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1 Einleitung

In den frühen 1960er Jahren postulierte der britische Nuklearphysiker Tony Skyrme
eine Theorie in der Neutronen und Protonen als topologische Solitonen aus Pio-
nenfeldern hervorgehen [1–3]. Diese Theorie wurde später auf viele unterschiedliche
physikalische Systeme übertragen und die solitonischen Zustände wurden allgemein
Skyrmionen genannt. Beispiele sind unter anderem in der Teilchenphysik [4, 5], in
Bose-Einstein Kondensaten [6, 7] und in Flüssigkristallen [8] zu finden. Das in letz-
ter Zeit am aktivsten untersuchte Forschungsgebiet ist aber sicherlich der Festkör-
permagnetismus, in dem bestimmte Spintexturen magnetische Skyrmionen genannt
werden. Diese Skyrmionen besitzen eine wirbelartige Spintextur und können nicht
kontinuierlich in eine homogene Spinanordnung transformiert werden [9]. Daher be-
sitzen Skyrmionen eine andere Topologie als beispielsweise eine homogene Magneti-
sierung oder einfache Domänen und sind durch diese sog. topologische Geschütztheit
besonders stabil gegen äußere Störungen.
Ab 1989 wurden Skyrmionen von Bogdanov et al. in Materialien mit Dzyaloshinskii-
Moriya-Wechselwirkung (engl. Dzyaloshinskii-Moriya Interaction, DMI) und uniaxia-
ler Anisotropie vorhergesagt [10, 11]. Der erste experimentelle Nachweis gelang 2009
durch Neutronenbeugung in dem kubisch kristallisiertem Material MnSi durch Mühl-
bauer et al. [12]. Danach sind stabile Skyrmionenphasen in weiteren Materialien wie
Fe1–xCoxSi [13, 14], FeGe [15] oder Cu2OSeO3 [16] gefunden worden, die wie MnSi
alle zur kristallinen Raumgruppe P213 gehören. Die Abwesenheit der Inversions-
symmetrie führt in solchen Materialien zum Auftreten der DMI, welche Skyrmionen
deutlich unterhalb von Raumtemperatur stabilisiert. In Materialien aus anderen
kristallinen Raumgruppen wie Co10–xZn10–yMnx+y [17] oder in Vielschichtsyste-
men [18, 19] existieren Skyrmionen teilweise oberhalb von Raumtemperatur.
Skyrmionen können durch eine Vielzahl an Methoden wie beispielsweise Neutro-
nenbeugung [12, 20], Lorentz-Transmissionselektronenmikroskopie (LTEM) [14, 15],
magnetische Rasterkraftmikroskopie [21], resonante Röntgenstreuung [22] oder fer-
romagnetische Resonanz [23] nachgewiesen werden. LTEM-Messungen werden an
dünnen Proben mit einer Dicke in der Größenordnung von 100 nm durchgeführt,
während alle anderen Methoden meist auf makroskopische Bulk-Kristalle angewandt
werden.
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1 Einleitung

Die Realisierung eines auf Skyrmionen basierenden magnetischen Speichers könnte in
Zukunft klassische Magnetspeicher wie Festplatten ersetzen. Heutige Festplatten er-
zielen eine hohe Speicherdichte, beinhalten aber viele komplexe und empfindliche me-
chanische Bauteile, die zu Ausfällen und Datenverlust führen können [24]. In Zeiten
von immer schneller wachsenden Cloud-Speichern in Verbindung mit mobilen End-
geräten wird das Bedürfnis für eine neue festkörperbasierte Speichertechnolgie, ohne
bewegliche mechanische Elemente, mit vergleichbaren oder höheren Speicherdichten
immer größer [25]. Ein potentieller neuer Kandidat dafür ist der sog. Racetrack-
Speicher, wie von Parkin vorgeschlagen [26]. Dabei werden einzelne Bits in einem
magnetischen Nanostreifen in Form von Domänen mit unterschiedlicher Orientie-
rung gespeichert. Durch elektrischen Strom können die Domänen zum Lesen oder
Schreiben von Informationen verschoben werden, wie bei einem Schieberegister.
Dieses Prinzip kann auf Skyrmionen übertragen werden, da diese sehr effizient an
Spinströme koppeln und sich dadurch mit 105−106 geringeren Stromdichten verschie-
ben lassen, verglichen mit magnetischen Domänen [18, 27]. Zudem wurde gezeigt,
dass einzelne Skyrmionen erzeugt und vernichtet werden können [28, 29] wodurch
die Realisierung eines Racetrack-Speichers mit Skyrmionen denkbar wäre. Digitale
Informationen können dann beispielsweise in dem veränderbaren Abstand zwischen
einzelnen Skyrmionen gespeichert werden [18]. Eine erfolgreiche Realisierung sol-
cher, auf Skyrmionen basierender, Racetrack-Speicher würde den Energiebedarf im
Vergleich zu aktuellen Technologien drastisch senken und wäre damit optimal für
mobile Endgeräte oder große Rechenzentren geeignet. In einer dreidimensionalen
Anordnung der Nanostreifen wäre zudem die Speicherdichte deutlich höher als bei
aktuellen Festplatten.

In dieser Arbeit werden einige Aspekte für eine erfolgreiche technologische Um-
setzung eines auf Skyrmionen basierenden Racetrack-Speichers mit dem Transmissi-
onselektronenmikroskop untersucht. Es wurde versucht in der tetragonalen Heusler-
Legierung Mn1.4PtSn spontane Skyrmionen, d.h. Skyrmionen, die ohne externes Ma-
gnetfeld stabilisiert werden, nachzuweisen. Spontane Skyrmionen sind technologisch
von Vorteil, da keine Magnetfelder zusätzlich zu den Nanostreifen erzeugt werden
müssen und dadurch eine dreidimensionale Anordnung viel einfacher realisiert wer-
den kann. Es wurde zudem der Teilchencharkter von Skyrmionen in Cu2OSeO3 un-
tersucht und die Skyrmionenzahlerhaltung bei Umordnungsprozessen kontrolliert.
Die Teilcheneigenschaft ist essentiell, da in einem Skyrmionen-basierten Speicher
die Langzeitstabilität von digitalen Informationen direkt in Zusammenhang mit der
zeitlichen Stabilität von einzelnen Skyrmionen steht. Zuletzt wurde untersucht, in
welchen Bereichen des Phasendiagramms Skyrmionen in Fe0.5Co0.5Si zu finden sind
und wie metastabile Skyrmionen erzeugt werden können. Es wurde systematisch der
Zerfall dieser metastabilen Skyrmionen untersucht und dadurch die Langzeitstabi-
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lität bestimmt. Mit diesen Erkenntnissen kann die zeitliche Stabilität der digitalen
Informationen bei der Realisierung eines Racetrack-Speichers basierend auf Skyr-
mionen mit metastabilen Skyrmionen abgeschätzt werden.

Die vorliegende Arbeit ist wie folgt aufgebaut. In Kapitel 2 und 3 werden zunächst
die theoretischen und experimentellen Grundlagen diskutiert.
In Kapitel 4 wird die tetragonale Heusler-Legierung Mn1.4PtSn auf Skyrmionen un-
tersucht. In diesem Material sind bisher keine Skyrmionen nachgewiesen worden,
Messungen an Bulk-Proben geben aber starke Anzeichen für eine spontane Skyr-
mionenphase in einem Temperaturbereich zwischen 130 und 160 K.
Durch den topologischen Schutz können Skyrmionen als Quasi-Teilchen interpretiert
werden. In Kapitel 5 werden Messungen präsentiert, die den Grad des Teilchencha-
rakters beim dynamischen Umordnen von Skyrmionengittern überprüfen. Dazu wur-
de die Dynamik von Defekten und Korngrenzen in Skyrmionengittern in Cu2OSeO3

verfolgt und mit Teilchengittern verglichen. Zudem wurden umfangreiche Simulatio-
nen durchgeführt, um Einzelprozesse genauer zu verstehen.
In Kapitel 6 wird die Stabilität der Skyrmionenphase in Fe0.5Co0.5Si untersucht.
Es wurden verschiedene Phasendiagramme aufgenommen, in denen die Skyrmio-
nenphase, helikale Phase und konische Phase zu finden sind. Anschließend wurde
untersucht, wie Skyrmionengitter in andere Phasen zerfallen und die Ergebnisse mit
Simulationen verglichen. Die Zerfälle wurden systematisch für verschiedene externe
Magnetfelder und Temperaturen durchgeführt, Zeitkonstanten bestimmt und mit
dem Arrhenius-Gesetz verglichen.
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2 Magnetismus

Ein ferromagnetisches Material besitzt eine Magnetisierung, die eine hysteretische
Abhängigkeit von einem externen Magnetfeld H aufweist. Diese Magnetisierung
kann, je nach Vorgeschichte, in großen Bereichen konstant sein aber auch komple-
xe Domänenstrukturen auf unterschiedlichsten Längenskalen beinhalten. In einem
chiralen Magneten ohne Inversionssymmetrie ist es möglich, dass bei bestimmten ex-
ternen Feldern und Temperaturen teilchenartige magnetische Strukturen entstehen,
welche Skyrmionen genannt werden.
Im Folgenden wird anhand der Theorie des Mikromagnetismus erklärt, welche Ener-
gien für die Entstehung von Skyrmionen entscheidend sind. Anschließend werden
die verschiedenen Spintexturen in nicht-inversionssymmetrischen chiralen Magneten
erläutert.

2.1 Mikromagnetismus

Das Verhalten von (chiralen) Ferromagneten kann im Heisenberg-Modell durch ein
Gitter aus lokalisierten, dreidimensionalen Spins Si beschrieben werden. Neben dem
Heisenberg-Modell können magnetische Materialien auch durch die Theorie des Mi-
kromagnetismus beschrieben werden.
Mikromagnetismus beschreibt die Eigenschaften eines magnetischen Materials in ei-
ner Kontinuumsnäherung durch einen ortsabhängigen Magnetisierungsvektor M [30].
Dieser besitzt die Länge der Sättigungsmagnetisierung MS , die temperaturabhängig
ist, aber für einfachere Rechnungen meist als konstant angenommen wird. Die Ma-
gnetisierung wird dabei im Sub-Mikrometer Bereich bestimmt, was groß genug ist
um das atomare Gitter zu vernachlässigen und klein genug um Domänenwände zu
beschreiben.
Im Heisenberg-Modell und in der Kontinuumsnäherung ergibt sich die magnetische
Konfiguration durch die Minimierung einer Gesamtenergie [31]. Für einen chiralen
Ferromagneten muss die Energie Eges(M) minimiert werden, die aus folgenden Bei-
trägen besteht:

Eges(M) = EEx(M) + EZ(M) + EAn(M) + ED(M) + EDMI(M) (2.1)

Dabei ist EEx(M) die Austauschenergie, EZ(M) die Zeemann-Energie, EAn(M) die
Streufeldenergie, ED(M) die Anisotropieenergie und EDMI(M) die Dzyaloshinskii-
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2 Magnetismus

Moriya-Energie. Im Folgenden werden die einzelnen Energiebeiträge genauer erläu-
tert.

2.1.1 Austauschenergie

Die Austauschwechselwirkung beschreibt die Ausrichtung von benachbarten Spins,
die in einem Ferromagneten zu einer parallelen Orientierung der Spins führt. Die
Wechselwirkung kann aus den Wellenfunktionen der Elektronen benachbarter Atome
und dem Pauli-Prinzip für Fermionen wie in Quelle [32] hergeleitet werden. Die
Energie eines Viel-Teilchen-Systems im Heisenberg-Model lautet nach [33]

EEx(M) = −1
2
∑
i 6=j

JijSi ·Sj (2.2)

Dabei ist Jij die Austauschkonstante zwischen den Spins Si und Sj . Für einen Fer-
romagneten gilt Jij > 0 und benachbarte Spins richten sich für eine minimale Aus-
tauschenergie parallel zueinander aus, wohingegen im Antiferromagneten Jij < 0
zu einer antiparallelen Ausrichtung führt. Abbildung 2.1 zeigt, wie sich zwei Spins
S1,S2 parallel mit der Austauschwechselwirkung für J12 > 0 ausrichten.

S1

S2

Abbildung 2.1: Parallele Ausrichtung von zwei benachbarten Spins S1 und S2 durch
die Austauschwechselwirkung für eine Austauschkonstante J12 > 0.
Nach [34].

In der Kontinuumsnäherung wird aus Gleichung 2.2 nach Landau und Lifschitz [30]

EEx(M) = A

∫
V

(∇ ·M/MS)2 dV (2.3)

Dabei ist A die Austauschsteifigkeit, welche von der Austauschkonstante J , dem
einheitenlosen Betrag der Spins L, der Anzahl der Atome pro Einheitszelle z und
dem Abstand des nächsten Nachbars a auf folgende Weise abhängt [32].

A ≈ JS2z

a
(2.4)
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2.1 Mikromagnetismus

2.1.2 Zeemann-Energie

Die Wechselwirkung zwischen einem externen Feld Hex und dem magnetischen Ma-
terial wird durch die Zeemann-Energie EZ beschrieben [35]. Im Heisenberg-Modell
lautet EZ

EZ = −µ0
∑

i

Si ·Hex (2.5)

Wie in Abbildung 2.2 gezeigt, ergibt sich bei einer Minimierung dieser Energie eine
parallele Ausrichtung der Spins Si zum externen Feld.

S1

S2
Hex

Abbildung 2.2: Einfluss eines externen Magnetfeldes Hex auf zwei Spins S1 und S2.
Die Minimierung der Zeemann-Energie ergibt eine parallele Ausrich-
tung der Spins mit dem Vektor des externen Magnetfelds. Nach [34].

In der Kontinuumsnäherung ergibt sich mit der Vakuumpermeabilität µ0 für EZ(M)

EZ(M) = −µ0

∫
V
M ·Hex dV (2.6)

Diese Energie minimiert sich ebenfalls, wenn die Magnetisierung parallel zum exter-
nen Feld steht.

2.1.3 Anisotropieenergie

Die Anisotropieenergie beschreibt die bevorzugte Ausrichtung der Magnetisierung M
entlang von Richtungen oder Ebenen in magnetischen Materialien. Dieses Verhalten
kommt hauptsächlich durch die Richtungsabhängigkeit der Spin-Bahn-Wechselwir-
kung zustande und wird durch die Kristallstruktur, Zwischenschichten, Oberflächen
oder durch kristalline Verspannungen beeinflusst.
Im einfachsten uniaxialen Fall bevorzugt die Magnetisierung sich in einem mono-
kristallinen Material entlang einer leichten Achse parallel zu û auszurichten. Die
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2 Magnetismus

Anisotropieenergie lautet dann

EAn(M) = Ku

∫
V

(
1−

(
M

MS
· û
)2
)
dV (2.7)

Dabei ist Ku die uniaxiale Anisotropiekonstante, die sich aus Materialkonstanten
ergibt [36]. Für Cu2OSeO3 ist beispielsweise die leichte Achse entlang der 〈100〉-
Richtung orientiert, was zu einer bevorzugten Ausrichtung der helikalen Phase ent-
lang dieser Richtung führt [20].

2.1.4 Streufeldenergie

Die Streufeld- oder Dipolenergie hängt von der Form des magnetischen Materials
ab und beschreibt, welche Energie im Streufeld steckt, welches durch das Material
selbst erzeugt wurde. Das Streufeld wird auch Demagnetisierungsfeld Hd genannt
weil es der Magnetisierung im Material entgegenwirkt. Ausgehend von der Maxwell-
Gleichung ∇ ·B = ∇ · (µ0H + M) = 0 wird Hd definiert als [35]

∇ ·Hd = −∇ · M
µ0

(2.8)

Durch diese Formel kann man ähnlich wie in der Elektrostatik magnetische Ladungen
des Streufelds berechnen. Die Energie berechnet sich zu

ED(M) =
∫

V
H2

d dV = −1
2

∫
VProbe

Hd ·M dV (2.9)

Das erste Integral erstreckt sich über den gesamten Raum V und ist immer posi-
tiv, falls ein Streufeld außerhalb der Probe existiert. Beim zweiten Integral muss
über das Probenvolumen VProbe integriert werden, was die Energieberechnung ver-
einfacht. Das Streufeld Hd, welches man zum Lösen des Integrals benötigt hängt
stark von der Probengeometrie ab und wird für komplexere Geometrien oft durch
Finite-Elemente-Methoden berechnet.
Die Minimierung der Streufeldenergie bewirkt, dass Streufelder möglichst klein wer-
den, was in bestimmten Probengeometrien interessante magnetische Zustände er-
zeugt. Ein Beispiel ist der magnetische Vortex, der sich in einer dünnen ferromagne-
tischen Scheibe ausbildet. Details zum magnetischen Vortex werden in Kapitel 3.2
präsentiert.

2.1.5 Dzyaloshinskii-Moriya-Wechselwirkung

Die Dzyaloshinskii-Moriya-Wechselwirkung (engl. Dzyaloshinskii-Moriya Interacti-
on, DMI) ist die wichtigste Zusatzenergie im Ferromagneten, um Spintexturen wie

8



2.2 Spintexturen in nicht-inversionssymmetrischen chiralen Magneten

Skyrmionen zu beschreiben. Sie ist in Kristallen mit geringer Inversionssymmetrie
und starker Spin-Bahn-Wechselwirkung zu finden [37–39]. Die Symmetriebrechung
kommt entweder durch Oberflächen und Zwischenschichten (Interfacial-DMI) oder
durch den Kristall selbst zustande (Bulk-DMI). Die Energie für den Bulk-DMI ist
gegeben durch

EDMI(M) = −1
2
∑
i 6=j

Dij · (Si × Sj) (2.10)

Wie in Abbildung 2.3 gezeigt zwingt die Wechselwirkung benachbarte Spins S1, S2
zu einer rechtwinkligen Anordnung mit einer festen Chiralität. Der DMI-Vektor D12
steht parallel zur Verbindungslinie der Gitterplätze und führt zu einer Blochwand-
artigen Verdrehung der Spins.
Im Kontinuumsmodell ergibt sich für den Bulk-DMI mit der Konstante Dbulk eine
Energie von

EDMI(M) = Dbulk

∫
V

(M · (∇×M)) dV (2.11)

S1

D12

S2

Abbildung 2.3: Einfluss der Dzyaloshinskii-Moriya-Wechselwirkung auf zwei benach-
barte Spins. Der DMI-Vektor D12 steht parallel zur Verbindungslinie
zwischen den zwei Gitterplätzen und zwingt die beiden Spins S1 und
S2 zu einer rechtwinkligen Anordnung mit einer festen Chiralität.
Nach [34].

2.2 Spintexturen in nicht-inversionssymmetrischen chiralen
Magneten

Die ersten Skyrmionen wurden in chiralen Magneten mit nicht-inversionssymmetrisch-
er Kristallstruktur entdeckt [12]. Solche Materialien wie beispielsweise MnSi,
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2 Magnetismus

Fe1–xCoxSi, FeGe oder Cu2OSeO3 werden B20-Verbindungen genannt und gehören
zur kristallographischen Raumgruppe P213. In diesen Magneten werden durch den
Bulk-DMI drei wesentliche chirale Spintexturen stabilisiert, die Skyrmionenphase,
helikale Phase und konische Phase genannt werden. Die Eigenschaften der einzelnen
Texturen werden im Folgenden genauer erläutert.

2.2.1 Phasendiagramm

Das Zusammenspiel von Austausch-, Zeemann- und Dzyaloshinskii-Moriya-Wechsel-
wirkung führt zu einem Phasendiagramm, welches von Temperatur und externem
Magnetfeld abhängt. Es beinhaltet verschiedene Phasen, die durch ihre Spintextu-
ren charakterisiert sind. Im Folgenden werden Phasendiagramme einer Bulk-Probe
und einer TEM-Probe erläutert, die in dieser Arbeit Bulk-Phasendiagramme und
TEM-Phasendiagramme genannt werden.
Abbildung 2.4A zeigt das Phasendiagramm eines Fe0.5Co0.5Si Bulk-Einkristalls, das
durch Neutronenbeugung und Messung der AC-Suszeptibilität sowie der spezifischen
Wärme bestimmt wurde [40]. Es ist die interne magnetische Induktion µ0Hint ent-
lang der 〈100〉-Richtung gegen die an der Probe angelegte Temperatur angetragen.
Die chiralen Spintexturen finden sich alle unterhalb einer kritischen Temperatur
TC ≈ 45 K. Für Temperaturen > TC existiert für einige Kelvin ein Fluktuations-
dominierter Bereich (FD), für höhere Temperaturen ist Fe0.5Co0.5Si paramagnetisch
(PM). Unterhalb von TC findet sich in einer kleinen Fläche bei Magnetfeldern von
2− 6 mT und Temperaturen von 39 K−TC die Skyrmionenphase. Die helikale Phase
wurde von TC bis zu 2 K nachgewiesen und ist mit sinkender Temperatur bei höhe-
ren Feldern bis maximal 10 mK zu beobachten. Die konische Phase befindet sich in
großen Bereichen unterhalb von TC bis hin zu einer kritischen Feldstärke. Oberhalb
dieser kritischen Feldstärke sind alle Spins entlang des Feldvektors ausgerichtet und
bildet in diesen Bereichen die ferromagnetische oder Feld-polarisierte Phase (FP).
Jeder Punkt in diesem Phasendiagramm wurde durch Abkühlen der Probe auf ei-
ne definierte Temperatur ohne externem Magnetfeld und anschließendem Erhöhen
des Magnetfelds angefahren. Diese Methode erzeugt in erster Näherung ein ther-
modynamisches Phasendiagramm und wird zero-field cooling (ZFC) genannt. Wird
die Probe hingegen unter einem angelegten Magnetfeld abgekühlt, ergibt sich ein
anderes Phasendiagramm, das nicht mehr den thermodynamischen Gleichgewichts-
zustand wiedergibt. Die Methode bezeichnet man als field cooling (FC). Die beiden
zugehörigen Phasendiagramme werden FC- und ZFC-Phasendiagramm genannt. Die
Skyrmionenphase im FC-Fall wird bis zu sehr tiefen Temperaturen gemessen und
ist unterhalb der ZFC Skyrmionenphase metastabil. Die metastabilen Skyrmionen
entstehen, weil die Topologie der Skyrmionen eine Energiebarriere bildet, die beim
Abkühlen mit Magnetfeld nicht überwunden werden kann. Genauere Erklärungen zu
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2.2 Spintexturen in nicht-inversionssymmetrischen chiralen Magneten

A B

Abbildung 2.4: Phasendiagramme der chiralen Phasen in Fe0.5Co0.5Si. A zeigt das
ZFC Phasendiagramm einer Bulk-Probe das mit Hilfe von Neutro-
nenbeugung und Messung der AC-Suszeptibilität sowie der spezifi-
schen Wärme erstellt wurde. Die Skyrmionenphase ist in einem klei-
nen Bereich nahe der kritischen Temperatur TC ≈ 45 K zu finden.
In B ist ein Phasendiagramm einer TEM-Probe des selben Materials
dargestellt. Durch die unterschiedliche Dicke stabilisieren sich Skyr-
mionen über große Bereiche bis hin zu tiefen Temperaturen und die
kritische Temperatur wird auf TC ≈ 40 K verringert. Nach [14, 40].

den Phasendiagrammen und ein erweitertes metastabiles Phasendiagramm werden
in Kapitel 6 erläutert.
In Abbildung 2.4B ist das Phasendiagramm einer Fe0.5Co0.5Si TEM-Probe darge-
stellt [14]. Hier ist das externe Magnetfeld entlang der 〈001〉-Richtung gegen die
Temperatur angetragen, die Feldwerte sind daher nicht mit dem internen Feld der
Bulk-Probe in Abbildung 2.4A vergleichbar. Die TEM-Probe ist ≈ 100 nm dick und
damit mehr als drei Größenordnungen dünner als typische Bulk-Proben. Die kritische
Temperatur beträgt TC ≈ 40 K und Skyrmionen sind in einem großen Bereich bis
hin zu Temperaturen von 5 K zu finden. Die Skyrmionenphase wird wahrscheinlich
zu tiefen Temperaturen hin stabilisiert weil die Probendicke kleiner oder vergleichbar
der Helixwellenlänge ist und damit die konische Phase unterdrückt wird [15]. Der
Grund für die Diskrepanz von TC zwischen der TEM-Probe und dem Bulk-Kristall
könnte in einem vergrößerten Fluktuations-dominierten Bereich oberhalb von TC für
die TEM-Probe liegen. Im TEM können nur Skyrmionenphase und die helikale Pha-
se beobachtet werden, alle anderen Phasen ergeben keinen Kontrast, und können in
einem Phasendiagramm nicht exakt angegeben werden.
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2 Magnetismus

2.2.2 Helikale Phase

Die Spintextur der helikalen Phase ist in Abbildung 2.5 gezeigt. Die Spins drehen sich
wellenartig entlang des Ausbreitungsvektors q der Spinhelix im oder gegen den Uhr-
zeigersinn, je nach Chiralität der Dzyaloshinskii-Moriya-Wechselwirkung. In einer
Ebene senkrecht zu q besitzen alle Spins die selbe Ausrichtung. In einer TEM-Probe
liegt q parallel zur Oberfläche und die Spintextur ändert sich nicht über die Pro-
bendicke. Elektronen, die durch die Probe fliegen spüren an einer Probenposition
in jeder Atomlage die selbe Lorentz-Kraft. Dadurch wird die magnetische Induktion
im TEM über die Probentiefe aufintegriert.

