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1. Einleitung

Magnetische diinne Filme bieten eine Vielzahl von Anwendungsgebieten, die vor
allem in der Informationstechnologie ausgenutzt werden. Dies hat einen einfachen
logischen Grund: Allgemein besitzen Magneten einen Nord- und einen Siidpol, die
immer zusammen auftreten. Dadurch ist ein physikalisches System gegeben, wel-
ches die kleinste Mafleinheit in der Informatik — das Bit — direkt abbilden kann.
So ist es naheliegend, dass in modernen Festplatten kleine magnetische Bereiche,
die senkrecht zur Schicht nach oben oder nach unten polarisiert werden kénnen, die
beiden Zustande des Bits — 1 oder 0 — darstellen. Bei Verkleinerung der magneti-
schen Bereiche treten jedoch Probleme auf. So konkurriert die thermische Anregung
mit der magnetischen Anisotropieenergie, sodass der magnetische Zustand ab einer
bestimmten Strukturgréfe instabil wird und sich mit einer gewissen Wahrschein-
lichkeit umkehren kann. Um die Speicherdichte weiter erhéhen zu kénnen, werden
deshalb Materialien verwendet, die eine besonders hohe Anisotropieenergie aufwei-
sen. Die magnetische Feldstarke des Schreibkopfs kann jedoch nicht beliebig erhoht
werden, sodass sich ab einem bestimmten Punkt die einzelnen Bereiche nicht mehr
beschreiben lassen. Ein Losungsansatz dafiir ist das 2002 vorgestellte und in den
kommenden Jahren bei Festplatten eingesetzte Heat-Assisted Magnetic Recording
[MTM™02, RBBT06, KGM™"08]. Bei diesem Verfahren wird mittels Laser der zu be-
schreibende Bereich temporar erhitzt, wodurch die Ummagnetisierungsenergie ge-
senkt und ein Beschreiben wieder méglich wird. Lichtinduzierte Effekte in magneti-
schen Schichten sind daher in der aktuellen Forschung und Industrie von grundlegen-
der Relevanz. Weiterfiihrend hierzu kann der 2007 in der Gruppe von T. RASING
entdeckte Effekt des All Optical Switching genannt werden [SHKT07, LMV*14].
Dort wurde gezeigt, dass die Magnetisierung in Diinnschichtsystemen abhéangig von
der Polarisationsrichtung des Lichts mit Femtosekundenlaserpulsen opto-magnetisch
geschaltet werden kann. Dabei wird die Fluenz so gewahlt, dass sich der angeregte
Bereich knapp unterhalb der Curie-Temperatur erhitzt. Das Experiment und die
auftretenden Nichtgleichgewichtszustande weisen viele Analogien zu den Untersu-
chungen dieser Arbeit auf.

Einen weiteren Motivationszweig im Zusammenhang mit dieser Arbeit bilden
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magnetische topologische Defekte wie z. B. Doménenwande, Vortices oder Skyrmio-
nen. Diese haben im Vergleich zu einer homogenen Magnetisierung den Vorteil be-
sonders stabil gegeniiber dufleren Storungen zu sein, weil sie nicht durch eine konti-
nuierliche Transformation in einen defektfreien Zustand tibergefithrt werden kénnen.
Dabei weisen Vortices in Eisen Kernradien von nur ~ 5nm auf [WWB*02, MT02],
wodurch eine Anwendung in der Informationstechnik fiir Speichertechnologien vor-
stellbar ist. Einer der ersten erfolgreichen Ansétze topologische Defekte in diesem
Bereich einzusetzen, ist der 2008 von S. S. P. PARKIN et al. vorgestellte Racetrack-
Speicher [PHT08, PY15]. Dieser nutzt magnetische Nanodriahte, welche Doménen
unterschiedlicher Magnetisierungsrichtung beherbergen. Die Domanenwénde werden
iiber gepulste spinpolarisierte Strome an eine Lese- bzw. Schreibeinheit vorbeige-
trieben, sodass der Draht als Schieberegister fungiert. Diese Technologie hat das
Potential den hohen Datendurchsatz von konventionellen Halbleiterlaufwerken mit
den geringen Kosten von magnetischen Festplatten zu vereinen.

Allgemein koénnen magnetische Defekttexturen aufgrund verschiedener Wech-
selwirkungen auftreten. So werden Vortices beispielsweise durch die Formanisotro-
pie in Mikro- bzw. Nanostrukturen hervorgerufen [SOH"00, WWB*02, URD05,
SPBT10, PHBT12]. Skyrmionen kénnen tiber intrinsische Wechselwirkungen stabi-
lisiert werden [RBP06, NT13], wobei als prominentes Beispiel die chirale Dzyalo-
shinskii-Moriya-Wechselwirkung von Bedeutung ist. In helimagnetischen Systemen
kann jene geordnete Skyrmionengitter hervorrufen [MBJT09, YOK*10, HBM*11].
Es gibt dabei verschiedene Moglichkeiten zur Manipulation der Defekte, wie die
schon genannten (spinpolarisierten) Strome [KVBT05, PHT08, YKNT07, JUZ"15],
Magnetfelder [VWPST06, BMS™15], thermische Gradienten [BSW12, SRHN14] und
auch optische Anregungen [FSK™13]. Es wurde bei von Permalloymikrostrukturen
stabilisierten Vortices bereits beobachtet, dass die topologischen Invarianzen die zeit-
liche Entwicklung nach der Anregung derart beeinflussen, dass eine Umkehrung der
Polarisation nur iiber Zwischenzustiande von Generierungs- und Annihilationsvor-
gangen eines Vortex-Antivortex-Paares moglich ist [VWPST06, HS06, KWC*11].

Diese Arbeit konzentriert sich auf die Erzeugung und Manipulation von ma-
gnetischen Defekten mit Fokus auf Vortex-Antivortex-Texturen durch optische An-
regung in Form von hochenergetischen Femtosekundenlaserpulsen. Hierbei werden
zwei unterschiedliche Materialsysteme — Eisen und Cobalt-Eisen-Bor — als homoge-
ne Diinnschichtsysteme auf Siliziumnitridmembranen mittels Transmissionselektro-
nenmikroskopie untersucht. An den CoFeB-Proben werden dariiber hinaus Messun-
gen durchgefiihrt, nachdem sie mithilfe der Tonenfeinstrahltechnik mikrostrukturiert

wurden, um durch Formanisotropie verschiedene Defekttexturen hervorzurufen. Die



Ziele dieser Arbeit sind es zu zeigen, dass magnetische Defekte allgemein und Vortex-
Antivortex-Netzwerke im Speziellen durch Einzelpulse in Diinnschichtsystemen be-
stimmter Geometrie induziert werden kénnen und sich dahinterstehende Prozesse
tiber den Kibble-Zurek-Mechanismus (KZM) begriinden lassen.

Um die auftretenden Phianomene verstehen zu konnen, wird in Kap. 2 ein Ein-
blick in die theoretischen Hintergriinde gegeben. Hierbei wird auf die Theorie des
Magnetismus allgemein als auch auf die verschiedenen Wechselwirkungen speziell
in diinnen Schichten eingegangen. Um ein tiefgreifenderes Verstandnis der Effekte
zu ermoglichen, werden im Weiteren topologische Defekte eingefithrt. Dieses Wissen
wird einerseits fiir die Auswertung der Messdaten bendtigt und findet andererseits
im KZM Anwendung, welcher im letzten Abschnitt der theoretischen Grundlagen
ausfiihrlich erértert wird. Danach werden in Kap. 3 die verwendeten experimentellen
Methoden vorgestellt. Dazu gehéren zum einen die Herstellung und Charakterisie-
rung der Proben und zum anderen die Beschreibung des Versuchsaufbaus. Letzterer
besteht im Wesentlichen aus dem Lasersystem fiir die Anregungspulse und dem
Transmissionselektronenmikroskop (TEM) zur Datenaufnahme. Dabei wird genau-
er auf die Abbildungsmethode der Lorentz-Mikroskopie eingegangen, mit welcher
in der Ebene magnetisierte Doménen der Probe sichtbar gemacht werden kénnen.
Um die in der Theorie postulierten Mechanismen zu untermauern, werden in Kap. 4
bestimmte physikalische Modelle herangezogen. Dabei werden zunéachst die theo-
retischen Grundlagen und die praktische Anwendung der Rekonstruktionsmethode
fiir die Magnetisierungsvektoren anhand der aufgenommenen Lorentz-Mikroskopie-
aufnahmen erlautert. Darauffolgend wird ein thermisches Modell behandelt, wel-
ches auf ultrakurzen Skalen den zeitabhéngigen Temperaturverlauf einer Fe-SizN,-
Doppelschicht nach Einzelpulsanregung mittels Laser simuliert. Aufgrund der diin-
nen Schichtdicke der Proben von 10 nm weisen diese eine in der Ebene liegende Ma-
gnetisierung auf. Daher werden zusatzlich noch XY-Modell-Simulationen vorgestellt
und die hierbei beobachteten Vortex-Antivortex-Netzwerke statistisch untersucht.
In Kap. 5 bzw. 6 werden die Messungen an den CoFeB- bzw. Fe-Proben ausge-
wertet. Die Analyse der CoFeB-Filme teilt sich auf in die unbehandelten Schichten
und nach Praparation zu unterschiedlichen Loch- und Inselstrukturen. Anhand der
rekonstruierten Magnetisierungen der TEM-Aufnahmen werden bestimmte Defekt-
texturen qualitativ ausgewertet. Zusétzlich wird das Pinning-Verhalten von Defek-
ten und deren raumliche Korrelationen tiber groflere Bildreihen quantitativ ergriin-
det. Dies wird analog auch fiir die Eisenfilme durchgefithrt. Des Weiteren werden
hier bestimmte — im Anhang vorzufindene — Algorithmen eingesetzt, um Vorti-

ces und Antivortices zu identifizieren. Damit werden die Fluenzabhéangigkeiten der
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Vortex-Antivortex-Netzwerke, die radialen Paarverteilungsfunktionen von verschie-
denen Defekttypen und die Netzwerkannihilation statistisch ausgewertet und mit
den Simulationsergebnissen aus Kap. 4 verglichen. Zudem werden noch die thermi-
schen Effekte im Membranrandbereich ausgearbeitet. Abschliefend werden in Kap. 7
die Ergebnisse zusammengefasst und ein Ausblick auf zukiinftige wissenschaftliche

Arbeiten in diesem Themengebiet dargelegt.



2. Theoretische Konzepte

Dieses Kapitel arbeitet die theoretischen Konzepte auf, welche dem Verstdndnis der
beobachteten Effekte dienlich sind. Es wird dabei zunéchst auf den Magnetismus im
Allgemeinen und in diinnen Schichten im Speziellen eingegangen. Dies fiihrt weiter
zur mathematischen Charakterisierung mit anschaulichen Beispielen von topologi-
schen Defekten. Diese werden zum einen fiir die Auswertung benotigt und finden
zum anderen im letzten Abschnitt beim Kibble-Zurek-Mechanismus Verwendung,

der die auftretenden Defekttexturen qualitativ beschreiben kann.

2.1. Magnetismus

In diesem Abschnitt sollen die grundlegenden Energiebeitridge und Effekte des Ma-
gnetismus, die vor allem fiir ferromagnetische Mikrostrukturen relevant sind, behan-
delt werden. Hierzu werden zunéchst die makroskopischen Grofien eingefithrt und
dann wird genauer auf ihren mikroskopischen Ursprung eingegangen. Im weiteren
Verlauf werden die kollektiven Mechanismen und Wechselwirkungen diskutiert, die
zu magnetischen Doménen, Domanenwanden und andere Defektstrukturen fiithren.
Dies wird zum Schluss im Konsens zum Arbeitstitel in die Ausarbeitung von magne-

tischen topologischen Defekten — insbesondere Vortices und Antivortices — miinden.

2.1.1. Historische Einleitung

Anfang des 19. Jahrhunderts wurden erste Konzepte publik, die magnetische Mate-
rie dhnlich zu Atomen in Festkorpern als aus kleinsten Einheiten von magnetischen
Momenten bestehend beschrieben. Diese Elementarmagnete weisen ihrerseits einen
Nord- und einen Siidpol auf, welche untrennbar voneinander sind. Auch wenn magne-
tische Monopole den Maxwell-Gleichungen zu einem strengen Dualsystem zwischen
magnetischer und elektrischer Phanomene verhelfen wiirden, konnten diese bis heu-
te experimentell nicht losgelost voneinander nachgewiesen werden. Was auflerdem
gegen Monopole und fiir Elementarmagnete spricht, ist die magnetische Sattigung
in Ferromagneten. Die Magnetisierung kann nicht weiter steigen, wenn alle Ele-

mentarmagnete parallel ausgerichtet sind. P. LANGEVIN entwickelte 1905 ein auf
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der statistischen Thermodynamik fuflendes Modell fiir den Paramagnetismus mittels
unabhéngiger Elementarmagnete. Seine Theorie sagte jedoch bei Raumtemperatur
ausschlieBlich einen schwachen magnetischen Effekt voraus, weshalb er eine weitere
Wechselwirkung zwischen den Elementarmagneten vorschlug, welche die Diskrepanz
zu groflen magnetischen Effekten — heutzutage als Ferromagnetismus bekannt — er-
klaren wiirde. Daraufhin postulierte P.-E. WEIss 1907 analog zu der Kondensati-
on von Gasen und der Rolle der Wechselwirkung von Gasmolekiilen untereinander
nach J. D. VAN DER WAALS eine magnetische Ordnung. Er erkannte, dass die ma-
gnetischen Momente im untersuchten Material auch ohne &dufleres Feld in kleinen
Bereichen, die als Doménen oder Weisssche Bezirke bezeichnet werden, eine paral-
lele Anordnung bevorzugen, welche sich meist an Kristalliten orientieren. Um das
Skalenverhalten qualitativ zu erkldren, fithrte er die Molekularfeldtheorie ein, in der
wechselwirkende magnetische Momente als Summe freier Momente in einem externen
Feld gendhert werden. Unter Anpassung der Wechselwirkungsstéirke an die experi-
mentellen Daten, gelang es ihm, mit dieser Theorie erstmals die Magnetisierung als
Funktion der Temperatur zu beschreiben. Da die Doméanen bei einem Ferromagne-
ten homogen ausgerichtet sind, kann tiber eine energetisch einfache Verschiebung
der Doménenwénde (vor allem in weichmagnetischen Materialien) erklart werden,
weshalb sich die Séttigung teilweise schon bei sehr kleinen externen Magnetfeldern
einstellt. Die gleichen Feldstdrken haben bei einem doméanenlosen Paramagneten eine
zu vernachlassigende Wirkung. Das hierbei notwendige grofle ,,Molekularfeld“ wur-
de erst 1928 von W. HEISENBERG mittels quantenmechanischer Interpretation als
Austauschwechselwirkung identifiziert [HS08, S. 2].

2.1.2. Makroskopische GroBen

Um Magnetismus quantitativ zu charakterisieren, wird die Magnetisierung M des
Materials eingefiihrt, die sich zu -

M = v (2.1)
ergibt und das magnetische Moment m pro betrachtetem Volumen V' darstellt, wobei
ersteres durch m = Y, p; — der Summe aller atomaren Teilmomente p; im Volumen
— gegeben ist. Die Antwortfunktion der Magnetisierung M auf die magnetische
Feldstédrke H eines dufleren Feldes wird durch die volumenbezogene einheitenlose

magnetische Suszeptibilitit y beschrieben. Diese kann in ihrer tensoriellen Form als

oM,
X = o,

(2.2)
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ausgedriickt werden. Fiir den idealisierten Fall von isotropen Materialien vereinfacht
sich Gl. (2.2) zu M = xH. In diesem Fall setzt sich die magnetische Flussdichte B

aus dem aufleren Feld H und der Magnetisierung M wie folgt zusammen:
B = jis(M + H) = po(1 + x)H . (2.3)

Hierbei ist po die magnetische Feldkonstante'. Alle Elemente weisen eine mehr oder
weniger stark ausgepragte Form des Magnetismus auf. Es wird hier unterschieden
zwischen dem das auflere Feld im Inneren des Materials verstiarkende Paramagne-
tismus, der sich durch ypa. > 0 ~ 1 — 10® auszeichnet und dem Feldlinien aus
dem Material verdriangenden bzw. abschwiachenden Diamagnetismus, bei welchem
XDia < 0 ~ —(1071% — 107%) gilt. Die Zahlenwerte zeigen typische GroSenordnun-
gen auf, wobei Supraleiter einen Sonderfall darstellen, weil sie ideale Diamagnete
(xsz = —1) und im Inneren vollig magnetfeldfrei sind. Da im Vakuum keine Ver-
starkung oder Abschwichung des auleren Feldes erfolgt, gilt yvax = 0.

Ferner sind Effekte wie Ferro-, Ferri- oder Antiferromagnetismus auf der Aus-
tauschwechselwirkung zwischen Elektronenspins beruhende kollektive Phanomene,
fiir die es keine einheitliche mikroskopische Theorie gibt, da Einelektron- und Meh-
relektroneffekte gleichzeitig relevant werden. Ferromagnetische Materialien weisen
typischerweise eine sehr hohe und durch Doméneneffekte anisotrope magnetfeldab-
héngige Suszeptibilitit Yperwo(H) > 1 ~ 102 — 10° auf. Sie erfahren daher einen
steilen Anstieg in der Auftragung B(H), gefolgt von einem Sattigungseffekt bei
einer Flussdichte po|M| ~ 1T fir vergleichsweise kleine externe Felder H mit
polH| ~ 1075T [Blu01, S. 127]. Im Gegensatz dazu wird bei Para- und Diama-
gneten wegen fehlender Doménen nach Gl. (2.3) ein flacher linearer Verlauf ohne
bzw. erst bei sehr groflen Feldern auftretende Sattigung beobachtet. Doméanen sind
im Ferromagnetismus auch fiir die magnetische Remanenz verantwortlich, weshalb
XFerro (H ) zusétzlich von der Vorgeschichte der Magnetisierung abhéngt, was wieder-
um zu dem hysteretischen Verhalten in den Magnetisierungskurven fithrt. Ahnlich
zum Ferro- verhalt sich der Ferrimagnetismus, hat aber zwei entgegengesetzt po-
larisierte magnetische Untergitter in einem Kristall. Die Untergitter unterscheiden
sich jeweils betraglich, sodass auch eine spontane Magnetisierung auftritt, die im
Vergleich zum Ferromagneten jedoch in eine deutlich verminderte Sattigungsma-
gnetisierung miindet. Beim Antiferromagnetismus liegen ebenfalls zwei antiparallele
Untergitter vor, welche betraglich gleich sind und deshalb keine spontane Magneti-

sierung auftritt. Diese drei Effekte haben gemein, dass sie temperaturabhiangige Sus-

! Aus Ubersichtsgriinden wird darauf verzichtet die in der Literatur hiufig verwendete dimensi-
onslose Permeabilititszahl p, = 1 + x einzufithren.
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zeptibilitaten besitzen und oberhalb einer kritischen Temperatur (Curie-Temperatur
Tc bei Ferromagneten und Néel-Temperatur Ty bei Ferri- und Antiferromagneten)
zu ungeordneten Paramagneten werden, weil die thermische Energie die Kopplungs-
energie iibersteigt. Einzig Eisen (Tg¢ = 1043 K), Cobalt (T5° = 1390 K) und Nickel
(TY = 629 K) zeigen bei Raumtemperatur Ferromagnetismus [Coel0, S. 615].

2.1.3. Magnetismus von Elektronen

Allgemein werden magnetische Eigenschaften in Festkorpern hauptsachlich durch
den Spin und den Bahndrehimpuls der Elektronen getragen, welche iiber die Spin-
Bahn-Wechselwirkung koppeln. Die magnetischen Momente des Kernspins spielen
dabei nur bei hoherer Energieauflosung eine Rolle, da ihr Beitrag aufgrund der
im Vergleich zur Elektronenmasse um die Gréfienordnung 10° hoheren Kernmasse
gering ausfallt.

Im Gegensatz zu den komplizierten kollektiven magnetischen Phianomenen lasst
sich der Dia- und Paramagnetismus gut tiber Spinzustdnde in unabhéingigen Ato-
men beschreiben. Dies liefert einen einfachen Zugang den Magnetismus bei Ele-
menten als freies Atom zu bestimmen. Wenn ein Element nur vollstandig gefiillte
Orbitale aufweist wie z. B. Edelgase oder Erdalkalimetalle, dann geht kein effektives
Spinmoment hervor, da nach dem Pauli-Prinzip jedes Spin-Up- (1) ein entsprechen-
des Spin-Down-Elektron (J) besitzt. Dies fiihrt dazu, dass sich das Element diama-
gnetisch verhélt, wie sich direkt mittels klassischer Elektrodynamik nachvollziehen
lasst. Nach der Lenzschen Regel wirkt die bei einem aufleren Magnetfeld zusatzliche
induzierte Bahnbewegung der Elektronen und das daraus resultierende innere Ma-
gnetfeld seiner Ursache entgegen und schwécht damit das auflere ab. Die meisten
Elemente sind isoliert als Atom jedoch paramagnetisch, da sie ungefiillte Orbitale
in gewohnlich &ufleren Schalen aufweisen. Daher besitzen sie ein von Null verschie-
denes Spinmoment, womit sich pro Atom ein magnetisches Moment p < 10ug (Mp:
Bohrsche Magneton) ergibt [Coel0, S. 93]. Bei einem &uBleren Magnetfeld richtet
sich das Dipolmoment entlang der Feldlinien aus und verstarkt dieses. Der Para-
als auch der Ferro-, Ferri- oder Antiferromagnetismus sind also quantenmechanische
Phanomene.

Viel schwieriger wird die Aussage welche Art von Magnetismus vorliegt, wenn
die Atome beispielsweise in einem Kristallgitter oder Molekiil angeordnet sind. Bei
der Betrachtung von kollektivem Phénomenen muss zwischen lokalisierten Rumpf-
elektronen und delokalisierten Bandelektronen unterschieden werden, wobei die Art
der chemischen Bindungen zwischen den Atomen das Resultat maflgeblich beein-

flusst. Dazu gehoren ionische Bindungen wie bei NaCl, in denen der Elektronen-
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transfer die dufleren Schalen fiillt, kovalente Bindungen in Halbleitern, bei denen
die Uberlagerung der Orbitale dhnliches bewirkt oder bestimmte Bandformationen
in metallischen Bindungen. Als Anschauungsbeispiel wird hier Eisen herangezogen,
welches eine atomare Elektronenkonfiguration von [Ar]3d®4s? aufweist. Es besitzt
in der dritten Schale ein ungefiilltes d-Orbital, in welchem nach den Hundschen
Regeln vier von den sechs Elektronen ungepaart sind, woraus sich im isolierten
Atom ein Spinmoment von pf® = 4up ergibt. Werden mehrere Eisenatome jetzt
zu einem Festkorper in der kubisch-raumzentrierten (bcc) Anordnung (Ferrit bzw.
normales «-Fe) zusammengeschoben, tiberlappt das duflerste 4s-Orbital als erstes
mit seinen Nachbarn und bildet entsprechend ein breites 4s-Band. Das weiter in-
nen liegende 3d-Orbital tiberlappt nicht ganz so stark und das entstehende 3d-Band
fallt schmaler aus. Hierdurch findet vor allem iiber das 4s- ein Ladungsaustausch
in das 3d-Orbital statt, woraus im bcce-Gitter eine effektive Elektronenkonfigurati-
on [Ar]3d"*4s%C resultiert. Des Weiteren hat das 3d-Band die Eigenschaft, spon-
tan seine Zustandsdichten fiir - und J-Elektronen gegeneinander zu verschieben,
wodurch Ferromagnetismus fiir o-Fe unterhalb der Curie-Temperatur T¢¢ hervorge-
rufen wird. Hier werden entweder 1- oder |-Zustande parallel zu der ferromagneti-
schen Achse energetisch bevorzugt. Durch Uberlappung treten im 4s-Band wenige
und im 3d-Band iiberwiegend ungepaarte Elektronen auf, wihrend andere Schalen
aufgrund der gepaarten 1/-Spins nicht zum magnetischen Moment beitragen. Die
3d"*-Spinaufteilung betragt dabei ungefihr 3d#’8 3df’6, woraus folgt, dass 2,2 Spins
ungepaart auftreten. Damit miindet die bee-Phase von Eisen in ein permanentes
effektives Moment von p%® = 2,2ug pro Atom. Es sollte an diesem Beispiel klar
werden, dass die magnetischen Eigenschaften empfindlich vom Gitter abhidngen und
sich so beispielsweise stark dndern, wenn das Gitter zusammengepresst bzw. ver-
formt wird oder eine kubisch-flichenzentrierte (fcc) Anordnung vorliegt. Letzteres
Austenit bzw. y-Fe tritt erst bei hohen Temperaturen auf und ist paramagnetisch,
verliert sein magnetisches Moment aber, sobald das Gitter leicht gestaucht wird. Das
fir die rote Farbe im Rost verantwortliche trigonale Hamatit (o-FeaO3) weist ein
verschwindendes magnetisches Moment auf und ist antiferromagnetisch, wahrend
das seltenere Maghemit (y-Fe,Os, fcc) mit einem Spinmoment von g 2% = 5up
pro Eisenion dem Ferrimagnetismus angehort [Coel0, S. 92 ff.]. Das spéter im expe-
rimentellen Teil noch eine Rolle spielende kubische Magnetit (Fe**(Fe™),04 oder
kurz Fe3O,) mit inverser Spinellstruktur ist aufgrund seiner tetraedrischen und okta-

edrischen Untergitter ebenfalls ferrimagnetisch und weist in der Summe ein Moment

Fe3O4 __  Fedt Fe3+ Fe?t _ , Fe?t —
von Heg. — luOktaederT + :uTetraederL + :uOktaederT - :uOktaederT — 4PLB auf [SGGQ]
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2.1.4. Energiebeitrage zur Dom@nenordnung

Neben der Austauschwechselwirkung spielen noch einige weitere Wechselwirkungen
eine tragende Rolle bei der Doménenformation. Hierbei setzt sich die gesamte freie

Energie Eg aus folgenden Einzelbeitragen zusammen [Coel0, S. 234-237]:

Eges = FEx +Eux+ EEntmag + EZeeman + ESpann + EMS . (24)
103—105 1-104 0—2-103 102—-103 1—102 0-1

Die GrofSenordnungen unterhalb der Energie sind in kJ/m? angegeben und stellen
typische Werte fiir Ferromagneten dar [Coel0, S. 179]. Hierbei steht E, fiir die
Austauschenergie, Eyk fiir die magnetokristalline Anisotropieenergie und Fgnimag
fiir die Entmagnetisierungsenergie. Wahrend erstere in einem Ferromagneten immer
eine Rolle spielen, tragt die Zeeman-Energie Eyeeman, nur bei einem dufleren Ma-
gnetfeld H (der Zahlenwert gilt fiir |B| ~ 1T) zur Gesamtenergie bei. Die externe
Spannungsenergie Egpany tritt auf, wenn eine mechanische Spannung o auf den Kor-
per ausgeiibt wird, wobei hier der Beispielwert fiir 0 ~ 1GPa gilt. Des Weiteren
ist Eng der Beitrag der Magnetostriktion, welcher im Folgenden genauso wie Fgpann
aufgrund seines typischerweise geringen Einflusses auf die Gesamtenergie vernach-
lassigt wird. Egspann und Eyg zahlen zu den magnetoelastischen Energiebeitrégen.
Eceman Wird ebenso nicht ndher behandelt, da in dieser Arbeit nur Proben ohne

bzw. unter vernachlassigharem dufleren Magnetfeld diskutiert werden.

2.1.4.1. Austauschwechselwirkung

Die den Ferromagnetismus bestimmende Austauschenergie 5y kann in einem Volu-

men V allgemein als
Ex = A/ (V-m)2dV (2.5)

geschrieben werden, wobei A eine materialabhangige Konstante und m = M /Mjg
der auf die Sattigungsmagnetisierung Mg normierte Magnetisierungsvektor ist. A
skaliert dabei entsprechend mit der spezifischen Curie-Temperatur T bzw. mit der

Austauschkonstante J wie folgt:
A%kBTc/CLO ~ JSQN/G(). (26)

Hierbei ist kg die Boltzmann-Konstante, ag der Gitterparameter, S der Elektronen-
spin und N die Anzahl der Atome pro Einheitszelle.
Ohne Dipol-Dipol-Wechselwirkung wiirden alle Spins beim Ferromagnetismus

bedingt durch die Austauschwechselwirkung vollig isotrop in die gleiche Richtung
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zeigen. Erstere fithrt nun aber zur Tendenz streufeldfreie geschlossene Magnetisie-
rungspfade zu bilden. Das Wechselspiel zwischen Austausch- und Entmagnetisie-
rungsenergie kann quantitativ tiber die Austauschlange

A

A = 2.
A to M3 27)

beschrieben werden. Fiir Eisen ergibt sich ein Wert von [, = 2,4nm, aber auch
andere Materialsysteme bewegen sich in der selben Groflenordnung. Sie gibt die
minimale Néel-Wandbreite (sieche auch Abschn. 2.1.5) an. Die Energie £ ... der
vortexartigen Magnetisierung in einer runden Mikrostruktur verursacht durch die

Austauschwechselwirkung lésst sich tiber

R

e = I8 In (=) (2.8)
Qg

bestimmen, wobei R der Radius der Mikrostruktur ist. Fiir relativ grole Radien im

Mikrometerbereich ergeben sich hier nach Gl. (2.8) lediglich Energien von E& .~

10J52, welche iiber die Entmagnetisierungsenergie

EEntmag _ ‘/,MOJ\4S2

Vortex 6

(2.9)

mit dem sphérischen Volumen V' des Partikels leicht kompensiert werden. Erst fir
kleinste Partikelgrofien tibersteigt die Austausch- wieder die Entmagnetisierungs-
energie. In weichmagnetischen Schichten — wie z. B. amorphem CoFeB — mit vernach-
lassigbaren Gitteranisotropien wird durch diese Abschétzung klar, dass kreisrunde
Strukturen schon ab Gréflen im unteren Nanometerbereich Vortexmagnetisierungen
energetisch begiinstigen [CoelO, S. 235 f.]. Dies fiihrt ferner zur Formanisotropie,

welche unter Anderem in Abschn. 2.1.4.3 genauer diskutiert wird.

2.1.4.2. Entmagnetisierungsenergie

Aus der Maxwellgleichung V - B = 0 folgt mittels Gl. (2.3) direkt, dass V - H =
—V - M gilt, wobei H = Hpyimag als das innere Entmagnetisierungsteld identifiziert
werden kann. Das heifit, dass die innere Magnetisierung eines Magneten gerade vom

inneren Entmagnetisierungsfeld aufgehoben wird. Daher kann die Entmagnetisie-
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rungsenergie Epnimag Uber zwei dquivalente Ausdriicke

Btuimag = 55 | Hiwag - MV (2.10)
Magnet
= %/|HEntmag|2dv (211)
R3

berechnet werden. Hierbei wird das Integral des zweiten Terms tiber das Volumen
vom Magneten und das des dritten Terms iiber den gesamten Raum gebildet [Coel0,

S. 237].

2.1.4.3. Anisotropien

In magnetischen Systemen liegt auch ohne dufleres Feld fast immer eine bevorzugte
Richtung der Magnetisierung vor. Dies kann nicht iiber die Austauschwechselwir-
kung erklart werden, da sie isotrop wirkt. Die erforderliche Energie, um die Magneti-
sierung von einer sogenannten magnetisch leichten Achse in eine magnetisch schwere
Achse auszurichten, wird als magnetische Anisotropieenergie F,; bezeichnet. Ani-
sotropien stellen fiir die Anwendung im technischen Bereich eine substanzielle Ei-
genschaft dar. So andern Kompassnadeln nicht spontan ihre Magnetisierung, wenn
sie einmal in Kontakt mit einem schwachen dufleren Magnetfeld kommen. Auflerdem
konnen mittels Anisotropien in Festplatten zwei wohldefinierte Magnetisierungszu-
stande direkt das Bit abbilden, wohingegen eine freie Rotation der Magnetisierung
hinderlich fiir eine praktische Umsetzung ist. Im Gegensatz dazu sind Anisotropi-
en in weichmagnetischen Materialien wie z. B. in Ferritkernen von Transformatoren
unerwiinscht, da sie die Koerzitivfeldstirke und damit die Hystereseverlustenergie
beim Ummagnetisierien erhohen.

Eani selbst besteht wiederum im Wesentlichen aus drei Komponenten. Zum
einen definiert das Kristallgitter leichte und schwere Kristallachsen, welche fiir die
rein intrinsisch bestimmte magnetokristalline Anisotropieenergie Fyk verantwort-
lich ist. Hier fithren die rdumlich am Gitter gebundenen Orbitale zu bestimmten
Vorzugsrichtungen des Elektronenbahndrehimpuls, was sich entsprechend iiber die
Spin-Bahn-Kopplung auf die Spinausrichtung auswirkt.

Zum anderen erhoht sich durch innerlich und &uflerlich induzierte Spannungen
die magnetoelastische Energie Fy\g. Zu den inneren gehoren Gitterfehlanpassungen,
welche beispielsweise in diinnen Schichten durch die beim Schichtwachstum entstan-
denen Verspannungen an Grenzschichten auftreten konnen. Weitere Faktoren sind
Gitterdefekte wie Fremdatome, durch Ausheizprozesse verursachte Strukturtextu-

rierung auf atomarer Skala oder auch die Korngrofle von polykristallinen Systemen.
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Zu den aufleren Einfliissen zéhlen mechanische Verspannungen, Deformationen oder
lineare Magnetostriktion unter einem dufleren Magnetfeld. Hier rufen die Verzerrun-
gen des Gitters Orbitaliiberlappungen und damit — analog zur intrinsischen magne-
tokristallinen Anisotropie — Vorzugsrichtungen hervor. An dieser Stelle sei erwahnt,
dass auch isotrope magnetoelastische Effekte wie z. B. spontane Volumenmagneto-
striktion auftreten kénnen.

