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Einleitung

Die in dieser Dissertation vorgestellten Experimente sind in das rapide wachsende
Forschungsgebiet der Spinelektronik (auch Spintronik oder Magnetoelektronik)
eingebettet. Wahrend bisherige elektronische Bauteile nur auf der elektrischen

Ladung des Elektrons beruhen, verwenden neuere auch den Spin des Elektrons.

v
[ )
. Ladung
Q )
=
Spin

Abbildung 1: FElektronen besitzen neben der elektrischen Ladung —e ein mit

ihrem Spin verkniipftes magnetisches Moment p. Nach [1].

Zusétzlich zu einem elektrischen Feld, wie in herkémmlichen Bauteilen, kann
hier mittels eines Magnetfelds der Stromtransport in den Strukturen beeinflusst
werden. William Thomson fand bereits im Jahre 1857, dass der Widerstand ei-
nes magnetischen Materials vom Winkel zwischen der Magnetisierung und der
Stromrichtung abhéngt [2]. Dies ist der sogenannte anisotrope Magnetowider-
stand (AMR) mit einer EffektgroBe von etwa 3-4%. Mehr als 100 Jahre spéter,
im Jahre 1988, war die eigentliche Geburtsstunde der Spinelektronik. Gleichzeitig
fanden zwei Forschergruppen um Albert Fert [3] und um Peter Griinberg [4] eine
deutlich gréfere Anderung des Widerstands in Abhéngigkeit von einem &dufBeren
Magnetfeld. Der sogenannte Riesenmagnetowiderstand (giant magnetoresistance,
GMR) zeigt sich in ferromagnetischen Schichten, die durch eine diinne, nicht-

magnetische Metallschicht getrennt sind. Dieser Effekt beruht auf einer vom Ma-

1



2 FEinleitung

gnetisierungszustand der Probe abhéngigen Streuung der Leitungselektronen und
erreicht in Viellagenschichten Effekte von bis zu 100%. Der GMR-Effekt wurde
bereits 10 Jahre nach seiner Entdeckung in Festplattenlesekopfen eingesetzt, was

eindrucksvoll das Anwendungspotential spinabhéngiger Effekte illustriert.

Der Tunnelmagnetowiderstand

Ersetzt man die metallische Zwischenschicht der GMR-Elemente durch eine iso-
lierende Barriere, so gelangt man zum sogenannten Tunnelmagnetowiderstand
(tunneling magnetoresistance, TMR). Auch der Widerstand eines Ferromagnet/
Isolator /Ferromagnet-Kontakts hangt von der relativen Orientierung der Magne-
tisierung der beiden Kontakte ab. Bereits 1975 konnte Julliere diesen Effekt in
Fe/Ge/Co-Tunnelkontakten nachweisen [5], aber erst 20 Jahre spéiter war der
Herstellungsprozess so weit fortgeschritten, dass man reproduzierbare Ergebnisse
mit deutlich hoheren TMR-Effekten auch bei Zimmertemperatur fand [6].
TMR-Sensoren haben ein dhnliches Anwendungsspektrum wie GMR-Sensoren,
wobei die TMR-Elemente prinzipbedingt hochohmiger sind. Dieser héhere Wi-
derstand fithrt dazu, dass bereits bei kleineren Stromen hohere Spannungen am
TMR-Element abfallen und deshalb z.B. bei einem Ausleseprozess ein hoher-
es Signal-Rausch-Verhéltnis erzielt wird. Auch die Miniaturisierung von GMR-
Elementen erweist sich aufgrund der niedrigen Widersténde als problematisch.
Auch hier bieten die TMR-Elemente mit ihren hoheren Widerstdnden einen Aus-
weg.

Ein sehr vielversprechender Anwendungsbereich von TMR-Elementen sind nicht-
fliichtige magnetische Datenspeicher, die sogenannten MRAMs (magnetic random
access memories). Abbildung 2 zeigt den schematischen Aufbau eines MRAM-
Chips, der aus einer grofien Anzahl magnetischer Tunnelelemente besteht. Jedes
Tunnelelement dient als Speicherzelle fiir ein Bit, wobei die gespeicherte Informa-
tion in der relativen Magnetisierungsausrichtung der ferromagnetischen Schichten
steckt. Jedes Tunnelelement kann mit Hilfe von Word- und Bit-Lines elektrisch
ausgelesen werden. Ein magnetisches Streufeld, das durch den Strom durch eine
der beiden Leiterbahnen erzeugt wird, kann die Magnetisierung der weichmagne-
tischen Schicht umdrehen, wenn zeitgleich ein Strom durch die dazu senkrechte
Leiterbahn flieft. Die restlichen Tunnelkontakte spiiren nur das Magnetfeld ei-

ner der beiden Leiterbahnen, so dass die vorhandene Magnetisierungsrichtung
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1-Line —_— —_—

— —
Word-Line
Abbildung 2: Schematischer Aufbau eines MRAM-Chips. An jedem Kreuzungs-

punkt zwischen Word- und Bit-Line befindet sich ein magnetischer Tunnelkontakt.

Tunnelkontakt

Die beiden Leiterbahnen ermdglichen das Auslesen des Kontaktwiderstands. Au-
Berdem kinnen sie das zum Umschalten der Magnetisierung eines der beiden

ferromagnetischen Schichten erforderliche Magnetfeld erzeugen.

und damit der Speicherzustand nicht gedndert wird. Dadurch kann eine einzelne
Speicherzelle in einer zweidimensionalen Matrix selektiv beschrieben werden.
Ein wesentlicher Vorteil der MRAMSs gegeniiber herkémmlichen dynamischen
Random Access Memories (DRAM) ist, dass keine Energie zur Aufrechterhaltung
der Speicherinformation notwendig ist. Die Information ist zudem nicht-fliichtig
gespeichert, so dass die Daten auch bei einem Abschalten der Stromversorgung
erhalten bleiben.

Fiir industrielle Anwendungen wird fast ausschliellich isolierendes Aluminium-
oxid (AlyOj3) als Tunnelbarriere verwendet. Fiir diese wurde der Einfluss der kri-
stallographischen Orientierung eines ferromagnetischen Kontakts auf den TMR-
Effekt bereits gezeigt [7]. Bei Verwendung von kristallinen Barrieren kann zusétz-
lich der Einfluss der Bandstruktur der Barriere untersucht werden. Wéahrend die
theoretische Behandlung der amorphen Al,Os-Barrieren kaum moglich ist, gibt
es zu epitaktischen, halbleitenden Barrieren zahlreiche theoretische Arbeiten.
Erst in den letzten Jahren stieg aufgrund verbesserter Prozesstechniken das In-
teresse an halbleitenden Barrieren wie ZnSe oder MgO stark an. In den meisten
Féllen wird die isolierende Barriere auf einen bereits vorhandenen Metallkontakt
aufgebracht, ein zweiter Kontakt vervollstdndigt schliellich das Tunnelelement.
Interessante Ergebnisse liefert hier vor allem MgO als Barrierenmaterial. Sowohl
mit epitaktischen Fe-Kontakten als auch mit polykristallinen CoFe-Kontakten er-
geben sich sehr hohe TMR-Effekte von knapp 200% bei Zimmertemperatur [8,9].
Die epitaktischen Tunnelkontakte zeigen ferner die vorhergesagte Abhéngigkeit
des TMR von der Barrierendicke. Messungen von Tiusan et al. [10] belegen den

Einfluss der elektronischen Struktur auf den spin-polarisierten Transport. Ferner
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zeigt sich an sehr diinnen MgO-Barrieren eine antiferromagnetische Kopplung der
beiden Fe-Kontakte aufgrund quantenmechanischen Tunnelns [11]. Die Methode
des direkten Aufbringens der Barriere ist sehr vielversprechend. Da die Gitter-
fehlanpassung der Barriere und des vorhandenen Metallkontakts notwendigerwei-
se sehr gering sein muss, ist die Wahl der moglichen Materialkombinationen aber

sehr eingeschrankt.

Inhalt dieser Dissertation

Stephan Kreuzer ging in seiner Doktorarbeit [12] einen anderen Weg. Er vermei-
det den Wachstumsschritt von Halbleiter auf Metall, indem zuerst eine diinne
Halbleiterschicht aus Galliumarsenid (GaAs) prépariert wird, auf die anschlie-
Bend Metallkontakte von beiden Seiten aufgebracht werden. Er konnte in seiner
Arbeit durch TMR-Messungen nachweisen, dass spinpolarisierter Transport iiber
die Fe/GaAs-Grenzflache moglich ist. Der Transport wird dabei dominiert durch
quantenmechanisches Tunneln. Die GaAs-Barriere konnte prinzipiell durch kom-
plexere Schichtsysteme, wie z.B. eine resonante Tunneldiode, ersetzt werden.
Der Halbleiter GaAs ist dabei aufgrund vieler Aspekte interessant. GaAs wird
in der Halbleiterindustrie im Rahmen des Materialsystems Aluminium-Gallium-
Arsenid zur Herstellung von Halbleiter-Heterostrukturen verwendet. Neuartige
Spintronik-Bauelemente auf GaAs-Basis konnten deshalb wohl sehr schnell im-
plementiert werden. Ahnlich wie bei MgO-Barrieren [13-16] und ZnSe-Barrieren
[17,18] sind auch fiir GaAs-Barrieren sehr grofie TMR-Effekte vorhergesagt [18].
Fiir ein vollepitaktisches Fe/GaAs/Fe-System mit sauberen, glatten Grenzflichen
erwartet man eine Spinpolarisation des Tunnelstroms von annahernd 100% [19]
und damit extrem hohe TMR-Effekte. Tunnelexperimente ermdoglichen es aufler-
dem, die Spinpolarisation des Tunnelstroms rein elektrisch zu vermessen. Inter-
essant ist hier ein Vergleich mit der aus Spin-LED-Messungen ermittelten Spin-
polarisation [20,21].

In der vorliegenden Arbeit werden zunéchst die Grundlagen des Tunneltrans-
ports in Metall-Isolator-Metall-Kontakten erldutert. Aufbauend auf wichtigen
Experimenten zum spinpolarisierten Tunneln werden die wichtigsten Konzepte
zum Verstdndnis magnetischer Tunnelkontakte présentiert. Besonderes Augen-

merk wird dabei auf den Einfluss von Grenzfliche, Temperatur und angeleg-
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ter elektrischer Spannung auf den Tunnelmagnetowiderstands-Effekt gelegt. Im
kurz gehaltenen zweiten Kapitel wird die Probenpréparation und die verwendete
Messtechnik beschrieben. Der erste Abschnitt in Kapitel 3 fasst kurz die wichtig-
sten Ergebnisse der Arbeit von Stephan Kreuzer zusammen. Anschliefend wer-
den erste Messungen an magnetischen Tunnelkontakten vorgestellt, die auf die
Grenzflachensensitivitdt des TMR hindeuten. Es zeigt sich im speziellen der ent-
scheidende Einfluss von Hochtemperaturschritten wihrend der Prozessierung. Ein
Unterabschnitt ist der Abhéngigkeit des Tunnelwiderstands vom relativen Win-
kel zwischen den Magnetisierungen der ferromagnetischen Kontakte gewidmet.
Ein Vorsputtern der Oberfliche der GaAs-Barriere mit Argon-lonen bei geeigne-
ten Parametern fithrt zu hoheren TMR-Werten. An so prozessierten Proben wird
die Spannungs- und die Temperaturabhéngigkeit des TMR gemessen und disku-
tiert. Das Einfiigen von ultradiinnen Schichten zwischen Ferromagnet und GaAs-
Barriere verdndert das Verhalten der Tunnelelemente vollig und zeigt ebenfalls,
wie empfindlich der Tunnelprozess von der Grenzflache abhéngt. Bereits Stephan
Kreuzer fand in seiner Arbeit neben dem eigentlichen TMR-Effekt einen negati-
ven Magnetowiderstand bei hohen Magnetfeldern. Dieser Hochfeldmagnetowider-
stand (high-field magnetoresistance, HMR) zeigt sich auch in dieser Arbeit und
wird mit verschiedenen Modellen in einem eigenen Abschnitt erldutert. Der letzte
Abschnitt ist schlieBlich Messungen an Tunnelkontakten mit einer supraleitenden
Elektrode gewidmet, mit denen es prinzipiell méglich ist, die Spinpolarisation des

Tunnelstroms einer zweiten ferromagnetischen Elektrode direkt zu vermessen.
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Kapitel 1
Spinpolarisiertes Tunneln

Dieses Kapitel gibt einen Uberblick iiber die verschiedenen Aspekte des Tunnel-
transports in Metall-Isolator-Metall-Strukturen (MIM-Strukturen). Quantenme-
chanisches Tunneln ist eines der dltesten Quantenphénomene und wird trotzdem
in vielen Forschungsgebieten auch heute noch intensivst erforscht. Ein Zitat von

Richard Feynman umschreibt das Tunneln passend:

,It is possible in quantum mechanics to sneak quickly across a region which is

illegal energetically*“ [22].

Spinpolarisiertes Tunneln zwischen zwei ferromagnetischen Schichten wurde als
erstes von Julliere im Jahre 1975 beobachtet [5]. Erst 20 Jahre spéter fanden
Moodera et al. mit Hilfe verbesserter Prozess-Techniken auch bei Zimmertempe-
ratur einen groffen Tunnelmagnetowiderstands-Effekt von 11,8% [6]. Seit dieser
Entdeckung ist die Forschung auf dem Gebiet des TMR wegen méglicher industri-
eller Anwendungen sprunghaft angestiegen. Auch heute noch beschéftigen sich
viele wissenschaftliche Arbeiten, sowohl theoretischer als auch experimenteller
Art, mit den Eigenschaften magnetischer Tunnelkontakte und der grundlegenden
Physik dahinter.

1.1 Tunneln im freien Elektronenmodell

Sehr detaillierte Ausfithrungen zum Tunneln von Elektronen findet man in [1,
12, 23-25]. Der Tunneleffekt ist ein Quantenphénomen und eine unmittelbare

Konsequenz der Wellennatur sehr kleiner Teilchen. Ein Elektron kann deshalb

7
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#2) \\/\/

—>

d

Abbildung 1.1: Elektronen-Wellenfunktion in einer Metall-Isolator-Metall-
Struktur mit einer Barrierenhdhe ¢, einer Barrierenbreite d und einer angelegten

Spannung U. Die Wellenfunktion klingt in der Barriere exponentiell ab.

von einem Metallkontakt durch eine klassisch uniiberwindbare Barriere in einen
zweiten Metallkontakt gelangen (siehe Abbildung 1.1).

Der grofite Teil der auf die Barriere treffenden Intensitét wird an dieser reflektiert,
ein kleiner Teil transmittiert. Die Amplitude der Wellenfunktion klingt exponen-
tiell in die Barriere ab. Bei geniigend diinnen Barrieren (typischerweise einige
nm) haben die Elektronen deshalb eine gewisse Wahrscheinlichkeit, auf die ande-
re Seite der Potentialbarriere zu gelangen.

Der Tunnelstrom von einer Elektrode zur anderen ist gegeben durch das Pro-
dukt der Zustandsdichten D, (E) (density of states, DOS), multipliziert mit dem
Quadrat des Tunnelmatrixelements M, welches die Tunnelwahrscheinlichkeit be-
schreibt. Mit [ wird die linke Elektrode bezeichnet, mit r die rechte. Im Folgenden
soll eine positive Spannung U die Elektronen-Energie in der rechten Elektrode ge-
geniiber denen in der linken um den Betrag eU absenken. Zusétzlich muss mit
den Wahrscheinlichkeiten multipliziert werden, mit der die Zusténde in der lin-
ken Elektrode besetzt sind, f(FE), und mit der die entsprechenden Zusténde in
der rechten Elektrode frei sind, 1 — f(E — eU). f(E) ist dabei die Fermi-Dirac-
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Funktion. Der Gesamt-Tunnelstrom berechnet sich nach [26] zu
+oo
1) | DUE = eU)D,(E)MPIf(E—eU) = f(ENdE . (L)

Simmons benutzte die Wentzel-Kramers-Brillouin-Ndherung (siehe [24]), um die
Matrixelemente M zu bestimmen [27]. Hierfiir filhrte er eine mittlere Barrie-
renhohe ¢ iiber dem Fermi-Niveau der linken Elektrode ein. Unter der Annahme
eines freien Elektronenmodells und der Ndherung der Fermi-Dirac-Funktion als
Stufenfunktion (7" = 0), erhélt Simmons fiir die Stromdichte

. e - . _ - .
I= s {¢exp(—A¢2 d) — (¢ — eU) exp(—A(p — eU)Qd)} ’ (1.2)
mit A = /8m/h und m der Elektronenmasse. Folgende Ndherungen erweisen

sich als niitzlich:

e Fiir sehr kleine Spannungen U, d.h. el < ¢, ergibt sich eine lineare
Abhéngigkeit des Tunnelstroms von der angelegten Bias-Spannung. Aufler-
dem héngt der Tunnelstrom exponentiell von der Barrierendicke und von

der Wurzel der mittleren Barrierenhohe ab.

e Bei mittleren Spannungen kommt es zu einer parabolischen Abhéngigkeit
der Leitfahigkeit von der angelegten Spannung [1]:
eAmd? .,
Die Messung von G(U) liefert Informationen tiber die Hohe ¢ und Breite d
einer Tunnelbarriere und wird oft zu deren Charakterisierung herangezogen.
Das Modell von Simmons gilt nur fiir zwei gleiche Metallelektroden. Fiir

unterschiedliche Kontakte gilt die N&dherung von Brinkman et al. [28].

e Fiir sehr grofle Spannungen U > ¢/e nimmt nicht nur die effektive Barrie-
renhche ab, sondern auch die Barrierenbreite. Man spricht in diesem Fall
von Fowler-Nordheim-Tunneln (FNT). Die Abbildung 1.2 zeigt ein schema-
tisches Bild fiir FNT.

Der grofie Nachteil der Modelle von Simmons [27] und Brinkman [28] ist, dass sie
den Einfluss der elektronischen Struktur der Kontakte vollig vernachléassigen. Die
folgenden Abschnitte werden zeigen, dass dies oft eine zu starke Vereinfachung

ist.
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(a) T~ o)

() (d)

v

Abbildung 1.2: Anschauliches Bild fiir Fowler-Nordheim-Tunneln (FNT): (a)
Tunnelkontakt ohne angelegte Spannung, (b) Spannung U < ¢/e am Kontakt, (c)
Beginn des FNT bei U = ¢/e, (d) FNT mit U > ¢/e. Nach [12].

1.2 Spinpolarisiertes Tunneln in einen Supralei-

ter

1.2.1 Erste Experimente von Giaever

Im Jahre 1960 fiithrte Giaever [29] Tunnelexperimente mit supraleitenden Blei(Pb)-
Kontakten durch. Dabei fand er, dass der Tunnelstrom eines Al/Al;O3/Pb-Tun-
nelelements linear mit der Spannung steigt, wenn der Pb-Kontakt normalleitend
ist, wiahrend er fiir supraleitendes Pb bei kleinen Spannungen sehr stark reduziert
ist. Dies war der erste experimentelle Beweis, dass die elektronische Struktur der
Kontakte eines Tunnelelements einen entscheidenden Einfluss auf den Tunnel-
strom hat.

Im supraleitenden Zustand tritt eine Energieliicke von 2A auf, in deren Mitte
sich die Fermi-Energie Fpr befindet. Bei 7" = 0 kann erst dann ein Strom flie-
Ben, wenn die angelegte Spannung U grofler wird als A/e. Bei einer endlichen
Temperatur sind einige Elektronen im Supraleiter iiber die Energieliicke ange-
regt, so dass auch bei niedrigen Spannungen ein kleiner Strom flieBen kann. Die

Leitfdhigkeitsmessungen von Giaever spiegelten annéhernd die BCS (Bardeen-
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(a)

DOS

Abbildung 1.3: Tunneln von ei-

(b) nem Supraleiter in einen Nicht-

Ferromagneten ohne externes Ma-
4 U, gnetfeld: (a) BCS-Zustandsdichte
im Supraleiter, (b) K(E + eU) =
df(E + eU)/dU fir einen bestimm-
(©) ten Wert U, im Grenzfall T — 0
entspricht dies einer 6-Funktion, (c)
Leitfihigkeit dI/dU. Nach [31].

K
+
-

[\ w
T T

dy/dU (a.u.)
1

(=)

U (mV)

Cooper-Schrieffer)-Grundzustandsdichte des Supraleiters wider [30]:

JEZ — A2
0 fir |E] <A

D.(E) = { ————— fir |E|>A (1.4)

Dabei bezeichnet D¢(F) die Zustandsdichte im supraleitenden Zustand, D, (F)
die Zustandsdichte im normalleitenden Zustand (siehe Abbildung 1.3 (a)).

Fiir die in diesen Experimenten verwendeten Spannungen von wenigen mV wird
sowohl das Tunnelmatrixelement als auch die Zustandsdichte der normalleitenden
Elektrode als konstant angenommen. Mit diesen Ndherungen ergibt sich fiir den

Tunnelstrom

400
1(U) x Dy [ Dr(B)F(E +eU) ~ f(E)dE. (1.5)
Fiir die differentielle Leitfahigkeit ergibt sich damit:

+o00
G(U) = jé,(U) o D, / D, o(E)K(E + eU)dE. (1.6)
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Die Funktion K(E + eU) = df(E + eU)/dU besitzt ein Maximum bei U (Abbil-
dung 1.3 (b)). Fiir T"— 0 geht diese Funktion in eine Delta-Funktion iiber. In
diesem Grenzfall zeigt die Leitfdhigkeitsmessung denselben funktionalen Verlauf

wie die supraleitende Zustandsdichte

G(U) Dy ,(el). (1.7)

Bei T' > 0 sieht man eine entsprechende thermische Verbreiterung (sieche Abbil-
dung 1.3 (c)).

Die Leitfdhigkeitsmessungen von Giaever [29] konnten also direkt mit den supra-
leitenden Eigenschaften der Kontakte in Verbindung gebracht werden. Fiir diese
Entdeckung erhielt Giaever im Jahre 1973 den Nobelpreis. Der Tunnelstrom kann
in den meisten Féllen nicht befriedigend mit dem freien Elektronenmodell erklért
werden, sondern es muss immer die tatsdchliche elektronische Struktur der Me-
tallkontakte betrachtet werden.

1.2.2 Meservey-Tedrow-Methode

Im Jahr 1971 entwickelten Meservey und Tedrow ein Tunnelexperiment, mit des-
sen Hilfe man die Spinpolarisation eines ferromagnetischen Kontakts direkt be-
stimmen kann [32]. Wie bei den Versuchen von Giaever benutzt man hierfiir
eine supraleitende Elektrode, um die Spinpolarisation der tunnelnden Elektro-
nen eines zweiten, ferromagnetischen Kontakts in der unmittelbaren Néahe des
Fermi-Niveaus zu vermessen. Dieses Experiment stellte die Grundlage dar fiir die
spateren Untersuchungen an magnetischen Tunnelkontakten. Einen sehr detail-
lierten Uberblick iiber die Meservey-Tedrow-Methode gibt [31].

Zeeman-Aufspaltung der supraleitenden Zustandsdichte

Fiir bulk Aluminium erwartet man ein kritisches Magnetfeld von 10,5 mT [33].
Verwendet man aber sehr diinne Al-Schichten (= 5 nm) und legt das Magnetfeld
parallel zur Schichtebene an, wird der Abschirmstrom im Supraleiter sehr klein
und man erreicht kritische Felder von mehreren Tesla. Der Elektronenspin wech-
selwirkt mit dem duleren Magnetfeld und es kommt zur Zeeman-Aufspaltung der
Al-Zustandsdichte [34] um +ppB (siche Abbildung 1.4 (a)).
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Abbildung 1.4: Tunneln zwischen

einem supraleitenden und einem

DOS

normalleitendem Metall in einem

duBeren Magnetfeld: (a) Zeeman-
Aufspaltung der supraleitenden Zu-
standsdichte;  Spin-T-Leitfdhigkeit
(gestrichelt),  Spin-|-Leitfahigkeit
(gepunktet) und Gesamt-Leitfahig-

dl/dU (a.u.)

[\S]
~
(@)
~
Q

keit (durchgezogen) fiir (b) ein
nichtmagnetisches Metall und (c)

el

s, ] ein ferromagnetiSCheS Metall mit

dl/dU (a.u.)

...................... Tunnel-Spinpolarisation von 50%.
-1 0 1 Nach [25].

(=]

Da der Spin im Tunnelprozess erhalten bleibt [35], ergibt sich die Leitfdhigkeit als
Summe der beiden Spinkanéle. Ist der zweite Kontakt ein nichtmagnetisches Me-
tall, ergibt sich eine symmetrische Leitfahigkeitskurve, wie in Abbildung 1.4 (b)
gezeigt. Die 4 Peaks entsprechen dabei den gegeneinander verschobenen BCS-
Zustandsdichte-Peaks fiir die beiden Spinkanéle.

Hat hingegen der zweite Kontakt fiir die beiden Spinkanéle unterschiedliche Zu-
standsdichten an der Fermi-Energie, kommt es aufgrund unterschiedlicher Leit-
fihigkeiten fiir die beiden Spinkanéle zu einer Asymmetrie in der Gesamt-Leit-
fahigkeit. Abbildung 1.4 (c) zeigt dies fiir den Fall D;(Er) = 3D (Er). Aus
der Hohe dieser Peaks kann direkt auf die Spinpolarisation des Tunnelstroms Pr
geschlossen werden [31]:

_ Dy(Ep) — D\(Er) _ (04— 032) — (01 —03)
~ Dy(Er) + D|(EF) (04— 02) + (01— 03)
wobei Dy | (Er) die Zustandsdichte bei der Fermi-Energie Ef ist und oy, i=1-4,
die Hohe der Leitfahigkeits-Peaks. Fiir die Kurve in Abbildung 1.4 (c) ergibt sich

eine Tunnel-Spinpolarisation von 50%. Fiir eine exakte Bestimmung der Spinpo-

Pr (1.8)

larisation muss der Einfluss der Spin-Bahn-Streuung berticksichtigt werden [31].
Tabelle 1.1 zeigt Tunnel-Spinpolarisations-Werte fiir verschiedene ferromagneti-

sche Metalle und deren Legierungen. Die Isolatorschicht ist in allen Fallen AlyOs.



14 1.2. Spinpolarisiertes Tunneln in einen Supraleiter

Material | Spinpolarisation

Ni 33%

Co 42%

Fe 44%
NigoFeag 48% Tabelle 1.1:  Tunnel-Spinpolarisation
CosgFesg 55% von ferromagnetischen Metallen und de-
CogsFeqg 55% ren Legierungen. Nach [36].

