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Kapitel 1

Einleitung

Seit der Entdeckung des Riesenmagnetowiderstandes (Giant Magneto-Resistance) durch
P. Griinberg [Bin89] und A. Fert [Bai88] im Jahre 1988 sind nur 10 Jahre vergangen
bis dieser Effekt in Festplattenlesekopfen zum Einsatz kam. Kurze Zeit spéter hielt
der GMR-Effekt in Form von Winkelsensoren und Drehzahlmessern auch in der Auto-
mobilindustrie Einzug [Men99]. Wegen dieses raschen Erfolges gab es einen rasanten
Aufschwung in der Erforschung von sogenannten Magnetowiderstandseffekten, zu de-
nen neben dem GMR- auch der TMR- (Tunneling Magneto-Resistance) Effekt zihlt.
Insbesondere dem TMR wird ein grofles Potential hinsichtlich zukiinftiger kommer-
zieller Anwendungen vorausgesagt. So basieren die einzelnen Speicherelemente eines
MRAM (Magnetic Random Access Memory)-Speichers auf TMR-Elementen und auch
die GMR-Lesekdpfe sollen zukiinftig durch TMR-Elemente ersetzt werden.

Die genannten Magnetowiderstandseffekte findet man in Schichtsystemen, die aus zwei
ferromagnetischen Schichten bestehen, die durch eine diinne nichtmagnetische Schicht
getrennt sind. Diese besteht in GMR-Systemen aus einem Metall und in TMR~Systemen
aus einem Isolator. Je nach dem, ob die Magnetisierungen der beiden Ferromagneten
parallel oder antiparallel ausgerichtet sind, &ndert sich der elektrische Widerstand des
Schichtsystems. In TMR-Elementen mit Al,O3 als Isolatorbarriere werden dabei Wi-
derstandseffekte von bis zu 76% [Nis02],[Sma03] erreicht, bei M gO als Isolatorbarriere
werden sogar TMR-Werte von bis zu 230% bei Zimmertemperatur berichtet [Dja05],
[Par04]. Um einen GMR-Effekt dieser Grofe zu erzielen, benétigt man Viellagensyste-
me, die einen hoheren Aufwand in der Herstellung bedeuten. Ein weiterer Vorteil der
TMR-Elemente ist der hohe Widerstand im Vergleich zu den vollmetallischen GMR-
Systemen. Bei der Verwendung als Speicherbaustein fiir einen MRAM, bei dem es auch
auf eine hohe Speicherdichte ankommt, fliefen also nur geringe Strome, was zu einer
geringen Warmeentwicklung und einem niedrigen Energieverbrauch fiihrt.

Bei den konventionellen TMR-Systemen wurde vor allem AlyOs als Tunnelbarrie-
re verwendet. Dies ist ein hochisolierendes Material, das aber sehr diinn sein muss,
um noch geniigend grofle Stréme durchzulassen. Denn nur bei hinreichend groflem
Signal /Rausch-Verhéltnis kann der Widerstand des Tunnelelements mit vertretbarem
Aufwand gemessen werden. So sind die diinnsten Al,Os-Barrieren nur mehr Inm dick.
Dies ist zwar im Labor machbar, kann aber nicht problemlos auf die Massenproduktion
iibertragen werden. Ein weiteres Problem im Zusammenhang mit TMR-Elementen ist
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die zunehmende Empfindlichkeit gegeniiber Uberspannungen mit abnehmender Grofe,
da auch die elektrische Kapazitdt immer weiter abnimmt. Dabei reichen bereits geringe
Aufladungen aus, um Uberschlige in den TMR-Schichten zu erzeugen, die zur Zersto-
rung fiithren.

Um hohere Tunnelstréme bei dickeren Barrieren zu erhalten, muss man auf Materia-
lien ausweichen, die fiir die tunnelnden Elektronen eine niedrigere Potentialbarriere
darstellen. Aus diesem Grund soll in dieser Arbeit untersucht werden, ob man Halblei-
ter als Tunnelbarrieren verwenden kann. Die maximale Barrierenhthe eines Halbleiters
wire die Hohe der Bandliicke. Aufgrund des Fermilevel-pinnings, das dafiir sorgt, dass
sich das Fermi-Niveau der metallischen Leitungselektronen in der Mitte der Band-
liicke befindet, ergibt sich eine Barrierenhohe, die der halben Bandliicke entspricht.
Da man aber davon ausgehen muss, dass man definierte Halbleitereigenschaften nur in
einkristallinen Materialien vorfindet, wird in dieser Arbeit versucht, epitaktische Halb-
leiterschichten als Tunnelbarriere herzustellen.

Fiir einkristalline TMR-Elemente mit Halbleiterbarriere gibt es auch eine Reihe von
theoretischen Berechnungen ([Mac99], [Mav00]) die sehr hohe Tunnelmagnetowider-
standswerte fiir diese Systeme voraussagen und die sich mit steigender Barrierendicke
sogar noch weiter erhohen (bis zu 300%, [Geb00]). Die kristalline Struktur ist dabei
ein zentraler Aspekt, da es nur fiir solche Elemente theoretische Berechnungen gibt.
Um diese theoretischen Aussagen zu iiberpriifen, ist es also notwendig experimentell
einkristalline magnetische Tunnelkontakte herzustellen.

Durch unterschiedliche Abfolgen von Halbleiterschichten in den Barrieren kénnten zu-
kiinftig Halbleiter-Heterostrukturen hergestellt werden, die ein resonantes Tunneln der
Elektronen durch die Barriere ermoglichen. Dadurch erhélt man die Moglichkeit, {iber
den Potentialbarrierenverlauf und die Bias-Spannung den Magetowiderstandseffekt zu
beeinflussen [Bru98|. Neben den theoretischen Vorhersagen gibt es bereits auch expe-
rimentelle Arbeiten, die belegen, dass mit einkristallinen TMR-Elementen sehr hohe
Tunnelmagnetowiderstandswerte erreicht werden konnen. So wurden in dem epitakti-
schen Schichtsystem Fe / MgO / Fe maximale Magnetowiderstandséinderungen von
bis zu 100% nachgewiesen [Bow01],[Fau03],[Yua04], was auch theoretisch berechnet
worden ist. Auch bei einkristallinen Halbleiterbarrieren konnten bereits Tunnelmagne-
towiderstandseffekte nachgewiesen werden. So zeigte das System Fe / ZnSe / Fe einen
maximalen Wert von 16% [Gus01] und das System Fe / GaAs / Fe einen Wert von
1,7% [Zen04], wobei im letzteren Fall nur die GaAs-Barriere eine einkristalline Struk-
tur hat.

In der vorliegenden Arbeit soll gezeigt werden, dass vollstédndig einkristalline TMR-
Elemente mit Halbleiterbarriere realisiert werden konnen, wobei sdmtliche Schichten
durch epitaktische Abscheidung aufgebracht werden. Die grofle Herausforderung be-
steht nun darin, Halbleiterepitaxie auf Metallen zu erméglichen und gleichzeitig die
Randbedingung von moglichst scharfen Grenzflichen zwischen dem Halbleiter und dem
Ferromagneten zu erfiillen. Auflerdem muss ein getrenntes magnetisches Umschalten
der beiden ferromagnetischen Schichten gewéhrleistet sein. Der wichtigste Punkt da-
bei ist die Herstellung des GaAs / Fe /| ZnSe |/ Fe -Schichtsystems, die im ersten
Kapitel beschrieben wird. Insbesondere wird auf das Wachstum von ZnSe auf Fe ge-
nauer eingegangen. Kapitel 2 liefert eine Beschreibung der lateralen Strukturierung
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des Systems, die fiir zur Schichtebene senkrechte Transportmessungen notwendig ist,
und der Probleme die dabei auftreten. Das vierte Kapitel befasst sich mit den ma-
gnetischen Eigenschaften der beiden ferromagnetischen Schichten, wobei vor allem das
Ummagnetisierungsverhalten von Bedeutung ist, um gezielt eine parallele und eine
antiparalle Konfiguration einstellen zu konnen. Zuletzt werden in Kapitel 5 elektri-
sche Transport- und Magnetotransport-Messungen bei verschiedenen Temperaturen
und Barrierendicken vorgestellt. Dabei wird ausfiihrlich diskutiert, welche Effekte dem
spin-polarisierten Tunneln zuzuordnen sind und welche durch andere magnetische Ef-
fekte verursacht werden.
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Kapitel 2

Herstellung des Schichtsystems

Fiir die Herstellung von einkristallinen Tunnelmagnetowiderstandselementen mit Halb-
leiterbarrieren gibt es nur eine beschrinkte Anzahl von Halbleitern und Ferromagneten,
die aufgrund ihrer Gitterstruktur kombiniert werden kénnen. Auf Seiten der Ferroma-
gneten bietet sich vor allem bce-Fe an, da die Gitterkonstante mit 2,87A in etwa
halb so groB ist wie die von GaAs (5,65A), ZnSe (5,67A), Ge (5,65A) und Si (5,43A).
Die genannten Halbleiter haben zwar keine bee-Struktur, jedoch passen vier bee-Eisen-
Einheitswiirfel auf einen Halbleiter-Einheitswiirfel mit Diamant- bzw. Zinkblendestruk-
tur, wodurch einkristalline Heterostrukturen prinzipiell moglich sein sollten.

St und Ge haben dabei den Vorteil gegeniiber den binédren Halbleitern, dass sie nur
aus einer Atomsorte bestehen und somit beim Wachstum nicht auf die Stéchiometrie
geachtet werden muss. Jedoch ist bekannt, dass es beim Wachstum von Fe auf S7 auch
bei Zimmertemperatur an der Grenzfliche zur Durchmischung kommt [Zav00],[Gal92].
Zonen, in denen es zur Durchmischung von Halbleitern und Ferromagneten kommt
stellen magnetisch ,tote“ Lagen dar [Zo197]. Dieser Bereich ist zwar metallisch leitfi-
hig, besitzt aber ein reduziertes magnetisches Moment. Der Tunnelmagnetowiderstand
wird dadurch stark verringert oder verschwindet ganz. Aber auch eine geringe Diffusion
von Fe-Atomen in den Halbleiter kann eine erhohte Spinstreuung bedeuten, die den
Magnetowiderstandseffekt erniedrigt.

Eine Durchmischung an der Grenzfldche gibt es beim Wachstum von Fe auf Ge nicht
[Tar02]. Jedoch werden hier Probleme beim Wachstum von Ge auf Fe erwartet, da
die iibliche Wachstumstemperatur fir Ge auf GaAs bei etwa 500°C liegt [Ina01]. Bei
solchen Temperaturen wihrend des Wachstums ist eine Durchmischung an der Grenz-
fliche ebenfalls sehr wahrscheinlich. Die gleiche Problematik ergibt sich auch bei GaAs
als Halbleiterbarriere, da auch hier gutes epitaktisches Wachstum nur bei Temperatu-
ren iiber 500°C moglich ist.

Da vor allem das Wachstum des Halbleiters auf Metall zu grofleren Schwierigkeiten bei
den benoétigten Substrattemperaturen fiihrt, ist es notwendig einen Halbleiter zu wah-
len, der bei moglichst tiefen Temperaturen gutes epitaktisches Wachstum aufweist. Aus
diesem Grund wurde in dieser Arbeit ZnSe als Barrierenmaterial verwendet, welches
schon bei Temperaturen ab 250°C epitaktisch auf GaAs abgeschieden werden kann
[Oht99].

In diesem Kapitel wird im Weiteren das zentrale Thema der Schichtherstellung behan-
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delt. Nach der Vorstellung der experimentellen Methoden wird néher auf die Substrat-
vorbehandlung und das Wachstum der unteren Fe-Schicht eingegangen. Anschlieend
wird das Wachstum von ZnSe auf Fe beschrieben, was der entscheidende Schritt im
Herstellungsprozess ist. Das Thema des letzten Abschnitts ist dann die Abscheidung
der oberen Fe-Schicht und der Au-Abdeckung (siche Schichtaufbau in Abbildung 2.1).

5nm Au(001)

2-12nm ZnSe(001)

Abbildung 2.1: Schematischer Aufbau des Schichtsystems

2.1 MBE-Systeme

Fiir die Herstellung von epitaktischen F'e- und ZnSe-Schichten benétigt man Molekular-
strahl-Epitaxie-Anlagen, die in einem moglichst niedrigen Restgasdruckbereich arbei-
ten. Zur Abscheidung von Fe-Schichten auf einkristallinen Halbleitersubstraten kann
auf eine Metall-Epitaxie-Anlage zuriickgegriffen werden, die von M. Brockmann aufge-
baut wurde [Bro00]. Der Restgasdruck kann dabei auch wiahrend des Wachstumspro-
zesses unterhalb von 5x 10~ mbar gehalten werden. Dies ermoglicht ein sehr langsames
und damit auch kontrolliertes Wachstum der F'e-Schicht von einer Monolage pro Mi-
nute, das schon in mehreren Arbeiten beschrieben wurde [Bro00],[Ben01] und [Moo03].
In der Metall-MBE-Anlage darf jedoch kein ZnSe verdampft werden. Reines Zn und
Se haben eine sehr niedrige Dampftemperatur von 300°C und 200°C. Das bedeutet,
Material, das sich an den Kammerwénden ablagert, kann sehr leicht wieder sublimieren.
Dies wiirde in der Vakuumkammer zu einem erhéhten Se- und Zn-Hintergrunddruck
fithren, der verunreinigte Metallschichten zur Folge héitte. Aus dem gleichen Grund
kénnen auch in einer ZnSe-MBE-Anlage keine hochwertigen F'e-Schichten bei Zimmer-
temperatur hergestellt werden, da besonders an der Oberfliche F'e — Se Verbindungen
entstehen wiirden, die magnetisch tote Lagen bilden. Deshalb wird die ZnSe-Barriere
in einer zweiten MBE-Anlage (Basisdruck: 5 x 107?mbar) am Lehrstuhl Wegscheider
hergestellt, die nur fiir die Abscheidung von II-VI-Halbleitern konzipiert ist. Eine de-
taillierte Beschreibung dieser Anlage ist in [Pre00] zu finden.

Da die Fe- und Au-Filme in der Metall-MBE und die ZnSe-Barriere in der Halbleiter-
MBE hergestellt werden, miissen die Proben von der einen zur anderen Aufdampfkam-
mer transportiert werden. Doch besonders der Transport nach dem Abscheiden der
unteren F'e-Schicht ist heikel, da Eisen an Luft sofort oxidiert, was auch durch Schutz-
gasatmosphére nicht verhindert werden kann. Eine Losung wire eine Abdeckschicht
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aus Edelmetall, die in der Halbleiter-MBE-Anlage nach dem Transport wieder entfernt
wird. Der Einbau einer Ionen-Atz-Kanone ist jedoch nicht machbar, ohne andere Ar-
beiten zu beschrianken, die auch an dieser Anlage durchgefiihrt werden. Aus diesem
Grund wurde bereits in einer fritheren Diplomarbeit [Wil99] eine Transportkammer
entwickelt, die es erlaubt, Proben von der Metall-MBE zur Halbleiter-MBE im UHV
zu transportieren. Der Rezipient wird dabei durch eine Ionengetterpumpe gepumpt, die
durch Autobatterien mit Strom versorgt wird. Dadurch kann in der Transportkammer
auch withrend lingerer Transportzeiten (bis zu 10h) ein Druck von unter 7 x 10~ “mbar
aufrecht erhalten werden.

Die Transportkammer wird zur Ubergabe der Probe an der jeweiligen Schleuse der
MBE-Kammer angedockt. Wahrend dieses Prozesses, der ungefahr 5min dauert, wird
der Druck im System durch den jeweiligen Schleusendruck von ca. 2 x 10~ "mbar be-
grenzt. Nach wenigen Modifikationen an den Probenhaltern fiir die MBE-Anlagen wur-
den sédmtliche 46 Proben mit diesem System hergestellt, wobei die Transportkammer
auch zum Riicktransport der Proben nach der Abscheidung der ZnSe-Schicht einge-
setzt wurde, um eine Oxidation der Halbleiterbarriere zu vermeiden. Insgesamt dauert
die Herstellung einer Probe 4 Tage: An den ersten beiden wird das Substrat vorbe-
handelt, die untere F'e-Schicht aufgedampft und die Probe in die Transportkammer
transferiert, welche dann an der Schleusenkammer der ZnSe-Anlage angedockt wird.
Uber Nacht wird die Schleuse abgepumpt. Am néchsten Tag wird die Probe in die
Halbleiter-MBE geschleust und das ZnSe aufgedampft. Danach wird die Probe wieder
in der Transportkammer geparkt, welche wiederum an der Metall-MBE angeschraubt
wird. Nachdem die Metall-MBE-Schleuse iiber Nacht abgepumpt wurde kann die Probe
wieder in die Metall-MBE transferiert werden, wo die obere Fe-Schicht und die Au-
Abdeckschicht aufgebracht werden. Der gesamte Herstellungsprozess ist in Diagramm
2.2 zusammengefasst. Weitere technische Details zur Transportkammer sind in [Wil99)]
zu finden.

UHV-Transportkammer
r Basisdruck: 7x10° mbar,

Metall-MBE-Anlage:
Basisdruck: 2x101° mbar
*Substratvorbehandlung

*Wachstum von Fe und Au
*RHEED, STM

Halbleiter-MBE-Anlage:
Basisdruck: 5x10-° mbar
*H,-Plasma
*Wachstum von ZnSe
*RHEED

UHV-Transportkammer
Basisdruck: 7x107° mbar

Abbildung 2.2: Ablauf des Herstellungsprozesses
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2.2 Charakterisierungsmethoden

Um die gewiinschten epitaktischen Metall-Halbleiter-Heterostrukturen herstellen zu
kénnen, miissen die Schichtsysteme auch hinreichend charakterisiert werden. Dazu be-
notigt man Methoden, mit denen die Grenzflachen, die Kristallinitét und die Reinheit
der Schichten untersucht werden konnen. Die eingesetzten Charakterisierungsmetho-
den werden im Folgenden kurz beschrieben.

2.2.1 RHEED

In beiden Epitaxie-Anlagen ist ein RHEED- (Reflection of High Energy Electron Dif-
fraction) System installiert, mit dem die Oberflache auch wéhrend des Wachstums
untersucht werden kann. Dabei werden Elektronen mit einer Energie von 10keV un-
ter einem flachen Winkel (1°-5°) auf die Probe geschossen, wodurch sich eine grofle
Oberflachensensitivitéit der Methode ergibt. Die durchgehenden und an der Oberfliche
gebeugten Elektronen treffen auf einen fluoreszierenden Schirm und regen diesen zum
Leuchten an. Aus dem Beugungsmuster erhélt man Riickschliisse auf die Kristallinitét
und Oberflichenbeschaffenheit der Schicht. RHEED ist eine intergrale Methode der
Oberflichenabbildung, da die Elektronen auf einer Fliche von ca. 1mm? auf der Pro-
be auftreffen. Im Beugungsbild sieht man also eine Mittelung iiber die 1mm? grofle
Auftrefffiiche. Mikroskopische Unregelméfligkeiten, wie Locher, haben deshalb keinen
Einfluss auf das Beugungsbild. So erwartet man bei sehr glatten einkristallinen Ober-
flichen punktformige Beugungsreflexe, die auf einem Laue-Kreis sitzen. Bei rauen ein-
kristallinen Oberflichen erwartet man ein Beugungsmuster, das dem reziproken Gitter
des Schichtmaterials entspricht, da der Elektronenstrahl die Inseln durchstrahlt. Bei
polykristallinen Oberflachen erwartet man Ringe im Beugungsbild und bei amorphen,
oxidierten oder verschmutzten Oberflichen ein diffuses Beugungsbild ohne Strukturen.
Eine genauere Beschreibung wie es zu den einzelnen Beugungsbildern kommt ist in
[Ben01] zu finden.

2.2.2 STM

Das STM (Scanning Tunneling Microscope) ist eine andere Methode Oberflichen abzu-
bilden. Dabei wird eine feine Spitze in einem kleinen Abstand iiber die Probe gerastert
und ein Tunnelstrom zwischen Probe und Spitze gemessen. Der Abstand der Spitze
wird dabei so geregelt, dass der Tunnelstrom konstant bleibt. Auf diese Weise wird die
Probe abgerastert und man erhélt ein topografisches Bild der Oberfliche, indem die
x-,y- und z-Werte der Spitze mitgeschrieben werden.

Im Gegensatz zu RHEED erhélt man mit dem STM keine Abbildung der Oberfla-
che im reziproken sondern im realen Raum. Mit dem STM konnen keine beliebig
groflen Oberflichenausschnitte abgebildet werden, sondern nur Bereiche, die kleiner
S5um x 5um sind, dafiir aber mit einer sehr groflen Auflosung. Mit einer sehr guten
Spitze sind sogar atomar aufgeloste Aufnahmen moglich. Auflerdem kénnen mit dem
Rastertunnelmikrosop auch mikroskopische Unregelméfligkeiten wie Locher sichtbar
gemacht werden. Da sich das STM in einer UHV-Kammer befindet die {iber ein Plat-
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tenventil mit der Metall-MBE-Anlage verbunden ist, konnen die STM-Aufnahmen in-
situ gemacht werden, was es ermoglicht, auch die oxidationsanfilligen Fe-Oberflachen
abzubilden. Zusammen mit RHEED erhélt man also umfassende Informationen zur
Oberflachentopografie.

2.2.3 Tiefenprofilanalyse mit Auger-Elektronen-Spektroskopie

Mit den vorher beschriebenen in-situ Methoden wird die Oberfliche der einzelnen
Schichten charakterisiert. Um jedoch eine vollsténdige Aussage iiber die Grenzflachen-
beschaffenheit machen zu kénnen, benétigt man noch Informationen iiber die chemische
Zusammensetzung der Schichten und Grenzflachen. Diese kénnen aus Tiefenprofilana-
lysen mit Auger-Elektronen-Spektroskopie (AES) gewonnen werden [Bri83|, die am
Lehrstuhl mit einem PHI660 Auger System der Firma Perkin Elmer durchgefiihrt
werden kénnen [Boh97].

Bei dieser Methode wird der Elektronenstrahl eines Rasterelektronenmikroskops be-
nutzt um in der Oberfliche der Probe Auger-Elektronen zu erzeugen. Die Energie
dieser Elektronen wird mit einem Spektrometer gemessen. Auf diese Weise erhélt man
Energiespektren, die eindeutig einem chemischen Element zugewiesen werden kénnen
[Har68]. Da nur diejenigen Elektronen die charakteristische Energie haben, die sehr
nahe an der Oberfliche aus der Probe austreten, ist die AES-Analyse nur auf die obe-
ren 1-3nm empfindlich und somit zur Oberflichenanalyse geeignet. Zudem kann der
Elektronenstrahl stark fokussiert werden, wodurch mit dem Auger-Mikroskop Abbil-
dungen der chemischen Oberflichenzusammensetzung mit einer lateralen Auflosung
von ca 1pum? moglich sind. Mit Hilfe einer Ar-Ionen-Kanone konnen die Schichten der
Probe langsam abgetragen und gleichzeitig die chemische Zusammensetzung der Ober-
fliche gemessen werden [Pal72]. Daraus ergibt sich ein Tiefenprofil, in dem sich die
Schichtabfolge widerspiegelt. Des Weiteren kann man daraus auch erkennen, ob es zu
starkeren Durchmischungen der einzelnen Schichten kommt. Jedoch gibt es fiir unter-
schiedliche Elemente unterschiedliche Auger-Elektronen-Ausbeuten, wodurch aus den
Tiefenprofilen keine absoluten Werte fiir die Schichtzusammensetzung gewonnen wer-
den konnen. In den Tiefenprofilen kann nur der relative Verlauf der einzelnen Elemente
dargestellt werden (Bsp. sieche Abbildung 2.9).

