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Kurzfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Magnetisierungsdynamik von diinnen metallischen fer-
romagnetischen 3d-basierten Schichten, sowie die Moglichkeiten zur Kontrolle der Magneti-
sierungsdynamik mittels frequenz- und winkel-abhingiger ferromagnetischer Resonanz (FMR)
untersucht.

In epitaktischen Fe/GaAs(110) Systemen wurde ein schichtdicken-abhédngiger magneti-
scher Ubergang der leichten in-plane Richtung der Magnetisierung mittels in-situ ferromagneti-
scher Resonanz festgestellt und auf ein Wechselspiel der magneto-kristallinen und der uniaxia-
len Anisotropie zuriickgefiihrt. Mit Hilfe der in-situ Rastertunnelmikroskopie (STM) konnte
dieses Verhalten mit der Filmstruktur korreliert werden.

In epitaktischen Fe;_,Sip<,<40/MgO(001) Systemen wurde die Abhiingigkeit der magneto-
kristallinen Anisotropie von der chemischen Komposition untersucht. Die experimentellen Da-
ten stimmen gut mit den Ergebnissen der ab-initio Dichtefunktionaltheorie (DFT) iiberein. Die
Gitterfehlanpassung zwischen Film und Substrat fiihrt zu einer uniaxialen magneto-elastischen
Anisotropie senkrecht zur Filmebene, die experimentell bestimmt wurde und Ubereinstimmung
mit den theoretischen Vorhersagen zeigt. Im epitaktischen Fe;Si/MgO(001) System wurde mit-
tels frequenzabhédngiger FMR die Spinwellensteifigkeit bestimmt, die fiir die weitere Untersu-
chung der magnetischen Dampfung wichtig ist.

Am Beispiel des amorphen Fe-Co-Zr Systems wurde gezeigt, dass eine uniaxiale Anisotro-
pie durch die Beeinflussung der atomaren Nahordnung mit Hilfe eines angelegten Magnetfeldes
wihrend des Filmwachstums eingeprigt werden kann.

Die magnetische Ddmpfung wurde mit Hilfe der FMR untersucht. Hierzu wurde die Ana-
lyse der FMR Linienbreiten weiterentwickelt. Fiir eine kontrollierte Manipulation der magne-
tischen Dadmpfung wurden die intrinsischen Relaxationsprozesse (Gilbert-Dampfung) und die
extrinsischen Relaxationsprozesse (2-Magnonen-Prozesse) studiert. In Experiment und Theo-
rie wurde gezeigt, dass die Gilbert-Didmpfung einen isotropen material-abhiingigen Relaxa-
tionskanal darstellt. In epitaktischen Fe;_,Sip<,<40/MgO(001) Systemen wurde die Gilbert-
Déampfung untersucht und mit den Ergebnissen der DFT verglichen. Die elektronische Struk-
tur von Fe;_;Sip<;<40 wurde als der entscheidende Faktor fiir den nicht-monotonen Verlauf
der Si-Konzentrationsabhingigkeit der Gilbert-Dampfung mit einem Minimum bei z = 0.2

identifiziert. Dieses Ergebnis vervollstandigt das phinomenologische Modell nach Kambersky
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und Bailey et al., nach dem am Beispiel Fe-basierter Systeme die Abhingigkeit der Gilbert-
Dampfung von der effektiven Ordnungszahl (mittlere Kernladungszahl) einer Legierung de-
monstriert wurde.

Im Gegensatz zur Gilbert-Dampfung bietet der 2-Magnonen-Prozess eine Mdglichkeit,
auf die Anisotropie der magnetischen Relaxation Einfluss zu nehmen. Im epitaktischen
Fe3Si/MgO(001) System wurden in der Filmebene vier-zéhlige 2-Magnonen-Prozesse, die auf
Kristalldefekte als Streuzentren zuriickzufithren sind, untersucht und theoretisch beschrieben.
Durch das schrige Aufdampfen von Si beim Wachsen dieser Filme konnte ein zusétzlicher 2-
Magnonen-Relaxationskanal mit zwei-zdhliger Symmetrie in der Filmebene eroffnet werden,
der durch die Dipolfelder innerhalb einer Defektmatrix der chemischen Kompositionsvariation
aktiviert wird. Die Symmetrieachse dieses Relaxationskanals kann frei gewiéhlt werden. Die
Temperaturabhingigkeit (0-300 K) dieser 2-Magnonen-Prozesse wurde gemessen.

Wihrend fiir die Anisotropie des 2-Magnonen-Prozesses in der Filmebene die Symme-
trie der Streuzentren entscheidend ist, hingt die polare Winkelabhédngigkeit des 2-Magnonen-
Prozesses mit der magnonischen Dispersionsrelation zusammen. Sie wurde experimentell unter-
sucht und theoretisch beschrieben. In polykristallinen Permalloy-Filmen wurde mittels Ionen-
Implantation eine Defektmatrix mit zwei-zdhliger Symmetrie in der Filmebene eingebracht,
die einen 2-Magnonen-Relaxationskanal gleicher Symmetrie eroffnete. Seine mit FMR unter-
suchte Frequenzabhingigkeit zeigte einen nicht-monotonen Verlauf und konnte mit einem neu
entwickelten theoretischen Modell erklédrt werden. Dieses Ergebnis erweitert das bis dahin eta-
blierte Modell der extrinsischen Relaxation nach Arias und Mills und eroffnet neue Moglich-
keiten fiir eine gezielte Manipulation der magnetischen Relaxation in einem frei wihlbaren

Frequenzbereich.
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Abstract

In this work the magnetization dynamics of thin metallic ferromagnetic 3d-based films, as well
as the possibilities for controlling the magnetization dynamics have been studied by means of
frequency and angular dependent ferromagnetic resonance (FMR).

In epitaxial Fe/GaAs(110) films, the thickness dependent magnetic transition of the easy
in-plane magnetization axis is observed by in-situ FMR and attributed to an interplay of the ma-
gnetocrystalline and uniaxial anisotropy. By the in-situ scanning tunneling microscopy (STM)
this behavior is correlated with the film’s structure and morphology.

In epitaxial Fe; _;Sip<,;<40/MgO(001) films, the dependence of the magnetocrystalline ani-
sotropy on chemical composition was studied. Experimental data are in good agreement with
the results of the ab-initio density functional theory (DFT). The lattice mismatch between film
and substrate leads to a uniaxial out-of-plane magneto-elastic anisotropy, that has been obser-
ved experimentally and that is in good agreement with the theory. In epitaxial Fe;Si/MgO(001)
films, the spin wave stiffness was determined by means of the frequency-dependent FMR that
is of importance for further studies of magnetic relaxation.

Employing an amorphous Fe-Co-Zr film system, it has been shown, that a uniaxial aniso-
tropy can be imprinted to the system by applying an external magnetic field during the film
growth because of a modification of the atomic short range order.

The analysis of magnetic relaxation phenomena after microwave excitation as seen in the
FMR linewidth is discussed and has been refined. For a controlled manipulation of the magnetic
relaxation, intrinsic (Gilbert damping) and extrinsic (2-magnon scattering) relaxation processes
have been identified. It is shown by the experiment and theory that the Gilbert damping consti-
tutes an isotropic, material specific relaxation channel. In epitaxial Fe;_;Sip<;<40/MgO(001)
films, experimental data on the Gilbert damping have been compared with the results of
the DFT. The electronic structure (especially the density of states at the Fermi level) of
Fe,_,Sip<;<40 was identified as the crucial factor for the non-monotonous behavior of the Gil-
bert damping as a function of the chemical composition, showing a minimum for x = 0.2.
This result complements the phenomenological model by Kambersky and Baley et al. used to
demonstrate the dependence of the Gilbert damping on the effective atomic number in Fe alloys.

In contrast to the Gilbert damping, the 2-magnon process offers possibilities to tailor the

anisotropy of the magnetic relaxation. In epitaxial Fe;Si/MgO(001) films, four-fold 2-magnon

il
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processes within the film plane were studied and described theoretically, revealing their origin
in the crystalline defects acting as scattering centres. By employing the oblique deposition of Si
an additional 2-magnon relaxation channel with a two-fold in-plane symmetry can be created,
which is activated by the dipolar fields originating from a defect matrix of chemical composition
variation due to the modified growth conditions. The symmetry axis of this process can be
chosen deliberately. The temperature dependence (0-300 K) of the 2-magnon processes has been
measured.

While the anisotropy of the 2-magnon process within the film plane is governed by the
symmetry of the scattering centers, its polar angular dependence is affected by the magnonic
dispersion relation, as demonstrated by theory and experiment. In polycrystalline Permalloy
films, a defect matrix with a two-fold in-plane symmetry was imprinted by means of ion im-
plantation. This activates a uniaxial 2-magnon process; its frequency dependence reveals a non-
monotonous behavior that has been explained utilizing a theoretical model developed for this
purpose. The results complement the established model by Arias and Mills and offer promising

possibilities to deliberately tailor magnetic relaxation in any frequency range of interest.
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Nomenklatur und Abkurzungen

Einige Symbole

g g-Faktor
Spektroskopischer Splittingfaktor (gyromagnetisches Verhéltnis)
w Resonante Prizessionsfrequenz des Magnetisierungsvektors,
Mikrowellenfrequenz
h Plancksches Wirkungsquantum geteilt durch 27
B, B, Magnetische Induktion wird in dieser Arbeit

als externes Magnetfeld bezeichnet
K, Anisotropiekonstante,
x bezeichnet dabei die Symmetriezédhligkeit fiir die (001)-Ebene
M, Mg Sattigungsmagnetisierung
x =X +1x”  Magnetische Hochfrequenz-Suszeptibilitit
(wenn nicht anders angegeben, in Richtung
der Magnetfeldkomponente des Hochfrequenzfeldes)
mit dem dispersiven y’ und dem dissipativen Anteil x”
||» in-plane In der Filmebene

1, out-of-plane  Senkrecht zur Filmebene

b, dur In-plane Winkel des Magnetisierungsvektors
OB In-plane Winkel des externen Magnetfeldes
qb;ﬁsy In-plane Winkel der leichten Achse der uniaxialen in-plane Anisotropie

o¢, ¢ In-plane Winkel einer kristallografischen Hauptachse



Nomenklatur und Abkiirzungen

Abkilirzungen

AES Auger electron spectroscopy
Auger-Elektronen-Spektroskopie

AFM atomic force microscopy
Rasterkraftmikroskopie

CEMS  conversion electron Mdssbauer spectroscopy
Mossbauer-Spektroskopie mit Konversionselektronen

DFT density functional theory
Dichtefunktionaltheorie

EDX energy-dispersive X-ray spectroscopy
energiedispersive Rontgenspektroskopie

EPR electron paramagnetic resonance
Elektron-Paramagnetische Resonanz

FMR ferromagnetic resonance
Ferromagnetische Resonanz

hf high frequency
Hochfrequenz

HRTEM high resolution TEM
Hochauflésungs-TEM

LEED low energy electron diffraction
Niederenergetische Elektronenbeugung

MAE magnetic anisotropy energy
Magnetische Anisotropie-Energie

MBE molecular beam epitaxy

Molekularstrahlepitaxie

ML monolayer
Monolage

MW microwave
Mikrowelle

rf radio frequency
Radiofrequenz

RHEED reflection high-energy electron diffraction

Reflexions-Hochenergie-Elektronenbeugung
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Abkirzungen (Fortsetzung)

RKKY

SEM

SQUID

STM

TEM

TMR

UHV

VSM

XRR

Ruderman-Kittel-Kasuya- Yosida interaction
RKKY Wechselwirkung

scanning electron microscopy
Raster-Elektronenmikroskopie
superconducting quantum interference device
SQUID Magnetometrie

scanning tunneling microscopy
Rastertunnelmikroskopie

transmission electron microscopy
Transmissionselektronenmikroskopie
tunneling magnetoresistance
Tunnelmagnetowiderstand

ultra high vacuum

Ultrahochvakuum

vibrating sample magnetometry
Probenvibrationsmagnetometrie

X-ray reflectivity

Rontgenreflektometrie
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Vorwort

Bevor die Aufmerksamkeit des Lesers auf den wissenschaftlichen Inhalt der Arbeit gelenkt
werden soll, werden hier einige Besonderheiten ihrer Form dargelegt.

Um den Leser nicht mit redundanter Information zu belasten, wird auf das Rezitieren theo-
retischer und experimenteller Grundlagen verzichtet. Der Autor mochte weitestgehend seinen
eigenen Beitrag zum Thema vorstellen.

Diese Arbeit enthilt viele Anglizismen. Da die englische Sprache in der Wissenschaft fest
etabliert ist, scheint eine konsequente Ubersetzung der international verwendeten Spezialbegrif-
fe nicht sinnvoll.

Ein Teil der vorgestellten Ergebnisse ist in Zusammenarbeit mit anderen Wissenschaftlern
entstanden. Um den eigenstindigen Beitrag des Autors abzugrenzen, sind Beitrige anderer als

solche gekennzeichnet.
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1 Einfuhrung

1.1 Motivation und Zielsetzung

Spintronik — die Erweiterung der Elektronik um den Freiheitsgrad des Elektronenspins — hat
neuartige Anwendungsméglichkeiten eroffnet. Es wird angenommen, dass Spintronik die fiih-
rende Technologie in dem Bereich der Datenverarbeitung wird [1,2]. Die Elektronenspins sind
fest mit den magnetischen Momenten verkniipft, die manipuliert werden miissen, um mit ih-
rer Hilfe Information speichern und verarbeiten zu konnen. Die Manipulationen finden auf der
Zeitskala von Nanosekunden statt — so sind z.B. Schaltvorginge im GHz-Bereich moglich. Die
Bewegung der magnetischen Momente — die Magnetisierungsdynamik — stellt im Allgemei-
nen eine Pridzessionsbewegung dar und ist bestimmt durch die Prizessionsfrequenz und die
Relaxationszeit. Es ist notwendig zu verstehen, wie diese Grof3en mit Hilfe der Parameter des
magnetischen Systems manipuliert werden konnen. Es stellt sich die Frage, wie diese Parameter
kontrolliert werden konnen, um die Magnetisierungsdynamik zu steuern. Diese Frage gehort zu
den wichtigsten Problemstellungen der Festkorperphysik.

Die vorliegende Arbeit setzt sich mit der Frage nach dem Versténdnis und der Kontrolle der
Magnetisierungsdynamik auseinander. Hierzu werden die magnetischen Parameter diskutiert.
Ihre Rolle bei der Kontrolle der Magnetisierungsdynamik wird beschrieben und die Moglich-
keiten ihrer Modifikation werden aufgezeigt.

In dieser Arbeit ist das Hauptaugenmerk der Magnetisierungsdynamik ferromagnetischer
Diinnschicht-Systeme (Filme) gewidmet, da ihnen aus der technologischen Sicht aufgrund enor-
mer Anwendungsmoglichkeiten bei geringen Abmessungen eine besondere Rolle [3] in der
Spintronik zukommt. Die Ubertragung der Ergebnisse auf andere Systeme, wie z.B. Nanopar-
tikel oder Nanostrukturen, muss im Einzelfall iberpriift werden. Die Resultate dieser Arbeit
sind vorwiegend an metallischen Eisen-basierten Systemen erzielt worden und sind auf ferro-
magnetische 3d-basierte Systeme anwendbar. Desweiteren sind die hier vorgestellten Systeme
ferromagnetisch geordnet und gesittigt (eindoménig). Effekte, die durch Dominenwinde ent-
stehen, werden nicht behandelt.

Die Arbeit ist wie folgt gegliedert: Im Kapitel 1 wird eine kurze Darstellung der Grundlagen
der Magnetisierungsbewegung gegeben. Die magnetischen Parameter, mit deren Hilfe sich die

Magnetisierungsdynamik kontrollieren ldsst, werden vorgestellt. Im Kapitel 2 wird kurz auf die
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experimentellen Methoden, insbesondere auf die ferromagnetische Resonanz (FMR), eingegan-
gen. Im Kapitel 3 werden die statischen magnetischen Parameter, die die Prizessionsfrequenz
der Magnetisierungsbewegung bestimmen, behandelt. Dabei wird die Rolle der Kristallstruk-
tur, der chemischen Komposition, der Gitterverzerrungen, der atomaren Nahordnung und der
Filmoberfliche diskutiert. Kapitel 4 ist den dynamischen magnetischen Parametern, die die Re-
laxationszeit bestimmen, gewidmet, auf deren Untersuchung der Schwerpunkt dieser Arbeit
gelegt wird. Es wird gezeigt, wie diese Parameter mit Hilfe der FMR bestimmt werden konnen.
Fiir ihre Modifikation wird unter Anderem die Rolle der chemischen Komposition, der elektro-
nischen Struktur, der Temperatur und der Kristalldefekte erldutert. Aspekte der Anisotropie und
der Frequenzabhingigkeit der dynamischen Parameter, die fiir die Kontrolle der Relaxations-
zeiten besonders wichtig sind, werden dabei hervorgehoben. Anschlieend werden im Kapitel 5

die Ergebnisse zusammengefasst.

1.2 Magnetisierungsdynamik

Die Magnetisierungsdynamik eines Volumenelements mit dem Magnetisierungsvektor M wird
im Makrospinmodell' durch die Landau-Lifschitz-Gleichung (LL) beschrieben [4]:

(z—]\f = = (M x Beyys) + R (1.1)

Die zeitliche Anderung des Magnetisierungsvektors ist demnach gleich dem Drehmoment-
term plus dem Dampfungsterm R. Aus dieser Gleichung wird ersichtlich, welche Parameter
in der Magnetisierungsdynamik eine Rolle spielen. Das sind die statischen Parameter: v — der
spektroskopische Splittingfaktor? und ﬁeff — das effektive magnetische Feld, wobei der Be-
trag des Magnetisierungsvektors |M | eine materialspezifische Konstante ist’. Die dynamischen
Parameter zusammengefasst in R beschreiben die Relaxation des Spinsystems und umfassen
intrinsische und extrinsische Prozesse.

Es sei darauf hingewiesen, dass die Landau-Lifschitz-Gleichung (1.1) um zusétzliche Ter-
me des (strom-induzierten) Spin-Torque erweitert werden kann [S]. In dieser Arbeit werden
diese Prozesse nicht behandelt. Dennoch wiren die Ergebnisse und Schlussfolgerungen prinzi-
piell auf den Fall der um Spin-Torque erweiterten Magnetisierungsdynamik iibertragbar, da die
Symmetrie der LL-Gleichung erhalten bleibt [5].

Die LL-Gleichung, sowie alle oben beschriebenen Parameter miissen im Allgemeinen lo-

'Die Bewegung der magnetischen Momente in dem Volumenelement wird als uniform angesehen.
2~ wird in bestimmten Fillen auch als das gyromagnetische Verhiltnis bezeichnet. Die Unterschiede werden im

Kapitel 1.3.1 erklart.
3Die Magnetisierung wird in SI Einheiten angegeben [M] =A/m. Die magnetische Induktion [B]=T wird in

dieser Arbeit als Magnetfeld bezeichnet.



1.3 Magnetische Parameter

kal (d.h. auf den Lingenskalen der Variation der magnetischen Parameter*) bei ihrer Losung
beriicksichtigt werden — z.B. mit Hilfe der Finite-Elemente-Methode. In vielen Féllen jedoch
lasst sich das Problem auf die makroskopische Betrachtungsweise reduzieren (vergleiche Kapi-
tel 3.5). Diese ist insofern vom Vorteil, als dass in einem konventionellen FMR Experiment das
integrale Signal der ganzen Probe gemessen wird, und sich so die Theorie mit dem Experiment

vergleichen ldsst.

1.3 Magnetische Parameter

Die Einteilung der magnetischen Parameter in die statischen und die dynamischen beruht auf
ihrer Auswirkung auf die Magnetisierungsdynamik: Wihrend die statischen Parameter die Pri-
zessionsfrequenz bestimmen, sind die dynamischen fiir die Relaxationszeiten verantwortlich.

Dabei kommt der Anisotropie der magnetischen Parameter eine besondere Rolle zu.

1.3.1 Statische Parameter
Magnetisierung

Die Magnetisierung ist gegeben durch die Summe der magnetischen Momente /i pro Proben-
volumen V, M = % > v fi. Sie kann z.B. iiber die Anderung der chemischen Komposition
modifiziert werden. Ein Nebeneffekt besteht allerdings darin, dass eine solche Modifikation
Verdnderungen anderer magnetischer Parameter sowie der Probenmorphologie nach sich ziehen
kann. So ldsst sich die Magnetisierung eines Fe-Einkristalls mit Zugabe von Si kontinuierlich
senken [6], doch bringt dieser Eingriff auch eine Abnahme der magneto-kristallinen Aniso-
tropie mit sich (um etwa eine GroBenordnung fiir 25%° Si). Die Magnetisierung ist, von den
geringen Beitrigen des Orbitalmomentes abgesehen, isotrop und daher fiir die weitere Suche
nach geeigneten magnetischen Parametern zur Einflussnahme auf die Magnetisierungsdynamik
eher unbedeutend. Dennoch muss hier erwiahnt werden, dass eine lokale Modifikation der Ma-
gnetisierung (durch lokale Verdnderung der chemischen Komposition) Dipolfelder erzeugt, mit
deren Hilfe man die Spinrelaxation beeinflussen kann. Diese Methode wird in den Kapiteln 4.6
und 4.10 beschrieben.

g-Faktor

Der g-Faktor beschreibt die Beziehung zwischen dem Drehimpuls und dem magnetischen Mo-

ment. In ferromagnetischen Materialien, die auf 3d Elementen basieren und in dieser Arbeit

“Vor Allem aufgrund der Anisotropien konnen die Lingenskalen im Bereich von einigen wenigen nm (Unter-

schied Oberfliche zu Filmvolumen) bis einigen pm (Unterschiede zwischen Kristalliten) liegen.
3 Alle Prozentangaben der chemischen Elemente beziehen sich in dieser Arbeit auf Atomprozente *at.%°.
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untersucht wurden, wird er durch das Verhéltnis des Bahnmomentes (1;) zum Spinmoment (145)
bestimmt und hingt daher mit der Zusammensetzung des ferromagnetischen Materials zusam-
men. In Kristallen mit kubischer Symmetrie findet aufgrund des Kristallfeldes das so genannte
Orbitalquenching [6,7] statt, das das Bahnmoment der Elektronen stark reduziert und somit den

g-Faktor auf die Werte von knapp iiber 2 bringt.

g:2(1+ﬂ) (1.2)
[t

Die Kittelformel (1.2) beschreibt die Beziehung zwischen dem g-Faktor und den magne-
tischen Momenten fiir die 3d-Systeme in guter Ndherung [8,9]. Man muss allerdings beach-
ten, dass der g-Faktor entscheidend von der Art des Experiments, in dem er bestimmt wird,
abhingt. Wie die Arbeiten von Kittel [8] zeigen, muss hierbei unterschieden werden, ob der
Drehimpuls des Elektrons auf das Gitter tibertragen wird oder nicht. So wird z.B. in einem
Einstein-de Haas [10] oder einem Barnett [11] Experiment der Drehimpuls auf das Gitter der
(weitgehend) frei hdngenden Probe iibertragen (7' = AM/(AJspin + AJpann)), wihrend in
einem ferromagnetische Resonanz Experiment der Drehimpuls im Elektronen-System erhalten
ist (y = AM/AJgpin). Somit ist der in einem Experiment zweiter Art gemessene g-Faktor gro-
Ber und soll in dieser Arbeit immer als g bezeichnet werden, wihrend der ¢’-Faktor aus dem
Experiment erster Art als ¢’ gekennzeichnet wird. Wo auch immer in dieser Arbeit die zusam-
mengesetzte Grofe v = gup/h verwendet wird, ist damit — der Konvention Kittels folgend —
der spektroskopische Splittingfaktor, sich also auf ein Experiment zweiter Art beziehend, ge-
meint [8,12].

Der g-Faktor kann im Allgemeinen, der Natur der Spin-Bahn-Kopplungsenergie folgend,
anisotrop sein. Das haben z.B. FMR Untersuchungen an Eisen-Schichten mit (100)-Symmetrie
in Ref. [13] bestitigt. Auch wenn man diese Ergebnisse beriicksichtigt, kann behaupten wer-
den, dass die maximale Variation des g-Faktors in der Filmebene im Bereich von etwa 10%°
liegen kann. Betrachtet man die Landau-Lifschitz-Gleichung (1.1), stellt man fest, dass diese
Anisotropie einen Einfluss auf die Prizessionsfrequenz hat. Der g-Faktor ist aber auch implizit
in der Beschreibung der Spinrelaxation enthalten, wie in den Kapiteln 4.3 und 4.4 diskutiert
wird. Signifikante Anisotropien des g-Faktors konnen erreicht werden, wenn der Film einer
Gitterverzerrung ausgesetzt wird, was aus der technologischen Sicht in der Regel nicht wiin-
schenswert ist. So kann man festhalten, dass der g-Faktor fiir eine kontrollierte und signifikante

Einflussnahme auf die Magnetisierungsdynamik eher ungeeignet ist.

6entspricht einer Anisotropie von p; /s von ca. 150% [13].
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Das effektive magnetische Feld

Das effektive magnetische Feld B. #¢ nimmt die fithrende Rolle bei der Modifikation der Magne-
tisierungsdynamik iiber die statischen Parameter ein. Bevor die unterschiedlichen Beitrige zu
Ee ¢ aufgelistet werden, empfiehlt es sich, der Konvention folgend [14], eine zusitzliche Gro-
e — das freie Energiedichtefunktional /' (vereinfacht auch als freie Energie bezeichnet) [15] —

iber die Beziehung

dF = M - dB.;; (1.3)

einzufithren. Um den Einfluss des effektiven Feldes besser zu veranschaulichen, soll hier die

Smit-Beljers-Formel fiir die ferromagnetische Resonanz [15] eingefiihrt werden:

w\® 1 EFd*F  (dPF 14
v)  MZ2sin?0 \ d62? de? dfde ' '

Wie man der Smit-Beljers-Formel entnehmen kann, folgt die resonante Prizessionsfre-

quenz w im Wesentlichen der Kriimmung der freien Energie, repridsentiert durch ihre zweiten
Ableitungen nach den Winkeln des Magnetisierungsvektors. Dieses dynamische Abtasten der
Energieoberfliche zeigt, wie empfindlich die Magnetisierungsdynamik von kleinen Anderun-
gen und Anisotropien des effektiven Feldes abhingt. Bevor die Frage gestellt werden kann, aus
welchen Beitrigen sich die freie Energie zusammensetzt, und welche von ihnen sich fiir die
Kontrolle der Magnetisierungsdynamik eignen, muss beachtet werden, dass in der FMR Ani-
sotropiefelder, die zum effektiven magnetischen Feld beitragen, gemessen werden. Dabei ist es
nicht ohne Weiteres moglich, Anisotropiefelder mit der gleichen Symmetrie zu unterscheiden’.
Es liegt daher nahe, die Anisotropiefelder und Anisotropiekonstanten nach ihrer Symmetriezih-
ligkeit fiir die (001)-Ebene zu systematisieren.

Fiir die weitere Diskussion wird ein fiir das Manuskript verbindliches System der Koordina-
ten (Abb. 1.1) eingefiihrt. Man beachte dabei, dass stets zwischen den polaren und azimuthalen
Winkeln der Magnetisierung (§ = 6), und ¢ = ¢);) und denen des externen Feldes (/5 und
¢p) unterschieden werden muss.

Im Folgenden sollen hier die Beitrige zur freien Energie — magnetische Anisotropien —
aufgelistet werden, die fiir die in dieser Arbeit vorgestellten Probensysteme von Bedeutung sein

konnen:

e Zeeman-Beitrag beschreibt die Kopplung der Magnetisierung an das externe Magnet-
feld B

Fooman = —M - B = —MB (cos(dnr — ¢p) sin Oy sin O + cos Op cos Oyr)  (1.5)

77.B. haben die Formanisotorpie und die Oberflichenanisotropie trotz unterschiedlicher Herkunft die gleiche

Symmetrie.
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Abbildung 1.1: Skizze einer diinnen Schicht mit der kubischen (001)-Symmetrie mit den Vektoren der
Magnetisierung M und des externen Magnetfeldes B. Die polaren Winkel 6 und g werden von der
Filmnormalen (ausgenommen Kapitel 4.9) und die azimuthalen Winkel ¢ und ¢p in der Regel von der
[100] Kristall-Hauptachse gemessen. Quelle: Ref. [16].

e Formanisotropie riithrt von den dipolaren Wechselwirkungen in einem Ferromagnet endli-
cher GroBe her. In diinnen Schichten sorgt sie dafiir, dass die Magnetisierung die Orientie-
rung in der Filmebene favorisiert. Laterale Strukturierung diinner Schichten wird massiv
zur Kontrolle der Formanisotropie eingesetzt [17-19], soll allerdings nicht im Rahmen
der vorliegenden Arbeit erortert werden. Fiir einen idealisierten diinnen Film [14] gilt

folgender Ausdruck:
1
Fahape = §MOM2 cos? . (1.6)

Wihrend fiir sehr diinne Filme (<10 ML?) Korrekturen [20] zu der Formel (1.6) notwen-

dig werden, ist sie fiir die in dieser Arbeit vorgestellten Systeme giiltig.

e Interface- oder auch Oberflichenanisotropie basiert auf dem Symmetriebruch an den
Grenzflichen des Films. Die Mechanismen [21-23] dieser magnetischen Anisotropie sind
Gegenstand der gegenwaértigen Forschung [24,25]. Fiir diese Arbeit geniigt die Tatsache,

dass die Oberfldchenanisotropie generell durch die Formel

K3
Fsurface = TQL Sinz 0 (17)

ausgedriickt werden kann. Sie weist eine zweizidhlige out-of-plane Symmetrie auf. Die
Oberflichenanisotropiekonstante K5, [J/m?] setzt sich dabei aus Beitrigen der bei-

den Grenzflaichen des Films zusammen. Sie kann sowohl positiv als auch negativ

8ML bedeutet Monolage (monolayer) und gibt die Anzahl der atomaren Schichten unter der hypothetischen
Voraussetzung einer vollstdndigen homogenen Bedeckung des Film an.
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sein, was fiir die leichte Richtung senkrecht bzw. parallel zur Filmebene steht. Das
Oberflichenanisotropie-Feld skaliert reziprok mit der Schichtdicke d und kann durch
Oberflichen-Oxidation und Adsorbate oder durch die Abdeckschicht beeinflusst werden.

Magneto-kristalline Anisotropie basiert in erster Linie auf der Spin-Bahn-
Wechselwirkung, die aufgrund der Anisotropie des Kristallfeldes zu einer Gesamt-
energie fiihrt, die von der Richtung der magnetischen Momente abhiingt. Auch dipolare
Wechselwirkung zwischen den nidchsten Nachbarn in einem Kristallgitter kann hierbei
einen (i.d.R. vernachlédssigbaren) Beitrag leisten [15]. Die magneto-kristalline Aniso-
tropie folgt der Symmetrie des Gitters und ist daher vierzidhlig in der (001)-Ebene fiir
Systeme mit kubischer Symmetrie, die in dieser Arbeit vorgestellt werden. Sie wird
mit Hilfe der Richtungskosinus (ozf = Cos L(M , C;) mit Q_; als leichte Richtung einer
Kristallhauptachse) beschrieben [15,20]:

Fuys = K1 Y _ afaf (1.8)
1,]

Es konnen zusitzliche Terme hoherer Ordnung auftreten, diese sind allerdings fiir die
in dieser Arbeit vorgestellten Systeme vernachldssigbar [15]. In epitaktischen diinnen
Schichten tritt, aufgrund der Gitterfehlanpassung zwischen dem Substrat und der Schicht
selbst, in der Regel eine laterale Kompression oder Dilatation des Gitters auf (tetragona-
le Verzerrung). Dabei kann sich die magneto-kristalline Anisotropie insofern verdndern,
als dass fiir die in-plane und out-of-plane Konfigurationen unterschiedliche Konstanten
K4 bzw. K4, berlicksichtigt werden miissen (Kapitel 3.1). Wenn es keinen Unterschied

zwischen diesen Konstanten gibt, wird schlicht K, verwendet.

Magneto-elastische Anisotropie kann dadurch zustande kommen, dass ein Kristallgitter
verzerrt wird [27,28]. Sie fiihrt im Allgemeinen zu einem uniaxialen Beitrag zur frei-
en Energie. Die Symmetrieachse dieser magnetischen Anisotropie kann sowohl in-plane
(Kapitel 3.1) als auch out-of-plane (Kapitel 3.8) liegen. Die Ausdriicke fiir die beiden

Fille sind entsprechend:
Frag—ay) = Ky cos? 0 cos® (¢ — aﬁ;ﬁsy) (1.9)
Frag—etl = Koy sin®0 (1.10)

Hierbei kennzeichnet der Winkel d);’ﬁsy die leichte in-plane Richtung der magnetischen

Anisotropie.

