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Kurzzusammenfassung

Das epitaktische Fe/Si/Fe-System zeichnet sich durch zwei Eigenschaften aus,
die sonst nicht gleichzeitig an einem System zu finden sind: Erstens, die Si-
liziumschicht verhélt sich als Tunnelbarriere und zweitens, die magnetischen
Eisenelektroden koppeln sehr stark antiferromagnetisch iiber die Silizium-
zwischenschicht, wenn diese eine Dicke im Bereich von 1-2nm hat. Es gibt
berechtigten Grund zu der Annahme, dass das Anlegen einer Spannung iiber
die Zwischenschicht Einfluss auf die magnetische Kopplung hat, denn diese
wird von den Zusténden an der Fermikante mafgeblich beeinflusst.

In dieser Arbeit soll die Anderung der Kopplung mit Magnetowiderstands-
messungen (MR) in CPP-Geometrie (Current Perpendicular Plane) gemessen
werden. Da iiber das Fe/Si/Fe-System kein MR-Effekt messbar ist, wird zu-
sitzlich ein Fe/MgO/Fe-System als TMR-Element auf das Fe/Si/Fe-System
aufgedampft, wobei sich beide Systeme eine Eisenschicht teilen. Die Proben
werden mit einer Molekularstrahlverdampfungsanlage (MBE) hergestellt. Fiir
CPP-Messungen miissen laterale Strukturen von einigen Mikrometern Kan-
tenldnge hergestellt werden, die von unten und von oben kontaktiert werden
konnen. Dies geschieht mit optischer Lithographie und einer Kombination
aus Sputterdeposition und Ionenstrahlétzen.

Nacheinander wurden Probenserien mit Fe/Si/Fe-, Fe/Cr/Fe/MgO/Fe- und
Fe/Si/Fe/MgO/Fe-Schichten hergestellt, strukturiert und auf ihre Transport-
eigenschaften hin vermessen. Am Fe/Si/Fe/MgO/Fe-System wurden dann
die Messungen zur Spannungsabhéngigkeit der Kopplung gemacht.



Abstract

The fully-epitaxial Fe/Si/Fe-system features two properties which are not
found in any other trilayer system. First, the silicon-layer acts as a tunneling
barrier and second, the two iron electrodes are strongly coupled antiferroma-
gnetically if the silicon layer thickness is about 1-2nm. There is a legitimate
reason to assume that the magnetic coupling in this system can be influ-
enced by an applied voltage, because the coupling is driven by the states at
the Fermi-level.

The task given was to observe a change in the coupling strength by ma-
gneto resistive measurements (MR) in current perpendicular plane geometry
(CPP). Because the Fe/Si/Fe-system does not show any MR-effect, an addi-
tional Fe/MgO /Fe-system, showing large TMR-values, is evaporated on top,
such that both systems share one Fe-layer.

The samples are prepared by molecular beam epitaxy (MBE). For electrical
measurements in CPP-geometry, micron-size lateral structures, which can be
accessed from the bottom and the top, have to be fabricated. These structures
are made by optical lithography and a combination of sputter deposition and
ion beam etching techniques.

Sample series consisting of Fe/Si/Fe-; Fe/Cr/Fe/MgO /Fe- and Fe/Si/Fe/
MgO/Fe-layers have been prepared, structured and their transport proper-
ties have been measured. Finally, the Fe/Si/Fe/MgO/Fe-system has been
taken for measurements concerning the influence of an applied voltage on
the magnetic coupling.
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1 Einleitung

Die heutige Computerindustrie ist ohne magnetische Speichertechniken nicht
mehr vorstellbar. Nahezu jeder Computer greift auf Festplattenspeicher zu,
sei es lokal oder iiber das Netzwerk. Immer mehr Speicherkapazitit wird auf
immer weniger Fliche untergebracht; hatten die ersten magnetischen Spei-
cherscheiben noch eine Kapazitdt von 20 Mbit, so gibt es heute Consumer-
Festplatten (d.h. in 3,5”-Bauweise) mit 500 GB. Zu dieser Entwicklung hat
nicht nur der Fortschritt in der Diinnfilmfabrikation der magnetischen Spei-
cherschicht beigetragen, sondern auch die Entwicklung der Lesekdpfe, die
mittlerweile auch aus diinnen magnetischen Schichten bestehen.

Waren es anfangs noch Sensoren die auf dem anisotropen Magnetowider-
standseffekt basierten (AMR!), so hat sich nur kurz nach der Entdeckung
des Riesenmagnetowiderstandseffekts (GMR?) durch P. GRUNBERG [1] und
A. FERT [2] der ebenso benannte Sensor in den Lesekopfen etabliert, wo-
mit auch diinne magnetische Schichtsysteme Einzug in die Massenfertigung
gehalten haben. Im Zuge dieser Entwicklung wurden viele Materialkombina-
tionen ausprobiert, um den Riesenmagnetowiderstand noch ein wenig grofer
zu machen. Dabei wurde auch der Tunnelmagnetowiderstandseffekt (TMR?)
wiederentdeckt, nachdem er nach seiner Entdeckung 1975 durch JULLIERE
in Vergessenheit geriet [3-5]. Von ihm verspricht man sich nicht nur klei-
nere Devices mit hoherer Empfindlichkeit, sondern mit ihm wird auch an
der Revolution des bis heute fliichtigen Random-Access-Memories (RAM),
dem Magnetic-RAM (MRAM), gearbeitet, dessen Speicherzellen aus TMR-
Elementen bestehen und somit nicht fliichtig sind, bei potentiell gleichen oder
besseren Leistungsdaten.

Eines der Probleme dabei ist das ,,Schreiben der Information: Die Informati-
onsschicht muss ummagnetisiert werden, was ein externes Feld erfordert. Da
die Nachbarzellen nicht beeinflusst werden sollen, ist dies keine triviale Aufga-
be. Deshalb ist man auch auf der Suche nach anderen, intrinsischen Moglich-
keiten, die Magnetisierung der Schichten zu beeinflussen. Fiir GMR-Systeme
wurde das strominduzierte magnetische Schalten vorhergesagt [6,7] und auch
experimentell gezeigt [8]. Durch die Entdeckung der iiberraschend starken
Zwischenschichtaustauschkopplung in epitaktischen Fe/Si/Fe-Systemen, in
denen das Silizium eine Tunnelbarriere darstellt |9], ist eine spannungsindu-
zierte Beeinflussung der Magnetisierungen denkbar.

! Anisotropic Magneto Resistance
2Giant Magneto Resistance
3Tunneling Magneto Resistance



1 EINLEITUNG

Hier setzt die vorliegende Arbeit an. In Kap. 2 werden einige Grundlagen
der hier verwendeten diinnen magnetischen Schichtsysteme erlautert, bevor
in Kap. 3 erklart wird, warum die Kopplung von der Spannung abhingen
sollte.

Kap. 4 widmet sich den Verfahren zur Herstellung, Charakterisierung und
Messung der Proben. Insbesondere die Herstellung nimmt einigen Raum ein,
da fiir die Messungen in CPP!-Geometrie die Proben strukturiert werden
miissen. Um geeignete Widerstinde zu erhalten, muss die Kontaktfliche im
Bereich einiger bis einiger hundert um? sein. Mit optischer Lithographie ist
dies relativ einfach zu bewerkstelligen.

Die Messungen und Ergebnisse der Proben werden in Kap. 5 prisentiert. Der
Einfluss der Spannung auf das gekoppelte System soll mittels Magnetowider-
standseffekt beobachtet werden. Da das Fe/Si/Fe-System aus unbekannten
Griinden diesen Effekt nicht zeigt, wurde ein Fe/MgO /Fe-System als Detek-
tor auf das Fe/Si/Fe-System gedampft. Um die Kurven dieses Zweibarrie-
rensystems besser verstehen zu konnen, wurden die Barrierensysteme erst
einzeln untersucht.

ICurrent Perpendicular Plane



2 Grundlagen

Diese Arbeit beschiftigt sich mit diinnen magnetischen Schichten, getrennt
durch eine meist noch diinnere, isolierende Schicht. In diesem Kapitel sollen
die Effekte, die bei diesen Systemen auftreten, grundlegend erldutert werden.

2.1 Zwischenschichtaustauschkopplung

Betrachten wir zunéichst zwei ferromagnetische Schichten (FM), welche durch
eine diinne (1-2 nm) metallische Zwischenschicht (M) getrennt sind (Abb. 1).
An einem System dieser Art, namentlich Fe/Cr/Fe, wurde 1986 die antiferro-
magnetische Zwischenschichtaustauschkopplung entdeckt [10]. Spéiter wurde
an einer Reihe von Materialkombinationen gezeigt, dass, abhéingig von der
Zwischenschichtdicke, auch ferromagnetische Kopplung existiert. Tatséchlich
oszilliert die Kopplung zwischen diesen beiden Typen als Funktion der Zwi-
schenschichtdicke [11].

Der dritte beobachtete Kopplungstyp ist die 90°-Kopplung, welche die an-
deren beiden Kopplungstypen iiberlagern kann, was zu relativen Magnetisie-
rungswinkeln zwischen 0 und 180° fiihrt (Abb. 1).

Diese drei ,,Basis“-Kopplungstypen ergeben sich als Minima der phinomeno-
logischen Flachenenergiedichte

Eijgc = —Jycos¢ — Jp cos’ ¢,

wobei Jj/2 Kopplungskonstanten und ¢ der Winkel zwischen den Magne-
tisierungsrichtungen der beiden ferromagnetischen Schichten ist. Dominiert
der erste, so genannte bilineare Term, so ist die Kopplung ferromagnetisch
fiir J1 > 0 und antiferromagnetisch fiir J; < 0. Bei Dominanz des zweiten,
biquadratischen Terms erhdlt man 90°-Kopplung fiir Jo < 0.

FM M FM

Abbildung 1: Schichtanordnung und die drei ,Basis"-Kopplungen (ferromagne-
tisch, antiferromagnetisch, 90°) der Zwischenschichtaustauschkopplung.



2 GRUNDLAGEN

(b)

Abbildung 2: (a) Elektron, gefangen zwischen den Ferromagneten. (b) Schemati-
sche Bandstruktur eines ferromagnetischen 3d-Metalls (links) und eines Edelme-
talls (rechts). Aufgrund der asymmetrischen Zustandsdichte an der Fermikante
fiir Spin-down-Elektronen werden diese an den Grenzflachen verstarkt reflektiert,
wahrend die Spin-up-Elektronen nahezu ungehindert passieren konnen.

Eigc alleine kann noch nicht das Verhalten realer Systeme erfassen. Zu be-
riicksichtigen sind noch die magnetische Anisotropie des ferromagnetischen
Materials und das externe Feld.

Die Ursache der Kopplung war bei ihrer Entdeckung unbekannt. Verschie-
dene Modelle wurden diskutiert, bis am Ende das Quantentrogmodell all-
gemein akzeptiert wurde. Die Elektronen im System (Abb. 2) sind durch
die Ferromagneten spinpolarisiert. Aufgrund der Austauschaufspaltung wer-
den Minorititselektronen an der Grenzfliche zum Ferromagneten reflektiert.
Stehen die Magnetisierungen parallel, so werden die Minoritéitselektronen
in der Zwischenschicht ,eingesperrt”, wahrend die Majoritdtselektronen nur
eine kleine Storung erfahren. Aufgrund der geringen Breite der Zwischen-
schicht kommt es so in Richtung Grenzflichennormale zum Quantentrog: Es
bilden sich stehende Wellen mit diskreten Energieniveaus. Die Energie der
Niveaus verschiebt sich mit zunehmender Breite der Barriere (des Quan-
tentrogs) relativ zur Fermikante. Ob die Niveaus steigen oder sinken, hingt
von der Materialkombination des betrachteten Systems ab. Bei sinkenden
Niveaus sinkt die Gesamtenergie des Elektronensystems und die ferromagne-
tische Kopplung wird verstirkt. Die Energie steigt aber sprunghaft an, sobald
ein unbesetztes Niveau unter das Fermi-Niveau sinkt und neue Zustinde be-
setzt werden konnen. Dies destabilisiert die ferromagnetische Kopplung, und
die antiferromagnetische Konfiguration wird bevorzugt, womit die Oszillation
der Kopplung erklért ist [12].

Fiir halbleitende oder isolierende Zwischenschichten gibt es an der Fermikante
nur evaneszente Elektronenwellen, die vom Ferromagneten in die Zwischen-
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2.2 Tunneln in Festkérpern

Abbildung 3: Tunnelbarriere im Falle des freien Elektrons.

schicht eindringen konnen, dort aber exponentiell abfallen. Somit erwartet
man fiir die Kopplung, dass sie erstens schwiicher als fiir metallische Schichten
ist und zweitens mit steigender Dicke der Zwischenschicht stark abfillt [13].

Tatséchlich ist sie so schwach, dass sie bisher kaum beobachtet wurde. Erst
kiirzlich wurde von einer Kopplung von |Ji| = 0,25 mJ/m? iiber eine MgO-
Zwischenschicht mit Dicke < 7 A berichtet [14]. Die Erwartung fiir halblei-
tende Zwischenschichten liegt zwischen diesem Wert und dem typischen Wert
fiir metallische Zwischenschichten (|Ji| &~ 1,0 mJ/m?).

Gemessen wurden allerdings Werte bis iiber |J;| = 5,0 mJ/m? mit exponenti-
ellem Abklingcharakter fiir epitaktisch gewachsene Si-Zwischenschichten [9].
Transportmessungen ergaben, dass das Silizium in der Zwischenschicht als
Tunnelbarriere fungiert und somit die Moglichkeit ausgeschlossen ist, dass
durch Diffusion von Eisen in die Zwischenschicht ein metallischer Charakter
entsteht [15]. Diese Kopplung ist mit der Theorie fiir metallische Zwischen-
schichten nicht erkldrbar.

Erst kiirzlich erschien eine Theorie, die durch Storstellen in der Barriere
die starke Kopplung erklart [16]. Es wird angenommen, dass die Barriere
nicht perfekt ist, sondern Storstellen enthilt, welche wiederum lokalisierte
Zustdnde in der Bandliicke des Halbleiters erzeugen kénnen. Die Berechnun-
gen zeigen, dass starke antiferromagnetische Kopplung moglich ist, wenn die
Energie der Storstellen nahe bei der Fermi-Energie des FM/I/FM-Systems
liegt.

