmale
Linienbreite von nur 0,02mT zeigt [3].

Schon heute wird YIG in Mikrowellenresonatoren zum Beispiel fiir Netzwerkanalysa-
toren in der Messtechnik als Passfilter und Phasenverschieber im Frequenzbereich von
300 MHz bis 100 GHz eingesetzt. Dabei wird es in Form von einkristallinen Kugeln oder
Scheiben verwendet [4]. In sogenannten ,magetostatic wave* (MSW) wird YIG in Form
von dicken Filmen verwendet [5]. Diese Filme werden meist mit Fliissigphasenepitaxie
(LPE: engl.: Liquid phase epitaxy) hergestellt. Mit dieser Methode sind jedoch nur Dick-
schichten moglich und die Integration in die bestehenden Mikroelektronikprozesse ist

nicht méglich [5].

!Zur Vereinfachung wird in dieser Arbeit der Begriff ,ferromagnetisch® sowohl fiir ferromagnetische,
wie auch ferrimagnetische Ordnungen verwendet.



2 KAPITEL 1. EINLEITUNG

Fiir das Herstellen diinner YIG-Schichten haben sich in der Forschung mehrere Me-
thoden etabliert. Einige Arbeitsgruppen erzeugen einkristalline YIG-Filme durch Ka-
thodenstrahlzerstdubung (engl.: sputtern) von amorphen Schichten und anschlieendem
Aufheizen [0 [7, [8]. Besonders weit verbreitet ist auch die Abscheidung mit der gepuls-
ten Laserdeposition auf Gadolinium-Gallium-Granat kurz GGG [9] 10, 11]. GGG hat
ebenfalls eine Granatstruktur und die Summenformel Gd3Gas012. GGG hat zu YIG
eine Gitterfehlanpassung von nur 0,05 %. Auch am Walter-Meifiner Institut werden YIG-
Diinnfilme mittels gepulster Laserdepostion auf GGG-Substrate aufgewachsen [12]. Es
gibt jedoch einen grofsen Nachteil von GGG als Substrat, es ist paramagnetisch. Dies
bedeutet, das es in vielen Messungen zu einem starken magnetischen Hintergrundsignal

fiihrt und so die Messung stort.

Im Rahmen der Doktorarbeit von Matthias Althammer [13] wurde eine Magnetfeldab-
héngigkeit des elektrischen Widerstands von Platin bei Platin/YIG-Heterostrukturen auf
GGG-Substrat entdeckt, der so bei nichtmagnetischen Metallen wie Platin nicht auftreten
sollte. Eine Magnetfeldabhingigkeit des elektrichen Widerstands tritt bei ferromagneti-
schen Metallen auf. Im Gegensatz zu den verwendeten normal Metall / ferromagnetischen
Isolator-Heterostrukturen ist eine Magnetfeldabhéngigkeit des elektrischen Widerstands
im normal Metall auf ferromagnetischen Metallen gut bekannt. Dabei geht man davon
aus, dass im normal Metall an der Grenzfliche zum ferromagnetischen Metall eine Spin-
polarisation stattfindet, also ein induzierter Magnetismus auftritt |14} [I5] [16]. Eine nahe-
liegende Erklarung, warum auch bei Platin auf dem ferromagnetischen Isolator YIG eine
Magnetfeldabhéngigkeit des elektrischen Widerstand gemessen wird, ist, dass auch dort
ein induzierter Magnetismus im Platin auftritt. Aus diesem Grund soll im Rahmen dieser
Arbeit unter anderem ein induzierter Magnetismus im Platin auf dem ferromagnetischen
Isolator YIG untersucht werden. Zur elementspezifischen Untersuchung eines induzier-
ten Magnetismus eignet sich die Absorption von polarisiertem Rontgenlicht. GGG ist
als Substrat fiir eine solche elementspezifische Rontgenanalyse aber nicht geeignet, da es
Gallium enthélt und die Rontgenabsorptionskante von Gallium in der Nihe von Platin
liegt.

Eine mogliche Alternative zu GGG als Substratmaterial stellt Yttrium-Aluminium-
Granat (YAG) dar. Es hat ebenfalls eine Granatstruktur, jedoch eine Gitterfehlanpassung
zu YIG von iiber 3 %. Es ist im Gegensatz zu GGG diamagnetisch und verursacht somit
auch kein Storsignal bei magnetischen Messungen. Aufserdem enthélt YAG kein Gallium,

das bei der elementspezifischen Rontgenanalyse storend wére.

Ziel dieser Arbeit ist, einen Prozess fiir die Abscheidung von YIG auf YAG zu finden,



YIG/YAG-Schichten mit Platin-Schichten fiir die Messungen des Réntgendichroismus
herzustellen und zu charakterisieren. Anschliefend soll mithilfe der elementspezfischen
Rontgenanalyse ein induzierter Magnetismus in der Platinschicht untersucht werden.
Bedingt durch die grofe Gitterfehlanpassung von YIG zu YAG sind diese YIG-Filme
nicht von sehr hoher kristalliner Qualitdt, deshalb soll im zweiten Teil dieser Arbeit
versucht werden, mittels einer Pufferschicht die Gitterfehlanpassung zwischen YIG und
YAG zu reduzieren und somit die Filmqualitdt zu verbessern. In diesem Zusammenhang
sollen ein Prozess fiir eine Pufferschicht entwickelt, anschliefsend YIG-Schichten auf dieser
Pufferschicht hergestellt und strukturell und magnetisch charakterisiert werden.

Die Masterarbeit ist wie folgt aufgebaut. In Kapitel 2 wird das Material Yttrium-
Eisen-Granat vorgestellt. Es werden kurz die theoretischen Grundlagen der strukturellen
und besonders der magnetischen Eigenschaften von YIG diskutiert. In Kapitel 3 werden
die experimentellen Methoden vorgestellt, die in dieser Arbeit zum Einsatz kommen. In
Kapitel 4 wird die Abscheidung von YIG auf YAG behandelt, sowie die Herstellung von
YIG /Pt-Heterostrukturen fiir die Rontgendichroismusexperimente. Auch die Ergebnisse
der strukturellen und magnetischen Charakterisierung dieser Proben werden in diesem
Kapitel diskutiert, sowie die Ergebnisse der Rontgendichroismusexperimente zur Unter-
suchung des induzierten Magnetismus. Kapitel 5 behandelt die Abscheidung einer Puf-
ferschicht zwischen YIG und YAG, um die Gitterfehlanpassung zu reduzieren. Dariiber
hinaus werden die strukturellen und magnetischen Eigenschaften von YIG-Diinnfilmen
hergestellt auf YAG-Substraten mit Zwischenschicht diskutiert. Eine Zusammenfassung
der Arbeit sowie ein Ausblick, welche zukiinftigen Herausforderungen es bei der epitak-
tischen Abscheidung von YIG gibt, werden im Kapitel 6 behandelt.






2 Yttrium-Eisen-Granat

In diesem Kapitel wird das Material Yttrium-Eisen-Granat ausfiihrlich behandelt. Aus-
gehend von der allgemeinen Granatstruktur wird zunéchst auf die strukturellen Eigen-
schaften eingegangen. Danach wird die Elektronenkonfiguration der beteiligten lonen
betrachtet und die magnetische Wechselwirkung der Tonen. Im Anschluss daran werden
die daraus resultierenden magnetischen Eigenschaften besprochen. In der vorliegenden
Arbeit werden auch diinne, einkristalline Yttrium-FEisen-Granat-Filme hergestellt und

strukturell sowie magnetisch charakterisiert.

2.1 Strukturelle Eigenschaften

Yttrium-Eisen-Granat (YIG: engl.: Yttrium-Iron-Garnet) kristallisiert in der kubisch
raumzentrierten (bec: engl.: body center cubic) Granatstruktur. Als Granate werden ur-
spriinglich bestimmte, natiirlich vorkommende Silikate, mit der Summenformel
{A2T}[B3](Si3**)O12 bezeichnet. Dabei sind A und B verschiedene Kationen. Die Ele-
mentarzelle enthilt 8 dieser Formeleinheiten, also 160 Atome. Das A?*-Kation ist 8-fach
mit Sauerstoff koordiniert, bildet also einen AOg-Dodekaeder. Es sitzt auf der Wyckoft-
Positionﬂ 24(c). Das B3T-Kation ist 6-fach mit Sauerstoff koordiniert, bildet also einen
BOg-Oktaeder. Es sitzt auf der 16(a) Position. Das Si** ist 4-fach mit Sauerstoff koordi-
niert, bildet also einen SiO4-Tetraeder. Es sitzt auf der 24(d) Position. Die Sauerstoffato-
me sitzen auf der 96(h) Position. [I8] Granate bilden im Gegensatz zu anderen Oxiden,
wie z. B. den Spinellen (AB504) keine dichteste Kugelpackung. In Abbildung [2.1]ist eine
Einheitszelle eines Granats dargestellt.

Bei kiinstlich hergestellten Granaten kann das Silizium auch durch ein anderes Kation
ersetzt werden, welches dann entweder dreifach oder vierfach positiv geladen sein kann.
Eine Gruppe kiinstlicher Granate sind die Seltenerd-Eisen-Granate. Bei diesen ist das

A-Kation ein Seltenerd (SE)-Ion, das B-Kation ein dreifach positiv geladenes Eisenion

'Die Wyckoff-Position oder auch Punktlage genannt, gibt die Positionen der einzelnen Elemente in der
Einheitszelle entsprechend der Symmetrieelemente der Raumgruppe an. Fiir eine genauere Diskussion
sei hier auf einschliagige Fachliteratur zur Kristallographie wie [I7] verwiesen.



6 KAPITEL 2. YTTRIUM-EISEN-GRANAT

(a) (b)

Abbildung 2.1: (a) Schematische Darstellung der Einheitszelle eines Yttrium-Eisen-
Granats. Blau sind die Eisen-Tonen, die die oktaedrischen 16(a) sowie
tetraedrisch 24(d) koordinierten Gitterplidtze besetzen. Grau sind die
Yttrium-Ionen, die auf dem achtfach-koordinierten Dodekaeder-Platzen
24(c) sitzen. Die roten Kugel symbolisieren die Sauerstoffionen auf den
96(h)-Position. Die drei Polyeder in der Granatstruktur sind angedeutet.
b) Anordnung der FeO4-Tetraeder und FeOg-Oktaeder (grau hervorgeho-
ben) im der Granatstruktur, sowie die YOg-Dodekaeder (blau hervorge-

hoben) [19].

und auf der Siliziumposition sitzt ebenfalls ein dreifach positiv geladenes Eisenion. Die
Summenformel lautet {SE3"}[Fe3™](Fe3*)O1s. Das Seltenerd-Ion sitzt auf der dodeka-
edrisch mit Sauerstoff koordinierten (c)-Position, ein Eisenion ist auf der oktaedrisch mit
Sauersoff koordinierten (a)-Position und das zweite Eisenion sitzt auf der tetraedrisch mit
Sauerstoff koordinierten (d)-Position. Die Granate konnen also durch drei Untergitter be-
schrieben werden. Das dodekaedrische Untergitter des Seltenerd-lons, ein oktaedrisches
Untergitter eines Eisenions und ein tetraedrisches Untergitter, ebenfalls eines Eisenions.
Ein spezielles SE-Eisen-Granat ist das Yttrium-Eisen-Granat, bei dem als seltene Erde
ein Yttrium-Ion eingebaut ist. YIG gehort zur Raumgruppe IanO,llo, Raumgruppennum-
mer 230. Die Gitterkonstante von YIG betragt 1,2376 nm [20], 21].

Die Struktur kann anschaulich als eine Verkniipfung der FeO,4-Tetraedern und FeOg-
Oktaedern angesehen werden. Uber gemeinsame Ecken spannen sie eine dreidimensionale
Struktur auf. Innerhalb dieser Struktur sitzen jeweils die Yttrium-Ionen, die dann als

verzerrter Wiirfel betrachtet werden konnen. [19] Bei den Tetraedern sind zwei Kanten
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verbunden mit je einer Kante eines benachbarten Dokeaders des Yttrium-Ions. Der Okta-
eder hat sechs gemeinsame Kanten mit benachbarten Dodekaedern. Die Dodekaeder habe
jeweils zwei Kanten gemeinsam mit einem Tetraeder und vier gemeinsam mit anderen
benachbarten Dodekaedern. Tetraeder und Oktaeder haben keine gemeinsamen Kanten,

sie sind lediglich iiber die Ecken verbunden. [22]

2.2 Magnetische Eigenschaften

Besonders fiir die Untersuchung von Spin-Phénomene im YIG sind die magnetischen
Eigenschaften von grofer Bedeutung, deshalb soll in diesem Abschnitt auf diese kurz
eingegangen werden.

Um die magnetischen Eigenschaften von YIG zu beschreiben, sollen zunéchst die Elek-
tronenkonfigurationen aller beteiligter lonen betrachtet werden. Yttrium besitzt die Elek-
tronenkonfiguration [Kr| 4d"' 5s%. Das dreifach positiv geladene Yttrium-Ion besitzt dem-
nach die Elektronenkonfiguration von Krypton, also keinerlei ungepaarte Elektronen, so-
mit hat es einen Gesamtspin von S = 0, sowie einen Gesamtbahndrehimpuls von L =0
und ist diamagnetisch. Ebenfalls diamagnetisch ist das O?~ Anion, welches eine abge-
schlossene Neonhiille besitzt und deshalb auch einen Gesamtspin von S = 0 aufweist.
Eisen-Atome besitzen eine Elektronenhiille mit [Ar] 3d° 4s%. Das dreiwertige Fe3* hat
also eine abgeschlossene Argon-Elektronenhiille plus 5 ungepaarte Elektronen in der 3d
Schale. Damit besitzt es einen Gesamtspin von S = 5/2. Da alle fiinf vorhandenen d-
Orbitale gleich mit einem Elektron besetzt sind ergibt sich ein Gesamtbahndrehimpuls
von L = 0. Die einzigen magnetischen Ionen im YIG sind demnach nur die Eisenionen.

Um die magnetischen Eigenschaften des YIG zu verstehen, soll zunéchst allgemein
ein Seltenerd-Eisen-Granat betrachtet werden, bei dem auf dem Yttrium-Platz ein be-
liebiges, auch magnetisches SE-Ion sitzen kann. Fiir die magnetischen Eigenschaften von
Eisen-Granat ist die Wechselwirkung der drei verschieden koordinierten Untergitter (do-
dekaedrisch, oktaedrisch und tetraedrisch) untereinander verantwortlich.

Aufgrund der Superaustauschwechselwirkung kommt es zu einer indirekten Kopplung
iiber die Sauerstoffatome. Dabei iiberlappen die d-Orbitale der Eisen bzw. Seltenerd-
Ionen mit dem p-Orbital des Sauerstoffs. Wie die magnetische Kopplung iiber das nicht-
magnetische O%2~-Anion ist, kann anhand einfacher Regeln, den Goodenough-Kanamori-
Anderson-(GKA)-Regeln, beschrieben werden. Je nach geometrischer Anordnung kann
eine ferromagnetische oder auch antiferromagnetische Kopplung stattfinden. Bei gefiillten

oder leeren Orbitalen, die eine lineare Anordnung haben (180°), ist die Wechselwirkung
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Abbildung 2.2: Die drei Untergitter in einem Eisen-Granat, der mit acht Sauerstoffionen
koordinierte SE-Dodekaeder ((c)-Gitterplatz), der mit sechs Sauerstoffio-
nen koordinierte Fe-Oktaeder ((a)-Gitterplatz) und der mit vier Sauer-
stoffionen koordinierte Fe-Tetraeder ((d)-Gitterplatz). Eingezeichnet ist
die antiparalle Spinanordnung in den beiden Eisen-Gittern [19].

stark und antiferromagnetisch. Dies ist die erste GKA-Regel. Die zweite GKA-Regel
besagt, dass bei einem gefiillten und einem leeren Orbital, die einen Winkel von 180° ein-
schlieften, die Wechselwirkung schwach und ferromagnetisch ist. Die dritte GKA-Regel
besagt, dass der Austausch von gefiillten, orthogonalen Orbitalen (90°) schwach und fer-
romagnetisch ist. Dariiber hinaus hangt die Stirke der Wechselwirkung von der Starke
des Uberlapps ab. Je kiirzer der Bindungsabstand ist, desto groker ist die Wechselwir-
kung. Fiir eine genauere Diskussion des Superaustausches und der GKA-Regeln siehe
[23].

In Abbildung sind die drei Kationengitter und die antiparallele Anordnung der
Spins in den beiden Eisenionen aufgrund des Superaustausches gezeigt. Der Bindungs-
winkel zwischen den Eisenatomen auf den Oktaeder-Platz ((a)-Gitterplatz) und den
Tetraeder-Platzen ((d)-Gitterplatz) betrigt o« = 126,6°. Daher ist der Austausch an-
tiferromagnetisch und stark. Der Bindungswinkel zwischen Ion im Dodekaeder ((c)-
Gitterplatz) und dem Eisen im Tetraeder betrigt § = 122,2°, so dass auch dort eine
starke antiferromagnetische Kopplung stattfindet. Eine eher schwéchere und ferromagne-
tische Kopplung findet zwischen den SE3* und den Fe3*-Ionen auf dem Oktaeder-Platz
statt, da dort der Bindungswinkel nur v = 104, 2° betragt. [20]

Zur Berechnung der Sittigungsmagnetisierung kann die Néel-Theorie herangezogen

werden [19]. Danach ist die Sdttigungsmagnetisierung Mg gegeben durch
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M = [8Mgps+ (25) — [3Mipes- (25) — 2Mpss (29)] (2.1)

wobei die Magnetisierung dabei in Bohrsche Magnetonen pp pro Formeleinheit (f.u.:
engl.: formular unit) angegeben wird. S ist der Gesamtspin und errechnet sich aus S =
n/2, mit n der Anzahl ungepaarter Elektronen.

Wenden wir uns nun wieder dem YIG zu, bei diesem sitzt auf dem (c)-Gitterplatz
das unmagnetische Yttrium, so dass nur die Wechselwirkung Fe?$—02_—Fe:()’$ fiir den
Magnetismus von YIG eine Rolle spielt. Es sind zwei Fe3T im Oktaeder-Gitter und drei
Fe3t im Tetraeder-Gitter. Durch die antiparallele Ausrichtung der Spins kompensieren
sich vier Eisenionen gegenseitig, es bleibt ein resultierendes Eisenion im Tetraeder-Gitter
iibrig, das zum gesamten magnetischen Moment des YIG beitragt. Aufgrund der anti-
parallelen Ausrichtung der Untergitter spricht man von einem Ferrimagneten. Wie oben
schon erwihnt, besitzt Fe?* 5 ungepaarte Elektronen in der 3d-Schale.

Aus Gleichung 271] erhélt man somit fiir die Séttigungsmagnetisierung bei 7= 0K

Mg = |0pp — (15pup — 10up)| /fu. = bup/f.u. (2.2)

Mit g = 9,274-10724 J /T und dem Volumen der Einheitszelle V = a® = (1,2376 nm)>3,
erhilt man einen Wert fiir die Sattigungsmagnetisierung von Mg = 195, 70kA /m.

Bei endlicher Temperatur nimmt dieser Wert ab. Oberhalb der Curie-Temperatur von
Teo = 560 K [1] verliert YIG seine ferrimagnetische Ordnung und es wird paramagnetisch.
Bei Raumtemperatur betrégt der Wert fiir die Sattiungsmagnetisieung 143,40kA /m [1].
Die einzigen magnetischen lonen im YIG sind die Eisenionen, diese haben einen Bahn-
drehimpuls von L = 0, daher ist die Wechselwirkung mit Gitterschwingungen, Phononen,

sehr gering. Dies resultiert in einer geringen Linienbreite in der ferromagnetischen Reso-

nanz [3].






3 Experimentelle Methoden

Im nachfolgendem Abschnitt werden die experimentellen Techniken beschrieben, die in
dieser Arbeit verwendet werden. Zuerst werden die Methoden vorgestellt, mit denen
die Schichten erzeugt werden, dies ist die gepulste Laserdeposition und das Elektro-
nenstrahlverdampfen. Danach wird die Rontgendiffraktrometrie als Methode zur struk-
turellen Charakterisierung eingefiihrt. Anschlieffend wird auf die verwendeten magneti-
schen Charakterisierungsmethoden SQUID-Magnetometrie, Rontgenzirkulardichroismus

und ferromagnetische Resonanz eingegangen.

3.1 Pulsed Laser deposition

Die Erzeugung der diinnen Schichten erfolgte mittels gepulster Laserdeposition (PLD:
engl.: Pulsed Laser Deposition). Die PLD-Anlage, die in dieser Arbeit verwendet wird,
ist Bestandteil einer Ultrahochvakuum(UHV)-Clusteranlage. Diese besteht aus mehreren
Kammern, die zur Herstellung von diinnen Schichten dienen. Die Kammern sind alle iiber
die Transferkammer verbunden, wobei die Proben mittels Roboterarm von einer Kammer
in die néchste transportiert werden konnen.

Die gepulste Laserdeposition ist ein physikalisches Abscheideverfahren, welches zu den
PVD-Verfahren (PVD: engl.: physical vapour deposition) gehért. Das Grundprinzip ist
das Abtragen eines Materials mittels eines gepulsten Lasers und die anschliefende Ab-
scheidung auf der Oberfliche eines Substrats. Bei der richtigen Wahl der Prozessparame-
ter kann ein epitaktisches Wachstum erzielt werden.

Die schematische Funktionsweise ist in Abbildung [3.1] dargestellt. Ein gepulster La-
ser wird iiber ein Linsensystem auf ein Target fokussiert, welches stéchiometrisch aus
dem abzuscheidenden Materialsystem zusammengesetzt ist. Durch die hohe Energiedich-
te des Lasers wird das Material abgedampft bzw. ionisiert und es entsteht ein Plasma.
Dieses wird aufgrund der charakteristischen Form als ,Plasma-Plume* bezeichnet. Die
kinetische Energie der Teilchen kann dabei bis zu 100eV betragen. Oberhalb des Tar-
gets befindet sich das Substrat, auf dem die Schicht abgeschieden werden soll. Die Tonen

11
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Abbildung 3.1: Schematisches Funktionsprinzip der gepulsten Laserdeposition [25].

lagern sich auf der Oberfliche des Substrates an. Dieses kann zusédtzlich mittels eines
Infrarot-Diodenlasers geheizt werden. Zudem wird bei dem PLD-Verfahren ein Prozess-
gas als Hintergrundatmosphére verwendet. Es gibt die Moglichkeit sowohl reaktive als
auch inerte Gase zu benutzen. Bei der Verwendung von reaktiven Gasen soll das ablatierte
Material mit dem Prozessgas reagieren und das Reaktionsprodukt abgeschieden werden.
Zudem dient das Gas dazu, durch Stofe die kinetische Energie der Atome und Ionen zu
reduzieren und so ein Absputtern des Substrats zu verhindern. Bei inerten Gasen, soll
nur eine Reduzierung der kinetischen Energie erfolgen. Werden nun die Prozessparame-
ter Substrattemperatur, Hintergrunddruck, Energiedichte und Wiederholrate des Lasers

richtig eingestellt, kann epitaktisches Wachstum erreicht werden. [24]

Das PLD-Verfahren hat viele Vorteile. So ist es sehr vielseitig einsetzbar. Es kon-
nen eine Vielzahl unterschiedlicher Materialien (Metalle, Halbleiter oder auch Hochtem-
peratursupraleiter) abgeschieden werden. Besonders fiir Materialien mit einem hohen
Schmelzpunkt, wie etwa Oxide, ist die PLD gut geeignet. Zudem kdnnen problemlos
auch komplexere Materialien, die aus einer Vielzahl von Elementen zusammengesetzt
sind, abgeschieden werden. Dies ist ein grofer Vorteil gegeniiber der Molekularstrahle-
pitaxie, wo das Verhiltnis manuell eingestellt werden muss. Oft besteht die Moglichkeit,
mehrere Targets in der Prozesskammer zu platzieren, so dass Heterostrukturen aus meh-

reren aufeinanderfolgenden Materialsystemen problemlos hergestellt werden konnen. [26]

Bei der in dieser Arbeit verwendeten PLD-Anlage wird zur Ablation des Targets ein
KrF-Excimer-Laser Compex 201 von Lambda Physik eingesetzt. Dieser UV-Laser hat ei-

ne Wellenldnge von A = 248 nm, eine Pulsenergie von 450 mJ und eine Wiederholrate von
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maximal 10 Hz. Uber ein Teleskop-Linsensystem kann die Energiedichte am Target zwi-
schen 0,5 und 5J/cm? eingestellt werden. Die Pulsdauer betriigt 2 bis 3 ns. Zum Heizen
des Substrats steht der Infrarot-Laser LH140 der Firma Surface, mit einer Wellenlénge
A =938 nm und einer Leistung von 140 W zur Verfiigung. Der Laserstrahl des Heizlasers
wird iiber eine Glasfaser auf die Riickseite des Substrates gebracht. Durch die Laserhei-
zung wird nur das Substrat erhitzt, dadurch wéchst hauptséichlich auf dem Substrat der
Film auf und der Rest der Kammer bleibt sauber. Mit einem 2-Farben-Pyrometer wird
aus der Wirmestrahlung die Temperatur des Substrates bestimmt. Uber einen Com-
puter wird die Ausgangsleistung des IR-Lasers geregelt um eine konstante Temperatur
einzustellen. Als Prozessgas wird in der vorliegenden Arbeit meist Sauerstoff verwendet.
Der Sauerstoff kann sich in die abgeschiedene Granat-Schicht einlagern und so eventu-
elle Fehlstellen ausgleichen. Wird der Druck jedoch zu hoch gewéhlt, lagert sich zu viel

Sauerstoff ein, was sich negativ auf die Schichtqualitdt auswirkt.