Zustandsdichte und Spinpolarisation im Ferromagneten

Abbildung 1.5 zeigt die Zustandsdichten, aufgespalten nach Majoritéits- und Mi-
noritats-Elektronen, in ferromagnetischem Fe, Co und Ni im Vergleich zu nicht-
magnetischem Cu. Die Bander der ferromagnetischen Metalle sind aufgrund der
Austauschwechselwirkung gegeneinander verschoben. Dadurch sind mehr Elek-
tronen in der Magnetisierungsrichtung (Majoritdtsspins) als in der Gegenrichtung
(Minoritétsspins) orientiert. Wie die Tabelle 1.1 zeigt, ergibt sich fiir die ferroma-
gnetischen Ubergangsmetalle immer eine positive Tunnel-Spinpolarisation, d.h.
die Majoritétselektronen tragen den Hauptteil des Tunnelstroms. Dies scheint
im Widerspruch zu stehen mit den Bandstrukturen dieser Metalle, die fiir Co
und Ni einen grofleren Beitrag der Minoritdatselektronen erwarten lassen, da die-
se an der Fermi-Kante dominieren. Die Wahrscheinlichkeit, dass ein Elektron
durch eine Barriere tunneln kann, hiangt aber zusétzlich von dessen effektiver
Masse ab [37]. Die Elektronen aus dem 3d-Band, die fiir die Spinpolarisation
an der Fermi-Kante verantwortlich sind, haben eine grofie effektive Masse und
sind deshalb stark lokalisiert. Deshalb beruht der Ladungstransport vorwiegend
auf den beweglichen js-Elektronen, die aufgrund der s-d-Hybridisierung eben-
falls polarisiert sind. Durch diese Hybridisierung ergibt sich fiir die s-Béander eine
Spinpolarisation mit umgedrehtem Vorzeichen zu den 3d-Bandern, was die po-
sitive Tunnel-Spinpolarisation erkldren kann. Dieses Modell gilt streng nur fiir
Vakuumbarrieren. Beriicksichtigt man den Einfluss einer isolierenden Barriere,
so hingt das Vorzeichen der Tunnel-Spinpolarisation beispielsweise auch von der
Bindungsart zwischen Ferromagnet und isolierender Barriere ab [38].

Die Zustandsdichten, die man mit Hilfe der Meservey-Tedrow-Methode ermittelt,
sind also nicht die tatsdchlichen Zustandsdichten, sondern miissen zuséatzlich mit

dem Quadrat des jeweiligen Tunnelmatrixelements |M; ||? gewichtet werden [25].
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Abbildung 1.5: Zustandsdichten von Majoritits- und Minoritdts-Elektronen in
ferromagnetischem (a) Fe, (b) Co und (c) Ni; im Vergleich dazu nichtmagneti-
sches (d) Cu. Nach [36].
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Mazin ersetzt den Ausdruck (1.8) fiir die Tunnel-Spinpolarisation durch den ge-

naueren Ausdruck [39]:

Dy(Ep)|M;|? — D (Ep)|M,? .
Di(Ep)|M; > + D\ (EF)|M,|?

Prly=o = (1.9)

Fiir endliche Spannungen muss sowohl die Energieabhéngigkeit von |M|? als auch
von D; | beriicksichtigt werden. In Tunnelexperimenten spielt also neben den
Zustandsdichten des ferromagnetischen Kontakts auch das Tunnelmatrixelement
eine entscheidende Rolle. Diese Uberlegungen sollten auch fiir Tunnelelemente

mit zwei ferromagnetischen Kontakten weitreichende Konsequenzen haben.

Grenzflichensensitivitit

Meservey und Tedrow konnten in weiteren Experimenten zeigen, dass nicht die
bulk-Zustandsdichte entscheidend ist fiir die Spinpolarisation des Tunnelstroms,
sondern die Zustandsdichte an der Grenzfliche Ferromagnet/Isolator [31, 40].
Hierfiir wurden die Spinpolarisationen sehr diinner ferromagnetischer Fe- und
Co-Schichten (0-3 nm) vermessen. Bereits bei einer Monolage (ML) ferromagne-
tischem Material ergab sich eindeutig eine Spinpolarisation des Tunnelstroms. Ab
einer Schichtdicke von etwa 1 nm (etwa 3-5 ML) ergaben sich dhnliche Werte wie
fiir dicke ferromagnetische Schichten. Dieses Ergebnis zeigt, dass Tunneln sehr
sensitiv von der Grenzflache abhéngt und die 3-5 ML an der Grenzflache Ferro-
magnet /Isolator entscheidend sind fiir den Tunneltransport. Es zeigt auch, dass
sich die Qualitdt der Grenzfliche stark auf die Eigenschaften von magnetischen

Tunnelkontakten auswirken wird.

1.3 Magnetische Tunnelkontakte

Anstelle des supraleitenden Kontakts in der Meservey-Tedrow-Methode kann
auch ein zweiter ferromagnetischer Kontakt verwendet werden, um die Spinpo-
larisation des Tunnelstroms zu bestimmen. Hier wird nicht mehr die spinauf-
gespaltene supraleitende Zustandsdichte als Spin-Detektor verwendet, sondern
die spinabhéngige Zustandsdichte des zweiten Ferromagneten. Der Tunnelstrom
sollte hier abhéngig sein von der relativen Magnetisierungsrichtung der beiden

ferromagnetischen Kontakte.
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1.3.1 Erste Experimente

Die beiden wichtigsten Experimente auf dem Gebiet der magnetischen Tunnel-
kontakte wurden von Julliere im Jahre 1975 und von Moodera et al. 20 Jahre
spéter durchgefiihrt.

Julliere fand in seinen Experimenten mit Fe/Ge/Co-Tunnelkontakten einen TMR-~
Effekt von knapp 14% bei 4,2 K, der stark mit der Bias-Spannung abnahm [5].
Er fithrte diese starke Spannungsabhéngigkeit auf Spin-Flip-Streuung an parama-
gnetischen Verunreinigungen in der Barriere zuriick. Auflerdem fiihrte er in dieser
Arbeit bereits ein einfaches Modell zur Berechnung der Tunnel-Spinpolarisation
ein, das sich auch heute noch, trotz vieler Unzulédnglichkeiten, grofler Beliebtheit
erfreut. Dieses Modell wird im folgenden Abschnitt erlautert. Die Experimente
von Julliere waren der erste Meilenstein auf dem Gebiet des TMR, konnten aber
trotz einiger Anstrengungen bis zum heutigen Tag nicht reproduziert werden.
Im Jahre 1995, 20 Jahre nach den Experimenten von Julliere, fanden Moode-
ra et al. auch bei Zimmertemperatur einen grofien TMR-Effekt von etwa 12%
in CoFe/Aly,O3/Co-Tunnelkontakten [6]. Seit dieser Entdeckung sind die For-
schungsanstrengungen auf dem Gebiet des TMR sprunghaft angestiegen.

1.3.2 Das Julliere-Modell und seine Erweiterungen

Julliere fithrte bereits 1975 das erste Modell zur Erklarung des TMR-Effekts
ein [5]. Die Zustandsdichten D(E) der ferromagnetischen Kontakte entsprechen
dabei denen freier Elektronen (D(E) o< v/E). Bleibt der Spin im Tunnelprozess
erhalten, konnen die Elektronen nur zwischen den jeweiligen Spinbédndern tun-
neln. Im Julliere-Modell wird ferner angenommen, dass die Tunnelmatrixelemente
in (1.9) konstant sind. Die Tunnelwahrscheinlichkeit wird also als unabhéngig
von der Spinrichtung angenommen. Nach Abschnitt 1.1 ist die Tunnelleitfahig-
keit fiir einen Spinkanal proportional zum Produkt der Zustandsdichten fiir diese
Spinrichtung in den beiden Elektroden. Fiir die Leitfahigkeit in paralleler Ma-

gnetisierungsausrichtung G, ergibt sich bei 7' = 0:

Gp = GTT + Gll X Dl,TDT,T + Dl,lDr,l s (1.10)

wobei Gy} die Leitfahigkeit in den jeweiligen Spinkanélen ist. D;; mit ¢ = [,r
und j =T, ] beschreibt die spinaufgespaltenen Zustandsdichten des linken und

rechten Kontakts an der Fermi-Kante.
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Dreht sich die Magnetisierungsrichtung in einem Kontakt um, miissen nun die
Elektronen von einem Majoritatsband in ein Minoritdtsband tunneln und umge-

kehrt. Fiir die antiparallele Ausrichtung ergibt sich folglich:

Gap = G” + G“ X Dl,TDr,l + Dl,iDr,T . (1.11)

Es zeigt sich, dass die Leitfahigkeiten fiir die beiden Magnetisierungsrichtungen
unterschiedlich sind. Fiir die relative Anderung des Tunnelwiderstands ergibt
sich [5]
G,—G Ry — R 2P P,
TMR = p ap — ap P —_ r .
Gap R, 1— PP,
R, und R, ist der Tunnelwiderstand in paralleler bzw. antiparalleler Magneti-

(1.12)

sierungsausrichtung der Kontakte. Haben die beiden Ferromagnete das gleiche
Vorzeichen der Spinpolarisation, ergibt sich ein maximaler Widerstand fiir die
antiparallele Ausrichtung der Magnetisierungen.

Die Spinpolarisationswerte, die mit Hilfe magnetischer Tunnelkontakte und dem
Julliere-Modell ermittelt werden, stimmen recht gut mit den Werten iiberein, die
mittels der Meservey-Tedrow-Methode erhalten werden. Sehr grole TMR-Werte
erwartet man fiir die sogenannten Halbmetalle, bei denen nur ein Spinband an
der Fermi-Kante besetzt ist [41].

Das Julliere-Modell nimmt an, dass die Tunnelleitfdhigkeit nur von der Dichte
der Anfangs- und Endzustéinde abhidngt. Das Tunnelmatrixelement wird als un-
abhéngig vom Spin angenommen. Diese Annahmen liefern fiir sehr hohe oder sehr
dicke Barrieren verniinftige Ergebnisse [1]. Fiir transparentere Barrieren kann der
Uberlapp der Wellenfunktionen auf beiden Seiten der Barriere nicht mehr ver-
nachlissigt werden. Slonczewski berechnete eine effektive Spinpolarisation [42]
k? — kik)
K2+ kyky
wobei k; | den Wellenvektor der Elektronen an der Fermi-Kante und £ = v/2mg/h

die Dampfungskonstante der Elektronen im Isolator bezeichnet. Die zentrale Aus-

FPeprsp =P - (1.13)

sage dieses Modells ist, dass nun die effektive Spinpolarisation von der Barrie-
renhohe ¢ abhéngig ist. Fiir sehr niedrige Barrieren (k — 0) wird der zweite
Faktor in (1.13) -1, fiir diesen Extremfall dreht sich also das Vorzeichen der Spin-
polarisation um. Fiir hohe Barrieren (k — oo) wird der Faktor +1, so dass hier

die einfache Julliere-Formel reproduziert wird.
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Bratkovsky konnte zusétzlich zeigen, dass durch die Beriicksichtigung der effekti-
ven Masse der Elektronen in der Barriere Bandstruktureffekte besser beschrieben
werden [43]:

K2 — (megyp/mo)kik)
K2+ (Megy/mo)kiky

Pessr=P- (1.14)

Die vorgestellten Modelle basieren auf dem Modell freier Elektronen, eine Erwei-
terung auf komplexere Bandstrukturen ist nur schwer moéglich. Neuere Theorien
verwenden zur Berechnung der Leitfahigkeit fiir realistische Bandstrukturen die
Kubo-Landauer-Formel [44].

1.3.3 TMR in Abhingigkeit von der Spannung

Magnetische Tunnelkontakte zeigen immer eine mehr oder weniger starke Reduk-
tion des TMR mit zunehmender Bias-Spannung. Die Stérke der Reduktion wird
meist mit der Qualitdt der Tunnelbarriere in Verbindung gebracht. Der Giitefak-
tor fiir einen magnetischen Tunnelkontakt ist der Spannungswert U /o, bei dem
der TMR auf die Halfte seines Wertes bei 0 V gefallen ist. Julliere erhielt in sei-
nen ersten Experimenten ein sehr kleines Uy /» von etwa 3 mV [5]. Dies wurde auf
Spin-Flip-Streuung an Verunreinigungen in der Barriere zuriickgefiihrt. Verbes-
serte Kontrolle iiber die Barriereneigenschaften fiithrte zu einer Erhohung dieses
Wertes auf iiber 500 mV [7].

Es gibt verschiedene Modelle zur Erkldrung der Spannungsabhéngigkeit. Eine
mogliche Ursache bezieht sich auf die Anderung der Zustandsdichte mit der an-
gelegten Bias-Spannung [45]. Da die DOS von Ferromagneten energieabhéngig ist,
sollte auch die Leitfdhigkeit energieabhéngig sein, was sich in einer Spannungs-
abhéngigkeit des TMR auswirkt. Verschiedene Experimente belegen den Einfluss
der elektronischen Struktur auf die Spannungsabhingigkeit des TMR [46-49].
Auflerdem fithrt eine angelegte Spannung effektiv zu einer Verkleinerung der
Tunnelbarriere und damit zu einer Reduktion des TMR nach dem Bratkovsky-
Modell [43].

Zhang et al. [50] und Bratkovsky [51] schlugen ein Modell vor, dass die inela-
stische Streuung aufgrund von Magnonenanregung an der Ferromagnet-Isolator-
Grenzflache fiir die Spannungsabhéngigkeit verantwortlich macht. Dieses Modell
wird auch zur Erklarung der Nullpunktsanomalie (zero bias anomaly, ZBA) in
Leitfahigkeitsmessungen herangezogen. Misst man die Leitfahigkeit magnetischer

Tunnelkontakte bei tiefen Temperaturen, ergibt sich abweichend von der nach
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Simmons vorhergesagten parabolischen Spannungsabhéngigkeit (siehe Abschnitt
1.1) ein mehr oder weniger stark ausgepriagter Dip um 0 V [12,52]. Heifle Elek-
tronen, die bei einer endlichen Spannung in den zweiten Ferromagneten injiziert
werden, konnen dort ihre Energie durch Aussendung eines Magnons verlieren und
miissen dabei ihren Spin umdrehen. Obwohl dieses Modell einige Experimente gut
erkldren konnte [50,52], scheint ein neueres Experiment von Wulfhekel et al. [53]
mit diesem Modell nicht vereinbar zu sein. Experimente mit einem spinpolari-
sierten Rastertunnelmikroskop auf einer Co(0001)-Oberfléiche, in der Vakuum als
Tunnelbarriere dient, zeigten keinerlei Abhéngigkeit des TMR von der Spannung.
Da Grenzflichenmagnonen auch in diesem System angeregt werden kénnen, soll-
te die Spannungsabhéngigkeit des TMR andere Ursachen haben. Da in ihrem
Experiment eine perfekte Barriere (Vakuum) verwendet wird, folgern Wulfhe-
kel et al., dass die Spannungsabhéingigkeit des TMR in anderen Experimenten
hauptséchlich von lokalisierten Defektzustéinden in der Barriere herriithren. So-
wohl einige theoretische Arbeiten [51,54, 55] als auch Experimente von Jansen
und Moodera [56-58] belegen diese These. So zeigen beispielsweise dotierte Bar-
rieren eine starke Reduktion des TMR. Dies deutet darauf hin, dass die starke
Reduktion mit einem Mehrstufentunneln iiber Defektzustinde in der Barriere
zusammenhéngt. Bratkovsky weist auflerdem auf den Einfluss von Phononen-
assistiertem Tunneln auf die Reduktion des TMR hin [51].

Allgemein wird angenommen, dass alle vorgestellten Mechanismen zumindest eine
gewisse Rolle bei der Erklarung der Reduktion des TMR mit steigender Spannung

spielen und keiner davon vernachléssigt werden kann.

1.3.4 TMR in Abhingigkeit von der Temperatur

Im Modell von Shang et al. [59] wird das Julliere-Modell um einen zusétzli-
chen, spinunabhéngigen Kanal Gg; aufgrund inelastischen Tunnelns* erweitert.
Die Leitfahigkeit ergibt sich dann zu

G(0) = Gu(1 + PP, cos(0)) + Gsr, (1.15)

wobei 6 der Winkel zwischen den Magnetisierungsrichtungen der beiden Elektro-

*Beim inelastischen Tunneln gewinnt oder verliert das Elektron beim Tunnelprozess Energie
durch Absorption oder Anregung von elementaren Anregungen im Festkorper wie Phononen
oder Magnonen. Beim elastischem Tunneln dndert sich die Energie des Elektrons beim Tunnel-

prozess nicht.
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den ist. G ist der elastische Tunnelbeitrag, der in unserem Fall hauptséchlich
iiber die Temperaturabhéngigkeit der GaAs-Bandliicke von der Temperatur ab-
héngt [12].

Fiir die parallele und antiparallele Ausrichtung der Magnetisierungen gilt G%, =
Ga(l1+ PP,) und G = G¢(1 — P,P,). Damit erhilt man den TMR zu

oBP,  GY

TMR = .
(1— PP,)GY + Ggsy

(1.16)

Wenn der spinunabhingige Kanal Gg; gleich Null ist, ergibt sich die Julliere-
Formel. Bei endlichem spinunabhéngigem Kanal kommt es entsprechend zu ei-
ner Reduktion des TMR. Die Temperaturabhéngigkeit des TMR kann nun auf
zwei verschiedene Mechanismen zuriickgefithrt werden, erstens auf die Tempera-
turabhéngigkeit der Oberflichenmagnetisierung und zweitens auf die Tempera-
turabhéngigkeit des spinunabhéngigen Kanals Gg;.

Der erste Mechanismus ist eine Folge thermisch angeregter Spinwellen, welche die
Oberflachenmagnetisierung reduzieren. Nimmt man an, dass die Magnetisierung
proportional zur Tunnel-Spinpolarisation ist, so ergibt sich fiir Temperaturen weit

unterhalb von Ty (Curietemperatur) der wohlbekannte T3/2-Bloch-Term:

P(T) = Py(1 — aT??). (1.17)

Dieser Zusammenhang wurde fiir die Oberflichenmagnetisierung experimentell
bestétigt. Aufgrund einer Schwéchung der Austauschkopplung an der Oberfléiche
ist die materialabhdngige Konstante a hier meist deutlich grofler als in bulk
[60,61]. Dies bedeutet auch, dass T an der Grenzflache deutlich reduziert ist.
Sowohl die Spinpolarisation P, bei 0 K als auch « reagieren zusétzlich sehr emp-
findlich auf Verunreinigungen an der Grenzflache [62]. Eine stdrkere Verunrei-
nigung fiihrt zu einem grofleren o und damit zu einer stédrkeren Abnahme der
Spinpolarisation an der Grenzfliche. Da ein Tunnelexperiment sehr sensitiv von
den Eigenschaften der Grenzflichen abhéngt, kann die Tunnel-Spinpolarisation
somit eine deutlich stéirkere Abhéngigkeit von der Temperatur zeigen als man es
von der Magnetisierung des bulk-Materials erwarten wiirde.

Neben der Temperaturabhéingigkeit der Oberflichenmagnetisierung kann auch
die Temperaturabhéngigkeit des spinunabhéngigen Kanals Gg;(T") den TMR bei
hoheren Temperaturen reduzieren. Da inelastische Tunnelprozesse mit zuneh-

mender Temperatur wahrscheinlicher werden, wéchst in der Regel der Anteil des
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inelastischen Kanals am Gesamtstrom iiberproportional mit der Temperatur im

Vergleich zum elastischen, spinerhaltenden Kanal [59]

Die Theorie sagt fiir nicht allzu hohe Defektdichten und nicht allzu dicken Barrie-
ren ein vy von 4/3 voraus [63]. Dieser Wert wurde auch im Experiment bestétigt
[59]. Ist der inelastische Beitrag zum Tunnelstrom klein, so ergibt sich folgende
Temperaturabhéngigkeit fiir den TMR [1]:

TMR(T) < 1 — (T3 | (1.19)

wobei ( ein Anpassparameter ist.

1.3.5 Grenzflichensensitivitit des TMR

Wie bereits im Abschnitt 1.2.2 dargestellt, hiangen die Eigenschaften eines Tun-
nelelements stark von der elektronischen Struktur an den Grenzflachen ab. Diese
Grenzflachensensitivitat zeigt sich auch bei magnetischen Tunnelkontakten und
hat groflen Einfluss auf den TMR. Neuere Theorien zeigen, dass nicht die bulk-
Zustandsdichte entscheidend ist fiir den Tunneltransport, sondern die lokale Zu-
standsdichte an der Grenzflache zwischen Metallkontakt und Barriere [38,64-66].
Diese Grenzflachensensitivitét sollte nach [25] entscheidend davon abhéngen, ob
der Kontakt normalleitend oder supraleitend sind. Dieser Unterschied wird be-
stimmt von den unterschiedlichen Langenskalen, iiber welche die Zustandsdichte
im Tunnelprozess gemittelt wird.

Sowohl die ferromagnetische Ordnung als auch die Supraleitung sind quantenme-
chanische Vielteilcheneffekte. Wahrend die charakteristische Linge bei ferroma-
gnetischen Materialien von der Gréflenordnung weniger Fermi-Wellenldngen A p
(einige A) ist, sollte die entscheidende Linge in Supraleitern, die Kohirenzlinge
&o, sehr grof} sein. Die Kohérenzldnge ist ein Maf fiir die Entfernung, innerhalb
derer sich die Konzentration supraleitender Elektronen nicht wesentlich dndert.
Sie liegt beispielsweise fiir Aluminium bei 1,60 pum [33]. Folglich sollte fiir Tunnel-
kontakte mit supraleitender Elektrode die supraleitende Wellenfunktion aufgrund
der Grenzflache im Wesentlichen unveréndert sein.

Bei nicht supraleitenden Kontakten spielt die Grenzflache hingegen eine entschei-

dende Rolle. Da die elektronische Struktur des magnetischen Kontakts aufgrund
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der Grenzfliche zwischen Ferromagnet und Barriere in deren Néhe stark gestort
ist, kann mit einem grenzflachensensitiven Tunnelexperiment nur die Zustands-
dichte in diesem gestorten Bereich gemessen werden. Auflerdem werden aufgrund
dieser Sensitivitat die Eigenschaften eines Tunnelelements sowohl von den Kon-
takten als auch von der verwendeten Barriere abhéngen.

DeTeresa et al. [47,48] fanden im Jahr 1999, dass die Tunnel-Spinpolarisation
tatséchlich von der verwendeten Barriere abhéngt. Fiir Co/AlyO3/Lag 7510 3MnOs;-
Kontakte ergibt sich ein positiver TMR, ersetzt man die Al,Osz-Barriere durch
eine Sr'TiOsz-Barriere, so ergibt sich ein negativer TMR und eine starke Span-
nungsabhéingigkeit des TMR. Die Spinpolarisation an der Grenzfliche Co/SrTiO3
muss folglich negativ sein. Dieses Ergebnis lésst sich mit einer unterschiedlichen
Bindungsart an der Co/AlyO3- bzw. der Co/SrTiOs-Grenzflache erkliaren [38].
Sharma et al. [46] fanden in Tunnelexperimenten mit unterschiedlichen Barrieren
ebenfalls eine negative Spinpolarisation an der NiFe/TayO5-Grenzflache.

Yuasa et al. [7] untersuchten Fe(100,110,211)/Al,03/CoFe-Tunnelelemente, in de-
nen der Fe-Kontakt epitaktisch ist. Dabei fanden sie eine starke Abhéngigkeit des
TMR von der kristallographischen Orientierung des Fe-Kontaktes. Die hochsten
TMR-Werte wurden fiir die (211)-Orientierung des Fe-Kontakts gefunden, die
niedrigsten Werte fiir die (100)-Orientierung (etwa Faktor 3 kleiner). Auch die-
ses Ergebnis zeigt, dass die Bandstruktur der Kontakte im Normalfall nicht zu

vernachlédssigen ist.

1.3.6 Epitaktische Tunnelkontakte

Wihrend die Berechnung der Eigenschaften eines Tunnelkontakts mit einer amor-
phen Al,Os-Barriere nur sehr schwer durchzufiihren ist, gibt es zahlreiche theore-
tische Arbeiten zu epitaktischen Tunnelkontakten. Im Speziellen sind hier Arbei-
ten zu MgO(100)-Barrieren [13-16], ZnSe(100)-Barrieren [17,18] und GaAs(100)-
Barrieren [18,19,67] zu nennen. Diese Arbeiten sagen meist sehr groe TMR-
Werte aufgrund von Symmetrieiiberlegungen voraus.

Majoritéits- und Minoritétsspins gehoren in den ferromagnetischen Kontakten
Béndern unterschiedlicher Symmetrie an. Auch in der Bandliicke des Halbleiters
kommt es zu einer Vielzahl komplexer Béinder [68]. Elektronen aus dem Ferro-
magneten tunneln dabei durch komplexe Béander der ihnen entsprechenden Sym-
metrie. Fiir Tunnelexperimente ist wegen der exponentiellen Dédmpfung nur das
Band mit dem kleinsten x entscheidend. Dieses Band befindet sich bei Fe(100)-
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Kontakten fiir die Minoritédtselektronen oberhalb der Fermi-Energie, wahrend
das entsprechende Band fiir die Majoritatselektronen die Fermi-Energie schnei-
det. Fir Fe(100) auf MgO(100), ZnSe(100) und GaAs(100) kommt es folglich
zu einem bevorzugten Tunneln der Majoritétselektronen. Dies sollte vor allem
fiir dickere Barrieren zu sehr hohen TMR-Effekten fithren, weil Elektronen mit
unterschiedlicher Symmetrie immer weniger zum Stromtransport beitragen und
der Beitrag des am geringsten geddmpften Bands immer dominanter wird. Fiir
andere Kristallorientierungen zeigt sich die bei der (100)-Orientierung gefundene
Symmetrie-Fehlanpassung nicht [69].

Eine sehr detaillierte Darstellung des Einflusses der Bandstruktur auf den Tun-
neltransport findet man in [12]. Im Folgenden soll ein kurzer Uberblick iiber die

bisherigen Experimente mit epitaktischen Tunnelbarrieren geben werden.

SrTiO;(100)-Barriere

Vollepitaktische Lag /3511 ;3sMnO3/SrTiOg/Lag 3511 ;3MnOs-Tunnelkontakte zeigen
einen maximalen TMR-Effekt von 1800% bei 4 K [70]. Dies entspricht im Julliere-
Modell einer Spinpolarisation von wenigstens 95% und bestétigt den halbmetal-
lischen Charakter von Lag/3Sr;;3MnQOs. Voraussetzung fiir diesen grofien Effekt
waren hochwertige Grenzflichen. Wie bereits im Abschnitt 1.3.5 dargestellt, zei-
gen Co/SrTiO3/Lay 3511 3MnOs-Tunnelkontakte einen negativen TMR-Effekt,
der auf eine negative Spinpolarisation an der Co/SrTiO3-Grenzfliche zuriick-

gefiithrt wird.

