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Einleitung

Heutzutage miissen stdndig riesige Datenmengen verarbeitet, aber vor allem auch
gespeichert werden. Der Bedarf an Speicherkapazitéit wird in der Zukunft vermutlich
weiterhin stark wachsen. Die Speicherung der digitalen Informationen auf magne-
tischen Datentréagern ist eine zuverlédssige Methode, die sich seit vielen Jahrzehnten
bewéhrt hat und kontinuierlich verbessert wurde.

Die ersten kommerziellen Festplatten in den 1950er Jahren hatten eine Speicher-
dichte (Anzahl der digitalen Informationen pro Fliche) von etwa 2 kbit/in? [1].* Die
Speicherung des gesamten Textes dieser Arbeit (ca. 330000 Zeichen) hétte damals
eine Fliche von 8517 cm?, die Fliche von fast 14 DIN A4 Bliittern, in Anspruch ge-
nommen. Bis heute ist die Speicherdichte in Festplatten um mehr als einen Faktor
107 auf 34 Gbit/in? gestiegen [2]. Damit lisst sich dieser Text auf einer Fliche von
nur 0,05 mm? speichern, was in etwa der Querschnittsfliiche von 10-15 menschlichen
Haaren entspricht. Dieses Beispiel veranschaulicht die enormen Fortschritte, die in
der magnetischen Speichertechnologie erzielt wurden. Eine wesentliche Rolle spielte
dabei die Entwicklung neuer Sensoren.

Bei der longitudinalen Speicherung der Daten auf Festplatten werden die Infor-
mationen durch die Magnetisierungsrichtungen kleiner ferromagnetischer Bereiche
(Doménen) im Speichermedium reprasentiert (Abb. 1). Beim Schreiben der Informa-
tionen magnetisiert ein induktives Element die Domé&nen. Ausgelesen werden die Da-
ten durch einen Sensor, der die Magnetisierungsrichtungen der Doménen detektiert.
Eine Steigerung der Speicherdichte erfordert kleinere Doménen und empfindlichere
Sensoren, weil die zu messenden Magnetfeldstédrken abnehmen.

Anfang der 1990er Jahre wurden erstmals Sensoren auf der Basis diinner magne-
toresistiver Schichten eingesetzt. Dabei handelt es sich um ferromagnetische Schich-
ten (Legierungen aus Fe, Ni, Co), deren elektrischer Widerstand von der Magnetisie-
rungsrichtung des Materials abhéngt. Die Magnetisierungsrichtung dndert sich im
Streufeld der Doménen, wobei die relative Widerstandsdnderung (AR/R) maximal
3-4 % betragt [3]. Durch die Miniaturisierung der Lesekopfe wurde die Speicherdich-
te bis auf etwa 1 Gbit/in? gesteigert.

Der Riesen-Magnetowiderstand (engl. giant magnetoresistance, GMR) wurde
1988 entdeckt [1, 5]. Der GMR-Effekt wird in diinnen Schichtsystemen beobach-
tet, wobei der elektrische Widerstand von den relativen Magnetisierungsrichtungen

'Einheit ,,square inch“: 1 in? ~ 6,45 cm?
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Abbildung 1: Prinzip der longitudinalen magnetischen Datenspeiche-
rung [1]. Der induktive Schreibkopf magnetisiert kleine Bereiche (Domé-
nen) im Speichermedium. Die Spurbreite betrigt in modernen Festplat-
ten etwa 0,5 ym und die Bit-Lénge nur 0,05 ym. Die Magnetisierungs-
richtung der Doménen stellt die digitale Information dar. Der Lesekopf
(z.B. ein GMR-Sensor) detektiert die magnetischen Streufelder der Do-
ménen und wandelt die magnetischen Informationen in ein elektrisches
Signal um.

zweier ferromagnetischer Schichten abhéngt, wenn diese durch eine diinne nicht mag-
netische Zwischenschicht getrennt sind. (Die physikalischen Grundlagen des GMR
werden in Kapitel 1 kurz behandelt.)

Die Entwicklung und Realisierung von Lesekopfen in GMR-Technologie erfolgte
sehr schnell. Erste Festplatten mit diesen Sensoren kamen gegen Ende der 1990er
Jahre auf den Markt und erméglichten einen weiteren Sprung in der Erhéhung der
Speicherdichte. Die relative Widerstandsénderung betrédgt in modernen Lesekopfen,
die diesen Effekt nutzen, bis zu 15 % [0]. Im Zuge der Erforschung des GMR wurden
noch weitere Magnetowiderstandseffekte gefunden, wodurch ein neues Arbeitsgebiet,
die Magnetoelektronik oder Spintronik, erdffnet wurde [7]. Der Spin der Elektronen
dient dabei als Informationstriager.

In GMR-Schichtsystemen ist der Widerstand maximal, wenn die Magnetisie-
rungsrichtungen der ferromagnetischen Schichten antiparallel zueinander ausgerich-
tet sind. Bei parallelen Magnetisierungsrichtungen ist der Widerstand minimal. In
Kapitel 1 werden verschiedene Moglichkeiten aufgezeigt, die zu einem solchen anti-
parallelen Magnetisierungszustand fithren kénnen. Eine spezielle Variante der GMR-
Sensoren sind die so genannten Spin-Valves (Spin-Ventile). Die GMR-Lesekopfe in
Festplatten sind hauptséachlich Spin-Valves, da sie sich sich durch hohe Empfindlich-
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keiten bei kleinen Feldstarken auszeichnen.

Die Spin-Valve Systeme enthalten als wesentliche Komponente, neben den zwei
ferromagnetischen Schichten (FM), noch eine antiferromagnetische Schicht (AF), die
an eine der beiden FM-Schichten angrenzt. Eine magnetische Kopplung zwischen FM
und AF fiihrt zu einer unidirektionalen magnetischen Anisotropie im FM, der Aus-
tauschanisotropie [$, 9]. Durch die Austauschanisotropie wird die Magnetisierung
der einen FM-Schicht festgehalten, so dass diese erst bei sehr hohen Feldstédrken
ummagnetisiert. Die Eigenschaften eines Spin-Valve Systems héngen entscheidend
von der Kopplung zwischen AF und FM, der Austauschanisotropie, ab. Die Me-
chanismen, die zu einer Austauschanisotropie in Schichtsystemen fithren koénnen,
werden in Kapitel 2 ausfiihrlich behandelt.

Die erfolgreiche Anwendung von Spin-Valves in Festplatten hat dazu gefiihrt,
dass auch in anderen Bereichen die Entwicklungsarbeit vorangetrieben wird. Poten-
tielle Anwendungen fiir GMR-Sensoren ergeben sich in der Automobiltechnik [10],
der prizisen Drehzahl- und Winkelmessung [11, 12], dem Maschinenbau und der
zerstorungsfreien Werkstoffpriifung [13]. Ein vollig neuer Anwendungsbereich, der
bisher der Halbleitertechnologie vorbehalten war, ergibt sich durch den méglichen
Einsatz von Spin-Valve Systemen als magnetische Arbeitsspeicher (engl. Magnetic
Random Access Memory, MRAM) [141, 15]. Ein wesentlicher Vorteil der MRAMSs
liegt in der nicht fliichtigen Informationsspeicherung. Des Weiteren werden Spin-
Transistoren [16, 17] angestrebt, mit denen elektrische Lasten magnetisch geschaltet
werden. Sie bilden das magnetische Analogon zum Feldeffekttransistor.

Gemeinsam stellen alle Anwendungen hohe Anforderungen an die Zuverléssigkeit
der Spin-Valve Systeme. Gefordert werden dabei: groer Magnetowiderstandswert
(AR/R), hohe Temperaturstabilitét, starke und zeitlich konstante Austauschaniso-
tropie sowie hohe chemische Resistenz. Die Wahl des antiferromagnetischen Materi-
als spielt fiir diese Eigenschaften eine entscheidende Rolle. Gerade wegen der guten
Korrosionsbesténdigkeit [15] werden oxidische Antiferromagnete wie CoO, NiO oder
Fey O3 favorisiert. Auflerdem erhohen die Oxid-Schichten den Magnetowiderstands-
wert [19, 20], weil die Elektronen von der isolierenden Schicht wieder zuriick in die
aktiven Schichten reflektiert werden. Schichtsysteme mit NiO als Antiferromagnet
sind aufgrund der relativ hohen NEEL-Temperatur des Oxids (Ty ~ 520K) von
besonderem Interesse.

Die thermische Stabilitidt der Austauschanisotropie zwischen AF- und FM-
Schicht ist eine wesentliche Voraussetzung fiir technische Anwendungen. Die Tem-
peratur, bei der die Austauschanisotropie aufgehoben wird, bezeichnet man als
Blocking- Temperatur (1g). Theoretisch sollte T mit Ty iibereinstimmen. In der Pra-
xis ist jedoch meist Ty < Ty. Fiir Schichtsysteme mit polykristallinen NiO-Schichten
schwanken die gemessenen Blocking-Temperaturen zwischen 450 und 500 K [21]. Ei-
ne weitere wichtige Voraussetzung fiir die Anwendung von NiO in Spin-Valves ist die
zeitliche Konstanz der Austauschanisotropie. Durch verschiedene Experimente wur-
de gezeigt, dass die Austauschanisotropie in vielen Schichtsystemen durch duflere
Magnetfelder beeinflusst wird [22-29].
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Aus diesen Anforderungen ergeben sich die Ziele dieser Arbeit: Es soll untersucht
werden, durch welche Materialeigenschaften die Austauschanisotropie in Schichtsys-
temen mit NiO bestimmt wird. Durch Variation der Herstellungsbedingungen (Ka-
pitel 3) wird die Zusammensetzung und Struktur der NiO-Schichten veréndert. Die
Ergebnisse systematischer Analysen dieser Groflen werden in Kapitel 4 aufgefiihrt.
Es wird sich herausstellen, dass die Stabilitdt der Austauschanisotropie durch einen
Temperprozess im Anschluss an die Herstellung der Schichtsysteme entscheidend
verbessert wird. In Kapitel 6 wird gezeigt, wie thermisch aktivierte magnetische
Relaxationsprozesse zur Erhohung der Austauschanisotropie fithren. Der Vergleich
von Materialanalysen mit magnetischen Messungen an NiO/NiFe Schichtsystemen
(Kapitel 7) fithrt zu dem Ergebnis, dass auch die chemische Zusammensetzung und
die Struktur der NiO-Schichten die thermische Stabilitdt der Austauschanisotropie
entscheidend beeinflussen.

Im Kapitel 8 werden zwei neuartige Methoden zur Modifizierung der Austausch-
anisotropie vorgestellt. Es wird gezeigt, dass durch die Bestrahlung der Schichtsys-
teme mit Helium-Ionen die magnetischen Eigenschaften der Schichtsysteme gezielt
verandert und optimiert werden kénnen. Der Einfluss der Ionenbestrahlung auf die
Austauschanisotropie in NiO/NiFe Schichtsystemen und den Magnetowiderstand in
FeMn basierten Spin-Valves steht dabei im Vordergrund der experimentellen Un-
tersuchungen. Durch die Kombination von Lithographie und Ionenbestrahlung wird
auflerdem eine magnetische Mikrostrukturierung erméglicht [30-33].

Eine zweite Moglichkeit zur Modifizierung der Austauschanisotropie bietet die
Bestrahlung mit kurzen Laserpulsen. Durch einen thermomagnetischen Prozess kann
die Austauschanisotropie lokal verdndert werden. Experimentelle Ergebnisse von
diesem hier erstmals verwendeten Verfahren werden vorgestellt und interpretiert.
Mit den beiden genannten Methoden ist es moglich, die Eigenschaften der Aus-
tauschanisotropie in Schichtsystemen nachtraglich gezielt zu modifizieren. Es wird
erwartet, dass die Eigenschaften bzw. Kennlinien von Spin-Valve Sensoren sich durch
diese Techniken ,,designen® lassen.

Im letzten Kapitel werden die Ergebnisse dieser Arbeit zusammengefasst und
ein Ausblick auf mogliche weiterfithrende Experimente und theoretische Modelle
gegeben, die sich als Konsequenz der Resultate dieser Arbeit ergeben.



Kapitel 1

Magnetowiderstand

Unter dem Begrift Magnetowiderstand (engl. magnetoresistance, MR) versteht man
die Anderung des elektrischen Widerstands bzw. der Leitfahigkeit eines elektrisch
leitenden Festkorpers durch ein dufleres Magnetfeld.

In nicht (ferro)magnetischen Leitern (z.B. Cu, Au) und Halbleitern (z.B. Si,
Ge) wird der Magnetowiderstand durch die LORENTZ-Kraft verursacht, die auf die
bewegten Ladungstréager wirkt. Die magnetfeldabhéngige Widerstandsdnderung ist
dabei allerdings unter 1%. Wesentlich grofiere Widerstandsédnderungen von einigen
10 % werden dagegen bei den magnetischen Materialien schon bei kleinen Magnet-
feldstiarken gemessen.

Die Magnetowiderstandseffekte werden unter dem Akronym XMR (X-beliebiger
Magnetowiderstand) zusammengefasst. Gemeinsam basieren die XMR-Effekte auf
der Wechselwirkung zwischen elektrischen und magnetischen Festkorpereigenschaf-
ten. Aus diesem Grund wird die Erforschung und technische Anwendung der XMR-
Effekte dem relativ neuen Arbeitsgebiet der Magnetoelektronik zugewiesen.

In den folgenden Abschnitten 1.1-1.3 werden die physikalischen Grundlagen des
gigantischen Magnetowiderstands und die Umsetzung in Diinnschichtsystemen dis-
kutiert. Die anderen bekannten Magnetowiderstandseffekte werden im Abschnitt 1.4
kurz vorgestellt.

1.1 Gigantischer Magnetowiderstand (GMR)

Von einem gigantischen Magnetowiderstand (engl. giant magnetoresistance, GMR)
oder auch Riesen-Magnetowiderstand wurde erstmals 1988 von BAIBICH et al. be-
richtet [1, 5]. Bei tiefen Temperaturen (4,2 K) wurden an diinnen Fe/Cr/Fe Viel-
lagenschichten magnetfeldabhingige Widerstandsinderungen von fast 50 % gemes-
sen. Der Effekt wurde als gigantisch bezeichnet, weil diese Widerstandsénderung
erheblich grofler war als beim damals bekannten anisotropen Magnetowiderstands-
effekt (AMR-Effekt). Aufbauend auf diesen Ergebnissen konnten PARKIN et al. 1991
dhnlich hohe Widerstandsédnderungen in Co/Cu/Co Viellagenschichten bei Raum-
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temperatur messen [31]. Auch in granularen Systemen, z. B. Co-Granulaten in einer
Cu-Matrix, wurde der GMR wenig spéter beobachtet [35, 30].