3.2 Reflection High Energy Electron Diffraction RHEED

Um das Wachstum zu beobachten, verfiigt die PLD-Anlage iiber ein RHEED-System
(RHEED: engl.: Reflection High Energy Electron Diffraction). Die Elektronen werden
dabei auf Energien von bis zu 35keV beschleunigt und treffen in einem kleinen Winkel
von 1° - 3° auf die Probenoberfliche. Dort werden sie gebeugt und anschliefsend von einem
Phosphor-Fluoreszenzschirm sichtbar gemacht. Dieses Beugungsbild der Kristalloberfla-
chenstruktur wird mit einer Kamera aufgezeichnet und am PC ausgewertet. Das RHEED
stellt eine Moglichkeit dar, wihrend des Prozesses das Wachstum der diinnen Schicht in
situ zu iiberwachen. Auferdem erlaubt es Riickschliisse auf mogliche Wachstumsmoden.
[27] Tm Anschluss wird kurz ein Einblick in die Theorie des Schichtwachstums gegeben.

Prinzipiell unterscheidet man vier verschiedene Wachstumsmoden. In Abbildung [3-2]
sind diese schematisch dargestellt. Zu den zwei dimensionalen Wachstumsmoden z&hlt
das Lagen-Wachstum (Frank-Van-der-Merwe Wachstum) (Abb. (a)) und das Stufen-
wachstum (Abb. (d)). Das Volmer-Weber Wachstum fiihrt zu Inseln und damit zu
einer dreidimensionalen Struktur (Abb. (b)). Eine Mischung aus 2D und 3D Wachs-
tum stellt das Stranski-Krastanov Wachstum dar (Abb. (c)). Insbesondere fiir Mehr-
fachlagen wird ein 2D Wachstum angestrebt.

Ob ein 2D oder ein 3D Wachstum stattfindet h&ngt von mehreren Faktoren ab, haupt-
séchlich aber von der Substrattemperatur und dem Hintergrunddruck. Dariiber hinaus
ist die Oberflaichenbeschaffenheit des Substrats ein mafgeblicher Faktor. Raue Oberfla-



14 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE METHODEN

Abbildung 3.2: Die vier verschiedenen Wachstumsmoden dargestellt bei drei unterschied-
lichen Zeiten, wenn die abgeschiedene Materialmenge © weniger als eine
Monolage (links), zwischen einer und zwei Monolagen (mitte) oder mehr
als zwei Monolagen (rechts) ist [27].

chen begiinstigen ein Insel-Wachstum. Bei der Temperatur verhélt es sich so, dass hohere
Temperaturen eher Inselwachstum fordern, niedrige dagegen 2D-Wachstum. Beim Druck
verhélt es sich genau umgekehrt, ein hoher Druck sorgt eher fiir Lagen-Wachstum und
ein niedriger fiir ein 3D-Wachstum. [28] 29]

Uber die zeitliche Verdnderung der Intensitit einzelner RHEED-Reflexe konnen die
Wachstumsmoden identifiziert werden. Beim Stufenwachstum haben die auftreffenden
Atome so viel Energie, dass sie sich auf der Oberfliche lange genug bewegen kénnen um
sich an einer energetisch giinstigen Position, wie etwa einer bestehenden Stufenkante,
anzulagern. Daher bleibt die Rauigkeit der Oberfliche nahezu gleich. Dies fithrt zu ei-
ner nahezu konstanten Intensitit des einzelnen Reflexes. Beim Lagen-Wachstum erhoht
sich die Rauigkeit durch das Anlagern der Atome auf der Oberfliche stark. Dies bedeu-
tet ein starkes Abfallen der Intensitét. Nachdem eine komplette Monolage gewachsen
ist, ist wieder eine glatte Oberflache entstanden, die wiederum eine hohe Intensitét des
RHEED-Reflexes bedingt. Die Intensitit der Reflexe oszilliert somit als Funktion der Zeit
bzw. als Funktion der abgeschiedenen Materialmenge. Uber diese Oszillation kann beim
Lagen-Wachstum auch auf die Schichtdicke geschlossen werden. Beim Volmer-Weber In-

sel Wachstum erhoht sich die Rauigkeit der Oberflache stark, die Intensitét eines Reflexes
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fallt stark ab. Beim Stranski-Krastanov Wachstum tritt zuerst eine Oszillation der Refle-
xintensitdt auf, wie beim Lagenwachstum, danach féllt jedoch die Intensitidt analog zum

Inselwachstum stark ab.

Auch iiber das RHEED-Bild kann zwischen den Wachstumsmoden unterscheiden wer-
den. Bei einer atomar glatten Oberflache treten nur scharfe Reflexe auf dem Lauekreis
auf, wie in Abbildung|3.3| (a) gezeigt. Bei einer gestuften bzw. sehr rauen Oberfliche ver-
grofern sich diese Reflexe zu lénglichen Strichen (Abb. (b)). Befinden sich 3D-Inseln
auf der Oberfléche, so erscheint ein typisches Durchstrahlungsbild, bei dem viele Reflexe
auch aufserhalb des Lauekreises sichtbar sind (Abb. (c)). [29]

Aus technischen Griinden war die RHEED-Anlage nur am Ende der Arbeit einsatz-
bereit, so dass nur wenige Schichten mit Unterstiitzung des RHEED-Systems gewachsen

werden konnten.

3.3 Elektronenstrahlverdampfer

In einer zweiten Kammer des UHV-Clusters befindet sich ein Elektronenstrahlverdamp-
fer fiir Metalle. Damit ist es moglich in-situ auf die YIG-Schicht eine weitere Schicht
abzuscheiden, ohne das Vakuum zu verlassen. Dabei wird ein Elektronenstrahl auf einen
Tiegel fokussiert, in dem sich das abzuscheidende Metall befindet. Dieses wird durch
den Strahl so stark erhitzt, dass es bedingt durch den niedrigen Druck von 10~® ybar
verdampft und sich auf dem iiber dem Tiegel befestigten Substrat abscheidet. Bei dem
hier verwendeten System werden die Elektronen mit einer Hochspannung von 7,5kV be-
schleunigt. Sie treffen mit einem Strom von 20-300 mA auf das Metall. Der benétigte
Strom richtet sich nach dem zu verdampfenden Metall. Das Substrat befindet sich ca.
30 cm {iber dem Tiegel. Zur Kontrolle der Schichtdicke wird ein Schwingquarz verwendet
und automatisch ein Shutter vor die Probe gefahren, sobald die gewiinschte Schichtdicke

erreicht ist.

Der Vorteil des thermischen Verdampfens ist, dass die Atome nur eine geringe ki-
netische Energie besitzen. Diese ist mit 0,1eV um das Tausendfache kleiner als beim
PLD-Prozess. Dadurch lagern sich die Atome langsam auf der Probenoberfliche ab und
Grenzflachenreaktionen oder dhnliches wird vermieden. Der grofse Nachteil ist jedoch,
dass verschiedene Metalle alle einen unterschiedlichen Schmelzpunkt besitzen und des-

halb Legierungen nur schwer abgeschieden werden kénnen. [25]
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Abbildung 3.3: (a) zeigt das entstehende RHEED-Bild bei einer atomar glatten Ober-
fliche, in (b) ist das RHEED Bild bei rauer oder gestufter Oberfléche
gezeigt, zu erkennen ist eine Vergroferung der Reflexe zu langlichen Stri-
chen und (c) zeigt das RHEED-BIild einer 3D-Oberflache, es ist ein typi-
sches Durchstrahlungsbild [29].
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3.4 Rontgenbeugung

Zur Analyse der kristallinen Eigenschaften der gewachsenen Schichten eignet sich sehr gut
die Streuung von Rontgenstrahlung, weil die Wellenlénge der Strahlung in der Gréfsenord-
nung der Gitterkonstanten liegt. Es gibt mehrere Moglichkeiten, mittels Rontgenstrah-
lung die kristallinen Eigenschaften eines Materials zu untersuchen. In dieser Arbeit wird
das Drehkristallverfahren verwendet. Dabei wird monochromatische Rontgenstrahlung
auf die Probe gestrahlt dort gebeugt und die Intensitdt des gebeugten Strahls gemessen.

Zur Untersuchung der Proben wird das Vierkreisdiffraktometer D8-Discover der Fir-
ma Bruker benutzt. Als Rontgenquelle dient eine Kupfer-Rontgenrohre, die mit 40kV
Beschleunigungsspannung und 40 mA Strom betrieben wird. Die Réntgenstrahlung, die
neben der charakteristischen Strahlung auch aus Bremsstrahlung besteht, trifft nach dem
Austritt aus der Rontgenrohre auf einen Gobelspiegel. Dies ist ein parabolisch gebogenes
Halbleitersubstrat mit darauf abgeschiedenen Mehrfachlagen, die eine hohe Reflektivitét
fiir Cu-K,-Strahlung besitzen. Der Gobelspiegel unterdriickt die Bremsstrahlung sowie
die Cu-Kg-Strahlung. Auferdem wird der Rontgenstrahl durch den Gé&belspiegel par-
allelisiert. Anschliefend folgt ein 4-fach-Monochromator aus zwei Germaniumkristallen.
Durch diesen Monochromator wird die Cu-Ko-Linie unterdriickt. Nach dem Monochro-
mator besitzt der Rontgenstrahl die Wellenldnge von A = 0, 154056 nm der Cu-K,;-Linie.
Dieser Strahl trifft auf die Probe, wird dort gestreut und von einem Nal-Szintillator de-

tektiert. [28]
Die Grundlage fiir die Rontgenbeugung ist die Bragg-Bedingung, die lautet:

2dhkl sinf = nA (3.1)

Dabei ist A die Wellenlénge der verwendeten Rontgenstrahlung, 6 der Einfallswinkel,
auch Bragg-Winkel genannt, n gibt die Beugungsordnung an und dpg; ist der Netze-
benenabstand mit den Millerschen Indizes h, k,l dieser Ebene. Diese Bragg-Bedingung
ist in Abbildung gezeigt. Die Gleichung beschreibt die konstruktive Interferenz der
Rontgenstrahlung, die an den Netzebenen gebeugt werden. Der Strahl k; fillt unter dem
Winkel 6 auf die Streuebenen. Der gebeugte Strahl k schliefst ebenfalls die Streuebene
im Winkel 6 ein. Die gebeugten Strahlen interferieren konstruktiv genau dann, wenn der
Gangunterschied As ein ganzzahliges Vielfaches der Wellenlénge der einfallenden Strah-
lung A ist. Ist fiir einen einfallenden Winkel 6 die Bedingung der Gleichung [3.1] erfiillt,
kommt es zu einem Intensitdtsmaximum. [30]

Die Bragg-Bedingung ist eine skalare Gleichung. Man kann die Bedingung aber auch
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(a) (b)

Abbildung 3.4: (a) Prinzipielle Darstellung der Beugung von Réntgenstrahlen an Git-
terebenen [31]. (b) Veranschaulichung der Scan-Moden w-scan und 260 —
w—scan anhand eines (444)-Reflexes im reziproken Raum.

in vektorieller Form beschreiben (Laue-Gleichung).

Gpu = kf —k; (3.2)

Es kommt zu einer konstruktiven Interferenz genau dann, wenn der Streuvektor
q = k; — k; gleich einem reziproken Gittervektor Gy ist (siehe Abb. (a)).

Bei kubischen Kristallstrukturen gilt folgender Zusammenhang zwischen der Gitter-
konstante a, dem Netzebenenabstand dpy; und dessen Millerschen Indizes h, k, [ [32]:

d o a
SN/ iy =y

Bei diinnen, epitaktischen Schichten kénnen auf Grund der endlichen Anzahl N von

(3.3)

Netzebenen, Nebenmaxima auftreten. Diese entstehen durch die Streuung der Rontgen-
strahlung an den verschiedenen Netzebenen und werden als Laue-Oszillationen bezeich-
net. Dies ist analog zur Beugung am Spalt zu verstehen. Bedingung hierfiir ist jedoch,
dass die Netzebenen kohérent zueinander sind. Das Auftreten dieser Laue-Oszillationen
ist ein Zeichen fiir ein gutes kristallines Wachstum der Filme. Relaxierte Filmebenen

sowie eine starke Oberflichenrauigkeit verhindern das Auftreten der Laue-Oszillationen.

[27]
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Abbildung (b) zeigt den Ausschnitt des reziproken Raums um den (444) Reflex, fiir
einen (111)-orientierten Kristall. In dieser Arbeit werden ausschlieflich (111)-orientierte
Kristalle verwendet, weswegen alle weiteren Diskussionen sich auch eine solche Orien-
tierung beziehen. Die x-Achse ist die in der Filmebene liegende [101]-Richtung und die
y-Achse ist die [111]-Richtung. Anhand dieser Zeichnung sollen zwei Messmoden erklart
werden. Einfalls- und Ausfallswinkel sind nur bei idealen Kristallen gleich, durch Fehl-
schliffe variieren die beiden Winkel. Es ist eine Kalibrierung notig, welche als w-Scan oder
auch als Rockingkurve bezeichnet wird. Hierzu wird der Detektor auf einen festen Winkel
260 gefahren, wo ein intensititsstarker Reflex erwartet wird. Nun wird die Probe um den
Winkel w in beide Richtungen leicht gedreht. Somit kann ein Offset Aw bestimmt und die
Probe so ausgerichtet werden, dass nun Einfalls- und Ausfallswinkel gleich sind [32]. Die
Rockingkurve kann auch zur Bewertung der Kristallinitat eines Einkristalls herangezo-
gen werden. In einem realen Kristall sind die Netzebenen nicht exakt parallel zueinander,
sondern leicht verkippt und versetzt. Dies wird als Mosaizitit oder Welligkeit bezeichnet.
Dies fiihrt zu einer Verbreiterung des Reflexes in [101]-Richtung. Es entsteht eine gauf-
formige Intensitdtsverteilung. Deren Halbwertsbreite (FWHM: engl.: Full Width at Half
Maximum) ist ein Maf fiir die Mosaizitét, wobei eine geringe FWHM eine hohe Kristal-
linitdt bedeutet. Im reziproken Raum bedeutet die Rockingkurve, dass der Streuvektor

q mit festem Betrag um den Ursprung auf einer Kreisbahn bewegt wird. [25]

Beim 20 — w—Scan wird der Detektor (26) mit doppelt so hoher Winkelgeschwindig-
keit bewegt wie die Probe (w). Im Bild des reziproken Raums bedeutet es, dass der
Streuvektor seinen Betrag in radialer Richtung auf der |[111|-Achse dndert. Da nur die
[111]-Richtung abgefahren wird, werden nur symmetrische Reflexe detektiert (sieh Abb.
(b)). Immer wenn die Bragg-Bedingung GI. erfiillt ist, kommt es zu einem Inten-
sitdtsmaximum. Mithilfe dieses 20 —w—Scans kénnen zum einen eventuelle Fremdphasen
erkannt werden, zudem koénnen out-of-plane Informationen, wie etwa der Netzebenenab-
stand in Wachstumsrichtung bestimmt werden. Bei den meisten Scans in dieser Arbeit
wird ein Bereich von 20 = 10° bis 130° durchgefahren.

In Abbildung 3.5 ist der reziproke Raum anhand der Ewaldkugel dargestellt. Die ein-
zelnen Punkte im reziproken Raum, definiert durch den reziproken Gittervektor Gy,
entsprechen jeweils Gitterebenen (hkl) im realen Raum. Der Radius des duferen Kreises
beschreibt die erreichbaren Reflexe, die durch den maximalen Streuvektor q < 2 - 27/
beschriankt sind. Die zwei grauen Halbkreise sind Bereiche die mit dem Rontgengerit aus
geometrischen Griinden nicht zuginglich sind, da sowohl der einfallende Strahl (w > 0)
als auch der ausfallende Strahl (20 > w) sich auf der Oberseite der Probe befinden
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Abbildung 3.5: Darstellung des reziproken Raums einer (111)-orientierten Probe anhand
der Ewaldkugel. Rot sind die erreichbaren YIG-Reflexe. Der Vektoren des
einfallenden Strahls k; und ausfallenden Strahls k¢, sowie den Streuvek-
tor q sind blau dargestellt. Die beiden griin markierten Bereiches deuteten
RSM um den symmetrischen YIG (444)-Reflex und den asymmetrischen
YIG (246)-Reflex an.

miissen, da eine Durchstrahlung nicht moglich ist. [25]

Mit dem 26 — w—Scan sind nur symmetrische Reflexe auf der [111]-Achse zugénglich
und somit auch keine Informationen beziiglich des in-plane-Wachstums. Um zusétzlich
diese Information zu bekommen, miissen Reflexe untersucht werden, die sowohl von der
in-plane, wie auch der out-of-plane Gitterkonstanten abhingen. Diese werden als asym-
metrische Reflexe bezeichnet. Dazu wird ein RSM durchgefithrt (RSM: engl.: reciprocal
space mapping). Dies bedeutet, es wird um die Position eines Reflexes der reziproke
Raum abgerastert. [25] Dazu werden schrittweise Linienscans in der [101]-Richtung ge-
macht und dann zu einer 2D-Abbildung des reziproken Raums aneinandergereiht. Es
konnen alle Reflexe gescannt werden, die innerhalb des erlaubten Bereichs der Ewaldku-
gel liegen. Der Streuvektor q wird auf den zweifachen Radius der Ewaldkugel normiert.
Die Einheit ist dabei 47/A und wird als rlu (rlu: engl.: reciprocal lattice units) angege-
ben. In Abbildung[3.5]sind jeweils mit Késtchen RSM von dem symmetrischen (444) und
dem asymmetrischen (246) Reflex angedeutet. Anhand von RSM Scans von asymmetri-
schen Reflexen kann auch zwischen verspanntem und vollstdndig relaxiertem Wachstum
unterschieden werden. Beim verspannten Wachstum (engl.: strained) nimmt der Film,
wie in Abbildung (a) gezeigt, in der Filmebene die Gitterkonstante des Substrates
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an, dies fithrt zu einer Verspannung des Filmes in Wachstumsrichtung. Beim relaxier-
ten Wachstum hingegen strebt der Film die Gitterkonstante des Volumenmaterials an,
wie in Abbildung (b) veranschaulicht. Um die Spannung im Ubergangsbereich zu
verringern, treten Defekte auf. [33] Abbildung (a) zeigt ein typisches RSM Bild des
(444) Reflexes, bei dem der Filmreflex unterhalb des Substratreflexes liegt. Bei asym-
metrischen Reflexe, wie bei dem in Abbildung [3.7| (b) gezeigten (246) Reflex, ist der
Filmreflex zusétzlich noch in der Horizontalen verschoben. Ist so eine Verschiebung er-
kennbar, bedeutet das, dass der Film relaxiert aufgewachsen ist. In (c) ist nochmals
ein RSM des (246) Reflexes abgebildet, diesmal liegt jedoch der Filmreflex unterhalb
des Substratreflexes, dies tritt auf, wenn ein verspanntes Wachstum stattgefunden hat.
Der Grund liegt darin, dass die Gitterkonstante in der Filmebene nun von Substrat und
Film gleich ist. Ein Unterschied, ob ein Film verspannt oder relaxiert aufwichst, ist nur

anhand von asymmetrischen Reflexen moglich.

(a) (b)

Abbildung 3.6: Unterschied verspanntes Wachstum (a) zu vollstindig relaxiertem Wachs-
tum (b). Wihrend beim verspannten Wachstum der Film in der Filme-
bene die Gitterkonstante des Substrates ibernimmt und damit verspannt
wird, geht bei relaxiertem Wachstum die Gitterkonstante auf den Wert
von Volumenmaterial zuriick. Dazu bildet sich im Ubergangsbereich eine
Vielzahl von Defekten [33].
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(a) (b) ()

Abbildung 3.7: Schematische Darstellung von RSM-Bildern, (a) ein symmetrischer Re-
flex, (b) ein asymmetrischer Reflex bei relaxiertem Wachstum und (c) ein
asymmetrischer Reflex bei verspanntem Wachstum.

Ebenfalls mittels Rontgenanalyse kann die Schichtdicke des Films bestimmt werden.
Bei dieser sogenannten Reflektometrie oder Kleinwinkelstreuung wird ein 260 —w—Scan fiir
kleine Winkel von ungefihr 20 = 0,5° bis 5° durchgefiihrt. Die Réntgenstrahlen werden
sowohl an der Oberfliche der Probe, als auch an der Grenzfliche Schicht/Substrat reflek-
tiert und interferieren miteinander. Es entstehen Maxima, wenn der Gangunterschied der
beiden reflektierten Strahlen ein Vielfaches der Wellenlénge A ist. Am Detektor erhilt
man also ein oszillierendes Signal. Durch den Abstand der Extrema kann auf die Schicht-
dicke geschlossen werden. Dies geschieht mithilfe des Fit-Programms Leptos der Firma
Bruker AXS. Hiermit kann man mit verschiedenen Materialparametern eine Reflekome-
triekurve simulieren und so versuchen, die gemessene Kurve moglichst genau anzupassen.

Es konnen Aussagen iiber Schichtdicke und Oberflachenrauigkeit getroffen werden. [34]

3.5 SQUID-Magnetometrie

Die magnetischen Eigenschaften der Proben werden mit einem SQUID (SQUID: engl.:
Superconducting Quantum Interference Device)-Magnetometer bestimmt. Benutzt wird
ein Gerét der Firma Quantum Design, welches in einem Temperaturbereich von 2 K bis
400 K arbeiten kann. Ein supraleitender Magnet ermdéglicht das Anlegen eines Magnet-
felds von £7 Tesla. Die Auflosungsgrenze des Gerétes liegt im téglichen Betrieb bei ca.
1079J/T.

Das Kernstiick des Messaufbaus ist ein Gradiometer 2. Ordnung. Dieses besteht aus

einem supraleitenden Draht, der wie in Abbildung (a) gezeigt zu drei Spulen gewickelt
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Abbildung 3.8: (a) Schematische Darstellung des Gradiometers 2. Ordnung und (b) die
gemessene Spannung [36].

ist. Dabei besteht die mittlere Spule aus zwei Windungen, die im Uhrzeigersinn gedreht
sind. Die beiden dufleren Spulen besitzen jeweils nur eine, gegen den Uhrzeigersinn ge-
drehte Windung. Dadurch dass die beiden dufseren Leiterschleifen gegenldufig zu den
beiden inneren gewunden sind, werden Storsignale von externen Feldern herausgefiltert.
Die zu messende Probe wird mit einem diamagnetischen Kleber in einem diamagneti-
schen Strohhalm befestigt. Nun wird die Probe im Gradiometer auf und ab bewegt. Das
magnetische Moment der Probe induziert in der supraleitenden Spule einen Strom. Dieser
Strom wird mithilfe eines RF-SQUID (RF-SQUID: engl.: Radio Frequency-SQUID) in
eine Spannung umgewandelt. Der Spannungsverlauf ist in Abbildung (b) dargestellt.
Zur genauen Funktionsweise eines SQUID siehe [35]. Die Spannungskurve wird mit ei-
ner Software gefittet und daraus das magnetische Moment bestimmt. Gemessen wird die

Projektion der Magnetisierung parallel zum angelegten Feld. [28]

3.6 Magnetischer Rontgenzikulardichroismus

Die SQUID-Magnetometrie ist eine integrale Methode, bei der das gesamte magneti-
sche Moment der Probe gemessen wird. Um elementspezifisch das magnetische Moment
messen zu konnen, kann der magnetische Rontgenzirkulardichroismus (XMCD: engl.: x-

ray magnetic circular dichroism) verwendet werden. Unter Dichroismus versteht man die
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Abhéngigkeit der Absorption eines Materials von der Polarisation des Lichtes. Zirkular
heifst, dass zirkular polarisiertes Licht verwendet wird, und Rontgen bedeutet, dass es

sich um Rontgenlicht handelt.

