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Zusammenfassung

In diesem Projekt werden epitaktische Schichten aus Seltenerdadbsngetall-
verbindungen verwendet, um deren anisotrope magnetische Eigenschaftenrgur unte
chen. So werden die richtungsabhéngigen extrinsischen Eigenschaften @m Sm
Schichten gemessen um Aufschluss Uber deren Koerzivitatsmechamzisreusalten.
Epitaktische PrCH Nd:FesB und EgFe 4B Schichten werden verwendet um den Spin-
reorientierungsubergang in diesen Systemen zu studieren. SchwerpugktEsbfluss
von Schichtspannungen auf die magnetokristalline Anisotropie und die Fol§pider
reorientierung auf die Domanenstruktur. Darlber hinaus werden metascigmet
Ubergange in den Systemen Nd-Fe-B-Ta und Xi@aersucht.

Bericht tber die bisherige Entwicklung des Teilprojekts

Im Folgenden werden die Ergebnisse zu den Systemen Nd-Fe-B, Sm-@o-Qndzu-
sammengefasst, wobei die bisher noch nicht veroffentlichten Ergelanistiérlicher
dargestellt sind.

a) Nd-Fe-B

Nd.Fe 4B ist eine Strichphase, so dass sich auch in diinnen Schichten beietgeig
Depositionstemperaturen /NMHO04//KHNO5/ ein Uberschuss von Nd und B niecht we
sentlich auf die intrinsischen Eigenschaften auswirkt, sondern var Blfesenbildung
und Mikrostruktur beeinflusst /KFNO5/. Ausgangspunkt fir den Grol3teil derddnte
chungen sind Nd-reiche, epitaktische Schichten, die erstmals eidblgme SFB 463
hergestellt werden konnten /HFNO3/. Durch die Epitaxie wird die niaghdeichte c-
Achse senkrecht zur Schichtebene ausgerichtet. Verwendet wurde-8uaffér, der
weder von NegFe 4B noch von Nd benetzt wird, so dass ein granularer Film mit recht-
eckigen, weitestgehend isolierten JNd,,B Kérnern entsteht /[HMFO03/. Wie eine Koer-
zivitatsanalyse zeigte, wird in dieser defektarmen Mikrostrultar Nukleation von
neuen Domanen vermieden, so dass Koerzivitatsfelder bis zu 2 T beteRgueratur
erreicht werden /HFNO3/. Ungeschitzte SE-Schichten sind durch den hohel&-Obe
chenanteil jedoch deutlich anfalliger gegentber Oxidation als dievVargieich unter-
suchten massive Materialien oder Einkristalle /OMF05/, so dasshes direkt nach
der Deposition zur Oxidation kommen kann /FHWO04/. Hierdurch nimmt das ikeerz
feld schon innerhalb von Stunden deutlich ab, ohne dass sich jedoch die intnifi&iche
genschaften der gesamten Schicht nennenswert verandern /FHOO3/EXpesenente
zeigen, dass schon kleine Defekte zur Domanennukleation fuhren.

Aufgrund der bekannten intrinsischen Eigenschaften deFédB Phase haben sich
neben texturierten massiven Magneten /KGNO04/ diese granularertgohads Modell-
system erwiesen, um das Schaltverhalten und die magnetische Miknasizu unter-
suchen. So konnte mit magnetischer Kraftmikroskopie (MFM) der EinflesSchicht-
dicke auf die Domanenbreite bestimmt und das Modell von Kooy und Enz dpestati
werden /NMHO4/. Durch die isolierte Mikrostruktur lasst sich auchStdmltverhalten
einzelner Koérner identifizieren und mit der Morphologie korreliereiMN®5/. Hier
beobachtet man, dass kleine, rechteckige Korner erst bei deutliclregrdBegenfel-
dern schalten, als gréf3ere oder unregelmafRige Koérner (Abb. 1). Dami¢ levatrhals

im Experiment gezeigt werden, dass die intuitive Vorstellung voibderdanennuklea-
tion an Defekten zutrifft.
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Abb. 1. Normalisierte remanente Polarisation einer granularen epitaktishlieRe-B
Schicht. Mit zunehmendem Gegenfeld schalten die anfanglich positiv gesattigten Kérner
(dunkel) in die Gegenrichtung (hell). Das Schaltfeld fur kleine, recigedkdFe;,B

Korner ist i. A. deutlich gro3er als das der groRen oder unregelmafig gefokiiten

ner /WMNO5/.