C q

λHelix

Abbildung 2.5: Die Spintextur der helikalen Phase mit dem Ausbreitungsvektor q
und der Helixwellenlänge λHelix. Über die Probendicke sind alle Spins
gleich ausgerichtet. Nach [41].

Da sich die helikale Phase bei kleinen Magnetfeldern bildet, tragen hauptsächlich
Austauschenergie und Dzyaloshinskii-Moriya-Energie zur helikalen Phase bei und es
gilt vereinfacht Eges = EEx+EDMI. Das Zwischenspiel aus Austauschwechselwirkung,
die versucht alle Spins parallel auszurichten, und DMI, die eine rechtwinklige Spinan-
ordnung bevorzugt, endet in einem endlichen Drehwinkel α zwischen benachbarten
Spins. Der Drehwinkel α kann über Energieminimierung in der Kontinuumsnäherung
nach [42] berechnet werden zu

α = arctan
(
Dbulk

J

)
(2.12)

Die Helixwellenlänge λHelix wird mit der Gitterkonstante aL berechnet zu

λHelix = 2π
arctan

(
Dbulk

J

) aL (2.13)
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Für Cu2OSeO3 ergibt sich mit Dbulk/J = 0, 09 eine Helixwellenlänge von
λHelix ≈ 100 · aL was einer Strecke von 50 nm entspricht. Für Fe0.5Co0.5Si ergibt
sich λHelix ≈ 90 nm.

2.2.3 Konische Phase

Durch Erhöhung des externen Felds entlang des Wellenvektors q gelangt man für
Temperaturen T � TC von der helikalen in die konische Phase. Die Spinanordnung
der konischen Phase ist in Abbildung 2.6 dargestellt und zeigt, dass sich alle Spins
entlang von q verdrehen und gleichzeitig in Richtung des externen Feldes Bext ge-
neigt sind. Die Helixwellenlänge λHelix ist die selbe wie in der helikalen Phase. Erhöht
man das Magnetfeld bis zu einer kritischen Feldstärke, richten sich alle Spin parallel
zu Bext aus und man befindet sich in der ferromagnetischen Phase.

q || Bext

λHelix

Abbildung 2.6: Die konische Phase mit Ausbreitungsvektor q, welcher parallel zum
externen Magnetfeld Bext steht. Alle Spins sind in Richtung von
Bext geneigt und drehen sich gleichzeitig um q. Die Helixwellenlänge
λHelix ist identisch wie in der helikalen Phase. Nach [41].

Im TEM können die externen Magnetfelder nur parallel zur Probennormalen ange-
legt werden, so dass q senkrecht zur Oberfläche steht. Da sich so über die Probendicke
der Winkel der Spins kontinuierlich ändert erfährt der Elektronenstrahl in jeder Ebe-
ne eine Lorentzkraft in unterschiedlicher Richtung. Diese Kräfte mitteln sich in der
Summe heraus und führen zu keinem magnetischen Kontrast in der helikalen Phase
im TEM.
Die relevanten Energien zur Berechnung der konischen Phase sind Austausch-, Zee-
mann- und Dzyaloshinskii-Moriya-Energie. Durch Energieminimierung erhält man
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2 Magnetismus

den Kippwinkel β der Spins in Richtung des externen Feldvektors Bext aus [34] durch

cos(β) =
(

2JMSBext

D2
bulk

)
(2.14)

Mit höherem externen Feld Bext wird die Verkippung in Richtung des Feldes erhöht.
Ab einem kritischen Feld richten sich alle Spins entlang des Feldes aus und erzeugen
die homogene Magnetisierung der ferromagnetischen Phase.

2.2.4 Skyrmionen

Die bekannteste magnetische Phase in einem chiralen Magneten ohne Inversions-
symmetrie ist sicherlich die Skyrmionenphase. Die Spinwirbel, die (magnetische)
Skyrmionen genannt werden, finden sich in einer kleinen Tasche nahe der kritischen
Temperatur TC unter Einfluss eines externen Magnetfelds. Dabei sind wie bei der ko-
nischen Phase Austausch-, Zeemann- und Dzyaloshinskii-Moriya-Energie beteiligt.
Skyrmionen ordnen sich in einem hexagonalen Gitter wie in Abbildung 2.7B gezeigt
an. Eine Detailansicht eines einzelnen Skyrmions ist in Abbildung 2.7A dargestellt.

 Bext

A B
 aSkX

Abbildung 2.7: A zeigt die Spintextur eines einzelnen Skyrmions (oben) mit einem
Querschnitt (unten). Am äußeren Rand richten sich die Spins entlang
des externen Feldes Bext aus. Zum Mittelpunkt hin führen die Spins
eine Drehung durch, so dass die mittigen Spins entgegen dem äußeren
Feld zeigen. Der Querschnitt hat dabei exakt die Form der helikalen
Phase. In B ist gezeigt wie sich Skyrmionen in einem hexagonalen
Gitter mit dem Gitterabstand aSkX anordnen. Nach [41, 43].

Am Rand eines Skyrmions sind die Spins entlang des angelegten Feldes ausgerichtet
und in der Mitte entgegengesetzt. Dazwischen führen sie eine Drehung senkrecht zur
Mittelverbindungslinie durch und erzeugen eine Vortex-artige Wirbel-Struktur. Der
Querschnitt ergibt genau die Spinstruktur der helikalen Phase entlang des Wellen-
vektors wie in Abbildung 2.5 gezeigt.
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2.2 Spintexturen in nicht-inversionssymmetrischen chiralen Magneten

Man kann Skyrmionen als Superposition von drei Helices verstehen, die gegenein-
ander unter einem Winkel von 120◦ verdreht sind. Neutronenmessungen bestätigen
diese Anschauung, da im reziproken Raum eine sechszählige Symmetrie gemessen
wird, teilweise in Abwesenheit von höheren Ordnungen [44]. Sind keine höheren Ord-
nungen vorhanden spricht das für eine glatte, sinusförmige Spinstrukur, ohne Gitter-
defekte. Die Abstände im Skyrmionengitter können ebenfalls über die Superposition
von drei Helices berechnet werden und ergeben sich zu

aSkX = 2√
3
λHelix (2.15)

Es existieren auch Indikatoren für den Teilchencharakter von Skyrmionen, was TEM-
Messungen von Defekten in Skyrmionengittern oder vereinzelte Skyrmionen in einem
konischen Hintergrund stützen [14, 45]. Vereinzelte Skyrmionen können nicht durch
Superposition von drei Helices entstehen, was den Teilchencharakter stärkt und die
Betrachtung von vereinzelten Skyrmionen als Quasi-Teilchen nahe legt. In dieser
Arbeit sind in Kapitel 5 Messungen an Skyrmionengitterkorngrenzen und -defekten
in Cu2OSeO3 gezeigt, die den Teilchencharakter unterstreichen.

P R

Abbildung 2.8: Projektion der Spins eines Skyrmions auf eine Einheitskugel. Eine
anschließende Rotation lässt alle Spins senkrecht zur Kugeloberfläche
stehen. Die Spins eines Skyrmions bedecken die Einheitskugel einmal
komplett und führen daher zur Windungszahl |N | = 1. Nach [47].

Der Teilchencharakter wird auch durch die Topologie der Spintextur einzelner Skyr-
mionen gestärkt, welche sich deutlich von den anderen Phasen in einem chiralen
Magneten unterscheidet. Zur Klassifizierung wird die Windungszahl oder Skyrmio-
nenzahl N verwendet [46], die gegeben ist durch

N = 1
4π

∫
A

(
∂m

∂x
× ∂m

∂y

)
·m dxdy (2.16)

m beschreibt einen Einheitsvektor, der in Richtung der Magnetisierung steht mit
m = M/MS . In der Projektion aller Spins eines Skyrmions auf eine Einheitskugel,
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2 Magnetismus

wie in Abbildung 2.8 gezeigt, gibt die Windungszahl N an, wie oft die Spins die-
se Kugel umhüllen. Für ein Skyrmion ist der Betrag der Windungszahl |N | = 1,
da alle Spins die Einheitskugel einmal bedecken. Ein magnetischer Vortex bedeckt
beispielsweise nur die Hälfte der Einheitskugel und besitzt daher die Windungszahl
|N | = 1/2.
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3 Magnetische
Transmissionselektronenmikroskopie

3.1 Transmissionselektronenmikroskop

Das Prinzip des im 17. Jahrhunderts erfundenen Durchlichtmikroskops besteht darin,
festzustellen was sich im Inneren einer durchleuchteten Probe befindet indem man
sie mit sichtbarem Licht durchleuchtet. Das theoretische Auflösungsvermögen eines
solchen Lichtmikroskops wurde durch Ernst Abbe 1873 beschrieben. Er definiert die
Auflösungsgrenze durch die Formel

d = λ

2n sinα (3.1)

Dabei beschreibt d einen Abstand z.B. zwischen zwei Linien die durch den Betrach-
ter noch unterscheidbar sind, λ die Wellenlänge des Lichts, n den Brechungsindex
des Immersionsmediums und α den Öffnungswinkel des Objektivs. Das Auflösungs-
vermögen eines optischen Durchlichtmikroskops kann damit für n ∼ 1 bestenfalls die
Hälfte der Wellenlänge betragen. Mit sichtbarem Licht können dadurch etwa 200 nm
große Strukturen aufgelöst werden, was noch viele Größenordnungen von atomaren
Abständen entfernt ist. Da das Abbesche Auflösungslimit auch für Elektronen gilt,
kann ein Durchlichtmikroskop, welches hochenergetische Elektronen anstatt Licht
zum Durchstrahlen der Probe verwendet, ein deutlich besseres Auflösungsvermögen
erreichen. Dieses Mikroskop nennt man Transmissionselektronenmikroskop (TEM)
und ist durch die Lorentz-Kraft zudem empfindlich auf magnetische Felder in der
Probe.

Das erste TEM wurde in den 1930er Jahren von Ernst Ruska und Max Knoll ent-
wickelt [48]. Der Strahlengang dieses Mikroskops ist sehr ähnlich zum optischen
Durchlichtmikroskop. Wesentliche Unterschiede sind, dass sich Strahl und Probe bei
einem Elektronenmikroskop immer in Vakuum befinden und anstelle von Glaslinsen
elektromagnetische und elektrostatische Linsen verwendet werden. Der Aufbau ei-
nes TEMs kann in zwei Bereiche unterteilt werden, einen strahlformenden und einen
abbildenden Teil. Diese zwei Bereiche werden im Folgenden genauer erläutert, ein
Querschnitt ist dazu in Abbildung 3.1 gezeigt. Dabei wird nur auf die Eigenschaf-
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Minikondensorlinse
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Ablenkspulen
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Abbildung 3.1: Vereinfachter Querschnitt durch ein Transmissionselektronenmikro-
skop. A (B) zeigt die Strahlformung für den TEM(LM-STEM)-
Modus mit einer parallelen (konvergenten) Probenbelechtung. In C
sind die wichtigsten Elemente eines TEMs mit strahlformenden und
abbildenden Teil gezeigt.

ten des in in dieser Arbeit verwendeteten Mikroskops Tecnai F30 der Firma FEI
eingegangen.

3.1.1 Strahlformender Teil

Die hochenergetischen Elektronen werden in der Elektronenkanone erzeugt. Elek-
tronen werden dort zuerst aus einer Feldemissionskathode gelöst und anschließend
mit Anoden beschleunigt. Feldemissionskathoden legen eine Extraktionsspannung
im Bereich von einigen kV an die Kathode an, so dass Elektronen durch Schottky-
Emission aus der Kathode tunneln. Nach dem Austritt aus der Kathode werden die
Elektronen durch eine elektrostatische Linse zu einem Spot gebündelt, der auch vir-
tuelle Quelle genannt wird. Von diesem Punkt aus werden alle elektronenoptischen
Konstruktionen des TEMs gestartet.
Die Linsen mit denen der Elektronenstrahl anschließend gebündelt oder aufgeweitet
wird bestehen meist aus rotationssymmetrischen, entlang der optischen Achse in-
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homogenen magnetischen Feldern. Diese Felder werden durch Stromspulen erzeugt
und mit weichmagnetischen Polschuhen geformt und können über den Strom in ihrer
Stärke variiert werden. Damit kann die Brennweite der einzelnen Linsen verändert
werden und es ist möglich mit einem räumlich festen Linsensystem unterschiedliche
Strahlverläufe zu realisieren. Der große Vorteil ist unter anderem eine große Band-
breite an Vergrößerungen von mehr als fünf Größenordnungen, gegenüber Lichtmi-
kroskopen.
Wie schon 1936 durch Scherzer gezeigt [49] besitzen magnetische Linsen in einem
TEM, verglichen mit Glaslinsen, eine sehr schlechte optische Qualität. Schuld daran
sind Linsenfehler wie chromatische Aberration, sphärische Aberration oder Astig-
matismus. Um das Abbildungsvermögen zu verbessern werden daher Korrektoren
integriert, die diesen Linsenfehlern entgegenwirken. In dem in dieser Arbeit verwen-
deten Mikroskop kann der Astigmatismus für Kondensorlinsen, Objektivlinse und
Beugungslinse korrigiert werden. In einem TEM auf dem neuesten Stand der Tech-
nik werden zudem sphärische und chromatische Aberration korrigiert. Erst dadurch
ist es möglich ein Auflösungsvermögen von unter 50 pm zu erreichen, wie beispiels-
weise mit dem FEI Titan 50-300 PICO am Forschungszentrum Jülich [50].
Nach der virtuellen Quelle werden die Elektronen durch mehrstufige Anoden auf
eine kinetische Energie von 300 keV beschleunigt. Anschließend wird der Elektro-
nenstrahl durch das Kondensorlinsensystem, bestehend aus C1-, C2-, Objektivlinse
und der Minikondensorlinse zu einem parallelen oder konvergenten Strahl geformt, je
nach gewünschter Betriebsart. Im TEM-Modus beleuchtet man die Probe mit einer
kohärenten Elektronenwelle (Abbildung 3.1A), wohingegen im LM-STEM-Modus
(engl. low magnification Scanning Transmission Electron Microscope) ein möglichst
kleiner Spot über die Probe gerastert wird (Abbildung 3.1B). Die beiden Betriebs-
arten werden in Kapitel 3.1.3 genauer erläutert.
Im Kondensorlinsensystem ist zur Begrenzung des Elektronenstrahls eine Blende
eingesetzt. Da Linsen in der Brennebene eine Fouriertransformation der Bildebene
abbilden, erhält man damit auf der Probe typischerweise eine Strahlform, die sich
mit der Airy-Funktion beschreiben lässt.

3.1.2 Abbildender Teil

Der abbildende Teil des Transmissionselektronenmikroskops vergrößert, den vom
Strahl durchleuchteten Teil der Probe, in die Detektorebene. Dabei sind hauptsäch-
lich Objektivlinsen, Zwischenlinse und Projektionslinsen beteiligt.
Nach den Projektionslinsen kann der Strahl mit verschiedenen Detektoren untersucht
werden. Es gibt die Möglichkeit einen Phosphoreszenzschirm mit dem Elektronen-
strahl zu beleuchten, der dann sichtbares, grünes Licht ausstrahlt. Dieses sichtbare
Bild kann durch eine Bleiglasscheibe betrachtet werden.
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Unterhalb des Schirms ist eine CCD-Kamera (engl. charge coupled device) ange-
bracht, die mit einer Belichtungszeit im Sekundenbereich und mit einer Auflösung
von 1024x1024 Pixel Bilder des Elektronenstrahls aufnehmen kann.
Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine alternative Methode entwickelt, mit der eine
kurze Belichtungszeit im ms Bereich möglich ist und gleichzeitig die Pixelanzahl ver-
größert wird. Details dazu sind in Kapitel 3.7 beschrieben.
Für den STEM-Modus ist unterhalb des Phosphoreszenzschirms ein kreisförmiger
Hellfeld-Detektor verbaut, bestehend aus einem Szintillator mit Photomultiplier.
Um diesen Detektor herum sind zudem zwei ringförmige Halbleiterdetektoren mit
jeweils vier Segmenten für die Differentielle Phasenkontrastmikroskopie (DPC) in-
tegriert.

3.1.3 Betriebsmodi eines TEM

Die zwei wichtigsten Betriebsmodi in einem Transmissionselektronenmikroskop sind
der TEM-Modus und der STEM-Modus.

Im TEM-Modus erzeugt das Kondensorlinsensystem einen parallelen Strahl. Die-
ser Strahl durchläuft die Probe und ein Bild der Probe wird anschließend vergrö-
ßert. Die resultierende Vergrößerung ist durch die Ströme der Objektivlinse und
der abbildenden Linsen unterhalb bestimmt. Für möglichst hohe Auflösung wird die
Objektivlinse stark angeregt, was zu einem Magnetfeld von bis zu 2, 1 T senkrecht
zur Probe führt. Bei einer magnetischen Probe führt ein so hohes Feld meist zu ei-
ner Sättigung und damit zur Zerstörung von magnetischen Strukturen. Daher ist im
Rahmen der vorliegenden Arbeit der TEM-Modus lediglich zur Vorcharakterisierung
der Proben verwendet worden.
Eine Modifikation des TEM-Modus ist der Lorentz-TEM-Modus (LTEM). Hierbei
wird die Probe ebenfalls mit einem parallelen Strahl beleuchtet, allerdings wird eine
Zusatzlinse, die Lorentzlinse, zugeschaltet, welche in der unteren Objektivlinse in-
tegriert ist. Die Objektivlinse wird dabei nur verwendet um definierte magnetische
Felder zu erzeugen und ist meist gering angeregt, im Bereich von 0 − 10% des ma-
ximalen Linsenstroms. Mit der Minikondensorlinse, die in der oberen Objektivlinse
integriert ist, kann zudem das Magnetfeld sehr präzise definiert werden und es ist
möglich, das Magnetfeld in der Probeneben auf Null zu regeln. Dieser Modus wird
in Kapitel 3.2 genauer erläutert.

Ein weiterer Modus ist der STEM-Modus. Dabei erzeugt das Kondensorlinsensy-
stem einen stark konvergenten Strahl bei dem der Kreuzungspunkt genau in der
Probenebene liegt. Dieser Spot wird über die Probe gerastert und an jedem Raster-
punkt die transmittierte Strahlintensität mit einem Detektor gemessen. Der Strahl
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wird mit Ablenkspulen von der optischen Achse gelenkt, die Probe durchstrahlt und
danach der Strahl wieder auf die optische Achse positioniert. Das abbildende System
des TEMs bildet den Strahl dann in die Detektorebene ab, während des Rasterns
über die Probe bleibt dabei die Position in der Detektorebene konstant.
Es gibt einen STEM-Modus speziell für hohe Vergrößerungen, den HM-STEM-
Modus (engl. high magnification STEM). Ähnlich dem TEM-Modus ist die Ob-
jektivlinse dabei stark angeregt und es herrschen magnetische Felder von ≈ 2 T. Im
LM-STEM-Modus (engl. low magnification STEM) ist das Mikroskop für kleinere
Vergrößerungen optimiert und die Objektivlinse daher schwach angeregt. In diesem
Modus ist es zudem möglich den Objektivlinsenstrom manuell zu verändern um ge-
wünschte Feldstärken einzustellen.
Verwendet man im STEM-Modus anstatt dem kreisförmigen einen richtungsemp-
findlichen Detektor, so nennt man diesen Modus Differentielle Phasenkontrastmi-
kroskopie, kurz DPC (engl. differential phase contrast). Mit dieser Methode ist es
möglich elektrische oder magnetische Felder in der Probe zu bestimmen. Details zu
dieser Betriebsart werden in Kapitel 3.4 erläutert.

3.2 Lorentz-TEM-Modus

Ein kohärenter, paralleler Elektronenstrahl, der eine Probe mit intrinsischen ma-
gnetischen Feldern durchläuft erfährt eine ortsabhängige Phasenveränderung. Diese
Phasenveränderung wird im Lorentz-TEM-Modus, der auch Fresnel-Modus genannt
wird, sichtbar gemacht.
Abbildung 3.2 A zeigt im Teilchenbild, wie ein paralleler Elektronenstrahl durch
eine Probe mit magnetischen Domänen abgelenkt wird. Die Strahlintensität in der
Probenebene besitzt keinen magnetischen Kontrast, da die Elektronen noch nicht
bzw. noch nicht weit genug abgelenkt werden. Erst wenn auf viele µm unterhalb
der Probe fokussiert wird ergibt sich eine Intensitätsveränderung, die proportional
zur Änderung der magnetischen Flussdichte in der Probe ist. Bilder die unterhalb
der Probe fokussiert sind, besitzen positive Werte für ∆f und werden überfokussiert
genannt. Für größere Werte von ∆f werden die Elektronen noch weiter getrennt und
der magnetische Kontrast wird erhöht. Oberhalb der Probe entsteht ein virtuelles
Bild mit invertierten Kontrast im Vergleich zum Überfokus, wie in Abbildung 3.2
B gezeigt. Abbildungen in diesen Fokusbereich nennt man unterfokussiert und ∆f
nimmt negative Werte an.
Eine geschlossene, ringförmige magnetische Flussdichte in der Probenebene wirkt,
je nach Rotationssinn, für den Elektronenstrahl wie eine Sammel- oder Streulinse.
Abbildung 3.2 C zeigt solch eine Situation wie sie beispielsweise bei magnetischen
Spintexturen wie Vortices oder Skyrmionen auftritt. Zum magnetischen Kontrast
tragen lediglich die Komponenten der magnetischen Induktion senkrecht zum Elek-
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Abbildung 3.2: Ablenkung eines parallelen Elektronenstrahls im Lorentz-TEM-
Modus durch magnetische Felder in der Probe im Teilchenbild. A
zeigt anhand von Pfeilen, wie Elektronen durch die Lorentz-Kraft
abgelenkt werden und wie die Intensitätsverteilung I(x, y)∆f unter-
halb einer Probe mit drei magnetischen Domänen entsteht. Der De-
fokus ∆f ist dabei positiv und wird Überfokus genannt. Es treten
Intensitätsschwankungen an den Stellen der Domänenwände auf -
also immer dann wenn sich die magnetische Induktion in der Probe
ändert. In B ist zusätzlich das virtuelle Bild oberhalb der Probe dar-
gestellt. Bildet man diese Position im TEM ab, so ist ∆f negativ und
wird Unterfokus genannt, der magnetische Kontrast ist im Verglich
zum Überfokus invertiert. In C ist gezeigt, dass eine gegen den Uhr-
zeigersinn rotierende magnetische Induktion wie eine Sammellinse
für Elektronen wirkt.

tronenstrahl bei.
Abbildung 3.3 zeigt eine typische Fokusserie von Skyrmionen in Fe0.5Co0.5Si. Ein-
zelne Skyrmionen erzeugen durch ihre Linsenwirkung helle oder dunkle Punkte bei
∆f = ±30 µm. Im Unter- und Überfokus ist der punktförmige, magnetische Kon-
trast invertiert während im Fokus bei ∆f = 0 µm kein magnetischer Kontrast vor-
handen ist.

Mit einigen Vereinfachungen wird in [36, 51–53] folgende Formel für die Intensität
I(x, y)∆f am Ort (x, y) im Wellenbild theoretisch hergeleitet:

I(x, y)∆f = 1− ∆f ·λe

2π ∇2
⊥ϕ(x, y) (3.2)
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A B C

Δf  = +30 µm Δf  = 0 µm Δf  = -30 µm 

Abbildung 3.3: Fokusserie von Skyrmionen in Fe0.5Co0.5Si. A zeigt helle Punkte
durch die Linsenwirkung der Skyrmionen im Überfokus für ∆f =
30 µm. Im Fokus (B) für ∆f = 0 µm ist kein magnetischer Kon-
trast sichtbar, während im Unterfokus (C) für ∆f = −30 µm der
magnetische Kontrast invertiert zum Überfokus ist.