Dipolare uniaxiale Anisotropie stellt einen Spezialfall dar, in dem kleine Gebiete
(~10nm) der Probe mit lokalen Variationen der magnetischen Parameter iiber die Dipol-

felder wechselwirken und so eine globale magnetische Anisotropie bedingen, die einen
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Abbildung 1.2: Beitrige der magneto-kristallinen Anisotropie zur freien Energie fiir unterschiedliche
Konstanten /4. (a) K4 > 0 mit dem Schnitt durch die (001)-Ebene. (b) K4 < 0 unterschiedlich orien-
tiert. (¢) K4 > 0 mit dem Schnitt durch die (011)-Ebene. Quelle: Ref. [26].
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Beitrag zur freien Energie mit derselben Symmetrie wie in (1.9) liefert. Dieser Mechanis-

mus wird im Kapitel 4.6 beschrieben.

e Die Beitrdge der magnetischen Austauschenergie zur freien Energie kommen dadurch
zustande, dass die einzelnen magnetischen Momente nicht exakt parallel sind. Das kann
der Fall sein, wenn z.B. die lokale Anisotropie innerhalb der Probe stark variiert. Beson-
ders an den Grenzflichen des Films kommt es zum s.g. Pinning, bei dem die magneti-
schen Momente in den @uleren wenigen Monolagen sich z.B. senkrecht zur Filmebene
einstellen konnen, wihrend diejenigen im Filmvolumen eine in-plane Orientierung an-
nehmen. Dieses *Misalignment® fiihrt zu einer Erhohung der Gesamtenergie aufgrund
der Austauschwechselwirkung. Man sieht hier auch, dass — obgleich die Austauschwech-
selwirkung selbst isotrop ist — die daraus resultierenden Felder aufgrund der Symmetrie
des Systems durchaus anisotrop sein konnen. Das bereits erwihnte Pinning muss auch
beriicksichtigt werden, wenn man einen weiteren Fall des Auftretens des Austauschbei-
trags betrachtet. Das Pinning wirkt als Randbedingung bei der Anregung von Spinwellen.
Hierbei kann es zu stehenden Wellen kommen, die an ein extern angelegtes magnetisches
Hochfrequenzfeld koppeln und somit in einem FMR Experiment angeregt und detektiert

werden konnen [12].

Das Austauschfeld B..., [T] kann durch folgenden Ausdruck beschrieben werden (mit
der Austauschkonstante A [J/m] und der Spinwellensteifigkeit D = 2A /M [J/A]):

—

1 o
Boyen, = DMV2M (1.11)

Erst durch die Beriicksichtigung der oben beschriebenen Randbedingungen — ausgedriickt
durch die Rado-Wertmann-Bedingung [12] (siehe Kapitel 3.5) — ldsst sich das Problem
sinnvoll makroskopisch 16sen. Diese theoretische Beschreibung der stehenden Spinwellen

wird im Kapitel 3 gegeben.

Der Austauschbeitrag wird auch benutzt, um andere magnetische Prozesse zu beeinflus-
sen. Durch das Aufbringen eines Antiferromagneten auf die Oberfliche des ferromagne-
tischen Films kann eine sehr starke unidirektionale magnetische Anisotropie (exchange
bias) erzeugt werden [29,30] und die Magnetisierungsdynamik [31] beeinflusst werden.
Im Rahmen dieser Arbeit werden diese Effekte nicht behandelt. Die Austauschkonstante
geht in die magnonische Dispersionsrelation ein und wird daher in Kapiteln 3.5 und 4.10
behandelt.

Wie bereits erwidhnt, werden die Anisotropiekonstanten nach der Symmetrie der magneti-
schen Anisotropie eingruppiert. Die zweizihligen out-of-plane Anisotropien werden dabei im

effektiven out-of-plane Feld B¢, , das manchmal auch als effektive Magnetisierung M, s be-
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zeichnet wird, zusammengefasst:

poMeps = Begri = poMs — Kay [Ms (1.12)

1.3.2 Dynamische Parameter
Das Hochfrequenzfeld

Will man die LL-Gleichung — im Gegensatz zum Variationsansatz des Smit-Beljers-
Formalismus — exakt 10sen, muss ein weiterer zeitabhingiger Beitrag zur freien Energie be-
riicksichtigt werden, der aufgrund des angelegten magnetischen Hochfrequenzfeldes zustande
kommt:

Bhy = b(t) = b exp(iwt) (1.13)

Im Kapitel 4 wird darauf eingegangen, wie die Amplitude und die Richtung des Hochfrequenz-

feldes die Magnetisierungsdynamik beeinflussen kann.

Gilbert-Dampfung

Die Spin-Relaxationskanile lassen sich zunéchst in intrinsische (direkt dissipative) und extrin-
sische (nicht-dissipative, bei denen die Energie im Spinsystem verbleibt) einteilen. Wie bereits
erwihnt, beziehen sich folgende Uberlegungen auf diinne ferromagnetische metallische Schich-
ten, die auf 3d Elementen basieren.

Die intrinsische Relaxation beinhaltet folgende Prozesse:

e Magnon-Phonon-Streuung: Magnonen und Phononen konnen an einer Vielzahl von
Streuprozessen beteiligt sein — da sich ihre Dispersionsrelationen iiberschneiden, erge-
ben sich fiir die Streuung unterschiedliche Szenarien im Bezug auf die Erhaltung des
Quasi-Impulses (siehe hierzu Ref. [32]). Die Energie ist erhalten und geht vom Magnon-

Subsystem in das Phononen-Wirmebad tiber.

e Magnon-Streuung an Leitungselektronen: Das Vorhandensein von Leitungselektronen
im System kann zu zusétzlichen Relaxationsprozessen fiihren. So induziert die prizedie-
rende Magnetisierung Wirbelstrome in einem metallischen Ferromagneten. Die Kopplung
der Magnetisierung an das Elektronen-Subsystem bewirkt wiederum eine Dampfung des
Spin-Subsystems [12,32]. Es kann auch zu Streuung von Leitungselektronen an lokali-
sierten magnetischen Momenten kommen, dabei konnen Magnonen erzeugt und vernich-

tet werden (fiir eine detaillierte Beschreibung dieser Prozesse siehe Refs. [32-35]).

Die intrinsischen Relaxationsprozesse werden in der Regel unter dem Begriff ‘Gilbert-

Diampfung’ zusammengefasst. Eine zunichst phinomenologische, auf thermodynamischen

10
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Uberlegungen beruhende Beschreibung der viskosen Gilbert-Dampfung wurde von ihrem Na-
mensgeber wie folgt [36]° eingefiihrt:
— o [ - dM
R ilbert — 7, M - 114
Gilbert = 37 X (1.14)
Der dimensionslose Ddmpfungsparameter o wird in dieser Arbeit als Gilbert-Konstante be-
zeichnet und ldsst sich in den Gilbert-Parameter G = ayM [Hz] umrechnen. Neben dem
Gilbert-Term (1.14) ist noch der Landau-Lifschitz-Term zur Beschreibung der Dampfung be-
kannt: N
ELL = _W (M X M X éeff> (115)

Die Landau-Lifschitz-Dimpfung geht fiir kleine Ddmpfungskonstanten v << 1 in die Gilbert-
Diampfung iiber, dabei gilt G = A. Alle in dieser Arbeit verwendeten Parameter beziehen sich
auf die Gilbert-Darstellung. '°

Wichtig ist, dass unabhiingig von den einzelnen Prozessen der Gilbert-Diampfung der Be-
trag der Magnetisierung konstant bleibt. Des Weiteren steigt die Ddmpfung linear mit der Pré-
zessionsfrequenz der Magnetisierung an''.

Wie die Spin-Bahn-Wechselwirkung ist auch die Gilbert-Ddmpfung anisotrop und muss
durch eine tensorielle Grofle beschrieben werden [38]. Man kann davon ausgehen, dass dhn-
lich wie beim g-Faktor diese Anisotropie am stirksten in lateral verzerrten Systemen auftreten
wird. Ndherungsweise gilt hierbei die Beziehung G' o< g2 [39,40]. Es existieren sowohl theoreti-

sche [40] als auch experimentelle [41] Arbeiten, die sich mit dieser Anisotropie auseinanderset-

Dieser 2004 erschienene Artikel von Gilbert basiert auf den Ergebnissen seiner Dissertation aus dem Jahre 1956.
107) M = —yM x éeff + EGilb'ert

= —YM X Begy + 57 M x M

:—VMXB?G”—F%]\Z/X( 'nyBeff—F 7 M)

= —M x Beg — SFM x (M x Begs) + (M x (ﬂxﬂ)).
= —yM x Beyy — 333 M x (M x Begp) + i {- 2#+(1\f4'1\7)1\7}
= —’}/M X B’eff JL[’-’M X (MX Beff) -« M-{- (MM)M
=0, s.u.
W) M M = _
:M (—WMXEEff+%MXM)
—~M-M x B, N M x M
Y FFTr ,
=0 =0
(ii)—(i): iii) M = —yM x Bojs — %M x (M x Bojs) — o®M + 25 (M - M)M
=0
& M = —5YM X Begy — 2z 152 M x (M x Beyy)
y - — -
— M x Borr— LM x (M x B,
1—4—0427 =11 a2 X (M x Begy)
S~—— ~——

=yLL =\
""Im Falle der Relaxation an Verunreinigungen durch Seltenen-Erd-Tonen kann die Frequenzabhingigkeit von

diesem Verhalten abweichen [32,37].
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zen. Beim derzeitigen Stand der Forschung wird allerdings angenommen, dass die Anisotropie
der Gilbert-Dampfung in metallischen 3d-Materialien vernachlidssigbar klein ist [42] (verglei-
che Kapitel 4.3 und 4.4). Fiir manche Systeme wird diese Isotropie experimentell bestétigt [43]
und in Kapiteln 4.2 und 4.5 vorgestellt. Die Gilbert-Dampfung bietet einen begrenzten mate-
rialabhingigen Spielraum fiir die Kontrolle der Magnetisierungsdynamik. Die Ergebnisse aus
den Kapiteln 4.3 und 4.4 zeigen, dass die G o g¢>-Niherung unzureichend zur Beschreibung
der Gilbertdimpfung ist. Prinzipiell 1dsst sie sich als einen isotropen Spin-Relaxations-Kanal

mit einer von der Materialzusammensetzung abhéngigen Relaxationsrate beschreiben.

Extrinsische Relaxationsprozesse

Die extrinsische Relaxation wird von Magnon-Magnon-Streuprozessen getrieben, an denen un-
terschiedlich viele Magnonen |Aw, E> der Energie hw mit dem Wellenvektor k beteiligt sein
konnen. Da im Folgenden die Relaxationsraten der uniformen Mode behandelt werden, sollen
hier nur Prozesse aufgefiihrt werden, in denen Magnonen mit dem Wellenvektor £ = 0 invol-

viert sind.

e 4-Magnonen-Prozesse Hier muss man zunichst den Fall, in dem ein |hw, k = 0) Ma-
gnon in drei |hw', k" # 0) Magnonen aufspaltet und nicht aufgrund fehlender Zustinde
in der Dispersionsrelation, die der Energieerhaltung geniingen wiirden, nicht in Betracht
kommt, von dem Fall unterscheiden, in dem zwei Magnonen |fiw, k = 0) in zwei Ma-
gnonen |fw, k') und |hw, —k') streuen. Die Wahrscheinlichkeit dieses Prozesses ist nach
Stancil und Prabhakar [44] proportional zur vierten Potenz von k. Da hier der langwellige
Limit betrachtet wird, ist der Beitrag dieses Prozesses so klein [32], dass er fiir weitere

Diskussion nicht von Bedeutung ist.

e 3-Magnonen-Prozesse Ein Magnon mit |hw, k = 0) kann in zwei Magnonen gleicher
Energie mit entgegengesetzten Wellenvektoren |fiw/2, k') und |hw /2, —k') zerfallen. Die-
ser Prozess basiert auf der Dipolwechselwirkung und ist nur moglich, wenn die End-
zustandsmagnonen in der magnonischen Dispersionsrelation existieren, was fiir die hier

vorgestellten Systeme im Allgemeinen nicht der Fall ist [32].

e 2-Magnonen-Prozess In einem 2-Magnonen-Prozess wird ein uniformes Magnon
|hw, k = 0) vernichtet und ein nicht-uniformes Magnon gleicher Energie |Aw, k' # 0)
wird erzeugt. Wahrend also die Energie in diesem Streuprozess erhalten bleibt, ist der
Quasi-Impuls nicht erhalten. Daher sind solche Prozesse nur méglich, wenn Perturbatio-
nen im ferromagnetischen System vorhanden sind. In realen Proben werden diese gewollt
oder ungewollt durch verschiedene Defekte realisiert. Die 2-Magnonen-Prozesse stellen

den dominanten extrinsischen Beitrag zur Spin-Relaxation dar und kénnen in manchen

12
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Systemen hohere Relaxationsraten als die der Gilbert-Dimpfung aufweisen. Jede weite-
re Diskussion der extrinsischen Relaxationsprozesse soll sich von nun an nur auf diesen

Prozess beziehen.

Damit ein 2-Magnonen-Prozess iiberhaupt stattfinden kann, miissen zwei Bedingungen er-
fiillt sein. Zunédchst miissen in der magnonischen Dispersionsrelation entartete Endzustinde mit
der gleichen Energie wie der der uniformen Magnonen existieren. Wenn die Dispersionsrelation
nur von dem Austauschterm D k? (mit der Spinwellen-Steifigkeit D) bestimmt wird, finden sich
solche Zustinde nicht!'? (Abb. 1.3). Erst wenn die dipolaren Wechselwirkungen'? beriicksichtigt
werden, ergeben sich Chancen fiir den 2-Magnonen-Prozess. Qualitativ ist dieser Sachverhalt in
Abb. 1.3 dargestellt und gilt fiir die in-plane Orientierung der Magnetisierung mit den zu ihr par-
allelen Wellenvektoren der Magnonen'#. In der out-of-plane Orientierungen der Magnetisierung
existieren keine entarteten Zustdnde und es gibt keinen 2-Magnonen-Prozess. Fiir Orientierun-
gen zwischen in-plane und out-of-plane ist die Relaxationsrate des 2-Magnonen-Prozesses eine

komplizierte Funktion des polaren Winkels und wird im Kapitel 4.9 beschrieben.

ho

exchange
+dipolar

k

Abbildung 1.3: Dispersionsrelation fiir Magnonen in einem diinnen Film mit den Wellenvektoren par-

k

allel zur Magnetisierung in der Filmebene. a) Austauschterm-dominiert. b) Austauschterm mit dipolaren
Wechselwirkungen, aufgrund derer sich ein Minimum ausbildet, das entartete Endzustiinde erlaubt. Bei-

de Ansitze liefern die selbe Losung fiir die uniformen Magnonen (n).

12... in diinnen Filmen.

3Nicht-uniforme Moden erzeugen Dipolfelder, deren Energie aufgrund der rdumlichen Modulation der dynami-
schen Komponente der Magnetisierung reduziert ist.

14Es konnen auch Magnonen mit k 4 M am 2-Magnonen-Prozess teilnehmen. Der Anschaulichkeit wegen werden

diese hier nicht vorgestellt.
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Damit die Energie von den uniformen Magnonen in die Endzustands-Magnonen transfe-
riert werden kann, muss ein Streufeld ésmtt die uniformen Magnonen mit den Endzustands-

Magnonen koppeln. Man schreibt den Hamiltonian des Prozesses auf:

k

Hop = (C(E)agag + 0*(/2)aga:) . (1.16)
k

Hier sind die aj[ Operatoren fiir Erzeugung (+) und Vernichtung (-) eines Magnons mit dem
Wellenvektor j € {k = 0,k}, C ist der Ubergangskoeffizient. Die Endzustands-Magnonen
haben einen wohldefinierten Wellenvektor IZS, da sie die gleiche Energie wie die uniformen
Magnonen haben (Abb. 1.4).

ho

0 ks K

Abbildung 1.4: Dispersionsrelation fiir Magnonen in einem diinnen Film unter Beriicksichtigung der
dipolaren Wechselwirkung. Ein uniformes |fuww, k& = 0) Magnon wird vernichtet (¢~) und ein nicht-
uniformes Magnon |fiw, ks # 0) mit dem wohl definierten Wellenvektor kg wird erzeugt (a™). Dieser
Prozess wird durch das die beiden Magnon-Zustinde koppelnde Streufeld Bs.qs: vermittelt. Die Anzahl
der uniformen Magnonen (ng) wird durch ein von auflen angelegtes Anregungsfeld (Mikrowellenfeld
der Leistung P(hw)) vergroBert und durch Relaxationsprozesse, darunter die 2-Magnonen-Streuung,

verkleinert. ng bezeichnet die Anzahl der Endzustandmagnonen.

Die Populationsrate dng/dt¢ der uniformen & = 0 Magnonen hingt mit ihrer Anzahl ng

zusammen:

2

(1.18)

2 27 -
(o — h) = = 3 ‘O(ks)
Fs
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Die Populationsrate dng/d¢ der Endzustands-Magnonen in die uniformen Magnonen wird be-

schrieben durch:

2
ne. (1.19)

dng 2w -
.  h ; ‘C(kS)
S

Diese ist sehr klein, weil die Endzustandsmagnonen schnell relaxieren und ihre Anzahl ng <
no klein im Vergleich zur Anzahl der uniformen Magnonen ist [32].
Fiir die Netto-Streurate wird nach Haas, Callen und Pittelli [32,45,46] der folgende Koeffi-

zient eingefiihrt:
27
Aop = E|0(k:s)|2p,gs(hw) (1.20)

mit der magnonischen Zustandsdichte der Endzustandsmagnonen py, (hw).
Das Streufeld muss rdumlich variabel sein [47] und stellt damit im Hamiltonian iiber die

Kopplung an den ¢-ten Spin folgende Perturbation dar:
VhS; - Bucan (7). (1.21)

Die Darstellung im reziproken Raum zeigt [46,47], dass der Ubergangskoeffizient C (/;5) pro-

portional zur Eg—ten Fourier-Komponente des Streufeldes ist, und somit
|C(E5)|2 X |Bscatt<ES>|2 (122)

gilt.

Die makroskopische Auswirkung des 2-Magnonen-Prozesses fiir die Beschreibung der Ma-
gnetisierungsbewegung kann eigentlich nicht durch den Gilbert-Term in der LL-Gleichung
beschrieben werden, da die Endzustandsmagnonen die transversale Komponente der Magne-
tisierung dephasieren und so den Betrag des Magnetisierungsvektors reduzieren. Es wurden
[3,48-50] und werden Modelle fiir den Ddmpfungsterm vorgeschlagen, die versuchen, trans-
versale 7, und longitudinale 77 Relaxationszeiten analog zum Bloch-Blombergen-Ansatz zu

beriicksichtigen [51]:

M, /T,
R= M, /Ty : (1.23)
(M, — M)/Ty

die Formel gilt im Koordinatensystem mit z|| B ;.

Es muss jedoch festgehalten werden, dass beziiglich der Giiltigkeit dieser Ansitze keine Ei-
nigkeit herrscht und die Frage nach einem Dampfungsterm fiir den 2-Magnonen-Prozess noch
offen ist. Die Losung konnte wahrscheinlich die Ubertragung der Magnonen-Statistik in die ma-
kroskopische Beschreibung bringen. Im Kapitel 4.11 wird phanomenologisch die Auswirkung

des 2-Magnonen-Prozesses auf die makroskopische Magnetisierungsbewegung skizziert.
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2 Experiment

Im Rahmen dieser Arbeit ist eine Vielzahl von experimentellen Methoden sowohl zur ma-
gnetischen als auch zur strukturell-morphologischen Charakterisierung verwendet worden. Die-

se werden hier, mit Verweis auf Refs. [52-57], nicht im Detail vorgestellt.

2.1 Ferromagnetische Resonanz

Setzt man eine ferromagnetische Probe einem Hochfrequenz-Magnetfeld — in der Regel ei-
nem Mikrowellenfeld — aus, so wird eine Pridzession der Magnetisierung angeregt. Diese Pri-
zession interagiert dispersiv und dissipativ mit dem Hochfrequenzfeld', was sich durch die
Hochfrequenz-Suszeptibilitit x ausdriicken lisst. Uber die dispersive und vor allem iiber die
dissipative (Absorption der Mikrowellenleistung) Antwort der Probe lédsst sich die Prizession
detektieren. Setzt man die Probe auch noch einem externen quasi-statischen Magnetfeld aus,
so kann man das effektive Feld innerhalb der Probe kontinuierlich variieren. Dabei detektiert
man die veridnderliche Hochfrequenzsuszeptibilitit. Dabei kommt es bei bestimmten Kombina-
tion des externen Feldes und der Mikrowellenfrequenz zu Resonanzeffekten, die u.A. durch den
Smit-Beljers Formalismus (1.4) beschrieben werden konnen.

Das quasi-statische Magnetfeld mit hinreichender zeitlicher Stabilitit und raumlicher Ho-
mogenitdt kann im Feldbereich von iiblicherweise 0 bis 2-3 T durch einen Elektromagneten
realisiert werden?. Auf die Eigenschaften des Hochfrequenzfeldes muss sorgfiltig geachtet wer-
den.

Alle in dieser Arbeit gezeigten Messungen, auller im Kapitel 4.7, wurden bei Raumtempe-
ratur (RT) durchgefiihrt.

2.1.1 Resonator-basierte FMR

In Mikrowellen-Resonatoren kann fiir nicht zu groB3e (d.h. viel kleiner als Resonatorabmessun-

gen) Proben eine hinreichende rdumliche hf-Feldhomogenitit in der Regel gewihrleistet wer-

"Wenn vom Hochfrequenzfeld gesprochen wird, ist in dieser Arbeit immer seine linear polarisierte, magnetische

Komponente gemeint.
27.B.: http://www.bruker-biospin.com/epr_magnets.html
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2 Experiment

den. Man muss dabei die Verteilung des magnetischen und elektrischen Feldes beachten, worauf
die Position der Probe innerhalb des Resonators abgestimmt werden muss [53]. Das elektrische
Feld kann zwar nicht ausgeschaltet werden, sein Einfluss aber spielte bei den hier vorstellten
Messungen eine qualitativ und quantitativ vernachlédssigbare Rolle, wie Test-Messserien, bei
denen die Position und die GréBe der Probe variiert wurden, ergeben haben.

Die meisten in-plane winkelabhingigen Messungen erfolgten mit der Richtung des
Hochfrequenz-Feldes senkrecht zur Filmebene (b,ff). Solche mit dem Hochfrequenz-Feld in der
Filmebene (bl,l ) werden gesondert hervorgehoben. Bei out-of-plane winkelabhidngigen Messun-
gen lag die Richtung des Hochfrequenz-Feldes immer in der Filmebene. Die Leistung der in
den Resonator eingekoppelten Mikrowelle betrug in der Regel ca. 6 mW, der Q-Faktor des Re-
sonators lag im Bereich von ca. 500-8000. Zur Verbesserung des Signal-Rausch-Verhiltnisses
wurde Lock-In-Technik mit Feldmodulation verwendet, die Amplitude der letzteren betrug ei-
nige 10~* T. Die Feldmodulation fiihrt zu einer artifiziellen Verbreiterung der Absorptionspro-
file. Um diesen Einfluss abzuschitzen, wurde die Signalentstehung numerisch simuliert und
Test-Messserien wurden durchgefiihrt. Fiir die hier vorgestellten Resultate fiihrt der Artefakt zu
Fehlern <2% und kann fiir alle Schlussfolgerungen aufler Acht gelassen werden.

Die Abstimmung des Resonators fiir eine kritische Anpassung an das Hochfrequenz-Feld
erfolgte automatisch iiber die Iris-Schraube [53]. Fiir besonders wichtige und empfindliche
Messungen wurde diese Prozedur fiir jedes Spektrum per Hand durchgefiihrt. Die Abstimmung
wurde wihrend der Messung iiber den Q-Faktor und die DC-Response des Resonators iiber-

priift.

/
..ll .’_-' /";’:

Abbildung 2.1: ‘Short-cut waveguide’ — kurzgeschlossener Mikrowellenhohlleiter fiir 49 GHz wird in

der FMR-Anlage an der Akademie der Wissenschaften in Prag benutzt. Die Probe wird mit der Filmseite
an der Hohlleiter6ffnung angebracht und mit dem Deckel, in den die Modulationsspule eingearbeitet ist,

befestigt.

Der Hauptnachteil eines Mikrowellen-Resonators liegt darin, dass dieser fiir einen festen
oder zumindest sehr engen Frequenzbereich ausgelegt ist. Das macht frequenzabhiingige Mes-
sungen mit einer hinreichenden Punktdichte unméglich. So wurden fiir einige Probensysteme
Messungen bei etwa 49 und 69 GHz durchgefiihrt, fiir die die so genannte ‘short-cut waveguide’
Technik [53] verwendet wurde (Abb. 2.1). Dabei iibernimmt der — eigentlich fiir die Leistung-
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2.1 Ferromagnetische Resonanz

Abfuhr und Zufuhr zustindige — Mikrowellenhohlleiter die Rolle des Resonators mit einem
Q-Faktor von etwa 1. Die in dieser Form unikale Messapparatur befindet sich an der Akademie
der Wissenschaften in Prag in der Gruppe von Z. Frait. Mochte man die Frequenzdoméne eng-

maschiger (s. Kapitel 4) abgreifen, muss auf andere FMR-Methoden zuriickgegriffen werden.

2.1.2 Strip-line FMR

Fiir frequenzabhiingige Messungen wurde eine Modifikation der Stripline-Technik verwendet.
Hierzu wird ein Mikrowellen-Koaxialkabel abgeschnitten, und zwischen dem Innenleiter und
AuBenleiter wird mit Hilfe eines diinnen Streifens (z.B. aus Gold) eine Verbindung, also ein
Kurzschluss, hergestellt. Auf der anderen Seite wird das Kabel an den Zirkulator mit Mikro-
wellendiode und Mikrowellen-Quelle angeschlossen. Das System aus dem Kabel und Kurz-
schluss stellt einen Mikrowellen-Resonator mit vielen Eigenfrequenzen (Dips) dar. Man setzt
die Frequenz der Mikrowellen-Quelle auf die einer Eigenfrequenz und variiert das externe Ma-
gnetfeld. Da die Eigenfrequenzen sehr nah beieinander liegen, erlaubt diese Methode quasi-
kontinuierliche Multifrequenz-Messungen. Es gibt einige Unterschiede zur resonator-basierten
FMR: Das Hochfrequenzfeld ist inhomogener als im Resonator. Die Inhomogenitit des hf-
Feldes kann zur artifiziellen Linienverbreiterung fithren [53,58,59]. Dieser Effekt ist aber i.d.R.
klein und spielt bei den in dieser Arbeit vorgestellten Daten keine Rolle, da hier Messungen
entlang unterschiedlicher Orientierungen von ein und derselben Probe verglichen werden (siehe
Kapitel 4.10). Durch die unterschiedliche Tiefe (also die absolute reflektierte Mikrowellenlei-
stung) der Dips, ist eine Anpassung der Mikrowellenleistung erforderlich, um ein gleich blei-
bendes Signal-Rausch-Verhiltnis zu gewihrleisten. Der direkte Vergleich der Signalamplituden
wird dadurch erschwert. Eine detaillierte Beschreibung dieser FMR-Technik ist in Ref. [59] zu
finden.

2.1.3 Auswertung

Die meisten FMR Spektren werden automatisch ausgewertet, dabei werden die Extrema des
Ableitungssignals erfasst, und daraus die Linienbreite (Abb. 2.2) berechnet. Das Resonanzfeld
wird zwischen den Extrema festgelegt. Der Fehler liegt i.d.R. unter 2%. In den Fillen, in den
das Absorptionsprofil asymmetrisch ist oder sich mehrere Absorptionslinien iiberlagern, wer-
den die Spektren mit einem Satz von Absorptionsprofilen® gefittet. Wihrend die Auswertung
der Resonanzfelder und das anschlieBende Fitten der Resonanzfeld-Verldufe zur Extraktion
von Anisotropiefeldern mit einer fortwihrenden hohen Genauigkeit moglich sind, héngt das

finale Umrechnen der Anisotropiefelder in die Anisotropiekonstanten von der Genauigkeit des

3Lorentz oder GauB Profile — eine Ubersicht der Absorptionsprofile ist in Ref. [53] zu finden. Siehe auch Kapi-
tel 4.1.1
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2 Experiment

Magnetisierungs-Wertes ab. Dieser Wert wird entweder der Literatur entnommen und entspricht
somit nicht exakt dem des betrachteten Systems, oder er wird mit Hilfe von SQUID gemessen.
Dabei ist die Genauigkeit der Messung des magnetischen Momentes der Probe zwar exzellent,
die Bestimmung des Probenvolumens ist jedoch schwierig und mit einem Fehler von etwa 10%

behaftet, der sich dann in die Werte von Magnetisierung und folglich von Anisotropiekonstanten

fortpflanzt.
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Abbildung 2.2: Ein ideales Absorptionsspektrum stellt ein Lorentzprofil (blau) dar. Durch die Modu-
lationstechnik misst man das Ableitungssignal (rot). Die Linienbreite kann durch die Halb-Maximum-
Linienbreite (A Bry g ar) definiert werden, oder auch durch die Peak-to-Peak-Linienbreite (AB,,,), die
um den Faktor 2/+/3 kleiner ist. Auf die letztere beziehen sich die Angaben A B in dieser Arbeit.

2.2 Sonstiges

2.2.1 MBE und in-situ FMR

Einige Proben, die in dieser Arbeit untersucht wurden, wurden von kollaborierenden Gruppen
hergestellt, einige wurden vom Autor in einer UHV-MBE-Anlage hergestellt und in-situ charak-

terisiert. Diese Anlage mit dem Basis-Druck von 1 x 10719 mbar verfiigte u.A. iiber Elektronen-
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2.2 Sonstiges

Strahl-Verdampfer, LEED, AES und einen Quarz-Finger mit einem speziellen Probenhalter, der
winkelabhingige in-situ FMR-Messungen moglich machte. Eine detaillierte Ubersicht dieser

Apparatur findet man in Ref. [60].

LEED

zum Massen-
spektromet
s

Sputt
2ol Schrauben-

e) dreher

/ Elektromagnet

= Glasfinger
@) )
@ \ UHV
\ A

/i Fenster

Manipulator

Fenster

»

Wasser-
kuhlung

=

i3 32 2 Quarzwaage

== =X

AES
(CMA)

Abbildung 2.3: UHV-MBE-FMR-Anlage, Ansicht von oben. Am drehbaren und verfahrbaren Manipu-
lator (von links nach rechts durch die Bildmitte) ist ein spezieller Probenhalter (rechts, Mitte) befestigt,
an dessen Ende sich die Probe befindet. Der Film wird aus den Elektronen-Strahl-Verdampfern (unter
der Kammer, nicht sichtbar im Bild) aufgedampft. Die Schichtdicke wird mit Hilfe der wasser-gekiihlten
Quarzwaage iiberwacht. Die Probe kann gesputtert, erhitzt (bis ca. 900 K) und gekiihlt (mit fliissigem
Stickstoff bis ca. 80 K) werden. Die Probe wird mit Hilfe der niederenergetischen Elektronendiffraktion
(LEED) und Auger-Elektronen-Spektroskopie (AES) untersucht. Mit Hilfe des Schraubendrehers kann
die Probe verkippt werden, was die out-of-plane und in-plane winkel-abhiingigen Messungen ermog-
licht. Dazu wird die Probe in den Quarzfinger (rechts auflen) verfahren, auf welchen ein zylindrischer
Mikrowellenresonator aufgesetzt wird. Um den Resonator wird der Elektromagnet positioniert. Quel-
le: Ref. [26].

Die Messmethode bietet die Moglichkeit bei einer Messfrequenz von etwa 9.3 GHz win-

kelabhingige Messungen durchzufiihren. Ferner eignet sich die Methode nur bedingt fiir Unter-

suchungen der Linienbreiten, da aufgrund des gro3en metallischen Probenhalters das Hochfre-
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2 Experiment

quenzfeld am Ort der Probe inhomogen ist.
Im Kapitel 3 werden Ergebnisse aus den in-situ FMR Untersuchungen an dem epitaktischen

Fe/GaAs(110) System vorgestellt, die ohne eine derartige Apparatur nicht moglich wiren.
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3 Statische magnetische Parameter

3.1 Magnetische Anisotropien in Fe/GaAs(110) diinnen
Filmen

Die (110)-Oberfliche eines kubischen Systems bietet die Moglichkeit, die drei Kristallhaupt-
achsen in der Filmebene zu beobachten. Bei Eisen, mit seiner positiven magneto-kristallinen
Anisotropiekonstante /{; > 0, sind das <001> — leichte, <011> — mittelschwere und <111> —
schwere Richtungen. Die Oberfliche weist keine vierzdhlige Symmetrie auf, was unter Ande-
rem den Vorteil hat, dass man (110)-Filme in schmale nanoskalige Streifen (Nanowires) struk-
turieren kann. Wenn die Achse eines solchen Streifens entlang der [110]-Richtung und somit
quer zu [001] (s. Abb.3.1) liegt, kann man bei einem nicht zu hohen Aspekt-Verhiltnis des
Streifens erreichen, dass dieser im Nullfeld transversal magnetisiert ist, was unter Anderem
fiir Untersuchungen der Dominenwandbewegungen interessant ist [61]. Des Weiteren tritt im
Fe/GaAs(110) System eine in-plane uniaxiale Anisotropie auf, die das Verhalten der Magneti-
sierung stark beeinflusst und die leichte Richtung der Magnetisierung um 90° in der Filmebene
dreht. Es wird gezeigt, dass die Grenzflichen des Films dabei eine entscheidende Rolle spielen.
Die magnetischen Untersuchungen miissen daher in-situ durchgefiihrt werden. Sie erfolgten in
Zusammenarbeit mit C. Tomaz [26].