Auflerdem fihrt die Formanisotropieenergie FEry., vor allem in Mikrostruktu-
ren bzw. diinnen Filmen zu von der Form bzw. Dicke des magnetischen Materials
abhéangigen bevorzugten Achsen. Der Energieterm ist in Gl. (2.4) nicht gesondert
aufgefiihrt, da er iiber die Entmagnetisierungsenergie Epnmag Miteinbezogen wird.
Zwischen dem Entmagnetisierungsfeld Hppgmae und der Magnetisierung M gilt die
Bezichung Hpytmag = —N M, wobei N der allgemein tensorielle Entmagnetisie-
rungsfaktor ist. Mithilfe von Gl. (2.10) folgt weiter fiir die Entmagnetisierungsener-
gie

Buimag = / N|M2av . (2.12)
Magnet

Die Formanisotropieenergie Epo.,m beschreibt gerade die Energie, welche aufgebracht
werden muss, um von der energetisch giinstigsten magnetischen Ausrichtung in eine
ungunstige zu wechseln. Fiir eine Kugel ist sie isotrop und es folgt N = 1/3 fur
alle Richtungen. Im Vergleich dazu weist in einem diinnen Film die Magnetisierung
parallel zur Ebene einen Faktor N o~ 0 und senkrecht zur Filmebene N| ~ 1 auf,
weshalb in solchen Proben die leichten Achsen meist in der Ebene liegen (englisch:

in-plane anisotropy). Nach Gl. (2.12) kann daher fiir letzteren Fall
pFim o Ho / | M2V (2.13)

Form 2
Magnet

geschrieben werden [GM12, S. 728]. Anders ausgedriickt entstehen die leichten Ach-
sen hier gerade derart, dass sich die durch die Dipol-Dipol-Wechselwirkung verur-
sachten an den Magnetrandflichen austretenden dufleren Streufelder minimieren.
Wie bereits in Abschn. 2.1.4.1 erwahnt wurde, konkurriert die Entmagneti-
sierungs- mit der Austauschenergie. Ab einer bestimmten Strukturgréfie iibersteigt
sie die Domanenwandenergien und ein Aufspalten in kleinere Doménen wird ener-
getisch sinnvoll, wie in Abb. 2.1 grafisch an einer rechteckigen Mikrostruktur ver-
anschaulicht ist. Abb. 2.1(a) zeigt eine Struktur bestehend aus einer magnetischen
Doméne mit maximaler Entmagnetisierungs- und Gesamtenergie. Die Energie mi-
nimiert sich in Abb. 2.1(a-d) von links nach rechts durch Verringerung der Dipol-

felder an den Grenzflichen auf Kosten von durch die Austauschkopplung bedingten
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(d) (e)

-

Abbildung 2.1.: Tllustration der Minimierung von Streufeldern (schwarze Pfeile) tiber Do-
ménenbildung an einer diinnen Mikrostruktur mit typischen Dimensionen von 1 um x
2um x 10nm. In (a) ist eine eindoménige Textur gezeigt, deren magnetische Ausrichtung
entlang des weiflen Pfeils zeigt. Von (a) bis (d) minimiert sich die Gesamtenergie, wobei
die Doménenwénde als schwarze Trennlinien gekennzeichnet sind. In (d) verschwinden
die Dipolfelder bis auf die Eckpunkte. (e) zeigt Diamantdoménen, wobei die leichte Kris-
tallachse mit der Anisotropiekonstanten Ky in dieser Struktur um 90° gegeniiber den
vorherigen gedreht wurde.

hohen lokalen Doménenwandenergien. Die Doménenformation in Abb. 2.1(d) ist
bis auf die Doméanenwandendpunkte in den Ecken entmagnetisierungsfeldfrei bei
gleichzeitig geringerer Doménenwandenergie als in Abb. 2.1(c). Des Weiteren sind
in Abb. 2.1(e) sogenannte Diamantdoménen dargestellt, welche unter bestimmten
Bedingungen wie magnetokristalline Anisotropien (Fyk), Verspannungen (magneto-
elastische Energien Eyg) oder externe Felder (Zeeman-Energie Ezceman) energetisch
bevorzugt sein konnen. Auch wenn diese Textur nicht die minimale Energie aufweist,
stellt sie ein lokales Minimum bzw. einen metastabilen Zustand dar. Hierbei entste-
hen an den beiden gezeigten Doméanenwandkreuzungen Vortices entgegengesetzter
Rotationsrichtung. Solche Texturen konnen iiber Entmagnetisierungsprozesse unter
den gleichen Bedingungen unterschiedliche Moden generieren, wobei die Richtung
des Magnetfelds beim Entmagnetisieren (z.B. parallel oder senkrecht zur Kristal-
lachse) wesentlich ist [HSO08, S. 438 f.].

Alle Anisotropiebeitrage setzen sich schliellich zu

Erni = Evk + Erorm + Pug (2.14)
o N N~
1104 1-5.102  0—102

zusammen, wobei die Zahlen unterhalb der Energiebeitrige in kJ/m? angegeben sind
und typische Werte fiir uniaxiale Anisotropien darstellen [Coel0, S. 179].

Die Anisotropieenergiedichte e, = Fa,;i/V eines uniaxialen Systems mit Volu-
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men V lasst sich Uber
en = Kui(m-u)? + Kyo(m-u)* + ... (2.15)

entwickeln, wobei m = M /|M| die normierte Richtung der Magnetisierung M
und v = U/|U]| die normierte Richtung der uniaxialen Anisotropie U darstellt.
K1 und K- sind die uniaxialen Anisotropiekonstanten erster und zweiter Ord-
nung. Aufgrund des symmetrischen Verhaltens werden ungerade Entwicklungsterme

ausgeschlossen. Die Naherung erster Ordnung ist héufig ausreichend, sodass sich
en = Ky 1(myuy + myuy + mau,)* = Kuq cos? (1)) (2.16)

ergibt. Hierbei ist ¢ der Winkel zwischen Magnetisierungs- m und Anisotropie-
richtung w. Jetzt konnen fiir w parallel zur z-Richtung zwei Félle auftreten. Falls
K, 1 > 0 gilt verschwindet bei senkrechter Magnetisierungsrichtung m L w die Ani-
sotropieenergiedichte e,, weshalb sich hier eine leichte z-y-Ebene ausbildet, in der
alle Achsen gleichwertig sind. Bei K, ; < 0 wird dagegen entsprechend m || u be-
vorzugt und die leichte Achse liegt parallel zur z-Richtung. Fiir diinne magnetische
Filme in 2-y-Ausdehnung gilt in der Regel K, ; > 0, da sich die Streufelder stark
verringern, wenn die Magnetisierung parallel zur Filmebene liegt [GM12, S. 725 f.].

Eisen besitzt eine kubische Anisotropie, wobei sich die dazugehorige Anisotro-

pieenergiedichte ey zu
ex = Kyi(mim? +mim] +mim3) + Kio(mimim?) + . .. (2.17)

nahern lasst. Die gezeigten Terme sind 4. und 6. Ordnung, da andere Terme die
Symmetriebedingungen nicht erfiillen oder wie m? + mg +m?2 = 1 zu isotropen
Verhalten fiihren. Der Term 6. Ordnung kann oft vernachléssigt werden, sodass
mithilfe des Additionstheorems my + mj + m,; = 1 — 2(mim3 + mim, + mim3)
Gl (2.17) zu

1
ex ~ Ky (mimi +mim. +mim3) = —§Kk71(1 +md 4 m‘yl +m?) (2.18)
vereinfacht werden kann. Fiir Ky; > 0 liegen die leichten Achsen des kubischen
Gitters gerade auf den z-, y- und z-Achsen bzw. (100)-Richtungen und die schweren
in den Raumdiagonalen bzw. (111)-Richtungen. Fiir Ky; < 0 gilt dies vice versa
[GM12, S. 726].
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2.1.5. Domanenwande in ultradiinnen Filmen

Im experimentellen Teil dieser Arbeit werden ultradiinne magnetische Filme unter-
sucht. Dabei handelt es sich um Proben mit leichter Achse in der Ebene. In diesen
treten besondere Formen von Domédnenwanden auf, die hier genauer diskutiert wer-
den. Ab einer Filmdicke d, die sich in der Gréenordnung der Doménenwandbreite b
befindet, verliert die Standardtheorie von Bloch-Wénden ihre Giiltigkeit. In diesem
Fall skalieren die Doménenwénde nicht mehr mit der gesamten Anisotropieener-
gie, sondern mit dem Streufeld bzw. der Probendicke [HS08, S. 223-226]. Andere
Formen von Doménenwénden treten daher zum Vorschein. In Abb. 2.2 sind drei

Doméanenwandkonfigurationen schematisch aufgezeigt.

(a) Bloch-Wand (b) Néel-Wand (c Stachelwand

W

b O Vortex
@ Antivortex I t f ¢

)'\

D
i

Abbildung 2.2.: Schematische Darstellung verschiedener Doménenwandtypen. (a) zeigt
eine 180 °-Bloch-Wand und (b) eine 180 °-Néel-Wand. Die Ellipse der Breite b mit den
abgebildeten Magnetfeldvektoren im Querschnitt der Probe der Dicke d veranschaulicht,
dass bei dieser Geometrie die Streufeldenergie der Bloch-Wand héher ist als die der Néel-
Wand. Die Lange der Pfeile gibt qualitativ den Anteil der Magnetfeldvektoren in der
betrachteten Ebene an. In (c) ist eine Stachelwand zu sehen, wobei die Bereiche um die
gestrichelten Linien durch kontinuierliche Ubergange der skizzierten Magnetisierungsvek-
toren ersetzt werden miissen. Die blauen Linien entsprechen hierbei 90 °-Néel-Wénden.
Des Weiteren entstehen an den Kreuzungspunkten die eingezeichneten Vortex- (weifler
Punkt) und Antivortexkerne (rote Punkte).

L. NEEL niherte hierbei die Doménenwéinde durch einen elliptischen Zylinder der
Breite b und der Hohe d. Im Fall dickerer Schichten mit d > b folgt ein Entma-
gnetisierungsfaktor von Npjeen = b/(b + d), der Bloch-Wande (Abb. 2.2(a)) durch
eine geringere Streufeldenergie begiinstigt. Fiir dilnne Proben kann jedoch d < b
erreicht werden, sodass Néel-Wénde (Abb. 2.2(b)) mit einem Entmagnetisierungs-
faktor von Nxee = d/(b + d) eine geringere Energie aufweisen [Née55]. In diesem
Ansatz wird die Wandbreite b durch die Streufeldenergie bestimmt, wobei L. NEEL
die Doménenwandstruktur unverindert lie. Der Ubergang zwischen diesen beiden
Moden héngt dann von der minimalen Wandbreite und der maximalen Wandenergie
ab.

Es kénnen aber auch kompliziertere Doméanenwandtexturen — wie Stachelwénde

(Abb. 2.2(c)) — auftreten. Diese bestehen bei diinnen Filmen aus sich kreuzenden
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90 °-Néel-Wanden. An den Kreuzungspunkten der Stachelwand bilden sich abwech-
selnd Vortex- und Antivortexkerne aus, wobei die Doménenwéande in diesen Stel-
len ihre Rotationsrichtung éndern. Diese sich durch die Probe erstreckenden Uber-
gangsbereiche wechselnden Drehsinns heiflen allgemein Bloch-Linien. Stachelwande
treten unter anderem dann auf, wenn ein magnetisches Feld parallel zur Probene-
bene und senkrecht zur Doméanenwand angelegt wird. In diesem Fall benétigt eine
90 °-Néel-Wand nur 12% der Energie einer 180 °-Néel-Wand, weshalb Stachelwéan-
de trotz der in Summe wesentlich langeren Wéande energetisch begiinstigt werden
[HS08, S. 225]. Derartige Texturen konnen auch tiber Entmagnetisierungsprozesse
induziert [GMAT11] oder itber kurze Magnetfeldpulse manipuliert und so die Dichte
der Wénde verédndert werden [NMS™06, MSBB*09]. Generell konnen Stachelwénde
z.B. in Nigy Feyg fur Filmdicken von d < 100 nm [HS08, S. 236] oder in Permalloy fir
d < 90nm [HS08, S. 424] auftreten. Fur sehr diinne Schichten (Permalloy: d < 30 nm
[HS08, S. 424]) werden sie jedoch aufgrund von den durch Bloch-Linien verursachten
Energiebeitragen wieder instabil und gehen dann in normale 180 °-Néel-Wande iiber
[HSO08, S. 237].

2.2. Topologische Defekte

Topologische Defekte treten genau dann auf, wenn eine kontinuierliche Symmetrie
des Systems aufgehoben wird. Der Defekt bezeichnet gerade den Kernbereich im
Nahfeld, der die ansonsten stetig ineinander iibergehende Ordnung des Fernfelds
zerstort. Beispielsweise bildet ein Elektron im Vakuum einen topologischen Defekt
des elektrischen Feldes im ansonsten konstanten Feld des Raumes. Der Defekt kann
hierbei lokalisiert werden, wenn das Feld um den Defekt gemessen wird. Allgemein
spielen Defekte eine entscheidende Rolle bei den Materialeigenschaften in realen
Systemen. Die elektrische Leitfdhigkeit von Halbleitern hangt z. B. empfindlich von
ihrer Dotierung ab. Auflerdem sind verschiedene Defektstrukturen verantwortlich
fir ferromagnetische FEigenschaften wie die Remanenz, da hier Doménenwande, die
ihrerseits wiederum Defekte im magnetischen System darstellen, beispielsweise Ver-
setzungen energetisch teilweise nicht iberwinden kénnen und so eine von Null ver-
schiedene Magnetisierung entsteht, die tiber &uflere Streufelder messbar wird. Die
Bezeichnungen der topologischen Defekte hangt von ihrer symmetrieauthebenden
Eigenschaft und dem betrachteten System ab. So werden sie zum Beispiel im XY-
Modell und in suprafluidem Helium als Vortices, im Kristall als Versetzungen oder
Fremdatome und im frithen Universum als kosmische Strings bezeichnet [CL95, S.

495]. Eine genauere mathematische Charakterisierung ist daher sinnvoll und wird



18 2. Theoretische Konzepte

im Folgenden zunichst allgemein topologisch und danach mit Fokus auf Vortices
und Antivortices im XY-Modell durchgefiihrt.

2.2.1. Charakterisierung

Um die aulergewohnliche Stabilitdat von verschiedenen magnetischen Konfiguratio-
nen zu verstehen, kommen topologische Uberlegungen gelegen. Diese Herangehens-
weise ist nicht neu und wird beispielsweise auch im Higgs-Mechanismus oder bei
Defekten in kondensierter Materie praktiziert (vgl. Abschn. 2.3). Zwei Konfiguratio-
nen sind homotopisch dquivalent oder kurz homotop, falls sich die eine durch eine
stetige Deformierung in die andere tiberfiithren ldsst. Dabei wird die stetige Funkti-
on, welche die Abbildung von einem topologischen Raum in den anderen tiberfiihrt,
Homotopie genannt.

Fiir eine mathematisch prazise Beschreibung ist es notwendig zunéchst Pfade
und Schleifen zu definieren. Fine kontinuierliche Abbildung f : X — I mit einem
Basispunkt zy und einem Endpunkt x; ist ein Pfad in einem topologischen Raum
X mit einem Intervall I = [0,1], falls

gilt. Ein Pfad wird Schleife genannt, falls zusétzlich

£(0) = £(1) = o (2.21)

gegeben ist, der Basis- also dem Endpunkt entspricht [Nak03, S. 122 f.]. Die Inver-
sion eines Pfads f~! berechnet sich zu f~!(s) = f(1 — s) mit s € I. Dieses Konzept
ldasst sich analog auf konstante Pfade und Schleifen tibertragen. Hieraus folgen je-
doch noch keine Einheitselemente. Uber Homotopien kénnen Pfade und Schleifen
nun so klassifiziert werden, dass sich eine mathematisch prézise Aquivalenzrelation
ergibt, womit die dazugehorigen Aquivalenzklassen Gruppenstruktur erhalten. Die
Aquivalenzklasse einer Schleife f wird geschrieben als [f]. Hierfiir stellt sich heraus,
dass Satze aus Pfaden bzw. Schleifen, die untereinander kontinuierlich ineinander
iibergefithrt werden konnen, gerade Aquivalenzklassen mit Gruppencharakter bil-
den.

Zwei Schleifen f,g : I — X mit Basispunkt xy sind homotop zueinander (ge-
schrieben als f ~ g), wenn eine kontinuierliche Abbildung F': I x I — X existiert,
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die

F(s,0) =
F(s,1)
F(0,1)

~

(8)7 (2.22)
g(s) Vsel, (2.23)
(1,t)=ao Vel (2.24)

|
>

erfiillt. Die beide Schleifen verbindende Abbildung F' heiit Homotopie. Weiterfiih-
rende mathematische Herleitungen zu Homotopiegruppen kénnen in [Mer79, Nak03]
nachvollzogen werden.

Konkret kann der topologische Raum X ein n-dimensionaler reeller Raum R”
sein. Ein weiteres Beispiel stellen n-Spharen S™ dar, welche fiir n = 0 ein Punkt,
n = 1 ein Kreis oder n = 2 eine Kugeloberfliche sind und spéter fiir den Ordnungs-
parameter von magnetischen Spins relevant werden. Schleifen, die sich in einem
topologischen Raum X zu einem Punkt zusammenziehen lassen, werden nullhomo-
top genannt und sind homotop zu einer konstanten Abbildung bzw. der Identitit
idx. Dies ist nur fir kontinuierliche Rdume gegeben und so kann beispielsweise eine
Schleife um die Null fir X = R?\ {0} nicht mehr kontrahiert werden.

Zur Veranschaulichung von Homotopieklassen wird ein 2-Torus 72 = St x S!
betrachtet, dessen Oberfliche durch ein Produkt aus zwei Kreisen (1-Sphéren) be-

schrieben werden kann, wie in Abb. 2.3 skizziert ist.

(a) . , (b) (c) o (d)
2 Lo hy
—\% — 92 — l
[fl] [f2] = [idx] [91] = [g2] # lidx]  [h1] = [h2] # [g1 2] goh=1

Abbildung 2.3.: Veranschaulichung von topologischen Eigenschaften verschiedener Homo-
topieklassen anhand des Torus. (a) zeigt zwei verschiedene Pfade, die sich zu einem Punkt
(Identitéat idx) zusammenziehen lassen (gestrichelte Linien). In (b) kann die Schleife g;
kontinuierlich zur Schleife go deformiert werden, aber nicht zur Identitdt zusammenge-
zogen werden. Sie stellen genau wie hi2 in (c) eine eigene Homotopieklassen dar. Der
konstante Pfad ¢ fithrt hierbei den Basispunkt zp zum Basispunkt z{, iiber. In (d) stellt
[ eine Verkniipfung am Basispunkt xy von zwei Schleifen der Homotopieklassen aus (b)
und (c) dar.

Abb. 2.3(a) zeigt zwei Schleifen f; und f,, die sich jeweils zum Basispunkt kon-
trahieren lassen, womit f; 5 ~ idx gilt. In Abb. 2.3(b) sind zwei Schleifen g; und
go zu sehen, die homotop zueinander sind, da sie den gleichen Basispunkt xy und
tiber eine Homotopie (gestrichelte Linien) ineinander tibergefiithrt werden kénnen.

Sie sind jedoch nicht homotop zu idx. Des Weiteren weisen beide Schleifen g o
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eine andere Homotopieklasse auf als hyo in Abb. 2.3(c), wobei beide Klassen die
jeweiligen 1-Sphéren reprasentieren, aus denen der Torus zusammengesetzt ist. Der
konstante Pfad c fiihrt xy in z{, iber, da Pfade und Schleifen sich verkniipfen lassen,
weshalb [hy] = [co hy o ¢! = [hy] folgt. In Abb. 2.3(d) ist die Verkettung [ zwei-
er Schleifen mit selbem Basispunkt zy und unterschiedlichen Homotopieklassen aus
Abb. 2.3(b,c) illustriert.

Die Verkniipfungsoperation zweier Schleifen f und g von Homotopieklassen folgt
der Relation [f] o [g] = [f o ¢], womit schlieSlich die Voraussetzungen fiir Grup-
pen gegeben sind [Nak03, S. 125]. Ein Satz von Homotopieklassen von Schleifen
im topologischen Raum X kann somit iiber die erste Homotopiegruppe bzw. Fun-
damentalgruppe m (X, zy) mit o € X ausgedriickt werden. Die Spezifizierung des
Basispunkts xg spielt keine Rolle mehr, wenn der topologischen Raume wegzusam-
menhéingend ist, womit Homotopieklassen von Schleifen und Pfaden nicht mehr vom
Basispunkt x, abhéngen (wurde in Abb. 2.3(c) ausgenutzt). Daher ldsst sich die Fun-
damentalgruppe fiir die hier relevanten Fille als 71 (X) schreiben [Nak03, S. 127 f.].

Allgemein kann fiir die n-te Homotopiegruppe von n-Sphéaren gerade
T (S™) = Z (2.25)

fiir alle n > 1 gefunden werden. Das heifit, dass sich die Homotopieklassen von Schlei-
fen iiber ganze Zahlen unterscheiden lassen. Dies fiihrt im Folgenden zu der Win-
dungszahl. Letztere gibt z. B. in Abb. 2.3(b) die Anzahl der Umlédufe der roten Schlei-
fe an. Eine solche Schleife die einmal herumléuft, kann nicht in eine tibergefiihrt wer-
den, die zweimal gewickelt ist usw. Des Weiteren gilt damit fiir die Fundamentalgrup-
pe des oben beschrieben 2-Torus m1(7T?) = m(S' x S) 2 m(SYH) e m(S) 2 Z & Z.
Die verkniipfte Schleife [ in Abb. 2.3(d) wird also entsprechend iiber die Anzahl
der jeweiligen Umléufe der beiden sich in ihrer Homotopieklasse unterscheidenden

Schleifen beschrieben.

2.2.2. Windungszahlen

In diesem Teil sollen die in Abschn. 2.2.1 beschriebenen Klassifizierungen fiir to-
pologische Defekte in magnetischen Systemen benutzt werden, um diese zu charak-
terisieren. Dafiir wird zundchst ein Ordnungsparameter (siche auch Abschn. 2.3.2)
festgelegt, in welchem die Topologie untersucht werden soll. Fiir magnetische Defekte
ist dies die Magnetisierung. Hier gibt es einige Einschrénkungen bei der Verwendung
der obigen Definitionen. Einerseits sind die magnetischen Momente gequantelt, so-

dass die kontinuierliche Deformierung nur eine Naherung verkorpert. Auflerdem kann
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aufgrund der endlichen Systemgrofie die Topologie unter einem bestimmten Ener-
gieaufwand verdndert werden. So konnen z.B. Doménenwénde an den Rand der
magnetischen Probe geschoben werden und verschwinden. Zuséatzlich ist die Aniso-
tropieenergie endlich, weshalb magnetische leichte Ebenen in dinnen Filmen bei-
spielsweise nur in erster Ndherung gelten. Dies alles hat zur Folge, dass ein idealer
topologischer Defekt in einem realen System sehr wohl in einen Defekt einer ande-
ren Homotopiegruppe iibergefithrt werden oder gar verschwinden kann. Trotzdem
konnen die topologischen Aspekte sehr gut genutzt werden, um die hohen Energien
der Defektstrukturen bzw. deren hohe Stabilitdt zu erkliaren [Bral2, S. 7).

Zur Anschauung wird ein magnetisches System mit leichter z-y-Ebene heran-
gezogen, wie es auch in den diinnen Filmen des experimentellen Teils dieser Arbeit
auftritt. Dieses System kann mathematisch ndherungsweise tiber das XY-Modell mit
dem Hamilton-Operator

H=-J> cos(0;) (2.26)

(i.5)
beschrieben werden [CL95]. Hierbei wird tiber alle Kosinusse der Winkel 6;; = 6; —
0; zwischen zwei Spins der ndchsten Nachbarn (i,j) summiert. Fiir eine positive
Austauschkonstante J ergibt sich Ferro- und fiir eine negative Antiferromagnetismus.

Der Winkel des Spins lasst sich hierbei in

mit einem konstanten Phasenschub 6, aufteilen, wobei 6y in realen physikalischen
Systemen bedeutsam ist, wie spéater gezeigt wird.

Die Magnetisierung wird im Ordnungsparameterraum fiir Systeme mit leichter
Achse iiber eine 0-Sphére, mit leichter Ebene tiber eine 1-Sphéare und mit isotropen
Spins tiber eine 2-Sphére beschrieben [Bral2, S. 9 f.]. Im XY-Modell wird der Ord-
nungsparameterraum also auf eine 1-Sphére abgebildet. Die Schleife im Realraum
kann ebenso iiber eine 1-Sphére wiedergegeben werden, da hierfiir ein geschlossener
Integrationspfad entlang der normierten Magnetisierung m benutzt wird. Mathema-
tisch wird dies iiber m : S' — S' ausgedriickt, wobei nach Gl. (2.25) 7(S') = Z = w
gilt und die Homotopieklasse des topologischen Defekts gerade iiber eine ganze Zahl
— der Windungszahl w — klassifiziert wird. Wenn w = 0 folgt, ist die Abbildung m
nullhomotop und es liegt kein topologischer Defekt vor, da m iiber eine kontinuier-
liche Deformierung in einen geordneten Zustand iibergefiihrt werden kann. Defekte

mit unterschiedlicher Windungszahl w kénnen nicht kontinuierlich ineinander tiber-
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gefiihrt werden. Fiir dieses Modell lésst sich die Windungszahl tiber
_ L 74 Vodr (2.28)
w= o .

berechnen. Sie stellt hier ein Linienintegral in einem geschlossen Pfad tiber die Win-
keldnderung der Spins in Abhéangigkeit des Ortsvektors r dar. Bildlich ist dies die
Anzahl der Umlaufe, welche sich die Spins beim Durchlaufen des Pfads um ihre
eigene Achse drehen. Hierbei spielt es keine Rolle wie grofl der Integrationspfad ge-
wahlt wird. Fiir grofere Radien werden die Winkelschritte kleiner und fiir kleinere
entsprechend groflerer, aber das Ergebnis bleibt in der Summe das gleiche.

In Abb. 2.4 sind allgemeine zweidimensionale Vektorfelder mit Szenarien fiir

Windungszahlen von w = 0,+1, +2 mit verschiedenen Phasenschiiben 6, grafisch

veranschaulicht.

(a) w= (b) w=+1 (d) w=+2
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Abbildung 2.4.: Zweidimensionale Vektorfelder mit topologischen Defekten verschiedener
Windungszahlen w und Phasenschiiben 6y. Die roten Pfeile markieren einen moglichen
Integrationspfad, wobei {iber die Summe der diskreten Winkeldnderungen dieser Pfeile die
Windungszahl w nachvollzogen werden kann. In der unteren Zeile sind jeweils die Integrati-
onspfade im Ordnungsparameterraum gezeigt. Mit blauen Linien werden Symmetrieachsen
gekennzeichnet. Wahrend im oberen Gitter von (a) alle Pfeile den gleichen Winkel haben
und somit iiberall V8 = 0 gilt, ist das untere Gitter eine Teilmenge von einem Antivortex
aus (c). Hier gilt im allgemeinen V6 # 0, jedoch heben sich die Beitrage gerade auf und
es folgt w = 0. In (b) sind Konfigurationen fir w = +1 zu sehen, wobei sich je nach
0y Vortices (0y = /2, 0y = 371/2) oder Quellen (6p = 0) und Senken (fy = 7) ergeben.
Die Antivortices (w = —1) in (c) sind hingegen unabhéngig von 6y ununterscheidbar. Fiir
w = £2 entsteht in (d) bei 6y = 11/2 oder Oy = 37/2 ein Punktdipolfeld und in (e) sein
hexagonales Gegenstiick.

Fir die Windungszahl spielt der Phasenschub 6, keine Rolle, da dieser beim Ablei-
ten verschwindet. In Abb. 2.4(a) ist gezeigt, dass sich das Integral zu Null ergibt
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(w = 0), falls der Pfad keinen topologischen Defekt umschliefit. Fiir Vortices ergibt
sich wy = 41 und fiir Antivortices way = —1. In Abb. 2.4(b) (w = 1) entstehen bei
einem Phasenschub 6y = 0 Quellen und bei 8y = 7t Senken, die typisch fiir beispiels-
weise positive bzw. negative Punktladungen des elektrischen Feldes sind. In realen
magnetischen Systemen werden diese Phasenschiibe aufgrund des Dipolcharakters
des Magnetfelds und der daraus resultierenden Streufelder energetisch unterbunden.
Daher sind neben Antivortices nur gegen den Uhrzeigersinn laufende (linksdrehen-
de) Vortices mit 6y = 7t/2 und im Uhrzeigersinn laufende (rechtsdrehende) Vortices
mit #y = 37/2 vorzufinden. Alle Phasenverschiebungen 6y # k7t/2 mit k € Z produ-
zieren jeweilige Mischformen zwischen Vortices und Quellen bzw. Senken. Bei den
Antivortices in Abb. 2.4(c) gibt es diese Besonderheiten nicht, weil 6y nur die Aus-
richtung des Defekts im Gitter bestimmt, welche keinen Einfluss auf die Energie
hat. Abb. 2.4(d) zeigt den Fall eines Defekts mit w = +2, der ein Punktdipolfeld
im Vakuum darstellt. Dieses ist zudem homotop zur Integration iiber zwei gegen-
laufig rotierende Vortices im XY-Modell oder auch falls iiber die elektrischen Felder
eines Positron und eines Elektrons im Vakuum integriert wird. Der entsprechende
,Antidefekt* mit w = —2 in Abb. 2.4(e) hat Ahnlichkeiten mit einem Antivortex
und ist auch unabhangig von 6y, weist aber anstatt einer kubischen eine hexagonale
Symmetrie auf. Fiir hohere Windungszahlen entwickelt sich dies analog weiter.

Waiéhrend in Abb. 2.4 der Realraum im oberen Bereich zu sehen ist, befindet sich
darunter der Ordnungsparameterraum mit dem Spinwinkel 8 als Ordnungsparame-
ter. Im oberen Vektorfeld in Abb. 2.4(a) wird der Integrationspfad lediglich auf einen
Punkt im Ordnungsparameterraum abgebildet, was gleichbedeutend mit einer voll-
stdndig geordnete ferromagnetische Konfiguration ist. Im darunter liegen Vektorfeld
wird der Pfad auf einen Teilraum des Ordnungsparameters projiziert, wobei sich hier
der Hin- und Rickpfad exakt zu Null ergeben und jene Struktur somit kontinuier-
lich auch in einen Punkt im Parameterraum kontrahiert bzw. in die ferromagnetische
Anordnung tibergefiihrt werden kann. Dies sind zwei Beispiele fiir topologische nicht
geschiitzte Strukturen. Fiir Vortices und Antivortices (Abb. 2.4(b,c)) ist sichtbar,
dass der ganze Parameterraum bzw. alle Winkel mit jeweils unterschiedlichen Inte-
grationsrichtungen abgebildet werden und der Pfad nicht weiter vereinfacht werden
kann. Damit sind (Anti-) Vortices topologisch stabile Strukturen. Fir w = 42 in
Abb. 2.4(d,e) folgt ein analoges Bild, allerdings umlauft die Integrationsschleife den
Ordnungsparameterraum genau zweimal.

Dieses Prinzip lasst sich auch auf andere Defekte wie Skyrmionen oder Domaé-
nenwande tbertragen. Allgemein gilt, dass sich die Dimension der im Realraum den

Defekt umschliefenden Sphare mit der Dimension der Sphéare im Ordnungsparame-
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terraum deckt. Die Raumdimension d des Systems lasst sich iiber die Beziehung
d=d +r+1 (2.29)

ausdriicken, wobei d’ die Defektdimension und r die Dimension der r-Sphéare dar-
stellt. Domédnenwéande sind fiir d = 1 Punkte (¢’ = 0), fur d = 2 Linien (d' = 1)
und fir d = 3 Flachen (d' = 2). Der Ordnungsparameter verschwindet in diesen drei
Fallen entsprechend an einem Punkt, auf einer Linie oder auf einer Flache. Fiir alle
Félle werden die Wénde nach Gl. (2.29) iiber 0-Sphéren beschrieben, die mit ihren
nicht verbundenen Punkten die Wand einschliefft. Vortices sind, wie oben im XY-
Modell gezeigt, fiir d = 2 Punktdefekte (d’ = 0), wéhrend sie in d = 3 Vortexlinien
(d" = 1) bilden, beide jedoch 1-Sphéren erfordern. Fiir d = 3 koénnen Skyrmionen
(d" = 0) auftreten, welche iiber eine diese umbhiillende 2-Sphére im Realraum auf

eine 2-Sphéare im Ordnungsparameterraum abgebildet werden [Bral2, S. 13 f.].

2.3. Kibble-Zurek-Mechanismus

Der Kibble-Zurek-Mechanismus (KZM) behandelt das Auftreten von topologischen
Defekten, wenn ein System bei hinreichend schneller Abkiithlung einen Phasenitiber-
gang zweiter Ordnung passiert. Die fiir einen beobachtbaren Effekt notwendige Ab-
kiihlrate hangt dabei von intrinsischen Kopplungskonstanten bzw. der daraus resul-
tierenden Mobilitat der Defekte ab. Wird die Abkiihlzeit soweit verkiirzt, dass sie
in der Groflenordnung der Kommunikationszeit im gegebenen System liegt, fiihrt
die Phasenseparation in der Hochtemperaturphase zum Ausfrieren von Doménen
gebrochener Symmetrie.

