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Kapitel 1

Einleitung

In der modernen Halbleitertechnologie gibt es zwei Entwicklungen, die seit langem
ungebrochen sind. Zum Einen werden die Strukturen der Halbleiterbauelemente
immer kleiner - der Ubergang zur Nanoelektronik ist lingst vollzogen -, zum
Anderen werden die Schaltfrequenzen immer gréfier.

Bei den Computerspeichern befindet sich das MRAM ! als nichtfliichtiger Nach-
folger des DRAM in der Entwicklung. Eine MRAM-Zelle besteht aus zwei ferro-
magnetischen Schichten, die durch eine diinne isolierende Barriere getrennt sind.
Diese Barriere kann von Elektronen durchtunnelt werden. Der Tunnelwiderstand
dieses als MTJ? bezeichneten Elements ist von der relativen Ausrichtung der Ma-
gnetisierungen der beiden Ferromagneten abhéngig. Diese Widerstandsédnderung
kann zur Informationsspeicherung genutzt werden. Um jedoch am Markt erfolg-
reich sein zu kénnen, muss das MRAM den oben beschriebenen Entwicklungen
folgen, also mindestens so schnell sein wie herkémmliche Speichertechniken und
moglichst hohere Speicherdichten realisieren.

Der Widerstand einer MRAM-Zelle ist umgekehrt proportional zu ihrer Fléche.
Um trotz starker Miniaturisierung ein ausreichend grofles Lesesignal zu erhalten,
darf der Widerstand einer Zelle nicht zu grof werden. Die Forderung nach einem
schnellen Auslesen einer Speicherzelle erzwingt es, die Zeitkonstante bestehend
aus dem Widerstand der Barriere und deren Kapazitét niedrig zu halten. Beides
lasst sich nur mit ultradiinnen Barrieren erfiillen.

Neben dem Lesen muss auch das Schreiben von Information in eine Speicherzelle
moglichst schnell erfolgen kénnen. Dabei ist das Umschalten der Magnetisierung
einer der beiden ferromagnetischen Schichten in der MRAM-Zelle der wichtigste
Prozess. Um diesen Prozess optimieren zu konnen, ist es notig die Dynamik dieses
Prozesses genau zu verstehen.

Lengl. Magnetic Random Access Memory, MRAM
Zengl. Magnetic Tunneling Junction, MTJ
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Im Rahmen dieser Diplomarbeit wurde eine Ultrahochvakuum-Aufdampfanlage
aufgebaut, mit der M'TJs mit ultradiinnen Barrieren aus Al,O3 hergestellt werden
sollen. Die Funktion dieser Anlage und die Mechanismen bei der Préaparation der
ultradiinnen Barrieren sind in Kapitel 4 detailliert dargestellt.

An den so hergestellten Proben soll der Umschaltprozess mit optischen Pump-
Probe-Experimenten untersucht werden. Hierbei ist speziell das ,,current induced
switching® mittels ultrakurzer Strompulse, welche mit Hilfe optischer Schalter
erzeugt werden konnen, von Interesse. Die Geschwindigkeit, mit der eine MRAM-
Zelle in den entgegengesetzten stabilen Zustand geschaltet werden kann, ist stark
vom Abklingverhalten der durch den Umschaltvorgang erzeugten elementaren
magnetischen Anregungen abhéngig. Daher ist ein Versténdnis der dabei ab-
laufenden Déampfungsprozesse wichtig. Eine gute Ergédnzung zum Experiment
stellt in diesem Zusammenhang die numerische Simulation dar. Unter Verwen-
dung der Simulationssoftware oommf [9] wurde im Rahmen dieser Arbeit das
Déampfungsverhalten solcher Anregungen in Abhéngigkeit von der Strukturgrofle
untersucht. Dariiber hinaus war die Skalierbarkeit solcher Simulationsergebnisse
auf verschiedene Strukturgréofien von besonderem Interesse.

Die Ergebnisse der Simulationen werden in Kapitel 5.3 vorgestellt. Zuvor werden
im Anschluss an die Beschreibung der Aufdampfanlage Messungen zur Charakte-
risierung erster Schichten (Kapitel 5.1) und erster Tunnelelemente (Kapitel 5.2)
gezeigt. Die Arbeit beginnt mit einer Einfithrung in die theoretischen Grundlagen
von mikromagnetischer Simulation in Kapitel 2, sowie vom Tunneleffekt und dem
spinabhingigen Tunneln in Kapitel 3. In Kapitel 6 erfolgt eine Zusammenfassung
mit einem kurzen Ausblick.



Kapitel 2

Mikromagnetische Dynamik

Ein Ferromagnet zeichnet sich dadurch aus, dass die einzelnen magnetischen Mo-
mente parallel ausgerichtet sind. Die Ursache hierfiir liegt in einer Austauschwech-
selwirkung zwischen benachbarten Momenten, die einen Energiegewinn fiir paral-
lele Ausrichtung erbringt. In rdumlich begrenzten ferromagnetischen Festkorpern
spielen weitere Energiebeitrige eine Rolle, so fithrt zum Beispiel die Streufeldmi-
nimierung zur Ausbildung von Doménen, in denen die Austauschwechselwirkung
lokal wieder zu paralleler Ausrichtung fiithrt. In diesem Kapitel soll ein Weg aufge-
zeigt werden, die Ausrichtung der magnetischen Momente zu bestimmen. Hierzu
wird zunéchst ein effektives lokales Feld eingefiihrt, welches dann im zweiten Teil-
kapitel in der Landau-Lifshitz-Gilbert Gleichung verwendet wird, um dynamische
Prozesse zu beschreiben.

Der zu Grunde liegende Ansatz wurde um 1960 von Brown [6] durch eine qua-
siklassische Beschreibung der Magnetisierung als kontinuierliche Funktion ein-
gefithrt. Befindet sich ein ferromagnetisches System im Gleichgewicht, so ist die
lokale Magnetisierung M = M (r) iiberall parallel zu einem ortsabhéngigen ef-
fektiven Feld H s

M x Heff = 0. (21)

Dies ist bereits ein Spezialfall der in 2.2 ndher beschriebenen Landau-Lifshitz-
Gilbert Gleichung.

2.1 Das effektive magnetische Feld
Das effektive Magnetfeld ist die Summe aller beitragenden Komponenten:
Heff:Haus+Hani+Hent+Hext- (22)

7
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Im Einzelnen sind dies das Austauschfeld H,,,, das Anisotropiefeld H,,;, das
Streufeld H,,; und das von auflen angelegte Magnetfeld H ;. Die ersten beiden
werden hier nur formal als Felder behandelt, sie ergeben sich als Gradient ihrer
freien Energiedichte e nach der Magnetisierung.

aeaus aeani
- Hopy= — =2
oM ) ant OM

H,= (2.3)

Jedem dieser Felder kann eine Energie zugeordnet werden, deren Summe ergibt
die totale freie Energie E,,. Die Teilenergien werden alle im folgenden detailliert
beschrieben.

2.1.1 Austauschenergie

Die Austauschwechselwirkung ist eine rein quantenmechanische Wechselwirkung
und kann klassisch nicht beschrieben werden. Thre physikalische Ursache ist im
Pauli-Prinzip zu suchen, welches besagt, dass zwei Fermionen nicht in allen Quan-
tenzahlen iibereinstimmen diirfen. Fiir zwei Atome mit Spin S§; und S, folgt
daraus eine Energiedifferenz zwischen paralleler und antiparalleler Spinstellung.
1923 wurde von Dirac gezeigt [25], dass dies fiir lokalisierte Elektronen durch
einen Term der Form

S, B +8i-8y] (2.4)

1<j

in den Hamiltonoperator eingefiihrt werden kann. Dies fithrt dazu, dass die Aus-
tauschenergie durch eine Spin-Spin Wechselwirkung im sogenannten Heisenberg-
Hamilton Operator mit den vektoriellen Spinoperatoren S; und S; beschrieben
werden kann

N
Hueis = =2 JijS; - Sj. (2.5)

1<j

Ji; stellt das Austauschintegral mit den ortsabhdngigen Wellenfunktionen dar.
Hieraus wird deutlich, dass fiir positives J;; die Energie fiir ferromagnetische
Kopplung minimiert wird, und dass ein negatives J;; die antiferromagnetische
Kopplung begiinstigt. Die Austauschenergie ist kurzreichweitig, da nur benach-
barte Atome mit ihren Wellenfunktionen weit genug iiberlappen, um einen rele-
vanten Beitrag zu Hp.;s liefern zu konnen. Deshalb ist es moglich, die Summation
in 2.5 auf néchste Nachbarn zu beschrinken. Fiir konkrete Rechnungen ist die
Summation iiber diskrete Spins wenig zweckméfBig, weswegen zu einer klassischen
Beschreibung der Wechselwirkung {ibergegangen werden sollte. Hierzu miissen die
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einzelnen Spins in eine kontinuierliche Magnetisierung iiberfiithrt werden, die kein
quantenmechanischer Drehimpuls mehr ist, sondern ein klassischer Vektor mit be-
liebiger Richtung. Fiir identische Atome mit betragsgleichen (klassischen) Spins,
die einen Winkel ¢;; einschlieen, ist die Austauschenergie

Eopus = —2J 52 Z COS ¢ij. (2.6)

1<j

b)

r..
1]

Abbildung 2.1: Zwei um den Winkel ¢;; verdrehte Spins (a) im Gitterabstand 7;; (b)

Die Anwendung des Cosinussatzes

252 —|S; — 8,
252

COS @ = (2.7)
auf S; und S; und anschlieBendes Einsetzen in Gleichung 2.6 fithrt zu der Aus-
tauschenergie

1

- _ 2 -
By = —2J5 Z<1 5

1S; — Si]2> . (2.8)
i<j

Die Austauschenergie enthélt also zwei Summanden, von denen der erste der
Energie fiir vollstandig parallele Spins entspricht. Dieser Anteil kann bei einer

Neueichung weggelassen werden, was zu

By = —JS*Y (;2 S, — Si|2> (2.9)

i<j

fithrt. Fiir eine kontinuierliche Variable M, die nicht nur auf den Gitterplatzen
definiert ist, liefert eine Taylorentwicklung in erster Ordnung

1 1
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ri; bezeichnet den Ortsvektor von Gitterplatz ¢ nach Gitterplatz j. Einsetzen in
Gleichung 2.9 liefert

Eaus = SQZZ [(ri; - V) M. (2.11)

1<j T‘”

Die erste Summe kann fiir die kontinuierliche Magnetisierung in ein Volumenin-
tegral iiberfithrt werden. Das Ergebnis der zweiten Summe héngt zum einen vom
Betrag von r;;, also der Gitterkonstanten a, und zum anderen von der Anzahl der
nédchsten Nachbarn ab. Dies wird durch die vom Gittertyp abhédngige Konstante
¢ ausgedriickt:

Js?
Buss = ¢ / 0 (VM)2av. (2.12)

Die Austauschenergie ist also abhéngig von einer Austauschkonstanten A = c‘]—s2

und der normierten Magnetisierung m = M /M, wobei M, die Séittlgungs—
magnetisierung ist:

Fous = A / (Vm)2dV. (2.13)
1%
Das Austauschfeld ergibt sich dann zu:

H,,=— =-—_V’M. (2.14)

2.1.2 Anisotropieenergie

Jeder magnetische Festkorper besitzt Vorzugsrichtungen fiir seine Magnetisie-
rung. Die Magnetisierung richtet sich bevorzugt in diesen sogenannten leichten
Richtungen aus, um die freie Enthalpie zu minimieren. Es gibt vielfédltige Ur-
sachen fiir dieses Verhalten, die zu unterschiedlichen Formen der magnetischen
Anisotropie fiithren.

Magnetokristalline Anisotropie hat ihre Ursache in der Spin-Bahn-Wechselwir-
kung. Die magnetischen Momente koppeln mit den Drehimpulsen der Gitterato-
me und spiegeln so die Anisotropie des Kristallgitters wieder. So sind zum Bei-
spiel beim Eisen in bce-Struktur die Wiirfelkanten die leichten Richtungen der
Magnetisierung. Es wird zwischen uniaxialer und kubischer Kristallanisotropie
unterschieden. Die Energiedichte der kubischen Anisotropie ist gegeben durch

erxe = Ka (m%m% +mim3 + m%m%) + Komimims, (2.15)
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wobei m; die Magnetisierungskomponenten entlang der Wiirfelachsen sind.
Die Materialkonstante K., und Terme hoherer Ordnung kénnen meistens ver-
nachléssigt werden. Die Konstante K. kann fiir unterschiedliche Materialien
Werte von bis zu £10*J/m? annehmen [14].

Fiir uniaxiale Kristallanisotropie von zum Beispiel hexagonalen Kristallgittern ist
die Energiedichte gegeben als

exy = K1 sin? 0 4+ K9 sin* 6, (2.16)

mit dem Winkel 6 zwischen der Anisotropieachse und der Magnetisierungsrich-
tung. Die Konstanten K,; und K, sind materialspezifisch und temperatur-
abhéingig, sie miissen deshalb im Experiment bestimmt werden. Uniaxiale Ani-
sotropien koénnen viel stérker sein als kubische und Werte von einigen 107.J/m?
erreichen [14].

Um die Anisotropieenergie zu erhalten, muss die jeweilige Energiedichte iiber das
Volumen integriert werden:

Bt = /edV. (2.17)

Eine weitere Anisotropieform ist die 1954 von Néel eingefiihrte Oberflichenaniso-
tropie [1]. Sie hat ihre wesentliche Ursache in der Symmetriebrechung an der
Oberfliche oder einer Grenzfliche. Atome, die sich an der Oberfliche befin-
den, haben eine andere Koordinationszahl verglichen mit Atomen im Inneren
des Festkorpers. Ihr Beitrag zur Anisotropieenergie ist

1 K,
2 M2

Bons = /A (n- M)2dA. (2.18)

K hat hier die Dimension J/m?, da iiber die Oberfliche integriert werden muss.
Mogliche Werte fiir K liegen in der GroBenordnung 1073 bis 107*J/m?, dennoch
kann die Oberflichenanisotropie bei sehr diinnen Schichten, wegen des grofien
Oberflache-Volumen Verhéltnisses, eine grofle Bedeutung erlangen.