ZnSe(100)-Barriere

Gustavsson et al. [71] fanden mit epitaktischen Fe/ZnSe(100)/FeCo-Tunnelkon-
takten einen maximalen TMR-Effekt von 16% bei 10 K. Die verwendeten Proben
zeigten nur unterhalb von 50 K typisches Tunnelverhalten. Bei diesen Tempe-
raturen frieren Ladungstriger in der Barriere aus, d.h. die thermische Energie
reicht nicht mehr aus, um Elektronen in das Leitungsband des Halbleiters zu he-
ben. Weiterfithrende Untersuchungen der gleichen Gruppe ergaben einen erhebli-
chen Einfluss resonanten Tunnelns iiber Defektzusténde in der ZnSe-Barriere [72].
Es ergaben sich sowohl positive als auch negative TMR-Werte fiir unterschied-
liche Tunnelelemente und manchmal zeigte sich auch ein Vorzeichenwechsel in

Abhéngigkeit von der angelegten Spannung. Tsymbal et al. [73] weisen fiir Tun-
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nelkontakte mit sehr kleiner Fliche auf den entscheidenden Einfluss resonanter
Defektzustdande in der Barriere hin.

Die Fe/ZnSe/Fe-Tunnelkontakte in der Arbeit von Martin Dumm [74] zeigten
hauptséichlich diffusiven Transport. Als Ursachen wurden Pinholes in der Bar-
riere, Dotierung der halbleitenden Barriere mit Fe-Atomen und Leckstrome am
Rand der Probe angefiihrt. Als Folge ergab sich nur ein sehr kleiner Magnetowi-
derstandseffekt von maximal 0,24% bei 50 K.

Jiang et al. fanden in Fe/ZnSe/CozoFesp-Tunnelelementen einen TMR-Effekt von
10% bei Raumtemperatur und 20% bei 15 K [75]. Im Gegensatz zu [74] zeigen
deren Proben direktes Tunneln als dominanten Transportmechanismus. Diinne
Zn-Schichten an der Grenzfliche Ferromagnet/Halbleiter reduzieren eventuell ein
Durchmischen der Materialien und koénnten fiir die verbesserten Eigenschaften

verantwortlich sein.

MgO(100)-Barriere

Erste Messungen an vollepitaktischen Fe/MgO/FeCo(100)-Tunnelkontakten zeig-
ten einen TMR-Effekt von etwa 60% bei einer Temperatur von 30 K und 27% bei
Zimmertemperatur [76]. Theoretisch wiirde man deutlich hohere Werte erwarten.
Die Proben zeigten ein dhnliches Verhalten wie die Proben mit polykristallinen
Kontakten und amorphen Barrieren. Eine mogliche Ursache fiir den reduzier-
ten TMR konnte die Ausbildung einer FeO,-Schicht an der Fe/MgO-Grenzfliche
sein [77]. Diese oxidierte Schicht hat erhebliche Auswirkungen auf den TMR, wie
Berechnungen von Zhang et al. zeigen [78].

Aktuelle Messungen von Yuasa et al. [8] an epitaktischen Fe/MgO/Fe(100)-Tun-
nelkontakten versuchen diese Oxidation zu vermeiden und es ergibt sich ein sehr
hoher TMR-Effekt von 180% bei Zimmertemperatur (247% bei 20 K). Der TMR-
Effekt zeigt ferner die prognostizierte Dickenabhéngigkeit. Je dicker die Barriere
ist, desto groBer ist der TMR-Effekt. Zusétzlich ist eine oszillierende Abhéngig-
keit mit einer Periode von 0,3 nm iiberlagert, welche durch kohérentes Tunneln
erklart wird.

Messungen von Tiusan et al. [10] zeigen die Auswirkungen der elektronischen
Struktur auf den spin-polarisierten Transport in einem Fe/MgO/Fe-Tunnelkon-
takt. Die Spannungsabhéngigkeit der Leitfahigkeit deutet auf den Einfluss ei-

ner Grenzflachenresonanz im Minoritatsband hin. Wird diese mit Hilfe einer
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angelegten Spannung aktiviert, kommt es zu einer Erhchung der Minoritéts-
Zustandsdichte und damit zu einem Vorzeichenwechsel des TMR. Bei Tunnel-
kontakten mit einer stdrkeren Grenzflichenrauigkeit tritt dieser Vorzeichenwech-
sel nicht auf.

Experimente an sehr diinnen (d = 0,5-1 nm) MgO-Barrieren zeigen, dass es auf-
grund spinpolarisierten quantenmechanischen Tunnelns zu einer antiferromagne-
tischen Kopplung der beiden Fe-Kontakte kommt [11]. Fiir diinnere Barrieren
kommt es aufgrund von Pinholes, fiir dickere Barrieren aufgrund der Orange-
peel-Wechselwirkung zu einer ferromagnetischen Kopplung.

Arbeiten von Parkin et al. [9] und Djayaprawira et al. [79] zeigen ferner, dass es
zur Erzielung hoher TMR-Effekte nicht zwingend erforderlich ist, dass das gesam-
te Tunnelelement epitaktisch aufgebaut ist. In den beiden Arbeiten liegen sowohl
die CoFe-Kontakte [9] bzw. CoFeB-Kontakte [79] als auch die MgO-Barriere in
polykristalliner Form vor. Die MgO-Barriere weist aber eine starke (001)-Textur
auf. Die sehr hohen TMR-Effekte von iiber 200% bei Zimmertemperatur (~ 300%
bei tiefen Temperaturen) werden hauptséchlich auf die richtige Kristallorientie-
rung der Barriere und eine sehr scharfe Grenzfliche zwischen Ferromagnet und

Halbleiter zuriickgefiihrt.

GaAs(100)-Barriere und AlAs(100)-Barriere

Ein grofer Magnetowiderstands-Effekt von etwa 70% bei 8 K wurde von Tana-
ka und Higo im Jahr 2001 in epitaktisch gewachsenen GaMnAs/GaAs/AlAs/
GaAs/GaMnAs-Tunnelkontakten [80] gefunden. Die GaAs-Schichten wurden da-
bei eingefithrt, um die Mn-Diffusion in die AlAs-Barriere zu unterbinden. Die
Temperaturabhédngigkeit des TMR-Effekts wurde zum ersten Mal beim Durch-
gang durch die Curietemperatur der Kontakte gemessen und zeigte eine gute
Ubereinstimmung mit dem Modell von Shang et al. [59]. Der Effekt zeigte zudem
eine nichtmonotone Dickenabhéngigkeit mit einem Maximum bei 1,5 nm.

Neuere Messungen von der Molenkamp-Gruppe aus Wiirzburg [81, 82] deuten
aber darauf hin, dass bei Verwendung von GaMnAs-Kontakten nicht der norma-
le TMR-Effekt die entscheidende Rolle spielt, sondern der sogenannte TAMR-
Effekt (tunneling anisotropic magnetoresistance). Dieser wird verursacht durch
die starke Abhéngigkeit der Zustandsdichte von der Magnetisierungsrichtung in

der GaMnAs-Elektrode, so dass auch bei Tunnelstrukturen mit nur einer magne-
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tischen Elektrode ,, TMR-Effekte“ zu finden sind [81]. GaMnAs/GaAs/GaMnAs-
Strukturen zeigen extrem hohe TAMR-Werte von bis zu 150000% [82].

Frithe Messungen an metallischen MnAs-Kontakten zeigten beim Tunneln durch
AlAs-Barrieren nur einen sehr kleinen TMR-Effekt von weniger als 2% [83] und
beim Tunneln durch GaAs-Barrieren keinen Effekt [84]. Neuere Messungen von
Garcia et al. [85] ergaben fir AlAs- und GaAs-Barrieren einen TMR-Effekt von
maximal 12%. Die untersuchten Tunnelelemente zeigten meist eine sehr starke
Abhéngigkeit des TMR von der Bias-Spannung. Diese Spannungsabhéngigkeit
wird mit resonantem Tunneln iiber ein Defektband in der Mitte der Bandliicke
erklart. Mit dem von Ihnen vorgeschlagenen Modell erhielten Sie eine Spinpola-

risation von 60% fiir MnAs an der Grenzfliche zu GaAs.

Epitaktische Tunnelkontakte zeigen gegeniiber Tunnelkontakten mit amorpher
Al;Os-Barriere eine Vielzahl neuer Effekte und zu den oben genannten Resultaten
werden aufgrund verbesserter Prozesstechniken in néchster Zeit gewifl noch viele

neue Phanomene hinzukommen.
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Kapitel 2

Probenpriparation und
Messtechnik

Dieses Kapitel ist in zwei Teile gegliedert. Der erste Teil beschreibt die Pro-
benpraparation, die in groflen Teilen der in der Arbeit von Stephan Kreuzer
beschriebenen Prozessierung der Tunnelkontakte entspricht [12]. Der zweite Teil

stellt kurz die verwendete Messtechnik vor.

2.1 Probenpriparation

Prinzipiell kann man einen Tunnelkontakt auf zwei verschiedene Arten erzeugen.
Die erste und in den meisten Arbeiten verwendete Moglichkeit ist das Aufbringen
der isolierenden Barriere auf einen bereits vorhandenen Metallkontakt. Der zweite
Kontakt wird anschliefend auf die Barriere aufgebracht und vervollstandigt das
Tunnelelement. Diese Methode wird bei Al,Os-Barrieren und mittlerweile auch
bei halbleitenden Materialien als Barrieren verwendet, wie z.B. ZnSe [71] oder vor
allem auch MgQO. Letztere liefern sehr hohe TMR-Werte, egal ob es sich um volle-
pitaktische Systeme handelt [8] oder ob der Tunnelkontakt polykristallin ist [9,79].
Diese Methode ist sehr vielversprechend, die Wahl der moglichen Materialkom-
binationen ist aber bei epitaktischen Kontakten aufgrund der erforderlichen sehr
geringen Gitterfehlanpassung zwischen den Materialien sehr eingeschréankt.

In dieser Arbeit wird die von Stephan Kreuzer entwickelte Prozessierung verwen-
det [12]. Sie basiert auf der epoxy bond and stop-etch (EBASE)-Technik [86, 87]
und vermeidet den Wachstumsschritt von Halbleiter auf Metallkontakt. Zuerst

wird mittels Molekularstrahl-Epitaxie eine diinne GaAs-Barriere gewachsen, auf

29
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J— GaAs (100 nm)

| Al,,,Ga,,As (50 nm)

— GaAs-Barriere
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Abbildung 2.1: Halbleiterheterostruktur zur Prdparation der Tunnelkontakte.
Die GaAs-Barriere ist zwischen 50 nm dicke Aly70GagosAs- und 100 nm dicke
GaAs-Schichten eingeschlossen. Das 300 nm dicke AlAs/GaAs-Ubergitter dient
als Atzstopp-Schicht.

die nach entsprechender Prozessierung von beiden Seiten die Metallkontakte auf-
gebracht werden. Die Kontaktmaterialien konnen hier praktisch beliebig gewahlt
werden. Fiir eine detaillierte Beschreibung der einzelnen Prozess-Schritte sei hier
auf die Arbeit von Stephan Kreuzer [12] und Anhang A verwiesen, in dem die
Prozessierung fiir einen Tunnelkontakt exemplarisch dargestellt ist. In der Folge
soll nur ein kurzer Uberblick iiber die Prozessfolge gegeben werden.

Ausgangspunkt der Prozessierung ist eine GaAs/AlGaAs-Halbleiterheterostruk-
tur, die mittels Molekularstrahl-Epitaxie bei einer Temperatur von 630°C auf
semiisolierende GaAs(001)- oder GaAs(110)-Wafer gewachsen wird. Die eigentli-
che GaAs-Tunnelbarriere mit einer Dicke von 5-10 nm ist eingebettet in 50 nm
dicke Al 72Gag 2sAs- und 100 nm dicke GaAs-Schichten. Diese Schichten befinden
sich auf einem 300 nm dicken Ubergitter aus jeweils 2,26 nm AlAs und 0,57 nm
GaAs, das nominell einer Alj sGag 2 As-Legierung entspricht. Die endgiiltige Schicht-
folge zeigt Abbildung 2.1. Die Heterostrukturen wurden von Max Bichler und
Dr. Dieter Schuh bei Prof. Werner Wegscheider am Walter-Schottky-Institut der

TU Miinchen und an der Universitdt Regensburg gewachsen.
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Abbildung 2.2: Prozessierung der Tunnelkontakte mit der epoxy bond and stop-
etch (EBASE)-Technik: (a) nach dem Aufbringen des ersten Metallkontakts wird
die Probe (b) umgedreht und mit einem Epoxy-Kleber auf ein neues Tragersubstrat
geklebt; (c) und (d) zeigen den Tunnelkontakt in Seitenansicht und in Draufsicht.

Die Probenprozessierung ist in Abbildung 2.2 schematisch dargestellt. Die Struk-
turen werden mittels Photolithographie definiert. Mittels hochselektiver Atzlosun-
gen (Citronensiure : HyOo = 10 : 1 fiir GaAs und 1% HF fiir Aly 72Gag 2sAs) wer-
den die beiden Opferschichten entfernt und der erste Metallkontakt aufgebracht
(Abbildung 2.2(a)). AnschlieBend wird die Probe umgedreht und mittels eines
Epoxy-Klebers auf ein neues semiisolierendes GaAs-Substrat geklebt (Abbildung
2.2(b)). Das Originalsubstrat und die 300 nm dicke Atzstopp-Schicht werden da-
nach selektiv nasschemisch entfernt. Um die erste Metallschicht kontaktieren zu
konnen, wird eine Mesa préapariert. Die zweite Metallschicht wird nach dem se-
lektiven Atzen eines 16 um groBen Kontaktloches in die isolierenden Schichten
aufgebracht (Abbildung 2.2(c)). Abbildung 2.2(d) zeigt das fertige Tunnelele-
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Abbildung 2.3: Lichtmikroskopaufnahme eines fertig prozessierten Tunnelele-
ments. Der kleinere runde Kontakt in der Mitte der Struktur ist der eigentli-
che Tunnelkontakt. Durch die Mesa (grofies Quadrat) sind die Leiterbahnen von-
einander isoliert. Die Au-Bonddrdhte werden zusdtzlich mit Zweikomponenten-
Leitsilber fiziert.

ment von oben. Die verwendete Geometrie erlaubt eine Vier-Punkt-Messung des
Widerstands. Abbildung 2.3 zeigt die Lichtmikroskop-Aufnahme eines fertig pro-
zessierten Tunnelkontakts.

Um den TMR-Effekt beobachten zu koénnen, braucht man zwei magnetische
Schichten mit unterschiedlichen Schaltfeldern. Dies kann durch ungleiche Koerzi-
tivfelder realisiert werden. Das Koerzitivfeld wird beispielsweise bestimmt durch
die Art des verwendeten Materials (hartmagnetisches Co - weichmagnetisches Ni-
Fe) oder die Schichtdicke. In dieser Arbeit werden verschieden dicke Fe-Schichten
verwendet, die bei niedrigen Temperaturen unterschiedliche Schaltfelder zeigen,

wihrend sich die Schaltfelder bei hoheren Temperaturen angleichen.
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In Abschnitt 3.3 wird eine der beiden Fe-Schichten mit Hilfe einer hartmagneti-
schen Co-Schicht gepinnt, so dass TMR-Messungen bis Raumtemperatur moglich
sind. Unterschiedliche Schaltfelder kénnen prinzipiell auch durch Ankoppeln ei-
ner der beiden Schichten an einen Antiferromagneten realisiert werden [88].

Ein Problem bei der vorgestellten Prozessierungstechnik ist die unvermeidliche
Oxidation der GaAs-Barriere nach dem letzten HF-Atzschritt. In Abschnitt 3.3
wird versucht, die GaAs-Barriere vor dem Aufdampfen der Fe-Kontakte mit
Argon-Ionen-Sputtern zu reinigen und die Oxidschicht zumindest zum Teil zu

entfernen.

Vermeiden von Hochtemperaturschritten

In der Arbeit von Stephan Kreuzer [12] wurde der Vorschlag gemacht, dass die ge-
ringe Grofle des dort gefundenen TMR-Effekts ein Resultat von Difussionsprozes-
sen an der Fe/GaAs-Grenzfliche ist. Diese konnten durch das Vermeiden hoherer
Temperaturen wiahrend der Prozessierung verringert werden. Hierfiir wurden bei
den Proben ab Abschnitt 3.2.4 alle Prozess-Schritte iiber 90°C grundsétzlich ver-

mieden. Im einzelnen wurden folgende Verédnderungen vorgenommen:

Aushérten des Epoxy-Klebers MBond 600 E bei 80°C fiir 4 h anstatt bei
120°C fiir 2 h

Epoxy-Reste mit dem Skalpell entfernen und nicht mit O-Plasma

Aufkleben der Probe beim Zuriickdtzen des Originalsubtrats nicht mit Gatan-
Wachs bei 150°C, sondern mit Polyester-Wachs bei 56°C

Fixieren der Bonddrihte mit Zweikomponenten-Leitsilber, das innerhalb

eines Tages bei Zimmertemperatur aushértet (anstatt bei 120°C fiir 30 min)

In Anhang A ist die Prozessfolge detailliert beschrieben. Die verwendeten Ma-
terialien mit ihren Bezugsquellen sind in Anhang B aufgelistet. Versuche, den
Epoxy-Kleber MBond 600 E durch den bereits bei 60°C aushértenden Epoxy-
Kleber G1 von Gatan zu ersetzen, zeigten keinen FErfolg. Der Epoxy scheint
nicht geniigend resistent gegen Losungsmittel zu sein. Gleiches gilt fiir die Epoxy-
Kleber von UHU (plus endfest, plus sofortfest).
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2.2 Messtechnik

Der Grofiteil der Messungen wurde mit dem Semiconductor Parameter Analyzer
4155A von Hewlett Packard in Vierpunkt-Geometrie durchgefiihrt. Die Tieftem-
peraturmessungen erfolgten in einem kommerziellen *He-Kryostaten der Firma
Oxford (Teslatron 10/12/64/13). Dieser ist mit einem wvariable temperature in-
sert (VTI) ausgestattet, der es erlaubt, die Probentemperatur in einem Bereich
von 1,4 K bis 200 K einzustellen. Temperaturen unter 4,2 K erreicht man durch
Erniedrigen des Dampfdrucks iiber dem *He-Bad, hohere Temperaturen durch
Heizen des VTI, so dass die Probe vom warmen *He-Gas umstréomt wird.

Fiir die in Abschnitt 3.5 vorgestellten Messungen bei 400 mK wurde ein 3He-
Probenstab verwendet. Dieser wird zusammen mit dem zugehérigen 3He-Pump-
stand in [89] detailliert beschrieben. Der *He-Probenstab wird in das VTT ein-
gefithrt und durch das fliissige *He gekiihlt. Leitet man nun das *He, das sich
zuvor in einem Vorratsbehilter befindet, in den abgeschlossenen *He-Probenstab,
so kondensiert es dort aus. Anschlieend wird der Dampfdruck iiber dem 3He-Bad
mit Hilfe einer Turbopumpe erniedrigt. Da die Dampfdruckkurve fiir 3He flacher
verlauft als fiir *He, kann mit diesem System eine minimale Temperatur von 300
mK erzielt werden.

Zur Messung des differentiellen Widerstands wurde der in Abbildung 2.4 gezeigte
Messaufbau verwendet. Hierfiir iiberlagert man einen kleinen Wechselstrom (Os-
zillatorausgang des Lock-In I) mit einem Gleichstrom (Yokogawa 7651). Die ent-
sprechenden Stromstédrken werden mit einem Vorwiderstand Ry eingestellt, der
im Vergleich zum Widerstand des Tunnelelements sehr grof ist. Zeichnet man das
resultierende Wechselspannungs-Signal an der Probe mit Hilfe eines zweiten Lock-
In auf, so erhélt man daraus den differentiellen Widerstand. Zusétzlich kann mit
Hilfe eines parallel zum Lock-In IT betriebenen Multimeters das Gleichspannungs-
Signal an der Probe aufgezeichnet werden. Der in [12] entwickelte Aufbau zur
Messung der Leitfahigkeit konnte nur bei Proben mit niedrigen Widerstdnden

(R < 1kQ) verniinftig eingesetzt werden.
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Abbildung 2.4: Aufbau zur Messung des differentiellen Widerstands. Die
Gerdte sind tber Trenntransformatoren von der Netzerde getrennt. Eine zusdtz-
liche galvanische Trennung der Lock-In-Verbindungen tber Optokoppler (OC)
ermdglicht die Erdung der verwendeten Gerdte an einem zentralen Punkt. Fin
kleiner Wechselstrom (Oszillatorausgang des Lock-In I) wird fiir die Messung mit
einem Gleichstrom (Yokogawa 7651) diberlagert. Fir kleine Gleichstrome kann
das Wechselstromsignal mit dem Lock-In I aufgezeichnet werden, bei hoheren
Gleichstromen muss der entsprechende Kontakt geerdet werden. Die Stromstdrken
werden mit einem im Vergleich zum Widerstand des Tunnelelements sehr grofen
Vorwiderstand Ry eingestellt. Nimmt man das resultierende Wechselspannungs-
Signal an der Probe mit dem Lock-In II auf, so erhdlt man daraus den differen-
tiellen Widerstand des Tunnelkontakts. Ein parallel zum Lock-In II betriebenes
Multimeter kann zusdtzlich das Gleichspannungs-Signal an der Probe aufzeich-

nen.
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Kapitel 3

Messergebnisse und Diskussion

Dieses Kapitel gliedert sich in fiinf Abschnitte. Der erste erlautert kurz die Er-
gebnisse der Arbeiten von Stephan Kreuzer [12] und Jiirgen Moser [90], auf denen
die vorliegende Arbeit direkt aufbaut. In diesen wurde gezeigt, dass der dominie-
rende Transportmechanismus durch die GaAs-Halbleiter-Barrieren quantenme-
chanisches Tunneln ist. Aulerdem konnte an Eisen-GaAs-Eisen-Tunnelkontakten
ein maximaler Tunnelmagnetowiderstands-Effekt von 0,56% gemessen werden.
Im zweiten Abschnitt werden weiterfithrende Experimente zu Tunnelelementen
mit ferromagnetischen Kontakten vorgestellt. Die Temperatur- und Spannungs-
abhéngigkeit des TMR-Effekts von Fe/GaAs/Fe-Tunnelkontakten mit Argon-
Ionen-Vorbehandlung wird im dritten Abschnitt diskutiert. Dabei zeigt sich, dass
die Grenzflache zwischen Ferromagnet und Halbleiter einen entscheidenden Ein-
fluss auf die Eigenschaften des Tunnelkontakts hat. Der vierte Teil zeigt Hochfeld-
Magnetowiderstands-Messungen an magnetischen und nichtmagnetischen Tun-
nelelementen. Verschiedene Modelle zur Erkldrung dieses Effekts werden vorge-
stellt und diskutiert. Der letzte Abschnitt widmet sich Messungen an Ferromagnet-
GaAs-Supraleiter-Tunnelkontakten, mit denen es prinzipiell méglich ist, die Spin-

polarisation des Ferromagneten direkt zu bestimmen.

37
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3.1 Vorarbeiten

3.1.1 Strom-Spannungs-Charakteristik

In den Arbeiten von Kreuzer [12] und Moser [90] wurde die Strom-Spannungs-
Charakteristik der Tunnelelemente intensiv untersucht. Hier sollen nur kurz die
wichtigsten Ergebnisse zusammengefasst werden. Die Kennlinien der Tunnelele-
mente sind nichtlinear und zeigen bei logarithmischer Auftragung einen deutli-
chen Knick bei 0,7 bis 0,8 V (Abbildung 3.1 (a)). Dieser Knick wird auf Fowler-
Nordheim-Tunneln zuriickgefithrt, das in Abschnitt 1.1 theoretisch behandelt
wurde. FNT setzt dann ein, wenn die angelegte Spannung grofler wird als die
Barrierenhohe. Da die Fermi-Energie auf GaAs-Oberflichen nahezu unabhéngig
vom Kontaktmetall in der Mitte der Bandliicke E pinnt, erwartet man eine Bar-
rierenhohe ¢ = FEg/2 = 0,76 eV bei 0 K, was in guter Ubereinstimmung mit dem
Einsetzen des FNT bei 0,7 bis 0,8 V ist. Abbildung 3.1 (b) zeigt zusétzlich, dass
der Tunnelstrom exponentiell von der Barrierendicke d abhéngt, I o< exp(—2kd).
Von den komplexen Béndern in GaAs bestimmt dasjenige mit der kleinsten
Dampfungskonstante x den Tunneltransport. Diese berechnet Mavropoulos et
al. [18] zu x = 1,1 nm ', welche in guter Ubereinstimmung mit dem experimen-
tell ermittelten Wert von (0,9 4 0,1) nm™! ist. In einfachster Nidherung ist die
Dimpfungskonstante gegeben durch v/2m¢/h mit der effektiven Elektronenmas-
se m in GaAs. Mit diesem einfachen Ausdruck erhilt man fiir £ ~ 1,15 nm™".

Neben der exponentiellen Abhéngigkeit des Tunnelstroms von der Barrierendicke
ist die Temperaturabhéngigkeit ein weiteres wichtiges Kriterium zur Bestimmung
des Transportmechanismus. Der Strom zeigt einen annidhernd quadratischen An-
stieg mit steigender Temperatur (Abbildung 3.2). Das Inset zeigt den thermischen
Anteil des Stroms Iy, = I(T) — I(2,5K) gegen T? aufgetragen. Dieser Anstieg
kann sehr gut mit der Temperaturabhéngigkeit der Bandliicke Fg von GaAs er-
klért werden [12], die quadratisch mit der Temperatur von 1,52 eV bei 4,2 K auf
1,42 eV bei Zimmertemperatur féllt [91]. Wére der Transport dominiert von Pin-
holes, sollte es zu einer Reduktion des Tunnelstroms mit steigender Temperatur
kommen [92]. Die Temperaturabhingigkeit der Strom-Spannungs-Charakteristik
zusammen mit der exponentiellen Abhangigkeit des Tunnelstroms von der Bar-
rierendicke ldsst darauf schliefen, dass der dominierende Transportmechnismus

durch die GaAs-Barrieren quantenmechanisches Tunneln ist.
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Abbildung 3.1: U-I-Kennlinien von Fe/GaAs/Fe-Tunnelkontakten bei 4,2 K
nach [12]; (a) Abhdingigkeit des Stroms von der Bias-Spannung fiir unterschied-
liche Barrierendicken (in nm). Das Inset skizziert die Barriere fir U = 0 und
fiir das Regime des Fowler-Nordheim-Tunnelns; (b) Ezponentielle Abhdngigkeit
des Tunnelstroms (in Ampere) von der Barrierendicke fiir zwei unterschiedliche
Bias-Spannungen. Nur fir dinne Barrieren kommt es zu einer Abweichung von

der exponentiellen Dickenabhdngigkeit.
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Abbildung 3.2: Temperaturabhdingigkeit des Tunnelstroms fiir ein

Fe/GaAs/Fe-Tunnelelement mit einer 6 nm dicken Barriere nach [12].
Das Inset zeigt den thermischen Anteil des Stroms Iy, = I(T) — 1(2,5K)
gegen T? aufgetragen. Die eingezeichneten Linien entsprechen dem Anstieg des

Tunnelstroms aufgrund der Temperaturabhdngigkeit der Bandliicke von GaAs.