3.1.1 Probenpraparation

Die Proben wurden in einer MBE-UHV-Kammer hergestellt. Die kommerziellen GaAs(110)-
Substrate wurden zunichst in Azeton- und Isopropanol-Béadern mit Ultraschall gereinigt, so
dass die organische Schutzschicht an der Oberflache vollstindig (unter Lichtmikroskop iiber-
priift) entfernt wurde. Die Substrate wurden dann in die UHV-Kammer eingeschleust und auf
folgende Weise thermo-mechanisch behandelt: Sputtern mit Ar* Ionen mit einer Energie von
0.5kV (Probenstrom ~ 1 pA) fiir 30 min bei Raumtemperatur und Anlassen bei 800K fiir
30 min. Diese Prozedur wurde wiederholt, bis mit Hilfe der AES keine Verunreinigungen der
Oberfldche feststellbar waren. Das letzte Anlassen wurde fiir 45 min bei 870 K durchgefiihrt.
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Abbildung 3.1: Der Schnitt durch die (110)-Ebene des Eisen-Einkristalls zeigt kristallografische Haupt-
achsen: eine magnetisch leichte <100>, eine mittelschwere <011> und zwei schwere <111>. Die
Winkel sind: o =~ 55° und § ~ 35°. Quelle: Ref. [26].

Nach dem Abkiihlen der Probe wurden LEED Messungen durchgefiihrt, um die atomare Sym-
metrie des Substrats zu untersuchen.

Im néchsten Schritt wurde Eisen aus einem Elektronen-Strahl-Verdampfer mit einem
99.99% reinen Fe-Stab aufgedampft. Die Aufdampfrate wurde mit einer Quarz-Waage kon-
tinuierlich gemessen und betrug ~0.5 ML/min. Beim Aufdampfen iiberstieg der Druck nicht
5 x 1071° mbar. Die Temperatur des Substrats wurde dabei bei Raumtemperatur gehalten. Prinz
und Krebs schlugen zwar in Ref. [62] einen fiir kristalline Qualitdt optimalen Temperaturbe-
reich von 200°C vor, ihr Resultat ist jedoch auf dickere Schichten (20 nm) beschrénkt. In dieser
Arbeit lieBen die ersten FMR Messungen an diinneren Filmen (5 nm), die sowohl bei RT als
auch bei 200° gewachsen wurden, annehmen, dass die bei RT hergestellten Proben eine bessere
(magnetische) Homogenitit aufwiesen. Parallel zu den in-situ FMR Untersuchungen wurden in
der Gruppe von Prof. U. Kohler' an der Ruhr-Universitit Bochum nach dem gleichen Rezept
Filme hergestellt und mittels in-situ STM untersucht. Im Folgenden sollen diese strukturell-

morphologischen mit den magnetischen Untersuchungen in Beziehung gesetzt werden.

3.1.2 Struktur und Morphologie

Zunichst wurde das reine Substrat untersucht. Wie die STM Bilder in Abb. 3.2 zeigen, korre-
liert die Richtung der Terrassen nicht mit kristallografischen Richtungen des Substrats. Die
Terrassenbreite hingt stark vom letzten Anlass-Schritt ab und variiert zwischen 70 nm und

300 nm. Hohere Anlass-Temperaturen fithren zwar zu breiteren Terrassen, aber auch zur ver-

IRuhr-Universitdt Bochum.
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3.1 Magnetische Anisotropien in Fe/GaAs(110) diinnen Filmen

mehrten As-Desorption, die Ga-Agglomerate auf der Oberfliche entstehen lisst (siehe weille
Flecken in Abb. 3.2). Die STM-Untersuchungen geben keine Anzeichen fiir eine Rekonstrukti-
on der GaAs(110)-Oberflidche. Das fiir (110)-Oberflichen bekannte *Buckling‘ [63] konnte fiir
GaAs(110) innerhalb der Messgenauigkeit nicht festgestellt werden. Das Inset in Abb. 3.2 zeigt
einen 3 nm X3 nm Ausschnitt, in dem man die kristallografische Orientierung des Substrats und

die atomare Anordnung erkennt, die in Abb. 3.3 schematisch gezeigt wird.

Abbildung 3.2: Die Topografie einer reinen GaAs(110)-Oberfliche (Priparation gemif Kapitel 3.1.1) ist
mittels in-situ STM abgebildet. Die Terrassen korrelieren nicht mit kristallografischen Richtungen. Das
Inset zeigt einen 3 nmx3 nm Ausschnitt, in dem man die kristallografische Orientierung des Substrats
sieht. Wegen der positiven Proben-Bias-Spannung von +3.05 V sind in den STM-Bildern die Ga-Atome
heller abgebildet. Quelle: Ref. [64].

Die Kristallsymmetrie der reinen Substratoberflidche ist in Abb. 3.3(a) im reziproken Raum
durch das LEED-Bild reprisentiert. Man sieht die rechteckige Strukturen der LEED-Spots, de-
ren Ursprung im Realraum in Abb. 3.3(a, unten) skizziert ist. Man findet zwei Untergitter, je
eins von den Ga und As Atomen, die im Realraum die selbe Symmetrie aufweisen und im
reziproken Raum des LEED-Bildes iiberlagert sind.

Nach dem Aufdampfen von Fe auf das Substrat dndert sich das LEED-Bild — die Recht-
eckstrukturen der LEED-Spots sind jetzt um 90° verdreht und gréBer. Das bedeutet, dass im
Realraum die elementare Zelle kleiner und um 90° verdreht ist. Zur Rekonstruktion der Gitter-
struktur im Realraum haben Griinebohm et al. [65] ab-initio DFT Rechnungen durchgefiihrt, die
zeigten, dass die Fe-Atome entsprechend der Abb. 3.3(b, unten) zwischen den Substrat-Atomen
platziert werden.

Die Auger-Spektren der Fe-Filme (Abb. 3.4) zeigen Fe, Ga und As Peaks. Keine Peaks von
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Abbildung 3.3: LEED Bilder (195 eV) der reinen GaAs(110)-Oberflache (a) und eines 10 nm dicken Fe
Films (b) mit dazugehdorigen Skizzen der atomaren Interface-Konfiguration. Die LEED Bilder geben die
Symmetrie der Oberfliche im reziproken Raum wieder. Im Realraum sind die Einheitszellen durch die
schwarzen Rechtecke symbolisiert, man findet sie — entsprechend um 90° verdreht und reziprok skaliert

—in den LEED Bildern wieder. Die Kristallrichtungen sind im Realraum angegeben. Quelle: Ref. [64].
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3.1 Magnetische Anisotropien in Fe/GaAs(110) diinnen Filmen

Verunreinigungen durch C und O sind feststellbar. Die Amplitude der Peaks ist ein ungefihres?
MaB fiir die Menge des jeweiligen Elements. Vergleicht man einen 5 ML? mit einem 20 ML
dicken Film in den Insets der Abb. 3.4, sieht man, dass das Amplituden-Verhiltnis des Ga-
Peaks zu Fe-Peak drastisch zunimmt. Dieses Verhiltnis, dargestellt als Funktion der effektiven
Filmdicke ist in Abb. 3.4 gezeigt. Das Signal vom Substrat féllt mit zunehmender Filmdicke
rasch ab und verschwindet vor 10 ML. Fiir die Untersuchung der Fe-Oberflichen wurden STM
Messungen in der Gruppe von U. Kohler durchgefiihrt.

Wie man der Abb. 3.5 entnehmen kann, finden sich Fe-Inseln auf der Oberfliche des Films
im Dickenbereich von 3-30 ML, d.h. auch im Dickenbereich, in dem das Substrat vollstindig
(siehe Abb. 3.4) bedeckt ist. Es gibt keine Anzeichen fiir ein bevorzugtes Zusammenfliessen der
Inseln entlang einer bestimmten Richtung (keine anisotrope Koaleszenz). Die Inselgro3e nimmt
mit zunechmender Filmdicke zu. In Abb. 3.6(a) ist die Inseldichte als Funktion der Filmdicke
dargestellt. Nach dem starken Abfall im Bereich einiger Monolagen, nimmt die Inseldichte mo-
derat ab. Die Inselhohe wurde entlang der [001] und [0-11] Richtungen durch Linien-Scans
ermittelt und ist in Abb. 3.6(b) dargestellt. Der Verlauf untermauert den Eindruck, dass es keine
anisotrope Koaleszenz der Inseln gibt, da es keine signifikanten Unterschiede fiir diese Rich-
tungen gibt. Des Weiteren stellt man fest, dass die Inselhohe nicht von der Filmdicke abhingt —
sie liegt im Bereich von 2.2540.75 nm.

Zusammengefasst lassen diese Ergebnisse folgende Schlussfolgerung zu: Nachdem das
Filmwachstum mit dem Inselwachstum beginnt, verschmelzen die Inseln ab einer Schichtdicke
von wenigen einzelnen Monolagen zu gréferen Inseln, die erst ab ca. 10 ML das Substrat voll-
standig bedecken und einen geschlossenen Film unterhalb der Inseln entstehen lassen, auf des-
sen Oberflache die Inseln auch im hoheren Schichtdicken-Bereich weitgehend unveridndert be-

stehen bleiben.

3.1.3 Magnetische Charakterisierung

Im Folgenden werden Resultate der FMR Untersuchungen vorgestellt. Diese basieren auf in-
plane winkel-abhiingigen in-situ Messungen (bei < 5 x 10~!° mbar), durchgefiihrt bei 9.3 GHz
im zylindrischen Mikrowellen-Resonator (sieche Kapitel 2).

In Abb. 3.7 sind die in-plane Winkel-Abhingigkeiten der Resonanzfelder fiir zwei Schicht-
dicken gezeigt. Im Bild (a) erkennt man eine ’Herz‘-dhnliche Signatur, die dem Verlauf der
magnetischen freien Energiedichte der (110)-Oberflache aus Abb. 1.2(c) dhnelt. Der entschei-
dende Unterschied besteht darin, dass die mittelschwere Richtung bei [100] und nicht bei [110]

liegt — die Signatur ist um 90° verdreht. Der obere Teil der Signatur entspricht der aligned

2 Abhiingig von der Schichtdicke miissen die energie-abhiingigen freien Weglingen der Auger-Elektronen beriick-

sichtigt werden.
3 Anders als auf der (001)-Oberfliche entspricht eine Monolage von Fe(110) 1 ML~0.203 nm.
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Abbildung 3.4: Amplituden-Verhiltnis der Substrat-Peaks (As blau und Ga rot) zu Fe-Peaks aus den
Auger-Spektren (Insets) fiir unterschiedliche Filmdicken von Fe/GaAs(110). Das Verschwinden der
Substrat-Signale deutet auf eine vollstindige Bedeckung bei Schichtdicken von einigen wenigen ML
hin. Messungen bei Raumtemperatur, Probenstrom ~ 1pA bei 3 keV Primirelektronenenergie. Quel-
le: Ref. [64].

Abbildung 3.5: In-situ STM Bilder von Fe/GaAs(110) im gleichen Malstab. Fiir alle Filmdicken findet
man Inseln vor. Es ist keine anisotrope Koaleszenz der Inseln feststellbar. Die Grofe der Inseln nimmt
mit der Schichtdicke zu (vergleiche mit Abb. 3.6). Quelle: Ref. [64].
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Abbildung 3.6: Auswertung der STM-Daten. (a) Die Inseldichte fillt mit wachsender Schichtdicke ab.
(b) Die Inselhohe hingt nicht von der Scan-Richtung (schwarz [001] und rot [0-11]) ab — die Inselform
ist innerhalb des Fehlerbalkens (siehe gestrichelte Fldche im Bild) symmetrisch. Das Tempern verdndert

nicht die Inseldichte, vergroB3ert aber die Hohe der Inseln. Quelle: Ref. [64].
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Mode, bei der die Richtung der Magnetisierung nicht wesentlich von der des dufleren Ma-
gnetfeldes abweicht. Der untere Teil der Signatur entspricht der non-aligned Mode, bei der
trotz einer groBen Abweichung dieser Richtungen eine Losung der Resonanzbedingung (1.4)
existiert. Die Messung in Abb. 3.7(a) wurde fiir eine Schicht von 11.5 ML durchgefiihrt, d.h.
fiir eine Schichtdicke, bei eine geschlossene Schicht unter den Inseln vorliegt. Diese Tatsache
muss bei der Interpretation der FMR Ergebnisse beriicksichtigt werden. Wenn man diese mit
den Ergebnissen fiir eine dickere (60.3 ML) Schicht (Abb. 3.7(b)) vergleicht, stellt man fest,
dass die "Herzform* der in-plane Winkelabhingigkeit der Resonanzfelder erhalten ist, und de-
ren Position relativ zur kristallografischen Hauptachsen nun das Bild der magnetischen freien
Energiedichte aus Abb. 1.2(c) widerspiegelt. Die mittelschwere Richtung liegt bei [110] und
die schweren Richtungen liegen sehr nah an <111> Richtungen (dargestellt durch gepunktete
Linien im Bild).

Um diese Anderung in der freien Energie zu erkliren, muss man die Summe der magneti-
schen Anisotropien in Betracht ziehen. Wihrend die Symmetrie der magneto-kristallinen Ani-
sotropie und das positive Vorzeichen ihrer Konstante bekannt ist, lassen die Verspannungen des
Gitters eine uniaxiale Anisotropie annehmen, deren ausgezeichnete Richtungen aus Symme-
triegriinden prinzipiell <100> und <110> sein konnen. Mit diesem Ansatz wurden die in-plane
Winkelabhédngigkeiten der Resonanzfelder nach dem Smit-Beljers-Formalismus gefittet. Hier-

fiir wurde fiir den g-Faktor der Bulk-Wert g = 2.088 angenommen*.

3.1.4 Struktur-Magnetismus Korrelation

Die aus dem Fit ermittelten Anisotropiefelder sind in Abb. 3.8 dargestellt. Man kann die

Filmdicken-Abhingigkeit des magneto-kristallinen Anisotropiefeldes K;/M in 3 Bereiche un-

terteilen:

(1) Zunichst gibt es einen sehr starken Anstieg im Bereich einiger weniger Monolagen bis etwa

10 ML.

(2) Danach steigt das Anisotropiefeld kontinuierlich mit ca. 0.2 mT/ML an.

(3) Ab 25 ML verlangsamt sich der Anstieg deutlich. Das magneto-kristalline Anisotropiefeld

erreicht den Bulkwert auch nicht fiir relativ dicke Schichten im Bereich von 100 ML.
Betrachtet man nun den Verlauf des in-plane uniaxialen Anisotropiefeldes, findet man die

3 Filmdicken-Bereiche wieder:

(1) Zunichst fillt das Anisotropiefeld bis etwa 10 ML sprunghaft ab.

(2) Dann nimmt es mit ca. 3.3 mT/ML ab. Dabei wechselt das Anisotropiefeld das Vorzeichen

— d.h. seine leichte Richtung wechselt von [0-11] zu [001].

(3) Es durchlduft das Minimum bei 25 ML und relaxiert dann im letzten Filmdickenbereich

“Neuere laufende Untersuchungen mit Hilfe der in-situ Multifrequenz-FMR [59] lassen vermuten, dass der g-

Faktor aufgrund der Gitterverzerrung hoher liegen konnte.
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Abbildung 3.7: In-situ FMR bei RT. In-plane Winkelabhéngigkeit der Resonanzfelder bei 9.3 GHz fiir
11.5 ML (a) und 60.3 ML (b) dicke Fe/GaAs(110) Filme. Die Resonanzfelder zeigen eine "Herzform* und
gehoren zu aligned Moden bei groBBeren (>60 mT) Feldern und zu non-aligned Moden bei den kleineren
(<60 mT). Die Resonanzfelder spiegeln die Form der freien Energie-Oberflache wieder. Fiir den dickeren
Film ist ihre Symmetrie der magneto-kristallinen Anisotropie dhnlich (mittelschwere Richtung liegt bei
[110], schwere Richtungen bei <111> und in der leichten Richtung tritt keine Resonanz auf). Fiir den
diinneren Film ist die Winkelabhingigkeit um 90° in der Filmebene verschoben ([001] Richtung ist nun
mittelschwer, [110] ist leicht — es tritt keine Resonanz auf, die schweren Richtungen korrespondieren
nicht mehr mit <111>). Fehlerbalken entsprechen der SymbolgroBe; kleinere Punkte in (a) sind Fitdaten
(sieche Abb. 3.8), die als "guide to the eye‘ dienen. Quelle: Ref. [64].
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3 Statische magnetische Parameter

langsam gegen Null. Im Gegensatz zum magneto-kristallinen Anisotropiefeld erreicht das un-
iaxiale Anisotropiefeld den Bulkwert (K gﬁ”“ = 0) schon im Bereich von 100 ML.
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Abbildung 3.8: In-plane Anisotropiefelder aus dem Fit der in-situ FMR Messungen an Fe/GaAs(110)
als Funktion der Filmdicke. Der Verlauf des magneto-kristallinen Feldes K4)|/M und des uniaxialen

Anisotropiefeldes K. 2| /M lisst sich in drei Bereiche unterteilen (siche Text). Quelle: Ref. [64].

Zur Interpretation der Resultate aus den magnetischen Messungen kann man die Ergebnisse
aus den strukturell-morphologischen Untersuchungen heranziehen:
Im Bereich 1 kann das kleine magneto-kristalline Anisotropiefeld dadurch erklédrt werden, dass
die kristalline Struktur in den einzelnen Inseln durch die Verspannungen an den Inseloberfla-
chen stark gestort ist. Da die Schicht zum groBten Teil aus Inseln (3 ~ 5nm Durchmesser)
besteht, konnte iiber Finite-Size-Effekte, z.B. superparamagnetische Fluktuationen, spekuliert
werden. Das erhohte uniaxiale Anisotropiefeld im niedrigen Bedeckungsbereich passt in das
Bild der einzelnen Inseln mit Verspannungen an der Substratgrenzfliche und Oberflachenspan-
nung der Inseln. Die leichte Richtung kénnte mit einer bevorzugten Koordination entlang der
(Ga,As)-Zick-Zack-Streifen [1-10] (siehe Abb. 3.3) zusammenhingen.
Im Bereich 2 liegt unter den Inseln ein geschlossener Film vor. Der Anteil des Filmvolumens

nimmt mit wachsender Schichtdicke zu und fiihrt zu einem steigenden Volumenbeitrag zu den
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3.2 Magneto-kristalline Anisotropie in Fe-Si Filmen

Anisotropiefeldern. Das magneto-kristalline Anisotropiefeld (K /M) wichst und das uniaxia-
le Anisotropiefeld sinkt rapide.
Im Bereich 3 verlangsamt sich die Zunahme des magneto-kristallinen Feldes. Da es nicht den
Bulkwert erreicht, scheint der Film noch nicht strukturell relaxiert zu sein, eine tetragonale Ver-
zerrung des Gitters liegt vor — Untersuchungen der out-of-plane Gitterkonstante mittels I(V)-
LEED ergaben zwar keine signifikanten Resultate, korrelieren jedoch mit dieser Vermutung.
Das Minimum des uniaxialen Anisotropiefeldes zeugt von zwei konkurrierenden Beitrdgen. Die
Abnahme dieses Anisotropiefeldes mit einem 1/d-dhnlichen Verhalten, das Verschwinden bei
hoheren Bedeckungen und gleichzeitig das reduzierte magneto-kristalline Anisotropiefeld las-
sen vermuten, dass der Beitrag zum uniaxialen Anisotropiefeld nicht vom Filmvolumen stammt.
Die magnetischen Parameter des Fe/GaAs(110) Diinnschichtsystems verdndern sich stark,
wenn man einen Caping-Layer zur Oxidationsvorbeugung aufbringt, was die Untersuchung in-
situ notwendig gemacht hat. Um das verdeutlichen, sind in Abb. 3.9 als Beispiel die Anderungen
des magneto-kristallinen Feldes durch Oberflaichenmodifikationen gezeigt. Im Bereich 1 wird es
erhoht, wenn man eine Ag-Abdeckschicht aufbringt, was auf eine Reduzierung der vermuteten
Fluktuationen durch diese metallische Schicht hindeuten konnte. Im Bereich 2 scheinen die
Abdeckungen mit Ag und Si, aber auch das Tempern bei 150° die Gitterverzerrung zu vergrof3ert

und somit das magneto-kristalline Feld zu verkleinern.

3.2 Magneto-kristalline Anisotropie in Fe-Si Filmen

Am Beispiel der Fe-Si Legierungen wird zunichst die Abhéngigkeit der magneto-kristallinen
Anisotropie von der chemischen Komposition des Ferromagneten experimentell und theoretisch
untersucht. Die Fe-Si Legierungen sind seit Langem im Bereich des angewandten Magnetismus
und in der Stahltechnologie bekannt. So wurden z.B. in der Mitte des letzten Jahrhunderts so-
wohl die mechanischen als auch magnetischen Eigenschaften von Eisen mit einem geringen Si
Anteil von einigen wenigen Atom-Prozent untersucht [6]. Mit dem Aufkommen der Spintronik
und der MBE-Technologien verlagerte sich das Interesse auf epitaktische Fe-Si Diinnschicht-
systeme. In diesem Zusammenhang muss die bindre Quasi-Heusler-Legierung Fe3Si erwihnt
werden, bei der neben den weichen magnetischen Eigenschaften (geringe Anisotropie, redu-
zierte Magnetisierung im Vergleich zum reinen Eisen) auch eine hohe Spinpolarisation (43%

bei 7'=0 K [43]) und eine kleine intrinsische Spin-Relaxationsrate von Bedeutung sind.
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Abbildung 3.9: Anderung des magneto-kristallinen Feldes durch Modifikationen im Fe/GaAs(110) Sy-
stem. Schwarze Symbole représentieren in-situ Messungen an unbedeckten modifizierten Filmen, rote
Symbole kennzeichnen folgende Modifikationen: Ag und Si bedeuten Oberflachenbedeckung mit diesen
Materialien, * bedeutet Tempern fiir je 30 min bei 150°C. Messungen in-situ bei < 5 x 10~'° mbar, auBer
den zwei Messungen, die mit "exs.‘ markiert sind und zeigen, dass die Oxidation der Si-Abdecksicht zu

Reduzierung des magneto-kristallinen Feldes fiihrt.
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3.2 Magneto-kristalline Anisotropie in Fe-Si Filmen

3.2.1 Fe-Si Proben

Die Proben wurden in der Gruppe von H.Wende® mittels Ko-Verdampfen von Fe und Si
aus den Elektronen-Strahl-Verdampfern in einer MBE-Kammer mit dem Aufdampfdruck von
< 1079 mbar hergestellt und strukturell charakterisiert. Als Substrat dienten in Aceton- und
Isopropanol-Ultraschall-Bddern gereinigte, kommerzielle, etwa 1 cmx1cm groBe MgO(001)
Wafer, welche vor dem Aufdampfen bei einer Temperatur von 250°C im Vakuum (1 X
10~ mbar) ausgeheizt wurden. Manche Filme wurden auf GaAs(001) Substraten mit einer auf-
gedampften epitaktischen MgO(001) Zwischenschicht (wenige nm dick) hergestellt. Die Auf-
dampfraten lagen bei ca. 1 nm/min. Nach dem Aufdampfen wurden die Proben bei 250°C aus-
geheilt und mit 4 nm Cr bzw. 4 nm MgO zur Oxidationsvorbeugung abgedeckt.

Viele der Proben wurden mit RHEED, CEMS und XRD untersucht. Detaillierte strukturelle
Charakterisierungen von solchen Systemen sind z.B. in Refs. [57,66] beschrieben. Im Folgen-
den sollen Proben im Si-Konzentrationsbereich 0-40% behandelt werden. Die Struktur folgt im
Prinzip der bee-Struktur von reinem Eisen, wihrend Si Atome mit steigendem Si-Gehalt die Git-
terpldtze von Eisen zunichst ohne chemische Ordnung einnehmen. Mit Hilfe von thermischer
Behandlung lassen sich auch geordnete chemische Phasen wie z.B. die DO3-Phase von FesSi
erreichen. Die Privalenz einer solchen geordneten chemischen Phase ist nicht 100%. Fiir eine
detaillierte Untersuchung dieser Phasen sei auf Refs. [54,57] verwiesen. Die kristallografischen
Hauptachsen des Films und des MgO Substrats sind in der Filmebene um 45° gegeneinander
verdreht (<100>pe_g; || <110>y150). Das Wachstum von Fe-Si auf MgO(001) ist epitaktisch

mit einer Gitterfehlanpassung, die von der Si-Konzentration abhéngt.

3.2.2 Magneto-kristalline Anisotropie von Fe-Si

Die magnetischen Untersuchungen wurden bei Zimmertemperatur, ex-situ, mit Hilfe der FMR
durchgefiihrt. Die winkelabhéngigen Messungen erfolgten bei 9.3 GHz bzw. 9.8 GHz. Fiir man-
che Proben wurden zusitzliche Messungen bei 23.8 GHz und 33.8 GHz gemacht. Die FMR-
Spektren zeichnen sich durch ein gutes Signal-Rausch-Verhiltnis (Abb. 3.10) aus. Eine cha-
rakteristische in-plane Winkelabhiingigkeit der Resonanzfelder ist in Abb. 3.11 fiir Feg 99Sig 10
gezeigt. Man stellt hier eine vierzdhlige Symmetrie ohne uniaxiale Beitrige fest, die leichte
Richtung liegt entlang von <100>g._g;. Die winkel-abhingigen Resonanzfelder wurden gemal
Smit-Beljer-Formalismus gefittet, hierzu wurden die g-Faktoren durch einen linearen Zusam-
menhang im Bereich von 2.088 fiir reines Eisen und 2.075 fiir Fe( 75519 25 angenihert [54]. Die
frequenzabhingigen Messungen, die fiir manche Proben durchgefiihrt wurden, bestitigten diese
Annahme.

Fiir den Fit der Resonanzfelder wurde der mit-Beljers-Formalismus mit dem folgenden

SUniversitit Duisburg-Essen
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Abbildung 3.10: In-plane FMR Spektren bei 9.3 GHz, RT von Feg 945Sig.055/MgO(001) in leichter Rich-

tung (schwarz) und in schwerer Richtung (rot) zeigen ein gutes Signal-Rausch-Verhiltnis.
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Abbildung 3.11: In-plane Winkelabhingigkeit der FMR-Felder bei 9.3 GHz von Feg 99Sig.10/MgO(001).
Der Verlauf hat eine vierzéhlige Symmetrie aufgrund der magneto-kristallinen Anisotropie mit <100>
den leichten und <110> den schweren Richtungen. Schwarze Punkte reprisentieren Messdaten mit den

Fehlerbalken kleiner als die SymbolgroBie, die rote Kurve zeigt den Fit. Quelle: Ref. [67].
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Ansatz fiir die freie Energie verwendet:

F = _M . éext — MBeffJ_ COSQQ + K2|| Sinze SiIl2 <¢ - ¢§ﬁsy)

K
+K,sin? 6 — ?4 (7 4 cos 4¢) sin* 6 (3.1)

Die aus den Fits extrahierten magneto-kristallinen Anisotropiefelder samt der Magnetisierung
aus den SQUID-Messungen wurden fiir die Berechnung der Anisotropiekonstanten verwendet.
Die Si-Konzentrationsabhéingigkeit von Ky ist in Abb. 3.12 dargestellt. Man stellt einen mono-

tonen Abfall mit steigendem Si-Gehalt fest.
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Abbildung 3.12: Magneto-kristalline Anisotropiekonstante Ky von Fe-Si. Rote Punkte zeigen Da-
ten aus den kombinierten FMR und SQUID Messungen bei Raumtemperatur an diinnen Filmen auf
MgO(001); die Fehlerbalken betragen pauschal ca. 10% aufgrund der Unsicherheit der Volumenbestim-
mung bei der Auswertung der SQUID Daten. Der Punkt fiir reines Eisen ist den Refs. [58,68] ent-
nommen. Schwarze Punkte zeigen die Ergebnisse der DFT Rechnungen fiir Fe-Si Bulksysteme bei 0 K.
Quelle: Ref. [67].

Um den Verlauf erkldren zu konnen, wurden von S.Mankovsky aus der Gruppe von
H. Ebert® theoretische Rechnungen fiir Bulk-Systeme durchgefiihrt. Es wurden ab-initio voll-
relativistische Berechnungen der elektronischen Struktur im Rahmen des Korringa-Kohn-
Formalismus in der Dichtefunktional-Theorie durchgefiihrt. Die Konstruktion des Austausch-

korrelationspotentials erfolgte in der ’local spin density approximation (LSDA)‘. Fiir die

SLMU Miinchen.
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Berechnung der magneto-kristallinen Anisotropie wurde das Drehmoment 7' auf den Ma-
gnetisierungsvektor ermittelt. Die gemidB der Drehmoment-Energie-Beziehung 7'(6,¢) =
—0E(M(0,¢))/00 gewonnenen Resultate wurden auf das Model fiir die magneto-kristalline
Energie (1.8) projiziert. Eine gute Korrelation mit diesem Modell wurde festgestellt. Die dar-
aus resultierenden magneto-kristallinen Anisotropiekonstanten sind in Abb. 3.12 dargestellt. Fiir
weitere Details zur theoretischen Behandlung sei auf Refs. [67,69] verwiesen.

Die Ubereinstimmung der theoretischen und experimentellen Resultate in Abb. 3.12 ist sehr
gut. Es muss jedoch beachtet werden, dass die theoretische Berechnungen bei der Tempera-
tur von 0 K durchgefiihrt werden. Beim Vergleich der Ergebnisse bedeutet das Folgendes: Die
bei Zimmertemperatur gemessenen Anisotropiekonstanten wiirden bei 0 K einen um etwa 10%
grofBeren Wert haben [6]. Wihrend das fiir die niedrigen Si-Konzentrationen eine schlechtere
Ubereinstimmung von Theorie und Experiment bedeutet, liegen die Schwankungen der Aniso-
tropiekonstanten beim hoheren Si-Gehalt im Bereich dieser Temperatur-Korrektur. Die relativ
grofe Filmdicke der untersuchten Filme macht den Vergleich der Anisotropien mit den theo-
retischen Bulk-Werten moglich. Die im Ganzen sehr gute Ubereinstimmung von Experiment
und Theorie scheint die Verldsslichkeit dieser neuen theoretischen Methode zu bestitigen, die
fiir den Verlauf der magneto-kristallinen Anisotropiekonstante vor Allem die kleine Spin-Bahn-
Kopplungsenergie in Si identifiziert. Da in einer Legierung die magneto-kristalline Anisotropie
durch die Komponenten der Legierung bestimmt ist, resultiert der steigende Si-Gehalt in einer
Reduzierung von K. Die Auswertung der elektronischen Struktur aus den DFT-Rechnungen

wird im Kapitel 4.4 beschrieben.

3.3 Magneto-elastische Anisotropie in Fe-Si Filmen

Wie in der Einfithrung beschrieben, konnen Verzerrungen des Kristallgitters uniaxiale Aniso-
tropien mit der Symmetrieachse sowohl in der Filmebene als auch senkrecht zu ihr hervorrufen.
Diese Verzerrungen resultieren aus der Gitterfehlanpassung von Ferromagnet und Substrat.

Bei den zuvor vorgestellten Fe-Si Filmen auf MgO(001) fiihrt das zu iiberraschenden Ef-
fekten. Im Folgenden werden experimentelle Daten aus den FMR Messungen mit theoretischen
DFT-Berechnungen, die von Y. N. Zhang aus der Gruppe von R. Q. Wu’ durchgefiihrt wurden,
verglichen.

In Abb.3.13 ist der Verlauf der FMR Felder als Funktion des out-of-plane Winkels des
externen Feldes bei 9.8 GHz in der Nihe der Filmnormalen gezeigt. Aus dem Vergleich von
Feg.945510.055 und Feg 7551 05 kann man entnehmen, dass der Beitrag der out-of-plane Aniso-
tropie Ko, sein Vorzeichen verdndert: Wihrend die schwarzen Punkte experimentelle Daten

reprisentieren, sind die roten Kurven Fits unter der Annahme, dass das effektive out-of-plane

7University of California, Irvine, USA.

38



3.3 Magneto-elastische Anisotropie in Fe-Si Filmen

Feld sich ausschlieBlich auf den Beitrag der Formanisotropie B.sr; = poM zuriickfiihren lie-
Be. Fiir diesen ist der Wert der Magnetisierung aus den SQUID Messungen zuvor ermittelt
worden: pgM = 1.842(45) T fiir Feg.o45Si0.055 und poM = 1.105(30) T fiir Feg 75Sig.25. Die
rote Kurve liegt klar unterhalb der experimentellen Werte fiir den ersteren und oberhalb fiir den
letzteren, was bedeutet, dass das Vorzeichen der out-of-plane Anisotropie entsprechend positiv
Ky = 11(4) kJ/m? bzw. negativ K5, = —5.85(2.0) kJ/m? ist [70].
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Abbildung 3.13: Out-of-plane Winkelabhingigkeit der FMR Felder fiir zwei Proben unterschiedlicher
Si-Konzentration (11 nm Feg 94551055 links und 8 nm Feg 75Sig.05 rechts) bei 9.9 GHz. Fiir die Fits
wurden die magneto-kristalline K4 und die in-plane uniaxiale K| Anisotropie, die zuvor aus in-plane
winkel-abhéngigen Messungen ermittelt wurden, eingesetzt. Fiir den Beitrag der Form-Anisotropie wur-
de der Wert der Séttigungsmagnetisierung aus SQUID-Messungen verwendet. Schwarze Kurven repra-
sentieren die Fits, aus denen die out-of-plane Anisotropiekonstanten Ko bestimmt wurden. Die ro-
ten Kurven zeigen den hypothetischen Verlauf der Resonanzfelder fiir den Fall, dass Ko = 0 wire.
Man erkennt, dass das Vorzeichen der out-of-plane Anisotropiekonstante unterschiedlich ist: links mit
Ko (Fep.9455i0.055) < 0 in-plane orientiert und rechts mit Ko (Feg755i9.25) > 0 out-of-plane orien-
tiert. Quelle: Ref. [70].