Die Formanisotropie ergibt sich aus der langreichweitigen Dipol-Dipol-Wechsel-
wirkung als Folge der Streufeldminimierung. Sie ist bei diinnen Schichten und
kleinen Strukturen von sehr groflier Bedeutung, ihr Beitrag zur freien Energie
wird daher im folgenden Kapitel zur Streufeldenergie gesondert betrachtet.
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2.1.3 Streufeldenergie

Die Streufeldenergie ist die Energie des Feldes, das die magnetisierte Probe selbst
aufbaut. Das Streufeld kostet Energie und wirkt einer einheitlichen Magnetisie-
rung der Probe entgegen, weshalb es auch Entmagnetisierungsfeld genannt wird.
Ausgehend von der Maxwell Gleichung V - B = 10V - (H + M) = 0, mit der
magnetischen Feldkonstante piy, kann ein Streufeld definiert werden, das von der
Divergenz der Magnetisierung M erzeugt wird [14]:

V-H,, =-V-(M). (2.19)

Die Quellen und Senken der Magnetisierung erzeugen also ein Streufeld, das im
Probeninneren und im Aufenraum gleichermaBen wirkt. Ahnlich wie in der Elek-
trostatik konnen die Quellen und Senken auch als magnetische Ladungen inter-
pretiert werden, nur mit dem Unterschied, dass sie niemals allein vorkommen
konnen. Das Feld ist dann rotationsfrei und kann wie in der Elektrostatik als
Potentialfeld berechnet werden:

VxHg = 0 (2.20)
Hent = V(bm (221)
Einsetzen in Gleichung 2.19 fiihrt zu

wobei V- M eine magnetische Volumenladungsdichte p,, definiert. Gleichung 2.22
entspricht mathematisch der Poissonschen Potentialgleichung, deren Lésung be-
kannt ist:

1 P
)= =L [ Py 2.23

Om (7) 47r/v|r—'r’| ( )
Im Auflenraum der Probe ist die Magnetisierung M = 0; es sind keine magneti-
schen Ladungen vorhanden, daher gilt fiir das Potential aulerhalb des Ferroma-
gneten

V2¢m,out =0 . (224)

Verlauft der Magnetisierungsvektor nicht parallel zu einer Oberfliche, so entste-
hen Oberflichenladungen, die analog zu den Volumenladungen zum Potential ¢,,
beitragen. Die niitzlichste Form fiir das magnetische Potential ist daher [25]

1 VM) ., 1 rM@)n,,
m(r)=—— [ 22200 —/ ek VALY 2.25
Om (7) 47T/V |r — 7| " +47T A |r—17| " ( )
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und mit H e (r) = =V, 0 (7, 77)

1 (r—7')
Ho(r) =~ [ VM )=t

1 (r—r1')
T M AW 7d2/
- [ M) n

Eine weitere Integration liefert schliellich die Streufeldenergie

Eent — _@/ M(T) [/ V’M(T’/)er;d?’rl
8t v 1% |r — 7|
- [ M) w7 Z,d%/] dPr.
! v

2.1.4 Zeeman-Energie

13

(2.26)

(2.27)

Die Zeemanenergie ist die Wechselwirkungsenergie des Magnetisierungsfeldes mit
dem &dufleren Magnetfeld H ... Sie begiinstigt parallel zum Feld gerichtete Mag-

netisierungsvektoren und ist gegeben durch

EZee - _MO/ M(’I") : Hemt<r)d3r
Vv

(2.28)



14 KAPITEL 2. MIKROMAGNETISCHE DYNAMIK

2.2 Landau-Lifshitz-Gilbert Gleichung

Es wird sich in einem Ferromagneten immer der Zustand der geringsten freien
Energie einstellen. In diesem Grundzustand herrscht Kréfte- und Momentegleich-
gewicht, es gilt M x H ¢y = 0. Ist aber die Dynamik eines Systems auflerhalb
des Grundzustandes von Interesse, dann werden Bewegungsgleichungen benétigt.
Eine solche Bewegungsgleichung fiir die Magnetisierung ist die Landau-Lifshitz-
Gilbert Gleichung; sie soll im folgenden Kapitel erortert werden. Dazu werden wir
zunéchst ein freies Elektron im Magnetfeld betrachten, um dann iiber den Bezug
zur klassischen Mechanik zu einer Bewegungsgleichung fiir die Magnetisierung zu
gelangen.

2.2.1 Zeitentwicklung des Spinoperators

Wir betrachten zunéchst ein einzelnes Elektron im dufleren Magnetfeld und die
Bewegungsgleichung fiir einen einzelnen Spin. Die Zeitentwicklung einer Obser-
vablen ist durch ihren Kommutator mit dem Hamiltonoperator gegeben:

d

L d
tha {

S), =[S, H(t)]). (2.29)
In unserem Fall besteht der Hamiltonoperator nur aus einem Zeemanterm

H(t) = —WTBS "B(t), B=uH. (2.30)

Als Beispiel wird die x-Komponente betrachtet:

1S, H ()] = _WTB[sx,stx () + S,B, (t) + S.B. (t)]

= 5B, (t)[S,, S,] + B. () S, S:]) - (2.31)

Mit Hilfe der Kommutatorregeln fiir Drehimpulsoperatoren

[s2(t), Sy(t)] = ihs.(t)
[sy(t),5.(t)] = ihs,(t)
ihs, (t) (2.32)

»
183
—~
~+
~— ~—
»
8
—~
~+~
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wird Gleichung 2.31 zu

S, H ()] = —WTBm (B, (t)S. + B. () S,) (2.33)

und schlieilich zu

L 5), =95 (1), x B(t)). (2.34)

2.2.2 Bezug zur klassischen Mechanik und Elektrodyna-
mik

Wir betrachten nun die Beziehung des klassischen Drehimpulses zum magneti-
schen Moment. Dazu betrachten wir den Drehimpuls eines Elektrons der Masse
m. mit der Bahngeschwindigkeit v

L=m,(rxwv) (2.35)

und das Dipolmoment eines Kreisstromes im Magnetfeld. Die Stromstérke, die
durch dieses Elektron hervorgerufen wird ist dann

L4V e
2mr  2m A

(2.36)

mit der von der Kreisbahn eingeschlossenen Fliache A. Die Kraft, die das Magnet-
feld B auf ein Element I des Kreisstromes ausiibt, ist

dF = idl x B. (2.37)

Nach Integration ergibt sich ein auf den Kreisstrom mit der Drehachse n wirken-
des Drehmoment

T =1A X B, A= An. (2.38)

In Analogie zur Kraft auf einen magnetischen Dipol im Magnetfeld B hat der
Kreisstrom ein magnetisches Moment von

M =iA. (2.39)
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v‘4¢r'
(a) ‘& L (b)

Abbildung 2.2: Bezug zwischen Drehimpuls und magnetischem Moment eines Kreis-
stromes

dl

Da in Gleichung 2.36 sowohl die Elektronenladung ¢. als auch die Elektronenge-
schwindigkeit v ein negatives Vorzeichen besitzen, ist ¢ positiv. Damit folgt, dass
das Dipolmoment der Stromschleife

e
2m,

M:

L (2.40)

antiparallel zum Drehimpuls ist. Fiir den Elektronenspin gilt analog hierzu
M =~(S), (2.41)

wobei fiir das gyromagnetische Verhaltnis ~

94e guB
= =—<0 2.42
7 2m, h ( )

gilt [22]. Der hier eingehende Landé Faktor g ist fiir ein freies Elektron g = 2,0023.
Wird Gleichung 2.41 in Gleichung 2.34 eingesetzt, so fithrt das zu:

;tM (t) =~ (M(t) x B(t)). (2.43)

Wir definieren die Magnetisierung nun als Gesamtmoment pro Volumeneinheit

SM
_ 2.44
M Volumeneinheit ( )

und erhalten schliesslich

;iM (£) = 7 [M (t) x B (#)]. (2.45)
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Zur Vereinfachung wird noch ein v, als

gln
Yo = Ho |hB| = — oy (2.46)

definiert, was zu

M (1) = 0 [M (1) x H (1) (247)

fithrt. Dies ist schon der erste Teil der Landau-Lifshitz Gleichung. Abgesehen von
dem Vorfaktor entspricht dies der klassischen Relation zwischen Drehmoment und
Drehimpuls. Unter der Annahme, dass das Magnetfeld zeitunabhéngig ist, fiihrt
eine Multiplikation von Gleichung 2.47 mit M oder H zu

—[M ()] =0, —[M (t) H (t)] = 0. (2.48)

\ H \H
Mx dM/dt

dM/dt dM/di

M M
(a) (b)

Abbildung 2.3: Prizession der Magnetisierung (a) ohne Démpfung und (b) mit
Dampfung [22]

Gleichung 2.48 macht deutlich, dass sich weder der Betrag der Magnetisierung
noch der Winkel zwischen Magnetisierung und magnetischem Feld &ndern. Die
Gleichungen 2.47 und 2.48 beschreiben also eine Prézession der Magnetisierung
um die Richtung des magnetischen Feldes, wie sie in Abbildung 2.3 (a) dargestellt
ist. Die Kreisfrequenz dieser Prézession ist dann proportional zum magnetischen
Feld,
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Fiir ein freies Elektron ist die Kreisfrequenz der Prézession

Wo
—— =~ 28 MHz/mT. 2.50
- / (2.50

2.2.3 Einfiihrung der Dampfung

Die Existenz von Hysteresekurven zeigt uns, dass eine magnetische Probe ober-
halb eines bestimmten Wertes fiir das angelegte Magnetfeld in Séttigung gerét.
Dann sind alle magnetischen Momente parallel zum dufleren Feld ausgerichtet; die
Magnetisierung ist einheitlich und konstant. Durch eine Prézession, wie sie oben
beschrieben wurde, allein liele sich das aber nie erreichen. Der Winkel zwischen
der Magnetisierung und der Richtung des &usseren Feldes bliebe konstant. Es ist
also ein weiterer dynamischer Prozess notig, um die Prézession in einer konstan-
ten Magnetisierung enden zu lassen. Hierzu wurde die Gleichung 2.47 von Gilbert
um einen Dampfungsterm erweitert.

Am einfachsten lésst sich die Dampfung in Gleichung 2.47 einfiihren, indem das
Feld H durch ein effektives Feld der Form [11, 22]

1 dM

Hepp=H=as S

(2.51)

ersetzt wird, das einen ohmschen Term der Energiedissipation enthélt. Hier ist M
die Séttigungsmagnetisierung und « ein phdnomenologischer Dampfungsfaktor.
Einsetzen dieses effektiven Feldes in Gleichung 2.47 liefert schliesslich die Landau-
Lifshitz Gleichung in Gilbert Form

M (1) = =0 (M (8) x gy ()] + 7

(2.52)

o= ).

dt
Der Effekt der Dampfung ist in Abbildung 2.3 (b) gezeigt; mit fortlaufender Zeit

gleicht sich die Magnetisierung auf einer spiralférmigen Bahn der Richtung des
duBeren Feldes an.
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2.3 Mikromagnetische Simulation

Da es nur in den seltensten Fallen moglich ist, die Landau-Lifshitz-Gilbert Glei-
chung analytisch zu 16sen, muss sich fiir die Losung numerischer Verfahren bedient
werden. Fiir sehr kleine Partikel, in denen die Magnetisierung aufgrund des do-
minierenden Austauschfeldes anndhernd homogen ausgerichtet ist, ist dies relativ
einfach moglich. In diesem sogenannten Makrospinkonzept wird die Magnetisie-
rung der gesamten Probe zu einem Makrospin mit einheitlicher Richtung zusam-
mengefasst [22].

Fiir groBere Strukturen mit inhomogener Magnetisierungsverteilung werden
kompliziertere Verfahren benétigt, die das gesamte Energiedichtefunktional mit
Anisotropie-, Austausch-, Streufeld- und Zeemananteilen (vergl. Gleichung 2.2)
auswerten. Ein solches Verfahren wird zum Beispiel von dem frei verfiigharen
Code OOMMEF (Object Oriented Micromagnetic Framework) [9] verwendet, der
in dieser Arbeit fiir Simulationen eingesetzt wurde. Dabei wird der Ferromagnet
in diskrete Zellen eingeteilt und jede Zelle als Makrospin betrachtet.

Das in dieser Arbeit ausschliefSlich eingesetzte Programmmodul mmSolve2D teilt
das Problem in ein zweidimensionales Zellgitter mit einem dreidimensionalen
Spinvektor im Zentrum jeder Zelle. Jede Zelle ist quadratisch und hat die Hohe der
Schicht, da in z-Richtung nicht diskretisiert wird. Die zu simulierende Struktur
muss in Lénge und Breite einem ganzzahligen Vielfachen der Zellgrofle entspre-
chen, insbesondere kommt es daher bei runden Strukturen zu Diskretisierungs-
problemen. Es wird dann fiir jede Zelle das effektive Feld H ¢y bestimmt und die
Landau-Lifshitz-Gilbert Gleichung

dM o (e’
= = M x H,;] —
dt ’7[ X eff] Ms

M x (M X Heff) (253)

numerisch integriert. Diese Gleichung ist zur Gleichung 2.52 dquivalent. Die An-
isotropie und die Zeemanenergie werden unter der Annahme konstanter Magne-
tisierung in jeder Zelle berechnet. Fiir die Auswertung der Austauschenergie
kommt eine 8-Nachbar-Bilinear-Naherung zum Einsatz, wie sie in [8] beschrieben
ist. Die Berechnung des Entmagnetisierungsfeldes bildet den groBten Teil der Re-
chenlast. Da hierfiir die magnetostatische Wechselwirkung jeder Zelle mit allen
anderen berechnet werden miisste, wird eine Fast Fourier Transformation (FFT)-
Technik verwendet. Dazu stehen diverse Berechnungsroutinen zur Verfiigung, de-
nen unterschiedliche Interpretationen der Magnetisierungsdiskretisierung zugrun-
de liegen. Es wurde fiir diese Arbeit immer die empfohlene Einstellung ConstMag
gewahlt.

Die Landau-Lifshitz Gleichung wird mit Hilfe eines Vorhersage-Korrektur Ver-
fahrens gelost. Dabei wird die rechte Seite von 2.53 mit den Ergebnissen des
aktuellen und des letzten Schrittes linear in der Zeit extrapoliert und iiber ein
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neues Zeitintervall aufintegriert, um eine Vorhersage fiir M zu erhalten. Dann
wird die rechte Seite von 2.53 fiir das vorhergesagte M ausgewertet und mit dem
aktuellen Schritt kombiniert, um eine lineare Interpolation fiir dM /dt zu erhal-
ten. Wird dies iiber das neue Zeitintervall aufintegriert, liefert das die endgiiltige
neue Magnetisierung M .