3.1.2 Magnetowiderstandseffekt

Magnetfeldabhéngige Messungen von Fe/GaAs/Fe-Tunnelkontakten ergaben ei-
nen maximalen Magnetowiderstandseffekt von 0,56% bei 5,5 nm dicker Barriere,
einer Temperatur von 4,2 K und 5 mV Bias-Spannung [12]. Aus dem Julliere-
Modell kann daraus eine Spinpolarisation des Tunnelstroms von 5,3% abgelei-
tet werden. Bei hohen Magnetfeldern nahm der Widerstand der Tunnelelemente
auch nach Sattigung der Fe-Kontakte weiter ab. Als Ursache wurde Spin-Flip-
Streuung an paramagnetischen Fe-Atomen diskutiert. Diese kénnten aufgrund
von Hochtemperaturschritten wéahrend der Prozessierung isoliert an der Grenz-
fliche sitzen oder in die Barriere diffundiert sein und dort als Spin-Flip-Zentren

agieren [12].
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3.2 Fe/GaAs/Fe-Kontakte - erste Messungen

Es ist bekannt, dass der Tunnelmagnetowiderstand sehr sensitiv auf Verdnderun-
gen an der Grenzfliache reagiert. Dieser Abschnitt soll den Einfluss verschiedener
Faktoren wie Grenzflichenrauigkeit, Kristallorientierung der GaAs-Barriere und
der Hochtemperaturschritte wiahrend der Prozessierung beleuchten. Ein Unter-
abschnitt ist der Abhéngigkeit des TMR vom Winkel zwischen den Magneti-
sierungen der beiden ferromagnetischen Kontakte gewidmet. Wenn nicht anders

angegeben, liegt die GaAs-Tunnelbarriere in der (001)-Orientierung vor.

3.2.1 Grenzflichenrauigkeit

In der Arbeit von Kreuzer [12] zeigte die Grofie des TMR keine Korrelation zur
Barrierendicke. Bemerkenswert war, dass die 8 nm dicken Barrieren systematisch
keinen TMR-Effekt zeigten. Es wurde diskutiert, dass es aufgrund der Varia-
tion von x mit der Barrierendicke laut dem Bratkovsky-Modell (siche 1.1) zu
einer Abhéngigkeit des TMR von der Dicke der GaAs-Barriere kommt und der
TMR-Effekt gerade fiir 8 nm dicke Barrieren unterdriickt sein kénnte. Um dies zu
iiberpriifen, wurde neues Halbleitermaterial mit einer 8 nm dicken GaAs-Barriere
gewachsen und Tunnelkontakte mittels der in [12] entwickelten Prozessierung her-
gestellt. Im Gegensatz zu den aus dem alten Halbleitermaterial prozessierten Tun-
nelkontakten zeigten die neuen Proben einen Tunnelmagnetowiderstandseffekt
(siche Abbildung 3.3). Wertet man den Widerstand unmittelbar vor und nach

dem Sprung aus und benutzt man die Definition

TyMR = e~

T (3.1)

(R, = Widerstand fiir parallele Orientierung der Magnetisierungsrichtungen, R,
= Widerstand fiir antiparallele Orientierung der Magnetisierungsrichtungen), so
erhdlt man einen TMR-Effekt von 0,84% bei einer Bias-Spannung von 20 mV
und einer Temperatur von 4,2 K. Aus dem Julliere-Modell lésst sich daraus eine
Spinpolarisation des Tunnelstroms von 6,5% ableiten. Eine systematische Un-
terdriickung des TMR-Effekts aufgrund des in [12] vorgeschlagenen Modells ist
damit auszuschlielen. Es miissen folglich andere Mechanismen fiir den verschwin-
denden TMR-Effekt beim alten Proben-Material verantwortlich sein. Eine ver-
gleichende Untersuchung der beiden 8 nm-Materialien soll Aufschluss dariiber

geben.
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Abbildung 3.3:  Tunnelmagnetowiderstands-Kurve fir 3,5 nm Fe/8 nm
GaAs/20 nm Fe bei einer Bias-Spannung von 20 mV und einer Temperatur von
4,2 K. Die Pfeile zeigen die Sweep-Richtung des Magnetfelds fiir eine der beiden

Messungen an.

Mittels Rasterkraftmikroskopie (Atomic Force Microscope, AFM) wurden die
Grenzflaichen der entsprechenden Barrieren untersucht, da bereits unter dem
Lichtmikroskop im Dunkelfeld-Modus eine starke Rauigkeit der alten 8 nm-Bar-
riere im Vergleich zu der neuen Barriere zu erkennen war. Fiir die Untersuchung
wurden die GaAs-Barrieren mit Hilfe der in 2.1 vorgestellten selektiven nassche-
mischen Atzverfahren freigelegt. Abbildung 3.4 zeigt die Oberfliche des alten
8 nm-Materials. Im Gegensatz zum neuen 8 nm-Material zeigt sich eine deutli-
che Welligkeit der Probenoberfliche mit einer Amplitude von etwa 15 nm und
einem peak-to-peak-Abstand von etwa 2-3 pm. Alle anderen untersuchten Barrie-
ren zeigen diese langreichweitige Welligkeit nicht. Abgesehen von dieser Eigenart
weist das alte 8 nm-Material eine Oberflichen-RMS-Rauigkeit (root mean square,
RMS) von etwa 0,5 nm auf, die auf dhnlichem Niveau liegt wie die Rauigkeiten

der anderen untersuchten Barrieren. Das Verschwinden des TMR und die Wel-
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Abbildung 3.4: AFM-Aufnahme des alten 8 nm-Materials. Das Bild zeigt die

nasschemisch freigelegte Oberfliche der GaAs-Barriere.

ligkeit des Probenmaterials scheinen korreliert zu sein, da beides zusammen nur
bei diesem Material zu finden war.

Theoretische Arbeiten sagen fiir ungeordnete Grenzflichen eine erhebliche Unter-
driickung des TMR voraus. Dies kann einerseits von der Streuung an der Grenz-
flache herriihren [93,94], oder auch aus Symmetrieiiberlegungen abgeleitet wer-
den [95]. Der negative Einfluss von rauen Grenzflichen auf den TMR [96] und die
lineare Abnahme der Spininjektions-Effizienz mit zunehmender Zahl von Grenz-
flachendefekten im ZnMnSe/AlGaAs-System [97] belegen diesen Sachverhalt von
experimenteller Seite. Verstarkte Grenzflachenstreuung kénnte auch beim alten
8 nm-Material zumindest zu einer Reduktion des TMR fithren. Inwieweit eine
langreichweitige Welligkeit {iber die Spin-Bahn-Wechselwirkung einen Einfluss
auf den TMR hat, bleibt zu klédren.

Eine weitere Erklarung fiir den verschwindenden TMR beim alten 8 nm-Material
wire, dass die beiden ferromagnetischen Schichten dort nicht getrennt voneinan-
der schalten, so dass es zu keiner antiparallelen Ausrichtung der Kontakte kommt.
Eine magnetische Kopplung zwischen den beiden ferromagnetischen Schichten in
einem magnetischen Tunnelkontakt kann aufgrund ihrer raumlichen Ndhe bedeut-
sam werden. Eine Zwischenschichtaustauschkopplung aufgrund spinpolarisierten

quantenmechanischen Tunnelns, wie es in [11] fiir das Fe/MgO/Fe-System gefun-
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Abbildung 3.5: Orange-Peel-Kopplung zweier magnetischer Schichten iiber ei-
ne raue Zwischenschicht. Die Rauigkeit fiihrt bei einer in-plane-Magnetisierung

zu einer bevorzugten parallelen Magnetisierungsausrichtung. Details siehe Text.

Nach [99].

den wurde, kann in unserem Fall aufgrund von Barrieren, die um eine Groflenord-
nung dicker sind, ausgeschlossen werden. Pinholes in der Barriere, die einen direk-
ten Kontakt zwischen den beiden magnetischen Kontakten ermoglichen, fiihren
zu einer ferromagnetischen Kopplung. Pinholes wiirden aber zu einer Zunahme
des Widerstands mit steigender Temperatur fithren [92]. Da die beiden 8 nm-
Materialien einen #@hnlichen Widerstand aufweisen und die in 3.1 dargestellte
Temperaturabhéngigkeit zeigen, kann auch dieser Mechanismus ausgeschlossen
werden.
Die sogenannte Néel- oder auch Orange-Peel-Kopplung [98] fiihrt ebenfalls zu
einer ferromagnetischen Kopplung zweier magnetischer Schichten, die durch eine
raue Zwischenschicht voneinander getrennt sind (siche Abbildung 3.5). Die eben-
falls eingezeichnete magnetostatische Kopplung H,; aufgrund von Streufeldern an
den Réndern der ferromagnetischen Schichten diirfte bei der Grofle der hier ver-
wendeten Kontakte vernachléssigbar sein. Im Néel-Modell wird eine sinusférmige
Rauigkeit angenommen und das Kopplungsfeld ist gegeben durch [99]
2 [ B2

Hy = 7 <)¢F> Mg exp(—2mv/2tg/)) (3.2)
mit h und A der Amplitude und Wellenldnge des Rauigkeits-Profils, ¢t und tg der
Dicke der freien Schicht bzw. der Barriere und Mg der Magnetisierung der freien
Schicht. Da die Halbleiterschichten der verwendeten Heterostruktur schichtweise

gewachsen werden, kann man von einer korrelierten Rauigkeit der oberen und
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unteren Grenzfliche der GaAs-Barriere ausgehen, wie es im Néel-Modell gefor-
dert ist. Ein weiteres Indiz fiir eine korrelierte Rauigkeit von oberer und unterer
Grenzflache ist der anndhernd gleiche Tunnelwiderstand der beiden Halbleiter-
barrieren.

Setzt man die beim alten 8 nm-Material gefundenen Rauigkeitswerte in die GI.
(3.2) ein, so ergibt sich ein Austauschfeld von etwa 30 mT. Will man die weichma-
gnetische, 20 nm dicke Fe-Schicht umschalten, so hilt die hartmagnetische Schicht
sie zunéchst in ihrer urspriinglichen Magnetisierungsrichtung fest. Erst bei einem
um 30 mT hoheren dufleren Feld (als ohne Orange-Peel-Kopplung) magnetisiert
die weichmagnetische Schicht schlieflich doch um. Im Gegenzug erfihrt nun die
hartmagnetische, 4 nm dicke Fe-Schicht ein zusitzliches &ufleres Feld von etwa
30 mT, das sie wiederum veranlésst, frither umzumagnetisieren. Betrachtet man
Abbildung 3.3, so zeigt sich, dass sich die Koerzitivfelder der beiden Fe-Schichten
nur um etwa 40 mT unterscheiden. Aufgrund der Orange-Peel-Kopplung kommt
es aber zu einem Angleichen der Koerzitivfelder um jeweils 30 mT, so dass in
diesen Tunnelkontakten die magnetischen Elektroden wohl nicht mehr getrennt

voneinander schalten und so das Verschwinden des TMR erklart werden kann.

Diese ferromagnetische Kopplung sollte prinzipiell auch in Magnetometermes-
sungen nachzuweisen sein. Bei Tunnelelementen wird dieser Effekt aber nicht
feststellbar sein, da nur eine sehr kleine Fliche* der beiden ferromagnetischen
Elektroden in direktem Kontakt {iber die GaAs-Barriere stehen. Das restliche
ferromagnetische Material ist durch dicke Isolatorschichten voneinander getrennt
und spiirt folglich nichts von der ferromagnetischen Kopplung, so dass eine Ma-
gnetometermessung ein unabhéngiges Schalten der beiden magnetischen Schich-
ten ergeben wiirde.

Eine flachige Praparation der magnetischen Kontakte mit dazwischenliegender
GaAs-Barriere wiirde dieses Problem losen, es zeigt sich aber, dass der Schicht-
aufbau mechanisch instabil ist und es zu erheblichen Verspannungen und Rissen
kommt [100]. AuBerdem fiihrt eine flichige Ausfithrung in den meisten Fillen
auch zu Kurzschliissen zwischen den beiden magnetischen Kontakten, was eben-
falls zu einer ferromagnetischen Kopplung fiithrt. Eventuell konnen diese Probleme
durch Strukturierung von kleineren Feldern umgangen werden. Ein eingehendere

Untersuchung war aber nicht Ziel dieser Arbeit.

*Nur die runde Kontaktfliche mit 16 pm Durchmesser.



46 3.2. Fe/GaAs/Fe-Kontakte- erste Messungen

3.2.2 Kristallorientierung

In diesem Abschnitt soll der Einfluss einer unterschiedlichen Kristallrichtung der
GaAs-Barriere auf die Eigenschaften des TMR untersucht werden. Theoretische
Arbeiten sagen fiir die (001)-Orientierung von GaAs eine sehr hohe Spinpolarisati-
on des Tunnelstroms aufgrund von Symmetrieiiberlegungen vorher [17,19]. Diese
Uberlegungen wurden auch auf die (110)- und die (111)-Orientierung ausgewei-
tet [69]. Dort gibt es die Symmetrie-Fehlanpassung der Minoritétsspin-Elektronen
aber nicht, die bei der (001)-Orientierung fiir die hohe Spinpolarisation ver-
antwortlich ist. Da diese Berechnungen jedoch von vollepitaktischen Systemen
mit sehr sauberen Grenzflichen ausgehen, konnen die Ergebnisse nur bedingt
iibertragen werden. Technologisch interessant ist die (110)-Oberfliche, da sie im
Gegensatz zu GaAs(001) nichtpolar ist. Ein Ladungstransfer von den Ga- zu
den As-Atomen ergibt an der Oberfliche vollstandig gefiillte As-Bindungen und
vollstandig leere Ga-Bindungen. Dies resultiert in einer neutral geladenen Ober-
fliche, welche chemisch stabiler sein sollte als die GaAs(001)-Oberfléche.

Die GaAs(110)-Heterostruktur wurde mit dem gleichen Schichtaufbau gewach-
sen wie bei den iiblicherweise verwendeten (001)-Proben (siche 2.1). Die Proben
zeigten unter dem Lichtmikroskop eine vergleichsweise starke Rauigkeit, die auf
ein nicht optimiertes (110)-Wachstum hinweist [101].

Abbildung 3.6: U-I-Kenn-
linie eines Fe/GaAs(110)/Fe-
Tunnelkontaktes bei 4,2 K. Die
Barrierendicke betrdgt 10 nm.
Bei U =~ 0,8 V erkennt man das

FEinsetzen des Fowler-Nordheim-
00 02 04 06 08 10  Tunnelns.
U (V)

Abbildung 3.6 zeigt die Kennlinie eines Fe/GaAs(110)/Fe-Tunnelkontaktes mit
10 nm dicker Barriere bei einer Temperatur von 4,2 K. Der Widerstand des
Tunnelelements liegt auf dhnlichem Niveau wie bei der Probe aus Abbildung
3.3, obwohl deren GaAs(001)-Barriere nur 8 nm dick ist. Der Grund fiir diese
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Abbildung 3.7: Tunnelmagnetowiderstands-Kurve fir 4 nm Fe/10 nm
GaAs(110)/20 nm Fe bei einer Bias-Spannung von 20 mV und 4,2 K. Die Pfeile

zeigen die Sweep-Richtung des Magnetfelds fiir eine der beiden Messungen an.
Der TMR-Effekt betrigt etwa 0,67%.

Diskrepanz ist unklar, vielleicht fiihrt die erhohte Grenzflichenrauigkeit zu ei-
ner effektiv diinneren Barriere. Fowler-Nordheim-Tunneln setzt etwa bei einer
Bias-Spannung von 0,8 V ein. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit dem fiir
GaAs(001) gefundenen Wert. Auch die Temperaturabhéngigkeit des Widerstands,
R(2,5K)/R(300K), unterscheidet sich fiir die beiden Kristallorientierungen kaum.
Der Widerstand steigt bei der (110)-Barriere um einen Faktor 1,67, wihrend sich
fiir die (001)-Orientierung ein Faktor 1,57 ergab [12]. Die beiden Kristallorientie-
rungen scheinen also bis auf die unterschiedlichen Widerstdnde annédhernd gleiche
Eigenschaften aufzuweisen.

Abbildung 3.7 zeigt die Magnetowiderstandskurve fiir das Fe/GaAs/Fe-Tunnel-
element mit (110)-Orientierung, gemessen bei einer Bias-Spannung von 20 mV
und 4,2 K. Die Probe zeigt einen TMR-Effekt von etwa 0,67%. Dieser Wert muss
verglichen werden mit dem TMR-Wert des Tunnelkontakts aus 3.2.1, der bei
0,84% liegt. Die mit dem Julliere-Modell ermittelte Spinpolarisation von 5,8% ist

im Vergleich zu der bei der (001)-Orientierung um etwa 10% reduziert.
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Theoretische Arbeiten sagen fiir GaAs(110)-Barrieren im Vergleich zu GaAs(001)-
Barrieren einen deutlich kleineren TMR voraus [69]. Da unser System aber nicht
vollepitaktisch ist und zudem wohl eine stark gestorte Fe/GaAs-Grenzflache vor-
liegt, sind diese theoretischen Berechnungen nicht auf unser reales System iiber-
tragbar. Auch die vermutete hohere chemische Stabilitét der (110)-Orientierung
konnte nicht bestétigt werden.

Ein verbessertes Wachstum mit glatteren Grenzflichen konnte eventuell eine
Erhéhung des TMR bewirken. Li et al. [102] fanden bei der Injektion spinpo-
larisierter Elektronen in eine GaAs(110)-Spin-LED eine im Vergleich zur (001)-
Orientierung deutlich reduzierte Injektionseffizienz (13% vs. 32%). Sie fiihren dies
auf Spinstreuung an Defekten in der Barriere zuriick. Dies wird auch unterstiitzt
von dem Befund, dass sich deren Proben iiber 50 K nicht mehr im Tunnelregime
befinden, sondern der meiste Strom diffusiv iiber Defekte flieit. Die Defekte in
der Barriere werden ebenfalls auf ein nicht optimiertes Wachstum zuriickgefiihrt.
Da die GaAs(110)-Barriere keine verbesserten Eigenschaften zeigt, wurden die

weiteren Experimente mit GaAs(001)-Barrieren durchgefiihrt.

3.2.3 Andere ferromagnetische Kontaktmaterialien

In diesem Abschnitt werden Experimente mit anderen ferromagnetischen Kon-
taktmaterialien als Eisen vorgestellt. Die Eigenschaften des Tunnelkontakts hén-
gen dabei sehr empfindlich von der Wahl des Kontaktmaterials ab. Sowohl Tun-
nelelemente mit thermisch aufgedampften Nickel- als auch solche mit Kobalt-
Kontakten zeigten ohmsches Verhalten. Es ist bekannt, dass diese beiden Uber-
gangsmetalle stark mit GaAs reagieren und eine durchmischte Grenzflache bil-
den [103]. Im Falle von Nickel erhélt man eine etwa 10 A dicke durchmischte
Grenzflache, wenn das Schichtwachstum bei Zimmertemperatur ablduft [104]. Ko-
balt neigt bei hoheren Temperaturen zur Ausbildung einer amorphen Grenzfliche
mit GaAs. Die Co-Atome besetzen dabei Zwischengitterpliatze im GaAs-Kristall,
der ab einer bestimmten Konzentration an Kobalt-Atomen aufbricht [105, 106].
Die amorphe Grenzfliche hat zusédtzlich nichtmagnetischen oder antiferroma-
gnetischen Charakter [107], was die Beobachtung eines Magnetowiderstandsef-
fekts zusatzlich erschwert hatte. Ein Durchmischen der Kontaktmaterialien mit
der GaAs-Barriere fiihrt effektiv zu einer Verkleinerung der Barrierendicke. Dies
konnte den experimentellen Befund erkléren, dass diese Kontakte keine Tun-

neleigenschaften zeigen. Moser [90] fand bei Tunnelelementen mit Co-Kontakten
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Abbildung 3.8: Tunnelmagnetowiderstands-Kurve fir 25 nm Fe/8 nm
GaAs/25 nm NiFe bei einer Bias-Spannung von 20 mV und einer Temperatur
von 4,2 K. Es ergibt sich ein TMR-Effekt von knapp 0,06%. Das fehlende Plateau
bei hohen Widerstandswerten deutet darauf hin, dass keine perfekte Antiparallel-
stellung der Magnetisierungen der beiden ferromagnetischen Schichten erreicht

wird.

vorwiegend ohmsches Verhalten, nur ein Element zeigte Tunnelverhalten. Bei die-
sem war der Widerstand um einen Faktor 200 gegeniiber vergleichbaren Proben
mit Fe-Kontakten reduziert. Dieser Befund stiitzt ebenfalls die Annahme, dass
Kobalt und GaAs an der Grenzflache reagieren. Tunnelelemente mit aufgesputter-
ten Co-Kontakten zeigen zwar Tunneleigenschaften, aber die Durchmischung der
Grenzflache fithrt wohl auch hier zu einer volligen Unterdriickung des TMR [108].
Tunnelelemente mit einem Fe-Kontakt und einem aus NigiFeig (Permalloy, Py)
zeigen hingegen Tunnel-Eigenschaften. Die Py-Schicht muss aber als zweiter Kon-
takt aufgebracht werden, ansonsten ergibt sich wieder nur ohmsches Verhal-
ten. Die Hochtemperaturschritte wiahrend der Prozessierung scheinen zu einem
verstéirkten Durchmischen der Grenzfliche zu fithren, wenn sich Nickel oder eine
Nickel-Legierung an der Grenzfliche befindet. Die Fe/GaAs/Py-Tunnelkontakte
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zeigen gegeniiber Tunnelelementen mit zwei Fe-Kontakten folglich auch einen
um etwa Faktor 6 reduzierten Widerstand. Auflerdem zeigen sie deutlich stérke-
res Rauschen. Magnetowiderstandsmessungen ergeben einen sehr kleinen TMR-
Effekt von maximal 0,06% bei 20 mV Bias-Spannung und einer Temperatur von
4,2 K (siehe Abbildung 3.8). Dies entspricht einer Spinpolarisation von 1,7% im
Julliere-Modell. Die Spinpolarisation ist gegeniiber vergleichbaren Fe/GaAs/Fe-
Tunnelkontakten um etwa 75% reduziert. Diese niedrige Polarisation kann wohl
hauptséchlich auf die stark durchmischte Py-GaAs-Grenzfliche zuriickgefiihrt
werden, da diese Mischphase wahrscheinlich nicht die volle Spinpolarisation von
bulk Py aufweist. Wie in Abbildung 3.8 zu sehen ist, wird bei diesem Tunnelkon-
takt aber auch keine perfekte Antiparallelstellung der beiden ferromagnetischen
Elektroden erreicht. Dies konnte auch einen Teil zur Reduktion des TMR, beitra-

gen.

3.2.4 Hochtemperaturschritte

In der Arbeit von Kreuzer [12] wurde vermutet, dass der dort gefundene niedrige
TMR-Effekt durch Spin-Flip-Streuung an paramagnetischen Fe-Atomen verur-
sacht wird, die isoliert von der Fe-Schicht an der Grenzfliche oder in der Bar-
riere sitzen. Hochtemperaturschritte wihrend der Prozessierung (Aushérten des
Epoxidklebers und des Zwei-Komponenten-Leitsilbers) konnen zu einer verstark-
ten Diffusion der Fe-Atome fiithren. Temperaturen iiber 100°C sind im Fe/GaAs-
System als kritisch zu betrachen, da sie zu einer verstiarkten Durchmischung an
der Grenzfléche fiithren [109].

Um zu kldren, inwieweit Temperaturschritte wihrend der Prozessierung die Ei-
genschaften der Tunnelkontakte beeinflussen, wurde die in [12] entwickelte Pro-
zessierung so abgewandelt, dass Temperaturschritte iiber 90°C konsequent ver-
mieden werden (siehe 2.1). Abbildung 3.9 zeigt eine Tunnelmagnetowiderstands-
Kurve fiir einen so prozessierten Kontakt mit dem gleichen Barrierenmaterial wie
bei der Probe in Abbildung 3.3. Der TMR-Effekt betragt etwa 1,50% bei einer
Bias-Spannung von 20 mV (1,70% bei 5 mV). Dies entspricht im Julliere-Modell
einer Spinpolarisation des Tunnelstroms von 8,6% (9,2% bei 5 mV). Aufgrund
der Vermeidung von Hochtemperaturschritten wéhrend der Prozessierung konnte
der TMR um knapp 80% gesteigert werden und die Spinpolarisation des Tunnel-

stroms um gut 30% gesteigert werden.
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Abbildung 3.9: Tunnelmagnetowiderstands-Kurve — fiir eimnen
Fe/GaAs(001)/Fe-Tunnelkontakt mit 8 nm dicker Barriere, gemessen bei
einer Bias-Spannung von 20 mV und einer Temperatur von 4,2 K. Aufgrund der
Vermeidung von Hochtemperaturschritten wdihrend der Prozessierung kommt es
im Vergleich zu der Probe aus Abbildung 3.3 zu einer Erhohung des TMR-Effekts
auf etwa 1,50%.

Nachtrigliches Tempern

Im Folgenden wurde die Probe nachtréglich getempert und die Auswirkungen auf
den TMR-Effekt und den Widerstand der Probe untersucht. Abbildung 3.10 (a)
zeigt die entsprechenden TMR-Kurven fiir die jeweiligen Temper-Schritte. Das
Schaltfeld der hartmagnetischen Schicht verschiebt sich aufgrund der Temper-
Schritte zu groBeren Magnetfeldern. Anscheinend fiihrt die stidrkere Durchmi-
schung an der Fe/GaAs-Grenzfliche zu einem verédnderten Magnetisierungsver-
halten der 4 nm dicken Fe-Schicht.

Nach dem ersten Temperschritt (120°C fiir 2 h) reduziert sich der TMR auf 63%

seines urspriinglichen Wertes, nach einem zweiten Temperschritt (160°C fiir 2 h)
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Abbildung 3.10: (a) Magnetowiderstands-Messungen fiir die gleiche Probe wie
in Abbildung 3.9, gemessen nach den jeweiligen Temperschritten bei einer Bias-
Spannung von 20 mV und einer Temperatur von 4,2 K; (b) Normierter TMR und
Widerstand.
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fallt er auf 32% und nach einem dritten Temperschritt (200°C fir 2 h, nicht ein-
gezeichnet) verschwindet der TMR vollig. Diese starke, anndhernd lineare Reduk-
tion des TMR geht einher mit einer ebenfalls linearen Abnahme des Widerstands
des Tunnelkontakts (siche Abbildung 3.10 (b)). Nach den drei Temperschritten
betragt der Widerstand des Tunnelelements nur noch etwa 10% des Ausgangs-
werts. Die Temperaturabhéingigkeit des Widerstands, R(2,5K)/R(300K), blieb
unbeeindruckt von den Temperschritten auf einem anndhernd konstanten Wert
von etwa 1,9.