2.2.4 HRTEM und Elektronenholografie an Querschnittspra-
paraten

Die wichtigste Methode zur Untersuchung der Kristallinitdt des Schichtsystems ist
die hochauflosende Transmissions-Elektronenmikroskopie (HRTEM: High Resolution
Transmission Electron Microscopy) an Querschnittspraparaten, die in der Arbeitsgrup-
pe Zweck betrieben wird. In dieser Arbeit kamen dabei ein Philips CM30 Elektronen-
mikroskop mit einer maximalen Auflésung von 0,23nm und ein Tecnai F30 der Firma
FEI mit einer maximalen Auflésung von 0,19nm zum Einsatz. Mit diesem Auflosungs-
vermogen ist es moglich, Gitternetzebenen abzubilden und somit die Kristallinitét der
Proben zu iiberpriifen.

Um jedoch mit dem Elektronenmikroskop Aufnahmen machen zu kénnen, miissen die



2.2 Charakterisierungsmethoden 9

A Ly Ly
i |-
a)

b)
n Leuchtschirm Leuchtschirm

C) d) e)

Proben-

Strahl Referenz-

Strahl

Probe

Abbildung 2.3: a) Sigen der Proben; b) Aufeinanderkleben der beiden Pro-
ben; c¢) Abdiinnen der Probe bis in der Mitte ein Loch entsteht; d) Transmis-
sionselektronenmikroskopie; e) Elektronenholografie an Querschnittspripara-
ten

Proben dafiir speziell prapariert werden (siehe Abbildung 2.3): Zuerst werden aus den
flichigen Proben zwei 2mm breite Streifen herausgesigt (2.3a)), die dann mit der
Schichtseite aufeinander geklebt werden (2.3b)). Anschlieflend wird dieses ,,Sandwich*
abgediinnt, in der Mitte eine Mulde eingeschliffen und anschlieBend mittels Ionen-
Atzen soweit abgeiitzt, bis in der Mitte ein kleines Loch entsteht (2.3c)). Entscheidend
ist dabei, dass am Rand dieses Lochs ein geniigend grofles Probenstiick des Schichtsys-
tems vorhanden ist, das eine Dicke von weniger als 50nm aufweist, da nur Proben in
diesem Dickenbereich fiir die hochauflésende Elektronenmikroskopie brauchbar sind.
Eine detaillierte Beschreibung der Querschnittspraparation und der Transmissions-
Elektronenmikroskopie ist in [Bin02], [Rei97] und [Wil96] zu finden.

Neben der seit lingerem etablierten herkommlichen Transmissions-Elektronenmikro-
skopie bietet sich im Zusammenhang mit der Untersuchung von Tunnelstrukturen auch
die Elektronenholografie an Querschnittspréparaten an, die breits an AloO3 basierten
Tunnelstrukturen durchgefiithrt wurde [Xu02]. Die Elektronenholografie wurde am Tec-
nai F30 zur Untersuchung von magnetischen Doménen eingefiithrt [Heu05] und kann
auch fiir Querschnittspraparate angewendet werden. Dabei kann auf die bereits fiir
HRTEM-Aufnahmen préaparierten Proben zuriickgegriffen werden.

Bei der Elektronenholografie wird der Elektronenstrahl im Mikroskop in zwei Strahlen
aufgeteilt, wobei der eine Strahl die Probe durchquert, der Referenzstrahl aber nicht.
Unterhalb der Probe werden beide Strahlen wieder iiberlagert (Abbildung 2.3e), was
zu einem Interferenzmuster fithrt, in dem die komplette Information (Amplitude und
Phase) iiber die das Objekt durchlaufende Welle gespeichert ist. Je nachdem durch
welches Material die Elektronenwelle propagiert, ergibt sich eine unterschiedliche Pha-
sendifferenz zwischen Mess- und Referenzstrahl, da sich das elektrostatische Potential
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der Materialien auf die Phasendifferenz auswirkt. Im Phasenbild sollte man also einen
deutlichen Unterschied zwischen den Fe- und ZnSe-Schichten erkennen, vorausgesetzt
die beiden Materialien haben die gleiche Probendicke, was aber an den Grenzflachen
der Fall ist.

Der Vorteil der Holografie besteht nun darin, dass man mit einer lateralen Auflésung
von wenigen 0,1nm auf unterschiedliche Probenmaterialien sensitiv ist. Liegen also
scharfe Grenzflachen ohne Durchmischung vor, so sollte auch im Phasenbild ein schar-
fer Ubergang zwischen den Schichten sichtbar sein. Bei starker Durchmischung miisste
im Phasenbild ein Grenzflichenbereich vorhanden sein, in dem sich die Phase langsam
andert. Man muss jedoch beachten, dass es sich hierbei um keine oberflichensensitive
Methode handelt, sondern man erhélt ein {iber die Probendicke gemitteltes Bild der
Phasendifferenz, welches mit dem elektrostatischen Potential korreliert ist. Aus die-
sem Grund ist der in einem Linienprofil dargestellte Verlauf (siche Abbildung 2.18)
immer der schlimmste Fall, da eine leicht verkippte Probe oder eine grofiere Grenz-
flachenrauigkeit eine Durchmischung vortéuschen, die in Wirklichkeit nicht vorhanden
ist.

2.3 Substratvorbehandlung

Eine wichtige Voraussetzung fiir die Herstellung einer einkristallinen Fe / ZnSe /
Fe - Dreilagenschicht ist ein Substrat mit moglichst glatter Oberfliche und einer Git-
terstruktur, die ein gutes epitaktisches Wachstum der unteren Fe-Schicht zulésst. Da
Fe-Whisker aus Kostengriinden nicht in Frage kommen, sind GaAs(001)-Wafer die
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Abbildung 2.4: Links: 2um x 2um grofles STM-Bild einer herkémmlich
vorbehandelten GaAs(001)-Oberfliche; Rechts oben: das zugehirige RHEED-
Bild; Rechts unten: Entlang der im STM-Bild eingezeichneten Linie erstelltes
Profil.



2.3 Substratvorbehandlung 11

erste Wahl. Es ist bekannt, dass Fe aufgrund des geringen Gitterfehlpasses von nur
1,4% in sehr guter kristalliner Qualitdt auf GaAs(001) abgeschieden werden kann. Au-
Berdem kann bei dem Wachstum von Fe auf GaAs in der Metall-MBE-Anlage auf der
jahrelangen Erfahrung in der Arbeitsgruppe Bayreuther aufgebaut werden.

Bei dem in der Arbeitsgruppe entwickelten Rezept zur Vorbehandlung von GaAs(001)-
Substraten wird die Probe zuerst auf 580°C aufgeheizt. Anschlielend setzt fiir 30min
ein Ar-Tonen-Atz-Schritt (Energie: 1keV, Ar-Tonen-Strom: 1A, Ar-Druck: 6,6 x 107°
mbar) bei 580°C-600°C ein. Am Ende dieses Prozesses wird fiir 5min die Temperatur
auf 450°C bzw. 580°C und die Ar-lonen-Energie auf 0,5keV erniedrigt. Damit las-
sen sich atomar glatte Halbleiter-Oberflachen herstellen (siehe Abbildung 2.4), deren
Oberflichen-Rekonstruktion iiber die Temperatur am Schluss des Ar-Ionen-Atzens ein-
gestellt werden kann [Moo02].

In dem 2pm x2um grofen Ausschnitt 2.4 sind neben den atomar glatten Bereichen auch
bis zu 6nm tiefe Locher zu sehen, die sehr steile Flanken haben. Fiir die magnetische
Anisotropie, die bisher vorrangig an diesen Schichten gemessen wurde [Bro00],[Ben01]
und [Moo03], hat dies keinen Einfluss, da die Anzahl der ferromagnetischen Atome, die
sich neben einer Stufe befinden viel geringer ist als die Zahl der Atome, die auf einer
atomar glatten Terrasse positioniert sind. Fiir elektrische Transportmessungen an Tun-
nelelementen kénnen diese steilen Vertiefungen aber groffie Auswirkungen haben, da es
an den Flanken der Locher zu direkten leitenden Verbindungen zwischen der oberen
und unteren Fe-Schicht kommen kann, wenn die Barrierendicke kleiner als 6nm ist.
Liegt ein elektrischer Kurzschluss innerhalb der Tunnelfliche vor, so fliet nahezu der
gesamte Strom iiber diese Defektstelle und das Tunnelelement ist unbrauchbar.

;&

0,4 1,2
Lange[um]

Abbildung 2.5: Links: 2um x 2um grofles STM-Bild einer mit verbesser-
tem Rezept vorbehandelten GaAs(001)-Oberfliche; Rechts oben: das zugehdrige
RHEED-Bild; Rechts unten: Entlang der im STM-Bild eingezeichneten Linie
erstelltes Profil.
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Um die tiefen Locher nach der Substratvorbehandlung zu vermeiden, wurde das her-
kommliche Rezept abgewandelt. Durch lingeres Ar-Ionen-Atzen (60min) bei hoherer
Temperatur (620°C) erreicht man eine noch glattere GaAs(001)-Oberfliche mit Ter-
rassengréffen bis zu 300nm, die auch keine Locher mehr vorweist. Man muss nur dar-
auf achten, dass die Substrattemperatur nicht iiber 650°C steigt, da sich sonst Ga-
Tropfchen auf der Oberfliche bilden, die auch durch das Ar-Ionen-Atzen nicht mehr
entfernt werden konnen und die kein epitaktisches Fe-Wachstum mehr zulassen. In
Abbildung 2.5 sieht man einen 2um x 2um grofien Ausschnitt einer GaAs-Oberfléiche,
die mit dem verbessertem Rezept vorbehandelt wurde. Dabei ergibt sich ein maxi-
maler Hohenunterschied in diesem Bereich von nur mehr 2nm. Der Unterschied zur
herkémmlchen Vorbehandlung ist in den RHEED-Aufnahmen nicht zu erkennen und
kann nur mit Hilfe des STM sichtbar gemacht werden. Viel wichtiger ist jedoch, dass
keine Stufen von mehr als 1,5nm Hohe vorhanden sind. Auf diese Ga-reichen Oberfla-
chen wird als néchstes die untere F'e-Schicht aufgedampft.

2.4 Wachstum der unteren Fe-Schicht

Zuerst werden bei Zimmertemperatur 14nm Fe aufgedampft. Es ist bekannt, dass
Fe zunidchst in dreidimensionalen Inseln auf GaAs(001) wichst [Moo03]. Bei einer
Schichtdicke von 2,5-3 Monolagen wachsen die Inseln zusammen und es bildet sich
eine einkristalline Schicht. Ab dieser Dicke ist die Curie-Temperatur auch grofler als
300K und die Schicht zeigt ferromagnetisches Verhalten bei Zimmertemperatur [Be01].
Dampft man mehr Eisen auf, so bleibt die dreidimensionale Oberflichenstruktur mit
Inseln von 3nm Durchmesser und einer Héhe von 0,3nm bestehen. Dies zeigt auch das
linke RHEED-Bild in Abbildung 2.6, welches typisch ist fiir einkristallines bee-Eisen
mit einer rauen Oberfléche.

TR

Abbildung 2.6: Links: RHEED-Bild einer 14nm dicken Fe-Schicht bei
Zimmertemperatur aufgedampft; Rechts: RHEED-Bild der gleichen Oberfliche
nach dem Temper- und Atzprozess

Diese Oberfliche bietet jedoch aufgrund der Rauigkeit keine optimalen Bedingungen
fiir das Wachstum von ZnSe. Deshalb wird durch einen léngeren Temperprozess (12
Stunden) bei einer Temperatur von 240°C die Oberfliche gegléttet. Aus der Literatur
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ist bekannt, dass beim Wachstum von Fe auf GaAs(001) As und bei hoheren Tem-
peraturen auch Ga an die Oberfliche segregiert [San91]. Dieser Prozess wird durch
das Tempern sicherlich verstérkt. Die kontaminierte Fe-Oberflache kann jedoch durch
cinen weiteren Ar-Ionen-Atz-Prozess wieder gesdubert werden. Das rechte RHEED-
Bild in Abbildung 2.6, das nach dem Temper- und Atz-Prozess aufgenommen wurde,
deutet auf eine wesentlich glattere Oberfliche hin, da nur mehr drei Reflexe zu sehen
sind, die auf einem Laue-Kreis liegen.
Als letztes werden bei einer gleichbleibenden Substrattemperatur von 240°C noch ein-

Abbildung 2.8: Links: 2um x 2um grofies STM-Bild der geglitteten 17,5nm
dicken Fe(001)-Schicht; Rechts oben: 100nm x 100nm grofer STM-Auschnitt
mit atomar glatten Terrassen; Rechts unten: Entlang der im linken STM-Bild

eingezeichneten Linie erstelltes Profil.
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mal 3,5nm Fe aufgedampft. Das Eisenwachstum erfolgt dann lagenweise, wie aus den
RHEED-Oszillationen in Abbildung 2.7 geschlossen werden kann. Dabei tragt man die
Intensitédt des zentral reflektierten Strahl gegen die Zeit auf. Jedesmal wenn eine Mo-
nolage vollstédndig geschlossen ist, hat der reflektierte Strahl die maximale Intensitét.
Bei einer halb geschlossenen Monolage liegt ein Intensitdtsminimum vor, da die Ober-
flache rauer ist und mehr Elektronen diffus gestreut werden, die somit nicht mehr zum
Beugungsbild beitragen (vgl. [Str93], [Ben01]).

Die atomar glatten Terrassen der Fe-Oberfliche mit einer Ausdehnung von bis zu
40nm konnen aber auch direkt mit dem STM beoachtet werden (siche Abbildung 2.8).
In dem 2pum x 2um Ausschnitt ist neben den kleineren Fe-Plateaus auch deutlich
zu erkennen, dass sich die Metallschicht der Oberflachenstruktur des GaAs-Substrats
anpasst, da diese nach dem Wachstum von 17,5nm F'e immer noch zu erkennen ist.
Der maximale Hohenunterschied in dem 2um x 2um grofien STM-Ausschnitt der Fe-
Oberléche hat sich also im Vergleich zur GaAs-Oberfliche nicht vergréflert. Auf diese
geglattete Oberfliche kann nun mit der Abscheidung von ZnSe begonnen werden.

2.5 Wachstum von ZnSe auf Fe

Die entscheidende Hiirde, die es bei der Herstellung einkristalliner Tunnelemente mit
Halbleiterbarrieren zu iiberwinden gilt, ist Wachstumsparameter fiir ZnSe zu finden,
die eine epitaktische Halbleiterschicht auf F'e erméglichen. Im Weiteren wird untersucht
mit welchem Wachstumsmodus die besten Ergebnisse hinsichtlich der Kristallinitdt und
Reinheit der ZnSe-Schicht erreicht werden.

2.5.1 Getrenntes Verdampfen von Zn und Se

In der vorhandenen ZnSe-Epitaxie-Anlage sind zwei verschiedene Tiegel fiir Zn und
Se vorgesehen. Zum Verdampfen von Zn ist dabei eine Temperatur von 290°C bis
310°C notig bzw. 190°C bis 210°C fiir Se. Die Ofentemperatur wird dabei so gere-
gelt, dass sich eine Aufdampfrate von 2nm/min fiir Zn und 4nm/min fiir Se ergibt.
Man bietet dem System also doppelt soviel Se wie Zn an. Dies fiihrt zu einem sehr
glatten und versetzungsfreien Wachstum von ZnSe, insofern die Substrattemperatur
deutlich iiber der Verdampfungstemperatur des Selens liegt. Denn nur in diesem Fall
wird das iiberschiissige Se auf der Oberfliche wieder desorbiert, und es entsteht eine
ZnSe-Schicht im richtigen stéchiometrischen Verhéltnis. Die Epitaxie von ZnSe auf
GaAs(001) erfolgt dabei bei einer Substrattemperatur von ca. 300°C [Pre00]. Fiir das
Wachstum auf Fe ist diese Temperatur jedoch zu hoch, da man eine Durchmischung
erwartet. Deshalb wurden verschiedene Proben hergestellt, bei denen die Substrattem-
peratur beim Wachstum von ZnSe auf Fe von 200°C bis 270°C variiert wurde. Es
muss jedoch beachtet werden, dass durch den modifizierten Probenhalter in der ZnSe-
MBE-Anlage die tatsédchlichen Temperatur auf der Probenberfliche geringer sein kann
als die angegebene Temperatur.

Mittels RHEED, TEM-Aufnahmen von Querschnittspréiparaten und Tiefenprofilanaly-
sen wurde die Kristallinitdt und die Durchmischung des Schichtsystems untersucht. Um
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bei der Tiefenprofilanalyse kein verfélschtes Bild zu erhalten, wurde fiir diese Untersu-
chung ein Teil der Probe verwendet, bei dem die obere F'e-Schicht und auch die Au-
Abdeckung weggelassen wurde. Dadurch kann man sicher sein, dass ein F'e-Vorkommen
in der ZnSe-Schicht ein Resultat der Durchmischung an der unteren Grenzfléche ist
und nicht durch Fe-Reste aus der oberen Fe-Schicht verursacht wird.
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Abbildung 2.9: Tiefenprofilanalyse ~ mit  AES, an  einer
GaAs(001)/Fe/ZnSe/Au-Schicht; Die Substrattemperatur betrug 200°C
beim Abscheiden von ZnSe.

Als erstes werden die Untersuchungen an einer Probe gezeigt, bei der der Halbleiter
bei 200°C Substrattemperatur aufgedampft wurde. Im Tiefenprofil (Abbildung 2.9)
sieht man einen steilen Abfall des Zn- und Se-Signals und einen steilen Anstieg des
Fe-Signals an der Grenzfliche. Da das Fe-Signal in der ZnSe-Schicht verschwindet
und umgekehrt kein Zn und Se in der F'e-Schicht zu sehen ist, kann man davon aus-
gehen, dass man eine scharfe Grenzfliche ohne stiarkere Durchmischung vorliegen hat.
Die Empfindlichkeit der Methode reicht leider nicht aus, um auch eine geringe Durch-
mischung bzw. Dotierung des ZnSe mit Fe auszuschlieBen. Der Ubergang zwischen
Fe und GaAs verlauft dagegen eher flieend. Dies kann zwei Griinde haben: So nimmt
mit zunehmender Atzzeit die Tiefenauflésung der Methode ab, da die Probe nicht ab-
solut homogen abgetragen wird. Oder aber die Grenzfliache ist wirklich durchmischt,
was durch den langen Temperprozess zur Glattung der Fe-Schicht durchaus plausibel
ist. Fiir die Transportmessungen ist diese Grenzfliche jedoch nicht weiter von Be-
lang. Auffillig ist dagegen der Sauerstoff-Peak an der Grenzfliche zwischen Fe und
ZnSe. Die Oxid-Schicht entsteht wihrend des Transfers der nicht abgedeckten Fle-
Schicht, da in der Schleusenkammer nur ein Druck von 2 x 10~"mbar vorherrscht und
die Fe-Oberflache sehr schnell unter schlechten Vakuumverhéltnissen oxidiert. Diese
Oxidschicht kann durch einen Hs-Plasmaprozess in der Halbleiter-MBE-Anlage ent-
fernt werden (siehe Abbildung 2.17). Jedoch hat dies keinen Einfluss auf die Struktur
der ZnSe-Schicht, da auch nach dem Entfernen der Oxidschicht das Wachstum bei der
vorliegenden Substrattemperatur von 200°C polykristallin erfolgt. Beim Riicktransport
der Probe gibt es dieses Oxidations-Problem nicht, da die ZnSe-Oberflache nicht so
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Abbildung 2.10: TEM-Aufnahme eines Querschnittspriparats einer ZnSe-
Schicht die bei 200° C' aufgedampft wurde, aufgenommen mit dem CM30. Dabei
sind nur Gitternetzebenen des GaAs und ZnSe zu erkennen, die der Fe-Schicht
konnen nicht aufgeldst werden. Au-Deckschicht und obere Fe-Schicht konnen
nicht unterschieden werden.

reaktiv wie die Fe-Oberflache ist.

In Abbildung 2.10 sieht man eine TEM-Aufnahme eines Querschnittspriaparats in dem
das gesamte Schichtsystem zu sehen ist. Es ist zu erkennen, dass zwischen der unteren
Fe-Schicht und der ZnSe-Barriere eine sehr glatte Grenzflache vorliegt, wie auch aus
den STM-Bildern 2.8 hervorgeht. Dagegen ist die obere Grenzfliche der Barriere deut-
lich rauer, was sich auch auf die obere Fe- und Au-Schicht auswirkt. Betrachtet man
die herausvergroflerten Bereiche in Abbildung 2.10 , so ist zu erkennen, dass die Git-
ternetzebenen in der ZnSe-Barriere verschiedene Ausrichtungen haben, die nicht mit
der im GaAs-Substrat iibereinstimmen. Die ZnSe-Schicht besteht also, zumindest in

Abbildung 2.11: RHEED-Bild der ZnSe-Oberfliche bei einer Wachstums-
Temperatur von 200°C
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der gezeigten HRTEM-Aufnahme, aus bis zu 20nm grofien Kristalliten. Dass dies nicht
nur zufillig in einem kleinen Bereich der Probe sondern in der ganzen Schicht der Fall
ist, zeigt das RHEED-Bild in Abbildung 2.11: In dem sehr diffusen Beugungsbild sind
keine scharfen Reflexe zu sehen, wie bei der GaAs- oder Fe-Oberfliche (Abbildungen
2.5 und 2.6), sondern nur schwer erkennbare ,,Flecken®, die kreisférmig angeordnet sind.
Bei rein polykristallinen Proben wiirde man Ringe im Beugungsbild erwarten. Durch
eine Textur in einer polykristallinen Schicht - das heifit, es gibt bevorzugte Ausrich-
tungen der Kristallite - kommt es auf dem Beugungsring zu Intensitdtsunterschieden,
die wie ,,Flecken“ aussehen kénnen.

Es kann also zusammengefasst werden, dass bei einer Substrattemperatur von 200°C
fiir die Abscheidung von ZnSe auf F'e keine starke Durchmischung an der Grenzfliache
vorliegt, das Wachstum des Halbleiters aber polykristallin erfolgt.

Abbildung 2.12: Links: RHEED-Bild der ZnSe-Oberfliche bei einer
Wachstums- Temperatur von 270° C; Rechts: Zum Vergleich ein RHEED-Bild
einer rauen GaAs-Oberfliche nach der Desorbtion der Oxidschicht.

In weiteren Versuchen wurde die Temperatur schrittweise erhoht, ohne dass sich an
der Kristallinitdt und Durchmischung an der Grenzfliche etwas dnderte. Erst bei ei-
ner Substrattemperatur von 270°C erscheinen im RHEED-Bild punktférmige Reflexe
die gitterformig angeordnet sind (Abbildung: 2.12 links). Dieses Beugungsbild deutet
einerseits auf eine raue aber einkristalline Oberfliche hin. Andererseits stimmt das
Beugungsbild nicht mit dem einer rauen, einkristallinen GaAs-Schicht iiberein (Abbil-
dung: 2.12 rechts), die aber die gleiche Gitterstruktur wie ZnSe haben sollte. Auch
die HRTEM-Aufnahme eines Querschnittspraparats dieser Probe zeigt eindeutig eine
andere Gitterstruktur in der ZnSe-Schicht als im GaAs-Substrat (Abbildung: 2.13).
Es liegt also keine fce-Struktur vor, wie man sie von einkristallinem ZnSe erwartet,
sondern die Barriere hat kubische Symmetrie.