Der KZM ist ein fundamentales Konzept, welches in Systemen unterschied-
lichster Groflenskalen und Dimensionalitaten beobachtet werden konnte. T. W. B.
KIBBLE verdffentlichte 1976 seine ersten theoretischen Uberlegungen zur Beschrei-
bung der Topologie des frithen Universums [Kib76]. Hierbei wird angenommen, dass
sich das Universum nach dem Urknall kurzzeitig oberhalb einer kritischen Tempe-
ratur befand und beim darauffolgenden Abkiihlen in die Tieftemperaturphase einen
Phasentibergang durchquerte, der zu einer spontanen Symmetriebrechung fiihrte.
Als Folge hieraus wird die Bildung und Entwicklung von kosmischen Strings, Do-
méanenwanden und Monopolen beschrieben. Diese Ideen griff W. H. ZUREK 1985
auf und schlug ein Experiment mit kryogenen Fliissigkeiten vor, in welchem die
kosmischen Strings des frithen Universums mit den Vortexlinien des suprafluiden

YHe verglichen werden [Zur85]. Hieraus kristallisierte sich dann der KZM, der in
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vielen anderen Systemen Anwendung fand wie z. B. in nematischen Fliissigkristal-
len [CDTY91], in suprafluidem *He [REGT96, BBF96], in ferroelektrischen Mate-
rialien [GLD 12, LWK™14], in kristallinen Strukturen in Ionenfallen [URJ13], in
kolloidalen Monolagen [DDMIK15], im akustischen Rauschen bei Deformation von
Festkorpern [GGB™16] als auch in ultradiinnen Eisenfilmen [EMG™17].

2.3.1. Symmetriebrechung

Ein physikalisches System besitzt eine Symmetrie oder Invarianz, wenn unter be-
stimmten Transformationen die Eigenschaften des Systems nicht verandert werden.
Symmetrien werden unterteilt in diskrete (z. B. Spiegelsymmetrie) und kontinuierli-
che (z. B. Rotationssymmetrie) Symmetrien, wobei erstere eine endliche und letztere
eine unendliche Anzahl von Symmetricoperationen erlauben. Beim Ubergang von
der Hochtemperaturphase in die Niedrigtemperaturphase verringert sich in der Re-
gel aus entropischen Griinden die Symmetrie. Beispielsweise besitzen die Spins eines
Ferromagneten oberhalb der Curie-Temperatur keine Vorzugsrichtung, sind daher
rotationsinvariant und haben eine hohe Symmetrie. Unterhalb der kritischen Tem-
peratur zwingt die Austauschwechselwirkung benachbarte Spins zur parallelen Aus-
richtung (vgl. Abschn. 2.1.4 fir Details zu magnetischen Energiebeitragen), wodurch
die Symmetrie verkleinert wird. Diese Verringerung wird als Symmetriebrechung be-
zeichnet. In einem Festkérper findet beim Ubergang von einer Glasphase zu einer
kristallinen auch eine Symmetriebrechung statt, da im Glas die Atome keine lang-
reichweitige Ordnung besitzen. Die periodische Gitterstruktur im Kristall hingegen
weist diskrete Gitterplatze fir die Atome auf, sodass nur gitterspezifische Symme-
trien vorhanden sind. Es gibt jedoch auch Falle, in denen der Phaseniibergang keine
Symmetriebrechung hervorruft wie z. B. beim Ubergang von der Gas- in die fliis-
sige Phase. Hier unterscheiden sich zwar die Abstiande der Atome bzw. Molekiile

zueinander deutlich, was allerdings keine Aufhebung einer Symmetrie darstellt.

2.3.2. Landau-Theorie

Thermodynamisch lésst sich ein System aus N Teilchen in der Hochtemperatur-
phase iiber den Druck p und die Temperatur T beschreiben. Beim Phaseniibergang
reichen diese Parameter jedoch nicht mehr aus, da bestimmte Symmetrien gebrochen
werden. Die Losung ist, einen abstrakten Ordnungsparameter ¢ einzufiithren, wel-
cher eine qualitative Beschreibung des Systems im Bereich der Symmetriebrechung
ermoglicht. In nachfolgenden Berechnungen wird der einfachste Fall eines skalaren

Ordnungsparameters angenommen, um eine anschauliche Darstellung zu erreichen.
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In der Landau-Theorie [Lan37, TT87, CL95] wird daher der druck- und temperatu-
rabhangigen Gibbs-Energie G(p,T') ein Parameter ¢ hinzugefiigt. Da ein konstanter
Druck p = pg angenommen wird, ergibt sich G(p, T, ¢) = G(T,¢). Der Ordnungs-
parameter ¢ muss fiir Temperaturen oberhalb bzw. nahe der kritischen Temperatur

T, verschwinden, wobei sich die Gibbs-Energie um ¢ zu

G(T,¢) = Go(T) + ;A(T)cf + iB(T)gb“ (2.30)
nahern lasst. Hierbei stellen A und B die entsprechenden Entwicklungskoeffizien-
ten dar. Aufgrund des kontinuierlichen Ubergangs des Ordnungsparameters ¢ wird
die Landau-Theorie fiir Phasentibergénge 2. Ordnung angewandt. Zudem sind Ter-
me ungerader Ordnung aus Symmetriegriinden ausgeschlossen. Auflerdem kann die
Entwicklung nach der vierten Ordnung abgebrochen werden, da B > 0 angenommen
wird und ein Term hoéherer Ordnung fiir dieses Modell keinen Informationsgewinn
liefert. ¢ ist im Gegensatz zu den anderen Parametern nicht frei wahlbar, da sich die
Ordnung immer so einstellt, dass sich die Energie G in einem Minimum befindet.

Daraus folgt direkt:

aGé?@ = A(T)¢ + B(T)¢* = ¢ (A(T) + B(T)¢*) =0, (2.31)
82(;23;’@ = A(T) +3B(T)¢* > 0. (2.32)

Gl (2.31) ist fir T > T, und T = T. aufgrund des unter diesen Bedingungen
verschwindenden Ordnungsparameters (¢ = 0) direkt erfillt. Des Weiteren folgt
aus Gl. (2.32) fir T > T, dass A > 0 gilt. Fir T" = T, ergibt sich ¢ = 0 und
A =0, da A einen Vorzeichenwechsel beim Phasentibergangspunkt erfahren muss.
In der symmetriegebrochenen Phase bei 7" < T. sind diese Triviallosungen nicht
mehr moglich, da ¢ > 0 ist. In diesem Fall folgt aus Gl. (2.31)
A(T

¢2=—BET; mit A < 0und B > 0. (2.33)

Die einfachsten moglichen Losungen fiir A und B, die diese Bedingungen erfiillen,

ergeben sich zu
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wobei a > 0 und B Konstanten sind, welche z. B. im Fall der Suprafluiditat iiber sys-
temabhingige Groflen wie der Anderung der Wiarmekapazitit und der Dichtednde-
rung am Phaseniibergang bestimmt werden kénnen [GP58]. Werden die Gln. (2.34)
und (2.35) in Gl. (2.30) eingesetzt, folgt fur die Gibbs-Energie

1 1
G(T,¢) = Go(T) + 5a(T = To)¢* + 1 B (2.36)
und fiir den Ordnungsparameter ¢ ergibt sich mit Gl. (2.33) schlielich

0 fur T > T,
¢ = { (2.37)

+,/%(T. —T) fir T <T,.

In Abb. 2.5 ist die resultierende Gibbs-Energie fiir verschiedenen Temperaturen

aufgezeigt.

Abbildung 2.5.: Auftragungen
der Gibbs-Energie G(T', ¢) mit
Go(T) = Go = konst. fir
verschiedene Temperaturen mit
konstantem Abstand. Es sind
Kurven fir je acht Temperatu-
ren bei T' < Tc und T > T, ge-
zeigt. Die Linie fiir den Phasen-
iibergangspunkt bei T' = T ist
rot hervorgehoben. Die graue
Kurve spiegelt den Verlauf der
erlaubten Ordnungsparameter
0 +or +¢r fir ein kontinuierliches
Ordnungsparameter ¢ Temperaturspektrum wieder.

Gibbs-Energie G(T, ¢)
D

Wiéhrend in der symmetrischen Hochtemperaturphase bei 7" > T. nur ein Minima
zu sehen ist, bilden sich in der symmetriegebrochenen Phase bei T' < T.. zwei gleich-
wertige Potentialtopfe aus. Hierbei zeigen die Schnittpunkte mit der grauen Kurve
die Minima bzw. die erlaubten Werte fiir den Ordnungsparameter ¢ an. Welcher der
beiden bei T' < T, moglichen Werte —¢r und +¢ ausgewahlt wird, bestimmt der
Zufall. Bei der kritischen Temperatur T' = T, fluktuieren die Werte stark, wie auch
phédnomenologisch aus dem breiten Potentialtopf ersichtlich wird, und es treten bei-
de Phasen raumlich wie zeitlich nebeneinander und gleich haufig auf. Aulerdem ist
in diesem Grenzbereich die Phasenverteilung auf allen Grolenskalen selbstahnlich,
d.h. dass jeder beliebige Teilausschnitt allen anderen &dhnelt. Letztere Eigenschaft
kann z.B. in einem ferromagnetischen Ising-Modell auf einem zweidimensionalen
Quadratgitter bei T' = T, veranschaulicht werden [BDFN92, Kro00]. Bei Reduzie-
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rung dieses Gitters auf nur zwei Spins, kénnen diese genau von der oben berechneten
Symmetriebrechung beschrieben werden. In der Hochtemperaturphase fluktuiert die
Ausrichtung beider Spins um S » = £1 (Ordnungsparameterraum ergibt 0-Sphére).
Wird dieses System unter die Curie-Temperatur abgekiihlt, bricht die Symmetrie
und es wird aufgrund der Austauschwechselwirkung spontan S; = Sy = 1 oder
S; = 95 = —1 angenommen. Als anwendungsbezogeneres Beispiel kann ein ultra-
diinner magnetischer Film herangezogen werden, in welchem die Doménen durch
die Formanisotropie meistens parallel zur Filmebene ausgerichtet sind. Hier konnen
sich die Spins einer Doméne mit kontinuierlichen Winkeln in der Ebene anordnen,
womit in der Tieftemperaturphase ein zweikomponentiger Ordnungsparameter ent-
steht. Die Gibbs-Energie resultiert dann in einer rotationssymmetrischen Fléche aus
der entsprechenden Kurve in Abb. 2.5 um den Nullpunkt, welche an die Form eines
Sombreros erinnert. Damit werden die beide Minima zu einer Kreislinie (1-Sphére)
aus einer kontinuierlichen Verteilung von moglichen Ordnungsparametern, welche
die Phasen im Bereich [0,27) représentieren und alle mit gleicher Wahrscheinlichkeit
auftreten. In der Hochtemperaturphase zieht sich diese Kreislinie zu einem Punkt
zusammen, womit die gleiche Symmetrie wie beim Ising-Modell herrscht. Diese Art
von Potential tritt auch beim Higgs-Feld auf, welches im Folgenden eine tragende
Rolle spielt.

2.3.3. Defektstrukturen im frithen Universum

In der Urknalltheorie wird davon ausgegangen, dass sich das Universum am Anfang
in einer Singularitdt ohne Raum und Zeit konzentrierte und sich nach der Planck-
Zeit tp = 107435 bei der Planck-Temperatur Tp = 1032 K in einer symmetrischen
Hochtemperaturphase befand. In diesem Zustand galten die bekannten physikali-
schen Gesetze noch nicht, und ein Phaseniibergang, der zu einer Symmetriebrechung
fithrt, kommt der Erklarung fiir die heute vorzufindenden Wechselwirkungen gele-
gen. Wihrend dieses Ubergangs kénnen die massebehafteten Elementarteilchen und
Wechselwirkungen aus einer lokalen Symmetriebrechung entstanden sein. Die spon-
tan gebrochene Eichtheorie, welche dafiir angewandt wird, ist heutzutage unter dem
Namen Englert-Brout-Higgs-Guralnik-Hagen-Kibble-Mechanismus oder auch kurz
Higgs-Mechanismus bekannt. Hier wird die von Null verschiedene Masse der Aus-
tauschteilchen der schwachen Wechselwirkung — den W*- und Z°-Bosonen — als auch
der Fermionen aufgrund der Wechselwirkung mit dem Higgs-Feld beschrieben.

T. W. B. KiBBLE zeigte 1976, dass im frithen Universum unter der Annahme
der Symmetriebrechung bei der kritischen Temperatur 7, Doméanenstrukturen er-

wartet werden konnen, wobei die Art des Defektes von den n-ten Homotopiegruppen
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(X)) (vgl. Abschn. 2.2) mit dem topologischen Raum X des entarteten Vakuums
abhangt. Er berechnete damit die Entstehung von Doménenwénden (zweidimensio-
nal), kosmischen Strings (eindimensional) und Monopolen (nulldimensional), die bis
auf letztere stabil genug sein konnten, um immer noch préasent zu sein [Kib76, Kib80].
Die grundsétzliche Uberlegung hierbei ist, dass der Ordnungsparameter ¢ beim Pha-
sentibergangszeitpunkt t. eine zufillige Phase aus dem Bereich [0,271) im Minimum
des sombreroférmigen Higgs-Potential (vgl. Abschn. 2.3.2) erhélt. Orte, die weiter als
ct. (c: Lichtgeschwindigkeit) voneinander entfernt sind, weisen nicht notwendigerwei-
se die selbe Phase auf, weil sie hochstens mit Lichtgeschwindigkeit kommunizieren
kénnen und daher nicht korreliert sind. Das heifit, dass fiir die Korrelationslénge
¢ < ct. gelten muss, wodurch die initiale Doméanengrofie bei t. zwangslaufig be-
grenzt ist. Die rdumlichen Ubergange von einer Doméne zur néichsten werden durch
Doménenwénde mit verschwindendem Ordnungsparameter ¢ getrennt. Die weite-
re Entwicklung von Doménenwénden (dhnliches gilt auch fiir Strings) wird hierbei
bestimmt durch die Oberflichenspannung und Interaktion mit Materie. Diese Struk-
turen missten sich mit der Zeit ausdehnen und heute iiber das gesamte Universum
erstrecken. Hierbei gibt es jedoch ein Problem: Solch ausgedehnte Doménenwande
kénnen nach [ZKO74] ausgeschlossen werden, weil ihre Masse derer jeder bekannten
Materie um den Faktor 108 iiberstiege. Dieser extreme Gravitationseffekt wiirde zu
einer ausgeprigten Anisotropie in der kosmischen Hintergrundstrahlung fithren, wel-
che nicht beobachtet wird. Im Vergleich hierzu wird fiir die Masse von kosmischen
Strings die Groflenordnung 1 mg/m erwartet, woraus bei dhnlicher Ausdehnung eine
geringere Masse als bei einem kleinen Planeten resultiert. Nach T. W. B. KIBBLE
ist die einzige Moglichkeit, Domanenwénde mit einer diskreten Symmetriebrechung
in Einklang zu bringen, die Neutralitat des Universums aufzugeben. Dies bedeutet,
dass eine bestimmte Phase eine leichte Praferenz aufweist — z. B. eine geringe Be-
vorzugung fiir Materie gegentiber Antimaterie —, welche sich dann auf den gesamten
Raum ausbreitete. Es wird heute davon ausgegangen, dass eine zuféllige Phase eine
leichte Asymmetrie im Higgs-Feld hervorrief und so fiir die Masse der Elementar-

teilchen verantwortlich ist.

2.3.4. Defektstrukturen in kondensierter Materie

Die theoretischen Konzepte von T. W. B. KIBBLE und seine daraus postulierten
kosmischen Defektstrukturen liefern plausible Ansétze fiir den Higgs-Mechanismus,
obwohl sie noch nicht beobachtet werden konnten. Er erkannte jedoch damals schon,
dass Systeme kondensierter Materie viele Analogien zum frithen Universum aufwei-

sen. W. H. ZUREK tbertrug 1985 die Konzepte auf den Phasentibergang vom nor-
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malen zum suprafluiden *He, in welchem Vortexlinien auftreten. Letztere verglich er
als erste Anwendung in Systemen kondensierter Materie mit den kosmischen Strings
des frithen Universums [Zur85].

Wiéhrend im frithen Universum die Lichtgeschwindigkeit die begrenzende Kor-
relationsgeschwindigkeit war, hangt dies in Systemen kondensierter Materie von der
Mobilitét der Defekte ab, die von den intrinsischen Kopplungsparametern bestimmt
wird. Um eine quantitative Betrachtung bei endlicher Abkiihlrate zu erlauben, wird
nach W. H. ZUREK ein linearer Temperaturverlauf betrachtet, bei welchem sich die
Temperatur 7" und die Zeit t iber denselben Parameter
T-T. t

— 2.38
i (2.38)

3

beschreiben lésst, wobei tq die Abkiihlzeit bis zum Phaseniibergang ist. Damit ergibt

sich aus der Landau-Ginzburg-Theorie fiir die Korrelationslange

€o
€= (2.39)
el
und fiir die charakteristische Defektgeschwindigkeit
v = vple| 7. (2.40)

Hierbei ist der in nach der Landau-Ginzburg-Theorie bestimmte theoretische kriti-
sche Exponent v = 1/2, welcher unabhéngig vom physikalischen System universell
gelten sollte. In experimentellen Messungen beim suprafluiden Helium oder nach Na-
herungen iiber Renormierungsgruppenberechnungen zeigt sich jedoch, dass v = 2/3
besser die Ergebnisse vorhersagt, was die Komplexitit der kritischen Ubergangsphi-
nomene verdeutlicht. Aus Gln. (2.39) und (2.40) folgt im Weiteren die Korrelations-
zeit
§ T 701 Tolq

r=2=2"= =22, (2.41)
v el T =Tl

wobei &y, vg und 7y systemspezifische Konstanten sind. Daraus ergibt sich fiir eine
zeitliche Auftragung gegen die Temperatur ein linear mit der Abkiihlzeit ¢q skalie-
render Verlauf .
Q
t=—=|T-T,. 2.42
2r- (242

Der Ausfrierzeitpunkt ¢. wird so definiert, dass die Korrelationszeit 7 genau der Zeit

vor dem Phaseniibergang entspricht, also

7(te) =t (2.43)
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gilt. Hieraus lasst sich mittels Gl. (2.41) schlieBlich

te = \/Totq (2.44)

ermitteln.
In Abb. 2.6 ist die Korrelationszeit 7 aus Gl. (2.41) und der zeitliche Verlauf ¢ aus
Gl (2.42) fir verschiedene Abkiihlzeiten tq; gegen die Temperatur 7" aufgetragen.
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Abbildung 2.6.: Auftragungen der Korrelationszeit 7 bzw. der Zeit ¢t gegen die Tempe-
ratur T bei gleicher Achsenskalierung. Fiir den zeitlichen Temperaturverlauf sind je drei
Abkiihlvorgénge fiir unterschiedliche Abkiihlzeiten ¢q ; mit jeweils konstanten Abkiihlraten
gezeigt. Der Schnittpunkt der kritischen Rate mit der Korrelationszeit bei ¢, = 7o definiert
den grau hinterlegten Bereich, in welchem sichtbare Doménenstrukturen wahrscheinlich
sind. Er ist nicht als scharfe Grenze, sondern eher als Richtwert zu verstehen, da das Auf-
treten von Defekten auch vom beobachteten Systembereich abhéngt. Allgemein geben die
Schnittpunkte der Geraden mit der Korrelationszeit die Zeiten ¢.; bzw. Temperaturen 7T;
an, wo die Dynamik aus dem Gleichgewicht fillt. Der Nichtgleichgewichtsbereich ist durch
gepunktete Linien illustriert.

Hierbei verschwindet der Ordnungsparameter um den Phaseniibergangspunkt T,
weshalb die Korrelationszeit an dieser Stelle divergiert. Kommend von der Hochtem-
peraturphase gilt fiir einen langsamen Abkiihlvorgang mit konstanter Abkiihlrate
(tq1 > 7o, grine Gerade), dass die Korrelationszeit 7 bzw. -linge £ grof§ und die
Defektgeschwindigkeit v klein ist, wenn das System bei ¢.; aus dem Gleichgewicht
fallt. Hierdurch konnten die Defekte lange interagieren und die entstehenden De-
fektdoménen sind aufgrund der niedrigeren Ausfriertemperatur 7 groff und werden
daher oft nicht sichtbar. Bei weiterer Abkiihlung springt die Korrelationszeit iiber
den eingezeichneten gepunkteten Pfad zum von 7, gegeniiberliegenden Schnittpunkt

mit der Zeitgeraden. Die hier symmetrisch dargestellte Korrelationszeit muss nicht
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notwendigerweise einen gespiegelten Verlauf unterhalb der Phaseniibergangstempe-
ratur aufweisen, da dies durch das betrachtete System bedingt ist. Im gegenteiligen
Fall einer schnellen Abkithlung (g2 < 79, lila Gerade) ist 7 bzw. £ klein und v gro8,
wenn das System sich beim Ausfrierzeitpunkt ¢. » nicht mehr im Gleichgewicht befin-
det. Das heift, dass nur wenig Zeit fiir Defekte zum Kommunizieren bzw. Korrelieren
blieb und die bei héherer Temperatur 75 kleineren und dadurch sichtbaren Nicht-
gleichgewichtsdoménen ausfrieren konnten. Bei schneller Abkiihlung verhalt sich das
System also nicht mehr adiabatisch und verliert seine Ergodizitat. Zu beachten ist,
dass jedes System bei einer endlichen Kiihlrate irgendwann aus dem Gleichgewicht
fallt. Das Auftreten von Defekten héangt lediglich davon ab, ob die Doménengro-
e nicht die betrachtete Systemgrofe tibersteigt. Ein beobachtbares Ausfrieren von
Defekten wird wahrscheinlich, wenn die Abkiihlzeit ¢q sich in vergleichbarer Grofien-
ordnung oder kleiner gegeniiber der systemspezifischen Korrelationszeitkonstante 7
befindet, wie in Abb. 2.6 als kritischer Bereich illustriert ist.

Um die ausgefrorene Korrelationsldnge &, zu berechnen werden Gln. (2.38) und

(2.44) herangezogen und in Gl. (2.39) eingesetzt:

to) 2
=6 (2)" (2.45)
7o
Damit ergibt sich nach der Landau-Ginzburg-Theorie £1¢ o tg * und nach Renor-
mierungsgruppenniherungen €8¢ oc t(lg/ ®. Nach [ZDZ05] lasst sich die Defektdichte

o nahern zu
1

E )

woraus die entsprechenden ausgefrorenen Defektdichten ¢ o tél/ * brw. o6

0 X (2.46)

tél/ s folgen. Daraus ergibt sich, dass je schneller abgekiihlt wird, desto mehr Defekte

entstehen beim Ausfrierzeitpunkt in dem beobachteten Bereich.
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In diesem Kapitel werden die in dieser Arbeit eingesetzten experimentellen Me-
thoden erlautert. Dabei wird zunéchst auf die Herstellung und Charakterisierung
der diinnen Schichtsysteme eingegangen. Im darauffolgenden Abschnitt wird der
Versuchsaufbau unter Einbeziehung des Laserstrahlengangs und der schematischen
Funktionsweise des Transmissionselektronenmikroskops (TEM) beschrieben. Aufler-
dem wird der Laserstrahl am Ort der Probe charakterisiert. Da das Abbilden von
magnetischen Doméanen den Kernaspekt der Datenaufnahme in dieser Arbeit dar-

stellt, wird zum Schluss auf die dafiir benutzte Lorentz-Mikroskopie eingegangen.

3.1. Probenherstellung und -charakterisierung

Fir die Probenherstellung wurden spezielle TEM-Membranen von SPI Supplies /
Structure Probe, Inc. erworben, die entsprechend abgestimmt sind, um sie in einen
TEM-Probenhalter einzubauen. Die Geometrien sind in Abb. 3.1 skizziert. Die Mem-
branen bestehen aus einer 200 pm dicken Si-Substratscheibe, die einen Durchmesser

von 3mm besitzen, wie schematisch in Abb. 3.1(a) dargestellt ist.

() (b) (c) (d)

Membranfenster

Draufsicht

SigN4-Membran Querschnitt

rschnitt
Querschni mit 10 nm Fe
E 20 nm I E I
200 pm
3mm 70 pm 70 pm 70 pm

Abbildung 3.1.: MaBstabsgetreue Probengeometrien. In (a) ist die gesamte Membran il-
lustriert und in (b) ein vergroferter Ausschnitt des 28 umx 17 um grofien Membranfensters
in der Probenmitte. In (c) ist der Querschnitt des Fensters und der keilférmige Ansatz
des mittels Atzung entfernten Siliziums zu sehen. (d) zeigt schlieBlich den Querschnitt der
fertigen Probe mit aufgedampftem Eisen.
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Hierauf wurde eine 20 nm diinne Schicht amorphes Si3N, mithilfe der chemischen
Gasphasenabscheidung aufgebracht. Danach wurde auf der Riickseite mittels Atzung
eine keilformige Struktur aus dem Silizium entfernt, sodass in einem Fenster mit den
Abmessungen 28 um x 17 um lediglich die diinne Schicht Siliziumnitrid tibrig blieb,
wie in Abb. 3.1(b,c) gezeigt ist. Dieses diinne Fenster liefert genug Transmission fiir
den Elektronenstrahl des TEMs, um Abbilden zu kénnen. Fiir die Probenpriapara-
tion wurde diese Membran in eine Ultrahochvakuumanlage eingebaut und mittels
unterschiedlicher Materialien bedampft (Abb. 3.1(d)).

Das Hauptmaterial in dieser Arbeit ist reines Eisen, wobei die Schicht mit einer
Rate von 0,5 A /s aufgedampft wurde, was inklusive Membran in einer Doppelschicht
von 10nm Fe | 20 nm SizNy resultierte. Es wurden auflerdem Proben mit Cobalt-
Eisen-Bor und Ruthenium als Oxidationsschutzschicht prépariert. Diese ergaben
Schichtstapel aus 2nm Ru | 10nm CoFeB | 20 nm SizNy, wobei das CoFeB mit einer
Rate von 0,4 A/s iiber Kathodenzerstaubung (englisch: sputter) und das Ru mit
0,2 A /s durch Aufdampfen prapariert wurde. Die CoFeB-Proben wurden zusatzlich
mithilfe der Ionenfeinstrahlanlage (englisch: focused ion beam, kurz FIB) bearbeitet
und so Lochmuster und verschieden grofie Inseln unterschiedlicher Geometrien wie
Kreise, Quadrate und Rechtecke erzeugt, an denen ebenso Experimente durchgefiihrt
wurden. In Abb. 3.2 sind TEM-Mikroskopieaufnahmen von beiden Probensystemen

zu sehen.

Abbildung 3.2.: TEM: (a) 10nm Fe
Kontraste (oben) und Beu- ;‘:4 %’}%‘ ;
gungsmuster (unten) beider " "v z

Probensysteme. In (a) ist FIRTINI
10nm Fe | 20nm SizNy
gezeigt (AuBendurchmesser
roter Kreis: 25nm). Fir
das Beugungsbild wurde
eine Lochblende mit einem
Durchmesser von 11,1 um
verwendet. Die Mittelung
der zehn Pixel des rot
umrandeten Bereichs ist
in Abb. 3.3 dargestellt.
Das  Realraumbild von
2nm Ru | 10nm CoFeB |
20nm  SisNy in (b) ist
auf die gleiche Grofle und
Intensititsskala wie in (a)
skaliert. Das Beugungs-
bild (Blendendurchmesser:
0,85 um) ist nicht kalibriert.
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Hierbei sind in der oberen Zeile in Abb. 3.2(a) ein vergroferter Ausschnitt der Fe-
Probe und in Abb. 3.2(b) in selber Skalierung entsprechend fiir die CoFeB-Probe
abgebildet. Es wird hier deutlich, dass das Fe Kristallite einer Korngréfie von durch-
schnittlich ~ 25 nm (wie Durchmesser von eingezeichnetem rotem Kreis) zeigt, wobei
die Grofe relativ stark streut. Die Durchmesser iibersteigen dabei teils das dreifa-
che der Schichtdicke (10 nm). Der Ru-CoFeB-Schichtstapel ist hingegen wesentlich
homogener mit Strukturgréfien von ~ 5nm, die im Vergleich zum Fe eine kleinere
relative Varianz in ihrer Grofle aufweisen. In der unteren Zeile von Abb. 3.2 sind
die dazugehorigen Beugungsbilder im reziproken Raum zu sehen. Hier lassen sich
in Abb. 3.2(a) deutlich die Ringe einer polykristallinen Struktur erkennen, wéahrend
sich in Abb. 3.2(b) ein typisches Bild fiir eine amorphe Schicht ohne Kristallite ergibt
und die Ringe lediglich durch Beugung an der kleineren Lochblende (Durchmesser:
0,85 wm) induziert werden.

In Abb. 3.3 ist fir die Eisenprobe das iiber zehn Pixel gemittelte Intensitétss-
pektrum der Messung gegen den Wellenvektor (roter Kasten in Abb. 3.2(a), unten)
aufgetragen.

1,0 T T
—— Messung

p uO
(=3} [e’s)
T T

=
e
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Intensitéat I/lnax

=
[\]
|

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2 1,4
Wellenvektor |k| (A=)

Abbildung 3.3.: Auf die jeweiligen Maxima normierte Intensitdtsspektren des im Beu-
gungsmuster in Abb. 3.2(a) markierten Bereichs in Abhéngigkeit des Wellenvektors |k|.
AuBerdem sind die theoretischen mittels CrystalMaker® und den Strukturdaten aus der
Crystallography Open Database* berechneten Pulverbeugungsmuster von a-Fe und Fe3Oy
fiir die gleiche Schichtdicke bei Elektronenbeugung eingezeichnet. Die jeweiligen Ele-
mentarzellen sind mit dem Programm VESTA® visualisiert. Eisenatome sind grau und
Sauerstoffatome rot dargestellt, wobei beim Fe3O4 auch die Bindungen eingezeichnet sind.

3http://www.crystalmaker.com/
‘http://www.crystallography.net/cod/
Shttp://jp-minerals.org/vesta/en/
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Zuséatzlich sind fir ein polykristallines Pulver und Elektronenstreuung die theo-
retischen Beugungsspektren fir o-Fe und seinem Oxid Magnetit (Fe;Oy4, genau-
er Fe?T(Fe™),0,, siehe gezeigte Elementarzelle) bei selber Schichtdicke berechnet.
Hierbei wurden die Messung und die o-Fe-Kurve jeweils auf das Intensitatsmaxi-
mum bei |k| ~ 0,5 A normiert, wobei die rote Kurve des Fe3O, entsprechend re-
lativ zur blauen mitskaliert wurde. Die Messkurve wurde auf der Wellenvektorachse
so gestaucht, dass die Positionen der blauen Peaks mit den korrespondierenden der
Messdaten iibereinstimmen. In den Daten ist der Zero-loss peak der ohne Streuung
transmittierten Elektronen auf das Beugungsspektrum aufaddiert. Es lassen sich
trotzdem gut alle a-Fe-Peaks identifizieren, welche eine Intensitat von /1., = 0,1
iibersteigen. Selbiges gilt fiir die Fe3O4-Peaks, sodass diese beiden Materialien die
Beugungsstruktur bestimmen, da keine nicht zu diesen beiden Strukturen gehoren-
den Peaks sichtbar sind. Des Weiteren besitzt die amorphe SizN4s-Membran keine
langreichweitige Ordnung und erzeugt deshalb auch keine zusétzlichen Peaks. Au-
Berdem ist zu erkennen, dass nach der Theorie der Magnetit-Peak des Doppelringes
bei |k| ~ 0,7 Afl, den des Eisens iibersteigen sollte. In den Messdaten ist dieser
jedoch geringer ausgepréigt. Zudem sind die Ringe (was fiir kleinere Blenden noch
deutlicher wird) vom Fe3O4 homogener und nicht so kornig wie beim Fe. Beides
spricht dafiir, dass die Schicht oberflachlich relativ homogen, aber nicht vollstéindig
oxidiert ist. An der unterschiedlichen Peak-Hohe ldsst sich abschéitzen, dass etwa
ein Drittel der Eisenschicht zu Magnetit oxidiert ist und die anderen zwei Drittel
aus o-Fe bestehen. Hierbei muss erwahnt werden, dass die Charakterisierung nach-
traglich stattfand und die im weiteren Verlauf verwendeten Lorentz-Bilder teilweise
ein bis zwei Jahre vorher aufgenommen worden sind. Da die Proben immer unter
Luftatmosphére gelagert wurden, stellt die abgeschitzte Oxidschichtdicke die obere

Grenze dar.

3.2. Versuchsaufbau

Der Versuchsaufbau gliedert sich grob in zwei Teile. Zum einen gibt es das Laser-
system, tiber welches die Anregungspulse generiert werden. Zum anderen wurde ein
modifiziertes TEM zum Abbilden der Probe benutzt. Auf diese beiden Systeme wird
im Folgenden eingegangen, wobei zum Ende des Abschnitts noch der auf der Probe

auftreffende Laserpuls charakterisiert wird.
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3.2.1. Lasersystem

Das Lasersystem ist schematisch mit den wichtigsten Komponenten in Abb. 3.4

dargestellt.
Ti:Sa-Laser B . fanderes Experiment
f =80MHz f = 250 kHz
T~ 158 T~ 3715 A = 800 nm
Epuis ~ 5nJ Epus & 5,6 pJ Strahlteiler Schwerflintglas
50 : 50 T~ 154fs
Abschwécher ["Brewster-Fenster
N
N
H
N /2
TEM ® Brewster-Fenster Pulspicker

f=1-50Hz

Abbildung 3.4.: Vereinfachter schematischer Strahlengang. Der Laseroszillator besteht aus
einem Titan:Saphir-Laser mit Verstarkersystem, wobei der resultierende Strahl iiber einen
Strahlteiler zur Hélfte zu einem anderen Experiment weitergeleitet wird. Danach wird er
im Schwerflintglas gestreckt, iiber einen Pulspicker selektiert und schliellich durch einen
Abschwicher auf die gewiinschte Pulsenergie justiert, bevor der KEinzelpuls den TEM-
Aufbau erreicht. Die in der Skizze nicht benannten optischen Komponenten sind Spiegel
(graue Rechtecke), Linsen (Ovale) und Strahlblocker (schwarze Quadrate).