2.2 Tunneln in Festkorpern

Ein Elektron mit Energie E, kann im klassischen Teilchenbild eine rechtecki-
ge Potenzialbarriere der Hohe V}, und der Breite d nicht iiberwinden, wenn
E. < V4 (Abb. 3). Die quantenmechanische Wellenfunktion des Elektrons 1,
hat jedoch eine endliche Eindringtiefe in die Barriere und eine endliche Trans-

5



2 GRUNDLAGEN
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Abbildung 4: MIM-System mit beliebig geformter Tunnelbarriere.

missionswahrscheinlichkeit’ 7' o< exp(—2&d) , mit & = \/2m(V; — E.)/h? als
Abklingparameter |17].

Dieses einfache Modell, welches sich mit der Wave-Matching-Methode 16sen
ldsst, reicht aber nicht aus, um Barrieren in realen Metall /Isolator/Metall-
Kontakten (MIM) zu beschreiben: Die Barrieren sind nicht rechteckig, die
Tunnelwahrscheinlichkeit hingt vom transversalen Moment ky des Elektrons
ab. Des Weiteren spielen nicht nur elastische Tunnelprozesse eine Rolle, son-
dern auch inelastische; Storstellen in der Barriere kdnnen einen massiven
Einfluss auf den Tunnelstrom haben (resonantes Tunneln), was nur mit Hilfe
der komplexen Bandstruktur des Systems zu erkliren ist.

Erste theoretische Modelle des Tunnelns in MIM-Systemen gehen auf SoMm-
MERFELD und BETHE [18] zuriick, die den elastischen Tunnelprozess fiir sehr
kleine und hohe Spannungen beschreiben. HoLMm [19] fand spiiter eine Losung
fiir den mittleren Spannungsbereich. Es war SIMMONS vorbehalten, eine all-
gemeinere Formel zu entwickeln, aus der sich die drei Spezialfille ableiten
lassen [20).

Betrachtet wird das eindimensionale Problem in Abb. 4. Thermisch angereg-
ter Transport soll ausgeschlossen (I' = 0K), die Elektroden sollen aus dem
gleichen Metall und im thermischen Gleichgewicht sein. Um die Tunnelwahr-
scheinlichkeit (WKB-Niherung?)

D(E:) = exp { - 1vom d2 VZoRras

Mfiir kd > 1.
2WENZELS, KRAMER, BRILLOUIN; siche z.B. Ref, 17.



2.2 Tunneln in Festkdrpern

E

(b)

Abbildung 5: (a) Symmetrische und (b) asymmetrische Barriere mit angelegter
Spannung U.

(V(2) = Er + ¢(2), Ad = d — d1 und E, = imv?) integrieren zu kinnen,
wurde die BarrierenhGhe ¢(z) gemittelt:

1 [*
(fb = A—d 4 ¢(2‘) dzr
so dass sich fiir die Tunnelstromdichte
. B me oo
i= [ D) s /0 f(B) - J(E + eU) dE,

(f(E) ist die FERMI-Verteilung) ergibt:

: & T —aVé P —ay/ ¢te
77 herAdy [¢e i i ke
mit
2
a = f_'i V 2m.

Der erste Term in der Klammer kann als Stromdichte von der linken in die
rechte Elektrode interpretiert werden und der zweite Term als Stromdichte
in die Gegenrichtung. Fiir sehr kleine Spannungen (¢ > eU) lisst sich mit
Gl. (1) zeigen, dass j o< U, also ohmschen Charakter hat.

Beschrinkt man sich auf den Fall einer rechteckigen Barriere der Hohe ¢ und
der Breite d, d.h. Ad = d und ¢ = (¢ — eU/2), und kleiner bis mittlerer
Spannungen, d.h. eU < ¢ (Abb. 5(a)), dann lésst sich Gl. (1) schreiben als

i=6(U+U



2 GRUNDLAGEN

mit

6= (6)2@e-am

h d
_ (aed)®  aéd
969 3294’

wie in [21] gezeigt. Einsetzen der Naturkonstanten ergibt die SIMMONS-
Formel fiir rechteckige Barrieren mit gleichen Elektroden:

j=316-10" @ e~ 0%Ved (2)

& d
U+ (0,0109 — +0,032 —) U
¢ V6

mit j in A/em?, d in A und ¢ in eV.

In der Praxis hat man es zwar meist mit den gleichen Elektrodenmaterialien
zu tun, dennoch weisen die Grenzflichen M/I und 1/M Unterschiede auf, die
sich unter anderem in unterschiedlichen BarrierenhGhen manifestieren. Die
Barriere ldsst sich also z.B. durch

¢(2) = ¢ +§(¢2 —eU — ¢1)

anndhern (Abb. 5(b)). BRINKMANN et al. haben damit die Stromdichte nach
Potenzen von U fiir d > 10 A und A¢/é < 1 entwickelt:

GU) _ | _AA$ o 9 A

G(0) 16\3/36 128 ¢ (eU)

mit
G(0) = 3,16 1010@51’025 Ws,

Ay = 4v2md/(3h), Ap = ¢2 — ¢1 und ¢ = (¢1 + ¢2)/2 [22].

Durch Einsetzen der Naturkonstanten ergibt sich die Formel:

A
j =G(0) |U -0,0213 d2¢ U? +0,0109 % U3|.

V9
Der nun im Vergleich zu Gl. (2) zusétzliche quadratische Term bewirkt eine

Verschiebung des Minimums der parabelférmigen Leitfahigkeit G fiir A¢ # 0,
die in Messungen oft beobachtet wird.
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2.2 Tunneln in Festkérpern

Das Bildpotenzial der Elektroden ist hier nicht beriicksichtigt. Es wiirde die
effektive Barrierenform an den Kanten abrunden und somit die Héhe und
die Breite leicht verringern. Nach [22] wird die Leitfihigkeit dadurch leicht
vergrofert, es hat aber keinen Einfluss auf den qualitativen Verlauf von G(U).
Diese eindimensionale Betrachtung liefert zwar qualitativ zum Experiment
passende Ergebnisse, auch werden mit ihr Vergleiche moglich, aber quan-
titativ sind die Ergebnisse meist nur bedingt brauchbar. Dies liegt unter
anderem daran, dass Bandstruktureffekte nicht beriicksichtigt sind. Betrach-
tet man das Tunnelsystem im Dreidimensionalen, so ist der Wellenvektor
k| = (kg,ky) eine Erhaltungsgrobe und die Abklingrate

k= r(k)) = \/kﬁ+2—?(%—E)

mit der effektiven Masse m* hingt von ihm ab. Dies bedeutet, dass fiir brei-
te oder hohe Barrieren nur Elektronen mit kj ~ 0 zum Tunnelstrom bei-
tragen. Auch Elektronen mit geringer effektiver Masse haben eine hohere
Wahrscheinlichkeit, die Barriere zu durchtunneln.

Fiir dickere Barrieren wird das direkte elastische Tunneln immer unwahr-
scheinlicher. Gleichzeitig erhoht sich die Wahrscheinlichkeit des resonanten
Tunnelns iiber lokalisierte Zustéinde in der Barriere [23]. Fiir die Leitfihigkeit
des resonanten Tunnelns gilt

G1* x exp(—kd),
wahrend fiir das direkte Tunneln
G x exp(—2kd)

gilt. G1* bedeutet, dass pro Tunnelprozess nur ein lokalisierter Zustand be-
teiligt ist. Das Maximum der resonanten Leitfihigkeit wird erreicht, wenn
die lokalisierten Zusténde sich in der Mitte der Barriere befinden und ihre
Energie nahe bei der Fermi-Energie liegt.

Bis hierher wurde fiir die Barriere ein Vakuum angenommen. Um die hohen
TMR-Werte iiber epitaktische Barrieren zu erkldren, reichen die einfachen
Barrierenmodelle aber nicht aus [24]. Hier muss man das Barrierenmateri-
al mit einbeziehen und bedenken, dass man es hier mit ,metal-induced gap
states“ (MIPS) zu tun hat: Ein Isolator oder Halbleiter hat bei Er keine
quantenmechanischen Zustédnde. Bringt man ihn jedoch in Kontakt mit ei-
nem Metall, so konnen Zustdnde an der Fermikante des Metalls in die Band-
liicke eindringen, wo sie wie im Falle des Vakuums exponentiell abklingen.
Bringt man ein zweites Metall mit der anderen Seite des Barrierenmaterials

9



2 GRUNDLAGEN

in Kontakt, so kann ein Strom fliekken, der exponentiell mit der Dicke der
Barriere abklingt. Aufgrund der Ahnlichkeit mit dem Modell der freien Elek-
tronen wird auch dieser Vorgang Tunneln genannt und ebenso durch einen
Parameter k charakterisiert. Die Funktion x(kj) wird durch die komplexe
Bandstruktur bestimmt [25]. Auch hier braucht man nur Zustinde zu be-
trachten, fiir die n(k”) = Knin gilt, alle anderen haben eine weitaus héhere
Abklingrate, so dass sie vernachldssigbar sind. Fiir welches k) das gilt, muss
man aus der komplexen Bandstruktur des Barrierenmaterials ableiten. Fiir
ZnSe, Ge, GaAs und MgO gilt das z.B. fiir k; = 0, aber es gibt auch andere
Materialien wie Si, fiir welche das nicht gilt [26].

2.3 Spinabhingiges Tunneln

In einem Ferromagnet/Tsolator/Ferromagnet-System (FM/T/FM) beobach-
tet man eine Abhéngigkeit des CPP-Widerstands von der relativen Ausrich-
tung der Magnetisierungen der Elektroden. Die Differenz von maximalem
und minimalem Widerstandswert bezeichnet man als Tunnelmagnetowider-
standswert:

Ry — Ry 2P P

TMR = = 3
Ry 1- PP’ 3)

wobei R der Widerstandswert fiir die antiparallele Ausrichtung der Elek-
troden und Ry4 der fiir die parallele ist. P; und P, sind die Polarisationen
der beiden Elektroden. Dieses Modell von JULLIERE, der als erster diesen
Effekt beobachtete [3], geht von zwei unabhéngigen Spinkanilen ohne Spin-
streuung aus. Diese haben unterschiedliche Widerstinde bei paralleler und
antiparalleler Ausrichtung der Elektroden, was von der Anzahl der jeweiligen
Zustidnde an der Fermikante abhéngt (siehe Abb. 6).

Seit der Wiederaufnahme der Forschung an diesem Effekt |4,5] tauchen aller-
dings viele TMR-Systeme auf, bei denen das JULLIERE-Modell an seine Gren-
zen stokt, insbesondere wenn es um die Groke des TMR-Wertes geht [24].
Auch die Polarisationen, die anhand von Gl. (3) bestimmt wurden, zeigen
teilweise starke Abweichungen von den Werten aus anderen Messmethoden.
In der Tat hiingt der TMR-Wert auch vom Barrierenmaterial ab [27]. Die
Erklarung gelingt mit der komplexen Bandstruktur des Barrierenmaterials,
die die Bandstruktur um Zustinde mit abklingendem Charakter erweitert
(siehe auch Kap. 2.2).

Berechnungen mit diesem Modell fiir epitaktische Fe(100)/MgO(100)/ Fe(100)-
Systeme mit glatten Grenzflichen ergeben TMR-Werte von bis zu 1000 %
[28]. Der Grund dafiir ist das kohdrente Tunneln: Wie in Kap. 2.2 schon ge-
sagt, nehmen praktisch nur Zustdnde am Tunnelprozess teil, fiir die k(k)) =
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2.3 Spinabhangiges Tunneln

'n,T ' nl

(b)

n| Tt n

Abbildung 6: Tunnelstrom bei antiparalleler (a) und paralleler (b) Ausrichtung der
magnetischen Momente. Bei antiparalleler Ausrichtung gibt es nur wenig besetz-
te Ausgangszustande fiir Spin-up (rot) und wenig Endzustdnde fiir Spin-down
(blau), beide Spinkandle haben ungefihr den gleichen Widerstand. Im paralle-
len Fall gibt es fiir Spin-up viele Ausgangs- und freie Endzustidnde, so dass der
Widerstand gering ist, was den Gesamtwiderstand des Systems niedriger als im
antiparallelen Fall macht.

Energy [eV]

k, [2n/d]

Abbildung 7: Bandstruktur von Eisen. In Rot die Bander der Minoritatselektronen,
in Schwarz die der Majoritatselektronen. Von den A;-Bandern schneidet nur
das der Majoritdtselektronen die Fermikante, weswegen nur diese in die Barriere
einkoppeln kdnnen.
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2 GRUNDLAGEN

Kmin gilt. Im Eisen sind das die Zustidnde mit A;-Symmetrie. Diese konnen
an die A;-Zustidnde des MgOs koppeln, die eine viel grofkere Abklinglinge
haben als andere Zustinde. Aufgrund der Austauschaufspaltung gibt es je
ein A;-Band fiir Spin-up und Spin-down-Elektronen. Aber nur das Band des
Majoritdtsspins schneidet die Fermi-Energie Er, so dass nur Majoritatszu-
stdnde in die Barriere einkoppeln kénnen, was einen niedrigen Widerstand
fiir die Majoritétselektronen zur Folge hat. Dasselbe gilt fiir den Austritt der
Zusténde aus der Barriere in die zweite Eisenschicht. Sind die Magnetisierun-
gen parallel, so ist die gleiche Spinrichung Majorititsspin und die Zusténde
kénnen von der Barriere in das A;-Band des Eisens koppeln. Bei antipar-
alleler Stellung der Magnetisierungen befindet sich das Band der anderen
Spinrichtung an der Fermikante, so dass in diesem Fall keine der Spinrich-
tungen kohérent durch das gesamte System tunneln kann. Daraus resultieren
die hohen TMR-Werte. [25,29]

Tatséchlich wurden an diesem System in den letzten Jahren TMR-Werte bis
zu 180 % bei Raumtemperatur gefunden [30-32]. Da einkristalline Strukturen
relativ aufwindig zu produzieren sind, wurde auch mit gesputterten Syste-
men versucht, kristalline MgO-Barrieren herzustellen. Dies ist gelungen, und
iiberraschenderweise liegt der TMR-Wert bei 220 % (RT) fiir polykristalline
CoFe-Elektroden [33] und noch um 10 % héher fiir Elektroden aus amorphem
CoFeB [34]. Der Mechanismus, der hier zugrunde liegt, ist noch nicht klar.
Moglicherweise sind aber fiir den TMR nur die Grenzfliche und einige La-
gen Kristallinitdt notig, welche durch die MgO-Barriere in den Elektroden
induziert sein konnten.
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3 Idee der spannungskontrollierten Kopplung

Das Fe/Si/Fe-System verbindet zwei bisher nur getrennt vorkommende Ei-
genschaften eines ferromagnetischen Dreilagen-Schichtsystems: 1.) Es ist ein
Tunnelsystem und 2.) Die ferromagnetischen Schichten sind iiber die Zwi-
schenschichtaustauschkopplung antiferromagnetisch gekoppelt.