Die Ursache fiir diese untypische Struktur ist eine massive Durchmischung der ZnSe-
Schicht mit Fe, die aus dem Tiefenprofil in Abbildung 2.14 abgelesen werden kann.
Die Substrattemperatur von 270°C ist so hoch, dass verstiarkt Platzwechselvorginge
zwischen Fe- und Zn- bzw. Se- Atomen stattfinden und somit verstirkt Fe in das
Halbleitergitter eingebaut wird bzw. an der Oberfliche aufschwimmt. Dadurch kommt
Fe mit Luft in Verbindung und oxidiert, was zu dem stark ausgepréigten Sauerstoff-

Peak an der Oberfliche der Probe in Abbildung 2.14 fiihrt.
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Abbildung 2.13: TEM-Aufnahme eines Querschnittspriparats einer ZnSe-
Schicht die bei 270° C aufgedampft wurde, aufgenommen mit dem Tecnai F30.
Man sieht in den vergrdflerten Bereichen unterschiedliche Gitterstrukturen der
GaAs- und ZnSe-Schicht (aus [Bin02])

Man kann also zusammenfassen, dass mit dem hier angewendeten Verfahren keine
epitaktische fce-ZnSe-Schicht auf Fe(001), wie in [Aba95], hergestellt werden kann.
Bei tiefen Substrat-Temperaturen hat man zwar keine Durchmischung an der Grenz-
fliche, aber auch keine einkristalline Halbleiterschicht. Erhéht man die Temperatur,
sodass sich eine epitaktische ZnSe-Schicht ergibt, so hat diese nicht die gewiinschte fcc-
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Abbildung 2.14: Tiefenprofilanalyse ~ mit ~ AES, an  einer
GaAs(001)/Fe/ZnSe-Schicht; Die Substrattemperatur betrug 270°C beim
Abscheiden von ZnSe.
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Struktur und ist zudem massiv mit F'e durchmischt. Um also die gewiinschte Barriere
herstellen zu konnen, benotigt man folglich ein anderes Verfahren. Aus der Literatur ist
bekannt, dass bei ALE- (atomic-layer epitaxy) Wachstum von ZnSe auf GaAs zu ge-
ringeren Substrattemperaturen (250°C) iibergegangen werden kann ([Oht99], [Bau93]).
Aus diesem Grund wurde dieses Verfahren, bei dem der Substratoberfliche abwechselnd
Zn und Se angeboten wird, auch bei dem Wachstum auf F'e angewendet. Damit konn-
te jedoch auch keine Verbesserung gegeniiber dem herkommlichem Wachstums-Modus
festgestellt werden.

2.5.2 Verdampfen von ZnSe aus einem Tiegel

Eine Moglichkeit, die es erlaubt ZnSe bei Substrattemperaturen von 50-150°C auf
GaAs abzuscheiden, ist das Verdampfen des Halbleiters aus einem einzigen Tiegel
[Ohk96]. Der Grund fiir die erfolgreiche Epitaxie bei diesen niedrigen Temperaturen
liegt in der Molekiilgrofie des verdampften Selen. Wird elementares Selen verdampft, so
entstehen hauptsichlich Seg und Ses-Molekiile. Bei der Sublimation von ZnSe, die bei
ca. 700°C beginnt, bilden sich dagegen nur Ses-Molekiile. Um z.B. ein Seg-Molekiil in
das Halbleitergitter einzubinden, miissen 5 Bindungen aufgebrochen werden. Beim Ein-
bau von 3 Sey-Molekiilen miissen bei der gleichen Anzahl von Atomen nur 3 Bindungen
aufgebrochen werden, man benotigt also weniger Energie, wodurch die Substrattem-
peratur abgesenkt werden kann.

Abbildung 2.15: Links: RHEED-Bild der ZnSe-Oberfliche bei einer
Wachstums- Temperatur von 200° C; Rechts: Zum Vergleich ein RHEED-Bild
einer rauen GaAs-Oberfliche nach der Desorbtion der Oxidschicht.

Bei der Abscheidung von ZnSe auf Fe(001)-Oberflichen bei Substrattemperaturen
von 160-190°C ergibt sich jedoch das gleiche Bild wie in Abbildung 2.10: Die Schichten
zeigen zwar keine Durchmischung, aber der Halbleiter ist polykristallin. Erst bei einer
Temperatur von 200°C ist in der RHEED-Aufnahme (Abbildung 2.15 links) ein Beu-
gungsbild zu erkennen, das dem einer rauen GaAs(001) Oberfliche (Abbildung 2.15
rechts) gleicht. Neben dem RHEED-Bild zeigt auch das Querschnittspraparat in Abbil-
dung 2.16 eindeutig, dass es sich bei der Barriere um eine einkristalline ZnSe-Schicht
mit einer fce-Struktur handelt, die nur durch einzelne Versetzungen unterbrochen wird.
Zwar setzt hier die Epitaxie von ZnSe auf Fe bei einer scheinbar hoheren Substrat-
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Abbildung 2.16: TEM-Aufnahme eines Querschnittspriparats einer ZnSe-
Schicht die bei 200° C aufgedampft wurde, aufgenommen mit dem Tecnai F30.
Man sieht in den vergroflerten Bereichen die identische Gitterstruktur der
GaAs- und ZnSe-Schicht

temperatur ein als in [Aba95] beschrieben (175°C), beriicksichtigt man jedoch, dass die
Temperatur auf der Probe wegen des modifizierten Probenhalters bestimmt geringer
ist als die angegeben 200°C, so stimmen beide Ergebnisse iiberein.

Um zu priifen, ob es bei diesem Verdampfungsmodus und einer Substrattemperatur
von 200°C, zu einer Durchmischung der ZnSe-Barriere mit F'e kommt, wurde wie schon
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Abbildung 2.17: Tiefenprofilanalyse ~ mit ~ AES, an  einer
GaAs(001)/Fe/ZnSe/Au-Schicht; Die Substrattemperatur betrug 200°C
beim Abscheiden von ZnSe.
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Abbildung 2.18: Links: Phasenbild eines Querschnittspriparats; Rechts:
Uber das im Phasenbild eingezeichnete Rechteck gemittelte Linienprofil;

in 2.5.1 ein Tiefenprofil erstellt (sieche Abbildung 2.17). Im Vergleich zu 2.9 ist an der
Grenzflache keine Oxidschicht mehr zu erkennen. Diese konnte durch eine H,-Plasma-
Behandlung der Eisenoberfliche nach dem Einschleusen in die Halbeiter-MBE-Anlage
entfernt werden.

Das Fe-Signal féllt innerhalb der ZnSe-Dicke auf null ab. Somit liegt keine durch-
géngige Durchmischung wie in Abbildung 2.14 vor. Aus dem Verlauf des F'e und Zn
bzw. Se Signals in Abbildung 2.17 kénnte man schlieflen, dass es an der Grenzflache
cinen flieBenden Ubergang zwischen den Materialien gibt, was gleichbedeutend mit
einer Grenzflaichendurchmischung wére. Man muss jedoch beachten, dass durch das
grofle Fe-Signal der Grenzflichenverlauf etwas verzerrt wird.

Ob in diesen Proben eine scharfe Grenfliche ohne Durchmischung vorliegt, oder ob es
eine Durchmischungszone gibt, in der der ZnSe-Anteil langsam zunimmt, soll mit Hil-
fe der Elektronenholografie an Querschnittspraparaten ermittelt werden. In Abbildung
2.18 links ist ein Phasenbild eines Querschnittspréiparats zu sehen, in dem die Metall-
und Halbleiterschichten deutlich voneinander zu unterscheiden sind. Um Aussagen iiber
die Durchmischung an der Grenzfliche machen zu koénnen, wird ein Linienprofil des
Schichtaufbaus erstellt. Je nach dem an welchem Ort die Linie platziert wird, fithren
statistische UnregelméBigkeiten wie Verschmutzungen auf dem Querschnittspréparat
zu unterschiedlichen Profilen. Um dies zu vermeiden wurde in Abbildung 2.18 rechts
die Phasendifferenz gemittelt {iber das eingezeichnete Rechteck aufgetragen, was einer
Mittelung tiber viele einzelne Linienprofile entspricht. Dadurch kommt es zwar zu einer
leichten ,Verschmierung® an den Grenzflichen, aber man kann eine gesicherte Aussage
iiber die maximale Ausdehnung eines moglichen Durchmischungsbereichs machen. Es
kann also hochstens in einem Bereich von Inm an der Grenzfliche zur Interdiffusi-
on zwischen F'e und ZnSe kommen. Vergleicht man die beiden Grenzflachen zwischen
ZnSeund Fe so kann ein dhnlicher Verlauf festgestellt werden. Da man aber weif3, dass
es beim Wachstum von Fe auf ZnSe bei Zimmertemperatur zu keiner Durchmischung
kommt (siehe [Rei00]), sollte auch in der anderen Grenzfliche keine Durchmischung
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Abbildung 2.19: Links: 2um x 2um grofles STM-Bild der epitaktischen
ZnSe-Oberfliche, darunter das Linienprofil; Rechts: 100nm x 100nm grofler
STM-Auschnitt der ZnSe-Oberfliche, darunter das Linienprofil;

vorliegen.

Die Charakterisierung der ZnSe-Barriere wird durch die STM-Untersuchung der Ober-
flache vervollstéindigt. Dabei ist festzustellen, dass keine atomar glatten Bereiche mehr
zu erkennen sind, wie das bei der Fe-Oberflache der Fall war (Abbildung 2.8). Die
ZnSe-Oberfliche besteht vielmehr aus dreidimensionalen unregelméfligen Inseln mit
einer lateralen Ausdehnung von 10-30nm und 2nm Héhe. Trotz der Rauigkeit der Zn.Se-
Oberflache, die eine Folge der niedrigen Wachstumstemperatur ist, ergibt sich in der
2um x 2um groflen STM-Aufnahme in Abbildung 2.19 ein maximaler Hohenunter-
schied von nur 2nm. Wegen den maximalen Héhenunterschieden von 1,5nm in der
unteren Grenzflache (Abbildung 2.8) und 2nm in der oberen Grenzfliche (Abbildung
2.19) sollten die beiden Fe-Schichten ab einer ZnSe-Dicke von 4nm keine metallischen
Verbindungen mehr aufweisen. Ab dieser Barrierendicke sollte also ein Tunnelstrom
flieen und somit Tunnelmagnetowiderstandsmessungen moglich sein.

2.6 Wachstum der oberen Fe-Schicht

Der letzte Schritt des Herstellungsprozesses besteht in der Abscheidung einer einkris-
tallinen Fe-Schicht auf dem ZnSe. Aus fritheren Arbeiten ist bekannt, dass F'e bei Zim-
mertemperatur ohne magnetisch tote Lagen epitaktisch auf ZnSe aufwichst [Rei00].
Dass dies auch trotz der rauen Oberfliche und den Versetzungen in der ZnSe-Schicht
moglich ist, zeigen die RHEED-Aufnahmen in Abbildung 2.20. Dort ist das Beugungs-
bild einer rauen bce-Eisen-Oberfliche zu sehen, das mit dem von epitaktischem Fe
auf GaAs(001) iibereinstimmt. Bei geniigend grofiem Auflésungsvermégen sind auch
in den beiden Fe-Schichten der HRTEM-Aufnahme des Querschnittspraparats (Abbil-
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Abbildung 2.20: Links: RHEED-Aufnahme der oberen Fe-Schicht; Rechts:
RHEED-Aufnahme der unteren Fe-Schicht vor der Glittung (siehe auch Ab-
bildung 2.6);

dung 2.21) identische Gitternetzlinien zu erkennen.

Um das gesamte Schichtsystem vor Oxidation zu schiitzen, wird am Ende eine 5nm
dicke Au-Schicht aufgedampft, die ebenfalls epitaktisch auf der oberen Fe-Schicht auf-
wéchst. Dieses vollepitaktische Schichtsystem GaAs(001) / Fe / ZnSe | Fe | Au ist
die Grundlage fiir die weiteren magnetischen und elektrischen Untersuchungen.

i

'Mr e ey :
] [

Abbildung 2.21: HRTEM-Aufnahme des Fe / ZnSe / Fe - Schichtsystems
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Kapitel 3

Strukturierung

Im vorigen Kapitel ist beschrieben, wie das epitaktische Schichtsystem Fe / ZnSe
/ Fe / Au in dieser Arbeit hergestellt wurde. Im Weiteren sollen elektrische Trans-
portmessungen sowie Magnetotransportmessungen an diesen Schichten durchgefiihrt
werden. Dazu ist es jedoch notwendig, die beiden F'e-Schichten getrennt voneinander
zu kontaktieren und den Strom senkrecht zur Schichtebene, (,current perpendicular
to plane) von einer Elektrode zur anderen zu messen. Dies erfordert eine laterale
Strukturierung des Schichtsystems, um die untere , vergrabene® Fe-Schicht freizulegen.
Gleichzeitig ist es sinnvoll die aktive Fldche, in der die Elektronen von einer Elektrode
zur anderen flieflen, lateral einzuschrianken, um die Wahrscheinlichkeit von pinholes
in den Tunnelelementen zu reduzieren. Unter pinholes versteht man Locher in der
Barriere, die durch elektrisch leitendes Material aufgefiillt werden. Dadurch kommt es
zu einem KurzschluB und der Grofiteil des Stromes flieit iiber diese Verbindung. Im
Prinzip reicht also ein pinhole aus, um ein Tunnelelement unbrauchbar zu machen. Je
kleiner die Tunnelfliche ist, desto unwahrscheinlicher ist es ein pinhole in dem Ele-
ment vorzufinden. Andererseits nimmt jedoch die Empfindlichkeit der Tunnelelemente
mit abnehmender Gréfle zu, da deren Kapazitét ebenfalls abnimmt. Bei kleinen Ka-
pazitdten reichen oft statische Aufladungen wéhrend des Einbaus der Probe aus, um
Uberschlige in der Tunnelstruktur zu erzeugen, die diese zerstoren.

Fiir diese Arbeit wurde eine einheitliche Tunnelfliche von 20um x 20um gewahlt, da
dies mittels optischer Lithografie bequem realisierbar ist und eine dhnliche Tunnelflache
auch bei [Kre01] verwendet wurde. In den néchsten Abschnitten werden die einzelnen
Schritte der Strukturierung, die dabei auftretenden Probleme und die entsprechenden
Losungsansitze beschrieben.

3.1 Prinzipieller Prozess

In einem ersten Schritt werden die 1ecm x lem groflen Proben in vier Teile geteilt, da
in die Probentréger, die spéter fiir die Transportmessungen verwendet werden, maxi-
mal 5mm x 5mm grofle Probenstiicke passen. Die verwendeten Chrom-Masken sind
dabei so konzipiert, dass pro bmm x bmm-Probe 25 einzelne Tunnelelemente struktu-
riert werden kénnen. Um spéter Vierpunkt-Messungen durchfiithren zu kénnen, beno-
tigt man sowohl fiir die untere als auch fiir die obere Elektrode zwei Kontaktflichen
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(pads), an denen die Verbindungsdrdhte zum Probentréger festgemacht werden. Die
100um x 100um groflen Kontaktflachen diirfen dabei nicht direkt iiber der Tunnelflache
liegen, da durch das ,,Ultraschall-Bonden* grole mechanische Krifte auf die Unterlage
wirken und somit die diinne Barrierenschicht beschéddigt werden kénnte.

In den folgenden Abbildungen werden die einzelne Strukturierungsschritte dargestellt:

1.Schritt: Strukturierung der Bottom-Elektrode:

In diesem ersten Schritt wird die untere Elektrode strukturiert. Nach dem Aufbringen,
Schreiben und Entwickeln des Lacks bleiben rechteckige Strukturen mit einer Lénge
von 400pm und einer Breite von 100um auf der Probe iibrig, die die untere Zuleitung
fiir das Tunnelelement definieren. Durch Argon-Ionen-Atzen wird anschlieBend das ge-
samte Schichtsystem bis zum GaAs-Substrat abgetragen, nur die vorher definierten
Rechtecke bleiben stehen. In Abbildung 3.1 sind nach dem Entfernen der Fotolackreste
die Rechteckstrukturen und die Positionierungskreuze zu sehen, die fiir die spéteren
Strukturierungsschritte gebraucht werden.

5nm Au(001)

2-12nm ZnSe(001)

Abbildung 3.1: Links: Schematischer Querschnitt durch die Struktur.
Rechts: Draufsicht mit dem Lichtmikroskop.

2.Schritt: Strukturierung der Tunnelfliche:

Als néchstes wird die 20pum x 20um grofle Tunnelfliche strukturiert. Dies ist der
kritischste Schritt im ganzen Prozess, da hierbei der Atzprozess genau innerhalb der
unteren 17nm dicken Fe-Schicht gestoppt werden muss, um diese elektrisch kontaktie-
ren zu kénnen (Abbildung 3.2). Nach dem Atzschritt liegt zwar die untere Fe-Schicht
zum grofiten Teil frei und oxidiert, aber der Teil der F'e-Schicht, der fiir den Tunnelpro-
zess wichtig ist, hat keinen direkten Kontakt mit Luft und sollte deshalb nicht oxidiert
werden. Der andere Bereich dient lediglich zur elektrischen Zuleitung, die trotz Oxi-
dation ein ohmsches Verhalten vorweist, was aus Zweipunktmessungen an den beiden
Bottom-Kontakten hervor geht.
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20um

ZnSe(001)

Abbildung 3.2: Links: Schematischer Querschnitt durch die Struktur.
Rechts: Draufsicht mit dem Lichtmikroskop. Das eigentliche Tunnelelement
befindet sich mittig auf dem Rechteck.

3.Schritt: Aufbringen des Isolators:

Hier wird mittels eines PECVD (Plasma Enhanced Chemical Vapour Deposition)-
Prozesses eine 150nm dicke Si0 Isolatorschicht aufgebracht, die einen direkten me-
tallischen Kontakt zwischen der oberen und unteren Leiterbahn verhindern soll. Dabei
kommt ein sogenannter Lift-off-Prozess zum FEinsatz, bei dem der Fotolack an den-
jenigen Stellen stehen bleibt, die nicht mit SiOs bedeckt werden sollen. Nach dem
Aufbringen des Isolators wird der Lack wieder entfernt und wie in Abbildung 3.3 zu
sehen, ergeben sich drei Locher in der Isolatorschicht, die im vierten Schritt mit Au
aufgefiillt werden. Entscheidend bei diesem Schritt ist die Platzierung der 15um grofien
Lackstruktur auf dem Tunnelelement. Die Lackséule darf dabei nicht iiber den Rand der
quadratischen Tunnelstruktur hinausragen, da es sonst zu einem metallischen Kontakt

ZnSe(001)

Abbildung 3.3: Links: Schematischer Querschnitt durch die Struktur.
Rechts: Draufsicht mit dem Lichtmikroskop. Das 15um grofie Loch auf der

Tunnelstruktur muss sich innerhalb der 20pum x 20um groffen Grundfliche
befinden.
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zwischen der oberen und unteren Leiterbahn kommt und das Tunnelelement dadurch
kurzgeschlossen wére. Die Platzierung der beiden rechteckigen Locher, durch die die
untere Fe-Schicht kontaktiert wird, ist dagegen weniger kritisch, da es keine Moglich-
keit zum Kurzschluss mit der oberen Elektode gibt.

4.Schritt: Aufbringen der Au-Pads:

Der letzte Strukturierungsschritt erfolgt ebenfalls mit Lift-off-Technik. Vor dem Auf-
dampfen der 250nm dicken Awu-Schicht wird noch eine 30nm dicke Cr-Schicht als
Haftvermittler aufgebracht. Nach dem Entfernen des Fotolacks bleiben die vier Au-
Kontaktflichen und die obere Au-Zuleitung iibrig, wie in Abbildung 3.4 zu sehen ist.

Au(001)

ZnSe(001)

Abbildung 3.4: Links: Schematischer Querschnitt durch die Struktur.
Rechts: Draufsicht mit dem Lichtmikroskop. Die vier Au-Pads haben jeweils
eine Grafie von 100um x 100um.

Auf jeder Probe befinden sich bis zu 25 dieser Tunnelstrukturen. Mit Hilfe eines Spit-
zenmessplatzes am Lehrstuhl Weiss werden von allen Elementen Strom-Spannungs-
Kennlinien aufgenommen, wodurch bereits hier kurzgeschlossene oder vollkommen iso-
lierende Tunnelstrukturen herausgefiltert werden kénnen. In dem Probentréger der fiir
die Magnetotransportmessungen eingesetzt wird, stehen nur 20 Kontakte zur Verfii-
gung, das heifit, dass bei Vierpunktmessungen maximal 5 Elemente gleichzeitig kon-
taktiert und vermessen werden konnen. Beim Einkleben der Proben ist zudem zu be-
achten, dass die [100]-Richtung des GaAs-Substrats parallel zur Probentrigerkante
ausgerichtet ist, damit bei den Messungen im Kryostaten das Magnetfeld parallel zur
[100]-Richtung anliegt, da man entlang dieser Richtungen ein abruptes Umschalten der
beiden magnetischen Schichten erwartet (siehe Kapitel 4).
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3.2 Strukturierungsprobleme und Lésungsanséitze

Abbildung 3.5: Querschnitt der Tunnelstruktur nach dem 2. Atzschritt. Die
Pfeile zeigen auf den Belag hin der durch Redeposition entstanden ist.

Bereits bei den Voruntersuchngen am Spitzenmessplatz ist festzustellen, dass nur we-
nige Elemente einen sehr grofen Widerstand (>10MS2) vorweisen, der durch einen
fehlgeschlagenen Lift-off-Prozess verursacht wird. Der Lack wird dabei nicht abgelost,
was auch im Mikroskop zu sehen ist, und sorgt fiir das isolierende Verhalten. Viel-
mehr werden bei den meisten Tunnelkontakten ohmsche Kennlinien mit sehr geringen
Widersténden gemessen. Dies konnte zwar durch eine nicht perfekte ZnSe-Barriere ver-
ursacht werden, andererseits ist jedoch nicht auszuschlielen, dass dies eine Folge von
Redeposition withrend des Atzprozesses (2.Schritt in 3.1) ist. Unter Redeposition ver-
steht man die Ablagerung von Material auf der Probe, das durch den Ar-Ionen-Beschuss
an anderer Stelle entfernt wird. So konnten sich Atome, die im 2.Prozessschritt von der
unteren F'e-Schicht abgetragen werden, am Rand der Tunnelstruktur wieder ablagern
(sieche Abbildung 3.5). Dies fiihrt dazu, dass die ZnSe-Barriere am Rand kurzgeschlos-
sen wird und dadurch ein ohmscher Widerstand gemessen wird [Nag03]. Um dies zu
vermeiden, gibt es verschiedene Méoglichkeiten: Hat man den physikalischen Atzprozess
gut im Griff, so konnte man genau nach dem Wegétzen der Barriere abbrechen. Man
verhindert damit ein Abtragen der unteren Fe-Schicht und damit auch die stérende
Redeposition. Dazu muss aber die Atztiefe wihrend des Atzprozesses genau bekannt
sein. Mit Hilfe eines Secondary lon Mass Spectrometer Analyzers wire dies theoretisch
in der Tonen-Atz-Anlage moglich. Jedoch sind die detektierten Signale der einzelnen
Elemente zu klein, um dadurch einen gesicherten Atz-Stopp festzulegen.