3.6.1 Physikalische Grundlagen

Grundlage der XMCD ist die Absorption von Rontgenlicht an einer Absorptionskante
(XANES: engl.: X-ray absorption near edga spectra). Bei der Absorption von Réntgen-
strahlen werden Elektronen aus tiefliegenden, besetzten Schalen in den unbesetzten Teil
des Valenzbandes oberhalb der Fermienergie gehoben. Die Intensitiit eines solchen Uber-

gangs kann mithilfe von Fermis Goldener Regel beschrieben werden:

T(w) <Y /B My 6B/ = Bi(k) = ) F(E(O)(1 = F(E/() (3.4)
i,f

Dabei bezeichnet MZ%C das Ubergangsmatrixelement fiir den Anfangszustand i und den
Endzustand f, |’ 5 das Integral iiber die Brillouin-Zone, I die Fermi-Verteilung, E; und
E; jeweils die Energien des Anfangs- und Endzustands, fw die Energie des Rontgenpho-
tons und k dessen Wellenvektor. Die Deltafunktion ¢ beschreibt den Energieerhalt des
Prozesses. Durch die Fermifunktion wird sicher gestellt, dass nur Anregungen in freie
Energiezustinde stattfinden. [25]

Rontgenphotonen haben aufgrund ihrer Helizitét h = £1 ein Bahnmoment von

oc=h-q, (3.5)

wobei q der Einheitsvektor in Ausbreitungsrichtung der Rontenstrahlung ist. Bei der
Absorption wird nun dieses Bahnmoment auf die Elektronen iibertragen. Der Gesamt-

drehimpuls J dndert sich in J’:

JY=J+q (3.6)

Des weiteren sei

M=J -m (3.7)

die Projektion von J auf die Vorzugsrichtung der Magnetisierung mit dem Einheitsvektor

m dieser Vorzugsrichtung. Daher gilt nach der Absorption eines Réntgenphotons
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M =J -m=M+ h(q-m) (3.8)

Sei nun die Magnetisierung parallel bzw. antiparallel zur einfallenden Rontgenstrah-
lung, so ist q - m = +1 und daher M’ = M + h. [27] Dies heift also, dass die Projektion
des Drehimpulses auf die Magnetisierung sich um +h &ndert. Die Projektion des Dre-

himpulses wird durch die magnetische Quantenzahl m; beschrieben.

Um das Grundprinzip des XMCD zu verstehen, soll zunéchst der Einfluss des Spin-
moments noch vernachléssigt werden. Die Anregung ist in in Abbildung [3.9] gezeigt. In
diesem einfachen Beispiel betrachtet man sich die Anregung eines Elektrons von einem
s-Orbital (I = 0, m; = 0) in ein p-Orbital (1=1, m; = —1;0;+1), wobei die Zusténde mit
my = —1;0 besetzt seien und der Zustand m; = +1 unbesetzt ist. Bei der Absorption der
Rontgenphotonen miissen folgende Auswahlregeln erfiillt sein, Al = 1, Am; = £1 und
Amg = 0. Eine Anregung ist also nur vom Zustand [ = 0, m; = 0 in den Zustand [ = 1,
my = 1 moglich. Nun betrachtet man die Absorption mit rechtszirkular polarisierten Pho-
tonen (h = +1), dies bedeutet also, dass die Anderung der magnetischen Quantenzahl
auch 1 sein muss (Am; = +1). Eine Anderung der magnetischen Quantenzahl m; um
plus eins fiihrt zu einer Anregung des Elektrons in den Zustand [ = 1, m; = 1, der frei
ist. Nun seien die Rontgenphotonen linkszirkular polarisiert (h = —1). Bei der Anregung
muss sich die magnetische Quantenzahl m; um minus eins éndern. Eine Anregung wire
demnach nur in den Zustand [ = 1, m; = —1 moglich, dieser Zustand ist jedoch schon voll
besetzt, also ist keine Absorption von linkszirkular polarisiertem Réntgenlicht mdoglich.
Die Absorption ist also stark von der Polarisation der Rontgenstrahlen abhéngig, hier

ware ein starker Dichroismus zu beobachten.

Nun sei auch der Einfluss der Spinmomente beriicksichtigt. Aufgrund der Spin-Bahn-
Kopplung spalten z. B. die 2p-Zustéinde in zwei Niveaus auf, mit Gesamtdrehimpuls
J =3/2und J = 1/2. Im Fall von J = 3/2 sind Spin- und Bahnmoment parallel
ausgerichtet und im Falle von J = 1/2 antiparallel. Fiir 2p-Zustiande werden diese als
2p3/9 bzw. 2py /9 bezeichnet, wobei das 2p;/p-Niveau energetisch giinstiger ist. Es gibt
unterschiedliche Ubergangswahrscheinlichkeiten fiir rechtszirkular und fiir linkszirkular
polarisiertes Licht. Dies soll kurz fiir die Ubergéinge von der 2p-Schale in die 3d-Schale dis-
kutiert werden, wobei die Anregung vom Zustand 2p3/; in den 3d-Zustand als Lz-Kante
und der Ubergang vom Zustand 2p; /5 in den 3d-Zustand als Le-Kante bezeichnet wird.
Betrachtet wird eine Anregung von Elektronen mit Spin s = +1/2. Fiir die Ls-Kante ist
die Ubergangswahrscheinlichkeit fiir rechtzirkular polarisiertes Licht 0,625 und fiir links-
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Abbildung 3.9: Energieschema eines hypothetischen Atoms ohne Einfluss der Spinmo-
mente. Absorption ist nur mit rechtszirkular polarisiertem Licht (h = +1)
moglich.

zirkular polarisiertes Licht 0,375. Fiir die Lo-Kante sind die Ubergangswahrscheinlichkeit
0,75 bzw. 0,25 fiir rechtszirkular bzw. linkszirkular polarisiertes Licht [25], 27]. Der XMCD
ist der Unterschied von der Absorption von rechtzirkular polarisiertem und linkszirkular
polarisiertem Licht also die Differenz der beiden Absorptionsspektren. Die Ubergangs-
wahrscheinlichkeit der s = —1/2 Elektronen, ist umgekehrt zu der mit s = +1/2. Dies
bedeutet, dass auch eine Anderung der Spinorientierung in den freien Zustinden und
damit eine Umpolung des Magnetfeldes, zum selben Ergebnis fithrt wie der Wechsel der
Polarisation.

Betrachtet man nun Ubergéinge, bei denen am Zielort beide Spinrichtungen vorhanden
sind, so finden Ubergiinge sowohl von s = +1/2 und s = —1/2 statt. Beispielsweise fiir
die Ls-Kante:

Ijep < 0,625N4 + 0,375N (3.9)

Iprep < 0,375N4 +0,625N (3.10)

wobei Ny und N jeweils die Zustédnde mit spin-up und spin-down an der Fermikante
sind. Das entsprechende XMCD-Signal errechnet sich durch

Ixyep = Ilcp - Ircp o 0, 65(NT - Ni) + 0, 375(NT — Ni) (311)

Dies bedeutet, dass der XMCD sehr empfindlich auf die Anzahl von Ny zu N ist, also
vom magnetischen Moment abhéngt.

Im ersten Schritt werden die Elektronen von einem tiefgelegenen Niveau in ein Va-
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lenzniveau angeregt, z. B. vom 2p;p-Niveau ins 3d-Niveau. In einem zweiten Schritt
fallt das angeregte Elektron wieder in den Grundzustand zuriick. Die dadurch entste-
hende Energie kann entweder durch Fluoreszenzphotonen oder Augerelektronen freige-
setzt werden. Praktisch konnen beide Mechanismen zur Analyse herangezogen werden,
wobei nur Elektronen, die oberflichennah erzeugt werden, austreten und detektiert wer-
den kénnen. Zudem miissen die austretenden Elektronen {iber eine Zuleitung zur Probe
nachgeliefert werden, um die Ladungsneutralitdt zu gewéhrleisten. Dieser Strom ist im
Bereich von pA und kann gemessen werden. Diese Methode wird als ,total electron yield“
(TEY) bezeichnet, liefert jedoch nur eine Oberflicheninformation. Misst man hingegen
die Fluoreszenzphotonen, so erhilt man eine Volumeninformation, da die Austrittstiefe
von Fluoreszenzphotonen grofer ist als von Augerelektronen. Das detektieren von Fluo-
reszenzphotonen wird ,fluorescence yield“ (FY) genannt.

Um aus den gemessenen XMCD Spektren die Bahn- und Spinmomente zu berechnen
wendet man die sogenannten magnetooptischen Summenregeln an. Diese wurden von
Thole et al. [37] fiir das Bahnmoment und Carra et al. |[38] fiir das Spinmoment berechnet.

Sie lauten:

fL2+L3 (g — p—) dw

A(L,) = T G 7 T o) (3.12)
S
B ;cz(c(z++11))_(zfz(l+; 1—) 7:) : (314)

potlh et

o LAD[@+1) —2c(c+1)+4] -3 (c— 1)% (¢ +2)? (3.16)

6lc(l+1)(4+2—n)

Dabei ist ¢ bzw. [ jeweils der Anfangs- und der Endzustand. Fiir 2p etwa ist
¢ = 1 und fiir den Endzustand 3d ist | = 2. n entspricht der Anzahl der Elektronen
im Valenzband. p4 bzw. pu_ sind die Absorptionskoeffizienten fiir das linkszirkular bzw.
rechtszirkular polarisierte Licht. (S) ist der Erwartungswert des Spinoperators, (L) der
des Bahnoperators und (7,) der Erwartungswert fiir den Dipoloperator. Nun kénnen

daraus die Anteile der magnetischen Momente bestimmt werden. [25]
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(a) (b)

Abbildung 3.10: (a) zeigt den schematischen Aufbau des ESRF mit den drei Beschleuni-
gungsstufen und (b) zeigt den schematischen Aufbau einer Messeinheit
[25].

my = —‘%B (Lz) (3.17)
mg = —2%3 (S7) (3.18)
my = +’%B (T7) (3.19)

3.6.2 Experimenteller Aufbau

Die XMCD-Messungen werden an der European Synchrotron Radiation Facility
(ESRF) in Grenoble, Frankreich durchgefiihrt. Dort werden Elektronen in drei Schrit-
ten beschleunigt. Eine Elektronenkanone erzeugt mehrmals pro Tag Elektronen mit eine
Energie von 100keV. Diese werden anschlieffend im Linearbeschleuniger, der 12m lang
ist, auf 200 MeV beschleunigt. Im nédchsten Schritt wird die Energie der Elektronen im
Synchrotron, dem Booster, auf 6 GeV erhoht. Schlieklich werden die Elektronen in einen
Speicherring mit 844 m Umfang injiziert. Dort bleibt die Geschwindigkeit der Elektronen
gleich, es werden lediglich die Energieverluste ausgeglichen. In Abbildung [3.10| (a) ist
eine schematische Darstellung der Synchrotrons gezeigt mit den drei Beschleunigungs-
stufen und in (c) ist der Aufbau einer Messeinheit (engl.: Beamline) dargestellt. Die
Messeinheit besteht aus drei Kammern, in der ersten befindet sich die Stahlenoptik. In
der zweiten Kammer findet das eigentliche Experiment statt und in der dritten Kammer,
der Kontrollkammer, wird das experimentell Rechnergestiitzt iiberwacht.

Zur Erzeugung der polarisierten Rontgenstrahlung wird ein Undulator verwendet. Er
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Abbildung 3.11: Schematischer Aufbau eines Undulators. Dieser hat vier Schienen mit
Permanentmagneten. Die Magnetisierung der Permanentmagneten steht
jeweils senkrecht aufeinander, die Lénge einer solchen magnetischen Pe-
riode ist . Bei einer Verschiebung von zwei Blocken um /4 werden die
Elektronen auf Spiralbahnen gelenkt und strahlen zirkular polarisiertes
Rontgenlicht aus. Der Abstand d bestimmt die Energie der Photonen.

[25]

besteht aus vier Schienen, welche jeweils aus Permanentmagneten bestehen. Die Magne-
tisierung der Permanentmagneten steht jeweils senkrecht aufeinander, wie in Abbildung
[3.11] gezeigt. Die Lénge einer solchen magnetischen Periode wird als A bezeichnet. Werden
zwei der vier Blocke um /4 verschoben, werden die Elektronen auf eine Spiralbahn ge-
zwungen. Dadurch strahlen die Elektronen zirkular polarisiertes Rontgenlicht aus. Durch
den Abstand d der Schienen kann die Energie der Photonen eingestellt werden. Die Ener-
gie der Photonen ist zudem auch noch von der Geschwindigkeit der Elektronen abhéngig.
Da diese im Speicherring eine Geschwindigkeitsverteilung besitzen, muss durch einen Mo-

nochromator eine bestimmte Energie herausgefiltert werden.

Um einen induzierten Magentismus im Platin auf YIG zu iiberpriifen, sind einige Mit-
arbeiter des Instituts nach Grenoble geflogen, um Pt/YIG-Heterostrukturen zu messen.
Wenn wie vermutet im Platin ein induzierter Magentismus stattfindet, sollte das ein
XMCD-Signal ergeben. Findet hingegen keine Spinpolarisation statt, wire kein XMCD-
Signal erkennbar, da dann die beide XANES-Signale gleich sind.
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3.7 Ferromagnetische Resonanz

3.7.1 Prinzip der Ferromagnetischen Resonanz

Die ferromagnetische Resonanz, kurz FMR, ist heutzutage eine weitverbreitete Metho-
de zur Untersuchung von magnetischen Materialien. Besonders zur Untersuchung der
magnetischen Anisotropie in diinnen Filmen ist sie gut geeignet.

Das Prinzip der FMR ist dieselbe wie bei der Elektronenspinresonanz (ESR), deshalb
soll zuerst diese kurz diskutiert werden. Dazu betrachten wir einen paramagnetischen
Stoff, bei dem einzelne Atome als magnetisch unabhéngig angesehen werden koénnen.
Der Bahndrehimpuls L und der Spin S der Elektronen koppeln zum Gesamtdrehim-
puls J. Dieser Gesamtdrehimpuls fithrt zum magnetischen Moment pj; = %J , it
dem Landeéschen g-Faktor g;, dem Bohrschen Magneton pp und dem Planckschen Wir-
kungsquantum A. Quantenmechanisch fiihrt das Anlegen eines statischen Magnetfeldes
woHg zu einer Aufspaltung der Eigenwerte, die durch die Quantenzahl m ; beschrieben
werden, in 2J + 1 dquivalente Energieniveaus. Diese Aufspaltung ist als Zeeman-Effekt

bekannt. Die Energie dieser Niveaus ist [31]

E =mjgsupHo (3.20)

Zwei aufeinanderfolgende Niveaus unterscheiden sich um Amg = +1, so dass sich die

Energiedifferenz zwischen zwei Niveaus zu

AE:gJMBHO (321)

ergibt. Fiir S = 1/2 ist die Zeeman-Aufspaltung in Abbildung [3.12] (a) dargestellt.
Zwischen den beiden Niveaus sind Dipoliiberginge moglich. Dies kann etwa durch

Einstrahlung von Mikrowellen senkrecht zum Magnetfeld erfolgen. Die Energie der Mi-

krowelle hw muss dabei gleich der Energiedifferenz AFE sein. Dadurch ergibt sich die

Resonanzbedingung, die lautet:

w = YpoHyes (322)

Dabei ist v das gyromagnetische Verhéltnis, das definiert ist als v = gyup/h und
poH, s das Resonanzfeld. In der Elektronenspinresonanz entspricht das Resonanzfeld
dem &ufseren statischen Magnetfeld poHp.

Der Unterschied der FMR zur Elektronenspinresonanz liegt darin, dass die Magneti-
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Abbildung 3.12: (a) Prinzip der ferromagnetischen Resonanz am Beispiel eines zweifach
entarteten Energieniveaus. Durch Einstrahlen von elektromagnetischen
Wellen der richtigen Frequenz kénnen Dipoliibergidnge induziert werden.
(b) Klassische Betrachtung der FMR, Prizession des Magnetisierungs-
vektors um den Vektor der effektiven Feldes. [39]

sierung nicht mehr um den Feldvektor des externen Feldes prizediert, sondern um ein

effektives Feld. Dieses setzt sich additiv aus mehreren Beitrigen zusammen. [31]

Hepp = Ho + Haus + Hapiso (3.23)

Dabei ist Hy das extern angelegte Feld, H 4, das aus der Austauschwechselwirkung

im Ferromagneten entstehende Feld und H 4,5, das richtungsabhéngige Anisotropiefeld.

Klassisch betrachtet, prizediert das magnetische Moment M um das effektive Magnet-
feld poHeys. Dies ist in Abbildung |3.12| (b) veranschaulicht.

Die Bewegung dieser Prézession wird durch die Landau-Lifschitz-Gilbert-Gleichung

beschrieben, die lautet:

dM Q@ oM
— = —yM x poH — | M x — 3.24
g YM X poHess + Y < 5t ) (3.24)

Der erste Term beschreibt die Prézession der Magnetisierung M um das effektive Feld
poHe¢. Der zweite Term beschreibt die Ddmpfung dieser Préizession mit der Sittigungs-
magnetisierung Mg und einem dimensionslosen Dampfungsfaktor a. «y ist das gyroma-

gnetische Verhiltnis.
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Abbildung 3.13: Definition des Koordinatensystems eines (111)-orientierten Films nach
[40].

3.7.2 Die Energieformulierung der ferromagnetischen Resonanz

Eine andere Moglichkeit, die FMR zu beschreiben, ist die Energieformulierung. Die freie
Energiedichte setzt sich aus der Zeeman-Energie Fy¢, der Entmagnetisierungsenergie

Frorm und der Anisotropieenergie Fap;so Zusammen.

Ftotal = Fstat + FForm + FAm'so (325)

Da aufgrund der Anisotropie die Magnetisierung M eines Materials und das externe
Magnetfeld poH nicht zwingend parallel sind, ist es zweckméfig, sie gesondert mit defi-
nierten Koordinaten zu beschreiben. Eine mdogliche Definition der Winkel von Vektoren
M und H in Bezug auf eine (111)-orientierte Probe ist in Abbildung gegeben. Es
wird dabei das System von Manuilov et al. [40] iibernommen.

Im nachfolgenden werden kurz die einzelnen Beitrdge zur totalen freien Energie dis-
kutiert. Die Zeemann-Energie entsteht durch die Wechselwirkung der Magnetisierung M
mit dem externen Magnetfeld poH. [31]

Fst(zt = —/,LQHOM (326)

Durch entsprechende Transformation des in Abbildung B-13] angegebenen Koordina-

tensystems erhélt man [40]

Fystar = —poHoM [(sin O sin Opy cos(pp — dar) + cos O cos O] (3.27)
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Ein weiterer Beitrag zur totalen freien Energie, stammt aus der Entmagnetisierung.
Die Entmagnetisierungsenergie kommt vom Entmagnetisierungsfeld poHporm, welches
entsteht, weil die Magnetisierung am Probenrand sprungartig Null sein muss. Die Ent-
magnetisierung wird oft als Formanisotropie bezeichnet und mithilfe des Entmagnetisie-

rungstensors IN beschrieben. Fiir die freie Energie gilt [31]

g —%MoNoM, (3.28)

was durch Transformation des in Abbildung [3.13] gegebenen Koordinatensystems schrei-
ben lasst als [40]

Frorm = %MQ sin? O, (3.29)

Der dritte Teil ist die Anisotropieenergie. Als magnetische Anisotropie bezeichnet man
die Tatsache, dass die freie magnetische Energie von der Orientierung des Magnetisierung
M abhéngt. Es gibt Richtungen, die sich leichter magnetisieren lassen, und solche, die sich
schwerer magnetisieren lassen. Ohne externes Feld richtet sich die Magnetisierung immer
so aus, dass die Energie minimal wird. Eine solche Richtung heifft ,magnetisch leichte
Richtung“. Um die Magnetisierung M aus dieser Vorzugsrichtung heraus zu drehen, muss

ein externes Feld ugHg Arbeit leisten.

Die Anisotropie kann aus mehreren Betrigen zusammengesetzt werden. Zum einen
aus der magnetokristallinen Anisotropie. Dies bedeutet, dass es Kristallachsen gibt, die
sich leichter magnetisieren lassen als andere. Eine Beschreibung der kristallinen Aniso-
tropie erfolgt phinomenologisch auf Basis der Kristallsymmetrie. Dies geschieht mit den

Potenzen der Richtungskosinusse «; der Magnetisierung. [31]

mit der Projektion der Magnetisierung M; auf die i-te Kristallachse. Fiir ein kubisches
System ergibt sich [31]

Fo = Kd(aiozz + azaz + aa?) + ch(aiagozi) (3.31)

mit den Anisotropiekonstanten K.; und K.y erster und zweiter Ordnung. Im folgenden
wird nur noch die erste Ordnung betrachtet. Mit den in Abbildung [B:13] eingefiihrten

Koordinaten ergibt sich die kristalline Anisotropieenergie zu [40]
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1 1 2
Fo =K, (3 cost Oy + 1 sin 0 — \3[ sin® 05 cos Oy sin3‘I>M> (3.32)

Bei diinnen Filmen entsteht aufgrund der Verspannung in der Ebene eine uniaxiale
Anisotropie der From [31]

Fy = Legya? (3.33)

mit i der i-ten Kristallachse ¢;; ist die ii-Komponente des Dehnungstensors € und L eine
Proportionalitétskonstante. Bei einer Verspannung in der (111)-Ebene folgt fiir die freie
Energie geméf des Koordinatensystems aus Abbildung [40]

Fy = K, sin? 0y (3.34)

Betrachtet man sich den Term fiir Entmagnetisierung Gleichung ([3.29)), stellt man
fest, dass dieselbe Winkelabhéngigkeit besteht wie bei der uniaxialen Anisotropie, so

dass beide Terme zusammengefasst werden konnen. Hierzu wird eine effektive uniaxiale
Konstante K} = K, — 2mr M2 definiert.

Fiir die totale freie Energie ergibt sich also:

Fiotar = — poHoM [sin 0 sin 0y cos(pm — par) + cos O cos 0] (3.35)

1 1
+ K sin? 0y + Ko (3 cost Oy + 2 sin? 0,

2
—\3[ sin® 05 cos Oy sin3<I>M>

Ausgehend von der totalen freien Energie kann nun eine zur Bewegungsgleichung (i3.24))

alternative Formulierung hergeleitet werden, die lautet [31]

O°F 0°F < 0°F )2

0%, 03, OO (3:36)

Wres _ 1
v M g sin? 0,

Die Auswertung der Bewegungsgleichung (3.36)) erfolgt bei der Gleichgewichtsbedin-
gung der Magnetisierung O3 = O 9 und @y = P9, so dass zusitzlich die Bedingung

erfiillt sein muss, dass die totale Freie Energie Null ist.
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oF OF
= 0; =0 (3.37)

0P s 00
Ausgehend von der Resonanzbedingung (3.36]) und von der Gleichgewichtsbedingung
(3-37) hat nun Manuilov et al. [40] einen Zusammenhang zwischen der Resonanzfrequenz

wres und dem uniaxialen und kubischen Anisotropiefeld B, und B, hergeleitet. Dabei

werden zwei Spezialfille betrachtet. Zum einen, wenn das magnetische Feld senkrecht
zur (111)-Ebene, also der Filmoberfliche, steht (B; || [111], ® = 0°). Dies wird als

out-of-plane (oop) bezeichnet.

2
res = 7 (BL 1B+ |BC|> (3.38)

Der zweite Fall ist, wenn das Feld parallel zum Film ist (By || [110], g = 90°, & =
90°). Diese Richtung wird als in-plan (ip) bezeichnet. Fiir die Resonanzfrequenz ergibt

sich:

1
Wres = 7\/3 <B + |Bu*‘ + 5 ’BC’> (3'39)

v ist das gyromagnetiche Verhiltnis. Sowohl Resonanzfrequenz wy.s als auch die Re-
sonanzfelder bei oop-Orientierung B und ip-Orientierung B sind experimentell zu-
ganglich, so dass man dann mit den Gleichungen und die Anisotropiefelder
berechnen kann.

Auch bei den in dieser Arbeit hergestellen Diinnfilme soll die magnetische Anisotropie
anhand von FMR-Messungen untersucht werden. Des weiteren ist die Linienbreite ein

weiteres gutes Kriterium, um die Qualtitéit der Filme zur beurteilen.






4 Ergebnisse YIG-Diinnfilme auf
YAG-Substrat

Dieses Kapitel widmet sich der Herstellung und Charakterisierung von YIG-Diinnfilmen
auf Yttrium-Aluminium-Granat (YAG: engl.: Yttrium-Aluminium-Garnet). Der erste
Teil beschreibt die Eigenschaften des Substrates und den Herstellungsprozess der diin-
nen Schichten. Der zweite Teil behandelt die Charakterisierung der Diinnfilme. Dabei
werden die strukturellen Ergebnisse anhand der Rontgenanalyse behandelt. Die magne-
tischen Eigenschaften der Filme werden anhand der SQUID-Magnetometrie, XMCD- und
FMR-Messergebnisse diskutiert.

4.1 Eigenschaften des Substrates

Als Substrate zur Herstellung der YIG Diinnfilme dient Yttrium-Aluminium-Granat.
Die Summenformel lautet Y3Al5019. Es besitzt ebenfalls eine Granatstruktur, wobei im
Vergleich zum YIG die magnetischen Eisenatome durch Aluminiumatome ersetzt sind.
Das heifst, dass auf den tetraedrisch und oktaedrisch koordinierten Gitterplitze jeweils
Al**_Ionen zu finden sind.

Aluminium besitzt eine [Ne|] 3s? 3p! Konfiguration. Dies bedeutet, dass AI3* eine
abgeschlossene [Ne| Hiille hat und damit alle beteiligten Ionen einen Gesamtspin von
S = 0 besitzen. Auferdem ist der Gesamtbahndrehimpuls aller drei beteiligen Ionen
L = 0. YAG ist somit diamagnetisch.