Beim Tunnelstrom und bei der Kopplung spielen die Zustandsdichten an der
Fermikante die entscheidende Rolle. Eine Verschiebung der Fermi-Energie,
z.B. durch Anlegen einer dukeren Spannung, bedeutet eine Anderung der
Zustandsdichte an der Fermikante und eine Anderung der Zustinde, die fiir
den Transport und die Kopplung verantwortlich sind. Damit verdndert sich
auch der Tunnelstrom und die Kopplung sollte beeinflusst werden. Fiir diese
Beeinflussung gibt es zwei Moglichkeiten: 1.) Fiir Spannungen groker als die
Barriere wird der Transport metallisch und damit sollte auch die Kopplung
metallisch werden. Da die Kopplungsstarke fiir metallische Systeme gerin-
ger ist als die des hier verwendeten Fe/Si/Fe-Systems, erwartet man eine
sichtbare Verringerung der Kopplungsstirke. 2.) Das Modell von Tsymbal et
al. [16] fiir den Kopplungsmechanismus, welches eine gute Ubereinstimmung
mit den bisherigen Experimenten hat, sagt ebenfalls eine Verdnderung der
Kopplungsstirke bei einer Verschiebung der Fermi-Energie voraus: Die Simu-
lationen mit diesem Modell zeigen, dass die antiferromagnetische Kopplung
ein Maximum hat, wenn die durch die Storstellen hervorgerufenen Zusténde
bei der Fermi-Energie liegen.

00F

a
=
g 02}
P
04k
0.4 02 0.0 0.2 0.4
E (eV)
(b)

Abbildung 8: (a) Defektzustand mit Energie E; in der Barriere. (b) Kopplungs-
parameter J gegen E; gerechnet fiir eine 8 A dicke Barriere fiir verschiedene
Positionen r; der Defekte (aus [16]).
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3 IDEE DER SPANNUNGSKONTROLLIERTEN KOPPLUNG

In Abb. 8(b) ist die Abhingigkeit der Kopplung von der Energie dieser De-
fektzustinde gezeigt. Man sieht ein deutliches und scharfes Maximum der
antiferromagnetischen Kopplung fiir E; = 0, d.h. fiir Defekte mit Energie bei
Eg. Fiir diese Defekte geniigt also schon eine geringe Variation der Ener-
gie, um eine deutliche Anderung in der Kopplungsstirke hervorzurufen. Die
Energie der Storstellen ldsst sich nicht beeinflussen, aber durch Anlegen einer
Spannung lassen sich die Fermi-Energien der beiden Elektroden relativ zur
Storstelle verschieben (Abb. 9). Im Falle eines Defektzustandes mit Energie
E; = 0 werden die an der Kopplung beteiligten Zusténde in den Elektroden
um +elU/2 von der Energie der Storstelle und somit vom Zustand maxi-
maler Kopplung verschoben. Im giinstigsten Fall hitte man das, was YoOuU
et al. [35] als ,voltage-induced switching*, also spannungsinduziertes Schal-
ten, vorgeschlagen hatten, ndmlich ein Umklappen zur ferromagnetischen
Kopplung. Zumindest aber sollte sich das Sittigungsfeld, welches die beiden
Magnetisierungen parallel ausrichtet, dndern.

Abbildung 9: Defektzustand an der Fermikante (E; = 0) bei angelegter Spannung
U.

Anders als beim strominduzierten Schalten beschrénkt sich die mégliche An-
wendbarkeit auf austauschgekoppelte Systeme; dafiir braucht man keine ho-
hen Stromdichten und hat bei Tunnelsystemen die passenden Widerstinde
fiir praktische Anwendungen. Die Kopplung zu beeinflussen heilst, den relati-
ven Winkel der Magnetisierungen der beiden ferromagnetischen Elektroden
ohne (lokales) duberes Feld beeinflussen zu konnen. Idealerweise kann man
die Magnetisierungen von der antiparallelen Ausrichtung (U = 0) in die par-
allele Ausrichtung schalten, wenn man eine geniigend hohe Spannung anlegt
(Abb. 10(a) und 10(b)).

Mit diesem Grundprinzip liefe sich dann z.B. ein stromverstidrkendes Drei-
Tor-Bauelement verwirklichen (Abb. 11). Dies besteht aus dem eben vorge-
stellten austauschgekoppelten System mit einem zusétzlichen TMR-System
darauf. Die mittlere Elektrode ist an beiden Systemen beteiligt, so dass eine
kleine Steuerspannung iiber das gekoppelte System auch die relative Ori-
entierung der Magnetisierungen des TMR-Systems betrifft und somit der
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Abbildung 10: Spannungskontrolliertes Schalten. Im Idealfall kann man mit der
Kopplung die Ausrichtung der Magnetisierungen von antiparallel nach parallel

schalten.

Abbildung 11: Drei-Tor-Bauelement mit stromverstarkendem Charakter, beste-
hend aus einem austauschgekoppelten, per Spannung schaltbaren Tunnelelement
(die unteren drei Schichten) und einem TMR-Element (obere drei Schichten),
wobei die mittlere Schicht zu beiden gehért.

Widerstand des TMR-Systems geschaltet wird. Dies ist eine Anwendung fiir
die klassische Elektronik. Welche Rolle solche Elemente fiir eine mogliche
zukiinftige Spintronik spielen werden, ist heute noch nicht abzusehen. Man
kann sich aber z.B. den Einsatz als schaltbares Spinfilter oder schaltbaren
Spinpolarisator vorstellen.
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3 IDEE DER SPANNUNGSKONTROLLIERTEN KOPPLUNG
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4 Probenherstellung und Messverfahren

In diesem Kapitel sollen die Messverfahren, die Probenherstellung und die da-
fiir verwendeten Anlagen vorgestellt werden. Als Erstes wird kurz erlautert,
wie die Kopplung beobachtet werden soll und welche Proben dafiir hergestellt
wurden (Kap. 4.1). Danach wird die Herstellung der Proben an der Mole-
kularstrahlverdampfungsanlage (MBE') behandelt (Kap. 4.2). Wihrend des
Aufdampfens der Schichten findet auch die erste Charakterisierung der Pro-
ben mittels Beugung niederenergetischer Elektronen (LEED?) statt. Hiermit
wird die Qualitdt der einzelnen Schichten direkt nach deren Aufdampfen
iiberpriift.

Das fertige Schichtsystem muss nun zunichst magnetisch charakterisiert wer-
den. Hierzu wird der magneto-optische Kerr-Effekt (MOKE) herangezogen
(Kap. 4.3).

Fillt auch diese Untersuchung zur Zufriedenheit aus, so wird mit der Struk-
turierung der Probe begonnen. Die elektrischen Messungen sollen senkrecht
zu den Schichten stattfinden (CPP3), aukerdem soll der Widerstand in einem
einfach zu messenden Bereich liegen. Dies macht eine laterale Strukturierung
der Kontakte auf Mikrometergrofe notwendig, was sich mit optischer Litho-
graphie noch relativ einfach bewerkstelligen lasst (Kap. 4.4).

Fiir die Transportmessungen wird eine eigens dafiir zusammengestellte Mess-
apparatur verwendet, die in der letzten Sektion (4.5) dieses Kapitels vorge-
stellt wird.

In Tab. 1 ist das Vorgehen kurz zusammengefasst.

4.1 Die Messung der spannungskontrollierten Kopplung

Die Messung der Spannungsabhingigkeit der Kopplung wére ein leichtes,
wiirde das Fe/Si/Fe-System auch den TMR-Effekt zeigen, denn in CPP-
Geometrie elektrisch kontaktiert werden muss das System sowieso. Es wi-
re also nur minimaler zusétzlicher Aufwand. Alle Versuche, dem Fe/Si/Fe-
System eine TMR-Kurve zu entlocken, blieben jedoch erfolglos. Auch in der
Literatur gibt es keinen Hinweis, dass dies mdglich ist. Die Ursache fiir den
fehlenden TMR-Effekt ist unklar. Da Eisen und Silizium an der Grenzschicht
stark durchmischen, ist es denkbar, dass dort Spinstreuung stattfindet und
die Spininformation verloren geht.

!Molecular Beam Epitaxy
2Low Energy Electron Diffraction
3Current Perpendicular Plane
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4 PROBENHERSTELLUNG UND MESSVERFAHREN

Schritt Anlage / Methode
A Aufdampfen der Schichten Molekularstrahlverdampfer (MBE)
A Magnetische Charakterisierung (hi?g}lzg;ﬂp Hschies Herrieks
Optische Lithographie / Ton Beam
A Strukturierung der Proben Etching (IBE) / Magnetron
Sputtern
A Transportmessungen Eigene Messanlage

Tabelle 1: Der Weg der Proben in dieser Arbeit in der Ubersicht.

Es bieten sich nun zwei Moglichkeiten, die aber mit einigem Mehraufwand
zu bewerkstelligen sind:

1. Die Messung per magneto-optischen Kerr-Effekt.

2. Man bringt eine zusitzliche Tunnelbarriere auf das Fe/Si/Fe-System,
welche einen TMR-Effekt zeigt, z.B. MgO (siehe Abb. 12). Eine Ande-
rung der magnetischen Eigenschaften des gekoppelten Fe/Si/Fe-Systems
kann dann in der TMR-Kurve des Fe/MgO/Fe-Systems beobachtet
werden.

Moglichkeit Nummer eins ist nahe liegend und ware sicherlich auch der ein-
fachste Weg, wenn der Strom nicht senkrecht zu den Schichten durch lateral
auf wenige Mikrometer eingeschrinkte Kontakte fliefien miisste. Die im Fol-
genden vorgestellte Strukturierung der Proben erfordert eine einige hundert
Nanometer dicke obere Zuleitung zu den Kontakten. Ein Loch in dieser Zu-
leitung kénnte hochstens einige bis einige zehn Mikrometer im Durchmesser
haben, da die Kontakte aufgrund des Widerstandes nicht viel gréker gemacht
werden kdonnen. Das ist aber zu klein, um ein verniinftiges Signal mit der mir
verfiigharen MOKE-Apparatur zu erhalten.

Deshalb wurde Moglichkeit Nummer zwei verwirklicht; sie wird auf den fol-
genden Seiten im Detail erliutert.

Alle Proben werden auf einem GaAs(001)-Substrat mit einer 1nm dicken
Eisen-Keimschicht und einer 150 nm dicken Silber-Pufferschicht hergestellt.
Zum Schutz vor Oxidation wird stets eine diinne Chromschicht zum Schluss
auf die Probe aufgedampft.

Zur Vorbereitung wurden die beiden Tunneldreilagensysteme erst einmal ein-
zeln hergestellt, also Fe/Si/Fe- und Fe/MgO /Fe-Proben mit variierter Zwi-
schenschichtdicke. Die untere Eisenschicht der MgO-Proben wurde dabei
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4.2 Herstellung der Proben / MBE

Abbildung 12: Die fiir diese Arbeit hergestellten Schichtsysteme. Alle Pro-
ben werden auf einem GaAs-Substrat mit einer Fe-Keimschicht und einer Ag-

Pufferschicht hergestellt. Zum Schutz vor Oxidation wurden sie mit einer diinnen
Cr-Schicht abgedeckt.

mit einem kiinstlichen Antiferromagneten gepinnt, so dass es eigentlich ein
Fe/Cr/Fe/MgO /Fe-System ist. Der Spannungsabfall iiber das Chrom ist aber
im Vergleich zum MgO vernachlissighar, so dass die elektrischen Messungen
davon nicht beeinflusst werden.

4.2 Herstellung der Proben / MBE

Fiir die in diesem Experiment verlangte Epitaxie der Schichten bedarf es ei-
ner geringen Energie der Atome bei der Deposition der Schichten. Deshalb
kommt nur das thermische Verdampfen der Materialien in Frage, bei dem die
kinetische Energie der Atome bei 0,1 eV liegt. Um dies zu erreichen, sind aber
auch die Depositionsraten sehr gering, typischerweise liegen sie bei 0,1 A/s.
Das wiederum verlangt nach einer Ultrahochvakuumumgebung (UHV!), um
die Verunreinigung der Schichten durch Fremdatome weitestgehend zu un-
terbinden und die mittlere freie Weglénge der Atome zu erhhen.

Die niedrige Energie der Atome ist aber auch ein Nachteil, denn nicht alle
Materialien wachsen ideal, d.h. Lage fiir Lage. Bilden sich Inseln oder Stufen,
so haben die Atome aufgrund der geringen Depositionsraten zwar genug Zeit,
um sich im Kristallgitter anzuordnen, aber oftmals nicht geniigend Energie,
um die Stufenkanten zu iiberwinden. Hier greift man nun ein und gibt den
Atomen zusitzliche Energie iiber die Temperatur des Substrats. Je nach Sys-
tem wird das Substrat schon wihrend des Aufdampfprozesses erhitzt oder die
Probe wird im Anschluss fiir eine gewisse Zeit getempert, um die Bildung ei-
ner epitaktischen Kristallstruktur zu unterstiitzen.

Die hier verwendete Anlage wird schon seit langem erfolgreich eingesetzt.
Z.B. wurden an ihr die Proben hergestellt, an der die Zwischenschichtaus-
tauschkopplung [10] und der GMR-Effekt entdeckt worden sind [1]. Sie soll

!p < 10~ mbar
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4 PROBENHERSTELLUNG UND MESSVERFAHREN

RHEED

AES Druckmessréhre {
& ' Schieber
Tiegel

\§ // - ! __Tege
Probenhalter _r_ C-g\lms ; J_ ! _Schieuse

e, I
LEED eo o X \ —

Transferstab Schwingquarze
Analysckammer Hauptkammer Vorkammer

Abbildung 13: MBE-Anlage in der Aufsicht. Zu sehen sind die drei Kammern und
der durch sie hindurchfiihrende Probenstab.

deshalb hier nur der Vollstéindigkeit halber kurz beschrieben werden (Abb.
13).
Die Anlage besteht aus drei Kammern, durch die ein langer Transferstab
gefithrt wird, so dass die Probe in alle Kammern gelangen kann, ohne dass sie
an einen anderen Manipulator {ibergeben werden muss. In den Stab integriert
ist ein Heizelement, mit welchem sich die Probe bis 700 °C hochheizen lésst.

.

Die Vorkammer, mit einem Druck von p ~ 10~® mbar. Hier stehen ein
Tiegel mit Glithwendel und ein Elektronenstrahlverdampfer zur Verfii-
gung, die in dieser Arbeit aber nicht benutzt wurden. Durch ein Ventil
kann man auch Sauerstoff zum Oxidieren von z.B. Aluminium einlas-
sen.