Eine andere Moglichkeit besteht darin, die Ar-Tonen unter einem schrigen Winkel auf-
treffen zu lassen und die Probe gleichzeitig zu rotieren. Dadurch werden Fe-Atome, die
sich am Rand der Tunnelstruktur ablagern, sofort wieder abgetragen. Es kann jedoch
nicht ausgeschlossen werden, dass einige Fe-Atome withrend des Ar-Ionen-Atzens in die
Barriere implantiert werden, wie auch bei Atzversuchen von Fe auf GaAs in [Spi04]
vermutet wird. Um dies zu verhindern miisste man das physikalische Atzen durch
einen nasschemischen Prozess ersetzen, was hier aber nicht realisiert wurde. Der mo-
difizierte physikalische Atzprozess kann mit Hilfe des Rasterelektronenmikroskops mit
Auger-Elektronen-Analyse (siche Kap.2.2.3) angewandt werden. Die Probe wird dabei
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verkippt und wihrend des Atzprozesses kontinuierlich gedreht, sodass die Ar-Ionen un-
ter einem Winkel von 30° auftreffen. Mit Hilfe der Auger-Elektronen-Analyse kann das
Oberflichenmaterial withrend des Atzprozesses bestimmt werden. Damit der Elektro-
nenstrahl nicht auf das 100um x 400um grofle rotierende Rechteck fokussiert werden
muss, wurde der 2. Prozessschritt in 3.1 vorgezogen und erst dann das untere Recht-
eck (Abbildung 3.1) geschrieben. Somit steht fiir die Auger-Untersuchung nahezu die
gesamte Probenfliche zur Verfiigung. Auf die weitere Strukturierung sollte dies keinen
Einfluss haben. Ein weiterer Vorteil dieser Anlage ist die geringere Atzrate, da hiermit
die Atztiefe genauer eingestellt werden kann: So benétigt der schriige Atzprozess mit
Probenrotation ca. 60 min bis die untere Fe-Schicht frei liegt, wogegen dies in der
Tonen-Atz-Anlage innerhalb von 20s geschieht. Mit diesen Modifikationen sollte also
Redeposition als Grund fiir die ohmschen Kennlinien ausgeschlossen werden, lediglich
eine erh6hte Verunreinigung der ZnSe-Barriere mit Fe-Atomen an den Randern der
Tunnelstruktur kénnte durch das physikalische Atzen entstehen.

Ein weiteres Problem koénnte die 150nm dicke Si0Oy darstellen, falls diese pinholes
vorweist und es somit zu metallischen Verbindungen zwischen der oberen und unte-
ren Strom-Zuleitung kommt. Dazu wurden Versuche gemacht, bei denen die gleichen
Schritte wie in 3.1 beschrieben, durchgefithrt wurden, aber bei Prozessschritt 3 das
Tunnelelement komplett mit Si0Oy bedeckt wurde. Die obere und untere Zuleitung wird
dabei komplett durch die 150nm dicke S705-Schicht getrennt. Widerstandsmessungen
ergaben dabei immer einen Widerstand von iiber 10MS2, wodurch die isolierende Wir-
kung des SiO, verifiziert ist.

3.3 Strukturierung von Proben mit zusitzlicher Per-
malloy-Schicht

Damit auch bei tiefen Temperaturen ein getrenntes Umschalten der beiden F'e-Schichten
garantiert ist (siehe Kap. 4.4), wird die obere an eine dicke Py-Schicht ferromagnetisch
gekoppelt. Um dies zu erméglichen, muf die epitaktische Au-Schicht zuerst abgetra-
gen werden, bevor die Permalloy-Schicht und die Pt-Abdeckschicht mittels Kathoden-
zerstaubung (,,Sputtern®) aufgebracht werden kann. Beide Prozesse wurden in einer
UHV-Sputteranlage (Aufbau siehe [Ede94]) durchgefiihrt, in der auch ein ,inverser
Sputteritzer” zum Ar-Ionen-Atzen vorhanden ist [Kre97]. Die Proben, die fiir die Be-
stimmung der magnetischen Eigenschaften (siche Kap. 4.4) gedacht waren, wurden
dabei flachig abgedtzt und anschliefend wurden 10nm Py mit einer Abdeckung von
Snm Pt aufgebracht. Bei den Proben, die fiir Magnetotransportmessungen vorgese-
hen waren, wurden nur die 20pum x 20um groflen Quadrate abgedtzt und mit 100nm
Py und 50nm Pt bedeckt, die das eigentliche Tunnelelement definieren. Es wird also
bevor die Probe in die Sputteranlge eingeschleust wird, eine Lackschicht strukturiert,
die bis auf die Quadrate die ganze Probe bedeckt. Nach dem Sputtern wird der Fo-
tolack abgelost und mit dem weiteren Prozessschritten fortgefahren. Dabei fungieren
die Py/Pt-Quadrate als Maske fiir den néchsten Atzschritt, bei dem die untere Fe-
Schicht freigelegt wird, wie in Kap. 3.2 beschrieben ist. Damit auch nach dem Prozess
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das Permalloy abgedeckt bleibt und nicht oxidiert, wurde die Pt-Schicht mit 50nm
hinreichend dick gewéhlt. Anschlielend werden das untere Fe-Rechteck strukturiert
und die restlichen Schritte (siche Kap.3.1) durchgefiihrt.
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Kapitel 4

Magnetisches Verhalten

Entscheidend fiir den TMR-Effekt sind unterschiedliche Schaltfelder der beiden fer-
romagnetischen Schichten, damit neben einer parallelen auch eine antiparallele Ma-
gnetisierungskonfiguration eingestellt werden kann. In konventionellen polykristallinen
Tunnelelementen mit Al,Os-Barrieren wird dies durch Festhalten (,,pinning*) der Ma-
gnetisierung einer der beiden Schichten erreicht. Dabei wird eine antiferromagnetische
Schicht im Magnetfeld direkt auf den Ferromagneten aufgebracht. Aufgrund der Aus-
tauschkopplung zwischen Ferro- und Antiferromagnet ergibt sich eine unidirektionale
Anisotropie, die fiir eine Verschiebung des Koerzitivfeldes in der Hysteresekurve der
gekoppelten Schicht sorgt (siehe [Bay99]). Somit existiert immer ein Magnetfeld, bei
dem sich eine antiparallele Magnetisierung der beiden Ferromagneten einstellen lésst.
Eine andere Moglichkeit eine ferromagnetische Schicht zu ,,pinnen®, besteht darin, die
oszillierende Zwischenschichtaustauschkopplung auszunutzen. Bei diesem sogenannten
artificial antiferromagnet-System macht man die Schicht zwischen der einen Tunnel-
elektrode und einer zusétzlichen ferromagnetischen Schicht gerade so dick, dass sich
das System im ersten antiferromagnetischen Maximum befindet. Somit ergibt sich ein
ykiinstlicher Antiferromagnet, bei dem erst durch ein &ufleres Magnetfeld die Kopp-
lung iiberwunden wird. Somit schaltet die gekoppelte Elektrode des TMR-Elements
spiter als die ungekoppelte und man erhélt iiber einen gréfleren Magnetfeldbereich
eine antiparallele Einstellung der ferromagnetischen Tunnelelektroden [Ber96].

In dieser Arbeit wurde bewusst auf zusétzliche antiferromagnetische Schichten oder
kiinstliche Antiferromagneten verzichtet, um den Schichtaufbau méglichst einfach zu
gestalten und zusitzliche Magnetowiderstandseffekte auszuschlieSfen. Aulerdem hétte
die Entwicklung dieses Schichtsystems einen grofleren Zeitaufwand in Anspruch ge-
nommen. Deshalb wurde hier versucht, unterschiedliche Schaltfelder nur durch unter-
schiedliche Dicken der beiden F'e-Schichten zu erreichen.

Nach einer kurzen Beschreibung der magnetischen Messmethoden wird in den néchs-
ten beiden Unterkapiteln genauer auf das Ummagnetisierungsverhalten der beiden Fle-
Elektroden eingegangen. Im vierten Abschnitt wird dann der Einfluss einer zusétzlichen
weichmagnetischen Schicht untersucht, die direkt auf die obere Fe-Schicht aufgebracht
wird. Am Ende wird die Doménenstruktur in den ferromagnetischen Filmen beschrie-
ben und eine mogliche Kopplung iiber die Halbleiterbarriere diskutiert.
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4.1 Magnetische Messmethoden

Die magnetischen Untersuchungen an den ausgedehnten Schichten wurden mit Hil-
fe des magneto-optischen Kerr-Effekts (MOKE) und eines SQUID (Superconducting
Quantum Interference Device) -Magnetometers durchgefiihrt. Beim magneto-optischen
Kerr-Effekt erfihrt linear polarisiertes Licht bei der Reflexion aufgrund der Magneti-
sierung in der Schicht eine Drehung der Polarisationsachse und zugleich eine Elliptisie-
rung. Tragt man die Kerrdrehung gegen das duflere Magnetfeld auf, so erhélt man die
gewiinschte Ummagnetisierungskurve. Aus der gemessenen Kerrdrehung kann jedoch
nicht auf das absolute magnetische Moment der Schicht geschlossen werden, da diese
durch unterschiedliche Grenzflichen, Abdeckschichten und Eindringtiefen des Lichts
in das Material beeinflusst wird. Durch die endliche Eindringtiefe des Lichts in das
Material verursachen Schichtzonen nahe der Oberflache eine stéirkere Kerrdrehung als
tief vergrabene Schichtzonen. In dieser Arbeit wurden fiir die Erzeugung des dufleren
Feldes Luftspulen verwendet, die ein maximales Magnetfeld von 1000e erreichen, da
damit im Gegensatz zu Eisenkernmagneten auch sehr kleine Feldwerte auf 0,10e ge-
nau eingestellt werden kénnen [Ben01]. Mit Hilfe eines Kryostaten konnte mit diesem
Aufbau ein Temperaturbereich von Zimmertemperatur bis 80K abgedeckt werden. Ein
grofler Vorteil des MOKE-Magnetometers ist, dass lokale Messungen, hier in einem Be-
reich von ca. 1mm? moglich sind, was die Vermessung von Stufenkeilschichten erlaubt
(siehe dazu 4.6). In einem Mikroskop-Aufbau, der auch zur Kerr-Mikroskopie verwen-
det wird, ist sogar eine laterale Auflésung von 1um? moglich [Ste05]. Eine detaillierte
Beschreibung des magneto-optischen Kerr-Effekts und des experimentellen Aufbaus ist
in [Ker77],[Bec99] und [Ben01] zu finden.

Im Gegensatz zum MOKE-Magnetometer ist das SQUID-Magnetometer eine integrale
Methode, die es erlaubt, das magetische Moment absolut zu bestimmen und auch be-
liebig tief vergrabene Schichten zu vermessen. Damit konnten die magnetischen Eigen-
schaften der ganzen Probe in einem Temperaturbereich von 300K bis 4,2K untersucht
werden. Eine genaue Beschreibung des SQUID-Magnetometers kann in [Ben01] und
[Kip04] nachgelesen werden.

4.2 Magnetisches Verhalten bei Zimmertempera-
tur

Bei polykristallinen Schichten, wie sie in den meisten magnetischen Tunnelkontakten
verwendet werden, erwartet man ohne die zuvor beschriebenen Methoden zum magne-
tischen pinning ein weitgehend isotropes Ummagnetisierungsverhalten. Dass sich po-
lykristalline Schichten jedoch nicht vollkommen isotrop verhalten, liegt an induzierten
Anisotropien. So kann durch ein duleres Magnetfeld wihrend des Aufdampfprozesses
eine Anisotropie erzeugt werden. Gibt es keine isotrope Verteilung der einzelnen Kris-
tallite in der magnetischen Schicht, sondern liegt eine Textur vor, in der eine Kristal-
lausrichtung héufiger auftritt, so kommt es ebenfalls zu einer magnetischen Anisotropie.
Die Ursache dafiir ist die Spin-Bahn-Wechselwirkung, die fiir eine richtungsabhingige
Ummagnetisierungsarbeit in den einzelnen Kristalliten sorgt. In einkristallinen Proben,
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Abbildung 4.1: a) Ummagnetisierungskurve einer GaAs(001) / 25nm Fe
/ dnm Au -Probe in [100] und [110]-Richtung. Die Ummagnetisierungskurven
entlang der [010]- und [-110]-Richtung sind nicht gezeigt, haben aber die gleiche
Form. (aus [Z5101])

b) Ummagnetisierungskurve einer GaAs(001) / 2nm Fe / 5nm Au -Probe in
[110]- und [1-10]-Richtung. (aus [Kip04])

wie sie hier vorliegen, ist die durch die Kristallstruktur hervorgerufene Anisotropie so-
gar vorherrschend und dominiert den Ummagnetisierungsprozess.

Betrachtet man einzelne einkristalline Fe-Schichten auf GaAs(001) oder ZnSe(001),
so erhélt man dabei das folgende Ummagnetisierungsverhalten: Aufgrund der ku-
bischen bce-Struktur des Eisens ergibt sich eine vierzdhlige Kristallanisotropie, mit
zwei leichten ([100],[010]) und schweren ([-110],[1-10]) Magnetisierungsrichtungen. Die
Ummagnetisierung entlang der leichten Richtungen erfolgt dabei durch Keimbildung
und Wandverschiebung sobald das Koerzitivfeld iiberschritten wird, was einen steilen
Sprung in der Ummagnetisierungskurve in Abbildung 4.1a) zur Folge hat. Erfolgt die
Ummagnetisierung entlang der schweren [-110]- bzw. [1-10]-Richtungen, so dreht sich
die Magnetisierung mit abnehmenden Magnetfeld in die leichte Richtung bis die Ma-
gnetisierung ohne dufleres Feld in der leichten Richtung liegt. Legt man ein Magnetfeld
in der entgegengesetzten Richtung an, so schaltet die Magnetisierung plotzlich um 180°
- wieder durch Keimbildung und Wandverschiebung - und dreht sich bei noch groflerem
Gegenfeld in Richtung des angelegten Feldes. Auf diese Weise kommen Ummagnetisie-
rungskurven zu Stande, wie sie in Abbildung 4.1a) zu sehen sind. Die hier beschriebene
vierzéhlige Anisotropie dominiert in F'e-Schichten, die dicker als 3nm sind, da es sich
dabei um eine Volumenanisotropie handelt. Je diinner die epitaktischen Schichten sind,
desto groBer wird der Einfluss der Grenzflachenanisotropien. In den Systemen F'e auf
GaAs(001) und Fe auf ZnSe(001) gibt es sowohl eine zweizihlige als auch eine vierzéh-
lige Grenzfldchenanisotropie (siehe [Bro00], [Bro99], [Moo03] und [Rei00]), wobei in den
hier untersuchten Schichten die vierzédhige Grenzflichenanisotropie vernachléssigt wer-
den kann. Die leichte Richtung der in diinnen Schichten vorherrschenden zweizéhligen
Anisotropie ist dabei die [110]-Richtung, wie in Abbildung 4.1b) zu sehen ist. Entlang
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der schweren [-110]-Richtung erfolgt die Ummagnetisierung komplett iiber eine kohé-
rente Rotation der Magnetisierung um 180°. Die [100]- und [010]-Achsen stellen dabei
mittelschwere Richtungen dar (in Abbildung 4.1b) nicht gezeigt), entlang derer sich
die Magnetisierung wihrend des Ummagnetisierungsprozesses zunéchst in die leichte
Richtung dreht. Bei einem hinreichend groflen Gegenfeld setzt wieder Keimbildung ein
und durch Wandverschiebung erfolgt eine Ummagnetisierung um 180°. Erst bei noch
grofferen Magnetfeldern dreht sich die Magnetisierung in die Richtung des angelegten
Feldes.

Als néchstes ist zu kliaren, inwieweit das hier beschriebene Ummagnetisierungsverhal-
ten von diinnen und dicken Fe-Schichten auf GaAs(001) und ZnSe(001) auch auf
die beiden Fe-Schichten in dem Dreilagen-System Fe / ZnSe / Fe zutrifft. Obwohl
beide Fe-Schichten eine einkristalline bee-Struktur haben (siehe Kap. 2) sind die Her-
stellungsparameter nicht identisch mit denen der zuvor beschriebenen Einzelschichten.
Denn die untere dicke F'e-Schicht wurde zusétzlich {iber einen ldngeren Zeitraum ge-
tempert und die Grenzfliche zwischen der oberen diinnen Fe-Schicht und der ZnSe-
Barriere ist sehr rau. Das Ummagnetisierungsverhalten der dicken Fe-Schicht kann
dabei leicht ermittelt werden, indem man die obere F'e-Schicht bei der Herstellung
weglédsst. Aus Abbildung 4.2a) ist klar zu erkennen, dass in der dicken F'e-Schicht wie
erwartet eine vierzihlige Anisotropie vorliegt, wobei entlang der leichten [100]-Richtung
die Magnetisierung bei einem Koerzitivfeld von 200e schaltet.

1,0 1,04 i.; [010] ~hl. e : ml o
—o— [100]
0,5 LN
—a—[1-10]
3 » —o—[110]
S 00 g
2 I =
-40 -20 0 20 40
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Abbildung 4.2: o) Ummagnetisierungskurve einer GaAs(001) / 17,5nm
Fe / 11nm ZnSe / 5nm Au -Probe in [100] und [110]-Richtung. Die Umma-
gnetisierungskurven entlang der [010]- und [-110]-Richtung sind nicht gezeigt,
haben aber die gleiche Form.

b) Ummagnetisierungskurve einer GaAs(001) / 17,5nm Fe / 9nm ZnSe /
2,2nm Fe / 5nm Au -Probe in vier verschiedenen Richtungen.

In beiden Bildern ist nur der Ausschnitt zwischen +500e und -500e gezeigt.
Die Sdttigung der vierzihlig schweren [110]- und [-110]-Richtungen erfolgt bei
etwa 600-7000e.
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Leider kann das Ummagnetisierungsverhalten der diinnen Fe-Schicht nicht bestimmt
werden, indem man die dicke Fe-Schicht wegldsst, da man dadurch die Wachstumsbe-
dingungen fiir die ZnSe-Barriere und somit auch fiir die diinnere Fe-Schicht &ndern
wiirde. Aus diesem Grund kann das Ummagnetisierungsverhalten der oberen diinnen
Fe-Schicht nur aus der Uberlagerung der Signale beider ferromagnetischen Schichten
ermittelt werden. In Abbildung 4.2b) sind die {iberlagerten MOKE-Magnetisierungs-
kurven einer Fe / ZnSe |/ Fe - Probe in verschiedenen Kristallrichtungen zu sehen.
Aus dem Vergleich mit der Ummagnetisierungskurve der dicken F'e-Schicht geht hervor,
dass die groflen Spriinge bei £200e von dieser Schicht verursacht werden. Dagegen miis-
sen die kleineren Spriinge bei £80e und +160e in den [100],[010] und [110]-Richtungen
von der diinnen Fe-Schicht stammen, da diese Spriinge in Abbildung 4.2a) nicht zu
sehen sind. Nur entlang der [1-10]-Richtung ist kein Sprung zu erkennen, der von der
diinnen Fe-Schicht verursacht wird. Bei 2,2nm ist man gerade in einem Schichtdicken-
bereich, in dem man erwartet, dass der uniaxiale und vierziahlige Anisotropiebeitrag
die gleiche GroBlenordnung haben. Somit sollte sich auch die zweizéhlige Anisotropie
bemerkbar machen. Deshalb ist in der [1-10]-Richtung kein Sprung zu sehen, der von
der diinnen Fe-Schicht verursacht wird, da dies die schwere Richtung der zweizéhligen
Anisotropie ist und die Ummagnetisierung iiber eine kohérente Rotation der Magneti-
sierung erfolgt. Die [110]-Richtung ist demnach eine leichte Richtung der zweizéihligen
Anisotropie, aber eine schwere Richtung der vierzéhligen Anisotropie. In beiden Féllen
ergibt sich jedoch ein abruptes Umschalten der Magnetisierung beim Uberschreiten des
Koerzitivfeldes, was sich in Abbildung 4.2b) in einem Sprung in der Magnetisierungs-
kurve bei ca. £80e duflert.

Entlang den leichten Achsen der vierzahligen Anisotropie [100] und [010] treten in
Abbildung 4.2b) zwei Spriinge in der Magnetisierungskurve auf, die von der diinnen
Fe-Schicht verursacht werden. Dies kann durch einen zweistufigen Ummagnetisierungs-
prozess begriindet werden: Bei dem ersten Sprung bei ca. £110e ([100}-Richtung) dreht
sich die Magnetisierung nicht abrupt um 180° sondern nur um einen Winkel von 90°. Die
Magnetisierung liegt in diesem Magnetfeldbereich in [010] bzw. [0-10]-Richtung. Erst
bei einem Magnetfeld von +160e springt die Magnetisierung der diinnen F'e-Schicht
nochmals um 90° in die [-100]-Richtung. Diese Erklarung wird durch zwei Feststellun-
gen untermauert:

Die Sprunghohen in Abbildung 4.2b) sollten proportional zu den Schichtdicken der
ferromagnetischen Schichten sein. Das Dickenverhéltnis zwischen diinner und dicker
Fe-Schicht betragt etwa 1:8. Dagegen ist das Verhéltnis der Sprunghchen bei 110e -
verursacht durch die diinne Fe-Schicht - und 190e - verursacht durch die dicke Fle-
Schicht - nur 1:16, also genau die Hélfte. Dies erwartet man auch bei einer Drehung
um 90°. Bei den hier vorliegenden MOKE-Messungen ist jedoch zu beriicksichtigen,
dass aufgrund der endlichen Eindringtiefe des Lichts das Signal der oberflachenfernen
Schicht stérker geddmpft wird als das der oberflachennahen F'e-Schicht. Dies bedeutet,
dass das Verhiltnis der beiden Sprunghohen zueinander sogar noch kleiner sein kann
und somit nicht dem erwartetem Schichtdickenverhéltnis von 1:8 entspricht.

Des Weiteren wird in Kapitel 4.5 mit Kerrmikroskopaufnahmen nachgewiesen, dass im
Magnetfeldbereich zwischen £140e und +200e die Magnetisierung um 90° gegeniiber
dem Séattigungszustand gedreht ist.
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Gegen die hier aufgefiithrte Argumentation spricht jedoch, dass dieses stufenweise Schal-
ten in einkristallinen Fe-Einzelschichten auf ZnSe(001) mit einer Dicke von 2,2nm
nicht beobachtet wird [Rei00]. Dies liegt jedoch an der besseren Giite der einkristalli-
nen Schichten verglichen mit der hier vorliegenden diinnen F'e-Schicht. Da bei dieser
Schicht trotz der einkristallinen Struktur eine rauere Grenzfliche vorliegt und somit
auch mehr Kristallfehler induziert werden, wird eine Doménenaufspaltung in einem
groflerem Magnetfeldbereich begiinstigt.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass die untere Fe-Schicht bei Zimmer-
temperatur die hartmagnetische Schicht ist und die erwartete vierzéhlige Anisotropie
aufweist, die auch durch die Temperprozesse (siche Kap. 2.4) nicht beeinflusst wird. Bei
der oberen Fe-Schicht liegt zum Einen eine uniaxiale Anisotropie vor, die ein schlag-
artiges Umschalten der Schicht entlang der [1-10]-Richtung verhindert. Zum Anderen
hat auch eine vierzéhlige Anisotropie Einfluss auf das Ummagnetisierungsverhalten
der oberen Schicht entlang den [100]- und [010]-Richtungen, da sich die Magnetisie-
rung nicht schlagartig um 180° &ndert, sondern zwischen +£80e und 4+160e eine 90°-
Einstellung zur Ausgangslage einnimmt. Unterschiedliche Magnetisierungseinstellun-
gen lassen sich somit entlang den [100]-, [010]- und [110}-Richtungen bei Zimmertem-
peratur realisieren, auch wenn eine antiparallele Einstellung nicht immer gewéhrleistet
ist. Um mit moglichst kleinen Magnetfeldern das System komplett séttigen zu kénnen,
wird im Weiteren immer die [100]-Richtung untersucht.