YAG besitzt eine kubische Kristallstruktur mit einer Gitterkonstante von a=1,2006 nm
[24]. Daraus resultiert eine Gitterfehlanpassung zu YIG von 3,082 %. Diese grofe Gitter-
fehlanpassung bedingt ein schlechtes kristallines Wachstum in der ersten Monolage.

Die in dieser Arbeit verwendeten Substrate sind von der Firma Crystec. Sie haben
laterale Abmessungen von 5x5 mm?, eine Dicke von 1 mm und sind einseitig poliert. Es
handelt sich bei den verwendeten Substraten um (111)-orientierte Einkristalle, der YIG-
Diinnfilm iibernimmt diese Orientierung, so dass in dieser Arbeit ausschlieflich (111)-

orientierte YIG-Diinnfilme behandelt werden.

37
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Abbildung zeigt einen 20 — w—scan eines YAG-Substrats. Neben den erwarteten
YAG (444) und YAG (888) Reflexen sind auch zahlreiche andere Reflexe sichtbar. Die
Reflexe bei 260 = 25,69° und 20 = 83,91° konnen als verbotene YAG (222) und (666)
Reflexe identifiziert werden. Das Auftreten dieser, eigentlich verbotenen Reflexe ldsst sich
auf Oberflichendefekte zuriickfiihren, die wihrend des Poliervorganges entstanden sind
[13]. Zudem gibt es noch weitere 6 Reflexe, die nicht dem YAG zugeordnet werden kénnen.
In der Abbildung[.I]sind diese mit einem Stern gekennzeichnet. Ihre Herkunft kann nicht
exakt gekldrt werden, es handelt sich wahrscheinlich um Verunreinigungen des Substrates.
Die entsprechenden 260 Winkel und die daraus berechneten Netzebenenabstinde der 6

Fremdreflexe sind in Tabelle [4.1] zusammengestellt.

Tabelle 4.1: Gemessene 20-Winkel und daraus berechnete Netzebenenabstiande d in nm.
20 (°) d (nm)
38,02+0,03 | 0,2364+2-10~*
44,16+ 0,03 | 0,2049 +2-10~*
77,53+0,08 | 0,123 +5-107%
81,93+0,06 | 0,1175+4-10~*
111,04 +0,08 | 0,0934 4+ 4 -10~*
115,52 40,08 | 0,0911 +4-10~*

Diese Fremdphasen haben mdoglicherweise ebenfalls einen Einfluss auf die magnetischen
Eigenschaften des YAG Substrates. Abbildung enthélt die M (H)-Kurve bei 300 K.
Die Abbildung zeigt eine Gerade mit negativer Steigung. Dies ldsst darauf schliefsen,
dass YAG diamagnetisch ist. Die M (T')-Messung zeigt jedoch bei tiefen Temperaturen
(T'" < 20K) einen leichten Anstieg der Magnetisierung. Dieser Anstieg lasst auf gerin-
ge paramagnetische Verunreinigungen bzw. Fremdphasen schliefen. Woher diese genau
stammen, ist nicht geklirt. Eine mdgliche Quelle wire der Herstellungsprozess. Die Sub-
strate werden mit dem Czochralski-Verfahren hergestellt, dort wird unter anderem Platin
und Iridium als Tiegelmaterial verwendet, welche paramagnetisch sind. Die 6 Fremdrefle-
xe beim 20 —w—scan kénnen zwar weder Platin noch Iridium zugeordnet werden, kénnten

aber von Oxiden dieser beiden Metalle stammen [13].

Die kristalline Qualitdt der Substrate ist jedoch sehr gut, so dass mit den Substraten

bedenkenlos weitergearbeitet werden kann.
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Abbildung 4.1: 20 — w—scan des YAG-Substrats. Neben dem erwarteten YAG (444) und
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Abbildung 4.2: SQUID-Messungen des YAG-Substrats, (a) M (H)-Messung bei 300 K,

die rote Linie ist ein lineare Fit. (b) M (T)-Messung bei einem Feld von
10mT, dir rote Linie markiert einen konstanten Wert, wie es fiir ein rein
diamagnetisches Material erwartet wird. Der geringe Anstieg bei tiefen
Temperaturen ldsst auf paramagnetische Verunreinigungen schliefien.
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4.2 Probenherstellung

Nachfolgend wird der Herstellungsprozess der YIG-Diinnfilme auf dem YAG-Substrat
beschrieben. Als Target dient eine polykristalline YsFe;01o-Tablette, die aus Pulver ge-
presst und gesintert wird. Sie wird durch Mischen von hochreinem (Reinheit 99,99 %)
Yttrium (I1T)-Oxid Y2O3- und Eisen(I11)-Oxid FesO3-Pulver in stochiometrisch richtigem
Verhéltnis von 3:5 und anschlieffendem Sintern bei 1400 °C hergestellt. Die Herstellung

des Targets erfolgt im Instituts-eigenen Kristalllabor von Dr. Andreas Erb.

Um reproduzierbare Schichten zu erzeugen, ist es wichtig, das Target regelmifig abzu-
schleifen. Dazu wird ein Silizium-Carbid-Schleifpapier der Kérnung 600 verwendet. Diese
Vorbehandlung dient dazu, eventuelle Bruchstiicke oder Verunreinigungen zu entfernen
und sicher zu stellen, dass der Laser auf eine glatte Oberfliche schiefft. Dadurch soll
unter anderem das Bilden von Droplets verhindert werden. Zusétzlich wird vor jeder
Abscheidung eine Vorablation des Targets mit 1000 Pulsen durchgefiihrt. [34]

Da YAG fiir die IR-Strahlung des Heizlasers nahezu durchsichtig ist, werden alle Sub-
strate zuerst riickseitig mit einer 180 nm dicken Platinschicht besputtert. Dies garantiert,
dass die IR-Strahlung absorbiert wird und sich das Substrat aufheizt.

Ausgangspunkt fiir die Parameter fiir den PLD-Prozess ist eine Vorgéngerarbeit, in der
YIG auf GGG abgeschieden wurde [12]. Diese Parameter werden leicht verdndert. Die
Abscheidung erfolgt in einer Sauerstoffatmosphére von 25 pbar. Es wird ein Excimerlaser
mit einer Energie von (450+5) mJ verwendet und eine Wiederholrate von 10 Hz gew#hlt.
Die Energiedichte am Target betriigt bei allen Proben 2,0J/cm?. Das Substrat wird
auf 500 °C erhitzt. Fiir die meisten YIG-Filme werden 11 970 Pulse verwendet, die in 42
Pakete zu je 285 Pulse unterteilt werden. 285 Pulse entsprechen in etwa einer Abscheidung
von einer Monolage YIG, so dass 42 Pakete eine Dicke von etwa 50-55nm ergeben.
Zwischen den Pulspaketen folgt eine Pause von 30 Sekunden. Dies dient dazu, den Atomen
Zeit zu geben, sich auf der Oberfliche zu einer geschlossenen, einkristallienen Schicht
anzulagern. Um mogliche thermische Spannungen zu minimieren, werden die Filme nach
der Ablation langsam abgekiihlt. Es wird eine Abkiihlrate von ca. 3 K/min eingestellt.
Eine Ubersicht iiber die wichtigsten Prozessparameter ist in Tabelle gegeben.

Bei der Herstellung der YIG-Filme besteht die Moglichkeit den Prozess mittels RHEED
zu iiberwachen. Aus technischen Griinden konnte nicht immer eine Uberwachung mit
RHEED erfolgen. Bei den Proben, bei denen RHEED zum Einsatz kam, konnten jedoch
keine Oszillationen beobachtet werden. Dies bedeutet zwar, dass kein Lagen-Wachstum

auftritt. Es konnte aber trotzdem ein Stufen-Wachstum stattfinden, was ebenfalls zu
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Tabelle 4.2: Prozessparameter fiir das Wachstum von YIG Diinnfilmen auf YAG-

Substraten.
Prozessgas Sauerstoff
Druck 25 pbar
Energiedichte 2 J/cm?
Wiederholrate 10 Hz
Substrattemperatur 500 °C

hochwertigen 2-dimensionalen Schichten fiihrt.

Im spéateren Teil der Arbeit soll mittels XMCD ein moglicher induzierter Magnetis-
mus im Platin auf dem ferromagnetischen Isolator YIG untersucht werden. Daher wird
auf den meisten Proben eine weitere Schicht aus Platin abgeschieden. Dies erfolgt mit
dem Elektronenstrahlverdampfer. Die Proben werden dabei nach dem PLD-Prozess mit-
tels Roboterarm von der PLD-Kammer iiber die Transferkammer in die Aufdampfanlage
transportiert. So kann die Probe anschliefsend mit Platin bedampft werden, ohne das
Vakuum zu brechen. Dabei wird der Strom der Elektronenkanone so eingestellt, dass
eine Abscheiderate von ca. 1,0 A pro Sekunde erreicht wird. Es werden Probe mit 3 nm,
7nm, 10nm, 15nm und 20 nm Pt hergestellt, sowie drei Proben mit Dreilagen. Bei ei-
ner wird auf den YIG-Film zuerst eine Zwischenschicht aus 10nm Gold aufgebracht
und anschliefend 10nm bzw. 3nm Platin Schicht aufgedampft. Ein weitere Probe hat
als Zwischenschicht zwischen dem YIG und dem Pt eine AlO4-Schicht als Isolator. Die
unterschiedliche Platindicken dienten dazu, ein besseres XMCD-Signal zu bekommen.
Diinne Schichten fiithren zu einem besseren Signal bei der den XMCD-Messungen. Die
Proben mit Zwischenschicht dienen dazu, zu iiberpriifen, inwieweit eine leitende bzw.
isolierende Zwischenschicht einen Einfluss auf die mogliche Spinpolarisation (induzier-
ter Magnetismus) im Platin hat. Bei der in der Einleitung erwéhnten (siehe Kapitel 1)
Entdeckung der Magnetfeldabhéngigkeit des elektrischen Widerstand im Platin auf YIG,
wiirde ebenfalls eine Abh#ngigkeit in Platin auf YIG mit einer Gold-Zwischenschicht

festgestellt, bei einem Isolator als Zwischenschicht hingegen nicht.

Neben diesen 8 YIG-Proben werden zusétzlich Referenzproben fiir die XMCD Mes-
sung auf YAG-Substrat hergestellt, die keine YIG Schicht enthalten. Die Referenzproben
dienen spiter zur Uberpriifung der Ergebnisse. Wie im der Einleitung (siehe Kapitel
1) schon erwéhnt, konnte in Platin-Schichten auf ferromagnetische Metalle, wie Eisen,
bereits ein induzierter Magnetismus gemessen werden. Sollte also spéter in den YIG /Pt-

Heterostrukturen kein induzierter Magnetismus messbar sein, werden die Referenzproben
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gemessen. Ist bei diesen ein induzierter Magnetismus messbar, ist klar, das es wirklich
kein induziertes magnetisches Moment in Platin auf ferromagnetischen Isolatoren gibt,
ist jedoch bei den Referenzproben auch kein Magnetismus feststellbar, kann es auch an
den Proben liegen. Die Referenzproben sind YAG-Substrate mit Eisen und Platin oder
mit Gold und Platin. Eine weitere Probe besteht nur aus einer Platin-Schicht auf dem
YAG-Substrat. Zu Vereinfachung werden alle Proben durchnummeriert und im folge der
Arbeit werden haufig nur noch die Probennummern erwihnt. Eine Liste der relevan-
ten Proben ist in Tabelle [£.3] gegeben. Die Nummerierung erfolgte nach der zeitlichen
Reihenfolge der Herstellung. Die Dickenangaben ist dabei der eingestellte Soll-Wert.

Tabelle 4.3: Ubersicht iiber alle hergestellten Proben, mit Angabe der gewiinschten

Schichtdicke.
Probennummer | magnetische Schicht (nm) | zwischen Schicht (nm) | deck Schicht (nm)

1 55 YIG - -

2 55 YIG - Pt 3
3 55 YIG Au 10 Pt 10
4 55 YIG Au 10 Pt 3
) 55 YIG - Pt 20
6 55 YIG - Pt 7
7 55 YIG - Pt 10
8 55 YIG - -

9 55 YIG - Pt 15
10 55 YIG AlOy Pt 10
11 - Fe 10 Pt 10
12 - Au 10 Pt 10
13 - - Pt 10

4.3 Strukturelle und magnetische Charakterisierung

Im néchsten Abschnitt werden die Ergebnisse der strukturellen und magnetischen Cha-

rakterisierung der YIG-Diinnfilme auf YAG-Substrat vorgestellt.

4.3.1 Strukturelle Eigenschaften

Die strukturelle Charakterisierung der gewachsenen YIG-Diinnfilme auf YAG-Substraten
erfolgt mit der in Kapitel 3.3 beschriebenen Rontgendiffraktometrie. Bei allen Diinnfilmen

werden 20 — w—scans von 20 = 10° bis 130° durchgefiihrt.
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Abbildung 4.3: 260 — w—scan der Probe 1: (82 nm YIG auf YAG). Das Inset zeigt den
Bereich um den YAG (444) und YIG (444) Reflex. Neben den zu er-
wartenden YIG und YAG (444)- und (888)-Reflexen, sind noch einige
weitere Reflexe erkennbar, die mit einem Stern (*) gekennzeichnet sind,
diese stammen von dem nicht phasenreinem Substrat.

In Abbildung ist der 20 — w—scan eines reinen YIG-Diinnfilm (Probe 1) ohne
Pt-Schicht von 10° bis 130° abgebildet. Neben dem (444) und dem (888) Reflex des
YAG-Substrats ist jeweils links davon der (444) und der (888) Reflex des YIG-Films
zu erkennen. Diese treten bei 20 = (51,031 + 0,006)° und 20 = (118,951 + 0,006)°
auf. Das Inset zeigt einen vergréferten Bereich um den (444)-Reflex. Neben den vier
zu erwartenden Reflexen sind noch einige weitere Reflexe zu erkennen, die mit einem
Stern (*) gekennzeichnet sind. Diese Reflexe konnen durch das nicht phasenreine YAG-
Substrate erklart werden (siehe Kapitel 4.1). Da nach der Abscheidung keine weiteren

Fremdphasenreflexe auftreten, ist ein phasenreiner Film entstanden.

Im Inset von Abbildung [4-3] wird deutlich, dass keine Laueoszillationen auftreten. Dies
deutet darauf hin, dass vermutlich bedingt durch die grofse Gitterfehlanpassung kein
kohérentes Wachstum von YIG auf YAG méglich ist.

Mittels des 260 — w—scans kénnen mit Hilfe der Bragg-Gleichung, die Netzebenenab-
stdnde in der Wachstumsrichtung, der [111]-Richtung, berechnet werden. Es werden die
Netzebenenabsténde der (444)-Ebene und der (888)-Ebene bestimmt. Fiir die Probe 1 er-
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gibt sich dyqq = (0,178845-10"%) nm und dgsg = (0,089445-10"%) nm. Durch Vergleich
mit den Werten eines unverspannten YIG Kristalls konnen Aussagen {iber moégliche Ver-
spannungen des Filmes durch das epitaktische Wachstum getroffen werden. Die Netzebe-
nenabsténde eines unverspannten Kristalls, mit einer Gitterkonstante von a = 1,2376 nm
sind dgqq = 0,17863 nm und dggg = 0,08932nm. Der aufgewachsene Film hat demnach
eine Abweichung von 0,106 % fiir die (444)-Ebene und 0,117 % fiir die (888)-Ebene. In
Tabelle [f.4]sind die berechneten Werte aller Proben zusammengefasst. Aufgelistet ist der
60—Winkel des (444)-Reflexes, der daraus berechnete Netzebenenabstand dy44, sowie die
Abweichung in [111]-Richtung in %. Die Abweichung ist bei allen Filmen etwa gleich und
liegt im Bereich zwischen 0,1 und 0,15 %. Lediglich Probe 5 liegt mit 0,2 % dariiber.

Tabelle 4.4: -Winkel des YIG (444)-Reflexes, sowie die daraus berechneten Netzebe-
nenabstande und die Abweichung in [111]-Richtung zu unverspannten YIG-
Kristallen fiir alle YIG Diinnfilme gewachsen auf YAG-Substrat.

Proben 0 (°) d44 (nm) Abweichung (%)
25,524+0,03 [ 0,1788+5-10"*| 0,11 £5-1072
25,52+0,02 | 0,1787+3-107* | 0,07+£3-1072
25,50 & 0,005 | 0,1789£8-107% | 0,155 £8-1073
25,51 4+0,015 | 0,1789 +£2-10~* | 0,134+2-1072
25,514+0,03 | 0,1788+4-10"*| 0,114+4-1072
25,52 4+0,015 | 0,1788 +£2-10* | 0,08 +2-1072
25,49 4+ 0,015 | 0,1790+2-107% | 0,22+2-1072
25,52 4+0,015 | 0,1788 +£2-10"% | 0,094+2-102
25,524+0,01 | 0,1788+2-10"* | 0,09 +£2 1072
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Die Scans der Proben mit Pt Schichten zeigen keine Verédnderung zu denen ohne Pt.
Dies bedeutet, dass die zusétzliche Platinabscheidung die mittels PLD gewachsenen YIG-
Filme nicht weiter beeinflusst.

Fiir Informationen des Wachstum in der Filmebene ist der 2 —w—scan nicht geeignet,
da dieser nur Informationen in der Wachstumsrichtung liefert. Um auch die Netzebenen-
abstédnde in der Filmebene und somit auch die Verspannung in der Filmebene zu erhalten
werden daher noch RSM von asymmetrischen Reflexen gemessen. Es wird exemplarisch
die Probe 1 gemessen. Es wird ein scan um den (246)-Reflex durchgefiihrt, da er der
intensitétsstirkste asymmetrische Reflex ist. Abbildung [4.4] zeigt das RSM der Probe 1.
Neben dem YAG (246)-Reflex ist auch der YIG (246)-Reflex des Diinnfilms zu erkennen.
Des weiteren ist die zu erwartende Position des YIG Reflex bei vollstdndig relaxiertem
und bei verspanntem Wachstum jeweils mit einem griinen Kreuz eingetragen. Die beiden

Punkte sind mit einer Gerade verbunden, liegt der YIG-Reflex auf dieser Gerade, so hat
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bereits eine Relaxation begonnen, der Film ist jedoch noch nicht vollstindig relaxiert.
Ist der Film in der [111]-Richtung verschoben, deutet dies auf eine Verdnderung des Vo-
lumens der Einheitszelle hin, was etwa durch Sauerstofffehlstellen passieren kann. Der
hier gemessene YIG Reflex liegt in der Filmebene bei dem Wert des relaxiertem YIG in
Wachstumsrichtung ist eine minimale Verschiebung erkennbar. Diese Verschiebung kann
durch eine geringe Konzentration von Sauerstofffehlstellen begriindet werden. Aus der
Position des YIG Reflexes, relativ zum YAG-Reflex, kann der Netzebenenabstand in der
Wachstumsrichtung, also in der [111]-Richtung, wie auch in der Netzebenenabstand in
der Filmebene, der [101]-Richtung, bestimmt werden. Die entsprechenden Netzebenen
sind die (444) und (202) Ebenen. Man erhélt fiir den Netzebenenabstand in Wachstums-
richtung dyqq = (0,1788 £2 - 107%) nm, was im Rahmen der Messgenauigkeit mit dem
Wert aus dem 20 — w—scan iibereinstimmt. In der Filmebene kann der Netzebenenab-
stand zu dagy = (0,4375+ 2 - 1074) nm bestimmt werden. Dies stimmt, im Rahmen der
Messgenauigkeit, mit dem Netzebenenabstand eines unverspannten YIG-Kristalls von
dsp2 = 0,4376 nm iiberein. Somit kann festgestellt werden, dass die YIG-Filme unver-
spannt aufwachsen. Die Einheitszelle ist vermutlich aufgrund von minimalen Sauerstoff-

defekten etwas vergrofert.

Abbildung zeigt ein RSM der symmetrischen (444) Reflexe. Der YIG Reflex liegt
bei der selben Position ¢jy; wie der YAG Reflex, dies zeigt, dass der Film in Wachs-
tumsebene nicht verkippt ist. Wiirde der Film verkippt aufwachsen, wéire das durch eine

Verschiebung des YIG-Reflexes in die g7g;-Richtung erkennbar.

Wie in Kapitel 3.4 erwdhnt, kann die kristalline Qualitét durch w—Scans (Rockingkur-
ven) gemessen werden. Abbildung zeigt die Rockingkurve um den YIG (444)-Reflex
der Probe 1. Die Form erinnert an eine doppelte Gaufsfunktion. Das Auftreten der schma-
len Spitze ldsst auf einen guten Film schlieffen. Die ersten Lagen wachsen noch verspannt
auf. Es entstehen zahlreiche Defekte, um die Verspannung zu verringern. Je mehr Mono-
lagen aufwachsten, desto weniger werden die Defekte und die Verspannung, die Qualitét
des Films nimmt zu. Der breite Untergrund in der Rockingkurve ist durch die ersten
YIG Lagen verursacht. Die schmale Spitze entsteht durch die oberen, gut gewachsenen
Lagen. Aufgrund dieses Subpeaks, wird ein Fit mit zwei Gauffunktionen durchgefiihrt,
eine Gaufkfunktion, die den Untergrund anfittet, und eine, die die Spitze anfittet. Die
Halbwertsbreite des Untergrunds betragt 0,396° und ist damit eher schlecht. Die Halb-
wertsbreite der Spitze ist 0,038° und damit deutlich besser. Ab einer Halbwertsbreite von
0,04° kann man den Film als sehr hochwertig ansehen. Der breite Untergrund und die

schmale Spitze bedeuten also, dass die ersten Monolagen eine sehr schlechte Qualitét
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Abbildung 4.4: RSM des (246)-Reflex der Probe 1. Zu erkennen der Substratreflex und
der Reflex des YIG-Films, der deutlich schwéchere Intensitét zeigt. Mit
griinen Kreuzen ist jeweils die Position des YIG Reflex bei vollstdndig
relaxiertem bzw. verspanntem Wachstum eingetragen. Da der hier ge-
messene YIG-Reflex in der Filmebene bei der selben Position liegt, wie
der relaxierte Wert, ist der Film relaxiert aufgewachsen. Die Abweichung
in Wachstumsrichtung kann durch eine geringe Konzentration Sauerstoff-
fehlstellen erklédrt werden.
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Abbildung 4.5: RSM des (444)-Reflex der Probe 1. Der YAG (444) Reflex ist mit einem
schwarzen Kreuz gekennzeichnet, der YIG (444) Filmreflex darunter mit
einem rotem Kreuz.

besitzen, die oberen Lagen jedoch von hoher kristalliner Qualitét sind. Ein weiteres Maf
fiir die Qualitédt des Films, die anhand der Rockingkurven bestimmt werden kann, ist
das Verhiltnis der Flachen von der Spitze zum Untergrund. Je grofer der Anteil des
Untergrundes ist, desto grofer ist der Ubergangsbereich zwischen YAG-Substrat und gu-
ter YIG-Schicht. Bei der Probe 1 macht die Spitze 10,36 %, der Untergrund 89,64 % der
Gesamtfliche aus. Das zeigt, dass bei den YIG auf YAG Proben der Ubergangsbereich
noch eine grofte Rolle spielt.

Ein Ubersicht iiber die Halbwertsbreite der Rockingkurven aller Proben ist in Tabelle
[45] geben. Die Halbwertsbreite liegen alle im selben Bereich, was auch so sein sollte, da
alle mit den gleichen Wachstumsparametern hergestellt worden sind. Beim Untergrund
ist die Halbwertsbreite 0,4° bis 0,5°. Die Spitzen variieren etwas mehr. Mit aufsteigender
Probennummer werden die Filme immer schlechter. Bei Probe 5 ist kaum ein Subpeak
erkennbar und bei Probe 6 ist er verschwunden. Dies liegt daran, dass das Target ab-
genutzt wird je mehr Filme abschieden werden. Nach 6 wurde das Target ausgeschleust
und abgeschliffen, weshalb Probe 7 wieder eine bessere Qualitit aufweist. Probe 9 ist
mit einer Halbwertsbreite von 0,077° beim Spitzenpeak wieder eher schlechter. Hier zeigt

sich, dass der Zustand des Targets einen grofsen Einfluss auf die Filmqualitét hat.
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Abbildung 4.6: Rockingkurve des YIG (444)-Reflexes mit doppeltem Gaufkfit. FWHM
des Untergrunds 0,396°; FWHM der Spitze 0,038°.

Die Dicke der Schichten werden durch Reflektometriemessungen mit dem Rontgengerét
gemessen. Neben der Dicke der Schichten bekommt man auch Informationen iiber die
Rauigkeit des Filmes und Substrates. Besonders bei den Proben mit zwei oder mehreren
Lagen ist es schwer, Informationen iiber die Dicke der unteren Schichten zu bekommen.
Abbildung [£.7] zeigt die Messkurve der Reflektometrie der Probe 1 mit der gefitteten
Kurve. Durch den Fit kann die Schichtdicke zu (82,0 £ 0,5) nm bestimmt werden. Die
mittlere Rauigkeit des Films (rms: root-mean-squared roughness) wird zu (1,1+0,1) nm
bestimmt. Die Rauigkeit des Substrats wird mit dem Fit zu (1,4 £ 0,2) nm bestimmt.