Koerzivitatsbegrenzende Faktoren sind in diesen Schichten die Korngeouomet die
Morphologie. Das stimmt mit den Ergebnissen der globalen Koerzwmitédlyse tber-

ein. Diese ergibt einen mikrostrukturellen Faktor wor 1 /HFNO3/ und damit keine
Reduktion der intrinsischen Korneigenschaften. Die anfangliche sehggeteigung

der remanenten Polarisation (Abb. 1, Messkurve) ist eine weitgemd$tihaft des Nu-
kleationsmechanismus. Mit MFM Messungen wurde direkt nachgewieses,béas
niedrigen Feldern die Domanen zwar an den Rand des Kornes getrieben, aber noch nicht
vollstandig entfernt werden. Beim Ausschalten des externen Feldiét ziie Magneti-
sierungsstruktur wieder in einzelne Doménen, so dass keine nennerRemdaeenz

mehr vorhanden ist /NGMO5/.
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Abb. 2: Magnetische Polarisation einer eindeutig orientierten epitaktisbltbRe;sB
Schicht bei Abkuhlung unterhalb der Spinreorientierungstemperatur. Die Unteatschie
zwischen der [010] Richtung (durchgezogene Linie) und der [110] Richtung (gestri-
chelte Line) werden erst bei einem angelegten Feld von ca. 500 mT aufgehoben.

Darlber hinaus haben sich epitaktische Schichten ideal zur Charakiegsder intrin-
sischen Eigenschaften (Anisotropiefeld, Spinreorientierung) erwik#eN03/. Opti-
male Texturen ergeben sich durch die Verwendung eines kombiniert€n Biaffers
auf MgO(100), auf dem die MEe;sB Einheitszelle mit einer eindeutigen Orientierung
aufwachst /KHNO5/. Hierdurch wird die Messung der Anisotropie innertiatba/b
Ebene mdglich, die unterhalb der Spinreorientierungstemperatur af#tstit 2). Im
Gegensatz zu Einkristallen weisen die epitaktischen Schichtereeirenswertes Koer-
zitivfeld auf. Deshalb wurde die Probe vor jeder Messung entlangidbtdn Richtung
gesattigt. Vergleicht man die Spinreorientierungstemperatudenitdie auf AlIO; Sub-
straten gemessen wurde, so stimmen diese im Rahmen der Meggkmhadiberein
/HFNO3/. Dieses deutet darauf hin, das der unterschiedliche Ausdehnunigskuteff
des Substrates in diesem System keinen nennenswerten Einfluss hat.

Fur das Wachstum hochorientierter Schichten hat sich Ta bishéeradésn besten ge-
eignete Buffer erwiesen, wobei auf der (100) Orientierung /KHNO% gsiedrigere
Temperatur zur Phasenbildung ausreicht als auf der (110) Orientid\itd04/, die
eine niedrigere Symmetrie als die JNei4sB Einheitszelle aufweist. Bei Temperaturen
oberhalb von ca. 600°C wurde jedoch eine deutliche Degradation der magneEsche
genschaften beobachtet. Diese wurde im Detail in nachtraglicelagegen Schichten
untersucht /FHNO5/. Bei Temperaturen oberhalb 620°C kommt es einezseits
Durchmischung von Ta und Nd-Fe-B Schicht, anderseits zur Entmischung lbradgha
Nd-Fe-B Schicht und zur Ausbildung einer Nd-reichen Phase. Die achlgti TEM
Untersuchungen in TP A7 deuten darauf hin, dass es hier zur Bildungeirgr Phase
kommt, deren Hauptbestandteil,FFa ist. Charakterisiert man diese Proben magnetisch,
so findet man kein hartmagnetisches Verhalten mehr, beobachtet jaddeh dut-of-
plane Kurve eine Stufe bei 6,2 Tesla, bei der die Magnetisierungctiemtinimmt
(Abb. 3).
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Abb. 3. Metamagnetisches Verhalten einer nachtraglich ausgelagerten Nd-Fe-B-Ta
Schicht. a) Hysteresekurven bei 305 K, bei denen nur in der out-of-planariRichne

Stufe in der Magnetisierung bei H*= 6,2 T beobachtet wird. b) Das Feld H* himin
abnehmender Temperatur ab, die Balken geben hierbei die Ubergangsbreite an
/FHNOS5/.