4.3 Temperaturabhingiges Umschaltverhalten

Fiir die spéteren temperaturabhingigen Messungen des Magnetowiderstands ist es
wichtig, dass die beiden magnetischen Schichten in einem weiten Temperaturbereich
bei unterschiedlichen dufleren Magnetfeldern schalten. Deshalb wurde mit Hilfe des
Stickstoff-Kryostaten am MOKE-Magnetometer das Umschaltverhalten bei tiefen Tem-
peraturen untersucht. In Abbildung 4.3 sind die Magnetisierungskurven der im vorhe-
rigen Abschnitt bereits untersuchten GaAs(001) / 17,5nm Fe / 9nm ZnSe / 2,2nm Fe
/ bnm Au -Probe fiir Temperaturen zwischen 300K und 150K zu sehen. Dabei nehmen
die Koerzitivfelder beider Schichten mit abnehmender Temperatur zu. Bei der oberen
diinnen Fe-Schicht variiert das Koerzitivfeld jedoch starker mit der Temperatur als
bei der unteren dicken Schicht. Dafiir kommen zwei Begriindungen in Frage: Wegen
der kleineren Dicke und raueren Grenzflichen der oberen Schicht reduzieren thermi-
sche Oberfléchenspinwellenanregungen die Gesamtmagnetisierung stiarker [Kip04] und
haben somit auch einen gréfleren Einfluss auf das Umschaltverhalten als bei der di-
ckeren und glatteren (siche Kap.2.4) unteren Fe-Schicht. Anschaulich kann man sich
vorstellen, dass in der rauen und diinnen Schicht ein hoherer Anteil an Spins mit einer
niedrigeren Koordinationszahl vorliegt. Diese werden durch thermische Anregungen
am stiarksten ausgelenkt, schalten im Gegenfeld zuerst um und bilden Keime fiir die
Doménennukleation. Bei tieferen Temperaturen nehmen die Anregungen ab und die
Ummagetisierung erfolgt erst bei grofieren Feldern.

Auflerdem treten in der oberen F'e-Schicht sicherlich mehr Kristallfehler auf als in
der unteren Schicht, da auch die ZnSe-Schicht, die als Substrat dient, Versetzungen
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Abbildung 4.3: Ummagnetisierungskurven einer GaAs(001) / 17,5nm Fe /
9nm ZnSe / 2,2nm Fe / 5nm Au -Probe entlang der [100]-Richtung zwischen
300K und 150K. Grau hinterlegt und vergriflert ist der Bereich, in dem nur
die obere Schicht schaltet.

aufweist. Diese Versetzungen und Fehlstellen konnen ebenfalls als Keime fiir die Domé-
nenbildung dienen und fiir einen stiarker temperaturabhéngigen Ummagnetisierungs-
prozess sorgen.

Wegen der unterschiedlichen Temperaturabhéngigkeit der Koerzitivfelder, ndhern sich
diese mit abnehmender Temperatur immer mehr an und sind bei 150K gleich grofl
(200e), wodurch kein getrenntes Schalten mehr festgestellt werden kann. Nimmt man
an, dass die Ummagnetisierung der beiden Schichten unabhéngig voneinander passiert,
so konnte man aus dem Temperaturverlauf in Abbildung 4.3 schlieflen, dass bei tieferen
Temperaturen die dickere Schicht bei kleineren Feldern umschalten sollte als die diinne-
re. Mit Hilfe des SQUID-Magnetometers wurden Messungen bis zu 10K durchgefiihrt,
aber ein getrenntes Schalten konnte unterhalb von 150K nicht festgestellt werden. Das
heif3t fiir diesen Temperaturbereich, dass spétestens bei dem Magnetfeld, bei dem die
dicke Schicht umschaltet auch die diinne Schicht ummagnetisiert. Grund fiir dieses
Verhalten sind moglicherweise die stédrkeren Streufelder der dicken Schicht, die wéh-
rend des Ummagnetiserungsvorgangs an den Doménenwéanden auftreten kénnen. Diese
Streufelder beeinflussen die obere Schicht und leiten deren Ummagnetisierung ein.

Im epitaktischen Dreilagensystem Fe / ZnSe / Fe erhdlt man also fiir Temperatu-
ren iiber 150K ein getrenntes Umschalten der ferromagnetischen Schichten, was fiir
die Messung des Magnetowiderstandes notwendig ist. Bei tieferen Temperaturen ist
ein getrenntes Umschalten nicht mehr feststellbar und der Magnetowiderstandseffekt
miisste verschwinden.
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4.4 Ummagnetisierung mit zusitzlicher Permalloy-
Schicht

Im vorherigen Abschnitt wurde gezeigt, dass die beiden Fe-Schichten unterhalb von
150K nicht mehr getrennt schalten. Um nun auch bei diesen Temperaturen unterschied-
liche Koerzitivfelder zu erreichen, wurde versucht, die obere Schicht an weichmagneti-
sches Permalloy ferromagnetisch zu koppeln, und somit ein fritheres Umschalten dieser
Schicht zu erzwingen. Dieses Verfahren wurde gewéhlt, da es weniger Aufwand erforder-
te als die Etablierung eines Prozesses der auf der Kopplung an einen Antiferromagneten
beruht (siehe [Zan04]).

Wie bereits in Kapitel 3.3 beschrieben, muss die zum Oxidationsschutz aufgebrachte
Gold-Deckschicht abgetragen werden, um auf die epitaktische obere Fe-Schicht direkt
das weichmagnetische Permalloy per Sputterprozess aufbringen zu konnen. Dazu muss
der Atzprozess sehr genau angehalten werden, das heift, es darf keine Au-Schicht iibrig
bleiben, aber auch die Fe-Schicht darf nicht abgetragen werden. Um auszutesten, ob
dies moglich ist, wurde folgendes Experiment durchgefiihrt: Bei einer Hélfte einer epi-
taktischen Probe wird in einer UHV-Sputteranlage zuerst das Au abgeétzt und dann
10nm Py aufgebracht und mit 4nm Pt abgedeckt (siche Kap. 3.3). Bei der anderen
Hilfte wird auf das Abétzen verzichtet und die Py-Schicht auf die Au-Schicht auf-
gebracht. Wiahrend des Sputterprozesses liegt immer ein dufleres Magnetfeld entlang
[100] an, das dafiir sorgt, dass in dem polykristallinen Permalloy eine leichte magne-
tische Richtung entlang [100] entsteht. In Abbildung 4.4 sieht man das Ergebnis der
MOKE-Messungen an diesen Proben bei Zimmertemperatur: In beiden Féllen schaltet
die untere Eisenschicht bei etwa 220e. Im ungekoppelten Fall (mit Au-Schicht) liegt
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Abbildung 4.4: Ummagnetisierungskurven einer GaAs(001) / 14nm Fe /
6nm ZnSe / 2,8nm Fe / (5nm Au) / 10nm Py / 4nm Pt -Probe (T=300K)
entlang [100], bei der die Au-Schicht im gekoppelten Fall weggedtzt wurde.
Durch das erhéhte Koerzitivfeld kann geschlossen werden, dass eine ferroma-
gnetische Kopplung zwischen Fe und Py besteht.
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fiir die Py-Schicht ein Koerzitivfeld von 40e vor, wogegen die gleiche Py-Schicht im
gekoppelten Fall (ohne Au-Schicht) erst bei 70e umschaltet. Das erhohte Schaltfeld
wird auf die Kopplung an die magnetisch hértere Fe-Schicht zuriickgefiihrt, da diese
normalerweise erst bei 110e ummagnetisiert (Abb.4.2b)). Durch die ferromagnetische
Kopplung sollten sich die Koerzitivfelder der hart- und weichmagnetischen Schicht im
Verhéltnis der Schichtdicken angleichen. Im Vergleich zu den Einzelschichten erhéht
sich das Schaltfeld der weichmagnetischen Schicht, das der hartmagnetischen Schicht
erniedrigt sich. Wiirde das Abétzen der Awu-Schicht fehlschlagen, so hétte man eine
einzelne Py-Schicht, die ein Koerzitivfeld von 40e haben miisste.

Geht man von einem gemeinsamen Umschalten der oberen Fe- und Py-Schicht aus,
so ist aus Abbildung 4.5 ersichtlich, dass auch bei Temperaturen bis 6K ein getrenntes
Ummagnetisieren der beiden ferromagnetischen Elektroden moglich ist. Die Koerzitiv-
felder sind bei dieser Temperatur zwar um einiges hoher als bei Zimmertemperatur,
aber immer noch deutlich verschieden.
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Abbildung 4.5: Ummagnetisierungskurve einer GaAs(001) / 14nm Fe /
6nm ZnSe / 2,8nm Fe / 10nm Py / jnm Pt -Probe bei T=6K und in [100]-
Richtung, gemessen mit dem SQUID-Magnetometer.

4.5 Doméinenabbildung mittels Kerr-Mikroskopie

Da die Grenzflichen der oberen F'e-Schicht rauer sind und auch mehr Kristallfehler
vorhanden sind, kann nicht davon ausgegangen werden, dass diese Schicht das gleiche
Ummagnetisierungsverhalten zeigt wie eine gleich dicke Fe-Schicht auf einem atomar
glatten ZnSe- oder GaAs-Substrat [Rei00],[Moo03],[Bro00]. Zudem befindet sich die
Schichtdicke gerade in dem Bereich, in dem sowohl die vierzéhlige als auch die uniaxiale
Anisotropie die gleiche Gréfenordnung haben. Um nun genauere Kenntnisse iiber den
Ummagnetisierungsvorgang zu erlangen, wurden mit Hilfe eines am Lehrstuhl befind-
lichen Kerr-Mikroskops Doménenuntersuchungen durchgefiihrt.
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Abbildung 4.6: Kerr-Mikroskopieaufnahmen einer GaAs(001) / 17,5nm
Fe / 9nm ZnSe / 2,2nm Fe / 5nm Au -Probe, fir verschiedene Magnetfelder
bei Zimmertemperatur. Der weifle Pfeil markiert jeweils die Ausrichtung des
dufSeren Magnetfelds (obere Rethe [100], untere Reihe [010]). Die schwarzen
Pfeile geben die Magnetisierungsrichtungen in den jeweiligen Domdnen vor.
Die quadratische Struktur entspricht der spdateren Tunnelstruktur. Hier wurde
die Au-Schicht entfernt und Py aufgebracht.

Mit dem Kerr-Mikroskop konnen mittels magnetooptischem Kerr-Effekt Doménen-
strukturen im pm-Bereich abgebildet werden. Fiir eine detaillierte Beschreibung der
Kerr-Mikroskopie sei auf [Hub99] verwiesen. Der verwendete Versuchsaufbau ist in
[Ste05] beschrieben. Da die Kerr-Mikroskopie eine sehr oberflichensensitive Methode
ist, eignet sie sich zur Untersuchung der oberen magnetischen Schicht der hier ver-
wendeten Proben. An den 20um x 20um groflen Stellen, wo spéter die eigentliche
Tunnelstruktur sein soll, wurde die Au-Deckschicht bereits abgetragen und die weich-
magnetische Py-Schicht aufgebracht, die wiederum mit 50nm Pt abgedeckt wurde.
Wegen der dicken Pt-Abdeckschicht kénnen im eigentlichen Tunnelbereich keine Do-
ménen beobachtet werden, sondern nur in den angrenzenden Bereichen, in denen die zu
untersuchende F'e-Schicht nur durch 5nm Awu abgedeckt ist. Es kann vermutet werden,
dass im Bereich der spiteren Tunnelstruktur eine dhnliche Doménenstruktur wie im
umliegenden Bereich vorliegt. Fiir die Untersuchung des Ummagnetisierungsverhaltens
der Fe / ZnSe | Fe-Dreilagenschicht bietet die vorstrukturierte Probe jedoch den Vor-
teil, dass die Ummagnetisierung von der Permalloy-bedeckten Tunnelstruktur ausgeht,
da diese als erstes umschaltet. Die Doménenstruktur ist deshalb im Mikroskop sehr
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leicht auszumachen.

In Abbildung 4.6 sind Kerr-Mikroskop-Aufnahmen entlang der leichten [100]- (obe-
re Reihe) und [010]- Richtungen (untere Reihe) zu sehen. Entlang beider Richtungen
wurden die magnetischen Schichten zuerst bei -3000e geséttigt, bevor das positive
Feld angelegt wurde, bei dem die obigen Aufnahmen entstanden sind. In der [100]-
Richtung erscheinen die ersten Doménen bei einem Feld von etwa 140e und dehnen
sich bei groieren Feldern weiter aus (mittleres Bild). Entscheidend ist jedoch die dritte
Aufnahme, die bei 200e gemacht wurde: Hier sieht man gleichzeitig drei verschiedene
Graustufen, was zeigt, dass drei verschiedene Magnetisierungsrichtungen vorliegen. Da
Doménen mit entgegengesetzter Magnetisierung die grofiten Helligkeitsunterschiede in
der Kerr-Aufnahme zeigen, ist klar, dass die bei 140e entstehende Doméne eine 90°-
Ausrichtung gegeniiber der Séttigung haben muss. Bei noch gréfleren Magnetfeldern
schaltet die ganze Schicht um und die Doménenstruktur verschwindet. Das gleiche
Verhalten findet man auch entlang der [010]-Richtung bei etwas groBeren Feldern. Die
Kerrmikroskopie-Aufnahmen liefern also den Beweis fiir die in 4.2 aufgestellte Behaup-
tung, dass die Ummagnetisierung der oberen Schicht iiber 90°-Doménen erfolgt und die
beiden Spriinge in der Magnetisierungskurve bei +80e und £160e dadurch verursacht
werden.

Die kleineren Strukturen in den Kerrmikroskop-Aufnahmen in Abbildung 4.6 stam-
men von Verunreinigungen auf der Probe. Auch die , Ausfransungen“ an der rechten
oberen Kante der oberen Bilderreihe sind Artefakte, die durch das Mikroskop entste-
hen [Ste05]. Es bleibt noch zu kléaren, ob mit dem Kerr-Mikroskop wirklich die obere
Fe-Schicht und nicht die untere dickere Fe-Schicht abgebildet wird. Dies kann jedoch
mit Hilfe von Abbildung 4.2a) entkréftet werden, in der der Ummagnetisierungspro-
zess der dicken F'e-Schicht gezeigt ist: Entlang der leichten [100]-Richtung ist zwischen
+200e und -200e kein Sprung in der Magnetisierungskurve zu sehen, der in diesem Ma-
gnetfeldbereich auf die Existenz von Doménen in der magnetischen Schicht hinweisen
wiirde. Die komplette Ummagnetisierung der Schicht erfolgt erst bei dem Koerzitivfeld
von +200e.

4.6 Magnetische Kopplung iiber ZnSe-Barrieren

Seit der Entdeckung einer antiferromagnetischen Kopplung zweier Fe-Schichten, die
durch eine diinne Cr-Schicht getrennt sind [Grii86], gab es intensive Untersuchungen
zur Zwischenlagen-Austausch-Kopplung, die zeigten, dass es einen oszillatorischen Zu-
sammenhang zwischen der Zwischenschichtdicke und der Kopplung gibt [Par90]. Eine
Erkldarung dieses Effekts ist in [Bru99], [Grii99] und [Biir99] zu finden. Diese Phéno-
mene wurden aber zunéchst nur bei metallischen Zwischenschichten nachgewiesen. Bei
isolierenden Zwischenschichten gab es erst spéter theoretische Berechnungen [Bru94],
[Bru95], die auch eine antiferromagnetische Kopplung voraussagten. Aufgrund der ho-
hen Anforderungen an die isolierende Zwischenschicht, die extrem diinn (8A) und
durchgehend isolierend sein muss, konnte erst vor kurzem der experimentelle Nach-
weis einer antiferromagnetischen Kopplung zweier Fe-Schichten {iber eine epitakti-
sche MgO-Schicht erbracht werden [Pop02], [Fau02]. Bei fritheren Versuchen waren



42 4 Magnetisches Verhalten

die Schichtdicken entweder zu dick, was zu einem ungekoppelten System fiihrte, es
waren pinholes vorhanden [Kea97] oder die Schichten waren zu wellig, so dass eine
Neél-Kopplung [Neé62] vorherrschend war [Hei97]. In den beiden letzten Féllen ergibt
sich eine ferromagnetische Kopplung.

Bei halbleitenden Zwischenschichten konnte vor allem bei epitaktischen Fe/Si-Viel-
lagensystemen eine extrem starke antiferromagnetische Kopplung festgestellt werden
[Ful92], [Gar02]. Dagegen wurde bei einkristallinem ZnSe als Zwischenschicht nur ei-
ne schwache ferromagnetische [Ste02] bzw. antiferromagnetische [Var02] Kopplung ge-
funden. Frithere Untersuchungen mit amorphem ZnSe zeigten, dass sich bei gleicher
Schichtdicke nur durch Variation der Temperatur sowohl ferromagnetische als auch an-
tiferromagnetische Kopplungen einstellen lassen [Wal99).

Um das Kopplungsverhalten der hier hergestellten epitaktischen Fe / ZnSe / Fe -
Proben festzustellen, wurden Stufenkeilschichten (siche [Bro00]) hergestellt, bei denen
samtliche Schichten identisch sind, und nur die ZnSe-Dicke variiert wird. Sollten sich
die Schaltfelder der einzelnen Stufenkeilfelder voneinander unterscheiden, so koénnte
man dies eindeutig den unterschiedlichen ZnSe-Dicken zuweisen. Um eine Kopplung
zwischen den beiden ferromagnetischen Schichten festzustellen, wurden sogenannte
minor-loops gemessen. Dabei wird die Probe zuerst geséttigt und anschliefend das Ma-
gnetfeld soweit gesenkt, bis die obere Schicht schaltet, aber sich die Magnetisierung der
unteren Schicht noch nicht geéindert hat. Danach wird das Magnetfeld wieder erhoht,
bis die obere Schicht wieder zuriickschaltet. Somit erhélt man eine Magnetisierungs-
kurve von nur einer Schicht (siche Abbildung 4.7). Liegt nun eine antiferromagnetische
Kopplung vor, so miisste die Hysteresekurve der oberen Schicht eine Verschiebung in
Richtung des Séttigungsfeldes erfahren, bei ferromagnetischer Kopplung dagegen in die
andere Richtung.
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Abbildung 4.7: Minor-loops einer GaAs(001) / 17,5nm Fe / 9nm ZnSe
/ 2,2nm Fe / 5nm Au -Probe, fiir verschiedene Temperaturen entlang [100]

Die minor-loop-Messungen wurden mit dem MOKE-Magnetometer in einem Tempe-
raturbereich von 150K-300K an Proben mit ZnSe-Dicken von 2nm bis 12nm durchge-
fithrt, wobei bis zu 16 verschiedene Schichtdicken auf einer Probe vermessen wurden. Es
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konnten jedoch keine signifikanten Verschiebungen der minor-loop-Kurven in den ge-
messenen Temperaturbereichen festgestellt werden, da sdmtliche asymmetrischen Ab-
weichungen der Koerzitivfelder kleiner als 10e waren. In den hier untersuchten Proben
liegt also keine magnetische Kopplung vor. Es konnte also weder die antiferromageti-
sche Kopplung nachgewiesen werden, die von Varalda et al. in Fe / ZnSe (Dicke:5nm)
/ Fe-Schichten gezeigt wurde, noch eine ferromagnetische Kopplung, die von Steren et
al. fiir das gleiche System gefolgert wurde. Vergleicht man das Ergebnis mit den Daten
fir M gO-Zwischenschichten [Fau02] (diese sind eindeutiger als die fiir ZnSe), so ist
offensichtlich, dass die hier verwendeten ZnSe-Dicken von 3nm und mehr im Vergleich
zu den 0,5-1,5nm dicken M gO-Barrieren zu dick sind, um magnetische Kopplungen
zu messen. Im Rahmen dieser Messungen wurde auch festgestellt, dass die beiden
ferromagnetischen Schichten erst bei einer ZnSe-Dicke von {iber 3nm bei Zimmertem-
peratur eindeutig getrennt schalten. Darunter ist die Zwischenschicht l6chrig und es
kommt zum direkten Kontakt der beiden F'e-Schichten, was zu einem gemeinsamen
Umschalten fiihrt. Um die magnetische Kopplung iiber einkristalline ZnSe-Barrieren
untersuchen zu kénnen, sind deshalb dhnlich wie im Fall des M gO diinnere und noch
glattere Halbleiterschichten nétig.
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Kapitel 5

Transportmessungen

In diesem Kapitel werden elektrische Transportmessungen ohne dufleres Magnetfeld
und Magnetowiderstandsmessungen vorgestellt, bei denen der elektrische Widerstand
in Abhéngigkeit von einem &ufleren Magnetfeld gemessen wird. Da der Schwerpunkt
der vorliegenden Arbeit in der Herstellung und Charakterisierung der einkristallinen
Tunnelkontakte liegt, werden hier nur erste Messergebnisse préasentiert, die zeigen, dass
ein Tunnelmagnetowiderstandseffekt in den Elementen vorliegt. Eine Optimierung und
systematische Untersuchung des TMR-Effekts in Abhéingigkeit von der Barrierendicke
oder der Biasspannung soll in zukiinftigen Arbeiten erfolgen.

Nach einer kurzen Beschreibung der moglichen Magnetowiderstandseffekte und der
Messmethoden wird zuerst auf den elektrischen Transport durch die Barriere einge-
gangen. Hierbei soll in erster Linie gekldrt werden, ob der Elektronentransport durch
die Barriere diffusiv oder ballistisch erfolgt. Im vierten Abschnitt werden die Ergeb-
nisse der Magnetowiderstandsmessungen dargestellt. Eine ausfiihrliche Diskussion der
Ergebnisse sowie verschiedener Fragen, die durch die Messungen aufgeworfen werden,
erfolgt dann im letzten Abschnitt.

5.1 Magnetowiderstand

Unter dem Begriff Magnetowiderstand werden sédmtliche Effekte zusammengefasst, bei
denen sich der elektrische Widerstand in Abhéngigkeit von einem dufleren Magnetfeld
andert. Im Weiteren werden die einzelnen Magnetowiderstandseffekte kurz beschrieben
und anschaulich erkléart.

5.1.1 Positiver Magnetowiderstand

Beim positiven Magnetowiderstand, auch Lorentz-Widerstand genannt, steigt der Wi-
derstand mit zunehmenden Magnetfeld kontinuierlich an. Der Grund dafiir ist die Lor-
entzkraft, die auf bewegte Leitungselektronen wirkt, diese auf Schraubenbahnen zwingt
und somit die Streuwahrscheinlichkeit und damit auch den Widerstand erhcht. Am
grofiten ist dabei der Einflufl, wenn das Magnetfeld und die Stromrichtung aufeinander
senkrecht stehen. Dieser Effekt fallt jedoch erst bei grofferen Magnetfeldern im Tesla-
Bereich merklich ins Gewicht (siehe Kap.: 5.4.3). Der Widerstand sollte sich dabei der
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Kohler-Regel folgend quadratisch mit dem angelegten Magnetfeld dndern [Gro00].

5.1.2 Negativer Magnetowiderstand

T>T, T<T;
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Abbildung 5.1: Schematische Darstellung der Zustandsdichte von s- und
d-Bdindern tiber- und unterhalb der Curie-Temperatur [Gro00].