Tabelle enthilt eine Ubersicht iiber die Dicken der Proben. Bei vielen Proben,
speziell bei denen mit drei Lagen, konnte die YIG-Schichtdicke nicht ermittelt werden.
Fiir alle weiteren Messungen werden diese zu 64nm angenommen. Die Rauigkeit der
Filme liegt im Bereich von 1,0nm. Die Rauigkeit des Substrates dagegen variiert stark.
Sie reicht von 0,2nm bis hin zu 1,8 nm. Dies zeigt, dass die Qualitit der Substrate stark
variiert und damit auch der Filme, da diese auch entscheidend von der Oberfliche des
Substrats abhingt. So zeigt beispielsweise die Probe Nummer 9 eine Rauigkeit von 1,6 nm
die Halbwertsbreite der Rockingkurve ist mit 0,077° auch eher schlecht.

Vergleicht man die Dicken mit dem Sollwerten, so stellt man fest, dass die Dicke aller

YIG-Diinnfilme ca. 10 nm iiber den Sollwert liegt. Der Grund liegt wahrscheinlich daran,
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Tabelle 4.5: Zusammenfassung der FWHM der YIG auf YAG Proben.

Proben | FWHM Untergrund (°)

FWHM Spitze (°)

© 00 1 O Ot = W N =

0,39
0,41

0,461

0,42
0,44
0,44
0,53
0,46
0,37

0,038
0,014
0,013
0,036
0,044

0,040
0,014
0,077

dass 285 Pulse doch etwas mehr als eine Monolage sind. Auffillig ist auch, das Probe 1

mit 82nm fast 20 nm dicker ist als die anderen Proben, obwohl dieselbe Zahl an Pulsen

verwendet wurde. Eine befriedigende Erklérung kann dafiir nicht gefunden werden. Bei

der Dicke der mit dem Elektronenstrahlverdampfer hergestellten Schichten ist eine gute

Ubereinstimmung zu erkennen. Die Abweichung ist meist unter 1 nm. Aufer bei Probe

Nummer 9, diese sollte eine 15 nm Platinschicht haben, die Reflektometrie ergab lediglich

12,9 nm.

Tabelle 4.6: Simulierte Schichtdicken aller hergestellten YIG-Diinnfilme auf YAG-

Substrat.
Proben | YIG-Schichtdicke (nm) | Zwischenschichtdicke (nm) | Platindicke 2 (nm)

1 82,3+£0,5 - -

2 64,2+0,5 - 3,0+0,5

3 nicht messbar 9,3+£0,5 9,0£0,5

4 nicht messbar 9,0+0,5 2,84+0,5

5 nicht messbar - 19,8 4+0,5

6 63,3+0,5 - 6,7+0,5

7 nicht messbar - 9,7+0,5

8 66,6 £0,5 - -

9 nicht messbar - 12,9+0,5
10 nicht gemessen nicht gemessen nicht gemessen
11 - 9,4+0,5 9,9+0,5
12 - 9,7+0,5 9,7+0,5
13 - - 9,6+0,5
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Abbildung 4.7: Reflektometrie einer 82 nm dicken YIG-Schicht auf YAG-Substrat mit
Fit-Kurve.

4.3.2 Magnetische Eigenschaften

Die magnetischen Eigenschaften der hergestellten Filme werden zuerst mit SQUID-
Magnetometrie bestimmt. Dabei wird die Magnetisierung M in Abhéngigkeit eines exter-
nen Magnetfeldes poH bestimmt (M (H)), sowie die Temperaturabhéngigkeit der Magne-
tisierung gemessen (M(T')). Hier werden die Ergebnisse exemplarisch, anhand der Probe
1, diskutiert. Abbildung zeigt die M (H )-Hysterese gemessen bei 300 K und 5 K. Bei
diesen M (H)-Kurven liegt das Magnetfeld in der Filmebene (in-plan: ip) (H||[101]).
Das diamagnetische Signal des YAG-Substrats wurde dabei durch Subtrahieren einer
Gerade herausgerechnet. Der Wert fiir die Sattigungsmagnetisierung bei 300 K liegt bei
Mg = (103 £ 20) kA /m. Verglichen mit dem Literaturwert von YIG-Kristallen, der bei
Mg = 143kA/m [I] liegt, zeigt sich eine grofe Abweichung. Andere Arbeitsgruppen er-
zielten jedoch auch vergleichsweise geringe Werte. Zum Teil werden sogar geringere Werte
berichtet [, 41].

Das Koerzitivfeld liegt bei 300K bei (4,0 £ 0,5)mT. Einige andere Arbeitsgruppen
erzielten deutlich geringere Werte unter 1 mT [5, I0]. Bei anderen hingegen ist der Wert
grofer als 15mT [0, [42]. Es zeigt sich eine breite Streuung des Koerzitivfeldes bei diinnen

Filmen, wobei unser Wert mittig angesiedelt ist. Die Breite Streuung der magnetischen
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Abbildung 4.8: Hysteresekurve der Probe 1 bei 300 K (schwarz) und 5K (blau). Im Inset
ist der Bereich von -60mT bis60 mT vergrofert dargestellt.

Eigenschaften kann durch moglichen Verspannungen, Kristallfehler oder auch stéchio-
metrische Abweichungen in der diinnen Schicht erkldrt werden. Auch Diffusion an der
Grenzfliche zwischen dem Substrat und dem Film kann die magnetischen Eigenschaften
stark beeinflussen. Das Koerzitivfeld ist dabei sehr anféllig fiir solche Storungen, weil es
von der jeweiligen Doménenstruktur und auch kristallinen Defekten der magnetischen
Schicht abhéngt.

Fiir die Betrachtung der Eigenschaften bei tieferen Temperaturen ist in Abbildung [4.§]
die Hysterese bei 5 K gezeigt. Man stellt fest, dass der Wert fiir die Sdttigungsmagnetisie-
rung mit sinkender Temperatur ansteigt. Bei 5 K liegt der Wert bei Mg = (165+£10) kA /m
und bei 2K steigt er auf Mg = (172 £ 10) kA /m. Der Theorie-Wert am absoluten Null-
punkt wire Mg = 195, 70kA/m (siehe Kapitel 2.2). Damit ist der hier gemessene Wert,
wie auch bei Raumtemperatur niedriger als der Theorie-Wert von YIG Volumenkristal-
len. Das die Séttigungsmagnetisierung bei steigender Temperatur sinkt, ist zu erwarten,
da aufgrund der thermischen Energie die Unordnung der magnetischen Momente steigt
und damit die S&ttigungsmagnetisierung sinkt.

Bei 300 K geht die Hysteresekurve nach dem scharfen Schaltvorgang rasch in Séttigung.
Bei der 5 K-Messung hingegen bleibt die Hin- und Riickkurve eine ldngere Zeit getrennt

und es ist ein ldngerer geringer Anstieg erkennbar. Dies ldsst auf eine zweite, harte ma-
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Abbildung 4.9: Hysteresekurve der Probe 1 bei 5K, es ist zu erkennen, dass sich die
Kurve in Richtung negatives Feld verschiebt.

gnetische Phase schlieffen. Dasselbe Phénomen bei YIG-Diinnfilmen auf YAG-Substrat
wurde schon von Popova et al. festgestellt [43]]. Dieser geht von einer mit Aluminium sub-
stituierten YgFe;_yAl,O19 Phase aus, welche durch Diffusion von Aluminium aus dem
YAG-Substrat in die diinne YIG-Schicht entsteht.

Abbildung [.9] zeigt den Bereich um das Koerzitivfeld bei 5 K. Es zeigt sich eine Ver-
schiebung der Hysterese hin zu negativem Feld. Bei 5 K liegt das negative Koerzitivfeld
noHc— bei —(21,1 £ 0,5) mT und das positive poHc+ bei nur (17,8 £ 0,5) mT, somit
ergibt sich eine Verschiebung pigHe, von (1,65+1) mT hin zu negativem Feld. Eine solche
Verschiebung der Hysterese wird als ,exchange bias“ bezeichnet und ist typisch fiir die
Kopplung eines Ferromagneten an einem Antiferromagneten. Dieser ,exchange bias“ kann
durch eine Wechselwirkung der mit Aluminium substituierten YsFes;_xAl;O12 Phase mit
der reinen YIG-Phase erkldrt werden [43].

In der Y3Fes_xAlcO12 Phase besetzen AI** bevorzugt den Tetraederplatz [44] 45]. Der
Grund liegt darin, dass der Tetraeder ein geringeres Volumen in der Granat-Einheitszelle
einnimmt als der Oktaeder. Dadurch geht das im Verhéltnis zum Eisenion kleine Alu-
miniumion bevorzugt auf diese Position. Da das resultierende magnetische Moment des
YIG durch die Eisenatome auf den Tetraeder-Plétzen verursacht wird, fiihrt ein Ersetzen

der Eisenionen durch Aluminiumionen zu einer Reduzierung des magnetischen Moments.
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Bei einer kritischen Al-Konzentration xg,.;; heben sich die magnetischen Momente des Ei-
sen Tetraeder- und des Oktaeder-Untergitters gerade gegenseitig auf und es entsteht eine
antiferromagnetische langreichweitige Ordnung. Bei der Annahme, dass die AI3* Ionen
wirklich nur den Tetraederplatz besetzten, ist die kritische Konzentration xg,;+ = 1. Die
Wechselwirkung dieser antiferromagnetischen (AFM) Phase mit der ferrimagnetischen
(FM) YIG Phase fiir dann zu dem erwéhnten ,exchange bias®.

Der ,exchange bias kann durch ein einfaches Zwei-Phasen-Modell erklart werden. Hier-
bei soll angenommen werden, dass nur eine reine YIG und eine antiferromagnetische
YaFes_, ., Al

befindet sich die antiferromagnetische Phase in einem ungeordneten Zustand und die

xriy O12 Phase existieren. Bei hohen Temperaturen, hier Raumtemperatur,
Hysterese der ferrimagnetischen YIG-Phase bleibt unbeeinflusst. Kiihlt man die Probe
bei positivem Feld ab, so kommt man in einen Bereich, in dem sich die Momente der an-
tiferromagnetischen Schicht ausrichten. An der Grenzfliche zwischen AFM und der FM
Phase richten sich die Momente der AFM Phase parallel zu der FM Phase aus, da dort
eine ferromagnetische Kopplung stattfindet. Bei einer Anderung der Richtung des dufe-
ren Feldes, dndern normalerweise auch die Momente in der FM Phase ihre Richtung, da
sie dem Feld folgen. Die Momente in der AFM Phase jedoch nicht, da dort die Momente
gleich in beide Richtungen angeordnet sind. Aufgrund der ferromagnetischen Kopplung
an der Grenzfliche, werden nun auch die Momente in der FM Phase daran gehindert,
ihre Richtung zu dndern. Ein groferes Feld ist notig, um die FM Phase umzupolen. Bei
der Riickkurve hingegen, klappen die FM-Momente frither zuriick, da dann die giinstige
ferromagnetische Kopplung zu der AFM Phase wieder hergestellt ist [46]. Somit entsteht

die Verschiebung der Hysteresekurve hin zu negativem Feld.

Abbildung (a) zeigt die experimentell bestimmten Werte des diinnen YIG-Films
fiir die Sattigungsmagnetisierung (schwarz) und den theoretisch berechneten Temperatur-
verlauf der Sattigungsmagnetisierung (rot) von YIG-Kristallen [47]. Wie schon erwéhnt,
steigt sowohl die Sattigungsmagnetisierung bei sinkender Temperatur. Die gemessene
Werte liegt im gesamten Temperaturbereich unter dem Wert von Volumenkristall. Dar-
iiber hinaus fillt bei den gemessenen Werten ein starker Anstieg der Sattigungsmagneti-
sierung bei tiefen Temperaturen unter 25 K auf, der in Volumenkristallen nicht beobachtet
wird. Dieser Anstieg kommt von paramagnetischen Verunreinigungen im Substrat (siehe
Kapitel 4.1). Abbildung (b) zeigt den Verlauf des negativen (griin) und positiven
(blau) Koezitivfeldes sowie der Verschiebung (violett) in Abhéngigkeit der Temperatur.
Auch das Koerzitivfeld steigt bei sinkender Temperatur. Lediglich von 5K zu 2K sinkt

es, was jedoch durch Messungenauigkeiten erklart werden kann. Die Verschiebung tritt
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Abbildung 4.10: Temperaturabhéngigkeit der Séttigungsmagnetisierung (schwarz) (a)
des YIG-Diinnfilms (Probe 1). Die Sdttigungsmagnetisierung steigen bei
sinkender Temperatur. Es ist ein unerwarteter Anstieg der Magnetisie-
rung bei tiefen Temperaturen, im Vergleich zum Wert von Volumenkris-
tallen (rot) zu erkennen, was durch paramagnetische Verunreinigungen
im Substrat erkldrt werden kann. Die Temperaturabhéngigkeit der ne-
gativem (griin) und positiven (blau) Koezitivfeld, sowie der Wert des
wexchange bias“ (violett) ist in (b) abgebildet. Auch diese Werte steigen
im Rahmen der Messgenauigkeit. Die Verschiebung des Koezitivfeldes
tritt erst bei 5 K auf.

erst bei sehr tiefen Temperaturen, ab 5 K auf.

Zusatzlich werden noch Messungen durchgefiihrt, bei den das Feld senkrecht zur Pro-
benoberflidche steht, also eine out-of-plane (oop) Anordnung. In Abbildung die Hys-
teresekurve bei 300 K der ip-Orientierung (schwarz) sowie oop-Orientierung (rot) des
Magnetfeldes gezeigt. Das scharfe Schalten der Magnetisierung am Koezitivfeld der ip-
Messung deutet auf eine leichte magnetische Ache entlang [101]-Richtung hin. In der
oop-Messung ist dagegen ein kontinuierliches Schalten zu erkennen. Dies deutet auf eine
koharente Rotation der Magnetisierung entlang einer magnetisch harten Achse hin. Ver-
antwortlich fiir diese harte Achse senkrecht zur Filmebene ist die Formanisotropie, die
in diinnen Filmen auftritt. Diese Formanisotropie kommt daher, dass die Magnetisierung
senkrecht zur Filmebene energetisch ungiinstig ist. Ursache dafiir sind die hohen Ent-
magnetisierungsfelder an den Grenzflichen. Sittigungsmagnetisierung der oop-Messung
stimmt mit Mg = (103 £ 20) kA /m im Rahmen der Messgenauigkeit mit dem Wert der

ip-Messung iiberein. Diese Formanisotropie wird spater noch genauer diskutiert.

Um das Temperaturverhalten zu untersuchen, wird die Magnetisierung der Probe in
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Abbildung 4.11: Hysteresekurven der Probe 1 bei 300 K. Die schwarze Kurve zeigt eine
Messung mit H || [101] (ip), die rote Kurve zeigt eine Messung bei H ||

[111] (oop).

einem Temperaturbereich von 2K bis 375 K gemessen. Dabei wird die Probe bei +7T
abgekiihlt dann das Feld auf 0T zuriickgefahren und gemessen. Es wird die Remanenz,
also die Magnetisierung bei poH = 0T als Funktion der Temperatur betrachtet. Ab-
bildung zeigt dabei die gemessene M (H )-Kurve der Probe 1. Mit einer solchen
M (H)-Messung kénnen eventuelle, unerwartete Phasentibergénge oder dhnliches erkannt
werden. Auch eine Erniedrigung der Curie-Temperatur, wéire durch einen abrupten Ab-
fall der Magnetisierung erkennbar. Besonderes bei tiefen Temperaturen, ab ca. 20K ist
ein stérkerer Anstieg der Magnetisierung zu erkennen. Wie vorher schon erwihnt, kommt
dieser Anstieg durch die paramagnetischen Fremdphasen im YAG-Substrat. Ansonsten
sind keine Besonderheiten im glatten Kurvenverlauf erkennbar, was fiir die Qualitat der
Filme spricht.

Zur Vorcharakterisierung der Proben fiir die Rontgenzirkulardichroismus-Messungen
werden Proben mit drei verschiedenen Platindicken ebenfalls mit der SQUID-Magneto-
metrie untersucht. Gemessen werden bei Raumtemperatur die Proben mit 3nm, 7nm
und 10nm Platin. Abbildung [£.13] zeigt die Hysteresekurven dieser Proben, sowie die
Messung der Probe ohne Platin. Es féllt auf, dass die Sattigungsmagnetisierung mit

zunehmender Platindicke abnimmt. Eine Erklarung dafiir liefert der Herstellungsprozess
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Abbildung 4.12: Remanenz in Abhingigkeit von der Temperatur der Probe 1. Die Probe
wurde vorher bei pgH = 7T, mit H || [101] abgekiihlt.

der Platinschicht. Durch die thermische Belastung der Probe wéhrend der Deposition von
Platin durch Elektronenstrahlverdampfen, wird die Diffusion von Aluminium aus dem
YAG-Substrat in die YIG-Schicht erhoht. Je dicker das Platin ist, desto langer erfolgt der
Aufdampfvorgang und desto langere ist die thermische Belastung der Probe. Die lingere
thermische Belastung fiihrt dann zu einer erhéhten Diffusion des Aluminiums und damit
einer Erniedrigung der Séttigungsmagnetisierung.

Ebenfalls zur Vorcharakterisierung fiir den Rontgenzirkulardichroismus wird die Refe-
renzprobe mit 10nm Platin / 10nm Eisen auf YAG-Substrat mit der SQUID-Magneto-
metrie untersucht. Gemessen wird jeweils die M (H )-Hysterese. Abbildung zeigt die
gemessen Hysteresekurven bei 300 K und 2K. Zu erkennen ist ein geringer Anstieg der
Séttigungsmagnetisierung bei sinkender Temperatur. Der Wert steigt von 1303 kA /m bei
Raumtemperatur auf 1385 kA /m bei 2 K. Dieser Wert liegt unter dem Literaturwert von
1710kA/m [I]. Der Grund liegt darin, dass es sich bei dem hier abgeschiedenen Eisen
um polykristallines Material handelt, dessen Wert immer unter dem theoretischen Wert
von monokristallinen Material liegt. Zudem ist eine Vergroferung des Koerzitivfeldes zu
erkennen. Der Wert steigt von 1,9mT bei Raumtemperatur auf 6,2mT bei 2 K.

Zusammenfassend zeigen die untersuchten und hergestellten YIG-Schichten ein sehr

dghnliches magnetisches Verhalten wie in der Literatur beschriebenen YIG-Schichten. Die
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Abbildung 4.13: M(H) Messungen der YIG/YAG Proben ohne Platin, mit 3nm Platin,
7nm Platin und 10nm Platin. Bei der Sattigungsmagnetisierung féllt
auf, dass diese mit zunehmender Platindicke abnimmt.

Ergebnisse der Messungen bei tiefen Temperaturen lassen auf eine zweite harte, antifer-
romagnetische Phase schliefen, die vermutlich durch eine Al-Diffusion ins YIG auftritt.
Ebenfalls konnte eine harte Magnetische Achse senkrecht zur Filmebene festgestellt wer-
den. Besonders bei den Messung mit unterschiedlich dicken Platin Deckschichten fillt
eine Erniedrigung der Sittigungsmagnetisierung auf, die durch eine erhéhte Al-Diffusion

wahrend der Platinabscheidung erklart werden kann.

4.3.3 Magnetischer Rontgenzirkulardichroismus

Die YIG/YAG-Proben mit Platin-Deckschicht sind unter anderem deshalb hergestellt
worden, weil untersucht werden soll, ob an der Grenzfliche zwischen dem ferromagne-
tischen Isolator YIG und dem normal Metall Pt ein induzierter Magnetismus in Pt zu
beobachten ist. Dazu muss der Magnetismus elementspezifisch untersucht werden. Des-
halb werden die Proben mit dem in Kapitel 3.6 beschriebenen XMCD (XMCD: engl.:
x-ray magnetic circular dichroism) gemessen.

Um einen induzierten Magnetismus im Platin nachzuweisen wird an der Pt Ls-Kante

gemessen. Dies entspricht einem Ubergang 2ps /2 - 5d mit einer Energie von 11564 eV.



58 KAPITEL 4. ERGEBNISSE YIG-DUNNFILME AUF YAG-SUBSTRAT

1500 | PyFe/YAG .

— A ——— A —— A —)]
—v—300K M?:‘—'_Z
£ ]

1000;- —A—2K Yff —
jh/ |

g 0F ,TYl
:;/ -500:— IT, ]
' ] ﬂj |

-1000 — 3 1
'—!—x’-ﬁé‘M

-1500 3

Abbildung 4.14: M(H) der Referenzprobe mit Pt (10nm) / Fe (10nm) bei 300K
(schwarz) und 2K (blau).

Wie im Kapitel 3.6 schon beschrieben, kénnen XMCD-Signale sowohl durch subtrahieren
der XANES-Signale bei Anderung der Polarisationsrichtung der Rontgenstrahlung, als
auch bei Anderung der Magnetfeldrichtung berechnet werden. Um eine gute Rauschun-
terdriickung zu bekommen und um mogliche Drifteffekte herauszufiltern, wird mehrmals
mit verschiedenen Konfigurationen gemessen. Also bei positivem Feld und linkszirkular
polarisiertem Licht, bei positivem Feld und rechtszirkular polarisiertem Licht, bei nega-
tivem Feld und rechtszirkular polarisiertem Licht sowie negativem Feld und linkszirkular
polarisiertem Licht. Bei der Messungen der Absorption wird die Rontgenphotonenenergie
jeweils von 11520eV bis 11620eV durchfahren. Das angelegte Magnetfeld ist £60mT.
Die Messungen erfolgen durch die Detektion von Fluoreszenzphotonen, also im ,floure-
scence yield* (FY)-Modus. Alle Messungen werden bei Raumtemperatur durchgefiihrt.

Als erstes soll die Absorption der Réntgenphotonen in Abhéngigkeit von der Platindi-
cke betrachtet werden. Abbildung zeigt die beiden Absorptionsspektren (XANES)
der Probe mit 3nm Platin und der 20 nm Pt. Das Signal betrdgt 0,035 bei 3nm Pt und
0,185 bei 20nm Pt. Wie erwartet steigt die Absorption mit zunehmender Schichtdicke.
Die Zunahme skaliert nicht ganz mit der Dicke. Die Abweichung ist ca. 20% und kann
durch Messungenauigkeiten bei der Platindicke erklart werden.

Um ein induziertes magnetisches Moment im Platin nachzuweisen werden anschliefsend
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Abbildung 4.15: Rontgenabsorptionsspektren der YIG-Proben mit 3nm Platin (rot) und
20nm Pt (blau).

XMCD-Messungen an Proben mit unterschiedlich dicken Platin Schichten durchgefiihrt.
Gemessen werden die Proben mit einer Dicke von 3nm, 7nm, und 10 nm. Die Messdaten
werden normiert, so dass die Absorption vor der Ls-Kante 0 ist und nach der Kante 1.
Abbildung (a) zeigt die Ergebnisse der Probe mit 3nm Pt. Dabei ist die schwar-
ze Kurve das XANES und die rote Kurve das erhaltene XMCD-Signal. Die senkrechte
gestrichelte Linie markiert die Ls-Absorptionskante bei 11564 eV. Bei Betrachtung des
XANES fallen zwei storende Spitzen bei 11 562eV und 11591 eV auf, die mit einem Stern
(*) gekennzeichnet sind. Diese Peaks stammen von elastisch gestreuten Photonen im
YAG-Substrat. In Abbildung (b) ist das XANES und das XMCD-Signal der Probe
mit 7nm Pt abgebildet und (c) enthélt die Ergebnisse der Probe mit 10 nm Pt. Bei allen
drei Proben ist in dieser Darstellung kein XMCD-Signal erkennbar. Dies bedeutet, dass
kein induzierter Magnetismus im Platin existiert.

Zur Uberpriifung des experimentellen Aufbaus und zum Vergleich mit Ergebnissen aus
fritheren XMCD-Untersuchungen an Pt/Fe-Nanopartikeln [48] wird die Referenzprobe
mit 10nm Pt auf 10nm Fe untersucht. Abbildung zeigt das Ergebnis. Zum Ver-
gleich mit den Pt/YIG Proben sind nochmals die Messergebnisse des YIG-Films mit
10nm Pt abgebildet. Beim Vergleich der beiden XANES-Spektren erkennt man keinen

Unterschied. Dies bedeutet, dass keine Verdnderung des Platins relativ zu der Pt/Fe-
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Abbildung 4.16: XANES (schwarz) und XMCD (rot) Signal der gemessenen Pt/YIG-
Proben mit Platin Dicken von 3nm (a), 7nm (b) und 10nm (c). Bei
keiner Probe ist ein XMCD-Signal erkennbar, was darauf schlieffen l&sst,
dass kein induzierter Magnetismus im Pt auf YIG stattfindet.
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Abbildung 4.17: XANES und XMCD Messungen in Platin, einmal auf Eisen (rot) und
zum Vergleich dazu auf YIG (blau). Die Absorptionsspektren der beiden
Proben sind nahezu gleich. Das bedeutet, dass beide Pt-Schichten die-
selbe Qualitét besitzen. Wéhrend bei der YIG-Probe kein XMCD-Signal
erkennbar ist, ist bei der Eisen-Probe ein deutliches XMCD-Signal er-
kennbar, was auf einen induzierten Magnetismus im Platin an der Grenz-
fliche Pt/Fe hindeutet.