Erhéhte Temperaturen kénnen zu einer stédrkeren Durchmischung von Fe und
GaAs und damit zu einer geringeren Spinpolarisation an der Grenzfléche fithren.
Diese Reduktion wird oft auf die Bildung von antiferromagnetischen Fe, As zuriick-
gefithrt [110, 111]. Neuere Arbeiten zeigen, dass es an der Fe/GaAs-Grenzfldche
zu einer Fe3Gag_, As,-Schicht mit anndhernd halber bulk-Magnetisierung kommt
[112]. Die Dicke der durchmischten Schicht héngt dabei stark von der Wachs-
tumstemperatur ab. Fiir eine Temperatur von 50°C ergeben sich 10 Monolagen,
fiir 200°C sogar 60 Monolagen. Wéchst man die Fe-Schichten bei Raumtempera-
tur auf, kann man an der Grenzfliche auch die volle bulk-Magnetisierung erhal-
ten [109,113,114]. Als zusitzlicher kritischer Faktor ist die in dieser Arbeit un-
vermeidliche Oxidation der GaAs-Barriere vor dem Aufbringen der Fe-Kontakte
anzusehen. Tunnelexperimente mit GayOsz-Barriere [115] zeigen zwar, dass spin-
polarisierter Transport {iber die Oxid-Barriere moglich ist, inwieweit diese Er-
gebnisse aber auf eine undefinierte Oxidation von GaAs iibertraghar sind, ist
unklar. Fe-Schichten auf mit Ozon oxidierten GaAs-Schichten zeigen auch bei
hoheren Wachstumstemperaturen keine Durchmischung mit GaAs und die volle
bulk-Magnetisierung [116]. Die Oxidschicht zwischen Eisen und GaAs konnte also
sogar niitzlich sein und ein stédrkeres Durchmischen an der Grenzfliche verhin-
dern.

Hohere Temperaturen beschleunigen die Diffusion der Fe-Atome in die GaAs-
Barriere und machen damit Spin-Flip-Streuung an isolierten Fe-Atomen wahr-
scheinlicher. Sowohl die Legierungsbildung an der Grenzfldche als auch vermehr-
ter Transport iiber inelastische Kanéle konnen die Abnahme des TMR erklaren.
Die Legierungsbildung zwischen Fe und GaAs fithrt mit hoheren Temperaturen
auBerdem zu immer diinneren Barrieren, so dass auch die Abnahme des Wi-
derstands zumindest qualitativ erklart werden kann. Zusétzlich konnen isolierte
Fe-Atome spinunabhéngige Kanile 6ffnen, die sowohl die Reduktion des TMR

als auch die des Widerstands erklaren wiirden. Die unveréinderte Temperatu-
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rabhéngigkeit des Widerstands scheint aber gegen einen vermehrten Transport
tiber inelastische Kanéle zu sprechen (siche Abschnitt 1.3.4).

Bei Tunnelkontakten mit Aluminiumoxid-Barriere wird durch nachtrégliche Tem-
perschritte ein hoherer TMR-Effekt erreicht. Dies wird auf glattere Grenzflachen,
eine groflere Barrierenhohe und geringere Variation der Barrierenhohe zuriick-
gefiihrt. Erst bei Temperaturen iiber 350°C kommt es zu einer starken Abnah-
me des TMR aufgrund von Grenzflachendurchmischung und grofien Leckstrémen
[117]. Nachtragliches Tempern scheint auch fiir epitaktische Fe/GaggAlj;As-
Grenzflachen einen positiven Einfluss auf die Spininjektion zu haben [118]. Wih-
rend das Wachstum von Fe auf GaAs bei moglichst niedrigen Temperaturen
(0°C) ablaufen sollte, kommt es durch nachtrigliches Tempern bei Temperaturen
von bis zu 250° zu einer Verbesserung der Grenzfliche. Es wird spekuliert, dass
eine terndre Fe3Gay_,As,-Legierung [111] eventuell eine hohere Spininjektions-
Effizienz zeigt als eine abrupte Grenzfliche. Diese Ergebnisse lassen sich aber
nicht in einfacher Weise iibertragen. Die Strukturen in [118] haben aufgrund ih-
res komplett epitaktischen Wachstums strukturell deutliche Unterschiede zu dem

hier untersuchten System.

Zur Untersuchung der Fe/GaAs-Grenzfliche wurden von Professor Lai (National
Tsing Hua University, Taiwan) Querpréparate fiir die Transmissionselektronenmi-
kroskopie (TEM) hergestellt. Eine 5,5 nm dicke GaAs-Barriere wurde, wie in 2.1
beschrieben, nasschemisch freigelegt und darauf anschliefend 20 nm dicke Eisen-
Kontakte thermisch aufgedampft. Zusétzlich wurde die Fe-Schicht mit einer 50
nm dicken Au-Schicht als Oxidationsschutz abgedeckt. AnschlieBend wurden die
Proben unterschiedlichen Temperschritten unterzogen.

Abbildung 3.11 zeigt den Querschnitt einer Probe, die bei 200°C fiir 2 h getempert
wurde. Die nominell 5,5 nm dicke Barriere ist effektiv nur noch knapp 4 nm dick,
was auf das Verschmelzen von Fe und GaAs an der Grenzfliche zuriickzufiithren
ist. Die Barriere zeigt zudem Dickenfluktuationen (siche Abbildung 3.11 (b)),
wahrscheinlich aufgrund lokal unterschiedlich schneller Legierungsbildung. Auch
die Fe- und die Au-Schicht scheinen bei diesen Temperaturen bereits mitein-
ander zu reagieren. Es ergeben sich durchmischte Bereiche, die beinahe bis an
die GaAs-Grenzfldche heranreichen. Tunnelkontakte, die einem solchen Temper-
schritt ausgesetzt sind, lassen deutlich reduzierte Magnetowiderstandseffekte und

deutlich kleinere Tunnelwidersténde erwarten, was experimentell bestétigt wurde.
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Abbildung 3.11: TEM-Querpraparat einer bei 200° C fiir 2 h getemperten Fe-
Schicht auf GaAs. Die GaAs-Barriere wurde zuvor nasschemisch freigelegt und
hatte eine Dicke von 5,5 nm. Die Fe-Schicht ist 20 nm dick, dariiber befindet sich
eine 50 nm dicke Au-Schicht als Ozidationsschutz. Aufgrund des Temperschritts
kommt es sowohl zu einer starken Durchmischung des Fisens mit der GaAs-
Barriere als auch mit der dariberliegenden Au-Schicht (TEM-Aufnahme: Prof.
Chih-Huang Lai).
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Abbildung 3.12: Ahnliches TEM-Querpraparat wie in Abbildung 3.11 mit un-
terschiedlichem Temperschritt (80° C fir 4 h). An der Fe/GaAs-Grenzfliche zeigt
sich eine durchmischte Phase von etwa 8 A Dicke (TEM-Aufnahme: Prof. Chih-
Huang Lai).
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Abbildung 3.12 zeigt eine Probe, die bei 80°C fiir 4 h getempert wurde. Diese
entspricht der Probe aus Abbildung 3.3, die einen relativ hohen TMR von 1,7%
zeigte. Der Temperschritt entspricht dem Ausheizen des Epoxid-Klebers bei den
Tunnelkontakten, welcher dort der dominierende Temperaturschritt ist. Die Dicke
der GaAs-Barriere ist nur um etwa 10% auf 5 nm reduziert. Eine Durchmischung
von Fe und Au kann bei dieser Probe nicht gefunden werden. Die Probe zeigt
auch deutlich schérfere Grenzflichen. Fe und GaAs bilden an der Grenzfléche ei-
ne durchmischte Phase von nur etwa 8 A Dicke, dies entspricht im GaAs-System
etwa drei Atomlagen. Diese durchmischte Phase konnte fiir die reduzierte Tunnel-
Spinpolarisation von 9,2% verantwortlich sein. Theoretisch wiirde man fiir poly-
kristallines Fe eine Spinpolarisation des Tunnelstroms von 44% erwarten [36]. Es
ist bekannt, dass es aufgrund einer Durchmischung an der Fe/GaAs-Grenzfliche
zu magnetisch toten Lagen kommen kann [109]. Da der TMR sehr grenzflachen-
sensitiv ist (siehe 1.3.5), sollte es aufgrund des stark reduzierten magnetischen

Moments an der Grenzflache auch zu einer starken Reduktion des TMR kommen.

3.2.5 Winkelabhingigkeit des TMR

Die Abhéngigkeit des Widerstands eines magnetischen Tunnelelements vom rela-
tiven Winkel zwischen den Magnetisierungen der ferromagnetischen Kontakte ist
ein wichtiges Kriterium fiir spinpolarisiertes Tunneln. Der Widerstand als Funk-

tion des Winkels sollte einer cos-Abhéngigkeit folgen [119]:
R=R,[1 - (TMR/2)cosb] , (3.3)

mit R, dem Widerstand in senkrechter Magnetisierungskonfiguration und 6 dem
Winkel zwischen den Magnetisierungen.

Fiir entsprechende Messungen wurde der Tunnelkontakt aus Abbildung 3.9 mit-
tels eines in-plane-Felds von 1 T in einer Richtung geséttigt. Anschlieend wurde
ein kleines Feld von 15 mT in der Gegenrichtung angelegt. Dieses reicht gera-
de aus, um den weichmagnetischen, 20 nm dicken Fe-Kontakt umzumagnetisie-
ren, nicht aber die diinnere Fe-Schicht mit dem hoheren Koerzitiv-Feld. Dreht
man nun die Probe mit Hilfe eines drehbaren Probenhalters beziiglich des von
aufen angelegten Feldes, so bleibt die Magnetisierung der dicken Fe-Schicht in
Richtung des von auflen angelegten Felds, wiahrend sich die Magnetisierung der
diinneren Fe-Schicht mit der Probe dreht. Eine Drehung um 180° entspricht ei-

nem graduellen Umschalten von einer antiparallelen in eine parallele Orientie-
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Abbildung 3.13:  Winkelabhingigkeit des Widerstands eines Fe/GaAs/Fe-
Tunnelkontakts, aufgenommen bei 20 mV Bias-Spannung und 4,2 K. Der Wi-
derstand zeigt bei einem Magnetfeld von 15 mT eine cos-formige Abhdingigkeit
vom Winkel zwischen den beiden Magnetisierungen. Bei einem hoheren Feld von
200 mT bleiben bei einer Drehung der Probe die Magnetisierungen beider fer-
romagnetischer Schichten in Richtung des dufleren Magnetfelds und es kommt

folglich zu keinem Magnetowiderstandseffekt.

rung. Abbildung 3.13 zeigt die Variation des Tunnelwiderstands als Funktion des
Winkels. Startpunkt ist die antiparallele Ausrichtung bei -180°. Die Magnetisie-
rung der dicken Fe-Schicht wird bis auf 135° gedreht (schwarze Kurve) und an-
schlieBend wieder zuriick zum Startpunkt (rote Kurve). Die Messung konnte nur
iiber einen 315°-Bereich gemacht werden, da der verwendete Probenhalter keine
volle Umdrehung zulésst. Die maximale Widerstandsinderung ist dhnlich dem
in iiblichen Magnetowiderstands-Messungen ermittelten Wert (siehe Inset). Das
Experiment konnte die cos-Abhéngigkeit bis auf kleine Abweichungen bestétigen
(grine Fit-Kurve). Die Abbildung zeigt auch, dass die hartmagnetische Schicht

in ihrer urspriinglichen Magnetisierungsrichtung verbleibt, da beim Zuriickdre-
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hen zum Startpunkt wieder der maximale Widerstandswert erreicht wird. Wére
sie nicht mehr entlang dieser Richtung magnetisiert, wiirde man nicht mehr die
antiparallele Magnetisierungsausrichtung und folglich auch nicht den maximalen
Widerstand erreichen. Die Messung belegt auch, dass Anisotropien in der 20 nm
dicken Fe-Schicht eher eine untergeordnete Rolle spielen. Hatte man aufgrund
von Form- oder Kristallanisotropie bevorzugte Magnetisierungsrichtungen, wiirde
man diese in Form von Spriingen oder stabilen Magnetisierungsbereichen in der
Messkurve erkennen. Das weitgehende Fehlen von Anisotropien korreliert mit der
polykristallinen und flachigen Ausfithrung der Kontakte. Die Reversibilitdt der
Messung belegt ferner die kohdrente Magnetisierungsumkehr der weichmagneti-
schen Schicht.

Die blaue Kurve in Abbildung 3.13 zeigt eine Vergleichsmessung bei einem Ma-
gnetfeld oberhalb des Koerzitiv-Felds der hartmagnetischen Schicht (siehe hierzu
auch das Inset). Bei diesem Feld bleiben beide ferromagnetischen Schichten ent-
lang des von auflen angelegten Feldes magnetisiert und es kommt folglich bei
einer Drehung der Probe zu keiner Variation des Widerstands.

Im Folgenden wird kurz umrissen, welche Einfliisse zu einer Abweichung von der
cos-Abhéngigkeit fiihren konnen. Der Ausdruck (3.3) ist nur eine Néherung fiir
kleine TMR-Effekte, bei genauer Auswertung der Theorie von Slonczewski [42]
kommen Jaffrés et al. [120] zu Widerstandsbeitrigen hoherer Ordnung. Diese
konnen zu einer Phasenverschiebung fithren, was in ihrem Experiment die Ab-
weichung von der cos-Abhéngigkeit erklédrt. In einer anderen Arbeit wird auf den
Einfluss von Spin-Flip-Streuung verwiesen [121]. Dies fiithrt ebenfalls zu einer
Phasenverschiebung, welche dazu fithrt, dass die Tunnelleitfihigkeit nicht mehr
fiir die Parallelstellung der beiden ferromagnetischen Schichten am kleinsten ist.
Die Spin-Flip-Streuung kann sogar zu einem inversen TMR-Effekt fiihren. Auch
in Abbildung 3.13 ist eine kleine Verschiebung des Widerstandsminimums um
etwa -10° zu erkennen. Auflerdem wird der maximale Widerstand bei der schwar-
zen Messkurve erst etwa 15° nach der eigentlichen Antiparallelstellung erreicht.
Inwieweit die oben genannten Effekte einen Einfluss auf diese Messung haben, ist
nur schwer abzuschétzen. Der Ausdruck (3.3) diirfte fiir den hier gefundenen klei-
nen TMR-Effekt eine hinreichend gute Ndherung darstellen. Spin-Flip-Streuung
wurde bereits in den vorangegangenen Abschnitten als mogliche Ursache fiir die
kleine Tunnel-Spinpolarisation angefiithrt und kénnte durchaus auch hier eine Er-

klarung fiir die Phasenverschiebung sein.
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3.3 Magnetische Tunnelelemente mit Argon-Io-

nen-Vorbehandlung

Die letzten Abschnitte haben den starken Einfluss der Grenzfliche auf den Ma-
gnetowiderstandseffekt beleuchtet. Ein Problem bei der in 2.1 vorgestellten Me-
thode zur Praparation der Tunnelkontakte ist die Oxidation des Tunnelbarrie-
re nach dem letzten FluBsiure-Atzschritt. In diesem Abschnitt werden Messun-
gen an Proben vorgestellt, bei denen vor dem Aufdampfschritt der Kontakte die
GaAs-Oberflaiche mit Argon-Ionen-Beschuss gesdubert wurde, um eine bessere

Grenzflache zwischen Eisen und GaAs zu gewihrleisten.

3.3.1 Optimierung des Vorsputterns

Es wurden mehrere Proben mit unterschiedlichen Atzparametern prozessiert (sie-
he Tabelle 3.1). Die Proben mit gleicher Argon-lonen-Energie wurden in einem
Arbeitsschritt prozessiert. Hierfiir wurden sie wiahrend der Vorbehandlung unter-

schiedlich lange mit Hilfe eines drehbaren Halters abgeschattet.

Art-Vorbehandlung Rioomv, 25k | Rioomv.25x/ | TMRaoomv | TMRiogomv/
k€] Ri00mv, 300k [%] TMR20mv

keine Vorbehandlung 20,0+4.9 1.9 1,26 0,63
0,5kV /3 mA / 1 min 13,943,5 3,3 1,05 0,46
0,5kV /3mA /5 min | 0,4240,10 4,0 1,40 0,40
0,5kV /3 mA /30 min | ohmsch — — —

1,0kV /8mA /15 s 3,55+0,39 3,1 1,86 0,59
1,0kV /8 mA /1 min | 0,66£0,07 6,1 1,07 0,52
1,0 kV / 8 mA / 5 min ohmsch — — —
20KkV /20 mA /15 s 10,91 36,6 0,24 ~ 0,17

Tabelle 3.1: Vergleich der Widerstands- und TMR-Werte fir die mit Argon-

lonen vorbehandelten Proben.

Je langer die Atzzeit und je hoher die Energie der Argon-Tonen, desto stérker
sind die Auswirkungen auf den Widerstand und den TMR-Effekt. Bei einer Vor-
behandlung mit 2,0 kV-Ar*-Tonen ergab sich eine sehr geringe Ausbeute. Nur eine

Struktur von insgesamt 16 zeigte Tunnelverhalten, alle anderen waren ohmsch.
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Diese Probe zeigte eine extreme Abnahme des Widerstands mit steigender Tem-
peratur (Faktor 36,6 im Vergleich zu Faktor 1,9 fiir nicht vorbehandelte Proben).
Dies lasst darauf schlielen, dass durch die Vorbehandlung Defekte in der Barriere
induziert wurden, die bei hoheren Temperaturen verstarkt zum Stromtransport
beitragen. Ist ein Grofiteil dieses Defektstroms nicht spinerhaltend, so kann damit
sowohl der kleine TMR-Effekt von etwa 0,24% als auch die starke Abnahme des
TMR mit der Spannung erklirt werden. Die nicht spinerhaltenden Kanéle tragen
bei hoheren Spannungen verstiarkt zum Transport bei, so dass der TMR-Effekt
bei 100 mV nur noch ungefihr 17% des Werts bei 20 mV betrégt. Auch die bei
niedrigeren Energien vorgesputterten Proben zeigen ein dhnliches Verhalten. Je
langer die Probe gedtzt wurde, desto stéarker war die Temperaturabhéangigkeit
des Widerstands und die Spannungsabhéngigkeit des TMR-Effekts. Deutlich zu
erkennen ist auch die starke Reduktion des Tunnelwiderstands aufgrund des Ar*-
Ionen-Beschusses.

Eine Vorbehandlung mit 1,0 kV-Ar*-Ionen fiir 15 s stellte sich als optimal heraus.
Der TMR-Effekt stieg im Vergleich zur Referenzprobe ohne Vorbehandlung um
48% auf etwa 1,86% (siche Abbildung 3.14 (a)). Die Spannungsabhéngigkeit des
TMR blieb bei diesen Parametern in etwa auf gleichem Niveau. Die Temperatur-
abhéangigkeit des Widerstands stieg von einem Faktor 1,9 ohne Vorbehandlung
auf einen Faktor 3,1 nach dem Ar*-Ionen-Beschuss. Dies deutet darauf hin, dass
auch in dieser Probe Defekte auftreten, die aber im Vergleich zur 2,0 kV-Probe
deutlich reduziert sind. Die hier verwendeten lonen-Energien fithren wohl auch zu
einer Schidigung des GaAs-Substrats [122]. Wahrend fir das Entfernen von ad-
sorbierten Molekiilen sehr niedrige Energien von wenigen 10 eV ausreichend sind,
braucht man fiir das Entfernen einer Oxid-Schicht deutlich hhere Energien von
einigen 100 eV. Da die in unserer Aufdampfanlage eingebaute Ar-Ionen-Quelle
erst ab einer Spannung von etwa 500 V stabil lduft, konnten keine Versuche bei
niedrigeren Ionen-Energien gemacht werden. Da die Atzrate bei niedrigen Ionen-
Energien aber sehr klein ist, miisste dazu wohl auch eine lonen-Quelle mit deutlich
héheren Stromen verwendet werden.

Die 4 nm dicke Fe-Schicht, die auf eine mit Ar*-Ionen vorbehandelte GaAs-
Oberflache aufgedampft wurde, zeigt ein deutlich kleineres Koerzitiv-Feld als
Fe-Schichten auf unbehandeltem GaAs. Folglich kommt es bei dieser Probe zu
keiner sauberen antiparallelen Magnetisierung der beiden Kontakte. Die SQUID-
Messungen entsprechender Fe-Schichten korrelieren eindeutig mit den entspre-
chenden Charakteristika der Magnetowiderstandskurve (Abbildung 3.14 (b)). Die
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Abbildung 3.14: (a) Tunnelmagnetowiderstands-Kurve fir einen 4 nm Fe/8
nm GaAs/20 nm Fe-Tunnelkontakt mit Art-Ionen-Vorbehandlung (1,0 kV / 8
mA / 15s) bei einer Bias-Spannung von 20 mV und 4,2 K. Die Pfeile zeigen
die Sweep-Richtung des Magnetfelds an. Der TMR-Effekt betrigt etwa 1,80%;
(b) SQUID-Messungen der in dem Tunnelkontakt verwendeten Fe-Schichten bei
ewner Temperatur von 10 K.
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Ummagnetisierung der diinnen Fe-Schicht wird also durch die Vorbehandlung

stark beeinflusst.

3.3.2 Co-Pinning-Schicht

Um eine saubere Antiparallelstellung der beiden ferromagnetischen Kontakte zu
erreichen, wurde der 4 nm dicke Fe-Kontakt durch eine 10 nm dicke Fe-Schicht
ersetzt, die durch eine 20 nm dicke Co-Schicht gepinnt ist. Abbildung 3.15 (b)
zeigt SQUID-Messungen dieses Schichtsystems. Auch bei Zimmertemperatur soll-
ten diese Schichten ein unterschiedliches Schaltfeld gegeniiber 20 nm dicken Fe-
Schichten zeigen und folglich der TMR auch bei Zimmertemperatur messbar sein.
Abbildung 3.15 (a) zeigt die Magnetowiderstandskurve bei einer Bias-Spannung
von 3 mV und einer Temperatur von 4,2 K. Es ergibt sich ein TMR-Effekt von
3,02%, bei 20 mV erhilt man einen Effekt von 2,40%. Dies entspricht im Julliere-
Modell einer Spinpolarisation des Tunnelstroms von 12,2% bei 3 mV bzw. 10,9%
bei 20 mV. Dies stellt den hochsten in dieser Arbeit gemessenen Spinpolarisati-
onswert dar. Die gefundenen Werte sind deutlich kleiner als die an Spin-LEDs
ermittelten Spinpolarisationswerte von bis zu 32% [20,21]. In diesen Experimen-
ten wird ein spinpolarisierter Strom aus einem epitaktischen Fe-Kontakt iiber eine
Aly 1 Gag gAs-Grenzflache gezogen und anschlieend die Spinpolarisation mittels
eines GaAs-Quantentrogs optisch detektiert. Eigentlich wiirde man fiir epitakti-
sche Systeme noch deutlich hohere Spinpolarisationswerte erwarten [18,19]. Der
spinpolarisierte Strom hat in diesen Experimenten nur eine Fe/GaAs-Grenzflache
zu iiberwinden, so dass sich der Unterschied zwischen den beiden Messungen re-
lativiert.

Zum Reinigen der GaAs-Oberfliche und zum Entfernen der Oxidschicht bietet
sich auch Wasserstoffplasma an [123,124]. Es zeigt sich, dass auch bei niedrigen
Temperaturen die Probenoberfliche effizient gereinigt wird. Zusétzlich kommt es
bei dieser Vorbehandlung nur zu einer geringen Schiadigung des GaAs-Substrats.
Tunnelkontakte, die in der Sputteranlage mit Wasserstoffplasma vorbehandelt
wurden, zeigen einen TMR-Effekt von 5,6% [100]. Dies entspricht im Julliere-
Modell einer Spinpolarisation von 16,5%. Dieser Wert muss verglichen werden
mit der fiir Ar-Tonen-Beschuss erzielten maximalen Spinpolarisation von 12,2%.
Der zweite Wert ist um etwa 25% kleiner, was entweder auf eine unvollstandige
Reinigung der Oberfldche oder auf die bereits oben diskutierte Schéadigung der

Barriere zuriickzufiihren ist.
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Abbildung 3.15: (a) Tunnelmagnetowiderstands-Kurve fiir 20 nm Co/10 nm
Fe/8 nm GaAs/20 nm Fe mit Ar-Ionen-Vorbehandlung (1,0 kV /8 mA /15 s)
bei einer Bias-Spannung von 3 mV und 4,2 K. Der TMR-Effekt betrdgt et-
wa 3,02%; (b) Hysteresekurven der 10 nm dicken Fe-Schicht, die mit einer
20 nm dicken Co-Schicht gepinnt ist. Die Kurven wurden mit einem SQUID-

Magnetometer bei 10 K und bei Zimmertemperatur gemessen.
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3.3.3 Temperaturabhingigkeit des TMR

Das Pinnen mit Hilfe der hartmagnetischen Co-Schicht ermdoglichte es auch, den
TMR-Effekt temperaturabhéngig zu vermessen (Abbildung 3.16). Dies war mit
unterschiedlich dicken Fe-Schichten nicht moglich, da sich deren Ummagnetisie-
rungsverhalten bei hoheren Temperaturen angleicht und somit keine antiparallele
Magnetisierung der beiden Kontakte mehr realisiert werden kann.

Der TMR-Effekt nimmt mit steigender Temperatur stark ab. Bei Zimmertempe-

ratur kann kein TMR-Effekt mehr nachgewiesen werden, obwohl die verwendeten
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Abbildung 3.16: TMR und Spinpolarisation in Abhdngigkeit von der Tem-
peratur fir einen 20 nm Co/10 nm Fe/8 nm GaAs/20 nm Fe-Tunnelkontakt
mit Art-lonen-Vorbehandlung (1,0 kV /8 mA /15 s). Der TMR wurde bei einer

Bias-Spannung von 20 mV gemessen.

ferromagnetischen Schichten auch bei dieser Temperatur noch unterschiedliche
Schaltfelder aufweisen miissten. Fiir die nach Julliere berechnete Spinpolarisati-

on ergibt sich eine annidhernd lineare Abnahme mit steigender Temperatur (siehe
Abbildung 3.16).
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Die Polarisation von bulk Eisen sollte bei Raumtemperatur nur auf etwa 98%
seines Wertes bei T' = 0 K reduziert sein. Eine Erkldrung fiir die starke Tem-
peraturabhéngigkeit der Spinpolarisation und damit des TMR koénnte wiederum
die stark durchmischte Fe/GaAs-Grenzflache liefern. Da sowohl die Spinpolarisa-
tion Py bei 0 K als auch die materialabhédngige Konstante a sehr empfindlich auf
Verunreinigungen an der Grenzfliche reagieren [62], konnte dies prinzipiell das
Verschwinden des TMR bei Zimmertemperatur erklaren. Trotz der Ar*-Ionen-
Vorbehandlung kann noch oxidiertes GaAs an der Grenzfliche zum Fe-Kontakt
vorhanden sein. Dieses oxidierte GaAs legiert beim Aufdampfen mit dem Eisen
und es ergibt sich eine durchmischte Grenzflache, deren magnetisches Verhalten
nur sehr schwer abzuschétzen ist. Die temperaturabhéngigen Messungen zeigen
fiir die Spinpolarisation aber eher eine lineare Abhéngigkeit von der Tempera-
tur als eine T%2-Abhéngigkeit, wie sie im Modell von Shang et al. vorgeschlagen
wird [59].