Der Schritt wird akzeptiert, wenn die Gesamtenergie des Systems verringert wird
und der maximale Fehler zwischen vorhergesagter und endgiiltiger Magnetisie-
rung M einen bestimmten Wert nicht iibersteigt. Andernfalls wird das Ergeb-
nis verworfen und der Schritt fiir ein kleineres Zeitintervall wiederholt. Dieses
Vorgehen wird solange fortgesetzt, bis ein Abbruchkriterium, wie zum Beispiel
verstrichene Simulationszeit, erreicht ist. Ebenso kann das Fallen des maxima-
len Wertes von |M x Hss| /M? unter eine vorgegebene Grenze, was dem Ver-
schwinden aller Drehmomente und damit einem stabilen Zustand entspricht, ein
Abbruchkriterium sein.



Kapitel 3

Tunnelmagnetowiderstand

In der klassischen Betrachtung kann ein Teilchen, dessen Energie kleiner ist als die
Hohe einer Barriere, auf die es trifft, diese nicht iiberwinden und wird reflektiert.
Dieses Bild verliert in mikroskopischen Dimensionen seine Giiltigkeit. Hier ist eine
quantenmechanische Betrachtung erforderlich, die jedem klassischen Teilchen eine
Wellenfunktion W (z) zuordnet, welche die Schrodingergleichung erfiillt.

3.1 Tunneln durch eine Potentialbarriere

Mit Hilfe der Quantenmechanik kann nun der klassisch verbotene Tunneleffekt
beschrieben werden. Die Aufenthaltswahrscheinlichkeit fiir ein Teilchen an einem
bestimmten Ort wird durch das Betragsquadrat seiner Wellenfunktion |¥(z)|* be-
stimmt. Trifft nun ein quantenmechanisches Teilchen, wie zum Beispiel ein freies
Elektron, auf eine Barriere endlicher Hohe, so durchdringt die Wellenfunktion den
klassisch verbotenen Bereich der Barriere, wobei deren Amplitude exponentiell
mit der Dicke der Barriere abnimmt. Es gibt also eine endliche Wahrscheinlichkeit,
das Teilchen auf der anderen Seite der Barriere zu finden, die aber mit zunehmen-
der Barrierendicke exponentiell abnimmt. Aus klassischer Sicht hat das Teilchen
die Barriere quasi durchtunnelt. Im Fall von Elektronen in einem Metall-Al>O3-
Metall Kontakt bedeutet dies, dass der Tunneleffekt nur an Barrieren beobachtet
werden kann, die diinner sind als 5nm.

Da die Wellenfunktion des Teilchens und deren Ableitungen an der Potential-
barriere stetig sein miissen, ist es moglich, den Transmissionskoeffizienten als
Quotienten der transmittierten Wellenfunktion W7 und der einlaufenden Wellen-
funktion Vg zu bestimmen:

(3.1)
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In Gleichung 3.1 ist A das Plancksche Wirkungsquantum, sie gilt fiir eine recht-
eckige Potentialbarriere der Dicke d und der Hohe . Fiir ein Elektron der Masse
me mit der Energie E ldsst sich durch Losen der zeitunabhéngigen Schrodinger-
Gleichung

8m2m,

AV(x) = 2

(B —p(x)) ¥(z) (3.2)

@) ®)

¥(x)

AAW A

7
M\/\/ T M %T

Abbildung 3.1: Tunneleffekt in einer Metall-Isolator-Metall Struktur. a) Elektronen-
wellenfunktion fillt im Bereich der Barriere exponentiell ab und bleibt fiir diinne Bar-
rieren zum Teil auf der rechten Seite erhalten. b) Potentialdiagramm derselben Struktur
bei angelegter Biasspannung. Der schraffierte Bereich stellt die Bandliicke der Barriere
dar. Aus [18].

der Transmissionskoeffizienten T(E) bestimmen. Dabei ist ¢(x) das orts-
abhéngige Potential. Fiir den eindimensionalen Fall sind die detaillierten
Losungswege in vielen Standardwerken zur Quantenmechanik [29, 24] zu finden.

Reale Potentialbarrieren, zum Beispiel in Metall-Al,O3-Metall Tunnelsystemen,
zeigen einen kontinuierlichen Verlauf. Ein solcher Potentialverlauf kann durch
eine Abfolge rechteckiger Potentialbarrieren angendhert werden; die Gesamttun-
nelwahrscheinlichkeit ist dann das Produkt der Einzelwahrscheinlichkeiten. Im
eindimensionalen Fall kann mit Hilfe der WKB!-Néherung [29] ein analytischer
Ausdruck fiir die Tunnelwahrscheinlichkeit D(E) eines Elektrons durch die kon-
tinuierliche Potentialbarriere V' (z), mit den Grenzen s; und sq, gefunden werden:

D(E,) = |T(E,)* = exp {‘,‘j” [2me (V@) - Ex>da:} : (3.3)

I'Wentzel-Kramers-Brillouin
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Mit dieser Losung soll im Folgenden ein Modell der Strom-Spannungs-Charak-
teristik von Tunneliibergingen entwickelt werden. Als erster entwickelte J. G.
Simmons 1963 ein solches Modell [30], welches als Grundlage fiir viele moderne-
re Modelle diente. Deshalb wird es hier detailiert vorgestellt, danach wird das
weiterentwickelte Modell von Brinkman [5] fiir asymmetrische Tunneliibergénge
betrachtet.

3.1.1 Modell nach Simmons

Simmons beschreibt in seinem Modell einen Metall-Isolator-Metall Tun-
neliibergang. Fiir die Beschreibung wird die kinetische Energie des Elektrons
in einen Teil senkrecht zur Barriere E, und einen parallel zu ihr E, (Radialan-
teil) zerlegt. Ist die Barriere hinreichend diinn, dann gilt fiir die Anzahl N; an
Elektronen, die aus der Elektrode 1 in die Elektrode 2 tunneln:

darm? U

Ny = 0/ D(EI)dExO/f(E) dE,. (3.4)

FEinas ist die maximale Energie der Elektronen in der Elektrode und f(FE) die
Fermi-Funktion. Gleichung 3.4 gilt analog auch fiir den Strom von Elektrode 2 in
Elektrode 1. Im Gleichgewichtszustand ist daher der Netto-Strom N = N; — Ns
gleich Null.

Wenn nun durch eine von auflen angelegte Spannung eine Potentialdifferenz zwi-
schen den Elektroden 1 und 2 geschaffen wird, so dass Elektrode 2 auf einem
positiven Potential V' relativ zu Elektrode 1 liegt (siehe Abbildung 3.2), dann ist
die Anzahl der tunnelnden Elektronen aus Elektrode 2 in Elektrode 1 mit der
Fermi-Funktion f(E + eV)

2 Emaz

/ D(E,)dE, 7 F(E+eV)dE,. (3.5)

4mm

N2 — h3

Daraus folgt ein Netto-Elektronenstrom:

J(V) = N1-N2

_ 7”D<Ex>dEx><{4”m37[f<b?>—f<E+ev>1dEr}. (3.6)

h3
0 0

Um eine analytische Losung dieses Problems zu ermoglichen, fithrt Simmons das
Modell einer effektiven Barriere ein. Diese ist eine idealisierte Rechteckbarriere
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Abbildung 3.2: Schematische Darstellung eines Tunneliibergangs nach Simmons. Zwei
identische Metallelektroden sind durch eine isolierende Barriere getrennt. An den Elek-
troden liegt eine Biasspannung V kleiner als die Hohe der Barriere an. Aus [30].

mit einer effektiven Hohe ¢y und einer effektiven Breite d. Fiir mittlere Span-
nungen bis zur Barrierenhohe 0 < V' < ¢y findet Simmons eine nichtlineare
Abhéngigkeit der Tunnelstromdichte von der angelegten Spannung;:

\%4 4dmd
(0= 5 Yoo (5B - 5

(3.7)

Durch Variation der Parameter in Gleichung 3.7 und Anpassen an eine gemessene
Strom-Spannungs-Kennline kénnen die effektiven Barrierenparameter bestimmt
werden.

3.1.2 Modell nach Brinkman

Im Gegensatz zum Simmons Modell, in dem angenommen wird, dass die Elektro-
den des Tunnelelements identisch sind, beriicksichtigt das Modell nach Brinkman
auch unterschiedliche Materialien als Elektroden. Die verschiedenen Elektroden-
materialien fithren zu einer Asymmetrie in der Strom-Spannungs-Charakteristik,
die mit dem Modell von Simmons nicht erklart werden kann.
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Das Modell wurde daher von Brinkman [5] um einen Asymmetrieterm erweitert.
AuBlerdem wird die idealisierte Rechteckbarriere durch eine trapezformige Barrie-
re ersetzt. Es gibt einen Unterschied in der Hohe auf beiden Seiten der Barriere
AY = Qlinks — Preehts- Dieser Unterschied der Barrierenhohe liegt in den verschie-
denen Austrittsarbeiten der Elektrodenmaterialien begriindet. Brinkman hat die
Leitfdhigkeit der Barriere in eine Potenzreihe entwickelt, welche die Stromdichte

J(V') bestimmt:

B ApAyp 5 3 A2\ L. 4 .
J(V) = Gy [V— <32¢3/Q>6V + (128 o e“V?| mit (3.8)
e2V2m (/oo 2d
Gy = (27?)2712( g exp —%\/2mﬁpo ,
4d
AO = 3771 2m.

Mit den Einheiten ¢o und Ag in V., d in Aund J in A/em? wird dies zu:

J(V) = 3,16-10% \/d_> p (—1,025,/90d) - (3.9)

d2
lv 0,021 4( 3/2> V?+0,01093 () Vﬂ :
%o

Diese Ndherung ist nur giiltig, wenn Ap/py << 1 ist.

3.2 Spinabhingiger Tunneleffekt

Wird die Strom-Spannungs-Charakteristik eines Tunnelelements untersucht, das
aus zwei ferromagnetischen Schichten besteht, die durch eine diinne Isolations-
schicht getrennt sind, fithrt das zu der Feststellung, dass der Tunnelstrom von der
relativen Orientierung der Magnetisierung der beiden ferromagnetischen Elektro-
den abhéngig ist. Dieser bereits im Jahre 1975 experimentel von Julliere entdeck-
te Tunnelmagnetowiderstandseffekt lédsst sich am anschaulichsten mit der spin-
aufgespaltenen Bandstruktur von Ferromagneten erklédren. Julliere hat dafiir ein
einfaches Modell [15] zur Berechnung der Widerstandsénderung vorgeschlagen.
Ublicherweise werden die Elektronen mit der Spin-Orientierung, von der es mehr
besetzte Zustinde gibt, als Majoritétselektronen bezeichnet, diejenigen mit ent-
gegengesetzter Spin-Orientierung als Minoritatselektronen. Ist das d-Band, wel-
ches entscheidend fiir die Ausbildung des Ferromagnetismus ist [33], vollstidndig
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durch die Majoritétselektronen gefiillt, durch die Minoritatselektronen aber nur
teilweise, so haben die Majoritétselektronen an der Fermi-Kante eine geringere
Zustandsdichte als die Minoritétselektronen, wie in Abbildung 3.3 dargestellt ist.

Parallel Antiparallel

E E AE AE

= S

e ar- o

Spinup Spin down Spin up Spin down Spin up Spin down

Spin up Spin down

Abbildung 3.3: Schematische Darstellung des TMR-Effekts nach Julliere. Die
Teilbdnder der Majoritdtselektronen sind jeweils mit einem 7T, die der Mino-
ritétselektronen mit einem | gekenzeichnet

Im Falle einer parallelen Ausrichtung der Magnetisierungen der beiden betei-
ligten Ferromagneten sind die Minoritatselektronen der ersten Elektrode auch
Minoritatselektronen in der zweiten. Da sie an der Fermi-Kante eine hohere Zu-
standsdichte haben als die Majoritatselektronen, konnen von dieser Spin-Sorte
mehr Elektronen zum Tunnelstrom beitragen. Sie benotigen dafiir aber auch freie
Zusténde in der zweiten Elektrode, in die sie hineintunneln kénnen. Bei paralleler
Ausrichtung der Magnetisierung stehen in der zweiten Elektrode ausreichend un-
besetzte Zusténde fiir die Minoritéatselektronen zur Verfiigung. Der zu erwartende
Tunnelstrom ist also groff und wird im Wesentlichen von den Minoritétselektronen
getragen. Im Falle einer antiparallelen Ausrichtung der Magnetisierungen sind die
Minoritatselektronen der ersten Elektrode die Majoritédtselektronen der zweiten.
Es stehen zwar viele Minoritétselektronen in der ersten Elektrode in der Nihe
der Fermi-Kante zur Verfiigung, aber fiir sie sind nur wenige freie Zustéinde in der
zweiten vorhanden. Fiir die Majoritétselektronen der ersten Elektrode hingegen
sind geniigend unbesetzte Zustinde vorhanden, ihre Anzahl an der Fermi-Kante
ist aber relativ gering. Bei paralleler Magnetisierungsausrichtung fliefit also ein
grofferer Tunnelstrom als bei antiparalleler Ausrichtung.

Julliere hat gezeigt, dass die Widerstandsénderung auf die Spinpolarisation der
Ferromagneten an der Fermi-Kante zuriickgefithrt werden kann [15]. Die Spinpo-
larisation ist dabei definiert als Differenz zwischen besetzten Spin-up- und Spin-
down-Zustdnden an der Fermi-Kante normiert auf die Gesamtzahl der Zustidnde
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an der Fermi-Kante:

n' (Ep) —n' (Er)

P = T @) 1l (Br)

(3.10)

Die Spinpolarisation von ferromagnetischen Materialien wurde 1971 von Tedrow
und Merservey [21] experimentell untersucht. Sie nutzten dazu ein Tunnelele-
ment aus einer ferromagnetischen Elektrode und einer supraleitenden Alumini-
umelektrode. Die elektronische Zustandsdichte des supraleitenden Aluminiums
wurde durch ein externes Magnetfeld in die Spin-Zustdnde aufgespalten, wo-
durch die Aluminiumelektrode zum Spindetektor wurde. Aus den gemessenen
spinabhéngigen Stromen lésst sich die Polarisation P bestimmen:

I -1
P = L1, (3.11)
Diese experimentell bestimmte Spinpolarisation ist fiir Ferromagneten wie Nickel
positiv, im Gegensatz zu der Annahme einer negativen Spinpolarisation, die aus
der groflen Zustandsdichte der Minoritétselektronen an der Fermi-Kante folgen
miisste. Dies liegt daran, dass der Tunnelprozess von stark delokalisierten s-
Elektronen dominiert wird, die nur indirekt durch s-d-Hybridisierung polarisiert
sind.