Probe, wie etwa eine Oxidation, stattgefunden hat. Bei der Pt/Fe-Probe ist, im Gegen-
satz zur Pt/YIG-Probe ein deutliches XMCD-Signal erkennbar. Dies zeigt, dass hier ein
induzierter Magnetismus im normal Metall stattfindet. Dieses Ergebnis stimmt mit frii-
heren Messungen iiberein [48]. Die Berechnung des kompletten magnetischen Moments
fiir unsere Pt/Fe-Probe erfolgt anhand der magnetooptischen Summenregeln. Dabei wird
ein Verhéltnis von Bahnmoment zu Spinmoment von p;/us = 0,131 angenommen. Dar-
aus ldsst sich ein magnetisches Moment von p; = (0,0325 £ 0.0004) up/Atom in Platin
berechnen. [49]

Da bei diesen drei Pt-auf-YIG Proben kein XMCD-Signal erkennbar war, wird darauf
verzichtet, die restlichen Proben auch noch zu vermessen. Stattdessen werden Untersu-
chungen an der K-Kante des Eisens im YIG vorgenommen. Dies ist ein Ubergang vom
1s in das 5d Niveau. Der Ubergang hat eine Energie von 7112eV. Dadurch soll der
Magnetismus des Eisens im YIG genauer betrachtet werden. Gemessen wird die Probe

mit 3nm Pt. Abbildung zeigt die Messkurve. Schwarz ist das Absorptionsspektrum
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Abbildung 4.18: Normiertes XANES Spektrum (schwarze Linie) und erhaltenes XMCD-
Signal (rote Linie) gemessen an der Fe K-Kante der YIG-Probe mit

10nm Pt (Probe 7

und rot das XMCD-Signal. Bei 7115¢€V ist ein Vorpeak zu erkennen, ein sogenannter
Pre-Edge-Peak. Die Hauptabsorptionskante ist dann bei ca. 7130eV zu erkennen. Der
Pre-Edge-Peak wird durch die Eisenionen verursacht, die auf den Tetraederplétzen sit-
zen. Das grofste XMCD-Signal ist bei dieser Pre-Edge-Energie sichtbar. Diese Feststellung
stimmt mit fritheren Messungen iiberein [50] und zeigt die gute Qualitidt der YIG-Filme
auch beziiglich der Koordination der Eisenatome.

Zusammengefasst kann festgestellt werden, dass die XMCD-Messungen gezeigt haben,
dass im Rahmen der Auflésungsgrenze des Experiments kein Magnetismus in Platin auf
dem ferromagnetischen Isolator YIG induziert wird. Im Gegensatz dazu jedoch in Platin
auf einem ferromagnetischen Metall, wie etwa Eisen. Die Messungen an der K-Kante
im Eisen zeigten, dass die hergestellten YIG-Diinnfilme von guter Qualitdt sind, die

Ergebnisse decken sich mit Messungen an Volumenkristallen.

4.3.4 Ferromagnetische Resonanz

Die Linienbreite der ferromagnetischen Resonanz (FMR) ist sehr empfindlich auf De-

fekte und stochiometrische Zusammensetzung von der untersuchten Probe [31]. Somit
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ist die FMR eine weitere gute Methode die Qualitdt der Filme zu bestimmen. Dar-
iiber hinaus kann mittels FMR die Anisotropie in den diinnen Filmen bestimmt werden.
FMR-Messungen werden bei Raumtemperatur und einer Mikrowellenfrequenz im X-Band
(9,8 GHz) durchgefiihrt.

Die Absorption der Mikrowellen ist gegeben durch eine Lorentzfunktion. Deshalb wer-
den die Messdaten mit dieser Funktion gefittet. Die beiden wichtigsten Daten, die aus
dem FMR-Signal herausgelesen werden konnen ist zum einem das Maximum, das die Pos-
tion der Resonanz poH,.s angibt und die Linienbreite der Resonanzkurve (FWHM). YIG
zeichnet sich besonders durch seine sehr geringe Halbwertsbreite von 0,002 mT fiir Volu-
meneinkristalle aus [3]. Beim Vergleich der Linienbreiten ist zu beachten, dass manchmal
auch die ,,Peak-to-Peak"-Linienbreite angegeben wird. Diese ist oft durch den experimen-
tellen Aufbau leichter zuginglich. Die ,Peak-to-Peak“-Linienbreite ist um den Faktor v/3
geringer als die Halbwertsbreite [51].

FMR-Messungen werden an der Probe 1 (82nm YIG auf YAG) durchgefiihrt. Die Pro-
be wird zuerst so eingebaut, dass das externe Magnetfeld poHg parallel zur Filmebene
orientiert ist (Hy || [101]). Dies wird als in-plane (ip) bezeichnet. Anschliefend wird die
Probe langsam um einen Winkel o gedreht, bis das Magnetfeld senkrecht zu Filmebene
steht (Hp || [111]), was als out-of-plane (oop) bezeichnet wird. Bei der Drehung wird alle
10° eine Messung durchgefiihrt. Dabei entspricht 0° und 180° der ip-Anordnung und 90°
der oop-Anordnung. Gedreht wird von -10° bis 200°. Die aufgenommenen Messkurven
sind in Abbildung [£.19] zusammengestellt. Aus den Lorentzfits kann eine Resonanzpo-
sition von poHpes = (271,6 £ 0,5) mT fiir ip und poHypes = (522,0 £ 0,5)mT fiir oop
bestimmt werden. Aus diesen Werten kann mittels Gleichung und Gleichung
die effektive uniaxiale Anisotropie |B;| zu 176,2mT berechnet werden. Verglichen mit
dem Wert aus [5] von |B}| = 179mT zeigt sich eine gute Ubereinstimmung.

Die FWHM betragt (14,2 £0,2)mT fiir ip und (8,7 £ 0,2) mT fiir oop. Verglichen
mit Werten von YIG auf GGG von 1,38 mT [5] sind sie schlechter. Andere Arbeitsgrup-
pen, die ebenfalls YIG auf YAG abgeschieden haben, berichten jedoch von noch grofseren
Werten von bis zu 22mT [43]. Daher wird davon ausgegangen, dass aufgrund der Git-
terfehlanpassung und daraus resultierender nicht perfekter Kristallinitét der Filme kaum
bessere Linienbreiten erzielt werden kénnen.

Abbildung zeigt die Position des Resonanzfeldes in Abhéngigkeit vom Winkel «.
Es ist eindeutig zu erkennen, dass das Resonanzfeld von ip zu oop steigt und anschlieffend
wieder féllt. Der Grund dafiir ist die Formanisotropie in dem diinnen Film. Sie kommt

daher, dass die Magnetisierung senkrecht zur Filmebene eher ungiinstig ist. Ursache dafiir
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Abbildung 4.19: Winkelabhingige FMR-Messung an der Probe 1 bei 300K bei einer
Drehung des externen Magnetfeldes von ip nach oop und wieder ip.

Schwarz sind die Messkurven, rot die Fits mit einer Lorentzfunktion
eingezeichnet.
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Abbildung 4.20: (a) Ferromagnetisches Resonanzfeld und (a) FMR-Linienbreite in Ab-
héngigkeit vom Winkel « bei einer Drehung von ip zu oop.

sind die hohen Entmagnetisierungsfelder an den Grenzflichen. Diese harte Achse wurde
schon bei den SQUID-Messungen festgestellt. Die Linienbreite bleibt iiber einen grofen
Winkelbereich nahezu konstant und sinkt dann bei der oop-Konfiguration schlagartig,
anschliefsend steigt sie wieder rasch an. Besonders bei der Resonanzposition féllt auf,
dass das Maximum nicht bei 90° sondern zwischen 90° und 100° liegt. Das Minimum liegt
auch nicht exakt bei 0° und 180°, sondern zwischen 0° und 10° bzw. 180° und 190°. Der
Grund dafiir liegt im experimentellen Aufbau, bei dem es nicht mdglich ist, die Probe
exakt einzubauen, die Probe wurde wahrscheinlich um 5° bis 10° verdreht eingebaut.

Es werden ebenfalls Messungen durchgefiihrt, bei denen die Probe so eingebaut ist,
dass das magnetische Feld immer in der Filmebene liegt. Bei dieser ip-Drehung soll
die kubische Anisotropie bestimmt werden. Gemessen wird wieder in 10°-Schritten. Es
ist keine Abh#ngigkeit des FMR-Signals vom Winkel zu erkennen. Es kann also keine
kristalline Anisotropie in der Filmebene gemessen werden. Dies kann zum einen daran
liegen, dass die Filme eine zu schlechte Qualitét besitzen, zum anderen konnte auch der
FMR-Messaufbau zu ungenau sein, um eine geringe Anisotropie feststellen zu kénnen.

Jedoch ist bei der ip-Messung ein zweiter Resonanzpeak erkennbar, wie in Abbildung
[1.21] gezeigt. Dabei liegt der Hauptpeak bei (270,5 + 0,5)mT und weist eine Linien-
breite von (14,7 £ 0,2) mT auf, der Nebenpeak liegt bei (281,6 £ 0,5)mT und hat
eine Linienbreite von (2,2 4+ 0,2) mT. Die zweite kleine Resonanzkurve stammt von der
YsFes_+AlO12 Phase, die durch Diffusion von Al in die YIG-Schicht entsteht [43]. Diese
Al-Diffusion kann neben der groften Gitterfehlanpassung auch ein Grund fiir die grofen

Linienbreiten sein.
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Abbildung 4.21: FMR-Kurve der Probe 1 bei einer ip-Messung bei einem Winkel von
a = 20°, zu erkennen sind zwei Absorptionspeaks.

Die FMR-Messungen zeigten, dass die Diinnfilme im Vergleich zu anderen YIG-Diinn-
filmen auf YAG-Substrat eine geringere Linienbreite zeigen, was fiir die gute Qualitdt des
Films spricht. Jedoch sind sie deutlich schlechter als YIG-Diinnfilme auf GGG-Substrat,
was dadurch begriindet werden kann, das YIG zu GGG eine viel geringere Gitterfehlan-
passung hat als zum YAG. Es konnte eine uniaxiale Anisotropie festgestellt werden, die
vergleichbar mit Ergebnissen von anderen Arbeitsgruppen ist. Bei den ip-Messungen ist
ein doppelter Resonanzpeak erkennbar, Grund dafiir ist eine zweite magnetische Phase,
eine mit Al-dotierte YIG-Schicht. Bei der ip-oop Drehung konnte kein zweiter Resonanz-
peak bei a = 0° festgestellt werden, da aufgrund des Messaufbaus eine exakte 0° Messung

dort nicht mdglich ist.

4.4 TiN-Diffusionsbarriere

Bei dem in Kapitel 4.3.2 diskutierten SQUID-Magnetisierungsmessungen wurde ein ,ex-
change bias“ bei den Hysteresekurven beobachtet. Als Ursache dafiir diskutieren wir eine
Aluminiumdiffusion aus dem YAG-Substrat in die YIG-Schicht hinein. Um diese Diffu-
sion aufzuhalten, wire eine Diffusionsbarriere zwischen YIG und YAG erforderlich. Aus

diesem Grund wird versucht, eine Titannitrit-Schicht auf das YAG abzuscheiden und
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anschliefend darauf das YIG. TiN hat eine Gitterkonstante von 4,24 A. Das heift, dass
auf drei Einheitszellen TiN eine Einheitszelle YIG wéchst, bzw. auf eine Einheitszelle
YAG wachsen drei Einheitszellen TiN. Drei Einheitszellen TiN haben eine Lénge von
1,272 nm, dass bedeutet eine Gitterfehlanpassung zum YAG von fast 6 % und zum YIG
immerhin noch 2,7 %.

TiN konnte schon erfolgreich auf andere Substrate, wie MgO oder AloO3 abgeschieden
werden. Die dort verwendeten Parameter werden iibernommen. Es wird eine Temperatur
von 600 °C, eine Argon-Atmosphére von 5 ubar, eine Wiederholrate von 2 Hz sowie eine
Energiedichte von 2J/cm? gewihlt. Da auf dem RHEED-Bild die Reflexe verschwinden,
ist anzunehmen, dass TiN nicht epitaktisch auf YAG aufwichst. Trotzdem wird ver-
sucht, auf dieser polykristallinen TiN-Schicht YIG aufzuwachsen. Fiir den YIG-Prozess
werden wieder die vorherigen Parameter verwendet, also T = 500 °C, Sauerstoffdruck
p = 25 pbar, p = 2J/cm? und Wiederholrate f = 10 Hz. Nach der YIG-Abscheidung und
dem Abkiihlen sind auf dem RHEED-Bild wieder schwache Reflexe zu erkennen, was auf
eine anschlieffende Texturierung des YIG-Diinnfilms schliefien lésst.

Zur ndheren Bestimmung der strukturellen Eigenschaften wird ein Réntgen 20 —w—Scan
gemacht. Abbildung [£:22] enthélt den Ausschnitt von 26 = 50,5° bis 53,5°. Neben dem
YAG (444) Substrat-Reflex ist auch schwach der YIG (444)-Reflex bei 51,1° zu erkennen.
Dies bedeutet, dass das YIG auf TiN eine Textur aufweist. Die geringe Intensitét ldsst
auf eine schlechte Qualitét schliefen. Aufgrund der geringen Intensitét des YIG-Reflexes,
ist die Aufnahme einer Rockingkurve nicht méglich.

Um zu iiberpriifen, ob der ,exchange bias“ verschwunden ist, wird diese Probe mit
SQUID-Magnetometrie gemessen. Abbildung[4.23| zeigt die entsprechende Messkurve bei
2 K. Es ist keine Verschiebung des Koerzitivfeldes mehr erkennbar. Dieses Ergebnis ldsst
darauf schliefen, dass aus dem YAG-Substrat tatsdchlich Aluminium in die YIG-Schicht
hinein diffundiert und dies den ,exchange bias“ verursacht. Durch die Diffusionsbarriere
aus TiN kann kein Al mehr ins YIG hinein diffundieren, dadurch bildet sich auch keine
antiferromagnetische Phase und der  exchange bias“ verschwindet. Bei der Sattigungs-
magnetisierung betrégt bei 300 K Mg = (104 +20) kA /m und ist damit nahezu identisch

zu den Séttigungsmagnetisierung der YIG-Probe ohne Diffusionsbarriere.

4.5 Zusammenfassung YIG-Diinnfilme auf YAG-Substrat

Fassen wir nun nochmal kurz zusammen, was bisher erreicht wurde: Es wurden YIG-

Filme mittels PLD auf YAG-Substrat aufgewachsen. Die Rontgenanalyse zeigte, dass
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Abbildung 4.22: 20 — w—scan der YIG-Probe mit TiN-Diffusionsbarriere um die (444)-
Reflexe, es ist eine geringe Intensitét beim YIG (444)-Reflex zu erkenen,
der auf eine Texturierung des YIG auf TiN hindeutet.

phasenreine Filme entstanden sind, die kaum verspannt sind. Die Kristallinitat ist mit
den Ergebnissen anderer Arbeiten vergleichbar.

Die magnetischen Eigenschaften zeigten eine, im Vergleich zum Volumenmaterial er-
niedrigte Sattigungsmagnetisierung, im Vergleich zu anderen Arbeiten jedoch durchaus
zufriedenstellende Werte. Besonders bei tiefen Temperaturen zeigte sich eine Verschie-
bung der Hysteresekurve hin zu negativen Feldern. Dieser ,exchange bias” wird vermutlich
durch eine Diffusion von Aluminium aus dem YAG-Substrat in die YIG-Schicht verur-
sacht.

Die XMCD-Messungen in Pt/YIG/YAG ergaben, dass kein induzierter Magnetismus
im Pt auf ferromagnetischen Isolatoren stattfindet. Die Messung an den Eisenionen im
YIG zeigten, dass die YIG-Filme von vergleichbar guter Qualitdt sind im Vergleich zu
YIG au GGG und YIG Volumeneinkristallen.

Durch die FMR-Messungen konnte eine Formanisotropie der Filme bestimmt werden.
Die Linienbreite der Filme ist zwar im Vergleich zu YIG-Filmen auf GGG-Substrat oder
YIG-Einkristallkugeln eher schlecht, aber im Vergleich zu anderen Arbeiten gut. Zu-
dem zeigt eine Doppelresonanz eindeutig das Vorhandensein einer zweiten magnetischen

Phase, was die Vermutung einer Al-Diffusion und einer YsFes_AlO1o Phase an der
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Abbildung 4.23: M (H)-Messung der Probe mit TiN-Diffusionsbarriere bei tiefer Tempe-
ratur (2K), es ist kein ,exchange bias“ mehr zu beobachten.

Grenzflache bekraftigt.

Durch eine Diffusionsbarriere aus TiN konnte die Diffusion von Al verhindert werden
und es wurde kein ,exchange bias“ mehr beobachtet. Da jedoch das TiN nicht kristallin
auf YAG aufwéchst, ist auch die Qualitdat der YIG-Filme schlecht.

Da YIG zu YAG eine Gitterfehlanpassung von iiber 3 % hat, kann davon ausgegangen
werden, dass kaum noch eine Verbesserung der Filmqualitdt durch eine Optimierung des
PLD-Prozesses erzielt werden kann. Daher soll nun im zweiten Teil dieser Arbeit versucht
werden, durch eine Zwischenschicht dessen Gitterkonstante zwischen dem von YAG und

YIG liegt, die Qualitit der YIG-Filme zu verbessern.






5 Ergebnisse YIG-Diinnfilme auf
Pufferschicht

YAG hat hervorragende Eigenschaften als Substratmaterial. Aufgrund der grofen Git-
terfehlanpassung von YIG zu YAG ist es kaum moglich, durch eine Verédnderung der
Prozessparameter noch bessere Schichten zu erzeugen. Eine Zwischenschicht zwischen
Substrat und Film, dessen Gitterkonstante genau dazwischen liegt, kénnte Abhilfe schaf-
fen. Deshalb wird versucht, durch eine solche Pufferschicht, engl. buffer layer genannt, die
Gitterfehlanpassung zu reduzieren und die Eigenschaften der YIG-Filme zu verbessern.

Hierzu werden im folgenden Kapitel zuerst die Eigenschaften des verwendeten Puffers
beschrieben. Danach wird die Prozessoptimierung des PLD-Prozesses zum Abscheiden
der Pufferschicht behandelt. Im Anschluss daran werden die strukturellen und magneti-
schen Eigenschaften von diinnen YIG-Schichten auf dem Puffer untersucht. Dabei werden

die Ergebnisse von Rontgen-, SQUID- sowie FMR-Messungen vorgestellt.

5.1 Die Pufferschicht YSAG

Ein Material das als Pufferschicht zwischen YAG und YIG verwendet werden kann, ist
Yttrium-Scandium-Aluminium-Granat (YSAG: engl.: Yttrium-Scandium-Aluminium-
Garnet). YSAG kristallisiert in die kubisch raumzentrierten Granatstruktur und hat die
Summenformel Y3ScaAl3O12. Die Gitterkonstante von a = 1,2324nm [52] liegt zwischen
der von YAG und YIG. YSAG hat somit eine Gitterfehlanpassung von 2,6 % zu YAG
und nur -0,42 % zu YIG.

Scandium hat eine Elektronenkonfiguration von [Ar] 4s? 3d!. Das dreiwertige Sc>* hat
also eine abgeschlossene Argonhiille und demnach keine ungepaarten Elektronen. Somit
ist YSAG analog zu YAG diamagnetisch (siehe Kapitel 4.1). Das Scandium-Ion geht
bevorzugt auf den Oktaeder-Platz. Dies liegt daran, dass das Scandium-Ion grofer ist als
das Aluminium-Ion und der Oktaeder ein grofseres Volumen in der Granat-Einheitszelle

einnimmt als der Tetraeder |53, 52].

71
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Bei der Pufferschicht ist es wichtig, dass sie vollstandig relaxiert aufwichst. Es ist eine
gewisse kritische Schichtdicke noétig, ab der der Film vollstdndig relaxiert ist. Nur so wird
der Vorteil der grofieren Gitterkonstante genutzt. Meistens wachsen die ersten Monolagen
noch verspannt auf und erst mit zunehmender Schichtdicke erfolgt, durch Bildung von

Defekten, eine Relaxation hin zur Gitterkonstante des Volumenmaterials.

YSAG ist nicht als einkristallines Substrat erhéltlich, somit muss es als Pufferschicht
zwischen YAG und YIG verwendet werden. Dazu wird zuerst YSAG auf ein YAG Substrat
aufgewachsen und anschliefend der YIG-Film. YSAG wird ebenfalls mit der PLD-Anlage
epitaktisch abgeschieden.

Als Target dient eine polykristalline Y3ScoAl3Oqs-Tablette. Diese wird durch Mischen
von Y20s3-, ScaO3- und AlyOs-Pulver im stéchiometrischen Verhéltnis 3:2:3, gepresst und
anschliefsend bei 1150 °C gesintert. Das YSAG-Target wird, wie auch das YIG-Target, im
Kristalllabor des Walther-Meifsner-Instituts hergestellt.

Um zu {iberpriifen, ob das YSAG-Target paramagnetische Verunreinigungen enthélt,
wird es mit der SQUID-Magnetometrie untersucht. In Abbildung (a) ist die M(H)-
Messkurve bei Raumtemperatur abgebildet, es ist eine Gerade mit negativer Steigung
erkennbar, was auf einen diamagnetischen Stoff hinweist. Abbildung (b) zeigt die
M (H)-Messung bei 2 K. Die Kurve zeigt ein paramagnetisches Signal. Auch in der M (T)-
Messung, in Abbildung [5.2] ist ein Anstieg der Magnetisierung bei tiefen Temperaturen
zu erkennen. Dieses 1/T-Verhalten lasst auf einen Paramagneten schliefen. Wiirde es
sich um einen rein diamagnetischen Soff handeln, wiirden die M (T")-Messungen einen
temperaturunabhéngigen konstanten Wert zeigen. Da dies nicht der Fall ist, muss das

Target paramagnetische Fremdphasen enthalten.

5.2 Prozessoptimierung der Pufferschicht

In der Literatur findet sich kein Prozess zur Abscheidung von diinnen YSAG-Schichten
mittels PLD. Ausgangspunkt sind daher die Prozessparameter der YIG-Abscheidung, also
eine Substrattemperatur von 7' = 500 °C, eine Sauerstoffatmosphére mit einem Druck
von p = 25 pbar, eine Energiedichte von p = 2J/cm? bei einer Puls-Wiederholrate von
f = 10Hz. Ausgehend von diesen Werten wird zuerst eine Temperaturserie hergestellt,
um die optimale Substrattemperatur zu untersuchen, danach wird der Druck variiert, um

das passende Druckfenster zu finden.
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Abbildung 5.1: M (H)-Verhalten des YSAG-Target. Bei 300 K (a) ist eine Gerade mit ne-
gativer Steigung erkennbar, was auf ein diamagnetischen Stoff hindeutet,
bei 2K (b) ist jedoch eindeutig ein paramagnetisches Signal zu erkennen.

5.2.1 Temperaturoptimierung

Ausgehend von den Werten des YIG-Wachstums wird zuerst eine Substrattemperaturse-
rie von 500 °C bis zu 750 °C durchgefiihrt. Um zu iiberpriifen, ob ein kristallines Wachs-
tum vorliegt und ob Fremdphasen auftreten, werden 260 —w—scans mit der Rontgenanlage
durchgefiihrt. Bei den Proben, die bei 500 °C und 550 °C gewachsen wurden, sind keine
YSAG-Reflexe zu erkennen, dass heifst, es hat kein kristallines Wachstum stattgefunden.
Ab einer Temperatur von 600°C sind die YSAG (444)- und (888)-Reflexe erkennbar.
Aufgrund der groferen Gitterkonstante befinden sich die beiden Reflexe bei kleineren
Winkeln als die YAG (444)- und YAG (888)-Substratreflexe. Die Winkel der YSAG
Reflexe sind allerdings kleiner als der theoretisch Wert. Bei einer Gitterkonstante von
a = 1,2324nm ist der Bragg-Winkel des (444) Reflexes bei 25,66°. Abbildung zeigt
den 20 — w—scan der Probe, die bei 650 °C gewachsen wurde. Die mit einem Stern (*)
gekennzeichneten Reflexe stammen von Fremdphasen im Substrat. Im Inset ist vergro-
fert der Bereich von 50° bis 54° gezeigt. Eingetragen ist der Winkel des gemessenen
YSAG (444) Reflexes bei 50,902° und der erwartet Winkel von 51,32°. Es ist somit eine
Abweichung von iiber 0,4° zu erkennen. Diese Abweichung kénnte durch Sauerstoftfehl-
stellen erklért werden. Eine andere Erklarung ist, dass sich das Scandiumatome nicht zu
100 % auf den Oktaeder-Pliatzen befindet, sondern sich auf die Oktaeder- und Tetraeder-
Plitze verteilt [52]. Eine Abweichung des stochiometrischen Verhéltnisses von Scandium

zu Aluminium von 2:3 kann ebenfalls eine Anderung der Gitterkonstante und damit des
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Abbildung 5.2: Temperaturverhalten der Magnetisierung des YSAG-Target, der Anstieg
der Magnetisierung bei tiefen Temperaturen l4sst eindeutig auf parama-
gnetische Verunreinigungen schliefen. Die Rote Linie zeigt einen konstan-
ten Wert, so wie es fiir einen diamagnetisch Stoff erwartet wird.