Voraussetzung fiir den GMR-Effekt ist, dass in einem System ferromagnetische
Bereiche unterschiedlicher Magnetisierungsrichtungen existieren kénnen. In diinnen
Schichtsystemen kann dies durch die Trennung ferromagnetischer Lagen, z. B. aus
Co, Ni oder Fe, durch eine nur wenige Nanometer dicke, nicht ferromagnetische,
elektrisch leitende Zwischenschicht erzielt werden. Die Trennschicht besteht oft aus
einem Ubergangsmetall wie Cu, Ru, Cr oder Ir. In granularen Systemen sind es fer-
romagnetische Ausscheidungen (Granulate) in einer nicht magnetischen Matrix, die
bei unterschiedlicher Magnetisierung den GMR-Effekt verursachen.

Der elektrische Widerstand eines GMR-Systems hédngt von den relativen Mag-
netisierungsrichtungen der ferromagnetischen Bereiche ab. Sind zwei magnetische
Bereiche parallel zueinander magnetisiert, d.h. ferromagnetisch ausgerichtet, dann
ist der Widerstand des Systems minimal. Der Widerstand ist dagegen maximal,
wenn die Bereiche antiparallel magnetisiert sind.

Die Anderung des Widerstands in Abhéingigkeit vom duBeren Magnetfeld AR(H)
bezogen auf den Widerstand Rg bei magnetischer Sittigung bzw. Rj bei paralleler
Magnetisierung der ferromagnetischen Bereiche ergibt die Magnetowiderstandskurve

AR R(H)— Ry R(H)- R

—(H) = —
Rg ) Rs R

(1.1)

Die maximale Anderung des Magnetowiderstands wird oft als Magnetowiderstands-
wert oder im speziellen als XMR-Wert bezeichnet und ist gegeben durch
AR o Rmax - Rmin
R B Rmin ‘

(1.2)

Einen umfassenden Uberblick iiber die Magnetowiderstandseffekte in Forschung
und Anwendung findet man in [3, 37—11].

1.2 Mikroskopischer Ursprung des GMR

Der GMR-Effekt beruht auf der Wechselwirkung zwischen Spin bzw. magnetischem
Moment! der Leitungselektronen und der elektronischen Bandstruktur des Festkor-
pers.

Nach derzeitigem Wissensstand geht man von einer spinabhéngigen diffusen
Streuung der Leitungselektronen an den Grenzfliche zwischen magnetischen und
nicht magnetischen Bereichen sowie im Volumen der magnetischen Bereiche aus. Die-
se Streuprozesse sind weitgehend spinerhaltend. Das Verhéltnis von Grenzflichen-
zu Volumenstreuung wird durch die Schichtdicken bestimmt. In Lagen, die diinner

!Die Vektoren von Spin und magnetischem Moment besitzen aufgrund der negativen Elektro-
nenladung unterschiedliche Vorzeichen.
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sind als die mittlere freie Weglange der Elektronen (in Metallen ca. 10-30 nm bei
Raumtemperatur), ist der Anteil an Volumenstreuung vernachléssigbar klein [12].
In extrem diinnen Schichten dominiert deshalb die Grenzflichenstreuung.

Bei den ferromagnetischen 3d-Ubergangsmetallen (Fe, Co, Ni) kommt es auf-
grund der Austauschwechselwirkung zur Aufhebung der Spinentartung, d.h. zu ei-
ner spinabhéngigen Verschiebung der Energiezustiande (Abb. 1.1). Die d-Béander mit
teilweise {iberlappenden s-Bédndern sind gegeneinander verschoben und Elektronen
treten von einem ins andere Band iiber, wodurch eine spontane Magnetisierung
entsteht. Das d-Band der Majoritétselektronen liegt unterhalb der FERMI-Energie
(Er) und ist vollstiandig besetzt, wihrend das d-Band der Minoritatselektronen nicht
vollstdndig besetzt ist, da Ep innerhalb des Bandes liegt. Die energetische Verschie-
bung der beiden Teilbander betréigt bei Ni ~ 1eV und bei Fe ~ 2,4 eV [13].

ferromagnetisches nicht magnetisches ferromagnetisches
3d-Metall Ubergangsmetall 3d-Metall

* makroskopische Magnetisierungen *

Abbildung 1.1: Schematisierte Zustandsdichten N(E) fiir ein GMR-
System, bestehend aus zwei ferromagnetischen 3d-Metallen mit einer
nicht magnetischen, metallischen Zwischenschicht. Bei den Ferromag-
neten besitzen die Elektronen, deren magnetisches Moment parallel zur
Magnetisierungsrichtung steht, eine niedrigere Energie als die Elektro-
nen mit entgegengesetztem Moment.

In Metallen tragen nur die Elektronen in der Ndhe der FERMI-Energie zum La-
dungstransport bei. Bei den Ferromagneten erfolgt dieser also verstéarkt durch die
Minoritatselektronen. Es wird angenommen, dass der Ladungstransport in erster Li-
nie durch die sp-Elektronen erfolgt, da die sp-Bander breit sind und diese Elektronen
folglich eine kleine effektive Masse (m*) besitzen [35].

Ursache fiir den elektrischen Widerstand der Metalle ist die Streuung der Lei-

tungselektronen an Storpotentialen wie Gitterdefekten, Grenzflichen, Verunreini-
gungen, Phononen oder Oberflichen. Die Streuung fithrt zur Reduzierung der mitt-
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leren freie Weglédnge (1) der Elektronen. In Massivmaterialien kann die Leitfahigkeit
(¢0) durch die DRUDE-SOMMERFELD-Formel

ne?l

(1.3)

g =
m*vp
beschrieben werden. Dabei ist n ~ 10** cm™3 die Elektronendichte, e die Elemen-
tarladung, [ ~ 10 nm die mittlere freie Weglénge, m* die effektive Elektronenmasse
und vp & 10® em/s die Geschwindigkeit der Elektronen an der FERMI-Fliche [14].
Die Zahlenwerte beziehen sich auf Metalle bei Raumtemperatur.

Im Fall eines Ferromagneten kénnen fiir SpinT- und Spin|-Elektronen getrennte
Leitfahigkeiten o und o) angegeben werden. Man spricht dann von zwei Leitungs-
kanélen, die entsprechend dem MoOTTschen Zweistrom-Modell [15] als parallel ge-
schaltete Leiter bzw. Widerstdnde behandelt werden. Die resultierende Leitfdhigkeit
ist somit die Summe der beiden Teil-Leitfahigkeiten: o = o7 4 0.

Durch die Verschiebung der Energiebénder ist die Anzahl der freien d-Zustédnde
in der Nédhe der FERMI-Kante fiir Elektronen mit SpinT und Spin| verschieden (Abb.
1.1). Aus Gl (1.3) wird direkt ersichtlich, dass dies zu unterschiedlichen Leitfahig-
keiten 0| # oy der beiden Spinrichtungen fiihrt. Bei einigen Ni- und Co-Legierungen
kann der so genannte Spin-Asymmetrie Parameter a = oy /0 groBer als 10 sein [10].

Durch Spin-flip Streuprozesse, bei denen Elektronen unter Umkehr ihres Spins
aus dem einen Teilband in das andere gestreut werden, wird « reduziert. Die Wahr-
scheinlichkeit fiir Spin-flip Streuung nimmt mit steigender Temperatur zu, was ver-
mutlich zur experimentell beobachteten Abnahme des Magnetowiderstands fiihrt
[42].

In Abb. 1.2 ist der Mechanismus des GMR-Effekts am Beispiel eines einfachen
Schichtsystems aus zwei ferromagnetischen Lagen (FM, z.B. Co) und einer nicht
magnetischen Zwischenschicht (NM, z. B. Cu) schematisch dargestellt. Die mittlere
freie Weglédnge der Elektronen (I =~ 10 nm) soll dabei grofler sein als die Schicht-
dicken, d. h. die Volumenstreuung kann vernachléssigt werden. Ohne angelegte Span-
nung bewegen sich die Leitungselektronen mit hoher Geschwindigkeit regellos in alle
Richtungen durch das Schichtsystem. Wird eine Spannung angelegt, so werden die
Elektronen in Richtung des elektrischen Feldes zusétzlich beschleunigt. Die Elektro-
nendrift ist als Strom messbar.

Das linke Bild von Abb. 1.2 zeigt die parallele Magnetisierung der beiden fer-
romagnetischen Schichten. Die Streuung an den Grenzflichen FM/NM ist fiir die
beiden Spinrichtungen unterschiedlich. Die Majoritatselektronen aus den Zustdnden
in der Ndhe der FERMI-Energie konnen sich weitgehend ungehindert zwischen FM
und NM bewegen, da die Bandstrukturen in FM und NM fiir diese Spinrichtung
vergleichbar sind (Abb. 1.1). Die Minoritétselektronen des FM finden dagegen im
NM nicht geniigend freie Zusténde; sie werden an der Grenzfliche FM /NM verstérkt
gestreut. Der Gesamtwiderstand des Systems ist jedoch klein, weil der Leitungskanal
der Minoritatselektronen das System gewissermaflen kurzschlief3t.

Ein anderes Bild zeigt sich, wenn die beiden FM antiparallel magnetisiert sind
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Abbildung 1.2: Schematische Darstellung der spinabhingigen Elek-
tronenstreuung bei paralleler und antiparalleler Magnetisierung zweier
ferromagnetischer Lagen (FM), die durch eine nicht magnetische Zwi-
schenschicht (NM) getrennt sind. Der Gesamtwiderstand wird als Par-
allelschaltung beider Leitungskanile interpretiert und ist bei paralleler
Magnetisierung der Schichten kleiner als bei antiparalleler.

(Abb. 1.2, rechts). Majoritatselektronen und Minoritétselektronen werden in diesem
Fall an den Grenzflichen FM/NM im Mittel gleich stark gestreut. Fiir beide Spin-
richtungen sind die resultierenden Leitfahigkeiten etwa gleich. Der Gesamtwider-
stand des Schichtsystems ist hoher als bei paralleler Magnetisierung der Schichten.

In beiden Fiéllen kann die Leitfdhigkeit des Gesamtsystems als Summe der ein-
zelnen, spinabhéngigen Leitfahigkeiten aufgefasst werden: o = oy + 0. Der Gesamt-
widerstand ist eine Parallelschaltung zweier spinabhéngiger Widersténde:

— ﬂ (1.4)

RT + R I

Der elektrische Widerstand des Systems héngt also von der relativen Orientie-

rung der Magnetisierungen der ferromagnetischen Lagen ab. Ein &ufleres Magnet-

feld kann die Magnetisierungen und damit gleichzeitig den elektrischen Widerstand
(Magnetowiderstand) dndern.

Es ist nun offensichtlich, dass fiir ein grofies AR/R-Verhéltnis die Spin-Asym-
metrie der Zustandsdichten moglichst grofl sein sollte. Spinunabhéngige Streupro-



10 1 Magnetowiderstand

zesse, z. B. an Verunreinigungen oder Defekten in den Schichten, miissen dagegen
minimiert werden.

Neben der hier dargestellten anschaulichen Erklarung mit Hilfe der Bandstruktu-
ren léasst sich die spinabhéngige Streuung auch quantenmechanisch beschreiben. Als
Beispiel sei das Modell von SLONCZEWSKI [17] genannt, in dem die spinabhéngige
Streuung ebener Wellen an einem Potentialwall behandelt wird. Die spinabhéingige
Streuung der Leitungselektronen an der Potentialbarriere wirkt wie ein Spinfilter,
wodurch die Elektronen je nach ihrem Spin an der Grenzfliche zur nicht magne-
tischen Schicht mehr oder weniger stark gestreut werden.

Die Hohe des messbaren Magnetowiderstands héangt u. a. von den Schichtdicken
des GMR-Systems ab. Mit zunehmenden Schichtdicken von FM und NM (dgy bzw.
dny) nimmt der Magnetowiderstandswert (AR/R) ab [1, 5]. Dieses Verhalten kann
als Folge der zunehmenden Wahrscheinlichkeit fiir spinunabhéingige Streuprozesse
bei steigender Schichtdicke verstanden werden. Insbesondere nimmt der GMR stark
ab, wenn die Schichtdicken groBer werden als die mittleren freien Wegliangen (1)
der Elektronen. In diesem Fall nimmt AR/R o exp (—dxm/Inm) ab [18]. Dabei ist
dxy die Dicke der nicht magnetischen Zwischenschicht und Iy die mittlere freie
Weglénge der Elektronen in der Zwischenschicht.

Bei steigender Temperatur (7') nimmt der Magnetowiderstandswert ebenfalls ab.
Experimentelle Ergebnisse weisen darauf hin, dass es im Wesentlichen durch Spin-
flip Streuung der Elektronen an Magnonen in den ferromagnetischen Schichten bei
hoheren Temperaturen zunehmend zur Durchmischung der Spins kommt [19]. Die
Spin-Asymmetrie nimmt demzufolge mit steigender Temperatur ab. Einen etwas
geringeren Einfluss hat die zunehmende Streuung an Phononen in der nicht magne-
tischen Zwischenschicht. In vielen Schichtsystemen wird ein ndherungsweise linearer
Zusammenhang zwischen AR/R und T beobachtet [19, 50].

1.3 GMR-Schichtsysteme

In Abschnitt 1.2 wurden die Voraussetzungen fiir den GMR-Effekt und dessen Wir-
kungsmechanismus beschrieben. Eine magnetfeldabhéngige Widerstandsénderung
kann demnach nur dann eintreten, wenn sich der Winkel zwischen den Magnetisie-
rungsrichtungen der ferromagnetischen Bereiche &ndert. Eine weitere Voraussetzung
fiir den Riesen-Magnetowiderstand sind Schichtdicken kleiner als die mittlere freie
Wegléinge der Ladungstriager. Bei GMR-Schichtsystemen betragen die Dicken der
ferromagnetischen Lagen typischerweise 1-5nm. Die nicht magnetischen Zwischen-
schichten sind dagegen nur 0,5-3 nm diinn, um die spinabhéngigen Streuprozesse in
der Zwischenschicht zu minimieren.

Damit die ferromagnetischen Materialien eine magnetische Vorzugsrichtung (An-
isotropie) erhalten, werden sie oft in einem Magnetfeld parallel zur Schichtebene
abgeschieden. Beim Aufwachsen der Schichten richten sich die magnetischen Mo-
mente der Atome im Feld aus. Es entsteht eine orientierte chemische Nahordnung,
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die dem Material eine einachsige (uniaxiale) magnetische Anisotropie induziert. Da-
durch wird sich die spontane Magnetisierung bevorzugt parallel oder antiparallel
zur so genannten magnetischen leichten Achse oder leichten Richtung ausrichten.
Die Achsen senkrecht zur leichten Achse werden magnetisch schwere Achsen bzw.
schwere Richtungen genannt. Liegt die leichte Achse in der Schichtebene, so spricht
man auch von in-plane Anisotropie oder in-plane Magnetisierung. Die magnetischen
Anisotropien in diinnen Schichten werden in Kapitel 2 ausfiihrlicher behandelt.