Die Hauptkammer. Der erreichte Druck liegt bei p < 1071 mbar, so
dass das Aufdampfen der Materialien aus dem 3-Tiegel-Elektronen-
strahlverdampfer und den beiden einzelnen Elektronenstoflverdampfern
im Druckbereich von p ~ 107° mbar stattfindet. Da nur zwei Netzteile
fiir die Elektronenkanonen vorhanden sind, kénnen nur zwei Quellen
gleichzeitig eingesetzt werden, um Legierungen herzustellen. Fiir diese
Arbeit war das kein Nachteil, da ausschlieklich reine Schichten herge-
stellt wurden. Integriert ist auch ein RHEED!-System, mit welchem
das Lagenwachstum und die Schichtqualitit kontrolliert werden kon-
nen. Fiir diese Arbeit wurde es jedoch nicht benutzt. Die Schichtdicke
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4.2 Herstellung der Proben / MBE

wurde mit einem Schwingquarz gemessen, die Qualitit der Schicht an-
schliefend in der Analysekammer mit dem LEED!-System iiberpriift.

3. Die Analysekammer. Mit einem Basisdruck von p ~ 107 mbar eig-
net sie sich zur Kontrolle der einzelnen Schichten direkt nach dem
Aufdampfen. Es stehen ein LEED-System und ein Auger-Elektronen-
Spektrometer (AES) zur Verfiigung.

Allen Proben gemein sind das GaAs(001)-Substrat und das so genannte Puf-
fersystem (Buffer). Das 10 x 10 mm? Substrat wird erst gesiubert und nach
dem Einschleusen in das MBE-System im UHV fiir eine Stunde bei ca. 580 °C
getempert. Diese Temperatur ist hoch genug, um den auf der Substratober-
fliche verbliebenen Sauerstoff abdampfen (desorbieren) zu lassen, zerstort
aber noch nicht die Kristallstruktur des GaAs. Nach Sauerstoffresten wird
mit dem AES gesucht, die Kristallinitat der Oberfliche kann mit dem LEED-
System iiberpriift werden.

Als Erstes wird eine 1 nm dicke Eisenkeimschicht auf das Substrat bei 100°C
Substrattemperatur mit einer Rate von 0,1 A/s aufgedampft. Diese wichst in
(001)-Orientierung und dient dazu, dem folgenden, 150 nm dicken Ag(001)-
Puffer die richtige Kristallorientierung zu geben?. Auch diese Schicht wird
bei Tyunstrar = 100°C aufgedampft, allerdings bei einer Rate von ca. 0,9 A/s.
Die Silberschicht dient auch spéter als untere Elektrode bei den elektrischen
Messungen. Aber nicht nur deshalb wird sie so dick aufgetragen, denn eine
diinnere Silberschicht wiirde sich nicht komplett schliefsen und Locher an der
Oberfliche haben. Auch bei dieser Dicke muss sie erst noch fiir eine Stunde
bei 300°C getempert werden, um eine geniigend glatte, geschlossene Oberfli-
che zu erhalten [37]. Auf dieses Puffersystem werden dann die eigentlichen,
physikalisch interessanten Schichtsysteme (Abb. 12) aufgebracht.

Zuerst ist das die untere magnetische Eisenschicht: Sie wird wie die Eisen-
keimschicht bei einer Rate von 0,1 A/s aufgedampft. Fiir eine epitaktische
Anordnung und eine einkristalline Oberfliche braucht man eine Substrattem-
peratur von 200°C. Allerdings ,schwimmt* bei dieser Temperatur eine Mo-
nolage Silber auf, womit keine brauchbare Fe/Zwischenschicht-Grenzfliche
mehr méglich ist. Um dies zu umgehen, werden die ersten 6 A bei Raum-
temperatur aufgebracht, und erst dann wird die Substratheizung auf 200°C
gestellt [38].

Die weiteren Schichten werden allesamt bei Raumtemperatur aufgetragen, da
sich sonst die nun folgende Zwischenschicht mit dem Eisen vermischen wiirde.

!Low Energy Electron Diffraction
2Ohne die Keimschicht wiirde der Silberpuffer mit einer Mixtur aus (001)- und (011)-
Orientierung wachsen [36].
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4 PROBENHERSTELLUNG UND MESSVERFAHREN

Dicke Temp. Rate  Tempern

Funktion Material o °C] [A/s] |h@ e

0 Substrat GaAs(001) ~ - 1 @ 580
1 Keimschicht  Fe(001) 1 100 0,1 =
2 Puffer Ag(001) 150 100 0,9 1@ 300
3 untere Elektrode Fe(001) 5; 7,10 RT/200 0,1 =
4 Zwischenschicht  Si 1-2 RT 0,03 =
4 Zwischenschicht  Cr(001) 1 RT 0,1 -
4 Zwischenschicht  MgO 1.5 £ 0,1 =
5  mittlere Elektrode Fe(001) 5 RT 0,1 -
6 2. Zwischenschicht MgO Ji.5 RT 0,1 -
7 obere Elektrode Fe(001) 10; 20 RT 0,1 =
8 Deckschicht  Cr(001) 1 RT 0,2 =

Tabelle 2: Die Aufdampfparameter der hier verwendeten Materialien in der Uber-
sicht mit Angabe ihrer Funktion und der verwendeten Dicken.

Die Aufdampfparameter der Schichten sind in Tab. 2 zusammengefasst. Die
Proben werden in Kap. 5 im Detail aufgefiihrt.

4.3 Magnetische Charakterisierung / MOKE

Fiir die magnetische Charakterisierung der aufgedampften Schichten wird
der magneto-optische KERR-Effekt (MOKE) verwendet. Er soll hier nur kurz
behandelt werden, da es schon geniigend Literatur iiber ihn gibt (siehe z.B.
Ref. 39,40).

Der IKERR-Effekt beschreibt die Anderung des E-Feld-Vektors von Licht bei
der Reflektion an einer magnetisierten Probe. Ausnutzen lisst sich dies, da
der Dreh- oder auch Kerrwinkel 8x proportional zur Magnetisierung der Pro-
be ist. Polarisiert man Licht vor dem Auftreffen auf die Probe mit einem
Filter linear (Polarisator), so kann man mit einem zweiten Polarisationsfilter
(Analysator), das zum ersten verdreht ist, die Drehung der Polarisationsebe-
ne des reflektierten Lichts in eine Intensitdtsinderung umwandeln und mit
einem Photodetektor aufnehmen. Um die Signalqualitiit zu erhéhen, wird
das reflektierte Licht durch einen Photoelastischen Modulator (PEM) gelei-
tet, der die Signalaufnahme mittels Lock-In moglich macht.

Der verwendete Aufbau ist in Abb. 14 skizziert. Das Laserlicht wird durch
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4.4 Strukturierung der Proben / Lithographie

Hall-Sonde
/ Probe

i/
LI/ | — Magnetspule

% —— Polarisator
*,— Strahlengang

\ N
Analysator \
~Photodetektor %— Laser

Abbildung 14: Das hier verwendete MOKE-Setup.

einen Polarisator linear polarisiert, und zwar senkrecht zur Einfallsebene des
Lichts (s-Polarisation). Die Magnetisierung der Probe liegt parallel zu dieser,
weswegen diese Geometrie auch Jongitudinaler MOKE-Effekt” genannt wird.

4.4 Strukturierung der Proben / Lithographie

Um Transportmessungen senkrecht zu den Schichten zu ermoglichen, ist es
notig, die untere und obere Eisenschicht isoliert zu kontaktieren. Aufier-
dem mdochte man natiirlich den Widerstand des Systems in einem einfach
7zt messenden Bereich haben, was sich iiber die Groke der Strukturen ein-
stellen ldsst. Den Kontaktwiderstand der Anschliisse kann man durch eine
Vierpunkt-Messung eliminieren. Damit man iiber das Schichtsystem Wider-
stinde im Ohmbereich erhélt, braucht man Kontaktflichen von einigen bis
einigen hundert pm?. Um diese Mikrometerstrukturen elektrisch zu kontak-
tieren, baut man sich noch Zuleitungen mit Kontaktierungsfliichen, die sich
dann mit einem Ultraschall-Wedge-Bonder erreichen lassen. All diese Vorga-
ben lassen sich mit dem im Folgenden beschriebenen Strukturierungsprozess
realisieren.

Die Struktur besteht aus drei Teilen, die jeweils in einem Prozessschritt ge-
staltet werden:

A Die untere Zuleitung,
A der Tunnelkontakt und
A die obere Zuleitung.
Jeder dieser Prozessschritte besteht aus drei Teilschritten:

1. Das Aufbringen einer Maske aus Photolack,



4 PROBENHERSTELLUNG UND MESSVERFAHREN

2. das Wegitzen und/oder Aufsputtern von Material und

3. das Ablosen der Photolackmaske. Wurde Material auf die Probe ge-
sputtert, so kann dies der empfindlichste der drei Teilschritte sein; man
bezeichnet ihn auch als , Lift-Off“-Prozess.

Ich werde zuerst die Teilschritte allgemein beschreiben, um dann die drei
Prozessschritte im Detail zu erlautern.

4.4.1 Das Aufbringen der Photolackmaske

Da die Strukturen in der Grofenordnung von Mikrometern sind, storen die
in der normalen Luft vorhandenen Staubteilchen. Das Aufbringen des Pho-
tolacks findet deshalb in einem Reinraum statt.

Der Photolack (AZ 5214 E) besteht aus Novolak' und einer photoaktiven Ver-
bindung (Naphthochinon-Diazid), welche auf Licht im Wellenldngenbereich
von 310 — 420 nm reagiert. Gelost ist dieser Verbund in Methoxy-Propyl-
Acetat (PGMEA). Diese Losung wird in einer Lackschleuder auf die Probe
gegeben, wo sie dann bei 4000 U/min auf 1,4 um Dicke reduziert wird. Dies
gilt nicht fiir den Rand der Probe; hier bildet sich ein dicker Wulst, den
man fiir kritische Prozesse mit einem zuséitzlichen Belichtungs-Entwicklungs-
Schritt entfernen muss (Randentlackung). Fiir die hier gewiinschten Struktu-
ren erwies sich dieser Randwulst jedoch als unkritisch und wurde nicht weiter
beachtet.

Durch Erhitzen der Probe auf einer ,Hot-Plate” wird der Lack ausgehirtet
(4min @ 90°C), bevor er im Mask-Aligner (MA-6 der Firma Siiss) belichtet
wird. Fiir die Belichtung wird eine Hg-Dampf-Lampe eingesetzt, welche UV-
Licht mit einer Wellenlinge von A = 320nm aussendet. Dieses Licht wird
durch eine Maske? geschickt, welche unmittelbar iiber der Lackschicht an-
gebracht wird, und bricht dort, wo es auf den Lack trifft, die photoaktiven
Molekiile auf. Dort ist der Lack nun in einem Entwickler weitaus loslicher als
an den nicht exponierten Stellen.

Den bis hierhin beschriebenen Prozess nennt man auch ,,Positivprozess®, da
die Strukturen im Lack ein positives Abbild derjenigen auf der Glasplatte
sind. FEine Besonderheit des hier verwendeten Photolacks: Er beinhaltet eine
weitere, bindende Komponente, welche erst bei 110°C aktiv wird und den
Lack wieder stabil gegeniiber der Entwicklerfliissigkeit macht. Diese Kompo-
nente wird nur in den Bereichen aktiv, in denen die photoaktive Substanz
aufgebrochen wurde. Hier ist der Lack nun auch gegen Licht resistent. Heizt

'Ein Phenolharz, welches bei der siurekatalytischen Kondensation von Phenol und
Formaldehyd entsteht.
’Eine Glasplatte mit den Strukturen aus Chrom darauf.
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4.4 Strukturierung der Proben / Lithographie

man die Probe, also den Lack, nach der Belichtung auf iiber 110°C und fiihrt
anschliefend eine Flutbelichtung, d.h. eine Belichtung ohne Maske, aus, sind
genau die Bereiche im Entwickler 16slich, die bei der Belichtung durch die
Maske kein Licht abbekommen haben; ein Negativ der Maske kann so in den
Lack iibertragen werden.

Lack

Probe

Abbildung 15: Lackkantenprofil beim Positivprozess (links) und beim Negativpro-
zess (rechts). Fiir das Lift-Off-Verfahren ist das des Negativprozesses giinstiger.

Die Loslichkeit des belichteten Lacks ist nicht homogen, da das von oben
auftreffende Licht mit zunehmender Eindringtiefe schwiicher wird und somit
die Lackoberseite sich etwas leichter 1osen ldsst als die Unterseite. Dies hat
zur Konsequenz, dass die Lackkanten beim Positivprozess ein rampenarti-
ges Profil aufweisen (Abb. 15). Beim Negativprozess hiingt die Aktivierung
der bindenden Komponente von der Anzahl der aufgebrochenen photoakti-
ven Molekiile ab. Da diese im unteren Bereich der Lackschicht geringer ist
als oben, sind nun die unteren Lackschichten loslicher als die oberen, mit
der Folge, dass die Lackkanten einen Uberhang haben. Dies liisst sich nun
hervorragend fiir den Lift-Off-Prozess ausnutzen, denn der Uberhang bietet
eine bessere Angriffsfliche fiir das Losungsmittel. Deshalb wird fiir den Lift-
Off der Negativprozess verwendet, anstatt die Maske zu negieren und den
Positivprozess anzuwenden.

4.4.2 Atzen/Sputtern

Um die Strukturen des auf der Probe befindlichen Lacks auf die Probe zu
iibertragen, braucht man eine Anlage, die Material von der Probe entfernt,
und eine, die zusitzliches Material auf die Probe aufbringt. Fiir ersteres
Verfahren wird eine Tonenstrahl-Atzanlage (IBE') benutzt, fiir letzteres eine
Magnetron-Sputteranlage.

Bei einer IBE-Anlage wird ein aus einem Plasma mittels eines Hochspan-
nungsgitters beschleunigter Ionenstrahl auf die Probe geschossen. Um kei-
ne elektrische Ladung auf die auf einem dreh- und kippbaren, gekiihlten
Probenteller fixierte Probe zu transportieren, wird der Ionenstrahl nach der

Hon Beam Etching
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Fe Cr Si MgO Ag GaAs

nm/min 6 6 3 39 15 30

Tabelle 3: Atzraten der IBE-Anlage bei U = 500V, I = 44mA.

Beschleunigung mit einem weiteren Gitter neutralisiert. Durch die hohe ki-
netische Energie der Tonen schlagen sie durch Stofprozesse Atome aus der
Probe. Der Atzprozess ist also rein physikalischer Natur, mit elementspezifi-
schen Atzraten.