Bragg-Winkels hervorrufen.

Aus der Position des YSAG Reflexes, wird mittels der Bragg-Gleichung der entspre-
chende Netzebenenabstand berechnet. Dieser wird mit dem theoretischen Wert von YSAG-
Volumenkristallen (Gitterkonstante: a = 1,2324nm [52]) von dgaq = 0, 17788 nm fiir die
(444)-Ebene verglichen. Tabelle enthélt die Substrattemperatur, den 6-Winkel, die
daraus berechneten Netzebenenabstinde und die Abweichungen zum Volumenmaterial.

Die Abweichung ist bei allen Temperaturen nahezu gleich und schwankt zwischen 0,4
und 0,7 %.

Anhand von RSM werden Abweichungen vom Volumenmaterial in der Filmebene und
ein moglicher Temperatureinfluss untersucht. Zudem kann dadurch geklart werden, in-
wieweit die Filme relaxiert sind. RSM werden vom asymmetrischen (246)-Reflex gemacht.
Abbildung [5.4] zeigt das RSM der Probe mit Wachstumstemperatur T=650 °C. Mit ei-
nem schwarzen Kreuz ist der YAG (246)-Substratreflex gekennzeichnet, rot der gemessene
YSAG (246)-Reflex. Mit dem griinen Kreuz ist die Position markiert, wo theoretische der
YSAG Reflex liegen soll, bei vollstindig verspannten bzw. relaxiertem Wachstum. Der

Punkt fiir das verspanntes Wachstum wurde dabei mithilfe der elastischen Verspannung
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Abbildung 5.3: 260 — w—scan einer YSAG-Diinnschicht hergestellt bei 650 °C. Im Inset
ist gezeigt, dass der gemessene YSAG-Peak im Vergleich zum erwarteten
Winkel um iiber 0,5° hin zu geringeren Winkeln verschoben ist. Die mit
einem Stern (*) gekennzeichneten Reflexe stammen von Fremdphasen im
Substrat.

und einem angenommen Wert fiir die Poissonzahl von v = 0,29 berechnet [54]. Die grii-
ne Gerade verbindet die Punkte fiir vollstindig verspanntes Wachstum und relaxiertes
Wachstum. Der hier gemessene Reflex liegt nicht auf der Gerade, sonder ist nach links
unten verschoben. Er liegt aber anndhernd auf einer Ursprungsgerade zum YAG (246)
Reflex (blaue Gerade). Alle Punkte auf dieser Geraden beschreiben einen Kubus mit
unterschiedlichen Gitterkonstanten. Dies lésst auf einen unverspannten Kubus schlieften,
der eine grofser Gitterkonstante hat, als der Literaturwert von YSAG.

Aus der Position des YSAG-Reflexes konnen die Netzebenabstinde senkrecht zum Film
(d444) und in der Filmebene (d3g,) bestimmt werden. Bei einem YSAG-Diinnfilm herge-
stellt bei einer Substrattemperatur von 650 °C ergeben sich diese zu dgqq = 0,17941nm
und dzgo = 0,4389 nm. Geht man davon aus, dass das YSAG unverspannt aufwéchst und
deshalb eine kubische Symmetrie besitzt, konnen mithilfe der Netzebenenabstéinde djq4

und dsgy mittels der Gleichung

a

dpp) = ——— 5.1
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Tabelle 5.1: Substrattemperatur, 6-Winkel, Netzebenenabstand sowie Abweichung vom
Literaturwert des YSAG (444)-Reflexes.

Temperatur (°C) 0 (°) dy44 (nm) Abweichung (%)
600 25,47+0,03 [ 0,1791+1-107* | 0,68 +1-102
625 25,45+0,03 | 0,1792+1-107* | 0,774+ 1-1072
650 25,50+0,03 | 0,1789 £1-107% | 0,57+ 1-1072
675 25,46+ 0,03 | 0,1786+1-10"* | 0,40+ 1-102
700 25,50+0,03 | 0,1792+1-107* | 0,77+1-1072
750 25,55+0,03 | 0,1792+1-107* | 0,734+1-1072

die Gitterkonstanten a und o’ berechnet werden. Wobei a die Gitterkonstante in der
Wachstumsrichtung ist und o’ in der Filmebene. Wenn die Annahme einer kubische Sym-
metrie richtig ist, musste a = a’ sein. Man erhilt jedoch einen Wert von a = 1,2427nm
und o’ = 1,2413nm. Dies bedeutet, dass kein exakter Kubus vorliegt und deshalb aber
auch Gleichung nicht anwendbar ist. Vermutlich verspannen die Filme rhomboe-
drisch. Eine exakte Berechnung der Gitterparameter ist dabei nicht mehr aus den ge-
gebenen Werten moglich. Die Abweichung von einer exakten kubischen Symmetrie ist
allerdings sehr gering, so dass in erster Ndherung ein Kubus mit einer Kantenldnge von
1,2420 nmn angenommen werden kann. In diesem pseudo-kubischen Modell ist somit die
Gitterkonstante 0,01 nm grofer ist als der Literaturwert [52]. Ein Grund fir die ver-
grokerte Gitterkonstante konne sein, dass das Scandium und Aluminium auf falschen
Gitterpositionen liegen, dies fithrt zu einer Vergroferung der Gitterkonstante. Auch eine
nicht stéchiometrische Zusammensetzung von YSAG kann ein Grund fiir eine zu grofe
Gitterkonstante sein [52]. Des weiteren kénnten Sauerstofffehlstellen eine Vergroferung
der Einheitszelle verursachen.

Um den Einfluss der Temperatur zu betrachten, werden die Werte der Netzebenen-
abstidnde senkrecht zum Film (dy44) und in der Filmebene (dsy,) fiir alle Temperatu-
ren betrachtet. Diese Werte werden mit den Idealwerten von dgq4 = 0,17788 nm und
dsgy = 0,4357nm verglichen und die Abweichung davon berechnet. Eine Ubersicht dieser
Werte mit den dazugehdrigen Substrattemperatur ist in Tabelle gegeben. Zu erken-
nen ist, dass alle Werte doch signifikant von dem Literaturwert abweichen. Tendenziell
scheint bei hoheren Temperaturen die Abweichung geringer zu werden.

Fiir die Bewertung der Mosaizitdt der Filme werden Rockingkurven um den YSAG
(444) Reflex gemessen und verglichen. Abbildung zeigt die gemessene Rockingkurve
der YSAG Diinnschicht, hergestellt bei 650 °C. Es ist ein breiter Untergrund erkennbar

und eine deutlich schmélere Spitze. Daher wird fiir den Fit der Rockingkurve eine doppel-
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Abbildung 5.4: RSM eines YSAG-Diinnfilms hergestellt bei 650 °C Substrattemperatur.
Neben dem YAG (246) (schwarzes Kreuz) und dem gemessenen YSAG
(246)-Reflex (rotes Kreuz) sind die Punkte gekennzeichnet, wo der sto-
chiometrische YSAG-Reflex liegen sollte, wenn der vollsténdig verspannt
bzw. relaxiert aufwiichst (griinen Kreuz) ist. Der gemessene Reflex liegt
links unterhalb des erwarteten Wertes, jedoch auf der Ursprungsgerade
(blaue Gerade), was auf eine Vergroferung der Einheitszelle schliefen
lasst.

te Gaufsfunktion verwendet. Durch den Fit kann die FWHM des Untergrunds zu 0,456°
und die FWHM der Spitze zu 0,028° bestimmt werden. Wie schon bei den reinen YIG-
auf-YAG-Proben entsteht der breite Untergrund durch eine Ubergangsschicht zwischen
Substrat und gut gewachsener Schicht. Ausgehend von der Halbwertsbreite der Spitze
kénnen die oberen Lagen des Films als sehr kristallin angesehen werden.

Die gesamten Ergebnisse der Rockingkurven der Temperaturserie sind in Tabelle
zusammengefasst. Es wird die FWHM des Untergrunds und der Spitze angegeben. Bei
den meisten Proben ist ein doppelter Gauffit moglich. Besonders bei Betrachtung der
Spitze fallt auf, dass die FWHM besonders bei hohen Temperaturen sehr breit wird, bei
750 °C ist keine extra Spitze mehr erkennbar. Bei hohen Temperaturen nimmt also die
kristalline Qualitat ab.

Fasst man die Ergebnisse der Temperaturserie zusammen, so kann feststellt werden,

dass ein kristallines Wachstum erst ab einer Substrattemperatur von 600 °C méglich ist.
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Tabelle 5.2: Nezebenenabstand dg44 und dspy der YSAG-Schichten bei den verschiedenen
Substrattemperatur und die Abweichung zum Literaturwert.

Temperatur (T) | dasqa (nm) | Abweichung (%) | dsgo (nm) | Abweichung (%)
600 0,1792 0,74 0,4385 0,64
650 0,1794 0,84 0,4389 0,73
675 0,1789 0,59 0.4372 0,34
700 0,1789 0,59 0,4370 0,30

Tabelle 5.3: FWHM der Rockingkurve gemessen an den YSAG-(444)-Reflexes der

Temperaturserie.
Temperatur (T) | FWHM Untergrund (°) | FWHM Spitze (°)
600 0.495 0,028
625 0,593 0,029
650 0,456 0,028
675 0,509 0,029
700 0,299 0,034
750 0,185 -

Dariiber hinaus sind die Netzebenenabsténde der YSAG-Diinnfilme grofer als die des
Volumenmaterials. Dies konnte etwa an einer falsche Stéchiometrie von Scandium und
Aluminium liegen oder durch Sauerstoffdefekte begriindet sein. Die Abweichung scheint
zwar, bei hoheren Temperaturen geringer zu werden, jedoch zeigen die Rockingkurven
bei hohen Temperaturen eine schlechtere kristalline Qualitit, so dass festgestellt werden
kann, dass in einem Temperaturbereich von 600 °C bis 700 °C ein gutes Wachstum statt-
findet. Unterhalb von 600 °C findet kein kristallines Wachstum statt, oberhalb von 700 °C

nimmt die Mosaizitat stark zu.

5.2.2 Relaxation der Pufferschicht und Optimierung der
Laserwiederholrate

Um die kritische Schichtdicke zu ermitteln, ab der die YSAG-Filme vollsténdig relaxiert
sind wird im Anschluss an die Temperaturserie eine Dickenserie hergestellt. Dabei werden
folgende Prozessparameter verwendet: Substrattemperatur 7" = 675 °C, Sauerstoffdruck
p = 25 pbar, Energiedichte p = 2.J/cm? und Laserwiederholrate f = 10Hz. Es werden
Filme mit jeweils 42, 20, 10, und 5 Pulspakete & 285 Pulsen hergestellt. Der Grad der
Relaxation der YSAG Diinnfilme wird anhand von RSMs um den asymmetrischen (246)-
Reflex ermittelt.
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Abbildung 5.5: Rockingkurve einer YSAG Probe, die bei einer Substrattemperatur von
650 °C hergestellt wurde. Zu erkennen ist ein Doppelpeak mit breitem
Untergrund und schmaler Spitze. Die Rockingkurve kann mittels einer
doppelten Gauffunktion angefittet werden.

Bei der Probe mit 5 Pulspaketen ist die Intensitdt des YSAG Reflexes so gering, dass
er nicht mehr aufgelost werden kann. Bei dieser Probe kann daher die epitaxiale Ver-
pannung nicht bestimmt werden. Abbildung [5.6| (a) zeigt das RSM der Probe mit 10
Paketen und (b) das RSM der Probe mit 20 Paketen. Mit schwarzem Kreuz ist jeweils
der YAG-Reflex des Substrats gekennzeichnet, mit rotem der gemessene YSAG-Reflex.
Die griine Gerade verbindet den Punkt, wo der Reflex bei vollstindiger Verspannung
bzw. Relaxation liegen sollte (Kubus mit @ = 1,242nm). Bei der Probe mit 10 Paketen
sieht man, dass der YSAG-Reflex im Gegensatz zur der Probe mit 20 Paketen in der
Filmebene (gip;) in Richtung YAG-Reflex verschoben ist. Bei der 10er Probe betriagt der
Wert von gig; = 1,951lu, bei der 20er Probe gig; = 1,934 rlu. In der ¢;11-Richtung ist
keine Abweichung zu erkennen. Aus dieser Verschiebung in der Filmebene kann geschlos-
sen werden, dass bei 10 Pulspaketen, der Film noch nicht vollstindig relaxiert ist. Da er
im Vergleich zu der grilnen Geraden zudem in [111]-Richtung verschoben ist, deutet dies
aus Sauerstofffehlstellen hin. Bei den RSM der Probe mit 42 und 20 Pulspaketen kann
keine Verénderung der Reflexe mehr beobachtet werden. Daher wurden 20 Pulspakete &
285 Pulse als notige Dicke fiir die Pufferschicht ermittelt.
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Abbildung 5.6: RSM der Probe mit 10 Paketen (a) und 20 Paketen (b) & 285 Pulsen.
Vergleicht man die Position des YSAG-Refelexes, sieht man, dass der
YSAG Reflex mit 10 Pakten weiter in Richtung YAG-Reflex verschoben
ist als der mit 20 Paketen, also noch nicht vollstandig relaxiert ist.
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Um den Einfluss der Wiederholrate zu untersuchen, werden Proben mit einer Wieder-
holrate von 10 Hz und 2 Hz hergestellt. Ansonsten war die Temperatur 675 °C, der Druck
25 pbar und die Energiedichte 2.J /cm?. Die 20 —w—scans zeigen kaum Unterschiede zwi-
schen der Probe mit 10 Hz und 2 Hz. Bei Vergleich der Rockingkurven stellt man leicht
bessere Filme bei einer Wiederholrate von 10 Hz fest. Dort betrigt die FWHM der Spitze
nur 0,029°. Im Vergleich dazu ist die FWHM bei 2 Hz 0,043°. Auch kann ein viel geringe-
ren Untergrund bei 10 Hz im Vergleich zu 2 Hz festgestellt werden. Hohe Pulsfolgen sind

also tendenziell besser.

5.2.3 Druckoptimierung

Neben der Substrattemperatur ist der Sauerstoffdruck einer der zentralen Parameter, der
das Wachstum mafigeblich bestimmt. Um ein Prozessfenster fiir den Druck zu finden,
wurden YSAG Filme bei verschiedenen Driicken hergestellt. Drei Diinnfilme bei einer
Substrattemperatur von 675 °C einer Energiedichte von 2J/cm? und einer Wiederholrate
von 2 Hz. Dabei wurde der Druck auf 5 pbar, 25 ubar und 50 pbar eingestellt. Dies wird als
Druckserie 1 bezeichnet. Die Druckserie 2 wird bei einer Substrattemperatur von 650 °C,
einer Wiederholrate von 10 Hz und einer Energiedichte von 2J/cm? durchgefiihrt. Hierbei
wurde der Druck auf 5 pubar, 25 ubar, 50 ubar und 100 pbar eingestellt.

Die 20 — w—scans zeigen, dass alle Proben der Druckserie 1 einkristallin aufgewach-
sen sind. Es sind keine Fremdphasen zu erkennen. Die YSAG-Reflexe sind, wie schon
bei der Temperaturserie festgestellt, zu kleineren Winkeln hin verschoben. Eine starke
Anderung der Verschiebung ist bei der Anderung des Druckes nicht zu erkennen. Aus
den —Winkeln der YSAG (444)-Reflexe werden die Netzebenenabstidnde berechnet und
die Abweichung zu unverspannten YSAG-Kristallen angegeben. Tabelle [5.4] enthilt die
Ergebnisse der Druckserie 1. Die Abweichungen sind alle fast gleich und ca. 0,5 %.

Tabelle 5.4: Prozessdruck, §—Winkel, Netzebenenabstand sowie Abweichung des YSAG
(444)-Reflexes fiir Druckserie 1.

Druck (ubar) 0 (°) dqqq (nm) Abweichung (%)
5 25,54+0,03 ] 0,1787+1-10"% ] 0,46+1-102
25 25,5240,03 | 0,1788+1-107* | 0,53+ 1-1072
50 25,5440,03 | 0,1786 +1-107* | 0,42+1-1072

Bei der Druckserie 2 mit einer Substrattemperatur von T=650 °C sind bei den Proben
mit einem Hintergrunddruck von 25 pbar, 50 ubar und 100 pbar keine Fremdphasen zu

erkennen. Die Abweichungen unterscheiden sich kaum von denen der Druckserie 1, sie



82 KAPITEL 5. ERGEBNISSE YIG-DUNNFILME AUF PUFFERSCHICHT

S UL R '
E YSAGIYAG T
10’ [ T=650 °C =
© p=5 wbar =
10°F R
P2
10° e
i
Q. B
SF o
= i
10° F iNE
* =l
10°
(o R | O ] F
20 40 60 80 100 120
26 (°)

Abbildung 5.7: 260 — w—scan der Probe die bei 5 pubar hergestellt wurde (Druckserie 2).
Im Inset ist der Bereich um die (444)-Reflexe gezeigt, dabei sind zwei
verschiedene YSAG-Phasen zu erkennen, bei 50,52° und bei 51,22°. Die
anderen Refelxe, die mit einem Stern (*) gekennzeichnet sind, konnen
dem nicht phasenreinem Substrat zugeordnet werden.

liegen auch im Bereich um 0,5%. Bei der Probe, die bei einem Druck von p=>5 ubar ge-
wachsen ist, ist eine zweite Phase neben dem YSAG zu erkennen. Abbildung [5.7] zeigt den
Scan dieser Probe, im Inset ist vergrofert der Bereich um den (444)-Reflex gezeigt. Die
zwei Phasen treten bei 20=50,52° und 51,22° auf. Das Auftreten von zwei Phasen lasst
den Schluss zu, dass der Druck zu niedrig ist. Des weiteren enthélt der Scan Fremdrefle-
xen, die mit einem Stern (*) gekennzeichnet sind, diese kénnen dem nicht phasenreinem

Substrat zugeordnet werden.

Fiir die Bewertung der kristallinen Qualitdt der Filme werden Rockingkurven um den
YSAG (444) Reflex gemessen. Eine Zusammenfassung der Ergebnisse der Druckserie 1
ist in Tabelle [5.5] und der Druckserie 2 in Tabelle [5.6] gegeben. Bei der ersten Druckserie
ist der beste Wert bei einem Og-Druck von 25 ubar erreicht worden. Dort betrigt die
FWHM der Spitze 0,027°. Bei der zweiten Druckserie liegt der beste Wert bei 0,026°, der

bei 50 pbar erreicht wird. Bei 100 ubar konnte kein extra Spitze mehr aufgeldst werden.

Bei der Druckoptimierung war zum Teil der Einsatz von RHEED moglich. Bei allen

hergestellten Proben sind keine Oszillationen zu erkennen, woher ein Lagen-Wachstum
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Tabelle 5.5: Zusammenfassung der Rockingkurve des YSAG (444)-Reflex der Druckserie
1 die mit 7' = 675°C, f = 2Hz und p = 2J/cm? hergestellt ist.

O3z Druck (pbar) | FWHM Untergrund (°) | FWHM Spitze (°)
5 0,311 0,042
25 0,532 0,027
50 0,522 0,030

Tabelle 5.6: Zusammenfassung der Rockingkurve des YSAG (444)-Reflex der Druckserie
2 die mit 7 = 650°C, f = 10Hz und p = 2J/cm? hergestellt ist.

O2 Druck (pubar) | FWHM Untergrund (°) | FWHM Spitze (°)
5 R R
25 0,499 0,029
50 0,468 0,026
100 0,21604 -

ausgeschlossen werden kann. Abbildung 5.8 enthélt die Beugungsbilder nach der Abschei-
dung der Probe, die jeweils bei 5 ubar (a), 25 ubar (b) und 50 ubar (c) hergestellt wurden
(Druckserie 2). Bei (a) ist eine deutliche Verldngerung der Reflexe zu sehen, was auf eine
raue Oberflidche schliefen ldsst. Bei dem Bild in (b) sind zwar deutlich scharfe Reflexe
zu beobachten, es treten auch vereinzelt Reflexe aufserhalb des Laue-Kreises auf, was
auf eine 3D-Topographie der Probe hindeutet. Bei der Probe, die bei 50 ubar (c) herge-
stellt wurde, sind nur Reflexe auf dem Laue-Kreis erkennbar, was auf eine 2D-Oberflache
schlieffen lasst.

Fasst man die Ergebnisse der Druckserie zusammen, so kann folgende Aussage getroffen
werden. Zu niedrige Driicke (< 25 pbar) verursachen zwei verschiedenen Phasen. Ein
zu hoher Druck (> 50 pbar) fiithrt zu Filmen mit hoher Mosaizitat. Deshalb kann das
Druckfenster fiir das Wachstum von YSAG zwischen 25 pbar und 50 ubar angegeben
werden.

Aufgrund der geringen Dichteunterschiede von YAG und YSAG, sind bei den meisten
Filmen in der Rontgenreflektometrie keine Oszillationen zu beobachten und damit auch
keine Dicke zu bestimmen. Lediglich bei der Probe der Druckserie 1 mit 50 gbar Hin-
tergrunddruck konnen in der Reflektometrie Oszillationen beobachtet werden. Die Mess-
kurve mit der simulierten Fit-Kurve ist in Abbildung gezeigt. Die Simulation ergab
eine Schichtdicke von (59 £ 1) nm sowie eine rms Rauigkeit des Films von (1,440, 2) nm
und des Substrats von (0,5+0,1) nm. Von diesen Werten wird davon ausgegangen, dass

42 Pulspakete & 285 Pulse eine Schichtdicke von ca. 60 nm erzeugen. Dies ergibt eine
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(a) (b) ()

Abbildung 5.8: RHEED Aufnahmen der Probe, die bei (a) 5 ubar, (b) 25 ubar, und (c)
50 pbar hergestellt wurde. Bei (a) ist deutlich zu erkenne, dass die Reflexe
langlich vergrofert sind, was auf eine raue Oberfliche hindeutet, (b) zeigt
auch tendenziell das Bild einer 3D Oberfliche, (c) hingegen zeigt nur
Reflexe des Laue-Kreis, was auf eine 2D-Oberflache schliefen l4sst.

Wachstumsrate von 0,005 nm pro Puls.

In Hinblick auf die Prozessoptimierung des Puffers wurde festgestellt, dass in einem
Temperaturbereich von 600 °C bis 700 °C Schichten von ausreichend guter Qualitét her-
gestellt werden konnen. Beim Druck zeigt sich im Bereich zwischen 25 und 50 pbar ein
gutes YSAG-Wachstum. Bei geringerem Druck tritt eine zweite Phase auf, bei hoherem
Druck nimmt die kristalline Qualitdt ab und die Rauigkeit stark zu. Eine hohe Wieder-
holrate erzeugt tendenziell Filme mit besserer kristalliner Qualitét. Fiir die nétige Dicke
des Puffers zeigt sich, dass 20 Pakete zu je 285 Pulsen ausreichen, damit der Film rela-
xiert. Mittels der Wachstumsrate von 0,005 nm/Puls kann die kritische Schichtdicke zu
30nm bestimmt werden. Aus Zeitgriinden konnte der Einfluss der Energiedichte nicht
mehr untersucht werden. Die optimalen Wachstumsparameter fiir die Herstellung von
YSAG Filmen auf YAG Substrat sind somit: Temperatur T = 650 °C, Sauerstoffdruck
p = 50 pbar, Wiederholrate f = 10 Hz und Energiedichte p = 2.J /cm?.

5.3 Charakterisierung von YIG-Diinnfilme auf
YSAG-Pufferschicht

Nachdem ein Prozessfenster fiir die YSAG-Pufferschicht gefunden wurde, sollen im An-
schluss YIG-Diinnfilme auf YSAG-Pufferschichten abgeschieden werden und die struktu-

rellen und magnetischen Eigenschaften untersucht werden. Es werden die gleichen Pro-
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Abbildung 5.9: Reflektometrie der YSAG-Probe der Druckserie 1 bei 50ubar Sauerstoff-
druck mit simulierter Fitkurve. Der Fit ergibt eine YSAG-Filmdicke von
59 nm.

zessparameter fiir die YIG Abscheidung verwendet, die fiir die Herstellung von YIG-
Diinnschichten auf YAG Substrat verwendet wurden (siehe Kapitel 4.2): Substrattem-
peratur 500 °C Sauerstoffdruck von 25 pbar, Laserwiederholrate 10 Hz und Energiedichte
am Target 2,0J/cm?.

5.3.1 Strukturelle Eigenschaften

Mithilfe der Rontgenreflektometrie wird die Schichtdicke der YIG/YSAG/YAG-Probe
bestimmt. Abbildung zeigt die Messergebnisse mit Fitkurve. Anhand des Fits kann
die Schichtdicke des YIG-Diinnfilmes zu (63,9 + 0,5)nm und die YIG-Filmrauigkeit
zu (1,5 £ 0,2) nm bestimmt werden. Mittels Wachstumsrate von 0,005 nm/Puls (siehe
Kapitel 5.2.3.) kann eine Dicke der YSAG Schicht von 30nm bestimmt werden. Die
Rauigkeit der YSAG-Schicht ist (1,7 £0,2) nm.