Unter der Annahme der Spinerhaltung beim Tunnelprozess ergibt sich der Wi-
derstand fiir parallele Orientierung Rp und fiir antiparallele Orientierung R4p
Zu:

Rp o [n] (Br)nd (Bx) +nk (Br)nb (Bp)] (3.12)
Rap o [n}(Ep)nb(Er) +nl (Ep)n} (Ep)] . (3.13)

Mit Gleichung 3.10 fiithrt das auf einen Ausdruck fiir den Tunnelmagnetowider-
stand %:

AR_RAP—RP_ 2P1P2

TMR = = .
R Rp 1—- PP

(3.14)

Fiir P, und P, kénnen die von Tedrow und Merservey bestimmten Polarisationen
der ferromagnetischen Elektroden eingesetzt werden und so der nach Julliere zu
erwartende TMR berechnet werden. Die gemessene Polarisation der Ferromagne-
ten betragt fiir Eisen 46%, fiir Kobalt 42% und fiir Nickel 33%. Das Modell wurde

Zengl. tunneling magneto resistance, TMR
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von Slonczewski [31] dahingehend erweitert, dass es als geschlossenes quantenme-
chanisches System behandelt wurde. Als wichtigstes Ergebnis erhélt Slonczewski,
dass die Polarisation auch von der Barrierenh6he ¢ abhéngig ist. Der aktuelle
Rekord fiir einen experimentell gemessenen TMR liegt bei 220% [26]



Kapitel 4

Experimentelles

Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine Ultrahochvakuum(UHV)-Apparatur zur
Herstellung und Charakterisierung diinner magnetischer Schichten und magne-
tischer Strukturen, wie zum Beispiel magnetischer Tunnelelemente, geplant und
aufgebaut. Nach Fertigstellung der Anlage konnten erste Schichten prépariert
und das Wachstum mittels Rasterkraftmikroskopie charakterisiert werden. Weiter
wurden einfache Tunnelstrukturen hergestellt und untersucht, um insbesondere
Erfahrungen iiber den Umgang mit der in-situ Plasmaoxidation zu gewinnen.

In diesem Kapitel soll zundchst der Aufbau und die Konzeption der UHV-Anlage
beschrieben werden. Nach der Erlduterung der Anforderungen, die im Vorfeld
an den Aufbau gestellt wurden, wird die Funktionsweise der Komponenten, im
speziellen des Elektronenstrahlverdampfers und der Plasmaoxidation, vorgefiihrt.

4.1 Konzept und Aufbau der UHV-Anlage

Abbildung 4.1 zeigt eine Skizze des gesamten Aufbaus mit den wichtigsten Kom-
ponenten. Die Ultrahochvakuum-Anlage besteht aus insgesamt drei separaten
Kammern: eine fiir den Elektronenstrahlverdampfer sowie fiir die in-situ Cha-
rakterisierung, einer fiir die Plasmaoxidation und einer Schleusenkammer. Alle
Kammern sind durch pneumatisch betriebene UHV-Ventile der Firma VAT von-
einander getrennt; durch den Einsatz elektromagnetischer Druckluftventile ist
so in Zukunft auch eine vollautomatische Steuerung der Ventile moglich. Die
groffen Kammern wurden nach eigenen Vorgaben von der Firma Trinos Vaku-
um in Gottingen gefertigt, die Schleusenkammer besteht aus Standardbauteilen.
Alle Kammern werden separat durch ein System bestehend aus Drehschieber-
pumpen und Turbomolekularpumpen (Saugleistung 500, 210 und 60 1/s) der
Firma Pfeiffer Vakuum evakuiert. Dadurch wird in den Hauptkammern nach
48stiindigem Ausheizen bei 200°C ein Basisdruck p < 5 - 107%mbar und in der

29
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Schleuse ein Basisdruck von p < 5-107?mbar erreicht. Die Turbopumpen kénnen
ebenfalls durch pneumatische UHV-Ventile von den Kammern abgetrennt wer-
den. Zur Druckiiberwachung wurde ein integriertes Messsystem der Firma AML
installiert, das den Druck in zwei Kammern je mit einer Pirani-Messsonde und
einer Tonisationsrohre messen kann und so den gesamten Druckbereich von At-
mosphérendruck bis Ultrahochvakuum abdeckt. Der Druck in der Schleuse wird
mit einer Weitbereichssonde iiber die Steuerelektronik der Turbopumpe gemes-
sen. Die Zusammensetzung des Restgases in den Kammern kann mit einem Qua-
drupolmassenspektrometer QMS 200, ebenfalls von der Firma Pfeiffer Vakuum,
bestimmt werden. Das Massenspektrometer dient aulerdem der Heliumlecksuche.

Massen-
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=
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> Probenmanipulator

—
—1
—
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& ——
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Abbildung 4.1: Schematischer Aufbau der UHV-Anlage. Links die Kammer mit Elek-
tronenstrahlverdampfer, in der Mitte die Kammer fiir die Plasmaoxidation und rechts
die Schleuse.
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Zur Schichtdickenbestimmung dienen zwei Inficon XTC/2 Deposition Control-
ler, die sowohl die aktuelle Depositionsrate als auch die bereits deponierte
Schichtstéirke mittels eines Schwingquarzes bestimmen.

In der Hauptkammer wurde ein verspannungsarmes Fenster eingebaut, welches
eine in-situ Untersuchung der hergestellten Schichten mittels des Magnetoopti-
schen Kerreffekts (MOKE) ermoglicht. Es wurden dariiberhinaus noch weitere
Flansche fiir zukiinftige Erweiterungen vorgesehen, so zum Beispiel fiir weitere
Verdampferquellen oder vibrationsfreie Ionenzerstiauber- oder Titansublimations-
vakuumpumpen. Um die Anlage auch in Zukunft flexibel einsetzen zu koénnen,
wurde sie auf einem mobilen und variablen Gestell aufgebaut. Dieses ist zweige-
teilt, so dass der gesamte obere Teil mit den UHV-Kammern iiber luftgefederte
Dampfungskorper vom unteren feststehenden Teil schwingungsentkoppelt werden
kann.

4.1.1 Elektronenstrahlverdampfer

Zur Herstellung der Proben wird eine 3kW Multiple Crucible Linear e-Gun der
Firma Thermionics eingesetzt. Abbildung 4.2 zeigt ein baugleiches Modell; der
eingesetzte Elektronenstrahlverdampfer bietet aber die Moglichkeit zur Verdamp-
fung von vier unterschiedlichen Materialien. Das Depositionsmaterial befindet
sich dabei in Vorratstiegeln in einem Anodenschlitten, der so verfahren wer-
den kann, dass das jeweilige Material {iber dem eigentlichen Verdampfer plat-
ziert wird. Die Quellenposition dndert sich also beim Wechsel des Quellmateri-
als nicht. Zwischen den einzelnen Tiegeln auf dem Anodenschlitten befinden sich
Feldschlusskorper aus weichmagnetischem Material, sie dienen dazu, das magneti-
sche Feld eines Permanentmagneten unter dem Schlitten iiber dem jeweils aktiven
Tiegel zu schlieflen.

Abbildung 4.2: 3kW Multiple Crucible Linear e-Gun der Firma Thermionics mit drei
Verdampferquellen
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Die Funktion des Elektronenstrahlverdampfers ist in Abbildung 4.3 dargestellt.
Eine Glithkathode wird zur Emission von Elektronen angeregt, die durch ein ne-
gatives Hochspannungspotential der Kathode gegeniiber Masse beschleunigt wer-
den. Durch die Geometrie der auf gleichem Potential befindlichen Kathodenschil-
de werden die Elektronen zu einem Strahl fokussiert, der in einem permanenten
Magnetfeld so abgelenkt wird, dass er von oben auf das zu verdampfende Mate-
rial trifft. Der Fokus des Elektronenstrahls mit einem Durchmesser von ca. 1mm
kann durch geringfiigige Variation der Hochspannung lateral auf dem Verdamp-
fungsgut um wenige Millimeter verschoben werden. Bei einer Beschleunigungs-
spannung von U = 4kV und einem maximalen Emissionsstrom von I = 750mA
kann eine Leistung von bis zu P = 3kW auf diese Fliache gebracht werden, was
es auch ermoglicht, gut wirmeleitende Stoffe lokal so stark aufzuheizen, dass sie
verdampfen. Der Anodenschlitten wird dabei stdndig mit Wasser gegengekiihlt.
Um das Verdampfen von insbesondere stark wérmeleitenden und hochsiedenden
Materialien zu erleichtern, kénnen sogenannte Liner aus schlecht wiarmeleitenden
Materialien eingesetzt werden, die das Verdampfungsgut thermisch von der An-
ode abkoppeln.

Feldschlusskorper
Tiegel
Elektronenstrahl
p / Anode
”W “ §" /Filament

022
Abbildung 4.3: Prinzipzeichnung des Elektronenstrahlverdampfers

4.1.2 Schichtdickenbestimmung

Bei der Herstellung ultradiinner Schichten mit reproduzierbaren Eigenschaften
miissen die Verdampfungsparameter moglichst genau kontrolliert werden. Da-
zu ist es unerlédsslich, jederzeit die aktuelle Depositionsrate und die Dicke der
bereits deponierten Schicht zu kennen. Es kommt daher ein XTC/2 Depositi-
on Controller der Firma Inficon zum Einsatz, der diese Werte mit Hilfe eines
Schwingquarzes bestimmt. Der Schwingquarz befindet sich im Teilchenstrahl des
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Elektronenstrahlverdampfers, so dass auf ihm ebenfalls eine Materialschicht ab-
gelagert wird. Dadurch verdndert sich die Masse des Quarzes und damit seine
Eigenfrequenz, welche von der Steuerelektronik gemessen und nach Eingabe von
spezifischen Materialparametern, vor allem der Dichte, als Schichtdicke und De-
positionsrate ausgegeben wird.

Unter der Voraussetzung, dass man die Winkelverteilung des von der Quelle aus-
gehenden Teilchenstrahls kennt, kann aus der am Ort des Schwingquarzes abge-
schiedenen Schicht direkt auf die an der Substratoberfliche deponierte Schicht-
dicke geschlossen werden. Den Zusammenhang zwischen diesen beiden Schicht-
dicken beschreibt der sogenannte Toolingfaktor, der durch eine Kalibriermessung
zu bestimmen ist. Um diese Kalibrierung moglichst einfach vornehmen zu kénnen,
ist ein zweiter Schwingquarz eingebaut, der mit einer Lineardurchfiihrung direkt
am Ort der Probe positioniert werden kann. Es ist dadurch nicht mehr nétig,
Referenzproben herzustellen und deren Dicke mit externen Methoden zu bestim-
men.

4.1.3 Plasmaoxidation

Um reproduzierbar Tunnelelemente herstellen zu kénnen, werden Barrieren von
auBlerordentlich guter Qualitit benotigt. Hierzu hat sich allgemein das Verfahren
durchgesetzt, zunéchst einen diinnen Metallfilm aufzudampfen und diesen an-
schliefend zu oxidieren, um eine isolierende Barriere zu erhalten. Fiir die Oxida-
tion stehen unterschiedliche Methoden zur Auswahl: Die Oxidation bei Raumtem-
peratur an Luft (natiirliche Oxidation), die Oxidation bei erhohter Temperatur in
Oy (thermische Oxidation), die UV-unterstiitzte Oxidation in O und die Plasma-
unterstiitzte Oxidation in O,. Die verschiedenen Verfahren fithren zu sehr unter-
schiedlichen Ergebnissen, was sich in unterschiedlichen Tunnelwiderstédnden oder
unterschiedlichen Magnetowiderstandswerten fiir TMR-Elemente duflert, wie in
[28] nachzulesen ist. In der hier aufgebauten Anlage kommt das Verfahren der
Plasmaoxidation zum Einsatz, da es in akzeptabler Zeit die am besten reprodu-
zierbaren Ergebnisse verspricht.

Die Plasmaoxidation wird in einer separaten Kammer mit einem Basisdruck von
p < 1-107Y mbar durchgefiihrt. Das Plasma wird mit Hilfe eines hochreinen
Aluminiumringes, an den eine negative Hochspannung (400-800V) angelegt wird,
erzeugt, der in Abbildung 4.4 zu sehen ist. Oberhalb des Ringes befindet sich ein
Masseschild in der Sichtlinie zwischen Probe und Aluminiumelektrode, um die
Probenoberfliche vor Beschuss durch hochenergetische Ionen und vor weiterer
Aluminiumablagerung zu schiitzen. Die Probe befindet sich oberhalb des Schildes
in einem variablen Abstand zur Elektrode.

Die Dicke der erzeugten Oxidschicht ist abhingig vom Sauerstoffdruck, von der
Oxidationszeit, von der Plasmaleistung und vom Abstand zwischen Elektrode und
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Abbildung 4.4: Foto der Oxidationskammer. Der Aluminiumring ist von diffusem Plas-
ma umgeben

Probe. Bei der natiirlichen oder thermischen Oxidation ist die Druckabhéangigkeit
oberhalb von p = Imbar gering; die Oxidschicht erreicht schnell eine maximale
Stiarke und nimmt nur wenig mit dem Druck an Dicke zu. Anders verhélt es sich
bei der Plasmaoxidation; hier ist die Druckabhéngigkeit genau umgekehrt und
wesentlich ausgeprigter. Das kontrdre Verhalten der Oxidationsgeschwindigkeit
wird darauf zuriickgefiihrt, dass die Wahrscheinlichkeit der reaktiven Molekiile
die Probenoberfliche zu erreichen mit steigendem Druck abnimmt. Bei hoherem
Druck kommt es vermehrt zu Sté8en und die reaktiven Teilchen werden schneller
thermalisiert [16].

Dieser Zusammenhang ist in Abbildung 4.5a dargestellt. Es wurde immer eine
1,5 nm dicke Aluminiumschicht auf 20 nm Kobalt drei Minuten lang bei ver-
schiedenen Sauerstoffdriicken oxidiert. Als Substrat diente thermisch oxidiertes
Silizium, die Proben wurden mit einer 15 nm dicken Deckschicht aus Kobalt
geschiitzt und anschlieBend der Sauerstoffgehalt mittels RBS! bestimmt. Dar-
gestellt ist die nach dieser Zeit pro Flédcheneinheit in die Probe eingebrachte
Sauerstoffmenge als Funktion des Druckes. Die gestrichelte Linie zeigt die Oxi-
dationsstufe an, an der gerade das gesamte Aluminium zu Al;Os3 oxidiert ist.
Abbildung 4.5b zeigt die relative Oxidationsrate in Abhéngigkeit des Druckes bei
konstanter Plasmaleistung, wobei allerdings zu beachten ist, dass die Dicke der

'Rutherford backscattering spectroscopy, RBS
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Oxidschicht eine logarithmische Abhéngigkeit von der Zeit zeigt. Es ist deutlich,
dass die Oxidschichtdicke bei gleicher Oxidationszeit und gleicher Plasmaleistung
mit ansteigendem Sauerstoffdruck abnimmt.
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Abbildung 4.5: Sauerstoffkonzentration in einer 1,5 nm starken Aluminiumschicht auf

Kobalt nach 3 min Oxidation bei verschiedenen Driicken (a) und relative Oxidatinsrate
in Abhéngigkeit vom Sauerstoffdruck (b) aus [16]

Das Plasma enthélt viele Anregungszustinde des Sauerstoffs. Aus spektroskopi-
schen Untersuchungen ist bekannt, dass die Hauptbestandteile O3 -Molekiile und
freie Radikale O* sind. Die freien Radikale sind elektrisch neutral und koénnen sich
unbeeinflusst vom elektrischen Feld bewegen, weshalb sie die Probenoberfliche
leichter erreichen kénnen. Aus der Tatsache, dass das Anlegen einer Spannung an
die Probe ohne Effekt auf die Oxidation bleibt, kann geschlossen werden, dass die
Oxidation im wesentlichen von den freien Radikalen getragen wird. Das Verhéltnis
O* /07 ist ebenfalls vom Druck abhingig; die relative Hiufigkeit der freien Ra-
dikale nimmt mit steigendem Druck ab, was ebenfalls die Druckabhéngigkeit der
Oxidationsrate erkédren kann.