Sinkt in ferromagnetischen Metallen der Widerstand mit zunehmenden Magnetfeld,
so spricht man von einem negativen Magnetowiderstand [Gro00]. Um diesen isotropen
Effekt zu erkliren, muf man den Elektronentransport im Béandermodell der Uber-
gangsmetalle betrachten [Mot64]: Der Strom wird hauptséchlich von den s-Elektronen
getragen. Diese konnen jedoch durch inelastische Sto8e in 3d-Zusténde gestreut wer-
den. In ferromagnetischen Materialien spaltet das 3d-Band jedoch in ein Majoritéts-
und ein Minoritatsband auf, wobei das Majoritatsband fast vollstandig gefiillt ist, und
somit keine freien Pldtze mehr fiir Streuprozesse liefert (Abbildung 5.1). Da sich damit
das Angebot an freien Zusténden fiir den Streuprozess verringert hat, erniedrigt sich

Abbildung 5.2: Temperaturabhingiger Widerstand von Ni und Pd [Gro00)].
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in Ferromagneten die Streuwahrscheinlichkeit und der Widerstand sinkt. Dies wird
besonders beim Absinken der Temperatur unterhalb der Curie-Temperatur deutlich
(Abbildung 5.2). Durch das Ansteigen der Spinordnung beim Einsetzen des Ferroma-
gnetismus nimmt somit der elektrische Widerstand ab. Die Spinordnung kann jedoch
auch durch duBere Magnetfelder gesteigert werden, da dadurch Spinwellenanregungen
unterdriickt werden. Somit ergibt sich ein Mechanismus, der den Widerstand bei stei-
gendem Magnetfeld kontinuierlich absenkt.

5.1.3 Anisotroper Magnetowiderstand

Der AMR (Anisotropic Magneto-Resistance)-Effekt wurde bereits 1857 von William
Thomson entdeckt [Tho57] und wurde ab 1971 in Lesekopfen fiir die magnetische
Datenspeicherung eingesetzt [Hun71]. Bei diesem Magnetowiderstandseffekt ist die
Ausrichtung der Magnetisierung zur Stromrichtung entscheidend: Sind beide parallel
zueinander, so misst man einen héheren Widerstand als bei einer senkrechten Aus-
richtung von Strom- und Magnetisierungsrichtung. Um dieses Verhalten zu erkléren,
muss die Spin-Bahn-Wechselwirkung in den ferromagnetischen Atomen beriicksichtigt
werden. Denn durch diese Wechselwirkung sind die Orbitale an den Atomspin gekop-
pelt und richten sich mit diesem aus. Man erhélt somit unterschiedliche Querschnitte
der Elektronenwolken in der Stromrichtung (Abbildung 5.3). Nur bei kugelsymmetri-
schen Orbitalen hat eine Anderung der Magnetisierung keinen EinfluB. Dagegen ist
der Querschnitt in Stromrichtung bei den 3d-Orbitalen bei paralleler Ausrichtung der
Magnetisierung grofler als im senkrechten Zustand, was zu dem beschriebenen Wi-
derstandsverhalten fithrt. Auch aus quantenmechanischen Herleitungen ([McG75] und
[Cam82]) ergibt sich eine hohere Wahrscheinlichkeit fiir die Streuung der stromleiten-
den s-Elektronen in d-Zusténde bei einer parallelen Ausrichtung der Stromrichtung mit
der Magnetisierung.

Stromrichtung

Stromrichtung

Abbildung 5.3: Schematische Darstellung der asymmetrischen Ladungsver-
teilung der 3d-Elektronen. Im Fall a) ergibt sich ein héherer Widerstand als
im Fall b).

Da beim AMR-Effekt der Widerstand nur von der Magnetisierung abhéngt, tritt bei
grofleren Feldern eine Séttigung auf, ab der sich der Widerstand nicht mehr &ndert. Der
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Unterschied zwischen dem Widerstandswert im Séttigungszustand und ohne dufleres
Feld kann in Py bis zu 5% betragen. Fliefit der Strom durch die Probe parallel zum
angelegten Magnetfeld, so erhoht sich der Widerstand mit ansteigendem Magnetfeld.
Bei einer senkrechten Ausrichtung des elektrischen Stromes zum &ufleren Magetfeld
sinkt dagegen der Widerstand mit ansteigendem Magnetfeld (siehe Abbildung 5.4).
Indem man also die Ausrichtung zwischen Magnetfeld und elektrischem Strom um 90°
andert, erreicht man ein Umkehrung des Magnetowiderstandseffektes. Dadurch kann
dieser Effekt von den anderen Magnetowiderstandseffekten unterschieden werden.
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Abbildung 5.4: Spezifischer Widerstand von Nig g9a2C0o 0058 bei 77K in Ab-
héngigkeit vom duferen Magnetfeld aus [McG75]. Bei pj| ist die Stromrichtung
parallel zur Magnetisierungsrichtung und bei p, senkrecht dazu ausgerichtet.

5.1.4 Doméinenwand-Magnetowiderstand

Neben dem AMR-Effekt gibt es noch den Doménenwand-Magnetowiderstand als wei-
teren Magnetowiderstandseffekt, der in einzelnen magnetischen Schichten auftritt. Die
grofle Schwierigkeit besteht jedoch darin, diese beiden Effekte voneinander zu unter-
scheiden, da sich diese in den meisten Fallen iiberlagern. Aus verschiedenen theore-
tischen und auch experimentellen Arbeiten ([Lev97], [Rue99], [Ebe00], [Gre96]) geht
hervor, dass beim Vorhandensein von magnetischen Domédnenwéinden ein héherer Wi-
derstand vorliegt als im magnetisch gesattigten Zustand, bei dem keine Doméanenwéande
existieren. Um den reinen Doménenwand-Magnetowiderstand zu messen, diirfen wéah-
rend des Ummagnetisierens keine 90°-Doménen auftreten, da diese einen AMR-Effekt
erzeugen wiirden. Dies wird in [Ebe00] durch 35nm breite Co-Dréhte erreicht, in denen
nur 180°-Doménen auftreten, die keinen AMR-Beitrag liefern.

Eine anschauliche Erklarung fiir diesen Effekt kann mit Hilfe des Zwei-Strom-Modells in
Ferromagneten gegeben werden. Dabei wird der Strom von Majoritéts- und Minoritéts-
Elektronen getragen. Durchwandern Elektronen eine Doménenwand, so folgt der Spin
der Magnetisierung in der Wand und ein Majoritétselektron ist auch in der ande-
ren Doméne wieder ein Majoritétselektron, was hierbei ohne Spinflip méglich ist. Bei
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sehr diinnen Wénden (15nm) erfolgt der Magnetisierungswechsel so abrupt, dass der
Spin der Magnetisierung nicht mehr adiabatisch folgen kann. Somit finden sich Mi-
noritédtselektronen der einen Doméne im Majoritdtsband der anderen Doméne wieder
(Abbildung 5.5). Haben Majoritéts- und Minoritédtsband an der Fermikante unter-
schiedliche Zustandsdichten, miissen beim Ubergang von der groBeren zur kleineren
Zustandsdichte energetisch hohere Zustdnde besetzt werden. Dies hat aber zur Folge,
dass Elektronen mit gréflerer Wahrscheinlickeit eine Riickstreuung erfahren, was zu
einem erhchten Widerstand fithrt. Somit kann erklart werden, dass schmale Domé-
nenwénde eine Widerstandserhohung bewirken, breitere Doménenwéinde aber nicht.

Domaéane 1 Doménenwand Domane 2

-y ‘

Abbildung 5.5: Zustandsdichten fiir zwei unterschiedliche Domdnen. Im
Fall a) liegt eine dicke Domdinenwand vor. Der Elektronenspin folgt der Ma-
gnetisierung in der Wand. Minoritditselektronen bleiben auch nach dem Durch-
queren der Wand Minorititselektronen. Im Fall b) liegt eine diinne Domdnen-
wand vor. Minoritdtselektronen finden sich nach dem Durchqueren der Wand
im Majoritdtsband wieder, in dem weniger freie Zustinde an der Fermikante
vorliegen, eine Riickstreuung ist deshalb wahrscheinlicher.

5.1.5 Riesenmagnetowiderstand

Der GMR (Giant-Magneto-Resistance)-Effekt wurde 1988 von P. Griinberg [Bin89] und
A. Fert [Bai88] entdeckt und fand bereits 10 Jahre spiter Anwendung in Festplatten-
Lesekopfe und Sensoren [Men99]. Im Gegensatz zu den vorher beschriebenen Effekten
tritt der GMR-Effekt in magnetischen Schichtsystemen auf, bei denen zwei magneti-
sche Filme durch eine diinne nicht ferromagnetische Metallschicht getrennt sind. Der
Strom kann dabei senkrecht zur Schichtebene flielen (current perpendicular to plane-
Geometrie) aber auch in der Ebene (current in plane-Geometrie). Je nach dem, wie
die beiden Magnetisierungen ausgerichtet sind, ergeben sich unterschiedliche Wider-
standswerte: Bei paralleler Ausrichtung ist der Widerstand in der Regel am kleinsten,
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bei antiparalleler Ausrichtung ist er am grofiten. Da sich der Widerstand mit dem Win-
kel zwischen den beiden Magnetisierungsrichtungen éndert, wird der GMR-Effekt in
Winkelsensoren ausgenutzt. Besonders interessant fiir die industrielle Anwendung ist
vor allem die im Vergleich zum AMR-Effekt sehr grofie Magnetowiderstandsdnderung,
die sich durch die Verwendung von Multilagenschichtsytemen auf bis zu 200% steigern
léasst.

Die anschauliche Erkldrung fiir diesen Effekt ist im Prinzip die gleiche wie fiir den
Doménenwand-Magnetowiderstand (siehe 5.1.4). Dabei ersetzt die nichtmagnetische
Metallschicht die Domé&nenwand. Elektronen, die in die Zwischenschicht gelangen und
keine Spinflip-Streuung erleiden, behalten ihre Spininformation, da die Zwischenschicht
nicht ferromagnetisch ist und den Elektronenspin nicht beeinflusst. Beim Ubertritt von
der Zwischenschicht in die antiparallel magnetisierte Schicht haben die Elektronen ei-
ne hohere Riickstreuwahrscheinlichkeit, fiir deren Spinausrichtung in der ferromagneti-
schen Schicht eine geringere Zustandsdichte vorliegt. Somit erhélt man im Allgemeinen
fiir die antiparallele Ausrichtung der beiden Magnetisierungen einen hoheren Wider-
stand als im parallelen Fall. Dies gilt sowohl fiir die cpp- als auch fiir die cip-Geometrie,
da auch in diesem Fall Elektronen durch Streuung von der einen ferromagnetischen
Schicht zur anderen gelangen. Um hohe Magnetowiderstandswerte zu erzielen, ist es
wichtig, dass moglichst wenige Elektronen in der Zwischenschicht eine Spinflipstreuung
erfahren. Dies ist umso wahrscheinlicher, je diinner diese ist. Somit ist auch versténdlich
warum ein GMR-Effekt nur in Schichtsystemen auftritt, in denen die Zwischenschicht
im Bereich der mittleren freien Weglénge (typisch 10nm in nichtmagnetischen Metal-
len) liegt, und mit abnehmender Zwischenschichtdicke zunimmt [Bai88].

5.1.6 Tunnelmagnetowiderstand

Beim TMR (Tunnel Magneto-Resistance)-Effekt sind dhnlich wie beim GMR-Effekt
zwei ferromagnetische Schichten durch eine unmagnetische Schicht getrennt. Jedoch
besteht hierbei die Zwischenschicht aus isolierendem Material. Dies hat zur Folge, dass
Elektronen nur durch Tunnelprozesse von der einen Elektrode zur anderen gelangen
und somit ein TMR~Effekt nur in cpp-Geometrie gemessen wird. Die ersten erfolgrei-
chen experimentellen TMR-Messungen wurden bereits 1975 von Julliere durchgefiihrt
und zugleich durch ein anschauliches Modell erklért [Jul75]: Die Isolatorschicht wird
dabei als rechteckige Tunnelbarriere angesehen, die fiir alle Elektronen an der Fermi-
kante, die ja fiir den elektrischen Transport zusténdig sind, mit der gleichen Wahr-
scheinlichkeit durchtunnelt werden kann. Der magnetfeldabéngige Widerstand kommt
dann durch die unterschiedlichen Zustandsdichten von Majoritéts- und Minoritéts-
elektronen an der Fermikante zustande. Sind beide Schichten parallel magnetisiert, so
finden diejenigen Elektronen mit einer grofien Zustandsdichte an der Fermikante auf
der anderen Seite der Barriere auch viele freie Zustédnde vor, in die sie hineintunneln
kénnen. Im antiparallelen Fall sind fiir die Spin-down-Elektronen auf der einen Seite
der Barriere viele Zusténde besetzt und auf der anderen nur wenige freie Platze vor-
handen, bzw. umgekehrt fiir die Spin-up-Elektronen (siehe Abbildung: 5.6). Deshalb
tunneln in diesem Fall weniger Elektronen von der einen Elektrode zur anderen und
der Gesamtwiderstand ist in der Regel hoher als im parallelen Fall. Somit kann ein
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Abbildung 5.6: Schematische Darstellung der elektronischen Zustandsdich-
ten der 8d-Bdnder in ferromagnetischen Tunnelkontakten: oben fiir parallele

Magnetisierung und unten fiir antiparallele Ausrichtung.

TMR-Wert definiert werden:
Ry — Ry

TMR =
Ry

Ryy ist dabei der Widerstand bei paralleler Magnetisierung und R24; bei antiparalleler
Magnetisierung.

Bestehen beide Elektroden aus dem gleichen ferromagnetischen Material, so ist bei
antiparalleler Magnetisierung der Widerstand gréfler als im parallelen Fall und der
TMR-Wert ist positiv. Ersetzt man jedoch einen Ferromagneten durch einen ande-
ren, bei dem nicht die Spin-down- sondern die Spin-up-Elektronen an der Fermikante
tiberwiegen (bzw. umgekehrt), so kann man einen negativen bzw. inversen Magneto-
widerstandseffekt feststellen, bei dem der Widerstand im parallelen Fall grofier als im
antiparallelen Fall ist [Du03][Gup01]. Qualitativ kann dies innerhalb des Julliere Mo-
dells noch erkléart werden, jedoch gibt es Experimente, denen dieses phdnomenologische
Modell nicht mehr gerecht wird: In [Ter00] wird gezeigt, dass nur durch Austauschen des
Barrierenmaterials eine Umkehr des Magnetowiderstandeffekts erreicht werden kann.
Daraus ist ersichtlich, dass auch die Barriere selbst einen entscheidenden Einfluss auf
den Tunnelmagnetowiderstand hat, welcher im Julliere Modell nicht beriicksichtigt
wird. In spéteren theoretischen Arbeiten wurde versucht, die unterschiedlichen Tun-
nelwahrscheinlichkeiten von Majoritédts- und Minoritétselektronen, die allein durch die
Barriere verursacht werden, durch eine effektive Spinpolarisation zu beriicksichtigen
[Slo89]. Eine weitere Verbesserung brachte die Verwendung der effektiven Elektronen-
masse im Isolator im Vergleich zur freien Elektronenmasse [Bra97]. In anderen Arbei-
ten wird fiir den einkristallinen Isolator bzw. Halbleiter eine komplexe Bandstruktur
eingefithrt und damit die Transmissionswahrscheinlichkeit fiir Elektronen unterschied-
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licher Spinpolarisation berechnet [Mac99|, [Mav00], [But97], [Mac98], [But01], wobei
die in [But01] berechneten TMR-~Werte auch experimentell bestétigt werden konnten
[Bow01]. Ein Uberblick iiber die theoretische Behandlung von einkristallinen Tunnel-
barrieren ist auch in [Kre01] zu finden.

5.2 Messmethoden

Die Messung des Widerstands bzw. der anliegenden Spannung erfolgt in Vierpunkt-
Geometrie. Dabei wird ein Strom zwischen zwei Kontakten aufgeprégt und an den
anderen beiden Kontakten die Spannung abgegriffen. Dies hat insbesondere bei nieder-
ohmigen Proben den Vorteil, dass Zuleitungswiderstinde eliminiert werden und somit
nur der Widerstand des einzelnen Elements gemessen wird.

Fiir die Aufnahme von Strom-Spannung-Kennlinien und Magnetowiderstandskurven
bei Zimmertemperatur wurde ein Semiconductor Parameter Analyzer 4155A von Hew-
lett Packard verwendet, der am Lehrstuhl Weiss zur Verfiigung steht. Die fiir Magne-
towiderstandsmessungen notwendigen Magnetfelder im Bereich zwischen -100 Oe und
+100 Oe wurden dabei mit Hilfe der Luftspulen der MOKE-Apparatur (siche Kap.4.2)
erzeugt.

Fiir temperaturabhingige Messungen zwischen 6 K und 200 K steht ein SQUID-
Magnetometer (VTS-50L von S.H.E.) zur Verfiigung, in dem auch elektrische Trans-
portmessungen mit Hilfe eines Keithley 2400 Digital Sourcemeter durchgefithrt werden
konnen. Das Magnetfeld kann dabei zwischen -50 kOe und +50 kOe, bzw. -1 kOe und
+1 kOe im low-field-Modus, variiert werden. Die Ansteuerung und das Auslesen der
Messgeriite erfolgt mit dem von T. Hagler weiterentwickelten Software-Paket , TRASP*
(genauere Beschreibung siehe [Hag00]). Um das manuelle Umschalten zwischen positi-
ven und negativen Feld zu umgehen, wurde ein bipolarer Verstérker angeschafft, mit
dem zwar nur Felder bis maximal 2,5kOe erreicht werden, dafiir aber die automatische
Aufnahme mehrerer Widerstandskurven unter der Verwendung des von F. Bensch ent-
wickelten Software Programms ,VMCS“ ermdoglicht wird. Um nun alle kontaktierten
Elemente auf dem Probentriager vermessen zu konnen, wurde ein neuer Probenstab fiir
den SQUID-Kryostaten entwickelt, der es ermdoglicht, jede einzelne Zuleitung separat
zu erden. Dadurch wird verhindert, dass bei empfindlichen Proben Uberspannungen
und Aufladungen wiahrend des Einbaus zur Zerstorung der Tunnelelemente fithren. Zu-
dem erlaubt der neue Probenstab im Vergleich zum Vorgingermodell (siche [Hag00])
ein leichteres Wechseln der chip carrier.

5.3 Elektrische Transporteigenschaften

Bevor Magnetotransportmessungen gemacht und interpretiert werden kénnen, muss
bekannt sein, welcher elektrische Transportmechanismus vorliegt. Denn nur bei ballis-
tischem Transport ist ein TMR-Effekt zu erwarten. Mit den hier vorgestellten Messun-
gen soll auch tiberpriift werden, ob die in Kapitel 3.1 beschriebene Strukturierung der
Schicht zu lateral begrenzten Tunnelelementen erfolgreich war.

Bringt man ein Metall und einen Halbleiter in direkten Kontakt, so erhédlt man in
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bestimmten Féllen einen Schottky-Kontakt [Rho88|. Dabei bildet sich in dem Halb-
leiter eine Verarmungszone aus, die sich je nach Dotierung bis zu mehreren 100nm
in den Halbleiter ausdehnen kann. Da bei den hier untersuchten Elementen die Halb-
leiterschicht nur wenige nm dick ist, sollte die ZnSe-Schicht komplett von Elektronen
entvolkert sein und eine rechteckige Potentialbarriere entstehen.

Ist ein reiner Tunnelprozess fiir den elektrischen Transport iiber die Barriere ver-
antwortlich, so erwartet man eine nicht-lineare Strom-Spannung-Kennlinie, die nur
schwach temperaturabhingig ist [Hag01l]. Der Strom sollte dabei mit zunehmender
Spannung exponentiell ansteigen. Ist dabei die genaue Flache des Tunnelelements be-
kannt, so kann unter der Annahme, dass die tunnelnden Elektronen eine rechteckige
Potentialbarriere vorfinden und beide Elektroden identisch sind, die Stromdichte j mit
Hilfe der Simmons-Formel [Sim63] angepasst werden.

. e elU 2(2m)2 el 2
Jm{(%—?)exp [—T (‘%—7) !

- (% + %) exp [—2(221)2 (Cbo + %) ’ d }

mit: m = effektive Elektronenmasse im Halbleiter; U = Spannung; h =
Plancksches Wirkungsquantum; e = Elementarladung.

In diese Formel gehen die Dicke d und Hohe ¢g der Barriere als freie Parameter ein, die
aus der Anpassung bestimmt werden konnen. Erhéalt man dabei ,,physikalisch plausible®
Werte, so geht man davon aus, dass quantenmechanisches Tunneln der vorherrschende
Transportmechanismus ist. Die angepasste Dicke sollte dabei mit der geometrischen
Dicke iibereinstimmen und die Hohe der Barriere sollte bei Halbleitern der halben
Bandliicke entsprechen [Ter84], [Kre0Ol]. In [Jon00] wird jedoch darauf hingewiesen,
dass allein eine erfolgreiche Anpassung der Simmonsformel an die Strom-Spannungs-
Kennlinie noch kein ausreichender Beweis fiir eine ideale Tunnelbarriere ist, da es
moglich ist, eine ,,verniinftige Anpassung durchzufiihren, obwohl in der Barriere erwie-
senermaflen pin-holes vorhanden sind. Deshalb muss die Probe nach Jénsson-Akerman
et al. [Jon00] zusdtzlich einen steigenden Widerstand bei abnehmender Temperatur
aufweisen, da nur so metallische Kurzschliisse in der Barriere auszuschliefen sind.

In Abbildung 5.7 sind Strom-Spannung-Kennlinien einer Probe mit einer 6nm ZnSe-
Barriere bei 10K und 180K dargestellt. Dies ist auch die erste Probe, an der ein Ma-
gnetowiderstandseffekt festgestellt wurde (siehe 5.4.1). Es zeigt sich deutlich, dass der
Widerstand mit sinkender Temperatur abnimmt, was auf eine vornehmlich metalli-
sche Leitfahigkeit der Barriere hinweist. Auch die Strom-Spannungs-Kennlinie ist auf
den ersten Blick weitgehend linear in dem gemessenen Bereich zwischen +30mA und
-30mA. Es wurden keine hoheren Strome angelegt, um eine Beschéddigung der Barriere
zu vermeiden. Bei genauer Betrachtung der 10K-Kennlinie ist jedoch eine leichte Nicht-
linearitat erkennbar. Deutlicher wird diese in dem eingefiigten Bild in Abbildung 5.7,
in dem die Kennlinie numerisch differenziert wurde. Bei ohmschem Verhalten wiirde
man eine konstante Leitfdhigkeit erwarten, die bei gréferen Spannungen infolge Er-
warmung leicht abnimmt. Dagegen stellt man hier eine mit der Spannung ansteigende
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Abbildung 5.7: Strom-Spannung-Kennlinie einer 17nm Fe / 6nm ZnSe /
3,5nm Fe -Probe bei 10K (Widerstand: 5,000) und 180K (Widerstand: 5,80).
FEingefiigtes Bild: Leitfihigkeit dI/dU (numerisch differenziert) aufgetragen ge-
gen U.

Leitfdhigkeit fest, wie sie auch in Tunnelelementen gemessen wird [Kre01]. Dies deutet
darauthin, dass neben einem vorherrschenden diffusiven Transport iiber die Barriere
auch ein kleiner Anteil an ballistischem Transport stattfindet, der durch tunnelnde
Elektronen verursacht wird und der fiir das leicht nichtlineare Verhalten sorgt.