Neben der Temperaturabhingigkeit der Oberflichenmagnetisierung konnte auch
die Temperaturabhingigkeit des spinunabhéngigen Kanals Gg;(T) den TMR bei
hoheren Temperaturen reduzieren. Da die Leitfihigkeit der Probe von 4,2 K auf
Zimmertemperatur aber nur um einen Faktor drei zunimmt, kann der spinun-
abhéngige Beitrag den TMR-Effekt nach (1.16) bei Zimmertemperatur héchstens
um einen Faktor 2/3 gegeniiber dem Wert bei 4,2 K reduzieren. Dabei wurde vor-
ausgesetzt, dass der elastische, spinerhaltende Tunnelbeitrag nicht mit der Tem-
peratur zunimmt. Beriicksichtigt man zusétzlich die Temperaturabhéngigkeit der
GaAs-Bandliicke, so diirfte dieser Mechanismus nur zu einer Reduktion des TMR,
um etwa 50% fithren. Das reduzierte magnetische Moment an der Grenzflache auf-
grund der Durchmischung von Fe und GaAs scheint den wichtigeren Beitrag zur

Unterdriickung des TMR bei Raumtemperatur zu liefern.

3.3.4 Spannungsabhingigkeit des TMR

Die Spannungsabhéngigkeit des TMR stellt ein Qualitatskriterium fiir magneti-
sche Tunnelkontakte dar. Je starker der TMR mit zunehmender elektrischer Span-
nung reduziert wird, desto schlechter sind die Barriereneigenschaften. Mittels des
in 2.2 vorgestellten Messaufbaus wurden an den Proben Messungen des differen-
tiellen Widerstands in antiparalleler und in paralleler Magnetisierungsrichtung

durchgefiihrt. Diese wurden anschliefend in Widerstandswerte umgerechnet (sie-
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he Abbildung 3.17 (a)). Fiir kleine Spannungen ergibt sich eine Nullpunktsan-
omalie (ZBA), welche auf magnetische Verunreinigungen in der Tunnelbarriere
schlieflen lasst [125]. Dieser Effekt trat auch schon in der Arbeit von Kreuzer auf
und war dort stérker ausgeprigt [12]. Eventuell fithrt die modifizierte Prozessie-
rung mit niedrigeren Temperaturschritten zu weniger Verunreinigungen in der
Barriere und damit zu einer weniger stark ausgeprigten ZBA.

Auch Magnonenanregung in den ferromagnetischen Kontakten fiihrt, wie in Ab-
schnitt 1.3.3 ausgefiihrt, zu einer Nullpunktsanomalie. Abbildung 3.17 (b) zeigt
den aus den Widerstandswerten berechneten TMR-Effekt in Abhéngigkeit von
der Bias-Spannung. Es zeigt sich eine starke Abnahme mit zunehmender Span-
nung mit einem U, von etwa 90 mV. Die in [12] gefundene logarithmische
Abhéngigkeit des TMR von der Bias-Spannung konnte fiir diese Probe nicht
bestétigt werden.

In Abschnitt 1.3.3 sind verschiedene Modelle zur Erklérung der Spannungsabhén-
gigkeit des TMR angefiihrt. Eines der Modelle bezieht sich auf die Anderung der
Zustandsdichte mit der angelegten Bias-Spannung. In [12] wurde die Auswirkung
auf den TMR fiir Fe/GaAs/Fe-Proben berechnet. Es ergab sich eine Abnahme
des TMR um héchstens 9% fiir eine angelegte Spannung von 100 mV im Ver-
gleich zum TMR bei 5 mV Spannung. In dieser Berechnung werden parabolische
Energiebdnder angenommen, bei Verwendung realistischer Bandstrukturen kénn-
te sich eventuell ein groflerer Effekt ergeben. Fine angelegte Spannung fiihrt effek-
tiv auch zu einer Verkleinerung der Tunnelbarriere und damit zu einer Reduktion
des TMR nach dem Bratkovsky-Modell [43]. Eine exemplarische Berechnung fiir
eine 5,5 nm dicke GaAs-Barriere lieferte eine Reduktion des TMR um etwa 10%
gegeniiber seinem Maximalwert [12]. Die im Experiment gefundene Reduktion
um iiber 50% kann mit diesen beiden Mechanismen nicht voll erklirt werden, so
dass wohl weitere Mechanismen fiir die Spannungsabhéngigkeit des TMR verant-
wortlich sein miissen.

Das von Zhang et al. [50] vorgeschlagene Modell der Magnonenanregung an der
Ferromagnet-Isolator-Grenzfliche kann, wie bereits im Abschnitt 1.3.3 dargelegt,
wohl nicht fiir die Spannungsabhéngigkeit verantwortlich gemacht werden.

Ein betréchtlicher Teil der Spannungsabhéngigkeit des TMR diirfte daher auch
hier von lokalisierten Defektzustdnden in der Barriere herriihren. Es ist sehr wahr-
scheinlich, dass sich in der GaAs-Barriere aufgrund von Diffusionsprozessen iso-
lierte paramagnetische Fe-Ionen befinden, die zu einer spinabhéngigen Streuung

fithren. Auch die Ar*-Tonen-Vorbehandlung muss als kritisch betrachtet werden.
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Abbildung 3.17: (a) Widerstand in paralleler und antiparalleler Magnetisie-
rungsausrichtung fir einen 20 nm Co/10 nm Fe/8 nm GaAs/20 nm Fe-Kontakt
mit Art-ITonen-Vorbehandlung (1,0 kV / 8 mA / 15s); (b) TMR in Abhdingigkeit

von der Bias-Spannung. Die Messungen wurden bei 2 K durchgefiihrt.
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Die Abhéngigkeit des Widerstands von der Temperatur und die Abhéngigkeit
des TMR-Effekts von der angelegten Spannung (siehe Tabelle 3.1) lassen vermu-
ten, dass aufgrund der Vorbehandlung Defekte in der Barriere induziert werden.
Langere Vorbehandlungszeiten und héhere Beschleunigungsspannungen fithren
wohl zu einer grofleren Anzahl an Defekten.

Gegeniiber dem bei dieser Probe gefunden Wert von 90 mV fiir U, zeigt die
Probe aus Abschnitt 3.2.4 einen hoheren Wert von ungefihr 150 mV. Dies ist
auch ein Zeichen fiir die Schidigung der Barriere aufgrund der Argon-lonen-
Vorbehandlung. Bei Tunnelelementen mit (110)-Orientierung der GaAs-Barriere

lag der Wert auf einem noch kleineren Wert von ungeféhr 70 mV.

3.3.5 Einfiigen von Schichten an der Grenzflache

Der Tunnelstrom héngt sehr stark ab von der elektronischen Struktur an der
Grenzflache zwischen Ferromagnet und isolierender Barriere [46-49]. Eine ein-
fache Moglichkeit, die Grenzflachensensitivitat zu untersuchen, ist das Einfiigen
sehr diinner Schichten an der Grenzfliche Ferromagnet-Barriere. Mit Hilfe eines
drehbaren Probenhalters und einer Abschattungsvorrichtung in der Aufdampfan-
lage konnten in einem Arbeitsschritt drei unterschiedliche Tunnelkontakte prapa-
riert werden. Die Referenzprobe ohne Zwischenschicht ist die in Abbildung 3.15
gezeigte mit einem TMR-Effekt von etwa 3%. Die zweite Probe hat auf bei-
den Seiten der GaAs-Barriere nichtmagnetische Au-Zwischenschichten, die dritte
ferromagnetische Co-Zwischenschichten. Die Au-Schichten wurden thermisch auf-
gedampft, die Co-Schichten mittels Elektronenstrahlverdampfen. Die Dicke der
Zwischenschichten betrug jeweils 2,040,5 A.

Beide Tunnelelemente mit Zwischenschichten zeigen eine deutlich stidrkere Ab-
héngigkeit des Widerstands von der Temperatur als die Referenzprobe ohne Zwi-
schenschichten. Fiir die Probe mit Au-Zwischenschichten ergibt sich bei 100 mV
angelegter Spannung ein Verhéltnis R(2,5K)/R(300K) ~ 7, fiir die Probe mit
Co-Zwischenschichten sogar R(2,5K)/R(300K) ~ 25. Dies muss mit einem Fak-
tor 3 fiir die Probe ohne Zwischenschichten verglichen werden. Die Proben mit
Zwischenschichten zeigen bei niedrigen Temperaturen zudem eine deutlich stérke-
re Zunahme des Widerstands zu sehr kleinen Spannungen (ZBA). LeClair et al.
[126] fanden bei Co/Aly,O3/Co-Tunnelkontakten mit Cr-Zwischenschichten eben-
falls eine stark ausgepréigte Nullpunktsanomalie, die sie auf eine stark modifizier-
te Zustandsdichte an der Co-Cr-Grenzflache zuriickfithrten. Auch das Einfiigen
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auBlerst diinner Schichten an der Fe-GaAs-Grenzfliche scheint die elektronische
Struktur entscheidend zu verdndern. Dies wird von dem Ergebnis unterstiitzt,
dass es aufgrund der Zwischenschichten zu einer starken Unterdriickung des
TMR-Effekts kommt. Bei der Probe mit Au-Zwischenschichten kann kein TMR-
Effekt mehr nachgewiesen werden, die Probe mit Co-Zwischenschicht zeigt einen
stark unterdriickten TMR-Effekt von maximal 0,1% bei 20 mV Bias-Spannung.
Wihrend theoretische Arbeiten einen betrichtlichen TMR-Effekt auch fiir dickere
nichtmagnetische Zwischenschichten [127] und manchmal auch ein Oszillieren des
TMR mit der Dicke der Zwischenschicht voraussagen [128], zeigen Experimen-
te hauptséchlich eine starke Abnahme des TMR innerhalb weniger Monolagen
[126, 129]. Ru-Zwischenschichten in einem Co/Al;O3/Co-Tunnelkontakt unter-
driickten den TMR, beispielsweise schon ab einer Schichtdicke von 2 A [130]. Hier
wurde die Unterdriickung des TMR auf eine starke Interdiffusion an der Co/Ru-
Grenzfliache zuriickgefiihrt. Dieses Durchmischen fiithrt zu einer starken Modifi-
kation der DOS an der Grenzflache. Dieses Modell kann auch das Verschwinden
des TMR fiir die stark durchmischte Fe-Au-GaAs-Grenzflache erkléren.

Bei den Tunnelkontakten mit ferromagnetischen Co-Zwischenschichten sollte es
eigentlich zu keiner nennenswerten Reduktion des TMR kommen. Wie aber be-
reits im Abschnitt 3.2.3 gezeigt, kommt es im System Co-GaAs zu einer star-
ken Durchmischung der Grenzfliche bei thermisch aufgedampften Co-Schichten.
Séamtliche Kontakte zeigten ohmsches Verhalten. Tunnelkontakte mit aufgesput-
terten Co-Kontakten zeigten im Gegensatz zu thermisch aufgedampften Co-Kon-
takten Tunneleigenschaften, trotz unterschiedlicher Schaltfelder der beiden Co-
Kontakte konnte aber auch hier kein TMR-Effekt beobachtet werden [108]. Dies
lasst auch hier auf ein starkes Durchmischen an der Co-GaAs-Grenzflache schlie-
Ben, welche nach Wu et al. [107] nichtmagnetischen oder antiferromagnetischen
Charakter besitzt. Eine entsprechend durchmischte Grenzfliche kann die sehr
starke Unterdriickung des TMR aufgrund der Co-Zwischenschicht erkléren.

Das Einfiigen der diinnen Zwischenschichten zeigt eindrucksvoll, wie empfindlich

der TMR-Effekt auf Verdnderungen an der Grenzfliche reagiert.
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3.4 Hochfeld-Magnetowiderstand

Zusétzlich zu dem bereits ausfiihrlich beschriebenen TMR-Effekt zeigen die ma-
gnetischen Tunnelelemente eine Variation des Widerstands bei hohen Magnetfel-
dern (Hochfeld-Magnetowiderstand, HMR). Dieser wurde bereits in den Arbeiten
von Kreuzer und Moser beobachtet [12,90], als Ursache wurde die Spin-Flip-
Streuung an paramagnetischen Fe-Atomen angefiithrt. Um mehr iiber die physi-
kalische Ursache des HMR in Erfahrung zu bringen, wurden im Rahmen dieser
Arbeit Hochfeld-Messungen an Tunnelelementen mit magnetischen und nichtma-

gnetischen Kontakten durchgefiihrt.

3.4.1 Nichtmagnetische Kontakte

Um zu testen, ob der negative HMR mit dem Ferromagnetismus der Kontakte
verkniipft ist, wurden Referenz-Tunnelelemente mit nichtmagnetischen Au-, Cu-
und Cr-Kontakten hergestellt. Die entsprechenden Magnetowiderstandskurven
fiir Tunnelelemente mit Au- und Cu-Kontakten zeigt die Abbildung 3.18.

Die Tunnelkontakte zeigen bei parallel zur Barriere angelegtem Magnetfeld einen
positiven Magnetowiderstand. Je dicker die zu durchtunnelnde Barriere ist, desto
grofer ist der Effekt (siche Abbildung 3.18 (a)). Die durchgezogenen Linien ent-
sprechen dem Modell von Eaves et al. [131]. Dieses Modell erklért die Erhohung
des Tunnelwiderstands mit der Kriimmung der Elektronenbahn aufgrund des
angelegten Magnetfelds. Die Auswirkungen dieses Effekts werden in der abschlie-
Benden Diskussion naher erldutert.

Fiir Tunnelelemente mit Cu-Kontakten konnte die Dickenabhéngigkeit nicht un-
tersucht werden, da diinnere Barrieren als die hier verwendete 10 nm dicke Bar-
riere ausschliellich ohmsches Verhalten zeigen. Cu ist bekannt als ein elektrisch
aktives Zentrum in GaAs [91]. Es ersetzt im Kristallgitter ein Ga-Atom und
wirkt als doppelter Akzeptor. Aufgrund einer Durchmischung an der Cu-GaAs-
Grenzfliache diirfte es deshalb zu einer deutlichen Reduktion der effektiven Bar-
rierendicke kommen und damit zu dem beobachteten ohmschen Verhalten der

Elemente mit diinneren Barrieren.

Abbildung 3.18 (b) zeigt, dass der HMR nichtmagnetischer Tunnelelemente mit

Cu-Kontakten sowohl unabhéngig von der Temperatur als auch von der angeleg-
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Abbildung 3.18:  Hochfeld-Magnetowiderstand fiir nichtmagnetische Tun-
nelkontakte. (a) Abhingigkeit des positiven HMR wvon der Barrierendicke fir
Au/GaAs/Au-Tunnelkontakte. Die durchgezogenen Linien entsprechen dem Mo-
dell von Eaves et al. [131]. Dabei liefert der Fit an die 6 nm-Kurve die Parameter
zur Berechnung des HMR fiir die 8 und 10 nm dicken Barrieren. Die Messun-
gen wurden bei einer Bias-Spannung von 20 mV und einer Temperatur von 4,2

K durchgefiihrt. (b) Temperatur- und Spannungsabhdingigkeit des HMR fiir einen

Cu/GaAs/Cu-Tunnelkontakt mit einer Barrierendicke von 10 nm.
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Abbildung 3.19: Hochfeld-Magnetowiderstand  fir einen Cr/GaAs/Cr-
Tunnelkontakt mit einer 10 nm dicken Barriere. Parallel und senkrecht bezieht
sich auf die Richtung des Magnetfelds relativ zur Barriere. Nach dem Modell von
Faves et al. [131] wiirde man nur fir die parallele Messung einen positiven HMR

erwarten. Die Bias-Spannung betrug 500 mV und die Temperatur 4,2 K.

ten Spannung ist. Tunnelelemente mit Au- und Cr-Kontakten zeigen ebenfalls

keine Abhéngigkeit von der Spannung und der Temperatur.

Messungen mit einem senkrecht zur Barriere angelegten Magnetfeld deuten dar-
auf hin, dass der von Eaves et al. beschriebene Effekt nicht der einzige fiir die
Hochfeldmessungen relevante ist. Auch fiir Magnetfelder parallel zur Bahn des
tunnelnden Elektrons ergibt sich ein positiver Magnetowiderstand. Dies zeigt die
Abbildung 3.19 fiir einen Tunnelkontakt mit Cr-Kontakten. Die Grofle des Ef-
fekts fillt gegeniiber der Messung mit Magnetfeld parallel zur Barriere etwa um

einen Faktor 2 kleiner aus.
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3.4.2 Magnetische Kontakte

Auch Messungen an Tunnelelementen mit magnetischen Fe-Kontakten zeigen ei-
ne starke Abhéngigkeit des HMR von der Dicke der Tunnelbarriere. Im Gegensatz
zu Tunnelelementen mit nichtmagnetischen Kontakten findet man hier eine aus-
geprigte Temperatur- und Spannungsabhéngigkeit. Ferner zeigt sich, dass der
HMR in starkem Mafle von der Vorbehandlung der Grenzflachen abhéngt.

Dickenabhingigkeit

Abbildung 3.20 zeigt den Hochfeld-Magnetowiderstand fiir drei Proben mit unter-
schiedlich dicker GaAs-Barriere und Fe-Elektroden. Die Tunnelkontakte sind ent-
sprechend der Probe aus Abschnitt 3.2.1 prozessiert, Tunnelkontakte mit Argon-
Ionen-Vorbehandlung bzw. Temperschritten zeigen andere Magnetowiderstands-

effekte (siehe unten). Es zeigt sich eine starke Abhéngigkeit von der Dicke der
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Abbildung  3.20: Hochfeld-Magnetowiderstand — fir — Fe/GaAs/Fe-

Tunnelkontakte mit unterschiedlich dicken GaAs-Barrieren. Die Messungen
wurden bei 4,2 K, 20 mV und parallel zur Barriere angelegtem Magnetfeld
durchgefiihrt.
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GaAs-Barriere und ein deutlich unterschiedliches Verhalten im Vergleich zu den
Tunnelelementen mit nichtmagnetischen Kontakten. Wahrend dort grundsétzlich
ein positiver Magnetowiderstand zu finden war, findet man bei der Probe mit der
diinnsten Barriere iiber den gesamten Messbereich einen negativen HMR. Der
HMR fiir die 10 nm dicke Barriere ist bei kleinen Magnetfeldern ebenfalls nega-
tiv und wird iiber etwa 5 T positiv. Die schmale Spitze bei 0 T zeigt den bereits
diskutierten TMR-Effekt.

Temperatur- und Spannungsabhingigkeit

Abbildung 3.21 (a) zeigt die Temperaturabhéngigkeit des Hochfeld-Magneto-
widerstands fiir ein parallel zur Barriere angelegtes Magnetfeld fiir einen Fe/GaAs/
Fe-Tunnelkontakt mit einer 8 nm dicken Barriere und 20 mV Bias-Spannung. Es
zeigt sich ein allmihlicher Ubergang von einem negativen HMR zu einem posi-
tiven HMR bei hoheren Temperaturen. Tunnelkontakte mit 6 nm dicker GaAs-
Barriere zeigen ein sehr dhnliches Temperaturverhalten.

Das Erhohen der Bias-Spannung bei einer Temperatur von 4,2 K hat &hnli-
che Auswirkungen auf den HMR wie das Erhohen der Temperatur (Abbildung
3.21 (b)). Es zeigt sich ein schrittweiser Ubergang von einem negativen HMR zu
einem positiven HMR bei hoheren Spannungen. Fiir hohere Spannungen scheint
dieser Effekt zu séttigen. Fiir hohere Temperaturen ergab sich eine sehr viel

schwichere Spannungsabhéngigkeit des HMR.

Senkrechte Messungen

Ahnlich wie die Tunnelelemente mit nichtmagnetischen Kontakten zeigen auch
die Elemente mit magnetischen Kontaktschichten bei senkrecht zur Barriere an-
gelegtem Magnetfeld einen Magnetowiderstandseffekt. Die Abbildung 3.22 zeigt
temperatur- und spannungsabhéngige HMR-Kurven fiir Fe/GaAs/Fe-Tunnelkon-
takte mit 8 nm dicker GaAs-Barriere.

Der Tunnelkontakt zeigt bei senkrechten Magnetfeldern oberhalb von etwa 2 T
eine sehr dhnliche Abhéngigkeit von der Temperatur wie die Tunnelkontakte mit
parallel zur Barriere angelegtem Magnetfeld (siche Abbildungen 3.21 (a) und
3.22 (a)). Die temperaturabhéngige Variation des Effekts ist bei parallelem Ma-
gnetfeld um etwa 50% groBer als bei senkrechtem Magnetfeld. Die Widerstands-
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Abbildung 3.21: Hochfeld-Magnetowiderstand fiir ein parallel zur Barriere an-
gelegtes Magnetfeld fiir einen Fe/GaAs/Fe-Tunnelkontakt mit 8 nm dicker GaAs-

Barriere; (a) bei verschiedenen Temperaturen und einer Bias-Spannung von 20

mV; (b) bei verschiedenen Bias-Spannungen und einer Temperatur von 4,2 K.
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Abbildung 3.22: Hochfeld-Magnetowiderstand fiir ein senkrecht zur Barrie-
re angelegtes Magnetfeld fir einen Fe/GaAs/Fe-Tunnelkontakt mit 8 nm dicker
GaAs-Barriere; (a) bei verschiedenen Temperaturen und einer Bias-Spannung

von 20 mV; (b) bei verschiedenen Bias-Spannungen und einer Temperatur von

/.2 K.
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werte wurden auf den Wert bei 1,7 T normiert. Bei diesem Wert sind die diinnen
Fe-Schichten vollsténdig in senkrechter Richtung aufmagnetisiert. Reduziert man
das Feld unter 1,7 T, dreht sich die Magnetisierung der beiden Kontakte un-
terschiedlich schnell von der out-of-plane-Richtung in die bevorzugte in-plane-
Richtung. Das breite Maximum um 0 T bei senkrechten Messungen entspricht
dem schmalen TMR-Effekt bei paralleler Messung. Zusétzlich kann man in der
Abbildung 3.22 (a) einen kleinen Sprung bei etwa 0 T erkennen, der von einem
spontanen Umschalten einer der beiden Schichten bei nicht exakt senkrechtem
Magnetfeld kommen konnte. Dieser Sprung konnte nicht bei allen Proben gefun-
den werden.

Auch die Spannungsabhéingigkeit des senkrechten HMR verhélt sich weitgehend
dhnlich zum HMR bei parallelem Magnetfeld (siche Abbildungen 3.21 (b) und
3.22 (b)). Die spannungsabhingige Anderung des HMR ist bei parallelem Mag-
netfeld um etwa 60% grofler als bei senkrechten Magnetfeld. Fiir hohere Tempe-
raturen zeigt sich ebenfalls eine sehr viel schwéchere Spannungsabhiingigkeit des

HMR.

Einfluss der Grenzfliche

Der starke Einfluss der Grenzflaiche auf den HMR, zeigt sich bei Messungen an
einer Probe mit Argon-lonen-Vorbehandlung (Abbildung 3.23). Die bei der Mes-
sung verwendete Probe entspricht der aus Abbildung 3.15. Bei niedrigen Tempe-
raturen ergibt sich ein annéhernd linearer positiver Magnetowiderstand, wéhrend
sich fiir hohere Temperaturen ein dhnliches Verhalten zeigt wie bei den nicht vor-
behandelten Proben aus Abbildung 3.21.

Auch HMR-Messungen an den getemperten Proben aus Abschnitt 3.2.4 deu-
ten auf einen Einfluss der Grenzfliche auf den HMR hin (Abbildung 3.24). Fiir
hohere Prozesstemperaturen ergibt sich zuerst ein Hochbiegen zu einem positiven
HMR, nach dem 200°C-Temperschritt ergibt sich ein anndhernd linearer negati-
ver HMR.

Die 10 nm dicken GaAs-Barrieren in (110)-Orientierung zeigten ein #dhnliches

Verhalten wie die 8 nm dicken Barrieren in (001)-Orientierung.



Kapitel 3. Messergebnisse und Diskussion 79

1020 1 — 2K Fe/GaAs, . /Fe mit
i —— 96K Ar -Vorbehandlung
1,015 | 213K paralleles Magnetfeld -
T
a
£ 1000 .
)
~
1,005 7
1,000 7

-0 8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8 10
B (T)
Abbildung 3.23: Hochfeld-Magnetowiderstand fiir den mit Ar-Ionen vorbehan-
delten Fe/GaAs/Fe-Tunnelkontakt aus Abbildung 3.15, gemessen bei parallelem

Magnetfeld und den angegebenen Temperaturen. Die Bias-Spannung betrug 20
mV.
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Abbildung 3.24: Hochfeld-Magnetowiderstand — fiir die getemperten

Fe/GaAs/Fe-Tunnelelemente aus Abbildung 3.10, gemessen bei parallelem

Magnetfeld, einer Bias-Spannung von 20 mV und einer Temperatur von 4,2 K.
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3.4.3 Diskussion

Da der in dieser Arbeit beobachtete Hochfeld-Magnetowiderstand sowohl in theo-
retischen als auch in experimentellen Arbeiten noch kaum behandelt wurde, wer-
den in diesem Unterabschnitt einige Modelle vorgestellt, die zu einer Abhéngigkeit
des Tunnelwiderstands von einem hohen Magnetfeld fithren kénnen. Jedes Modell

wird auf die Vereinbarkeit mit den experimentellen Daten hin iiberpriift.

Lorentz- Ablenkung

Bei einem parallel zur Barriere angelegtem Magnetfeld gewinnen die tunnelnden
Elektronen Bewegungsenergie parallel zur Barriere, was wiederum zu einem Ener-
gieverlust senkrecht dazu fiithrt. Effektiv erhoht sich damit die Barriere und es
kommt zu héheren Tunnelwidersténden [132]. In einem anschaulichen Bild folgen
die tunnelnden Elektronen auf ihrem Weg durch die Barriere einer gekriimm-
ten Trajektorie. Effektiv verldngert sich dadurch der Weg der Elektronen durch
die Barriere und der Widerstand wird grofier. Eaves et al. [131] berechnen den

Tunnelstrom I(B) zu:

I(B) = Iyexp(—3B?) (3.4)
mit 25
e K
b= Wﬂ (3.5)

wobei [y den Strom ohne dufleres Magnetfeld bezeichnet. Die Messungen an den
Tunnelelementen mit nichtmagnetischen Kontakten konnen mit diesem Modell
erklart werden. Wie erwartet nimmt der HMR bei Tunnelelementen mit Au-
Kontakten mit dickerer Barriere zu (Abbildung 3.18(a)). Der ebenfalls eingezeich-
nete Fit nach Eaves et al. [131] zeigt zwar keine quantitative Ubereinstimmung
mit dem Experiment, aber die Abhéngigkeit von der Barrierendicke wird zumin-
dest qualitativ korrekt beschrieben. Der Fit an die 6 nm-Kurve liefert hier die
Parameter zur Berechnung des HMR fiir die 8 und die 10 nm dicke Barriere.