4.1.4 Schattenmasken

Schattenmasken sind Negativvorlagen zum direkten Aufdampfen von Strukturen
auf ein Substrat. Sie werden mechanisch aus diinnen Metallplatten hergestellt,
indem die aufzudampfende Struktur aus ihnen herausgearbeitet wird. Die so er-
haltenen Masken verdecken dabei das darunterliegende Substrat derart, dass es
nur an den Stellen der spéateren Struktur bedampft werden kann. Die Verwendung
verschiedener Schattenmasken nacheinander erméglicht es also, schnell komplexe
Strukturen zu erzeugen, ohne dass dafiir weitere externe Strukturierungsverfah-
ren, wie zum Beispiel Lithographie, benotigt werden. Ein grofler Nachteil ist hin-
gegen, dass mit Hilfe mechanisch erzeugter Masken nur relativ grobe Strukturen
moglich sind.
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Abbildung 4.6: Geometrie der verwendeten Schattenmasken

Fiir die Strukturierung der Tunnelelemente wurden fiinf Schattenmasken mittels
Funkenerosion aus 0,5mm starkem Molybdé&nblech hergestellt. Molybdén wur-
de gewahlt, weil es eine geringe Sputterrate besitzt und so wéihrend der Plas-
maoxidation die geringste Verunreinigung erwarten lésst. Zunéchst wird ein eben-
falls aus Molybdén hergestellter Maskenhalter auf dem Substrat befestigt; dieser
ermoglicht es dann, die Masken nacheinander mit einer Genauigkeit < 0, lmm
relativ zueinanander zu positionieren.

Abbildung 4.6 zeigt die Geometrie der Schattenmasken; es werden immer min-
destens drei von ihnen benétigt, um ein Tunnelelement herzustellen. Mit den
Masken a) und e) werden die oberen und unteren Elektroden aufgebracht, die
Maske d) dient dem Aufbringen des Aluminiums fiir die spétere Barriere. Alter-
nativ kénnen die Masken b) und c) benutzt werden, um eine Definitionsschicht
aufzubringen. Mit ihnen wird nacheinander je eine Schicht Al,O3 aufgedamft, so
dass am Kreuzungspunkt der 0,2mm breiten Stege eine 0,04mm? grofie Fliche frei
bleibt. Nach dem Deponieren der oberen Elektrode bleibt die effektive Gréfie des
Tunnelelements dann auf diese Flidche eingeschrankt. Dieses etwas aufwendigere
Verfahren empfiehlt sich vor allem deshalb, weil dadurch allen Problemen aus dem
Weg gegangen werden kann, die durch zu diinne Barrieren in einer Schattenzone
am Rand der Struktur entstehen kénnen. In diesem Fall ist es auch moglich, auf
den Einsatz der Maske d) zu verzichten und die Aluminiumschicht fiir die Barriere
direkt auf die untere Elektrode zu deponieren. Der problematische Randbereich
wird anschlieBend durch die isolierende Definitionsschicht vollstdndig verdeckt
und Kurzschliisse werden so vermieden.

4.1.5 Heiz- und kiithlbarer Probenhalter

Es ist wichtig, das Wachstumsverhalten der Schichten in weiten Grenzen be-
einflussen zu koénnen, um immer optimale Ergebnisse zu erhalten. Neben der
schon erwéhnten Depositionsrate spielt in diesem Zusammenhang vor allem die
Substrattemperatur eine grofie Rolle. Daher sollte ein Probenhalter eingebaut
werden, der es zulésst, das Substrat sowohl zu heizen als auch zu kiihlen; die Hei-
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zung ermoglicht so auch Zwischenschritte in der Praparation zur Schichtglattung
(Annealing). Abbildung 4.7 zeigt den prinzipiellen Aufbau dieses Probenhalters
und der zugehorigen Probenaufnahme. Da die hergestellten Proben noch in der
Kammer mit optischen Verfahren untersucht werden sollen, ist es erforderlich,
den Probenhalter sowohl auf die Verdampferquelle als auch auf das optische Fen-
ster ausrichten zu konnen. Deshalb wurde eine Geometrie gewihlt, die den Pro-
benhalter auf zwei parallelen Stiften lagert. Diese Lagerung bringt den weiteren
Vorteil mit, dass bis zu vier Substrate gleichzeitig auf den Seitenflichen des Qua-
derférmigen Probenhalters plaziert werden kénnen.

Abbildung 4.7: Heiz- und kiihlbarer Probenhalter mit Probenaufnahme

Die Kiihlung des Probenhalters wird dadurch realisiert, dass die parallelen Edel-
stahlstifte, auf denen der Probenhalter lagert, auf der anderen Seite in einem von
fliissigen Stickstoff durchflossenen Tank verschweifit sind. Mit einem direkt auf
dem Probenhalter angebrachten resistiven Heizer sollen so Substrattemperatu-
ren von 80K bis zu einigen 100K erreicht werden. Um diesen Temperaturbereich
iiberwachen zu konnen, wird ein Typ-K Thermoelement verwendet. Dadurch wer-
den zwar insgesamt vier elektrische Kontakte am Probenhalter erforderlich, aber
eine kontaktlos arbeitende pyrometrische Temperaturmessung wére fiir die tiefen
Temperaturen nicht geeignet. Zur Verbesserung der Kiihlleistung wurde der Pro-
benhalter aus Kupfer gefertigt und noch ein an den Stickstofftank thermisch ange-
koppelter Strahlungsschild eingebaut, der in Abbildung 4.7 der Ubersichtlichkeit
halber nicht dargestellt ist.

An einer Prézisions-Lineardurchfiithrung montiert, kann der Probenhalter mit der
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Abbildung 4.8: Foto des Probenhalters und der Probenaufnahme

fertigen Probe zur optischen Untersuchung vor einem Fenster plaziert werden.
Mit einem computergesteuerten Motor ausgestattet, wird sie auch ein Aufdamp-
fen von Stufen und Keilen ermoglichen. Abbildung 4.8 zeigt ein Foto der heiz-
und kiihlbaren Probenaufnahme, die Heiz- und Kiihlfunktion ist aber bis zur
Fertigstellung dieser Arbeit noch nicht eingesetzt worden.



Kapitel 5

Ergebnisse

5.1 AFM-Untersuchungen

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse von AFM!-Untersuchungen an ersten
Schichten vorgestellt, die mit dem neuen Elektronenstrahlverdampfer deponiert
wurden. Dazu werden zunéchst einige Grundlagen des Wachstums diinner Me-
tallfilme erlautert. Danach wird die Rauigkeit von Kupferfilmen, die in spéteren
TMR-Elementen als elektrischer Kontakt dienen sollen, in Abhéngigkeit von der
Schichtdicke und der Aufdampfrate untersucht. Abschlieend werden kurz Rau-
igkeitsmessungen an Aluminiumfilmen verschiedener Dicke gezeigt.

5.1.1 Grundlagen des Wachstums diinner Metallfilme

Das Wachstum diinner Filme auf einem Substrat wird von zahlreichen Fak-
toren beeinflusst. Einige davon sind Eigenschaften des gewéhlten Materials,
wie zum Beispiel Potentialbarrieren fiir Diffusionsprozesse, Oberflaichen- und
Grenzflaichenenergie. Andere konnen durch die Wahl der Préaparationsparameter
verdndert werden, wie der kinetische Energie der Teilchen und der Aufdampfrate.
Abbildung 5.1 zeigt die drei haufigsten Wachstumsarten:

e Volmer-Weber-Wachstum (3D-Inselwachstum)
e Frank-van der Merwe-Wachstum (Lagenwachstum)

o Stranski-Krastanov-Wachstum (Benetzungslage 4+ 3D-Inselwachstum)

! Atomic Force Microscope, AFM

39
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(a) (b) ©

Abbildung 5.1: Schematische Darstellung der Wachstumsmodi fiir verschiedene Be-
deckungen, oben weniger als eine Monolage, in der Mitte 1-2 Monolagen und unten
mehr als 2 Monolagen: a) Lagenwachstum b) Stranski-Krastanov-Wachstum ¢) Insel-
wachstum.

Gleichgewichtswachstum

Je nach Substrattemperatur gibt es verschiedene Ansétze, das Wachstum zu be-
schreiben. Bei hinreichend hohen Temperaturen befindet sich das System nahe
am thermodynamischen Gleichgewicht, und es ist méglich, eine Energiebilanz der
freien Grenzflichen- und Oberflichenenergien aufzustellen. Ist die freie Grenz-
flachenenergie 7; zwischen Substrat und Film kleiner als die Differenz der freien
Oberflachenenergien des Substrats v, und des Films vy

Vi < Ys — Vfs (5.1)

so wird Energie gewonnen, wenn das Substrat vollstandig benetzt wird. Diese
Art des Wachstums, wenn der Film Lage fiir Lage auf dem Substrat aufwéchst,
heifit Frank-van der Merve-Wachstum. Nachdem die erste Lage vollstindig auf-
gewachsen ist, hat sich die Energiebilanz fiir weitere Lagen geédndert; die freie
Oberflachenenergie ihres Substrats ist bereits durch die erste Lage reduziert,
und es kann keine Energie mehr durch weitere Reduzierung der freien Ober-
flachenenergie gewonnen werden. Zusitzlich kann es zu Gitterfehlanpassungen
zwischen Substrat und Film kommen, welche eine elastische Verspannung im Film
verursachen. Diese Verspannung kostet eine Energie Fg..s, die proportional zur
Filmdicke ansteigt. Ab einer kritischen Filmdicke wird es energetisch giinstiger,
diese Verspannungen durch einen Ubergang zum 3D-Inselwachstum abzubauen.
Die Bildung von Inseln kostet zwar Oberflichenenergie, diese wird aber von dem
Energiegewinn durch die elastische Relaxation der Verspannungen aufgewogen. In
einem einfachen Modell ist die Oberflichenenergie Ej,, ¢ proportional zum Qua-
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drat der Inselgrofie und die gegeniiber einem glatten Film gewonnene Spannungs-
energie F,..q, proportional zum Volumen (Abbildung 5.2). Daher ist das reine
Lagenwachstum relativ selten gegeniiber dieser, Stranski-Krastanov-Wachstum
genannten, Bildung von Inseln auf einer geschlossenen Monolage.
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Abbildung 5.2: Elastische Spannungsrelaxation und Energiebeitriige als Funktion der
Inselgrofie beim Stranski-Krastanov-Wachtum. Aus [32].

Hat die Energiebilanz das entgegengesetzte Vorzeichen, so dass

Yi > Vs — Vf (5.2)

dann hat der Film die Tendenz, Substratoberfliche frei zu lassen und von Anfang
an Inseln zu bilden. Dieses sogenannte Volmer-Weber-Wachstum ist typisch fiir
das Aufwachsen von ferromagnetischen Metallen auf oxidischen Substraten oder
Edelmetallen, da diese eine groflere freie Oberflachenenergie besitzen als Edelme-
talle. Die freie Oberflichenenergie von Oxiden wie SiO, oder Al,Oj3 liegen noch
unter denen der Edelmetalle.

Nichtgleichgewichtswachstum

In der oben angestellten Betrachtung der Energiebilanz wird ein Wachstum im
thermodynamischen Gleichgewicht vorausgesetzt. Damit dies erfiillt ist, muss die
Diffusionszeit der aufgebrachten Atome auf der Substratoberfliche grofler sein
als die Zeit, die sie bendtigen, um den energetisch giinstigsten Platz zu finden.
2D-Schichtsysteme (Halbleiter- Molekularstrahlepitaxie) werden daher bei hohen
Substrattemperaturen hergestellt. Bei der Herstellung moglichst glatter Filme auf
isolierenden Substraten wird genau entgegengesetzt verfahren. Da ihre Oberfliche
beim Wachstum im thermodynamischen Gleichgewicht durch Inselbildung stark
aufgeraut wiirde, werden sie bei niedriger Temperatur aufgewachsen. Bei niedriger



42 KAPITEL 5. ERGEBNISSE

Substrattemperatur reicht die Diffusionszeit fiir ein Adatom nicht mehr aus, um
den energetisch giinstigsten Platz zu finden, so dass eine kinetische Betrachtung
des Wachstums notig wird.

Wird von den Dimeren als kleinste stabile Keime ausgegangen, so wird das Wachs-
tum von folgenden atomaren Prozessen bestimmt [12]:

e Aufbringen eines Atoms auf die Oberflache

Diffusion eines Atoms bis

— es mit einem anderen Adatom zusammenstoflt und einen stabilen Keim

bildet (Keimbildung)

— es an einen vorhandenen Keim st68t und sich dort anlagert (Wachs-
tum)

e Zusammenwachsen von Inseln (Koaleszenz)

direktes Aufbringen auf einem Monomer oder einer Insel

Diffusion von Inseln

Allen diesen Prozessen kénnen Raten zugeordnet werden, deren Bilanzierung zu
einem Differenzialgleichungssystem fiihrt, dass das Wachstum der ersten Lage
beschreibt. Fiir das Verhalten der weiteren Lagen und eine mogliche Aufrauung
der Oberfliche miissen weitere Prozesse betrachtet werden. Wenn die Diffusi-
onslangen der Adatome hinreichend klein sind, kann es auch zu Keimbildung in
hoheren Lagen kommen. Hierzu ist es notwendig, dass mehr Adatome auf die
Inseln treffen als in gleicher Zeit iiber die Stufenkanten in tiefere Lagen diffundie-
ren; die Aufdampfrate muss also entsprechend grofl sein. An Stufenkanten fiihrt
die Ehrlich-Schwoebel-Barriere(ESB) [34] bei Metallen wiahrend des Wachstums
dazu, dass die Diffusion in niedrigere Lagen erschwert ist.