Um die kristallinen Eigenschaften der gewachsenen YIG/YSAG/YAG-Filme zu un-
tersuchen, werden 260 — w—scans durchgefiihrt. Das Ergebnis eines 20 — w—scans ist in
Abbildung [5.11] gezeigt. Zu erkennen sind die YAG (444)- und (888)-Reflexe des Substra-
tes, die YSAG (444)- und (888)-Relexe der Zwischenschicht und die YIG (444)- und YIG
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Abbildung 5.10: Reflektometrie-Messung einer YIG/YSAG/YAG-Probe mit Fit-Kurve

(888)-Reflexe der YIG-Schicht. YIG wichst somit mit den vorgegebenen Parametern ein-
kristallin auf YSAG auf. Im Inset ist vergréfert der Bereich von 260 = 50° bis 54° gezeigt.
Der YSAG (444)-Reflex liegt bei 20 = (50,88+0,01)° und der YIG (444)-Reflex bei 20 =
(51,14 £ 0,01)°. Dass der YSAG Reflex bei einem kleineren Winkel als der YIG-Reflex
ist, liegt wie im Kapitel 5.2 schon erwéhnt daran, dass das hier abgeschiedenen YSAG
eine grofere Gitterkonstante hat als der Literaturwert von [52]. Anhand des 26—Winkels
der Reflexe wird der Netzebenenabstand von YSAG zu dggq = (0,1793 4 - 10~%)nm
bestimmt. Verglichen mit dem reinen YSAG-Filmen zeigt sich eine gute iibereinstimmt.
Der Netzebenabstand des YIG-Film betrigt dysq = (0,1785+2-10~%) nm. Dies ist 0,09 %
weniger ist als bei YIG-Volumenkristallen. Es fallen zwei Fremdreflexe auf, die mit einem
Stern (*) gekennzeichnet sind, diese tratten jedoch beim Scan des YAG-Substates auch
schon auf und stammen vermutlich von Fremdphasen im Substrat. Dariiber hinaus sind
keine weiteren Reflexe erkennbar, die auf Fremdphasen hindeuten wiirden, sodass von

einem phasenreinen Film ausgegangen werden kann.

Anhand von RSMs der (246)-Reflexe soll das in-plane-Wachstum untersucht werden.
Abbildung zeigt ein entsprechendes RSM. Schwarz markiert ist der YAG (246)-
Reflex des Substrates. Jeweils mit einem roten Kreuz sind der YSAG (246)- und YIG

(246)-Reflex markiert. Griin eingetragen sind zusétzlich die Position der erwarteten YIG-
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Abbildung 5.11: 20 — w—scan eines 63,9nm dicken YIG-Films hergestellt auf YAG-
Substrat mit YSAG-Pufferschicht, zu erkennen sind sowohl YAG-
Substratreflexe, wie auch YSAG und YIG-Filmreflexe. Das Inset zeigt
vergrofert den Bereich um die (444)-Reflexe. Die zwei Reflexe, die mit
einem Stern (*) gekennzeichnet sind, konnen durch Verunreinigungen
im Substrat erklért werden.

Reflexe bei vollsténdig verspannten bzw. relaxiertem Wachstum, verbunden mit einer Ge-
raden. Betrachtet man sie die Position des gemessenen YIG-Refelex, so sieht man, dass
dieser auf der Geraden liegt. Diese Bedeutet, dass schon eine Relaxation stattgefunden
hat, der Film jedoch noch nicht vollstdndig relaxiert ist. Fiir YIG erhilt man Netzebe-
nenabstiiande von dsgy = (0,4390 &2 - 10~%) nm und dy1; = (0,1785 + 2 - 10~%) nm, das
entspricht einer epitaktischen Verspannung von 0,32 % in der Filmebene und von -0,09 %
senkrecht zum Film. Hieraus ergibt sich eine Poissonzahl von v = —ey0p/€ip = —0, 281.
Diese ist nahezu identisch dem Literaturwert von v = 0,29 [54]. Wahrend YSAG rela-
xiert aufwéichst, ist bei YIG die kritische Schichtdicke fiir eine vollstdndige Relaxation

noch nicht erreicht.

Um ein verkipptes Aufwachsen zu untersuchen wird ein RSM um den symmetrischen
(444)-Reflex gemacht (siehe Abbildung [5.13). Substrat-, Pufferschicht- und YIG-Reflex
liegen alle drei bei der selben ¢j;-Position. Dies bedeutet also, dass sowohl Pufferschicht

wie auch der YIG-Diinnfilm nicht verkippt aufgewachsen sind.
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Abbildung 5.12: RSM um den (246)-Reflex einer YIG/YSAG/YAG-Probe. Mit einem
schwarzen Kreuz ist der YAG-Substratreflex markiert und mit roten
Kreuzen die YSAG und YIG Reflexe. Griin sind die erwarteten YIG-
Reflexe bei vollstindig verspanntem bzw. relaxiertem Wachstum. Der
YSAG Reflex liegt auf der vollsténdig relaxierten Position. Der gemes-
sene YIG Reflex liegt auf der Regressionsgerade, d. h. es hat bereits
eine Relaxation begonnen, der Film ist jedoch noch nicht vollstindig
relaxiert.

Die Qualitdt der YIG-Diinnfilme wird anhand von Rockingkurven um den YIG (444)-
Relfex untersucht. Die Rockingkurve einer YIG/YSAG/YAG-Probe ist in Abbildung
gezeigt. Da die Form an eine doppelte Gauftfunktion erinnert, wird die Messkurve
mit zwei Gaufkfunktionen gefittet. Die Halbwertsbreite des Untergrund betrdgt 0,493°,
die Spitze ist jedoch nur 0,030° breit. Die Flachenanteil der Spitze betragt 24,76 %. Im
Vergleich zu YIG-Diinnfilmen auf YAG-Substrat, ist ein geringerer Anteil des breiten

Untergrunds zu erkennen.

Die strukturelle Untersuchungen der YIG/YSAG/YAG-Trilayers zeigt, dass phasen-
reine, einkristalline YIG-Diinnfilme auf YSAG-Puffer aufwachsen. Die Kristallinitit ist
besser als bei YIG-Diinnfilmen auf YAG-Substrat. Jedoch wachsen die YIG-Filme noch
nicht vollstindig relaxiert auf der Zwischenschicht auf. Besonders die hohe Oberflichen-

rauigkeit der Pufferschicht ist kritisch zu beurteilen.
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Abbildung 5.13: RSM vom (444)-Reflex eines 63,9nm dicken YIG-Films auf YAG-
Substrat mit YSAG-Pufferschicht. Da alle drei Reflexe bei der selben
qio1 Positions liegen, sind die Filme nicht verkippt aufgewachsen.

5.3.2 Magnetische Eigenschaften

Die magnetische Charakterisierung erfolgt mit SQUID-Magnetometrie. Als erstes dis-
kutieren wir die M (H)-Messkurven bei einer ip-Anordnung (H||[101]). Abbildung [5.15
zeigt die Hysteresekurven bei Temperaturen von 7" = 300K und 7" = 5K. Bei 300K
betrigt die Séttigungsmagnetisierung Mg = (108 £20) kA /m. Das Koerzitivfeld liegt bei
(3£0,5)mT. Sowohl Séttigungsmagnetisierung als auch Koerzitivfeld liegen im selben
Bereich wie bei der Probe ohne Pufferschicht (siehe Kapitel 4.3.2).

Bei der 5K Hysterese betragt die Séttigungsmagnetisierung Mg = (168 + 20) kA /m
und ist damit wieder vergleichbar mit der Probe ohne Zwischenschicht. Das Koerzitivfeld
liegt bei poHey = (26,3 £0,5)mT und poHe— = —(22,3 £ 0,5) mT, weist also eine
Verschiebung von poHer = (2 £ 1) mT in Richtung zu negativem Feld auf. Dies deutet
auf einen  exchange bias“ hin (siehe Kapitel 4.3.2). Dies ist einleuchtend, da der YSAG-
Puffer auch Aluminium enthélt, was ins YIG hinein diffundieren kann und somit wieder
eine antiferromagnetische YsFe;_,Al,O15 Phase erzeugt, die fiir den ,exchange bias“
verantwortlich ist. Das Séattigungsfeld der Hysterese gemessen bei 5 K ist ebenfalls erhoht.

Dies deutet auf eine zweite magnetisch harte Phase hin.
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Abbildung 5.14: Rockingkruve des YIG (444)-Reflexes mit doppeltem Gausfkit. FWHM
des Untergrunds 0,493°; FWHLM der Spitze 0,030°.

Ebenfalls mit SQUID-Messungen soll eine Formanisotropie im diinnen YIG-Film iiber-
priift werden. Dazu wird die Probe oop eingebaut, so dass das Magnetfeld senkrecht zur
Filmebene steht (HJ|[111]). Ein Vergleich der Messergebnisse von ip und oop Messung ist
in Abbildung dargestellt, dabei ist die schwarze Kurve die ip-Messung und die rote
Kurve die oop-Messung. Wie schon bei der Probe ohne Zwischenschicht (siehe Kapitel
4.3.2) ist eine weiche magnetische Ebene in der ip-Messung und eine harte Achse in der
oop-Messung zu erkennen. Der Grund dafiir ist die Formanisotropie in dem diinnen Film.
Diese Formanisotropie wird spéter mittels FMR né&her untersucht.

Die M (T)-Messung ist in Abbildunggezeigt. Dabei wird die Probe in ip-Anordnug
bei +7T auf 2K abgekiihlt und anschlieffend bei 0T auf 300 K erwarmt. Es wird al-
so die Temperaturabhéngigkeit der Remanenz gemessen. Es ist ein starker Anstieg der
Magnetisierung bei tiefen Temperaturen (T<20K) zu beobachten. Dieser Anstieg ldsst
sich durch paramagnetische Verunreinigungen im YAG-Substrat und auch in der YSAG-
Pufferschicht erkldren. Ansonsten sind keine weiteren Besonderheiten, wie beispielsweise
unerwartete Phaseniiberginge zu erkennen, was fiir die Qualitéit der Filme spricht.

Zusammengefasst haben sich die magnetischen Eigenschaften der YIG-Diinnfilme auf
YSAG zu denen auf YAG nicht verschlechtert, jedoch zeigten sie auch keine eindeutige
Verbesserung. Da der YSAG-Puffer Aluminium enthélt, konnte weiterhin eine Al ins YIG
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Abbildung 5.15: Hysteresekurve eines 63,9nm dicken YIG-Films hergestellt auf YAG-
Substrat mit YSAG-Pufferschicht bei 300K (schwarz) und 5K (blau).
Im Inset ist der Bereich von -80mT bis 80 m'T vergrofert dargestellt.

diffundieren was den ,exchange bias“ erklaren kann.

5.3.3 Ferromagnetische Resonanz

Die dynamischen magnetischen Eigenschaften, sowie die magnetische Anisotropie der
YIG/YSAG/YAG Probe werden mittels FMR untersucht. Dabei wird die Probe so ein-
gebaut, dass das statische Magnetfeld zuerst ip orientiert ist (H||[101]) und dann gedreht,
bis das Magnetfeld senkrecht zur Filmebene orientiert ist (HJ|[111]). Anschliefend wird
wieder weiter gedreht bis das Magnetfeld wieder ip orientiert ist. Bei dieser ip nach oop
nach ip Drehung wird alle 10° eine FMR Messung durchgefiihrt. Die Messkurven werden
mit einer Lorentzfunktion gefittet. Aus den Werten des Fits wird das Resonanzfeld g H,es
zu 291 mT fiir ip und 442mT fiir oop bestimmt. In Abbildung [5.3-3] ist die Resonanz-
position in Abhéngigkeit des Drehwinkeles o aufgetragen. Daraus l&sst sich mithilfe der
Gleichungen und die effektive uniaxiale Anisotropie zu |B}| = 113,6mT
bestimmen. Dies ist geringer als der Wert bei der Probe ohne Zwischenschicht (siehe
Kapitel 4.3.4) bei dem ein Wert von 176,2mT festgestellt wurde (siehe Kapitel 4.3.3).

Ebenfalls aus den Fitdaten wird die Linienbreite bestimmt. Diese betrigt bei allen Win-
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Abbildung 5.16: Hysteresekurve eines 63,9nm dicken YIG-Films hergestellt auf YAG-
Substrat mit YSAG-Pufferschicht bei 5 K. Es kann ein jexchange bias*
beobachtet werden.

keln 22mT. Diese ist im Vergleich zu der Probe ohne Pufferschicht schlechter, dort wurde
die Linienbreite zu 12 mT bestimmt. Die Linienbreite ist auch grofser als der Literaturwert
fiir YIG-Volumenkristalle von 0,02mT [3]. Es scheint also, dass hier die Pufferschicht ei-
ne Verschlechterung der Qualitdt verursacht hat. Grund fiir die schlechteren Ergebnisse
kann dass verspannte Wachstum des YIG-Diinnfilms auf der Pufferschicht sein. Auf rei-
nen YAG-Substraten wurde ein vollstdndig relaxiertes Wachstum beobachtet. Auch die
starke Rauigkeit der YSAG-Pufferschicht kénnte die Ursache fiir die Verschlechterung

sein.

5.4 Zusammenfassung YIG-Diinnfilme auf
YSAG-Pufferschicht

Es konnte erfolgreich ein Prozessfenster fiir die Abscheidung von YSAG auf YAG gefun-
den werden. Die abgeschiedenen YSAG Filme zeigen eine vergroferte Gitterkonstante
als YSAG-Volumenmaterial. Dies lasst auf eine falsche Besetzung der Tetraeder- und
Oktaeder-Platze durch Scandium- und Aluminiumionen schliefen und/oder eine falsche

stochiometrische Zusammensetzung der Schicht. Die YSAG-Filme in dieser Arbeit haben
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Abbildung 5.17: Hysteresekurven eines 63,9 nm dicken YIG-Films auf YAG-Substrat mit
YSAG-Pufferschicht bei 300 K. Die schwarze Kurve zeigt eine Messung
mit H || [101] (ip), die rote Kurve zeigt eine Messung bei H || [111]

(oop).

ndherungsweise eine Gitterkonstante von ca. 1,242 nm, welche grofer als die von YIG mit
1,2376 nm ist. Die Gitterfehlanpassung von YIG zu diesen YSAG-Filmen ist mit 0,2 %
aber auch sehr gering.

YIG konnte auf YSAG einkristallin aufgewachsen werden. Es zeigte sich ein nicht
vollsténdig relaxiertes Wachstum. Die kristalline Qualitdt ist jedoch im Vergleich zu
YIG/YAG-Filmen besser. Aber besonders die hohe Oberflichenrauigkeit der YSAG-
Zwischenschicht wirkt sich schlecht auf die YIG-Diinnfilme aus.

Die SQUID-Messungen zeigten, dass die magnetischen Eigenschaften der hergestell-
ten YIG-Schicht auf Pufferschicht vergleichbar mit denen der YIG-Diinnfilme auf YAG-
Substrat ist. Es zeigt sich kaum eine Verdnderung. Es ist weiterhin ein ,exchange bias*
zu beobachten, was vermutlich an dem Aluminium im YSAG liegt.

Die Linienbreite der FMR-Messungen sind grofer als bei Proben ohne Pufferschicht.
Die FMR-Resultate kénnen zum einen durch das verspannte Aufwachsen des YIG-Diinn-
filme auf der YSAG-Pufferschicht erklart werden oder durch die hohe Oberflachenrauig-
keit der YSAG-Pufferschicht.
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Abbildung 5.18: Temperaturabhingigkeit der Remanenz eines 63,9 nm dicken YIG-Films
hergestellt auf YAG-Substrat mit YSAG-Pufferschicht. Es ist ein An-
stieg der Magnetisierung bei tiefen Temperaturen zu erkenne, der durch
paramagnetischen Verunreinigungen des Substrats und der Pufferschicht
erklart werden kann.
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Abbildung 5.19: Ferromagnetisches Resonanzfeld in Abhéingigkeit vom Winkel « bei ei-
ner Drehung von ip zu oop.






6 Zusammenfassung und Ausblick

Ziel dieser Masterarbeit war die Herstellung und Charakterisierung von diinnen Yttrium-
Eisen-Granat-Schichten (Y3Fe5012). YIG ist aufgrund seiner Eigenschaften als ferroma-
gnetischer Isolator von groflem Interesse bei der aktuellen Erforschung geeigneter Mate-
rialien fiir die Spintronik. Besonderes Augenmerk liegt dabei auf der Untersuchung eines
moglichen induzierten Magnetismus in einem normal Metall in Kontakt zu YIG, wie er
in normal Metallen auf ferromagnetischen Metallen schon beobachtet wurde.

Die YIG-Diinnfilme wurden mittels PLD (PLD: engl.: Pulsed Laser Deposition) her-
gestellt. Die Abscheidung von normal Metallen als Zwischen- und Deckschicht fiir wei-
tere Untersuchungen erfolgte mit einem Elektronenstrahlverdampfer. Die Untersuchung
der strukturellen Eigenschaften der Diinnfilme erfolgte wihrend des Wachstums in si-
tu durch RHEED und anschliefend durch Rontgendiffraktometrie mit einem 4-Kreis-
Rontgendiffraktometer. Die Charakterisierung der magnetischen Eigenschaften erfolgte
zum einen anhand von M (H) und M (T)-Messungen durch SQUID-Magnetometrie und
durch Messungen der ferromagnetischen Resonanz (FMR). Um zu iiberpriifen, ob ein
induzierter Magnetismus in Platin auf YIG auftritt, wurden Messungen des Réntgenzir-
kulardichroismus (XMCD: engl.: x-ray magnetic circular dichroism) durchgefiihrt.

Zuerst wurden YIG-Diinnfilme auf Yttrium-Aluminium-Granat-Substraten (YAG) ab-
geschieden. Die 20 — w—scans zeigten, dass einphasige, einkristalline YIG-Filme entstan-
den sind. Anhand von RSMs wurde festgestellt, dass die Filme relaxiert aufwachsen
und die richtige stochiometrische Zusammensetzung haben. Es wurde nur eine minima-
le Konzentration von Sauerstofffehlstellen detektiert. Die Mosaizitit der Filme ist fast
durchweg gut. Die Rockingkurven zeigten, dass die ersten Lagen YIG noch von geringer
Kristallinitdt sind. Dies liegt an der Vielzahl von Defekten, die entstehen, um die grofe
Gitterfehlanpassung von 3 % anzupassen. Die oberen YIG-Lagen besitzen jedoch eine
hohe Kristallinitat.

Die SQUID-Magnetometrie ergab, dass die Sattigungsmagnetisierung vergleichbar mit
Werten von YIG-Diinnfilmen anderer Arbeitsgruppen ist. Im Vergleich zum Volumen-

material ist der Wert aber gut 30 % geringer. Die Messungen bei tiefen Temperaturen

97



98 KAPITEL 6. ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK

zeigten, dass ein ,exchange bias“ auftritt. Diese Verschiebung der Hysteresekurve entsteht
durch die Wechselwirkung der ferrimagnetischen YIG-Phase mit einer zweiten antiferro-
magnetischen Phase, die durch Diffusion von Aluminium aus dem YAG-Substrat in die
YIG-Schicht entstehen kann.

XMCD-Messungen wurden an der Platin L3-Kante und an der Eisen K-Kante durch-
gefiihrt. Bei den Messungen im Platin sollte ein induzierter Magnetismus im Platin auf
dem YIG iiberpriift werden. Im Rahmen der Auflésungsgenauigkeit konnte kein induzier-
ter Magnetismus im Platin nachgewiesen werden. Anhand der Messungen an der Fisen
K-Kante sollten die fiir den magnetischen Austausch verantwortlichen Fe3*-Ionen in der
oktaedrischen und tetraedrischen Umgebung untersucht werden. Diese Messungen zeig-
ten, dass die Eisen-lonen richtig mit Sauerstoff koordiniert sind, was fiir die Qualitét der
Filme spricht.

Durch die FMR-Messungen konnte eine Formanisotropie in den YIG-Diinnschichten
festgestellt werden. Eine kubische Anisotropie in der Filmebene, wie sie im Volumen-
material zu beobachten ist, konnte nicht gemessen werden. Die Linienbreite der diinnen
Filme ist besser als bei anderen YIG-Diinnfilmen auf YAG-Substrats, jedoch im Vergleich
zu YIG-Diinnfilmen auf GGG-Substraten oder YIG-Einkristallen schlechter.

Besonders die niedrige Sattigungsmagnetisierung und die grofte Linienbreite in der
FMR kommt von der grofen Gitterfehlanpassung zwischen YIG und YAG. Deshalb wur-
de im zweiten Teil dieser Arbeit versucht, durch das Aufwachsen einer Zwischenschicht
zwischen dem YAG-Substrat und dem YIG-Diinnfilm, die Gitterfehlanpassung zu redu-
zieren und die Qualitit der YIG-Filme zu verbessern.

Als Zwischenschicht eignet sich Yttrium-Scandium-Aluminium-Granat (YSAG), des-
sen Summenformel lautet Y3ScoAlsO19. Es sollte theoretisch eine Gitterkonstante haben,
die in etwa zwischen der von YAG und YIG liegt. Um ein Prozessfenster fiir die Abschei-
dung von YSAG zu finden, wurde der Einfluss der Temperatur, des Sauerstoffdruckes
und der Laserwiederholrate untersucht und ein optimales Prozessfenster definiert. Es
zeigte sich, dass bei einer Temperatur von T = 650 °C, einem Druck von p = 50 ubar
und einer Wiederholrate von f = 10 Hz das beste kristalline Wachstum erzielt werden
kann. Dariiber hinaus wurde untersucht, ab welcher Dicke die YSAG-Filme relaxieren.
Dabei stellte sich heraus, das 20 Pakete zu je 285 Pulsen ausreichen, was in etwa einer
Schichtdicke von 30 nm entspricht.

Zuletzt wurden noch YIG-Diinnfilme auf YSAG-Pufferschicht gewachsen und eben-
falls mittels Rontgendiffraktometrie, SQUID-Magnetometrie und FMR charakterisiert.

Bei den strukturellen Analysen zeigte sich, dass die YIG-Diinnfilme nicht relaxieren,
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sondern verspannt auf der Pufferschicht aufwachsen. Die Mosaizitdt ist im Vergleich
zu den YIG-Diinnfilmen ohne Zwischenschicht etwas besser. Die SQUID-Messungen er-
gaben jedoch keine Verbesserung gegeniiber der Schichten ohne Pufferschicht. Da das
YSAG auch Aluminium enthilt, ist eine Diffusion von Al in die YIG-Schicht moglich.
Die sehr grofse Linienbreite in der FMR zeigt, dass die YIG-Filme auf YSAG schlech-
tere magnetische Eigenschaften besitzen als diejenigen ohne Pufferschicht. Der Grund
liegt vermutlich darin, dass die YIG-Diinnfilme auf YSAG verspannt aufwachsen, wah-
rend die YIG-Diinnfilme auf YAG-Substrat relaxiert aufgewachsen sind. Auch zeigten
die YSAG-Zwischenschichten eine hohe Oberflichenrauigkeit, was auch die Qualitidt der
darauf abgeschiedenen YIG-Diinnfilme beeinflusst.

Da die XMCD-Messungen gezeigt haben, dass es keine induzierten magnetischen Mo-
mente in der Pt-Schicht auf YIG gibt, miissen alternative Erklarungen gefunden wer-
den, weshalb eine Magnetfeldahingigkeit des elektrischen Widerstand messbar ist. Eine
mogliche Erkldrung ist der sogenannte ,Spin-Hall-Magnetwiderstand®, der erst kiirzlich
theoretisch formuliert wurde [55].

Um die Vorteile der Zwischenschicht in Zukunft ausniitzen zu kénnen, muss auch der
PLD-Prozess der YIG-Abscheidung auf der YSAG-Pufferschicht in Hinblick auf Tempe-
ratur und Druck noch optimiert werden. Des weiteren legt der in dieser Arbeit beob-
achtete exchange bias“ nahe, dass in den YIG-Filmen durch Diffusion von Aluminium
aus dem YAG Substrat bzw. der YSAG Pufferschicht eine YsFes_yAl,O15-Phase ent-
steht, die die Eigenschaften der YIG-Diinnfilme beeinflusst. Durch die Abscheidung ei-
ner TiN-Diffusionsbarriere konnte die Diffusion gestoppt werden. Jedoch ist TiN nicht
sehr gut geeignet, da es eine grofe Gitterfehlanpassung zu YIG besitzt und daher YIG-
Diinnfilme hergestellt auf TiN eine grofe Mosaizitit aufweisen. Eine Alternative wi-
re eine Aluminium-freie Pufferschicht wie etwa Ytterbium-Scandium-Gallium-Granat
(YbsScaGazOi2). Mit einer Gitterkonstante von a = 1,23746nm [56] héitte es eine Git-
terfehlanpassung zum YIG von nur 0,01 % und wére eine sehr gute Alternative zu YSAG

als Zwischenschicht.
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