Um diesen Effekt zu verstehen, wurden als Basis fiir die DFT-Rechnungen die in Abb. 3.14
vorgestellten, perfekt geordneten Fe-Si Kristallstrukturen (durch die Rechnungen bestitigt) mit
unterschiedlichen Si-Konzentrationen genommen. Es wurden die Superzellen mit je 16 Ato-
men wie in Abb. 3.14 als Basis fiir die Berechnungen genommen, wobei die Gitterkonstanten
variiert wurden, indem die tetragonale Verzerrung in der z-Richtung ¢, = ¢ im Bereich von
-2% bis +2% angenommen wurde. Da das Volumen als konstant angesehen wurde, betrugen
die lateralen Verzerrungen ¢, = ¢, = —e/2. Mit Hilfe der DFT® wurde die out-of-plane Ani-
sotropiekonstante K5, ermittelt. Die Ergebnisse sind in Abb. 3.15 vorgestellt. Wie man dem

Graphen entnehmen kann, hiangt K5, anndhernd linear von € ab. Die Steigung ist negativ fiir

8Fiir die Details der Berechungen siehe Ref. [70].
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3 Statische magnetische Parameter

das DO0s-Feq 7551905 System, was bedeutet, dass die Kompression des Gitters senkrecht zur
Grenzfliche positive out-of-plane Anisotropie hervorruft. Dieses theoretische Ergebnis kann
mit experimentellen Daten der Rontgendiffraktometrie [43] verglichen werden, welche fiir die
out-of-plane Gitterkonstante von Feg 7551 25/MgO(001) Filmen a; = 0.563 nm ergaben. Die-
ser Wert ist um 0.3% kleiner als die Bulk-Gitterkonstante ay,;x = 0.565 nm. Betrachtet man
nun den theoretischen Wert der out-of-plane Anisotropiekonstante K, = +12.8kJ/m? fiir die
Verzerrung ¢ = —0.3%, stellt man fest, dass dieser sehr gut mit dem experimentellen Wert
Ky, = +11(4) kJ/m? iibereinstimmt.

Fiir das Eisen-reichere A2-geordnete Feg 945Sig.055 System ist der Wert von dKs, /de po-
sitiv. Die Kompression des Gitters senkrecht zur Grenzflache fiihrt zur negativen out-of-plane
Anisotropie. Der experimentelle Wert der out-of-plane Gitterkonstante fiir dieses System ist
a; = 0.571(1) nm. Fiir den Bulkwertes findet man folgendes in der Literatur: In Ref. [71] ist
ein Wert von 0.572 nm angegeben, in Ref. [6] ldBt sich ein Wert von a = 0.5712(6) nm an-
nehmen. In Ndherung kann auch der Bulkwert von Eisen a = 0.5732 nm als Referenz dienen.
Im Endeffekt scheint fiir die Verzerrung ein Bereich von -0.17% bis -0.33% als wahrscheinlich.
Daher liegt der theoretische Wert der out-of-plane Anisotropie Ko, zwischen -24 kJ/m? und
-46 kJ/m3. Der Vergleich mit dem experimentellen Wert von Ko, = —5.85(2.00) kJ/m? zeigt,
dass der Vorzeichenwechsel der Anisotropiekonstante bei der Anderung der Si-Konzentration
bestitigt wird. Dieser Ubergang findet im Konzentrationsbereich von 12.5% bis 18.75% statt.
Die Theorie findet die Ursache dafiir in den d, . ,. Elektronenorbitalen nahe des Ferminiveaus
im Spin-Minorititsband der s.g. (C)-Fe Atome in der DOs-Struktur (vergleiche die zweite ato-
mare Lage von unten in Abb. 3.14) — diese Atome zeigen tetrahedrale Symmetrie mit den je
vier néchsten Fe und Si Nachbarn (fiir x = 0.25). Diese Orbitale sind lokalisiert, energetisch
nah zueinander, haben eine starke Spin-Bahn-Kopplung, und verschieben sich bei vertikaler
Kompression zu hoheren Energien, was im Endeffekt zu positiven Beitragen zu K, fiihrt.
In A2-Systemen ist das theoretische Bild weniger anschaulich, deutet aber wiederum auf ei-
ne unter Kompression verinderte Besetzung der d-Orbitale der (C)-Fe Atome hin, die hier zur

Abschwichung (also zum negativen Beitrag) der out-of-plane Anisotropie fiihrt [70].

3.4 Modifikation der in-plane uniaxialen Anisotropie

Im Rahmen dieser Arbeit wurden zwei Mechanismen identifiziert, mit deren Hilfe sich uniaxiale
Anisotropie in der Filmebene malschneidern ldsst. Auf der einen Seite gibt es Dipolfelder,
die entstehen, wenn im Filmvolumen Einschliisse mit einer anderen Magnetisierung vorhanden
sind. Dieser Mechanismus spielt fiir die Spinrelaxation eine bedeutende Rolle und wird daher
im Kapitel 4 behandelt. Auf der anderen Seite gibt es die bereits erwidhnten magneto-elastischen

Effekte, die gezielt ausgenutzt werden konnen.
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3.4 Modifikation der in-plane uniaxialen Anisotropie

Abbildung 3.14: Atomare Anordnung der Fe;_,Si, Legierungen mit x=0.0625, 0.125, 0.1875 und 0.25
fiir die DFT-Berechnungen. Blaue und rote Kugeln stehen fiir Fe und Si Atome. Quelle: Ref. [70].
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Abbildung 3.15: Mittels DFT berechnete out-of-plane Anisotropiekonstante K| als Funktion der out-
of-plane Verspannung e (offene Symbole). Volle Symbole im Inset reprisentieren experimentelle Daten

aus FMR Messungen fiir Feg 945Si9.055 (schwarz) und Feq 75Sig. o5 (rot). Quelle: Ref. [70].
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3 Statische magnetische Parameter

Ein Beispiel fiir diesen Mechanismus wird im Folgenden in einem amorphen Fe-Co-Zr Sy-
stem gezeigt, das in der Gruppe von B. Hjorvarsson® hergestellt [72] und in der Masterarbeit
von Yu Fu'® untersucht wurde [73]. Zr gilt als Standardelement, um amorphe 3d-basierte Ferro-
magnete herzustellen. Aufgrund seines groBBen atomaren Radius unterbindet es die Ausbildung
einer kristallinen Struktur in Legierungen. Die Fe-Zr Systeme gelten als Kandidat fiir "tunne-
ling magnetoresistance‘ (TMR) Anwendungen aufgrund des hohen Magnetowiderstands und
der hohen Spinpolarisation [74,75].

Ein weiterer Vorteil dieser amorphen Systeme ist ihre strukturelle Uniformitét, die auf die
Abwesenheit von Kristallfehlern und fehlende Gitterfehlanpassung zuriickzufiihren ist. Eine
Moglichkeit zur Erhohung der magnetischen Ordnungstemperatur (Curie-Temperatur) bringt
die Zugabe von Co.

Das hier untersuchte System stellt ein Multilagensystem dar: auf natiirlich oxidiertem
Si(111) Substrat befinden sich zwei ferromagnetische Co-Fe-Zr Schichten, die von beiden Sei-
ten in amorphe Al-Zr Grenzschichten eingebettet sind, und mit Al abgedeckt sind: Al(2 nm) /
Al7gZr3p(3nm) / [ CoggFeqsZrs(3 nm) / Al7gZr3p(3 nm) ] / SiO4 / Si. Das System wurde in ei-
nem Ar-Sputter-Prozess hergestellt, wobei das Substrat auf einem speziellen Probenhalter plat-
ziert wurde, der sich permanent um eine Achse senkrecht zur Filmebene gedreht hat, was die
asymmetrischen Einfliisse von der Filmherstellung verhindern sollte. Im rotierenden Proben-
halter waren ferner zwei Permanentmagnete installiert, die am Ort der Probe ein (homogenes)
in-plane Magnetfeld von ca. 10 mT erzeugt hatten — im Folgenden soll es als ’growth field‘ be-
zeichnet werden. Die Richtung des Magnetfeldes innerhalb der Filmebene wurde wihrend des
Aufdampfprozesses so verindert, dass diese Anderung fiir die beiden ferromagnetischen Lagen
ungefihr 90° betrug.

Die Schichtdicken und die amorphe Struktur der Co-Fe-Zr Proben wurden mit Hilfe von
XRR, XRD und HRTEM untersucht [72,73]. Die Sittigungsmagnetisierung wurde mit SQUID
gemessen [73] und liegt aufgrund des Zr-Gehalts (8%) mit Mg = 1.29(2) x 10° A/m niedriger
als die Bulkwerte von Fe (1.707 x 10° A/m) und Co (1.4 x 10° A/m) [76]. In-plane und out-of-
plane winkel-abhiingige FMR Messungen im X- und S-Band wurden durchgefiihrt. Das FMR
Signal (dx” /dB) als Funktion des externen Feldes und des in-plane Winkels ist in Abb. 3.16(b-
c) vorgestellt. Man erkennt eine komplizierte Signatur mit vierzdhliger Symmetrie. Unter der
Annahme eines Signals von je einer ferromagnetischen Lage wurden die FMR Spektren in
zwel Lorentz-Profile zerlegt (Abb. 3.16(a)). Die in-plane Winkelabhingigkeiten wurden simul-
tan, mit dem gleichen Satz von Fitparametern fiir die beiden Frequenzen gefittet. Es ergab sich,
dass die Signale unabhiéngig sind und eine reine zweizédhlige Symmetrie aufweisen, wobei die

magnetischen Parameter der beiden magnetischen Lagen weitgehend gleich sind: g = 2.13,

9Uppsala University, Sweden.
0Universitit Duisburg-Essen.

42
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Abbildung 3.16: (a) Das Spektrum aus der in-plane winkelabhingigen FMR Messung (hier bei 44°
bei 9.87 GHz) lasst sich zerlegen in zwei Lorentz-Profile (griin). In (b) und (c) sind als rote und blaue
Kurven die Fits zu den daraus ermittelten Resonanzfeldern gezeichnet. Das FMR Signal ist als Funktion
des externen Feldes und des in-plane Winkels fiir 9.87 GHz (b) und 4.07 GHz (c) gezeigt. Es ist farb-
kodiert mit hell fiir hohe und dunkel fiir niedrige Amplituden. Quelle:Ref. [73].
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Bepri = 1.224(5) T bzw. Begpy = 1.244(5) T und Ky = 2.9(1) x 10kJ/m?®. Der Winkel
zwischen den leichten Richtungen der uniaxialen in-plane Anisotropie betrug 100°. Um die
Voraussetzung fiir die Fitprozedur, die in der Annahme zweier unabhéngiger Signale lag, zu un-
termauern, wurden out-of-plane winkelabhingige FMR Messungen ausgewertet. Die Analyse
der FMR Intensititen und der Fit mit den gleichen Parametern, wie oben vorgestellt, bestétigten,
dass die beiden ferromagnetischen Schichten magnetisch entkoppelt sind.

Nach der Auswertung der Messdaten lassen sich folgende Schliisse iiber das Multilagen-
system ziehen: Da die Sattigungsmagnetisierung fiir die beiden Lagen als gleich angenommen
werden kann, muss der geringe Unterschied im effektiven out-of-plane Feld B.;¢; auf den
Unterschied in K5, zuriickzufiihren sein. Da Volumenbeitrige zur out-of-plane Anisotropie in
einem amorphen System eher unwahrscheinlich sind, muss es einen Unterschied in der Ober-
fliichenanisotropie von AKg = (7.6 — 7.2) x 10~* = 0.4 x 10~* J/m? bedeuten. Dieser ist so
klein, dass man die Qualitdt bzw. Reproduzierbarkeit der einzelnen Lagen als sehr gut ansehen
kann.

Ferner wurde festgestellt, dass die leichte Richtung der uniaxialen in-plane Anisotropie sich
mit Hilfe des ’growth field® in jeder magnetischen Lage unabhingig einstellen ldsst. Die Ab-
weichung der Differenzwinkel fiir die Richtungen des ’growth field‘ und der leichten Richtung
von Ky betrigt 10° und ist vermutlich auf eine ungenaue Einstellung wihrend des Wachs-
tumsprozesses zuriickzufiihren. Die leichte Richtung liegt parallel zur Richtung des ’growth
field*, wie weitere Messungen an Einzellagen bestitigt haben. Da die Filme aufgrund der struk-
turellen Untersuchungen als amorph angesehen werden miissen, scheinen fiir diese magnetische
Anisotropie magneto-elastische Effekte im Bereich der Nahordnung verantwortlich zu sein.

Im Bezug auf das Fehlen einer Zwischenlagenkopplung, miissen folgende Aspekte be-
riicksichtigt werden [73]. Die magnetostatische Kopplung (aufgrund magnetischer Dipolfelder)
mit etwa AFgemq, = 1 x 1078 J/m? ist vernachlissigbar klein. Eine indirekte RKKY!' Aus-
tauschkopplung ist in amorphen Systemen aufgrund fehlender wohldefinierter Kopplungspunk-
te auf der Fermi-Oberflache stark reduziert. Dennoch kann die vorliegende Untersuchung die
(schichtdicken-unabhiingige) Kopplungskonstante nicht abschliessend mit Null identifizieren,
da die Kopplung oszillatorisch ist und zufilligerweise gerade fiir die Dicke der Pufferschicht
durch Null gehen konnte.

Die oben beschriebenen Eigenschaften des Systems stellen einen interessanten Fall der
magneto-elastischen Anisotropie bei fehlender kristalliner Struktur dar und bieten Ansatzpunk-
te fiir Anwendungen in z.B. TMR Anwendungen, da sich die magnetischen Parameter fiir die

einzelnen Lagen unabhiingig voneinander kontrollieren lassen.

""Ruderman-Kittel-Kasuya- Yosida.
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3.5 Austauschwechselwirkung in Fe-Si

Nachdem sich die vorhergehenden Kapitel mit den Anisotropiefeldern beschéftigt haben, soll
in diesem Kapitel die Aufmerksamkeit auf die Austauschwechselwirkung gelenkt werden. In
einem diinnen Film gibt es zwar keine ideale Uniformitit der Magnetisierungsanregung, da die
magnetischen Parameter an den Grenzflachen sich vom Volumen unterscheiden und es zum Pin-
ning kommen kann — die uniforme Mode ist somit eigentlich eine Spinwelle nullter Ordnung.
Der Einfluss der Austauschfelder in diesem Fall ist im Allgemeinen vernachlidssigbar [43]. An-
ders sieht es aus, wenn Magnonen mit einem endlichen Wellenvektor involviert sind.

Um die Austauschwechselwirkung messbar zu machen, sind nicht-uniforme Magnetisie-
runganregungen notig. Fiir diinne Filme bietet sich die Methode der ’Standing-Spin-Wave-
Resonance‘. Aufgrund der Randbedingungen der Grenzflachen und der Nichtuniformitit der
Mikrowellenfeldes innerhalb der Probe kénnen Spinwellen angeregt werden, die stark (gerade
Anzahl von Wellenknoten) oder schwach (ungerade Anzahl der Wellenknoten) an das externe
Mikrowellenfeld koppeln und mittels FMR detektiert werden konnen.

Die zu untersuchenden Proben sind mit Cr abgedeckte, epitaktische Fe3Si/MgO(001) Sy-
steme, die gemdl der im Kapitel 3 beschriebenen Wachstumsbedingungen hergestellt wurden.
Die Schichtdicken sind mit 40, 80 und 100 nm relativ grof3 gewihlt, was daran liegt, dass mit
steigender Schichtdicke sich die Anzahl der detektierbaren Moden im experimentell zugéingli-
chen Frequenzbereich erhoht.

Die Messungen wurden wihrend eines Aufenthalts in der Gruppe von Z. Frait'? durchge-
fiihrt. Die experimentelle Methode ist im Kapitel 2 beschrieben. Die FMR Spektren wurden bei
Frequenzen von 36 GHz, 49 GHz und 69 GHz aufgenommen. Das Signal-Rausch-Verhiltnis
(siehe Abb. 3.18) ist gut und erlaubt eine direkte Auswertung der FMR Felder und Linienbrei-
ten.

Das Signal geringerer Intensitédt in Abb. 3.17 beim tieferen Feld stammt von einer stehenden
Spinwelle her. Der Feldunterschied zwischen der Spinwelle und der Hauptmode kann durch
den Beitrag des Austauschfeldes beschrieben werden, der in erster Niherung durch D ¢? mit
der Spinwellen-Steifigkeit D = 2A/M geschrieben werden kann. Fiir die Hauptmode ist das
Austauschfeld anndhernd Null (¢ = 0). Fiir die Spinwelle wird die Modennummer auf ¢ = 1
gesetzt. Die Austauschkonstante A = 9.2(6) x 1072 J/m wird mit dem Magnetisierungswert
M = 0.9565 x 10° A/m aus Ref. [77] berechnet. Um zu iiberpriifen, ob die Austauschfeld-
Niéherung akzeptabel ist, kann man auf die Theorie zur Spinwellen-Resonanz von Frait und
Fraitova [12] zuriickgreifen.

Man geht zunichst von der Landau-Lifshitz-Gleichung nach MacDonald, Bhagat und Lu-
bitz [78] aus:

2Insitute of Physics, Academy of Sciences of Czech Republic, Prague.
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Abbildung 3.17: In-plane FMR Spektren von (80 nm) Fe3Si/MgO(001) bei 49 GHz. Theorie (oben) und
Experiment (unten) unterscheiden sich geringfiigig im Profil, mit Hilfe der Simulation ldsst sich die

Austauschkonstante bestimmen.
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Abbildung 3.18: Ouf-of-plane FMR-Spektrum von 80nm Fe3Si/MgO(001) bei 49 GHz. Neben der

Hauptmode (ganz rechts) tauchen Spinwellen auf, was auf Inhomogenititen im Film und inhomogene

Mikrowellenanregung hindeutet und die Bestimmung der Austauschkonstante erleichtert.
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dM - g 2A - )\ — — 2A —
YL _Nix By 22wz — 2 0ix (B+ 22w 3.2
dt “|BrapY Ve X( Y >] (3-2)

2

Diese gilt es zusammen mit den Maxwell-Gleichungen'?

o 1d(H +4rM
V x E = __M (3.3)
c dt

Ao =

VxH=-——F (3.4)
&

(o 1st die elektrische Leitfidhigkeit, // und £ sind das magnetische und das elektrische Feld)

4 eines diinnen Films zu l6sen. Hierzu werden alle relevanten

und den Randbedingungen'
GroBen in quasi-statische qu und dynamische (17:(¢)) Komponenten zerlegt, so wie z.B.
M(t) = Mg, + m(t), mit der Annahme, dass die quasi-statischen Komponenten gleich den
statischen sind ]\qu ~ Myg. Fiir die dynamischen Komponenten wird eine zeitlich periodische
und riumlich propagierende Losung der Form exp(iwt) exp(—k#) angenommen, wobei 7 in der
Propagationsrichtung der Spinwelle — also senkrecht zur Filmebene — liegt. Zur Darstellung der
Spinwellenanregung wird die s.g. Oberflaichenimpedanz benutzt, die proportional zum Verhilt-
nis der tangentialen dynamischen Komponenten des elektrischen und des magnetischen Feldes
an der Filmoberfldche ist. Die uniibersichtliche analytische Losung dieses Problems kann num-
merisch!® ausgewertet werden [12]. Diese als ’Complete Theory* bezeichnete Methode erlaubt
es, vollstandige Spektren zu simulieren. In Abb. 3.17 werden ein theoretisches und ein experi-
mentelles Spektrum gezeigt — nicht nur Resonanzfelder, sondern auch die Linienbreiten lassen
sich vergleichen. Der Vorteil dieser Methode liegt auch darin, dass weitere Spinwellenmoden
durch leichte Modifikationen der Rechnung sichtbar gemacht werden. Die Auswertung meh-
rerer solcher Moden in Abb. 3.18 zusammen mit der Auswertung der Ergebnisse bei mehreren
Frequenzen erlaubt eine genauere Bestimmung der Austauschkonstante A = 8.6(9) x 1072 J/m.
Dieser Wert ist vergleichbar (£40%) mit den Ergebnissen der Brillouin-Spektroskopie aus

Ref. [79], und soll im Weiteren als Referenz dienen.

Ausblick Wie bereits erwihnt, bietet die FMR bei hohen Frequenzen die Moglichkeit, so-
wohl den Einfluss des Austauschfeldes und der Randbedingungen auf die Anregung der Spin-
wellenmoden, als auch ihre Ddmpfung zu untersuchen. Hierzu wurde vom Autor das bestehende
Experiment dahingehend weiterentwickelt, dass mit der an der Akademie der Wissenschaften in

Prag Apparatur auch out-of-plane winkelabhingige Messungen durchgefiihrt werden konnten.

Bwegen der besseren Ubersicht in CGS angegeben.
1“Rado-Weertman Bedingung [12]: [(2A/M) %Z X %} + fsmface = 0, wobei fsurface die Summe aller, nicht
durch die Austauschwechselwirkung bedingten, Drehmomente an der Filmoberflache ist.

SDas Programm wurde von Frait und Fraitové4 zur Verfiigung gestellt.
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Das ermoglichte die Beobachtung des polaren Verlaufs der Hauptmode und der Spinwellenmo-
de bei 49 GHz. Wie in Abb. 3.19 gezeigt, sind die Moden iiber den gesamten Winkelbereich
wohl separiert. Die Linienbreite der Hauptmode liegt unterhalb der der Spinwelle. Der initiale
Abfall der Linienbreiten im Bereich von 0 bis etwa 60° konnte auf den Zwei-Magnonen-Prozess
zuriickzufiithren sein — seine Winkelabhédngigkeit wird im Kapitel 4 ndher beschrieben. Der an-
schliessende Anstieg der Linienbreiten konnte mit den Dragging-Effekten zusammenhéngen,
die nahe der out-of-plane Orientierung zunehmen und im Kapitel 4 behandelt werden. Fiir eine
abschliefende Kldrung der out-of-plane Winkelabhingigkeit miisste die ’Complete Theory ‘-

Methode erweitert werden.
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Abbildung 3.19: Out-of-plane FMR Messungen an einem 40nm dicken Fe3Si/MgO(001) Film bei
49 GHz. (a) Winkelabhingigkeit der FMR Felder der Hauptmode (rote Punkte) und der ersten Spin-
welle (schwarze Punkte) — entsprechend die Peaks rechts und links im Inset. (b) Die Linienbreite der
Hauptmode nimmt bei der Drehung des externen Magnetfeldes von in-plane zu out-of-plane zunichst
ab, was auf die Prisenz der Zwei-Magnonen-Prozesse hindeutet; der anschlieBende Anstieg der Lini-
enbreite hiangt mit den Dragging-Effekten zusammen. Der Linienbreiten-Verlauf der Spinwelle bedarf

weiterer Uberlegungen. Fehlerbalken des Winkels liegt bei 5°.
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4.1 FMR Linienbreite und Spinrelaxation

Die FMR Linienbreite bietet eine direkte Moglichkeit, Relaxationsraten zu untersuchen. Sie

setzt sich zusammen geméB:

1
AB = ABlnh + E [ABG + ABextr] . (41)

Hier ist A B;,,;, der inhomogene Linienverbreiterungsbeitrag, A B; ist der Betrag aufgrund
intrinsischer Relaxationsprozesse, der im Weiteren als Gilbertdimpfung bezeichnet wird, und
A B, ist der Beitrag aufgrund extrinsischer Relaxationsprozesse, der — wie im Kapitel 1 aus-
gefiihrt — in diinnen Filmen auf die Zwei-Magnonen-Prozesse zuriickzufiihren ist. Wie man der
Gl. 4.1 entnehmen kann, werden die Betrdge, die direkt mit den Relaxationsprozessen zusam-
menhéngen, mit dem Faktor % skaliert. Dabei bezeichnet W die s.g. Dragging-Funktion (siehe
Kapitel 4.1.4).

4.1.1 Inhomogene Linienbreite

Der inhomogene Linienbreitenbeitrag resultiert aus dem Umstand, dass die konventionelle FMR
eine integrale (es wird die gesamte Probe gemessen) Messmethode ist und dass die realen Pro-
ben nicht perfekt sein konnen und somit eine gewisse, raumliche Variation magnetischer Pa-
rameter aufweisen. Diese fiihrt dazu, dass die lokalen Resonanzbedingungen leicht auffichern
und die FMR Linien bei leicht unterschiedlichen externen Magnetfeldern auftreten. In den Fil-
len starker Variation der magnetischen Parameter kann dies zur Aufspaltung der FMR Linie
fiihren; in den meisten Fillen jedoch ist diese so gering, dass es nur zu einer Linienverbreite-
rung kommt [53].

Wie Experimente zur lokalen FMR [80,81] in der Vergangenheit gezeigt haben, ist in diin-
nen Filmen der inhomogene Beitrag normalerweise auf die laterale Variation der magnetischen
Parameter zuriickzufiihren. Eine mogliche Ursache sind lokal verdnderte Beitrdge der magne-

tischen Anisotropien. Die lokalen Bereiche der Probe konnen aber auch einen unverinderten
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Betrag der Anisotropie, aber eine in Relation zum Mittelwert geneigte Anisotropieachse haben.
Bei einem monokristallinen Film liegt das daran, dass die einzelnen Kristallite um einen klei-
nen Winkel sowohl in der Filmebene als auch senkrecht zum Film zueinander geneigt sind. Die
durchschnittliche azimuthale und polare Verdrehung der Kristall-Achsen (in den meisten Fillen
liegen diese im Bereich einiger Zehntel Grad) — A¢;,,;, und A6,,,;, — fiihren in erster Ndherung

zum inhomogenen Beitrag gemal [43]:

dBT‘ES
dop

Die inhomogene Linienbreite hdngt somit von der ersten Ableitung des Resonanzfeldes

dBres
dop

nach den Winkeln ab. Angenommen, es wird eine in-plane Winkelabhingigkeit der Linienbrei-

te betrachtet, dann verschwindet der polare Anteil zur inhomogenen Linienbreite aufgrund von

dBres dBres
dfp dép |

Dieser Term ldsst sich aus experimentellen FMR Daten ermitteln und weist aufgrund des Abso-

= 0. Die Signatur (Winkelabhingigkeit) von AB;,; ist dann proportional zu ‘

lutbetrags eine verdoppelte Symmetrie auf. Diese Tatsache erlaubt es, den inhomogenen Betrag

mit Hilfe winkelabhdngiger Daten zu extrahieren und die Beitrdge der Relaxationsprozesse zu

dBres(w)
d¢

und wird in vielen Fillen als ndherungsweise frequenzunabhingig angesehen [43] (Abb. 4.1).

ermitteln. Die Frequenzabhingigkeit der inhomogenen Linienbreite folgt dem Term ‘

In dieser Arbeit wird die obige Gleichung 4.2 benutzt. Da diese eine Entwicklung darstellt
und im Falle lokaler Extrema zu Null wird, was dem tatsdchlichen inhomogenen Beitrag nicht
ginzlich entspricht, sollen hier vollstindigkeitshalber noch zwei weitere Herangehensweisen
skizziert werden. Falls man iiber berechnete oder an Referenzproben gemessene FMR Spek-
tren mit Linienbreiten verfiigt, die keine oder nur vernachlédssigbar kleine inhomogene Linien-
verbreiterung aufweisen, kann das Problem der Formel 4.2 umgangen werden: Die folgende
Formel liefert auch fiir die Extrema der (azimuthalen ¢» = ¢ oder polaren ¢ = ¢/) Winkelab-
héngigkeit B,..s(1)) einen von Null verschiedenen Beitrag, da hier keine Entwicklung benutzt

wird:

AB = %ABlocal(¢min)
[Bres, local(wmax> - Bres, local(wmin)]
+ %ABlocal(wmax)- (43)

Dabei steht ¢ fiir den im Experiment verdanderlichen Winkel und A1), fiir die Variation der
azimutalen bzw. polaren Anisotropieachsen. 1,,;, und v,,,, bezeichnen die Winkel innerhalb
des Gesamtspektrums, fiir die das Resonanzfeld B,.cs (1, ) minimal bzw. B,.cs (1,4, ) maximal
ist. Der Index ;,.,; verweist auf die GroBen, die fiir ein Volumenelement berechnet oder gemes-

sen werden, das als homogen (frei von inhomogener Linienverbreiterung) anzusehen ist. Die
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4.1 FMR Linienbreite und Spinrelaxation

Formel 4.3 beriicksichtigt ndherungsweise sowohl die Variation der Resonanzfelder als auch
die der Linienbreiten.

Auch wenn fiir die hier vorgestellten Proben die inhomogene Linienbreite einen sehr klei-
nen Beitrag liefert und fiir die Auswertung der Relaxationsprozesse keine Rolle spielt, stellt
sie prinzipiell keinen parasitiren Effekt dar und konnte fiir eine weitergehende Analyse der
Spektren verwendet werden. Die grofte Genauigkeit bringt das Aufintegrieren von einzelnen
berechneten Spektren unter Beriicksichtigung ihrer Intensitit. Diese Methode eignet sich auch
fiir Proben, in denen grof3e Variationen der magnetischen Parameter vorliegen, auch z.B. fiir ein
Ensemble von monokristallinen Nanopartikeln in Ref. [82]. Das integrale FMR Signal S setzt

sich dann aus den Signalen s; einzelner Volumenelemente der Probe zusammen:

sample volume

SB)=x"(B)= Y s (4.4)
J

Hat man eine Funktion L(B) des externen Magnetfeldes als einen plausiblen Ansatz fiir
das Absorptionssignal aus einem Volumenelement s; (i.d.R eine Lorentzkurve) und lassen sich
die Attribute dieser Funktion, wie z.B. Intensitit, Linienbreite und Resonanzfeld, plausibel pa-
rametrisieren, indem fiir die Attribute Distributionsfunktionen von den Parametern py, .., py
angenommen werden, so kann man aus dem Fit von z.B. Winkelabhédngigkeiten der Linienbrei-
te oder aus dem Fit mehrerer ganzer Spektren Information iiber die Verteilung der magnetischen

Parameter in den Volumenelementen bekommen.

S(B) :/../Lpl,“,pN 4.5)
PN

p1

Diese Methode funktioniert trotz eines gewissen Rechenaufwandes fiir viele Systeme gut.
Ihr Nachteil ist jedoch die Voraussetzung eines Ansatzes. Aus dem integralen Signal S' ldsst
sich ohne einen solchen Ansatz i.d.R. keine allgemeine Losung fiir die Verteilung der magne-
tischen Parameter herleiten, da die Faltung {p, .., pn} +— S(B) keine bijektive Abbildung der
Parameter + = {p1,..,py} € X auf das Signal S € Y darstellt. Eine Losungsmoglichkeit
wire, aus der Umkehrung der Gl. 4.5 auf eine Familie {py, ..,pn}=1.0 € X Q von Parametern
zu schlieBen und dann eine Plausibilititsiiberpriifung der Elemente von X© vorzunehmen. Die

Ausarbeitung dieses Ansatzes findet nicht im Rahmen dieser Arbeit statt.

4.1.2 Intrinsische Relaxation

Der Beitrag zur Linienbreite aufgrund von intrinsischen Prozessen ist proportional zum Gilbert-
Parameter und somit zur intrinsischen Dampfungskonstante (Gilbert-Konstante) « (siehe Kapi-
tel 1.3.2)
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4 Dynamische magnetische Parameter

ABg = ——. (4.6)

Hier erscheint der Faktor 2/ /3, weil sich die Linienbreite auf die Peak-to-Peak Linienbreite
(wie iiberall in dieser Arbeit — siehe Kapitel 2) bezieht. Die Gilbertdimpfung nimmt proportio-

nal zur Frequenz zu, die Linienbreite zeigt daher eine Gerade in der Frequenzabhingigkeit in
Abb. 4.1.

L} I ] l ] l L] l L}
valid for periodic
systems?

AB [arb.u.]

inhomogeneous broadening
L} L] ]

I I
0 5 10 15 20 25
o/ 2n [GHZ]

Abbildung 4.1: Frequenzabhingigkeit der unterschiedlichen Beitridge zur Linienbreite: Die inhomogene
Linienbreite A Bj;,,;, ist annihernd konstant. Die intrinsische Linienbreite A B¢ nimmt linear mit der
Frequenz w zu. Die extrinsische Linienbreite folgt dem gekriimmten arcsin-Verlauf, der sich — wie in
der Abbildung indiziert — im Weiteren als nicht allgemeingiiltig herausstellen wird. Quelle: adaptiert aus
Ref. [83].

Wie bereits im Kapitel 1.3.2 beschrieben, darf man fiir die Winkelabhédngigket der Gilbert-
dimpfung eine isotrope Funktion annehmen. Weiter unten wird die Isotropie der Gilbertdimp-

fung fiir die hier gezeigten Systeme bewiesen.

4.1.3 Extrinsische Relaxation

Der Zwei-Magnonen-Prozess — der dominante Beitrag zur extrinsischen Relaxation in diinnen
Filmen (A B..;, = ABsy,,) — hat eine komplexe Signatur sowohl in der Winkel- als auch in der
Frequenz-Abhingigkeit. Arias und Mills etablierten die Theorie des Zwei-Magnonen-Prozesses
im Jahr 1999 [84], in der sie eine vOllig zuféllige Verteilung der Streuzentren annahmen und
auf der Grundlage der Streutheorie fiir die Frequenzabhingigkeit der Relaxationsrate folgenden

Ausdruck herleiteten:
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4.1 FMR Linienbreite und Spinrelaxation

\/“’2 + (VBegsi/2)" = VBegsi/2
\/“2 + (YBesr1/2)" +7Begsi/?