Der verwendete Titan:Saphir-Laser-Oszillator (Ti:Sa-Laser) vom Modell Vitara-T
von Coherent Inc. emittiert auf einer Wellenlénge von A = 800 nm mit einer Repeti-
tionsrate von f = 80 MHz, gaufiformigen Pulsen der Dauer von 7 ~ 15 fs (Halbwerts-
breite) und Energien von Ep,s ~ 5nJ. Dieser speist den Laserverstirker RegA 9040
des selben Unternehmens, wodurch die Energie pro Puls auf Kosten der Repetiti-
onsrate (f = 250kHz) und Pulsdauern (7 &~ 37fs) auf Epys ~ 5,6 wJ erhoht wird.
Der Strahl wird nach dem Verstérken iiber einen 50 : 50-Strahlteiler zu einem an-
deren Experiment weitergefiihrt, das parallel betrieben wird. Uber ein 1cm langes
Schwerflintglas der Bezeichnung SF6 von SCHOTT North America, Inc. werden die

Pulse fiir die Halbwertsbreite nach der Formel

7(2) :TO\J1+ <41n22%>2 (3.1)

g)

auf 7(1cem) ~ 154 fs gestreckt [ST07, S. 963 f.], wobei z die Dicke des Flintglases,
70 ~ 37 fs die Eingangspulsdauer und D, ~ 199 fs?/mm die Gruppendispersionsge-
schwindigkeit bei A = 800 nm im Glas darstellen [SCH15, Poll7c]. Diese Streckung
ist notwendig, da der Pulspicker, der hier ein akustooptischer Modulator (AOM)

ist, ansonsten weifle Lichtanteile erzeugt, welche zu einer Bandbreitenerweiterung



38 3. Experimentelle Methoden

in der gauBférmigen Frequenzverteilung des Pulses fithren. Durch den AOM wird
mithilfe zweier identischen plan-konvexen Linsen mit einer Brennweite von 750 mm
hindurchfokussiert. Beim AOM handelt es sich um das Modell FQM-80-10-800/wc,
welcher von Brimrose Corporation of America produziert wird. Der AOM besitzt
einen fiir die verwendete Wellenlange optisch zu > 98 % durchlassigen SiOq-Kristall,
der mittels Piezoelement auf eine Frequenz von 80 MHz akustisch moduliert wird.
Die Schwingung fithrt zu einer periodischen Dichte- und Brechungsindexanderung
im optischen Medium, wodurch Interferenz durch Bragg-Beugung auftritt. Die nullte
Ordnung wird geblockt, wie in Abb. 3.4 zu sehen, und die erste unter einem flachen
Winkel von ~ 0,3 ° mit einer Effizienz von 55 % weitergeleitet. Die hohe Effizienz in
der ersten Ordnung wird durch eine angewinkelte Ausrichtung erreicht, wobei alle
héheren Ordnungen im AOM selbst geblockt werden. Um nur einen Puls auszukop-
peln, wird das in Nanosekunden aktivierbare Piezoelement fiir einen Zeitintervall
von 3,8 us eingeschaltet. Nur in diesem Fenster tritt Bragg-Beugung auf, was gerade
ausreicht, um genau einen Puls auszukoppeln, da diese bei 250 kHz Repetitionsrate
einen zeitlichen Abstand von 4 us zueinander aufweisen. Das Zeitfenster ist dabei auf
jeden 320sten Puls vom Ti:Sa-Laser gelockt (80/320 MHz = 250kHz), wird jedoch
elektronisch so gesteuert, dass es lediglich mit einer Frequenz von 1 — 50 Hz bzw.
yauf Knopfdruck® Pulse auskoppelt. Das letzte relevante Bauteil vor dem TEM-
Setup ist der Abschwécher ultraFAST Watt Pilot - 2-UWP-R2-0800-M von UAB
ALTECHNA. In diesem wird eine elektronisch rotierbare A/2-Platte verwendet, um
den horizontal polarisierten Laserstrahl zu drehen. Die beiden Brewster-Fenster re-
flektieren jeweils die vertikale Richtung zu nahezu hundert Prozent, sodass die La-
serleistung tiber die Rotationsrichtung in einem Bereich von 0,1 — 70 % angepasst

werden kann.

3.2.2. Transmissionselektronenmikroskop

Bei den verwendeten TEMs handelte es sich um modifizierte Versionen des JEOL
2010F und des JEOL 2100F, wie schematisch in Abb. 3.5 zu sehen ist. Fir die Ex-
perimente wurden diese im Modus kleiner Vergroflerung verwendet, in welchem die
Hauptobjektivlinse abgeschaltet ist. Dies ermoglicht ein sehr niedriges magnetisches
Feld an der Probenposition von 190 Oe [LSZ07, KH12|. In spéateren Experimenten
wurde eine spezielle mit Mu-Metall abgeschirmte Lorentz-Objektivlinse verwendet,
die das lokale Feld an der Probe auf 5 Oe reduziert [LSZ07]. Zusétzlich gibt es ein
lichtdurchléssiges Fenster, iiber welches der Laserstrahl auf die Probe gelangt und
mittels Linse dort positioniert werden kann. Beide Eigenschaften zusammen ver-

leihen dem TEM seinen Namen Laser- und Lorentz-Transmissionselektronenmikro-
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Spitze

Elektronen- Abbildung 3.5.: Aufbau des Laser- und
strahl Lorentz-Transmissionselektronenmikro-
skops. An der Seite besitzt das TEM
Elektronen- ein fiir den Laser durchlissiges Fenster,
optiken wodurch der Strahl iiber einen Spiegel
auf die Probe gelenkt wird. Vor dem
Fenster befindet sich eine auf drei Achsen
verfahrbare piezogesteuerte Linse, die
zum fokussieren und positionieren der
Probe Femtosekundeneinzelpulse eingesetzt wird.
Der Elektronenstrahl durchdringt mit
speziellen Elektronenoptikeinstellungen
(Lorentz-Modus, vgl. Abschn. 3.3) die
cCD Membran und die Abbildung wird iiber

den CCD-Sensor aufgenommen.
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skop, kurz L?TEM. Weitere technische Details zum TEM-Aufbau und der Technik
im Allgemeinen konnen in [Borl5, FBS™17] nachgelesen werden. Die Messaufnahmen
am L2TEM der in dieser Arbeit prisentierten Ergebnisse entstanden dabei mithilfe

von MARCEL MOLLER und JAN GREGOR GATZMANN.

3.2.3. Laserstrahlcharakteristik auf der Probe

Um die Laserleistung auf der Probe zu bestimmen wird die Rasierklingenmethode
angewandt. Hierfiir wird der Laserstrahl mit der in Abb. 3.5 eingezeichneten Linse
so verfahren, dass er fiir die Reflektivitdt eine moglichst scharfe Kante passiert.
Fiir diese Messung wurde die Kante einer unbehandelten SizN4-Membran mit den
Dimensionen 500 um x 500 um und einer Dicke von 50 nm verwendet. Aufgrund
des Siliziumsubstrats sinkt die Reflektivitat stark neben dem Fenster stark ab. Das
zuriickreflektierte Licht wird iiber eine Photodiode aufgefangen.

Fir die Grundmode einer gaufiféormigen Intensititsverteilung I(z,y,z) folgt
nach [Mes08, Abschn. 2.3] in kartesischen Koordinaten

oy, 2) = I, 00y <_2<l‘—%>2> exp <_2<y—yo)2> G

wy(2)wy(2) wy(2)? wy(2)?

Dabei ist (z,y) der Vektor der lateralen Ausdehnung, z die Ausbreitungsrichtung

des Strahls und I, die Spitzenintensitéit bei x = xy sowie y = yo an der Fokusebene



40 3. Experimentelle Methoden

2z = zg. Weiter ergibt sich tiber

wi(2) = wo, $ 1+ (2_250)2 (3.3)
der Strahlradius, wobei zg; = nmwg,;/A die Rayleigh-Lénge ist (n: Brechungsin-
dex, \: Vakuumwellenldnge), welche den Abstand von der kleinsten zur doppelten
Strahlquerschnittsflache darstellt. wy; gibt den minimalen Strahlradius bei z = 2,
(Strahltaille) an, wobei hier von einem ovalformigen Strahlprofil mit wg x # wp y aus-
gegangen wird. Innerhalb der Strahlfliche mwy(2)wy(z) befinden sich dabei immer
1 —e 2~ 86% der gesamten Strahlintensitét.

Die Strahlradien w;(z) werden iiber die Rasierklingenmethode bestimmt. Die
vom Fokus abhdngige an der Photodiode gemessene Laserleistung P(zk, z) ergibt
sich aus Gl. (3.2) tiber die Integration des bis zur scharfen Kante bei xk verschobenen

Spots (in folgender Formel entlang der z-Achse):

(e}

Pl 2) = fow [ e <_2<w—x>> do [ exp <_2<y—y>> ay

wy (2)wy (2 wy(2)? wy(2)?

—00 —

(3.4)
V2ak ~20) x0)> + B(2). (3.5)

wy(z)

= A(z) erf <

Hierbei sind A(z) und B(z) nur von der Fokusebene z abhéngig. Diese Rechnung
kann analog fiir die y-Achse ausgefiithrt werden.

Die Messergebnisse der Rasierklingenmethode sind in Abb. 3.6 veranschaulicht.
In Abb. 3.6(a) sind beispielhaft zwei Messkurven und deren Anpassungen an Gl. (3.5)
fir die y-Achse mit dem grofiten (z = 0 mm) und dem kleinsten (z = 5,5 mm) Strahl-
radius aufgezeigt. Es wurden fiinf Linsenpositionen aufgenommen und bei jeder z-
Position jeweils in - und y-Richtung die Laserleistung gemessen. Die Ergebnisse
aus den Fits sind in Abb. 3.6(b) aufgetragen. Zusatzlich wurden die bestimmten
Strahlradien beider Richtungen an Gl. (3.3) angepasst. Es wird ersichtlich, dass der
Strahl geringfiigig oval ist, da er unterschiedliche minimale Strahlradien und Kriim-
mungen in z- und y-Richtung aufweist. Aulerdem ist ein leichter Astigmatismus
feststellbar, weil die Minima nicht beim selben Fokuspunkt (z-Position) liegen. Dies

ist bestimmt durch die Justage des Strahlengangs und Linsenfehler. Aus den Fits



3.2. Versuchsaufbau 41

(a) (b) 80
3,0 1
% 2,5 § 10 |
20 S 4
o0 0
Z 15 1 2
= 3
2 < 50 _
T 101 ]
—
§ 0,5 & 40 .
0,0}
| | | 30 | | |
—100 —50 0 50 100 0 5 10 15
Position y (pum) Position z (mm)

Abbildung 3.6.: Messungen und Fits nach Rasierklingenmethode. (a) zeigt die Laserleis-
tung P gegen die Position in y-Richtung fiir den groften (z = Omm) und den kleinsten
(z = 5,5mm) gemessenen Strahlradius mit den dazugehoérigen Fits an Gl. (3.5). Zur bes-
seren Veranschaulichung wurden die Messdaten anhand des Fits zu yy = 0 verschoben. In
(b) sind alle Resultate der Strahlradien aus den Fits jeweils fiir die z- und y-Achse gegen
den Fokus z mit Standardabweichung aufgetragen und an Gl. (3.3) angepasst.

folgt fiir die Strahlradien:

wox = (38,604 0,11) um , (3.6)
woy = (35,7 £ 0,3) um. (3.7)

Fir z = 5,5mm ergibt sich fiir die gesamte Strahlfliche ein Minimum, weshalb
diese Einstellung fiir die Messungen in dieser Arbeit angewandt wurde, wobei fiir

die entsprechenden Strahlradien nach den Anpassungen an Gl. (3.5)

wy(5,5mm) = (38,6 +0,4) um , (3.8)
wy(5,5mm) = (35,8 £0,3) pm (3.9)

folgt. Die gesamte Leistung P, berechnet sich aus dem Integral der Intensitét aus

Gl (3.2) uber den ganzen Raum zu
Py = glowo,xwo,y. (3.10)
Im weiteren Verlauf werden die Daten in Abhangigkeit der Fluenz
F = 1)At (3.11)

aufgetragen, die sich aus der Spitzenintensitéit I, des gauflschen Strahlprofils und der
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Zeit At = 4 us, die zwischen zwei aufeinanderfolgenden Pulsen liegt, zusammensetzt.

Mit Gl. (3.10) kann F als
2 PuAt

Tt Wo xWo,y

F (3.12)

geschrieben werden. Da die Leistung vor dem Eintrittsfenster in das TEM gemes-
sen wird und danach weitere Leistungsverluste an optischen Komponenten (drei
Silberspiegel, ein Goldspiegel und ein UV-Quarzglasfenster von Thorlabs GmbH)
auftreten, muss der am optischen Leistungsmessgerit gemessene Wert Py um einen
entsprechenden Verlustfaktor A bereinigt werden, sodass schliefllich P,es = AR
folgt.

3.3. Lorentz-Mikroskopie

Wenn sichergestellt werden kann, dass im TEM an der Probe keine dufleren Ma-
gnetfelder induziert werden, ist es iiber eine Phasenkontrasttechnik — der Lorentz-
Mikroskopie — moglich, senkrecht zur Strahlrichtung orientierte magnetische Domé-
nen sichtbar zu machen. Hierzu muss das TEM ohne die Hauptobjektivlinse, also
in einem Modus niedrigerer Vergroflerung, betrieben werden. Es gibt auch speziell
geschirmte Polschuhe, die auf diesen Betrieb ausgelegt sind und héhere Vergrofie-
rungen ermoglichen. Je nach Probe werden so magnetische Strukturen im Bereich
2 — 20 nm sichtbar [PLDGO02, S. 1787]. Die Lorentz-Mikroskopie hat ihren Namen
aufgrund der den Elektronenstrahl ablenkenden Lorentz-Kraft

F;, = —|e|(E+v x B) (3.13)

mit e der Elementarladung, E dem elektrostatischen Feld der Probe, v der Ge-
schwindigkeit der Elektronen und B der magnetischen Flussdichte in der Probe.
Letzteres tragt nur zum Kraftterm bei, wenn die Elektronentrajektorien einen senk-
rechten Anteil zum Flussdichtevektor aufweisen. Zuséatzlich werden die Elektronen
von magnetischen Streufeldern ober- und unterhalb der Probe abgelenkt. Wie aus
Gl. (3.13) ersichtlich, hangt die Ablenkungsrichtung von der Richtung der Magneti-
sierung der jeweiligen Doméne in der Probe ab. Der Lorentz-Winkel [y, beschreibt

die Ablenkung und kann als
et

T h
ausgedriickt werden, wobei A die de-Broglie-Wellenlédnge des Elektrons, ¢ die Pro-

B 1B x n| (3.14)

bendicke, h das Plancksche Wirkungsquantum und m der Einheitsvektor parallel
zur Strahlrichtung ist. Die Ablenkung steigt also linear mit der Dicke des Films ¢



3.3. Lorentz-Mikroskopie 43

und des zum Strahl senkrechten Anteils des magnetischen Flusses B, = |B x n|.
Der typische Ablenkwinkel 1, bewegt sich in der Gréenordnung von 10 purad. Die-
ser ist so klein, dass er nicht mit der Bragg-Streuung in Konflikt tritt, da letztere
Ablenkungen im Bereich von 1 — 10 mrad hervorruft [PLDG02, S. 1788].

Die Beziehung zum Phasenschub ¢ auf die ebenen Elektronenwellenfronten nach

der Transmission durch das Schichtsystem lasst sich zu
27
V= 75146 (3.15)

bestimmen, wobei e ein geeigneter Einheitsvektor ist. Mittels Gln. (3.14) und (3.15)

kann in einem homogen magnetisierten Bereich

Vo= tBle=——t(Bxn) (3.16)
h h

mit & dem reduzierten Planckschen Wirkungsquantum gefunden werden [DGZ00, S.

43].

Es gibt prinzipiell zwei unterschiedliche Betriebsmodi des TEMs, die zu der
Lorentz-Mikroskopie zahlen. Dazu gehort zum einen der Foucault- und zum ande-
ren der Fresnel-Modus. Fir ersteren wird der Fokus genau auf die Probenebene
eingestellt und ein Teil der von der Lorentz-Kraft aufgespaltenen Strahlen unter-
schiedlicher Doménen durch eine Blende geblockt. So erscheinen die Doménen auf
der Probe mit Magnetisierungsrichtungen, die gerade noch durch die Blende fallen
heller als solche, die geblockt werden. Damit wird direkt die Magnetisierungsrich-
tung in Helligkeitsabstufungen sichtbar. Da jener Modus im Rahmen dieser Arbeit

nicht benutzt wurde, wird sich hier auf den Fresnel-Modus konzentriert.

3.3.1. Fresnel-Modus

Fiir den Fresnel-Modus wird die Fokusebene nicht wie iiblich auf die Probenebene,
sondern je nach Probendicke bis zu einigen hundert Mikrometern dariiber oder dar-
unter gelegt. Hierdurch werden Doméanenwande als helle und dunkle Linien sichtbar.
Der Vorgang ist grafisch in Abb. 3.7 fiir eine nichtmagnetische und eine Probe mit
Doménen veranschaulicht. In Abb. 3.7(a) is der schematische Verlauf des Elektro-
nenstrahls fiir eine nichtmagnetische Probe zu sehen. Die verschieden hell gefarbten
Bereiche stellen hier andere Materialien dar, die zu anderen Transmissionseigen-
schaften des Elektronenstrahls fiithren. Der Strahl wird mittels Elektronenlinse fo-
kussiert, passiert eine Blende und trifft dann in der Fokusebene auf den CCD-Sensor.

In Abb. 3.7(b) befindet sich eine magnetisierte Probe, wobei die einzelnen Domé-
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(a) Elektronenstrahl (b) Elektronenstrahl

T

@ ©O© ® 0

nichtmagnetisch

Elektronenlinse

o s i s

Blende
/ \

---------- - - - sl --------- Brennebene --------- - - - o - -
----------------------------------------- Unterfokus ---------+--C-5-C > C-D---m-mmmmmee o
----------------------------------------- Fokusebene ----#--rssmrmemmamaii i
"""""""""""""""""""""""" Uberfokus-<---- =" €D - oipr e i e

Abbildung 3.7.: Lorentz-Mikroskopie im Fresnel-Modus. In (a) trifft der zweidimensio-
nal dargestellte Elektronenstrahl auf eine nichtmagnetische Probe und wird mittels Elek-
tronenlinse durch eine Blende auf die Fokusebene projiziert. (b) zeigt selbiges fiir eine
magnetisierte Probe (Doménen mit Pfeilen gekennzeichnet). Die durch die Lorentz-Kraft
aufgespaltenen Strahlen werden in unterschiedlichen Punkten in der Brennebene gebiin-
delt und verursachen abhéngig vom Fokus Bereiche niedriger (graue Ovale) bzw. hoher
(griine Ovale) Intensitét an den Domédnenwénden.

nen mittels Pfeilen markiert sind. Die Lorentz-Kraft fithrt bei der Transmission des
Strahls zur Ablenkung der Elektronen, sodass in der Brennebene verschiedene Fo-
kuspunkte entstehen, die jeweils einer Magnetisierungsrichtung entsprechen. In der
Fokusebene ergibt sich gerade wieder ein unverfilschtes Abbild der Probe wie in
Abb. 3.7(a). Wenn die Fokusebene so justiert ist, dass sie auf dem CCD-Sensor
liegt und jetzt mittels Elektronenlinse starker fokussiert wird, verschiebt sich die
eingezeichnete Uberfokusebene auf den Sensor. Dabei bildet sich abhingig von der
Domiénenpaarkonfiguration ein Uberlapp bzw. Spalt zwischen den durch benachbar-
te Doméanen unterschiedlicher Ausrichtung transmittierten Elektronenstrahlen. Dies
wird als helle bzw. dunkle Linien an den Orten der Doméanenwénde sichtbar und
ist hier mit griinen bzw. grauen Ovalen gekennzeichnet. Wird der Strahl schwéacher
fokussiert, verschiebt sich die Unterfokusebene auf den CCD-Sensor und es ergibt
sich ein analoges Bild. Uber- und Unterfokus unterscheiden sich dabei in zwei Punk-
ten: Zum einen ist der Helligkeitskontrast der Doménenwénde invertiert und zum
anderen ist die VergroSerung des Unterfokuses geringer als die des Uberfokuses. Dies

wird durch die Farben und Abstande der eingezeichneten Ovale deutlich.
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3.3.2. Magnetischer Kontrast

Wie sich die Fokussierung im Experiment auf das Fe-System aus Abb. 3.1 mit ma-
gnetischer Textur auswirkt, wird an den Lorentz-Bildern aus Abb. 3.8 sichtbar. Zu
beachten ist, dass die Lorentz-Kraft bei magnetischen Vortices abhéngig von ihrer
Rotationsrichtung zu einem lokalen Fokussieren (im Uhrzeigersinn bzw. rechtsdre-
hend) oder Defokussieren (gegen den Uhrzeigersinn bzw. linksdrehend) des Elektro-
nenstrahls fithrt, was in hellen bzw. dunklen Punkten miindet. Im Uberfokus bei
Az = +2z; (Abb. 3.8(a)) ist ein invertierter Kontrast und eine héhere Vergroferung
im Vergleich zum Unterfokus bei Az = —z; (Abb. 3.8(c)) zu sehen. Der magnetische
Kontrast verschwindet im Fokus (Az = 0) in Abb. 3.8(b) vollstindig. Es ist ein
Defekt (markiert mit weiflem Pfeil) zu sehen, der auch im Fokus noch erkennbar
bleibt und ebenso seinen Kontrast vom Uber- zum Unterfokus umkehrt. Dies liegt
daran, dass jedes Phasenobjekt beim ,,Durchfokussieren* seinen Kontrast invertiert.
Daher liefert diese Methode keinen hinreichenden Beweis fiir einen von magnetischen

Domaénen verursachten Kontrast.

(a) Uberfokus Az = +2; (b) In-Fokus Az =0 (c) Unterfokus Az = —z;

Y min

1,08 um 0,93 pm

Abbildung 3.8.: Lorentz-Mikroskopie eines Vortex-Antivortex-Netzwerks bei verschiede-
nen Defoki Az. Da die VergréBerung bei Uber- (a), In- (b) und Unterfokus (c) variiert,
wurde zur besseren Vergleichbarkeit als Koordinatenursprung der mit dem weiflen Pfeil
markierte Defekt gewéahlt. Die Skalenbalken sind bei allen Bildern gleich grofi und machen
so den Vergréferungs- bzw. Verkleinerungseffekt beim Uber- und Unterfokus deutlich. Alle
Aufnahmen sind auf die gezeigte Intensitdtsskala normiert.

Um sicher zu stellen, dass die zustande kommenden Kontraste nicht struktu-
reller Natur sind, sondern durch die lokalen Magnetisierungen entstehen, muss die
Probe von beiden Seiten Lorentz-mikroskopiert werden. Das bedeutet, dass zunéchst
von der Oberseite bei einem bestimmten Defokus ein Abbild aufgenommen wird,
danach die Probe ausgebaut, im TEM-Halter gewendet, wieder eingebaut und bei

selbem Defokus eine Aufnahme erstellt wird. Das Resultat ist in Abb. 3.9 gezeigt.
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(a) Unterfokus, Oberseite ~ (b) Unterfokus, Unterseite
Abbildung 3.9.: Lorentz- ;

Mikroskopie vom Eisenfilm
von beiden Seiten bei sel-
bem Defokus. In (a) ist
zum Vergleich das Bild
aus Abb. 3.8(c) dargestellt.
In (b) wurde die Probe
im TEM-Halter umgedreht
und per Software gespie-
gelt. Der Kontrast invertiert
sich, aufler beim mit weiflem

Pfeil markierten Defekt. Iin Imax 1 um
[

Hierbei ist zu erkennen, dass sich der Kontrast bei der Aufnahme von der Oberseite
in Abb. 3.9(a) zum Abbild von der Unterseite in Abb. 3.9(b) invertiert, wie es bei
einem magnetischen Kontrast zu erwarten ist. Gleichzeitig &ndert sich im Gegensatz
zu Abb. 3.8 der Kontrast des markierten Defekts nicht. Demnach muss es sich bei

den Defekten um magnetische Texturen handeln.
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Fir die Auswertung und Interpretation der Ergebnisse dieser Arbeit wurden be-
stimmte theoretische Modelle benutzt, die in diesem Abschnitt ndher erlautert wer-
den sollen. Es wird zunéchst auf die mathematische Rekonstruktion der Magneti-
sierung anhand der Lorentz-Mikroskopiebilder eingegangen. Danach folgt die Er-
lauterung des thermischen Modells, welches den zeitlichen Temperaturverlauf nach
Auftreffen des Laserpulses im untersuchten Eisenschichtsystem beschreibt. Auf die
dabei gefundenen Ergebnisse wird auch das Abkiihlverhalten des zum Schluss be-
schriebenen XY-Modells angepasst. Letzteres wird zunéchst erklart und danach die
Simulationsergebnisse vorgestellt, welche spater mit den experimentellen Messungen

verglichen werden konnen.

4.1. Rekonstruktion der Magnetisierung

In diesem Abschnitt werden zunéchst die theoretischen Grundlagen zur Rekonstruk-
tion der Magnetisierungsvektoren erortert und im Nachhinein praktische Beispiele

gezeigt und auf zu beachtende Besonderheiten eingegangen.

4.1.1. Theoretische Herleitung

Wie bereits in Abschn. 3.3 erwdhnt, kann die normale Bragg-Beugung gut von der
Ablenkung durch die Lorentz-Kraft unterschieden werden, weil der Ablenkungswin-
kel von letzterer um mehrere Groflenordnungen kleiner ausfallt. Ziel ist es aus der
einfachen Intensitatsabbildung den in der Ebene liegenden Anteil (englisch: in-plane)
der Magnetisierung zu rekonstruieren, was im Detail in [PN98, DGO03, S. 649-657]
diskutiert wird. Hierfiir wird als Ansatz die Transport-of-intensity equation (TIE)

herangezogen:
2n0I(r, z)

V[0 Ve(r)] =~

(4.1)

z=0
Im Wesentlichen bringt diese Gleichung die Intensitit I(r, z) des Elektronenstrahls
am Ort r (in der z-y-Ebene) und Defokus z mit der Elektronenphase () in einen

Zusammenhang. Vor dem Transmittieren durch die Probe konnen die Elektronen-



48 4. Modellierung

wellenfronten in guter Naherung als ebene Wellen mit der de-Broglie-Wellenlénge A
dargestellt werden. ¢(r) driickt dann den durch die Lorentz-Kraft aufgepriagten von
dieser ebenen Wellenfront abweichenden lokalen Phasenanteil aus. Die TIE kann

mit einigen Uberlegungen und Fourier-Umformungen analytisch zu

o) (2l

o o) (4.2

flr) = Oy F!
i=1

aufgelost werden [DGO03, S. 653 ff.]. Hierbei ist C’ eine Konstante, F die zweidi-
mensionale Fourier-Transformierte und q = ¢1e; + ¢zes der dazugehorige reziproke
Gittervektor. Da die benutzten Proben sehr ebene Filme ohne makroskopische Struk-
turierung darstellen, kann das In-Fokus-Bild als homogen verteilter Intensitatswert
angenommen werden (siche Abb. 3.8(b)), wodurch sich I(r,0) = I, ergibt. Somit
kann im Gegensatz zu den allgemein benétigten drei Bildern (Uber-, Unter- und
In-Fokus) bei z. B. mikrostrukturierten Filmen in [DGZ00, DG03, PLDGO02] die Re-
konstruktion mit einem Bild im Uber- oder Unterfokus gendhert werden. Dadurch
sinkt der Aufwand eine grofle Anzahl an Rekonstruktionen zu erstellen erheblich.
Damit und mithilfe des Faltungstheorems f x g = F ' [F[f] - F [g]] kann Gl. (4.2)

weiter zu

, F oI(r,z)
wwchll{%

2:0}
- ¥ ] 3

vereinfacht werden. Fiir kleine Defoki Az kann die Ableitung der Intensitit zu

ol(r, z)
0z

I(r,Az)—1(r,0) I(r,Az)— I
=~ = 4.4
Az Az (44)

z=0

diskretisiert werden, womit 0I(r, z)/0z direkt proportional zum Defokuskontrast
ist. Fiir kleine Werte |g|? divergiert Gl. (4.3), weshalb es zu einer Verstirkung des
Rauschens kleiner Frequenzen kommt. Um dies zu vermeiden wird eine Regularisa-
tionskonstante dg nach A. N. TIKHONOV eingefithrt [HPPLDG14], wodurch mit
Gl. (4.4) schlieBlich

p(r)=CF (4.5)

FlI(r,Az) — ]0]]
lal” + |dql’
folgt, wobei C' eine Konstante ist. Da nun ¢ aus den Daten wiederherstellbar ist,
kann mittels Gl. (3.16) der senkrechte Anteil zum einfallenden Elektronenstrahl des

magnetischen Flusses in der Probe als

B.(r) =~ Vi(r) x ~Viplr) (4.6
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geschrieben werden und héngt somit bei konstanter Probendicke ¢ nur vom lokalen
Phasenschub der transmittierten Elektronenwellenfronten ab. Um aus der Phase
wieder die rekonstruierte Intensitét I exon zu erhalten, wird in Gl. (4.1) die Nédherung
aus Gl. (4.4) benutzt, womit

. [OAAZ
27

Irekon(r)Az) = VQQO(T'> + IO X —V2<P(”') (47)

resultiert, was proportional zum Laplace-Operator der Phase ist.

4.1.2. Praktische Anwendung und Besonderheiten

Um die am Bildrand auftretenden Artefakte der Fourier-Transformation in Gl. (4.5)
zu vermeiden, werden die Bilder entsprechend Abb. 4.1 symmetrisiert, sodass peri-
odische Randbedingungen herrschen [VZDGO02].

Abbildung 4.1.: Symmetrisierung. Das ori-
ginale Intensitatsbild auf der linken Sei-
te wird fiir die Rekonstruktion periodisch
symmetrisiert, indem es an den in rot ein-
gezeichneten Achsen gespiegelt wird. Dies
ergibt auf der rechten Seite ein viermal so
grofles Bild.

Abb. 4.2 zeigt Beispiele von Rekonstruktionen der Elektronenwellenphase ¢ aus
Gl. (4.5), dem senkrechten magnetischen Fluss B aus Gl. (4.6) und der rekonstru-
ierten Intensitit lexon aus Gl. (4.7) fiir verschiedene Regularisationskonstanten |dg|.
Die wichtigsten dafiir verwendeten Matlab-Skripte sind in Anh. A.1 zu finden, wo-
bei die Bildauflésung hier konstant bei resolution = 107,1 Pixel/um lag. Die von
dem in Abb. 4.2(a) gezeigten Ursprungsbild ausgehenden rekonstruierten Bilder in
Abb. 4.2(b,c) verlieren fiir grofe |dg| = {20 um™!, 100 pm~'} die langwelligen Fre-
quenzen, sodass die kurzwelligen Anteile, zu denen auch solche der (Anti-)Vortices
gehoren, in den Vordergrund treten. Dies fithrt zu einer starkeren Lokalisierung der
Defekte und ist gleichzusetzen mit dem aus der Bildbearbeitung bekannten Schart-
zeichnungsfilter, was auch in der rekonstruierten Intensitit in Abb. 4.2(d) sichtbar
wird. Bemerkenswert ist, dass fiir kleine |dg| = {4107 um ™!, 1073 um '} Artefak-
te in den rekonstruierten Intensitéiten erst fiir drei Gréflenordnungen kleinere Werte
auftreten als in der mittleren Zeile (|dg| = 2,5 um™!) zu sehen sind. Dies spricht fiir
einen stabilen Rekonstruktionsalgorithmus. In der rekonstruierten Phase und Ma-

gnetisierung sind dabei nur marginale Verdnderungen sichtbar. Es stellt sich heraus,
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(a) Ursprungsbild

|dg| =4-10"* pm~!

dg| = 1072 pm ™!

0O

300 nm

[dg| = 2,5 um ™!
|dg| = 20 pm ™!
|dg| = 100 pm~!
——
Imin Imax Pmin Pmax @ Ir/nln Ir/nax
[ | [ .| T a

Abbildung 4.2.: Rekonstruktionen fiir verschiedene Regularisationskonstanten |dq| eines
100 x 50 Pixel Ausschnitts. In (a) ist das Ursprungsbild zu sehen, aus welchem zunéchst in
(b) die Elektronenwellenphase als Hohenliniendiagramm rekonstruiert wurde. Ausgehend
hiervon wurde die Magnetisierungsrichtung in (c) wiederhergestellt. Sie wird als Bild im
HSV-Farbraum dargestellt, wobei der Winkel als Farbton (englisch: hue) und die Lénge
des normierten Magnetisierungsvektors als Sattigung (englisch: saturation) kodiert sind.
Der Hellwert (englisch: value) ist iiberall auf 100 % fixiert. Die Pfeile geben den mittleren
Winkel eines Feldes der Dimensionen von 3 x 3-Pixel wieder und deuten zusatzlich die
Ausrichtung der Magnetisierung an. In (d) ist die ebenfalls aus der Phase rekonstruierte
Intensitat abgebildet.

! (entspricht

dass die in der mittleren Zeile aufgefithrten Bilder fir |dg| = 2,5 pm™
einer Wellenldnge von 400 nm) zuverlissige Ergebnisse darstellen, da die rekonstru-
ierte Intensitdt kaum vom Ursprungsbild zu unterscheiden ist. Dieser Wert wird
daher fiir Rekonstruktionen bis zu Dimensionen von 8 pm x 8 um bei einer Auflo-
sung von resolution = 107,1 Pixel/um verwendet.