Generell kann zwischen zwei Formen von GMR-Systemen unterschieden werden:
magnetisch gekoppelte, die eine antiferromagnetische Austauschkopplung zwischen
den ferromagnetischen Schichten nutzen, und ungekoppelte Systeme, bei denen keine
magnetische Kopplung zwischen den ferromagnetischen Schichten vorhanden ist.

1.3.1 Antiferromagnetisch gekoppelte Systeme

Zur Erzielung einer antiparallelen Magnetisierung zweier ferromagnetischer Lagen
wird bei den gekoppelten Systemen die 1986 von GRUNBERG et al. [71] entdeckte
Zwischenschicht- Austauschkopplung ausgenutzt. Dabei handelt es sich um eine mag-
netische Austauschkopplung der ferromagnetischen Schichten iiber eine diinne nicht
magnetische Zwischenschicht. PARKIN et al. [52] fanden eine oszillatorische Abhén-
gigkeit der Kopplungsstirke von der Zwischenschichtdicke in Fe/Cr/Fe Schichtsys-
temen. Inzwischen wurde die oszillatorische Zwischenschichtkopplung fiir fast alle
Ubergangsmetalle und einige Legierungen nachgewiesen [53].

Die Austauschkopplung ist in Abhéngigkeit von der Zwischenschichtdicke pe-
riodisch ferro- oder antiferromagnetisch (Abb. 1.3). In Abhéngigkeit von der Zwi-
schenschichtdicke orientieren sich die Magnetisierungen zweier benachbarter ferro-
magnetischer Lagen entweder parallel (ferromagnetische Kopplung) oder antiparallel
(antiferromagnetische Kopplung). In manchen Systemen (z. B. Fe/Al/Fe) stellt sich
bei bestimmten Zwischenlagendicken auch eine 90° Orientierung ein [54]. Die Oszilla-
tionsperiodenlange betrégt fiir die meisten metallischen Zwischenschichtmaterialien
etwa 1 nm. Cr besitzt mit ca. 1,8 nm eine groflere Periodenlédnge. Systematische Un-
tersuchungen der Oszillationswellenlénge haben gezeigt, dass die Kopplungsstérke
von den 5d- iiber die 4d- bis zu den 3d-Metallen exponentiell mit der Anzahl an
d-Elektronen innerhalb einer Periode ansteigt [53]. Eine Abhéngigkeit der Oszilla-
tionsperiodenldnge und der Kopplungsstérke von der Kristallstruktur verschiedener
Ubergangsmetalle wurde dabei nicht gefunden [53].

Es existieren mittlerweile zahlreiche Theorien zur Beschreibung der Zwischen-
schicht-Austauschkopplung [55]. Einige Modelle basieren auf einer Wechselwirkung
der ferromagnetischen Schichten iiber die Leitungselektronen der Zwischenschicht.
Diese Wechselwirkung beruht auf der von RUDERMAN und KITTEL [50] eingefithrten
und spéter von KASUYA und YoOSIDA [57] erweiterten RKKY-Theorie der Wechsel-
wirkung lokalisierter magnetischer Momente iiber delokalisierte Elektronen. Nach
der RKKY-Theorie besteht fiir eine planare Geometrie der Zusammenhang [12]

J o< dyaysin (2mdan /A + @) (1.5)
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Abbildung 1.3: Stérke der oszillatorischen Zwischenschicht- Austausch-
kopplung fiir NiggCogg/Ru/NiggCogy Vielfachschichten als Funktion der
Ru-Schichtdicke. Aufgetragen sind Messwerte und eine Anpassungskurve
nach dem RKKY-Modell [12].

zwischen Kopplungsenergie (J) und der Dicke der nicht magnetischen Zwischen-
schicht (dny). Die Theorie sagt voraus, dass die Oszillationswellenldnge (Ag) mit
der Form der FERMI-Flichen des Zwischenschichtmaterials verkniipft ist [58].

Die gekoppelten GMR-Systeme nutzen die Tatsache, dass bei bestimmten Zwi-
schenlagendicken eine antiferromagnetische Austauschkopplung vorliegt. In diesem
Zustand sind die Lagen antiparallel magnetisiert und der elektrische Widerstand des
Systems ist maximal (vgl. Abb. 1.2). In einem &ufleren Magnetfeld, das stérker ist
als die Austauschkopplung, richten sich die Magnetisierungen parallel aus und der
Widerstand des Systems sinkt: gemessen wird ein magnetfeldabhéngiger Widerstand
(Magnetowiderstand).

In Vielfachschichtsystemen ist der Magnetowiderstandswert gréfler als in Dop-
pelschichten, was durch die erhéhte Zahl an Grenzflichen FM/NM erklarbar ist.
Typische Magnetowiderstandswerte (AR/R) von Vielfachschichten sind bis zu 70 %
in Co/Cu/Co Schichtsystemen bei Raumtemperatur. In Fe/Cr/Fe Systemen ist der
Effekt bei Raumtemperatur dagegen wesentlich kleiner. Allerdings werden bei tiefen
Temperaturen (4,2 K) Rekordwerte von AR/R =~ 200 % erreicht [59)].

Weitere Details zur Zwischenschicht-Austauschkopplung und deren theoretische
Beschreibung befinden sich z. B. in [10, 42, 54, 55, 58, 60, 61].
1.3.2 Spin-Valve Systeme

Die so genannten Spin-Valves (iibersetzt: Spin-Ventile) zeichnen sich dadurch aus,
dass die magnetische Austauschkopplung zwischen den ferromagnetischen Schichten
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durch die Verwendung dickerer Zwischenschichten weitgehend unterdriickt wird. Ty-
pische Zwischenlagendicken liegen bei diesen Systemen im Bereich von 2 bis 3nm.
Die Dicken der ferromagnetischen Schichten (dgyr) sind wie bei den gekoppelten Viel-
lagenstrukturen kleiner oder in der Gréflenordnung der mittleren freien Weglédnge
der Leitungselektronen, also 2nm < dpy < 5nm.

Pseudo Spin-Valves

Um einen Magnetowiderstandseffekt zu erhalten, muss es auch bei dieser Konfigu-
ration einen Magnetfeldbereich geben, in dem die ferromagnetischen Schichten an-
tiparallel magnetisiert sind. Bei geeigneter Wahl der Herstellungsbedingungen kann
man ferromagnetische Schichten eines Materials mit unterschiedlichen Koerzitivfeld-
starken (H.; # H.2) produzieren. Wahlweise kénnen auch zwei verschiedene Me-
talle mit unterschiedlichem H. verwendet werden, z. B. Co und NiFe [62]. Sind zwei
derartige Schichten durch eine geniigend dicke, nicht magnetische Zwischenschicht
getrennt, so sind sie magnetisch entkoppelt. Die Magnetisierungen der entkoppelten
Lagen séttigen bei unterschiedlichen Magnetfeldstirken. Die Magnetisierungskurve
zeigt dann eine stufenférmige Hysteresekurve (Abb. 1.4, links). Derartige Spin-Valve
Systeme werden als Pseudo Spin-Valves bezeichnet.

MM AR/R )
[ ]

= 0 \
>
HC,1 HC,2 H

Abbildung 1.4: Idealisierte Magnetisierungskurve (links) und Mag-
netowiderstandskurve (rechts) eines Spin-Valves mit unterschiedlichen
Koerzitivfeldstarken (H.; < Hcz2) der ferromagnetischen Lagen.

Der Verlauf der Magnetowiderstandskurve dieses Spin-Valve Systems ist in Abb.
1.4 (rechts) dargestellt. Der Magnetowiderstand ist maximal, wenn eine der beiden
Schichten ummagnetisiert ist und die andere nicht, also eine antiparallel Magneti-
sierung benachbarter Lagen vorliegt. Er ist dagegen klein, wenn die Lagen durch ein
duBeres Magnetfeld |H| > |H. | parallel ausgerichtet werden. Derartige Schichtsys-
teme mit zwei unterschiedlichen Koerzitivfeldstdrken wurden u. a. im Rahmen einer
inzwischen abgeschlossenen Diplomarbeit [62] in der Arbeitsgruppe untersucht.
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Spin-Valves mit antiferromagnetischen Schichten

Eine weitere Moglichkeit, die antiparallele Magnetisierung der ferromagnetischen
Schichten in einem Spin-Valve System zu erhalten, ist die magnetische Kopplung
einer der beiden Schichten an einen Antiferromagneten.? Die zweite ferromagne-
tische Lage ist durch eine nicht magnetische Zwischenschicht von der ersten getrennt
(Abb. 1.5, a).

Die Kopplung zwischen ferromagnetischer und antiferromagnetischer Schicht ist
so stark, dass die Ummagnetisierung der gekoppelten ferromagnetischen Schicht
erst bei relativ hohen Feldstédrken erfolgt. Die Schicht wird in ihrer Magnetisie-
rungsrichtung festgehalten, weshalb man auch von pinning bzw. einer gepinnten
Schicht (engl. pinned layer) spricht. Die antiferromagnetische Lage, durch die diese
Austauschkopplung hervorgerufen wird, heifit auch Pinning-Schicht (engl. pinning
layer). Durch die Austauschkopplung ist die Hysteresekurve der gepinnten Schicht
um den Betrag des Austauschfeldes (Hep,) verschoben (Abb. 1.5, b). Fiir den Effekt
der Austauschverschiebung existiert keine einheitliche Bezeichnung. Oft werden die
Begriffe Ezchange-Bias Effekt oder Austauschanisotropie verwendet (vgl. Abschnitt
2.3).

Die zweite ferromagnetische Schicht im Spin-Valve System ist nicht gepinnt.
Sie wird bereits bei Feldstiarken, die grofler sind als die Koerzitivfeldstéarke sind,
ummagnetisiert. Da diese Schicht durch die Zwischenschicht von der anderen mag-
netisch entkoppelt ist wird sie als freie Schicht (engl. free layer) bezeichnet.

Die Magnetisierungskurve (Abb. 1.5, b) zeigt, dass bei mittleren Feldstérken
(H < Hg) nur die Magnetisierung der freien Schicht vom &dufleren Magnetfeld
abhéngt, wodurch eine parallele und antiparallele Magnetisierung der ferromagne-
tischen Lagen moglich wird. Bei antiparalleler Ausrichtung ist der elektrische Wi-
derstand des Systems maximal und bei paralleler minimal (Abb. 1.5, ¢).

In Abb. 1.5 ist ebenfalls zu sehen, dass die Hysteresekurve der freien Schicht nicht
symmetrisch zur Null-Feldachse verlauft. Es tritt eine minimale Verschiebung zu ne-
gativen Feldstdrken um den Betrag H, auf. Dies ist die Folge einer schwachen mag-
netostatischen Kopplung zwischen den beiden ferromagnetischen Schichten. Diese
ferromagnetische Kopplung kann durch magnetische Oberflaichenmomente vermit-
telt werden, die sich bedingt durch eine korrelierte Rauigkeit an den Grenzflichen
Ferromagnet /Zwischenschicht gegeniiberstehen (engl. orange-peel coupling). Bei An-

27w 2Ty

nahme einer sinusférmigen Rauigkeit z(z,y) = —hsin ={* sin =¥ mit der Amplitude

h und der Wellenldnge A\ kann die Kopplungsenergie JJ nidherungsweise durch
h2
J = \/§7T2M82Te_2”\/§d/’\ (1.6)

ausgedriickt werden [63]. Dabei ist Mg die Sattigungsmagnetisierung der ferromag-
netischen Schichten und d die Dicke der nicht magnetischen Zwischenschicht.

2Der Kopplungsmechanismus wird in Abschnitt 2.3 genauer behandelt. An dieser Stelle soll nur
das Phanomen erwédhnt werden.
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a) Aufbau eines Spin-Valves mit antiferromagnetischer Schicht
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Abbildung 1.5: (a) Schichtfolge bei Spin-Valve Systemen mit Antifer-
romagnet. (b) Magnetisierungskurve und (c¢) Magnetowiderstandskurve
eines Co/Cu/Co/FeMn Spin-Valves. Der Magnetowiderstandswert be-
tragt AR/R ~ 8,4 %.

Zusétzlich kann bei sehr diinnen Zwischenschichtdicken eine ferromagnetische
Kopplung durch magnetische Briicken (engl. pinholes) zu diesem Effekt fithren [6/1—
|. Einen weiteren Beitrag zur Kopplung der beiden ferromagnetischen Schich-
ten liefert die Zwischenschicht-Austauschkopplung, die in Abhéngigkeit von der
Zwischenschichtdicke oszillierend ferromagnetisch oder antiferromagnetisch ist (vgl.
Abb. 1.3). Bei dem Spin-Valve System aus Abb. 1.5 betridgt die Dicke der Cu-Zwi-
schenschicht 2,4 nm, was zu einer schwachen ferromagnetischen Zwischenschicht-
Austauschkopplung fiihrt.

Durch ein vergleichsweise schwaches Magnetfeld kann die freie Schicht geséttigt
werden. Die zweite Schicht wird durch die Austauschkopplung in ihrer Magnetisie-
rungsrichtung festgehalten und bleibt dabei noch gesattigt. Ist ¢ der Winkel, den die
Magnetisierungsvektoren der beiden magnetisch geséttigten Schichten aufspannen,
so gilt: AR/R o« —cosp. In diesem Fall hingt der Magnetowiderstandswert nur
noch von der Richtung des dufleren Feldes relativ zur Magnetisierungsrichtung der
gepinnten Schicht ab. Aus diesem Zusammenhang wird deutlich, dass sich durch
Spin-Valve Systeme Drehwinkel-Sensoren realisieren lassen.
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Die Eigenschaften eines Spin-Valves héngen stark von den Herstellungsbedin-
gungen und natiirlich von den Materialien ab. Als ferromagnetische Schichten wer-
den meist Ubergangsmetalle bzw. Legierungen aus den Elementen Fe, Ni und Co
gewdhlt. Fiir die freie Schicht wird oft NigiFeyg (Permalloy) wegen des besonders
weichmagnetischen Verhaltens bevorzugt. Im Folgenden wird diese Legierung mit
dem Mischungsverhiltnis 81:19 (oder geringfiigig davon abweichend) vereinfacht als
NiFe bezeichnet. Co besitzt eine hohe Spinpolarisation der Leitungselektronen und
sorgt deshalb fiir hohe Magnetowiderstandswerte. Fiir die Anwendung in Sensoren
haben sich Legierungen aus Co und Fe durchgesetzt.