Die Freqenzabhingigkeit der extrinsischen Linienbreite in Abb. 4.1 folgt daher dem arcsin-

4.7)

AB,,, o arcsin

Verlauf und sittigt bei hohen Frequenzen. Die Theorie identifiziert die Abnahme der Endzu-
stinde mit steigender Frequenz als Ursache fiir das Verhalten von A B,,,. Im Kapitel 4.10 wird
diese Theorie aufgegriffen und weiterentwickelt, um auch fiir die extrinsische Relaxation in
Systemen mit nicht-zufélliger Verteilung von Streuzentren Rechnung zu tragen.

Es ist sinnvoll den 2-Magnonen-Prozess durch seine Intensitét I' zu parametrisieren. Hier-
bei muss immer unterschieden werden, ob dieser Parameter fiir eine bestimmte Frequenz gilt
oder als frequenz-unabhiingig angesehen werden muss. In vielen Féllen ist der folgende Ansatz

angebracht:

r
AB,,, = — (4.8)
Y
=T % f(¢um,0m) (4.9)
~ w? + (’736 L/2)2 - /VBe L/Q
[ = "™ x arcsin \/ dd 11 (4.10)

\/“’2 + (YBegs/2)* +7BegsL/2

Zunichst wird also anstelle des Linienbreitenbeitrages die Intensitit des 2-Magnonen-
Prozesses I, die die Einheit der Frequenz besitzt, benutzt. Des Weiteren wird die Anisotropie
— oder generell die azimutale und polare Winkelabhéngigkeit des Prozesses durch die Funktion
f(on,0nm) = fo(dar) ¥ fo(0ar) ausgedriickt, die weiter unten definiert wird.

Der Zwei-Magnonen-Prozess kann nicht in der out-of-plane Konfiguration existieren, da
hier aufgrund einer verdnderten Magnonen-Dispersionsrelation keine Endzustinde vorhanden
sind. Es ist tiblich [43,85], fiir die out-of-plane Winkelabhingigkeit die Heavyside’sche Stu-
fenfunktion fy = O(0) — 45°) zu verwenden, die den Zwei-Magnonen-Prozess abschneidet,
sobald die Magnetisierung um 45° aus der Filmebene heraus orientiert ist. Im Kapitel 4.9 wird
gezeigt, dass die out-of-plane Winkelabhingigkeit einen komplizierteren Verlauf aufweist.

Die in-plane Winkelabhingigkeit des Zwei-Magnonen-Prozess hingt von den folgenden
Aspekten ab:

e Die magnonische Dispersionsrelation veridndert sich, abhingig von der in-plane Aniso-
tropie, bei der Rotation der Magnetisierung innerhalb der Filmebene. Das fiihrt zu verén-
derten k-Endzustinden und ihrer Anzahl. Im Rahmen der Arias und Mills Theorie sind
von P. Landeros Rechnungen durchgefiihrt worden, die zeigen, dass der Einfluss der va-

riablen Dispersionsrelation am gréften fiir Systeme mit gro3er magnetischer Anisotropie
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4 Dynamische magnetische Parameter

ist. Rechnungen an Fe und Fe( 75Sip 25 lassen diesen Effekt auf vernachlédssigbare 5%

abschitzen. Es soll in der weiteren Diskussion keine Rolle spielen.

e Das Streufeld kann eine in-plane Winkelabhéngigkeit aufweisen und daher fiir eine aniso-
trope Kopplung der uniformen Magnonen (k = 0) an die Endzustandsmagnonen (kg # 0)
sorgen. Die Symmetrie des Streufeldes iibertrédgt sich auf die Relaxationsrate. Allerdings
spielt auch die Ursache des Streufeldes, also Variation des magneto-kristallinen Fel-
des oder der Dipolfelder, eine entscheidende Rolle fiir die Symmetrie des 2-Magnonen-
Prozesses [86] (siehe Kapitel 4.6).

4.1.4 Dragging Effekte

Die Dragging-Effekte (4.1), die die intrinsische und extrinsische Linienbreite skalieren, treten
auf, wenn die Richtungen der Magnetisierung und des externen Magnetfeldes aufgrund von
Anisotropiefeldern stark voneinander abweichen. In grober Nidherung hingen die Dragging-

Effekte vom Winkel zwischen der Magnetisierung und dem externen Feld ab gemif3 [60]:

1 = % 4.11)
¥ cos(£(M,B))

Sie sind daher minimal (bei Abwesenheit der uniaxialen Anisotropie sogar abwesend),
wenn das externe Feld entlang der leichten oder schweren Richtung der magneto-kristallinen
Anisotropie angelegt ist, und erhoht, wenn das externe Feld zwischen den Anisotropieachsen
liegt. Die Abb. 4.2 zeigt den in-plane Winkel der Magnetisierung als Funktion des externen Fel-
des fiir unterschiedliche Orientierungen fiir einen diinnen Film mit reiner magneto-kristallinen
Anisotropie von K, = 33.6kJ/m?. Wie man sieht, sind die Abweichungen der Orientierungen
der Magnetisierung und des externen Feld am grofiten, wenn die Magnetisierung sich in ei-
nem asymmetrischen Bereich der freien Energiedichte befindet. Die Dragging-Effekte konnen
bei geniigend grofen Anisotropien sehr stark sein und die in-plane Signatur der Linienbreite
dominieren, wie weiter unten gezeigt wird.

Bei out-of-plane winkelabhingigen Messungen spielen die Dragging-Effekte immer eine
grof3e Rolle. Da das Formanisotropie-Feld sehr stark ist und eine uniaxiale Symmetrie aufweist,
durchliuft die Magnetisierung bei Rotation von in-plane zu out-of-plane zwangslidufig Bereiche
der freien Energiedichte, die stark asymmetrisch sind. Das fiihrt zu einem starken Anstieg der
Linienbreite nahe der ouf-of-plane Orientierung, wobei das Maximum dieses Anstiegs vom
externen Feld und daher iiber die B,.;(w) Beziehung von der Frequenz abhingt (vergleiche
Kapitel 4.9).

Die Formel 4.11 veranschaulicht den Zusammenhang der Dragging-Effekte mit dem Win-

kel zwischen der Magnetisierung und dem externen Feld, ist jedoch eine schlechte Niherung,
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Abbildung 4.2: Berechneter in-plane Gleichgewichtswinkel ¢, der Magnetisierung als Funktion des
externen Magnetfeldes B, fiir einen diinnen Film mit einer reinen vierzdhligen, relativ grolen Ky =
33.6kJ/m>, magneto-kristallinen Anisotropie. Die griine Kurve zeigt einen nahezu konstanten Verlauf,
wenn das Magnetfeld nur leicht ¢ = 0.5° von der leichten Achse der Anisotropie bei 0° abweicht.
Wird das externe Magnetfeld entlang einer Richtung angelegt, die signifikant von der leichten Richtung
abweicht (¢pp = 15° fiir die schwarze Kurve und ¢ = 30° fiir die rote), so startet die Magnetisierung
aus der leichten Richtung der Anisotropie bei kleinen externen Feldern und wird langsam in die Richtung
des externen Feldes, die durch gestrichelte Linie markiert ist, ausgelenkt. Ist die Resonanzbedingung in
diesem Feldbereich erfiillt, wird die FMR Linie umso stirker verbreitert, je grofler der Differenzwinkel
zwischen der Magnetisierung und dem externen Feld |¢p — ¢as] ist. Wenn das externe Magnetfeld ent-
lang der schweren Anisotropieachse angelegt wird, wird die Magnetisierung schon bei kleinen Feldern in
die Richtung des externen Feldes gezogen, was auf die symmetrische Umgebung dieses Punktes auf der
Flache der freien Energie zuriickzufiihren ist. In der Nédhe der schweren Richtung kann die Resonanzbe-
dingung bei geniigend kleinen Frequenzen (hier 9.3 GHz) auch bei niedrigen Feldern erfiillt werden, es
kommt dann zur resonanten Pridzession in der 'non-aligned* Mode mit einem signifikant groflen Diffe-
renzwinkel (hier |¢p — ¢pr| =~ 40°). Die aligned Mode tritt hierbei bei hoheren Feldern auf und zeigt

keine Linienverbreiterung aufgrund der Dragging-Effekte.
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4 Dynamische magnetische Parameter

die bereits fiir moderate Anisotropien (~ 10 kJ/m?) bzw. fiir Konfigurationen der freien Energie-
dichte hoher Symmetrie versagt. Eine allgemeine Methode fiir eine beliebige freie Energiedich-
te bietet der Smit-Beljers-Formalismus, der fiir kleine Prizessionswinkel der Magnetisierung
gilt [15]:

1/ = (4.12)

v (O*F 1 O?°F\ O0Byes
wM (@92 * sin? 0 89252) Ow
Hier kommen die ersten beiden Faktoren aus der Losung der Sékulédrgleichung der LLG
und der letzter Faktor trigt dem Umstand Rechnung, dass die Linienbreite nicht in der Fre-
quenzdoméine, sondern in der Felddomine betrachtet wird.
Im Formalismus von P.Landeros! lassen sich die Dragging-Effekte [87] mit Anisotropie-

feldern direkt ausdriicken. Fiir in-plane Dragging-Effekte lautet die Formel:

1 dw2yp) 1 AW, v,
U= _ W Ay 4.13
W, ¥ W, dBur  We + Wy \dBow ¥ B (4.13)

Hier ist wppr die FMR-Prizessionsfrequenz als Funktion des externen Feldes B.,;. W,
und W, sind so genannte ’stiffness fields‘ im Kittel-Formalismus [88]. Sie sind Funktionen der
Anisotropiefelder und werden im Kapitel 4.6 fiir Systeme mit magneto-kristalliner und uniaxia-
ler Anisotropie beschrieben. Um die obige Gleichung zu verdeutlichen, seien hier zunéchst die
Ausdriicke fiir vollstindig aligned Moden in einem Film mit einem einzigen Beitrag der effek-

tiven out-of-plane Anisotropie angegeben:

We = Bew (4.14)
Wy = Bext+BeffL; (415)

was der FMR Gleichung nach Kittel entspricht [76]. Man beachte bei der letzten Umformung
in (4.13), dass die Beziehung w%,,, = v*W, W, aus dem Kittelformalismus ausgenutzt wurde,
die fiir die ’aligned* FMR Moden in diinnen Filmen giiltig ist.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden weitere Effekte festgestellt, die die Behandlung der
Dragging-Effekte neu iiberdenken lassen. Zunichst verdndert sich der Winkel zwischen der
Magnetisierung und dem &duBleren Magnetfeld, wihrend ein FMR Spektrum als Funktion des
Feldes aufgenommen wird. Die Draggingeffekte beeinflussen das FMR Signal im gesamten
Feldabschnitt, der mit der Linienbreite zusammenfillt. Die Draggingeffekte miissen somit von
der originéren, nicht dragging-beeinflussten Linienbreite (A Bg + A B.,.) abhidngen. Des Wei-
teren kann die Linienbreite abhéngig von der Polarisation (Richtung der magnetischen Kompo-

nente) und Amplitude des Hochfrequenzfeldes betrichtlich variieren?. Der Grund dafiir konnte

I'Universidad Técnica Federico Santa Maria, Valparaiso, Chile
2Vorarbeiten dazu finden sich in den Dissertationen von R. Meckenstock [55] und M. Méller [56]
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4.1 FMR Linienbreite und Spinrelaxation

in der Prizessionstrajektorie der Magnetisierung in den asymmetrischen Bereichen der freien
Energiedichte gefunden werden. Wenn namlich die Richtung des Hochfrequenzfeldes in-plane
liegt oder die Amplitude hoch ist, priazediert die Magnetisierung auf einer stark asymmetrischen
Bahn im Bezug auf die Gleichgewichtsrichtung der Magnetisierung, so dass die Achse im zeit-
lichen Mittel nicht mehr parallel zu dieser quasi-statischen Richtung der Magnetisierung M bei

ausgeschalteter Mikrowelle liegt (27 /w bedeutet dabei die Periode der Prizession):

2w Jw

/ M (t)dt }y M (4.16)
0

Abbildung 4.3: Die zeitabhiingige Magnetisierung M (t) prizediert auf einer Ellipsentrajektorie auf der

Oberflache einer Kugel mit Radius M. Die (statische) Gleichgewichtsrichtung der Magnetisierung M

entspricht der Bedingung dF'/d¢ = 0 A dF/df = 0, ist aber nicht parallel zu der Richtung des
1 2w /w 3

Schwerpunkts der Ellipsentrajektorie 37w Jo M (t) dt. Die hier skizzierte Situation kann im Falle

einer asymmetrischen freien Energie auftreten.

Dieser Effekt kann nur beriicksichtigt werden, wenn die Einfliisse des Hochfrequenzfeldes
ausgerechnet werden. Dies kann analytisch durch die Berechnung der Hochfrequenzsuszep-
tibilitdt geschehen [55], hierbei wird allerdings zur Reduzierung des Rechenaufwandes eine
Liniearisierung vorgenommen, die zu Ungenauigkeiten fiihren kann. Eine exakte Herangehens-
weise durch die vollstindige Berechnung der Magnetisierungstrajektorie wurde in der Software
von M. Moller [56] benutzt, die somit auch die dynamischen Dragging-Effekte beriicksichtigt.
Die Rechnungen basieren auf der Landau-Lifschitz-Gleichung, die zunichst in eine Differenti-

algleichung erster Ordnung fiir den Einheitsvektor der Magnetisierung €,; umgeformt wird,
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- -~ o a /- R
M= -y (M x Beyy) + - (47 x 37 4.17)

. M .
= éult) = Tt = Ao, @.18)

so dass die Funktion f nur von é),; abhingt. Die Differentialgleichung wird im Makrospin-
Model numerisch gelost. Die Trajektorie ldsst sich visualisieren und aus den Komponenten des
Magnetisierungsvektors parallel zur Richtung des magnetischen Hochfrequenzfeldes b wird der

dissipative Anteil der magnetischen Hochfrequenzsuszeptibilitit berechnet gemal:

” \/27r1/w OQW/W { <€M(t) — [2ﬂ1/w 027r/w e (t) dt]) ] "(t>}2 dt

X & 2 . (4.19)

Das Ergebnis der Rechnung ist ein vollstindiges FMR Spektrum bei einer festen Frequenz.
Da die Rechnungen in einem idealisierten System ohne Beriicksichtigung der Temperaturef-
fekte (1" = 0K) stattfinden, gibt es gewisse Aspekte, die beachtet werden miissen, bevor diese
theoretischen Spektren abgeleitet und mit den experimentellen Ergebnissen direkt verglichen
werden konnen. In Abb. 4.4 sind zwei berechnete Spektren bei 9.3 GHz fiir ein Beispielsystem
mit magnetischen Parametern nahe an einem Eisen-Film dargestellt. Wihrend fiir das eine Spek-
trum (blau) das Magnetfeld von unten nach oben verfahren wird, ist diese *Sweep ‘-Richtung fiir
das andere Spektrum (rot) umgekehrt. Man erkennt, dass, obwohl die beiden Spektren an der
Spitze des markanten Peaks bei etwa 18 mT iibereinstimmen, es oberhalb der Spitze gravieren-
de Unterschiede gibt, die die Auswertung der Linienbreite beeinflussen. Beide Linien machen
je einen Sprung. Die Erkldrung fiir dieses Verhalten liegt darin, dass auf der Hyperflache der
freien Energiedichte mehrere konkurrierende Minima existieren konnen, in denen sich die Ma-
gnetisierung abhéngig von der Vorgeschichte befinden und prizedieren kann. In einer realen
Probe wiren solche Effekte aufgrund von Inhomogenititen und Temperatureffekten eher un-
wahrscheinlich, jedoch prinzipiell moglich. Insbesondere bei out-of-plane Messungen, bei de-
nen die Probe leicht schief eingebaut wurde, konnte Ahnliches beobachtet werden. Auf dieses
Phianomen wird im Weiteren allerdings nicht eingegangen — es muss aber beachtet werden, um
die richtigen Resonanzfelder und insbesondere Linienbreiten auszulesen. So ist es bei einigen
Rechnungen gegebenfalls notig, die Richtung des *Feldsweeps‘ umzudrehen.

Der Peak in Abb.4.4 stellt einen interessanten Fall der FMR dar. Die sowohl statische
(Gleichgewichts-) als auch dynamische (Schwerpunkt-) Richtung der Magnetisierung in Reso-
nanz weicht stark von der Richtung des externen Magnetfeldes ab. Dennoch ist die Resonanzbe-
dingung erfiillt. Man spricht in diesem Fall von 'non-aligned” Moden (vergleiche Kapitel 3.1).

Diese treten i.d.R. in der Nédhe der schweren Richtungen der Anisotropien auf und reagieren
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Abbildung 4.4: Berechneter dissipativer Anteil der Hochfrequenz-Suszeptibilitit x” fiir eine Probe mit
einer non-aligned Mode. Abhéingig von der Richtung, in der das Magnetfeld verfahren wird (’Feldsweep*
rauf oder runter), werden durch die Software unterschiedliche benachbarte lokale Minima der freien
Energiedichte ausgewihlt, wodurch sich die Verldufe von x” unterscheiden. Aufgrund von thermischen
Einflissen und einer — im Gegensatz zur Berechnung — nicht idealen Symmetrie der realen Systeme sind

solche Effekte im Experiment selten beobachtbar.
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Abbildung 4.5: In-plane Dragging-Funktion W fiir einen Eisen-Film mit By, =2.052T,
Ky /M=31.55mT, Ky|/M=2.143mT und ¢, = —45°. Der Vergleich der roten Kurve, die gemil
der analytischen Formel (4.13) berechnet wurde, mit der schwarzen Kurve, die aus den Berechnungen
der Hochfrequenz-Suszeptibilitit ermittelt wurde, zeigt die Giiltigkeit der analytischen Methode nach
P. Landeros fiir aligned Moden bei einer Frequenz von 13 GHz. Um bei der Berechnung von x/ 7 den Ein-
fluss der dynamischen Dragging-Effekte zu minimieren wurde eine kleine Hochfrequenzfeld-Amplitude

von 40 pT gewihlt. Die asymmetrischen Abweichungen der schwarzen Kurve resultieren aus nummeri-

schen Fehlern bei der Rechnung.

62



4.2 Dragging-Effekte im System mit reiner Gilbert-Ddmpfung

empfindlich sowohl auf den (veridnderten) Verlauf der freien Energie als auch auf die techni-
schen Parameter des Experiments wie die Richtung und Amplitude des Hochfrequenzfeldes.

Die Behandlung der Dragging-Effekte im Rahmen des Landeros-Formalismus und der
x”-Rechnung im Bereich der aligned-Moden und fiir den Fall kleiner Magnetisierungsauslen-
kungen und kleiner Linienbreiten (einige mT) wurde auf Konsistenz iiberpriift. Hierzu wurde
auf ein Eisen-System® mit seiner relativ groBen Kristallanisotropie und einer zusitzlichen un-
iaxialen Anisotropie zuriickgegriffen. Die im Rahmen des Landeros-Formalismus berechnete
Dragging-Funktion (rote Kurve in Abb4.5) stimmt gut mit der Dragging-Funktion (schwarze
Kurve) aus den x”-Rechnungen iiberein, fiir die eine kleine, im Experiment tibliche Amplitude
des Hochfrequenzfeldes (40 4T) angenommen wurde. Die Abb. 4.5 zeigt, dass der Landeros-
Formalismus fiir die im Folgenden vorgestellten Systeme mit kleineren Anisotropien im Falle
kleiner Magnetisierungsauslenkungen in aligned-Moden als eine sehr gute Niherung benutzt
werden kann.

Im Falle von non-aligned Moden, stark asymmetrischen freien Energiedichten oder starken
Hochfrequenzfeldern ist allerdings nur die Berechnung der Hochfrequenzsuszeptibilitit eine
addaquate Herangehensweise. Im Folgenden soll diese am Beispiel eines Systems mit reiner

Gilbert-Dampfung illustriert werden.

4.2 Dragging-Effekte im System mit reiner
Gilbert-Dampfung

Es ist seit langem bekannt, dass Eisen auf MgO(001) Oberfldchen ein gutes lagenweises Wachs-
tum zeigt (a(Fejgp) = 0.2866 nm, a(MgO,,,) = 0.29817 nm Gitterfehlanpassung ¢ = —0.24%
[89]). Bei genauerer Betrachtung der experimentellen FMR Daten [90] fillt allerdings auf,
dass in der Linienbreite extrinsische Beitrdge vorhanden sind, die auf Defekte hindeuten. Bei
Fe( 755125/ MgO(001) Systemen, wie weiter unten gezeigt wird, sind extrinsische Relaxations-
prozesse auch immer vorhanden. Da fiir technologische Anwendungen Systeme mit einer klei-
nen magnetischen Dampfung von Interesse sind, stellte sich die Frage, ob Fe-Si Legierungen mit
Si Konzentrationen im Bereich zwischen 0 und 25% existieren, in denen die extrinsischen Pro-
zesse minimiert werden konnten. Es wurden Proben mit unterschiedlichen Si-Konzentrationen
0, 3, 5.5, 10, 25, 30, 35%) analysiert. Das System Feg 945519055 zeigte die schmalste FMR
Linienbreite (Gesamtddmpfung) und wird im Folgenden vorgestellt.

Der 11 nm dicke Film wurde in einer MBE Anlage durch Ko-Verdampfen bei 250°C Sub-
strattemperatur, mit einer Aufdampfrate von 0.05A/s, bei einem Druck von 1 x 10~ mbar ge-

wachsen und mit XRD untersucht*: eine bce-Kristallstruktur mit der out-of-plane Gitterkon-

3In Zusammenarbeit mit K. Lenz et al., Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf
4AG Wende, Universitit Duisburg-Essen.
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4 Dynamische magnetische Parameter

stante a; = 0.2856(5) nm wurde gefunden. Die Eisen-basierten Systeme wachsen um 45° ver-
dreht in der Filmebene, daher entspricht die <100>y,0 Richtung der Substrats der <110>._g;
Richtung des Films. Fiir reines Eisen scheint das Verhiltnis der Gitterkonstanten von Fe auf dem
Substrat und von MgO(001) Substrat nicht eindeutig geklért zu sein, wie einige Arbeiten (ver-
gleiche Refs. [89] und [91]) widersprechend berichten. Auch fiir das Feg g45S1.055/MgO(001)
System ist es nicht klar, ob und wie eine strukturelle Relaxation stattfindet, welche durch
die dabei auftretenden Defekte die 2-Magnonen-Streuung begiinstigen wiirde. Die Uberein-
stimmung der Gitterkonstante aus der XRD Untersuchung mit dem Bulkwert aus Ref. [6]
a; = 0.2856(3) nm korreliert jedoch mit der Tatsache, dass in diesem System keine extrin-
sischen Relaxationsprozesse vorhanden sind, wie weiter unten beschrieben wird.

Die Abb. 4.6 zeigt ein FMR Spektrum bei 9.3 GHz entlang der <100> (in-plane) Richtung
des MgO(001) Substrats. Man sieht einen sehr schmalen, intensiven Peak bei ca. 100 mT. Bei
kleineren Feldern von ca. 10 mT findet sich ein Peak niedrigerer Intensitit. In dieser schwe-
ren Richtung kann der Peak niedriger Intensitidt als non-alined Mode und der Peak der ho-
hen Intensitit als aligned Mode identifiziert werden. In-plane winkelabhingige FMR Mes-
sungen bestitigen diese Annahme. Wie in der Abb. 4.8(a) gezeigt, laufen die Resonanzfelder
der non-aligned Mode mit den der aligned Mode im Winkelbereich von 35° bzw. 55° zu-
sammen, wenn die Magnetisierung von der schweren in die leichte Richtung gedreht wird.
Die in-plane Winkelabhingigkeit der Resonanzfelder zeigt desweiteren, dass auller einer vier-
zdhligen Symmterie keine uniaxialen Beitrige in der magnetischen Anisotropieenergie vor-
handen sind. Die in-plane Winkelabhingigkeit der Resonanzfelder zusammen mit den Re-
sonanzfeldern, gemessen entlang der kristallografischen Hauptachsen bei 23.9 und 33.8 Ghz,
wurden gemiB dem Smit-Beljers Formalismus gefittet. Der g-Faktor betrigt g = 2.082(5),
wihrend der Bulkwert aus Refs. [12,58] bei ¢ = 2.087 liegt. Die Sattigungsmagnetisierung
Mg = 1.465(55) x 10° A/m aus einem SQUID Experiment ist vergleichbar mit dem Litera-
turwert fiir Bulk Mg = 1.488(10) x 10% A/m [6,92] und wurde verwendet, um die magneto-
kristalline Anisotropiekonstante /(4| = 33.6(5) kJ/m? zu ermitteln, die wiederum im plausiblen
Bereich fiir diese Legierung liegt [6].

Die Abwesenheit der uniaxialen in-plane Anisotropie (K < 0.001 kJ/m?) ermoglicht eine
direkte Auswertung von frequenzabhingigen FMR Linienbreiten entlang der kristallografischen
Hauptachsen, da die Dragging-Effekte hier verschwinden. In Abb.4.7 sind die Linienbreiten
fiir drei Frequenzen gezeigt. Der lineare Fit durch die Daten fiihrt zu einer Gilbert-Konstante
a = 0.0037(2). Die lineare Frequenzabhingigkeit der Linienbreite entlang der kristallografi-
schen Hauptachsen bestitigt die Abwesenheit der 2-Magnonen-Prozesse. Die in-plane Winkel-
abhéngigkeit der Linienbreite (Abb.4.8(b)) ist jedoch stark anisotrop. Fiir die aligned Mode
erkennt man einen starken Anstieg, wenn die Magnetisierung von der leichten Richtung (0°)

weggedreht wird, mit dem Maximum bei ca. 35° und einen Abfall auf den urspriinglichen Wert,
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Abbildung 4.6: FMR Spektrum von Feg g45Sig.055/MgO(001) bei 9.3 GHz entlang der schweren
<110>7e_g; in-plane Achse. (a) Der schmale Peak bei groBeren Feldern gehort zur aligned Mode. Der
schwache Peak bei kleineren Feldern ist als non-aligned Mode identifiziert. Seine VergroBerung (b) zeigt

Verzerrungen der Linienform aufgrund von nicht-reversiblen Ummagnetisierungseffekten in der Probe.
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Abbildung 4.7: Frequenzabhingigkeit der Linienbreite entlang der kristallografischen Hauptachsen von
Feg.945510.055/MgO(001). Der lineare Fit geht durch den Nullpunkt und weist auf Abwesenheit extrinsi-

scher Relaxationsbeitrige hin.
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4 Dynamische magnetische Parameter

wenn die Magnetisierung in die schwere Richtung (45°) gedreht wird. Die non-aligned Mo-
de, die nur im Bereich von 35°-55° auftaucht, hat eine deutlich groere Linienbreite. Um die
Anisotropie der Linienbreite zu erkldren, wurden Berechnungen der Hochfrequenzsuszeptibili-
tit durchgefiihrt. Hierzu wurden die statischen magnetischen Parameter aus dem Fit der FMR
Felder benutzt. Des Weiteren wurde die Richtung des Hochfrequenzfeldes wie im Experiment

senkrecht zur Filmebene und auf einen Wert von 40 T gesetzt.
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Abbildung 4.8: In-plane winkelabhiingige FMR an Feg 945Sig.055/MgO(001): Experiment und Simula-
tion. (a) Resonanzfelder: Fiir die leichte Richtung bei 0° tritt eine aligned Mode auf. Fiir die schwere
Richtung bei 45° treten eine aligned und eine non-aligned Mode auf. Die Moden laufen bei ca. 35° zu-
sammen. Die Resonanzfelder zeigen reine vierzihlige Symmetrie ohne uniaxiale Betrége. In (a, links) ist
die berechnete, nicht-abgeleitete dissipative Komponente der Hochfrequenzsuszeptibilitit als Farbcode
dargestellt — die Farbintensitét entspricht der Amplitude in Abb.2.2(a). Dunkelblau entspricht den Ma-
xima von X" und somit den Resonanzfeldern. Hellblau kennzeichnet die Flanken der Absorptionspeaks.
(b) Die Linienbreite zeigt Minima entlang der kristallografischen Hauptrichtungen <100>p,_g; bei 0°
und <110>,_g; bei 45° fiir die aligned Mode. Im Winkelbereich um 35° ist die Linienbreite aufgrund
von Dragging-Effekten stark erhoht. Die Linienbreite der non-aligned Mode im Winkelbereich 35-45°
ist deutlich grosser. Der Fehler in der Bestimmung der Linienbreite ist fiir die aligned Moden gleich der

Symbolgrofe, fiir die non-aligned Mode betrigt er 3 mT.
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4.2 Dragging-Effekte im System mit reiner Gilbert-Ddmpfung

Die nicht abgeleitete, dissipative Komponente der Hochfrequenzsuszeptibilitdt ist in
Abb. 4.8(a, links) in Farbkodierung dargestellt — man erkennt die aligned und die non-aligned
Mode (die Farbintensitét entspricht der Amplitude in Abb. 2.2(a)). Die dunkelsten Bereiche ent-
sprechen den Maxima von x” und somit den Resonanzfeldern. Die Auswertung von x” ermog-
licht den Vergleich der experimentellen und der berechneten Resonanzfelder und Linienbreiten.
In Abb.4.8 sieht man eine gute Ubereinstimmung fiir die Resonanzfelder. Die mit Hilfe des
Smit-Beljers Formalismus ermittelten statischen magnetischen Parameter werden somit durch
die x”-Rechnung bestitigt.

Beim Vergleich der Linienbreiten miissen zunéchst die Unterschiede zwischen Experiment
und Rechnung beriicksichtigt werden. In Abb. 4.6 erkennt man die Verzerrung der Linienform
fiir die non-aligned Mode. Der Grund dafiir liegt in den nicht reversiblen Ummagnetisierungs-
prozessen, die bei sehr kleinen Feldern auftreten. Um ihren Einfluss auf die Auswertung der Li-
nienbreite zu minimieren, wurden FMR Messungen durchgefiihrt, in denen die Sweep-Richtung
des externen Magnetfeldes umgedreht wurde. Das fiihrt dazu, dass die Ummagnetisierungsef-
fekte aufgrund der magnetischen Hysterese bei anderen Feldern auftreten. Die Spektren aus den
Messungen mit unterschiedlichen Sweep-Richtungen wurden dann mit einem Satz von Parame-
tern gefittet — die so ermittelten Linienbreiten sind in Abb. 4.8 gezeigt. Diese Vorgehensweise
liefert die besten Ergebnisse, entbehrt jedoch einer theoretischen Grundlage. Daher ist die Li-
niebreite der non-aligned Mode pauschal mit einem Fehlerbalken von ca.3 mT behaftet. Die
Ubereinstimmung zwischen den experimentellen und berechneten Daten ist dennoch sehr gut.
In den Winkelbereichen 0-28° und 36-45° gibt es keine Anzeichen fiir extrinsische Beitrige
zur Linienbreite. Die geringen Unterschiede zwischen den experimentellen und berechneten
Daten im Winkelbereich 28-36° deuten auch nicht auf extrinsische Beitrdge hin, da sie in ei-
nem Winkelbereich auftreten der asymmetrisch zu kristallografischen Hauptachsen liegt und
die etwaigen kristallinen Defekte fiir sie somit nicht verantwortlich sein konnen. Die Asymme-
trie der experimentellen Daten im Bezug auf die <110>g._g; Achse — vergleiche 30° und 60°
— weist auf geringe Verzerrungen der Linienbreite hin, die wahrscheinlich auf experimentelle
Schwierigkeiten zuriickzufiihren sind, wie z.B. Asymmetrie des Probenhalters und eine daraus
resultierende leichte Verstimmung der Resonatorfrequenz.

In Anbetracht dieser Uberlegungen kann festgestellt werden, dass die Abweichungen zwi-
schen den experimentellen und berechneten Werten der Linienbreite nicht signifikant sind. Die
gute Ubereinstimmung bestitigt, dass in diesem System keine extrinsischen Spinrelaxations-
prozesse vorhanden sind. Die starke Anisotropie des Linienbreite kann durch die Dragging-
Effekte erkldrt werden. Bei der Berechnung der Hochfrequenzsuszeptibilitit wurde ein iso-
troper Gilbert-Parameter angenommen, durch den Fit der Linienbreite wurde diese Annahme
fiir Feg.945510.055/MgO(001) bestitigt. Der interessante Aspekt dieses Systems besteht darin,

dass, trotz einer Gitterfehlanpassung von Film und Substrat, keine Defekte entstehen, die 2-
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Magnonen-Prozesse ermoglichen wiirden. Dieses System konnte zu Testzwecken in idealisier-
ten Experimenten von Interesse sein, in denen Magnetisierungsdynamik unter Voraussetzung
reiner Gilbert-Didmpfung untersucht werden soll (z.B. in Spin-Transfer-Experimenten [93,94]).
Desweiteren hat das Material eine sehr kleine effektive Dampfung o,y = o = 0.0037(2), was

fiir eine Vielzahl von Anwendungen vom Vorteil ist.