Dass es kaum eine Verdnderung fiir |dg| < 2,5 um™! gibt, liegt daran, dass der
Bildausschnitt klein gewahlt ist. Dies fiihrt dazu, dass die Funktion detrend2D.m
(vgl. Anh. A.1.2), welche die Phase ¢ von seinem konstanten Offset in Form einer
geneigten Ebene befreit, effektiv arbeitet. Fiir grofere Bildausschnitte mittelt sich

die Offset-Ebene natiirlicherweise heraus und der Effekt von detrend2D.m spielt in
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der Regel keine grofie Rolle mehr. In diesem Fall wird die Wahl von |dg| entschei-
dend, da die Regularisationskonstante fiir grofe Werte — also Verstarkung kleiner
Wellenléngen — einen ahnlichen Effekt wie detrend2D.m hat. Dies liegt daran, dass
eine konstante Ebene kaum von einer groen Wellenldnge im Fourier-Raum zu un-
terscheiden ist. Die Auswirkungen von gréfleren Bildausschnitten und detrend2D.m
bei konstantem |dg| sind in Abb. 4.3 illustriert.

(a) Ursprungsbild  (b) Rekonstr. Phase (c) Rekonstr. Magn. (d) Rekonstr. Inten.

600 x 600 Pixel )
mit detrend2D.m

\\\\\\

100 x 50 Pixel

300nm §

mit detrend2D.m

\\\\\\

100 x 50 Pixel

ohne detrend2D.m al
Imin Imax $Pmin Pmax @ r,nin Izlnax
T | = 1 [ |

Abbildung 4.3.: Rekonstruktionen fiir |[dg| = 2,5 um ™! bei unterschiedlichen Parametern
analog zu Abb. 4.2, wobei die mittlere Zeilen beider Abbildungen identisch sind. In der
oberen Zeile wurde ein Ursprungsbild von 600 x 600 Pixeln rekonstruiert und dann ent-
sprechend soweit mittig vergroflert, dass wieder der gleiche 100 x 50-Pixel-Ausschnitt aus
der mittleren Zeile zu sehen ist. Der einzige Unterschied von der mittleren zur unteren
Zeile ist, dass in der unteren die Funktion detrend2D.m nicht angewendet wurde.

Hier sind in der mittleren Zeile zum Vergleich die gleichen Aufnahmen wie in Abb. 4.2
fir |dg| = 2,5 um ™! gezeigt. In der oberen Zeile wurde eine Rekonstruktion eines Be-
reiches von 600 x 600 Pixeln vorgenommen, der gerade mittig um den in Abb. 4.3(a)
abgebildeten Bereich von 100 x 50 Pixeln lag. Ansonsten wurde kein Parameter
verandert, sodass es sich lediglich um einen vergroflerten Ausschnitt eines grofieren
Gesamtbilds handelt. Auffillig sind die deutlichen Anderungen in der rekonstruier-
ten Phase und Magnetisierung (Abb. 4.3(b,c)). Der Unterschied in der Phase liegt
einerseits an der anderen Ebene, die durch detrend2D.m subtrahiert wird und ande-
rerseits daran, dass sich die Regularisationskonstante durch den grofleren Ausschnitt
und dem daher unterschiedlichen reziproken Gitter relativ gesehen andert (vgl. auch
Matlab-Skript in Anh. A.1.1). Die relative Anderung von |dq| fiihrt zur deutlichen
Variation der Magnetisierung, wirkt sich jedoch nur geringfiigig in der rekonstruier-

ten Intensitét in Abb. 4.3(d) aus, sodass kein Unterschied wahrnehmbar wird. In der
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unteren Zeile wurde lediglich die Funktion detrend2D.m auskommentiert (Zeile 22
in Anh. A.1.1), wodurch die Phase einen so starken Trend erhélt, dass sie gar nicht
mehr den Texturen des Ursprungsbilds zuzuordnen ist. Da dieser konstante Fak-
tor beim Ableiten verschwindet, hat dies keine Auswirkungen auf die rekonstruierte
Magnetisierung und Intensitat.

Ferner spielt die Bildauflosung resolution eine wichtige Rolle, wenn Aufnah-
men mit unterschiedlichen Auflésungen herangezogen werden sollen. Um beispiels-
weise vergleichbare Rekonstruktionen der gleichen Probenstelle bei unterschiedlichen
Auflésungen resolution; und resolution, zu erhalten, muss

de|  _ ldeof 0 (4.8)

resolution, resolution,

gelten. Somit miussen sich hier auch |dq;| und |dgs| fiir dhnliche Resultate unter-
scheiden. Um die Vergleichbarkeit zu gewéhrleisten, wird bei den Rekonstruktionen
der Magnetisierung in dieser Arbeit (wenn nicht anders angegeben) das Verhéltnis

so gesetzt, dass sich ein Regularisationsquotient von

dg]  25um™!

= = 0,0233 Pixel ! =: 4.
resolution  107,1 Pixel/um 0,0233 Pixe o (4.9)

ergibt.

Zusammenfassend lésst sich sagen, dass das Resultat der Rekonstruktion vom
betrachteten Bildbereich und dem Quotienten aus der Regularisationskonstante |dq|
und der Bildauflosung resolution abhéngt. AuBlerdem wirkt sich das Entfernen
des konstanten Offsets mittels detrend2D.m stark auf die rekonstruierte Phase von

kleinen Bildausschnitten aus.

4.2. Thermisches Modell

Um die thermischen Vorgédnge nach dem Laserbeschuss auf ultrakurzen Zeitskalen
nachvollziehen zu kénnen, werden die Temperaturen der einzelnen Schichten des Fe-
SizN,-Stapels aus Abb. 3.1 zeitabhéngig simuliert. Hierfiir wird angenommen, dass
die SizgN,~-Membran fiir das Laserlicht transparent ist und so initial nur das Elektro-
nensystem des Eisens aufgeheizt wird, welches an das Phononensystem gekoppelt
ist. Infolge der thermischen Anbindung relaxiert letzteres wiederum iiber das Silizi-
umnitrid. Der laterale Warmetransport kann im simulierten Zeitraum aufgrund der
im Vergleich zur Ausdehnung sehr diinnen Schichten vernachlissigt werden.

Die zugrunde liegenden gekoppelten Differentialgleichungen fiir die Elektronen-
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temperatur Ti' und die Phononentemperatur 7" des Eisens sowie die Temperatur

des Siliziumnitrids Tg;,n, besitzen die Form:

ot () 2B — g (1) (13— 1) 4 P, (4.10)

et (152) 2 = g (T8 (T8 - T8 + o (T~ TE) (410
OTs; 1

CSigNy ;;N4 = dSi3N4RFe—SigN4 (TFI‘)eh - TSi3N4) : (412)

Hierbei ist ¢; die entsprechende spezifische Wirmekapazitit, ght" die Elektron-
Phonon-Kopplungskonstante fiir Eisen, dr, = 10 nm bzw. dg;,n, = 20nm die Dicke
der jeweiligen Schicht und Rp..gsi,n, = 5 nKm?/W der thermische Grenzflichenwider-
stand zwischen Fe und SizNy. Letzterer wurde in [JZCG12] fiir CoFe-SigNy bestimmt,
kann aber aufgrund der sehr &hnlichen Eigenschaften von Cobalt und Eisen in guter
Néherung auch fiir Fe-Si3N, angewandt werden. Des Weiteren ist P(t) der Beitrag

des Anregungspuls, welcher sich in Gaufischer Form zu

al’ t?
P(t) = — - 4.13
0= e (503) (4.13)

ergibt. Dabei ist a die Absorptionskonstante der magnetischen Schicht, F' die Laser-
fluenz und w = 154 fs die Pulsdauer. Aus der Probencharakterisierung in Abschn. 3.1
lasst sich ableiten, dass ungefidhr ein Drittel des Fe an der Oberfliche zu Fe3O4 oxi-
diert ist. Dies muss fiir die Abschétzung von a berticksichtigt werden, da sich die Ab-
sorptionskoeffizienten von Eisen mit ap, = 5,72-10° cm™! [OBA 788, Ques5, Poll17a]
und von Magnetit mit ape,0, = 0,21 - 10°ecm™! [Que85, SAWT9, Poll17b] erheblich

unterscheiden. Somit berechnet sich die Absorptionskonstante zu

a~1-—exp {—dpe (;0%304 + ?))&Fe)] ~ 0,32. (4.14)
cEl (le%) und b (ka’eh> gehen temperaturabhingig in die Differentialgleichun-

gen ein, wobei die entsprechenden in Abb. 4.4 gezeigten Daten verwendet wurden. In
Abb. 4.4(a) ist der elektronische Anteil der spezifischen Wérmekapazitiat von Eisen
fir die bee-Struktur («-Fe, blaue Kurve) und die fee-Struktur (y-Fe, graue Kurve)
dargestellt [LZ07, LZC08]. Zudem ist die gesamte spezifische Wirme cigt! (lila Kur-
ve) gezeigt [Des86]. Hieraus lésst sich iiber die Subtraktion der interpolierten Kurven
des elektronischen Beitrags von dem gesamten Beitrag der phononische Anteil zu
Ph o total __ .Fl

CFe =~ CR

A e Ndhern (grine Kurve), welche fiir die Differentialgleichungen ange-

wandt wurde. Der aufféllige Peak bei der Curie-Temperatur entsteht, weil das dort
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enthaltene Spinsystem die ferromagnetische Ordnung verliert und paramagnetisch
wird, wodurch es Freiheitsgerade gewinnt. Die Unstetigkeiten im Verlauf werden von
den eingezeichneten strukturellen Phaseniibergangen des Eisens verursacht. Hierbei
geschieht der magnetische Phaseniibergang bei deutlich niedrigeren Temperaturen
als der strukturelle a-y-Ubergang. Jedoch spielen bei letzterem magnetische Kor-
relationsenergien ebenso eine entscheidende Rolle, wie theoretische Berechnungen
zeigen [LPAV11, LPAV12]. Die spezifische Wéarme von Si3Ny wurde temperaturun-
abhéngig auf cgi,n, = 2,75 MIJm 3K~ fixiert [ZH04, FBT*15]. In Abb. 4.4(b) sind
analog die Elektron-Phonon-Konstanten fiir das bee- und fee-Gitter von Eisen auf-
getragen [LZ07, LZCO08]. In den Differentialgleichungen wurden immer die Kurven
des o-FEisens verwendet.

Die Gleichungen wurden mittels der in Matlab integrierten Funktion ode45 ge-
lost, welche auf einem Runge-Kutta-Verfahren — der Dormand-Prince-Methode —
basiert. Die Berechnungen wurden fir das Zeitintervall ¢ € [—2 ps, 1000 ps] durchge-
fithrt, wobei bei t = 0 das Maximum des gauflformigen Pulses auf die Probe trifft.

Um auch eine hohe Auflésung im Subpicosendenzeitraum zu erzielen, wurde eine

Shttp://www.faculty.virginia.edu/CompMat/electron-phonon-coupling/
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Schrittweite von At = 10 fs gewéhlt.
Die numerischen Losungen sind in Abb. 4.5 fiir zwei Laserpulse unterschiedlicher

Fluenzen dargestellt.

I I I I I . T I I I I
2100 (a) — Fl =15 mJ/cm2 T (b) E . 1}:2 i
1800t Fy=12mJ/ecm?® | o — TEh
2 1500+ + Tsisns A
— : .
= B 41 ‘ H Fe __ e i
£ 1200 \\ TE = 1043K
1<) . H
£ 900} + | !
% .
= 600 | + -
Trr = 300K
300 ‘
05 00 05 10 15 0 100 200 300 400 500
Zeit t (ps) Zeit t (ps)

Abbildung 4.5.: Zeitlicher Temperaturverlauf von Fe und SizNy fiir zwei Einzelpulsanre-
gungen mit dem Laser. In (a) sind beide Fille fiir die ersten ~ 2ps nach Laserbeschuss
dargestellt, wobei das Elektronen- (blaue Kurve) und das Phononensystem (graue Kur-
ve) des Eisens sowie die gesamte Temperatur des Siliziumnitrids (lila Kurve) fur zwei
Fluenzen dargestellt sind (diinne und dicke Linien). In (b) ist der selbe Verlauf fiir ein
Fenster von ~ 600ps zu sehen. Die griinen gestrichelten Linien zeigen die Schnittpunk-
te der Phononentemperatur vom Fe mit der Curie-Temperatur von T = 1043 K. Die
Gleichgewichtstemperatur vor dem Puls liegt bei Trr = 300 K.

Abb. 4.5(a) zeigt die Temperatur T gegen die Zeit t auf der Picosekundenzeitskala.
Alle drei Systeme sind zundchst im thermischen Gleichgewicht bei Raumtemperatur
(Trr = 300K). Wie aus Gl. (4.10) ersichtlich wird, wechselwirkt in diesem Modell
nur das Elektronensystem von Fe (blaue Kurve) mit dem Laserpuls. Die Ankopplung
an das Phononensystem (graue Kurve) fiihrt im Weiteren in ungefahr einer Picose-
kunde zur Equilibrierung beider Systeme bei einer maximalen Phononentemperatur
von Tlf;}jimax = 1293 K bzw. TFTEmaX = 1096 K. Der leichte Knick im phononischen
Anteil bei der Curie-Temperatur von T = 1043 K wird vom oben beschriebenen
Peak in der gesamten spezifischen Warme von Fe in Abb. 4.4(a) hervorgerufen.
Die kurzzeitig erhohte Wéarmekapazitéat fithrt hier zu einem verlangsamten Anstieg
der Phononentemperatur. Die Temperatur vom SizN, (lila Kurve) hat sich in die-
sem Zeitraum nur unwesentlich erhoht. In Abb. 4.5(b) ist der selbe Verlauf fiir ein
Zeitfenster von ca. 600 ps dargestellt. Auf diesen Zeitskalen sind die Elektronen-,
Phononen-, als auch Spintemperaturen identisch, weshalb fiir ¢ > 1ps vereinfacht
von der ,Eisentemperatur® gesprochen werden kann. Das Phononensystem des Fe
koppelt iiber die thermische Anbindung der Gittersysteme (Gln. (4.11) und (4.12))
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mit dem SizNy,, wobei sich beide Materialsysteme innerhalb von ~ 800 ps einander
angleichen.

Der KZM sagt ein Ausfrieren von Defekten voraus, falls die Abkiihlrate am
Phaseniibergang hinreichend grof§ ist. In diesem thermischen Modell findet fiir F} =
15mJ/cm? eine Abkithlung unterhalb von Tg innerhalb von tcy = 106 ps statt.
Dabei ergibt sich eine sehr groBe Abkiihlrate von Q¢ ; = 0,80 - 10" K/s am Phasen-
iibergangspunkt. Bei der geringeren Fluenz von Fy, = 12mJ/cm? wird das System
nur noch knapp oberhalb von T aufgeheizt, wodurch sich im Vergleich zu F} mit
tca = 29ps und Qco = 1,13 - 102 K/s die Abkiihlzeit weiter verringert und die
Kiihlrate gleichzeitig erhoht. Auf der Mikrosekundenzeitskala wiirde sich das Sys-
tem durch lateralen Warmeaustausch wieder auf Trr abkiihlen. Diese Ankopplung
wird in diesem Modell nicht beriicksichtigt, da fiir den KZM nur die Vorginge um
den Phaseniibergangspunkt wichtig sind und die Defektdichten o. (siehe Gl. (2.46))
nicht wesentlich durch ein noch tieferes Abkiihlen beeinflusst werden.

In Abb. 4.6 sind fiir eine quantitative Aussage die Abkiihlzeit t¢ und -rate Q¢

bei Erreichen der Curie-Temperatur gegen die Fluenz F' aufgetragen.

Abbildung 4.6.: Auftragungen der Ab- 700
kiihlzeit tc und -rate Q¢ bei Curie-
Temperatur gegen die Fluenz F. Die
Datenpunkte fiir tc; wurden aus den
numerischen Schnittpunkten der je-
weiligen interpolierten Temperaturkur-
ve mit der Curie-Temperatur Tc =
1043 K ermittelt. Die Werte Q¢ ; erge-
ben sich aus den numerischen Ableitun-
gen der interpolierten Temperaturkur- (
ven an der Stelle t¢ ;. Der grau schat- 12 14 16 18 20 22
tierte Bereich zeigt die Zerstorschwelle Fluenz F (mJ /cm2)

der Eisenschicht an.

600 Zerstorschwelle

T~

Abkiihlrate Q¢ (10" K/s)

Abkiihlzeit tc (ps)

Die Berechnungen wurden im Bereich von F = (11 — 22) mJ/cm? in 0,5 mJ/cm?-
Schritten vorgenommen. Fiir Fluenzen von F < 10,9mJ/cm? erreicht das Phono-
nensystem des Eisens nicht mehr die Curie-Temperatur, weshalb die Schwellenwert-
fluenz fiir das Durchqueren eines Phaseniibergangs zweiter Ordnung bei ungefihr
F§m e = 11mJ/cm? liegt. Ab Fluenzen von F > 22,5mJ/cm? kiihlt es ohne An-
kopplung an ein dufleres Reservoir nicht mehr unterhalb von T ab. Im grau schat-
tierten Bereich befinden sich Fluenzen von F > 18 mJ/cm?, wo Phononentempera-
turen von TE" > 1500 K erreicht werden, bei denen sich das Eisen im Experiment
strukturell verandern bzw. die Probe zerstort wiirde. Es wird ersichtlich, dass t¢

exponentiell mit F' steigt, wihrend ()¢ linear mit F' sinkt.
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Nach dem KZM werden die hochsten magnetischen Defektdichten bei Fluenzen
erwartet, welche die Fe-Schicht nur knapp oberhalb der Curie-Temperatur autheizen,
weil hier die Abkiihlrate am hochsten ist. Dabei muss jedoch beriicksichtigt werden,
dass die laterale Intensitétsverteilung des Laserpuls in diesem Modell nicht beachtet
wird und das Pulsprofil quasi einer Stufenfunktion entspricht. In dem Messaufbau
liegt jedoch néherungsweise ein gauBférmiger Puls vor, wie in Abb. 3.6 zu sehen ist.
Dies bedeutet, dass bei kleinen Fluenzen auch nur kleine Flédchen des Eisens knapp

oberhalb der Curie-Temperatur aufgeheizt werden und vice versa.

4.3. XY-Modell

Das thermische Modell aus dem vorherigen Abschnitt unterstiitzt durch die hohen
gefundenen Abkiihlraten die These, dass iiber den KZM die Ausbildung von Vortex-
Antivortex-Netzwerken in der Eisenschicht begriindet werden kann. In diesem Ab-
schnitt wird weiterfithrend in einem XY-Modell das Abkiihlen aus der Hochtempe-
raturphase berechnet und die Entwicklung des Systems unter Beobachtung von ma-
gnetischen Defekten bei verschiedenen Anregungstemperaturen untersucht und im
letzten Abschnitt eingehender quantitativ ausgewertet. Nichtgleichgewichtsdynami-
ken von XY-Modellen und die Antwort auf instantane und lineare Abkiihlvorgénge
wurden schon in anderen Arbeiten ausfiihrlich behandelt [BHS01, JC11]. Ausgehend
von dem Abkiihlverhalten der in Abb. 4.5 gezeigten Temperaturkurven des Eisens

wird im Folgenden ein exponentieller Abkiihlvorgang simuliert.

4.3.1. Grundlagen

Das XY-Modell besteht aus einem 2D-Spinsystem mit néchster-Nachbar-Austausch-

wechselwirkung, wobei der Energiebeitrag eines beliebigen i-ten Spin iiber
Ei = —JZ COS(QZ‘]‘) (415)
(i.5)

beschrieben wird [CL95]. Hierbei wird die Austauschkonstante J > 0 gesetzt, um
dem Ferromagnetismus zu entsprechen. Weiter ist 0,; = 0; — 6; der Winkel zwi-
schen dem i-ten und einem j-ten benachbarten Spin, wobei iiber den néchsten obe-
ren, unteren, linken und rechten Spin summiert wird. Fir die Simulation wurde
bei allen folgenden Ergebnissen ein quadratisches Spingitter der Dimensionen von
100 x 100 mit periodischen Randbedingungen benutzt. Dabei wird eine reduzierte

Temperaturskala T, = kg7'/J mit der Boltzmann-Konstanten kg = 1 und J = 1
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angewandt. Uber den Metropolis-Algorithmus [MRR "53] — eine modifizierte Monte-
Carlo-Methode — erhélt ein aus dem 100 x 100-Gitter zuféllig gewéhlter Spin nach
einem Monte-Carlo-Schritt (MC) eine zufillige Ausrichtung, welche bei Erfiillung

des Metropolis-Kriteriums

<Ealt - Eneu
e S —

wfall Mt 27080 0,1 4.16
JT.(N) >>22f11m1 Zzutan € (0,1) ( )

angenommen wird (falls nicht, bleibt der Spin unveréndert). Hierbei ist F,y; die Aus-
tauschenergie vor und FE, selbige nach dem Ausrichten. zy,gy ist eine nach jedem
MC-Schritt N neu gesetzte Zufallszahl zwischen 0 und 1. Als Ausgangszustand wird
eine homogene parallele Ausrichtung und eine Temperatur 7;(0 MC) = 0 angesetzt.
Das Gitter wird dann instantan auf 7,(1 MC) = T geheizt und Neq = 2,5-10° MC
auf dieser Temperatur gehalten, um ein thermisches Gleichgewicht zu garantie-
ren. Danach wird es 7,5 - 106 MC asymptotisch mit einem Abkiihlexponenten von
7 =10 MC~! auf T} ~ 0 abgekiihlt. In Summe werden in einem Simulationsdurch-
lauf Nya = 107 MC ausgefiihrt. Die relative Temperatur T;,(N) in Abhéngigkeit des
MC-Schritts N ergibt sich so zu

0 fir N =0,
T,(N) = Tmax fir 0 < N < Ny , (4.17)
T exp(—(N — Neq)/7) fir Neg < N < Nppax -

Dabei wird bei einer kritischen Temperatur Tkt der fiir XY-Systeme bekannte
Berezinskii-Kosterlitz-Thouless-Phasentibergang [Ber71, KT73] durchquert. Letzte-
rer ist nach Ehrenfest-Klassifikation kein Phaseniibergang zweiter Ordnung, be-
schreibt jedoch ahnlich zum KZM ein Ausfrieren von Defekten durch eine divergie-
rende Korrelationslinge am Phaseniibergangspunkt. Vortex- und Antivortexkerne
kénnen tiber die Bestimmung der Windungszahl (vgl. Abschn. 2.2.2) eines jeden
2 x 2-Spin-Feldes zu jedem beliebigen Zeitpunkt lokalisiert und somit gezahlt wer-
den. Die wichtigsten hierbei verwendeten Matlab-Skripte sind mit Erlauterungen im
Anh. A.2 zu finden.

In Abb. 4.7 sind fiir zwei verschiedene maximale Anregungstemperaturen Mo-
mentaufnahmen des XY-Modells mit farblich kodierter Energieskala, iiber Pfeile
verdeutlichte Spinrichtungen und mit schwarzen bzw. roten Punkten gekennzeich-
neten Vortices bzw. Antivortices dargestellt. Die entsprechenden Temperaturverlau-
fe nach Gl. (4.17) in Abhéngigkeit der Monte-Carlo-Schritte sind in Abb. 4.7(d)
veranschaulicht, wobei die drei griin gepunkteten Linien jeweils den Zeitpunkt der
Momentaufnahmen in Abb. 4.7(a,b,c) zeigen. Hierbei sind in Abb. 4.7(a) Aufnahmen
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(c) Endzustand

(b) Intermedidres Bild
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nach 10" MC (MC: Monte-Carlo-Schritt) zu sehen. Die grauen Ovale markieren Vortex-

das thermische Gleichgewicht, in (b) ein intermediéres Bild und in (c¢) der Endzustand
Antivortex-

Abbildung 4.7.: XY-Modell-Simulationen von 100 x 100-Spingittern bei zwei unterschied-
lichen Anregungstemperaturen 7;"**. Die Spinenergien sind farblich kodiert und ihre Ori-
entierungen iiber 2 x 2-Pixel gemittelt und als Pfeile eingezeichnet. Hierbei ist in (a)

die bis zum Endzustand noch annihilieren. Der griin eingekreiste Bereich

Y

Paare

In

).
) beider Ausgangstemperaturen aufgetragen
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(

(b) und

)

(4.17
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(c) zeigen.
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ist der Temperaturverlauf aus GI.
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gang zum nahezu komplett abgektihlten Zustand in Abb. 4.7(c) schwindet die Zahl
der Defekte auf endgiiltige 17,3140,09, was nur noch ungefahr 3 % der Zahl derer im
Hochtemperaturzustand bei 77" = 1,4 darstellt. Die dunkelblauen Bereiche zeigen
anschaulich, dass Vortex- und Antivortexkerne energetisch ungtinstige Spinkombi-
nationen ergeben. Sie sind jedoch topologisch geschiitzt, weil die Gesamtenergie
im System erhoht werden miisste, um sie aufzulésen. Vortex-Antivortex-Netzwerke
sind demnach metastabile Zustande. Der griin eingekreiste Bereich zeigt hierbei ei-
ne Spinkonfiguration, in welcher in der GroSenordnung von 10° MC vor Beendigung
der Simulation eine Annihilation stattfand, sodass die Spins nicht mehr ihr energe-
tisches Minimum finden konnten. Im Vergleich sind bei 77"** = 0,8 im Endzustand
energetisch homogene méandrierende Doménentexturen ohne Defekte zu sehen. An
dieser Stelle sei angemerkt, dass die Vortices in den Simulationen alle moglichen,
energetisch dquivalente Phasenbezichungen 6, € [0,27) aufweisen kénnen, da die
Dipol-Dipol-Wechselwirkung vernachléssigt wurde. Die in Abb. 2.4(b) mit den Pha-
sen 0y = {0,71/2, 7, 31/2} gezeigten Vortices sind dabei in guter Ubereinstimmung
in Abb. 4.7(c) der Reihenfolge nach als griine Zahlen gekennzeichnet.

4.3.2. Quantitative Ergebnisse

Um die radiale Verteilungsfunktion g(r) zwischen zwei Defekten in 2D zu bestimmen,

wird
Ngin(r;) 1

Nges 90<T7L)

herangezogen, wobei Ng;,(r;) die Anzahl der Defekte ist, die einen Abstand r zu-

g(ri) = (4.18)

einander aufweisen, der dem jeweiligen i-ten Bin zugeordnet wird. Nges stellt die
Gesamtanzahl der Defekte dar. Weiter ist go(7;) = 0Apixel(r;) die radiale Pixelver-
teilung, welche aus der homogenen Defektdichte ¢ = Nges/A (A = 100 x 100 Pixel:
GroBle des XY-Modells) multipliziert mit der diskreten Anzahl an Pixeln Apiye(7;)
(ist gleichbedeutend mit ihrer Fliche) besteht, die in dem Kreisring des jeweiligen
Bins der Breite r; 1 —r; liegen. Diese Art der Normierung ist notwendig, da die Pixel-
verteilung im Gegensatz zur Flachenverteilung eines idealen 2D-Gases mit kontinu-
ierlichen Kreisringen nicht stetig quadratisch wachst, sondern an Diskretisierungen
gebunden ist. Daher wiirden {iiber eine kontinuierliche Normierung Periodizitdten
sichtbar, die durch das Pixelgitter aufgezwungen werden, da nicht jeder beliebige
Abstand moglich ist. Die Normierung auf die Pixelverteilung go(r) stellt somit fur
ein Spingitter sicher, dass sich unkorrelierte Defektabstédnde zu g(r) = 1 ergeben.

Weitere quantitative Ausfiihrungen zu den Simulationen des XY-Modells finden
sich in Abb. 4.8.
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Abbildung 4.8.: Quantitative Auswertung zum XY-Modell. In (a) ist die relative Haufig-
keit als Wahrscheinlichkeitsdichte d P/df gegen eine periodische tiber den Farbton kodierte
Skala des Spinwinkels 6 fiir beide Endzustédnde aus Abb. 4.7(d) abgebildet. Hierbei wurde
die Winkelskala in 40 Bins aufgeteilt. (b) stellt die radialen Paarverteilungsfunktionen fiir
die unterschiedlichen Defektpaare fiir 77" = 1,4 mit Standardabweichung dar, wobei je-
der Bin iiber 1000 Simulationen gemittelt wurde. Als Bin-Breite wurden 1,5 Pixel gewahlt.
Dazugehorige Python-Skripte finden sich in Anh. A 4.

Dabei sind in Abb. 4.8(a) die relativen Haufigkeiten bzw. Wahrscheinlichkeitsdichten
dP/df der Spinwinkel gegen eine periodische Winkelachse 6 fir die beiden Endzu-
stainde aus Abb. 4.7(d) aufgetragen. Es wird deutlich, dass sich das System bei
niedrigen Anregungstemperaturen um den Ausgangszustand (6 = 0 fiir alle Spins)
normalverteilt, wohingegen sich beim Erhitzen deutlich iiber 7,"** = 1 die Spinorien-
tierungen gleichverteilen, da die Ursprungstextur durch die véllige Randomisierung
in der Hochtemperaturphase und das Zuriickbleiben von Defekten aufgehoben wird.

In Abb. 4.8(b) sind fir 7)™ = 1.4 die radialen Paarverteilungsfunktionen von
Vortices und Antivortices gy ay (lila Kurve), von Vortices zueinander gyy (blaue
Kurve) sowie von Antivortices zueinander gay ay (rote Kurve) fiir eine Mittelung
itber 1000 Vortex-Antivortex-Netzwerken dargestellt. Die wichtigsten dafiir verwen-
deten Python-Skripte werden im Anh. A.4 erklért. Der bevorzugte beim Maximum
von gy av ~ 1,9 vorliegende Abstand von Vortices zu Antivortices ergibt sich zu
d = 6 Pixel, was der ausgefrorenen Korrelationslidnge &, (siehe Gl. (2.45)) entspricht.
Demnach tendieren sie bei geringerem Abstand fast sprunghaft zur Annihilation
und bei groflerem verlieren sie exponentiell ihre Korrelation. Auffallig ist, dass alle
Absténde d > 1Pixel auftreten. Dies liegt daran, dass Vortices und Antivortices
kontinuierlich ineinander tibergefiihrt werden kénnen. Dabei bleiben fiir einen Ab-
stand von d = 1 Pixel keine Vortex-Antivortex-Paare mehr bestehen, da die néchste-
Nachbar-Wechselwirkung hier maximal wird und die Wahrscheinlichkeit benachbar-

ter Spins fiir einen Monte-Carlo-Schritt zur Annihilation zu fithren bei nahe 100 %
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liegt. Dagegen wird in gy v und in gay av der Bereich bis d = 6 Pixel unterbunden.
Dies kann durch die energetisch ungiinstige Konfiguration von zu nahe beieinander
liegenden Vortices bzw. Antivortices erklért werden. Alle Paarverteilungsfunktionen
nahern sich ab einem Abstand von d ~ 20 Pixel dem idealen Gas, da hier ungefihr
g; = 1 ohne langreichweitige Ordnung gilt.

Eine statistische Analyse der Vortices im XY-Modell in Abhangigkeiten der
Temperaturen sind in Abb. 4.9 aufgezeigt.
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Abbildung 4.9.: Temperaturabhéngige Analysen fiir das XY-Modell. (a) zeigt zum einen
in blau die Vortexdichte p und zum anderen in griin die Annihilationsrate a (Ableitung
der Dichte mittels zentralem Differenzenquotienten) jeweils mit Standardabweichung gegen
die reduzierte Temperatur T;. Dabei beginnt der Abkiihlvorgang im thermischen Gleich-
gewicht bei 7™ = 14 (erste griin gepunktete Linie in Abb. 4.7(d)). Jeder Messpunkt
wurde iiber 1000 Simulationen gemittelt, wobei zwischen Zweien immer 5 - 10° MC liegen.
In (b) ist die finale Defektdichte g, in Abhéngigkeit der maximalen Gleichgewichtstempe-
ratur T;"** aufgetragen. Hierbei sind in blau die jeweils iiber 100 Simulationen gemittelten
Messpunkte mit Standardabweichung und in rot die Anpassung an die Fehlerfunktion aus
Gl. (4.19) eingezeichnet.

Hierbei ist in Abb. 4.9(a) zum einen die Vortexdichte ¢ und zum anderen die Anni-
hilationsrate a gegen die relative Temperatur 7} fiir einen Abkiithlvorgang ausgehend
von 1T = 1.4 iber 1000 Netzwerke gemittelt aufgezeigt. Es ist zu sehen, dass die
Annihilationsrate bei T, &~ 1,15 ein Maximum aufweist. Das heifit, es dauert einige
Monte-Carlo-Schritte bis die maximale Annihilationsrate erreicht wird, wobei sie
danach exponentiell auf a = 0 abfillt. Die Vortexdichte bei T, = 0 stellt sich bei
Tmax = 1 4 auf finale g. = (17,31 4 0,09) - 10~* /Pixel ein. In Abb. 4.9(b) ist letzte-
res flir verschiedene maximale Ausgangstemperaturen 77" aufgetragen, wobei jeder

Messpunkt iiber 100 Netzwerke gemittelt wurde. Die Simulationsdaten wurden an



4.3. XY-Modell 63
eine Fehlerfunktion der Form
Tmax __ max
(Tm) = gy erf [ 22— ) + 4.19
Q ( ' ) Ql ( \/EO'Trmax ) QO ( )
angepasst, welche eine gute Ubereinstimmung zeigt. Dies liefert:
oM™ = 0, — 0o = (17,87 £0,07) - 10~* /Pixel (4.20)
T765™ = 1,156 & 0,002, (4.21)
ormax = 0,080 & 0,002, (4.22)

wobei o'** die maximal erreichbare ausgefrorene Vortexdichte darstellt, die auch

nicht bei noch hoheren Anregungstemperaturen 77" tiberschritten wird. 775 er-

gibt den Mittelwert auf der Temperaturskala der Fehlerfunktion und ogmax ist die

Standardabweichung. Das heifit, dass bei einem Netzwerk der Dimensionen 100 x
100 Pixel im Schnitt maximal 17,87 4+ 0,07 Vortices bzw. Antivortices nach dem

Abkiihlen bestehen bleiben. Der Sprung von keinen Vortices zur maximalen Vortex-

dichte findet dabei im Wesentlichen in einem relativ schmalen Bereich von 77" €

(1,08, 1,24] statt.