Die Streuprozesse in der Zwischenschicht sollten moglichst gering sein, um grofle
Widerstandsénderungen zu erreichen. Dies kann durch geeignete Wahl des Zwischen-
materials erreicht werden. Das Leitungsband des nicht magnetischen Materials muss
dem Leitungsband im ferromagnetischen Material angepasst sein. Als geeignet haben
sich die Edelmetalle Cu, Ag und Au erwiesen [08].

Eine Vielzahl an Moglichkeiten besteht bei der Wahl des antiferromagnetischen
Materials. In der letzten Zeit haben sich die antiferromagnetischen Legierungen
FeMn, NiMn, IrMn, PtMn sowie oxidische Antiferromagnete wie NiO und a-Fe,O3
als geeignete Kandidaten herausgestellt. Auch {iber kompensierte Ferrimagneten wie
TbCo wird diskutiert [69]. Die thermische, magnetische und auch die chemische Sta-
bilitat des Schichtsystems héngen von der Wahl des antiferromagnetischen Materials
ab. Der Antiferromagnet sollte deshalb folgende Anforderungen erfiillen:

e hohe NEEL-Temperatur — thermische Stabilitit
e hohe, zeitlich konstante Austauschverschiebung — magnetische Stabilitét

e hohe Korrosionsbesténdigkeit — chemische Stabilitét

Gerade wegen der hohen chemischen Resistenz ist der Einsatz oxidischer Antiferro-
magnete erstrebenswert.

In Abb. 1.6 sind verschiedene Schichtstrukturen fiir Spin-Valve Systeme darge-
stellt. Die einfachsten Systeme sind vierlagig: antiferromagnetische Pinning-Schicht
(AF), gepinnte ferromagnetische Schicht (p-FM), nicht magnetische Zwischenschicht
(NM) und freie ferromagnetische Schicht (f-FM). Wird die AF-Schicht zuletzt auf-
gebracht, so nennt man die Struktur Top Spin- Valve. Werden die anderen Schichten
auf der AF-Lage deponiert, dann spricht man von einem Bottom Spin-Valve.

Besonders hohe Magnetowiderstandswerte zeigen die symmetrischen Anordnun-
gen. Hier liegt die freie Schicht zwischen zwei gepinnten Schichten. Infolgedessen
gibt es mehr Grenzfldchen fiir die spinabhéngige Streuung. Hochste Magnetowider-
standswerte werden in symmetrischen NiO/Co/Cu Spin-Valves mit AR/R ~ 21 %
gemessen [19, 71]. Dies wird u.a. auf die Reflexion der Elektronen an den Grenz-
flichen zu den oxidischen Schichten zuriickgefiithrt [20, 72].

Eine Moglichkeit zur Erhohung des Magnetowiderstandswerts bietet das inter-
face engineering (Abb. 1.6, rechts). Dabei wird eine zweite nur wenige Angstrom
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Abbildung 1.6: Typische Schichtstrukturen fiir Spin-Valve Systeme
(nach [70]).

(1A = 0,1 nm) dicke Schicht eines ferromagnetischen Materials mit hoher Spin-
polarisation an die Grenzfliche zum NM gebracht. Ziel ist es, die spinabhéngige
Grenzflachenstreuung und damit den Magnetowiderstand zu erhéhen. Das Einbrin-
gen diinner Co-Lagen hat sich als vorteilhaft erwiesen [66].

Die Erhohung des Magnetowiderstandswertes von Spin-Valves durch so genann-
te Nano-Ozxide Layers (NOL) wurde kiirzlich erfolgreich demonstriert [0, 73-75].
Der Magnetowiderstandswert wurde durch kurze Oxidation der ferromagnetischen
Schichten (an der von der Zwischenschicht abgewandten Seite) mehr als verdop-
pelt [74]. Es wird angenommen, dass die Elektronen an den nur 1-2nm diinnen
Oxidschichten reflektiert werden. Die Grenzflichen FM/NM werden von den re-
flektierten Elektronen wiederholt durchquert, was zur Verstarkung des GMR fiihrt.
Die Erhéhung des GMR durch Spiegelung von Leitungselektronen an oxidischen
Schichten wurde bereits zuvor an symmetrischen NiO Spin-Valve Systemen gezeigt

[19, 71, 70].

Verbreitet sind mittlerweile Spin-Valves mit so genannten kiinstlichen Antifer-
romagneten (engl. Artificial Antiferromagnet, AAF'). Bei diesen Strukturen besteht
der Antiferromagnet aus zwei oder mehr ferromagnetischen Lagen, die durch nicht
magnetische Zwischenschichten getrennt sind. Die Zwischenschichtdicke wird derart
gewahlt, dass sich eine starke antiferromagnetische Zwischenschicht-Austauschkopp-
lung einstellt (s. Abschnitt 1.3.1). Schichtsysteme mit AAF zeichnen sich insbeson-
dere durch eine hohe thermische Stabilitét aus [77].

Spin-Valve Systeme haben aufgrund ihrer hohen Feld-Sensitivitdt und hoher
AR/R-Verhiltnisse inzwischen eine enorme Bedeutung fiir kommerzielle Anwen-
dungen gewonnen. Als Sensoren in den Lesekopfen von Festplatten werden sie seit

Ende der 1990er Jahre eingesetzt und ermdoglichten eine drastische Steigerung der
Speicherdichte (siehe z. B. [78]).
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1.4 Weitere Magnetowiderstandseffekte

Die Entdeckung des GMR-Effekts und sein enormes Anwendungspotential haben
in den letzten 15 Jahren dazu gefiihrt, dass sich viele Wissenschaftler und Firmen
mit dem Thema Magnetowiderstand beschéaftigt haben. Im Zuge der Forschungs-
aktivitdten wurden weitere Magnetowiderstandseffekte entdeckt, die zum Teil neue
physikalische Fragestellungen aufgeworfen haben, aber auch ganz neue Anwendungs-
felder erdffnen. Im Folgenden sollen diese Effekte kurz vorgestellt werden.

Hall-Effekt:  Dieser von EDWIN H. HALL bereits 1879 entdeckte Effekt beruht
auf der LORENTZ-Kraft F, = ¢(7 x B), die auf bewegte elektrische Ladungen in
einem Magnetfeld wirkt. Dabei ist ¢ die elektrische Ladung, v die Geschwindigkeit
der Ladungstriager und B die magnetische Flussdichte. In einer stromdurchflossenen
Probe wirkt die Kraft Fj, senkrecht zur Strom- und Magnetfeldrichtung und lenkt
die Ladungstréiger von ihrer Bewegungsrichtung ab. Mit steigender Magnetfeldstérke
nimmt der wirksame Leitungsquerschnitt ab und der so genannte HALL-Widerstand
(Ry) steigt.

Die HALL-Spannung, die senkrecht zur Stromrichtung gemessen wird, ist

AuBI _ BI

Un = In d ned

(1.7)

Dabei ist Ay der HALL-Koeffizient, B die magnetische Flussdichte, I die Stromstér-
ke, d die Dicke der Probe, n die Ladungstragerdichte und e die Elementarladung.

Aufgrund der hohen Ladungstrigerdichte n ~ 10?3 cm™3 (Cu) ist die messba-
re HALL-Spannung in Metallen nur sehr klein, was direkt aus Gl. (1.7) ersichtlich
ist. Die relative Widerstandsénderung liegt deshalb im Bereich weniger Promille.
Groflere HALL-Spannungen werden bei Halbleitern gemessen. In Eigenhalbleitern
(undotiertes Material) betriigt die Ladungstriigerdichte nur n ~ 10 ecm™ (Si)
und in dotierten Halbleitern sind n ~ 10'® e¢m™2 typisch, wodurch gréfiere HALL-
Spannungen moglich sind.

Vorteil der HALL-Elemente (auch HALL-Generatoren genannt) ist der, bei kon-
stanter Stromstérke, in weiten Bereichen lineare Zusammenhang zwischen HALL-
Spannung und magnetischer Flussdichte (Gl. 1.7). Die meisten Instrumente zur
Magnetfeld-Messung (GAUSs-Meter) arbeiten mit HALL-Sonden.

Anisotroper Magnetowiderstand (AMR): Der AMR-Effekt beschreibt die An-
derung des elektrischen Widerstands in Abhéngigkeit von der relativen Orientierung
zwischen Magnetisierung und Stromrichtung. Der Magnetowiderstandswert (AR/R)
liegt im Prozent-Bereich.

Bei ferromagnetischen Schichten wird beobachtet, dass der elektrische Wider-

stand (R) von der relativen Orientierung zwischen Stromdichte () und Magnetisie-

—

rung (M) abhéngt. Liegen Magnetisierungs- und Stromrichtung in der Schichtebene,
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so kann der AMR rein phdnomenologisch durch
R(Y) = R(n/2) + AR cos®J (1.8)

beschrieben werden [79]. Dabei ist AR die maximale Widerstandsidnderung und
¥ der Winkel, den j und M aufspannen. Der Widerstand wird demnach maximal,
wenn j und M parallel bzw. antiparallel orientiert sind. Ist die Probe in magnetische
Doménen aufgeteilt, so gilt die Beziehung (1.8) fiir jede Doméne einzeln.

—

Durch ein duBeres Magnetfeld (H) kann die Magnetisierung (M) einer Probe
beeinflusst werden. Bei konstanter Stromrichtung (7) ist damit eine Anderung des
Winkels ¥ in Abhéngigkeit vom Magnetfeld moglich. Nach Gl. (1.8) bedeutet das
eine magnetfeldabhingige Anderung des elektrischen Widerstands der Schicht. Der
Verlauf der Magnetowiderstandskurve R(H) wird davon abhéngen, ob der Strom
bei der Widerstandsmessung parallel oder senkrecht zum Magnetfeld fliefit. Bei par-
alleler Orientierung spricht man von einer longitudinalen Messanordnung und bei
senkrechter Orientierung von einer transversalen Messanordnung. Fiir die beiden
Geometrien werden deshalb getrennte Magnetowiderstandswerte angegeben.

Als physikalische Ursache des AMR gilt die Spin-Bahn-Wechselwirkung. Theo-
retische Beschreibungen des Effekts findet man u.a. in [30, 81]. Vereinfacht ausge-
driickt bewirkt die Spin-Bahn-Kopplung in einem Ferromagneten einen zusétzlichen
Beitrag zum magnetischen Moment und es kommt es zu einer Asymmetrie der
Elektronenorbitale [15]. Die Asymmetrie der Wellenfunktionen spiegelt sich in einer
rdumlich anisotropen Leitfahigkeit des Metalls wider. Die héchsten Magnetowider-
standswerte werden bei ferromagnetischen Legierungen aus Ni-Fe oder Ni-Co mit
bis zu 5 % gemessen [12].

Tunnel-Magnetowiderstand (TMR): In TMR-Systemen sind ferromagnetische
Schichten durch diinne Isolatorschichten (z.B. 1-2 nm Aly,O3) getrennt. Wihrend
der GMR auf der spinabhéngigen Streuung der Leitungselektronen beruht, wird der
TMR durch das spinabhéngige Tunneln der Elektronen durch die Isolatorschicht ver-
ursacht. Bei paralleler Magnetisierung der ferromagnetischen Schichten ist die Wahr-
scheinlichkeit fiir das Tunneln von Elektronen durch die Potentialbarriere gréfler als
bei antiparalleler Magnetisierung.

Der TMR-Wert wird analog zum GMR-Wert definiert (Gl. 1.2). Die gemessenen
Widerstandsénderungen sind dhnlich oder groer als beim GMR-Effekt [32].

Theoretische Modelle zum spinabhéngigen Tunneln von Elektronen durch diinne
Isolatorschichten [33] existierten schon lange vor der ersten experimentellen Be-
obachtung in Diinnschichtsystemen bei tiefen Temperaturen [31]. Aufgrund verbes-
serter Préparationsverfahren und vermutlich auch stimuliert durch die Erkenntnisse
iiber den GMR-Effekt wurde der Tunnel-Magnetowiderstand 1995 auch bei Raum-
temperatur gemessen [35, 30].

Ahnlich wie beim GMR-Effekt existiert auch fiir den TMR-Effekt derzeit noch
keine umfassende Theorie, die alle experimentell beobachteten Phénomene be-
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schreibt [37]. Ubersichtsartikel zum TMR-Effekt und dessen theoretischer Beschrei-
bung sind u.a. [88-91].

Fiir die Anwendung gewinnt der TMR-Effekt zunehmend an Bedeutung. Gerade
bei der Entwicklung zukiinftiger magnetischer Arbeitsspeicher (engl. Magnetic Ran-
dom Access Memory, MRAM ) wird verstérkt mit Tunnelelementen gearbeitet. Prin-
zipiell sind zwar sowohl GMR- als auch TMR-Systeme fiir den Einsatz in MRAMs
geeignet, jedoch hilt man TMR-Elemente fiir die bessere Wahl. Der Grund dafiir ist,
dass der Magnetowiderstandswert (AR/R) beim TMR-Effekt nicht von der lateralen
Grofle des einzelnen Bauelements abhéngt, was fiir eine hohere Integrationsfiahigkeit
spricht.

Kolossaler Magnetowiderstand (CMR): Sehr starke Magnetfelder (einige Tes-
la) konnen bei manchen Festkorpern einen Phaseniibergang vom elektrischen Lei-
ter zum Isolator verursachen. Dabei beeinflusst das Magnetfeld die Energiebander
eines Metalls mit sehr schmalem Leitungsband derart, dass die Streuung der Lei-
tungselektronen stark zunimmt. Es handelt sich um einen intrinsischen Effekt, der
iiberwiegend bei Materialien auf Manganoxid-Basis wie LaXMnOg3 mit X = Ca, Sr
oder Ba beobachtet wird. Der 1993 entdeckte CMR-Effekt [92] zeigt Magnetowider-
standswerte von mehreren 100 %. Eine Ubersicht befindet sich in [03].

Bisher haben sich fiir den CMR-Effekt noch keine technischen Anwendungen
gefunden [13], da die erforderlichen Feldstirken sehr grofl sind.

Gigantische Magnetoimpedanz (GMI): Der GMI-Effekt wurde 1992 entdeckt
und ist ein reiner Wechselstromwiderstand, der die Impedanz des Leiters verdndert.
Da sich der Stromfluss bei hohen Wechselstromfrequenzen im &dufleren Bereich des
Leiters konzentriert (Skineffekt), ldsst sich die Permeabilitdt und damit die Impe-
danz durch ein duleres Magnetfeld beeinflussen. Die grofiten Impedanzénderungen
von 360 % wurden bei FeSij g3 gemessen [94].