4.3 Modifikation der Gilbert-Dampfung

Da die Spin-Bahn-Wechselwirkung einen entscheidenden Einfluss auf die intrinsische Relaxa-
tion hat, bietet ihre Kontrolle eine Moglichkeit die Gilbert-Ddmpfung zu manipulieren. Da die
Energie der Spin-Bahn-Wechselwirkung von der Ordnungszahl Z (Kernladungszahl) eines che-
mischen Elements abhingt® [7], liegt es nahe, durch Verinderung der chemischen Komposition
die effektive Ordnungszahl Z einer ferromagnetischen Legierung zu manipulieren. Diese Idee
wurde von Ch. Scheck und W. Bailey® ausgearbeitet [39]. Hierzu wurden zwei Sorten von ge-
sputterten Fe;_,V,/MgO(001) Proben untersucht: Im V-Konzentrationsbereich x < 0.52 wur-
den die statischen magnetischen Parameter von 50 nm dicken Filmen bestimmt; fiir 8 nm dicke
Filme mit x = 0 und x = 0.27 wurde zusétzlich noch der Gilbert-Parameter ermittelt. Es wur-
den vom Autor und Z. Frait’ frequenzabingige FMR Messungen durchgefiihrt und nach der
Methode der ’Complete Theory‘ (vergleiche Kapitel 3.5) ausgewertet. Mit Hilfe der winkel-
abhingigen FMR Messungen [39] wurden so die magnetischen Anisotropien, die g-Faktoren
und die Gilbert-Parameter GG bestimmt.

In Abb. 4.9(a) ist die Sittigungsmagnetisierung aus VSM Messungen [39] als Funktion der
effektiven Ordnungszahl vorgestellt. Je nach Element fiihrt die Verdnderung der Konzentrati-
on des nicht-magnetischen Additivs zu unterschiedlichen Verldufen des mittleren magnetischen
Momentes als Funktion der effektiven Ordnungszahl. So fiihrt eine erhohte Konzentration von
V (Zy = 23) im Fe-V System (Zg. = 26) zu einer kleineren Magnetisierung und einer kleine-
ren Ordnungszahl. Im Nig; Fe;9-Cu System (Daten aus Ref. [95]) dagegen fiihrt die erhohte Cu
Konzentration (Zp, = 26.38 und Z¢, = 29) zwar auch zu einer kleineren Magnetisierung, aber
zu einer groleren Ordnungszahl. Der Verlauf des g-Faktors (Abb. 4.9(b)) zeigt keine klare Ab-
hingigkeit von der Ordnungszahl. Die g-Faktoren liegen im Bereich von 2.1 4 0.1 (vergleiche
mit der geringen Sensitivitidt des g-Faktors auf die chemische Komposition in Fe-Si Systemen
im Kapitel 3.2). Die Gilbert-Parameter verindern sich signifikant als Funktion der Ordnungs-
zahl. Zum Vergleich sind experimentelle Daten von Fe-Co und Ni aus Refs. [96] und [78] in
Abb.4.9(b) und (c) dargestellt. Der Gilbert-Parameter zeigt eine klare steigende Tendenz mit

Diese Energie ist proportional zu %(TZ)E' -1, wobei V(Z) das elektrostatische Potential ist, das von der Ord-

nungszahl (Kernladung) abhéngt. [7]
5Columbia University, New York, USA
"Insitute of Physics, Academy of Sciences, Prag
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wachsender Ordnungszahl und keine direkte Korrelation mit dem g-Faktor gemiB G o< g (ver-
gleiche Abb. 4.9(b) und (c)).

Der Zusammenhang der Spin-Bahn-Kopplungskonstante® ¢ und der Ordnungszahl ist fiir
die meisten 3d Materialien bekannt und z.B. in Ref. [97] zusammengetragen. Man kann den
Gilbert-Parameter daher als Funktion der Spin-Bahn-Energie betrachten (Abb.4.9(d)) — hierbei
muss [98,99] die folgende Beziehung beachtet werden [39]:

G =’ (5) € x
x / [ (BIL* o) (ol L7|8) 6(E, 7, — Er) x

h/7,, 3
x / } dk (4.20)
(h’w + Ea,E,o - EB,E—HY,U)Q + (h/TJW>2

Die Formel 4.20 gilt fiir das Model basierend auf der Elektronen-Streuung in Metal-
len (‘one-electron spin-flip’) [33,34], in der uniforme Magnonen vernichtet werden. Hier-
bei beizeichnen o und [ besetzte und unbesetzte Elektronen-Zustinde mit dem Wellenvek-
tor k, der Spin-Quantenzahl o und den dazugehdrigen Energien £. Bei der Streuung kann
sich der Wellenvektor um ¢ verdndern. Die Streuung finden in der Nihe der Fermi-Kante
statt (6(E

a,k,o

— EFr)). Die Spin-Bahn-Wechselwirkung ist der Vermittler der Streuung mit
den transversalen Bahn-Operatoren L™ und L~ und der Spin-Bahn-Kopplungskonstante &.
Der (quadrierte) Spinmoment-Erwartungswert < S >?= (M (300 K))/(M (0 K))? sowie der
(quadrierte) spektroskopische Splitting-Faktor 72 variieren um nicht mehr als 10% bzw. 5%
fiir die betrachteten Materialien. Die Energie-Dissipation ist durch die 'momentum transfer*
Zeit 1) beriicksichtigt, die von der Temperatur abhingt. Im Hochtemperatur-Grenzfall gilt
G ~ 137 ~ T und die Formel 4.20 beschreibt die Interband-Streuung. Im Tieftemperatur-
Grenzfall gilt G ~ 7,, ~ 1/T, was der der Intraband-Streuung entspricht. Da die Temperatu-
rabhingigkeit des Gilbert-Parameters der betrachteten Materialien bei Zimmertemperatur sehr
schwach ist [78,100], kann man in guter Ndhrung den Term hinter dem Integralzeichen als kon-
stant annehmen. GemiiB der Beziehung (4.20) ist der Gilbert-Parameter als Funktion von £? in
Abb. 4.9(d) geplottet. Man findet das erwartete lineare Verhalten wieder. Die beiden Ausreifler
entsprechen Ni und Co. Sie sind Anzeichen dafiir, dass die Bahnmomente innerhalb des Terms
nach dem Integralzeichen in (4.20) nicht notwendigerweise gleich sein miissen und eine kom-
plizierte Abhédngigkeit von der Ordnungszahl aufweisen. Fiir die Materialien mit einem grof3en
g-Faktor (so wie die Ausreiler gni = 2.17 und go, = 2.15) sind Abweichungen von dem ein-
fachen G oc &2 Verhalten zu erwarten. Weitere Abweichungen konnen auftreten, wenn man
Materialien mit einer gro3en Magnetostriktion betrachtet. Bei diesen kann der ‘phonon-drag’

Mechanismus fiir die Relaxation wichtig sein [101,102]. Trotz dieser Abweichungen kann die

—

8I{so = f(Z) §-1
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Abbildung 4.9: (a) Die Magnetisierung als Funktion der effektiven Ordnungszahl Z. Mit steigender
Konzentration des nicht-magnetischen Additivs féllt die Magnetisierung, wihrend Z sowohl zuneh-
men als auch abnehmen kann. (b) Der g-Faktor zeigt keine Abhingigkeit von Z. (c) Der Gilbert-
Parameter zeigt eine steigende Tendenz mit wachsender Ordnungszahl. Keine direkte Korrelation mit
dem g-Faktor ist feststellbar. (d) Der Gilbert-Parameter ist als Funktion des quadrierten Spin-Bahn-
Kopplungsparameters aufgetragen. Die Proportionalitit G oc &2 ist erkennbar — AusreiBer sind reine
Co und Ni Proben. In Fe-V Proben erfolgte die Bestimmung des Gilbert-Parameters aus FMR Messun-
gen entlang von [110]p._v. Fe-Co Daten sind aus Ref. [96], Py-Cu aus [95], Ni aus [78]. Quelle der
Abbildung: modifiziert aus Ref. [39].
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generelle Tendenz, ausgedriickt durch G' o< £2, einen Anhaltspunkt bieten, um die intrinsische

Spinrelaxation in metallischen Ferromagneten abzuschétzen.

4.4 Gilbert-Dampfung in Fe-Si Legierungen

Um zu untersuchen, wie sich mit Zugabe von Si die intrinsische Relaxation von Fe-Si Legierun-
gen veridndert, wurden einige im Kapitel 3.2 vorgestellten Proben mit FMR bei Raumtemperatur
bei mehreren Frequenzen gemessen. Die Proben weisen unterschiedliche Anteile an extrinsi-
scher Relaxation auf: wihrend die Probe mit 5.5% Si eine reine Gilbertdampfung hat, zeigen
die Proben mit 25% und 35% Si starke 2-Magnonen-Prozesse, auf die im nédchsten Kapitel im
Detail eingegangen wird. Die Gilbert-Konstanten dieser Proben wurden durch die Separation
unterschiedlicher Beitridge zur FMR Linienbreite (siehe Kapitel 4.5) ermittelt.

Desweiteren wurden ab initio Rechnungen der elektronischen Struktur im DFT Formalis-
mus nach der KKR Methode von S. Mankovsky® durchgefiihrt, die es ermdglichten, die Gilbert-
Konstante zu extrahieren. Diese Methode hat den Vorteil, dass im Gegensatz zu den iiblichen
Methoden, wie dem ’breathing Fermi-surface‘* Model nach Kambersky et al. [33] und Fihnle
et al. [38,103,104] oder dem ’torque-correlation® Model nach Kambersky [40] und Gilmore et
al. [105], bei der Berechung der Gibert-Konstante keine phanomenologische Relaxationszeit 7
(vergleiche mit Kapitel 4.3, insbesondere Gl. 4.20) gebraucht wird. Die Methode basiert auf den
Ideen von Brataas et al. [106] und erlaubt es, alle intrinsischen Relaxationseffekte bei 7' = 0 K
ohne Einfliisse der Probengeometrie zu beriicksichtigen. Es wurden ungeordnete Legierungssy-
steme mit periodischen Randbedingungen im Bulkzustand berechnet.

Bei den Berechnungen wurde zunichst von einer eventuellen Anisotropie der Gilbert-
Konstante ausgegangen. Die Diagonalelemente o, und «,, des Gilbert-Tensors wurden ent-
lang der kristallografischen [100] und [110] Richtungen von Fe-Si im Bild der ’atom sphere
approximation (ASA)‘ berechnet. Fiir Fe 945510055 betragen diese o, = ay, = 0.00123 fiir
[100] und o, = 0.00123 und o, = 0.00127 fiir die [110] Richtung, d.h. die Gilbert-Dampfung
ist bis auf 3% als isotrop [67] anzusehen und wird im Folgenden durch eine Gilbert-Konstante
reprasentiert, der entlang der [100] Richtung im ’full potential mode‘ berechnet wird. Die Si-
Konzentration-Abhéngigkeit des Gilbert-Parameters ist in Abb. 4.10(a) dargestellt. Diese zeigt
einen nicht monotonen Verlauf. Mit Zugabe von Si fillt zundchst die Gilbert-Konstante und
erreicht ein Minimum bei ca. 20% Si. Das Minimum ist nicht symmetrisch: Die Werte bei Si
Konzentrationen iiber 20% sind kleiner als die Werte bei © < 20%. Das kann durch das klei-
ne magnetische Moment der Si Atome erklédrt werden. Dadurch sinkt das mittlere magnetische
Moment, wie die Abb.4.10(b) zeigt. Auch die Spin-Bahn-Kopplungskonstanten £ von Si sind
kleiner als die von Fe: Fiir p und d Elektronen sind es £5¢(Er) ~ 0.16 eV, &55(Er) ~ 0.065 eV,

°S. Mankovsky und H. Ebert, LMU
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Abbildung 4.10: (a) Gilbert-Konstante o der Fe;_,Si, Systeme als Funktion des Si Gehalts. Schwar-

ze Quadrate représentieren die theoretischen Daten aus DFT Rechungen: sie zeigen ein Minimum bei

x ~ 20%, das asymmetrisch ist — die Werte bei hoheren Si-Konzentrationen sind kleiner als bei den

niedrigen Si-Konzentrationen. Rote Punkte sind die aus FMR Experimenten ermittelten Werte. Gestri-

chelte Kurve stellt den Verlauf der theoretischen Daten mit einem positiven Offset von 1.5 dar. (b) Daten

aus der Auswertung der elektronischen Struktur bei unterschiedlichen Si Konzentrationen: Das mittlere

magnetische Spinmoment pg féllt anndhernd linear mit steigendem Si Gehalt ab. Die elektronische Zu-

standsdichte an der Fermi-Kante n(Fr) zeigt eine generell abfallende Tendenz und ein Abknicken bei

x ~ 20% — dieses Verhalten korreliert mit dem Verlauf von «.. Quelle: modifiziert aus Ref. [67].
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& (Erp) ~ 0.04eV, &5 (Er) ~ 0.0005eV [67]. Die Variation der elektronischen Struktur hat
auch einen Einfluss auf die Gilbert-Konstante und kann fiir die Erkldarung des nicht-monotonen
Verhaltens von o herangezogen werden. Zum Vergleich ist sie zunichst in Abb.4.11 fiir das
reine Fe und das Fe( 7551925 System gezeigt. Man erkennt zwei wichtige Unterschiede: das Ab-
sinken der Bénder fiir Fey 7551 25 unter die Fermi-Kante (0eV), wenn verglichen mit reinem
Eisen, und das Verschmieren der Bénder. Es muss beachtet werden, dass die Rechungen bei
T = 0K erfolgten — in Anbetracht der Verschmierung der Bénder, scheint es, dass die Tempe-
ratureffekte nicht stark ins Gewicht fallen wiirden. Die Modifikation der Bandstruktur aufgrund
der thermisch induzierten atomaren Verschiebungen konnen als klein eingeschitzt werden [67].
Die berechnete Zustandsdichte an der Fermi-Kante n(Fr) als Funktion des Si Gehalts ist in
Abb. 4.10(b) gezeigt. Diese hat eine abfallende Tendenz mit einem zusétzlichen Abknicken bei
ca.20% Si, welches das nicht-monotone Verhalten der Gilbert-Konstante erklért, da diese mit
ungefihr o ~ n(FEFr) skaliert [39,40].

Beim Vergleich der experimentellen mit den theoretischen Daten in Abb. 4.10(a) fllt auf,
dass die experimentelle Gilbert-Konstante o mit einem konstanten Offset von 1.5 iiber den theo-
retischen Werten liegt. Dieser Offset kann folgende Ursachen haben: (i) Zum einen wurde bei
den Rechnungen die Geometrie der Probe nicht beriicksichtigt; die in den realen Proben vor-
handenen Grenzschichten (Filmoberflichen) kdnnen zusétzliche Streuzentren fiir die Magnon-
Elektron-Streuung darstellen und den Gilbert-Parameter vergroern. Die Erhohung der Gilbert-
Konstante aufgrund dieser Streuprozesse miisste mit der Schichtdicke skalieren. (i1) Zum ande-
ren kann der Temperaturunterschied zwischen Theorie (7' = 0 K) und Experiment (7" = 300 K)
eine Rolle spielen. Zusitzliche Streuprozesse zwischen Magnonen und thermisch induzierten
Phononen konnen in den realen Proben stattfinden und sind in den theoretischen Rechnungen
nicht beriicksichtigt [67].

Der Temperaturunterschied ist konstant fiir alle Proben, die Schichtdicke der betrachteten
Proben ist dagegen unterschiedlich. Ein Temperatureffekt scheint daher mit groflerer Wahr-
scheinlichkeit fiir den konstanten Unterschied zwischen den experimentellen und den theoreti-
schen Werten der Gilbert-Konstante verantwortlich zu sein. Theoretische Vorarbeiten [107] von
S.Mankovsky scheinen den generellen Trend, reprédsentiert durch den Offset in Abb. 4.10(a)
zu bestitigen. Eine vollstindige Klirung dieser Frage wiirden die temperatur- und frequenz-

abhingigen FMR Messungen erbringen konnen.

4.5 2-Magnonen-Prozesse durch Kristalldefekte in
Fe-Si

Wie bereits erwihnt, sind in vielen Fe-Si Systemen 2-Magnonen-Prozesse vorhanden, die die

Evaluation der intrinschen Dampfung bis jetzt erschwert haben. In Ref. [43] identifizierten
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r A H N b3 I’

Abbildung 4.11: Elektronische Struktur (spektrale Bloch-Funktionen) fiir reines Eisen (a) und fiir
Feo 75Si0.25 (b), berechnet fiir den Imaginirteil der Energie Im(E) = 10~° Ry. Alle DFT Rechungen
erfolgten bei " = 0 K. Der Vergleich zeigt, dass im Si-reicheren System die Energiebdnder unter die

Fermi-Kante verschoben und verschmiert sind. Quelle: Ref. [67].
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4.5 2-Magnonen-Prozesse durch Kristalldefekte in Fe-Si

Zakeri, Lindner, Barsukov, Meckenstock et al.!” den vierziihligen 2-Magnonen-Prozess als ani-
sotropen Beitrag zur FMR Linienbreite in Feg 75S10.05/MgO(001) Systemen. Aufgrund neuerer
Erkenntnisse weicht die folgende Behandlung dieses Prozesses von den Ergebnissen und dem

Formalismus in dieser Publikation ab.
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Abbildung 4.12: In-plane Winkelabhingigkeiten der Linienbreite von (40 mn) Feq 75Sig.25/MgO(001)
bei 9.9 GHz und 24 GHz zeigen eine vierzihlige Symmetrie mit Maxima entlang der <100> Richtungen.
Die Linienbreite bei 24 GHz ist grofier als bei 9.9 GHz, da sowohl der Gilbert-Beitrag als auch der 2-
Magnonen-Beitrag mit Frequenz zunehmen (siehe Abb. 4.13). Quelle: modifiziert aus Ref. [43].

Der typische Verlauf der in-plane Winkelabhingigkeit der Linienbreite ist in Abb. 4.12 vor-
gestellt. Man erkennt eine klare vierzdhlige Symmetrie der Linienbreite mit Maxima entlang
der <100> Richtungen in der Filmebene. Gemil der GI.4.1 kann der Verlauf gefittet wer-
den. Hierfiir wird zunéchst der inhomogene Beitrag mit Hilfe der zugehorigen Resonanzfelder
berechnet. Aufgrund seiner spezifischen Winkelabhingigkeit kann er leicht separiert werden,
die effektive in-plane Verkippung der Anisotropieachsen ist gering und betriigt 0.05°. Der Bei-
trag der inhomogenen Linienverbreiterung kann die starke Anisotropie der Linienbreite nicht
erklidren. Bevor die Beitrige der Relaxationsprozesse zur Linienbreite behandelt werden kon-
nen, miissen die Dragging-Effekte berechnet werden. Wiederum unter Zuhilfenahme der Reso-
nanzfelder kann das nach der "cos A(M , é) ‘-Methode aus Gl.4.11 [43] gemacht werden. Die
Dragging-Funktion ist ungefihr 1, die Abweichungen (~ 1%) sind vernachléssigbar. Dieses Er-
gebnis wurde durch Berechnungen nach Gl. 4.13 unter Zuhilfenahme folgender ’stiffness fields*

verifiziert. Auch die x”-Methode hat dieses Ergebnis bestitigt.

0Universitit Duisburg-Essen
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Abbildung 4.13: Frequenzabhingigkeit der Linienbreite von (40 mn) Feg 75Sig.25/MgO(001). Der Fit
(schwarze Kurven) ergibt, dass der Gilbertbeitrag fiir beide Richtungen [100] und [110] gleich ist, wih-
rend der 2-Magnonen-Beitrag fiir [100] grofer ist. Quelle: modifiziert aus Ref. [43].

W, = By cos (gbB — gb) + B2|| cos (2(¢§‘|1|Sy _ gb))
+ By cos (4(dp<100> — ¢)) 4.21)

Wy = Becos(¢p — @) + Bepri + By cos® (Cbgﬁsy - ¢>
+By [cos (4(p<100> — ¢)) + 3] /4. (4.22)

Der Winkel ¢_190~ kennzeichnet dabei die in-plane <100> Richtungen des Fe-Si Kri-
stalls. Fiir den Gilbert-Beitrag kann zunichst den theoretischen Uberlegungen aus Ref. [33,42]
folgend eine isotrope Funktion, linear in Frequenz gemidf Gl4.6, angenommen werden.
Es muss an dieser Stelle erwdhnt werden, dass die eventuellen Anisotropien des Gilbert-
Parameters [40,108] nicht ausreichen wiirden, um die Anisotropie der Linienbreite zu erkld-
ren. Man muss dazu die extrinsischen Relaxationsprozesse in Betracht ziehen. Die Korrelation
der Linienbreiten-Maxima mit den <100>-Richtungen legt die Vermutung nahe, dass der 2-
Magnonen-Prozess mit kristallinen Defekten zusammenhédngen muss. Als solche Defekte sind
Liniendefekte vorstellbar. Da in einem kubischen System, wie dem Fe-Si System, die kristal-
linen Defekte entlang der kristallografischen Achsen ¢ =<100> und ¢ =<110> bevorzugt
auftreten, muss man zwei, in erster Ndherung voneinander unabhéngige, 2-Magnonen-Prozesse
mit vierzdhliger Symmetrie in der Filmebene annehmen, deren Maxima entlang dieser kristallo-
grafischen Achsen liegen. Die maximale Intensitit dieser Prozesse ist groBer fiir <100> als fiir

< 110>, was mit der unterschiedlichen Dichte der Defekte zusammenhédngen konnte. Es scheint
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4.5 2-Magnonen-Prozesse durch Kristalldefekte in Fe-Si

plausibel fiir die Winkelabhéngigkeit A By, ((¢as) der Linienbreite dieser Prozesse zwei ele-

mentare Funktionen des Winkels anzunehmen. Dieses Modell ist in Abb. 4.7 verdeutlicht.

ABom,c(¢B) = FC(;bM)

D (par) = P(dnr — d¢) = cos® 2(dar — &) (4.24)

1
= I x (o) (4.23)

0

90 <100>

L

180 ¢M [deg]

Abbildung 4.14: Modellierte Intensitit der 2-Magnonen-Prozesse in der (001) Filmebene von Fe;_ . Si,.

Blaue Kurve beschreibt die Winkelabhingigkeit des vierzdhligen Prozesses I'<10g> mit Maxima entlang
von ( =< 100 >, die rote Kurve beschreibt die des I'«110~. Die maximale Intensitét des letzteren ist
hier pauschal um die Hilfe reduziert I, = %I‘Q”%"b, was den experimentellen Daten (Abb. 4.12)
ungefihr entspricht. Die schwarze Kurve gibt den gesamten Verlauf des 2-Magnonen-Prozesses wieder.
Die Intensititen sind durch (I'<110> + I'<100> )" auf 1 normiert. Der Winkel der Magnetisierung ¢y,

ist im Falle vernachléssigbarer Dragging-Effekte dem des externen Feldes ¢ gleich.

Die Linienbreite ist somit gleich der Intensitdt des 2-Magnonen-Prozesses I', die (man be-
achte den Unterschied zur Linienbreite) von dem Winkel der Magnetisierung ¢, und nicht dem
des externen Feldes ¢ g abhingt. In den Fe,_,Si, Systemen mit z ~ 0.25 sind diese Winkel auf-

grund der vernachldssigbaren Dragging-Effekte ungefihr gleich. Die Winkelabhéngigkeit des
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4 Dynamische magnetische Parameter

2-Magnonen-Prozesses ist durch die maximum-normierte Funktion ® (¢ — ¢¢) mit ihrer vier-
zdhligen Symmetrie bestimmt, seine Intensitét ist durch I'7*** parametrisiert. In diesem Bild ist
dieser Parameter eine arcsin-Funktion der Frequenz gemif Gl. 4.8.

Die unterschiedlichen Frequenzabhiéngigkeiten und in-plane Winkelabhingigkeiten der int-
rinsischen und extrinsischen Beitriige zur Linienbreite erlauben ihre Separation mit Hilfe zweier
Methoden: Man kann volle in-plane Winkelabhédngigkeiten der Linienbreite bei mehreren Fre-
quenzen mit einem Satz von Parametern fitten und diese somit ermitteln. Die Winkelabhidngig-
keit bei einer Frequenz wiirde hierzu nicht ausreichen, da die winkelabhéngigen (siehe (4.24))
Funktionen ®_1pp~, ®-190~ und der isotrope Gilbert-Beitrag linear abhéngig sind; d.h. eine si-
multane Anpassung der Intensititen I'”{{,. und I'"”{{7. , sowie der Gilbert-Konstante o wiirden
den selben Fit liefern. Mit bereits einer zusitzlichen Frequenz wird der Satz von Fitparametern
jedoch eindeutig. Weiterhin zeigt die Abb.4.12, dass die FMR Felder eine reine vierzihlige
Symmetrie aufweisen und somit keine uniaxiale magnetische Anisotropie vorliegt. Das bedeu-
tet, dass die Dragging-Effekte entlang der kristallografischen Hauptachsen verschwinden und
eine direkte Auswertung der Frequenzabhingigkeit der Linienbreite in diesen Richtungen mog-
lich ist. Fittet man diese mit Beriicksichtigung aller oben genannten Beitrége, lassen sich die in-
trinsischen und extrinsischen Relaxationsprozesse separieren und bestimmen. Der simultane Fit
der in-plane Winkelabhingigkeit der FMR Felder und Linienbreite bei einer Frequenz ist not-
wendig, um die Fitvoraussetzungen (insbesondere die Funktion ®) zu verifizieren; desweiteren
bestdtigen die letzteren die Isotropie des Gilbert-Parameters, wie eingangs im hypothetischen
Ansatz eingefiihrt wurde.

Die typischen Werte der Intensitit des 2-Magnonen-Prozesses liegen im Bereich von
I'c100> = 0.5GHz und I'119~ ~ 0.25 GHz im X-Band. Die Intensititen sind deutlich gro-
Ber (I'c1p0> ~ 2.5GHz und I'.119~ =~ 1GHz), wenn die kristallinen Defekte nicht durch das

Anlassen ausgeheilt werden.

[100]

Abbildung 4.15: Das theoretische Modell fiir zwei Defekt-Matrizen aus rechteckigen Strukturen auf der
Filmoberfliche, die parallel zu <100> und <110> liegen und zufillig verteilt sind.

Zur Zeit gibt es keine Theorie des 2-Magnonen-Prozesses, die die kristallinen Defekte reali-
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stisch beriicksichtigen wiirde. Ein Modell, das das damit verbundene Streufeld nachahmt, wur-
de von P.Landeros mit dem folgenden Ansatz geschaffen: Es werden zwei Defekt-Matrizen
angenommen, die aus rechteckigen Strukturen an der Oberfliche des Films bestehen und die
Oberfiachenanisotropie variieren. Die Kanten dieser Strukturen sind parallel zu den kristallo-
grafischen Hauptachsen ¢ (je eine Matrix fiir <100> und <110>). Die laterale Ausdehnung
ist iber die Kantenlidngen a und c bestimmt, ihre Hohe betrigt 0. Die Strukturen sind zuféllig
auf dem Film verteilt (Abb. 4.15), das Verhéltnis von defekt-bedeckter zur unbedeckten Flidche
betrigt p. Aus der Erweiterung der Theorie von Arias und Mills ergibt sich folgende in-plane

Winkelabhéngigkeit des 2-Magnonen-Prozesses [87]:

8’)/b2B§eprLC(ngy + gny)2¢c

Ly fola = DV, + W, )2 ; (4.25)

mit den Hilfsgroflen
g = (a7 =) cos(2(¢—9)), (4.26)
gy = (a_1 — c_l) cos? (( — ¢) —a™?, 4.27)

¢ = arcsiny/W,/W,. (4.28)

Obgleich die Funktion I'y_ ;44 €ine spezifische Winkelabhingigkeit aufweist, sollte zur Er-

hohung der Genauigkeit noch eine Messung bei einer anderen Frequenz herangezogen werden.

4.6 Uniaxialer 2-Magnonen-Prozess durch schrage
Aufdampf-Konfiguration

Nachdem der 2-Magnonen-Prozess aufgrund natiirlich vorkommender kristalliner Defekte un-
tersucht wurde, soll hier die Frage nach einer moglichen Kontrolle des 2-Magnonen-Prozesses
beantwortet werden. Wihrend die Intensitit des 2-Magnonen-Prozesses aufgrund kristalliner
Defekte durch das Ausheilen der Defekte kontrolliert werden kann, bietet die Zusammenset-
zung der Filme aus zwei unterschiedlichen Elementen einen Ansatzpunkt zur Kontrolle der
Symmetrie des Prozesses.

Bei den nachfolgend vorgestellten Fe-Si Filmen, wurde die Aufdampfkonfiguration da-
hingehend verédndert, dass die Achse des Si-Verdampfers nicht parallel, sondern unter einem
Winkel von ca. 15° zur Filmnormalen steht. Im Ubrigen bleibt die Aufdampf-Methode gleich.
Es ist bekannt, dass solche Aufdampf-Konfiguration so genannte Schatten-Effekte hervorruft
[109-113]. Der wachsende Fe-Si Film weist Oberflaichenrauhigkeit auf, die fiir das seitlich
auftreffende Silizium eine Diffusionsbarriere darstellt. Daher kommt es zu einer bevorzugten
Anlagerung von Si auf der dem Si-Verdampfer zugewandten Seite der Oberflichenerh6hungen

(siehe Abb.4.16). Die genaue Verteilung von Si innerhalb des Films ist unbekannt und héangt
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von der Anfangsrauhigkeit des Films, der Aufdampfrate und der Mobilitidt der Atome auf der
Filmoberfliche ab. Dennoch sind folgende Aussagen moglich: Der Film weist Defekte in Form
variierender chemischer Komposition auf. Die Defekte sind in erster Niherung zufillig verteilt
und haben vor Allem eine laterale Verteilung, die eine uniaxiale Symmetrie in der Filmebe-
ne mit der ausgezeichneten Achse [ (vergleiche mit Abb.4.17(a)) parallel zur Projektion des
Si-Stroms auf die Filmoberflache aufweist. In Abb. 4.16(a) sind solche Defekte aufgrund der
Schatten-Effekte in einem Fe/Si(111) System, gemessen mit Hilfe von STM, illustriert — man

kann diese als streifen-dhnliche Defekte senkrecht zur Achse ( auffassen.

Incident flux

Abbildung 4.16: (a) Die Schatteneffekte einer schrig aufgedampften Fe/Si(111) Probe aus Ref. [114],
abgebildet mit STM. Bildmafle sind 60 nmx60nm. Die etwa 1 nm hohen Streifen bilden eine quasi-
zufillig lateral verteilte Oberflichen-Struktur. Die Richtung der Projektion der Materialstroms auf die
Filmebene ist senkrecht zu den Streifen. Quelle: modifiziert aus Ref. [114]. (b) Ein makroskopisches
Analogon zu den Schatteneffekten bilden die Wellen im Sand, die durch den Transport von Sandkérnern
durch einen seitlichen Wind entstehen. Die Wellen entstehen senkrecht zur Windrichtung. Die Fuf3ab-
driicke im Bild (b) deuten auf einen Skalierungsfaktor von ca. 107 im Vergleich zu (a) hin. Die Achse 3

in den beiden Bildern ist parallel zur x-Achse in (a).

Um den Ursprung der Defekte eindeutig zu bestimmen, wurde die Oberfliche des Fe-Si
Films, sowie die des unbedeckten MgO(001) Substrats mit AFM untersucht. Beide Oberfli-
chen wiesen keine Anisotorie auf. Insbesondere kann man feststellen, dass durch das schiefe
Aufdampfen keine wellenartigen Oberflichenmodulationen auftraten. Der Grund dafiir liegt im
geringen Aufdampfwinkel von 15° [114].

Winkelabhédngige FMR Messungen wurden in X-Band durchgefiihrt. Die FMR Felder wei-
sen eine vierzihlige Symmetrie auf, wie in Abb. 4.17(b) verdeutlicht wird. Zusitzlich dazu gibt

es einen sehr kleinen uniaxialen Beitrag (sichtbar durch unterschiedliche Lage der Extrema in
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c) sample #2

0--—-— —— —— —— e

' sam;.)le #1

0 [110] 90 [f10] 180 270 360

[100] [010] in-plane angle ¢g [deg]
Abbildung 4.17: (a) Geometrie des Aufdampfprozesses. Si fillt schriag auf den Film, seine Projektion
auf die Oberfliche ist als Achse 3 gekennzeichnet. (b)-(d) Daten aus in-plane winkelabhingigen FMR
Messungen (schwarz) bei 9.3 GHz an Proben aus Tabelle 4.1 und Fits (rot). (b) Resonanzfelder zeigen ei-
ne vierzdhlige Symmetrie (magneto-kristalline Anisotropie K ) in der Filmebene, die mit einem kleinen
zweizihligen Beitrag (uniaxiale Anisotropie Kj))) liberlagert ist (vergleiche unterschiedliche Extrema).
Die schwere Richtung von Ky ist parallel zu 3. (c) Die Linienbreite zeigt eine vierzéhlige Symme-
trie wegen des 2-Magnonen-Prozesses aufgrund kristalliner Defekte (I'<100> + I'<110>), die mit einem
zweizihligen 2-Magnonen-Beitrag aufgrund der streifen-dhnlichen Defekte I'>_ 7,4 liberlagert ist. Seine
Intensitit ist maximal entlang von (3. Die Gilbert-Dampfung und die inhomogene Linienbreite tragen
zur Gesamtlinienbreite bei. (d) Fiir die Probe #1 wurde die Achse (3 nahe der [110] Richtung gewahlt.
Quelle: Ref. [87].
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Abb. 4.17(b)). Der Fit der Resonanzfelder zeigt, dass die magneto-kristalline Anisotropie sich
nicht von der der unter normalen Aufdampfbedingungen hergestellten Proben unterscheidet.
Die magneto-kristalline Anisotropiekonstante liegt im Bereich von Ky ~3.5kJ/m? (vergleiche
Tabelle 4.1 mit Abb. 3.12 aus Kapitel 3). Die uniaxiale Anisotropie ist klein /5 < 0.05kJ/m?,
aber ihre Symmetrieachse weist Korrelation zur Projektion des Si-Stroms auf die Filmebene (3
auf. Die schwere Richtung der uniaxialen Anisotropie ¢}t ist parallel zu . Diese Korrela-
tion ist auf die Dipol-Wechselwirkung zwischen den Streifen-Defekten als Mechanismus der
uniaxialen Anisotropie zuriickzufiihren [113]. Der kleine Wert der Anisotropiekonstante Ky,
deutet auf die geringe Konzentration der Defekte in der Probe hin.