5. Lichtinduzierte magnetische

Texturen in CoFeB-Filmen

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der Lorentz-Mikroskopiebilder (vgl. Ab-
schn. 3.3) an den Cobalt-Eisen-Bor-Proben des in Abschn. 3.1 erlauterten Schicht-
stapels von 2nm Ru | 10nm CoFeB | 20nm SizN, vor und nach Laseranregung
vorgestellt. Die Anregung fand jeweils nahezu vollflachig statt, wobei die genauen
Laserstrahleigenschaften in Abschn. 3.2 nachgesehen werden kénnen. Hierbei wer-
den zunéchst die unstrukturierten Filme behandelt und danach auf verschiedene
mittels FIB-Methode erstellte Strukturen des gleichen Systems eingegangen. Die-
se werden jeweils quantitativ iiber Intensitdtskorrelationen als auch qualitativ iiber

rekonstruierte Magnetisierungen (vgl. Abschn. 4.1) ausgewertet.

5.1. Homogene Filme

In der Messreihe der unstrukturierten Probe wurden die Mikroskopieaufnahmen
nach einem Femtosekundeneinzelpulsbeschuss mit dem Laser aufgenommen, sodass
zwischen zwei aufeinander folgenden Aufnahmen immer genau eine Pulsanregung
stattfand. Die induzierten Texturen zeigten dabei keinen Zusammenhang zur Vor-
geschichte der Magnetisierung. Vielmehr entsteht nach jedem Schuss eine zuféllige
Textur, da nach jeder Anregung die Curie-Temperatur der magnetischen Schicht
tiberschritten wird. Hierbei ist anzumerken, dass vor dem ersten Anregungspuls kei-
ne Domaéanentexturen sichtbar waren.

In Abb. 5.1 sind sechs Aufnahmen, zwischen denen immer einige Anregungspul-
se lagen, aufgefithrt. Hierbei sind in Abb. 5.1(a) sich dhnelnde Texturen zu sehen,
die teilweise an den selben Defekten pinnen. Bemerkenswert ist die in dem oberen
Mikroskopiebild im markierten Rechteck auftretende Stachelwandtextur mit Vor-
tices und Antivortices. Es ldsst sich allgemein erkennen, dass die Doménenwéande
bevorzugt an strukturellen Defekten pinnen. Dabei treten einige Texturen in nahe-
zu identischer Form wieder auf, auch wenn zwischen diesen einige Dutzend Pulse
lagen, wie in Abb. 5.1(b) deutlich wird.
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(a) Ahnliche Texturen (b) Wiederkehrende Texturen

Vi min I max

Abbildung 5.1.: Vergleich verschiedener mittels Lorentz-Mikroskopie abgebildeter nach
aufgezeigter Anzahl von Laserpulsen induzierter magnetischer Texturen, wobei drei struk-
turelle Defekte mit weiflen Pfeilen markiert sind. (a) zeigt jeweils dhnliche, teils an den
selben Defekten gepinnte Doménenwénde. Das im oberen Bild eingezeichnete Rechteck, ist
in Abb. 5.2 vergroflert dargestellt. In (b) sind fast ununterscheidbare Texturen zu sehen,
die nach Einzelpulsanregung zuféllig wiederkehrten. Die Intensitédtsskala wurde auf Bild
#21 normiert.

In Abb. 5.2 ist der markierte Bereich aus Abb. 5.1(a) vergroBert dargestellt, wo-
bei Abb. 5.2(a,b,c) jeweils das Intensitéatsbild der Lorentz-Mikroskopie, die rekon-
struierte Elektronenwellenphase und die rekonstruierte Magnetisierung zeigen. Es
wird deutlich, dass es sich um eine Stachelwanddoménentextur (vgl. Abschn. 2.1.5)
handelt. Allgemein sind Stachelwénde komplizierte Texturen aus Doméanenwénden,
Vortex- und Antivortexkernen. Sie bestehen in ultradiinnen Filmen aus einer An-
ordnung von sich kreuzenden 90 °-Néel-Wénden. Diese mehrwandige Textur ist ein

metastabiler Zustand, der erst durch die Lichtanregung induziert wurde, da Bild #21
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Abbildung 5.2.: Vergrofierter Ausschnitt der in Abb. 5.1(a) markierten Stachelwandtextur.
Hierbei ist in (a) das Intensitatsbild mit gleicher Intensitédtsskala wie Abb. 5.1(a), in (b)
die Elektronenwellenphase und in (c) die rekonstruierte Magnetisierung im HSV-Farbraum
zu sehen, wobei der Winkel des normierten Magnetisierungsvektors iiber die Farbe und
die entsprechende Lénge tiber die Sattigung dargestellt sind. Die Pfeile zeigen die iber 6 x
6 Pixel gemittelte Ausrichtung an. Die eingezeichneten Vortices in beiden Drehrichtungen
und die Antivortices wurden iiber die Matlab-Funktion findTopologicalDefects.m (vgl.
Anh. A.2.2) bestimmt.

aus Abb. 5.2(a) aufgrund der grofieren Anzahl von Doménenwanden zu einer héheren
Gesamtenergie als beispielsweise Bild #54 fiithrt und sich die Vortexkerne nur ver-
einzelt an Pinning-Zentren befinden. Weiter liegen im Phasenbild in Abb. 5.2(b) die
Vortices auf Hoch- (linksdrehend) und Tiefpunkten (rechtsdrehend), wohingegen die
Antivortices an Sattelpunkten auftreten. Aus der rekonstruierten Magnetisierung in
Abb. 5.2(c) wird auBerdem klar, dass rechtsdrehende Vortices im Intensitatsbild als
helle (fokussierend) und linksdrehende als dunkle (defokussierend) Flecken erschei-
nen (vgl. Abschn. 3.3). Aus den Magnetisierungsvektoren wurden entsprechend tiber
die Matlab-Funktion findTopologicalDefects.m, welche auf der Berechnung der
Windungszahl fufit, die Vortices in unterschiedlicher Drehrichtung als auch die Anti-
vortices bestimmt. Nahere Details zur Funktion konnen in Anh. A.2.2 nachgeschaut
werden. Da sich die Windungszahl fiir Vortices beider Rotationsrichtungen zu w = 1
ergibt, wurde eine Zusatzbedingung eingefiigt, um eine Unterscheidung vornehmen

zu konnen. Im Fall w = 1 wird der absolute Winkel 0, des ersten Spins des 2 x 2-
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Spin-Integrationspfads tiberpriift. Falls 6; € (t— Af, 3/2m+ Af] mit Af = /4 gilt,
ergibt sich ein linksdrehender Vortex. Das Intervall bildet damit genau die Hélfte des
Winkelraums ab. Ab A > 7t/4 entstehen Uberschneidungen mit dem Winkelraum
der rechtsdrehenden Vortices, weshalb Af nicht grofler gewéahlt werden darf.

Um die Messreihe der homogenen Filme iiber Intensitatskorrelationen quanti-
tativ auszuwerten, wird Abb. 5.3 betrachtet, in welchem der selbe Ausschnitt wie in
Abb. 5.1 zu sehen ist. Die Defekte markierenden Pfeile dienen der Vergleichbarkeit
beider Abbildungen.

(a) Aufsummierte Differenzquadrate (b) Korrelationskoeffizient

e '

\:‘ £

N

\‘».

0 Dmax —1 Korr. 1
I | e .

Abbildung 5.3.: Quantitative Auswertung des unstrukturierten CoFeB-Schichtstapels. In
(a) sind die aufsummierten Differenzquadrate nach Gl. (5.1) und in (b) die Korrelations-
koeffizienten nach Gl. (5.2) jeweils fiir N = 111 des selben Ausschnitts wie bei Abb. 5.1
mit den gleichen Pfeilen zu sehen.

Hierbei sind in Abb. 5.3(a) die aufsummierten Quadrate der Intensitatsdifferenzen
D(r) in Abhéngigkeit des Ortsvektors  nach

D) = 3 Alnlr) 65.1)

gezeigt, wobei Al,(r) die Intensitatsinderung von zwei aufeinander folgenden Bil-
dern und N = 111 die Anzahl der Mikroskopieaufnahmen darstellt. Helle Bereiche
im Bild zeigen besonders haufig schaltende Doméanentexturen an. Die im mittleren
Bildbereich auftretenden hellen Punkte sind dabei strukturelle Defekte, an denen die
Doméanenwande bevorzugt pinnen. Der tiber das Kreuz eingezeichnete Punkt rp_
ist hierbei derer der hochsten Aktivitdt mit D = Dy, an welchem in Abb. 5.3(b)

die raumlichen Korrelationskoeffizienten C'(r,rp,,,. ) nach

27]2[;11 AITL(T)A]TL(TDmax)

C(r7 rDmax) =
VEN AL ()2 SN AL (1,02

(5.2)
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berechnet wurden. Hierbei ist r jeder beliebige Ortsvektor im Ausschnitt. Fir die
Anzahl der Bilder gilt wieder N = 111. Rote Bereiche stellen dabei positiv und blaue
negativ korrelierte dar. Wenn also der Punkt rp_, in seiner Intensitat ansteigt,
erhoht sie sich gleichzeitig in roten Bereichen und verringert sich in blauen. Hieraus
lasst sich schlieffen, dass die Textur haufig zwischen den Texturen der Bilder #54
und #43 aus Abb. 5.1 bzw. diesen dhnelnden schaltet.

Generell folgt, dass Texturen wie die Stachelwédnde in Abb. 5.2 seltenere Er-
eignisse darstellen, die nicht einfach an Pinning-Zentren aus strukturbedingten De-
fekten entstehen, sondern metastabile Zustinde darstellen, welche durch die der
Geometrie der Probe geschuldeten hohen Abkiihlrate (vgl. Abschn. 4.2) iiber den in
Abschn. 2.3 besprochenem Kibble-Zurek-Mechanismus ausfrieren kénnen. Die Ab-
stdnde der Vortices zu Antivortices befinden sich hierbei in der Grélenordnung von
Mikrometern, woraus sich eine ausgefrorene Korrelationslédnge . (siche Gl. (2.45))

in dieser Groflenordnung abschétzen lasst, wie im Folgenden relevant wird.

5.2. Strukturierte Filme

In diesem Abschnitt werden die mittels FIB-Methode mikrostrukturierten CoFeB-
Proben vorgestellt. Dabei wurde auf einer Probe ein periodisches Lochmuster erstellt
und auf der anderen eine Inselstruktur aus unterschiedlich groflen Rechtecken, Qua-
draten, Lochern und Langlochern.

Abb. 5.4 zeigt die Lochmusteraufnahmen. Die oberen Bilder (Abb. 5.4(a,b))
stellen Lorentz-Aufnahmen dar, wobei das rechte direkt folgend nach einem einzigen
Anregungspuls auf das linke entstand. Der weile Pfeil indiziert einen in Abb. 5.4(a)
auftretenden Vortex, der an einem Gitterdefekt pinnt. Der Defekt ist hierbei nicht
in Abb. 5.4(b) als Strukturanomalie erkennbar. Dass es sich an dieser Stelle um
einen Defekt struktureller Natur handelt, 14sst sich anhand der aufsummierten Dif-
ferenzquadrate in Abb. 5.4(c) erkennen, weil am selben Punkt die hochste Aktivitét
auftritt. Aulerdem kann aus den aktiven Bereichen geschlossen werden, dass der
Mittelpunkt des Laserspots nicht zentral auf der Probe, sondern nach links unten
versetzt gewesen sein muss. Die Korrelationskoeffizienten des markierten Punkts in
Abb. 5.4(d) zeigen, dass es iiber die ganze Probenhohe positiv und negativ korre-
lierte Doménentexturen gibt. Die Domanenwande pinnen dabei bevorzugt an den
Locherkanten.

In Abb. 5.5 wurde der umgekehrte Fall mit CoFeB-Inseln realisiert. Es wurden
Inseln verschiedener Formen und Groflen aus dem Schichtsystem herausgearbeitet,

wobei die kleinsten Inselstrukturen jedoch die Auflésungsgrenze der Ionenfeinstrahl-
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Abbildung 5.4.: Mittels FIB-Methode erstelltes Lochmuster mit Léchern des Durchmes-
sers von ungefdhr 1 um und Abstdnden von Mittelpunkt zu Mittelpunkt von 4 pm. (a)
und (b) stellen zwei aufeinander folgende Intensititsbilder dar, zwischen denen ein Anre-
gungspuls stattfand (Intensitéat auf (a) normiert). In (c¢) und (d) sind analog zu Abb. 5.3
die aufsummierten Differenzquadrate und Korrelationskoeffizienten fiir eine Probenstich-
probe von N = 101 aufgezeigt. Der Pfeil markiert in (a) einen Vortexkern, der in (c)
gleichzeitig den Ortsvektor rp, . der hochsten Aktivitét darstellt.

anlage erreichen. Hierbei ist in Abb. 5.5(a) ein Intensitatsaufnahme vor der ersten
Laseranregung zu sehen. Die magnetischen Texturen sind dabei durch die in Ab-
schn. 2.1.4 besprochenen Formanisotropie bestimmt. Die Quadrate und Rechtecke
bilden Diamanttexturen mit Vortices an den Domanenwandkreuzungspunkten aus,
wohingegen die kreisformigen Strukturen grofie Wirbel mit Vortexkernen in ihrem
Inneren ergeben. Vor allem die Strukturen der Quadrate und Kreise der zweiten und
dritten Zeile nehmen nach jedem Einzelschuss mit dem Laser eine zuféllige neue Ori-
entierung an. Der Zustand in Abb. 5.5(b) nach einigen hundert Anregungspulse zeigt
die neu ausgerichteten Magnetisierungen in den jeweiligen Strukturen. Hier wird
auBerdem ersichtlich, dass eine gewisse Doméanenwandtextur iiber die Inseln hinaus
induziert wurde, da tiber die FIB-Methode offensichtlich nicht die gesamte CoFeB-
Schicht bis hinunter zur SizN4;-Membran abgetragen worden war. Aulerdem ist die
leichte Verschiebung der Vortexkerne abhangig von der Rotationsrichtung anzumer-

ken. Diese kann durch ein von den Polschuhen stammendes kleines magnetisches
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Abbildung 5.5.: Uber die FIB-Methode erzeugte Inseln von Mikrostrukturen. In der oberen
Zeile befindet sich ein Rechteck der Dimension 4 pm x 2 pm, ein Quadrat (2 pum x 2 pm),
ein Kreis (Durchmesser: 2pum) und ein Langloch (4 pum X 2pm). Die kleineren Inseln
in den darunter liegenden Zeilen sind jeweils immer genau in jeder Dimension halbierte
Versionen der dariiber liegenden Strukturen. In (a) ist die Struktur im Lorentz-Modus
vor der ersten Laseranregung zu sehen und in (b) nach einigen hundert Anregungspulsen,
wobei die Intensitdtsskala (jedes Bild einzeln normiert) unten links dargestellt ist. Die
Magnetisierungen der Texturen rechts neben den Zahlen wurden in Abb. 5.6 rekonstruiert.
Der markierte Bereich in (b) zeigt ein Vortex-Antivortex-Netzwerk, das in (a) noch nicht
vorhanden war und in Abb. 5.7 vergrofert gezeigt wird. (c) und (d) sind wieder analog zu
Abb. 5.3 die aufsummierten Differenzquadrate und Korrelationskoeffizienten fiir N = 101.
Der Ortsvektor rp .. der hochsten Aktivitat ist {iber ein Kreuz markiert.

Restfeld erklart werden. An den aufsummierten Differenzquadraten in Abb. 5.5(c)
wird ersichtlich, dass vor allem der letzte Kreis aus der zweiten Zeile und die ganze
dritte Zeile der Kreise haufig schalten und hier keine anderen Texturen auftreten.
Die Quadrate aus der zweiten und dritten Zeile zeigen hingegen auch unterschied-
liche Mischzustédnde, sodass dort nicht so klare Differenzquadrate entstehen wie bei
den Kreisen. Aufféllig sind auBerdem die sehr aktiven kleinsten Strukturen bei den
Langlochern (rechts unten). In Abb. 5.5(d) sind die Korrelationskoeffizienten des
aktivsten Pixel in Abb. 5.5(c¢) (mit Kreuz markiert) dargestellt. Die Texturen der
einzelnen Strukturen sind demnach nur gering bis gar nicht miteinander korreliert.
Dies erklart sich dariiber, dass sie strukturell voneinander getrennt sind und so-

mit beispielsweise magnetische Doméanen nicht von der einen zur anderen Struktur
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reichen konnen.
Abb. 5.6 zeigt die Rekonstruktionen der Magnetisierung der in Abb. 5.5(a) mit

Zahlen markierten Strukturen.
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Abbildung 5.6.: Rekonstruktionen der Ma-
gnetisierung im HSV-Farbraum von den
in Abb. 5.5(a) mit Zahlen markierten Mi-
krostrukturen. In (a) ist die einfache Dia-
manttextur (1) und in (b) die Doppeldia- ;';
manttextur (2) gezeigt, wobei die Pfeile die 2
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Hierbei ist in Abb. 5.6(a) eine durch die Formanisotropie bedingte einfache Dia-
mantdoméanentextur und in 5.6(b) eine Doppeldiamanttextur mit zwei gegenldufig
rotierenden Vortices zu sehen. Aus der Verschiebung der im Uhrzeigersinn laufenden
Vortices nach rechts unten und der gegen den Uhrzeigersinn drehenden nach links
oben lasst sich ableiten, dass das externe magnetische Feld relativ zur Probenorien-
tierung einen Anteil in der Ebene aufweist, der ungefihr von der linken unteren zur
rechten oberen FEcke zeigt.

Die Vergrofilerung des in Abb. 5.5(b) markierten Bereichs ist in Abb. 5.7 darge-
stellt, wobei Abb. 5.7(a,b,c) jeweils das Intensitéitsbild, die rekonstruierte Elektro-
nenphase und die rekonstruierte Magnetisierung ergeben.

(a) Ursprungsbild (b) Rekonstruierte Phase (c) Rekonstruierte Magn.
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Abbildung 5.7.: Vergroflerter Ausschnitt des in Abb. 5.5(b) markierten Bereichs. Dabei ist
in (a) das Ursprungsintensitatsbild mit gleicher Farbskala wie in Abb. 5.5(b), in (b) die
rekonstruierte Elektronenwellenphase und in (c) die entsprechende rekonstruierte Magne-
tisierung dargestellt. Die tiber 2 x 2 Pixel gemittelten Pfeile veranschaulichen die Richtung
der Magnetisierungsvektoren.

Es wird ersichtlich, dass es sich um ein Netzwerk aus Vortices und Antivortices han-

delt. Die Positionen der (Anti-) Vortices wurden dabei wieder tiber die Integration
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der Windungszahl mittels der Matlab-Funktion findTopoligicalDefects.m (vgl.
Anh. A.2.2) bestimmt. In dem homogenen und glatten Ru-CoFeB-Schichtsystem
aus Abb. 5.2 treten (nicht an Defekten gepinnte) Netzwerktexturen in Form von
Stachelwénden mit ausgefrorener Korrelationslange &, (siehe Gl. (2.45)) in der Gro-
Benordnung von Mikrometern auf. Im Vergleich dazu ist in dem Bereich neben den
Inseln das Vortex-Antivortex-Netzwerk wesentlich dichter, sodass die Absténde her-
unter bis auf wenige Nanometer reichen und sich &. auf ~ 100 nm abschéatzen lasst.
Der Unterschied kann auf folgende Dinge zuriickgefithrt werden: Zum einen sind die
vor Oxidation schiitzenden 2 nm Ruthenium neben den Inseln nicht mehr vorhanden,
sodass das CoFeB zu einem gewissen Mafle oxidiert sein muss, da die Probe iiber
Monate hinweg an Luftatmosphére gelagert wurde. Aulerdem wurde die Schicht-
dicke des CoFeB verandert, was direkten Einfluss auf die Domanenwandenergien
nimmt und auch zu einem verdnderten Abkiihlverhalten fithrt (vgl. Abschn. 4.2).
Hinzukommend wird durch die Bearbeitung mittels FIB die Oberfliche rauer und
es werden beim Ionenbeschuss Galliumatome im Material eingelagert. Durch diese
strukturellen Manipulationen wurden die magnetischen Eigenschaften des Materials
neben den Inseln weitreichend verandert, sodass sich die entsprechende Defektmobi-
litdt aufgrund der héheren Anisotropien verringert (vgl. Abschn. 2.1.4.3), was nach

der Laseranregung in eine hohere Defektdichte g. mindet (vgl. Abschn. 2.3.4).






6. Lichtinduzierte
Vortex-Antivortex-Netzwerke in

Eisenfilmen

Analog zu den CoFeB-Schichten aus dem vorherigen Kapitel werden hier Untersu-
chungen an einfachen — ohne Deckschicht hergestellten — 10 nm dicken Eisenschichten
auf SisNs-Membranen prasentiert. Nach Abschn. 3.1 sind diese oxidiert und es ergibt
sich ein reales Schichtsystem bestehend aus ungefahr 3,3nm Fe;O, | 6,7nm o-Fe
| 20nm SizNy. In diesen Proben konnten erstmals dhnlich zu Abb. 5.7 Vortex-
Antivortex-Netzwerke durch optische Anregung induziert werden. Es werden weiter
fluenzabhéngige Messungen, radiale Paarverteilungsfunktionen der Defekte und In-
tensitdtskorrelationen besprochen. Zudem werden Effekte im Randbereich der Mem-
bran behandelt, die aufgrund der Temperaturverteilung auftreten. Abschlieffend wer-
den Messungen zur Annihilation der Netzwerke vorgestellt und auf den Alterungsef-
fekt der Proben eingegangen. Ein Teil dieser Ergebnisse wurde bereits in [EMG™17]
publiziert.

6.1. Erzeugung von Vortex-Antivortex-Netzwerken

Das polykristalline Eisensystem zeigt sich in der Lorentz-Mikroskopie in Abb. 6.1
vor erster Laseranregung als eine Riffeltextur, wie im oberen Bild in Abb. 6.1(a) und
vergroBert in Abb. 6.1(b) zu sehen. In der unteren Bildreihe ist der selbe Bildbereich
nach optischer Anregung mit einem Femtosekundenlaserpuls der Peak-Fluenz von
F = 13,7mJ/cm? dargestellt (vgl. Abschn. 3.2.1). Im Kernbereich des Lichtspots
wurde dabei eine dichte und scharf abgegrenzte magnetische Textur induziert, in
welcher heiffle und kalte Punkte (in der Intensitatsskala) auftreten, welche sich als
metastabiles Vortex-Antivortex-Netzwerk herausstellen. In Abb. 6.1(c) sind die re-
konstruierten Magnetisierungen analog zu den vorherigen Kapiteln aufgezeigt. An
den unterschiedlichen Sattigungen lasst sich erkennen, dass die lokalen Magnetisie-

rungen durch das entstandene Defektnetzwerk deutlich hoher sind als im Ausgangs-
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Abbildung 6.1.: Vergleich der Eisenschicht vor (oben) und nach (unten) Einzelpulsanre-
gung (F = 13,7mJ/cm?). In (a) und vergrofert in (b) sind Lorentz-Mikroskopiebilder
gezeigt, wobei die Intensitiatsskala auf das untere Bild in (b) normiert wurde. Die dun-
kelblauen Bereiche in den Ecken stellen das fiir Elektronen undurchsichtige Siliziumsub-
strat der Probe dar. In (c) sind die Magnetisierungen analog zu vorherigen Abbildungen
im HSV-Farbraum kodiert. Die iiber Quadrate markierten Bereiche der unteren Textur in
(b,c) sind vergroflert und genauer ausgewertet in Abb. 6.2 zu finden.

zustand.

Eine vergroBerte Darstellung der markierten Bereiche in Abb. 6.1(b,c) ist in
Abb. 6.2(a,c) dargelegt. Abb. 6.2(b) spiegelt die rekonstruierte Elektronenwellen-
phase wieder, wobei die rechtsdrehenden Vortices an Tief-, die linksdrehenden an
Hoch- und die Antivortices an Sattelpunkten auftreten. Die (Anti-) Vortices wur-
den dabei iiber die Matlab-Funktion findTopologicalDefects.m (vgl. Anh. A.2.2)
bestimmt. Abb. 6.2(d) verdeutlicht den Charakter der dichten Netzwerktextur. Die
rechtsdrehenden Vortices bilden mit den Antivortices ein Netzwerk (blaue Linien),
welches tiber die Antivortices mit dem Netzwerk der linksdrehenden Vortices (rote
Linien) verwoben ist. Die Linien repréasentieren hierbei Doménenwénde. Auffillig
ist, dass die Positionen der (Anti-) Vortices in der Phase (Abb. 6.2(b)) und Ma-
gnetisierung (Abb. 6.2(c)) leicht vom Intensitéatsbild (Abb. 6.2(a)) abweichen. Dies
kann darauf zuriickgefithrt werden, dass nur ein Bild im Uberfokus aufgenommen

wurde, um eine hohere Anzahl von Aufnahmen erzielen zu kénnen. Ungenauigkeiten
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Abbildung 6.2.: Detaillierte
Darstellung des in der unte-
ren Zeile von Abb. 6.1(b,c)
markierten Bereichs. (a,c)
zeigen das Intensitatsbild
bzw. die Rekonstruktion
mit jeweils gleicher Skala
wie in Abb. 6.1, wobei die
die  Magnetisierungsrich-
tung anzeigenden Pfeile
iber 3 x 3Pixel gemittelt
wurden. In (b) ist die
rekonstruierte Elektronen-
wellenphase und in (d)
eine Veranschaulichung der
Netzwerkstruktur gezeigt.
Die markierten schwarzen
und orangefarbenen Ovale
in (a,b,c) zeigen Ungenau-
igkeiten der Rekonstruktion
auf. Der griine Strich in (b)
kennzeichnet ein fast in die
Annihilation  getriebenes
Vortex-Antivortex-Paar.
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entstehen hier beispielsweise dariiber, dass im Uberfokus rechtsdrehende Vortices
fokussierend und linksdrehende defokussierend wirken. Erstere treten daher scharfer
und mit geringerer rdumlicher Ausdehnung auf als letztere. Dem kann {iber eine
Rekonstruktion anhand von Uber-, Unter- und In-Fokus-Bild entgegengewirkt wer-
den (vgl. auch Abschn. 4.1.1). Dies fithrt auch dazu, dass Vortex-Antivortex-Paare
teilweise deutlich ndher beieinander liegen als es anhand der Lorentz-Aufnahme er-
sichtlich ist (orangefarbenes Oval in Abb. 6.2(a)). Ein weiteres Beispiels fiir die
Grenzen des Rekonstruktionsalgorithmus zeigt das schwarze Oval auf. Hier ist in
Abb. 6.2(a) ein rechtsdrehender Vortex auszumachen, der jedoch in der Phase und
Magnetisierung nicht auftritt. Dies kann durch eine Erhohung des Regularisations-
quotientens @ (siehe Gl. (4.8)) kompensiert werden, wobei damit in Kauf genommen
wird, dass die aus der Phase rekonstruierte Intensitat nicht mehr dem Ursprungsbild
gleicht (siehe Abb. 4.2). Dies wird im nachfolgenden Abschnitt quantitativ fiir die
Vortexlokalisation untersucht. Allgemein konnen Vortices und Antivortices kontinu-
ierlich in einen defektfreien Zustand iibergefithrt werden, wie in Abb. 6.2(b) links

unten tiber die grine Verbindungslinie illustriert ist.
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6.2. Vortex- und Antivortexlokalisation fiir

quantitative Auswertung

Ein zu beachtender Aspekt bei der Bestimmung der Defekte iiber die Funktion
findTopologicalDefects.m (vgl. Anh. A.2.2) ist, dass diese in Bereichen ohne De-
fekttexturen, wie in der Riffeltextur in Abb. 6.1(b), aufgrund von Bildrauschen und
der im vorherigen Abschnitt besprochenen Ungenauigkeiten keine verlésslichen Er-
gebnisse liefert. Die Berechnung der Windungszahl resultiert hier auch bei niedrig
gewdhltem ) haufig zur félschlichen Detektion von Vortices und Antivortices. Des-
wegen ist es bei der statistischen Analyse von den Vortex-Antivortex-Netzwerken
wichtig, dass der betrachtete rekonstruierte Ausschnitt vollstandig von einem De-
fektnetzwerk durchzogen ist. Da jedoch fiir die fluenzabhéngigen Messungen die ge-
samten Netzwerke bis hin zu deren Randbereich betrachtet werden miissen, wird die
Matlab-Funktion findBrightDefects.m herangezogen. Diese basiert auf einer sim-
plen Schwellenwertanalyse der Lorentz-Aufnahmen. Hier sind die rechtsdrehenden
Vortices als helle Bereiche zu finden, welche tiber die Funktion zu einem Punkt zu-
sammengeschrumpft werden, der den Ort des Vortexkerns widerspiegelt. Die Schwel-
lenwerthelligkeit wurde empirisch zu Ischwene = 1,51: bestimmt, wobei I der mittleren
Helligkeit eines 600 x 600 Pixel grofien Bereichs mit dichtem Vortex-Antivortex-
Netzwerk entspricht, wie z. B. in Abb. 6.1(b) vorzufinden ist. Weitere Details zur
Funktion kénnen in Anh. A.3 gefunden werden.

Ein Vergleich verschiedener Methoden (Anti-) Vortices zu bestimmen, ist in
Abb. 6.3 gegeben. Hierbei ist in Abb. 6.3(a) die rekonstruierte Intensitéat fiir den
Standardregularisationsquotienten von Q = @y und in Abb. 6.3(b) fir @ = 8Q
gezeigt, wobei bei letzterem ein Effekt vergleichbar mit einem Scharfzeichnungsfilter
auftritt (sieche Abb. 4.2). Es wird offenbar, dass fiir Q = 8Qy auch die schwerer
zu identifizierenden linksdrehenden Vortices zuverléssiger gefunden werden, wie bei-
spielsweise im griin markierten Bereich erkennbar ist. Allerdings gibt es in selteneren
Situationen auch Bereiche in denen Vortex-Antivortex-Paare gefunden werden, die
nicht eindeutig als solche auszumachen sind, wie im orangefarbene Oval zu sehen.
Diese Fehldeutungen nehmen fiir Q > 8()y rapide zu, weshalb () = 8@, als obe-
re Grenze fur das sichere Bestimmen der (Anti-) Vortices angenommen wird. In
Abb. 6.3(c) sind die tber die Funktion findBrightDefects.m gefundenen Vortices
im Ursprungsintensitatsbild eingezeichnet, was sehr sicher funktioniert. Einzig zu
dicht beieinander liegende rechtsdrehende Vortices werden teilweise als ein einziger
Defekt erkannt, wie im lilafarbenen Oval hervorgehoben ist. Um die gesamte Anzahl

der Vortices zu ndhern, wird in dieser Methode die Anzahl der als rechtsdrehende
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(a) Rekonstr. Int.: Q@ = Qo
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Abbildung 6.3.: Vergleich verschiedener Methoden zur (Anti-) Vortexlokalisation vom
selben Bereich, wobei alle Bilder auf die gezeigte Intensitdtsskala in vergleichbarer Wei-
se normiert wurden. Wahrend in (a) der Standardregularisationsquotient @ = Qo
(vgl. Abschn. 4.1.2) zur Rekonstruktion der Magnetisierung benutzt wurde, ist in (b)
das Ergebnis fiir Q = 8@y sehen. Die Defekte wurden jeweils iiber die Funktion
findTopologicalDefects.m (vgl. Anh. A.2.2) bestimmt . In (b) werden linksdrehende
Vortices zuverlissiger gefunden (griin markierter Bereich), aber in selten Féllen auch nicht
eindeutige Vortex-Antivortex-Paare bestimmt (orangefarbenes Oval). Die rechtsdrehenden
Vortices in (c¢) wurden iiber die Funktion findBrightDefects.m (vgl. Anh. A.3) identi-
fiziert. Dies funktioniert sicher, allerdings werden teilweise zu dicht beieinander liegende
Vortices als ein einziger erkannt (lilafarbenes Oval).

Vortices identifizierten Defekte mit zwei multipliziert, da beide Drehrichtungen als
gleich wahrscheinlich angenommen werden. Die Anzahl der Antivortices ist aus to-
pologischen Griinden ohnehin identisch mit der Gesamtanzahl der Vortices und muss
daher nicht zusétzlich aufgefithrt werden. Um die in Abb. 6.3(a,b) veranschaulichte
Abhéngigkeit von () genauer zu quantifizieren wird Tab. 6.2.1 betrachtet.