Dabei ist ∆f der Defokus, λe die relativistische Elektronenwellenlänge, ∇⊥ der zwei-
dimensionale Nabla-Operator in der x-y-Ebene und ϕ(x, y) die Phase der Elektro-
nenwelle nach der Probe. Der zweite Teil der Formel beschreibt den magnetischen
Kontrast, der die Gesamtintensität am Ort (x, y) vergrößert oder verkleinert. Im
eindimensionalen Fall kann die örtliche Ableitung der Phasenverschiebung ∂ϕ/∂x
entlang der Strecke x nach [53] ausgedrückt werden als

∂ϕ

∂x
= −2π e

hBy · s (3.3)

Dabei beschreibt By die y-Komponente der magnetischen Induktion in der Probe,
L die Dicke der Probe, e die Elektronenladung und h das Planksche Wirkungsquan-
tum. Die beiden Formeln 3.2 und 3.3 zeigen, dass je höher die örtliche Änderung
der magnetischen Flussdichte in der Probe ist, desto größer ist ∇2

⊥ϕ(x, y) und desto
weiter ist die Intensität I(x, y)∆f von Eins entfernt. Dadurch führt eine stärkere Än-
derung der magnetischen Flussdichte in der Probe zu einem größeren magnetischen
Kontrast.
Anhand der Formel 3.2 sieht man auch sofort, dass sich der magnetische Kontrast
direkt mit höherem Defokus ∆f erhöht. Dieses Verhalten im Wellenbild ist in Ein-
klang mit dem Teilchenbild, wie es in Abbildung 3.2 gezeigt wird.
Eine Verbesserung der magnetischen Empfindlichkeit durch Erhöhen von ∆f geht
auch immer einher mit dem Verschlechtern des örtlichen Auflösungsvermögen. Mc-
Vitie and Cushley diskutieren dieses Verhalten mit der Kontrastübertragungsfunk-
tion unter Vernachlässigung von Linsenfehlern [52]. Sie schätzen dabei die örtliche
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Auflösungsgrenze d mit folgender Formel grob ab.

d =
√

∆fλe

0, 1 (3.4)

λe ist dabei die relativistische Wellenlänge der Elektronen, die in unserem Fall
1, 97 pm beträgt. Die Auflösungsgrenze in der Formel 3.4 und die Intensität aus
Gleichung 3.2 sind in Abbildung 3.6 gegen den Defokus ∆f für eine konstante Feld-
änderung zusammen mit experimentellen Messpunkten angetragen. Die Messwerte
sind aus einer Fokusserie an einem magnetischen Vortex extrahiert.

Charakterisierung des LTEM-Modus an einen magnetischen Vortex
Ein magnetischer Vortex bildet sich in dünnen, weichmagnetischen Scheiben mit
einem Durchmesser im nm - µm Bereich aus [54, 55]. Die Spinstruktur ist in Abbil-
dung 3.4 gezeigt. Aufgrund der Streufeldenergie stehen die Spins am äußeren Rand
parallel zur Oberfläche und erzeugen eine rotierende Magnetisierung. Zur Mitte hin
wird dieser Radius immer enger und Spins mit unterschiedlicher Orientierung kom-
men sich sehr nahe. Die Austauschenergie zwingt die Spins ab einem Radius von ca.
5− 15 nm aus der Ebene heraus und formen so den Vortex-Kern [56] wie in Abbil-
dung 3.4B gezeigt.

A B

Abbildung 3.4: Magnetischer Vortex in dünnen ferromagnetischen Scheiben. Die Ma-
gnetisierung verläuft am Rand parallel zur Oberfläche und wird in
der Mitte aus der Ebene gedrückt. Teilbild A zeigt die Magnetisie-
rung in der Ebene, in B ist die z-Komponente der Magnetisierung
angetragen. Aus [55].

Um den LTEM-Modus zu charakterisieren wurden sowohl der magnetische Kontrast
als auch die örtliche Auflösungsgrenze an einem magnetischen Vortex, der sich in ei-
ner Ni80Fe20-Scheibe ausbildet, in Abhängigkeit des Defokus ∆f bestimmt. Ni80Fe20
ist ein ferromagnetisches Material, das Permalloy genannt wird. Die Permalloy-
Scheibe besitzt eine Dicke von 50 nm mit einem Durchmesser von 4 µm und wurde
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Abbildung 3.5: A-F: Fokusserie einer 4 µm großen Permalloyscheibe, in der sich ein
magnetischer Vortex ausbildet. Mit höherem Defokus ∆f nimmt die
Intensität des hellen zentralen Punkts zu, der durch die rotierende
magnetische Induktion des Vortex entsteht. Gleichzeitig verschlech-
tert sich dabei das örtliche Auflösungsvermögen. In G sind Inten-
sitätsprofile quer über die Scheibe dargestellt, das Maximum ent-
spricht dem magnetischen Kontrast. In H sind Linescans über die
Scheibenkante für verschiedene Defoki aufgetragen. Zum Bestimmen
der Auflösungsgrenze d wurde das Rayleighkriterium angewandt.
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Abbildung 3.6: Örtliche Auflösungsgrenze und magnetischer Kontrast in Abhängig-
keit von Defokus ∆f für eine konstante Feldänderung. Mit höherem
∆f verbessert sich der magnetische Kontrast wohingegen sich das
örtliche Auflösungsvermögen verschlechtert.

durch Elektronenstrahllithographie auf eine Si3N4-Membran strukturiert. Abbildung
3.5A-F zeigt die Fokusserie an der Permalloyscheibe. Bei ∆f = 0 µm ist kein magne-
tischer Kontrast sichtbar. Mit steigendem Defokus ∆f taucht zentral ein heller Punkt
auf, der durch die Linsenwirkung der rotierenden magnetischen Induktion des Vor-
tex verursacht wird. Dieser helle Kontrast entspricht der Position des Vortex-Kerns.
Dass die örtliche Auflösungsgrenze mit steigendem Defokus abnimmt ist deutlich am
Rand der Scheibe erkennbar.
In Abbildung 3.5G sind die Intensitätsprofile über das Zentrum des Vortex abge-
bildet und bestätigen die Zunahme des magnetischen Kontrasts mit größerem ∆f .
Die Intensität über den Rand der Permalloyscheibe in Abbildung 3.5H verdeutlicht
für vier unterschiedliche Werte von ∆f , wie stark die örtliche Auflösungsgrenze mit
dem Defokus sinkt. Die wellenartigen Schwankungen außerhalb der Scheibe kommen
durch Interferenz zustande und werden Fresnelsäume genannt. Sie sind hauptsäch-
lich durch Beugung an der Kante verursacht, eine magnetische Ablenkung durch
den Vortex kann vernachlässigt werden. Die örtliche Auflösungsgrenze wurde durch
das Rayleighkriterium bestimmt und ergibt sich aus dem Abstand vom ersten Ma-
ximum zum ersten Minimum, in den Graphen rot markiert. Für einen Defokus von
∆f = 50 nm ergibt sich damit beispielsweise eine örtliche Auflösungsgrenze von
33 nm.
Die Maxima des magnetischen Kontrasts und das örtliche Auflösungslimit für ver-
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schiedene Defoki sind zusammen mit den theoretisch berechneten Werten aus Glei-
chung 3.2 und 3.4 in Abbildung 3.6 dargestellt. Das theoretisch berechnete und ex-
perimentell bestimmte örtliche Auflösungslimit stimmen vor allem für Defoki ∆f >
10 µm im Rahmen des Messfehlers gut überein. Das minimale experimentelle Auf-
lösungslimit bei ∆f = 0 µm liegt bei 5 nm was nahe an der Spezifikation von 2 nm
der Lorentzlinse liegt [57]. Der magnetische Kontrast zeigt die lineare Abhängigkeit
von ∆f wie in Formel 3.2 beschrieben.

3.3 Intensitätstransportgleichung

Die Intensitätstransportgleichung (engl. Transport of Intensity Equation, TIE) ist
eine Gleichung, die den Zusammenhang zwischen Intensitäten bei verschiedenen De-
foki ∆f und der Phase ϕ(x, y) der Elektronenwelle beschreibt. Mit dieser Gleichung
ist es möglich aus einer LTEM-Fokusserie die durch die Probe verursachte Phasen-
verschiebung zu berechnen und daraus die magnetische Induktion in der Probe zu
rekonstruieren.
Die TIE wurde ursprünglich für Lichtmikroskope durch Teague entwickelt [58] und
lautet

2π
λe

∂

∂z
I(x, y, z) = −∇ · I(x, y, z)∇ϕ(x, y) (3.5)

Dabei beschreibt I(x, y, z) die Intensität für einen Defokus ∆f = z, ϕ(x, y) die Phase
am Ort (x,y) und λe die Wellenlänge der Elektronenwelle. Mit der Hilfsfunktion
ψ(x, y) die definiert ist als

∇ψ(x, y) = I(x, y, z)∇ϕ(x, y) (3.6)

wird Gleichung 3.5 zu

∇2ψ(x, y) = −2π
λe

∂

∂z
I(x, y, z) (3.7)

Diese Gleichung beschreibt eine zweidimensionale Poisson-Gleichung. Sobald ψ(x, y)
bestimmt ist kann die Phase ϕ(x, y) bis auf eine Konstante durch Integration von
Gleichung 3.6 berechnet werden. Unter der Annahme, dass jegliche Modulation der
Phase durch magnetische Felder in der Probe verursacht wird kann auf diese zu-
rückgerechnet werden. Dazu muss Gleichung 3.3 auf zwei Dimensionen erweitert
und integriert werden.
Um die Poisson-Gleichung 3.7 zu lösen wird ∂I(x, y, z)/∂z benötigt. Diese wird im
einfachsten Fall durch eine lineare Näherung aus über- und unterfokussierten LTEM-
Bildern bestimmt. Dabei werden Bilder bei den Defoki ∆f = ±ε aufgenommen. Es
ergibt sich damit für die Änderung der Intensität beim Defokus ∆f = z = 0 zu

∂

∂z
I(x, y, 0) = I(x, y, ε)− I(x, y,−ε)

2ε (3.8)

27



3 Magnetische Transmissionselektronenmikroskopie

A B C
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Phase φ gefilterte Phase magnetische Induktion

Abbildung 3.7: Beispiel einer TIE Berechnung. Die Bilder A-C zeigen eine Fokusserie
einer helikalen Phase in Mn1.4PtSn. Die daraus berechnete Phase ist
in D ungefiltert und in E Bandpass-gefiltert gezeigt. Die berechne-
te magnetischen Induktion ist in F durch Farben dargestellt. Dabei
gibt die Farbe die Richtung und die Helligkeit die Stärke der magne-
tischen Induktion wieder.

Für eine genauere Bestimmung von ∂I(x, y, z)/∂z kann zudem die Intensität im
Fokus für ∆f = 0 in die lineare Näherung mit einbezogen werden. Die Poisson-
Gleichung 3.7 kann dann mit Hilfe der Greenschen Funktion [58] oder durch Fast
Fourier Transformation Algorithmen [59] gelöst werden.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden zwei unterschiedliche Algorithmen für die Rekon-
struktion der magnetischen Felder durch die TIE verwendet. Zum einen das kom-
merziell erhältliche Softwarepaket QPt von HREM Research Inc. [60] und ein von
Michael Vogel1 in Matlab [61] entwickelter Code.
Der Grund für die Eigenentwickung des TIE-Codes war die Kontrolle über Filteral-
gorithmen bei jedem Berechnungsschritt. In der kommerziellen Variante ist nicht
komplett nachvollziehbar wo und wie bestimmte Filter angewendet werden, was zu
Verfälschung der Messungen und zu Fehlinterpretationen führen kann.

1AG Back, Universität Regensburg
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In Abbildung 3.7 ist eine TIE Rekonstruktion der helikalen Phase in Mn1.4PtSn
durch den Matlab-Code zu sehen. Teilbilder 3.7A-C zeigen eine Lorentz-TEM Fo-
kusserie mit einem Defokus von 0 und ±30 µm. Es ist deutlich die Invertierung
des magnetischen Kontrasts im Unter- und Überfokus zu erkennen. Abbildung 3.7D
zeigt die berechnete, ungefilterte Phase aus dem markierten Bereich in Bild C. Da
die Phase viel Rauschen beinhaltet wurde, wie in Abbildung 3.7 gezeigt, ein FT-
Bandpassfilter mit einem Frequenzband von 1/100 nm−1 bis 1/24 nm−1 angewandt.
Das daraus rekonstruierte Bild der magnetischen Induktion zeigt Abbildung 3.7E.
Die Richtung der magnetischen Induktion ist durch die Farbe und der Betrag durch
die Helligkeit dargestellt. Es sind die magnetischen Streifen sichtbar, deren Ausrich-
tung immer in entgegengesetzter Richtung zu den benachbarten Streifen liegt.

3.4 Differentielle Phasenkontrastmikroskopie

Differentielle Phasenkontrastmikroskopie (DPC) ist eine Methode mit der im STEM-
Modus die Verkippung des Strahls durch magnetische oder elektrische Felder gemes-
sen wird und daraus Felder in der Probe rekonstruiert werden können. Im Unter-
schied zum Lorentz-TEM-Modus sind DPC-Aufnahmen nicht defokussiert, sondern
werden im Fokus aufgenommen.
Die Methode wurde ursprünglich in den 1970ern vorgeschlagen [62, 63], erstmals
durch Chapman et al. 1978 realisiert [64] und später verbessert [65]. Anfangs ist
DPC hauptsächlich für magnetische Abbildungen z.B. zur Untersuchung von Do-
mänenstrukturen genutzt worden [66–68]. Ab 2012 wurde der Einsatzbereich auf
mesoskopische [69–72] und nanoskopische elektrische Felder [73, 74] erweitert.
Kürzlich ist es gelungen Skyrmionen mit DPC abzubilden. Matsumoto et al. haben
Korngrenzen in Skyrmionengittern untersucht [75, 76] und McGrouther et al. konn-
ten die hexagonale Struktur einzelner Skyrmionen nachweisen [77].
In den letzten Jahren wurde festgestellt, dass beim Abbilden von atomaren Feldern
das Strahlprofil in der Detektorebene stark verändert wird und mit einem Vierseg-
mentdetektor falsch interpretiert werden kann. Durch Verwendung eines Detektors
aus quadratischen Pixelelementen mit denen der Strahlschwerpunkt berechnet wird,
werden diese Fehlinterpretationen weitgehend minimiert [74, 78, 79]. Für magneti-
sche Abbildungen im nm - µm Bereich, wie in dieser Arbeit verwendet, liefert der
Viersegmentdetektor gute Ergebnisse.

Prinzip
Das Prinzip von DPC ist schematisch in Abbildung 3.8A gezeigt. Ein konvergenter
Strahl beleuchtet die Probe und wird unterhalb mit einem Detektor gemessen. Durch
vier Ablenkspulen, welche nicht in der Abbildung gezeigt sind, wird der Strahl über
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Abbildung 3.8: Differentielle Phasenkontrastmikroskopie. Ein fokussierter Strahl ra-
stert über die Probe und wird punktweise von magnetischen Feldern
in der Probe abgelenkt. Durch einen Viersegmentdetektor wird an je-
dem Rasterpunkt die Verkippung durch Differenzsignale gegenüber-
liegender Sektoren gemessen und die Felder rekonstruiert.

die Probe gerastert und anschließend wieder auf die optische Achse zurückgelenkt.
Dadurch bleibt der Strahl während des Rasterns in der Detektorebene immer an der
selben Position.
Befinden sich magnetische oder elektrische Felder in der Probe, wird der Strahl
um dem Winkel β abgelenkt. Diese Ablenkung verursacht eine Verschiebung ~d des
Strahlprofils in der Detektorebene, welche durch einen Viersegmentdetektor gemes-
sen wird. Dazu werden, wie in Abbildung 3.8B gezeigt, die Differenzen gegenüberlie-
gender Sektoren gebildet. Die einzelnen Sektoren werden 3, 6, 9 und 12 genannt, die
Differenzintensitäten ∆I3−9 und ∆I12−6. Diese Differenzen sind in erster Näherung
proportional zur Verschiebung des Strahlprofils. Unter der Annahme, dass die Ver-
schiebung rein durch magnetische Felder verursacht wird, kann auf die magnetische
Induktion zurückgerechnet werden.

Der Ablenkwinkel β des Strahls wird laut Zweck et al. in x-Richtung mit der Klein-
winkelnäherung durch folgende Formel beschrieben [80].

β ≈ sin(β) = λe

2π
∂ϕ

∂x
(3.9)
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Dabei ist λe die Elektronenwellenlänge und ∂ϕ/∂x die Ableitung der Phase der
Elektronenwelle nach dem Passieren der Probe. Der Name Differentielle Phasenkon-
strastmikroskopie leitet sich aus dem Zusammenhang her, das die Ableitung der
Phase proportional zum Ablenkwinkel ist. Für magnetische Proben kann Formel 3.3
zur Phasenverschiebung im Lorentz-TEM-Modus verwendet werden und es ergibt
sich ein linearer Zusammenhang zwischen dem Ablenkwinkel β und der magneti-
schen Induktion By mal der Probendicke L.

β ≈ λe

2π
∂ϕ

∂x
= −λe

e

h
By ·L (3.10)

Den elektronenoptischen Abstand von der Probe zum Detektor nennt man Kamera-
länge LC . Dieser Abstand kann über das Projektionslinsensystem verändert werden
und liegt für LM-STEM im Bereich von ≈ 10− 100 m. Für den Verschiebungsvektor
~d gilt mit der Kleinwinkelnäherung

|~d | = tan(β) ·Lc ≈ β ·Lc (3.11)

Ein Viersegmentdetektor wie er in Abbildung 3.8B gezeigt ist, misst die Differenz-
intensitäten ∆I3−9 und ∆I12−6. Für typische Strahlablenkungen im Bereich von
10 mrad sind diese Intensitäten proportional zu den Komponenten des Strahlver-
schiebungsvektors ~d [80]. Damit gilt beispielsweise für die 3-9 Richtung

∆I3−9 ∝ Lc ·B12−6 ·L (3.12)

B12−6 ist dabei die Komponente der magnetischen Induktion in der Probe entlang
der 12-6 Richtung. Durch eine Vergrößerung der Kameralänge Lc, wird bei gleichem
Ablenkwinkel β die Verschiebung des Strahls ~d in der Detektorebene vergrößert
und damit die magnetische Empfindlichkeit erhöht. Wenn der Strahldurchmesser
größer als der Detektordurchmesser wird muss eine kleinere Kondensorblende einge-
setzt werden, was die Beleuchtung des Detektors verändert. Die optimale Detektor-
Beleuchtung ist erreicht, wenn die maximale Ablenkung den Strahl genau bis zum
inneren Detektorrand schiebt, da dann das Signal-Rausch-Verhältnis am besten wird
[80]. Geeignete Kombinationen aus Blende und Kameralänge müssen experimentell
bestimmt werden. Dies wurde von Felix Schwarzhuber im Rahmen einer Masterar-
beit durchgeführt [81].

Datenaufnahme und Auswertung
Der verwendete Detektor besitzt zwei konzentrische Viersegmentringe mit einem
Loch in der Mitte. Es können dabei entweder die inneren oder äußeren Sektoren für
DPC-Messungen verwendet werden um mit verschiedenen Strahldurchmessern zu
arbeiten. Die Detektion der Elektronen geschieht für jeden Sektor durch einen p-n-
Übergang, der über einen Transimpedanzverstärker mit einem Spannungsverstärker
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verbunden ist. Der Spannungsverstärker besitzt variable Verstärkung, um diese an
verschiedene Strahlintensitäten anzupassen. Dieser Verstärker ist mit einem Analog-
Digital-Wandler verbunden, der eine Auflösung von 16 bit besitzt.
Die Datenaufnahme und Steuerung der Ablenkspulen wird durch das Echtzeit-System
ADwin der Fa. Jäger gesteuert. Dieses System wurde bereits 2002 durch Thomas
Uhlig [82] verwendet und danach von Matthias Lohr weiterentwickelt [83]. Durch
Digital-Analog-Wandler wird dabei die Strahlablenkeinheit des Mikroskops ange-
steuert und gleichzeitig für jeden Pixel alle acht Eingangs-Kanäle gewandelt und
die Werte zwischengespeichert. Über eine Netzwerkschnittstelle werden die Daten
zeilenweise an das PC-Programm “DPC-Witch“ geschickt. In der Software können
dann die Rohdaten der Einzelbilder gespeichert werden. Dieses Programm wurde
von Matthias Lohr in C++ mit der Qt-Klassenbiliothek geschrieben und im Rah-
men dieser Arbeit weiterentwickelt.
Die Auswertung der Daten erfolgt über zwei verschiedene Programme. Zum Einen
über eine von Josef Zweck geschriebene Software in C++ mit Qt-Klassenbibliothek
und ein Skript in Matlab [61] von Felix Schwarzhuber.

Eine typische Auswertung am Beispiel eines magnetischen Vortex der sich in einer
Permalloyscheibe ausbildet ist in Abbildung 3.9 zu sehen.
Teilbild 3.9A zeigt das Summensignal

ISUM(x, y) = I3(x, y) + I6(x, y) + I9(x, y) + I12(x, y) (3.13)

aller vier Sektoren des Detektors für jeden Rasterpunkt (x, y). Strahlablenkungen
führen dabei zu keinem Kontrast, da sich die Intensitätsunterschiede der einzel-
nen Sektoren gegenseitig aufheben. Dieses Signal entspricht dem Hellfeld-Signal im
STEM-Modus ohne die Intensität im Loch des DPC-Detektors.
Die Differenzintensitäten gegenüberliegender Sektoren

∆I3−9(x, y) = I3(x, y)− I9(x, y), (3.14)

∆I12−6(x, y) = I12(x, y)− I6(x, y) (3.15)

sind in Abbildung 3.9B und C gezeigt. Die Richtung der Detektorachse ist mit einem
Pfeil dargestellt. Man erkennt gut den hell-dunkel-Verlauf im Vortex entlang der
Pfeilrichtungen welcher durch die rotierende magnetische Induktion erzeugt wird.
Die Strahlablenkung erfolgt immer in Richtung des Vortex-Kerns und ist damit
konsistent mit LTEM-Messungen wie sie in Abbildung 3.5 gezeigt sind.
Die Amplitude IAMP der Ablenkung des Strahls ist proportional zum Betrag der
magnetischen Induktion mal der Probendicke und berechnet sich durch

IAMP(x, y) =
√

∆I3−9(x, y)2 + ∆I12−6(x, y)2 ∝ | ~B| ·L (3.16)
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3.4 Differentielle Phasenkontrastmikroskopie

A B C

ISUM ΔI 3-9 ΔI12-6

D E F

IAMP Farbdarstellung Vektordarstellung

1 µm

Abbildung 3.9: Eine typische DPC-Messung am Beispiel eines magnetischen Vortex
in einer Permalloyscheibe. A zeigt das Summenbild, B und C die
Differenzbilder mit magnetischem Kontrast. In D ist die Amplitude
der daraus berechneten magnetischen Induktion dargestellt. E zeigt
die richtungsabhängige Farbdarstellung und F die Vektordarstellung.
In beiden Darstellungen ist die Drehung der magnetischen Induktion
im Uhrzeigersinn gut erkennbar.

Abbildung 3.9D zeigt IAMP. In der Messung sieht man eine nahezu konstante Inten-
sität in der Permalloyscheibe, da hier die magnetische Induktion eine konstante Am-
plitude aufweist und die Probendicke konstant ist. An den Rändern der Strukturen
ist ein hoher Kontrast sichtbar, der durch Beugung zustandekommt. In typischen
DPC-Messungen kann meist die Probendicke ebenfalls als konstant angenommen
werden, wodurch IAMP nur von der magnetischen Induktion abhängt.
Die Bilder 3.9E und 3.9F zeigen zweidimensionale Darstellungen von ~B durch Far-
ben und Pfeile. In der Farbdarstellung steht die Farbe für die Richtung der Vektoren
~v und die Helligkeit für den Betrag. In der vektoriellen Darstellung ist jeder Vektor
proportional zu ~B und berechnet sich in Polarkoordinaten zu

~B(x, y) ∝ ~v(x, y) =
(
r
θ

)
=
(

IAMP(x, y)
^(∆I3−9(x, y),∆I12−6(x, y))− 90◦

)
(3.17)
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3 Magnetische Transmissionselektronenmikroskopie

Dabei muss vom Winkel des Ablenkvektors 90◦ abgezogen werden um Strahlablen-
kung in magnetische Induktion umzurechnen, die durch die Lorentzkraft verdreht
ist.

Charakterisierung von DPC an einem magnetischen Vortex
Um das laterale und magnetische Auflösungsvermögen des DPC-Systems zu cha-
rakterisieren wurde der Kern eines magnetischen Vortex in einer Permalloyscheibe
abgebildet. Die Auswertung der Bilder ist in Abbildung 3.10 gezeigt. Teilbilder A
und B zeigen die Rekonstruktion der magnetischen Induktion in der Farb- und Vek-
tordarstellung. Im Zentrum ist ein kleiner, punktförmiger Bereich sichtbar, der eine
verminderte Feldstärke aufweist und den Vortex-Kern darstellt. In diesem Bereich
biegen sich die Spins aus der Ebene heraus, werden parallel mit dem Elektronen-
strahl und erzeugen damit einen verminderten magnetischen Kontrast.
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Abbildung 3.10: DPC-Aufnahme des Zentrums eines magnetischen Vortex in Per-
malloy. In A ist die Farb- und in B die Vektordarstellung gezeigt.
Zentral befindet sich ein Punkt mit geringerer Intensität der den
Vortex-Kern abbildet. Der Durchmesser dieses Kerns ist mit DPC
auf einen Wert von ≈ 40 nm bestimmt worden, wie im Intensitäts-
profil in C gezeigt, und befindet sich damit nahe an den Literatur-
werten von 10− 30 nm [54–56].