Es finden sich groBe Unterschiede in der FMR Linienbreite im Vergleich zu den unter nor-
malen Aufdampfbedingungen hergestellten Proben. In Abb. 4.17(c) erkennt man, das zusitzlich
zum vierzidhligen 2-Magnonen-Beitrag aufgrund der kristallinen Defekte ein zweizédhliger Bei-
trag auftaucht. Die Intensitit dieses Beitrags ist signifikant und vergleichbar mit der des im vor-
hergehenden Kapitel beschriebenen 2-Magnonen-Prozesses und mit der der Gilbert-Dampfung.
Die Richtung der maximalen Intensitét ¢o_r,4 dieses zweizihligen Beitrages liegt parallel zur
schweren Richtung der uniaxialen Anisotropie und zur Projektion des Si-Stroms auf die Filme-
bene: o fo1q = gbgﬁ’"d = [3. Das lisst die Vermutung zu, dass dieser Beitrag einem zweizihligen
2-Magnonen-Beitrag aufgrund der Streifen-Defekte zu verdanken ist.

Um den Mechanismus dieses Prozesses zu identifizieren, miissen folgende Aspekte beriick-
sichtigt werden: (1) Zum einen sind zusitzliche kristalline Defekte als Folge des schiefen Aut-
dampfens moglich. Des Weiteren kann die laterale Modulation der chemischen Komposition
lokal zwei magnetische Parameter verdndern: (ii) magneto-kristalline Anisotropie und (iii) Sit-
tigungsmagnetisierung;:

1) Die kristallinen Defekte wiirden nicht zu einem uniaxialen Beitrag des 2-Magnonen-
Prozesses fithren konnen [87,115]. Es wurden zwei Querschnitts-Lamellen aus dem Film par-
allel und senkrecht zur Achse 3 mit Hilfe von "focused ion beam (FIB)‘ herausgetrennt und
mit HRTEM inklusive Elektron-Diffraktometrie und EDX untersucht. Die Messungen zeigten
keine Unterschiede zwischen den beiden Lamellen.

i1) Wie im Kapitel 3 dargelegt, ldsst sich die magneto-kristalline Anisotropie im Bereich des
Si-Gehalts um 25% sehr leicht verdndern (vergleiche in Abb.3.12 den flachen Verlauf der
Kurve in diesem Bereich). Zusitzlich dazu ergab die theoretische Betrachtung des zweizih-
ligen 2-Magnonen-Prozesses durch P. Landeros, dass ein solcher Prozess nur durch die Dipol-
Wechselwirkung zustande kommen kann.

iii) Solche Dipol-Wechselwirkung ist durch die Modulation der Sattigungsmagnetisierung zu
erwarten. Leider konnen mit der Theorie Defekte innerhalb des Filmvolumens noch nicht be-
schrieben werden. Um die Dipolfelder dennoch moglichst realistisch nachzuahmen, wurde da-

her das Modell der periodisch modulierten Filmoberfliche benutzt — die Modulationen haben
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4.6 Uniaxialer 2-Magnonen-Prozess durch schrige Aufdampf-Konfiguration

hier eine Streifenform.

Die Modulation der Magnetisierung kann in folgender Form wiedergegeben werden:

M, (2') = M;gcos (¢ — ¢afoia) i © (Z/ - {nao - %})

n=—oo

x O ({nao + %} . z’) , (4.29)

wobei 2’ die Normale zu den Streifen in der Filmebene ist, ¢o_ 7,4 ihren Winkel angibt, und
(¢ — Pa—foia) somit der Differenzwinkel zwischen der Streifen-Normalen und der Magnetisie-
rungsrichtung ist. a ist die streifen-Periodizitét, w — ihre Breite und & — ihre Hohe. n ist der
Laufindex bei der Summation iiber die Streifen. © (x) représentiert die Heaviside’sche Stufen-
funktion (mit Werten O fiir z < 0 und 1 fiir z > 0). Im néichsten Schritt konnen die Dipolfelder

berechnet werden:

Iy (Z/) = —4hgoM, cos (¢ - ¢27fold)
a nggw) 1 ,—ngol|d—yl 4.30
x;sm< 5 cos (ngoz') e (4.30)

Hier ist g = 27/ag. d ist die Filmdicke und y ist die zur Filmebene senkrechte Koordinate.
Nach Refs. [84,115,116] wird die 2-Magnonen-Streumatrix berechnet:

Vo (K k) = —hgocos® (¢ — do_ ol Zsm (ngow>

1 — ¢ naod

—— (0 0w’ k— 4.31
X ngod (k;k+gn+ k’ k gn>7 ( )

dabei ist g, = ngpz, und k ist der Wellenvektor in der Filmebene. Die verbleibenden Matrix-
elemente werden mit: V,,, (k’, k) = V,, (k/,k), und V,,, (k’, k) = V|, (K, k) = 0 angegeben.

Die ’response function® .S, ist gegeben durch:

YW, (A® + F™) — aw (Wi g — w?)

Say = TM;
(Whar — ) + (A + F Im)

, (4.32)

wobei die GroBe A = awy (W, + W,) mit der Gilbert-Démpfung zusammenhéngt und

= 293}12 2M2 cos (Qb - <Z52—f01d)

2
gow\ [ 1 — e mood
% Zsm ( ) ( ngod )

P22 4 207 Algy) — 2[s%(,) )
[WQ(gn) - w2]2 + A(gn)Q

(4.33)
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den Beitrag aufgrund der Streifen-Defekte beschreibt. Hier ist

A(k)

awy[W, + W,

—47 M, (1 —

1—e

—kd

kd

) cos® ¢y + 2Dk?|

mit ¢, dem Winkel zwischen dem Wellenvektor und der Magnetisierung.

(4.34)

Die obigen Ausfiihrungen sind hier der Vollstdndigkeit halber angegeben. Der finale Aus-

druck fiir die Intensitit des 2-Magnonen-Prozesses lautet:

FZ— old —
/ v (

FIm
W, +W,)

~ 5% 0 cos* (¢ — o fold)

(4.35)

Tabelle 4.1: Statische und dynamische magnetische Parameter (X-Band) von Fe3Si/MgO(001) diinnen

Filmen, hergestellt in unterschiedlichen Aufdampfkonfigurationen.

Probe, Aufdampfkonfigu- K K/ 200> | T2 | 19%%0a | $2—fold
ration und Filmdicke (103J/m3) | (10*J/m3) | (10" Hz) | (10" Hz) | (107 Hz) ®)
Fehler <10% <10% ~30% | ~30% | <10% <5°
#1 schief, 40 nm 4.0 0.2 51 13 20 49
#2 schief, 40 nm 3.8 0.5 58 30 33 74
#3 schief, 40 nm, 2.7 0.25 269 95 33 74
nicht getempert

#4 schief, 10 nm 4.3 <0.1 52 14 10 48
#5 normal, 40 nm 3.3 - 53 26 - -
(aus Ref. [43])

Diese in-plane Winkelabhédngigkeit kann verwendet werden, um die unterschiedlichen Re-
laxationskanile zu separieren. Wie in Abb.4.17(c) und (d) gezeigt wird, wurde die Winkel-
abhiéngigkeit der Linienbreite unter Beriicksichtigung aller Betrige gefittet. Die Winkelab-
hingigkeiten der Relaxationskanile sind spezifisch. Um die Ergebnisse zu verifizieren, wur-
den aber auch FMR Winkelabhingigkeiten bei einer anderen Frequenz aufgenommen und mit
dem selben Satz an Parametern unter Beriicksichtigung der Frequenzabhiéngigkeiten aus Kapi-
tel 4.1 gefittet. Die Ergebnisse sind in der Tabelle 4.1 zusammengefasst und erlauben folgende
Schlussfolgerungen: Die 2-Magnonen-Prozesse aufgrund kristalliner Defekte sind vergleich-
bar mit denen in den unter normalen Aufdampfbedingungen hergestellten Proben. Die nicht
getemperte Probe #3 zeigt aufgrund nicht-ausgeheilter Defekte eine deutlich hohere Inten-
sitdt des vierzdhligen 2-Magnonen-Prozesses. Der zweizihlige 2-Magnonen-Prozess dagegen
scheint durch das Tempern nicht beeinflusst zu werden (vergleiche Proben #2 und #3). Das

lasst die Vermutung zu, dass die Streifendefekte weit voneinander entfernt liegen — weiter als
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4.7 Temperaturabhingigkeit der 2-Magnonen-Prozesse in Fe-Si

die Interdiffusionslinge, fiir die man einen Wert von einigen Superzellenabstinden (0.567 nm)
annehmen kann. Das korreliert mit der geringen Defekt-Dichte, auf die aufgrund der kleinen
uniaxialen Anisotropie geschlossen werden konnte. Der Vergleich der uniaxialen Anisotropie-
konstanten und der Intensitit des zweizdhligen 2-Magnonen-Betrages bestitigt die Annahme,
dass die Dipolfelder aufgrund der Streifendefekte die Ursache fiir den 2-Magnonen-Prozess
sind. Die Richtung der maximalen Intensitit des Prozesses kann durch die Drehung der Probe
in der Aufdamptfanlage frei gewéhlt werden und korreliert nicht mit kristallografischen Haupt-
achsen. Dieser Fakt kann von Vorteil fiir eventuelle Anwendungen der Methode des schiefen
Aufdampfens fiir die Kontrolle der Spinrelaxation sein. Die geringe Konzentration der Defekte,
die auch durch laterale EDX-Studien nicht festgestellt werden konnte, beeinflusst die statischen
magnetischen Parameter so gut wie gar nicht, aber 6ffnet zugleich einen Relaxationskanal mit

einer signifikanten Intensitét.

4.7 Temperaturabhangigkeit der 2-Magnonen-Prozesse
in Fe-Si

In diesem Kapitel sollen die ersten Ergebnisse zur Temperaturabhéngigkeit des 2-Magnonen-
Prozesses vorgestellt werden, die in Zusammenarbeit [117] mit A. Rubacheva'' an Fe;_,Si,
mit z ~ 30 entstanden sind. Die Schwierigkeit, mit der man dabei konfrontiert wird, ist, dass
die Temperaturabhingigkeit der Gilbert-Dimpfung bekannt sein muss. Wie im Kapitel 4.4 be-
reits erwédhnt, kann zur Zeit nur die generelle Tendenz der Temperaturabhingigkeit der Gilbert-
Déampfung als gesichert angesehen werden. Um diese quantitativ zu bestimmen, wiirde es
temperatur-abhéingiger FMR Messungen bei unterschiedllichen Frequenzen bediirfen, was ex-
perimentell zeitaufwendig ist. Um dennoch mehr Information iiber die Temperaturabhéngigkeit
der 2-Magnonen-Prozesse zu bekommen, wird daher zu Ndherungen gegriffen.

Zunichst soll die Temperaturabhéngigkeit aller Beitrdge zur Linienbreite erortert werden.

_ dB,e(T)
~ d¢p

1
(T {ABa(T) +

Pl (T)@100(@) + T3 (1) @110(6) + T, T) @3 gota(9)] %

AB(T) Ainh +

+

L e (0Begga(T)/2 — 4By (T)2
X — arcsin

K \/w2 + (YBess 1 (T)/2)" + 4 Begs 1 (T) /2

(4.36)

"Universitit Duisburg-Essen und Lomonosov Universitit Moskau.
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Geht man in der Gleichung von links nach rechts, stellt man folgendes fest:

e Die Temperaturabhiingigkeit der inhomogenen Linienbreite ist durch die der Resonanz-
felder bestimmt. Die effektive Verkippung der Kristallite A¢;,,;, kann man als temperatu-

runabhingig ansehen.

e Die Temperaturabhingigkeit der Draggingeffekte hingt mit der Temperaturabhéingigkeit

der Anisotropiefelder, die wiederum aus der der Resonanzfelder bestimmt werden kann.

e Die Gilbert-Dimpfung wird in der weiteren Betrachtung als temperaturunabhiingig an-
genommen (fiir Si-arme x = 7.2% Systeme ist eine leichte (< 6%) Zunahme der Gil-
bertddmpfung im Temperaturbereich von 0-300 K [118] bekannt). Die aus dieser Verein-
fachung resultierenden Fehler in der Auswertung der Linienbreite werden weiter unten

besprochen.

e Die Temperaturabhédngigkeit der 2-Magnonen-Parameter [mas gilt es zu bestimmen. Die
Funktion der in-plane Winkelabhéngigkeiten ®(¢) wird als temperaturunabhingig ange-
sehen. Es ist jedoch wichtig zu beriicksichtigen, dass die iibliche Vereinfachung im Bezug
auf die Parallelitit des duBleren Magnetfeldes und der Magnetisierung mit der daraus re-
sultierenden Niherung ® (¢, ~ ¢p) bei tieferen Temperaturen und somit groBeren Ani-
sotropien iiberpriift werden musste. Fiir die hier vorgestellten Proben erweist sich diese

Niherung jedoch als weiterhin giiltig.

e Aufgund der Ahnlichkeiten der Systeme scheint es plausibel, die Ergebnisse der Arbeiten
von Z. Frait [118], die die Abwesenheit der Temperaturabhingigkeit des spektroskopi-
schen Splittingfaktors in Feg gg28Sig 72 beschreiben, auch auf die Fe-Si Systeme auszu-

dehnen. Im Weiteren wird -y als temperaturunabhiingig angesehen.

e Die Temperaturabhidngigkeit der Frequenzabhingigkeit der 2-Magnonen-Prozesse ist
durch die des effektiven out-of-plane Feldes B.sy; bestimmt. Sie ldsst sich wiederum

durch die Auswertung der Resonanzfelder ermitteln.

Gemil des oben skizzierten Modells kann man also die Temperaturabhingigkeit der 2-
Magnonen-Prozesse bestimmen, wenn zunichst mit Hilfe der winkelabhingigen FMR Messun-
gen bei zwei Frequenzen die effektive Kristalliten-Verkippung A¢;,,;, und der Gilbert-Parameter
ermittelt werden. Danach werden FMR Felder und Linienbreiten bei unterschiedlichen Tempe-
raturen bei der Frequenz von 9.2 GHz aufgenommen. Aus den Resonanzfeldern werden die sta-
tischen magnetischen Parameter bestimmt, und die damit zusammenhingenden Gréen aus der
obigen Liste berechnet. Die Linienbreite wird unter Beriicksichtigung dieser GroBen gefittet.

In Abb.4.18 ist die Temperaturabhéngigkeit der Intensitédt der vierzidhligen 2-Magnonen-

Prozesse fzn‘”“ aus dem Fit dargestellt. Sie ist signifikant. An dieser Stelle muss jedoch die
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Abbildung 4.18: Experimentelle Daten an (40 nm) Feg 6Sig.4/MgO(001). Intensitdten der vierzdhligen
2-Magnonen-Prozesse f‘g““” /7 aus dem Fit der Linienbreite mit der Nidherung der temperaturunabhéngi-
gen Gilbert-Dampfung. Unter der Annahme der Proportionalitét der beiden, kann die Temperaturabhin-
gigkeit durch ihre Differenz augedriickt werden. Die Intensitét der vierzdhligen 2-Magnonen-Prozesse

nimmt mit der Temperatur zu. Der Fehler ist < 30%.
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Vereinfachung ins Gedéchtnis gerufen werden, in der die Gilbert-Konstante als temperaturu-
nabhingig angenommen wurde. Falls sie das nicht ist, werden die beiden IN“E’“”” Parameter mit
einem Offset behaftet sein. Aufgrund des selben zugrunde liegenden Mechnismus der vierzéhli-
gen 2-Magnonen-Prozesse scheint plausibel — zumindest in erster Ndherung — dass diese beiden
Parameter die gleiche Temperaturabhiingigkeit aufweisen und somit f?{‘gb =C f?f{”b mit
C = const. gilt. In diesem Fall gibt die Differenz der Parameter T"7{%  — "% _ die Tempera-
turabhiingigkeit derselbigen wieder. Sie ist durch die schwarze Kurve in Abb. 4.18 reprisentiert.
Die Intensitit des 2-Magnonen-Prozesses nimmt mit der Temperatur zu. Es hat sich als nicht
moglich erwiesen, eine direkte Korrelation der Temperaturabhiingigkeiten des vierzihligen 2-
Magnonen-Prozesses und der statischen magnetischen Parameter zu finden.

Die Temperaturabhingigkeit des zweizdhligen 2-Magnonen-Prozesses lisst sich im Ge-
gensatz zu der des vierzdhligen genau bestimmen — die Ndherung im Bezug auf die Gilbert-
Déampfung spielt hier aus Symmetriegriinden keine Rolle. Die Abb. 4.19 zeigt, dass die Intensi-
tit f?ffol 4 vom Nullpunkt bis ca. 70 K stark zunimmt und dann sittigt.
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Abbildung 4.19: Experimentelle Daten von (40 nm) Feg ¢Sig 4/MgO(001). Intensitdt des zweizédhligen
2-Magnonen-Prozesses als Funktion der Temperatur. Eine Séttigung tritt ab ca. 70K ein. Der Fehler ist

< 10%. Die blaue Kurve ist ’guide to the eye®.

Fiir die Erkldarung der Temperaturabhéngigkeit konnten zwei Faktoren von Bedeutung sein:

Zum einen die temperaturbedingte Verdnderung der magnonischen Dispersion, zum anderen
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die des Streufeldes. Fiir den vierzédhligen 2-Magnonen-Prozess konnten dabei die magneto-
kristalline und die Oberflichenanisotropie eine Rolle spielen. Fiir den zweizidhligen Prozess
konnten Sittigungseffekte innerhalb der Streifendefekte von Bedeutung sein. Es bedarf eines

expliziten theoretischen Modells, um nach indirekten Korrelationen suchen zu konnen.

4.8 Uniaxialer 2-Magnonen-Prozess durch
Nanostrukturierung

Das schrige Aufdampfen von Legierungen ist eine Methode fiir die Manipulation der Spinrela-
xation iiber den zweizdhligen 2-Magnonen-Prozess, die aufgrund der nicht bekannten Struktur
der Defekte nicht genau theoretisch zu beschreiben oder experimentell zu kontrollieren ist.

In der Vergangenheit gab es Versuche, den 2-Magnonen-Prozess durch gezieltes Einbrin-

1.12 die Oberfliche eines

gen von Defekten zu beeinflussen. So verédnderten R. McMichael et a
Substrats durch das mechanische Zerkratzen in einer Richtung. Der darauf aufgedampfte Film
zeigte einen zweizihligen Beitrag zur FMR Linienbreite, der als 2-Magnonen-Prozess identi-
fiziert wurde [119]. Diese Methode hat den entscheidenden Nachteil, dass die genaue Struktur
der Kratzer nicht kontrollierbar ist.

Eine andere Herangehensweise haben G. Woltersdorf und B. Heinrich!® gewihlt. Sie unter-
suchten das Wachstum von Eisen auf dem GaAs(001) Substrat und stellten selbst-organisierte
Fehlstellen aufgrund der Fehlanpassung in den Kristalliten fest. Thre FMR Untersuchungen
zeigten einen vierzidhligen Beitrag zur Linienbreite, welchen sie mit Hilfe der winkel- und
frequenz-abhingigen Messungen mit dem von den kristallinen Fehlstellen stammenden Streu-
feld in Verbindung bringen konnten. Diese Arbeit [120] unterstreicht die Rolle, die Selbst-
organisation von Defektstrukturen auf die Spinrelaxation haben kann, bietet aber auch keine
Moglichkeiten an, diese zu kontrollieren.

Ein alternativer Ansatz wird im Folgenden beschrieben. Als Probe wurde ein
Cr/(11 nm) Fe 95S10.05/MgO(001) Film gewdhlt, der eine vernachlidssigbar kleine natiirliche ex-
trinsische Relaxation aufwies. Die in-plane Winkelabhingigkeit der FMR Linienbreite dieses
Films ist in Abb.4.21 durch die schwarze Kurve représentiert. Sie ist vor Allem durch die
Dragging-Effekte bestimmt.

Nach der Messung wurde die Film-Oberfliache strukturiert. Hierfiir wurde ein Photoresist
aufgebracht und mit Hilfe des SEM Streifen hineingeschrieben. Die Strahlrastergeschwindig-
keit war dabei so schnell, dass die Streifen nicht vollstindig geschrieben wurden. Dadurch ent-
stand ein Oberflichenmuster aus quasi-zufillig verteilten Defekten mit einer uniaxialen Sym-

metrie, wie Abb. 4.20 zeigt. Nach der Entwicklung des Photoresist wurde die Probe mit Ar™"

12Center for Nanoscale Science and Technology, NIST.
13Simon Fraser University, Burnaby, BC, Canada
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3 pm

Abbildung 4.20: SEM Aufnahme der Oberfliche des Cr/(11 nm) Feg.95Sig.05/MgO(001) Films. Nach-
dem der Photoresist auf der Oberflaiche mit SEM geschrieben und entwickelt wurde, wurde die Probe
mit Art Ionen gesputtert. Die dadurch entstandenen Oberflichendefekte in Form von Vertiefungen, die
einige Nanometer in das ferromagnetische Material hinein reichen, haben eine quasi-zufillige laterale

Verteilung mit uniaxialer Symmetrie.
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Abbildung 4.21: In-plane Winkelabhingigkeit der FMR Linienbreite von
Cr/(11 nm) Feg 95S5i9.05/MgO(001) bei 9.8 GHz. Im unmodifizierten Zustand (schwarze Kurve) ist
die Linienbreite durch die starken Dragging-Effekte bestimmt. Vergleicht man diese mit der Lini-
enbreite der selben Probe nach der Oberflachestrukturierung ist ein quasi-uniaxialer Beitrag in der

roten Kurve erkennbar. Die Symmetrieachse der Oberflichendefekte ist mit blauen Strichen markiert.
Quelle: Ref. [121].
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Ionen gesputtert, so dass auf der Filmoberflache an den belichteten Stellen Vertiefungen ent-
standen, die einige Nanometer in das ferromagnetische Material reichten.

Nach der Strukturierung wurde die Probe erneut mit FMR untersucht. Der Vergleich der Re-
sonanzfelder mit denen vor der Strukturierung ergab, dass die statischen magnetischen Parame-
ter sich nicht veridndert haben. Die Abb. 4.21 zeigt, dass die Linienbreite nun einen zusétzlichen
Beitrag mit quasi-uniaxialer Symmetie aufweist. Es ist davon auszugehen, dass dieser Beitrag
auf einen 2-Magnonen-Prozess zuriickzufiihren ist. Problematisch erweist sich hier jedoch, dass
die Symmetrieachse der Defekte nicht eindeutig mit der des 2-Magnonen-Beitrages korreliert.
Moglicherweise ist dafiir die Temperaturerhohung der Probe wihrend des Strukturierungspro-
zesses verantwortlich, die eventuell einen lokalen Einfluss auf die kristallinen Defekte in der
Filmoberfliche hat. Desweiteren konnte die wenig definierte Defektstruktur andere Streupro-
zesse hervorrufen, die dem gewiinschten uniaxialen 2-Magnonen-Beitrag tiberlagert sind.

Fiir weitere Studien werden nun Proben verwendet, die strukturell und magnetisch mog-
lichst isotrop sind. Als Material wurden polykristalline Permalloy-Filme ausgewahlt, die nach
der ersten FMR Charakterisierung an der Oberfldche strukturiert und erneut mit FMR vermessen
wurden. Die Defektstruktur bestand aus weitgehend zusammenhidngenden Streifen, ca. 10 nm
tief in der Oberflache, wie die SEM-Aufnahme in Abb. 4.22 zeigt.

Der Vergleich der FMR Daten der Probe vor und nach der Oberflichenstrukturierung zeigt,
dass die Linienbreite durch die Strukturierung einen zusétzlichen Beitrag erhalten hat. Die Dif-
ferenz der Linienbreiten in Abb. 4.23 zeigt, dass dieser Beitrag uniaxial ist. Seine Symmetrie-
achse (Richtung des maximalen Beitrags) ist senkrecht zu der Achse der Streifendefekte in-
nerhalb eines Fehlers von 10°. Das Problem beim Vergleich verschiedener Py-Proben bestand
darin, dass sie eine in-plane Textur aufwiesen, die sowohl eine kleine (ca. 3 mT) uniaxiale ma-
gnetische Anisotropie hervorriefen, als auch zu einer moglichen, schwer berechenbaren inho-
mogenen Linienverbreiterung fiihrten. Diese Schwierigkeiten vermindern die Signifikanz der
Ergebnisse. Es scheint jedoch unwahrscheinlich, dass die hiufige Irreproduzierbarkeit des un-
iaxialen 2-Magnonen-Prozesses und seine schwankende Intensitit in unterschiedlichen Proben
mit der Textur zusammenhéngt. In Anbetracht der Tatsache, dass die in diesem Kapitel vor-
gestellten FMR Messungen in X-Band durchgefiihrt wurden, konnten die Ergebnisse aus dem
Kapitel 4.10, die an die Frequenzabhingigkeit des 2-Magnonen-Prozesses ankniipfen, die Er-
kldarung fiir die merkwiirdige Selektivitidt der Intensitdt des Prozesses im Bezug auf die Probe

und Strukturierung liefern.
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2pum

Abbildung 4.22: SEM Aufnahme der Oberfliche des [55 nm]Py/MgO(001) Films. Oberflachendefekte

in Form von Streifen wurden mit Elektronenstrahllithografie und Ar*-Sputtern hergestellt.
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Abbildung 4.23: Die Differenz der FMR Linienbreiten bei 9.8 GHz vor und nach der Oberflichenstruk-
turierung. Die Symmetrieachse 180° (Richtung des maximalen Beitrags) ist senkrecht zu den Streifen-

defekten innerhalb eines Fehlers von 10°.
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4.9 Out-of-plane Winkelabhangigkeit des
2-Magnonen-Prozesses

Wihrend in-plane Winkelabhédngigkeit des 2-Magnonen-Prozess durch die Symmetrie der De-
fektstruktur bestimmt ist, hiingt die out-of-plane'* Winkelabhingigkeit vor allem mit der Zahl
der Endzustand-Magnonen zusammen, die in der Konfiguration der Magnetisierung senkrecht
zur Filmebene verschwindet. Das fiihrt zu unterschiedlichen Verldufen der Frequenzabhingig-
keit der FMR Linienbreite in den in-plane und out-of-plane Konfigurationen. In Abb. 4.24 sieht
man am Beispiel einer polykristallinen Co/GaAs(001) Probe, dass in der out-of-plane Konfigu-
ration die Linienbreite von der Gilbert-Diampfung bestimmt ist und somit linear von der Fre-
quenz abhiéngt. In der in-plane Konfiguration dagegen ist die Linienbreite groer und bekommt

aufgrund des 2-Magnonen-Prozesses eine typische gekriimmte arcsin-Form.

120- _
O Ho Out-of-plane (0,=90°)

100 o Ho In-plane (0,=0°)

0 5 10 15 20 25 30 35
f (GHz)
Abbildung 4.24: Frequenzabhingigkeit der FMR Linienbreite in in-plane und out-of-plane Konfigu-

ration fiir eine polykristalline Co/GaAs(001)-Probe. In out-of-plane Konfiguration existieren keine 2-

Magnonen-Prozesse, die Frequenzabhiingigkeit zeigt daher lineares Verhalten. Quelle: Ref. [122].

Typischerweise wird angenommen [43,123], dass die out-of-plane Winkelabhéngigkeit des
2-Magnonen-Prozesses einer Heavyside’schen Stufenfunktion folgt, die den Prozess abschnei-
det, sobald die Magnetisierung um mehr als 45° aus der Filmebene ausgelenkt ist. In Ref. [116]

erweiterten Landeros, Arias und Mills die Arias und Mills Theorie um Konfigurationen der

“Um den Vergleich zu Refs. [116,122] zu erleichtern werden in diesem Kapitel die polaren Winkel von der

in-plane Orientierung aus gemessen.
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aus der Filmebene ausgelenkten Magnetisierung. Die Abb.4.25 zeigt, dass nur die in-plane
Konfiguration das arcsin-Verhalten aufweist. Hilt man eine Frequenz fest und schaut sich die
Linienbreiten als Funktion des Winkels der Magnetisierung ¢,; an, stellt man ein komplizier-
tes Verhalten fest, das nicht der Heavyside’schen Stufenfunktion entspricht, wenngleich der

2-Magnonen-Prozess fiir ¢); > 45° verschwindet.
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Abbildung 4.25: Theoretische Frequenzabhingigkeit des 2-Magnonen-Beitrags %ABgm zur FMR Lini-
enbreite fiir feste out-of-plane Winkel der Magnetisierung ;. Fiir die in-plane Konfiguration 6;; = 0°
folgt die Frequenzabhingigkeit dem arcsin-Verlauf. Mit wachsendem out-of-plane Winkel 6 nimmt die
Intensitit des 2-Magnonen-Prozesses und somit die FMR Linienbreite bei hoheren Frequenzen ab. Bei

niedrigen Frequenzen ist die Linienbreite durch die Dragging-Effekte dominiert. Quelle: Ref. [116].

Der genaue Verlauf der Intensitit des 2-Magnonen-Prozesses wird mit dem folgenden Aus-
druck angegeben [116]:

I'= {m(c — 1)35 + (¢7' = 1)([Bx cos 20y, + B, cos® 0y]?
@ y

+[B, cos 20y — By sin® 0]%)}

B, cos 20,
i ) 4.37
X arcsin \/ B. & Boyyr o5 by (4.37)
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4.10 Nicht-monotone Frequenzabhéngigkeit der extrinsischen Relaxation

Dabei hidngen die GroBen a und c von der Geometrie der Defekte und dem von ihnen pro-
duzierten Feld ab. Die GréBen B, und B, hingen fiir isotrope Filme vom dufBleren Magnetfeld,

dem effektiven out-of-plane Feld und dem Winkel zwischen ihnen ab:

Bx = BCOS(@B — GM) — Beffj_ sin2 9M (438)
B, = Bcos(0p — On) + Begri cos20y. (4.39)

Desweiteren muss noch die Dragging-Funktion W fiir die out-of-plane Winkeabhingigkeit be-

riicksichtigt werden [116]:

3B, + B,

U = COS(@B — QM) — m
Yy €z Yy

Bsin?(0p — ). (4.40)

Um die theoretischen Vorhersagen zu iiberpriifen, wurde zunéchst das Fe;Si/MgO(001) Sy-
stem gewihlt. Nach mehreren FMR Untersuchungen an diesen Proben, wurde allerdings fest-
gestellt, dass die Proben in der Nidhe der Filmnormalen zusitzliche Moden zeigten, die eine
genaue Auswertung der Linienbreite in diesem Winkelbereich verhinderten. Daher fiel die Ent-
scheidung auf ein polykristallines Co/GaAs(001) System mit einer Textur der c-Achse senkrecht
zur Filmebene aus Ref. [124]. Die Polykristallinitdt gehort zu der Klasse von ungeordneten
Defekten, die in Ref. [116] fiir die theoretische Behandlung als Modell dienen. Aus frequenz-
abhidngigen FMR Messungen wurden das effektive out-of-plane Feld B.f¢; = 1.356(5) T, der
g-Faktor ¢ = 2.18(2), der inhomogene in-plane Linienbreitenbeitrag AB;,;, = 0.5mT, der
Gilbert-Parameter G = 0.161(8) GHz und der Beitrag des 2-Magnonen-Prozesses L'y, /7 =
11.8(3) mT bestimmt.

Als Nichstes wurden die out-of-plane winkelabhingigen Messungen ausgewertet. Unter
Beriicksitigung der oben genannten Parameter wurden Fits durchgefiihrt, aus den die inhomo-
gene Linienverbreiterung mit Af = 0.31° bestimmt wurde. Nach der Separation der Winkelab-
hingigkeit des 2-Magnonen-Prozesses wurde diese mit den theoretischen Vorhersagen vergli-
chen. Abb. 4.26 zeigt eine gute Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experiment. Hier muss
noch beriicksichtigt werden, dass die Formel 4.37 fiir die Intensitiit des 2-Magnonen-Prozesses
sich auf den Winkel der Magnetisierung bezieht und zunéchst in eine Funktion des Winkels des
duBeren Feldes unter Zuhilfenahme der statischen magnetischen Parameter aus dem Experiment

umgerechnet werden musste.