Q Ny Ny« Nav Ny + Ny- Ny« /Ny

Qo 1104406 864405 197 +1 19741 0,785 %+ 0,004
2Q, 117,6+0,7 962405 2135+1,1  214+1 0,820 % 0,004
4Q, 129,0+0,7 111,0+£06 239,711 2401411 0,863 % 0,004
8Q, 1463+0,7 1327407 2784+12 2789412 0,909 + 0,004

Tabelle 6.2.1.: Statistischer Vergleich der Anzahl von rechts- (Ny) und linksdrehenden
(Ny+) Vortices sowie Antivortices (/Nay) fiir verschiedene Regularisationsquotienten Q.
Hierfiir wurden 300 Defektnetzwerke (Anregungsfluenz: F' = 12,2mJ/cm?) rekonstruiert
und iiber die Funktion findTopologicalDefects.m (vgl. Anh. A.2.2) ausgewertet. Die
Ergebnisse der Tabelle sind eine Mittelung der Netzwerkkernbereiche der Dimensionen
von 500 x 500 Pixel (resolution = 110 Pixel/pm).
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Hieraus wird ersichtlich, dass sich mit zunehmenden ) der Quotient von rechts-
(Ny) zu linksdrehden (Ny+) Vortices der eins niahert. Wahrend fir @Q = Qo noch
22 % weniger links- als rechtsdrehende Vortices gefunden werden, sind es fiir Q = 8Q
nur noch 9 %. Eine weitere Erhchung von @ steigert Ny /Ny« nicht signifikant und ist
in jedem Fall aufgrund der Fehldeutungen zu vermeiden. Zusétzlich erhéht sich von
Q = Qo zu Q = 8Q), die Gesamtzahl der gefundenen Vortices um 42 %. Die Summe
Ny + Ny ergibt fiir jedes @ — immer im Fehlerbereich liegend — die Anzahl der
ermittelten Antivortices Nay, wie es aus topologischen Griinden auch zu erwarten

ist.

6.3. Fluenzabhangige Messungen

Bei Laseranregung des Schichtsystems unterhalb einer Peak-Fluenz von Fseyyelle =
11,5mJ/cm? bleibt die urspriingliche Riffeltextur in ihren Wesensziigen erhalten.

Allerdings ordnen sich manche Verzweigungen neu an, wie in Abb. 6.4 dargestellt

ist.
(a) Bild Z (b) Bild Z +1 (c) Differenz
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Abbildung 6.4.: Lorentz-Mikroskopiebilder vor und nach optischer Anregung mit einer
Fluenz von F = 9,5mJ/cm?, welche deutlich unterhalb der Schwellenwertfluenz fiir die
Erzeugung von Defektnetzwerken liegt. (a) und (b) unterscheiden sich hierbei durch eine
Pulsanregung, wobei die Intensitdtsskala auf (b) normiert wurde. Die Differenz beider
Bilder ist in (c) dargestellt. Ein Aufspalten von einem in zwei Zweige ist iiber das markierte
Oval hervorgehoben.

Abb. 6.4(a) zeigt einen Zustand nach Z Pulsen und Abb. 6.4(b) einen Puls spater
(Z+1), wobei der gezeigte Bereich vollfldchig (vgl. Abschn. 3.2.3) beleuchtet wurde.
Bei genauerer Betrachtung des mit einem Oval markierten Bereichs wird ersichtlich,
dass sich der Zweig von Z zu Z+1 aufspaltet, aber der initiale Zweig in abgeschwéch-

ter Form vorhanden bleibt. Hieraus lasst sich ableiten, dass an dieser Stelle nur die
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Magnetisierung bestimmter Lagen in der Eisenschicht variieren und andere lokale
Minima einnehmen, wahrend die Magnetisierung anderer Lagen in gleicher lateraler
Position unverdndert bleiben. In Abb. 6.4(c) ist die Differenz beider Bilder darge-
stellt, womit verdeutlicht wird, dass nur einzelne Zweige iiber einige Mikrometer
umklappen und die ndhere Umgebung ihre magnetische Ausrichtung beibehélt.

Mit ansteigender Fluenz entstehen ab einer bestimmten Grenze erste Vortex-
Antivortex-Paare, die sich mit Erhohung der Leistung in immer gréfleren und dich-
teren Vortex-Antivortex-Netzwerken manifestieren, wie im Anhang in Abb. A.1 auf-
gefiihrt ist. Quantitative fluenzabhéingige Auftragungen zu den Defektnetzwerken
sind in Abb. 6.5 gezeigt.

Abkiihlrate Q¢ (10™K/s)
123 118 1,13 1,07

(a) ; : : : : Abbildung 6.5.: Fluenzabhéngi-
> 800} © © Anzahl Vortices /| ge Messungen. In (a) ist die An-
2 —— linearer Fit zahl N, der iiber die Funkti-
S 600 | . i i
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;5 400 b i Anh. A.3) bestimmten Vortices
= gezeigt, wobei jeder Messpunkt
g 200 i tiber 15 Lorentz-Bilder (ohne
<$:: b6 o o e Annihilation) gemittelt wurde.
(b) : : : : : _ Fiir den linearen Fit wurden die
O O Fliche "z sechs Messpunkte hochster Flu-
30 F — quadratischer Fit 415 ; ?nz ‘}ll.erangﬁzogen. I}ie Z;ll__ den
— : ¢ jeweiligen Fluenzen F' gehoren-
i *— Vortexdichte g de Abkiihlrate Q¢ wurde dabei
= 20 410 = iiber die Simulation aus Abb. 4.6
j & bestimmt. (b) zeigt fiir den
S < selben Datensatz die rdumliche
E 10 15 £ Ausdehnung A des Netzwerks
HE und die Vortexdichte p. in die-
t  sem Bereich. Der quadratische
v 0 = Fit an A wurde ohne die ersten

L L L L L
10,5 11,0 11,5 12,0 12,5 zwei Messpunkte berechnet.
Fluenz F (mJ/cm?)

Hierbei ist in Abb. 6.5(a) die Anzahl N der induzierten Vortices gegen die Flu-
enz F aufgetragen. Oberhalb einer Schwellenwertfluenz von Fseyyene & 11,5mJ /cm?
steigt die Anzahl der Vortices (blaue Messpunkte) in einem linearen Zusammen-
hang (blaue Gerade). Der scharfe Schwellenwert ldsst sich mit dem thermischen
Modell aus Abschn. 4.2 auf das Uberschreiten der Curie-Temperatur des Eisens
zuriickfithren, wobei die Schwelle iiber die Simulation in guter Ubereinstimmung
zu F§m = 11,0mJ/cm? bestimmt wurde. Unterhalb der Schwelle durchquert

das System keinen Phaseniibergang zweiter Ordnung, wodurch nach dem KZM
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keine Defekte ausfrieren (vgl. Abschn. 2.3). Da sich bei hoherer Fluenz der Be-
reich auf der Probe, wo diese Schwelle iiberschritten wird, quadratisch vergrofert,
steigt die Anzahl der sich in 2D ausbreitenden Defekte linear. Dies lédsst sich in
Abb. 6.5(b) anhand der lateralen Ausdehnung der Defektnetzwerke A (lila Mess-
punkte) und des quadratischen Fits (lila Kurve) verifizieren. Vor allem fir groBere
Fluenzen passt der quadratische Fit gut, was daran liegt, dass die statistischen
Schwankungen kleiner werden. Die Flache wurde iiber A = moyo, (Ellipse) berech-
net, wobei ¢; die Standardabweichung des Mittelpunkts des Netzwerks in x- bzw.
y-Richtung darstellt. Die ausgefrorene Vortexdichte g. (grine Auftragung, vgl. auch
Abschn. 2.3.4) berechnet sich aus der Anzahl der gefundenen Vortices pro jeweili-
ger ermittelter elliptischer Flache. Im Schwellenbereich zwischen F' = 11,0mJ/cm?
und F = 11,5mJ/cm? fluktuiert die Dichte um g. = 2 Vortices/um?, wihrend da-
nach bis etwa F = 12,2mJ/cm? ein steiler Anstieg folgt und ein Grenzwert von
0™ ~2 17 Vortices/um? erreicht wird. Die Abkiihlrate Q¢ fallt mit steigender Flu-
enz nach den Simulationsergebnissen aus Abb. 4.6 in einem flachen linearen Verlauf
ab und verringert sich so im Bereich von F = 11mJ/cm? zu F' = 13mJ/cm? um
17 %. Die Dichte der Defekte steigt jedoch im KZM nach Gln. (2.45) und (2.46) fiir
eine hohere Abkiihlrate, weshalb selbige hier im Wesentlichen durch die intrinsischen
Materialeigenschaften bestimmt wird. Aus diesen Griinden kann der Anstieg und die
Sattigung der Dichte als ausgeschmierte Stufenfunktion interpretiert werden. Dies
deckt sich auch mit den Simulationsergebnissen des XY-Modells in Abb. 4.9, in

denen ebenfalls eine Séttigung erreicht wird.

6.4. Defektkorrelationen

In diesem Abschnitt wird genauer auf die Korrelationen der Defekte eingegangen.
Analog zum XY-Modell in Abb. 4.8 ist in Abb. 6.6 eine quantitative Auswertung
der Messergebnisse dargestellt. Hierbei sind in Abb. 6.6(a) die Wahrscheinlichkeits-
dichten der Spinorientierungen dP/df gegen eine periodische Winkelskala 6 der Rif-
feltextur (blaue Kurve) und des Defektnetzwerks (rote Kurve) aus Abb. 6.1(c) auf-
getragen. Wahrend das Vortex-Antivortex-Netzwerk keine préferierte Ausrichtung
aufweist, lassen sich in der Riffeltextur zwei Peaks um 6; ~ 0 und 6y ~ 7t ausfindig
machen. Diese beiden Zustande konnen analog zur XY-Modell-Simulation betrachtet
werden. Bei letzterem entspricht die Anregung mit 77"** = 0,8 Anregungsfluenzen
deutlich unterhalb der Schwellenwertfluenz Fscnwene, weshalb bei geringen Fluenzen
nur sporadische Umklappvorgéange innerhalb der Riffeltextur beobachtet werden (sie-

he Abb. 6.4). Im Gegensatz zur Simulation treten in der Riffeltextur zwei Peaks auf,
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Abbildung 6.6.: Quantitative Auswertung der experimentellen Daten. (a) zeigt die relati-
ve Haufigkeit als Wahrscheinlichkeitsdichte dP/df gegen eine periodische farbtonkodierte
Skala des Spinwinkels 6 fiir die Riffel- und Netzwerktextur aus Abb. 6.1(c). Die Winkel-
skala wurde dabei in 40 Bins unterteilt. In (b) ist die radiale Paarverteilungsfunktionen
fiir unterschiedliche Defektpaare mit Standardabweichung dargestellt. (c) veranschaulicht
mogliche nach Haufigkeit sortierte verhéltnisgetreue Vortex-Antivortex-Konfigurationen,
welche die Verteilung erkldren. Fiir die Auftragungen wurde jeder Bin iiber 300 Netzwer-
ke der Dimensionen 500 x 500 Pixel (resolution = 110 Pixel/pm) gemittelt, die durch
optische Anregung der Fluenz von F' = 12,2mJ/cm? induziert und ohne zwischenzeitliche
Annihilation aufgenommen wurden. Als Bin-Breite wurde 2 Pixel gewahlt. Die verwende-
ten Python-Skripte sind in Anh. A.4 erldutert.

die um ca. 6y — #; = 7 zueinander verschoben sind. Dies kann damit erklart werden,
dass im Experiment eine langreichweitige Dipol-Dipol-Wechselwirkung herrscht, wel-
che in der Simulation vernachléssigt wurde. Um Dipol-Dipol-Felder zu minimieren
entwickeln sich Bereiche entgegengesetzter Magnetisierungsrichtung. In Konkurrenz
zu den Kristallanisotropieenergien der polykristallinen Schicht ergibt sich die charak-
teristische Riffeltextur (vgl. auch Abschn. 2.1.4). Das Vortex-Antivortex-Netzwerke
aus der Simulation fir 77" = 1,4 stimmt gut mit dem mittels Laserpuls einer Fluenz
von F' = 13,1 mJ/cm? herbeigefiihrten Netzwerk tiberein. Die ausgefrorene metasta-
bile Textur weist ebenso im Mittel aufgrund der Bevolkerung von hochenergetischen
(Anti-) Vortexkernen keine Vorzugsorientierungen mehr auf.

Abb. 6.6(b) zeigt die radiale Paarverteilungsfunktionen von Vortices und Anti-
vortices gy av (lila Kurve), von rechtsdrehenden Vortices zueinander gy vy (hellblaue
Kurve), von rechts- und linksdrehenden Vortices gy v+ (dunkelblaue Kurve) sowie
von Antivortices zueinander gay ay (rote Kurve). Hierfiir wurde ein Datensatz aus
300 Aufnahmen herangezogen, wobei die Membran ohne Annihilation mit Einzel-
pulsen einer Fluenz von F' = 12,2mJ/cm? angeregt wurde. Die Defekte wurden im
500 x 500 Pixel-Kernbereich der Netzwerke tiber die Windungszahlberechnung der
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rekonstruierten Magnetisierungsvektoren ermittelt (vgl. Anh. A.1 und A.2.2). Auf-
grund der deutlich besseren Resultate bei der Lokalisation der Defekte fiir groflere
Regularisationsquotienten (), wie in Abb. 6.3 dargestellt, wurde hier () = 8Q), ge-
wahlt. Des Weiteren wurde die Paarverteilung wie fiir das XY-Modell nach Gl. (4.18)
berechnet (vgl. auch Anh. A.4). Ein wesentlicher Unterschied zu den simulierten
Daten ist, dass die Defektabstdnde im Experiment nicht beliebig nahe beieinander
liegen kénnen, da das Lorentz-Bild einer begrenzten Auflosung unterliegt. D. h. bei-
spielsweise Vortex-Antivortex-Paare mit nur einem Pixel Abstand, wie es im XY-
Modell auftritt, konnen nicht aufgelost werden. Die topologische Berechnung der
Windungszahl ist jedoch nicht auf die Auflosung begrenzt. Aufgrund der in Ab-
schn. 6.1 und 6.2 genannten Ungenauigkeiten konnen daher Defektpaare entstehen,
die zueinander einen auf einen Pixel (r = 1Pixel = 9nm) herunter reichenden
Abstand besitzen, was einen ausgepragten Peak von gy ayv in diesem Bereich zur
Folge hat. Um dieses Artefakt zu verhindern, werden nur Defektpaare mit einem
minimalen Abstand von r > 3Pixel = 27nm beachtet (r > 0 wird zu r > 3 in
calcDistances, Zeile 19 in Anh. A.4.1), was ungefihr dem Auflésungsvermégen
in den Lorentz-Aufnahmen entspricht. Der reale Radius von Vortexkernen liegt in
Eisen im Bereich von rig .. ~ 5nm [WWBT02, MT02].

Der ausgeprédgte Peak von gy ay bei d ~ 100nm zeigt die kurzreichtweitige
Ordnung der Vortex-Antivortex-Paare in diesem Bereich und ergibt die ausgefrore-
ne Korrelationslange &. (siehe Gl. (2.45)). Kleinere Abstéande fithren in einem steilen
Verlauf zur Annihilation und gréflere verlieren ihre Korrelation exponentiell. Wah-
rend in gy av kein ausgeschlossener Bereich auftritt, da Vortices und Antivortices
kontinuierlich ineinander iibergefiihrt werden kénnen, zeigen alle anderen Kurven
einen ausgenommenen Bereich im Intervall von d € [0nm, 60 nm|. Dieser entsteht
dadurch, dass es Energie kostet Defekte der selben Windungszahl einander anzuné-
hern. Eine Besonderheit im Vergleich zum XY-Modell sind die Peaks von gy v+ und
gav.av bei d ~ 180nm. Normalerweise diirften diese keine Korrelation aufweisen
und sich analog zu gy vy verhalten, weil hier im Gegensatz zu Vortex-Antivortex-
Paaren keine attraktive Wechselwirkung vorliegt. Das bedeutet, dass die Erklarung
hierfiir in der Netzwerkanordnung liegen muss, die bestimmte Vortex-Antivortex-
Konfigurationen bevorzugt. Drei Moglichkeiten sind in Abb. 6.6(c) illustriert. Die
erste zeigt die haufigste vorkommende Beziehung von normalen Vortex-Antivortex-
Paaren, die den Peak in gy ay bewirkt. In der zweiten ist zu sehen, wie iiber einen
Antivortex eine Briicke von einem rechts- zu einem linksdrehenden Vortex geschla-
gen wird, wobei diese in einem bestimmten Winkel bzw. Abstand zueinander stehen

und so den Peak in gy v+ entstehen lassen konnten. Die dritte Konfiguration zeigt ein
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doppeltes Vortex-Antivortex-Paar, was auch in einem bestimmten Verhaltnis zuein-
ander steht, sodass ein gehduftes Auftreten einer solchen Anordnung fiir den flachen
Peak in gay av verantwortlich sein konnte. Die unterschiedlichen Peak-Hohen las-
sen sich dabei iiber die Wahrscheinlichkeiten des Auftretens erkldren. Anordnungen
aus vier Defekten treten weniger haufig auf als welche aus drei Defekten usw. Diese
Besonderheiten haben ihren Ursprung in der Dipol-Dipol-Wechselwirkung und den
Kristallanisotropien. So sind aufgrund von Streufeldminimierung nur zwei diskre-
te Phasenbeziehungen — rechts- oder linksdrehend — bei Vortices energetisch mog-
lich, wohingegen in der Simulation alle Phasenbeziehungen gleichwertig sind (siehe
Abb. 2.4(b)). AuBlerdem richten sich Doménen und (Anti-) Vortices an Kristalli-
ten aus oder pinnen an Storstellen. Die Wechselwirkung dieser Effekte resultiert
in Netzwerke, welche aus zwei einzelnen iiber Doménenwande verwobenen bestehen,
wie in Abb. 6.2(d) gezeigt ist. Ein weiterer Unterschied zum XY-Modell ist, dass sich
die Spins in der paramagnetischen Hochtemperaturphase grundsatzlich aber auch
in Vortexkernen in der Tieftemperaturphase in allen drei Dimensionen ausrichten
und nicht strikt auf eine 2D-Ebene reduziert sind. Welche Auswirkungen diese Bege-
benheiten auf den Endzustand der Netzwerke haben, ist nicht abschlieend geklart.
Ab Entfernungen von d ~ 350 nm nahern sich alle Verteilungen dem unkorrelierten
Zustand an. Insgesamt ist dies vergleichbar mit den Paarverteilungsfunktionen von
Gléasern oder Fliissigkeiten, die auch keine rdumliche Ordnung oberhalb der Entfer-
nungen zwischen néachsten Nachbarn aufweisen.

Es sind zwar aufgrund der geringen Anzahl von Defekten keine vergleichba-
ren statistischen Analysen zu den unbehandelten CoFeB-Filmen in Abschn. 5.1
gegeben, aber aus den Aufnahmen — wie beispielsweise die Stachelwandtextur in
Abb. 5.2 — lédsst sich erkennen, dass diese im Vergleich zu den Fe-Filmen ausge-
frorene Korrelationslangen &. im Mikrometerbereich aufweisen. Dies kann auf ei-
ne erhohte Defektmobilitat zuriickgefiihrt werden. Sie wird hervorgerufen, weil die
Struktur des weichmagnetischen CoFeB amorph und homogen ist, wodurch geringere
Anisotropien entstehen und sich Doménenwénde iiber Mikrometer weitgehend un-
gestort ausbreiten konnen. In den Fe-Filmen wird die ungestérte Ausbreitung durch
Kristallanisotropien der grobkérnigeren polykristallinen Struktur unterbunden (vgl.
Abschn. 2.1.4.3), sodass sich & im 100 nm-Bereich bewegt. Dabei lassen sich zum
Fe-Film vergleichbare Groenordnungen der Defektdichten o. (vgl. Abschn. 2.3.4)
auch in dem in Abb. 5.7 gezeigten Netzwerk des mittels FIB bearbeiteten Bereich
der CoFeB-Schicht erkennen, was bereits im letzten Absatz in Abschn. 5.2 diskutiert
wurde.

In Abb. 6.7 sind — wie in Kapitel 5 bereits angewendet — quantitative Aus-
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wertungen in Form von Intensitatskorrelationen der Riffeltexturen (oben) und der

Vortex-Antivortex-Netzwerke (unten) aufgezeigt.

—1 Korr. + 1 3
S T

Abbildung 6.7.: Quantitative Analyse von Riffeltexturen (oben, sieche auch Abb. 6.4) und
Defektnetzwerken (unten). In (a) sind dabei Intensitétsbilder der jeweiligen Messreihe ge-
zeigt. Weiter sind in (b) die aufsummierten Differenzquadrate (siehe Gl. (5.1)) und in (c)
die Korrelationskoeffizienten (siehe Gl. (5.2)) fiir jeweils N = 100 Bilder zu sehen. Fiir die
Riffeltextur wurden Fluenzen unterhalb der Erzeugungsschwelle und fiir das Defektnetz-
werk wurde F' = 12,2mJ/cm? (immer ohne Annihilation) verwendet. Das Kreuz markiert
jeweils den Punkt rp . hochster Aktivitit der Differenzquadrate und ist gleichzeitig der
fiir die Korrelation ausgewéhlte Pixel.

Dabei zeigen die Bilder in Abb. 6.7(a) repréasentative Intensitatsaufnahmen der je-
weiligen Messreihe. In Abb. 6.7(b) sind weiter die aufsummierten Differenzquadrate
nach Gl. (5.1) und in Abb. 6.7(c) die rdumlichen Korrelationskoeffizienten nach
Gl (5.2) fiir jeweils N = 100 Aufnahmen aufgefiihrt, zwischen denen der Bereich
tiber einen Laserpuls jeweils vollflichig (vgl. Abschn. 3.2.3) angeregt wurde. Fiir die
Bilder der Riffeltextur wurde der selbe Bereich aus der selben Probenreihe wie in
Abb. 6.4 verwendet. Die Differenzquadrate in Abb. 6.7(b) zeigen, dass die Riffeltex-
tur zwischen bevorzugten Zweigen hin und her wechselt, wahrend sich im Bereich
der Vortex-Antivortex-Textur der gesamte Bereich nach jedem Puls éndert. Die ein-
gezeichneten Kreuze markieren jeweils die Pixel rp . der hochsten Aktivitat, an

denen die rdumlichen Korrelationskoeffizienten in Abb. 6.7(c) bestimmt wurden. Es
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wird deutlich, dass die Zweige der Riffeltextur iiber Entfernungen der Gréflenord-
nung von 10 pum korreliert sein kénnen. Im Gegensatz dazu zeigt die Defekttextur
keine Korrelation aulerhalb eines ~ 50 nm groflen Radius, der sich in der Grofien-
ordnung der als helle Spots sichtbaren rechtsdrehenden Vortices befindet. Zudem
zeigt die dort auftretende wolkige Textur eine Kérnung im Bereich von ~ 100 nm
und ist damit — obschon dies sehr wahrscheinlich ist — kein hinreichender Beweis
fiir Pinning-Zentren der polykristallinen Eisenschicht, da diese eine Korngrofie von
lediglich ~ 25 nm besitzt.

6.5. Effekte im Membranrandbereich

Ein weiterer auffalliger Effekt ist, dass bei allen Messungen mit Netzwerken am
Rand der Membran ein gewisser Totbereich auftritt, der nicht von (Anti-) Vortices

bevolkert wird, wie in Abb. 6.8 zu sehen ist.

(a) Lorentz-Mikroskopie (b) Aufsummierte Differenzquadrate

Abbildung 6.8.: Effekt eines Totbereichs an der Membrangrenze. Die orangefarbene
Linie markiert dabei die Grenze. (a) zeigt eine Lorentz-Aufnahme (Anregungsfluenz:
F =13,7mJ/cm?) und (b) stellt die aufsummierten Differenzquadrate fiir N = 24 Bilder
(siehe Gl. (5.1)) dar, zwischen denen immer eine Annihilation stattfand. Die weifle Linie
markiert die Membranldngsseite, wobei der Abstand zur orangefarbenen 1,5 pm betrégt.

In dem Lorentz-Bild in Abb. 6.8(a) ist ein Netzwerk dargestellt, welches nicht
iiber die orangefarbene Linie hinausragt. Die aufsummierten Differenzquadrate in
Abb. 6.8(b) fir N = 24 Aufnahmen verdeutlichen, dass dies kein zufalliges Ereignis
war, da der Rest des Netzwerks eine ovale Form aufweist und bis auf ein paar wenige

Ausreifler die Defekte diese Linie, welche genau parallel zur Membranléngsseite liegt,
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nicht tiberschreiten. Hierbei ist die Grenze zum fiir die Elektronen undurchsichtigen
Siliziumsubstrat mit einer weiflen Linie markiert. Der tote Bereich weist hiervon
einen Abstand von ungefihr 1,5 um auf.

Da eine 200 nm dicke Siliziumschicht einen Transmissionskoeffizienten von T =
98 % aufweist [AS83, Poll7d], verteilt sich die Laserenergie neben der Membran
relativ homogen im Siliziumsubstrat, wodurch sie kaum erhitzt wird. Durch die
Ankopplung des Si3sN, an das Si, ist ersteres demnach immer an ein kiihles Re-
servoir angebunden, sodass es sich ebenfalls nicht stark aufheizt. Das fithrt dazu,
dass sich das Fe nach der Anregung noch schneller abkiihlt als in Abb. 4.5 dar-
gestellt ist. Nach dem KZM miisste damit eine besonders hohe Vortexdichte am
Randbereich beobachtet werden. Da der gegenteilige Effekt eines Totbereichs auf-
tritt, muss es einen anderen treibenden Mechanismus geben. Einen Erklarungsan-
satz bieten lokale Verspannungen, die durch den hohen Temperaturgradienten in
der Fe-SizN4-Doppelschicht ohne Siliziumuntergrund zum Randbereich mit Silizi-
umankopplug auftreten. Der Gradient ist dabei nach dem Ausfrieren der Defekte
besonders grof, da der Randbereich schon iiber das Substrat relaxiert ist, wihrend
die Membran nur lateral und deswegen entsprechend langsamer ihre Wéarmeenergie
abtransportieren kann. Die Verspannungen fiihren dazu, dass die Defektmobilitét
durch magnetoelastische Kopplungen in diesem Bereich soweit erhoht wird, dass
Annihilationsvorginge getrieben werden. Wie empfindlich magnetische Eigenschaf-
ten von den Gitterparametern abhéngen, ist in Abschn. 2.1.3 néher erldutert. Nach
dieser Theorie sollten in Bereichen neben der Membran, die verspannungsfrei sind,
wieder dichte Vortex-Antivortex-Netzwerke vorhanden sein, insofern das Eisen dort
iiber die Curie-Temperatur erhitzt wurde. Dies lasst sich jedoch nicht tiber die Trans-

missionselektronenmikroskopie verifizieren.

6.6. Netzwerkannihilation

Wie schon in vorherigen Abschnitten erwahnt, lassen sich die Vortex-Antivortex-
Netzwerke vollstindig annihilieren. Dafiir muss die optische Anregung ca. 5% ge-

2 angesetzt werden

ringer als die Schwellenwertfluenz von Fsepwene = 11,5mJ/cm
und der Bereich ein paar Dutzend Male angeregt werden. Dieser Vorgang ist im
Anhang in Abb. A.2 exemplarisch fir einige Zwischenbilder aufgezeigt. Aus den
Aufnahmen kann geschlossen werden, dass sich die Beweglichkeit einiger Vortex-
Antivortex-Paare nach jeder Anregung soweit erhoht, dass sie annihilieren, was suk-
zessive zur vollstadndigen Annihilation des Netzwerks nach ungefahr 30 Laserpulsen

fithrt. Dieses Kriechverhalten kann analog zur Glasphysik betrachtet werden und
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untermauert den glasdhnlichen Charakter der Defektnetzwerke. Weiter ist bei der
Annihilation interessant, dass der mittels Oval markierte Bereich nach dem letzten
Laserpuls nahezu unverdndert wieder erscheint, obwohl dort direkt nach dem An-
regungspuls eine komplett neue Defekttextur zu sehen war. Dieses Verhalten wurde
bereits in ahnlicher Form im markierten Oval in der Riffeltextur in Abb. 6.4 beobach-
tet und kann auf ein Pinnen der Doménenwénde an die Struktur der Eisenkristallite
zuriickgefiithrt werden.

Eine statistische Analyse des Annihilationsprozesses fiir verschiedene Fluenzen

ist in Abb. 6.9 aufgetragen.

T ' T ' T Abbildung 6.9.: Annihilati-
1000 k onsprozesse fir verschiedene
B Annihilationsfluenzen.

Die Anregungsfluenz lag
bei allen Messungen bei
F = 12,6mJ/cm?. Danach
wurde 29 Laserpulse mit
der angegebene Annihilati-
onsfluenz  angeregt. Jede
Messreihe wurde tiber 15
Datenséatze gemittelt, wobei
mit der niedrigsten Anni-
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und dann monoton erhoht

wurde.
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Hierbei sind jeweils die Anzahl der Vortices N nach jedem Annihilationspuls Z der
angegebenen Annihilationsfluenz Fa,,; fiir 30 Pulse in einer doppelt-logarithmischen
Darstellung (um mehr Details bei kleinen N aufzulosen) gezeigt. Dabei beginnt je-
de Messreihe nach einem Anregungspuls der Peak-Fluenz von F = 12,6 mJ/cm?.
An den Graphen lasst sich erkennen, dass fiir die Annihilationsfluenz von Fann =
11,0mJ/cm? die Anzahl der Defekte im Netzwerk monoton fillt. Bereits bei der

2 ist dies nicht mehr gegeben und

néchst hoherer Fluenz von Fyu, = 11,2mJ/cm
es kommt ab Puls Z = 18 zu Fluktuationen um N = 25 Vortices. Mit zunehmen-
der Fluenz steigt dieser Wert, wie in Tab. 6.6.2 ersichtlich wird. Dies liegt daran,
dass aufgrund der lateral gaufiformigen Pulse der duflere Bereich des Netzwerks
annihiliert wird, da die Fluenz hier unterhalb der Erzeugungsschwelle liegt. Dage-
gen befindet sie sich im Inneren des Spots dariiber, wodurch wieder entsprechend
kleinere Netzwerke hervorgerufen werden.

Des Weiteren ist aufféllig, dass fast alle Kurven einen Offset aufweisen, obwohl
sie mit der gleichen Fluenz von F = 12,6 mJ/cm? angeregt wurden. Die Messreihen

wurden — angefangen mit der niedrigsten Annihilationsfluenz F,,; — monoton stei-
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Famni (mJ/em?)  N(Z=1) N(Z=30)

11,0 760 % 40 2144
11,2 780 + 40 21 4+ 3
11,4 650 + 40 A8+ 6
11,7 900 £50 250420
11,9 113040 660 + 40
12,1 1480 £40 1270 £ 40

Tabelle 6.6.2.: Anzahl der Vortices N nach Anregung (Z = 1) und nach 29 Annihilati-
onspulsen (Z = 30) fiir verschiedene Annihilationsfluenzen Fapy,; aus Abb. 6.9. Jeder Wert
wurde tiber 15 Messungen gemittelt.

gend aufgenommen. Hierbei sinkt die Anzahl der Vortices bei Z = 1 zunéchst von
Ni1,0mijem2 = 760 £40 auf Nij 4my/em2 = 650 40 und steigt dann auf fast die dop-
pelte Anzahl von Nis 1 mj/em2 = 1480 & 40 fiir die letzte Messreihe an. In Abb. 6.10

findet sich ein Vergleich zweier Ausgangsnetzwerke unterschiedlicher Messreihen.

Abbildung 6.10.: Alterungseffekt bei Vortex-Antivortex-Netzwerken. (a) zeigt ein bei-
spielhaftes Startnetzwerk mit N(Z = 1) = 616 Vortices aus der Messreihe fiir Fann =
11,4mJ/cm? (siehe Abb. 6.9). In (b) ist dies analog fiir Fany = 12,1 mJ/cm? mit
N(Z = 1) = 1630 Vortices gegeben. Beide Netzwerke haben sich nach Pulsen mit der
gleichen Anregungsfluenz von F' = 12,6 mJ/cm? entwickelt. Die weilen Pfeile markieren
Zweigrichtungen der Riffeltexturen im Auflenbereich der Netzwerke.

Dabei ist in Abb. 6.10(a) ein Netzwerk aus der Messreihe fiir Fa,, = 11,4mJ/cm?
und in Abb. 6.10(a) eines fiir Fapy = 12,1mJ/cm? gezeigt. Hieraus wird klar,
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dass die Flache des Netzwerks in beiden Messreihen ungefahr konstant blieb und
die hohere Anzahl der Vortices in der letzten Messreihe auf eine deutlich hohere
Netzwerkdichte zuriickgefiihrt werden kann. Fluktuationen der Laserleistung kon-
nen ausgeschlossen werden, da die Fliache quadratisch zur Fluenz steigt, wie in
Abb. 6.5(b) gezeigt ist, die Ausdehnung des Netzwerks nach dem Anregungspuls bei
allen Messungen jedoch relativ konstant blieb. Diese Unregelméfigkeiten kénnen fol-
gendermaflen interpretiert werden: Fiir die Fluenzen von Fap,; = 11,0mJ/ cm? und
Famni = 11,2mJ/cm? annihiliert das Netzwerk nahezu vollstéandig, wobei jeweils 15
Messdurchgénge durchgefiithrt und die Probe somit mit einer groflen Anzahl von 435
Annihilationspulsen pro Fluenz unterhalb der Schwellenwertfluenz angeregt wurde.
Der Riickgang von N(Z = 1) kénnte dadurch bewirkt werden, dass sich die Kristal-
lite ab einer bestimmten Anzahl von thermischen Anregungen strukturell verdndern
und dadurch die Riffeltextur in Summe in ein kleineres energetisches Minimum fallen
kann. Dies wiirde nach dem Anregungspuls zu einer leicht erhohten Mobilitat der
Defekte fithren, sodass mehr Vortex-Antivortex-Paare annihilieren, bevor die Pha-
seniibergangstemperatur erreicht wird. Hierbei sei angemerkt, dass sich das Eisen im
thermischen Modell (vgl. Abschn. 4.2) bereits fiir eine Fluenz von F' = 11 mJ/cm?
nach jedem Puls auf eine Peak-Temperatur von T5** = 1048 K autheizt und welche
sich fiir F = 12mJ/cm? nur um 5% erhéht. Der Anstieg von N bei darauffolgen-
den Messungen mit grofferen Annihilationsfluenzen Fj,,; konnte mit dem gleichen
Effekt begriindet werden. Da bei Fiuy, > 11,4mJ/cm? nach jedem Puls immer neue
Netzwerke induziert werden, riefe diese Art Alterungseffekt als Resultat eine An-
passung der Kristallite an die Defektnetzwerke hervor. So konnten mehr Defekte
lokale Minima finden, was eine Verminderung der Mobilitat und eine Erhohung der
Defektdichte zur Folge hat. Dies lasst sich auch in Abb. 6.10 feststellen. Hier wer-
den mit weiflen Pfeilen die Vorzugsrichtungen der unterschiedliche Verzweigungen
der Riffeltextur im Randbereich der Netzwerke markiert. Diese unterscheiden sich
signifikant fiir die unterschiedlichen Messreihen. Wahrend in Abb. 6.10(a) noch ver-
haltnisméaBig zufillige Orientierungen auftreten, zeigen in Abb. 6.10(b) alle Pfeile
in die Mitte des Laserspots. Das ist ein deutliches Indiz fiir die Strukturdnderung.
Dieser Effekt kann nicht allein tiber eine neu aufgepriagte magnetische Textur erklart
werden, da sich die Texturen vor allem im Randbereich an den Kristalliten orien-
tieren. Aus dem Grund ordnen sich die Texturen nach einem Annihilationsvorgang
— wie im markierten Oval in Abb. A.2 gezeigt — nicht zuféllig an, sondern kehren

teilweise unverandert wieder.