5.1.2 Messungen an Kupferschichten

Zur Charakterisierung des Wachstums von Kupfer wurde zunéchst die Rauigkeit
in Abhéangigkeit von der Schichtdicke bestimmt. Hierzu wurden verschieden dicke
Kupferschichten bei Raumtemperatur und konstant niedrigen Aufdampfraten um
0,3 A /s auf gereinigten Glassubstraten deponiert. Die Substrate wurden zunéichst
bei einem Sauerstoffdruck von p = 0, lmbar fiir 45 Sekunden plasmaoxidiert,
um eventuelle organische Riickstdnde zu entfernen. Nach der Praparation der
Schicht wurden die Proben an Luft mit dem AFM untersucht. Abbildung 5.3
zeigt die Topographien dieser Proben, sie zeigen ein Inselwachstum mit einem
durchschnittlichen Inseldurchmesser von 40 nm. Aus den AFM-Daten wurde mit
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Abbildung 5.3: AFM-Aufnahmen von 30A, 50A, 75A und 150A dicken Cu-Schichten
auf Glas bei konstanter Aufdampfrate 1.

der zugehorigen Analysesoftware die RMS-Rauigkeit der Proben bestimmt. Sie
ist in Abbildung 5.4 doppeltlogarithmisch gegen die Schichtdicke aufgetragen.

Nachdem das Substrat komplett mit flachen Inseln bedeckt ist, kommt es zu
einer kinetischen Aufrauung (vergl. Kapitel 5.1.1). Durch weitere Deposition von
Material auf den Inseln, wachsen diese in die Hohe aber nicht weiter in die Breite.
So lange es zu keinem Zusammenwachsen von Inseln kommt (Koaleszenz), steigt
dadurch der Flankenwinkel der Inseln an, und es kommt zu einer Aufrauung
der Oberflidche. In einer theoretischen Beschreibung der kinetischen Aufrauung
wird ein Zusammenhang zwischen der Rauigkeit und der Schichtdicke iiber den
Wachstumsexponenten 3 gefunden [13]:

Az(L,d) o< d°. (5.3)

Die RMS-Rauigkeit Az hangt nach Gleichung 5.3 nicht nur von der Schichtdicke
d sondern auch von der Léngenskala L, auf der diese Rauigkeit bestimmt wird,
ab. Die Rauigkeiten in Abbildung 5.4 wurden alle iiber einen gleichgrofien Bild-
ausschnitt von 500 x 500 nm? bestimmt und iiber zwei Aufnahmen gemittelt. Ab
einer kritischen Schichtdicke dy,;; lduft die Rauigkeit in eine Séttigung. Dies kenn-



44 KAPITEL 5. ERGEBNISSE

| |
13
| |
0,91
£
Z 081
(7]
s
[h'4
0,71
| |
016 T T T T T T T L L L L L AL LR L AL LR B
50 100 150
Schichtdicke / A

Abbildung 5.4: RMS Rauigkeit von Kupfer auf Glas als Funktion der Schichtdicke.

zeichnet einen Zustand, an dem der Flankenwinkel der Inseln maximal geworden
ist und das Wachstum in ein Sdulenwachstum iibergeht. Die Inseln behalten da-
bei ihre Form und wachsen geschlossen in die Hohe. Dieser Ubergang wird bei
den hier untersuchten Schichten aber nicht erreicht, da die Schichtdicke d immer
deutlich kleiner als der Inseldurchmesser D bleibt.

Nach den theoretischen Voraussagen ist ein Wachstumsexponent von 5 = 0,25
zu erwarten. Ein Fit an die Werte in Abbildung 5.3 liefert einen Wert von 3 =
0,2689. Dieser Wert erfiillt die Theorie zufriedenstellend; es liegt hier also ein
typisches Inselwachstum vor.

Ratenabhéngigkeit

Nach der Schichtdickenabhéngigkeit soll nun der Einfluss der Aufdampfrate auf
die Rauigkeit von diinnen Kupferschichten untersucht werden. Im Gegensatz zu
den zuvor untersuchten Schichten wurde hier das Kupfer aus einem Al,O3 Tiege-
leinsatz verdampft. Dieser entkoppelt das Depositionsmaterial thermisch vom An-
odenschlitten des Elektronenstrahlverdampfers und erméglicht so das Verdamp-
fen bei kleinerer Leistung, das heifit bei geringerem Strom, beziehungsweise das
Erreichen hoherer Aufdampfraten bei gleicher Heizleistung. Es wurden wieder
vier Proben untersucht. Dabei wurde jeweils 100 A Kupfer bei Aufdampfraten
zwischen 0,3 A/s und 2.4 A/ s deponiert. Die mit dem AFM aufgenommenen
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Oberflachentopographien sind in Abbildung 5.5 gezeigt.
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Abbildung 5.5: AFM-Aufnahmen von 100 A dicken Cu-Schichten auf Glas mit unter-
schiedlichen Aufdampfraten I.

Ob ein Einfluss der Aufdampfrate auf die Oberflichenmorphologie besteht, hangt
davon ab, ob die Oberflichenrelaxation eines Adatoms bis zur Anlagerung als un-
abhéngiges Ereignis stattfindet oder nicht. Die mafigeblichen Zeiten hierfiir sind
die Zeit Atp, die zwischen zwei Depositionsereignissen an derselben Stelle vergeht
und die sich reziprok zur Aufdampfrate verhélt, und die typische Relaxationszeit
Atgr eines Adatoms. Im Fall von Atz > Atp werden die relaxierenden Ada-
tome auf der Oberfliche formlich von spéter deponierten Atomen ”begraben”,
und es kann von kooperativer Relaxation ausgegangen werden. Hingegen ist fiir
Atr << Atp die Deposition und anschlieBende Relaxation eines Atoms als ein
unabhéngiges Ereignis von den restlichen Adatomen auf der Oberfliche und den
spater deponierten Atomen zu betrachten. Bei den hier untersuchten Schichten
mit Aufdampfraten von unter einer Monolage pro Sekunde sollte daher keine
Ratenabhéngigkeit der Schichtstruktur beobachtet werden.

Die Aufmahmen in Abbildung 5.5 zeigen erwartungsgemaéss keine Abweichungen
in der mittleren Inselgrofie. Es ist aber eine deutlich zunehmende Fluktuation
der Hohe der einzelnen Inseln bei ansteigender Rate zu erkennen. Diese fiihrt
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zu einer langreichweitigen Aufrauung der Schicht, die mit den oben angestellten
Uberlegungen nicht erkléart werden kann.

5.1.3 Messungen an Aluminiumschichten

In diesem Abschnitt werden Aluminiumschichten auf den gleichen Glassubstra-
ten wie zuvor die Kupferschichten betrachtet. Fiir die Herstellung von Barrieren
in TMR-Elementen ist das Wachstum auf ferromagnetischen Metallen von weit
groflerer Bedeutung als das hier untersuchte Wachstum auf Glassubstraten. Aller-
dings besitzen die in 5.2 charakterisierten Tunnelelemente eine untere Elektrode
aus Aluminium, weshalb die Messungen hier kurz vorgestellt werden sollen.

RMS / nm

1 T T T T T T T
20 40 60 80 100 120140160

Schichtdicke / A

Abbildung 5.6: RMS Rauigkeit von Aluminium auf Glas als Funktion der Schichtdicke.

Abbildung 5.7 zeigt die AFM-Aufnahmen der Aluminiumschichten. Im Gegen-
satz zu den Kupferschichten ist hier eine Abhéngigkeit der Inselgréfie von der
Schichtdicke zu erkennen. Der mittlere Inseldurchmesser steigt etwa proportio-
nal zur Schichtdicke an. Das ldsst erwarten, dass der Flankenwinkel der Inseln
bei zunehmender Schichtdicke flach bleibt, was auch aus den ebenfalls in Ab-
bildung 5.7 dargestellten Profilansichten erkennbar ist. Folglich kommt es bei
Aluminium schon fiir flache Flankenwinkel zur Koaleszenz von Inseln.
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Abbildung 5.7: AFM-Aufnahmen unterschiedlich dicker Aluminiumschichten auf Glas.
Rechts ist jeweils das Profil entlang der in den linken Bildern eingezeichneten Profil-
strecken dargestellt.
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In Abbildung 5.6 sind die RMS-Rauigkeiten der Aluminiumfilme als Funktion
der Schichtdicke dargestellt. Ein Fit leifert einen Wachstumsexponenten von

£ = 0,33. Da sich hier die Inselgréfie mit zunehmender Schichtdicke éndert, gilt
nicht die gleiche theoretische Beschreibung wie fiir die Kupferschichten. Daher ist
der groflere Wachstumsexponent nicht verwunderlich. Auflerdem zeigt das Bild
der 150 A dicken Schicht deutliche Spitzenartefakte, so dass die Aussagekraft
dieses Wertes zumindest zweifelhaft ist.
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5.2 Tunnelelemente

In diesem Kapitel wird die Qualitdt der Plasmaoxidation durch die Herstellung
und Charakterisierung einfacher Al/AlyO3/Al-Tunnelelemente tiberpriift. Dafiir
wurden Proben mit Hilfe der in Kapitel 4.1.4 beschriebenen Schattenmasken her-
gestellt. Als Substrat dient thermisch oxidiertes Silizium, welches zunéchst je
5 Minuten im Ultraschallbad in Aceton und Isopropanol gereinigt wurde. Das
Substrat wird in 0,1 mbar Sauerstoff fiir 45 Sekunden plasmaoxidiert, um organi-
sche Riickstdnde zu entfernen. AnschlieBend wird mit der Maske fiir den unteren
Kontakt eine 100 A dicke Aluminiumschicht aufgedampft, welche in-situ fiir un-
terschiedliche Zeiten bei 0,1 mbar Sauerstoffdruck plasmaoxidiert wird. Daraufthin
erfolgt ex-situ ein Maskenwechsel und es werden mit den Definitionsmasken (Ab-
bildung 4.6 b, c) fiir die Definitionsschicht je 60 A AL,O; aufgedampft. Zuletzt
werden mit der Maske fiir die oberen Kontakte eine 60 A dicke Aluminiumschicht
gefolgt von einer 100 A dicken Kupferschicht zur Verbesserung des Leitwertes der
Zuleitungen aufgedampft. An diesen Proben wurden die Tunnelkennlinien fiir den
Bereich —1V < U < +1V gemessen. Diese I-U-Kennlinien sind in Abbildung 5.8
dargestellt.
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Abbildung 5.8: Tunnelkennlinien von Al/Al;O3/Al-Tunnelkontakten fiir unterschied-

lich lange Oxidationszeiten.



50 KAPITEL 5. ERGEBNISSE

100000 -

10000 -

R/a

1000 -

100 E T T T T T T T T T T T T
0 50 100 150 200 250 300
t/s

Abbildung 5.9: Widerstand der Tunnelkontakte bei U=400 mV als Funktion der Oxi-
dationszeit.

Abbildung 5.9 zeigt die Tunnelwidersténde bei U=400 mV als Funktion der Oxi-
dationszeit. Die Proben mit Oxidationszeiten 120 Sekunden und 240 Sekunden
(griin) wurden zu einem spéteren Zeitpunkt hergestellt als die drei iibrigen (rot).
Wie in Abbildung 5.9 ersichtlich ist, erfiillen die drei zuerst préparierten Proben
(rot) den zu erwartenden Verlauf einer exponentiellen Zunahme des Tunnelwider-
stands mit der Oxidationszeit, wihrend die anderen beiden deutlich herausfallen.
Moéglicherweise gab es nicht mehr reproduzierbare Parameter am System in dieser
frithen Betriebsphase zwischen der Préaparation der ersten drei und der letzten
beiden Proben, die am Ende des Abschnitts diskutiert werden.

Um die effektiven Barrierenparameter zu erhalten, wurden Kurven nach Glei-
chung 3.9 von Brinkman [5] an die gemessenen Tunnelkennlinien im Bereich
—0,5V < U < 40,5V angepasst. Da die Barrieren allesamt eine grofle Asymme-
trie aufweisen, wurde auf einen Fit der Barrierenparameter nach Simmons ver-
zichtet. Ein Problem bei der Verwendung der Brinkman-Formel stellt die starke
Abhéngigkeit der effektiven Barrierenhohe ¢ und der Barrierenbreite d vonein-
ander dar. Beide kommen im Exponenten in Gleichung 3.9 vor, der die Kurven-
steigung maBgeblich bestimmt. Nach [27] konnen insbesondere im Bereich kleiner
Spannungen die beiden Parameter in weiten Grenzen variiert werden, ohne den
Kurvenverlauf deutlich zu verindern, solange nur das Produkt ¢ - d* konstant
gehalten wird. Daher ist es erforderlich, zumindest die Barrierenhohe an einer
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der beiden Grenzflichen der Barriere auf einem alternativen Weg zu bestimmen
oder festzusetzen.
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Abbildung 5.10: Modell einer Doppelbarriere und zugehériger Brinkmanbarriere

Ursache der Asymmetrie ist eine Nachoxidation der Proben an Luft wihrend des
ex-situ Maskenwechsels. Bei der natiirlichen Oxidation entsteht eine andere Bar-
rierenstruktur als bei der Plasmaoxidation. So ist zum Beispiel die Defektdichte
fiir natiirlich oxidierte Schichten gréfler. Dies fithrt zu Barrieren, deren Parame-
ter deutlich von denen der plasmaoxidierten Barrieren abweichen; im Allgemeinen
ist die Barrierenhohe deutlich niedriger. Durch die natiirliche Nachoxidation wird
letztlich eine Doppelbarriere erzeugt, wie sie in Abbildung 5.10 dargestellt ist. In
folgendem Modell wird angenommen, dass die Barrierenhthe ¢; an der oberen
Grenzflache durch die Plasmaoxidation fiir alle Proben identisch ist und dass nur
die Asymmetrie Ay und die Barrierendicke d variiren. Der Zusammenhang zwi-
schen der effektiven Barrierenhohe ¢ und der Asymmetrie Ay ist dann durch
die Festlegung von ¢; vorgegeben. Die Barrierenhche einer durch Plasmaoxida-
tion hergestellten Barriere betriagt typischerweise 2,0-2,5 V [27, 28]. Die besten
Fitergebnisse mit den durchschnittlich niedrigsten Werten fiir x? wurden fiir ein
w1 = 2,4V erzielt. Die erhaltenen Werte fiir Ay und d sind in Tabelle 5.1 dar-
gestellt.