4.10 Nicht-monotone Frequenzabhangigkeit der
extrinsischen Relaxation

Die Auswertung der Linienbreitendaten im Kapitel 4.5, sowie die Separation der intrinsischen

und extrinsischen Relaxationsbeitriige beruhte einerseits auf den Uberlegungen zur Symmetrie
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Abbildung 4.26: Der Linienbreitenbeitrag des 2-Magnonen-Prozesses in der out-of-plane Winkelab-
hingigkeit der FMR Linienbreite aus Experiment und Theorie fiir unterschiedliche Frequenzen. Quel-
le: Ref. [122].
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4.10 Nicht-monotone Frequenzabhéngigkeit der extrinsischen Relaxation

der Relaxationskanile und andererseits auf der von Arias und Mills [84] etablierten Formel der
Frequenzabhéngigkeit des 2-Magnonen-Prozesses. Bei genauer Betrachtung der Frequenzab-
hingigkeit der Linienbreite von FesSi Filmen in Ref. [125] fiel jedoch auf, dass die Abwei-
chungen der experimentellen Daten vom Fit merkwiirdige Eigenschaften aufweisen. Wie man
der Abb. 4.27 entnehmen kann, schwanken die experimentellen Punkte wellen-formig um den
Fit. Da die Draggingeffekte und der inhomogene Linienbreitenbeitrag prinzipiell keine solchen
Schwankungen hervorrufen konnen, war diese Beobachtung der Ausgangspunkt, um iiber die
Frequenzabhingigkeit der Relaxationskanile erneut nachzudenken. Eine nicht-monotone Fre-
quenzabhingigkeit der Gilbert-Dimpfung ist in 3d-Systemen mit Verunreinigungen mit Selte-
nen Erden bekannt, die allerdings in den in dieser Arbeit vorgestellten Proben ausgeschlossen
war. Daher wurde der 2-Magnonen-Prozess untersucht. Bei genauer Betrachtung der Theorie
von Arias und Mills féllt auf, dass es explizit [84] von ideal zufillig verteilten Defekten ausge-

gangen wird.
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n )] I
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1 1 1 1 1 1 1 | L L
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Frequency [GHZ]
Abbildung 4.27: Frequenzabhéngigkeit der Linienbreite eines (40 nm) Fe3Si/MgO(001) Films entlang
der kristallografischen Hauptachsen [100] und [110]. Die wellen-féormigen Schwankungen der experi-

mentellen Punkte um die Fitkurve lassen eine von der Theorie nicht beriicksichtigte Frequenzabhingig-

keit der Relaxationskanile vermuten. Quelle: modifiziert aus Ref. [125].

In dieser Arbeit wird eine phdnomenologische Theorie entwickelt, die die periodischen De-
fektstrukturen beriicksichtigt. Man gehe von einem (der Einfachheit wegen) isotropen Film aus,
in dem Defekte vorliegen, die eine uniaxiale Symmetrie aufweisen, eine laterale Periodiziét [
haben und ein Streufeld fiir den 2-Magnonen-Prozess aufbauen. Desweiteren soll dieses Streu-

feld die magnonische Dispersion nicht stark beeinflussen: die Variation des Wellenvektors der
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4 Dynamische magnetische Parameter

entarteten Magnonen soll maximal wenige Prozent betragen. Wir nennen diese Defektstruktur
daher eine schwache Storung.

Um diese schwache Storung zu erreichen, wurde in Anbetracht der Erfahrungen aus dem
Kapitel 4.8 eine Modifikation des Filmvolumens (dhnlich zu der im Kapitel 4.6) gewihlt.
Eine gezielte laterale Modulation der Sittigungsmagnetisierung im Filmvolumen konnte von
K.Lenz" in einer Kollaboration durch die Verwendung der Ionen-Implantation erreicht wer-
den [83].

Als Basis dafiir wurden polykristalline 30 nm dicke Permalloy-Filme auf oxidierten
Si05/Si(001) Substraten gewihlt. Die Filme wurden mittels MBE bei einem Basisdruck von
1 x 107! mbar hergestellt. Zur Oxidationsvorbeugung wurden die Filme mit 3nm Cr abge-
deckt. Die unstrukturierten Filme wurden mittels FMR untersucht und eine sehr kleine Aniso-
tropie (K| /M < 0.02mT) wurde festgestellt.

Fiir die Strukturierung wurden die Proben zunéchst vollstindig mit dem PMMA Photore-
sist belackt. Mittels Elektronstrahllithografie wurden dann 1 mm lange, iiber den ganzen Film
ausgedehnte Streifen mit der Breite sy und Streifenabstand s; geschrieben. Die Periodizitét der
Streifen betrug daher [ = sy + s;. Nach der Entwicklung des Lacks wurden bei RT Cr™ Io-
nen in die Proben implantiert. Die Ionen wurden entweder im Lack absorbiert oder drangen
in den Film an den belichteten Stellen ein. Die Energie der Ionen betrug 5keV, die Fluenz
5 x 10° Ionen/cm?. Die Implantationsmethode ist in Abb. 4.28 schematisch dargestellt.

Durch die Implantation ist die Cr-Konzentration in der oberflichen-nahen Region unter
den belichteten Streifen erhoht. Das Tiefenprofil wurde mit Hilfe der Tridyn-Software [126]
ermittelt und ist in Abb.4.29 gezeigt. Man erkennt zunéchst, dass die Cr-Deckschicht durch
den Cr™ BeschuB um 1.5 nm abgetragen wird. Desweiteren findet eine Vermischung von Cr
und Py, beginnend mit einer Cr-Konzentration von 50% an der Oberfliche der Films statt. Die
Cr-Konzentration féllt ab und verschwindet bei ca. 7 nm Tiefe. Die Abschétzung der Sittigungs-
magnetisierung [127,128] ergibt, dass diese um ca. 20% im Mittel innerhalb der obersten 7 nm
von der Filmoberfliche reduziert ist. Diese Modulation der Séttigungsmagnetisierung erzeugt
Dipolfelder, die, wie im Kapitel 4.6 ausgefiihrt, einen zweizihligen 2-Magnonen-Beitrag in
der Filmebene aktivieren miissen. Die Defektstruktur ist nicht unmittelbar und ausschliesslich
im Filmvolumen lokalisiert, wie das Durchmischungsprofil von Cr und Py zeigt. Wéhrend die
moderate und mit der Tiefe ausklingende Reduzierung der Séttigungsmagnetisieung annehmen
lasst, dass die Defektstruktur eher eine schwache Storung in den 30 nm dicken Filmen darstellt,
fallt die kleine Modulation der Oberfliche durch das Sputtern bei dieser Schichtdicke nicht stark
ins Gewicht.

Die in-plane winkelabhingigen FMR Messungen bei 9.8 GHz an modifizierten Proben zei-

gen, dass die Implantation die statischen magnetischen Eigenschaften moderat veridndert. Wie

5 Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf
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Abbildung 4.28: (a) SEM Aufnahme der Filmoberfliche mit den in den Photoresist hineingeschriebenen
Streifen nach der Lackentwicklung. Die Streifenbreite sg, der Streifenabstand s, die Periodizitét [ sowie
die Seitenrauhigkeit des Lacks sind gezeigt. (b) Schematische Darstellung von der Seite des Films mit
dem entwickelten Photoresist wiihrend des Implantationsprozesses. Die Cr™ Ionen werden entweder im
Lack absorbiert oder dringen in den Film an den belichteten Stellen ein. Die Konzentration von Cr ist

nach der Implantation in der oberflichen-nahen Region erhoht (c). Quelle: modifiziert aus Ref. [83].
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Abbildung 4.29: Tridyn-Simulationen. (a) Das Tiefenprofil der unmodifizierten Probe zeigt ihre Schich-
ten. Nach der Cr™ Implantation (b) tritt eine Durchmischung von Cr und Py. Die Cr-Konzentration be-
tragt 50% an der Oberfliche und verschwindet bei ca. 7 nm Tiefe. Das fiihrt zu einer Reduzierung der
Sattigungsmagnetisierung von 20% im Mittel innerhalb der durchmischten Bereiche unter den belichte-

ten Streifen. Die Oberfliche des Films wird durch Cr™ geringfiigig (ca. 1.5 nm) abgetragen.
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4.10 Nicht-monotone Frequenzabhingigkeit der extrinsischen Relaxation

in der Abb. 4.30 dargestellt, zeigt die in-plane Winkelabhingigkeit der Resonanzfelder mit Aus-
nahme der ’confinement® Effekte nahe der Achse, senkrecht zu den Streifen, kaum Anisotropie.
Die confinement Effekte wurden an lateral strukturierten Systemen in der Vergangenheit un-
tersucht [80,81,129], die dabei auftretenden zusétzlichen Moden wurden erklért. Die (quasi-)
uniforme Hauptmode fiir die Konfiguration senkrecht zu den Streifen kann in der Resonanz bei
117 mT — also bei fast dem selben Feld wie die Resonanz parallel zu den Streifen — identifiziert

und ihre Linienbreite ausgewertet werden.
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Abbildung 4.30: In-plane winkelabhingige FMR an einer modifizierten Probe. Das FMR Signal
dx"/dB ist in Falschfarben dargestellt, dabei reprisentiert Rot die groBen und Blau die kleinen Wer-
te. Die Resonanzfelder befinden sich dazwischen. In der Konfiguration senkrecht zu den Streifen (durch
die gepunkteten Linien indiziert) treten confinement Effekte auf. Das Resonanzfeld der Hauptmode liegt

bei fast dem selben Wert wie das Resonanzfeld in der Konfiguration parallel zu den Streifen.

Das strukturierte Probensystem mit seinen statischen magnetischen Parametern soll als Ba-
sis fiir weitere theoretischen Uberlegungen dienen: Das effektive out-of-plane Feld B.;;; =
0.81(1) T und g = 2.11 £ 0.02 wurden aus den FMR Experimenten bestimmt. Da noch nicht

geklart ist, welcher Wert fiir die Magnetisierung in einem System mit raumlich variabler Ma-
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4 Dynamische magnetische Parameter

gnetisierung relevant ist, wurde die Sittigungsmagnetisierung Mg = 1.11 x 10° A/m sowie
die Spinwellensteifigkeit D = 1.847 x 107'7 J/A aus Refs. [58,130] entnommen. Zur Herlei-
tung des 2-Magnonen-Prozesses betrachtet man zunichst die magnonische Dispersionsrelati-
on'® [84]:

1— —kd
w =" {(B + po M (1 — k‘—fi) sin® ¢y, + DE® + BMAEl)
1 — e—kd 1/2
(B + Bepri — poMs <1 - T) + Dk* + BMAE2):| (4.41)

Hierbei sind By g1 und By apo vernachldssigbar kleine GroBen, die sich aus den Aniso-
tropiefeldern zusammensetzen und eingefiihrt wurden, um die confinement Effekte phinomeno-
logisch zu beriicksichtigen. ¢, bezeichnet den kritischen Winkel zwischen der Magnetisierung
und dem Wellenvektor & der Magnonen, fiir den der 2-Magnonen-Prozess noch auftritt [84].
Dieser Winkel ist klein, daher kann der Term sin” ¢, ~ 0 in guter Niherung vernachlissigt
werden. Es werden nur Magnonen mit Wellenvektoren parallel zur Magnetisierung betrachtet.
Wie man der Abb. 1.4 entnehmen kann, existieren entartete Magnonen mit kg # 0. Wenn man
deren Wellenvektor bestimmen will, stellt man fest, dass die Frequenz w als freie Variable aus

der Gleichung eliminiert wird:

w(k =0) = w(ks). (4.42)

Tatsdchlich aber hiangt der Wellenvektor kg implizit von der Frequenz w ab, da hier die
resonante Prizession betrachtet wird und das externe Feld B somit mit der Frequenz iiber die
Resonanzbedingung verkniift ist. Diese Resonanzbedingung folgt auch aus der Gl. 4.41, wenn
man den Wellenvektor £ = 0 der uniformen Prizession betrachtet. Setzt man diese Resonanz-
bedingung in die GI.4.42 wieder ein, ldsst sich die letztere als implizite Gleichung fiir die
Funktion kg(w) auffassen und numerisch 1osen. Man erhélt eine mit wachsender Frequenz mo-
noton steigende Funktion, die iiber die oben beschriebenen statischen magnetischen Parameter

parametrisiert ist.

Der allgemeine Ausdruck lautet:

1—ekd

2
(i) = ( Beat cos A(¢p — dar) + po Ms (1 - ) sin® ¢y, + Dk
—2 By)| cos 2 ((b - ¢§ﬁsy) +2 Bycos4(par — ¢5"%Y))

1—ekd
Dk?
Jed >+

X( Begicos(¢p — énr) + Begppi — po M (1 -
eas 2 B €eas
~2 Byjeos” (éa1 — 651" ) + =1 (3-+ cos (6 — 6"")) ).
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Mit den Ausdriicken fiir die 2-Magnonen-Streurate (1.19 und 1.20) findet man, dass die
Intensitit I'y,, des Prozesses proportional zum Quadrat des Streufeldes im £-Raum ist (ver-
gleiche (1.22) und (4.43)). Der exakte Verlauf des Streufeldes ist weder im Realraum noch im
k-Raum bekannt. Aufgrund der Symmetrie der Defekte kann jedoch abgeschitzt werden, dass
das Feld im k-Raum lokale Maxima bei den k-Werten haben muss, die ein Vielfaches von 27 /1
sind. Einen solchen Verlauf kann man mit einer Summe von Gauf3-Profilen an diesen Stellen

annidhern:

ABop(w) = Top /v o< | F{ Bscatt } (k = kS(W))|2

n2r 2
~ Y e (—( r ) ) (4.43)

neN

Dabei wird die Amplitude der GauB3-Profile fiir alle Gaul3-Profile gleich 1 angenommen,
tatsichlich aber wird sie von der genauen Form der Streifendefekte, insbesondere vom Verhilt-
nis der Streifenbreite zum Streifenabstand, bestimmt. Auch die Breite der GauB3-Profile o hingt
von der genauen Streifenform ab. Sie spielt fiir die phdnomenologische Betrachtung der Fre-
quenzabhéngigkeit des 2-Magnonen-Prozesses keine Rolle und wird im Folgenden auf einen
willkiirlichen Wert gesetzt. Gemél der GI.4.43 ist nun die Abhéngigkeit der Intensitét des 2-
Magnonen-Prozesses I's,,, von der Frequenz w hergestellt.

Die Abb. 4.31 zeigt den Verlauf I'y,, fiir unterschiedliche Periodizitéiten [ der Streifendefek-
te. Man erkennt zunichst, dass die Frequenzabhéngigkeit nicht monoton ist. Legt man fiir unter-
schiedliche Periodizitiaten Line-Scans an (siche schwarze Rechtecke in Abb. 4.31), findet man,
dass die Frequenzabhingigkeit der Linienbreite Maxima bei gewissen Frequenzen aufweisen
muss. Die Hohe dieser Maxima hiéngt einerseits von der Amplitudenverteilung des Streufeldes
im k-Raum ab, andererseits scheint es plausibel, dass diese zusitzlich durch die bereits bekannte
arcsin-Funktion skaliert wird. Die Breite der Peaks in der Frequenzabhéngigkeit der Intensitit
Iy, 1st von der GauB3-Profil-Breite o und zudem von dem genauen Verlauf der ’Strukturen*
(durch den Winkel zwischen der ’Struktur® und dem Line-Scan) in Abb.4.31 abhéngig. Die
Frequenzabhingigkeit des 2-Magnonen-Prozesses unterscheidet sich so stark vom gewohnten
arcsin-Verlauf (4.7), dass an dieser Stelle ein Vergleich mit dem Experiment sinnvoll erscheint.

Die frequenzabhidngigen FMR Messungen an den oben beschriebenen Proben wurden mit
Hilfe der modifizierten Strip-Line-FMR [59] (vergleiche Kapitel 2.1.2) von S. Hemken to Krax
und F.M.RoOmer durchgefiihrt. Die Ergebnisse sind in Abb.4.32 zusammengetragen. In
Abb. 4.32(a) ist die Frequenzabhingigkeit der Linienbreite in der Konfiguration parallel zu den
Streifen gezeigt. Der Verlauf ist glatt und monoton. Es gibt keine Peaks. Der nach oben ge-
kriimmte Verlauf resultiert aus der starken Feldmodulation, die benutzt wurde, um das Signal-

Rausch-Verhiltnis zu verbessern. Diese technisch bedingte Linienverbreiterung hingt nicht von
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Abbildung 4.31: Die berechnete extrinsische Relaxationsrate ist normiert und im Farb-Code darge-
stellt. Rot bedeutet groere Relaxationsrate, blau kleinere. Im Falle einer konstanten Streifen-Periodizitét
(schwarze Rahmen) zeigt die Frequenzabhingigkeit der Relaxationsrate nicht-monotones Verhalten mit
Peaks auf. Quelle: Ref. [83].
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der Probenorientierung ab und erlaubt daher den Vergleich der Linienbreiten in verschiede-
nen Konfigurationen. In Abb. 4.32(b) zeigt der Verlauf der Linienbreite der selben Probe in der
Konfiguration senkrecht zu den Streifen zusitzliche Peaks bei ~ 5.4 GHz, ~ 12.7 GHz und
~ 21.2 GHz, die dem 2-Magnonen-Prozess zugeordnet werden miissen (vergleiche mit Kapi-
tel 4.6). Die Hohe und Breite dieser Peaks sind unterschiedlich. Die Position der Peaks ver-
schiebt sich, wenn man in (c) eine Probe mit einer groeren Periodizitit betrachtet. Die Peaks
befinden sich hier bei niedrigeren Frequenzen, der Abstand zwischen den Peaks ist nun kleiner.

Vergleicht man dieses Verhalten mit den Line-Scans in Abb. 4.31, stellt man eine gute qua-
litative Ubereinstimmung fest. Bei Erhohung der Periodizitit werden die Peaks zusammenge-
riickt und zu niedrigeren Frequenzen verschoben. Es erscheinen weitere Peaks. Der Vergleich
der experimentellen Daten mit der Theorie erlaubt die Feststellung, dass die Annahme einer
arcsin-Frequenzabhingigkeit des 2-Magnonen-Prozesses in periodisch gestorten Systemen als
tiberholt anzusehen ist. Im Hinblick auf die aufwendige Strukturierungsprozedur durch Ionen-
implantation erscheint die Klasse der periodisch gestorten Systeme zunichst sehr artifiziell
und nicht allgemein. Die Frequenzabhingigkeit des 2-Magnonen-Prozesses aufgrund kristal-
liner Defekte in Fe3Si/MgO(001) in Abb. 4.27 ldsst jedoch die Vermutung zu, dass auch sol-
che natiirlich vorkommenden Defekte eine gewisse Periodizitit aufweisen — es erscheint in der
Tat plausibel, dass die kristallinen Defekte in einem gewissen Lingenskalen-Bereich bevor-
zugt entstehen [120,131]. Auch die in Abb. 4.16 gezeigten Schatten-Effekte, sowie generell das
Phinomen der Selbstorganisation lassen annehmen, dass periodische Defektstrukturen auch in
nicht gezielt strukturierten Systemen keine Seltenheit sind. In der aktuell intensiv erforschten
Klasse der magnonischen Kristalle [132-135], die auf der anderen Seite gezielt durch peri-
odische Strukturierung hergestellt werden, kann die Strukturierung zu anomalen Relaxations-
effekten [136] fiihren, fiir deren Erklidrung die vorliegende Arbeit behilflich sein konnte. Die
hier festgestellte nicht-monotone Frequenzabhingigkeit des 2-Magnonen-Prozesses scheint da-
her sowohl fiir die Separation unterschiedlicher Relaxationskanile, als auch fiir eine gezielte
Modifikation der Relaxation in der Frequenzdoméne von Bedeutung zu sein.

Fiir eine Weiterentwicklung der hier vorgestellten Theorie miisste man die exakte Modi-
fikation der magnonischen Dispersion, sowie der magnonischen Zustandsdichte in Gegenwart
eines vollstidndig beschriebenen Streufeldes berechnen. Die in diesem Kapitel beschriebene Ent-
deckung der Nicht-Monotonie der Frequenzabhingigkeit des 2-Magnonen-Prozesses hat bereits
eine tiefer gehende theoretische Behandlung dieses Phidnomens motiviert. Die ersten theoreti-
schen Ergebnisse von P. Landeros und D. L. Mills im Rahmen der erweiterten Arias und Mills
Theorie bestitigen die Nicht-Monotonie (siehe Abb. 4.33) und behandeln die Unterschiede zwi-
schen der eingangs erwihnten schwachen und der starken Stérung des ferromagnetischen Sy-
stem durch die periodischen Defekte [137].
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Abbildung 4.32: Experimentelle FMR Linienbreite der mit Cr strukturierten Proben. (a) Das exter-

ne Magnetfeld liegt parallel zu den Streifen. Die Linienbreite zeigt einen monotonen Verlauf. (b) Das
externe Magnetfeld liegt senkrecht zu den Streifen in der Filmebene. Die Linienbreite zeigt Peaks bei
charakteristischen Frequenzen, die sich verschieben, wenn die Streifen-Periodizitit gedndert wird (c).
Schwarze Linie ist *guide-for-the eye‘. In (c) ist der Frequenzbereich aufgrund technischer Schwierig-
keiten eingeschriankt. Quelle: Ref. [83].
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Abbildung 4.33: Berechnete Linienbreite mit Beriicksichtigung des 2-Magnonen-Prozesses in einem

periodisch gestorten Film, als vorldaufiges Ergebniss im Rahmen der erweiterten Arias und Mills Theorie,

zeigt einen nicht monotonen Verlauf. Quelle: mit freundlicher Genehmigung von P. Landeros.

Einen anderen Ansatz bietet die Finite-Elemente-Methode des OOMMF!’, mit deren Hil-
fe die realen Probensysteme nachgebildet werden konnen. Die lokale Untersuchung der zeit-
abhingigen Bewegung der Magnetisierung in diesen Simulationen kénnte zu einem tieferen
Verstindnis dieses extrinsischen Relaxationsprozesses fiihren. Die Voruntersuchungen hierzu

haben begonnen.

4.11 Einfluss des Hochfrequenzfeldes

Ausblick Bei genauer Betrachtung der Frequenzabhingigkeit der in-plane Linienbreite fiir
Fe-Si Systeme in Abb. 4.13 und 4.27, fillt auf, dass im X-Band zwei Messpunkte existieren, die
sich in der Frequenz kaum unterscheiden, jedoch einen deutlichen Unterschied in der Linien-
breite (~20%) aufweisen. Diese Punkte stammen aus den Messungen im selben zylindrischen
Mikrowellenresonator mit dem Unterschied, dass die Proben unterschiedlich eingebaut waren —
senkrecht und parallel mit der Filmebene zum Hochfrequenzfeld. Dabei stellte sich heraus, dass
die Linienbreite in der parallelen Konfiguration gréfer ist. Um dieses Phdnomen zu verstehen,
miissen zundchst Artefakte ausgeschlossen werden. Eine verdnderte Geometrie der Messung
fiihrt dazu, dass die Probe sowohl in einem anderen magnetischen als auch in einem elektrischen
hf-Feld liegt. Testmessungen mit einer weg von der Resonatorachse verschobenen Probe zei-
gen jedoch, dass die Einfliisse des elektrischen Feldes keine Rolle spielen. Desweiteren konnte
man annehmen, dass in einer modifizierten Messgeometrie die in-plane oder out-of-plane Aus-

richtung der Probe verindert sein konnten. Die Testmessungen zeigen, dass diese Effekte ver-

170bject-Oriented Micro-Magnetic Framework
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nachldssigbar sind, was auch durch Simulationen bestitigt wird. Weder die Dragging-Effekte
oder die inhomogene Linienverbreiterung, noch die out-of-plane Winkelabhingigkeiten des 2-
Magnonen-Prozesses konnten einen messbaren Unterschied in einem Winkelbereich von ma-
ximal 5° out-of-plane erzeugen. Die Berechnungen der Hochfrequenzsuszeptibilitit bestitigen
das. Der Linienbreiten-Unterschied muss daher mit den Spinrelaxation-Prozessen zusammen-
hiangen. Die Orientierung des hf-Feldes parallel zur Filmebene hat den Effekt, dass bei glei-
chen Mikrowellenleistungen die Magnetisierung zu einer stirkeren Prdzession angeregt wird.
Mit dem wachsenden Auslenkungswinkel der Magnetisierung treten zusétzliche nicht-lineare
Relaxationseffekte auf, die beachtet werden miissen. Die Auslenkung der Magnetisierung in
den beiden Konfigurationen des hf-Feldes miissten jedoch bei den iiblicherweise eingekoppel-
ten Leistungen von ca. 6 mW im Bereich der linearen Effekte liegen. Leistungsabhingige FMR
Messungen in beiden Konfiguration werden zur Zeit noch durchgefiihrt und haben noch kein
eindeutiges Ergebnis erbracht. Man konnte dennoch annehmen, dass in Anwesenheit des 2-
Magnonen-Prozesses die Abweichungen vom klassischen Verhalten bereits bei geringeren Aus-
lenkungen auftreten. Die 2-Magnonen-Streurate konnte eine Funktion des Auslenkungswinkels
sein.

Die Auswirkung hiervon konnte in einer Abweichung von der in Abb. 4.34 skizzierten Pri-
zession resultieren. Da in einem 2-Magnonen-Prozess die Anzahl der Magnonen erhalten ist,
jeder angeregter Magnon die Magnetisierungskomponente in Richtung des effektiven Feldes um
einen einheitlichen Betrag reduziert und die Endzustandsmagnonen transversale Dephasierung
hervorrufen, hingt die Kriimmung der Fliche, die die Pridzession begrenzt, von der Relaxati-
onsrate der Endzustandsmagnonen und der 2-Magnonen-Ubergangsrate ab. In Experimenten,
in denen die Komponenten der Magnetisierung gemessen werden [138], kann diese Fliche be-

stimmt und eventuelle Abweichungen von der Theorie festgestellt werden.
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Abbildung 4.34: Projektion des Prizessionskegels der Magnetisierung auf die Ebene, in der der Vektor
der statischen Magnetisierung liegt. Zwei Szenarien sind eingezeichet: Der Halbkreis représentiert die
Prizession in der alleinigen Anwesenheit der Gilbert-Dampfung. Mit wachsendem Auslenkungswinkel
sinkt die Komponente der Magnetisierung M., in Richtung des effektiven Feldes. Die stirker gekriimmte
Flache begrenzt die Pridzessionstrajektorie bei zusétzlichen 2-Magnonen-Prozessen. In diesem Fall ist
auch der Vektor der Magnetisierung um A Mg reduziert, da die nicht-uniformen Magnonen eine trans-

versale Dephasierung der Prazession bedingen. Die Skizze ist iiberzeichnet, die Spinwellen-Instabilitéten

setzen bereits bei kleineren Auslenkungswinkeln ein.
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5 Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Magnetisierungsdynamik von diinnen ferromagneti-
schen Filmen untersucht. Die magnetischen Anisotropien bestimmen die Prizessionsfrequenz

der Magnetisierung und wurden in unterschiedlichen Systemen studiert:

1. Beim epitaktischen Fe/GaAs(110) System wurden groBe Anderungen der MAE beim
Aufbringen einer Deckschicht festgestellt. Eine schichtdicken-abhéngige FMR Studie
wurde daher in-situ durchgefiihrt. Das System zeigt einen magnetischen Ubergang der
leichten Achse, der auf einen Wechselspiel der magneto-kristallinen und der uniaxialen
Anisotropie zuriickzufiihren ist. Die magneto-kristalline Anisotropie nimmt mit wach-
sender Schichtdicke zu und erreicht auch bei Schichtdicken von ca. 100 ML nicht den
Bulkwert. Die uniaxiale Anisotropie hat bei geringen Bedeckungen die leichte Richtung
entlang von [110], nimmt mit wachsender Schichtdicke ab und geht bei ca. 20 ML durch
Null, so dass die leichte Richtung dann bei [100] liegt. Sie zeigt ein Maximum bei 35 ML
und relaxiert auf den Nullwert bei ca. 100 ML. Die in-situ STM Untersuchungen zeigen,
dass nach dem initialen Inselwachsum die Oberflichenrauhigkeit sich nicht verindert und
unter den Inseln ein geschlossener Film entsteht. Dabei bedingen sowohl die Gitterfehl-
anpassung zwischen Film und Substrat als auch die Oberflichenspannungen den Verlauf

der Anisotropiekonstanten.

Die Ergebnisse zeigen eine Struktur-Magnetismus-Korrelation, umfassen den gesamten
Schichtdickenbereich bis zum Verschwinden der uniaxialen Anisotropie und konnen als

Referenz fiir Anwendungen dienen.

2. In epitaktischen Fe;_,Sip<;<40/MgO(001) Systemen nimmt die magneto-kristalline Ani-
sotropie mit wachsender Si-Konzentration monoton ab. Die Ergebnisse der DTF Rech-
nungen stimmen gut mit den experimentellen Daten iiberein und identifizieren die abneh-
mende Spin-Bahn-Kopplungsenergie als Ursache fiir den Verlauf der Anisotropiekon-
stante. Die Ergebnisse konnen im anwendungsrelevanten Si-Konzentrationsbereich als

Referenz dienen.

3. Im amorphen CogsFey Zrg System fiihrt die atomare Nahordnung zu einer uniaxialen

Anisotropie in der Filmebene, deren Richtung sich mit Hilfe eines bei der Filmherstellung
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5 Zusammenfassung

angelegten Magnetfeldes kontrollieren la6t.

Diese Methode konnte technologisch interessant sein und stellt einen interessanten Fall

des Auftretens magnetischer Anisotropie in einem amorphen System dar.

Mittels Hochfrequenz-FMR  wurden stehende Spinwellen im epitaktischen
Fe3Si/MgO(001) System beobachtet, deren Analyse die Bestimmung der Spinwel-
lensteifigkeit ermoglichte, die fiir die theoretische Behandlung der extrinsischen

Relaxation notwendig ist.

In dieser Arbeit wurde die magnetische Relaxation, die durch die Gilbert-Dampfung und

den 2-Magnonen-Prozess bestimmt ist, untersucht:

112

. Hierzu wurde die Analyse der FMR Linienbreiten weiterentwickelt. Unterschiedliche

Modelle zur Behandlung des inhomogenen Beitrags und der Dragging-Effekte wurden

vorgestellt.

Die Isotropie der Gilbert-Ddmpfung wurde experimentell und theoretisch festgestellt. Die
Gilbert-Dampfung stellt einen isotropen material-abhéngigen Relaxationskanal dar. Im
Fei_;Sip<2<40/MgO(001) System zeigt die Gilbert-Konstante eine nicht-monotone Si-
Konzentrationsabhingigkeit mit einem Minimum bei x = 0.2. Die Untersuchung der
elektronischen Struktur mittels DFT identifiziert vor Allem die elektronische Zustands-
dichte an der Fermikante als die Ursache fiir den Verlauf der Gilbert-Konstante «.. Die
Ergebnisse der DFT Rechunungen lassen auch einen signifikanten Spin-Phonon-Beitrag

zur Relaxation in den experimentell untersuchten Proben annehmen.

Dieses Ergebnis vervollstindigt das phanomenologische Modell nach Kambersky und
Bailey et al., nach dem am Beispiel mehrerer Fe-basierter Systeme die Abhéingigkeit des
Gilbert-Parameters G von der effektiven Ordnungszahl 7 einer Legierung gemil G

£2(7) gezeigt wurde.

. Im Gegensatz zur Gilbert-Dampfung bietet der 2-Magnonen-Prozess eine Mdoglichkeit,

auf die Anisotropie der magnetischen Relaxation Einfluss zu nehmen. Die Symmetrie des
2-Magnonen-Prozesses hingt dabei von der Symmetrie der Defektstrukturen ab. Im epi-
taktischen Fe3S1/MgO(001) System wurden in der Filmebene vierzihlige 2-Magnonen-
Prozesse, die auf Kristalldefekte als Streuzentren zuriickzufiihren sind, untersucht und

theoretisch beschrieben.

. Mit dem schrigen Aufdampfen von Si beim Wachsen der Fe-Si Filme wurde eine techno-

logisch relevante Methode entwickelt, mit deren Hilfe sich ein uniaxialer 2-Magnonen-

Relaxationskanal mit frei wihlbarer Symmetrieachse erdffnen 1483t. Beim Aufdampfen



entsteht aufgrund von Schatteneffekten eine quasi-periodische Defektmatrix der chemi-
schen Kompositionsvariation. Die Dipolfelder zwischen den Defektstrukturen sind die

Ursache des 2-Magnonen-Prozesses.

5. In diesen Fe3Si/MgO(001) Systemen wurde die Temperaturabhingigkeit der 2-
Magnonen-Prozesse bei Beriicksichtigung der Temperaturabhéngigkeit unterschiedlicher
Beitrige zur FMR Linienbreite experimentell ermittelt. Mit der Weiterentwicklung der
Theorie konnten diese Daten zum tieferen Verstindnis des 2-Magnonen-Prozesses beitra-

gen.

6. Wihrend fiir die Anisotropie des 2-Magnonen-Prozesses in der Filmebene die Sym-
metrie der Streuzentren entscheidend ist, hdngt die polare Winkelabhingigkeit des 2-
Magnonen-Prozesses mit der der magnonischen Dispersionsrelation zusammen. Sie wur-
de experimentell und theoretisch untersucht. Der Verlauf der Intensitét des 2-Magnonen-
Prozesses () entspricht nicht der bis dahin verwendeten Heavyside’schen Stufenfunk-

tion © (6 — 45°) und hingt stark von der Frequenz ab.

7. In polykristallinen Permalloy-Filmen wurde mittels Ionen-Implantation eine periodische
Defektmatrix mit zwei-zdhliger Symmetrie in der Filmebene eingebracht, die einen 2-
Magnonen-Relaxationskanal gleicher Symmetrie eroffnete. Seine mit FMR untersuchte
Frequenzabhingigkeit zeigt einen nicht-monotonen Verlauf und konnte mit einem neu

entwickelten theoretischen Modell erklart werden.

Dieses Ergebnis fiihrte zu einer Erweiterung des etablierten Modells der extrinsischen
Relaxation nach Arias und Mills und er6ffnet neue Moglichkeiten fiir eine gezielte Ma-

nipulation der magnetischen Relaxation in einem frei wihlbaren Frequenzbereich.
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