Die Ausdehnung des Vortex-Kerns beträgt in bereits publizierten Messungen und
Simulationen 10− 30 nm [54–56]. In Abbildung 3.10C ist das Intensitätsprofil der
Amplitude der Strahlablenkung IAMP der DPC-Messung gezeigt. Darin lässt sich
der Durchmesser des Vortex-Kerns auf ≈ 40 nm bestimmen. Dieser Wert ist relativ
nahe an dem zu erwarteten Durchmesser und zeigt, dass DPC eine leistungsfähi-
ge Messmethode ist um im Fokus die magnetische Induktion von Spintexturen im
Nanometerbereich abzubilden.
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3.5 Probenpräparation für Bulk-Proben

Die TEM-Proben aus Bulk-Kristallen sind mit der Plan-View-Technik präpariert
worden. Dabei wird ein Kristallstück mit einer Diamantsäge in eine runde Form
geschnitten und auf einem Edelstahlring aufgeklebt. Der Kristall wird durch mecha-
nisches Schleifen auf eine gleichmäßige Dicke von 100 µm gebracht. Anschließend
wird mit einem Gatan Muldenschleifer eine definierte Vertiefung in die Mitte der
Probe gebracht, mit einer minimalen Restdicke von 30 µm. Im letzten Schritt wird
die Probe in einem Gatan PIPS (engl. precision ion polishing system) unter einem
Winkel von 3− 5 Grad mit Argonionen beschossen bis ein Loch in der Probe ent-
steht. Die Beschleunigungsspannung beträgt dabei 3− 4 kV. Um die Ränder des
Lochs zu glätten wird die Probe schließlich bei einer kleinen Beschleunigungsspan-
nung von 1 kV poliert.
Durch diese Präparation erhält man eine Probe, die in großen Bereichen elektronen-
transparent ist und damit eine Dicke von ≈ 100 nm aufweist.

3.6 Kontrollierte Magnetfelder im TEM

Für die beiden Betriebsmodi Lorentz-TEM und Differenzielle Phasenkontrastmikro-
skopie können die Linsenströme der Objektivlinse und der Minikondensorlinse vari-
iert werden. Dadurch ist es möglich das Magnetfeld senkrecht zur Probe auf einen
endlichen, festen Wert oder auf Null einzustellen.
Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde die magnetische Induktion BL in der
Probenkammer in Abhängigkeit der Linsenanregungen untersucht. Dazu wurde ein
Probenhalter mit einer ungeeichten Hall-Sonde vom Typ KSY44 in einem definier-
ten Feld eines PMOKE-Aufbaus (engl. polar magneto-optic Kerr effect) kalibriert.
Im TEM wurde dann anschließend für die wichtigsten Linsensituationen das Feld
bestimmt.
Abbildung 3.11 zeigt Feldmessungen im LTEM-Modus für verschiedene Anregungen
AObj der Objektivlinse und AMC der Minikondensorlinse. Die Anregungen AObj und
AMC geben an wie viel Strom durch die Linsen fließt und sind in Prozent des Maxi-
malstroms angegeben. In Abbildung 3.11A ist das Magnetfeld BL in Abhängigkeit
von AObj dargestellt. Das Magnetfeld steigt bis 50 % linear mit dem Linsenstrom,
dann setzt die Sättigung der Polschuhe ein. Bei voller Anregung ergibt sich ein Feld
von 2, 1 T. Der Ausschnitt zeigt, dass die Remanenz nach Sättigung der Polschuhe
weniger als 2 mT beträgt.
Abbildung 3.11B zeigt die Feldkurve der Minikondensorlinse bei ausgeschaltetem
Objektivnetzteil. Das maximal erreichbare Feld beträgt 15 mT, Nullfeld ist ca. bei
-35 % gegeben. Die Remanenz der Minikondensorlinse ist dabei kleiner als 0, 1 mT,
unabhängig von der Vorgeschichte von AMC. Der Offset bei AMC = 0 % im Feld ist

35
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Abbildung 3.11: Gemessene Magnetfelder im LTEM-Modus. Teilbild A zeigt die Fel-
der senkrecht zur Probe in Abhängigkeit von der Anregung der Ob-
jektivlinse. Bis 50% ergibt sich ein lineares Verhalten, danach setzt
die Sättigung der Polschuhe ein. Das Maximalfeld beträgt 2, 1 T
und die Hysterese erzeugt eine Remanenz von weniger als 2 mT. In
B ist die Feldabhängigkeit von der Anregung der Minikondensor-
linse mit deaktiviertem Objektivlinsennetzteil gezeigt. Hier beträgt
die Hysterese weniger als 0, 1 mT.

durch Restfelder unter anderem von der Lorentzlinse verursacht.
Für den LTEM-Modus wurde folgende Formel zur Berechnung der Feldstärke gefun-
den

BL = (3, 744± 0, 002) mT + (0, 10500± 0, 0004)mT

% AMC +(
(4, 1± 0, 2) mT + (29, 10± 0, 05)mT

% AObj

)
·N (3.18)

N ist eine boolsche Variable und gibt an, ob das Objektivnetzteil ein- (N = 1) oder
ausgeschaltet (N = 0) ist. Für den LM-STEM-Modus wurde folgender Zusammen-
hang gefunden

BL = (4, 77± 0, 01) mT + (0, 159± 0, 002)mT

% AMC +(
(1, 1± 0, 2) mT + (29, 10± 0, 08)mT

% AObj

)
·N (3.19)

Die Formeln geben das Magnetfeld BL für ein Anstieg der Linsenströme an, dabei
ist höchste Reproduzierbarkeit gegeben.
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3.7 Messaufbau

In Kapitel 5 und 6 werden Messungen präsentiert, die eine hohe zeitliche Auflösung
von 10 ms bei einer Probentemperatur von 12− 50 K benötigen. Dazu wurde im
Rahmen dieser Arbeit ein neuartiger Messaufbau entwickelt.
Um die erforderliche Zeitauflösung zu erreichen wurde ein Phosphoreszenzschirm
verkippt in den Strahl gehalten und mit einer Hochgeschwindigkeitskamera durch
die Bleiglasscheibe abgefilmt, wie in Abbildung 3.12 gezeigt. Dieser Schirm wird
üblicherweise durch den Benutzer über ein Okular betrachtet und ist bereits im Mi-
kroskop integriert. Die Hochgeschwindigkeitskamera Edge 5.5 der Firma PCO ist an
einen Spezialrechner angeschlossen und schafft bei voller Auflösung von 5,7 Megapi-
xel und 16 bit Tiefe eine Bildrate von 100 Bilder pro Sekunde [84]. Abbildung 3.13
zeigt, wie die Hochgeschwindigkeitskamera in den Messaufbau integriert ist.

Hochgeschwindig-
keitskamera

Probe

Elektronen-
strahl

Phospho-
reszenzschirm

Abbildung 3.12: Messaufbau für Hochgeschwindigkeits-Lorentz-TEM Messungen.
Der Elektronenstrahl beleuchtet einen Phosphoreszenzschirm, der
von einer Hochgeschwindigkeitskamera abgefilmt wird. Der einge-
rahmte Bereich befindet sich im Vakuum.

Die Kühlung der Probe ist durch einen modifizierten Heliumhalter der Firma Ga-
tan realisiert. Die Probe wird gekühlt, indem Helium aus einem Reservoir mit einer
Kapillare durch einen Wärmetauscher fließt, in den die Probe verschraubt ist. Der
Heliumfluss durch die Kapillare ist variabel und bestimmt die Kühlleistung und da-
mit die Temperatur der Probe. Über einen Temperaturfühler im Wärmetauscher
wird die Temperatur gemessen. Ursprünglich wurde der Halter so konzipiert, dass
beim Befüllen des Heliumvorrats ca. 50 L flüssiges Helium an die Umgebungsluft
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3 Magnetische Transmissionselektronenmikroskopie

abgegeben wird [85].
Der modifizierte Messaufbau beim Überheben von Helium in den Probenhalter ist
in Abbildung 3.13 in grün (B) dargestellt. Eine Flüssigheliumkanne wird mit Druck-
helium auf 200 mbar Überdruck gebracht, so dass Helium über den Überheber in
den Vorrat des Halter gedrückt wird. Der Abgasanschluss des Halters ist über eine
5 m lange Gummileitung und mäanderartig angeordneten Kupferrohren zum Auf-
wärmen an die Heliumrückgewinnungsanlage der Fakultät angeschlossen. Der Über-
hebevorgang dauert bei konstantem Druck in der Kanne typischerweise 45 min, das
Heliumreservoir ist üblicherweise voll, wenn über einen Zeitraum von 5 min die Mini-
maltemperatur von 12 K gemessen wird. Der Flüssigheliumverbrauch kann auf diese
Art und Weise auf 10 L pro Abkühlvorgang gesenkt werden, die Kosten sind dabei
durch den gesenkten Heliumverbrauch und den Anschluss an die Heliumrückgewin-
nungsanlage um einen Faktor 50 reduziert.

A

C

B

Abbildung 3.13: Messaufbau für zeitaufgelöste Messungen bei tiefen Temperaturen.
A zeigt das Transmissionselektronenmikroskop. Die Hochgeschwin-
digkeitskamera (C) ist an einen Spezialrechner angeschlossen und
filmt durch die Bleiglasscheibe einen Phosphoreszenzschirm. B zeigt
den Heliumhalter mit der modifizierten Überhebevorrichtung.
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4 Helimagnetismus in einer Heuslerschen
Legierung

Heuslersche Legierungen sind eine große Familie verschiedener Verbindungen, die
interessante fundamentale und technologische Eigenschaften besitzen. Ein großer
Vorteil der Heuslerschen Legierungen ist die Durchstimmbarkeit der Eigenschaften
durch das chemische Ersetzen von einzelnen Elementen.
Die magnetischen Heuslers bieten eine Plattform zum Design von anisotropen und
acentrischen Raumtemperatur-Magneten mit einer flexiblen magnetischen Konfigu-
ration [86]. Insbesondere die sog. halben Heusler Legierungen wie Mn2 YZ mit ver-
schiedenen magnetischen Untergittern sind potentielle Kandidaten für die Erzeugung
von Skyrmionen. Allerdings weisen diese Systeme ein hochsymmetrisches, kubisches
Kristallgitter auf und besitzen daher keine Dzyaloshinskii-Moriya-Wechselwirkung.
In einigen dieser Materialien ist es aber möglich die DMI durch einen Übergang von
kubischen zu tetragonalen Kristallgittern zu erzeugen [87, 88]. Theoretische Berech-
nungen zeigen, dass dadurch magnetische Skyrmionen spontan, d.h. ohne externes
Feld, oder durch Feldanregung entstehen können [89].
Spontane Skyrmionen wurden schon vor dem experimentellen Nachweis der Skyr-
mionen vorhergesagt [90] und sind besonders für technologische Anwendungen in-
teressant. Nachgewiesen sind atomare, spontane Skyrmionengitter beispielsweise in
Eisen-Monolagen durch Spin-aufgelöste Rastertunnelmikroskopie [91].
Im Rahmen dieser Arbeit wurde die tetragonale Heusler-Legierung Mn1.4PtSn un-
tersucht. Magnetisierungs- und Suszeptibilitätsmessungen zeigen starke Indizien für
einen magnetischen Phasenübergang bei 160 K und deuten auf die Existenz von
spontanen Skyrmionen hin. Im TEM wurde die helikale Phase über große Tempera-
turbereiche nachgewiesen, jedoch konnten Skyrmionen nicht eindeutig nachgewiesen
werden. Bei 160 K tauchen in einem engen Temperaturbereich punktförmige Merk-
male auf, die sich teilweise auf Kontaminationen zurückführen lassen.
Das Wachsen der Mn1.4PtSn Bulk-Probe und die magnetischen Bulk-Messungen an
diesen Proben wurden von Ajaya Nayak1, die TEM-Messungen vom Autor der Dis-
sertation durchgeführt. Die Auswertung der TEM-Messungen erfolgte durch Ajaya
Nayak und dem Autor.

1Max-Planck-Institut für chemische Physik fester Stoffe in Dresden und Max-Planck-Institut für
Mikrostrukturen in Halle
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4 Helimagnetismus in einer Heuslerschen Legierung

4.1 Bulk-Messungen

Die Mn1.4PtSn Bulk-Probe wurde in einem Lichtbogen-Schmelzofen unter hoch-
reiner Argon-Atmosphäre bei 1073 K eine Woche lang durchgeglüht und anschlie-
ßend in Eiswasser abgeschreckt. XRD-Messungen (engl. x-ray powder diffraction)
zeigen, dass Mn1.4PtSn eine tetragonale Kristallstruktur aufweist und zur Raum-
gruppe I 4̄2m gehört.
Die in Abbildung 4.1 gezeigten Magnetisierungs- und AC-Suszeptibilitätsmessungen
wurden in einem SQUID VSM (engl. super conducting quantum interference device
vibrating sample magnetometer) durchgeführt. Die Magnetisierungskurve zeigt, dass
die Curie-Temperatur bei 400 K liegt und gibt Hinweise auf eine Spinreorientierung
bei 160 K. In der AC-Suszeptibilität ist zwischen 130 K und 160 K ein Minimum
sichtbar, welches typisch für die Skyrmionenphase ist [92]. Das Minimum ist zudem
ohne externes Magnetfeld messbar, was auf eine spontane Skyrmionenphase deutet.

Abbildung 4.1: Magnetisierung und AC-Suszeptibilität in Abhängigkeit von der
Temperatur. Die Magnetisierungskurve zeigt, dass eine Spinreori-
entierung bei 160 K stattfindet und die Curie-Temperatur bei 400 K
liegt. In der AC-Suszeptibilität ist ein Ausschlag zwischen 130 K und
160 K sichtbar, was auf eine spontane Skyrmionenphase hindeutet.

4.2 Probe

Für das TEM wurde die Bulk-Probenpräparation angewandt, wie in Kapitel 3.5 be-
schrieben. Eine typische Probenstelle bei Raumtemperatur ohne externes Magnet-
feld ist in Abbildung 4.2 gezeigt. Teilbild 4.2A wurde im Fokus aufgenommen und
enthält keinen magnetischen Kontrast. Elektronenbeugungsmessungen ergaben, dass
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4.3 Helikale Phase

A B C

Δf  = 0 µm Δf  = 30 µm 150 nm1 µm 1 µm

Abbildung 4.2: Typische Probenstelle bei Raumtemperatur ohne externes Magnet-
feld. A ist eine LTEM-Aufnahme im Fokus ohne magnetischen Kon-
trast. Zwischen den hellen und dunklen Streifen befindet sich jeweils
eine Zwillingsversetzung. Die überfokussierte LTEM-Messung in B
zeigt die helikale Phase in den hellen Bereichen mit einer Periodizi-
tät von 110 nm. In C ist die rekonstruierte magnetische Induktion
durch die TIE dargestellt, mit der entgegengesetzten Ausrichtung
von benachbarten Streifen.

sich an den Rändern der hellen und dunklen Streifen jeweils 180◦ Zwillingsversetzun-
gen befinden. Damit weisen die einzelnen Streifen eine gespiegelte Kristallstruktur
zueinander auf und haben die typischen hell-dunkel Kontraste 180◦ gedrehter Kri-
stallstrukturen [93, 94]. Abbildung 4.2B zeigt eine um ∆f = 30 µm überfokussierte
LTEM-Aufnahme mit magnetischen Streifen in den hellen Bereichen und größeren
Domänen in den dunklen Flächen. Die rekonstruierte magnetische Induktion durch
die TIE der magnetischen Streifen ist in Abbildung 4.2C dargestellt. Benachbarte
Streifen sind jeweils in entgegengesetzter Richtung magnetisiert mit einer Modula-
tionswellenlänge von 110 nm. Durch das sinusartige Kontrastprofil der Streifen und
die große Ähnlichkeit zu anderen LTEM-Messungen [14–16] ist diese Spintextur der
helikalen Phase zuzuordnen. Die Magnetfeld- und Temperaturabhängigkeit der he-
likalen Phase wird im Folgenden genauer erläutert.

4.3 Helikale Phase

Die Magnetfeldabhängigkeit der helikalen Phase ist in Abbildung 4.3A-E gezeigt. Mit
zunehmendem Feld vergrößern sich die Abstände zwischen den einzelnen Streifen. Ab
einem Feld von über 250 mT verschwinden die Streifen komplett und es ist kein ma-
gnetischer Kontrast mehr detektierbar. Abbildung 4.3F zeigt eine DPC-Aufnahme
der Streifen ohne externes Magnetfeld und bestätigt damit die Rekonstruktionen der
magnetischen Induktion durch die TIE.
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A B C

T = 300 K, B = 0 T T = 300 K, B = 0,1 T 1 µm

T = 300 K, B = 0,2 T T = 20 K, B = 0 T

D E F

T = 300 K, B = 0 T 

DPCF

FTIE FTIE FTIE

FTIE FTIE

1 µm 1 µm

500 nm1 µmT = 300 K, B = 0,25 T 1 µm

T = 300 K, B = 0,05 T

Abbildung 4.3: Einfluss eines externen Magnetfelds auf die helikale Phase. A-F zeigt
in rekonstruierten TIE-Bildern wie sich der Abstand der Streifen mit
zunehmendem Feld vergrößert. Bei einer Feldstärke von über 250 mT
verschwinden die Streifen. Die DPC-Aufnahme in F bestätigt die
Rekonstruktion durch die TIE und zeigt einen Defekt.

Die DPC-Aufnahme zeigt eine Stelle an der sich ein Defekt gebildet hat. Diese De-
fekte haben, sofern sie bei Raumtemperatur vorhanden sind, die Tendenz sich bei
höheren Temperaturen aufzulösen. In einem Heizexperiment wurde die Probe über
die Curie-Temperatur TC = 400 K aufgeheizt. Über TC verschwindet jeglicher ma-
gnetischer Kontrast und nach langsamen Abkühlen auf Raumtemperatur ist die
Anzahl der Defekte sehr gering. Kühlt man die Probe auf tiefe Temperaturen bis zu
12 K ab, wie in Abbildung 4.4 gezeigt, bilden sich vermehrt Defekte. Die beiden Teil-
bilder in Abbildung 4.4 zeigen die helikale Phase mit Defekten bei 22 K und 20 K.
Durch Aufwärmen auf Zimmertemperatur lösen sich diese Defekte teilweise wieder
auf. Im abgekühlten Zustand ergibt sich ein ähnliche Magnetfeldabhängigkeit wie
bei Raumtemperatur und ab einer Feldstärke von 250 mT verschwindet die helikale
Phase.
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4.4 Punktförmige Kontraste

A B

T = 22 K, B = 0 T 1 µm T = 20 K, B = 0 T

FTIE FTIE

1 µm

Abbildung 4.4: Beim Abkühlen der Probe auf bis zu 12 K entstehen Defekte in der
helikalen Phase. Diese Defekte lösen sich teilweise bei Zimmertem-
peratur wieder auf. In Teilbild A beträgt die Temperatur 22 K und
in B 20 K, bei einem Magnetfeld von 0 T.

4.4 Punktförmige Kontraste

Die magnetischen Messungen an der Bulk-Probe zeigen Indizien für eine Skyrmio-
nenphase ohne externem Magnetfeld im Bereich zwischen 130 K und 160 K. Beim
Abkühlen der Probe von Zimmertemperatur in diesen Temperaturbereich sind keine
Kontraständerungen sichtbar, doch tauchen Kontraste auf, wenn man weit unter
130 K abkühlt und sich von unten dem interessanten Bereich annähert. Die Kon-
traste haben eine endliche, rotationssymmetrische Ausdehnung und werden im Fol-
genden als punktförmig bezeichnet. Eine Rekonstruktion der magnetischen Indukti-

A B C

T = 146 K, B = 0 T T = 150 K, B = 0 T 200 nm

FTIE FTIE FTIE

T = 148 K, B = 0 T

Abbildung 4.5: Runde Merkmale tauchen beim Aufwärmen der Probe ab 146 K in
einem engen Temperaturbereich auf. Die Teilbilder A, B und C zei-
gen Rekonstruktionen durch die TIE für Temperaturen von 146 K,
148 K und 150 K bei Nullfeld.

43



4 Helimagnetismus in einer Heuslerschen Legierung

A B C
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DPC
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FLTEM
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Abbildung 4.6: Messungen der punktförmigen Kontraste durch verschiedene Metho-
den und mit unterschiedlichen angelegten Magnetfeldern. A und B
zeigen wie sich die Punkte scheinbar willkürlich auf der Probe anord-
nen. Vergleicht man die beiden Messungen mit der DPC-Aufnahme
in C, fällt die unterschiedliche Größe der Punkte auf. In D und E
ist gezeigt, dass die punktartigen Merkmale auch bei hohen Magnet-
feldern von 2 T existieren. Teilbild F zeigt, dass Tropfen auf der
Oberfläche einen ähnlichen Kontrast erzeugen können.

on durch die TIE für verschiedene Temperaturen ist in Abbildung 4.5 gezeigt. Bei
146 K tauchen in Teilbild 4.5A über die komplette Probe verteilt runde Punkte mit
scheinbar rotierender magnetischer Induktion auf, die bei 148 K deutlich weniger
werden und schließlich bei 150 K fast komplett verschwinden. Wie in Abbildung 4.5
zu sehen, ändert sich die helikale Phase dabei nicht.

In typischen TEM-Messungen an Bulk-Skyrmionenmaterialien wie Fe1–xCoxSi ent-
stehen Skyrmionen aus der helikalen Phase heraus. Dabei teilen sich die Streifen und
bilden runde Skyrmionen [14]. In den TEM-Messungen an Mn1.4PtSn lässt sich je-
doch ein komplett unterschiedliches Verhalten beobachten. Weitere Aufnahmen bei
verschiedenen Temperaturen und Magnetfeldern sind in Abbildung 4.6A-E darge-
stellt. Teilbilder 4.6A-C zeigen durch die TIE-Rekonstruktion, LTEM und DPC, dass
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4.4 Punktförmige Kontraste

T = 142 K, B = 0 T 100 nm

Abbildung 4.7: TIE-Rekonstruktion in der sich Punkte scheinbar an der helikalen
Phase anordnen und diese aufbrechen. Diese Art von Messungen
sprechen eher dafür, dass zusätzlich zu Kontaminationen auch ma-
gnetische Strukturen im interessanten Temperaturbereich entstehen.

sich die Punkte in Bereichen mit helikaler Phase, aber auch an den Stellen mit grö-
ßeren Domänen scheinbar gleichmäßig verteilen. Die punktförmigen Merkmale sind
damit unabhängig von Kristalldrehungen um 180◦ durch die Zwillingsversetzungen.
Die Teilbilder 4.6D und E zeigen Aufnahmen mit hochangeregter Objektivlinse bei
einem externen Magnetfeld von 2 T. Die Messungen zeigen, dass sich die Punkte
durch die externen Felder nicht verändern. Die Bilder zeigen auch, dass die Größe
der Punkte stark variiert mit einem Durchmesser von 10 nm bis 100 nm.

Die Unabhängigkeit von der helikalen Phase, der Kristallrichtung und dem externen
Magnetfeld sprechen dafür, dass die punktförmigen Merkmale in den Messungen
keine magnetischen Strukturen sind. Eine mögliche Erklärung für die Erscheinung
der Punkte wäre, dass es sich um Kontamination in der Probenkammer handelt,
die bei 140 K Tröpfchen auf der Probe bildet. In Abbildung 4.6F ist skizziert, wie
Tröpfchen auf der Probe die einfallenden Elektronen ablenken. Der dabei entste-
hende Kontrast erzeugt bei überfokussierten LTEM-Aufnahmen helle Punkte wie
bei magnetischen Skyrmionen. In den TIE-Rekonstruktionen und DPC-Aufnahmen
wird jeglicher Kontrast als magnetisch interpretiert und solche Punkte fälschlicher-
weise als rotierende magnetische Induktion dargestellt.
Um die Kontaminationen eindeutig nachzuweisen wurden verschiedene andere Pro-
benmaterialien abgekühlt und im Bereich zwischen 140− 150 K untersucht. Da-
bei konnte festgestellt werden, dass bei GaN-Querpräparaten und Co-Filmen keine
Punkte entstehen. Jedoch wurden in Fe0.5Co0.5Si diese Punkte ab 140 K nachgewie-
sen. In diesem Temperaturbereich ist Fe0.5Co0.5Si paramagnetisch und eine Skyr-
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4 Helimagnetismus in einer Heuslerschen Legierung

mionenphase entsteht erst bei Temperaturen unterhalb von 36 K. Damit ist es sehr
wahrscheinlich, dass die gemessenen Merkmale auf Kontaminationen zurückzufüh-
ren sind. Dennoch geben die Magnetisierungs- und AC-Suszeptibilitätsmessungen
Indizien für eine spontane Skyrmionenphase. Auch anhand von vereinzelten Auf-
nahmen wie in Abbildung 4.7 gezeigt können spontane Skyrmionen nicht komplett
ausgeschlossen werden. In der TIE-Rekonstruktion ist zu erkennen, dass die punkt-
förmigen Merkmale immer über zwei Streifen liegen und diese scheinbar aufbrechen.
Die Anordnung der Punkte kann auch zufällig auf die Streifen fallen, dennoch spre-
chen diese Messungen eher für magnetische Strukturen als für Kontaminationen, da
Sie dem Übergang von Skyrmionen zu helikaler Phase in anderen TEM-Messungen
stark ähneln [14, 15].