Kapitel 2

Magnetische Anisotropien

Im Allgemeinen versteht man unter dem Begriff der Anisotropie die Richtungsab-
héangigkeit physikalischer Eigenschaften eines Systems. Eine magnetische Anisotropie
liegt vor, wenn die freie Energie eines magnetischen Systems von der Richtung der
Magnetisierung bzw. der Untergitter-Magnetisierung abhéngt. Eine Energie dieser
Art wird Anisotropieenergie genannt.

Ohne &dufleres Magnetfeld richten sich die magnetischen Momente bevorzugt
parallel /antiparallel zu den so genannten leichten Achsen bzw. leichten Richtungen
der Magnetisierung aus. Diese Orientierung ist energetisch giinstiger. Die energetisch
ungiinstigen Achsen/Richtungen werden als schwere Achsen bzw. schwere Richtun-
gen bezeichnet. In kristallinen Systemen (Festkorpern) werden die Richtungen der
Anisotropieachsen oft durch den Aufbau des Kristallgitters bestimmt.

In den Abschnitten 2.1 und 2.2 werden die uniaxialen Anisotropien in einzelnen
ferromagnetischen bzw. antiferromagnetischen Schichten kurz erldutert. Die unidi-
rektionale Anisotropie (Austauschanisotropie), die in Schichtsystemen aus Ferro-
magnet und Antiferromagnet beobachtet wird und in dieser Arbeit eine wichtige
Rolle spielt, wird in Abschnitt 2.3 ausfiihrlich behandelt.

2.1 Anisotropien in ferromagnetischen Schichten

In ferromagnetischen Schichten werden oft einachsige Anisotropien beobachtet. Die
Anisotropieenergie, die zur Ausrichtung der Magnetisierung fiihrt, setzt sich aus ver-
schiedenen Anteilen zusammen. Die wesentlichen Mechanismen, die zu Anisotropien
in magnetischen Schichten fithren kénnen, werden im Folgenden kurz vorgestellt.

Magnetokristalline Anisotropie: Bedingt durch die Symmetrie des Kristallgit-
ters nehmen die magnetischen Momente in einem kristallinen Festkorper be-
vorzugt die Richtungen ausgezeichneter Kristallachsen ein. Im einfachsten Fall
resultiert eine einachsige (uniaxiale) Anisotropie. Zum Beispiel richten sich die
Spins in einkristallinem Kobalt bevorzugt parallel zur ¢-Achse des Kristallgit-
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ters aus [95]. Der physikalische Grund fiir diese Anisotropieenergie ist die Spin-
Bahn-Kopplung der Elektronen. Durch die Spin-Bahn-Kopplung beeinflusst
die Anordnung der Atome im Kristallgitter (Kristallsymmetrie) den Spin der
Elektronen. Da die Magnetisierung in den ferromagnetischen Metallen durch
den Spin der Elektronen getragen wird, spiegelt sich die Kristallsymmetrie in
der Magnetisierung wider. Der Beitrag zur magnetokristallinen Anisotropie
aufgrund der magnetostatischen Wechselwirkung zwischen den magnetischen
Momenten ist dagegen vernachlissigbar klein [96].

Formanisotropie: Bei ferromagnetischen Materialien kann die duflere Form eine

Anisotropie hervorrufen. An den Grenzflichen eines magnetisierten Korpers
entstehen freie magnetische Pole. Diese Pole verursachen im Inneren des
Korpers das so genannte entmagnetisierende Feld, das der Magnetisierung des
Korpers entgegen wirkt und diese dadurch reduziert. Durch die magnetostati-
sche Wechselwirkung der magnetischen Momente mit dem entmagnetisieren-
den Feld entsteht ein zusétzlicher Energiebeitrag: die Entmagnetisierungsener-
gie. Die Dichte der Entmagnetisierungsenergie wird in diinnen Schichten aus
EForm = — 340 Ms sin® ¢ berechnet [97]. Dabei ist o die magnetische Feldkon-
stante, Mg die Sattigungsmagnetisierung und ¢ der Winkel zwischen Mg und
der Schichtnormalen. Das System ist bestrebt, die Entmagnetisierungsenergie
zu minimieren. Ohne ein dufleres Magnetfeld wird die Magnetisierung deshalb
bevorzugt in der Schichtebene liegen.

Grenzflichenanisotropie: Bei sehr diinnen Schichten kann die Existenz von

Grenzflichen einen Anisotropiebeitrag hervorrufen, der eine Magnetisierungs-
richtung senkrecht zur Schichtebene begiinstigt. Die Ursache dieser Anisotro-
pie liegt im Bruch der Kristallsymmetrie an den Grenzflachen eines Festkor-
pers [08]. Wie bei der magnetokristallinen Anisotropie hat die Symmetrie des
Kristallgitters aufgrund der Spin-Bahn-Kopplung einen Einfluss auf die Aus-
richtung der Spins und damit auf die Magnetisierungsrichtung. Mit steigen-
der Schichtdicke nimmt der Beitrag der Grenzflichenanisotropie zur gesamten
Anisotropie ab und die Anisotropiebeitriage des Volumens dominieren. Typi-
scherweise spielt die Grenzflichenanisotropie erst bei Schichtdicken unter 2 nm
ein Rolle.

Induzierte Anisotropie: Durch das Aufheizen (Tempern) und Abkiihlen eines

ferromagnetischen Korpers in einem Magnetfeld oder unter Anwendung me-
chanischer Spannungen kann dem Material eine Vorzugsrichtung der Magneti-
sierung aufgepriagt werden. Bei diinnen Schichten kann diese Anisotropie auch
durch die Anwesenheit eines Magnetfeldes wihrend des Schichtwachstums her-
vorgerufen werden. Man nimmt an, dass die Anisotropie durch Ausrichtung
und Platzwechsel von Atomen und Atom-Paaren im dufleren Magnetfeld ver-
ursacht wird. Das Modell der Ausrichtung von Atom-Paaren wird insbesonde-
re zur Deutung der induzierten Anisotropie in ferromagnetischen Legierungen
herangezogen [99, 100].
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Magnetostriktion: Die Magnetostriktion oder magnetoelastische Anisotropie be-
schreibt die Formverédnderung eines Materials durch ein Magnetfeld. Umge-
kehrt kann eine Formverdnderung durch mechanische Spannungen auch eine
Anderung der Magnetisierungsrichtung bewirken, was einer zusétzlichen An-
isotropieenergie, der magnetoelastischen Energie, entspricht. Die physikalische
Ursache fiir die Magnetostriktion ist die Spin-Bahn-Kopplung der Elektro-
nen. Durch die indirekte Kopplung der Spins an das Kristallgitter fiithrt eine
Anderung der Magnetisierungsrichtung zu Verzerrungen des Gitters und um-
gekehrt. Eine makroskopische Gestaltsinderung (z. B. eine Langendnderung)
wirkt sich dadurch auf die Ausrichtung der Spins und damit auf die Magneti-
sierungsrichtung aus.

Die einzelnen Beitréige zur uniaxialen Anisotropieenergie werden in der effektiven
uniaxialen Anisotropiekonstanten (KT) zusammengefasst. Die Energiedichte (£) der
Gesamtanisotropie kann bei reiner uniaxialer Anisotropie durch

e(p) = K sin? (2.1)

ausgedriickt werden, wenn ¢ der Winkel zwischen dem Magnetisierungsvektor und
der Schichtnormalen ist. Bei KT < 0 liegt die Magnetisierungsrichtung bevorzugt
in der Schichtebene (¢ = 90° oder ¢ = 270°). Ist KT > 0 so wird die Mag-
netisierung senkrecht zur Schichtebene vorgezogen (¢ = 0° oder ¢ = 180°). Die
Konstante K¢ wird hiufig auch einfach als uniaziale Anisotropickonstante (K,)
bezeichnet. Experimentell kann die Anisotropiekonstante durch Messung des Um-
magnetisierungsverhaltens (Kapitel 5) oder durch Messung des Richtmoments bei
Anderung der Magnetisierungsrichtung (z. B. Torsions-Schwingungs-Magnetometer,
Ferromagnetische Resonanz) bestimmt werden [101].

Bei der Herstellung der Schichtsysteme, die im Rahmen dieser Arbeit untersucht
wurden, war ein Magnetfeld parallel zur Schichtebene angelegt, um die leichte Rich-
tung der Anisotropie durch das Magnetfeld auszurichten (induzierte Anisotropie).
Alle ferromagnetischen Schichten hatten dadurch eine bevorzugte Magnetisierungs-
richtung in der Schichtebene.

Bei den hergestellten ferromagnetischen Schichten handelt es sich um polykris-
tallines Material, in dem die Kristallite niherungsweise statistisch verteilt sind.! Die
Beitriage zur magnetokristallinen Anisotropie heben sich bei vollkommen zufélliger
Orientierung der Kristallite im Mittel gegenseitig auf. Makroskopisch betrachtet
kann dadurch die magnetokristalline Anisotropie vernachlassigt werden. Die Grenz-
flichenanisotropie spielt bei einer Schichtdicke der Ferromagnete von 5 nm ebenfalls
kaum eine Rolle. Die wesentlichen Beitrige zur Anisotropie in den untersuchten
ferromagnetischen Schichten werden demnach durch die Formanisotropie und indu-
zierte Anisotropie erzeugt.

'Dabei wird vorausgesetzt, dass die Schichten keine starke Texturierung aufweisen.
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2.2 Anisotropien in antiferromagnetischen
Schichten

Einen Antiferromagneten kann man sich im einfachsten Fall durch zwei gegeneinan-
der verschobene Untergitter mit entgegengesetzten Magnetisierungsrichtungen vor-
stellen. Die Spins der Untergitter heben sich wechselseitig auf, so dass makroskopisch
keine Magnetisierung gemessen wird.

Die Mechanismen, die zur Anisotropie
in antiferromagnetischen Materialien fiihren,
sind im Prinzip die gleichen wie bei den Fer-
romagneten [100]. Beitrdge zur Anisotropiee-
nergie von der Formanisotropie treten bei An-
tiferromagneten allerdings nicht auf, weil kei-
ne makroskopische Magnetisierung vorhan-
den ist und deshalb auch kein entmagnetisie-
rendes Feld auftritt.

Das antiferromagnetische Nickelmonoxid
(NiO), das in dieser Arbeit eine wichtige Rol-
le spielt, besitzt eine Kristallstruktur vom
NaCl-Typ. Die positiven Ni-lonen bilden ein
kubisch flichenzentriertes (fcc) Gitter, wobei
die Austausch-Wechselwirkung zwischen den
zweit-nichsten Nachbarn dominiert [100]. Die
starke antiferromagnetische Kopplung zwi-
schen zwei Nickel-Ionen kommt durch den so genannten Superaustausch zustande.
Dabei handelt es sich um eine indirekte Kopplung, die iiber ein dazwischen liegen-
des Sauerstoff-Ion erfolgt. Eine anschauliche Erklarung der Mechanismen, die zum
Superaustausch fithren, befindet sich in [13].

Abbildung 2.1: Spin-Anordnung in
NiO. Die Sauerstoff-Atome sind nicht
eingezeichnet [13].

Im NiO liegen die Spins parallel in den (111)-Ebenen und antiparallel zu den
Spins der benachbarten Ebenen (Abb. 2.1). Die Energie der magnetischen dipola-
ren Wechselwirkung ist bei dieser Konfiguration am niedrigsten [102]. Die parallele
bzw. antiparallele Ausrichtung der Spins innerhalb der (111)-Ebenen wird auf eine
Kontraktion des Kristallgitters in Richtung der [111]-Achse unterhalb der NEEL-
Temperatur zuriickgefithrt [100]. Durch diese Kontraktion wird der Abstand zwi-
schen den antiferromagnetisch gekoppelten Spins verkiirzt, wodurch die Energie des
Spin-Systems verringert wird. Diese Kontraktion ist experimentell nachweisbar und
duBert sich in einer leichten Verzerrung des Kristallgitters unterhalb der NEEL-Tem-
peratur, die fiir NiO Ty ~ 520 K betragt.

Durch die Kontraktion des Kristallgitters wird eine ausgezeichnete Achse im
System erzeugt. Diese Kontraktion liefert einen Beitrag zur Anisotropie im NiO.
Experimentelle Analysen mittels Antiferromagnetischer Resonanz haben ergeben,
dass fiir NiO die uniaxiale Anisotropiekonstante K, ~ —500 mJ/cm? ist [100].
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2.3 Austauschanisotropie

2.3.1 Der Exchange-Bias Effekt

Uber das Phianomen der Austauschanisotropie wurde zuerst 1956 von MEIKLEJOHN
und BEAN berichtet [3, 9]. In feinen, teilweise oxidierten Co-Teilchen fanden sie eine
Verschiebung der Hysteresekurve entlang der Feldachse. Sie fithrten diesen Effekt
auf eine ,,neue magnetische Anisotropie* zuriick.

Die Austauschanisotropie wird beobachtet, wenn ein System, in dem Grenz-
flichen zwischen antiferromagnetischen und ferromagnetischen Bereichen existieren,
von einer Temperatur iiber der NEEL-Temperatur des Antiferromagneten (7 > Ty)
in einem statischen Magnetfeld auf eine Temperatur T" < Ty abgekiihlt wird. Al-
ternativ kann die Austauschkopplung auch durch andere Einfliisse hervorgerufen
werden, z. B. durch Schichtabscheidung im Magnetfeld.

P : : :
€ 2 ;____
ﬁ 1| . Typische
5 1} Schichtsystem Materialien
> Heb
5 0 l i Ferromagnet Fe, CO, N|, NiFe, CoFe
(0] I
K2} . ) i
2 s | Glas/NiO/Fe
———

=

—1‘0 é 0 é 1‘0

Magnetfeld / kA/m

Abbildung 2.2: Magnetisierungskurve eines NiO(50nm)/Fe(5nm)
Schichtsystems. Durch die Austauschanisotropie ist die Hysteresekur-
ve der Fe-Schicht um den Betrag der Exchange-Bias Feldstirke (Hep)
verschoben, weshalb man auch von Austauschverschiebung spricht.

Die Wirkung der beobachteten Austauschanisotropie ist vergleichbar mit einem
zusétzlichen Magnetfeld, das die Magnetisierung eines Ferromagneten bevorzugt in
eine Raumrichtung ausrichtet. Bei dem Effekt handelt es sich also um eine unidi-
rektionale Anisotropie, die durch eine magnetische Kopplung zwischen Ferromagnet
(FM) und Antiferromagnet (AF) hervorgerufen wird. Das angenommene Feld, wel-
ches zur Verschiebung der Hysteresekurve fiihrt, wird als Ezchange-Bias Feld (Hey,),
Pinning-Feld oder Austausch-Feld bezeichnet (Abb. 2.2). Eine einheitliche Bezeich-
nung hat sich noch nicht etabliert. Bei den meisten Systemen AF/FM kommt es
durch die Austauschanisotropie auerdem zu einer erhéhten Koerzitivfeldstéirke (H.,)

des FM [21, 103].