In Abbildung 5.8 werden Strom-Spannungs-Kennlinien einer Probe mit einer 12nm
dicken ZnSe-Barriere gezeigt. Wie zu erwarten ist der Widerstand dieser Probe mit
fast 8k€) bei 10K um mehrere Zehnerpotenzen grofler als der Widerstand der Probe
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Abbildung 5.8: Strom-Spannungs-Kennlinie einer 17nm Fe / 12nm ZnSe /
3,5nm Fe -Probe bei 10K und 200K. Eingefiigtes Bild: Temperaturabhdingiger
Widerstand zwischen 10K und 200K bei einem Strom von 10uA.
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mit halber Barrierendicke. Auch die Temperaturabhéngigkeit dieser Probe ist komplett
anders als in Abbildung 5.7: Mit abnehmender Temperatur nimmt der Widerstand bei
einem konstantem Strom von 10uA betrichtlich zu (von 0,3k bei 300K auf 7,9k bei
10K siche eingefiigtes Bild in Abbildung 5.8). Ein #hnliches Verhalten wird auch in
[Gus01] gefunden und dadurch begriindet, dass thermisch aktivierte Ladungstriager in
der Barriere bei tiefen Temperaturen ,ausfrieren” und nicht mehr fiir den Transport zur
Verfiigung stehen. Somit nimmt der Anteil der Elektronen, die durch die Barriere tun-
neln zu und der Widerstand steigt. Dass beim elektrischen Transport durch die Barriere
die tunnelnden Elektronen eine groflere Rolle spielen als bei der 6nm ZnSe-Schicht,
ist auch aus der Form der Strom-Spannungs-Kennlinien ersichtlich, da die Proben mit
12nm Barriere auch bei hoheren Temperaturen ein eindeutig nichtlineares Verhalten
zeigen. Fiir die Anpassung mit der Simmonsformel mufl beachtet werden, dass die ef-
fektive Masse der Elektronen im ZnSe (m = 0,16my, aus [Gra99]; mo: Ruhemasse des
Elektrons) eingesetzt wird (siehe [Kre01]). Damit erhélt man fiir die Barrierendicke d
einen Wert von 4,7nm und fiir die Barrierenhohe ¢, einen Wert von 0,55eV bei 10K
bzw. 3,9nm und 0,65eV bei 200K. Verglichen mit der realen Schichtdicke des ZnSe
von 12nm sind die Werte aus der Anpassung eindeutig zu klein. Dies trifft auch fiir
die Barrierenhohe zu, da unter der Annahme, dass das Ferminiveau des Metalls in der
Mitte der Bandliicke des Halbleiters gepinnt ist, die Barrierenhohe bei 1,4eV liegen
miisste (Bandliicke fir ZnSe: 2,8¢V bei 4,2K und 2,7eV bei 300K aus [Lan82]).

Dies zeigt, dass obwohl diese Probe eine Temperaturabhéngigkeit vorweist, wie man
sie von einem Halbleiter erwartet, keine ideale Tunnelbarriere vorliegt. Eine Ursache
konnte ein parasitidrer diffusiver Strom sein, der am Rand der Probe flieit und durch
Beschidigungen der Barriere beim Ar-Ionen-Atzen zustande kommt (siehe Kap. 3.2).
Dagegen sollte ein Leckstrom iiber pinholes bei einer Barrierendicke von 12nm aus-
zuschlieBen sein, da aus den STM-Messungen (Kap. 2) hervorgeht, dass die grofiten
auftretenden Stufen nur 2nm hoch sind. Auch im ungiinstigsten Fall wére die Barriere
immer noch 8nm dick. Wegen der exponentiellen Abhéngigkeit des Stromes von der
Barrierendicke wird jedoch der grofite Teil des Stromes gerade iiber diese diinnsten
Stellen, sogenannte , hot spots®, fliefen. Dies wiirde zum Teil die geringere Barrieren-
dicke aus der Simmons-Anpassung erklaren. Die ermittelte Barrierenhohe miisste aber
dennoch grofler sein.

Die Tatsache, dass die ZnSe-Barriere keine ideale Tunnelbarriere darstellt, konnte auch
an Fe-Verunreinigungen in der Barriere liegen, die mittels der Tiefenprofilmessungen
(sieche Kap. 2.5) nicht nachgewiesen werden konnen. Wegen dieser Dotierungen des
ZnSe-Kristalls kann es zu ,hopping“-Prozessen kommen. Dabei tunneln die Elektronen
nicht direkt von einer Elektrode zur anderen, sondern der Tunnelprozess erfolgt iiber
eine oder mehrere Storstellen in der Barriere. Daraus ergibt sich auch ein exponentieller
Zusammenhang zwischen Strom und Spannung, aber auch der Widerstand steigt stark
mit abnehmender Temperatur an, wie in [Xu95] an Metall/Silizium(amorph)/Metall-
Strukturen bzw. in [Vaz94] an Ga-dotiertem ZnSe gemessen wurde.

Man kann also zusammenfassen, dass weder bei Proben mit diinner noch mit dicker
ZnSe-Barriere quantenmechanisches Tunneln vorherrschend ist, bei dem die Elektro-
nen direkt von der einen Elektrode zur anderen tunneln. Bei diinnen Proben ist der
Strom iiber metallische Verbindungen vorherrschend und nur ein kleiner Teil der Elek-
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tronen scheint wirklich zu tunneln. Bei dicken Barrieren verschwindet die metallische
Leitfahigkeit, dafiir gelangen die Elektronen durch hopping-Prozesse iiber Storstellen
und Verunreinigungen von der einen Fe-Schicht zur anderen. Ob trotzdem ein hinrei-
chend grofler Anteil an Elektronen an einem spin-erhaltenden Tunnelprozess teilnimmt,
soll mit Magnetowiderstandsmessungen geklart werden.

5.4 Magnetowiderstandsmessungen

Im Folgenden werden die magnetfeldabhéngigen Messungen an den strukturierten Fe/
ZnSe/Fe-Kontakten prisentiert. Dabei konnte nur an Proben zwischen 6nm und 8nm
Barrierendicke ein messbarer Effekt festgestellt werden. Die Widersténde der einzelnen
Proben sind sehr niedrig (1-20 €2), wie in Abschnitt 5.3 beschrieben ist. Aus diesem
Grund ist es notwendig, relativ hohe Strome (10-20 mA) durch die einzelnen Kontakte
zu schicken, um noch Spannungen im mV-Bereich messen zu konnen, da bei geringeren
Spannungen das Signal-Rausch-Verhaltnis zu schlecht wird.

Gezeigt werden dabei Messungen an ,normalen Fe/ ZnSe/Fe-Kontakten und an Pro-
ben mit zusétzlicher Py-Schicht, bei denen auch bei tiefen Temperaturen ein getrenntes
Umschalten der beiden Ferromagneten vorliegt. Im dritten Teil wird auf Magnetotrans-
portmessungen eingegangen, die bei hohen Magnetfeldern durchgefiihrt werden.

5.4.1 Magnetowiderstandsmessungen ohne Permalloy-Schicht
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Abbildung 5.9: Magnetowiderstandskurve fiir eine 17nm Fe / 6nm ZnSe /
3,5nm Fe -Probe bei 100K und einem aufgeprdgten Strom von 20mA.

Abbildung 5.9 zeigt die Magnetowiderstandsmessung einer Probe mit einer 6nm dicken
ZnSe-Barriere bei 100K und einem aufgeprégten Strom von 20mA. Die gezeigte Kurve
ist dabei iiber 50 Messungen gemittelt worden, wobei das &ulere Magnetfeld zwischen
+700e und -700e durchgefahren wurde.
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Bei maximalem Feld sind beide ferromagnetischen Schichten in gleicher Richtung ma-
gnetisiert. Die Probe ist dabei so in den Kryostaten eingebaut, dass das Magnetfeld
entlang der leichten Richtung der Kristallanisotropie ([100] oder [010]) anliegt. Ernied-
rigt man das &uflere Feld so steigt ab ca. 200e der gemessene Widerstand langsam an,
bis er bei -30 Oe ein Maximum erreicht. In diesem Bereich bilden sich in der weichma-
gnetischeren oberen F'e-Schicht immer mehr Doménen aus, deren Magnetisierung nicht
parallel zu der der unteren Schicht ist. Aus den Ummagnetisierungskurven (Kap.4.2)
und den Kerr-Mikroskop Aufnahmen in Kapitel 4.5 kann geschlossen werden, dass am
Widerstandsmaximum bei -300e die Magnetisierungen der beiden F'e-Schichten nicht
antiparallel ausgerichtet, sondern 90° gegeneinander gedreht sind. Wird das Magnetfeld
in negativer Richtung weiter erhoht, so schaltet die Magnetisierung der unteren Schicht
in die entgegengesetzte Richtung und auch die obere Schicht dreht dann die Magne-
tisierung in die gleiche Richtung (siehe Kap. 4.3). Somit sind wieder beide Schichten
gleich magnetisiert und der Widerstand der Probe sinkt wieder auf den urspriingli-
chen Wert. Da das Ummagnetisieren der unteren ferromagnetischen Schicht abrupt
geschieht, ist der Abfall des Widerstandes vom Maximal- auf den Minimalwert steiler
als der langsame Anstieg vorher, der mit dem Ummagnetisierungsvorgang der oberen
Schicht einhergeht.

Bei der Bestimmung des TMR-Wertes kommt man auf ca 0,015% bei 100 K. Bei ho-
heren Temperaturen wird der Wert noch kleiner bzw. ist bei Zimmertemperatur nicht
mehr messbar. Auf die Frage, warum der Wert so klein ist, und ob es sich {iberhaupt
um einen TMR-Effekt handelt, wird in der Diskussion in Kap. 5.5 eingegangen. Aus
der Literatur ([Gus01]) ist bekannt, dass der TMR-Wert mit abnehmender Temperatur
zunehmen sollte. Aus diesem Grund wurde auch bei tieferen Temperaturen gemessen.
Es stellte sich jedoch heraus, dass der TMR-Wert unterhalb von 80 K auf null zu-
riickgeht. Dies kann dadurch erklért werden, dass die beiden F'e-Schichten bei diesen
Temperaturen nicht mehr getrennt schalten (siehe Kapitel 4.3).

Durch die langwierigen Messungen bei einem Strom von 20 mA wurde die Probe zer-
stort. Dies zeigt sich darin, dass zum Einen der Magnetowiderstandseffekt verschwindet
und zum Anderen der Widerstand des Elements schlagartig auf unter 1 € fallt. Die-
ser Ausfall kann durch Elektromigration erkldart werden. Das heifit, durch die hohe
Stromdichte wird ein elektrisch leitender Pfad zwischen den beiden ferromagnetischen
Elektroden ausgebildet, der den ganzen Strom durch das Element tragt. Da dabei der
elektrische Strom nur durch Fe flieBt (ohne Barriere oder Zwischenschicht), ist kein
TMR-Effekt mehr zu erwarten.

5.4.2 Magnetowiderstandsmessungen mit zusitzlicher Permal-
loy-Schicht

Im Folgenden sollen nun Messungen vorgestellt werden, bei denen eine zusétzliche
Py-Schicht aufgebracht wurde. Dies sollte das Koerzitivfeld der oberen Fe-Schicht re-
duzieren (siehe Kap. 4.4), und dadurch fiir eine antiparallele Einstellung in der Magne-
tisierung der beiden Fe-Filmen sorgen. Der Einbau der Probe erfolgte ebenfalls so, dass
das angelegte Magnetfeld parallel zur leichten Richtung der aufgeprégten uniaxialen
Anisotropie der Py-Schicht ([100]) ausgerichtet ist. In Abbildung 5.10 ist eine Magne-
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Abbildung 5.10: Magnetowiderstandskurve fiir eine 17nm Fe / 8nm ZnSe
/ 2,2nm Fe / 100nm Py -Probe bei Zimmertemperatur und einem aufgeprdg-
ten Strom von 10mA

towiderstandskurve einer Probe mit einer 8 nm dicken ZnSe - Barriere zu sehen, die bei
Zimmertemperatur gemessen wurde. Diese Probe zeigt bereits bei Zimmertemperatur
einen Magnetowiderstandseffekt von 0,14%, obwohl auch hier der Widerstand mit 4,3 €2
erneut sehr klein ist. Gegeniiber den Messungen ohne zusétzliche Py-Schicht féllt auf,
dass die Widerstandserhohung durch das Ummagnetisieren der oberen Schicht abrupt
bei einem Magnetfeld von 22 Oe passiert. Dagegen sollte diese bei Zimmertemperatur
unterhalb von 10 Oe umschalten wie aus den magnetischen Messungen in Kapitel 4.4
hervorgeht. Eine Erklarung dafiir wird in 5.5.3 geliefert.

Geht man zu tieferen Temperaturen, so nimmt auch hier der gemessene Widerstand
ab, und die Schaltfelder der einzelnen Schichten nehmen zu. Aber auch der Magnetowi-
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Abbildung 5.11: Magnetowiderstandswerte einer 17nm Fe / 8nm ZnSe /
2,2nm Fe / 100nm Py -Probe bei verschiedenen Temperaturen
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derstandswert nimmt mit sinkender Temperatur zu, wie in Abbildung 5.11 zu erkennen
ist und hat bei 50 K einen Maximalwert von 0,24 %. Darunter sinkt dieser aber wieder
bis auf 0,1 % bei 10 K.

Zusammenfassend ldsst sich feststellen, dass die untersuchten Elemente einen, wenn
auch kleinen, Magnetowiderstandseffekt zeigen. Inwiefern es sich dabei um einen Tun-
nelmagnetowiderstandseffekt handelt und wie die hier beschriebene Temperaturabhén-
gigkeit zu erkléren ist, wird in Abschnitt 5.5 diskutiert.

5.4.3 Magnetowiderstand bei hohen Magnetfeldern
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Abbildung 5.12: Magnetowiderstand bei hohen Magnetfeldern einer 17nm
Fe / 5nm ZnSe / 2,3nm Fe / 100nm Py -Probe bei 10K. Das scharfe Minimum
bei 00e wird durch die Py-Schicht verursacht (siehe 5.5.3).

Weitere Magnetowiderstandseffekte treten bei hohen Magnetfeldern auf. Als Beispiel ist
in Abbildung 5.12 der Widerstand im Bereich zwischen —45k0e und +45k0Oe¢ bei einer
Temperatur von 10K und einer Barrierendicke von 5nm zu sehen: Bei zunehmendem
Betrag des Magnetfelds steigt auch der Widerstand leicht an. So ist der Widerstand
bei 45kOe um 0,08% grofier als im Nullfeld. Das scharfe Minimum bei 00e wurde da-
bei nicht berticksichtigt, da dieses durch die Py-Schicht verursacht wird (siehe 5.5.3).
Wegen der geringen Barrierendicke ist in diesem Fall vor allem ein metallisches Leitfa-
higkeitsverhalten zu erwarten, was auch durch den sehr geringen Widerstand von ca.
1Q bestétigt wird. In diesem Fall sieht man den Einfluss des positiven Magnetowider-
stands wie er in Abschnitt 5.1.1 beschrieben ist.

Betrachtet man das Magnetowiderstandsverhalten bei hohen Feldern fiir Proben mit
einer dickeren ZnSe-Barriere (Abb. 5.13) so fallt auf, dass hier der Widerstand mit
zunehmendem Betrag des Magnetfelds abnimmt (bei 45kOe um 0,14%). Der vorher
beschriebene Anstieg des Widerstands mit dem Magnetfeld aufgrund der Lorentzkraft,
der eigentlich unabhéngig von der Barrierendicke in allen Proben auftauchen sollte,
wird hier also von einem anderen Effekt {iberlagert. Der deutlich groflere Widerstand
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Abbildung 5.13: Magnetowiderstand bei hohen Magnetfeldern einer 17nm
Fe / 8nm ZnSe / 2,3nm Fe / 100nm Py -Probe bei 10K

dieser Probe zeigt schon, dass hier der Transport iiber die ZnSe-Barriere eine gro-
Bere Rolle spielt. Wie bereits in 5.3 erwédhnt ist es nicht auszuschlieen, dass sich
in der Barriere Fe-Verunreinigungen befinden. Ein Teil der Elektronen kann durch
,hopping*“-Prozesse iiber diese Storstellen von einer Elektrode zur Anderen gelangen.
Da die einzelnen Fe-Atome in der Barriere paramagnetisch sind, finden auch spinab-
héngige Streuprozesse statt. Im starken Magnetfeld richten sich die Momente der pa-
ramagnetischen Verunreinigungen aus, und der Gesamtwiderstand sinkt, da in diesem
Fall spin-flip-Streuungen unwahrscheinlicher sind. Man kann sich dabei den spinab-
héngigen Transport iiber die Verunreinigungen wie eine Serienschaltung von einzelnen
Tunnelelementen vorstellen. Sind alle ,,Elektroden gleich ausgerichtet ist der Wider-
stand geringer als im ,paramagnetischen* Fall, wenn die einzelnen , Elektroden® eine
beliebige Ausrichtung haben. Dieses Verhalten des Widerstands bei hohen Feldern wur-
de auch bei einkristallinen GaAs-Barrieren gefunden und mit diesem Modell detailliert
erkliart [Kre01],[Zen04].

5.5 Diskussion der Magnetowiderstandsmessungen

In diesem Abschnitt sollen die oben gezeigten Messergebnisse kritisch hinterfragt wer-
den. Dabei soll geklédrt werden, ob es sich bei den gemessenen TMR-Werten von maxi-
mal 0,24% tatséchlich um einen Tunnelmagnetowiderstandseffekt handelt. Argumente,
die gegen die Existenz eines TMR-Effekts in den vermessenen Proben sprechen, sollen
im Folgenden durch zuséatzliche Experimente entkraftet werden. Als erstes wird auf
das fiir TMR-Elemente uniibliche Widerstandsverhalten eingegangen. Zudem wird dis-
kutiert, ob die gemessenen Effekte durch andere Magnetowiderstandseffekte wie den
AMR oder den Doménenwand-Magnetowiderstand verursacht werden kénnen. Aufler-
dem wird der Einfluss der zusétzlichen Py-Schicht auf die Magnetowiderstandskurven
geklart.
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5.5.1 Ohmsches Widerstandsverhalten

Gegen eine Erklarung des Magnetowiderstands mittels TMR-Effekt spricht zunéchst
die metallische Leitfahigkeit der Proben, die bereits in Kap. 5.3 festgestellt wurde.
Auch herkémmliche Al;Os-Tunnelelemente konnen metallische Leitfdhigkeit zeigen.
Dies ist der Fall, wenn das Element einen elektrischen Kurzschlufl {iber ein Loch im
Isolator, ein sogenanntes pinhole aufweist. Dabei bricht der TMR-Wert drastisch ein,
verschwindet aber nicht ganz [Shi00],[Oep99]. Dies wird darauf zuriickgefiihrt, dass
nicht der komplette Strom durch pinholes flieBt. Fin kleiner Teil tunnelt nach wie
vor durch die AlyO3z-Barriere und sorgt somit fiir einen nicht verschwindenden TMR-
Effekt. Der gleiche Mechanismus konnte auch bei den hier untersuchten Fe/ZnSe/Fe-
Tunnelelementen vorliegen, obwohl aus den STM-Aufnahmen in Kapitel 2 hervorgeht,
dass keine pinholes vorhanden sein sollten. Man muss jedoch beriicksichtigen, dass es
sich bei den STM-Bildern nur um 2um x 2um grofie Ausschnitte der jeweiligen Oberflé-
chen handelt. Um pinholes zu 100% auszuschlielen, miisste die gesamte 20um x 20pum
grofle Fliache der Tunnelelemente untersucht werden. Dies ist jedoch nicht méglich, da
die STM-Untersuchung vor der Strukturierung erfolgt und eine STM-Untersuchung der
gesamten Smmx5mm groflen Probe nicht bewerkstelligt werden kann. Man kann aus
den STM-Aufnahmen nur schlieflen, dass pinholes bei den hier vorliegenden Schichtdi-
cken unwahrscheinlich sind, aber nicht ganz ausgeschlossen werden kénnen. Die Wahr-
scheinlichkeit einer pinhole-freien Barriere lasst sich dabei mit kleineren Tunnelflichen
weiter steigern.

Ein Leckstrom durch die Barriere kann aber auch andere Ursachen haben, wie eine
sehr hohe Dotierung der Halbleiterschicht mit Fe-Atomen, oder aber auch einen me-
tallischen Strompfad am Rand des Elements (siehe Kap. 3.2). Dies wiirde ebenfalls
dazu fiihren, dass ein Hauptteil des Stroms iiber nicht spin-erhaltende Kanile fliefit,
die auch fiir die metallische Leitfahigkeit sorgen, und nur ein kleiner Teil am spin-
erhaltendem Tunneln durch die Barriere teilnimmt und den gemessenen TMR-Wert
verursacht. Jedoch kann auch bei den tunnelnden Elektronen Spinstreuung auftreten,
wenn némlich der Tunnelprozess nicht direkt von einer Elektrode zur anderen, son-
dern iiber Gitter-Storstellen oder paramagnetische F'e-Verunreinigungen in der Bar-
riere erfolgt. Tunneln die Elektronen dabei iiber mehrere Storstellen, so ist es sehr
wahrscheinlich, dass die Spin-Information verloren geht und sich somit der TMR-Wert
weiter erniedrigt. Dies kann insbesondere bei Proben mit dickerer Barriere auftreten,
da bei diesen Proben zwar der ballistische Anteil am Strom grofler ist, was man an den
Strom-Spannungs-Kennlinien erkennt (Abbildung 5.8), aber dafiir der Tunnelmagne-
towiderstand verschwindet.

Aus Abbildung 5.11 ist ersichtlich, wie der TMR-~Wert mit abnehmender Temperatur
zunimmt (bis 50K). Dieses Verhalten kann auf den Transportmechanismus in der Halb-
leiterbarriere zuriickgefiihrt werden: Bei hoheren Temperaturen nehmen mehr ther-
misch aktivierte Elektronen am Ladungstransport teil, die aber nicht spinpolarisiert
sind. Bei abnehmender Temperatur gibt es weniger thermisch aktivierte Ladungstréiger
und ein hoherer Anteil von Elektronen, die von einer Elektrode zur anderen tunneln,
tragt zum Gesamtstrom bei. Weil diese Elektronen spinpolarisiert sind, nimmt der
TMR-Wert zu (siche auch [Gus01]). Unterhalb von 50K sinkt der TMR-Wert in Ab-
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bildung 5.11 wieder ab. Dies konnte bedeuten, dass in diesem Temperaturbereich die
antiparallele Magnetisierungseinstellung in den strukturierten Tunnelelementen immer
weniger erreicht wird. Zudem nimmt der Anteil des Stroms, der iiber metallische Pfade
flieit, bei tiefen Temperaturen stérker zu. Dies kann daraus gefolgert werden, dass der
Gesamtwiderstand der Probe in Abbildung 5.11 mit tieferen Temperaturen abnimmt,
obwohl ein reiner Tunnelwiderstand leicht zunehmen sollte.

Die These, dass es einen, wenn auch nur geringen Anteil am Elektronentransport durch
die Barriere gibt, der ballistisch ist und somit zum TMR-Effekt beitriagt, wird durch
eine weitere Beobachtung gestiitzt: Wie bereits in 5.4.1 beschrieben konnte an die-
ser Probe ein sehr geringer TMR-Effekt gemessen werden (Abb. 5.9), der aber nach
langeren Messungen irreversibel verschwindet. Da gleichzeitig auch der elektrische Wi-
derstand einbricht, kann davon ausgegangen werden, dass sich in der ZnSe-Barriere ein
ohmscher Strompfad ausgebildet hat, der den gesamten Strom trigt. Im Umkehrschlufl
folgt daraus, dass vorher ein ballistischer Teilstrom geflossen sein muf}, der fiir den ge-
messenen TMR-Wert verantwortlich war.