Die Feldstarke H*, bei der dieser metamagnetische Ubergaitiingtet, sinkt mit ab-
nehmender Temperatur. H* ist bei Raumtemperatur héher als der feattibeler tbli-
cherweise zur Charakterisierung hartmagnetischer Schichtenndsiveird, weshalb
dieses ungewdhnliche Verhalten bisher unbemerkt geblieben ist. Ifei¢brgu ande-
ren metamagnetischen Ubergéangen liegt H* recht niedrig und dekt Bfird auch noch
oberhalb Raumtemperatur beobachtet. Damit kénnen diese Ubergange aBohdals
fur die intrinsische Eigenschaften in dinnen Schichten verwendet wetdgtuSund
Bildung dieser neuen Phase sollen deshalb genauer untersucht werden.

b) Sm-Co

Im Sm-Co Phasendiagramm gibt es eine Abfolge magnetisch hochepesoPhasen,
deren intrinsische magnetische Eigenschaften auch in diinnen SchichiegeworiMit
gepulster Laserdeposition von Elementtargets wurden in Zusammemaib@P A4
Sm-Co Schichten im Konzentrationsbereich von 14,5 bis 23 at.%Sm prapheieite
eine sehr gute Textur mit hohen Koerzitivfeldstarken kombinieren. /SNFO5/.

Bei SmCo; Schichten, die bei hohen Depositionstemperaturen oder hohen Depositions-
raten hergestellt wurden, konnte zusammen mit A7 die Ausbildung einen ipita-
xiebeziehung von Sgo; auf Cr(100) /MgO(100) beobachtet werden, bei der die ma-
gnetisch leichte c-Achse einen Winkel von 30° mit der Substratnorneaenhliel3t
ITSNOS/. Hierdurch erhalt man parallel zur Substratnormalen eineehBleenanenz als
in der Schichtebene. Verwendet man jedoch moderate Temperaturen um 407 -
oberhalb der Phasenbildungstemperatur - und eine entsprechend niedrigéddspasi
te, erhalt man auf dem gleichen Buffer/Substrat eine Epitaxethemny, bei der die Kri-
stallite mit der leichten Achse entlang zweier aquivaleniehtBngen innerhalb der
Substratebene ausgerichtet sind /STNO5/. Vergleicht man die Remal entlang ei-
ner der beiden leichten Richtungen gemessen wird, mit der, die unteu 48h beiden
Richtungen gemessen wird, so erhalt man in Ubereinstimmung mit Sterer-
Wohlfarth Modell entlang der 45° Richtung eine hohere Remanenz.

Diese Orientierung konnte erstmals erfolgreich auf die Snbase Ubertragen werden
ISNTO5/ (Details im Bericht A4). SmGdesitzt im Vergleich zu Sgo; eine deutlich
hohere spontane Polarisation und ist aufgrund der einfacheren Struktuugéoglich
fur die in B11 durchgefuhrten DFT Rechungen.
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Abb. 4 a) Einfluss des Winkefszwischen c-Achse und angelegtem Feld (innerhalb der
Schichtebene) auf das Koerzitivfeld einer eindeutig orientierten $8¢acht. b) Hy-
steresekurven entlang der 3 Hauptrichtungen; die Indizes beziehen sich auérdas
wendete MgO (110) Substrat.

Durch die Verwendung eines optimierten Cr(211)/MgO(110) Buffer/Substainte
kirzlich erstmals eine eindeutige Orientierung der Syi@m@ase innerhalb der Substrat-
ebene erreicht werden. Damit steht das gesamte magnetischenMentlang einer
Anwendungsrichtung zur Verfigung. Auch werden detailliertere Untersuchuteye
anisotropen magnetischen Eigenschaften moglich. Misst man die Wihkelgigkeit
des Koerzitivfeldes innerhalb der Schichtebene, so beobachtet man kamulwi bei
45°, wie man es fur ein nukleationsdominiertes Schalten erwartet, sogideMaxi-
mum bei etwa 50°, das auf einen pinningkontrollierten Koerzivitatsmechasisin-
deutet (Abb. 4 a).

Dies ist auch in Ubereinstimmung mit der niedrigen Anfangssubdégti die man in
der Neukurve misst (Abb. 4 b), und dem niedrigen mikrostrukturellen Faki@;,2 der
aus der Temperaturabhangigkeit vopldgstimmt wurde. Damit unterscheiden sich die-
se glatten, zusammenhangenden Sm-Co Schichten sowohl in der Mikrosdtsiktuch
hinsichtlich des Koerzivitdtsmechanismus von den granularen, nukleationdlientdio
Nd-Fe-B Schichten.

c) Pr-Co

Das Pr-Co Phasendiagramm ist dem Sm-Co Phasendiagramm sedmdtarnd besitzt
zu Sm-Co isostrukturelle hartmagnetische Pr-Co Phasen. Epitakfisbloliten konnen
daher unter relativ ahnlichen Bedingungen auf MgO (100) hergestetewéAbb. 5
a). Hierbei steht sogar ein deutlich gro3erer TemperaturberesddsbrC fiir eine in-
plane Orientierung zur Verfugung. Im Gegensatz zu Sm-Co kommt essendiSystem
zu einem Spinreorientierungsubergang, der auch in diinnen Schichten genersisen
kann (Abb. 5 b). Dieser ist Charakteristikum der konkurrierenden intrimesisaniso-
tropien des SE und UM Untergitters.