Die hier benutzte IBE-Anlage wird mit Argon als Prozessgas betrieben,
die von mir benutzte Beschleunigungsspannung war U = 500V, der Strom
I = 44mA. Die ungefihren Atzraten, welche ich teilweise von Mitarbeitern
iibernommen habe und teilweise selbst iiberpriift habe, sind in Tab. 3 aufge-
fiihrt.

Die Atzraten mussten zur Berechnung der Atzdauer herangezogen werden,
da im vorhandenen Second-Ton Mass-Spectrometer (SIMS) lediglich Gallium
nachgewiesen werden konnte. Dies reicht aber vollkommen aus, da die Proben
nicht auf den Nanometer genau geétzt werden miissen und die Schichten dick
genug sind.

Fiir eine Isolierschicht (SiO4) und die obere Zuleitung (Top-Wiring, Cu) muss
Material auf bestimmte Stellen der Probe aufgebracht werden. Dazu wird die
mit der Maske aus Lack versehene Probe auf einem Probenteller fixiert und
in eine kommerzielle Magnetronsputteranlage der Firma UNIVEX (UNIVEX
450B) eingeschleust. Da die Anlage computergesteuert ist, muss man nur die
in Tab. 4 aufgefiihrten Parameter einprogrammieren und den Prozess starten.

Material Power (W] Arflow - Zoit/ Ayklus oy o |s] Piip
[scem] [s] [nm/s]
Cu 100 10 20 15 2,5
Si0y 200 20 15 240 0,7

Tabelle 4: Benutzte Sputterparameter fiir die Isolierung (SiO2) und die obere
Elektrode (Cu).



4.4 Strukturierung der Proben / Lithographie

4.4.3 Ablosen des Lacks/Lift-Off

Das Ablosen des Lacks geschieht allgemein mit einem Losungsmittel; ich
habe vorzugsweise Aceton bzw. eine Kombination aus Aceton und Propanol
verwendet. Wurde lediglich geétzt, so ist das Losen des Lacks kein Problem
und nach wenigen Minuten im Acetonbad vollendet.

Der Lift-Off-Prozess, also das Losen des Lacks, nachdem einige hundert Na-
nometer Material aufgesputtert wurden, gestaltet sich meist schwieriger, da
der Lack nun bedeckt ist und kaum mehr Angriffsfliiche bietet. Eine intensive
Reinigung im Ultraschallbad ist auch nur bedingt zu empfehlen, da erstens
das GaAs-Substrat relativ leicht bricht und zweitens die Gefahr besteht, dass
auch Material, was eigentlich auf der Probe bleiben soll, wieder abgeltst und
die Probe somit unbrauchbar wird.

Als relativ erfolgreich hat sich herausgestellt, die Probe im Aceton vorsichtig
zu erhitzen und sie danach kurz ins Ultraschallbad, welches auf die niedrigste
Stufe gestellt ist, zu legen. Nachdem die Probe anschliebend kurz in Propanol
gelegt wurde, wird sie mit Stickstoff abgeblasen und unter dem Mikroskop
nach Lackresten abgesucht. Sind noch welche vorhanden, so wird der Prozess
wiederholt; diesmal eventuell mit einer stirkeren Ultraschallleistung. Dies
wiederholt sich so lange, bis geniigend brauchbare Struktur freigelegt ist.

4.4.4 Untere Zuleitung

Abbildung 16: Schritt eins des Strukturierungsprozesses am Beispiel einer
Fe/Si/Fe-Probe (Die Cr-Abdeckung wurde weggelassen). Links vor dem Herau-
sitzen der unteren Zuleitungen, rechts danach. Der besseren Ubersicht wegen ist
hier nur eine Zuleitung abgebildet. Insgesamt befinden sich 45 dieser Strukturen
auf dem 10 x 10 mm? Substrat.

Als Erstes werden die Strukturen der unteren Zuleitung aus der Probe geéitzt.
Dazu wird die entsprechende Maske lithographiert und die Probe dann in
der IBE bis zum Substrat gedtzt. Da Gallium im Massenspektrometer leicht
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4 PROBENHERSTELLUNG UND MESSVERFAHREN

(a) Tunnelkontakt nach dem At- (b) Tunnelkontakt mit aufgesput-
zen. Hier ohne Lack dargestellt. terter Isolierung nach dem Lift-Off.

Abbildung 17: Der zweite Prozessschritt besteht (a) aus dem Herausdtzen des
Tunnelkontaktes und (b) aus dem Aufsputtern der Isolierung.

detektierbar ist, ldsst sich gut erkennen, wann geniigend Material abgetragen
wurde. Die einzelnen Strukturen (Abb. 16) sind nun voneinander isoliert. Das
Lésen des Lacks bereitet hier keine Schwierigkeiten.

4.4.5 Der Tunnelkontakt

Die Maske fiir die Tunnelkontakte wird im Negativprozess auf den Lack {iber-
tragen, so dass fast die gesamte Probe mit Lack bedeckt bleibt. Nur um die
eigentlichen Kontakte herum wird bis in den Silberpuffer geétzt (Abb. 17(a)).
Bei diesem Schritt muss man die Atzzeit anhand der Dicke der Schichten und
der Atzraten abschitzen. Da die Silberschicht geniigend dick ist, kommt es
auf eine Minute mehr aber nicht an.

Nach dem Atzen kommt die Probe direkt in die Sputteranlage; der Lack
bleibt also darauf, denn nur an den gerade geéitzten Stellen soll jetzt SiOq
als Isolierung aufgetragen werden.

Nach dem Sputtern folgt der Lift-Off-Prozess, wie oben beschrieben. Eine
einzelne Struktur sicht dann aus, wie in Abb. 17(b) schematisch gezeichnet.

4.4.6 Obere Zuleitung

Auch hier wird der Negativprozess bei der Lithographie angewandt. Hier geht
es nur noch darum, Kupfer aufzusputtern und per Lift-Off-Prozess das iiber-
schiissige Material abzuldsen, was sich aufgrund der relativ grofen Strukturen
einfach gestaltet. Ein fertiger Kontakt ist in Abb. 18 skizziert und in Abb.
19 als Mikroskopaufnahme abgebildet. In Abb. 20 ist die Lage der Kontakte
skizziert. Die Kontakte mit 1 um? Fliiche, also die ersten drei Reihen, konn-
ten nicht aufgelost werden, weshalb die Nummerierung der Kontakte beim
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Abbildung 18: Der fertig strukturierte Kontakt mit den Zuleitungen.

Abbildung 19: Mikroskopaufnahme eines fertig strukturierten Kontakts. Die hori-
zontale Struktur ist die untere Elektrode, die vertikale die obere Kupferelektrode.
Das dunkle Quadrat in der Mitte ist die SiO-Isolierung, in deren Zentrum man
einen unscharfen Punkt, den eigentlichen Kontakt, erkennen kann.

ersten Kontakt der vierten Reihe startet und beim Kontakt in Zeile 14, Spalte
3 endet.

4.5 Messaufbau fiir Transportmessungen

Fiir die Transportmessungen wurde die Probe auf einen Sockel geklebt, der
fiir den elektrischen Kontakt zum Messstab sorgt. Die Verbindung der Kon-
takte auf der Probe mit dem Sockel wurde mit einem Ultraschallbonder her-
gestellt. Dieser schmilzt lokal einen diinnen, elektrisch leitenden Draht auf
und presst ihn auf die Stelle, die man vorher mit einem Blick durch ein Mi-
kroskop angepeilt hat. Fiir jeden Kontakt sind so entsprechend der gewéhlten
Vierpunkt-Messgeometrie vier Drahte anzubringen.

Durch die zu erwartenden hohen Widerstinde bestand kein hoher Anspruch
an die Messanlage. Die Probe wurde an einem Messstab in einem Kryostaten
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Abbildung 20: Layout der Kontakte auf der Probe. Die ersten drei Reihen konnten
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in der Lithographie nie aufgelost werden.

zwischen den beiden Polschuhen eines bis zu 1,2'T Feldstédrke erreichenden
Elektromagneten positioniert, so dass das dufere Magnetfeld parallel zu den
Schichten anlag. Messungen entlang verschiedener Achsen der Probe waren
durch die freie Rotation der Probe in der Schichtebene gewihrleistet. Bei Be-
darf konnte die Probe mit fliissigem Helium auf 4 K heruntergekiihlt werden.
Dies wurde hier aber nur in Ausnahmefillen in Anspruch genommen, da die

Signale bei Raumtemperatur gut zu messen waren.
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Die Schaltvorgénge in dem iiber die Siliziumzwischenschicht gekoppelten Sys-
tem lassen sich leider nicht direkt mittels Transportmessung nachweisen, da,
wie im folgenden Kapitel 5.1 gezeigt wird, an diesem System kein Magne-
towiderstandseffekt beobachtbar ist. Um den Schalteffekt dennoch messbar
zu machen, wurde die Idee verfolgt, ein zweites Tunnelsystem mit einem
messbaren TMR auf das Fe/Si/Fe-System aufzubringen, so dass ein Schalten
der mittleren Eisenschicht eine beobachtbare Anderung des Widerstandes im
zweiten Tunnelsystem bewirkt.

Zunichst wurde Aluminiumoxid (AlaOg) als zweite Tunnelbarriere benutzt,
erwies sich aber in der Praxis als nur ungeniigend reproduzierbar, da jede
Lage Aluminium durch Zugabe von Sauerstoff mit einem manuell zu beté-
tigenden Ventil oxidiert werden musste. Die hiermit hergestellten Kontakte
zeigten deswegen kein brauchbares magnetoresistives Verhalten.

Nach den Verdoffentlichungen von Yuasa [32] und Parkin [33] bot sich Magne-
siumoxid (MgO) als Alternative an. Die Vorversuche mit dem Fe/MgO /Fe-
System sind in Kapitel 5.2 dargestellt.

Zum Abschluss dieser Arbeit wurden die beiden Tunnelsysteme auf ein Sub-
strat gedampft. Diese Proben zeigen nun allesamt die Charakteristika beider
Tunnelbarrieren: zum einen die Kopplung iiber die Si-Barriere und zum an-
deren den im Prozentbereich liegenden TMR iiber die MgO-Zwischenschicht.
Die Ergebnisse werden in Kapitel 5.3 préasentiert.

5.1 Fe/Si/Fe

Die Silizium-Zwischenschicht wurde von mir schon in [15,41] untersucht, des-
halb soll hier nur eine kurze Ubersicht gegeben werden.

Epitaktisch gewachsene Eisenschichten zeigen eine starke antiferromagneti-
sche Kopplung, wenn sich zwischen ihnen eine diinne, ebenfalls epitaktisch
gewachsene Siliziumschicht befindet [9]. Ist sie dick genug, um die Formati-
on von Pinholes weitestgehend zu unterdriicken, so ist die Kopplungsstérke
maximal. Mit zunehmender Dicke nimmt die Kopplung dann exponentiell ab
und verschwindet, wenn keine Uberlappung der Wellenfunktionen iiber die
Barriere mehr vorhanden, also das Austauschintegral null ist (Abb. 21). Dies
und die Tatsache, dass sie im Maximum wesentlich stérker ist, unterscheidet
diese Kopplung von der bei metallischen Zwischenschichten beobachteten.
Dass es sich hierbei um eine Tunnelbarriere handelt, war aufgrund der gerin-
gen Schichtdicke nicht von vornherein klar, denn Eisen und Silizium neigen
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5 MESSUNGEN

zur Durchmischung zu Fe;_,Si;, welches je nach Mischungsverhiltnis me-
tallisches bis hin zu halbleitendem Verhalten zeigt [9]. In meiner Diplomar-
beit [41] bzw. in der darauf aufbauenden Veroffentlichung [15] wurde anhand
der Rowell-Kriterien [42] gezeigt, dass es sich hierbei tatséchlich um eine
Tunnelbarriere handelt.
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Abbildung 21: Kopplungsparameter —Jy, —Js einer Fe(50A)/Si(z A)/Fe(50 A)-
Probe (z = 6...22) mit keilformiger Zwischenschicht in Abhangigkeit von der
Zwischenschichtdicke (aus [9]). Das Inset zeigt einen exponentiellen Fit an dieses
Kopplungsverhalten.

Versuche, diese Kopplung mit den bis dahin bekannten theoretischen Mo-
dellen fiir metallische Zwischenschichten zu erkldren, scheiterten [43]|. Die
physikalische Ursache der Kopplung bleibt unklar. Eine neuere Theorie [16]
vermutet, dass Defekte in der Barriere diese starke Kopplung vermitteln (sie-
he Kap. 2.1). Hier findet sich auch eine Begriindung fiir die Annahme, dass
eine angelegte Spannung iiber die Barriere eine Anderung der Kopplung und,
im besten Fall, ein Schalten einer der magnetischen Schichten zur Folge haben
sollte.

Die einfachste Moglichkeit, eine Anderung der Kopplung messtechnisch fest-
zustellen, wire iiber einen magnetoresistiven Effekt. Dieser wurde aber ge-
rade beim Fe/Si/Fe-System noch nicht beobachtet; auch meine Probe aus
der Diplomarbeit machte da keine Ausnahme. Es galt nun zunichst weite-
re Silizium-Proben in dieser Hinsicht zu untersuchen. Auch wenn der Er-
folg diesbeziiglich ausbleiben sollte, so dienten diese Untersuchungen wenigs-
tens dazu, Erfahrungen mit dem Siliziumsystem zu sammeln, insbesondere,
was den Widerstand dieses Systems angeht. Denn die Alternative ist, ein
Schichtsystem auf das obere Eisen zu dampfen, welches einen brauchbaren
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Datum  Probe Fe [nm| Si[nm| Fe[nm| JI |[mJ/m?| J2|mJ/m?

12.02.04 Si_1 5 2,0 5,5 - =
06.04.04 Si_2 5 1,8 5,0 0,20 0,05
23.04.04 Si_3 5 1,5 5,5 0,19 0,02
09.06.04 Si_4 5 1,5 5,0 0,55 0,05
14.07.04 Si_5 5 1,4 5,5 3,10 0,43
21.07.04 Si_6 5 1,6 5,5 -1,53 0,23

Tabelle 5: Auflistung der Silizium-Proben mit den bestimmten Kopplungs-
parametern. Alle Proben wurden auf einem GaAs(001)-Substrat mit einem
Fe(1nm)/Ag(150 nm)-Puffersystem aufgedampft.

MR-Effekt hat (siehe Abb. 12 auf S. 19). Dieses dient dann als Detektor fiir
die magnetische Orientierung der nun mittleren Eisenschicht.