4.5 Zusammenfassung

Es wurde die tetragonale Heusler-Legierung Mn1.4PtSn auf Helimagnetismus hin un-
tersucht. Ab der Curie-Temperatur von 400 K bis zu einer Temperatur von 12 K wur-
de die helikale Phase nachgewiesen. Sie bildet zu tiefen Temperaturen hin vermehrt
Defekte und kann durch ein externes Magnetfeld beeinflusst werden. Die Abstände
der Streifen vergrößern sich mit zunehmenden Feld und die Streifen verschwinden
für Felder größer als 250 mT.
Magnetisierungs- und Suszeptibilitätsmessungen am Bulk-Kristall geben deutliche
Hinweise auf eine spontane Skyrmionenphase zwischen 130 K und 160 K. In diesem
Temperaturbereich wurden punktförmige Merkmale beobachtet. Die Punkte schei-
nen in den meisten Fällen unabhängig von der Kristallrichtung, der helikalen Phase
und von externen Magnetfeldern und sind daher höchstwahrscheinlich auf Kontami-
nationen zurückzuführen, die Tröpfchen auf der Probenoberfläche ausbilden. Dafür
spricht, dass ähnliche punktförmige Merkmale bei identischen Temperaturen auch
in Fe0.5Co0.5Si nachgewiesen wurden. Nur vereinzelte Messungen in Mn1.4PtSn zei-
gen, wie sich Punkte entlang von Streifen der helikalen Phase anordnen und diese
aufbrechen. Es kann daher nicht vollständig ausgeschlossen werden, dass zusätzlich
zu den Kontaminationen auch magnetische Strukturen entstehen.
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5 Skyrmionengitterkorngrenzen in
Cu2OSeO3

Skyrmionengitter können durch zwei unterschiedliche Ansätze beschrieben werden.
Zum einem durch das Wellenbild. Dabei entsteht das Skyrmionengitter durch die
Überlagerung von drei Spinhelices deren Ausbreitungsvektoren um 120◦ verkippt
sind. Aus dieser Sicht kann man nicht von einem individuellen, teilchenartigen Cha-
rakter einzelner Skyrmionen ausgehen. Interessant ist, dass beispielsweise bei Neu-
tronenbeugungsexperimenten an Skyrmionengittern in MnSi die höheren Ordnungen
im reziproken Gitter quasi nicht vorhanden sind [44], was für eine sehr glatte Spin-
struktur spricht. Im Gegensatz dazu steht das Teilchenbild von Skyrmionen, dabei
wird ein einzelnes Skyrmion als eine topologisch stabile Spinstruktur angesehen. Tat-
sächlich wurden vereinzelte Skyrmionen schon beobachtet [14, 16, 28], allerdings ist
der Grad des Teilchencharakters noch unklar. In diesem Kapitel wird die zeitliche
Entwicklung von Störungen in hexagonalen Skyrmionengittern untersucht, die den
Teilchencharakter der Skyrmionen stärken.

Das Skyrmionengitter in Cu2OSeO3 kann sich in Domänen mit unterschiedlicher
Gitterausrichtung unterteilen [95]. Die Grenzen solcher Domänen wurden im Real-
raum bereits abgebildet [75, 76, 96, 97], allerdings ohne Untersuchung der dyna-
mischen Eigenschaften. Im Folgenden werden Skyrmionengitter in Cu2OSeO3 auf
ihre Defekte und deren Dynamik hin mit Hochgeschwindigkeitsvideos untersucht.
Es konnten Gitterkorngrenzen bei verschiedenen Kippwinkeln abgebildet und ana-
lysiert werden, da die inhomogene Wärmeverteilung durch den Elektronenstrahl im
TEM ein Drehmoment auf das Skyrmionengitter ausübt.
Die Messungen ergaben, dass 5-7 Defekte die wichtigste Rolle bei Umordnungspro-
zessen im Gitter bilden. In anderen hexagonalen Teilchengittern aus Atomen oder
Kolloiden existieren ebenfalls hauptsächlich 5-7 Defekte, die ein sehr ähnliches dy-
namisches Verhalten wie im Skyrmionengitter aufweisen. Treten Gitterkorngrenzen
auf, so bestehen diese aus einer Hintereinanderreihung von 5-7 Defekten, abhängig
vom Kippwinkel zwischen den Domänen. Es wurden systematisch die Defektdichten
entlang der Korngrenzen vermessen und durch klassische Monte-Carlo-Simulationen
gestützt. Die Ergebnisse können mit der Frankschen Formel für Kleinwinkelgitter-
korngrenzen für alle Kippwinkel beschrieben werden. Um das qualitative Verhalten
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5 Skyrmionengitterkorngrenzen in Cu2OSeO3

der Skyrmionen unter dem Einfluss des thermischen Gradienten des Elektronen-
strahls zu verifizieren wurden viele Skyrmionen in einem Teilchenmodell simuliert.
Die Simulationen passen dabei sehr gut zu den Messungen und bestätigen den star-
ken Teilchencharakter der Skyrmionen in Cu2OSeO3.

Die Bulk-Probe wurde von Helmuth Berger1 gewachsen, alle TEM-Messungen wur-
den von Simon Pöllath2 und dem Autor durchgeführt. Die Auswertung der CCD-
Bilder und der Hochgeschwindigkeitsvideos erfolgte hauptsächlich durch den Autor.
Simon Pöllath führte in den Hochgeschwindigkeitsvideos die Auswertung der Einzel-
defekte und Gittergrenzen durch und berechnete klassische Monte-Carlo-Simulationen
zur Defektdichte. Lukas Heinen3 berechnete die teilchenartigen Simulationen. Die
Ergebnisse sind in Quelle [98] publiziert.

5.1 Probe

Die Cu2OSeO3 Bulk-Probe wurde durch chemische Gasphasenabscheidung gewach-
sen, anschließend wurde ein Scheibchen herausgeschnitten, so dass die Flächennor-

A B C

T = 12 K, B = 0 T 500 nm 500 nm 50 nmT = 12 K, B = 32 mT T = 12 K, B = 32 mT

FT FT

Abbildung 5.1: A zeigt die helikale Phase bei 12 K ohne externes Magnetfeld, unten
rechts ist der Probenrand zu erkennen, dessen starke Aufladung zu
einer Ablenkung des Strahls führt. Teilbild B zeigt eine Aufnahme
der Skyrmionenphase nach dem Aufdampfen von Kohlenstoff bei ei-
ner Temperatur von 12 K unter einem Magnetfeld von 32 mT. Die
dunklen punktförmigen Kontraste sind auf Verunreinigungen durch
das Kohlenstoffbedampfen zurückzuführen. C zeigt die für Skyrmio-
nen typische Rekonstruktion der magnetischen Flussdichte durch die
TIE.

1Crystal Growth Facility, Ecole Polytechnique Fédérale de Lausanne (EPFL)
2AG Back, Universität Regensburg
3AG Rosch, Universität zu Köln
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5.1 Probe
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Abbildung 5.2: Durch Seki et al. bestimmtes Phasendiagramm einer TEM-Probe
[16]. Die kritische Temperatur beträgt TC ≈ 50 K. Die Skyrmionen-
phase ist ab dieser Temperatur über einen großen Magnetfeldbereich
bis hin zu tiefen Temperaturen messbar. Für kleine Felder bildet sich
die helikale Phase aus. Nach [16].

male eine 〈110〉-Orientierung aufweist. Dieses Plättchen wurde klassisch präpariert
wie in Kapitel 3.5 beschrieben. Ein Bild der helikalen Phase nach der Präparation
bei 12 K ohne externes Magnetfeld ist in Abbildung 5.1A gezeigt. Unten rechts im
Bild ist der Rand der Probe zu sehen, der aufgrund der schlechten Leitfähigkeit von
Cu2OSeO3 starke Aufladungen zeigt was zu Strahlablenkungen führt. Die Aufla-
dungen führen zudem zu einem Drift der Probe und teilweise zu Verzerrungen. Die
helikale Phase ist über große Teile der Probe verteilt und die Fouriertransformation
oben rechts spiegelt die unidirektionale Ausbreitungsrichtung der helikalen Phase in
ihrer zweizähligen Symmetrie wieder.
Um den Aufladungen entgegenzuwirken wurde die komplette Probe von zwei Sei-
ten mit ein paar Nanometer Kohlenstoff bedampft. Eine Aufnahme bei 12 K unter
einem externen Magnetfeld von 32 mT der Skyrmionenphase nach dem Bedamp-
fen ist in Abbildung 5.1B gezeigt. Die schwarzen punktförmigen Kontraste sind auf
Verunreinigungen durch das Kohlenstoffaufdampfen zurückzuführen. In der Fourier-
transformierten (FT) oben rechts ist die hexagonale Struktur des Skyrmionengitters
mit höheren Ordnungen abgebildet. Die höheren Ordnungen geben Informationen
zur Feinstruktur der Spintextur einzelner Skyrmionen und sprechen für einen relativ
abrupten Anstieg des Kontrasts. Im Gegensatz dazu sind bei Neutronenmessungen
an MnSi höhere Ordnungen mit einem Faktor 10−4 extrem unterdrückt was für
eine sehr glatte, sinusförmige Spinstruktur spricht [44]. Die Rekonstruktion durch
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5 Skyrmionengitterkorngrenzen in Cu2OSeO3

A B C

D E F

T = 33 K, B = 0 mT

500 nm

T = 33 K, B = 12 mT T = 33 K, B = 24 mT

T = 33 K, B = 36 mT T = 33 K, B = 48 mT T = 33 K, B = 60 mT

Abbildung 5.3: Magnetfeldabhängigkeit der Probe bei 33 K. Teilbilder A-C zeigen
den Übergang von der helikalen Phase in die Skyrmionenphase. Da-
bei entstehen bei einem Feld von 12 mT einzelne Skyrmionen am
Rand der Probe (mit Pfeilen markiert), die sich von dort über die
Probe ausbreiten. B zeigt ein geschlossenes Skyrmionengitter bei ei-
nem Magnetfeld von 48 mT über die komplette Probe, das bei einem
Feld von 60 mT in Teilbild F teilweise verschwindet und in die koni-
sche Phase übergeht.

die TIE in Abbildung 5.1C zeigt die für Skyrmionen typische Rotation der magn.
Flussdichte mit gleichem Rotationssinn für alle Skyrmionen. Der Abstand zwischen
den Skyrmionen beträgt ∼ 50 nm.
Die Skyrmionenphase findet sich in TEM-Proben typischerweise in einem großen
Bereich des Phasendiagramms, verglichen mit Bulk-Proben. Ein durch LTEM auf-
genommenes Phasendiagramm für Cu2OSeO3 aus Quelle [16] ist in Abbildung 5.2
gezeigt. Die Skyrmionenphase ist ab ≈ 50 K bis hin zu tiefen Temperaturen in großen
Bereichen beobachtbar.
Für die Messungen in diesem Kapitel ist es wichtig ein möglichst geschlossenes
Skyrmionengitter über die komplette Probe zu stabilisieren. Dazu wurde die Ma-
gnetfeldabhängigkeit der Skyrmionenphase nach Abkühlen unter Nullfeld auf 33 K
untersucht, die in Abbildung 5.3 dargestellt ist. Die helikale Phase geht in den Teil-
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5.2 Thermisch induzierte Skyrmionenbewegung

bildern 5.3A-C in die Skyrmionenphase über. Dabei entstehen bei einem Magnetfeld
von 12 mT erst einzelne Skyrmionen am Probenrand, die sich von dort mit zuneh-
menden Feldern über die Probe ausbreiten. Für ein Feld von 48 mT ist auf der
kompletten Probe ein Skyrmionengitter messbar, wie in Teilbild E gezeigt, und geht
für höhere Magnetfelder in die konische Phase über.
Die Messungen in Abbildung 5.3 zeigen, dass ein Skyrmionengitter bei 33 K unter
einem Feld von 48 mT stabilisiert wird. Alle folgende Messungen in diesem Kapitel
wurden ebenfalls mit einem Feld von 48 mT bei einer Temperatur von 18 K durch-
geführt. Dabei wurde erst ohne Magnetfeld abgekühlt und anschließend das Feld
erhöht.

5.2 Thermisch induzierte Skyrmionenbewegung

Beim Betrachten der Skyrmionenphase im TEM mit hoher Strahlintensität wird das
Skyrmionengitter unter günstigen Randbedingungen in Rotation versetzt. Abbildung
5.4A-E zeigt die Fouriertransformierte der LTEM Aufnahmen des Skyrmionengitters

A B C

t = 0 ms

D E F

t = 99 ms t = 495 ms

t = 1089 ms t = 1683 ms
theoretische Wärmeverteilung 
durch den Elektronenstrahl

Abbildung 5.4: A-E zeigt die Rotation des Skyrmionengitters anhand der Fourier-
transformierten. Die Winkelgeschwindigkeit beträgt in diesem Fall
0, 1◦/s. Erklären lässt sich dieses Phänomen durch einen gaußförmi-
gen Temperaturgradienten wie in F gezeigt, der durch den Elektro-
nenstrahl beim Betrachten im TEM entsteht. F nach [99].
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5 Skyrmionengitterkorngrenzen in Cu2OSeO3

während der Drehung. Die Rotation erfolgt gegen den Uhrzeigersinn und besitzt in
diesem Fall eine Winkelgeschwindigkeit von 0, 1◦/s. Das Drehmoment auf das Skyr-
mionengitter entsteht durch den Temperaturgradient, den der Elektronenstrahl in
der Probe erzeugt.
Mochizuki et al. zeigten in Simulationen, dass eine gaußförmige Wärmeverteilung,
wie in Abbildung 5.4F gezeigt, ein Drehmoment auf das Skyrmionengitter ausübt
[99]. Dieser Temperaturgradient erzeugt einen Magnonenstrom, der mit den Skyr-
mionen durch den intrinsischen Hall-Effekt wechselwirkt und eine Kraft ausübt [27,
99, 100]. Neutronenbeugungsmessungen zeigen zudem, dass Skyrmionengitter eben-
falls durch die Kombination aus elektrischen Strömen und Temperaturgradienten in
Rotation versetzt werden können [27, 100, 101].
Die mechanische Präparation der Probe führt zu einer inhomogenen Dickenvertei-
lung, die wiederum zu einer inhomogenen Absorption des Elektronenstrahls führt.
Dadurch entstehen komplizierte Temperaturgradienten, die ortsabhängige Drehmo-
mente auf das Skyrmionengitter ausüben. Diese Drehmomente führen je nach Rand-
bedingung außerhalb des Temperaturgradienten dazu, dass sich Defekte im Gitter
bilden, Gitterkorngrenzen entstehen oder das Gitter in Rotation versetzt wird.

5.3 Datenauswertung

Um das Verhalten von Defekten in Skyrmionengittern zu verfolgen ist eine umfang-
reiche Auswerteprozedur nötig. Die einzelnen Schritte sind in Abbildung 5.5 dar-
gestellt. Teilbild A zeigt ein Einzelbild eines Hochgeschwindigkeitsvideos mit einer
Skyrmionengitterkorngrenze. Die Einzelbilder wurden zuerst am ersten Teilbild aus-
gerichtet um jegliche Probendrifts zu kompensieren. Danach folgt die Subtraktion
des nichtmagnetischen Hintergrunds welcher durch die Mittlung von fünf Einzelbil-
dern erzeugt wird. Der Umstand der vollkommen freien Bewegung des Gitters in der
Probe macht diese Vorgehensweise möglich. Das Ergebnis nach der Subtraktion des
unmagnetischen Hintergrunds ist in Abbildung 5.5B gezeigt. Die schiefe Beleuch-
tung und das Abfilmen des Phosphoreszenzschirms führt zu einer Verzerrung der
Aufnahme, was in der Elliptizität der FT oben rechts zu sehen ist. Durch Strecken
und Drehen wird die Verzerrung kompensiert, wie in Teilbild C gezeigt.
Das Signal-Rausch-Verhältnis wird durch die Anwendung eines FT-Bandpassfilters
erhöht, wie in Teilbild D abgebildet. Die Skyrmionenpositionen wurden anschließend
durch eine lokale Maximadetektion bestimmt. Die gefunden Positionen sind in Teil-
bild E als rote Punkte eingezeichnet.
Schließlich wurde die Delaunay-Triangulation auf die Skyrmionenpositionen ange-
wandt, welche ein Dreiecksnetz generiert [102]. Dabei werden die einzelnen Skyr-
mionenpositionen so verbunden, dass Dreiecke entstehen die maximale Innenwinkel
aufweisen. In einem hexagonalen Gitter ergeben sich dadurch gleichseitige Dreiecke,
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5.3 Datenauswertung

A B C

D E F

250 nm

Abbildung 5.5: Prozessierung der Einzelbilder aus den Hochgeschwindigkeitsvideos
am Beispiel einer Skyrmionengitterkorngrenze. A zeigt das unbear-
beitete Rohbild in dem sich zwei Skyrmionenigitterdomänen mit un-
terschiedlicher Orientierung befinden. In B ist der nicht-magnetische
Hintergrund abgezogen. Die Fouriertransformierte oben rechts zeigt
zwei verzerrte hexagonale Gitter mit unterschiedlichen Orientie-
rungen. Die Verzerrung kann durch Streckung des Bildes beho-
ben werden wie in Teilbild C gezeigt. Anschließend wurde ein FT-
Bandpassfilter angewandt, wie in D dargestellt. Der Filter im rezi-
proken Raum ist oben rechts abgebildet. Die Skyrmionenpositionen
wurden mit einem Algorithmus bestimmt, der lokale Maxima fin-
det, die in Teilbild E mit roten Punkten markiert sind. Schließlich
wurde die Delaunay-Triangulation auf die Skyrmionenpositionen an-
gewandt und die Anzahl der nächsten Nachbarn durch Farben darge-
stellt. Skyrmionen mit sechs Nachbarn sind grün, mit fünf Nachbarn
blau und solche mit sieben Nachbarn orange markiert. Man sieht,
dass die Defekte hauptsächlich entlang der Gitterkorngrenze auftre-
ten. Nach [34].
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5 Skyrmionengitterkorngrenzen in Cu2OSeO3

die sich besonders eignen um die Anzahl der nächsten Nachbarn an jedem Gitter-
punkt zu bestimmen. Diese lassen sich aus der Anzahl der Dreiecke, die mit einem
Gitterpunkt verbunden sind, direkt angeben.
In Abbildung 5.5F ist die Delaunay-Triangulation gezeigt und die Anzahl der näch-
sten Nachbarn mit verschiedenen Farben markiert. Skyrmionen mit sechs Nachbarn
sind grün, mit fünf blau und solche mit sieben orange gekennzeichnet. In der Abbil-
dung sieht man entlang der Gitterkorngrenze eine Anhäufung von Skyrmionen mit
Nachbarn ungleich sechs. Dabei treten immer paarweise Skyrmionen mit fünf und
sieben Nachbarn auf. Eigenschaften dieser Defekte werden im Folgenden genauer
diskutiert.

5.4 5-7 Defekte

In den Auswertungen der Hochgeschwindigkeitsvideos von Skyrmionengittern in
Cu2OSeO3 durch die Delaunay-Triangulation treten ausschließlich zwei unterschied-
liche Gitterdefekte auf. Diese Defekte bestehen aus einem Skyrmion mit fünf Nach-
barn, neben einem mit sieben nächsten Nachbarn, immer als Pärchen nebeneinander.
Durch das paarweise Auftreten werden die beiden Defekte in dieser Arbeit als eine
Einheit betrachtet und (wie von Rajeswari in [97]) 5-7 Defekt genannt.
In Abbildung 5.6A ist solch ein einzelner 5-7 Defekt in der Delaunay-Triangulation
gezeigt. Links oben sind die entzerrten LTEM-Rohdaten eingeblendet. Bei genaue-
rer Betrachtung liegt der Ursprung des Defekts in zwei Disklinationslinien die aus
zwei Richtungen in das Gitter eingeschoben sind und im Skyrmion mit fünf nächsten
Nachbarn enden. In Abbildung 5.6A sind diese durch die gelb gepunktete V-förmige
Linie gekennzeichnet. Durch Filterung im reziproken Raum können die Disklinati-
onslinien direkt sichtbar gemacht werden. Die Fouriertransformierte des Defekts aus
Teilbild 5.6A ist in Abbildung 5.6B gezeigt. Es sind die sechs Punkte der hexago-
nalen Gitterstruktur und auch höhere Ordnungen sichtbar. Die Rücktransformation
der eingezeichneten farbigen Masken ergeben Abbildungen 5.6C-E. In Teilbild D
und E ist jeweils der Einschub einer Disklinationslinie ersichtlich, die beide an der
Position des Skyrmions mit fünf nächsten Nachbarn enden. In Teilbild C weisen die
Linien keine Störungen auf, was zeigt, dass das Skyrmionengitter in dieser Kristall-
richtung nicht verzerrt ist. Jedoch sind die Gitterlinien vor und nach dem Defekt
um 3◦ verkippt. Die Disklinationslinien in Abbildung 5.6D und E führen beide zu
einer leichten Verbiegung der Gitterlinien, wie in der Abbildung mit rot markiert.
Die dynamische Betrachtung zeigt eine starke Fluktuation der 5-7 Defekte. Einzel-
ne Defekte bewegen sich innerhalb von 11 ms um sieben Gitterabstände, was einer
minimalen Geschwindigkeit von 31 µm/s entspricht. Die bevorzugte Fluktuations-
richtung ist mit Pfeilen in Abbildung 5.6A gezeigt.
Interessanterweise kommen 5-7 Defekte auch in vielen anderen Teilchengittern vor.
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Abbildung 5.6: 5-7 Defekt im Skyrmionengitter von Cu2OSeO3. A zeigt die
Delaunay-Triangulation mit eingefügten LTEM-Rohdaten links
oben. Der Defekt entsteht durch zwei Disklinationslinien (mit gelb
gekennzeichnet), die in zwei Richtungen in das Skyrmionengitter ein-
gefügt sind. Die beiden Pfeile zeigen die bevorzugte Fluktuations-
richtung. Die Fouriertransformierte in B zeigt die hexagonale Gitter-
struktur mit höheren Ordnungen. Die eingezeichneten Masken sind
auf die Rücktranformierten C-E angewandt worden. In D und E ist
jeweils eine Disklinationslinie sichtbar, die zu einer mit rot markier-
ten Verbiegung des Gitters führt. C zeigt, dass in dieser Richtung
das Skyrmionengitter nicht verzerrt wird, aber durch den Defekt um
einen Winkel von 3◦ verkippt. Nach [34].
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A B C

D E F

Kolloide Graphen

Schmetterlingauge Seifenblasen

5
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Abbildung 5.7: 5-7 Defekte in anderen Teilchengittern. A und B zeigt die Defekte
in Kolloiden auf gekrümmten Oberflächen. In C ist ein Defekt in
Graphen gezeigt, der aus einem Ring aus fünf Kohlenstoffatomen
und einem aus sieben besteht. Betrachtet man jeden Ring als Teil-
chen erhält man einen 5-7 Defekt der die selbe bevorzugte Fluktua-
tionsrichtung wie in Skyrmionengittern besitzt. Die Facetten eines
Schmetterlingauges verhält sich ebenfalls wie ein Teilchengitter in
dem sich ebenfalls 5-7 Defekte ausbilden wie in Teilbild D und E
gezeigt. F zeigt einen 5-7 Defekt in einem Gitter aus Seifenblasen.
Nach [103–107].

So finden sich diese Defekte beispielsweise in Kolloiden auf gekrümmten Oberflächen
wie in Abbildung 5.7A und B gezeigt [103, 104]. Betrachtet man die Kristallstruk-
tur von Graphen, so kann jeder Kohlenstoffring als Teilchen interpretiert werden.
In Graphengittern treten Defekte auf, die aus einem Ring mit fünf und mit sieben
Kohlenstoffatomen bestehen und damit wieder sehr ähnlich dem 5-7 Defekt in Skyr-
mionengittern sind. Die bevorzugte Fluktuationsrichtung der Defekte in Graphen ist
dabei ähnlich wie in Skyrmionengittern [105], wie Abbildung 5.7C zeigt. Teilbilder
D und E zeigen, dass auch Schmetterlingaugen sich innerhalb einzelner Facetten wie
Teilchengitter verhalten und 5-7 Defekte ausbilden [106]. Ein weiteres Beispiel sind
Seifenblasen in einer Wasser-Lauge-Lösung wie von Bragg publiziert [107] und in
Abbildung 5.7F gezeigt.
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5.5 Korngrenzen in Skyrmionengittern

Um den Teilchencharakter der Skyrmionen genauer zu untersuchen wird im Folgen-
den die Dynamik von Korngrenzen in Skyrmionengittern untersucht. Dazu wurden
zunächst die Defekte an den Grenzen einzelner Domänen in Abhängigkeit des Kipp-
winkels ∆Θ quantifiziert und mit klassischen Monte-Carlo-Simulationen verglichen.
Der Winkel ∆Θ kann dabei aus Symmetriegründen Werte im Bereich von 0 − 30◦
annehmen.

Δθ   =13°
βalatt=0.52

200nm

B

5    7

A

Abbildung 5.8: Exemplarische Auswertung einer Skyrmionengitterkorngrenze. Teil-
bild A zeigt prozessierte LTEM-Rohdaten mit markierten 5-7 De-
fekten. In B wurde die Delaunay-Triangulation angewandt und die
beiden unterschiedlich orientierten Gitter sind mit rot und grün
markiert. Der Kippwinkel zwischen den beiden Gittern liegt bei
∆Θ = 13◦. Die Korngrenze ist mit weiß gekennzeichnet und die
Defektdichte β entlang dieses Bereichs detektiert. Diese liegt bei
βalatt = 0, 52. Nach [98].