Die Werte der 120 Sekunden und 240 Sekunden oxidierten Proben weichen wie
zu erwarten auch hier vom Verlauf der Werte der anderen Proben ab. Tendenziell
ist sowohl die Zunahme der Barrierendicke als auch der effektiven Barrierenhohe
mit der Oxidationszeit zu beobachten. Die Werte der Asymmetrie Ay ergeben



52 KAPITEL 5. ERGEBNISSE
tor [sec] | @ [V] Ay [V] d [A] dg® [AV?]
60 1,503(7) | -1,794(14) | 15,25(3) | 34,45(39)
120 1,626(13) | -1,549(26) | 14,40(5) | 38,05(74)
180 1,497(6) | -1,806(11) | 17,23(3) | 38,61(35)
240 1,574(7) | -1,652(14) | 15,29(4) | 37,88(44)
300 2,045(15) | -0,71(30) | 17,34(64) | 72,52(%3, 74)

Tabelle 5.1: Auflistung der effektiven Barrierenparameter bei konstantem ¢ =
2,4 V.

eine Barrierenhohe fiir die natiirlich oxidierte Barriere von ¢o =~ 0,8 V, was im
Rahmen der Erwartungen liegt.

An den Ergebnissen wird deutlich, dass die Plasmaoxidation in der vorliegenden
Konfiguration noch nicht die gewiinschte Reproduzierbarkeit der Barrierenpara-
meter gewéhrleisten kann. Die Hauptursache hierfiir diirfte in der verwendeten
Pirani-Druckmesssonde liegen. Zum Einen reagiert diese bei Druckdnderung sehr
triage, was ein genaues Einstellen des Sauerstoffdrucks erschwert, zum Anderen
zeigt sie den Druck im gewiinschten Bereich nur mit einer Genauigkeit von einer
Dezimalstelle an. Das fithrt zu einer Anzeigegenauigkeit von +50% bis —10% bei
einem Druck von 1-10~! mbar. Wie bereits in 4.1.3 gezeigt, ist die Oxidationsrate
bei der Plasmaoxidation stark vom Druck abhéngig. Daher ist es unbedingt er-
forderlich, eine Druckmessung mit hoherer Genauigkeit im Bereich von 0,1 mbar
einzubauen, um Barrieren mit reproduzierbaren Parametern herstellen zu kénnen.

Die vorliegenden ersten Ergebnisse konnen jedoch gut in der Annahme eines zwei
Barrierenmodells mit natiirlich oxidierter und plasmaoxidierter Barriere angepafit
werden.
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5.3 Simulationsergebnisse

Den experimentellen Zugang zu magnetischer Dynamik mit der hochsten
Zeitauflosung bieten optische Pump-Probe-Experimente. Dabei wird die Probe
lokal mit einem starken Laserpuls iiber die Curie-Temperatur erhitzt und die
Relaxation der Magnetisierung mit einem Abtastpuls zeitverzogert gemessen.
Die mogliche Zeitauflosung ist nur durch die Pulsdauer (50-90fs) beschrénkt.
Dadurch ist der zeitliche Verlauf der Relaxation, an der vielfdltige Prozesse
zwischen Elektronen, Spins und Gitter beteiligt sind, zugéinglich. Die Details
dieser Prozesse sind noch nicht vollstindig verstanden. Auf grofler Zeitskala
konnen magnetische Eigenmoden und Prézessionsbewegungen im Experiment
beobachtet werden.

Einen direkten Zugang zu der ortsaufgelosten Dynamik der Magnetisierungsan-
regungen und damit zu Details der Spinrelaxation auf einer Zeitskala von ps bis
ns bietet die mikromagnetische Simulation. In der Programmumgebung ,,oommf*
wird hierzu eine Struktur in ein zweidimensionales Gitter quadratischer Zellen
zerlegt. Jeder Zelle wird ein dreidimensionaler Magnetisierungsvektor zugeord-
net und die Landau-Lifshitz-Gilbert Gleichung numerisch integriert. Die Zahl
der moglichen Zellen in einer Simulation ist durch die vorhandene Hardware und
vor allem den zur Verfiigung stehenden Speicherplatz eingeschréankt. Gleichzei-
tig ist die sinnvolle Grofle der Zellen durch ansteigende Fehler in der Simulation
beschrankt. Es stellt sich also zunéchst die Frage, welche Prozesse bis zu wel-
cher Zelldiskretisierung realistisch durch die Simulation wiedergegeben werden
konnen. Dieser Frage wird im folgenden ersten Unterkapitel nachgegangen.

Im zweiten Unterkapitel wird der Einfluss der Energiebeitrige auf die Doménenstruktur
von magnetischen Mikrostrukturen beleuchtet. Der Ubergang zwischen den vom
Streufeld dominierten Landauzustidnden und den vom Austauschfeld dominier-
ten S-Zustdanden soll in Abhéngigkeit zur Schichtdicke gefunden werden. Fiir die
dynamische Simulation wird im letzten Unterkapitel anhand der Relaxationen
zweier Laserspotanregungen gezeigt, dass der Ubergang von der Austauschdomi-
nanz zur Streufelddominanz auch hier gefunden wird und die charakteristische
Relaxation bestimmt, aber gegeniiber den rein statischen Féllen verschoben ist.

5.3.1 Diskretisierungsfehler

Nach [7] bleibt die Abweichung zur exakten Gesamtenergie in der Simulation
unter 1%, wenn die Diskretisierungszelle kleiner der halben Austauschlange ist,
welche fiir Permalloy 2,8 nm betragt. Daraus ergébe sich bei 500 x 500 Zellen
eine maximale Strukturgréfle von 700 nm. Um herauszufinden, wie sich der Feh-
ler fiir gréfere Zellen entwickelt, wurde eine rechteckige Permalloy-Struktur mit
unterschiedlichen Zellgréflen in ihre energetisch giinstigste Doménenstruktur re-
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laxieren gelassen. Die Seitenlingen sind 1000 x 500 nm? und die Schichtdicke
der Struktur betrigt 3 nm. In Abbildung 5.11 ist die Gesamtenergie sowie die
Austauschenergie und die Streufeldenergie gegen die Zellgrofle fiir die vollsténdig
relaxierte Vortexstruktur aufgetragen. Da kein dufleres Feld anliegt und Permal-
loy idealerweise anisotropiefrei ist, gibt es keine Zeeman- und Anisotropiebeitrige
zur Gesamtenergie. Der rechte Teil der Abbildung zeigt die relative Abweichung
der Werte von denen fiir eine 2 nm Zelle.
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Abbildung 5.11: Links: Energiebeitriige fiir eine 1000 x 500 nm? grofie Vortexstruktur
als Funktion der Zellgrofle. Rechts: Relative Abweichung der Energiebeitrige von den
Werten fiir 2 nm grofie Zellen.

Bis zu einer Zellgréfie von etwa der doppelten Austauschldnge treten noch keine
signifikanten Abweichungen von den Werten fiir 2 nm Zellen auf. Fiir groflere
Zellen féllt die Austauschenergie deutlich ab. Dies ist darin begriindet, dass bei
Zellen groBer der doppelten Austauschlinge ein Austausch nur noch zwischen
dem Rand der einen Zelle und dem Rand der néchsten Zelle stattfindet, das
Innere der Zelle aber keinen Beitrag zur Austauschenergie leistet, da die Magne-
tisierung innerhalb einer Zelle iiberall gleich ist. Die Streufeldenergie hingegen
steigt deutlich an. Ursache dafiir ist, dass eine grofle Zelle mit einer konstanten
Magnetisierung auch ein grofies Dipolmoment und damit ein grofles Streufeld be-
sitzt. Ware diese Zelle in mehrere kleine Zellen unterteilt, kénnte das Streufeld
dieser Gruppe durch ein Verdrehen der Einzelmagnetisierungen gegeneinander
reduziert werden. Dieser Effekt wird natiirlich nur in Bereichen relevant, in de-
nen sich die Magnetisierung auf kurzen Distanzen stark dreht, wie zum Beispiel
an Doméanenwénden. In Bereichen homogener Magnetisierung ist das Streufeld
einer Gruppe von Zellen genausogrof}, wie das einer einzigen Zelle von der Grofle
der gesamten Gruppe. Ebenso ist der Beitrag zur Austauschenergie von Zellen in
Bereichen homogener Magnetisierung unabhéngig von ihrer Gréfle gleich Null.
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1 pm

Abbildung 5.12: Magnetisierungsverteilung fiir verschiedene Diskretisierungszellen-
groBen. Oben fiir 2 nm und 4 nm Zellen, unten fiir 10 nm und 25 nm Zellen.

Abbildung 5.12 zeigt die Magnetisierung fiir Simulationen mit verschiedener Zell-
groBe. Beim Ubergang von kleinen zu groBen Zellen ist deutlich der schwindende
Einfluss des Austauschfeldes zu erkennen. Wiahrend die Magnetisierung bei Zellen
bis 4 nm Gréfe aufgrund der Austauschwechselwirkung noch in weiten Bereichen
homogen ausgerichtet ist, verlauft die Magnetisierung bei Zellgréfien iiber 10 nm
in einer nahezu idealen Vortexstruktur.

Da die Fehler der Austauschenergie und der Streufeldenergie nicht unabhéngig
voneinander sind und sie immer entgegengesetztes Vorzeichen besitzen, ist der
Fehler der Gesamtenergie immer kleiner als die Fehler der einzelnen Energiebei-
trage. Um austauschdominierte Vorgénge in der Simulation korrekt wiedergeben
zu konnen muss die Zellgrofe im Bereich der Austauschlange liegen. Streufeld-
dominierte Prozesse, also solche, die von einer Fernwirkung der Magnetisierung
beherrscht werden, kénnen jedoch auch mit groflen Zellen gut wiedergegeben wer-
den. Bereiche, in denen die Magnetisierung auf kurzer Distanz starke Fluktuatio-
nen aufweist, besitzen in groferer Entfernung (grofl gegen die Zellgrofie) kaum ein
Streufeld, da sich die Streufelder der einzelnen Zellen kompensieren. In Bereichen
mit weitgehend homogener Magnetisierung hingegen werden die Energien wie be-
reits erortert korrekt wiedergegeben. In diesem Fall ist also die Auflésung, mit
der die Struktur diskretisiert wird, entscheidend fiir die Qualitdt der Simulation,
nicht aber die absolute Zellgrofe.
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5.3.2 Doméinenstrukturen

In diesem Abschnitt wird die statische Doménenstruktur von Permalloy Mi-
krostrukturen verschiedener Grofle untersucht. In Abhéngigkeit von der Struk-
turgroBe wird der Ubergang des vom Austauschfeld dominierten S-Zustands in
den vom Streufeld dominierten Landauzustand gesucht. Dies wird fiir rechteckige
Strukturen mit einem Seitenverhéltnis Lénge : Breite = 2 : 1 und fiir Schicht-
dicken 1 nm, 3 nm und 10 nm durchgefiihrt. Als maximale Auflésung sind 500
x 250 Zellen moglich; die kleineren Strukturen wurden aber mit einer Zellgréfe
von 1 nm gerechnet, um Simulationszeit zu sparen. Fiir jede Struktur wird die Si-
mulation mit drei verschiedenen Ausgangskonfigurationen gestartet: Eine ideale
Landaukonfiguration mit kollabierten Wéanden, eine ideale Vortexkonfiguration
und eine Eindomé&nenkonfiguration mit homogen ausgerichteter Magnetisierung
in x-Richtung. Diese Zusténde relaxieren solange, bis der skalare Wert |m x H. s/,
der proportional zum Drehmoment ist, das auf die lokale Magnetisierung wirkt,
fiir keine Zelle einen Wert von 107 {ibersteigt.

1 pm 6 um

Abbildung 5.13: Doménenkonfigurationen fiir die kleinste und gréfite simulierte Per-
malloystruktur. Oben S-Zusténde fiir 3 nm dicke Schichten, in der Mitte Vortex-
Zusténde fiir 3 nm (links) und 10 nm (rechts) dicke Schichten und unten Landau-
Zusténde fiir 10 nm dicke Schichten.
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Abbildung 5.14: Gesamtenergie vollstindig relaxierter Doménenkonfigurationen als
Funktion der Strukturgrofle fiir verschieden dicke Permalloyschichten.

Als stabil kann sicher nur der Zustand angesehen werden, der die geringste Ge-
samtenergie aufweist. Die anderen relaxierten Doménenzustinde sind hochstens
metastabil und wiirden nach ausreichend langer Simulationszeit oder nach Ein-
wirkung einer Stérung in den energetisch giinstigsten Zustand iibergehen. In ei-
nigen Féllen ist das hier bereits geschehen, in denen die Landaukonfiguration fiir
kleine Strukturen in die energetisch giinstigere Vortexkonfiguration iibergegangen
ist. In der Auftragung der Gesamtenergien ist das daran zu erkennen, dass bei-
de Zustinde dieselbe Energie aufweisen. Wie eine Stérung den Ubergang in ei-
ne giinstigere Doménenkonfiguration initiieren kann wird im néchsten Abschnitt
noch gezeigt.

In Abbildung 5.14 sind die Gesamtenergien als Funktion der Strukturgrofle fiir
drei verschiedene Schichtdicken aufgetragen. Fiir eine Schichtdicke von 10 nm
liegt der Ubergang einer vom Streufeld dominierten Doménenbildung zu einer
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vom Austauschfeld dominierten unterhalb einer StrukturgréBe von 500 nm. Be-
reits bei der 1 pm Struktur ist die Streufeld reduzierende Vortexkonfiguration
energetisch giinstiger, obwohl bei dieser Grofle die Austauschenergie in der Si-
mulation korrekt berechnet wird. Daraus folgt, dass der Ubergangsbereich nicht
von einem ansteigenden Fehler in der Berechnung der Energiebeitrage beeinflusst
wird. Fiir diinnere Schichten verschiebt sich die Grenze des Stabilitdtsbereichs
von eindoménigen S-Zustdnden hin zu gréferen Strukturen; fiir eine 1 nm dicke
Schicht stellen sie im gesamten untersuchten Bereich den energetisch niedrigsten
Zustand dar.

Die Vortexkonfiguration als energetisch giinstigste Doménenstruktur markiert
den Ubergangsbereich zwischen einer vollstéindig vom Austauschfeld dominierten
zu einer {iberwiegend Streufeld minimierenden Doménenbildung. Wéhrend in der
Landaukonfiguration eine Stachelwand als Grenze zwischen zwei entgegengesetzt
ausgerichteten Doménen existiert, die mindestens drei Vortices enthélt, besitzt
die Vortexkonfiguration nur eine Vortex im Zentrum. Der Aufbau einer solchen
Stachelwand kostet mehr Energie als durch weitere Streufeldreduktion gewon-
nen werden kann. Daher bildet die Vortex einen flieBenden Ubergang zwischen
den beiden Extrema der reinen Austausch- oder Streufelddominanz. Dass dieser
Ubergang flieBend ist, ist aus Abbildung 5.13 ersichtlich. Die Form der Magne-
tisierungsverteilung in der relaxierten Vortexstruktur dndert sich langsam von
einer kontinuierlich drehenden Magnetisierung zu einer sehr Landau &hnlichen
Verteilung.