Der Effekt sollte nur eine schwache Abhéngigkeit von der Temperatur und der
Spannung zeigen. Die Temperaturabhéngigkeit der GaAs-Bandliicke sollte zu ei-
ner Reduktion der mittleren Barrierenhohe von 0,76 eV bei 4,2 K auf 0,71 eV bei
Zimmertemperatur fithren. Dabei wurde vorausgesetzt, dass die Fermi-Energie
unabhéingig von der Temperatur in der Mitte der Bandliicke pinnt. Eine ange-

legte Bias-Spannung von 100 mV sollte bei einem linearen Spannungsabfall iiber
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die Barriere ebenfalls zu einer Reduktion der Barrierenhéhe um 50 meV fiihren.
Berechnet man die Auswirkungen auf den HMR, so sollte sich bei einer hoheren
Spannung (100 mV vs. 20 mV) oder einer héheren Temperatur (hier 224 K vs.
4,2 K) eine Reduktion des positiven HMR um etwa 25% ergeben. In der Abbil-
dung 3.18(b) sieht man tatséchlich eine schwache Abnahme des HMR mit hoherer
Temperatur bzw. Bias-Spannung, sie féllt aber im Vergleich zu den Berechnungen
kleiner aus.

Bei senkrecht zur Barriere angelegtem Magnetfeld sollte es laut dem Eaves-Modell
zu keiner Ablenkung kommen und damit auch zu keiner Erhohung des Wider-
stands bei hoheren Magnetfeldern. Dies gilt streng aber nur fiir Elektronen mit
verschwindender Komponente des Wellenvektors parallel zur Barriere, k; = 0.
Tunneln die Elektronen iiber lokalisierte Zustinde in der Barriere, konnen sie
aber einen betrédchtlichen Bewegungsanteil parallel zur Barriere besitzen. Fiir
dicke Barrieren sollte der Transport iiber lokalisierte Zusténde in der Barriere
dominieren [1], so dass es auch bei einem senkrecht zur Barriere angelegtem Ma-
gnetfeld zu einem positiven Magnetowiderstand kommt.

Die Landauquantisierung der GaAs-Barriere bei hohen senkrechten Magnetfeldern
konnte zu einer energetisch verdnderten Barriere und damit zu einem Magneto-
widerstands-Effekt fithren. Inwieweit das Bild der Landauquantisierung, das fiir
zweidimensionale Elektronengase giiltig ist, hier anwendbar ist, muss geklart wer-
den.

Fiir magnetische Tunnelkontakte zeigt sich im Vergleich zu nichtmagnetischen
Tunnelkontakten ein deutlich unterschiedliches Verhalten. Der HMR ist hier von
der Bias-Spannung und der Temperatur abhéngig. Es scheint, als ob dieser Um-
stand auf den Ferromagnetismus der Kontakte zuriickzufiihren ist. Wenn man
annimmt, dass der HMR magnetischer Tunnelkontakte aus zwei Beitrdgen be-
steht, einem temperaturunabhéngigen Beitrag aufgrund eines verldngerten Tun-
nelpfads, und einem unbekannten Beitrag aufgrund des Ferromagnetismus der
Kontakte, kann der letztere extrahiert werden. Abbildung 3.25 (a) zeigt die
R(B, 237 K)-Kurve aus Abbildung 3.21 (a). An diese wurde bei B ~ 0 eine Ge-
rade mit Steigung dR(B, 237 K)/dB|p~o gefittet. Durch Abziehen dieses linearen
Beitrags von der R(B, 237 K)-Kurve gelangt man zu dem temperaturunabhéngi-
gen Beitrag zum HMR (Fit). Subtrahiert man nun diesen Fit von den temperatu-
rabhéngigen Rohdaten aus Abbildung 3.21 (a), ergibt sich ein anndhernd linearer
negativer HMR (Abbildung 3.25(b)).
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Abbildung 3.25: (a) Hochfeld-Magnetowiderstandskurve fir eine Temperatur
von 237 K nach Abbildung 3.21 (a). Den Fit fiir den positiven Beitrag zum HMR
erhdlt man, indem man von der 237 K-Kurve eine Gerade mit der Steigung
dR(B,237K)/dB nahe bei B = 0 abzieht. (b) Nach Abzug des temperaturun-
abhingigen positiven Beitrags zum HMR (Fit) von den Messkurven aus Abbildung

3.21 (a) ergibt sich ein anndihernd linearer negativer HMR.

Zur Erklarung dieses negativen HMR bei Tunnelelementen mit magnetischen

Kontakten werden verschiedene Modelle vorgeschlagen.
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Streuung an paramagnetischen Verunreinigungen

In der Arbeit von Kreuzer [12] wurde der HMR auf Spin-Flip-Streuung an isolier-
ten Fe-Atomen in der Barriere zuriickgefiihrt. Diese werden wéhrend der Prozes-
sierung induziert und agieren als paramagnetische Streuzentren, die zu Spin-Flip-
Streuung der tunnelnden Elektronen fiithren konnen. Elektronenspinresonanz-
Experimente zeigen, dass Eisen in GaAs als Fe3"-Ionen mit einer 3d*-Elektronen-
konfiguration vorliegt. In einem von auflen angelegten Magnetfeld kommt es
zur Zeeman-Aufspaltung der Niveaus mit Spinorientierung S, = +3,+3 43,
Bei niedrigen Temperaturen erwartet man eine Unterdriickung der Spin-Flip-
Streuung mit steigendem Magnetfeld, da die Elektronen verstdarkt in dem nied-
rigsten Niveau mit S, = —g kondensieren. Soll ein Majoritatselektron, dessen
Spin parallel zum dufleren Magnetfeld ist, eine Spin-Flip-Streuung erleiden, muss
sich die Spinquantenzahl S, um -1 &ndern. Dies geht nur, wenn sich der pa-
ramagnetische Streuer nicht bereits im untersten Niveau befindet. Bei hoheren
Temperaturen kommt es auch bei hohen Magnetfeldern wieder zu einer endlichen
Besetzung der hoheren Spinzustdnde und damit wieder zu Spin-Flip-Streuung.
Die Temperaturabhingigkeit des linearen negativen HMR sollte folglich mit der
Besetzung der hoheren Spinzustéinde, 1 — g, korreliert sein. Abbildung 3.26 zeigt
die Wahrscheinlichkeit der Besetzung des Grundzustands g bei 10 T als Funktion
der Temperatur. Wahrend die Besetzung oberhalb von etwa 50 K nahezu séttigt,
zeigt die ebenfalls aufgetragene Steigung des negativen HMR fiir zwei Proben mit
unterschiedlich dicker Barriere (6 und 8 nm) eine Abnahme iiber den gesamten
Temperaturbereich. Spin-Flip-Streuung an paramagnetischen Verunreinigungen
in der Barriere kann folglich den beobachteten HMR nicht alleine erkléren. Es
kommt zwar zu einer Abnahme des Widerstands mit angelegtem Magnetfeld,
aber die Temperaturabhéngigkeit im Experiment unterscheidet sich deutlich von
der theoretisch erwarteten.

Eine Spannungsabhéngigkeit ist in diesem Modell nicht explizit beinhaltet. Ei-
ne Erhéhung der Bias-Spannung kénnte aber aufgrund der damit verbundenen
hoheren Energien der tunnelnden Elektronen zu einer verdnderten Spin-Flip-Rate
fithren und damit zu einem unterschiedlichen Verhalten des HMR. Welche Span-
nungsabhéngigkeit daraus resultiert, bleibt zu kléaren.

Das dhnliche Verhalten der Proben bei senkrecht zur Barriere angelegtem Ma-
gnetfeld fithrt in diesem Modell zu keinem Widerspruch, da die Richtung des
Magnetfelds nicht relevant ist.
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Abbildung 3.26: Temperaturabhdngigkeit der Steigung des linearen negativen
HMR fiir Fe/GaAs/Fe-Tunnelkontakte mit 6 nm und 8 nm dicker GaAs-Barriere.
Die gepunktete Linie zeigt die Temperaturabhdngigkeit der Besetzungswahrschein-
lichkeit des Grundzustands @ einer FeT-Verunreinigung in GaAs bei einem Ma-
gnetfeld von 10 T.

Zeeman-Aufspaltung

Die lineare Abhéngigkeit des Tunnelwiderstands vom angelegten Magnetfeld legt
die Vermutung nahe, dass auch der Zeeman-Effekt eine Rolle spielen konnte,
da dieser ebenfalls linear vom Magnetfeld abhéngt. Die folgende Herleitung der
Leitfahigkeit wurde von Tomasz Dietl durchgefiihrt [133].

Die Tunnelleitfahigkeit GG ist bei unabhéngigen Spinkanilen gegeben durch

G = (&/h) [ dB(-0f [OB)(Ti(E) + T,(B) (3.6)

mit
f=1/(1+exp|[(E — Er)/ksT], (3.7)

wobei Fp die Fermi-Energie in den Metallkontakten ist. Die Lage der Fermi-
Energie im Bezug auf die Bandkante der GaAs-Barriere wird durch Oberflichen-
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zustidnde in der Mitte der Bandliicke bestimmt. In unserem Fall ist

—0f/OE = 0(E — Ep). (3.8)
Fiir nichtmagnetische Barrieren gilt

Ty, = Ay exp(—2kd), (3.9)

mit Ay spinabhéngigen Vorfaktoren, die beispielsweise von der Zustandsdichte

der Kontakte abhéngen und
Kk =V2m*U/h, (3.10)

mit m* = 0, 066m der effektiven Masse der Elektronen in GaAs und mg der freien
Elektronenmasse. T'; sind die Transmissionswahrscheinlichkeiten fiir spin-down-
bzw. fiir spin-up-Elektronen. Ein Magnetfeld fithrt wegen dem Zeeman-Effekt zu

einer spinabhéngigen Barrierenhohe
1

Hierbei ist Uy = 0, 76 eV die Barrierenhche ohne dufleres Magnetfeld, g* = —0, 44
der Elektronen-g-Faktor und pp = 9,274 - 10724J/T das Bohrsche Magneton.
Vernachléssigt man den Einfluss des Magnetfelds auf die Lage der Fermi-Energie,
und setzt man den Energie-Nullpunkt bei der Fermi-Energie Er, so ergibt sich

fiir die Transmissionswahrscheinlichkeiten

Tn = ATlexp(—Zf-@”d) = Auel’p(—2d\/2m*Uu/h> . (312)

Die Quadratwurzel in Gl. (3.12) wird nun in eine Taylor-Reihe entwickelt. Da
lg*upB| < Uy — Er, muss nur der Term erster Ordnung in g*up B beriicksichtigt

werden

TTl = Anexp(—Qlid + lidg*/JJBB/zUo) . (313)

Eine Entwicklung der Exponentialfunktion liefert schliefSlich

Tw = A”ea;p(—Q/id) : (1 + /idg*/LBB/QUO) . (314)

Setzt man die T} -Werte aus Gl. (3.14) in die Formel fiir die Leitfahigkeit G ein
(Gl. (3.6)), so erhdlt man
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AG  G(B)-G(0) <Ti - TT) greB (3.15)

G GO \T +T;) 2¢
Fiir nichtmagnetische Tunnelkontakte mit 7] = T} ergibt sich keinerlei Abhéngig-
keit von einem angelegtem Magnetfeld, AG /G = 0. Im Grenzfall halbmetallischer
Kontakte ergibt sich bei B = 10 T, x = 1,15 nm ™" und einer Barrierendicke von
8 nm eine Anderung der Leitfihigkeit von etwa +0, 15%. Das Vorzeichen + erhélt
man fiir 7| = 0, das Vorzeichen — fiir 7} = 0. Dieser Effekt ist prinzipiell auch
bei senkrecht zur Barriere angelegtem Magnetfeld relevant.
Es ergibt sich ein linearer Magnetowiderstand, die Grofle des Effekts féllt im Ver-
gleich zum Experiment aber deutlich zu klein aus. Sowohl die Temperatur- als
auch die Spannungsabhéngigkeit von Ao /o kénnen in diesem Modell nicht er-
klart werden. Zusétzlich wiirde das Vorzeichen des MR in Widerspruch stehen zu
neueren Messungen, die darauf hindeuten, dass der Tunnelstrom hauptséchlich
von Fe-Majoritatsspins getragen wird [134]. Da deren Spin antiparallel zum &ufle-
ren Magnetfeld und der g-Faktor in GaAs negativ ist, sollte fiir diese Elektronen
die Tunnelbarriere mit dem Magnetfeld grofler werden. Im Gegensatz zu unserem
Experiment sollte der Zeeman-Effekt zu einem positiven linearen HMR fiihren.
Zusitzlich zu der Aufspaltung der Leitungsbandkante von GaAs kommt es zu
einer Abhéngigkeit der Fermi-Energie vom &ufleren Magnetfeld [133]. Diese Ab-
héngigkeit kommt von der Zeeman-Aufspaltung von Grenzflichenzustdnden. In-

wieweit dieser Mechanismus zum HMR beitrdgt bedarf weiterer Klarung.

Hochfeld-Suszeptibilitét

Ein weiteres Modell zur Erklarung des negativen Hochfeld-Magnetowiderstands
wurde von Siewert vorgeschlagen [135]. Das Modell basiert auf einer verénderli-
chen Besetzung der spinpolarisierten Bénder in den ferromagnetischen Kontakten
aufgrund eines dufleren Magnetfelds in Analogie zur Paulischen Spinsuszeptibi-
litdt [136]. Der Einfachheit halber wird angenommen, dass es aufgrund des dufle-
ren Magnetfelds nur zu einer relativen Verschiebung der spin-up- und spin-down-
Béander kommt und nicht zu einer Verdnderung der Form der Zustandsdichte.
Dies stellt wohl eine sehr starke Vereinfachung dar, da es neben dem Spinanteil
der Suszeptibilitdt auch einen erheblichen Bahnbeitrag gibt [137]. Bei einer Tem-
peratur T' = 0 und verschwindendem Magnetfeld haben die spin-up- und spin-
down-Bénder eine gemeinsame Fermi-Energie EY% (Abbildung 3.27 (a)). Bei An-

legen eines Magnetfelds wird das spin-up-Band energetisch um pugB nach unten
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Abbildung 3.27: Spinpolarisierte Binder der ferromagnetischen Kontakte; (a)
bei verschwindendem Magnetfeld, die Referenz-Fermienergie ist E%; (b) bei end-
lichem Magnetfeld. Die Bédnder sind um den Betrag pupB verschoben und die

Fermi-Energien um A;Ep.

verschoben, das spin-down-Band um den gleichen Betrag nach oben (Abbildung
3.27 (b)). Als Konsequenz verschiebt sich die Fermi-Energie der spinpolarisierten
Bénder und es werden Elektronen in das spin-up-Band verschoben, wodurch sich
die Polarisation dndert. Aufgrund der Energieabhéngigkeit der Zustandsdichten
verschiebt sich die Fermi-Energie fiir die beiden Spinrichtungen um unterschied-

liche Betrdge A;Ep, j =1, |. In diesem einfachen Bild erhélt man
Dj(E})

Dy(Eg) + D\ (E%)

mit j° dem antiparallelen Spin zu j. Fiir die Hochfeldsuszeptibilitdt x ergibt sich

= 4p% , :
Dy(E%) + Dy(EY)
mit D;(EY%) den spinabhingigen Zustandsdichten an der Fermi-Energie bei ver-

schwindendem Magnetfeld.
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Welche Auswirkungen hat die Anderung der Fermi-Energie auf die Leitfihigkeit
des Tunnelkontakts? Im Modell von Julliere ist die Leitfdhigkeit der einzelnen
Spinkanéle proportional zum Produkt der Zustandsdichten fiir die jeweilige Spin-

orientierung in den beiden Ferromagneten (vergleiche auch Abschnitt 1.1):
Gy oc |M|*Dyj(Er) Dy jo(Er) (3.18)

M Dbeschreibt das effektive Tunnelmatrixelement, [ und r bezeichnen den linken
bzw. rechten Kontakt. Die Spinpolarisation der Ferromagnete ist folgendermafien

mit der Zustandsdichte D, j, ¢ = [, r, an der Fermi-Energie verkniipft:

D,y —D,,
P =2 " 3.19
DM + D@ 1 ( )
Da hier nur die Leitfahigkeit bei hohen Magnetfeldern interessiert, muss nur die
parallele Magnetisierungsausrichtung untersucht werden. Diese ist nach Julliere

gegeben durch

2me?
GP - T|M| (DZ7TD7’7T —'I_ DZ7LDT7L) . (3.20)

Da im Experiment gleiche Elektrodenmaterialien verwendet wurden, braucht
nicht zwischen linker und rechter Elektrode unterschieden werden. Bei Anlegen
eines dufleren Magnetfelds verdndern sich die Fermi-Energien wie in Gleichung
(3.16) beschrieben. Siewert berechnet die Anderung der Leitfihigkeit, indem er
die Energieabhéingigkeit der Zustandsdichte vom Magnetfeld in erster Ordnung
mit einbezieht [135]:

2me? DD dD dD
B) — — M|? |4y, B—1"1 L_ 22 21
Gr(B) - Go(0) = 5 IMP [un L (400 - 02 (3.21)

Ein Vergleich von (3.17) und (3.21) zeigt, dass der Magnetowiderstand bei hohen
Magnetfeldern direkt proportional zur Suszeptibilitét y ist. Gleichung (3.21) zeigt

auflerdem, dass das Vorzeichen des HMR abhéingig ist von der Energieabhéngig-
keit der spinpolarisierten Zustandsdichte an der Fermi-Energie und somit auch
vom verwendeten Material.

Eine exakte Auswertung der Messungen ist mit dieser Theorie kaum moglich. Fiir
diesen Zweck miisste die spinpolarisierte Zustandsdichte mit einer Auflésung im
meV-Bereich bestimmt werden. Obwohl dies fiir bulk prinzipiell méglich ist, kann
dieses Ergebnis nicht auf Grenzflachen iibertragen werden, da die Zustandsdichte
hier sehr stark von den verwendeten Materialien und der Qualitdt der Grenz-
fliche abhéngt. Der vorhergesagte Effekt liegt aber wohl zumindest in der rich-
tigen GroBenordnung. Dieser kann mit AG/G ~ ug(dD;/dE)/D; abgeschitzt
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werden. Typischerweise &ndert sich die Zustandsdichte eines Ubergangsmetalls
sehr stark mit der Energie, so dass hieraus leicht ein Magnetowiderstandseffekt
von 1% resultieren kann. Dieses Modell konnte erklaren, warum der Hochfeld-
Magnetowiderstand so sensitiv auf Verdnderungen an der Grenzflache reagiert.
Statt von den Zustandsdichten selbst hdngt der HMR von deren Ableitung ab, so
dass auch kleine Anderungen einen deutlichen Effekt hervorrufen koénnen. Dies
zeigt sich auch im Experiment. Kleinste Verdnderungen an der Grenzflache fiihr-
ten oft zu einem génzlich unterschiedlichen Verhalten des HMR. Es scheint, als ob
der HMR wichtige Informationen zur Ferromagnet-Halbleiter-Grenzfliche liefern
konnte.

Der Hochfeld-Magnetowiderstand sollte laut dieser Theorie nur sehr schwach von
der Temperatur abhingen. Dies widerspricht den experimentellen Ergebnissen.
Eine mogliche Erkldarung wéren geringfiigige Verdnderungen der Bandstruktur
aufgrund eines variierenden Verhéltnisses von Spin- und Bahnbeitrag zur Suszep-
tibilitdt. Ferner beinhaltet das Modell von Siewert keine Spannungsabhéngigkeit.
Auch bei diesem Modell spielt die Richtung des von auflen angelegten Magnet-
felds keine Rolle.

Es ist wohl so, dass nicht ein einzelner Mechanismus fiir den HMR verantwortlich
gemacht werden kann. Ein von der Barrierendicke abhéngiger Beitrag aufgrund
der Lorentz- Ablenkung spielt wohl bei allen Kontaktmaterialien eine Rolle. Inwie-
weit die anderen vorgestellten Mechanismen im einzelnen den HMR beeinflussen,
ist aufgrund der begrenzten Kenntnis der Grenzflicheneigenschaften kaum ab-

zuschatzen.

3.5 Tunnelkontakte mit supraleitender Gegen-
elektrode

Mit Hilfe von Ferromagnet /Isolator/Supraleiter-Tunnelkontakten kann die Spin-
polarisation der Leitungselektronen in Ferromagneten direkt bestimmt werden.
Erstmals wurde dies von Tedrow und Meservey im Jahr 1971 gezeigt [32]. In
diesen Experimenten wird die Zeemann-Aufspaltung der Quasiteilchen-Zustands-
dichte des supraleitenden Kontakts in einem duBeren Magnetfeld benutzt [34]. Ist
der zweite Kontakt ein Ferromagnet mit unterschiedlichen Zustandsdichten fiir

Majoritéts- und Minoritétselektronen, kommt es zu unterschiedlichen Leitfahig-
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keiten fiir die beiden Spinkanéle. In diesem System kann die Spinpolarisation ohne
einen zweiten Ferromagneten unmittelbar bestimmt werden und es muss nicht auf
das Julliere-Modell zuriickgegriffen werden (Meservey-Tedrow-Methode).

Diese Methode ist insbesondere zur Polarisationsbestimmung eines epitaktischen
Fe-Kontakts interessant, da die in 2.1 beschriebene Prozessierung die Epitaxie
eines Kontaktes mit Hilfe einer UHV-Transportkammer ermdoglicht [100]. Der
zweite ferromagnetische Kontakt hingegen diirfte nur sehr schwer epitaktisch zu
realisieren sein, da hierzu die GaAs-Oberfliche bei hoheren Temperaturen vor-
behandelt werden miisste, was wiederum zu einer starken Durchmischung an
der ersten Fe-GaAs-Grenzflache fithrt. Da im Julliere-Modell die Spinpolarisati-
on einer ferromagnetischen Schicht nur in Abhéngigkeit von einer zweiten Schicht
bestimmt werden kann, ist eine quantitative Auswertung zweier unterschiedlicher

Grenzflachen nur schwer durchzufiithren.

3.5.1 Inverser Proximity-Effekt

Der iiblicherweise in diesen Experimenten verwendete Supraleiter ist Aluminium.
Dieses Metall ist wegen seiner niedrigen Kernladungszahl (Z = 13) besonders
gut geeignet, da die Spin-Bahn-Wechselwirkung zu Spin-Flip-Streuung im Su-
praleiter und damit zum Verschwinden der Zeeman-Aufspaltung fiihrt. Da die
Spin-Bahn-Kopplung mit der Kernladungszahl Z wie Z* zunimmt [138], sind
schwerere Elemente wie Niob (Z = 41), Indium (Z = 49), Zinn (Z = 50) oder
Blei (Z = 82) weniger gut fiir diese Experimente geeignet.

In dieser Arbeit wurde ebenfalls Aluminium als Supraleiter gewahlt. Zuerst wur-
den Teststrukturen hergestellt, um die Prozessparameter zu ermitteln, die zur
Supraleitung des Aluminiums fithren. Hierfiir wurde eine etwa 10 pym breite und
2 mm lange Leiterbahn mit grofien Kontaktpads zum Bonden verwendet, die
eine deutliche Widerstandsianderung beim Ubergang in den supraleitenden Be-
reich zeigen sollte. Erste Versuche mit einer 10 nm diinnen Al-Schicht, abgedeckt
mit einer 20 nm dicken Cu-Schicht und einer 80 nm dicken Au-Schicht zeigten
keine Supraleitung des Aluminiums. Grund hierfiir ist der inverse Proximity-
Effekt [139-141]. Genauso wie die supraleitenden Eigenschaften in das Normal-
metall eindringen, konnen die normalleitenden Elektronen auch in die supralei-
tende Schicht eindringen und die Supraleitung unterdriicken. Dies kann zu einer

erheblichen Reduktion der Ubergangstemperatur der supraleitenden Schicht bei
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Abbildung 3.28: Widerstand eines 10 nm dicken, 20 um breiten und 2 mm
langen Aly g3 Cug o2-Streifens, abgedeckt mit 20 nm Cu und 80 nm Aw, in Abhdngig-
keit von einem senkrecht zum Streifen angelegten Magnetfeld. Es ergibt sich ein
kritisches Magnetfeld von etwa 50 mT. Die Stromstdrke betrug 1 pA und die
Temperatur 400 mK.
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Abbildung 3.29: Widerstand des gleichen Al gs Cup o2-Streifens wie in Abbil-
dung 3.28 in Abhdingigkeit von der Stromstdrke. Es erqibt sich ein kritischer Strom
von etwa 100 pA, entsprechend einer kritischen Stromdichte von etwa 10° A/m?.

Die Messtemperatur betrug 400 mK.
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direktem Kontakt mit einem normalleitenden Metall fithren. Fiir sehr diinne Su-
praleiterschichten und dicke Abdeckschichten kommt es zu einer vollstdndigen
Unterdriickung der Supraleitung. Bringt man zwischen Normalleiter und Supra-
leiter eine diinne isolierende Schicht, verliert der inverse Proximity-Effekt schnell
an Wirkung [142]. So dienen nichtmagnetische Schichten, die durch eine Al;O3-
Barriere von der zu untersuchenden Schicht mit supraleitenden Eigenschaften
getrennt ist, als Tunnelspektroskopie-Sonden [143,144]. Die Tunnelbarriere ver-
hindert hier den Einfluss des normalleitenden Metalls auf den Supraleiter.

Die Abbildungen 3.28 und 3.29 zeigen den Widerstand eines Alj 9sCug go-Streifens
mit 10 nm Dicke, abgedeckt mit 20 nm Cu und 80 nm Au, in Abhéngigkeit von
einem senkrecht zum Streifen angelegten Magnetfeld und in Abhéngigkeit von der
Stromstarke. Die Alj 9gCug g2-Schicht wurde nach dem Aufsputtern fiir 10 min bei
einem Oq-Druck von etwa 500 mbar oxidiert. Die leichte Cu-Dotierung wurde ver-
wendet, weil diese zu verbesserten supraleitenden Eigenschaften fiithren soll [145].
Die Legierung wurde durch alternierendes Wachstum der beiden Schichten in der
Sputteranlage realisiert (10 Lagen Al mit einer Dicke von jeweils 9,8 A und 9 La-
gen Cu mit jeweils 0,2 A). Es stellte sich aber heraus, dass reine Al-Schichten sehr
ahnliche Eigenschaften zeigen, so dass fiir die weiteren Schritte von der Kupfer-
Dotierung abgesehen wurde. Die Al gsCug g2-Streifen zeigen bei einer Temperatur
von 400 mK supraleitende Figenschaften. Bei einer Stromstérke von 1uA ergibt
sich ein kritisches senkrechtes Magnetfeld von etwa 50 mT (Abbildung 3.28).
Der Widerstand der Schicht fillt aufgrund eines Messartefakts des Semiconduc-
tor Parameter Analyzers bei sehr kleinen Stromen (siche auch Abbildung 3.29)
nicht vollstandig auf Null. Interessanter wére das kritische Magnetfeld parallel
zur supraleitenden Schicht, da dieses gegeniiber einem senkrechtem Magnetfeld
deutlich erhoht sein sollte. Da es sich aber bei den Proben nur um Teststrukturen
handelt, wurde von dieser Messung abgesehen.