Die Auswertung einer Korngrenze ist beispielhaft in Abbildung 5.8 gezeigt. Teil-
bild A zeigt eine prozessierte LTEM-Aufnahme einer Gitterkorngrenze und in B die
dazugehörige Auswertung bei einem Kippwinkel von ∆Θ = 13◦. In der Delaunay-
Triangulation wurden die beiden unterschiedlich orientierten Gitterdomänen erkannt
und farblich grün und rot markiert. Die Grenze zwischen den Gitterdomänen ist weiß
hinterlegt und die 5-7 Defekte sind wieder in blau und orange markiert. Entlang des
weißen Bereichs wurde anschließend die Defektdichte β berechnet und mit der Git-
terkonstante alatt multipliziert. Für die abgebildete Korngrenze ergibt sich damit
eine normierte Defektdichte von βalatt = 0, 52.
Mit steigendem Kippwinkel zwischen den Gitterdomänen nimmt die Anzahl der 5-7
Defekte entlang der Gitterkorngrenze zu. In Abbildung 5.9 ist eine Auswertung der
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Abbildung 5.9: Auswertung zweier Gitterkorngrenzen mit verschiedenen Kippwin-
keln ∆Θ und unterschiedlichen Defektdichten β. In A besteht die
Korngrenze aus 5-7 Defekten mit kleinen Lücken für ∆Θ = 22◦. In
B beträgt ∆Θ = 28◦ und die Korngrenze besteht fast ausschließlich
aus einer Hintereinanderreihung von 5-7 Defekten. Nach [98].

Defektdichte β für größere Winkel ∆Θ = 22◦ und ∆Θ = 28◦ gezeigt. Während in
Teilbild A noch Lücken zwischen den Defekten liegen besteht die Domänengrenze in
B fast ausschließlich aus einer Verkettung von 5-7 Defekten.
Die Auswertung zur Defektdichte β wurde auf Hochgeschwindigkeitsvideos von ro-
tierenden Gitterdomänen angewandt. β wurde durch die Drehung der Domänen
bei vielen unterschiedlichen Kippwinkeln ∆Θ gemessen. In Abbildung 5.10 ist die
Dynamik und Auswertung eines Hochgeschwindigkeitsvideos gezeigt. Die Einzelbil-
der des Videos zeigen wie eine Gitterkorngrenze entsteht und wieder verschwindet.
Links sind korrigierte LTEM-Rohdaten mit zugehöriger Fouriertransformierter und
rechts ist die Auswertung mit der Delaunay-Trianglation abgebildet. In Teilbild A
bei t = 20, 4 s existieren keine Gitterdomänen, es ist ein nahezu perfekt hexagonales
Gitter sichtbar, dessen hexagonale Ordnung nur durch vereinzelte 5-7 Defekte gestört
wird. Bei t = 23, 1 s haben sich zwei Gitterdomänen gebildet mit einem Kippwinkel
von ∆Θ = 13, 9◦. In der FT sind 12 Punkte sichtbar, zwei Punkte von unterschiedli-
chen Gittern sind mit Pfeilen markiert. In C ist die Situation bei t = 25, 9 s gezeigt
mit ∆Θ = 29, 2◦. In der FT ist die maximale Spotseparation ersichtlich. Danach
nimmt der Kippwinkel ∆Θ wieder ab und bei t = 28, 5 s in Teilbild E ist die Gitter-
korngrenze wieder verschwunden.
Um die gemessenen Werte umfassend beschreiben zu können wurden klassische 2D-
Monte-Carlo-Simulationen nach dem Modell von Yu et al. durchgeführt [14]. Die
Simulationen wurden im 3D Heisenberg Modell mit Austausch-, Zeemann- und
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Abbildung 5.10: Auswertung eines Hochgeschwindigkeitsvideos in dem eine Gitter-
korngrenze entsteht und wieder vernichtet wird. Links sind jeweils
die prozessierten LTEM-Bilder mit der FT oben rechts gezeigt. In
der FT sind jeweils zwei Punkte markiert die zu unterschiedlichen
Gitterdomänen gehören. Im rechten Teil der Abbildung ist die Aus-
wertung durch die Delaunay-Triangulation gezeigt, mit farblicher
Markierung der Gitterdomänen und der Korngrenzen. In A exi-
stiert eine einheitliche Gitterdomäne mit einzelnen 5-7 Defekten.
Bei 23, 7 s bricht das Gitter auf und es entsteht eine Gitterkorn-
grenze mit ∆Θ = 13, 9◦. Der Kippwinkel ∆Θ wird größer und er-
reicht den maximalen Kippwinkel in C bei t = 25, 9 s. Anschließend
verkleinert sich ∆Θ wieder und die Gitterkorngrenze verschwindet
in E bei t = 28, 5 s. Nach [98].
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Dzyaloshinskii-Moriya-Energie bei offenen Randbedinungen durchgeführt. In den
Simulationen wurden Skyrmionengitterkorngrenzen wie in Abbildung 5.11 erzeugt
und die Defektdichte β vermessen. Am Rand wurden einzelne, in der Abbildung lila
markierte, Spins entgegen dem angelegten Magnetfeld fixiert, so dass an dieser Stel-
le meist ein Skyrmion nukleiert. Führt man von diesen Skyrmionen das hexagonale
Gitter fort, so treffen mittig zwei Gitter unter einem Kippwinkel ∆Θset aufeinander
und es muss sich eine Korngrenze ausbilden. Abbildungen 5.11B und C zeigen das
relaxierte Skyrmionengitter auf das die Triangulation und Auswertung der Gitter-
korngrenzen angewandt wurde. Die Defekte am Rand entstehen, da dort die Simu-
lation und damit das Skyrmionengitter endet, und können vernachlässigt werden.
Mittig ist eine Gitterkorngrenze entstanden, mit einem Kippwinkel ∆Θmeas der vor
allem für kleine Winkel mit dem vorgegeben Wert ∆Θset gut übereinstimmt. Es
wurden insgesamt fünf verschiedene Kippwinkel simuliert und für diese Situationen
die Defektdichte β ausgemessen.
Die Ergebnisse der Defektdichten β für verschiedene Kippwinkel ∆Θ aus den Hochge-
schwindigkeitsvideos und Simulationen sind in Abbildung 5.12 gezeigt. Die Auswer-
tung der Messungen wurden mit einem automatisierten Algorithmus für Kippwinkel
∆Θ > 10◦ durchgeführt. Kleinere Winkel aus den Messungen und die Simulationen
wurden händisch ausgewertet. Die Ergebnisse können mit dem Franckschen Formel
verglichen werden, welche den Abstand d zwischen Defekten entlang einer symme-
trischen Kleinwinkelkorngrenze in Teilchengittern, in Abhängigkeit vom Kippwinkel
∆Θ, beschreibt.
Unter der Annahme, dass die Länge des Burgersvektors eines 5-7 Defekts eine Gitter-
konstante alatt beträgt, erhält man mit der Frankschen Formel für die Defektdichte

β = 2
d

= 4 sin(∆Θ/2)
alatt

(5.1)

Ein Fit der Formel zu den gemessenen Daten ist in Abbildung 5.12 für Kippwinkel
∆Θ < 20◦ gezeigt und passt sehr gut zu den Ergebnissen. Dieser Fit ist für größe-
re Winkel mit einer gestrichelten Linie erweitert und stimmt dort ebenfalls gut mit
den Messungen und Simulationen überein. In diesem Bereich kann streng genommen
nicht mehr von einer Kleinwinkelkorngrenze gesprochen werden, die Daten können
aber dennoch mit der Frankschen Formel genügend gut beschrieben werden.
Die Dynamik von Gitterkorngrenzen zeigt, dass sich bei der Rotation von Gitterdo-
mänen Skyrmionen wellenartig umordnen und dadurch ihre Zuordnung zu einzelnen
Domänen ändern. Dabei verschieben sich teilweise ganze Reihen oder es drehen sich
kleine Gruppen von Skyrmionen. Die Anzahl der Skyrmionen ist bei diesen Um-
ordnungsprozessen mit einer Genauigkeit von ±1 im auswertbaren Bereich erhalten.
Diese Erkenntnis spricht stark für den teilchenartigen Charakter der Skyrmionen
und deutet auf eine Erhaltung der topologischen Ladung während der Umordnung
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Abbildung 5.11: Klassische Monte-Carlo-Simulationen zum Erzeugen von Gitter-
korngrenzen. In A sind mit lila einzelne Spins markiert, die entgegen
dem externen Magnetfeld fixiert sind. Nach dem Simulated Anne-
aling entstehen an diesen lila Punkten meist Skyrmionen. Führt
man das Gitter von diesen Positionen weiter, muss in der Mitte eine
Gitterkorngrenze mit dem Kippwinkel ∆Θset entstehen. B zeigt ei-
ne simulierte Korngrenze mit ∆Θset = 15◦. Für höhere Kippwinkel
wie in C gezeigt weicht der vorgegebene Kippwinkel vom gemesse-
nen leicht ab und es entstehen in diesem Fall Gitterdomänen unter
einem Winkel von ∆Θmeas = 25◦. Nach [98].
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Abbildung 5.12: Auswertung der Defektdichte β für verschiedene Kippwinkel ∆Θ.
Die automatisierte Auswertung der Hochgeschwindigkeitsvideos
funktioniert für ∆Θ > 10◦ und wurde für kleinere Winkel hän-
disch bestimmt. Die roten Punkte stammen von den Monte-Carlo-
Simulationen wie in Abbildung 5.11 gezeigt. Es wurde in orange
die Franksche Formel für Kleinwinkelkorngrenzen im Bereich von
∆Θ = 0 − 20◦ mit einer Linie und für größere Winkel gestrichelt
eingezeichnet. Die Franksche Formel stimmt sehr gut mit den Mes-
sungen und Simulationen überein und gilt auch für größere Winkel,
die streng genommen keine Kleinwinkelkorngrenzen mehr beschrei-
ben. Nach [98].

hin. Die zeitliche Entwicklung einer Gitterkorngrenze in Abbildung 5.13 zeigt den
Einfluss des Elektronenstrahls auf zwei Gitterdomänen. In Teilbild A ist beispielhaft
gezeigt, wie die beiden Winkel Θ1 und Θ2 für zwei Domänen definiert sind. Die Fou-
riertransformierte in Abbildung 5.13B zeigt die sechs Punkte der beiden Domänen
und zusätzlich Θ1, Θ2 und den Differenzwinkel ∆Θ. Die zeitliche Entwicklung dieser
drei Winkel ist exemplarisch für Ausschnitte aus einem 170 s langen Videos mit 30
fps in Teilbild C dargestellt.
Die erste Sequenz zeigt eine schnelle Rotation des roten Gitters mit einer langsa-
meren Drehung des grünen Gitters. Es wurden vier volle Durchgänge durch alle
möglichen Kippwinkel ∆Θ gemessen. Für gleiche Kippwinkel Θ1 = Θ2 verschwindet
die Gitterkorngrenze und es ist ein einheitliches Gitter beobachtbar. Diese Situation
tritt in den Bereichen i, iii und v auf. Die zweite Sequenz zeigt ein unterschiedliches
Verhalten. Zuerst rotieren beide Gitterdomänen fast mit der selben Geschwindigkeit
und sorgen für ein relativ konstanten Winkel ∆Θ (vi). Danach stoppt das grüne
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Abbildung 5.13: Dynamisches Verhalten von zwei Gitterdomänen. A zeigt die mit
rot und grün markierten Domänen und mit den Kippwinkeln Θ1
und Θ2. B zeigt im reziproken Raum welche Punkte zu den bei-
den Gitterdomänen gehören und den Differenzwinkel ∆Θ. In C ist
die zeitliche Entwicklung der drei Winkel dargestellt. Der erste Teil
(i-v) zeigt eine schnelle Rotation des roten Gitters mit einer gleich-
zeitig langsamen Drehung des grünen Gitters. ∆Θ nimmt dabei
zweimal alle möglichen Winkel an. Im zweiten Teil (vi-xi) ändern
sich die Rotationsgeschwindigkeiten beider Gitterdomänen was zu
einer Veränderung von ∆Θ führt. Nach [34].
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Abbildung 5.14: Übersicht über die Simulation von ∼ 35000 Skyrmionen im Teil-
chenmodell. Die Orientierung der Gitterdomänen ist farblich ge-
kennzeichnet. In der Vergrößerung sind Gitterstruktur und 5-7 De-
fekte dargestellt. Die rote und grüne Domäne drehen sich im Ver-
gleich zur Simulationsgrenze. Aus [98].

Gitter, was zu einer Vergrößerung von ∆Θ führt (vii). Im Bereich viii stoppen dann
beide Gitterdomänen und sorgen wieder für einen konstanten Kippwinkel. Danach
rotiert abwechselnd die rote (ix) und die grüne Gitterdomäne (xi). In einem kleinen
Bereich führt weder die eine noch die andere Domäne eine Drehung durch (x).
Die Rotation der beiden Gitter geschieht im Wesentlichen gegen den Uhrzeigersinn,
was in Übereinstimmung mit den Beobachtungen von Mochizuki ist [99]. Dennoch
konnten kleine Abweichungen der Rotationsrichtung in Bereichen wie xi festgestellt
werden. Die leichte Drehung im Uhrzeigersinn wurde in den Rohdaten bestätigt und
kann mit der Bewegung von zwei verbundenen Zahnrädern verglichen werden. Die
Drehgeschwindigkeit variiert von 0 bis 15◦/s und ist in der ersten Sequenz deutlich
größer als in der zweiten. Der Grund dafür liegt wahrscheinlich nicht im Tempera-
turgradienten durch den Elektronenstrahl, da in diesem statischen Experiment die
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Probentemperatur nur um ein Kelvin schwankt. Wahrscheinlicher sind Änderungen
der Größen einzelner Gitterdomänen wodurch unterschiedliche Drehmomente auf
diese Domänen wirken. Die Größe der Gitterdomänen hat sich tatsächlich von der
ersten zur zweiten Sequenz verändert, was durch unterschiedliche absolute Kippwin-
kel angedeutet wird.

Abbildung 5.15: Momentaufnahmen der Simulation zur Dynamik von rotierenden
Gitterdomänen. a-c zeigt wie 5-7 Defekte zwischen die Domänen
wandern und so die Korngrenze ausbilden. In d-f sieht man wie
sich zwei Domänen umorientieren. In g-h ist die Vereinigung von
zwei Domänen dargestellt. Aus [98].

Der topologische Schutz von Skyrmionen, die ungefähre Erhaltung der Teilchenzahl
und die Dominanz der 5-7 Defekte in unseren Messungen sprechen für den Teil-
chencharakter von Skyrmionen, auch in Gitterstrukturen. Um dieses Bild zu unter-
stützten wurden große rotierende Skyrmionengitter mit einem Teilchenmodell [108]
simuliert und die Bewegung von ∼ 35000 Skyrmionen auf einer Scheibe verfolgt.
Dabei werden Skyrmionen als eine feste Anzahl von Teilchen mit einem rein repulsi-
ven Potential simuliert, welches aus 2D mikromagnetischen Simulationen bestimmt
wurde [108]. In diesem vereinfachten Ansatz ist es nicht möglich die experimentell
gemessen Zeitskalen im Sekundenbereich zu reproduzieren. Die Zeiten liegen in den
Messungen teilweise einen Faktor 1010 höher als bei Feldanregungen in einem Skyr-
mionengitter [23]. Dennoch ist es möglich das qualitative Verhalten der Messungen
in den Simulationen wiederzugeben.

65



5 Skyrmionengitterkorngrenzen in Cu2OSeO3

In Abbildung 5.14 ist ein Überblick über die komplette Simulation gezeigt. Die Far-
ben repräsentieren die Orientierung der Gitterdomänen mit Werten von 0 − 60◦.
In der Mitte bildet sich eine längere Gitterkorngrenze aus, die vergrößert mit der
Delaunay-Triangulation dargestellt ist. Entlang der Korngrenze treten wie in den
Messungen 5-7 Defekte auf, die mit orange und blau gekennzeichnet sind. Im Rand-
bereich tauchen vereinzelte 5-7 Defekte auf, deren bevorzugte Bewegungsrichtung
mit den gemessenen in Kapitel 5.4 übereinstimmt.
Einige Einzelprozesse der Simulation sind in Abbildung 5.15 gezeigt. Im Zeitverlauf
der Simulation bilden und zerstören sich permanent Domänen und weisen dadurch
eine hohe Dynamik auf. Die Simulation zeigt zudem, dass die schnelle Bewegung von
5-7 Defekten der dominante Mechanismus zur Veränderung der Defektdichte β ist,
wie in Abbildung 5.15a-c gezeigt. Die Drehung von Domänen läuft wie in den Mes-
sungen wellenartig ab, während sich permanent die Größe der Domänen verändert.
Ein Umorientieren zweier Domänen ist in Teilbild d-f gezeigt. Wie in Abbildung
5.15g-i gezeigt, konnte auch das Vereinen von zwei Domänen simuliert werden.

5.6 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurden dynamische Eigenschaften von rotierenden Skyrmionen-
gitterdomänen in Cu2OSeO3 untersucht, die einem Temperaturgradienten ausgesetzt
sind und dadurch ein Drehmoment erfahren. Die Dynamik ist hauptsächlich durch
die Bewegung und Umordnung von 5-7 Defekten dominiert. An den Domänengren-
zen treten starke Fluktuationen auf, die eine Änderung des Kippwinkels zwischen
den Domänen erlauben. Die Skyrmionenanzahl ist dabei während der Umordnungs-
prozesse mit einer Genauigkeit von ±1 konstant. An Korngrenzen ist die Dichte der
5-7 Defekte in Abhängigkeit des Kippwinkels untersucht und quantifiziert worden.
Mit zunehmendem Winkel nimmt die Anzahl der Defekte entlang der Korngrenze zu
und kann mit der Frankschen Formel beschrieben werden. Mit klassischen Monte-
Carlo-Simulationen wurden Gitterkorngrenzen erzeugt, die ähnliche Defektdichten
wie in den Messungen aufweisen. Um die genauen Einzelprozesse beim dynamischen
Umordnen zu verstehen wurden Skyrmionen in einem Teilchenmodell simuliert und
ausgewertet.
Insgesamt sprechen die Messungen und Simulationen für einen starken Teilchen-
charakter von Skyrmionen in Cu2OSeO3. Der Teilchencharakter wird durch das
Auftreten von 5-7 Defekten gestärkt, die auch in vielen anderen Teilchengittern zu
finden sind. Die Simulationen im Teilchenmodell geben das dynamische Verhalten
der Skyrmionen sehr gut wieder und stärken damit auch den Teilchencharakter von
Skyrmionen in Cu2OSeO3.
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In der B20-Verbindung Fe1–xCoxSi wurde schon bei der Entdeckung der Skyrmio-
nenphase 2010 durch Münzer et al. [13] festgestellt, dass das Bulk-Phasendiagramm
stark von der Vorgeschichte abhängt. Wie in Abbildung 6.1A und B gezeigt ergibt
sich ein großer Unterschied ob bei Nullfeld oder mit angelegtem Magnetfeld ab-
gekühlt wird. Durch Abkühlen mit externen Feld werden metastabile Skyrmionen
bis zu sehr tiefen Temperaturen erzeugt. Hiroshi et al. und Karube et al. zeigten
vor kurzem, dass diese metastabilen Skyrmionen auch in einem erweiterten Pha-
sendiagramm existieren können [109, 110]. Für dünne Filme, wie sie für TEM-
Untersuchungen benötigt werden, verbreitert sich die Skyrmionentasche zu tiefen
Temperaturen hin [14–16, 111]. Eine Historienabhängigkeit wurde für TEM-Proben
bisher nicht publiziert.

Das Phasendiagramm gibt an in welchen Bereichen die verschiedenen Spintextu-
ren zu finden sind. Eine interessante Frage ist, was an den Rändern der Phasen
passiert und wie die unterschiedlichen Phasen ineinander übergehen. Insbesondere
wie die topologisch geschützten Skyrmionen in andere Phasen übergehen und welche
Defekte dabei involviert sind. Dabei müssen Defekte entstehen, da Skyrmionen nicht
kontinuierlich in die anderen Phasen umgewandelt werden können.
Zu den Phasenübergängen von Skyrmionen in die helikale und konische Phase wur-
den schon umfassende Rechnungen publiziert [21, 112–114]. Diese ergeben, dass sich
Skyrmionen beim Übergang in die helikale Phase miteinander vereinigen und Strei-
fen bilden. Beim Zerfall in die konische Phase lösen sich laut der Theorie einzelne
Skyrmionenschläuche auf und verschwinden. Bei beiden Übergängen sind Monopole
und Antimonopole beteiligt damit sich die Topologie der Spintexturen ändern kann.
Um diese Phasenübergänge zu untersuchen ist eine Messmethode im Realraum es-
sentiell, da sie, im Gegensatz zu Verfahren die auf örtlicher Mittlung basieren, die
Auswertung von Einzelprozessen ermöglicht. Der Zerfall von Skyrmionen in die heli-
kale Phase wurde bereits mit magnetischer Rasterkraftmikroskopie (engl. magnetic
force microscopy, MFM) untersucht und es konnte die Vereinigen von Skyrmionen
beobachtet werden [21]. Allerdings erschwert die geringe Zeitauflösung der MFM
Messungen (> 10 Minuten) die Auswertung der Zerfallszeiten. Der Übergang in die
konische Phase wurde bisher im Realraum nicht gemessen.
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In diesem Kapitel werden TEM-Messungen an einer Fe0.5Co0.5Si-Probe präsentiert,
die eine starke Historienabhängigkeit in den Phasendiagrammen aufweist. Die Pro-
be verhält sich damit eher wie eine Bulk-Probe, kann aber mit LTEM ortsaufgelöst
gemessen werden. Mit Hilfe einer Hochgeschwindigkeitskamera wurde der Zerfall
von metastabilen Skyrmionen zur konischen und helikalen Phase aufgenommen. Das
qualitative Verhalten der Skyrmionen entspricht dabei den theoretischen Vorhersa-
gen und es wurde zum erstem Mal der Zerfall in die konische Phase im Realraum
gemessen. Aus den Hochgeschwindigkeitsvideos wurde die Skyrmionenanzahl extra-
hiert und mit einer exponentiellen Zeitabhängigkeit gefittet. Bei konstanten Magnet-
feldsprüngen ändert sich die Zerfallszeit bei verschiedenen Temperaturen ebenfalls
exponentiell, wie beim Überwinden einer einfachen Energiebarriere. Die Zeiten wur-
den mit dem Arrhenius-Gesetz verglichen. Überraschenderweise werden sie durch
einen Vorfaktor dominiert, der sich bei kleinen Feldvariationen um mehr als 30 Grö-
ßenordnungen ändert. Diese starke Änderung des Vorfaktors kann nicht durch eine
einfache Energiebarriere erklärt werden, sondern ergibt sich aus Entropieeffekten.
Beim Zerfall von metastabilen Skyrmionen zur helikalen Phase ergaben die Messun-
gen zudem einen metastabilen Zwischenzustand, der dem theoretisch vorhergesagten
Chiral Bobber ähnelt, aber eher auf Pinning an Kristalldefekten zurückzuführen ist.

Die Bulk-Probe wurde von Andreas Bauer1 gewachsen und von Marco Schowalter2

für das TEM präpariert und die Dicke bestimmt. Simon Pöllath3 und dem Autor
haben alle TEM-Messungen durchgeführt und die CCD-Bilder und Hochgeschwin-
digkeitsvideos ausgewertet. Simon Pöllath hat die Zwischenzustände beim Zerfall
von Skyrmionen in die konische Phase untersucht. Die Skyrmionenanzahl in den
Hochgeschwindigkeitsvideos hat Thomas Meier3 ausgewertet. Die Ergebnisse sind
teilweise in Quelle [115] publiziert.