Insgesamt wurden die in Tab. 5 aufgelisteten Silizium-Proben hergestellt.
Zusitzlich sind die Kopplungsparameter J; und Js angegeben, wie sie aus
Fits an die MOKE-Kurven gewonnen wurden. Ein Beispiel eines Fits ist fiir
die Probe Si_6 in Abb. 22 gezeigt. Bei Probe Si_1 konnte kein sinnvoller Fit
an die MOKE-Kurve angepasst werden.

Es ist auch noch darauf hinzuweisen, dass die Dicke der Siliziumschicht und
die Kopplungsparameter nur fiir zeitnah gedampfte Proben korrelieren. Auch
ein Vergleich mit Abb. 21 zeigt, dass eine Korrelation zwischen der Dicke und
den Kopplungsparametern eigentlich nur fiir keilférmige Proben, d.h. mit
verschiedenen Dicken der Zwischenschicht auf einer Probe, besteht. Schuld
ist der Schwingquarzmonitor in der Aufdampfkammer der MBE-Anlage, der
mit zunehmender Siliziumbedampfung, insbesondere wenn durch Beliiften
der Kammer Sauerstoff hinzukommt, seine Kalibrierung fiir dieses Element
verliert. Dieses Problem der nicht konsistenten Dicke der Siliziumschichten
hat mich auch weiterhin wihrend dieser Dissertation begleitet, wie man wei-
ter unten noch sehen wird.

5.1.1 Strukturierung

Die Strukturierung dieser Proben gestaltete sich als sehr schwierig, da die iib-
licherweise von mir benutzten Anlagen zum Atzen und Sputtern nicht oder
nur eingeschrénkt funktionierten und ich auf alternative Anlagen umstellen
musste. Die Folge war, dass fiir jede Strukturierung etwas im Prozess verdn-
dert wurde, was sich letztendlich negativ auf die Qualitit der Strukturierung
auswirkte.

33



5 MESSUNGEN

e o =
o o o

o
2}

MOKE Signal [w.E.]

N
o

08-06-04-02 0 02 04 06 08
B [T]

Abbildung 22: Si_6 als Beispiel zur Bestimmung der Kopplungsparameter J;
und Jo. An die normierte MOKE-Kurve (blau) wird mit Hilfe des Programms
mokesim eine simulierte Kurve gefittet (rot) [44]. Aus dieser Simulation lassen
sich die Parameter ablesen. Dies funktioniert natiirlich nur, solange sich die Probe
in unserer Apparatur sattigen ldsst. Ist die Kopplung stérker, so muss man sich
eines SQUID-Magnetometers oder der Brillouin-Licht-Streuung (BLS) bedienen.

Eine Folge nicht ausgewogener Atzparameter ist in Abb. 23 zu sehen. Um den
Kontakt in der Mitte (die Senke) herum sieht man hoch aufragende Winde.
Sie sind wesentlich hoher als die Isolierung (ca. 250nm), wie man an der
Skala der z-Achse sehen kann, welche bis zum hochsten Datenpunkt reicht.
Wihrend des Atzprozesses steht eine mikrometerhohe Siule aus Lack auf dem
Kontakt. Die Wiinde sind also offenbar am Rand des Atzbereiches gewachsen,
was die Vermutung nahe legt, dass es sich um Redepositionen wihrend des
Atzprozesses handelt. Da wihrend dieses Schrittes hauptséchlich Eisen geditzt
wurde, erkldren sich so die vielen Kurzschliisse dieser Probe.

5.1.2 Transportmessungen

Die Transportmessungen lieferten insgesamt nicht viele brauchbare Ergeb-
nisse. Keine Probe konnte die erwarteten Tunnelkontakte zur statistischen
Analyse liefern; in der Tat gab es nur vereinzelt Kontakte, die etwas ande-
res als einen Kurzschluss zeigten. Die Flichenwiderstinde dieser Kontakte
sind in Abb. 24 aufgetragen, um Vergleichswerte fiir die Si/MgO-Proben zu
haben. Da die magnetische Charakterisierung die Erwartungen erfiillte, lie-
gen die Griinde offensichtlich bei den oben beschriebenen Problemen mit der
Strukturierung.

Einzelne Kontakte boten dennoch interessante Effekte, auf die ich im Folgen-
den eingehe. Zum einen wire da der MR-Effekt bei einem Kontakt, der in
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Abbildung 23: Diese AFM-Aufnahme von Si_5 wurde nach dem zweiten Li-
thographieschritt gemacht, d.h. nach dem Aufsputtern der Isolierung und dem
Lift-Off-Prozess. In der Mitte befindet sich der Kontakt; die Flache auBen herum
ist die Isolierung, die ihn tberragt. Auffallig sind die hohen Wande direkt um
den Kontakt herum, vermutlich handelt es sich hierbei um Redepositionen vom
Atzprozess. Oben links: das AFM-Bild in der Aufsicht. Oben rechts: das Profil
entlang der blauen Linie.
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Abbildung 24: Flachenwiderstande einiger Kontakte der Proben Si_5 und Si_6
bei Raumtemperatur.
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der Strom-Spannungskennlinie kein Tunnelverhalten zeigt und bei dem auch
der absolute Widerstand von unter 18 eher fiir einen Kurzschluss spricht
(Abb. 25). Hier handelt es sich wohl um einen CPP-GMR-Effekt durch einen
zuféllig durch Pinholes entstandenen Nanokontakt.
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Abbildung 25: MR-Effekt von Kontakt 16 der Probe Si_5 bei Raumtemperatur.
Der MR-Effekt (a) existiert, obwohl die Widerstandskennlinie (b) kein Tunnel-
verhalten zeigt.

Zum anderen gibt es auch einen MR-Effekt iiber einen Kontakt, der mit
~ 5082 und keiner klaren Aussage der Widerstandskennlinie zumindest auf
einen TMR-Effekt hoffen ldsst. Aber diese Hoffnung wird schnell zerstort,
wenn man sich die Abhéngigkeit des Widerstands von der Temperatur (das
dritte und fiir den Tunnelprozess entscheidende Rowell-Kriterium) anschaut
(Abb. 26). Es zeigt sich, dass es sich auch hier nur um einen Pinhole-Effekt
handelt [42,45].

Fazit: Trotz der geringen Ausbeute und der massiven Probleme bei der Struk-
turierung kann man feststellen, dass ein reines Fe/Si/Fe-Schichtsystem nicht
dazu neigt, einen signifikanten Magnetowiderstandseffekt auszubilden. Die
hier gezeigten geringen MR-Werte wiirden zwar geniigen, um die spannungs-
induzierte Kopplung zu beobachten, aber es lief sich zeigen, dass dieses ma-
gnetoresistive Verhalten nicht durch einen Tunnelstrom erzeugt wird.

Somit bleibt nur, das System um ein zusétzliches ,Detektorelement” zu er-
weitern, welches durch das Schalten einer der Eisenschichten einen leicht zu
messenden Effekt zeigt. Dies motiviert das folgende Vorgehen.
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Abbildung 26: Transportverhalten von Kontakt 19 der Probe Si_6 bei Raumtem-
peratur. Fiir eine echte Tunnelbarriere erwartet man aufgrund der , Ausschmie-
rung” der Fermikante eine leichte Abnahme des Widerstandes mit steigender
Temperatur. Offensichtlich herrscht hier ohmsches Verhalten vor, was auf metal-
lischen Transport, also Pinholes, hindeutet.

5.2 Fe/Cr/Fe/MgO/Fe
5.2.1 Herstellung

Da noch keine Erfahrung mit MgO-Schichten, geschweige denn mit Fe/MgO/
Fe-Tunnelsystemen vorlagen, wurde auch dieses System zunéchst separat her-
gestellt und untersucht. Fiir die ersten Proben wurden MgO-Substrate in den
Elektronenstrahlverdampfer der MBE-Anlage gelegt, bei den spiiteren Pro-
ben wurde ein Stiick von einem Target genommen (sieche auch Kap. 4.2). Die
hergestellten Proben sind in Tab. 6 aufgelistet.

Datum Probe Fe [nm| Cr|nm| Fe[nm|] MgO [nm]| Fe [nm]

19.10.04 MgO_1 5 0,9 5 1,5 5
20.10.04 Mg0_2 5 1,0 5 1,2 5
21.10.04 Mg0_3 10 1,0 5 1,5 5
22.10.04 MgO_4 6 1,0 3 1,2 5
04.01.05 Mg0_5 10 1,0 5 1,5 5
05.01.05 Mg0_6 10 i 5 2.0 5

Tabelle 6: Auflistung der hergestellten Proben mit MgO-Zwischenschicht. Al-
le Proben wurden auf einem GaAs(001)-Substrat mit einem Fe (1nm)/Ag
(150 nm)-Puffersystem und einer Cr (1 nm)-Deckschicht hergestellt (siehe auch
Kap. 4.2).
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Um eine moglichst grofe Differenz der Schaltfelder der beiden Eisenschich-
ten zu erreichen, habe ich mich dazu entschlossen, die untere Eisenschicht
iiber die Zwischenschichtaustauschkopplung eines Fe/Cr/Fe-Systems zu pin-
nen. Damit wurde eine Differenz von iiber 100 mT erreicht. Aufgrund der
zusdtzlichen Eisenschicht hatte diese Losung aber auch Nachteile bei der
Auswertung der Transportmessungen (Kap. 5.2.3).

Nach dem Aufdampfen einer jeden Schicht wurde mittels LEED-Aufnahmen
die Schichtqualitdt dokumentiert (Abb. 27). Die LEED-Pattern von Silber
und Eisen zeigen eine gute Qualitdat der Oberfliche, d.h. wenig Hintergrund
und scharfe, helle Spots, die der fcc(100)-Oberfliche des Silbers bzw. der
bee(100)-Oberfliche des Eisens entsprechen.

(b) Fe
(a) Ag

Abbildung 27: LEED-Aufnahmen von Probe MgO_1. Sie wurden mit einer Elek-
tronenenergie von 55eV jeweils direkt nach dem Aufdampfen der Schicht aufge-
nommen.

Das MgO(100) wichst mit seiner Einheitszelle um 45° verdreht zur Eisen-
oberfliche auf dem Fe(100) auf, d.h. Fe[100] || MgO[110] (Abb. 28) [46]. Dabei
befinden sich die Sauerstoffatome iiber den Eisenatomen und die Magnesiu-
matome iiber den Zwischenrdumen der obersten Eisenlage. Die Abweichung
der Gitterkonstanten von MgO (ang0 = 4,213 A) zur Diagonalen der Ober-
fliicheneinheitszelle von Fe (v2ap. = 4,053 A) betrigt 3,8%. Da sich das
MgO zuniichst der Eisenoberfliche anpasst, steht es unter Spannung, die
mit jeder weiteren Lage relaxiert. Dies erklart nun auch das LEED-Bild der
MgO-Schicht (Abb. 27¢): Die fiir das LEED sichtbare Gitteranordnung bleibt
erhalten, weswegen die Spots ihre Position nicht &ndern. Durch die Relaxati-
on der Gitterkonstanten mit zunehmender MgO-Schichtdicke sieht man sehr

38



52 Fe/CriFe/MgO/Fe

grofe Reflexe, da jede Lage unter einem leicht verdinderten Winkel reflektiert.
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Abbildung 28: lllustration zum epitaktischen Wachstum von MgO auf Fe.
(a) NaCl-Kristallgitter von Bulk-MgO. (b) Fe/MgO-Interface von der MgO-Seite
aus betrachtet. Die unterste Lage MgO (griin, blau) wachst mit ihrer Oberfla-
cheneinheitszelle um 45° verdreht zur obersten Eisenlage (rot). Der Gitterpara-
meter des MgO hat so immer noch eine Abweichung von 3,8 %, die aber vom
Kristallgitter kompensiert wird, so dass es unter Spannung steht. Die Oberfla-
cheneinheitszellen sind durch schwarze Quadrate markiert.

Die oberste Eisenschicht zeigt wieder sehr kleine Spots, wenn auch weitaus
schwichere als bei der mittleren Schicht. Die Qualitéit der Epitaxie hat also
abgenommen, was aber zu erwarten war. Die MgO /Fe-Grenzschicht weist
dieselben Anordnungen der kristallinen Gitter auf wie der Ubergang Fe/MgO.
Allerdings wurde gefunden [47], dass beim Aufdampfen der ersten Monolage
MgO ca. 60 % der Leerstellen der obersten Eisenlage mit Sauerstoff besetzt
werden.
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5.2.2 Magnetische Charakterisierung

Fiir die magnetische Charakterisierung des Schichtsystems mittels MOKE-
Messung wurde ein 2-3 mm breiter Streifen am Rand der Probe nicht mit
MgO und oberster Eisenschicht bedampft, so dass das Kopplungsverhalten
des Fe/Cr/Fe-Systems untersucht werden konnte (Abb. 29). Anhand dieser
Kurven wurden die Kopplungsparameter J; und Jy bestimmt, die in Tab.
7 aufgelistet sind. Um nachher die Magnetowiderstandskurven besser inter-
pretieren zu konnen, sind natiirlich auch die MOKE-Kurven des gesamten
Systems interessant (Abb. 30).

Jy [mJ/m? -08 -06 055 -03 -065 -045
Jy [mJ/m? -0,10 -0,13 0,17 -0,05 -0,1 -0,

Tabelle 7: Kopplungswerte fiir das Fe/Cr/Fe-System der Mg0-Proben. Sie wurden
anhand der MOKE-Kurven mit »mokesim« ermittelt [44].