Die Austauschanisotropie wird in magnetischen Systemen beobachtet, in denen
Grenzflachen zwischen antiferromagnetischen und ferromagnetischen Bereichen exis-
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tieren. Dabei kann es sich z. B. um feine ferromagnetische Partikel handeln, die von
einer antiferromagnetischen Hiille umgeben sind [3, 9]. Auch in inhomogenen Mate-
rialien und Mischungen, bei denen die Grenzflache AF/FM nicht klar definiert ist,
wird ein Exchange-Bias Effekt beobachtet [21]. AuBlerdem besteht die Moglichkeit,
ferromagnetische Teilchen, Cluster oder Schichten auf antiferromagnetischen Ein-
kristallen zu préparieren. Bei diesen Systemen sind die Grenzflichen AF/FM sehr
genau definiert und leicht zu manipulieren. Die meisten Experimente zur Austausch-
anisotropie wurden jedoch mit diinnen Schichten durchgefiihrt. Zur Herstellung die-
ser Schichtsysteme existieren weit entwickelte Verfahren (Aufdampfen, Kathoden-
zerstaubung, Epitaxie, Laserablation etc.), mit denen wohl definierte Schichten und
Grenzflachen geschaffen werden koénnen.

Der Exchange-Bias Effekt wurde inzwischen fiir eine Vielzahl an Materialkom-
binationen aus AF und FM nachgewiesen und untersucht. Der Effekt wurde bei
oxidischen (z.B. NiO, CoO, Fe,O,) und metallischen AF (z. B. FeMn, NiMn, IrMn,
PtMn) sowie in Metall-Fluoriden und -Nitriden (z. B. FeFy, MnF,, CrN) gefunden.
Auch in Systemen FM /Ferrimagnet, AF /Ferrimagnet und Ferrimagnet /Ferrimagnet
konnten Austauschverschiebungen gemessen werden. Eine ausfiihrliche Ubersicht
der bisher erforschten Systeme und Materialien sowie der Untersuchungsmethoden
erhdlt man in [21, ).

Schichtdickenabh angigkeit

Bei allen Schichtsystemen wird eine Abhéngigkeit der Exchange-Bias Feldstérke
(Hep) von der Dicke der ferromagnetischen Schicht (dgy) gemessen (Abb. 2.3, links)
[104-106]:

Hep, o< 1/dpyr. (2.2)

Diese Abhéngigkeit deutet darauf hin, dass der Exchange-Bias Effekt seine Ursache
an der Grenzfliche AF/FM hat und es sich um einen Grenzfiicheneffekt handelt. Fir
die Koerzitivfeldstirke (H.) wird die gleiche Abhéngigkeit (H. o< 1/dpy) gemessen.

Fiir die Abhéngigkeit der Exchange-Bias Feldstérke von der Dicke der antiferro-
magnetischen Schicht (Abb. 2.3, rechts) ldsst sich keine einfache Beziehung angeben.
Erste analytische Modelle zur Beschreibung der Schichtdickenabhéngigkeit wurden
kiirzlich aufgestellt und mit experimentellen Daten erfolgreich verglichen [107].

Generell wird beobachtet, dass eine gewisse Mindestdicke der antiferromagne-
tischen Schicht (einige Nanometer) erforderlich ist, um den Exchange-Bias Effekt
hervorzurufen [105]. Ab einer Dicke von etwa 10-30 nm erreicht H, fiir die meisten
AF einen Sattigungswert [104, : |]. Wann genau dieser Wert erreicht wird,
héngt stark vom Material und der Mikrostruktur des AF ab (Abb. 2.3, rechts). Bei
derartigen Messungen an polykristallinen AF muss jedoch beachtet werden, dass sich
mit der Schichtdicke auch meistens weitere Eigenschaften (z. B. Korngrofien, Oberflé-
chen-Rauigkeit) des AF #indern, was zu unerwiinschten Uberlagerungen der Effekte
fithren kann. Es wird vermutet [21], dass derartige strukturelle Anderungen fiir die
in manchen Systemen beobachtete Abnahme von Hg,, nach dem Uberschreiten einer
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Abbildung 2.3: Abhingigkeit der Exchange-Bias Effekts (Hgp,) von der
Schichtdicke tpy; des Ferromagneten (links) und tpp des Antiferromag-
neten (rechts) fiir die Schichtsysteme NiFe/FeMn (A), NiFe/NiMn (e)
und NiO/NiFe (o) [104]. Es ist 1 Oe ~ 80 A/m.
gewissen Dicke des AF [104, 110], verantwortlich sind (Abb. 2.3, rechts).

Kristallinit at und Kristallorientierung des Antiferromagneten

Da es sich bei der Austauschanisotropie offenbar um einen Grenzflicheneffekt han-
delt, liegt die Vermutung nahe, dass die Orientierung der Spins bzw. magnetischen
Momente an der Grenzfliche einen entscheidenden Einfluss auf die Exchange-Bias
Feldstarke hat. Je nach Orientierung des Kristallgitters bilden verschiedene Kris-
tallebenen mit unterschiedlichen Spin-Konfigurationen die Oberfliche des AF. Die
Spins konnen parallel zur Oberflache liegen (in-plane) oder senkrecht zu dieser (out-
of-plane) wie in Abb. 2.4 schematisch dargestellt. Experimente haben gezeigt, dass
fiir reine out-of-plane Spins kein Exchange-Bias Effekt erhalten wird, wihrend in-
plane Konfigurationen eine Austauschverschiebung erzeugen [111, |. In diesem
Fall hat die Spinorientierung an der Grenzflidche einen starken Einfluss auf die Aus-
tauschanisotropie.

Im AF sind die Spins antiparallel gekoppelt, so dass sich die magnetischen Mo-
mente gegenseitig auftheben (Abb. 2.4, b). Allerdings gibt es Kristallebenen in denen
alle Spins parallel angeordnet sind und erst die néchste Ebene die Spins der entge-
gengesetzten Richtung tragt (Abb. 2.4, ¢). Bildet eine derartige Ebene die Oberflache
des AF, so ist das magnetische Netto-Moment an der Oberfliche nicht Null. In die-
sem Fall spricht man von einer unkompensierten Spinstruktur an der Oberflache.
Stehen sich jeweils entgegengesetzte Spins an der Oberfliche gegeniiber, so heben
sich die Momente gegenseitig auf und die Spins sind kompensiert. Viele Experimen-
te mit unterschiedlichen AF haben bestétigt, dass sowohl kompensierte als auch
unkompensierte Spinstrukturen zum Exchange-Bias Effekt fithren [112-1141].
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(a) out-of-plane (b) in-plane (kompensiert) (c) in-plane (unkompensiert)
thtptity =252 222028
Pyt =22 2222

Abbildung 2.4: Mogliche Spin-Konfigurationen in einem Antiferro-
magneten mit ideal glatter Oberfliche. (a) Out-of-plane, (b) kompen-
sierte in-plane und (c) unkompensierte in-plane Anordnung der Spins.

Dieses idealisierte Bild der Oberfldche hélt bei realen, oft polykristallinen AF
nicht stand. Hier kommt es zu Oberflichen-Effekten wie Rekonstruktion und Re-
laxation. Aulerdem ist die Fldche nicht ideal glatt, sondern wird von Kristalliten
gebildet und besitzt dadurch eine Rauigkeit. Bei realen Systemen ist es also duflerst
schwierig, eine Aussage iiber die Spin-Konfiguration an der Grenzfliche AF/FM
zu treffen. Bei polykristallinen Schichtsystemen scheint der Exchange-Bias Effekt
jedoch weitgehend unabhéngig von der Kristallorientierung zu sein. In NiO/NiFe
Schichtsystemen wurde kein Zusammenhang zwischen Kristallorientierung und Hey,
gefunden [114-110].

In vielen Experimenten wurde jedoch ein Zusammenhang zwischen H., und
der Mikrostruktur (Korngrofie, Oberflichen-Rauigkeit) des AF festgestellt. Aller-
dings sind diese Ergebnisse zum Teil sehr widerspriichlich. So wurde fiir das System
NiO/NiFe bei steigender NiO-Korngrofe eine Zunahme von H, gemessen [117] und
in anderen Experimenten genau das Gegenteil [1158]. Vermutlich ist die Korngrofie
nicht der einzige Parameter, der bei solchen Experimenten variiert wurde. Dadurch
kann es zu Uberlagerungen verschiedener Einflussfaktoren gekommen sein.

Temperaturabh angigkeit

In den meisten Systemen wird eine Abnahme von Hg, mit steigender Tempera-
tur und eine starke Temperaturabhéngigkeit von H. beobachtet. Einen typischen
Verlauf, der bei einem NiO/NiFe-Schichtsystem gemessen wurde, zeigt Abb. 2.5.
Die Temperatur, bei der die Austauschverschiebung verschwindet (He, =~ 0) wird
als Blocking-Temperatur (Tg) bezeichnet.

Spétestens, wenn die NEEL-Temperatur (Ty) des AF erreicht wird und das Ma-
terial in die paramagnetische Phase iibergeht, kann der Exchange-Bias Effekt nicht
mehr bestehen. In einigen Schichtsystemen fallen Blocking-Temperatur und NEEL-
Temperatur ungefihr zusammen (75 ~ Ty). Dies wird insbesondere fiir relativ dicke,
stark texturierte und einkristalline AF beobachtet [112, 119, 120]. Andererseits gibt
es Systeme, bei denen Ty wesentlich kleiner ist als Ty [121-123]. Fir die meisten
Materialkombinationen AF /FM wird eine Blocking-Temperatur knapp unterhalb Ty
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Abbildung 2.5: Temperaturabhéngigkeit von Exchange-Bias Feldstar-
ke (Hep) und Koerzitivfeldstiarke (H.) in einem NiO/NiFe-Schichtsys-
tem. Bei der Blocking-Temperatur (13) ist Hep, = 0.

gemessen.

Die Ursache fiir reduzierte Blocking-Temperaturen (75 < Ty) liegt anschei-
nend in der Mikrostruktur der AF. Es wird beobachtet, dass die Schichtdicke und
die Grofle der Kristallite im AF einen Einfluss auf die thermische Stabilitat der
Austauschkopplung haben. Allgemein scheinen diinne AF mit kleinen Kristalliten
die Blocking-Temperatur zu reduzieren, wiahrend in dicken Schichten mit groflen
Kornern Tp ~ Ty gemessen wird [108, , , |. In extrem diinnen, epitakti-
schen NiO-Schichten bis 20 Monolagen wurden erheblich reduzierte NEEL-Tempe-
raturen nachgewiesen [120]. Daneben kénnen Abweichungen von der idealen che-
mischen Stochiometrie des AF zu niedrigeren Blocking-Temperaturen fiithren [127].
Auf dieses Verhalten weisen auch die Ergebnisse in Abschnitt 7.3 hin.

Bei den meisten antiferromagnetischen Schichten handelt es sich um polykristalli-
ne Materialien, in denen es eine gewisse Unordnung aufgrund verschiedener Korngro-
Ben und Oberflachen-Rauigkeit gibt (s. Abschnitt 4.1.2). Wegen dieser Unordnung
wird es im System AF/FM nicht nur eine scharf definierte Blocking-Temperatur
geben, sondern vielmehr eine Verteilung lokaler Blocking-Temperaturen [108, -

.

Viele AF/FM Systeme zeigen unterhalb Ty einen mehr oder weniger starken
Anstieg von H. (Abb. 2.5). Wie stark die Erhohung von H. ausfillt, hingt vermutlich
von der Anisotropie des AF ab. Auf den Zusammenhang zwischen Austauschaniso-
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tropie und Koerzitivfeldstarke des FM wird in Abschnitt 2.3.2 genauer eingegangen.

Grenzfl &chen-Rauigkeit

Bisher konnte noch kein eindeutiger und allgemein giiltiger Zusammenhang zwi-
schen Grenzflichen-Rauigkeit und dem Exchange-Bias Effekt aufgestellt werden.
Die experimentellen Ergebnisse sind dabei sehr unterschiedlich und teilweise sogar
widerspriichlich.

Bei einigen Systemen wurde eine Abnahme von Hg, mit steigender Rauigkeit ge-
messen [1 14, 131]. Jedoch wurde bei anderen Systemen genau das Gegenteil beobach-
tet [113]. Im Allgemeinen scheinen die polykristallinen Schichtsysteme aber wenig
sensitiv auf die Grenzflichen-Rauigkeit zu reagieren. Fiir polykristalline NiO/NiFe
Schichtsysteme konnte meist keine eindeutige Abhéngigkeit zwischen H., und der
Rauigkeit nachgewiesen werden [110, ], wihrend andere Autoren von abneh-
mendem Hg, bei steigender Rauigkeit berichteten [114, 117]. Allerdings scheint die
Grenzflachen-Rauigkeit einen entscheidenden Einfluss auf H. zu haben [115, 116].

Vorstellbar ist eine Beeinflussung der Doménenbildung im AF durch die Oberfla-
chen-Rauigkeit. Insbesondere nach dem Modell von MALOZEMOFF [132, 133] hitte
dies auch einen Einfluss auf die unidirektionale Anisotropie (s. Abschnitt 2.3.2).

Weitere experimentelle Beobachtungen

Bei mehrfachen, aufeinander folgenden Messungen der Hysteresekurve wurde in ei-
nigen AF/FM-Systemen eine Abnahme von Hg, mit der Anzahl der Messzyklen
verzeichnet [134-136]. Dieser so genannte Training-Effekt wird fast ausschliefllich
bei Schichtsystemen mit polykristallinen AF beobachtet [21] und tritt nicht zwangs-
weise auf, sondern hangt wahrscheinlich auch von den Préaparationsbedingungen ab.
Beim Training-Effekt scheint es um eine nachtréigliche Ausrichtung der antiferro-
magnetischen Doménen zu handeln, die sich nach der Herstellung in einem meta-
stabilen Zustand befanden und erst durch die Ummagnetisierungsprozesse und/oder
thermische Aktivierung ihre energetisch giinstigste Konfiguration einnehmen.

Uber den Einfluss mechanischer Spannungen auf die Austauschanisotropie
gibt es bisher nur wenige Untersuchungen an diinnen Schichtsystemen. Die Expe-
rimente zeigen, dass Spannungen zwar die Anisotropie und H,. des FM veréndern,
jedoch Hg, nur wenig beeintrichtigen [137, 138].