5.5.2 TMR-Effekt oder andere Effekte

Neben dem zuvor beschriebenen ohmschen Widerstandsverhalten der Proben lésst vor
allem der geringe Magnetowiderstandseffekt von maximal 0,24% an einem TMR-Effekt
zweifeln, da man von TMR-Elementen viel hohere Werte aus der Literatur gewohnt ist.
So werden bei polykristallinen Systemen mit Co/Al,O3/Co bei tiefen Temperaturen
bis zu 76% [Nis02],[Sma03] erreicht, bei einkristallinen Fe/M gO/Fe-Schichten bis zu
188% [Bow01], [Fau03], [Yua04] und auch bei einkristallinen F'e/ZnSe/Fe-Schichten
bis zu 16% [Gus01]. Dagegen liegen die hier gemessenen 0,24% genau in dem Bereich, in
dem man auch einen AMR-Effekt oder den Doménenwand-Magnetowiderstand in den
ferromagnetischen Elektroden erwarten wiirde. Da der Barrierenwiderstand so gering
ist, macht sich auch der Widerstand der beiden Fe-Schichten im Gesamtwiderstand
bemerkbar und somit auch ein AMR- oder Doménenwand-Effekt. Zwei Dinge sprechen
aber gegen einen Doménenwandwiderstand: Zum Einen ist nicht zu erwarten, dass die
Doménenwinde so schmal sind (<15nm), dass dieser Effekt auftritt (siehe 5.1.4 und
[Ebe00]), denn die Probengréfie von 20pum x 20um ist viel zu grofl, um energetisch
ungiinstige schmale Doménenwénde zu bevorzugen. Zum Anderen miissten nach Ab-
bildung 5.10 in der Permalloy-Schicht Dom&nenwénde bis zu einem dufleren Magnetfeld
von 600e existieren, was jedoch mit Hilfe der Kerrmikroskop-Aufnahmen (Abbildung:
4.6) ausgeschlossen werden kann.

Um einen AMR-Effekt zu messen ist es notwendig, dass die Magnetisierung der Schich-
ten, oder zumindest Teile davon, einmal parallel und einmal senkrecht zur Stromrich-
tung ausgerichtet sind. Somit muf sich ein Teil der Magnetisierung wéahrend des Umma-
gnetisierungsprozesses um 90° drehen. Ein reines Umschalten um 180° sollte zu keinem
AMR-Effekt fithren (siche Abschnitt 5.1.3). Wie aus den Kerr-Mikroskopieaufnahmen
(Abb. 4.6) zu sehen ist, kann sich in der oberen Fe-Schicht durchaus eine 90°-Einstellung
der Magnetisierung ausbilden, wogegen dies in der unteren F'e-Schicht nicht passiert,
was aus dem steilen Schalten in der Magnetisierungskurve ([100]-Richtung in Abb.
4.2) geschlossen werden kann. Im Weiteren soll nun genau untersucht werden, wie die
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Magnetisierung und die Stromrichtung zueinander liegen miissen, um eine Magnetowi-
derstandskurve wie in Abbildung 5.10 oder 5.9 zu erhalten.

Fiir die Messung spielt nur der Widerstand eine Rolle, der im 20pum x 20pum groflen
Bereich des Tunnelelements vorliegt, da alle anderen Widerstande durch die Vierpunkt-
Messmethode kompensiert werden. Zuerst wird nun ein zur Substratoberfliche senk-
rechter Strom betrachtet. Dieser kann keinen Beitrag zu einem AMR-Effekt liefern,
da die Magnetisierung der diinnen Schichten stets in-plane ist und somit wéhrend
des Ummagnetisierungsprozesses immer ein 90°-Winkel zwischen Magnetisierung und
Stromrichtung vorliegt. Lediglich Bloch-Wé#nde hétten eine out-of-plane Magnetisie-
rung und wiirden eine Widerstandsinderung bewirken. Jedoch ist das Volumen der
Doménenwéande gegeniiber dem der Doménen viel kleiner und sollte nur einen ver-
schwindenden Beitrag zum Widerstand liefern.

Um einen AMR-Effekt in den Strukturen zu messen, muss der Strom also in-plane
flielen, da die Magnetisierung stets in der Ebene liegt. Bei herkommlichen Tunnelele-
menten mit isolierender Barriere hitte eine Anderung des metallischen in-plane Wi-
derstandes keine Auswirkungen, da der out-of-plane Widerstand, der dem der Barriere
entspricht, viel groBer ist (k{2-Bereich). Dagegen ist bei den in dieser Arbeit herge-
stellten Tunnelelementen der Widerstand so klein, dass auch der metallische in-plane
Widerstand (Abb. 5.14) in den beiden Elektroden eine Rolle spielt. Dies sieht man an
einem ,, Tunnelelement”, bei dem die ZnSe-Barriere und die dariiberliegende F'e-Schicht
durch eine T'a-Schicht ersetzt, und somit ein voll metallisches System mit gleichen Ab-
messungen hergestellt wurde (siehe 5.5.3). Der Widerstand des metallischen Elements
hat mit 1,72 die gleiche Grofenordnung wie die Proben mit 8nm ZnSe-Barriere (4,3€2).
In der metallischen Probe ist der in-plane Widerstand vorherrschend, da die laterale
Ausdehnung der Tunnelelemente (20pm) viel grofer ist als die vertikale mit 30nm. So-
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Abbildung 5.14: Hier wird die ,aktive* Zone des Tunnelelements skizziert.
Die Pfeile sollen dabei qualitativ den Stromverlauf wiedergeben. Dabei ist zu
beachten, dass in Wirklichkeit das Aspektverhiltnis von Breite (20um) zu Hohe
(30mnm ) viel grofser ist, als hier dargestellt.



5.5 Diskussion der Magnetowiderstandsmessungen 63

[ [ out

1

lement

H M,,.

Abbildung 5.15: Hier sind die in-plane Strompfade von Abbildung 5.1/
i Draufsicht abgebildet. Links ist die Magnetfeldachse dargestellt. Die bei-
den Pfeile in der Mitte zeigen die Richtung der Magnetisierung in Sdttigung
(schwarz) und wdihrend des Ummagnetisierungsvorgangs (grau), die um 90°
gedreht sein muss, um einen AMR-FEffekt zu messen. Rechts ist der Stromwver-
lauf skizziert. I;, ist dabei der ankommende Strom, Iy der abflieffende und
IE1ement st der Strom im Tunnelelement.

mit ist auch bei diesen niederohmigen ZnSe-Proben der in-plane Widerstand, der sich
bei einem AMR-Effekt dndern sollte, nicht zu vernachléssigen.

Um nun mit Hilfe des AMR-Effekts Magnetowiderstandskurven in Abbildung 5.9 und
5.10 erkldren zu konnen, miissen im geséttigten Zustand die Stromrichtung und die
Magnetisierung senkrecht aufeinander stehen. Dagegen miissen im Bereich des erhéh-
ten Magnetowiderstands Strom und Magnetisierung parallel zueinander ausgerichtet
sein. In Abbildung 5.15 ist die Richtung des angelegten Feldes und der Magnetisie-
rung dargestellt. Der Strom mufl dabei wie eingezeichnet flielen, damit im magnetisch
gesattigten Zustand der niedrigste Widerstand vorliegt. Schaltet wéahrend des Umma-
gnetisierens die Magnetisierung um 90°, so ist diese parallel zur Stromrichtung und
der Widerstand erhoht sich. Bei noch groflerem Feld richtet sich die Magnetisierung
wieder parallel zum Magnetfeld und senkrecht zum Strom aus. Der Widerstand sinkt
wieder auf den urspriinglichen Wert. Somit waren nur durch den AMR-Effekt die Ma-
gnetowiderstandskurven erklart. Ist die Stromrichtung um 45° gedreht, so kann man
sich leicht iiberlegen, dass der Ummagnetisierungsvorgang keine Widerstandsdnderung
bezwecken sollte (siche Abschnitt 5.1.3).

Ist diese Argumentation richtig, so sollte sich das Vorzeichen des AMR-Effekts umdre-
hen, wenn die Stromrichtung um 90° gedreht wird, der Rest aber unveréndert bleibt.
Dies wird experimentell durchgefiihrt, indem man einfach die beiden bottom-Kontakte
vertauscht. Ist vorher der Strom senkrecht zum dufleren Magnetfeld geflossen, so flie3t
er nach dem Vertauschen parallel dazu. In Abbildung 5.16 ist nun das Ergebnis der
beiden Messungen zu sehen. Tatsdchlich ist kein wesentlicher Unterschied zwischen den
beiden Messkurven zu erkennen. Dies zeigt, dass der in-plane AMR-Effekt nicht die
Ursache fiir die gemessenen Magnetowiderstandskurven sein kann.

Gegen einen AMR-Effekt als Ursache fiir den gemessenen Effekt spricht auflerdem das
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Abbildung 5.16: Magnetowiderstandsmessungen (T = 300K, ZnSe-Dicke
8nm), bei denen nur die Stromrichtung um 90° gedreht wurde (durch Vertau-
schen der beiden bottom-Kontakte).

Verschwinden des Magnetowiderstandes unter 80K in 5.4.1. Denn bei tieferen Tem-
peraturen sollten 90°-Grad-Doménen zwar erst bei hoheren Feldern entstehen, aber
nicht ganz verschwinden. Somit miisste auch bei diesen Temperaturen ein AMR-Effekt
gemessen werden, was aber nicht der Fall ist.

Des Weiteren ist auszuschlielen, dass ein AMR-Effekt in der unteren Fe-Schicht vor-
liegt. Denn die Ummagnetisierungskurve in Abbildung 4.2 zeigt, dass die Schicht inner-
halb weniger Oe komplett umschaltet und somit keine 90°-Ausrichtung der Magneti-
sierung iiber einen Bereich von 250e bis 600e bei Zimmertemperatur vorliegt. Deshalb
miisste die obere Fe- bzw. Py-Schicht fiir den Effekt sorgen. Diese Schichten sind aber
bereits bei 300e geséittigt und nicht erst bei 600e, was ebenfalls einem AMR-Effekt
zur Erklarung des Magnetowiderstands widerspricht.

Die Tatsache, dass der Magnetowiderstandseffekt in 5.4.1 irreversibel verschwindet,
widerspricht ebenfalls einem AMR-Effekt, da dieser nicht durch zu grofie Strome oder
Uberspannungen zerstort werden sollte. AuBerdem miisste der AMR-Effekt an allen nie-
derohmigen Proben zu messen sein, da bei allen Proben die gleichen ferromagnetischen
Schichten vom Strom durchflossen werden. Es zeigen aber nur 6 Proben einen messba-
ren Magnetowiderstandseffekt wie in Abbildung 5.10, bei dem der Widerstand in dem
Magnetfeldbereich hoher ist, in dem die Magnetisierungen der beiden Ferromagneteten
nicht parallel sind. Bei einem Grofiteil der Proben ist aber kein Magnetowiderstands-
effekt erkennbar oder der Widerstand sinkt bei kleinen Magnetfeldern dhnlich wie in
Abildung 5.17. Dies deutet ebenfalls darauthin, dass nicht die Magnetfeldabhéngigkeit
des Widerstandes in den ferromagnetischen Filmen, sondern der Transport iiber die
ZnSe-Barriere, deren Dicke oder Fe-Dotierung von Probe zu Probe variieren kann, fiir
den Magnetowiderstandseffekt in Abbildung 5.10 verantwortlich ist.
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5.5.3 Vergleichsmessung ohne ZnSe-Barriere

1.6728

100nm Py

-
1.6712

-100 -75 -50 -25 0 25 50 75 100
Magnetfeld [Oe]

1.6724

1.6720

Widerstand [Q]

1.6716

Abbildung 5.17: Links: Magnetowiderstandsmessungen (I=20mA) bei T =
300K fir 17TnmFe /12nmTa / 100nmPy / 40nmPt beginnend bei +100 Oe
(siehe Pfeile) in leichter Richtung; Rechts: Schematischer Schichtaufbau des
Vergleichselements.

An Proben mit zusitzlicher Py-Schicht kam es des Ofteren zu einem Absinken des
Magnetowiderstandes bei kleinen Magnetfeldern (<300e¢). Aus diesem Grund wurde
eine Vergleichsprobe hergestellt, bei der die ZnSe- und obere F'e-Schicht durch T'a
ersetzt wurde, der Rest aber gleich blieb. Dabei wurde die T'a-Schicht mit 12nm so
dick gewihlt, dass kein GMR-Effekt entstehen kann. Neben dem zu erwartenden klei-
nen Widerstand (1,7€2) féllt vor allem auf, dass der Magnetowiderstand um 0,09%
zwischen +300e und -300e absinkt (Abb. 5.17). Dieses Experiment zeigt, dass die
dicke Py-Schicht fiir das Absinken des Magnetowiderstandes im Bereich von +300e
verantwortlich ist. Damit lasst sich auch klaren, woher das scheinbar hohere Schaltfeld
der oberen ferromagnetischen Schicht in Abbildung 5.10 kommt: Da das Absinken des
Widerstandes, verursacht durch das Permalloy, in etwa den gleichen Betrag hat, wie
der Magneetowiderstandseffekt der F'e/ZnSe/Fe-Strukturen, heben sich beide Effekte
im Bereich zwischen 00e und +250e bzw. -250e gerade auf. Erst ab £+ 250e, wenn
das Py wieder geséttigt ist, misst man rein den Magnetowiderstand der Fe / ZnSe /
Fe-Schichten. In den Magnetowiderstandskurven sieht es also nur so aus, als ob sich
das Schaltfeld der oberen Schicht erhoht hat.

Als Ursache fiir den negativen Magnetowiderstandseffekt kommt nur der anisotrope
Magnetowiderstand in Frage, da es sich um eine einzelne Schicht handelt. Jedoch gilt
hier die gleiche Argumentation wie im vorigen Abschnitt: Bei Vertauschen der bei-
den bottom-Kontakte sollte sich der Effekt vom Negativen ins Positive umkehren. Die
Magnetowiderstandskurve dndert sich jedoch nicht bei einer Drehung der Stromrich-
tung. Finzige Erkldrung fiir dieses Verhalten wire eine out-of-plane Komponente der
Magnetisierung (eventuell Bloch-Wénde) im relevanten Bereich zwischen +250e, da
in diesem Fall bei einem in-plane Strom, egal in welcher Richtung, immer ein nega-
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tiver AMR-Effekt vorliegt. Dies wurde jedoch nicht weiter verfolgt, da es fiir die hier
gefithrte Diskussion ausreicht zu wissen, dass der negative Magnetowiderstandseffekt
von der dicken Py-Schicht verursacht wird.

5.5.4 Ergebnis der Diskussion

Aus den elektrischen Transportmessungen geht hervor, dass hauptséchlich diffusiver
Elektronentransport durch die ZnSe-Barriere vorliegt, was auch zu einer Temperatur-
abhéngigkeit des Widerstands fiihrt, die einer metallischen Leitfdhigkeit entspricht.
Als Ursache fiir diesen diffusiven Transport kommen sowohl pinholes, eine verstiarkte
Dotierung des Halbleiters mit F'e oder Leckstrome am Rand des Elements in Frage.
Ein kleiner Teil des Stromes tunnelt jedoch durch die Barriere. Dieser Anteil ist fiir
den gemessenen Tunnelmagnetowiderstandseffekt verantwortlich. Aufgrund des sehr
kleinen ballistischen Stroms und zusétzlicher paramagnetischer Fe-Verunreinigungen
in der Barriere, zu denen auch Durchmischung an den Grenzflichen gezéhlt wird, sind
nur sehr kleine TMR-Werte messbar. Dabei ist unterhalb einer Barrierendicke von
5nm der diffusive Transport so dominierend, dass kein TMR-Effekt gemessen werden
kann. Oberhalb von 8nm ist der Anteil des Tunnelstromes zwar grofler, aber damit
auch der Anteil an Elektronen die an ,hopping“-Prozessen teilnehmen und wegen der
spin-flip-Streuung einen TMR-Effekt verhindern. Somit kann nur zwischen 6nm und
8nm Barrierendicke ein Tunnelmagnetowiderstand gemessen werden. Die Vermutung,
dass der gemessene Magnetowiderstandseffekt ein AMR-Effekt ist, konnte dabei durch
verschiedene Messungen entkréftet werden.
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Kapitel 6

Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit sollte getestet werden, ob vollstéindig einkristalline Tun-
nelmagnetowiderstandselemente mit einer Halbleiterbarriere und ausreichend scharfen
Grenzflachen durch epitaktische Schichtabscheidung hergestellt werden kénnen. Die
Schwerpunkte waren dabei das Wachstum und die laterale Strukturierung des Schicht-
systems, das Umschaltverhalten der beiden magnetischen Schichten und die Transport-
messungen, die schlieflich einen Magnetowiderstandseffekt zeigten.

Die Herstellung des Schichtsystems GaAs / Fe /| ZnSe | Fe | Au erfolgte in einer
Metall- und einer Halbleiter-MBE-Anlage, wobei die Proben unter UHV-Bedingungen
von einer Kammer zur anderen transferiert wurden. Besonderes Augenmerk wurde auf
die Glattheit der Grenzflachen gelegt. Diese begiinstigen zum Einen das epitaktische
Wachstum der Schichten und erlauben zum Anderen kleinere Barrierendicken. Beson-
ders wichtig ist dabei, dass keine Stufen oder Locher mit steilen Flanken von mehreren
nm Hohe in den Substraten vorkommen, da sich diese im Schichtsystem fortsetzen und
es somit zu metallischen Verbindungen zwischen den Metallschichten kommen kann.
Bei den GaAs-Substraten wurde dies durch einen einstiindigen Ar-Ionen-Atzprozess bei
einer Temperatur von 620°C erreicht. Nach dieser Vorbehandlung erhélt man atomar
glatte Terrassen mit lateralen Ausdehnungen von bis zu 400nm, welche mit dem STM
nachgewiesen wurden. Die erste Fe-Schicht wurde bei einer Substrattemperatur von
300K aufgewachsen, wodurch sich eine Oberfliche ergibt, die anfinglich durch drei-
dimensionale Inseln dominiert wird. Durch einen Temper- und Ar-Ionen-Atzprozess
konnte aber auch diese Oberflache gegléittet werden, sodass sich auch hier atomar
glatte Terrassen von bis zu 40nm ergaben. Nur die relativ raue Oberfliche der ZnSe-
Schicht konnte nicht geglittet werden, da die dafiir nétige Temperatur sicherlich zu
einer starkeren Durchmischung an den anderen Grenzflichen gefiihrt hiatte und somit
magnetisch tote Lagen verursacht hétte. Insgesamt ist jedoch festzuhalten, dass die
maximalen Hohenunterschiede in den 2um x 2um groflen Ausschnitten aller unter-
suchten Grenzflachen stets unterhalb von 2nm lagen, so dass ab einer Barrierendicke
von 4nm keine metallischen Verbindungen zwischen den Metallschichten mehr existie-
ren sollten.

Eine besondere Herausforderung war das epitaktische Wachstum von ZnSe auf Fe:
Bei dem herkémmlichen Aufdampfverfahren, bei dem Zn und Se aus verschiedenen
Tiegeln verdampft werden, erhédlt man bei einer Substrattemperatur bis zu 270°C po-
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lykristallines Wachstum ohne stiarkere Durchmischung an der Grenzfliche. Liegt ei-
ne hohere Substrattemperatur vor, so ist zwar in den Querschnittspraparaten und
RHEED-Aufnahmen der ZnSe-Barriere eine einkristalline Struktur zu erkennen, diese
entspricht aber nicht dem erwarteten fce-Gitter. Auflerdem ist in diesem Fall die Halb-
leiterbarriere massiv mit Fe-Atomen durchmischt.

Einen Ausweg aus diesem Dilemma bietet das Verdampfen der ZnSe-Schicht aus einem
einzelnen Tiegel. Hier wurde ab einer Substrattemperatur von 200°C einkristallines fcc-
Wachstum von ZnSe auf Fe festgestellt, wobei eine Verunreinigung der Barriere mit
Fe-Atomen zwar nicht vollig ausgeschlossen werden kann, aber zumindest keine mess-
bare Durchmischung mehr vorliegt. Im Rahmen dieser Untersuchungen konnte mit
Hilfe der Elektronenholografie an Querschnittspriparaten gezeigt werden, dass eine
mogliche Durchmischungszone an den Grenzflichen diinner als Inm sein muss.

Fiir die Magnetotransportmessungen war es notwendig, die ausgedehnten Proben la-
teral zu strukturieren, um die beiden Metallschichten getrennt voneinander elektrisch
zu kontaktieren. Mit fotolithografischen Methoden wurden dabei die Tunnelelemente
auf eine Grole von 20um x 20um eingeschréankt. Besonders kritisch war dabei der phy-
sikalische Atz-Prozess, der das Tunnelelment definiert. Hier kann es zu Redeposition
von abgetragenem F'e am Rand der Tunnelstruktur kommen. Dies wurde jedoch durch
einen schrigen Ar-lonen-Einfall bei gleichzeitiger Rotation der Probe vermieden. Dass
es trotzdem zu einer geringfiigigen Implantation von F'e am Rand der ZnSe-Schicht
gekommen ist, kann nicht ausgeschlossen werden.

Die magnetischen Untersuchungen an den ausgedehnten einkristallinen Proben zeigten,
dass oberhalb von 150K die 2,2nm dicke Fe-Schicht bei kleineren Magnetfeldern um-
schaltet als die 17,5nm dicke F'e-Schicht. Aufgrund der unterschiedlichen Temperatur-
abhéngigkeit der Koerzitivfelder beider Eisenschichten ndhern sich die Umschaltfelder
mit abnehmender Temperatur an. Unterhalb von 150K schalten beide Schichten bei
dem gleichen Magnetfeld. Da gerade bei tiefen Temperaturen die grofiten Magnetowi-
derstandseffekte erwartet werden, wurde versucht, auch in diesem Temperaturbereich
ein getrenntes Schalten der beiden ferromagnetischen Schichten zu erreichen. Dies ge-
lang durch die ferromagnetische Kopplung einer weichmagnetischen Permalloy-Schicht
an den 2,2nm dicken Fe-Film, sodass im gesamten untersuchten Temperaturbereich
ein getrenntes Umschalten der beiden ferromagnetischen Elektroden erreicht werden
konnte.

Die entscheidenden Messungen sind jedoch letztendlich die Magnetotransportmessun-
gen. Der maximale Magnetowiderstandswert, der bei einer Barrierendicke von 8nm und
einer Temperatur von 50K gemessen wurde, betrug dabei 0,24%. Dagegen konnte bei
Barrierendicken iiberhalb von 8nm und unterhalb von 5nm kein Tunnelmagnetowider-
standseffekt festgestellt werden. Der Grund fiir den kleinen Magnetowiderstandswert
und den kleinen Dickenbereich, in dem ein Effekt gemessen werden konnte, ist ein
dominierender Anteil an diffusivem Stromtransport iiber die ZnSe-Barriere, der dem
Tunnelstrom iiberlagert ist und sich bei den diinneren Barrieren in nahezu ohmschen
Strom-Spannungs-Kennlinien zeigt. Bei Tunnelelementen mit Barrieren iiber 10nm
konnten zwar nichtlineare Kennlinien gemessen werden, diese kénnen aber auch durch
,hopping“-Prozesse iiber eine verunreinigte Barriere hervorgerufen werden, wofiir auch
die starke Temperaturabhéngigkeit dieser Strom-Spannungs-Kennlinien spricht.
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Innerhalb dieser Arbeit konnte also gezeigt werden, dass die Herstellung einkristal-
liner Tunnelelemente mit Halbleiterbarriere durch epitaktische Schichtabscheidung in
der Tat moglich ist. Um zukiinftig den Magnetowiderstandswert zu steigern, sind wei-
tere Untersuchungen notig, die vor allem darauf abzielen, den Anteil des Tunnelstroms
im Vergleich zu den Leckstromen zu erhohen. Dazu wire es wichtig, quantitative Aus-
sagen iiber die Dotierung bzw. Durchmischung der Halbleiterbarriere mit F'e machen
zu konnen. Um diese in Zukunft zu verhindern, muss die Substrattemperatur noch
genauer kontrolliert und eventuell sogar wihrend des Wachstums des ZnSe variiert
werden konnen. In diesem Zusammenhang sollte auch gekliart werden, ob tatsdchlich
durch den Ar-Tonen-Atz-Prozess am Rand des Tunnelelements ein leitfihiger Kanal
entsteht, welcher eventuell durch einen nass-chemischen Atzprozess verhindert werden
konnte, worauf experimentelle Ergebnisse in jiingster Zeit hindeuten [Spi04].
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