5.2.3 Ergebnisse der Transportmessungen

Die Proben lassen sich schlecht zusammenfassen und in eine Statistik packen,
da jede von ihnen spezielle Eigenschaften hervortreten lie. Deshalb mdchte
ich zuerst auf die Proben einzeln eingehen und danach allgemeine Schliisse
iiber die MgO-Barriere ziehen:

R MgO_1 und Mg0_2: Die Kontakte der Proben zeigten TMR-Werte von
bis zu 40 %; allerdings sorgen die symmetrischen Eisenschichtdicken um
die Chromschicht dafiir, dass sich die Magnetisierungen der unteren bei-
den Eisenschichten gleichzeitig und gegenliufig im Feld drehen, wenn
es entlang der leichten Achsen des Eisens anliegt. Im Nullfeld stehen
die Magnetisierungen in der Ebene, aber senkrecht zur Feldrichtung,
so dass das Umklappen der Magnetisierung der obersten Eisenschicht
in der Messkurve nicht zu sehen ist. Deshalb ist auch nur der halbe
TMR-Hub zu sehen, denn die Magnetisierungen stehen nur in einem
Winkel von 90° zueinander. Bei den Messungen entlang der harten
Achse zeigt sich zwar der volle TMR, die Kurven sind aber nur sehr
schwer zu interpretieren. Deshalb wurde bei diesen beiden Proben auf
weitere Messungen zugunsten von neuen Proben mit asymmetrischen
Eisenschichtdicken verzichtet.
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Abbildung 29: MOKE-Messung des Fe/Cr/Fe-Anteils der Probe Mg0_3 entlang
der leichten Achse des Fe mit Fit. Das Verhalten um das Nullfeld herum erklart
sich durch die endliche Eindringtiefe des Laserlichts, so dass die untere Eisen-
schicht nur zum Teil zum Signal beitrdgt. Die Asymmetrie der Kurve kommt von
der nicht ganz parallelen Ausrichtung von leichter Achse des Fe und des externen
Magnetfeldes.
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Abbildung 30: MOKE-Kurven des kompletten Systems von Probe Mg0_3. In (b)
sicht man den Einfluss der beiden unterschiedlichen Schaltfelder der obersten
und der untersten Eisenschicht. Die leichte Achse des Eisens wurde nicht exakt
parallel zum externen Feld ausgerichtet, weswegen sich eine Asymmetrie in der
Kurve (a) zeigt.
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Abbildung 31: TMR-Kurve mit dem maximalen bei Raumtemperatur erreichten
TMR-Wert von 58 %, gemessen entlang einer der leichten Achsen des Eisens von
Probe Mg0_3, Kontakt 24.
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R Mg0_3: Die meisten gemessenen Kontakte dieser Probe haben einen

Kurzschluss. Warum, bleibt leider unerklérlich, denn die wenigen Kon-
takte, die funktionieren, sind sehr stabil, zeigen mit 44 bis 59 % die
hochsten TMR-Werte (Abb. 31) und liegen auch mit ca. 5000 Qum?
alle im gleichen Widerstandsbereich (Abb. 35).

Mg0_4: Diese Probe wurde am intensivsten vermessen, da sie von den
Mg0-Proben die meisten Auffilligkeiten zeigte. Diese sind zum Teil auf
die Instabilitit der MgO-Barriere dieser Probe zuriickzufiihren. Alle
Kontakte zeigen ein instabiles Verhalten bei den Strom-Widerstands-
Messungen. Meist, wie man es auch erwarten wiirde, sinkt der Wi-
derstand ab einer kritischen Stromstérke sprunghaft auf einen neuen
(meta-)stabilen Wert. Vermutlich 6ffnen sich durch Elektromigration
neue Stromkanile.

Es kam aber auch das ein oder andere Mal vor, dass wiahrend der Mes-
sung der Widerstand stetig anstieg, und das um bis zu 200 % (Kontakt
9). Auch hier blieb der Widerstand fiir die néchsten Messungen auf
dem erreichten Niveau. Die Barriere, oder vielmehr deren Grenzen zu
den Eisenelektroden, wurde also durch Anlegen einer kritischen Strom-
stirke beziiglich des Widerstands verbessert.

Das néchste Phianomen, das hier erstmalig zu beobachten war, war
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Abbildung 32: , Trainingseffekt” bei Kontakt 5 von Mg0_4 bei Raumtemperatur.
(a) Vorher, (b) nachher.

eine Art Trainingsphase einzelner Kontakte. Die ersten Messungen an
einem Kontakt zeigten einen relativ hohen Widerstand und in den MR-
Messungen einen hohen Rauschanteil im Signal (Kontakt 5). Durch wie-
derholtes Messen von Strom-Spannungs-Kurven mit steigendem Maxi-
malstrom liek sich der oben beschriebene Effekt des sich sprunghaft
verringernden Widerstandes herbeifithren. Auf einem niedrigeren Wi-
derstandsniveau angekommen, zeigten die MR-Kurven ein deutlich ver-
bessertes Signal-Rausch-Verhiltnis und teilweise, wie in Abb. 32, einen
hoheren MR-Effekt.

Das oben beschriebene Springen des Widerstandswertes hat teilweise
noch eine andere Erkldrung. Dazu muss man sich erst die MR-Kurve
des Kontaktes anschauen (Abb. 33). Die von Magnetfeldstirke und
Richtung des Magnetfeldsweeps abhéngigen Spriinge lassen sich ném-
lich bei dieser Probe auch durch einen angelegten Strom induzieren,
wie in Abb. 34 demonstriert. Hier wird der Sprung, der bei +7mT
von ca. 42,5 auf 45,5 in der MR-Kurve zu sehen ist, mit einem an-
gelegten Strom geschaltet. Dies funktioniert allerdings nur, wenn man
vorher mit dem Magnetfeld das System in einen definierten Zustand
gebracht hat und dann entlang der Hysteresekurve die magnetische
Konfiguration der Schichten wenige Zehntel mT vor den Sprung setzt.
Abb. 34 zeigt diese Bias-Magnetfeldabhéngigkeit fiir fiinf verschiedene
Bias-Felder. Je nidher das Bias-Feld an das Sprungfeld kommt, desto
weniger Stromstérke ist ndtig, um den Sprung zu induzieren. Dem wi-
dersprechen die griine und die blaue Kurve, die gerade das gegenteilige
Verhalten zeigen. Allerdings muss man auch feststellen, dass hier even-
tuell schon geringe Verdnderungen an der Barriere, den magnetischen
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Abbildung 33: Magnetowiderstandskurve {minor loop) bei Raumtemperatur von
Probe Mg0_4, Kontakt 3. Um das Schalten durch einen Strom zu ermdglichen,
muss das System erst von links nach rechts entlang der roten Kurve bis kurz vor
das durch einen blauen Pfeil markierte Schaltfeld gefahren werden.
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Schichten oder der Messanlage diesen Ausrutscher verursachen kdnn-
ten; die angelegten Magnetfelder liegen schlieflich gerade mal 20 pT
auseinander. Diese kleinen Verdnderungen kénnen leicht auftreten, da
ja vor jeder Messung die Probe erst wieder mit dem Magnetfeld in den
Ausgangszustand gebracht werden muss.

Die hier gezeigten Messkurven sind nur ein Beispiel. In der Tat war es
fiir jeden Sprung in der MR-Kurve moglich, diesen auch durch Strom-
Widerstands-Messungen herbeizufiihren. Betrachtet man die Voraus-
setzungen fiir das Schalten und die Hysterese in der MR-Kurve (Abb.
33), so ist klar, dass man diesen Sprung nicht durch Anlegen eines
entgegengesetzten Stromes zuriickschalten kann.

Ein eindeutiger Grund fiir das Schalten ldsst sich nicht ausmachen.
Spannungsinduziertes Schalten ist sehr unwahrscheinlich, da iiber das
MgO keine messbare Kopplung festzustellen ist. Nimmt man an, dass
der Strom iiber die gesamte Kontaktfliche von 9 um? fliekt, so liegt die
Stromdichte beim Maximalstrom von 8 mA bei ~10° A/cm?. Deswegen
ist es auch eher unwahrscheinlich, dass es sich hier um spinstromindu-
ziertes Schalten handelt, da dies iiblicherweise 107-108 A /em? erfordert.
Eine weitere Moglichkeit ist, dass das Schalten von dem vom Strom in-
duzierten Oerstedt-Feld herbeigefiihrt wird, wie man das fiir die relativ
grofflichigen Kontakte (> 1um?), die hier vorliegen, auch erwartet.
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Abbildung 34: Probe Mg0_4, Kontakt 3: Schalten durch Strom bei ~ 7mT (sie-
he auch Abb. 33). Fiir jede Messung musste das System mit dem Magnetfeld
in den Ausgangszustand gebracht werden. AnschlieBend wurde bei den ange-
gebenen Magnetfeldwerten eine Stromschleife von 0 — +8 — —8 — 0mA
durchgefahren. Je groBer das externe Magnetfeld, umso kleiner der ,Schaltstrom”
(Ausnahme: blau, griin, siehe Text).

Auch wird durch den angelegten Strom das Material des Kontaktes
erhitzt; diese zusitzliche Energie konnte ein weiterer Grund fiir das
Schalten der Magnetisierung sein. Dagegen spricht, dass das Schalten
nur bei negativen Stromen stattfindet; erhitzt wird der Kontakt natiir-
lich auch bei positivem Strom.

R Mg0_5 und MgO_6: Die letzten beiden Proben zeigen im Durchschnitt
die hiochsten Widerstinde (Abb. 35), was bei Mg0O_6 nicht verwundert,
denn hier wurde mit 2nm die dickste Barriere aufgedampft. Anders
sieht es bei Probe Mg0_5 aus, die nominell die gleiche Barrierendicke
hat wie MgO_1 und Mg0_3, aber trotzdem deutlich erkennbar die htheren
Widerstdnde aufweist.

Erstaunlicherweise zeigen bei MgO_5 nur 2 von 9 gemessenen Kontak-
ten ein deutliches Magnetowiderstandssignal. Bei den anderen Kontak-
ten ist entweder nur Rauschen oder eine im Rauschen verschwindende
MR-Kurve zu sehen. Aus Zeitmangel wurden allerdings bei dieser Pro-
be keine lingeren Messungen durchgefiihrt, welche eventuell eine Wi-
derstandsénderung des Kontaktes und damit moglicherweise das MR-
Signal hervorgerufen hitten, wie es bei vorherigen Proben schon beob-
achtet wurde. Zwar traten auch hier Spriinge in den Strom-Spannungs-
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Abbildung 35: Logarithmischer Plot der Flachenwiderstande der Kontakte der
Mg0-Proben. Gemessene Widerstande < 1€ sind als Kurzschluss zu betrachten
und wurden nicht beriicksichtigt.

Kurven zu niedrigeren Widerstianden auf, obwohl die Spannungen tiber
die Barriere noch klein im Vergleich zur angenommenen Barrierenho-
he waren, aber sie fithrten nicht zu einer Anderung des MR-Signals.
Bemerkenswert an den Spriingen ist, dass sie teilweise auch auf dem

Kontakt [Nr.]

Riickweg von der maximal angelegten Stromstérke auftreten.

Bei Mg0_6 konnten bei 9 von 14 gemessenen Kontakten MR-Signale
beobachtet werden. Der Signalhub variiert aber deutlich, von 0,2 bis
39% (Abb. 36). Auch die Qualitdt der Signale beziiglich des Signal-
Rausch-Verhéltnisses ist stark unterschiedlich, wobei dies nicht immer
mit dem Signalhub korreliert. Z.B. zeigen die Kontakte 5 und 26 beide
einen Signalhub von 5%, obschon 26 wesentlich verrauschter ist als 5.

Die Flachenwiderstinde der Kontakte sind, wie es sein soll, unabhéngig von
deren Groke (Abb. 35). Die Schichtdicken scheinen fiir die Widersténde nicht
die entscheidende Rolle zu spielen, vielmehr f&llt der Zusammenhang mit den
Herstellungsbedingungen (welche vom Herstellungszeitunkt abhéngen, siehe

Tab. 6) auf.

R Fiir Mg0_1 und Mg0_2 gibt es zwar kaum Daten, aber die jeweils zwei
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Abbildung 36: Magnetowiderstand der Mg0-Proben bei Raumtemperatur.

gemessenen Kontakte zeigen ein sehr widerspriichliches Verhalten be-
ziiglich des Widerstands und der Dicke der MgO-Schicht.

R Mg0_3 und Mg0_4 zeigen Flichenwiderstinde im gleichen Bereich, wobei
die Kontakte von Mg0_3 mit der etwas dickeren Zwischenschicht stets
im oberen Teil dieses Bereiches vertreten sind. Allerdings wurden auch
nicht so viele Kontakte gemessen, so dass es auch Zufall sein kann.

R Mg0_6 hat Widersténde, die rund zwei Grokenordnungen iiber denje-
nigen der bisherigen Proben liegen, was aber verstindlich ist bei der
um 0,5nm dickeren MgO-Schicht im Vergleich zu MgO_1 und Mg0_3.
Sie verteilen sich in einem Bereich von einer Gréfenordnung; lediglich
drei Ausreiier befinden sich bei niedrigeren Werten. Mg0_5 zeigt Wi-
derstinde auf gleichem Niveau, ihre Ausreifer nach unten fallen sogar
weniger ab als bei Mg0_6. Insbesondere diese Tatsache zeigt, dass die
Herstellungsbedingungen mehr Einfluss auf die Barriere haben als die
hier vorgenommenen Anderungen an der Dicke.

Vergleicht man die Kontakte beziiglich ihres Flichenwiderstands (Abb. 35)
und ihres Magnetowiderstandverhaltens (Abb. 36), so kann man unschwer
erkennen, dass viele Kontakte mit einem dem Tunnelprozess zuzuordnenden
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Widerstand kein Magnetowiderstandssignal zeigen. Insbesondere bei Mg0_5
zeigen nur zwei Kontakte den MR-Effekt. Auch eine dickere Barriere und
mit ihr hohere Widerstinde scheinen dem MR-Signal nicht zutriglich zu
sein, wie Mg0_6 zeigt. Es gibt zwar nicht so viele Ausfille wie bei Mg0_5, aber
der durchschnittliche MR-Hub hat sich dadurch nicht vergrofert, er ist eher
geringer geworden.

Zum Abschluss wire ein reines Fe/MgO /Fe-System wiinschenswert gewe-
sen, um eventuelle Storungen durch die Chrom-Barriere auszuschliefen. Mit
unterschiedlichen Eisendicken hétte man geniigend Differenz in den Koerzi-
tivfeldstdrken erreichen konnen, um das Schalten der Magnetisierungen der
Schichten sehen zu konnen. Es wurden auch zwei Proben hergestellt, die aber
leider den Strukturierungsprozess nicht iiberlebt* haben. Aus Zeitmangel
wurden keine neuen mehr gemacht.

5.3 Fe/Si/Fe/MgO/Fe

In diesem Kapitel werden nun die Proben mit der Kombination der vor-
her untersuchten Fe/Si/Fe- und Fe/MgO/Fe-Schichtsysteme vorgestellt. Die
Vorgaben fiir diese Proben waren:

1. Die Widerstinde und damit die Spannungsabfille der beiden Tunnel-
barrieren sollten sich moglichst wenig unterscheiden.

2. Die Proben sollten sich in unserem Magneten (Bp,x ~ 1,2T) sittigen
lassen.

Punkt 2 soll die Normalisierung der Kurven ermoglichen, um sie verglei-
chen zu konnen. Dies betrifft das Fe/Si/Fe-System, da hier bei zu diinner
Si-Schicht leicht Kopplungsstirken erreicht werden, deren Uberwindung ho-
here Magnetfelder als das uns zur Verfiigung stehende B,y erfordert.