7. Zusammenfassung der Ergebnisse
und Ausblick

Diese Arbeit behandelt die Erzeugung und Manipulation von magnetischen Defekten
in ultradiinnen Schichten tiber Lasereinzelpulsanregung im Femtosekundenbereich.
Im Experiment konnten erstmals magnetische Defektnetzwerke beobachtet werden,
welche auf diese Weise induziert wurden. Um die postulierten Mechanismen dafiir zu
untermauern, werden in Kap. 4 bestimmte physikalische Modelle herangezogen. Das
thermische Modell, welches den zeitabhangigen Temperaturverlauf einer Fe-SigNy-
Doppelschicht nach Einzelpulsanregung mittels Laser simuliert, ergibt eine zum Auf-
heizen auf die Curie-Temperatur der Eisenschicht erforderliche Schwellenwertfluenz
von F§m = 11mJ/cm? Diese wird im Experiment erreicht, womit der Vorgang in
Konsistenz mit dem Kibble-Zurek-Mechanismus (KZM) ist, weil der Ubergang von
der para- in die ferromagnetische Phase wie gefordert ein Ubergang zweiter Ordnung
ist. Zudem sagt die Simulation eine — durch die Probengeometrie bedingte — extrem
hohe Abkiihlrate in der Grofienordnung von 102 K /s am Phasentibergangspunkt mit
einem exponentiellen Verlauf voraus. In den vorgestellten XY-Modell-Simulationen
wurde ein vergleichbarer exponentieller Abkiihlvorgang angewandt. Hierbei durch-
quert das System den Berezinskii-Kosterlitz-Thouless-Phaseniibergang, welcher nach
Ehrenfest-Klassifikation zwar kein Phaseniibergang zweiter Ordnung ist, aber &hn-
lich zum KZM ein Ausfrieren von Defekten bewirkt. Diese manifestierten sich in der
Tieftemperaturphase der Simulationen als Vortex-Antivortex-Netzwerke. In den ra-
dialen Paarverteilungsfunktionen gy v, gav av fiir gleichartige Defekte zeigen sich bis
auf ein aus energetischen Griinden ausgeschlossener Bereich fiir kleine Abstédnde kei-
ne Korrelationen, wahrend sich fiir die Vortex-Antivortex-Verteilung gy av in diesem
Bereich ein ausgepragter Peak herausbildet, da Vortex- Antivortex-Paare eine attrak-
tive Wechselwirkung erfahren und zur Annihilation tendieren. Alle Paarverteilungen
weisen keine langreichweitige Ordnung auf. Fernerhin folgt der Verlauf der ausgefro-
renen Vortexdichte g. in Abhéngigkeit der maximalen Anregungstemperatur 7,
einer ausgeschmierten Stufenfunktion mit einem Grenzwert von 17,87+0,07 Vortices

pro Spingitter der Dimensionen von 100 x 100 Pixel.
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In Kap. 5 bzw. 6 werden die Messungen an den CoFeB- bzw. Fe-Proben aus-
gewertet. Die CoFeB-Filme wurden unbehandelt als auch nach Praparation mittels
Ionenfeinstrahltechnik zu unterschiedlichen Loch- und Inselstrukturen optisch an-
geregt. Dies ergab, dass sich in den unbehandelten Filmen Defekttexturen in Form
von normalen Doménenwénden und Stachelwédnden induzieren lassen. Auflerdem
konnten beispielsweise die im Inneren der runden Inselstrukturen durch die Forma-
nisotropie aufgezwungenen Vortices nach Laseranregung in ihrer Rotationsrichtung
manipuliert werden. Zudem trat ein Vortex-Antivortex-Netzwerk nach optischer An-
regung im bearbeiteten Bereich neben den CoFeB-Strukturen auf, in welcher der ma-
gnetische Film nicht komplett abgetragen worden war. Wéahrend die Defektabstande
bzw. ausgefrorenen Korrelationslangen &. in der unbehandelten Schicht im Bereich
von einigen Mikrometern liegen, lasst sich im mittels lonenfeinstrahltechnik abgetra-
genen Gebiet eine Groflenordnung von 100 nm abschétzen. Hierzu vergleichbar konn-
ten in den Eisenschichten ebenfalls metastabile Vortex-Antivortex-Netzwerke her-
vorgerufen werden, deren mittlere Defektabstéinde sich im 100 nm-Bereich bewegen.
Des Weiteren ergibt sich eine scharfe Fluenzschwelle von Fsgyene = 11,5mJ/cm?,
ab dieser sich Defektnetzwerke ausbilden. Mit steigender Fluenz erhoht sich die
Anzahl der Defekte linear. Die Schwelle stimmt dabei gut mit derer aus der Si-
mulation des Temperaturmodells fiir das Uberschreiten der Curie-Temperatur von
FSm o = 11,0mJ/cm? iiberein. Analog zum XY-Modell erreicht die Dichte der
Vortices g, in den Netzwerken ab einer Fluenz von F' ~ 12,2mJ/cm? einen Grenz-
wert von g™ a 17 Vortices/um?. Uberdies resultieren zum XY-Modell dhnliche
Paarverteilungsfunktionen g ohne langreichweitige Korrelationen. Hierbei zeigen sich
ausgepragte Maxima fiir die Vortex-Antivortex-Verteilung gy av in einem Abstand
von d ~ 100 nm, fiir gegensinnig rotierende Vortices gy v+ bei d ~ 180nm und eine
schwach ausgeprégte Antivortex-Antivortex-Korrelation gay ay bei d ~ 180 nm. Die
Unterschiede zur Simulation lassen sich dabei auf die polykristalline Struktur des
Eisens und auf die in realen Filmen zusétzlich auftretenden magnetischen Wech-
selwirkungen zurtickfiihren. Vortex-Antivortex-Netzwerke kénnen zudem mit Pul-
sen niedrigerer Fluenz als den Schwellenwert iiber Kriechprozesse wieder annihiliert
werden. Aufgrund dieser Tatsache und der nicht langreichweitige Ordnung ist das
Verhalten der Netzwerke vergleichbar mit Gldsern oder Fliissigkeiten.

Insgesamt zeigen die Daten, dass sich magnetische Defekttexturen in verschie-
denen Materialien induzieren lassen. Grund hierfiir ist die Probengeometrie, welche
nach der Laserpulsanregung — im Einklang mit den thermischen Simulationen —
einerseits zu einem Erhitzen oberhalb der Curie-Temperatur und andererseits zu
einer sehr hohen Abkitihlrate fiihrt. Demnach stellt der KZM ein adidquates Erkla-
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rungsmodell dar, weil er nach einem hinreichend schnellen Abkiihlvorgang durch
einen Phasentibergang zweiter Ordnung ein Ausfrieren von Doménen gebrochener
Symmetrie vorhersagt. Die Differenz in den ausgefrorenen Korrelationslangen &, des
unbehandelten CoFeB- und des Fe-Films kann auf die unterschiedlichen Materia-
leigenschaften zuriickgefiithrt werden. Infolge der kleineren Anisotropieenergien im
CoFeB weisen die Defekte eine hohere Mobilitét auf, wodurch sich die Defektdichte
0. im Vergleich zum Fe um iiber eine Groflenordnung verringert.

Das Auftreten derartiger metastabiler magnetischer Defekttexturen bietet vie-
le Ansétze fiir weiterfiithrende Forschungen. In Anlehnung an diese Arbeit kdnnten
z. B. umfangreichere Temperatursimulationen fiir den Membranrandbereich durch-
gefiihrt werden, um die auftretenden Randeffekte genauer nachvollziehen zu kénnen.
In diesem Zusammenhang bietet beispielsweise die Magnetic Force Microscopy ei-
ne Moglichkeit die Probe nach Laseranregung auch auflerhalb der Membran auf
die in Abschn. 6.5 postulierten Defekttexturen zu untersuchen. Zudem wére eine
Ausweitung des einfachen XY-Modells zu einer zeitabhédngigen mikromagnetischen
Simulation in 3D von Interesse, um das System beim Ubergang von der 3D-para- in
die 2D-ferromagnetische Phase besser zu beschreiben. Ferner ware wissenswert wie
sich andere Materialsysteme mit ahnlicher Probengeometrie verhalten. So legt der
Schluss nahe, dass tiber den KZM in bestimmten Proben mit senkrechter magne-
tischer Anisotropie nach optischer Anregung aufgrund ihrer Topologie Skyrmionen
induziert werden konnten. Da bei den Experimenten dieser Arbeit linear polarisierte
Laserpulse verwendet wurden, wiaren auch die Auswirkungen von links- oder rechts-
zirkular polarisiertem Licht auf die Probe lehrreich. Kann der Drehsinn der durch die
Formanisotropie verursachten Vortices in den Mikrostrukturen auf diese Weise deter-
ministisch gesteuert werden? Diese Fragestellung fithrt direkt zu dem sehr ahnlichen
Bereich der Physik des AIl Optical Switching, wo die Magnetisierung von diinnen
Schichten mit senkrechter magnetischer Anisotropie mittels Laserlicht vergleichba-
rer Anregungsfluenzen abhéngig von seiner Polarisation opto-magnetisch geschaltet
wird [SHKT07, LMV 14]. Die in dieser Arbeit beschriebenen Nichtgleichgewichtszu-
stdnde und Wirkmechanismen konnten in diesem Bereich — aber auch generell — eine
wichtige Rolle bei der Manipulation von magnetischen Texturen durch energiereiche

Lichtpulse spielen.






A. Anhang

A.1. Skripte fiir Rekonstruktion

Die folgenden Matlab-Skripte wurden fiir die Rekonstruktion der Magnetisierung
verwendet. Es werden hier die Hauptfunktion reconstruction.m, die ihrerseits in

Zeile 22 wiederum auf die Nebenfunktion detrend2D.m zugreift, erlautert.

A.1.1. Rekonstruktion der Magnetisierung

Die Funktion reconstruction.m rekonstruiert anhand eines Intensitatsbilds im
Lorentz-Modus die Magnetisierungsvektoren und die Elektronenphase. Dafiir be-
notigt sie als Eingangsparameter eine 2D-Matrix mit skalaren Werten der Intensi-

L und die skalare

tdt intensities, die skalare Regularisationskonstante dq in pm™
Bildauflosung resolution in Pixel/um. Die Ausgabe liefert eine entsprechende 2D-
Matrix mit komplexen Richtungsvektoren der Magnetisierung complexDomains und

eine skalare 2D-Matrix der Phase phi.

function [complexDomains, phi] = reconstruction(intensities, dq, resolution)
%%% Berechne Matriz won gq-Vektoren im k-Raum LXK
[sizeY, sizeX] = size(intensities); / Anzahl Pizel 4in z/y-Richtung
Lx = sizeX/resolutionx*le-6; / Breite des Bildes in m
Ly = sizeY/resolutionx*le-6; / Héhe des Bildes in m
dqx = 2*pi/Lx; / minimales q im k-Raum %n z-Richtung in m~{-1}
dqy = 2*pi/Ly; / minimales q im k-Raum %n y-Richtung in m~{-1}

0 N O O W N

intensities = intensities - mean2(intensities); / Abziehen wvom
mittleren In-Fokus-Grauwert I_0. mean2(): Mittelwert won allen
Matrizelementen

9 intensities = [intensities, fliplr(intensities); flipud(intensities),

flipud (fliplr (intensities))]; / Symmetrisierung

10 [Ny, Nx] = size(intensities); /7 Anzahl Pizel in z/y-direction nach

Symmetrisierung

[0:Nx/2-1, -Nx/2:-1]1*dqx; 7 Um Pi verschobener g-Spaltenvektor in
z-Richtung

11 qx

12 qy [0:Ny/2-1, -Ny/2:-1]*dqy; / Um Pi wverschobener g-Spaltenvektor in
y-Richtung

13 [ax, qy] = meshgrid(qx, qy); /% Erstelle finale M*N-Matriz wvon g-
Vektoren mit q_{m,n} = (q_{z_{m,n}}, q_A{y_{m,n}}). [X,Y] =
meshgrid (z,y): 2D-Koordinatengitter mit 2D-X- und 2D-Y-Matric

14

15 AX% Berechne 1/(lql~2 + [dql~2) X1%
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16 dq = dq*le6; / Konvertiere [dq/ in m {-1}

17 gsquare = ones(size(qx, 1), size(qx, 2))./(qx."2+qy."2 + dq~2); 7
Berechne gsquare = 1/(/ql"2 + [dq/"2)

18

19 %%% Berechne phi A4}

20 phi = ifft2(fft2(intensities) .*qsquare); / Berechne phi. ifft2():
inverse FFT 4n 2D, fft2(): FFT 4in 2D

21 phi = phi(1:Ny/2, 1:Nx/2); J Nehme nur ersten Quadranten der Matric
wegen Symmetrisierung

22 phi = detrend2D(phi); 7 Entferne Offset-Ebene

23

24 AX% Berechne Magnetisierungsmatriz JLJ)

25 Bx = phi(2:end, :) - phi(l:end-1, :); / Berechne B_z aus phi_y. B_{z,1
} = -phi_{y, i+1} + phi_d{y, i}

26 Bx(Ny/2, :) = Bx(end, :); / Setze letzte Magnetisierungsreihe

27 By = -phi(:, 2:end) + phi(:, 1:end-1); / Berechne B_y aus phi_z. B_{y,

i} = phi_d{z, i+1} - phi_d{z, i}

28 By(:, Nx/2) = By(:, end); / Setze letzte Magnetisierungsspalte

29 Bx = Bx - mean2(Bx); / Entferne konstanten Offset won B_z

30 By = By - mean2(By); / Entferne konstanten Offset won B_y

31 complexDomains(:, :) = Bx + 1i*By; / Berechne finale kompleze
Magnetisierungsmatriz

32 | end

A.1.2. Entfernen des Offsets

Die Funktion detrend2D.m ist dafiir zustdndig eine Offset-Ebene, die beliebig ge-
neigt ist, von der skalaren 2D-Eingangsmatrix matrix zu subtrahieren. Der Ausga-

beparameter ist die bereinigte 2D-Matrix detrendedMatrix.

function [detrendedMatrix] = detrend2D(matrix)
2 [sizeY, sizeX] = size(matrix); / Anzahl Pizel in z/y-Richtung
3 [x, y] = meshgrid(l:sizeX, 1:sizeY); / Initialisiere 2D-

Koordinatengitter

4 xVector = x(:); J Konvertiere 2D-z zu 1D-Spaltenvektor
5 yVector = y(:); Z Konvertiere 2D-y zu 1D-Spaltenvektor
6 cVector = ones(size(xVector)); / Generiere 1D-Spaltenvektor mit Einsen
7 matrixVector = matrix(:); / Konvertiere 2D-Matriz zu 1D-Spaltenvektor
8 coeff = [xVector yVector cVector]\matrixVector; / Finde Koeffizienten
9 xCoeff = coeff(1); 7 z-Koeffizient
10 yCoeff = coeff(2); % y-Koeffizient
11 cCoeff = coeff(3); / Konstante
12 matrixPlane = xCoeff*x + yCoeffx*xy + cCoeff; J/ Berechne geneigte Ebene
13 detrendedMatrix = matrix - matrixPlane; / Bereintige Matriz von

geneigter Ebene
14 | end
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A.2. Skripte fiir XY-Modell

In diesem Abschnitt werden die Skripte fiir die Simulationen des XY-Modells gezeigt.
Es wird dabei auf die beiden wichtigsten Matlab-Funktionen doMonteCarloStep.m
und findTopologicalDefects.m eingegangen. Aulerdem werden die Python-Funk-

tionen gezeigt, mit denen die Paarverteilungsfunktionen berechnet wurden.

A.2.1. Monte-Carlo-Schritt

Die Funktion doMonteCarloStep.m fithrt genau einen Monte-Carlo-Schritt fir das
XY-Modell aus. Sie erhalt als Eingangsparameter die 2D-Matrix mit skalaren Wer-
ten der Spinwinkel angles aus dem Intervall [0, 27|, die 2D-Matrix mit skalaren
Werten der Energien des Spinkristalls energies aus dem Intervall [—4.J,4.J], die
skalare reduzierte Temperatur Tr und die skalare Austauschkonstante J. Es wird
ein zufélliger Spin ausgewéhlt und ein neuer zufallig generiert. Falls das Metropolis-
Kriterium fiir den neuen Spin erfiillt wird, ersetzt dieser den alten in angles und die
entsprechende dazugehorige Energie in energies. Letztere Matrizen werden schlief3-

lich ausgeben, wobei bei Nichterfiillung des Kriteriums diese unverandert bleiben.

1 | function [angles, energies] = doMonteCarloStep(angles, energies, Tr, J)

2 [sizeY, sizeX] = size(angles); / Anzahl Pizel in z/y-Richtung

3 x = randi(sizeX); /7 Zufdlliger z-Index aus Matriz

4 y = randi(sizeY); /7 Zufdlliger y-Index aus Matriz

5 0ldSpin = angles(y, x); / Definiere zufdlligen Spin

6 newSpin = rand () *2*pi; / Generiere zufdalligen Spin

7 x2 = x + 1; ) Teile indezx =2 zu

8 x0 = x - 1; ) Teile index z0 zu

9 y2 =y + 1; ) Teile indexr y2 zu

10 yo =y - 1; J Teile indexr y0 zu

11 if x2 == sizeX + 1 J Periodische Bedinung z-Richtung (oberere Grenze)

12 x2 = 1;

13 end

14 if y2 == sizeY + 1 ) Periodische Bedinung y-Richtung (oberere Grenze)

15 y2 = 1;

16 end

17 if x0 == /% Periodische Bedinung z-Richtung (untere Grenze)

18 x0 = sizeX;

19 end

20 if yo == % Periodische Bedinung y-Richtung (untere Grenze)

21 yO = sizeY;

22 end

23 upperSpin = angles(y2, x); / Definiere oberen Spin

24 lowerSpin = angles(y0, x); % Definiere unteren Spin

25 rightSpin = angles(y, x2); J Definiere rechten Spin

26 leftSpin = angles(y, x0); 7 Definiere linken Spin

27 Eold = -J*(cos(rightSpin-o0l1dSpin) + cos(upperSpin-o0ldSpin) + cos(
leftSpin-0ldSpin) + cos(lowerSpin-oldSpin)); / Berechne alte
Austauschenergie

28 Enew = -J*(cos(rightSpin-newSpin) + cos(upperSpin-newSpin) + cos(
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leftSpin-newSpin) + cos(lowerSpin-newSpin)); / Berechne neue
Austauschenergie

29 if exp(-(Enew - Eold)/(J*Tr)) > rand / Falls Metropolis-Kriterium erfiu
it

30 angles(y, x) = newSpin; / Setze neuen Spin

31 energies(y, x) = Enew; / Setze neue Energie

32 end

33 | end

A.2.2. Lokalisation der Vortex- und Antivortexkerne

Die Funktion findTopologicalDefects.m berechnet die Windungszahl w von je-

dem 2 x 2-Feldes einer skalaren 2D-Eingangsmatrix mit Werten der Spinwinkel

angles aus dem Intervall [0,271]. Die Booleschen Variablen periodicBoundaries

bzw. checkVortexRotation bestimmen dabei, ob periodische Randbedinungen be-

achtet bzw. Vortices verschiedener Rotationsrichtungen unterschieden werden sollen.

Die Ausgabe ist eine gleich groie 2D-Matrix defects, die Windungszahlen aus der
Menge {—1,0,1} oder bei checkVortexRotation=true aus {—1,0,1,2} enthélt. Die

Indizes der Werte korrespondieren zum Ort des Defektkerns der Vortices (w = 1

beide Rotationsrichtungen oder rechtsdrehend und w = 2 linksdrehend) und der

Antivortices (w = —1) im Spinkristall.
1 |function [defects] = findTopologicalDefects(angles, periodicBoundaries,
checkVortexRotation)
2 [sizeY, sizeX] = size(angles); / Anzahl Pizel in z/y-Richtung
3 defects = zeros(sizeX, sizeY); / Initialisiere Defektmatriz selber gré
Be

4 k = 1; / Ohne periodische Randbedingungen

5 if periodicBoundaries

6 k = 0; 7/ Mit periodische Randbedingungen

7 end

8 for i = 1:sizeX - k J Schleife fir z-Indizes

9 for j = 1:sizeY - k / Schleife fir y-Indizes

10 i2 = i + 1; / Teile Index i2 zu

11 j2 = j + 1; J Teile Indez j2 zu

12 if i2 > sizeX J/ Periodische Randbedingung z-Richtung

13 i2 = 1;

14 end

15 if j2 > sizeY J/ Pertodische Randbedingung y-Richtung

16 j2 = 1;

17 end

18 neighbors = [ ... J 2*2-Spinmatriz des
Integrationspfads

19 angles (j, i) angles(j, i2);

20 angles (j2, i) angles(j2, i2)

21 1

22 angleDifference = [ ... / Berechne paarweise die
Winkeldifferenz gegen den Uhrzeigersinn des 2%2-
Pfades

23 neighbors (2,1) - neighbors(1,1);
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24
25
26
27
28

29

30

31
32
33

34

35
36
37
38
39
40
41
42
43
44

neighbors(2,2) - neighbors(2,1);
neighbors(1,2) - neighbors(2,2);
neighbors(1,1) - neighbors(1,2)
1;
angleDifference(angleDifference > pi) =
angleDifference (angleDifference > pi) - 2xpi; 7
Mache mazimale positive Winkeldifferenz periodisch
angleDifference (angleDifference < -pi) =
angleDifference (angleDifference < -pi) + 2*pi; 7
Mache mazimale negative Winkeldifferenz periodisch
w = sum(angleDifference)/2/pi; / Berechne Windungszahl
des 2*2-Pfades
if w >= 0.999 / Falls w ergibt Vortez
wVortex = 1;
if checkVortexRotation && neighbors(1,1) > pi
- pi/4 && neighbors(1,1) <= 3*pi/2 + pi/4
% Kriterium fur linksdrehende Vortices,
falls Drehrichtung beachtet werden soll
wVortex = 2; J Setze arbitrdare
Windungszahl fir Differenzierung
end
defects(j, i) = wVortex; /[ Setze Windungszahl
elseif w <= -0.999 /] Falls w ergibt Antivortex
defects(j, i) = -1; J Setze Windungszahl -1
else J ansonsten
defects(j, i) = 0; / kein Defekt
end
end
end

end

A.3. Skript fiir Lokalisation von rechtsdrehenden

Vortices

Um iiber die hellen Bereiche der Intensitatsverteilung die rechtsdrehenden Vorti-

ces zu lokalisieren, wird die Matlab-Funktion findBrightDefects.m herangezogen.

Sie benotigt als Eingangsparameter die skalare 2D-Intensitédtsmatrix intensity im

Lorentz-Modus und die skalare Schwellenwerthelligkeit thresholdBrightness. Es

werden alle hellen Bereiche oberhalb dieser Schwelle zu einem Punkt mit dem

Wert 1 zusammengeschrumpft. Der Ausgabeparameter ist dann eine 2D-Matrix

brightDefects, wo sich die Orte der rechtsdrehenden Vortexkerne bei den Ein-

tragen mit dem Wert 1 befinden. Alle tibrigen Eintridge werden auf 0 gesetzt.

1
2

function [brightDefects] = findBrightDefects(intensity, thresholdBrightness)
brightDefects = intensity > thresholdBrightness; / Setze alle Pizel
oberhalb der Schwellenwerthelligkeit zu 1 und darunter zu 0
brightDefects = bwmorph(brightDefects, ’clean’, Inf); / Entferne
freistehende Hotpizel
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4 brightDefects = bwmorph(brightDefects, ’shrink’, Inf); / Schrumpfe
gefundene Vortexzbereiche zu einem Punkt

5 brightDefects = bwmorph(brightDefects, ’close’, Inf); J Schlie fe
etwaige geschlossene Pfade wvon Einsen

6 brightDefects = bwmorph(brightDefects, ’shrink’, Inf); 7 Schrumpfe
gefundene Vortexzbereiche wieder zu einem Punkt

7 | end

A.4. Skripte fiir Paarverteilungsfunktion

Hier werden die drei wesentlichen Python-Funktionen calcDistances fiir die Be-
rechnung der Defektabstande, calcPixelDistr fiir die Ermittlung der Pixelvertei-
lung und calcPairDistr fiir die Bestimmung der Paarverteilungsfunktion vorge-
stellt, welche fiir das XY-Modell als auch fiir die Messdaten verwendet wurden. np
bezeichnet im Folgenden die Python-Bibliothek NumPy.

A.4.1. Berechnung der Defektabstande

Zunachst wird die Matrix defects (Ausgabe von findTopologicalDefects.m in
Anh. A.2.2) herangezogen und die Matrixindizes der Defekte herausgesucht. Hier-
mit lassen sich tiber die Funktion calcDistances die Abstidnde von zwei gleichen
oder zwei verschiedenen Defekttypen berechnen. Sie benétigt dafiir die 2D-Arrays
defectIndicesl und defectIndices2, wobei der erste Index die x- bzw. y-Richtung
zuteilt und der zweite die Matrixindizes aus der Menge {0, ...,N} beinhaltet. N ist
hierbei die Grole des Nx N grofen XY-Modells / rekonstruierten Magnetisierung. Die

Ausgabe liefert ein 1D-Array von Abstédnden distances im Intervall von (0,N — 1].

1 |def calcDistances(defectIndicesl, defectIndices2, N):

2 c = N/2-1 # Zentrum der N*N-Matriz

3 distances = []1 # Initialisiere Array

4 for i in range (0, len(defectIndices1[0])): # Schleife dber alle

Defektindizes 1

5 shiftX = ¢ - defectIndices1[0][i]l # Abstand Referenzdefekt wvom
Zentrum in z-Richtung

6 shiftY = ¢ - defectIndices1[1][i] # Abstand Referenzdefekt wom
Zentrum tn x-Richtung

7 for j in range (0, len(defectIndices2[0])): # Schleife dber
alle Defektindizes 2

8 x = defectIndices2[0][j] + shiftX # Verschiebe

Vergletchsdefekt in xz-Richtung
9 y = defectIndices2[1][j] + shiftY # Verschiebe
Vergleichsdefekt in y-Richtung

10 if x > N - 1: # Periodische Bedingung = (obere Grenze)

11 x -= N

12 elif x < 0: # Periodische Bedingung z (untere Grenze)

13 x += N

14 if y > N - 1: # Pertiodische Bedingung y (obere Grenze)
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15 y =N

16 elif y < 0: # Periodische Bedingung y (untere Grenze)

17 y += N

18 r = np.sqrt((x - c)**2 + (y - c)*x2) # Abstand beider
Defekte

19 if r > 0 and r <= c: # Fige den Wert nur hinzu, falls

gro 8 er Null und Abstand ist in einem Kreis mit
Radius N/2-1
20 distances.append(r)

21 return distances

A.4.2. Berechnung der Pixelverteilung

Uber die Funktion calcPixelDistr wird die radiale Pixelverteilung berechnet, die
angibt wie viele Pixel in dem jeweiligen Kreisring mit der Breite der Bins liegen.
Sie benotigt als Eingangsparameter ein skalares 1D-Array bins, welches eine Reihe
von Zahlen ist, wobei die Abstdnde zueinander die Bin-Breite des Histogramms
ergeben. Fiir eine Bin-Breite von 2 Pixel resultiert beispielsweise die Menge bins =
{0,2,4...,N/2 — 2}. Dabei stellt N x N die Dimensionen des Spingitters dar. Als
Ausgabe erfolgt ein 1D-Array der dazugehorigen Pixelverteilung pixelDistr.

1 |def calcPixelDistr (bins):

2 pixelDistr = np.zeros(len(bins)-1).astype(int) # Initialisiere integer
Null-Array fiur jeden Histogramm-Bin der Pizelverteilung

3 R = int(np.round(max(bins))) # Bestimmung des mazimalen Radius der zu

berechnenden Pizelverteilung

4 binsWidth = bins[1] - bins[0] # Berechnung der Bin-Breite

5 for i in range (0, len(bins)-1): # Schleife uber alle Bins

6 for j in range(-R, R): # Schleife tdber Pizel 4n +/- z-Richtung

7 for k in range(-R, R): # Schleife dber Pizel in +/- y-
Richtung

8 r = np.sqrt(j**2 + kx**2) # Abstand eines jeden

Pizels zum Urpsprung

9 if r >= i*binsWidth and r < (i+1)*binsWidth: #
Kriterium, ob Pizel in jeweiligem
Kreisring der Bin-Breite liegt

10 pixelDistr[i] += 1 # Falls erfillt,
summiere jeweiligen Bin um 1 auf

11 return pixelDistr

A.4.3. Berechnung der Paarverteilungsfunktion

Zur Bestimmung der Paarverteilungsfunktion wird die Funktion calcPairDistr
herangezogen. Diese benutzt das in Anh. A.4.1 berechnete Array der Abstdnde
distances der jeweiligen Defektarten. Weiter hat das 1D-Array der Bins die Form
bins = {0,1,2...,N/2 — 1} (fir eine Bin-Breite von 1Pixel). Der skalare Eingabe-

paramter totalDefects ist dabei die Anzahl der gezdhlten jeweiligen Defekte in
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der N x N-defects-Matrix. Der letzte Eingabeparameter ist die mittels der Funktion

calcPixelDistr in Anh. A.4.2 bestimmte Pixelverteilung zu den jeweiligen bins.

Nach der Berechnung wird das zu bins gehorige 1D-Array der Paarverteilungsfunk-

tion pairDistr ausgegeben.

N =

D Ut W

10

11

def calcPairDistr(distances, bins, totalDefects, N, pixelDistr):

pairDistr = np.zeros(len(bins)) # Initialisiere Null-Array fur jeden
Histogramm-Bin der Paarverteilung
rho = totalDefects/N**x2 # Berechnung der Defektdichte
for i in range (0, len(bins)-1): # Schleife uber alle Bins
k = 0 # Zihler fir jeweilige Bins
for j in range (0, len(distances)): # Schleife idber alle Absta

nde
if distances[j] >= bins[i] and distances[j] < bins[i
+1]: # Kriterium, ob Abstand in jeweiligem Bin
liegt
k += 1 # Wenn erfillt, summiere 1 auf
if k > 0:

pairDistr[i] = k/totalDefects/pixelDistr[i]l/rho #
Resultat des jeweiligen Bins

return pairDistr




A.5. Lorentz-Aufnahmen 105

A.5. Lorentz-Aufnahmen

Hier werden weiterfiihrende mittels Lorentz-Mikroskopie erstellte Aufnahmen ge-
zeigt. Abb. A.1 veranschaulicht, wie sich die Grofie des Netzwerks bei unterschied-
lichen Fluenzen verhélt. Weiter ist in Abb. A.2 ein Annihilationsvorgang nach be-

stimmten Einzelpulsen dargestellt.

F=11,1mJ/cm? F=11,5mJ/cm? F=11,9mJ/cm?

/- min I max

N

Abbildung A.l1.: Lorentz-Aufnahmen nach Beschuss mit fs-Einzelpulsen fiir unterschied-
liche Fluenzen F'. Zwischen den Bildern wurden etwaige Vortex-Antivortex-Netzwerk auf
die in Abb. A.2 gezeigte Weise annihiliert. Die verwendete Intensitdtsskala wurde hierbei
auf den 600 x 600 Pixel Kernbereich vom Bild mit F' = 13,1 mJ/cm? normiert.
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Vor Anregung Nach-Anregung =7+ Annihilationspuls #1

L A 20 4 - A" S0,
£ 3 o4 £ 2 - X $ o

F.=11,2'mJ /cm? F.=11,2'mJ /em? F=11,2mJ /em?

'y s

F=11,2mJ/em? F = 11,2mJ/em? F=112mJ/cm?

Abbildung A.2.: Lorentz-Bilder vom Annihilationsvorgang eines Defektnetzwerks. Hierbei
zeigt das Bild vor Anregung den Zustand unmittelbar vor dem Einzelpulsbeschuss mit einer
Fluenz von F' = 12,6 mJ/cm?. Die nachfolgenden Annihilationspulse (F = 11,2mJ/cm?)
sind mit Nummern gekennzeichnet. Um die Intensitédtsskala zu normieren, wurde der 600 x
600 Pixel Kernbereich des Bildes nach Anregungspuls verwendet. Das Oval zeigt einen
Bereich, der nahezu vollstdndig in seinen Ausgangszustand zuriickversetzt wird.
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