Wie am Anfang dieses Abschnitts erwahnt, kann die Austauschanisotropie durch
Abkiihlen des AF unter die NEEL-Temperatur in einem statischen Magnetfeld in-
itialisiert werden. In sehr starken Magnetfeldern (einige Tesla) kann dabei ein po-
sitiver Exchange-Bias Effekt hervorgerufen werden [139]. Die Verschiebung der
Hysteresekurve ist normalerweise dem ausrichtenden Feld entgegengesetzt. Beim po-
sitiven Exchange-Bias Effekt ist die Hysteresekurve nach dem Feldkiihlen jedoch in
Richtung des Magnetfeldes verschoben. Theoretische Modelle fithren den Effekt auf
antiferromagnetisch gekoppelte Spins an der Grenzfliche AF/FM zuriick [139, ].
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Der Exchange-Bias Effekt besteht nicht nur bei direktem Kontakt zwischen AF
und FM, sondern wirkt auch noch durch diinne nicht magnetische Zwischenschichten
aus Ag, Au oder Cu. Dieser langreichweitige Exchange-Bias Effekt nimmt mit
steigender Zwischenschichtdicke exponentiell ab und verschwindet bei Dicken von
3-6 nm [111]. Der Mechanismus der Zwischenschicht-Austauschkopplung (Abschnitt
1.3.1) wird fiir die Vermittlung der Kopplung verantwortlich gemacht. Der Nachweis
des oszillatorischen Charakters dieser Kopplung in NiFe/Cu/FeMn Schichtsystemen
unterstiitzt diese Vermutung [112].

Kommt es an der Grenzfliche AF/FM zu einer leichten Verkippung der Spins des
AF, so dass ihre Richtung etwas von der leichten Anisotropieachse abweicht, kann die
so genannte 90°-Kopplung oder Spin-flop Kopplung entstehen [111, , ].
Grund dafiir ist ein Netto-Moment an der Oberfliche des AF senkrecht zur leichten
Achse, das zur Ausrichtung des FM fiihrt. Die Spins des FM und des AF bilden
dann ndherungsweise einen Winkel von 90°, weil diese Konfiguration die energetisch
glinstigste ist. Einem theoretischen Modell zufolge wird diese Kopplung fiir FM mit
niedriger Anisotropie erwartet [140)].

2.3.2 Theoretische Modelle

Zur Erkldarung der im vorherigen Abschnitt vorgestellten Austauschanisotropie exis-
tieren verschiedene theoretische Modelle. Unter bestimmten Annahmen liefern sie
alle eine Erkldrung fiir die beobachtete Austauschverschiebung. Komplexe Modelle
versuchen zusétzlich, den Einfluss der Austauschanisotropie auf die Koerzitivfeld-
stiarke des Ferromagneten (FM) und die Temperaturabhéngigkeit der Austauschver-
schiebung zu beschreiben.

Nimmt man an, dass die Exchange-Bias Feldstérke (H,) die minimale Feldstérke
ist, die aufgebracht werden muss, um die Austauschkopplung aufzuheben, dann lésst
sich Hg, durch
- Jeb

poMsdpn
ausdriicken. Dabei ist Jg, die Konstante der Austauschkopplung, Mg die Sattigungs-
magnetisierung, dpy die Dicke des FM und po = 47 - 1077 Vs/Am die magnetische
Feldkonstante. Gleichung (2.3) folgt durch Gleichsetzen der ZEEMAN-Energiedichte
eines FM in einem #ufleren Magnetfeld (Ez = ugMsH) und der Grenzflichenener-
gie pro Einheitsvolumen (Eq = Je,/dpy). Die Konstante der Austauschkopplung
(Jep) ist die Grenzflichenenergie pro Einheitsfliche, die sich nach dem HEISENBERG-
Modell aus der Kopplung zwischen einem ferromagnetischen Spin (gpM) und einem

Heb (23)

antiferromagnetischen Spin (§ ar) an der Grenzflache ergibt:
N = -
Jeb = —; . QJSFM . SAF- (24)

Dabei ist N die Anzahl der wirksamen Spinpaare in einer 2-dimensionalen Einheits-
zelle, a die Lénge der Einheitszelle und J das Austauschintegral. Bei J < 0 wird die
antiparallele Spinorientierung bevorzugt und bei J > 0 die parallele Orientierung.
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Da die in Experimenten gemessene Exchange-Bias Feldstdrke von der Dicke und
der Sattigungsmagnetisierung des FM abhéngt, wird zum Vergleich verschiedener
Schichtsysteme oft die Konstante der Austauschkopplung (Je, = poMsdpy He) an-
statt der Feldstiarke Hg, angegeben.

In dieser Arbeit wurden hauptséchlich NiFe-Schichten konstanter Dicke auf po-
lykristallinem NiO untersucht. Deshalb wird auf die Berechnung der Kopplungskon-
stanten Jg, verzichtet und nur H, angegeben. Die gemessenen Exchange-Bias Feld-
stiarken fiir NiO/NiFe Schichtsysteme sind in der Groenordnung He, ~ 10 kA/m
(s. Kapitel 6 ff.). Fiir die verwendete NiFe-Legierung (Permalloy) betriagt die Satti-
gungsmagnetisierung poMg =~ 1 T [145], womit Jg, ~ 0,05 mJ/m? ist.

Intuitive Modelle zur Beschreibung des Exchange-Bias Effekts gehen von einer
Austauschkopplung der Spins an der Grenzfliche zwischen AF und FM aus. Die
Grenzflichen werden dabei als atomar glatt betrachtet. Voraussetzung fiir diese
intuitiven Modelle ist allerdings eine unkompensierte Spin-Konfiguration an der
Oberfliche des AF wie sie in Abb. 2.6 (a) schematisch dargestellt ist. Dabei wird
angenommen, dass die Spins des FM mit den ungeséttigten Spins an der AF-Ober-
fliche eine ferromagnetische Kopplung eingehen. Es ist sofort einzusehen, dass nach
diesem einfachen Modell keine Austauschverschiebung auftritt, wenn alle Spins an
der Oberfliche des AF durch ihre néchsten Nachbarn im AF abgeséttigt sind und
dadurch an der Oberfliche nur kompensierte Spins vorliegen (Abb. 2.6, b). In diesem
Fall heben sich die Wirkungen der Kopplungen an der Grenzfliche gerade gegenseitig
auf, wodurch der Exchange-Bias Effekt verschwindet.

(a) unkompensiert (b) kompensiert
—_— —> —3» —> FM —_ — — —>
- — «— <« AF —_— «— —> <«
—_— —> —> —> “-— —> «— —>

Abbildung 2.6: Unkompensierte (a) und kompensierte (b) Spin-
Konfiguration an der Grenzfliche atomar glatten ferromagnetischen
(FM) und antiferromagnetischen (AF) Schichten. Die energetisch
ungiinstigen Kopplungen sind mit ® gekennzeichnet.

Aus diesem intuitiven Modell mit ideal glatten Grenzflachen ergeben sich nach
Gl. (2.4) Kopplungskonstanten (J,) in der Gréfienordnung einiger mJ/m?, was etwa
um einen Faktor 100 grofer ist als die in Schichtsystemen gemessenen Werte. Die-
se Abweichung von den Experimenten ist nicht verwunderlich, denn die Annahme
ideal glatter Grenzflichen wird in der Realitdt nur schwer erfiillbar sein. Eine ge-
wisse Oberflachen-Rauigkeit der Materialien ist meistens unvermeidbar. Doch selbst
bei epitaktisch hergestellten und einkristallinen Systemen werden derart grofle Aus-
tauschverschiebungen nicht beobachtet. Bei diesen Systemen ist H,, sogar oft kleiner
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als bei polykristallinen Schichten [21].

Um den Unterschied zwischen den gemessenen und den berechneten Kopplungs-
energien zu beseitigen, wurden zahlreiche weiterfithrende Modelle entwickelt. Ziel
dieser Modelle war es, die Eigenschaften realer Schichtsysteme besser abzubilden und
eine Erklarung fiir die reduzierten Kopplungsenergien an der Grenzfliche zwischen
AF und FM zu liefern. Eine Aufzéhlung aller Modelle mit ihren Annahmen und Fol-
gen fiir den Exchange-Bias Effekt wiirde den Rahmen dieser Arbeit {iberschreiten.
Zusammenfassungen der bisher aufgestellten Theorien zum Exchange-Bias Effekt
findet man in [21, 103, 116-119].

Im Folgenden sollen zwei Modelle, die zur Deutung der experimentellen Ergeb-
nisse dieser Arbeit beitragen kénnen, genauer vorgestellt werden.

Das ,, Random-Field* Modell

Das von MALOZEMOFF entwickelte Modell [132, 133] zur Beschreibung der Aus-
tauschanisotropie fithrt die beobachtete Austauschverschiebung auf ein lokal be-
grenztes, zufillig orientiertes Magnetfeld (engl. random field) zuriick. In diesem Feld
richten sich die Spins an der Grenzfliche zwischen Antiferromagnet (AF) und Ferro-
magnet (FM) aus. Dem Modell zufolge werden diese Felder durch zuféllig auftretende
Rauigkeiten bzw. Defekte an der Grenzfliche AF/FM verursacht.

In diesem Modell wird von einer kompensierten Spin-Konfiguration der AF-Ober-
fliche mit zufélliger Grenzflichen-Rauigkeit ausgegangen wie es in Abb. 2.7 sche-
matisch dargestellt ist. Im Gegensatz zu den einfachen Modellen sind jetzt auch
Doménen im AF zuldssig, was einen zusétzlichen Energiebeitrag liefert. Vorausge-
setzt wird bei diesem Modell jedoch auch eine kollineare Anordnung der Spins an
der Grenzflache.

Die Vorstellung atomar glatter Grenzflachen wird aufgehoben, indem ein Spin
des FM an der Grenzfliche zum AF durch einen Spin des AF-Materials ersetzt
wird. Dieser Spin stellt einen Defekt in der ferromagnetischen Ordnung dar und
wird deshalb im Folgenden als Defekt-Spin bezeichnet.

Je nach Orientierung des Defekt-Spins gibt es verschiedene Beitrige zur Kopp-
lungsenergie an der Grenzfliche. Energetisch ungiinstig ist die Ausrichtung des Spins
entgegen der Magnetisierungsrichtung des FM, weil dadurch viele ungeséttigte (frus-
trierte) Kopplungen entstehen (Abb. 2.7, b). Giinstiger ist die parallele Ausrichtung
des Defekt-Spins relativ zum FM, wodurch weniger frustrierte Kopplungen resultie-

ren (Abb. 2.7, a).

Fiir Defekte, die aus dem anderen Untergitter des AF stammen, ist allerdings
die entgegengesetzte Magnetisierungsrichtung des FM energetisch giinstiger. Uber
die gesamte Grenzfliche gemittelt heben sich also die Wirkungen der Spins aus den
beiden Untergittern gegenseitig auf und es wiirde keinen Exchange-Bias Effekt ge-
ben. In einem lokal begrenzten Bereich wird jedoch eine der beiden Defekt-Sorten
iiberwiegen. Der Uberschuss der einen Sorte ist dabei proportional zur Standard-
abweichung vom Mittelwert. Die Kopplungskonstante (J,) fiir den betrachteten
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(a) energetisch gunstig (b) energetisch unglnstig

—_ —> —> —> —_ —> —> —>
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—_— «— —> <« AF - —> «— —>
-— —> «— —> —_— «— —> <«

Abbildung 2.7: An der Grenzfliche wird ein FM-Spin wird durch einen
AF-Spin ersetzt. Es ist energetisch giinstiger, wenn der AF-Spin parallel
zur Magnetisierung des FM ausgerichtet ist (a) als antiparallel zu dieser
(b). Die ungiinstigen (frustrierten) Kopplungen sind mit ® markiert.

Bereich ist deshalb proportional zu 1/ V/N, wenn N die Anzahl der Spinpaare in
diesem Bereich ist. In dem lokal begrenzten Bereich wird also ein kleiner Uberschuss
an Defekt-Spins in eine Richtung weisen. Sie erzeugen das lokale zufillig orientierte
Feld (engl. random field), das dem FM eine Vorzugsrichtung gibt.

Wenn die antiferromagnetische Ordnung initialisiert wird, z. B. beim Abkiihlen
des AF unter die NEEL-Temperatur (Ty), wird das System bestrebt sein, moglichst
viele Defekt-Spins parallel zur Magnetisierung des FM auszurichten. Dazu bricht
die antiferromagnetische Struktur in Doménen auf. Die Doménenwénde verlaufen
dabei senkrecht zur Grenzfliche zwischen FM und AF. Jede Doméne ordnet sich so
an, dass moglichst wenig frustrierte Kopplungen entstehen. Die Defekt-Spins weisen
dann bevorzugt in Richtung der Magnetisierung des FM und werden beim Abkiihlen
unter Ty ,eingefroren. An der Grenzfliche zum FM entsteht insgesamt ein kleiner
Uberschuss an Spins in dieser Richtung, der den Exchange-Bias Effekt erzeugt.

In der Originalarbeit [132] wird postuliert, dass die mittlere Doménengroe (L)
im AF in der Groflenordnung der Doménenwénde liegt:

~ my/Ane/ o (25)

Dabei ist Aprp der Austauschkoeffizient und K, die uniaxiale Anisotropiekonstan-
te im Antiferromagneten. Unter Beriicksichtigung der abgeschétzten Doméanengrofie
(L) folgt fiir die Exchange-Bias Feldstérke [132]

22\/ AAFKu

Hy, = .
b 7T2MFMdFM

(2.6)
Die Zahl z ist ein Ordnungsparameter, der vom mittleren Grad der Spin-Frustration
an der Grenzflache AF/FM abhéngt. Mgy ist die Magnetisierung und dgy; die Dicke
des Ferromagneten.

Durch die Annahme einer Grenzflichen-Rauigkeit fithrt das ,,Random-Field* Mo-
dell die unidirektionale Anisotropie auf die Entstehung lokaler Felder zuriick, die
letztlich zur Aufspaltung der antiferromagnetischen Ordnung in Doménen fiihrt.
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Modell fuir polykristalline Schichtsysteme

Ein Modell fiir die Austauschanisotropie in polykristallinen Schichtsystemen aus
Ferromagnet (FM) und Antiferromagnet (AF) wurde von STILES und MCMICHAEL

aufgestellt [150]. Das Modell wurde von den Autoren kontinuierlich fiir die Beschrei-
bung der Temperaturabhingigkeit der Austauschkopplung [151] und der Koerzitiv-
feldstéarke [152] erweitert. Die grundlegenden Merkmale dieses Modells zur Erkldrung

der Austauschanisotropie sind im Folgenden zusammengefasst.