Stromabhingige Messungen liefern eine kritische Stromdichte von etwa 10 A /m?
(Abbildung 3.29). Diese Werte liegen in dem fiir Aluminium erwarteten Bereich.
Wie bereits oben erwéihnt, zeigen reine Al-Schichten ein sehr dhnliches Verhal-
ten. Die Sprungtemperatur wurde zwar nicht exakt bestimmt, sie liegt bei dieser
Probe aber bei etwa 1,5 K. Al-Schichten, die in der Univex aufgedampft wurden,

zeigten im Gegensatz zu den gesputterten Schichten keine Supraleitung.
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3.5.2 Messungen in Tunnelgeometrie

In der Folge wurden die oben beschriebenen supraleitenden Schichten als Kontak-
te in Al/GaAs/Fe-Tunnelelementen eingesetzt. Leitfahigkeitsmessungen an sol-
chen Elementen zeigen kein Energiegap des Supraleiters. Bei den 10 nm diinnen
Al-Schichten im tatséchlichen Tunnelkontakt konnte die Supraleitung wegen der
dicken Abdeckschichten und den folglich bereits im normalleitenden Zustand sehr
niedrigen Widerstdnden nicht bestétigt werden.

Zusétzlich wurden deshalb Tunnelelemente mit einer 130 nm dicken Al-Schicht
ohne Oxid-Barriere hergestellt. Die Al-Schicht wurde nur mit diinnen Cu- und
Au-Schichten (je 5 nm) abgedeckt, um Einfliissse des inversen Proximity-Effekts
zu minimieren. Dicke Al-Schichten sind grundsétzlich nicht fiir die Messung der
Spinpolarisation des ferromagnetischen Kontakts geeignet, da nur bei diinnen Al-
Schichten (etwa 5-10 nm) geniigend hohe Magnetfelder angelegt werden kénnen,
die zu einer ausreichend groflen Zeeman-Aufspaltung der supraleitenden Zustands-
dichte fithren. Die Messungen sollten zeigen, ob die Meservey-Tedrow-Methode
prinzipiell bei GaAs-Barrieren anwendbar ist. Bei diesen Tunnelkontakten konn-
te die Supraleitung’ auf der Al-Leiterbahn bestitigt werden (Abbildung 3.30).
Aufgrund eines Offsets der supraleitenden Spule im Kryostaten ist die Messkurve
leicht gegen das Nullfeld verschoben. Die Leitfahigkeitsmessungen in der Tun-
nelgeometrie wurden entsprechend bei einem Magnetfeld von etwa 9 mT durch-
gefiihrt. Diese Messungen zeigen aber keinerlei Anzeichen von Supraleitung (Ab-
bildung 3.31). Das Inset zu Abbildung 3.31 zeigt eine Messung im Bereich von
-1,25 mV bis 1,25 mV. Da die Tunnelwahrscheinlichkeit proportional zum Pro-
dukt der Zustandsdichten ist und supraleitendes Aluminium eine verschwindende
Zustandsdichte im supraleitenden Gap (A = 0,34 meV bei 0 K) aufweist, sollte
es in diesem Spannungsbereich zu einer starken Erhohung des Tunnelwiderstands
kommen. Dies konnte im Experiment nicht bestéatigt werden. Messungen bei Ma-
gnetfeldern oberhalb des kritischen Magnetfelds der supraleitenden Schicht zeig-
ten keinerlei Verdanderung zu der Messung aus Abbildung 3.31. Es zeigt sich also,
dass im Al/GaAs-System die supraleitenden Eigenschaften der Elektroden nicht

die Tunnelcharakteristik eines entsprechenden Tunnelelements beeinflussen.

"In der Tunnelgeometrie wurde der Widerstand der Bonddrihte mitgemessen, so dass der
Widerstand der Al-Schicht beim Ubergang in den supraleitenden Zustand nicht auf Null fillt.
Auflerdem konnte das bereits weiter oben erwihnte Messartefakt des Semiconductor Parameter

Analyzers bei sehr kleinen Stromen eine Rolle spielen.
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Abbildung 3.30: Widerstand einer 130 nm dicken Al-Schicht, abgedeckt mit
5 nm Cu und 5 nm Au, bei zwei verschiedenen Stromstdarken in Abhdngigkeit von

einem senkrecht zur Barriere angelegten Magnetfeld. Die Messtemperatur betrug

400 mK.
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Abbildung 3.31: Widerstand eines 130 nm Al/5,5 nm GaAs/20 nm Fe-
Tunnelkontakts bei einer Temperatur von 400 mK. Das Inset zeigt einen Aus-
schnitt von -1,25 mV bis 1,25 mV. In diesem Bereich sollte das supraleitende

Gap von Aluminium zu einer deutlichen Erhohung des Tunnelwiderstands fiihren.
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Auch die Gruppen um Prof. Peng Xiong von der Florida State University und
um Prof. Hideo Ohno von der Tohoku Universitdt hatten bei ihren Versuchen
mit dem Al/GaAs-System keinen Erfolg [146]. Auch sie konnten in den meisten
Fillen das supraleitende Gap von Aluminium nicht nachweisen. Es scheint so, als
ob die im Al,O3-System gebriauchliche Methode zur Messung der Spinpolarisati-
on nicht auf GaAs-Barrieren iibertragen werden kann. Eine mogliche Erklarung
ist, dass es zu einer durchmischten Phase an der Al/GaAs-Grenzfliche kommt,
die keine supraleitenden Eigenschaften aufweist. Diese durchmischte Phase be-
stimmt die Tunnelleitfdhigkeit und nicht die Eigenschaften der dariiberliegenden
supraleitenden Al-Schicht, so dass effektiv nicht in einen Supraleiter getunnelt
wird. Wie aber in 1.3.5 ausgefiihrt, sollten die supraleitenden Eigenschaften der
Al-Schicht aufgrund der Grenzfliche kaum veréndert sein, so dass dieses Modell
zumindest sehr fragwiirdig ist. Auch die beiden oben genannten Forschergruppen
haben keine plausible Erklarung fiir die Unterdriickung der Supraleitung an der
Al/GaAs-Grenzflache.

Neuere Messungen an MgO-Barrieren zeigen, dass die Meservey-Tedrow-Methode
dort anwendbar ist [9]. Diinne MgO-Schichten wurden erst kiirzlich als effizien-
te Spininjektoren zwischen einer ferromagnetischen Schicht und GaAs verwen-
det [147]. Das Einbringen einer diinnen MgO-Schicht zwischen die GaAs-Barriere
und den Al-Kontakt ist ein moglicher Weg, um die Probleme beim direkten Auf-
bringen des Aluminiums auf die GaAs-Barriere zu vermeiden und so die Meservey-

Tedrow-Methode dennoch auf das GaAs-System anwenden zu kénnen.
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Zusammenfassung

Magnetische Tunnelkontakte haben in den letzten Jahren ein beachtliches Inter-
esse von Seiten der Industrie aufgrund moglicher Anwendungsgebiete in Festplat-
tenleseképfen oder in magnetischen Datenspeichern (MRAM) geweckt. Wéhrend
fiir industrielle Anwendungen meist amorphes Al,O3 als Tunnelbarriere verwen-

det wird, besteht die in dieser Arbeit verwendete Barriere aus einkristallinem

GaAs.

Es zeigt sich, dass der Tunnelmagnetowiderstand in Ferromagnet/GaAs/Ferro-
magnet-Kontakten sehr sensitiv auf Verdnderungen an der Grenzfldche reagiert.
So zeigen Tunnelelemente mit einer starken Welligkeit der Barriere einen ver-
schwindenden TMR-Effekt. Dies liegt wohl an der Orange-Peel-Kopplung zwi-
schen den Fe-Elektroden, die dazu fiihrt, dass keine Antiparallelstellung der Ma-
gnetisierungen erreicht werden kann.

Mit Hilfe der in dieser Arbeit verwendeten Prozessierungstechnik war es unpro-
blematisch, die Kristallorientierung der GaAs-Barriere von der ansonsten ver-
wendeten (001)-Richtung in die (110)-Richtung zu &ndern. Es zeigte sich bis auf
einen niedrigeren Widerstand der (110)-Barriere kaum ein Unterschied zwischen
den beiden Kristallorientierungen. Das Einsetzen des Fowler-Nordheim-Tunnelns
bei etwa 0,8 V, die Temperaturabhéngigkeit des Widerstands und die Grofle
des TMR-Effekts sind auf vergleichbarem Niveau wie bei Barrieren in (001)-
Orientierung.

Experimente mit Ni- und Co-Elektroden fiithren aufgrund einer starken Durchmi-
schung mit GaAs zu ohmschen Kontakten. Bei Fe/GaAs/NiFe-Tunnelkontakten
ergibt sich ein sehr kleiner TMR-Effekt von etwa 0,06% (bei 20 mV und 4,2 K).
Auch der Widerstand des Tunnelelements ist stark reduziert, so dass von einer

starken Durchmischung an der NiFe-Grenzfliche ausgegangen wird.
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Um den Einfluss von Hochtemperaturschritten zu untersuchen, wurde die Pro-
benprozessierung so abgeédndert, dass Temperaturen iiber 90°C vermieden wer-
den. Der TMR erhoht sich bei so prozessierten Fe/GaAs/Fe-Tunnelkontakten um
knapp 80% auf 1,50% (bei 20 mV und 4,2 K). Nachtrégliches Tempern der Pro-
ben fiihrt sowohl zu einer Reduktion des TMR als auch des Tunnelwiderstands.
Das Tempern bewirkt eine starke Durchmischung an der Fe/GaAs-Grenzfliche,
was auch durch TEM-Bilder bestétigt wird. Bei 80°C getemperte Proben zeigen
eine Dicke der durchmischten Grenzfliche von nur etwa 3 Monolagen, tempert
man die Proben bei 200°C ergibt sich eine deutlich reduzierte Barrierendicke
und sogar ein Durchmischen des Fe-Kontakts und der Au-Abdeckung. Bei den
nachfolgend prozessierten Tunnelkontakten wurden die Hochtemperaturschritte
ebenfalls vermieden.

Messungen zur Abhéngigkeit des Tunnelwiderstands vom Winkel zwischen den
Magnetisierungen der beiden ferromagnetischen Elektroden ergeben die erwartete
cos-Abhéngigkeit und zeigen, dass Anisotropien in den polykristallinen Kontak-

ten nur eine untergeordnete Rolle spielen.

Ein Problem bei der Probenprozessierung ist die unvermeidliche Oxidation der
Oberfliache der GaAs-Barriere. Um diese Oxidschicht zumindest zum Teil zu ent-
fernen, wurden Proben kurz vor dem Aufdampfen des Kontaktmetalls mit Argon-
Ionen vorgesputtert. Es ergibt sich ein hoherer TMR-Effekt als bei Proben oh-
ne Vorsputtern, die Fe-Kontakte zeigen aber keine saubere Antiparallelstellung
der Magnetisierungen. Deshalb wurde auf einer der beiden Fe-Schichten eine Co-
Pinning-Schicht aufgebracht, die auch bei Raumtemperatur eine antiparallele Ma-
gnetisierungskonfiguration ermdglicht. In diesen Tunnelelementen ergibt sich der
hochste in dieser Arbeit gemessene TMR-Effekt von gut 3% bei 3 mV Spannung
und einer Temperatur von 4,2 K. Im Julliere-Modell entspricht dies einer Spin-
polarisation von etwa 12,2%. Fiir polykristalline Fe-Kontakte erwartet man eine
Spinpolarisation von gut 40%. Der in dieser Arbeit gefundene deutlich kleine-
re Wert wird hauptséchlich auf die durchmischte Fe/GaAs-Grenzfldche zuriick-
gefiihrt. Da Tunnelexperimente sehr sensitiv von der Grenzfliche abhéngen, reicht
die in den TEM-Untersuchungen gefundene, etwa 3 Monolagen dicke durchmisch-
te Fe/GaAs-Phase aus, um die reduzierte Spinpolarisation zu erklaren.

Misst man die Proben bei hoheren Temperaturen, so ergibt sich eine sehr star-
ke Abnahme des TMR-Effekts. Bei Zimmertemperatur ist der TMR schlieflich

vollstandig unterdriickt, so dass man davon ausgehen muss, dass die Spinpola-
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risation an der Fe/GaAs-Grenzfliche bei Zimmertemperatur ebenfalls Null ist.
Einen Beitrag zur Reduktion des TMR mit steigender Temperatur konnten auch
spinunabhéngige Kanile liefern. Auch die Spannungsabhéngigkeit des TMR legt
nahe, dass es zusétzlich zum elastischen Tunneln auch inelastische Tunnelbeitréige
iiber Defektzustédnde in der Barriere gibt.

Ein Indiz fiir die Grenzflachensensitivitét ergibt sich beim Einbringen ultradiinner
Schichten (2 A) zwischen den Fe-Elektroden und der GaAs-Barriere. Sowohl bei
Au- als auch bei Co-Zwischenschichten kommt es zu einer sehr starken Unter-

driickung des TMR und zu deutlich hoheren Tunnelwiderstédnden.

Zusétzlich zum TMR-Effekt zeigen die Tunnelkontakte einen Magnetowiderstands-
Effekt bei hohen Magnetfeldern (HMR). Tunnelkontakte mit nichtmagnetischen
Elektroden zeigen einheitlich einen von der Dicke der Barriere abhéngigen posi-
tiven HMR, der kaum von der Temperatur und der Spannung abhéngt. Bei Ver-
wendung von magnetischen Fe-Elektroden ergibt sich fiir diinne GaAs-Barrieren
ein negativer HMR, der fiir dickere Barrieren in einen positiven HMR {ibergeht.
Dieser zeigt eine starke Temperatur- und Spannungsabhéngigkeit.

Es werden verschiedene Erkldrungsmodelle vorgeschlagen. Zum einen sollte ein
parallel zur Barriere angelegtes Magnetfeld zu einer gekriimmten Trajektorie der
tunnelnden Elektronen fiihren und damit zu hoheren Tunnelwiderstédnden. Den
entsprechenden positiven HMR findet man bei Tunnelkontakten mit nichtma-
gnetischen Elektroden. Bei magnetischen Tunnelkontakten wird vermutet, dass
dieser positive HMR durch weitere Effekte iiberlagert ist, die von den ferroma-
gnetischen Eigenschaften der Kontakte herriihren.

Streuung an paramagnetischen Fe-Verunreinigungen, die wiahrend der Prozessie-
rung in die GaAs-Barriere diffundieren, fithren zu einem negativen HMR. Der
HMR sollte aber mit steigender Temperatur deutlich schneller reduziert werden,
als es im Experiment beobachtet wird. Auch die Zeeman-Aufspaltung der GaAs-
Barriere fiithrt zu einem HMR, der aber entgegen der Beobachtung zu einem
linearen positiven HMR fiihrt. Die Zustandsdichten von Majoritédts- und Mino-
ritdtselektronen verschieben sich in den ferromagnetischen Kontakten aufgrund
des angelegten Magnetfelds, so dass es an der Fermi-Energie zu einer Umbeset-
zung der Zustinde kommt. Da der Tunnelwiderstand proportional zum Produkt
der spinaufgespaltenen Zustandsdichten in den beiden Kontakten ist, resultiert
daraus ein Magnetowiderstandseffekt. Zusammen mit der Grenzflachensensiti-
vitéit des Tunneleffekts ergibt sich in diesem Modell eine starke Abhéngigkeit des
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HMR von der elektronischen Struktur an der Fe/GaAs-Grenzflache, die auch im

Experiment zu beobachten ist.

Im letzten Abschnitt werden Messungen an Fe/GaAs-Tunnelkontakten mit su-
praleitender Al-Elektrode vorgestellt. Um in den diinnen Al-Schichten Supralei-
tung zu realisieren, musste zwischen Al-Schicht und Abdeckschicht eine Al,O3-
Schicht eingefiigt werden, da es sonst aufgrund des inversen Proximity-Effekts
zu einer Unterdriickung der Supraleitung kommt. In der Tunnelleitfahigkeit zei-
gen sich aber trotzdem keinerlei Anzeichen der supraleitenden Energieliicke der
Al-Schicht, was auch durch Ergebnisse anderer Forschergruppen bestétigt wird.
Eine mogliche Erklarung fiir dieses Phénomen ist eine Durchmischung von Al
und GaAs an der Grenzfliche, so dass zwar der Grofiteil der Al-Schicht supralei-
tend ist, aber nicht die fiir das Tunnelexperiment entscheidende Grenzflache. Die
direkte Bestimmung der Spinpolarisation der ferromagnetischen Elektrode war

folglich nicht moglich.

Die in dieser Arbeit vorgestellten Messungen deuten auf den entscheidenden Ein-
fluss der Grenzfliche auf die Eigenschaften eines magnetischen Tunnelkontakts
hin. Die Fe/GaAs-Grenzfliche erweist sich als kritisch, da die beiden Materiali-
en vor allem bei hoheren Temperaturen zu einer Legierungsbildung neigen. Das
Einfiigen von MgO-Zwischenschichten kénnte dieses Problem beheben. Eine sol-
che Zwischenschicht kénnte auch Spinpolarisations-Messungen mit supraleitender

Al-Gegenelektrode moglich machen.



Anhang A

Prozessierung der
Tunnelkontakte

Dieser Anhang zeigt die detaillierte Prozessfolge auf, die in einem Reinraum der
Klasse 10000 durchgefiihrt wurde. Zu Beginn werden sich héufig wiederholende
Techniken (Reinigung, Photolithographie, Aufdampfen, Lift-off) beschrieben. Die

Prozessfolge unterscheidet sich nur geringfiigig von der in [12] vorgestellten.

Reinigung der Proben
nur vor dem ersten Photolithographieschritt:

e Probe auf Teflonunterlage in Becherglas, in Aceton 1 min mit Ultraschall
behandeln

ansonsten:

e 1 min in heiem Aceton (auf 90°C-Heizplatte)
dann jeweils:

e Abspritzen mit Aceton

e 30 s in Aceton legen

Abspritzen mit Aceton

10 s in Aceton legen

Abspritzen mit Aceton

101
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e in Propanol lagern

e vor weiteren Prozef3schritten mit Stickstoff trockenblasen

Photolithographie

nur fiir Kontaktpads:

e Aufschleudern von Photolack (4500 U/min, 30 s)

Ausheizen 2 min bei 90°C auf der Heizplatte

Belichten mit Kontaktbelichtungsgeriat MJB-3 von Karl Siiss fiir 25 s

3 min Chlorbenzol

mit Stickstoff trockenblasen

Ausheizen 3 min bei 90°C auf der Heizplatte

Entwickeln in Microposit 351 : HoO = 1:4 fiir 50 s
e in Reinstwasser 30 s spiilen

fiir Mesa und Kontakte:
wie oben, aber ohne Chlorbenzolschritt mit anschlieBendem Ausheizen. Nur 12 s
belichten.

Aufdampfen oder Sputtern

e Proben mit Fixogum auf den jeweiligen Halter kleben

e Aufdampfanlage (UNIVEX 550) oder die Schleuse der Sputteranlage bis in

den ensprechenden Druckbereich abpumpen

e Aufdampfen oder Sputtern des gewiinschten Materials, die Sputterleistung

wurde zu maximal 20 W gewihlt
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Lift-off

in heiBes Aceton (auf 90°C-Heizplatte) legen
warten bis sich Metallschicht ablost

mit Aceton Reste abspritzen

in Propanol lagern

im Lichtmikroskop kontrollieren, ob Lift-off funktioniert hat, sonst von vor-

ne anfangen

mit Stickstoff trockenblasen

Prozef3schritte

1. Wafer abdiinnen und Probenstiicke herausbrechen

Dicke des Wafers mit Messuhr bestimmen

jeweils ein Viertel mit Gatan-Wachs bei 150°C (auf Heizplatte) auf eine
Glasplatte kleben

Entfernen des iiberschiissigen Wachs mit Hilfe eines mit Aceton getrdnkten
Wischtuchs

da Aceton unter den Rand des Wafers kriecht, wird die Glasplatte anschlie-
Bend nochmals auf die 150°C-Heizplatte gelegt, das Wachs wird durch die

Kapillarkréfte bis zum Waferrand gezogen

Hohe des Wafers gegeniiber Glasplatte mit Messuhr bestimmen

weitere Glasplatte mit Baumwollwischtuch bespannen

Wischtuch mit einer Brom:Methanol-Mischung im Verhéltnis 1:9 trédnken

Watfer durch gleichméflige Polierbewegung abdiinnen, etwa alle 30 s frische

Atzmischung auf das Wischtuch spritzen

nach 2 min griindlich mit Methanol abspiilen, Dicke messen und Atzrate

bestimmen (etwa 50-100 pm/min, je nach Anwender)
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entsprechend der Rate auf etwa 150 pm abdiinnen
Wafer bei 150°C von Glasplatte 16sen

in heiflem Aceton reinigen

mit Propanol abspiilen und mit Stickstoff trockenblasen

Photolack bei 1000 U/min zum Schutz vor Staub aufschleudern und 2 min
bei 90°C auf der Heizplatte trocknen

Walfer ritzen und in (5 x 5) mm? grofie Stiicke brechen

. Ersten Kontakt herstellen

fiir Schritt 4 Dicke der einzelnen Probenstiicke bestimmen
Standardreinigung
photolithographisch unteren Kontakt definieren

30 s in HCl : HO =1 : 1 (20 ml) + 1 Spatelspitze SDS #tzen, 30 s in

Reinstwasser spiilen, mit Stickstoff trockenblasen

Atzen in Citronensiure : HyOy = 10 : 1 (44 ml) + 1 Spatelspitze SDS fiir
2,5 min mit 3 Unterbrechungen, dazwischen jeweils kurz in Reinstwasser

spiilen und mit Stickstoff trockenblasen

30 s in HF (1%) &tzen, 30 s in Reinstwasser spiilen und mit Stickstoff

trockenblasen
sofort in Aufdampfanlage oder Sputteranlage einbauen

Aufbringen des gewiinschten Kontaktmaterials

Lift-off

. Probe auf Trigersubstrat kleben

(4 x 4) mm? grofie Stiicke semiisolierendes GaAs reinigen

darauf die (5 x 5) mm? groBen Proben mit MBond 600 aufkleben
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e Probe eingeklemmt 4 h bei 80°C im Ofen trocknen

e eventuelle Kleberreste mit dem Skalpell entfernen

4. Substrat zuriickitzen

e Probe mit Polyester-Wachs bei 56°C auf einen etwa (3 x 3) cm? grofien
Objekttréager kleben

e 30 s in HCl:H,O = 1:1 &tzen, 30 s in Reinstwasser spiilen, mit Stickstoff

trockenblasen

e Atzen in H,O, : NH/OH =3:1 (80 ml), Probe mit zu dtzender Seite nach
oben lagern, Atze langsam rithren, im Wasserbad (20°C) kiihlen (Vorsicht:
sonst stark exotherme Reaktion!), bei einer Atzrate von 7,4 pum /min solange
dtzen, dafl vom urspriinglichen Wafer noch etwa 30 pm iibrig bleiben, 30 s

in Reinstwasser spiilen, mit Stickstoff trockenblasen

e Atzen in HyOy : NH,OH = 95 : 5 (80 ml), Atze im Wasserbad (20°C)
kiihlen, nicht rithren, Probe mit der Pinzette langsam bewegen; solange
dtzen, bis an einer Stelle die AlysGagoAs-Stoppschicht sichtbar wird (dort
ist die Probe wieder spiegelnd glatt und roétlich), Dauer etwa (5-10) min;

30 s in Reinstwasser spiilen, mit Stickstoff trockenblasen

e Atzen in Citronensdure : HyOp = 10 : 1 (88 ml), Atze langsam riihren;
solange #tzen, bis GaAs vollstindig entfernt, erkennbar an einer spiegelnd
glatten Oberfliche (etwa 90-120 min), 30 s in Reinstwasser spiilen, mit
Stickstoff trockenblasen

e 1 min in HF(10%) dtzen, dabei mit Halter bewegen, 5 min in Reinstwasser

spiilen, mit Stickstoff trockenblasen
e Probe bei 56°C von Objekttrager 16sen

e Reinigung; iiberstehende Rénder des zuriickgeétzten Wafers vorsichtig im

Propanolbad wegbrechen
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5. Zweiten Kontakt herstellen

e Photolackmaske fiir Kontaktlocher herstellen

e Kontaktlocher wie in Schritt 2 bis zum HF-Schritt dtzen, dabei im Gelb-
lichtbereich arbeiten, damit nachfolgende Photolithographie moglich ist

e grofle Kontaktbereiche (¢ 30 pm) fiir 12 s belichten und entwickeln

e in HF(1%) 30 s &tzen, in Reinstwasser 30 s spiilen, mit Stickstoff trocken-

blasen
e sofort in Aufdampfanlage oder Sputteranlage einbauen
e Aufbringen des gewiinschten Kontaktmaterials

o Lift-off

6. Mesa atzen

e Photolackmaske fiir Mesa herstellen
e Atzen in

— HCl: H,O=1:1,30s

— Citronenséure : Hy O, = 10 : 1, 40 s
— HF(1%), 25 s

— Citronenséure : Hb O, =10 :1, 10 s

dazwischen jeweils 30 s in Reinstwasser spiilen und trockenblasen

e Reinigung

7. Kontaktpads herstellen

o Lift-off-Maske fiir Kontaktpads herstellen (mit Chlorbenzolschritt, Lift-Off

sonst nicht moglich)
e 15 nm Cr und 150 nm Au in der UNIVEX aufdampfen

o Lift-off
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8. Elektrische Charakterisierung

e Elektrische Charakterisierung der Proben am Spitzenmessplatz

e Auswahl der zu kontaktierenden Tunnelelemente

9. Fiir Messung kontaktieren
e Proben entsprechend Schritt 8 ritzen und brechen
e mit PMMA in Chipcarrier kleben

e mit Ultraschallbonder die Kontaktpads und die Kontakte des Chipcarriers
mit Golddréhten verbinden

e zusitzlich Drahte an den Kontaktpads mit Leitsilber fixieren (Aushérten

iiber Nacht bei Zimmertemperatur)



108




Anhang B

Verwendete Materialien

Die Chemikalien kommen, wenn nicht anders angegeben, von der Firma Merck

aus Darmstadt.

Aceton VLSI Selectipur

Ammoniaklosung 32% reinst

Brom reinst

Chlorbenzol zur Synthese

Citronensaure = Citronensaure-Monohydrat:H,O = 1: 1
(nach Gewicht)

Citronensdure-Monohydrat pro analysi

Entwickler Microposit 351 Developer*

Epoxidkleber MBond 600 ET

FluBisdure 40% pro analysi

Leitsilber Epo-Tek EE129-4*

Methanol

Natriumdodecylsulfat pro analysi

Photolack S 1805*

Polymethylmetacrylat in Chlorbenzol gelost,

div. Konzentrationen/Kettenlingen®
Propanol VLSI Selectipur

*Shipley, Coventry/U. K.

TVishay Measurements Group, Lochham /Miinchen
tPolytec, Waldbronn

§ Allresist, Berlin

YAgar Scientific, Essex/U. K.
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Salzsiure 37% pro analysi
Wachs Polyester wax L41847

Wasserstoffperoxid 35%
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