Herstellung

Bei der Herstellung dieser Proben hatte ich mit dem schon oben angespro-
chenen Problem bei der Bestimmung der Dicke der Siliziumschicht zu kimp-
fen. Orientiert man sich z.B. an den in dieser Arbeit hergestellten Si-Proben
aus Kap. 5.1, so sollten die gewihlten Schichtdicken (Tab. 8) eine Kopp-
lung ergeben, die es moglich macht, mit einem Magnetfeld B < 1,2T die
Magnetisierungen der Schichten parallel auszurichten.

Dem war allerdings nicht so. Sukzessive wurde die nominelle Schichtdicke
erhoht, da ja anzunehmen war, dass man nicht weit entfernt von dem gewoll-
ten Bereich war. Aber auch bei Probe SiMg0_4 mit nunmehr nominell 3nm
Silizium war es nicht moglich, die Magnetisierungen parallel auszurichten.
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Datum  Probe Fe [nm| Si[nm| Fe [nm| MgO |nm| Fe |nm]|
18.04.05 SiMg0_1 5 1,6 3.4 1.5 20
19.04.05 SiMg0_2 5 1,8 3 1,5 24
06.05.05 SiMg0_3 10 2.2 5 1.7 10
08.05.05 SiMg0_4 10 3,0 5 1,8 6
17.05.05 SiMg0_5 10 15* 5 17 7
18.05.05 SiMg0_6 10 1,2% 5 1,5 1

Tabelle 8: Die hergestellten Si-MgO-Proben. *Nach Neukalibrierung, siehe Text.

Mittels XRD-Messung an einer einzelnen dicken Siliziumschicht wurde die
tatsdchliche Rate ermittelt, mit der dann die letzten beiden Proben herge-
stellt wurden. Aber auch die letzte Probe lief sich nicht sittigen. Da ich die
Herstellung nicht direkt mitverfolgt habe, ist zu vermuten, dass sich beim
Aufdampfen der Schichten durch leicht verschiedene Bedingungen der An-
lage Parameter verdndert haben, mit denen wieder nicht die angenommene
Schichtdicke erreicht wurde. Somit bleibt eine Probe, SiMg0_5, der ich meine
ganze Aufmerksamkeit gewidmet habe.

5.3.1 Elektrische Messungen

Die Messungen zeigen alle Effekte, die schon die MgO-Proben gezeigt haben.
Insbesondere das ,/Training* der Barrieren ist bei fast allen Kontakten zu
sehen. In Abb. 37 sind die Flichenwiderstinde der gemessenen Kontakte
mit Trainingseffekt eingetragen. Der Effekt setzt manchmal erst nach vielen
Messungen bzw. hohen angelegten Stromen/Spannungen ein. Vier Kontakte
(Nr. 16, 23, 25 und 31) zeigen diesen Effekt nicht; hier wurden nur wenige
Messungen zur Bestimmung des Widerstands durchgefiihrt.

Die Flachenwiderstinde liegen, wie zu erwarten, hoéher als bei den voran-
gegangenen Proben ohne Si-Barriere. Der Anfangswiderstand der meisten
Kontakte liegt bei 10° Qum?, was leicht héher ist als der durchschnittliche
Flachenwiderstand von Mg0_6 mit 2,0nm MgO und um drei bis vier Groken-
ordnungen iiber den Flichenwiderstinden der anderen MgO-Proben mit 1,2
bis 1,5 nm dicken MgO-Schichten, mit Ausnahme von MgO_5.

Im Verlauf der Messungen fillt der Flichenwiderstand um ca. zwei, in Aus-
nahmefillen sogar um fast vier Grofenordnungen (Kontakt 17). Dies geht
mit einem erheblichen Anstieg des MR-Wertes einher, sofern schon ein Ma-
gnetowiderstandseffekt zu messen war. Bei einigen Kontakten wurde er erst
jetzt messbar (Abb. 38). Von den 19 gemessenen Kontakten zeigen 11 einen
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Abbildung 37: Flachenwiderstande der Kontakte von Probe SiMg0_5 (bei Raum-
temperatur). Die Angabe von Anfangs- und Endwert zeigt den Trainingseffekt
der Barriere(n). Alle Endwerte sind kleiner oder gleich dem Anfangswert.

Magnetowiderstandseffekt. Insbesondere die Kontakte, die nicht so lange ge-
messen wurden, bis der Trainingseffekt erfolgte, zeigen keinen Magnetowider-
stand. D.h. es bleiben vier Kontakte, die trotz des Trainingseffektes keinen
MR zeigen (Nr. 1, 4, 6 und 19). Griinde hierfiir kdnnten das fehlende Tun-
nelverhalten (Kontakt 1 und 4) und eine instabile Barriere (Kontakt 6) sein.
Kontakt Nr. 19 wurde nicht vermessen.

Spannungskontrollierte Kopplung

Um eine Vorstellung von den zu erwartenden Auswirkungen auf die MR-
Kurven zu bekommen, habe ich mit mokesim eine MR-Kurve mit dem Kopp-
lungsparameter J; = —1,0mJ/m? und den Schichtdicken von SiMgQ0_5 si-
muliert, dann die Kopplung um 10 % verringert bzw. erhoht und jeweils neu
simuliert. Das Ergebnis in Abb. 39 zeigt eine Verschiebung des Schaltfeldes
(bei ~ 70mT) um +6mT und des Séttigungsfeldes um £20mT, was um
einen Faktor 20 — 40 groker ist als die Auflésung der Messapparatur. Selbst
deutlich kleinere Anderungen sollten also in den Messkurven sichtbar sein,
falls die angelegte Spannung die Kopplung beeinflusst. Der Zusammenhang
zwischen angelegter Spannung und daraus resultierender Kopplungsinderung
ist allerdings unbekannt.

Sobald sich ein Kontakt als stabil erwies, wurde an ihm eine Serie von MR-
Kurven aufgenommen, bei der bei jeder Messung die Bias-Spannung erhoht
wurde, bis der Kontakt auf ein niedrigeres Widerstandsniveau ,sprang”. Die
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Abbildung 38: Magnetowiderstandswerte der Kontakte von Probe SiMg0_5 bei
Raumtemperatur (bis auf Kontakt 9: 7' = 4 K).

Spannung, bei der dies passierte, variierte stark, von 0,5 bis 1,0V. Bei die-
sen hohen Spannungen wurde auch das Signal-Rausch-Verhéltnis schlechter.
Meist konnte man auf dem niedrigeren Widerstandsniveau eine neue Serie
starten. Da man nicht voraussagen konnte, wann der Kontakt instabil wird,
machte dies die Aufnahme der Serien schwierig und langwierig, wenn man
eine hohe Anzahl von Kurven in einer Serie haben wollte.

In Abb. 41 ist eine Serie von MR-Messungen abgebildet. Da sich das Wi-
derstandsverhiltnis mit der angelegten Spannung dndert (Abb. 40), wurden
die Kurven normiert, um sie besser vergleichen zu konnen. Entgegen der Er-
wartung zeigen sich allerdings keine Verdnderungen, wie sie die Simulation
ergibt. Die Kurven zeigen keine systematische und reproduzierbare Abhén-
gigkeit von der Spannung. Abb. 41 ist da nur ein Beispiel. An nahezu allen
Kontakten wurden diese Serien aufgenommen, alle zeigen das gleiche Verhal-
ten.

Abb. 42 zeigt eine Serie von minor loops. Hier ist keine deutliche Abhéingig-
keit von der angelegten Spannung zu erkennen. Sehr wohl zeigen sich hier
aber Unterschiede in den Kurvenverldufen, wenn auch keine Systematik er-
kennbar ist. Die magnetische Konfiguration ist vermutlich in diesem Bereich
leicht von duleren Faktoren beeinflussbar, so dass Sprungfelder und schmale
Plateaus leichten Schwankungen unterworfen sind.
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Abbildung 41: Normierte MR-Kurven von Kontakt 3 von Probe SiMg0_5 bei
verschiedenen angelegten Spannungen (@ RT).
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Abbildung 42: Minor loops bei Raumtemperatur von Kontakt 18 der Probe
SiMg0_5 bei unterschiedlicher angelegter Spannung.
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Abbildung 39: Simulation zur Verdeutlichung des Einflusses des Kopplungspara-

meters J; auf die TMR-Kurve. Die Schichtdicken wurden von Probe SiMg0_5
iibernommen.
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Abbildung 40: Bias-Spannungsabhangigkeit des MR von Kontakt 3 der Probe
SiMg0_5 bei Raumtemperatur.
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Analyse

Nach den vorbereitenden Betrachtungen zur Kopplung sollte die angelegte
Spannung eine Auswirkung auf die Kopplung haben, woraus sich auch ei-
ne Verdnderung in den MR-Kurven ergibt. Da dies hier nicht der Fall ist,
muss man sich die Frage stellen, ob iiberhaupt geniigend Spannung iiber
die Silizium-Barriere abfillt, um die Kopplung zu beeinflussen. Betrachtet
man nochmal die vorbereitenden Proben mit nur einer Tunnelbarriere und
insbesondere deren Widerstdnde, so stellt man fest, dass der Widerstand
zu einer bestimmten Dicke einer Tunnelbarriere nur sehr grob vorhergesagt
werden kann: Im Extremfall betriigt z.B. der Widerstand 10 Qum? bei einer
Schichtdicke der Siliziumbarriere von 1,5nm. Im obigen Beispiel (Abb. 41,
rote Kurve) hiefe das, dass iiber das Silizium gerade mal 0,05mV der Ge-
samtspannung von 42,38 mV abfallen wiirden'. Die Breite der Fermikante bei
Raumtemperatur liegt bei 4,4 kgT = 114,4 meV fiir T' = 300 K. Die 0,05 meV
der angelegten Spannung machen also nur einen Bruchteil der Breite der Fer-
mikante aus. Es konnte also durchaus sein, dass bei der hier vermessenen
Probe nicht geniigend Spannung iiber die Silizium-Barriere abfillt, um die
Spannung zu beeinflussen.

'Der Gesamtwiderstand des 9um? grofien Kontaktes betrug R = 85082 bei einem
angelegten Strom von I = 0,05 mA .
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6 Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurde versucht, an einem antiferromagnetisch gekoppel-
ten Fe/Si/Fe-System die Spannungsabhéngigkeit der Kopplung nachzuwei-
sen. Der Nachweis sollte mittels Transportmessungen iiber den magnetore-
sistiven Effekt gefiihrt werden. Es stellte sich jedoch heraus, dass iiber das
Silizium kein solcher Effekt zu beobachten ist. Deshalb wurde die obere Eisen-
schicht durch ein Fe/MgO /Fe-Tunnelsystem ersetzt, welches einen deutlichen
MR-Effekt zeigt. Verindert sich nun die Kopplung des Fe/Si/Fe-Systems,
d.h. verdndert sich das Verhalten der mittleren Eisenschicht in Abh&ngigkeit
vom Magnetfeld, so wire dies durch eine Verdnderung in der MR-Kurve des
Fe/MgO /Fe-Systems zu erkennen.

Um das anvisierte System besser zu verstehen, wurden zunéchst die beiden
Tunnelsysteme einzeln hergestellt und charakterisiert. Wegen Problemen bei
der Herstellung und der Strukturierung konnten nur wenige Kontakte des
Fe/Si/Fe-System hergestellt und untersucht werden. Die wenigen Ergebnisse
konnten durch meine Erfahrung mit diesem System ergénzt werden, so dass
vor allem ein magnetoresistiver Effekt iiber dieses System ausgeschlossen
werden konnte.

Das Fe/MgO/Fe-System habe ich fiir diese Arbeit erstmalig verwendet. Es
zeigte sich, dass der Widerstand der Kontakte und die erzielten TMR-Werte
einer recht grofsen Streuung unterlagen, inshesondere wenn man zwei ver-
schiedene Proben betrachtet. Nicht bekannte Einfliisse bei der Herstellung
kénnen einen groeren Effekt haben als die Anderung der Zwischenschichtdi-
cke um einige Angstrom. Bei den Kontakten, die gemessen werden konnten,
liegen die TMR-Werte zwischen einem und 60 % und der Flichenwiderstand
zwischen 100 und 10% Qum?. Der TMR-Effekt ist somit leicht messbar, was
die Voraussetzung fiir das folgende System war.

Das Ziel dieser Arbeit, die Herstellung und Vermessung einer Probe mit zwei
Barrieren aus Silizium und MgO, ist mir gelungen. Die Transportmessun-
gen zeigen, dass das Doppelbarrierensystem recht instabil ist: Bei fast allen
Kontakten sank der Widerstand im Verlauf der Messungen, hiufig um meh-
rere Grofenordnungen, auch wenn keine kritische Stromstarke bzw. kritische
Spannung angelegt wurde. Erstaunlicherweise stieg der TMR-Wert der Kon-
takte dabei an, und zwar um ca. einen Faktor 8. Die Instabilitdt kommt wohl
vom Mg0-System, denn schon bei den MgO-Proben tauchte dieser Effekt auf,
wenn auch nicht durchgingig.

Trotz dieser Instabilititen gelang es, mehrere Serien von TMR-Kurven als
Funktion der Spannung aufzunehmen. Es lisst sich jedoch kein Effekt fest-
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6 ZUSAMMENFASSUNG

stellen; trotz eines breiten Spannungsspektrums lassen sich die normierten
Kurven exakt iibereinander legen. Der Grund hierfiir liegt offenbar am asym-
metrischen Spannungsabfall iiber die Barrieren: Der Widerstand des MgO-
Systems ist relativ zum Si-System viel zu grof, so dass kaum Spannung iiber
das Silizium abfillt und somit auch kein Einfluss der Spannung auf die Kopp-
lung beobachtet werden kann. Fiir angepasste Proben, anhand derer diese
Aussage verifiziert werden konnte, fehlte die Zeit.

Es bleibt also eine Aufgabe fiir die Zukunft, neue Proben mit verdndertem
Widerstandsverhéltnis zu Gunsten des Siliziums herzustellen, d.h. eine dicke-
re Siliziumschicht — die Kopplung ist immer noch hoch, man hat also noch
geniigend Spielraum, bis sie verschwindend gering wird — und, wenn es die
Schichtqualitit zulésst, eine etwas diinnere MgO-Barriere.

Mehr Kontrolle iiber das System wiirde man natiirlich erhalten, wenn zu den
zwei Abgriffen unten und oben noch ein dritter an die mittlere Eisenschicht
hinzukommen wiirde. Mit diesem Drei-Tor-Bauelement konnte man die Span-
nungen an den beiden Barrieren unabhéngig voneinander anlegen. Bei funk-
tionierender spannungskontrollierter Kopplung entspricht dieser Aufbau dem
stromverstirkenden Bauelement aus Kap. 3, Abb. 10.
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