6.1 Theorie

Die zwei B-T-Phasendiagramme in Abbildung 6.1A und B sind an einer Fe0.5Co0.5Si
Bulk-Probe durch Neutronenbeugung und Messung der AC-Suszeptibilität sowie der
spezifischen Wärme mit unterschiedlichen Messprotokollen aufgenommen [40]. Die
Messung des Phasendiagramms in Teilbild A erfolgte durch Abkühlen ohne externem
Magnetfeld und anschließender Erhöhung des externen Feldes (zero-field cooling,
ZFC). Die Skyrmionenphase ist rot markiert und befindet sich nahe der kritischen
Temperatur TC in einem kleinen Magnetfeldbereich bei 2− 6 mT. Die helikale Pha-
se ist bei geringen Feldern, bis maximal 10 mT zu finden. In Abbildung 6.1B ist

1AG Pfleiderer, Technische Universität München
2AG Rosenauer, Universität Bremen
3AG Back, Universität Regensburg

68



6.1 Theorie

A B C

Abbildung 6.1: Phasendiagramm einer Fe0.5Co0.5Si Bulk-Probe für den zero-field
cooling (A) und field cooling Fall (B) aus Neutronenbeugungsexpe-
rimenten und Messung der AC-Suszeptibilität sowie der spezifischen
Wärme. Die Skyrmionenphase ist in Teilbild A in einem kleinen Be-
reich nahe der kritischen Temperatur TC zu finden und wird für FC in
Teilbild B zu tiefen Temperaturen erweitert. Skyrmionen unterhalb
der ZFC Skyrmionenphase sind im FC Phasendiagramm metastabil.
C zeigt wie sich ein magnetischer Antimonopol von unten nach oben
durch die Probe bewegt und dabei zwei Skyrmionen wie durch einen
Reißverschluss vereinigt. Nach [21, 40].

ein Phasendiagramm gezeigt bei dem jeder Punkt durch Kühlen unter einem an-
gelegtem Magnetfeld angefahren wurde (field cooling, FC). Die Skyrmionenphase
erweitert sich in diesem Fall zu tiefen Temperaturen hin und Skyrmionen unterhalb
der ZFC Skyrmionenphase sind metastabil. Die unterschiedliche Topologie der Skyr-
mionenphase verglichen mit helikaler oder konischer Phase stellt eine Energiebarriere
dar, die bei einem Phasenübergang überwunden werden muss. Diese Energiebarriere
wird beim Kühlen aus der Skyrmionentasche heraus nicht überwunden und führt so
zu metastabilen Skyrmionen bis hin zu tiefen Temperaturen. Die helikale Phase ist
im FC Phasendiagramm für endliche Magnetfelder komplett unterdrückt.
Die Historienabhängigkeit der Phasendiagramme ist bisher nur bei Bulk-Proben [21,
40] beobachtet worden. Bei TEM-Proben erweitert sich die Skyrmionenphase zu tie-
fen Temperaturen hin und hängt nicht von der Vorgeschichte ab [14–16].
Beim Übergang zwischen den verschiedenen Phasen muss sich die Topologie der Spin-
texturen verändern, was durch topologische Defekte geschehen kann. Um zu verste-
hen welche Defekte beim Übergang von Skyrmionen zur helikalen Phase beteiligt sind
wurden von der Gruppe um Achim Rosch klassische 3D-Monte-Carlo-Simulationen
durchgeführt [21, 112, 116]. Die Simulationen wurden im 3D Heisenberg Modell mit
Austausch-, Zeemann- und Dzyaloshinskii-Moriya-Energie bei offenen Randbedin-
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A B C

B

Abbildung 6.2: Simulation des Zerfalls von Skyrmionen in die helikale Phase. Es sind
Konturen konstanter Magnetisierung entlang der 〈001〉-Richtung für
drei verschiedene Zeiten dargestellt. Aus [116].

gungen an den zwei Seiten mit Flächennormalen parallel zum Magnetfeld und pe-
riodischen Randbedingungen in allen anderen Richtungen durchgeführt. Sie fanden
heraus, dass bei diesem Phasenübergang magnetische Monopole und Antimonopole,
die auch Blochpunkte genannt werden, in Richtung der Skyrmionenschläuche durch
die Probe fahren und sie dabei wie durch einem Reißverschluss verbinden. Magneti-
sche Monopole und Antimonopole besitzen keine Magnetisierung im Ursprung und
wurden von Dirac als hypothetisches Teilchen vorgeschlagen [117]. Das Gaußsche
Gesetz auf die Blochpunkte angewandt ergibt, dass Monopole Quellen und Antimo-
nopole Senken von magnetischen Fluss sind. Die Spinstruktur eines magnetischen
Antimonopols aus den Simulationen ist in Abbildung 6.1C rechts gezeigt und hat im
Vergleich zum Monopol alle Spins invertiert. Die Abbildung zeigt die Vereinigung
von zwei Skyrmionen durch einen Antimonopol, der sich von unten nach oben durch
die Probe bewegt. In Abbildung 6.2 ist die Monte-Carlo-Simulation für verschiedene
Zeitpunkte gezeigt. Teilbild 6.2A zeigt ein hexagonales Skyrmionengitter, welches in
B einen ersten Defekt mit Antimonopol aufweist und in C zu einer helikalen Phase
mit letzten Defekten übergegangen ist.
Beim Übergang von Skyrmionen zur konischen Phase zeigten Rybakov et al. [113,
114], dass die Skyrmionen durch ein Monopol-Antimonopol-Paar aufgetrennt wer-
den. Dabei entsteht so ein Paar in einem Skyrmion und öffnet den Skyrmionen-
schlauch, anschließend wandern Monopol und Antimonopol in jeweils entgegenge-
setzte Richtung bis zur Oberfläche. Die Simulationen zeigten, dass sich ab einer
kritischen Dicke der Probe von 0, 6 ·λHelix, zudem metastabile Zustände an der Ober-
fläche ausbilden. Diese in Abbildung 6.3B dargestellten, metastabilen Spintexturen
werden Chiral Bobber (engl. bobber = Schwimmer) genannt, da Flächen konstanter
in-plane Magnetisierung einem Schwimmer an einer Angel ähneln. Ein Chiral Bob-
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A B C

Abbildung 6.3: Übergang von Skyrmionen zur konischen Phase. A zeigt die schema-
tische Darstellung eines Skyrmions und B eines Chiral Bobber Pär-
chens in einer dünnen Probe mit der Dicke L. Die Isoflächen stellen
Bereiche konstanter in-plane Magnetisierung dar. C zeigt den mi-
nimalen Energiepfad in Abhängigkeit der Reaktionskoordinate, die
den Übergang eines Skyrmions in die konische Phase darstellt. Der
blaue und weiße Pfad beschreibt den Zerfall für zwei unterschiedli-
che Dicken. Anfangs muss eine Energiebarriere ∆Eab überwunden
werden um den Skyrmionenschlauch (a) aufzutrennen, dann folgt
ein lokales Minimum mit einem Chiral Bobber Pärchen (c) und ein
weiteres mit einem einzelnen Chiral Bobber (e). Aus [113, 114].

ber besitzt an der Probenoberfläche eine ähnliche Struktur wie ein Skyrmion und
ist im Probeninnern an einem Blochpunkt aufgehängt.
Abbildung 6.3 zeigt den simulierten Ablauf des Zerfalls eines Skyrmions in die ko-
nische Phase. Dabei ist der minimale Energiepfad in Abhängigkeit von der Reakti-
onskoordinate angetragen. Die Reaktionskoordinate ist eine abstrakte eindimensio-
nale Koordinate, die den Zerfallsprozess widerspiegelt. Anfangs muss eine Barriere
∆Eab zum Auftrennen des Skyrmionenschlauchs überwunden werden, dann ergibt
sich in c ein Minimum, das einem Chiral Bobber Pärchen entspricht. Es folgt ein
weiteres Energieminimum für einen einzelnen Chiral Bobber und anschließend die
rein konische Phase. Die blaue Kurve ist für ein Verhältnis aus Probendicke L und
Helixwellenlänge λHelix von 2, 79 berechnet und liegt damit nahe der im nächsten
Kapitel gezeigten Fe0.5Co0.5Si TEM-Probe mit L/λHelix ≈ 240 nm/90 nm ≈ 2, 7. Die
Simulationen würden damit eine Beobachtung von Chiral Bobber in dieser Probe
vorhersagen.
Der Phasenübergang von Skyrmionen zur helikalen Phase wurde bereits mit MFM
untersucht [21]. Die Abbildung der z-Komponente der Oberflächenmagnetisierung
erfolgte durch Rastern einer out-of-plane magnetisierten Spitze über die Probe.
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6 Zerfall von Skyrmionen in Fe0.5Co0.5Si

Die Messungen zeigen deutliche Anzeichen für ein Verschmelzen von Skyrmionen
zu Streifen. Die Streifen verbinden sich dann mit immer weiteren Schläuchen und es
bildet sich eine helikale Phase mit vielen Defekten aus. Da eine MFM-Messung mehr
als zehn Minuten benötigt konnten keine Zeitkonstanten bestimmt werden und es
wurde ausschließlich bei einer Temperatur von 10 K gemessen.

Diese MFM-Messungen lieferten erste Hinweise auf die Zerstörung von Skyrmionen.
Ungeklärt blieb jedoch der Einfluss von thermische Fluktuationen auf den Zerfall
und die quantitative Bestimmung von Zerfallsdauern in Abhängigkeit der thermi-
schen Energie. Weiterhin experimentell ungeklärt sind die Zerfallsmechanismen von
der Skyrmionenphase in die konischen Phase. Diese Fragen werden im Rahmen dieser
Arbeit in den nächsten Kapiteln diskutiert.

6.2 Probe

Die Probe für die TEM-Untersuchungen wurde mit der optischen Floating-Zone-
Technik unter Ultra-Hoch-Vakuum gewachsen [118, 119]. Anschließend erfolgte das
Herausschneiden eines 200 µm × 2 mm2 großen Plättchens mit der Bandsäge. Das
Plättchen wurde poliert, so dass die Flächennormale parallel zur 〈110〉-Richtung
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Abbildung 6.4: FIB-präparierte Fe0.5Co0.5Si Probe. A zeigt ein Übersichts-TEM-
Bild mit der Markierung der Messposition. Das Beugungsbild in B
bestätigt die Ausdünnung der Probe in 〈110〉-Richtung. Ein Dicken-
profil ist in C dargestellt, die gemittelte Dicke des Messbereichs liegt
bei 241± 8 nm.
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liegt. Diese Bulk-Probe ist mit der FIB (engl. focused ion beam) für das TEM mit
der Plan-View-Technik präpariert worden. Dabei wurde eine ca. 10 µm×10 µm große
Lamelle aus der Oberseite herausgeschnitten, an einen speziellen FIB-Probenhalter
geschweißt und gedünnt. Eine TEM-Aufnahme der fertigen FIB-Probe ist in Abbil-
dung 6.4A gezeigt und ist wie die Bulk-Probe in 〈110〉-Richtung gedünnt.
Um die Kristallorientierung zu verifizieren wurde ein TEM-Beugungsbild aufgenom-
men, das in Abbildung 6.4B dargestellt ist. Für ein primitiv kubisches Gitter wür-
de man in 〈110〉-Richtung ein rechtwinkliges reziprokes Gitter erwarten mit einem
Verhältnis der Seitenlängen von 1/

√
2 [120]. Die Messung stimmt gut mit dem zu

erwartenden reziproken Gitter überein.
Die Dicke der Probe wurde durch high angle annular dark field scanning TEM
(HAADF-STEM) bestimmt [121]. Es wird im STEM-Modus ein ringförmiger De-
tektor benutzt, der geometrisch so angeordnet ist, dass nur stark gestreute Elektro-
nen diesen erreichen. Mit diesem Detektor wird erst ein STEM-Bild der gesamten
Probe aufgenommen und anschließend mit einer Simulation verglichen. Die Simula-
tionen bestimmen das Strahlprofil nach dem Durchgang einer vorgegebenen Anzahl
an Atomlagen. Eine Atomlage wird durch die Wechselwirkung mit einem projizier-
tem Potential und einer anschließenden freien Propagation bis zur nächsten Lage
simuliert. Die gemessenen Intensitäten werden dann mit den berechneten Intensitä-
ten nach jeder Atomlage verglichen und dadurch die Dicke der Probe bestimmt. Das
Ergebnis ist in Abbildung 6.4C dargestellt. Die Messposition der TEM-Messungen
ist oben rechts markiert, in diesem Bereich beträgt die Dicke 241± 8 nm.

6.3 Phasendiagramme

Bisher gibt es wenig Publikationen zu Phasendiagrammen an TEM-Proben. Yu et al.
haben an einer keilförmigen FeGe-Probe Phasendiagramme für verschiedene Dicken
aufgenommen [15]. Dabei konnten sie zeigen, dass sich die Skyrmionentasche in dün-
nen Bereichen der Probe zu tiefen Temperaturen hin erweitert. Es wurde aber bis-
her keine Historienabhängigkeit eines Phasendiagramms einer TEM-Probe wie bei
Neutronenbeugungsexperimenten gezeigt [13, 40]. Eine mögliche Erklärung dafür ist,
dass die Probendicke einer TEM-Probe meist dünner oder vergleichbar mit der Helix-
wellenlänge ist und damit eine konische Phase unterdrückt und die Skyrmionenphase
bevorzugt wird, unabhängig davon, wie ein bestimmter Punkt im Phasendiagramm
angefahren wird. Mit einer Probendicke von ≈ 240 nm liegt die gemessene Probe
deutlich über der Helixwellenlänge von 90 nm in Fe0.5Co0.5Si. Die Phasendiagram-
me an dieser Probe zeigen in der Tat eine starke Abhängigkeit von der Vorgeschichte.
Überfokussierte LTEM Bilder für verschiedene Temperaturen und Magnetfelder sind
exemplarisch in Abbildung 6.5 gezeigt. Jedes der Bilder ist durch ZFC entstanden,
d.h. es wurde ohne externem Feld auf eine definierte Temperatur abgekühlt und
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Abbildung 6.5: Exemplarisches ZFC Phasendiagramm der Fe0.5Co0.5Si Probe in A.
Es ist deutlich die Skyrmionentasche und die helikale Phase zu erken-
nen. Die Spintextur der konischen Phase führt zu keinem Kontrast.
In großen Teilen sind Mischphasen vorhanden, wie mit blau umran-
det, Skyrmionen mit konischer Phase. In B sind fouriertransformierte
Bilder dargestellt. Bei 30 K ist der Übergang von der helikalen Pha-
se mit zwei Beugungsspots hin zu einer sechszähligen Symmetrie der
Skyrmionenphase zu erkennen. Für höhere Magnetfelder schwindet
die Ordnung, da die konische Phase keinen magnetischen Kontrast
liefert. Das blau umrahmte Bild bei 21 K zeigt, dass auch in den
Mischphasen Skyrmionen eine hexagonale Anordnung bevorzugen.
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dann das Magnetfeld schrittweise erhöht. Bei jedem Feldwert wurde 5 s gewartet
und ein Bild aufgenommen. Nach dem Erreichen des maximalen Feldwertes ist die
Probe auf über 40 K erwärmt und wieder ohne Feld auf eine neue Temperatur ab-
gekühlt worden.
Es sind klar die Skyrmionentasche und die helikale Phase sichtbar. Das Fehlen von
magnetischem Kontrast kann konische oder ferromagnetische Phase bedeuten und
zudem existieren auch Mischphasen in großen Teilen des Phasendiagramms. Der
magnetische Kontrast nimmt zu tiefen Temperaturen hin zu, was auf die Tempera-
turabhängigkeit der Sättigungsmagnetisierung zurückzuführen ist. Im rechten Teil
der Abbildung sind fouriertransformierte Bilder zu sehen. Die Spalte bei 30 K zeigt
den Übergang von helikaler Phase zu Skyrmionen und zur konischen Phase. In den
Mischphasen aus konischer Phase und Skyrmionenphase bei 21 K ist deutlich eine
hexagonale Struktur sichtbar (blau markiert).
Eine systematische Untersuchung an der in Abbildung 6.4 gezeigten Probenstelle
ergibt ein ZFC und FC Phasendiagramm wie in Abbildung 6.6A und B gezeigt. Die
einzelnen Phasen und Mischphasen sind in Farben, die Messungen durch Punkte
dargestellt. Bereiche ohne magnetischen Kontrast wurden der konischen Phase zu-
geordnet. Es ist die an die Probe angelegte magnetische Induktion gegen die am
Probenhalter gemessene Temperatur angetragen.
Das in Abbildung 6.6A dargestellte ZFC Phasendiagramm wurde aufgenommen,
indem unter einem kleinen Magnetfeld von 1, 5 mT bis zu einer bestimmten Tem-
peratur abgekühlt und dann das Feld bei konstanter Temperatur erhöht wurde.
Anschließend wurde die Probe auf über 40 K erwärmt und eine neue Messreihe auf-
genommen. Die kritische Temperatur TC beträgt dabei 36 K und ist im Vergleich
zum Bulkwert von TC = 47 K dieses Kristalls zu tieferen Temperaturen hin ver-
schoben. Der Grund für die Diskrepanz von TC zwischen der TEM-Probe und dem
Bulk-Kristall könnte in einem vergrößerten Fluktuations-dominierten Bereich ober-
halb von TC für die TEM-Probe liegen. Die Skyrmionentasche liegt im Bereich von
29− 36 K bei Feldern von 10− 25 mT. Im Bulk-Kristall ist die Skyrmionenphase
bei höheren Temperaturen und ähnlichen Magnetfeldwerten zu finden.
Beim Aufnehmen eines FC Phasendiagramms wurde die Probe bei konstantem Feld
schrittweise von 40 K auf tiefere Temperaturen gekühlt. Bei jedem Temperatur-
schritt wurde 5 s gewartet und ein Bild aufgenommen. Nach Erreichen der tiefsten
Temperatur wurde wieder aufgeheizt und bei einem anderen Magnetfeld abgekühlt.
Das in Abbildung 6.6B dargestellte FC Phasendiagramm weist eine deutlich andere
Form als im ZFC Fall auf. Skyrmionen sind ab TC bis hin zu tiefen Temperatu-
ren zu beobachten und bei diesen tiefen Temperaturen metastabil. Die Mischphasen
sind deutlich kleiner, insbesondere die Phase die Skyrmionen mit konischer Phase
(s+c) enthält. Vergleicht man die Form dieser beiden Phasendiagramme mit denen
im Bulk-Kristall in Abbildung 6.1, so ist eine starke Ähnlichkeit gegeben. Qualitativ
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Abbildung 6.6: A zeigt das zero-field cooled (ZFC), B das field cooled (FC) und C das
metastabile Phasendiagramm. Teilbilder A und B haben qualitativ
eine starke Ähnlichkeit mit dem Phasendiagramm einer Bulk-Probe.
Für C wurde erst bei einem Magnetfeld von 23 mT auf eine definierte
Temperatur abgekühlt und anschließend das externe Feld entweder
vergrößert oder verringert. Die metastabilen Skyrmionen existieren
dadurch in einem erweiterten Phasenraum mit einem angelegten Feld
von bis zu 60 mT.

ist das Verhalten der TEM-Probe damit dem einer Bulk-Probe sehr ähnlich.
In Abbildung 6.6C ist ein erweitertes metastabiles Phasendiagramm dargestellt. Da-
bei wurde die Probe mit einem angelegtem Magnetfeld von 23 mT auf eine definierte
Temperatur abgekühlt und anschließend das externe Feld schrittweise entweder er-
höht oder verringert. Bei jedem Schritt wurde wieder 5 s gewartet und ein Bild auf-
genommen. Danach wurde die Probe wieder auf über 40 K aufgewärmt und erneut
abgekühlt. Man sieht, dass die metastabilen Skyrmionen auf einen großen Bereich
erweitert werden, insbesondere zu hohen Magnetfeldwerten bis 60 mT und zu sehr
kleinen Feldern. An den Phasengrenzen zeigten die Messungen, dass Skyrmionen
mit endlichen Zeitkonstanten in die verschiedenen Phasen zerfallen. Die Zerfallszei-
ten werden im Folgenden systematisch ausgewertet.

6.4 Zerfall metastabiler Skyrmionen

Vorgehensweise
Die prinzipielle Vorgehensweise für die Zerfallsmessungen von Skyrmionen in die he-
likale Phase ist in Abbildung 6.7 gezeigt. Es wurde zuerst wie bei dem metastabilen
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Abbildung 6.7: Vorgehensweise für die Zerfallsmessungen der metastabilen Skyrmio-
nen. Wie im Phasendiagramm in Teilbild C dargestellt werden Skyr-
mionen unter einem externen Magnetfeld von 23 K aus der Skyr-
mionentasche (B) auf eine tiefe Temperatur gekühlt (A). Von dort
wird das externe Feld entweder erhöht oder verringert und der Zer-
fall aufgenommen. Die Abbildung zeigt den Übergang zur helikalen
Phase bei 23 K mit einem Feldsprung auf −2, 5 mT. Teilbilder D und
E sind bei verschiedenen Zeitpunkten aufgenommen und zeigen den
Übergang von metastabilen Skyrmionen zur helikalen Phase. In E
sind alle Skyrmionen zerfallen, jedoch existieren noch viele Defekte
in der helikalen Phase, die relaxieren, sobald die Temperatur wieder
auf 35 K erhöht wird (F).
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Phasendiagramm bei einem Magnetfeld von 23 mT auf eine definierte Temperatur
abgekühlt und die Feldstärke anschließend sprunghaft auf einen niedrigeren Wert,
nahe der metastabilen Phasengrenze, geändert. Gleichzeitig erfolgte die Aufzeich-
nung der Dynamik der Zerfallsprozesse mit der Hochgeschwindigkeitskamera.
Teilbilder 6.7A und B zeigen, dass sich das Skyrmionengitter beim Abkühlen von der
Skyrmionentasche zu einer Temperatur von 23 K nicht verändert. Beim Ändern des
externen Magnetfeldes auf −2, 5 mT löst sich das Skyrmionengitter schnell auf und
geht in die helikale Phase über. Nach einer Zeit von 900 s gibt es noch viele Defekte
in der helikalen Phase, da diese noch nicht ganz relaxiert ist. Wärmt man die Probe
wieder auf 35 K auf, so verschwinden diese Defekte. In der Fouriertransformierten
(FT) oben rechts in Teilbildern 6.7D-F lässt sich der Übergang zur zweizähligen
Symmetrie der helikalen Phase beobachten, da durch das Verschwinden der Defekte
die Ordnung steigt.
Bei Zerfallsmessungen von metastabilen Skyrmionen zur konischen Phase wurde die
Probe bei 23 mT gekühlt und anschließend das Magnetfeld sprunghaft auf einen
höheren Wert geändert.

Zerfall in die helikale Phase
Das Verhalten von einzelnen Skyrmionen beim Zerfall in die helikale Phase ist in
Abbildung 6.8 anhand einer typischen Messung dargestellt. Analog zu den MFM
Aufnahmen zeigen Teilbilder 6.8A-D dass sich einzelne Skyrmionen verbinden und
zu Streifen verschmelzen. In 6.8E ist der zeitliche Verlauf des Verschmelzens von drei
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Abbildung 6.8: Eine typische Messung des Zerfalls von metastabilen Skyrmionen in
die helikale Phase. Der Balken in Teilbild A besitzt eine Länge von
150 nm. Die Messtemperatur beträgt 16, 7 K bei einer vorangegan-
genen Magnetfeldänderung von 23 mT auf −2, 6 mT. Teilbilder A-D
zeigen, wie einzelne Skyrmionen verschmelzen und sich dabei Streifen
bilden. In E ist der zeitliche Verlauf der Vereinigung von drei Skyr-
mionen, entlang des in Teilbild A und B gezeigten Streifens, auf der
vertikalen Achse dargestellt. Die einzelnen Verschmelzprozesse lau-
fen schneller als 10 ms ab und sind damit nicht beobachtbar. Nach
[115].
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Skyrmionen auf der vertikalen Achse dargestellt. Die Zeitauflösung reicht nicht aus,
um den Verschmelzprozess an sich zu beobachten, in dem der Blochpunkt durch die
Probe fährt, da dieser in weniger als der Belichtungszeit von 10 ms abläuft.

Abbildung 6.9: Übergang vom Skyrmionengitter zur helikalen Phase. Teilbild B
zeigt, dass nach einer Zeit von 0, 462 s nur noch wenige Skyrmio-
nen vorhanden sind und es sich viele Defekte in der helikalen Pha-
se ausbilden. Diese Defekte minimieren sich, einige stabile Defekte
überleben allerdings Zeiten über 166 s wie in Teilbild F gezeigt.

In Abbildung 6.9 ist gezeigt wie der Zerfall auf einer größeren Zeitskala mit einem
erweiterten Sichtfeld erfolgt. Nach der Magnetfeldänderung verschmelzen die Skyr-
mionen wieder und es bilden sich Streifen der helikalen Phase. Nach einer Zeit von
0, 462 s sind noch Skyrmionen-Verbände vorhanden und die Streifen beinhalten vie-
le verschiedene Defekte. Im Laufe der Zeit werden die Skyrmionen immer weniger
und es lösen sich mehr Defekte in der helikalen Phase auf. Einzelne Defekte blei-
ben verhältnismäßig lange Zeit erhalten wie Teilbild 6.9F nach einer Zeit von 166 s
zeigt. Die stabilsten Defekte können als magnetische Stufenversetzung interpretiert
werden, die Dynamik dieser Defekte wurde durch MFM bereits untersucht [122].
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6 Zerfall von Skyrmionen in Fe0.5Co0.5Si

Zerfall in die konische Phase
Ein typischer Zerfall von metastabilen Skyrmionen durch Magnetfelderhöhung in
die konische Phase ist in Abbildung 6.10 gezeigt. Einzelne Skyrmionen verschwin-
den ohne dass sich die verbleibenden Skyrmionen stark umordnen. Die Abbildung
zeigt Messungen bei einer Temperatur von 18, 5 K mit einer Magnetfeldänderung
von 23 mT auf 57 mT. Dieses qualitative Verhalten stimmt exakt mit den theore-
tischen Vorhersagen überein. Teilbild 6.10E zeigt den zeitlichen Verlauf von drei
Skyrmionen, auf einer vertikalen Zeitachse. Der Zerfall von metastabilen Skyrmio-
nen in die konische Phase wurde durch diese Messungen zum ersten Mal überhaupt
im Realraum nachgewiesen.

t
x

A B C

40 s

70 s

10 s6,8 s 23,6 s 56 s E70 sD

Abbildung 6.10: Ein typischer Zerfall von metastabilen Skyrmionen in die konische
Phase. Bei einer Temperatur von 18, 5 K verschwinden Skyrmionen
nach einer Magnetfeldänderung von 23 mT auf 57 mT ohne Um-
ordnung der Verbleibenden (A-D). In E ist der zeitliche Verlauf des
Intensitätsprofils beim Zerfall von drei Skyrmionen dargestellt, des-
sen Position mit dem weiß umrandeten Balken gekennzeichnet ist.
Das mittlere Skyrmion nimmt beim Übergang zur konischen Phase
einen Zwischenzustand ein, dessen Lebensdauer im gezeigten Fall
etwa 20 s beträgt und sich in vermindertem Kontrast äußert. Nach
[115].