5.3.3 Remagnetisierungsprozesse

Es wird hier eine laserinduzierte Anregung in der Magnetisierung einer Permal-
loystruktur und die anschliefende Relaxation in den Ausgangszustand simuliert.
Dabei wird davon ausgegangen, dass das Material durch die lokale Anregung in
diesem Gebiet vollstdndig entmagnetisiert wird, die urspriingliche Magnetisie-
rung auflerhalb der Anregungszone aber unverindert bleibt. Simuliert wird ei-
ne kreisformige Anregung im Zentrum einer in Richtung der langen Achse der
Struktur magnetisierten Doméne. Eine solche Anregung wird in einem optischen
Pump-Probe-Experiment mit einem starken Laserpuls erzeugt und anschlieend
mit einem zweiten Puls die lokale Magnetisierung im Bereich der Anregung ab-
getastet. Der zeitliche Verlauf eines solchen Messsignals der Remagnetisierung
wurde in [19] aus Simulationsdaten gewonnen.

Hier wird nun die dynamische Ausbreitung dieser Anregung in die umgebende
Magnetisierung genauer betrachtet. Von besonderem Interesse ist dabei, ob der
Ubergang zwischen Prozessen, die von der Austauschwechselwirkung dominiert
werden, und solchen, die vom Streufeld beherrscht werden, bei der gleichen Struk-
turgroBe beobachtet wird wie im statischen Fall der Doménenbildung. Neben der



5.3. SIMULATIONSERGEBNISSE 59

Magnetisierungsverteilung wird daher die Entwicklung des effektiven Feldes dar-
gestellt, welches die treibende Kraft der Dynamik ist.

0.5 um

-0,5 kA/m

1 pm 20 pm

Abbildung 5.15: Ausgangszustand einer Laserspotanregung in einer 1 gm und einer 20
pm langen Permalloystruktur. Oben: Die x-Komponente der Magnetisierung. Unten:
Die y-Komponente des effektiven Feldes in iiberhthter Darstellung.

Abbildung 5.15 zeigt die Ausgangssituation fiir zwei Simulationen. Beide Struk-
turen bestehen aus 10 nm dicken Permalloyschichten und unterscheiden sich nur
durch die Skalierung: Die rechte Struktur ist 20 mal grofler als die linke, deren
Abmessungen 1 x 2 um? betragen. Als Ausgangsstruktur ist die relaxierte Vortex-
struktur gewshlt, da sie gerade den Ubergangsbereich in statischer Betrachtung
der Doménenstrukturen markiert. Im Zentrum der unteren Hélfte der Struktur
befindet sich die Spot-formige Anregung. Thr Durchmesser D betriagt D = 1/8-1,
wobei [ die Lénge der Struktur ist. Die Entmagnetisierung wird in der Simula-
tion dadurch modelliert, dass Magnetisierungsvektoren der Zellen innerhalb der
Anregungszone statistisch ausgerichtet werden. Im oberen Teil der Abbildung ist
die x-Komponente der Magnetisierung dargestellt, im unteren die y-Komponente
des effektiven Feldes. Die Farbskalierung fiir das effektive Feld ist stark {iberhoht,
so dass Feldwerte oberhalb des Maximalwertes der Skala nicht aufgeldst werden
konnen.

Ein entmagnetisierter Bereich inmitten einer sonst homogen magnetisierten Zo-
ne bewirkt eine Verdnderung des Streufeldes. Die fehlende Magnetisierung des
jetzt angeregten Bereichs kann die y-Komponente des Streufeldes der umliegen-
den Doméne nicht mehr kompensieren. In der Umgebung der Anregung hat das
Streufeld jetzt eine Komponente senkrecht zur Richtung der Magnetisierung in
der Doméne, die es bei homogener Magnetisierung nicht gédbe. Abbildung 5.16
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Spot

Abbildung 5.16: Veranschaulichung der Streufeldausbildung einer Laserspotanregung.

soll dies veranschaulichen.

Die in der Anregungszone mogliche Gesamtmagnetisierung ist proportional zum
Volumen des angeregten Bereichs, im Fall gleicher Schichtdicke also proportional
zu dessen Fliche. Sie skaliert mit r2, die Stérke des Streufeldes eines Dipols nimmt
mit 1/r3 ab. Um eine Vergleichbarkeit der Bilder des effektiven Feldes zu erhal-
ten, wird der Maximalwert der Farbskala proportional zu 1/r beziehungsweise
proportional zu 1/l gewihlt.

Die Komponente des effektiven Feldes, die senkrecht auf der lokalen Magnetisie-
rung steht, hat einen weit grofleren Einfluss auf die Magnetisierungsdynamik als
eine parallele Komponente, was zum Beispiel beim , Precessional swiching® aus-
genutzt wird [2]. Da die Magnetisierung um die Richtung des effektiven Feldes
préazediert, bewirkt ein senkrecht zur Magnetisierung stehendes effektives Feld die
grofite Dynamik. Daher ist in den Abbildungen 5.15 und 5.18 die y-Komponente
des effektiven Feldes und die x-Komponente der Magnetisierung dargestellt.

In Abbildung 5.15 ist zu erkennen, dass die Simulation fiir beide Strukurgréfien
mit dhnlichen Voraussetzungen startet. Die Streufelder der Anregungen haben die
gleiche Form. Der zeitliche Verlauf des Relaxationsprozesses ist in Abbildung 5.17
gezeigt. Zunéchst fallt auf, dass die Relaxation in der kleinen Struktur wesentlich
weniger Zeit benotigt. Dies ist nicht unmittelbar einsichtig, da in beiden Fillen
mit einer intrinsischen Dampfung von a = 0,01 gerechnet wurde. Daraus folgt,
dass der Relaxationsprozess stark von einer zusétzlichen extrinsischen Dampfung
beeinflusst wird. Diese wird durch Energiedissipation in umliegende Bereiche un-
gestorter Magnetisierung in Form von Spinwellenanregungen verursacht. Im Falle
der kleinen Struktur werden konzentrisch hochfrequente Spinwellen abgestrahlt.
Diese Spinwellen werden durch das Austauschfeld iibertragen und haben eine
sehr kurze Wellenldnge von wenigen Nanometern. Kurzwellige Anregungen wie
diese werden wesentlich schneller gedampft als langwellige. Noch bevor die Wel-
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0,5 um

-0,5 kA/m

1 pm t=25ps B 20um  t=700ps

Abbildung 5.18: Relaxation einer Laserspotanregung in einer lym und einer 20um
langen Permalloystruktur. Oben: Die x-Komponente der Magnetisierung. Unten: Die
y-Komponente des effektiven Feldes in {iberhéhter Darstellung.

len vermittelt, ist das Streufeld in der Umgebung der Anregung relativ schwach.
Es verursacht daher auch nur eine relativ langsame Spinprézession. Doch bevor
sich diese iiberhaupt ausbildet, wird der jeweilige Bereich schon von den hoch-
frequenten Spinwellen iiberlaufen. Dieses Verhalten wird in der Darstellung des
effektiven Feldes in Abbildung 5.18 besonders deutlich. Bereits nach 25 ps ist
die zu Beginn der Simulation sichtbare Streufeldstruktur vollstdndig von einer
stark fluktuierenden Feldverteilung iiberlagert, die sich konzentrisch um die ur-
spriingliche Anregung verteilt. Die groflen Fluktuationen dieser Feldverteilung
auf kurzer Distanz und ihre Isotropie belegen, dass es sich um die Austauschfeld-
komponente des effektiven Feldes handelt. Der Relaxationsprozess wird bei dieser
Strukturgrofe also nur vom Austauschfeld bestimmt.

Im Gegensatz dazu zeigt die Relaxation bei der groflen Struktur ein anderes Ver-
halten. Die Abstrahlung der Anregung in die umgebende ungestorte Doméne
erfolgt nicht mehr in konzentrischen Wellen sondern hauptséchlich in die Rich-
tungen £+45° zur Richtung der umliegenden Magnetisierung. Als Grund dafiir
kommt das Streufeld in Betracht, das in diesen Richtungen eine besonders grofie
y-Komponente aufweist. Diese Feldkomponente fiihrt zu einer grofien Auslen-
kung der urspriinglich in x-Richtung orientierten Spins. Eine Uberlagerung die-
ser Bewegung durch die hochfrequenten Spinwellen wie bei der kleinen Struktur
kann hier nicht beobachtet werden, da die Wellenfronten unter der Annahme glei-
cher Ausbreitungsgeschwindigkeit 20 mal ldnger brauchen, um die betrachteten
Bereiche zu erreichen. Auf diesem Weg sind diese auflerdem durch die lingere
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Laufzeit stdrker geddmpft als in der kleinen Struktur. In der Darstellung des
effektiven Feldes in Abbildung 5.18 ist auch nach 700 ps noch deutlich die Domi-
nanz des Streufeldes in den 45°-Richtungen zu erkennen. Auf diese Weise kénnen
sich langwellige Spinwellenanregungen in der Struktur ausbreiten, die nur von der
Streufeldkomponente des effektiven Feldes vermittelt werden. Diese zusétzliche
Energiedissipation durch Anregung niederfrequenter Spinwellen fiithrt zu einer
weiteren Verstarkung der extrinsischen Dampfung. Dadurch kann die Anregung,
die in der groflen Struktur etwa die 400-fache Energie enthélt, schneller abklingen
als dies nur durch Emission der kurzreichweitigen hochfrequenten Spinwellen, die
vom Austauschfeld getragen werden, moglich wére. Der Relaxationsprozess wird
bei dieser Strukturgrofie also maigeblich vom Streufeld beeinflusst. Die niederfre-
quenten magnetostatischen Spinwellenanregungen sind wesentlich langlebiger, da
sie eine geringere Dampfung erfahren. Daher wird die Dynamik fiir Zeiten lange
nach der Anregung nur noch vom Streufeld bestimmt.

Die als Ausgangsstruktur gewéhlte Vortexkonfiguration ist fiir die 20 pm Struk-
tur nicht der energetisch giinstigste Zustand und daher nur metastabil. In Abbil-
dung 5.17 ist zu sehen, dass das Streufeld der Anregung an der Doménengrenze
zwei weitere Vortices erzeugt, die danach entlang der Domé&nengrenze nach au-
Ben wandern. Der Endzustand ist ein Landau-Zustand mit einer Stachelwand
als Doménengrenze. In diesem Fall ist also ein metastabiler Zustand durch eine
Storung in den energetisch giinstigsten Zustand iiberfithrt worden.
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Kapitel 6

Zusammenfassung und Ausblick

In den Simulationen konnte gezeigt werden, dass der Fehler in der Berechnung der
Energiebeitrége fiir Diskretisierungszellen, die grofler sind als die Austauschléinge,
zwar drastisch ansteigt, aber insbesondere Prozesse, die von der langreichweitigen
Streufeldwechselwirkung dominiert werden, trotzdem korrekt wiedergegeben wer-
den konnen. Sowohl in den Simulationen zu den statischen Doménenzustédnden
als auch in den dynamischen Simulationen der Laserspotanregungen war ein
Ubergang zwischen der Dominanz der Wechselwirkungen, die von der Austausch-
energie bestimmt werden, und der Dominanz solcher, die iiberwiegend von der
Streufeldenergie beeinflusst werden, zu beobachten. Bei der Relaxation der An-
regungen konnten in Abhéngigkeit von der Strukturgréfie verschidene Prozesse
beobachtet werden, die zu einer extrinsischen Dampfung der Magnetisierungsan-
regung beitragen.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden eine UHV-Aufdampfanlage zur Herstel-
lung von magnetischen Tunnelelementen mit ultradiinnen Barrieren geplant
und aufgebaut. Die Anlage besteht aus einer Kammer mit einem 4-fach-
Elektronenstrahlverdampfer und einem Schwingquarzmesssystem zur bestim-
mung der Schichtdicken, sowie einer kleineren Kammer fiir die in-situ Plas-
maoxidation der Barrierenschichten.

Die Funktion aller Komponenten dieser Anlage wurde anhand von Beispielproben
gezeigt. Das Wachstumsverhalten von Kupfer zeigt keine Abhéngigkeit der Insel-
grofle von der Schichtdicke oder der Aufdampfrate. Es wurde ein Wachstumsexpo-
nent von 0,269 bestimmt, was sehr gut den theoretischen Erwartungen fiir Insel-
wachstum entspricht. Allerdings zeigt das Wachstum bei gréfieren Aufdampfraten
eine langwellige, der Inselrauigkeit {iberlagerte, Fluktuation der Schichtdicke, de-
ren Ursache nicht gefunden werden konnte. Es empfiehlt sich daher Kupfer nicht
bei Raten hoher als 1,5 A /s aufzudampfen. Fiir Aluminium wurde eine deutliche
Zunahme der InselgroBe mit der Schichtdicke sowie ein groflerer Wachstumsex-
ponent beobachtet. In den Al/Al,O3/Al-Tunnelelementen wurde daher eine sehr
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diinne untere Elektrode gewihlt, um die Qualitit der Barriere nicht zu gefdhrden.

Die hergestellten Al/Al,O3/Al-Tunnelkontakte zeigen alle eine typische Tunnel-
kennlinie. Die Kennlinien konnten mit einem asymmetrischen Barrierenmodell
mit zwei Barrierenhéhen (2,4 eV, 0,8 eV) angepasst werden. Somit konnte die
grundsétzliche Funktion der Plasmaoxidation nachgewiesen werden. Der Tunnel-
widerstand zeigt qualitativ die erwartete Abhéngigkeit von der Oxidationszeit, al-
lerdings sind die Barriereparameter mit der Plasmaoxidation in der vorliegenden
Konfiguration nicht ausreichend reproduzierbar. Insbesondere die Genauigkeit
Druckmessung erwies sich als unzureichend. Hier ist bereits durch die Installati-
on einer neuen Druckmesssonde eine Verbesserung erzielt worden.

Mit der Nutzung des heiz- und kiihlbaren Probenhalters ist es in Zukunft moglich
deutlich glattere Schichten zu préparieren. Durch die verbesserte Druckmessung
in der Oxidationskammer werden auch die Barrienparameter reproduzierbar. Da-
mit sollte es jetzt moglich sein MTJs von der gewiinschten Qualitét herzustellen.
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