Da Si-Substrate eine deutlich hohere Verspannung erlauben als Mgf®, @mrmodi-
fiziertes Cr(100)/Ag(100) Buffersystem verwendet, mit dem Bi&hichten auch epi-
taktisch auf Si(100) deponiert werden kdonnen (Abb. 5 b). Die Texturschéage im
Vergleich zu Schichten auf MgO(100) noch optimiert werden. Erstel@ehi sind auf
vorgespannten Substraten deponiert worden, wobei sich jedoch die Anpassueg der D
positionstemperatur an die geanderten Substrathalterbedingungen sghveilsrierwar-
tet erwies.
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Abb. 5 a) Hysteresekurven einer auf Cr(100)/MgO(100) deponiertens&¢€tocht. b)
Spinreorientierung einer epitaktischen PegC8chicht auf Cr(100)/Ag(100)/Si(100) bei
verschiedenen angelegten Feldern senkrecht zur Schichtebene. Deeilgisdiez(110)
PrCos Polfigur als Nachweis der Epitaxie.

In den ersten zwei Jahren des Projektes hat sich die KorrelatisohenWachstum,
Phasenbildung+Mikrostruktuund extrinsischen magnetischen Eigenschatbndeut-
lich aufschlussreicher als urspringlich erwartet erwiesen. Diedefahilerte Textur epi-
taktischer Schichten erlaubt eine weitreichende Analyse auclktd@seschen magneti-
schen Eigenschaften, so dass ein detailliertes Verstandnislelenten Koerzivitats-
mechanismen erzielt werden konnte.

In allen drei Systemen werden exzellente KoerzitivfeldstarkenTaxduren erreicht,
die vergleichbar mit den in TP B6 untersuchten massiven Permaneeteagind
/ISFGO05/. Daher sind diese Schichten auch interessant fir Anwendungemiagieti-

schen Datenspeicherung und in magnetischen mikrostrukturierten Sysfermagn

MEMS) /FNWO04/. Diese Eigenschaften konnten von einkristallinen, oxidis&ud-

straten auf technische Substrate Gbertragen werden. Hierzu wusdeexturierte Buf-
fer verwendet, bei denen sich die gewiinschte Orientierung durch eirigyg@iserfla-

chenenergie einstellt /[HMF04//[FNWO04/.

Tabelle 1: Zusammenstellung der jeweils besten magnetischen Eigemsbeafaum-
temperatur der untersuchten hartmagnetischen Phasen und Buffer/Substrat Systeme
Die Zahligkeit bezieht sich hier auf die Substratnormale. Angegeben siatlsjeie

Werte firr eine optimale magnetische TextyPa{g Richtungy leichte Richtung “njacht man
Kompromisse bei der Textur, erhélt man z. T. doppelt so hohe Koerzitivfeldstarken.

Phase Orientierung|Zahl- |Buffer/Substrat Mag. [uoH |J//Js|Referenz
igkeit Textur | (T)
Nd,Fe 4B |(001) 3 Ta(110)/Al05(001) 0,1 2 0,97/HFNO3/
Nd.Fe 4B |(001) 1 Ta(100)/Cr(100)/ 0,1 1,3 [ 0,9 | /KHNO5
MgO(100)

Nd,Fe 4B |(001) Faser| Ta(110)/SiN/Si 0,05 1,83 O0|@5MF04/
SmCo; |[(110) 2 Cr(100)/Mg0O(100) 0,1 2, 0,7STNO5/
SmyCo; [(100) 1 Cr(211)/Mg0O(110) 0,08 | 3,1 0,88

SmCg [(110) 2 Cr(100)/Mg0O(100) 0,1 2,4 0,WBNTO5/
SmCg [(110) 1 Cr(211)/Mg0O(110) 0,11 | 3,0 0,99
SmCg [(100) Faser| Cr(100)/SiN/Si 0,06 35 O]HENWO4/
PrCqg (110) 2 Cr(100)/MgO(100) 005| 22 0,85

PrCqg (110) 2 Cr(100)/Ag(100)/Si(1009,2 1,4 (0,7
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