Bei einer kleinen Anzahl von Skyrmionen verschwindet der Kontrast nicht sofort
beim Zerfall in die konische Phase. Ein Beispiel ist das mittlere der drei markier-
ten Skyrmionen in Abbildung 6.10. In Abbildung 6.11A ist der zeitliche Verlauf der
relativen Intensität IL/I0 über dem Skyrmion angetragen, die sich ergibt als

IL

I0
= Ii − IC

ISk − IC
(6.1)

ISk und IC sind die Intensitäten des Skyrmionszustands und des konischen Hin-
tergrunds. Mit der gemessenen Intensität Ii ergibt sich IL/I0 = 1 für den Skyr-
mionenzustand und IL/I0 = 0 für die konische Phase. Der Zwischenzustand hat in
Abbildung 6.11A eine relative Intensität von IL/I0 ≈ 0, 5 für mehr als 20 s. In den
Daten wurden 18 solcher Zwischenzustände aus 360 genauer untersuchten Zerfäl-
len gefunden. Ein Histogramm der Auswertung ist in Abbildung 6.11B dargestellt.
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Abbildung 6.11: A zeigt den Verlauf der relativen Intensität IL/I0 beim Zerfall des
mittleren Skyrmions aus Abbildung 6.10 über einen Zwischenzu-
stand. Der Zwischenzustand bleibt bei einem Niveau von IL/I0 ≈
0, 5 für mehr als 20 s bestehen und zerfällt anschließend in die koni-
sche Phase. In B ist ein Histogramm aller ausgewerteter Zwischen-
zustände dargestellt. Dabei sind die Niveaus der Zwischenzustände
relativ breit verteilt und auch bei hohen Werten zu finden, was
gegen das Auftreten von Chiral Bobbers spricht. Nach [115].

Es treten sehr unterschiedliche Zwischenniveaus IL/I0 ohne signifikante Häufigkei-
ten auf. Eine Identifikation der Zwischenzustände mit den theoretisch vorhergesag-
ten Chiral Bobber Zuständen liegt nahe. Dieser Annahme widerspricht jedoch die
Gleichverteilung der Kontrastwerte im Histogramm, wohingegen man ein oder zwei
Maxima im Histogramm, für ein oder zwei Chiral Bobber, erwarten würden. Ein
wahrscheinlicheres Szenario stellt Pinning der Blochpunkte an Kristalldefekten dar,
die ein lokales Energieminimum für die Blochpunkte bilden.

6.5 Zerfallszeiten

Die Zerfälle der metastabilen Skyrmionen wurden systematisch für verschiedene Ma-
gnetfeldsprünge bei unterschiedlichen Temperaturen mit der Hochgeschwindigkeits-
kamera aufgenommen. Anschließend wurde bei den Videos die Zerfallszeit τ für jeden
Skyrmionenzerfall bestimmt. Für die Zerfälle in die helikale und konische Phase wur-
den jeweils unterschiedliche Auswerteprozeduren verwendet.
Eine typische Auswertung für den Zerfall in die konische Phase ist in Abbildung
6.12B dargestellt. Von jedem Einzelbild der Hochgeschwindigkeitsfilme wurden der
unmagnetische Hintergrund abgezogen, ein FT-Bandpass-Filter angewandt und an-
schließend die lokalen Maxima gesucht. Beträgt die Intensität im Maximum mehr als
eine vorgegebene Schwelle im Vergleich zur Umgebungsintensität wird das Maximum
als Skyrmion gezählt. Abbildung 6.12B zeigt drei Einzelbilder zu unterschiedlichen
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Abbildung 6.12: Typische Auswertung der Skyrmionenanzahl beim Zerfall in die he-
likale und konische Phase. Beide Zerfälle können durch eine abfal-
lende Exponentialfunktion beschrieben werden, wobei die Zerfalls-
zeit τ stark von Temperatur und Magnetfeldsprung abhängt. Die
Bilder in den Graphen zeigen den Zerfall zu jeweils drei verschiede-
nen Zeitpunkten.

Zeiten und die zugehörige Auswertung der Skyrmionenanzahl in Abhängigkeit der
Zeit. Der Zerfall wurde bei einer Temperatur von 20, 4 K mit einem Magnetfeld-
sprung von 23 mT auf 57 mT aufgenommen. Die rote Kurve stellt einen Exponen-
tialfit mit Offset dar, der das Verhalten des Zerfalls genügend gut beschreibt. Der
Offset ist nötig, weil die Skyrmionenzahl nicht komplett auf Null zurück geht, da
der Algorithmus Fehldetektionen von ≈ 10 Skyrmionen verursacht.
Für den Zerfall in die helikale Phase wurden zwei Algorithmen angewandt um die
Zerfallszeit zu detektieren. Zum einen über das Zählen von Skyrmionen und über
eine Intensitätsauswertung im reziproken Raum.
Für den ersten Fall wurde bei den Einzelbildern der Hintergrund abgezogen und das
Bild mit einem FT-Bandpass gefiltert. Anschließend wurden Kannten durch einen
Laplacian of Gaussian Alogrithmus erkannt und Linien mit konstanter Intensität
detektiert. Anschließend wurden kreisförmige Konturen, die eine bestimmte Fläche
einschließen, als Skyrmionen interpretiert und gezählt. Das Ergebnis einer typischen
Auswertung ist in Abbildung 6.12A gezeigt. Die Einzelbilder zeigen verschiedene
Stadien des Zerfalls zu unterschiedlichen Zeitpunkten. Die Skyrmionenzahl kann
wieder durch eine Exponentialfunktion mit Offset beschrieben werden, der Fit ist
rot eingezeichnet. Der Offset ist auch mit dieser Methode durch den Fehler des Aus-
wertealgorithmus gegeben und beträgt weniger als 10 Skyrmionen.
Die Zerfallszeiten in die helikale Phase sind auch über Intensitäten im reziproken
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Raum bestimmt worden. Die Fouriertransformierte geht beim Zerfall von einer sechs-
zähligen in eine zweizählige Symmetrie über. Die Intensitäten ordnen sich dabei von
den sechs Punkten der Skyrmionenphase in die zwei Punkte der helikalen Phase um.
Da die Punkte der helikalen Phase an der selben Position wie zwei Punkte der Skyr-
mionenphase sind kann die Zerfallszeit über eine Intensitätsmaske bestimmt werden.
Es wurden die Intensitäten der helikalen Spots gegen die Intensität außerhalb dieser
Spots gemessen. Daraus ergibt sich ein Ordnungsparameter dessen Anstieg eben-
falls durch eine Exponentialfunktion beschrieben werden kann. Die Zeitkonstanten
des Ordnungsparameters stimmten gut mit denen des Kantenerkennungsalgorithmus
überein, sind jedoch leicht erniedrigt.

6.6 Arrhenius-Gesetz

Die Zerfallsmessungen wurden in großen Bereichen des metastabilen Phasendia-
gramms aufgenommen. Eine Übersicht mit den ausgewerteten Zerfallszeiten ist in
Abbildung 6.13 durch farbige Punkte im Phasendiagramm dargestellt. Zerfälle mit
gleichem Magnetfeldsprung weisen mit steigender Temperatur eine geringere Zer-
fallszeit τ auf, die Werte von 1− 1000 s annimmt. Diese Temperaturabhängigkeit
kann als Überwinden einer einfachen Energiebarriere ∆E(B) interpretiert und τ
durch das Arrhenius-Gesetz beschrieben werden. Für τ ergibt sich dann

τ ≈ τ0(B) e
∆E(B)

kBT (6.2)

Dabei ist τ0(B) eine charakteristische Zerfallszeit die vom externen Magnetfeld B
abhängt und kBT die thermische Energie.
In Abbildung 6.14A und B sind die verschiedenen Zerfallszeiten für unterschiedliche
Magnetfelder und Temperaturen, in Form von thermischer Energie kBT , angetragen.
Da die Zerfallszeiten logarithmisch dargestellt sind kann die Energiebarriere ∆E(B)
aus der Steigung bestimmt werden.
Die Energiebarrieren ändern sich stark für verschiedene Magnetfeldänderungen und
sind am größten für kleine Feldänderungen. Beim Zerfall in die helikale Phase än-
dert sich die Energiedifferenz von ∆E ≈ 32± 3 meV für eine Feldänderung auf
B = 7, 3 mT hin zu ∆E ≈ 15± 1 meV für eine Änderung auf B = −2, 6 mT. Beim
Erhöhen des externen Feldes ändert sich die Barriere von ∆E ≈ 199± 4 meV für
B = 42, 2 mT hin zu 13± 1 meV für B = 56, 8 mT.
Das qualitative Verhalten der Messungen ist in Übereinstimmung mit theoretischen
Vorhersagen. Schütte et al. berechneten durch stochastische mikromagnetische Si-
mulationen bei endlichen Temperaturen Aktivierungsenergien und die Magnetfeld-
abhängigkeit des Übergangs eines einzelnen Skyrmions in die helikale Phase [112].
Ähnlich wie in den Messungen wurde eine starke Abhängigkeit der Zerfallsraten
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6 Zerfall von Skyrmionen in Fe0.5Co0.5Si

Abbildung 6.13: Übersicht der Zerfallszeiten τ für verschiedene Magnetfeldsprün-
ge bei unterschiedlichen Temperaturen im metastabilen Phasendia-
gramm. Die Position der einzelnen Punkte gibt an bei welcher Tem-
peratur ein bestimmtes Feld angefahren wurde. Die Farbe repräsen-
tiert die Zerfallszeit τ , die sich im Bereich von 1− 1000 s verändert.

vom externen Magnetfeld gefunden und die Zerfallszeit nimmt mit sinkendem Feld
deutlich zu. Rybakov et al. berechneten mit mikromagnetischen Simulationen für
T = 0 K Aktivierungsbarrieren für den Übergang in die konische Phase [113]. Wie
in den Experimenten sind die berechneten Aktivierungsenergien höher als für den
Zerfall in die helikale Phase, allerdings eine Größenordnung größer als die gemesse-
nen. Ein Grund für diese Diskrepanz könnte in Entropieeffekten liegen, die vor allem
für hohe Energiebarrieren ausgeprägt sind und im Folgenden diskutiert werden.
Überraschenderweise kann nicht allein über die Aktivierungsenergien die Lebens-
dauer der metastabilen Skyrmionen vorhergesagt werden. Stattdessen nimmt der
Parameter τ0(B) teilweise sehr kleine Werte an und hängt ungewöhnlich stark vom
externen Magnetfeld B ab. Die charakteristische Zeit τ0 ist in Abbildung 6.14C gegen
die Energiebarriere ∆E angetragen. Dabei verändert sich τ0(B) von extrem kleinen
Werten, kleiner als 10−37 s für einen Magnetfeldsprung auf B = 42, 2 mT bis hin zu
Zeiten von ∼ 10−2 s für B = 57 mT. Diese Werte stehen in Kontrast zu typischen
Zeitkonstanten im Bereich von 10−9 s für magnetische Systeme mit einer einfachen
Energiebarriere [123, 124].
Um so ein Verhalten zu erklären muss das Arrhenius-Gesetz genauer betrachtet und
erweitert werden. Die Physik in einem ferromagnetischen System wird ganz allge-
mein durch die freie Energie F (T,B) = E(T,B)−T ·S(T,B) beschrieben. Dabei ist
S(T,B) die temperatur- und feldabhängige Entropie. Das Arrhenius-Gesetz für eine
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Abbildung 6.14: A und B zeigen Zerfallszeiten τ(B) in Abhängigkeit von der ther-
mischen Energie kBT . Durch die logarithmische Antragung von τ
ergibt sich für die Steigung der einzelnen Kurven die Energiebar-
riere ∆E. In C ist die charakteristische Zerfallszeit τ0 gegen ∆E
angetragen. Die Änderung von τ0 beträgt dabei mehr als 30 Grö-
ßenordnungen und ist durch Entropieeffekte zu erklären. Nach [115].

einzelne Energiebarriere lautet dann

τ(B) = τ00 e
∆F (T,B)

kBT (6.3)

= τ00 e−
T ·∆S(B)

kBT e
∆E(B)

kBT (6.4)

= τ00 e−
∆S(B)

kB e
∆E(B)

kBT (6.5)

Damit hängt die Zerfallszeit τ(B) exponentiell von der Entropiedifferenz ∆S(B)
zwischen dem Skyrmionenzustand und dem Endzustand des Zerfalls ab. Ein hoher
positiver Wert von ∆S führt zu einer Erniedrigung der Zeitkonstante τ0 und zu einer
starken Verminderung der Zerfallszeit τ . Physikalisch kann das wie von Yelon et al.
durch eine exponentiell hohe Anzahl Np an mikroskopischen Pfaden durch die Ener-
giebarriere erklärt werden, wodurch sich eine Entropieänderung ∆S = kB ln(Np)
ergibt und sich dadurch die Zerfallszeit um den Faktor Np verringert [125]. Gleicher-
maßen ergibt sich bei einem negativen Wert von ∆S eine Erhöhung der Zerfallszeit.
Da die Zerfallszeiten in den Messungen so viele unterschiedliche Werte einnehmen,
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6 Zerfall von Skyrmionen in Fe0.5Co0.5Si

mit größeren und kleineren Werten als typische Zeitkonstanten im ns Bereich, muss
die Entropiedifferenz ∆S für hohe Zerfallszeiten negativ und für kleine positiv sein.
Solche Entropieeffekte zeigen sich in vielen verschiedenen Systemen in der Biologie,
Chemie und Physik. Sie sind beispielsweise in katalytischen Reaktionen [126], Trans-
portmessungen in Halbleitern [127, 128], biologischen Prozessen [129] und anderen
Gebieten [125, 130] beobachtet worden. Dadurch, dass hochenergetische Zustände ty-
pischerweise auch immer eine höhere Entropie besitzen, tendieren die Entropieeffekte
dazu den Energieeffekten entgegenzuwirken. Dieses Verhalten wird daher auch als
Kompensationseffekt bezeichnet. Phänomenologisch wird der lineare Zusammenhang
zwischen Aktivierungsenergie und Entropie in der Festkörperphysik Meyer-Neldel-
Regel genannt [125, 127, 130]. Ein Fit zur Auswertung des Skyrmionenzerfalls in
Abbildung 6.14C zeigt, dass die charakteristische Zerfallszeit τ0 exponentiell von der
Energiebarriere ∆E abhängt und sich damit durch die Meyer-Neldel-Regel beschrei-
ben lässt.
Beim Bestimmen der Langzeitstabilität von magnetischen Systemen mit Aktivie-
rungsenergie werden bisher Werte im Bereich von τ0 ∼ ns allgemein akzeptiert [123,
124]. Das Ergebnis aus den Messungen zum Zerfall von metastabilen Skyrmionen
zeigt, dass die thermische Stabilität in bestimmten magnetischen Systemen durch
Entropieeffekte um mehr als 20 Größenordnungen überschätzt werden kann.

6.7 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurden Messungen präsentiert, die viele grundlegende Aspekte
von Skyrmionen in Fe1–xCoxSi beleuchten. Es wurden Übergänge zwischen meta-
stabilen Skyrmionen und der helikalen und konischen Phase bei unterschiedlichen
Magnetfeld- und Temperaturwerten untersucht. Dabei konnte die Stabilität von
Skyrmionen weit außerhalb des Gleichgewichtszustands quantifiziert werden.
Es wurde systematisch untersucht für welche Magnetfelder und Temperaturen die
unterschiedlichen chiralen Spintexturen in einer Fe0.5Co0.5Si-Probe zu finden sind.
Dazu wurden drei unterschiedliche Phasendiagramme mit verschiedenen Kühlmetho-
den aufgenommen, die zero-field cooling (ZFC), field cooling (FC) und metastabi-
les Phasendiagramm genannt werden. Die verschiedenen Phasendiagramme zeigen,
dass das Verhalten der TEM-Probe stark von der Historie des Magnetfelds und
der Temperatur abhängt. Die ZFC und FC Phasendiagramme weisen eine starke
Ähnlichkeit mit Bulk-Phasendiagrammen auf und sprechen dafür, dass sich diese
TEM-Probe eher wie eine Bulk- als eine Dünnfilmprobe verhält. Der Grund dafür
liegt wahrscheinlich an der ungewöhnlich hohen Dicke von ≈ 240 nm im Vergleich
zu typischen TEM-Probendicken von ≈ 100 nm.
Es wurde untersucht wie metastabile Skyrmionen in die helikale und konische Pha-
se zerfallen. Die Zerfallszeit variiert von 1− 1000 s, je nach Magnetfeldsprung und
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Temperatur. Die Skyrmionenanzahl kann bei jedem Zerfall mit einer abfallenden Ex-
ponentialfunktion beschrieben werden. Es wurde verifiziert, dass sich beim Übergang
in die helikale Phase Skyrmionen vereinigen. Simulationen zeigen, dass dabei ein Mo-
nopol oder Antimonopol wie ein Reißverschluss durch die Probe fährt. Zum ersten
Mal überhaupt wurde der Zerfall in die konische Phase im Realraum beobachtet.
Simulationen zeigen, dass dabei der Skyrmionenschlauch in der Mitte aufgetrennt
wird und ein Monopol-Antimonopol-Pärchen jeweils an die Oberfläche der Probe
wandert. Laut der Theorie ist es dann möglich, dass sich ein metastabiler Zustand
an der Oberfläche ausbildet, der sog. Chiral Bobber. In unseren Messungen sind
beim Zerfall Zwischenzustände sichtbar, die aber wegen ihren Intensitäten eher auf
Pinning des Skyrmionenschlauchs an einem Kristalldefekt zurückführen sind.
Die Zerfälle in die helikale und konische Phase wurden systematisch durch eine Hoch-
geschwindigkeitskamera aufgenommen und die Zerfallszeiten mit Hilfe von Skyrmio-
nenerkennungsalgorithmen bestimmt. Es konnte das Arrhenius-Gesetz angewandt
werden um Energiebarrieren aus den Zerfallszeiten auszumessen. Dabei wurde fest-
gestellt, dass sich der Vorfaktor des Arrhenius-Gesetzes, die charakteristische Zer-
fallszeit τ0, bei kleinen Magnetfeldänderungen um mehr als 30 Größenordnungen än-
dert. Solch eine Beobachtung ist neu, da typische Zeitkonstanten von magnetischen
Systemen mit Aktivierungsenergie im ns Bereich liegen. Bei genauerer Betrachtung
ist dieser Vorfaktor von der Entropieänderung zwischen dem Anfangs- und End-
zustand des Zerfalls abhängig. Diese starke Änderung des Vorfaktors führt dazu,
dass die Zerfallszeit durch die Energiebarriere von der Entropieänderung kompen-
siert wird. Diese Erkenntnis ist wichtig beim Design von Skyrmionen-basierenden
Speichern und zeigt, dass die thermische Stabilität von Skyrmionen bisher deutlich
überschätzt worden ist.
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In dieser Arbeit wurden magnetische Skyrmionen mit einem Transmissionselektro-
nenmikroskop (TEM) untersucht. Es wurde der Lorentz-TEM-Modus und die Dif-
ferentielle Phasenkontrastmikroskopie verwendet.
Der erste experimentellen Teil untersuchte die tetragonale Heusler-Legierung
Mn1.4PtSn auf Skyrmionen. In diesem Material wurden bisher keine Skyrmionen
nachgewiesen, Messungen an Bulk-Proben lassen aber eine spontane Skyrmionen-
phase in einem Temperaturbereich zwischen 130 und 160 K vermuten. Die helikale
Phase konnte von 12 K bis zur Curie Temperatur von 400 K nachgewiesen werden
und ist auf den Einfluss von externen Magnetfeldern hin charakterisiert worden.
Skyrmionen konnten nicht eindeutig identifiziert werden, da im interessanten Tem-
peraturbereich Kontaminationen auf der Probenoberfläche Tröpfchen ausbilden, die
ähnliche Kontraste wie Skyrmionen erzeugen.
Im nächsten Abschnitt wurden Skyrmionen in Cu2OSeO3 gemessen und ihre Teil-
cheneigenschaften überprüft. Dazu wurde die Dynamik von Skyrmionengittern auf-
genommen, die durch den Temperaturgradienten des Elektronenstrahls in Rotation
versetzt werden. Dabei bilden sich vereinzelte Gitterdefekte und Gitterdomänen aus,
die von Korngrenzen getrennt sind. Es wurde festgestellt, dass ausschließlich 5-7 De-
fekte im Gitter auftreten und sich entlang von Korngrenzen anordnen. Die Defekt-
dichte entlang der Korngrenzen wurde für verschiedene Kippwinkel ausgemessen und
eine Übereinstimmung mit der Frankschen Formel für Kleinwinkelgitterkorngrenzen
gefunden. Bei den Umordnungsprozessen ist die Skyrmionenzahl mit einer Genau-
igkeit von ±1 konstant. Um die Dynamik dieser Umordnung besser zu verstehen
wurden Simulationen durchgeführt, die qualitativ ebenfalls gut mit den Messungen
übereinstimmen. Skyrmionengitter teilen sich dabei viele wichtige Eigenschaften mit
Teilchengittern was den solitonischen, teilchenartigen Charakter von Skyrmionen in
Cu2OSeO3 stärkt.
Im letzten experimentellen Teil wurde der Zerfall von Skyrmionen in Fe0.5Co0.5Si
untersucht. Dazu wurden zunächst verschiedene Phasendiagramme für die chiralen
Phasen entwickelt. Es konnte im TEM erstmals eine Historienabhängigkeit der Pha-
sendiagramme nachgewiesen werden, was sonst bisher nur bei Bulk-Proben mit an-
deren Methoden möglich war. Anschließend wurde gemessen wie Skyrmionen in die
helikale und konische Phase zerfallen und die Ergebnisse wurden mit Simulationen
verglichen. Dabei konnte beim Zerfall in die helikale Phase ein Verschmelzen von
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Skyrmionen bestätigt werden und ein Verschwinden von Skyrmionen beim Über-
gang in die konische Phase. Der Übergang in die konische Phase ist damit zum
ersten Mal im Realraum abgebildet worden und gibt in den Messungen zusätzlich
noch Hinweise auf einen metastabilen Zwischenzustand, den sog. Chiral Bobber. Die
Zerfallszeiten können durch einen exponentiellen Abfall beschrieben und mit dem
Arrhenius-Gesetz verglichen werden. Überraschenderweise werden die Zerfallszei-
ten durch einen Vorfaktor bestimmt, der sich bei kleinen Magnetfeldvariationen um
mehr als 30 Größenordnungen ändert. Diese Änderung des Vorfaktors kann durch
die Entropiedifferenz zwischen der Skyrmionenphase und dem Endzustand erklärt
werden. Man spricht dabei auch von Entropiekompensation, weil die Zerfallszeiten,
hervorgerufen durch Energiebarrieren durch die Entropieänderung kompensiert wer-
den. Diese Erkenntnis ist wichtig für technologische Anwendungen, da die thermische
Stabilität von Skyrmionen bisher deutlich überschätzt worden ist.
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T. Nakamura und M. Wójcik.“Electronic, magnetic, and structural properties
of the ferrimagnet Mn2CoSn”. In: Phys. Rev. B 83.174448 (2011). doi: 10.
1103/PhysRevB.83.174448.

[89] O. Meshcheriakova, S. Chadov, A. K. Nayak, U. K. Rößler, J. Kübler, G.
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come in different colours: entropy–enthalpy compensation, free energy win-
dows, quantum confinement, pressure perturbation calorimetry, solvation and
the multiple causes of heat capacity effects in biomolecular interactions”. In:
Biophysical Chemistry 93.2–3 (2001), S. 215–230. doi: 10.1016/S0301-
4622(01)00222-8.
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terstützung von unterschiedlichen Personen erhalten, denen ich zu großem Dank
verpflichtet bin. Insbesondere möchte ich mich bedanken bei...
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senschaftlicher und technischer Probleme. Aber auch Danke für die vielen Freiheiten
während der Dissertation und das damit verbundene Vertrauen. Danke für deinen
sehr freundschaftlichen und menschlichen Umgang auch auf den legendären TEM-
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Simon Pöllath. Vielen Dank Simon für deine sehr umfangreichen, gründlichen Aus-
wertungen und deine große Hilfe bei den TEM-Messungen. Ich habe die Zeit mit dir
nicht nur beim Messen sehr geschätzt.

105



Literatur

Michael Vogel. Ein großer Dank für die vielen, zeitraubenden Probenpräparationen
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