Um ein polykristallines Schichtsystem aus FM und AF zu beschreiben, wird in
diesem Modell angenommen, dass sich der AF aus kleinen voneinander unabhéngigen
Kristalliten bzw. Koérnern (engl. grains) zusammensetzt. Die antiferromagnetischen
Korner sollen dabei so klein sein, dass sie nicht in Doménen aufspalten und sich in
einem einzigen antiferromagnetischen Zustand befinden. Nur partielle Doménenwén-
de parallel zur Grenzflache AF/FM sind erlaubt, die durch die Austauschkopplung
zum FM enstehen konnen. Die leichten Anisotropieachsen der AF-Korner seien in
ihrer Richtung zuféllig verteilt. Die Doménen im FM sollen grofy sein im Vergleich
zu den AF-Kristalliten, so dass fiir einen einzelnen Kristallit eine einheitliche Mag-
netisierung des FM besteht.

Die Energie eines AF-Korns, das an den FM gekoppelt ist, setzt sich im vorlie-
genden Modell aus zwei Anteilen zusammen:
Nda’o,,

2

E =Ny [MFM : m(oﬂ + 1 — 7(0) - (£7)] . (2.7)
Dabei ist N die Anzahl der Spins an der Grenzfliche des AF-Korns und Na? die
koppelnde Fldche mit der Gitterkonstanten a. Fiir die Kopplung entscheidend sind
weiterhin die Magnetisierung des Ferromagneten (MFM)> die netto Magnetisierung
eines Untergitters des AF an der Grenzfléche [7:(0)] und die Richtung der uniaxialen
Anisotropie im AF (+4). Die Energie wird bestimmt durch die mittlere Energie der
direkten Austauschkopplung zwischen FM und dem netto Moment des AF an der
Grenzflache (Juet) und der Energie einer 180°-Doménenwand im AF (oy).

In der ersten Verdffentlichung [150] zu diesem Modell wurde noch ein weite-
rer Term fiir die Energie der Spin-flop Kopplung in Gl. (2.7) beriicksichtigt. Diese
Kopplung bevorzugt eine 90°-Ausrichtung der Magnetisierungen Mgy und m(0)
(Abschnitt 2.3.1). Da die Spin-flop Kopplung jedoch nicht zu einer unidirektiona-
len Anisotropie fiihrt, sondern diese nur reduziert [I51], wurde sie in die weitere
Modellbildung nicht einbezogen.

Der erste Term in Gl. (2.7) beschreibt die direkte Kopplung der Spins an der
Grenzfliche AF/FM mit einer mittleren Kopplungsenergie (Jyet). Der zweite Beitrag
zur Energie (F) wird durch die Entstehung partieller (in-plane) Doménenwénde im
AF geliefert. Die Energie der Doménenwand wird durch den Winkel o bestimmt,
den 7(0) und £« aufspannen. Die Entstehung partieller Domé&nenwénde im AF
ist in Abb. 2.8 fiir zwei Félle schematisch dargestellt. Die unterste Atomlage im
FM koppelt an die Spins des an der Grenzfliche dominierenden Untergitters im
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AF-Korn. Weicht die Richtung der Magnetisierung des FM (]\7[FM) von der leichten
Anisotropierichtung im AF (£#) ab, so wird im AF eine partielle Domédnenwand
yaufgedreht“. Dabei wird die Magnetisierung des FM als einheitlich fiir einen AF-
Kristalliten betrachtet. Partielle Domé&nenwénde im FM sind nicht erlaubt.

Die Stérke der direkten Kopplung héangt
von der GréBe der Kontaktflache und der An-
zahl unkompensierter Spins an der Grenz-
flache AF/FM ab. Aufgrund der in realen
Schichtsystemen immer vorhandenen Ober-
flichen-Rauigkeit wird davon ausgegangen,
dass immer ein gewisser Anteil unkompen-
sierter Momente an der Oberfldche eines AF-
Korns vorliegt und zur Kopplung beitragt.
Bei statistischer Verteilung der Spins beider
Untergitter im AF ist der Unterschied zwi-
schen den beiden Spinrichtungen proportio-
nal zu VN, wenn N die Anzahl der Spins
an der Grenzflache ist. Im Durchschnitt tra-
gen demnach v'N Spins zur Kopplung an
der Grenzflache bei. Dadurch ist die mittlere

Abbildung 2.8: Partielle Do- Kopplungsenergie pro Spin Jue & Jint/VN,

ménenwinde im AF [150]. wenn Ji,; die Austauschenergie fiir die Kopp-

lung zweier Spins an der Grenzflache ist. Fiir
die Austauschenergie an der Grenzflache (Jiy) wird oft der Wert der Austauschkon-
stanten im FM oder AF angenommen. Typische Austauschkonstanten liegen in der
GroBenordnung einiger 10 meV [150].

~
—1

Weiterhin wird die Existenz eines kritischen Winkels (ait) postuliert. Bei nicht
zu diinnen Schichten steigt ai von 90° auf 180° mit wachsender Schichtdicke.
Beim Uberschreiten dieses Winkels 16st sich eine partielle Doménenwand im AF
auf, das AF-System geht in einen anderen Zustand iiber und die antiferromagne-
tische Ordnung des gesamten Korns wird invertiert. Diese Annahme ist erforderlich,
um irreversible Prozesse bei der Ummagnetisierung des Systems in hohen Feldern
zu beschreiben. Bei bestehender Austauschkopplung zwischen AF und FM fiithren
diese Prozesse zu Energieverlusten im System wie sie z. B. in starken, rotierenden
Magnetfeldern beobachtet werden [117].

Die Eigenschaften der Domédnenwénde im AF werden durch den Austauschko-
effizienten (Aar) und die Anisotropieenergie pro Einheitsvolumen (K,) bestimmt.
Bei uniaxialer Anisotropie ist die Energie einer Domédnenwand

Ow = 4/ Asr K, (2.8)

und die Breite einer Doméanenwand

5W :W\/AAF/KU. (29)
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Ist die Dicke des AF in der GroBenordnung der Doménenwandbreite (dy ), dann
»sieht* eine partielle Domédnenwand im AF das Ende der Schicht und 16st sich von
selbst auf. Im AF konnen dann keine partiellen Doménenwénde existieren, wodurch
auch kein Exchange-Bias Effekt auftritt. In vielen AF betragen typische Wand-
energien wenige mJ/m?, wodurch d,, im Bereich einiger Nanometer liegt. Insofern
stimmt das Modell mit Experimenten [104, ] iberein, bei denen eine minimale
AF-Schichtdicke von 10-30 nm fiir den Exchange-Bias Effekts gefunden wurde (Abb.
2.3).

Mit Hilfe des Modells kénnen zwei Grenzfélle diskutiert werden. Im Fall schwa-
cher Austauschkopplung an der Grenzfliche ist 2.J,¢ < owa® und bei starker Kopp-
lung 2.Jpe¢ > owa?. Bei starker Kopplung wird sich beim Ummagnetisieren des FM
eine partielle Doménenwand im AF-Korn ausbilden. Die Exchange-Bias Feldstér-
ke wird dann durch die Energie der Doménenwand limitiert. Beim Uberschreiten
des kritischen Winkels oy wird der Zustand eines AF-Korns instabil und die an-
tiferromagnetische Ordnung wird sich irreversibel dndern, wodurch Energieverluste
entstehen. Ist die Kopplung an der Grenzflache (J,e;) klein gegen die Wandener-
gie (o), bleiben die Spins im AF von der Ummagnetisierung des FM weitgehend
unberiihrt. Die Exchange-Bias Feldstérke wird in diesem Fall durch J,¢ begrenzt.

Die Energie des gesamten Systems erhélt man bei diesem Modell durch Mittelung
iiber alle Kristallite, die eine rein zuféllige Orientierung der leichten Anisotropieach-
sen haben. Eine spezielle Verteilung der kritischen Winkel oder der zugehdorigen
Energiebarrieren, wie sie z. B. im Modell von FULCOMER und CHARAP [153] vor-
kommt, wird dabei nicht beriicksichtigt.

Die Temperaturabhingigkeit der unidirektionalen Anisotropie wird im Rah-
men des Modells auf die thermische Stabilitédt der antiferromagnetischen Ordnung in
den AF-Kornern zuriickgefiihrt. Bei tiefen Temperaturen (7°) ist die antiferromagne-
tische Ordnung stabil und fiihrt zur beobachteten Austauschverschiebung. Steigende
Temperaturen ermoglichen thermisch aktivierte Zustandsdnderungen und der anti-
ferromagnetische Zustand wird beim Ummagnetisieren des FM instabil, was zur
Reduzierung von Hg, fiihrt. Neben diesen thermisch aktivierten Prozessen trigt die
Temperaturabhéngigkeit der Doménenwand-Energie im AF (oy,) zur Temperatur-
abhingigkeit von Hy, bei. Im Modell wird angenommen: o, (T) = o o(1—T/Tx)%°,
wobei Ty die NEEL-Temperatur des AF und oy die Wandenergie bei T' = 0 ist.

Wichtig ist die Annahme, dass es fiir jedes AF-Korn zwei stabile Zustédnde der
Kopplung gibt, die durch eine Energiebarriere (AFE) voneinander getrennt sind.
Diese Annahme entspricht dem Modell von FULCOMER und CHARAP [153], das
fiir die Beschreibung der thermisch aktivierten Relaxation (Abschnitt 6.2) benutzt
wird. Die Energie AFE setzt sich in einem einfachen Modell aus der Energie des
Endzustandes plus der Energie, die zur Bildung einer Doménenwand erforderlich
ist, zusammen. Die beiden Grundzustéinde liegen vor, wenn die Untergitter-Magne-
tisierungen des AF parallel zu @ bzw. parallel zu —u sind. Fiir diese Grundzustédnde
gibt es zwei lokale Energieminima. Die Wahrscheinlichkeit, dass ein Zustand im AF
bei einer Temperatur 7" seinen urspriinglichen Zustand fiir eine Zeit ¢ beibehélt kann
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durch
w(t) = exp [—vpt exp (—AE/kgT)] (2.10)

ausgedriickt werden [151], wenn AF die zu iiberwindende Energiebarriere zwischen
zwei Zustdnden ist. Die Frequenz vy ~ 10° s~! beschreibt die Anzahl der Versuche
pro Zeit, die Barriere zu iiberwinden. Fiir 7" — 0 sind alle Zustédnde stabil und
w(t) — 1. Bei hohen Temperaturen nimmt die Wahrscheinlichkeit w(t) exponentiell
mit der Zeit t ab, denn w(t) — exp (—vpt) fir T — co.

Betrachtet man einen Ummagnetiserungsprozess des FM, der eine gewisse Zeit
(t) dauert, dann wird es in Abhéngigkeit von der Temperatur stabile und instabile
Korner geben. Bei stabilen Koérnern ist AE > kgT', so dass die Zustédnde bei der
Ummagnetisierung erhalten bleiben (w ~ 1) und zur unidirektionalen Anisotropie
beitragen. Instabile Kérner haben kleine Barrieren (AE < kgT') und wechseln in
einer Zeit, die klein ist gegen die Messzeit (), ihren Zustand entsprechend der Mag-
netisierung des FM. Die instabilen Korner tragen also nicht zur Austauschanisotropie
bei.

Die Temperatur, ab der ein Korn instabil wird und nicht mehr zum Exchange-
Bias Effekt beitrédgt, wird Blocking-Temperatur genannt. Durch die thermische Ak-
tivierung der Zustandséinderungen im AF kann die Blocking-Temperatur kleiner als
die NEEL-Temperatur sein. Gibt es eine Verteilung von Energiebarrieren (AFE) inner-
halb des Schichtsystems, dann gibt es auch eine Verteilung von Blocking-Tempera-
turen. Jedes Korn trégt bis zum Uberschreiten seiner individuellen lokalen Blocking-
Temperatur zum Exchange-Bias Effekt bei.

Der Sattigungswert von H,p, bei niedrigen Temperaturen (vgl. Abb. 2.5) wird
durch das Verhéltnis der mittleren Kopplungsenergie (J,e;) zur Energie einer Do-
ménenwand (oy o) bestimmt. Die niedrigere der beiden Energien limitiert Hg, bei
tiefen Temperaturen.

Die bei den meisten Experimenten beobachtete erhohte Koerzitivfeldstirke in
AF/FM Schichtsystemen wird in diesem Modell auf zwei Mechanismen zuriickge-
fithrt. Beim Durchlaufen der Hysteresekurve kommt es zu unterschiedlichen, rich-
tungsabhingigen Ummagnetisierungsprozessen im FM sowie zu irreversiblen Zu-
standsidnderungen in den AF-Kornern.

Aufgrund der zuféllig verteilten Anisotropieachsen der AF-Koérner ist die Kopp-
lung zwischen FM und AF im Schichtsystem nicht homogen. Aus dem magnetisch
gesittigten Zustand kommend, wird die Drehung der Magnetisierungsrichtung ei-
ner ferromagnetischen Doméne je nach lokaler Kopplung in der einen oder in der
anderen Raumrichtung erfolgen, wenn das duflere Feld abnimmt. Es bilden sich
viele Doménen unterschiedlicher Magnetisierungsrichtungen. Mit fortschreitender
Ummagnetisierung wird jedoch eine Richtung dominieren. Wahrend der Ummagne-
tisierung miissen dadurch viele kleine Energiebarrieren im FM iiberwunden werden,
was zu Energieverlusten fiihrt. Bei starker Kopplung im FM wird die Doménenbil-
dung verhaltnisméBig gering sein, was zu einer niedrigen Koerzitivfeldstiarke (H.)
fithrt. Bei schwacher ferromagnetischer Kopplung wird dagegen eine hohe Koer-
zitivfeldstarke erwartet. Dem Modell zufolge tritt dieser Beitrag zu H. bei allen
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Temperaturen auf und liefert eine H, o dgf/[ Abhéngigkeit, wenn dpy; die Dicke des
Ferromagneten ist.

Bei hohen Temperaturen kann die Ordnung in den AF-Ko6rnern instabil wer-
den, so dass diese beim Ummagnetisieren der FM-Schicht ihren Zustand irreversibel
dndern. Die irreversiblen Anderungen fithren zu einem zusitzlichen Energieverlust
im System, wodurch H. erhéht wird. Dominieren die Verluste im AF, so ergibt
sich H, d;ﬁd. Die Starke der Kopplung im FM hat in diesem Temperaturbereich
weniger Einfluss auf H..



Kapitel 3

Praparation der Schichtsysteme

Das Ziel dieser Arbeit ist, die Austauschkopplung zwischen antiferromagnetischen
NiO-Schichten und angrenzenden ferromagnetischen Schichten zu untersuchen. Die
Probenpréparation mittels Kathodenzerstdubung (engl. sputtering) spielt deshalb
eine entscheidende Rolle. Insbesondere wird sich zeigen, dass der reaktive Herstel-
lungsprozess fiir die NiO-Schichten die magnetischen Eigenschaften des Schichtsys-
tems stark beeinflusst und deshalb sehr genau kontrolliert werden muss. Im Folgen-
den wird das Nickeloxid immer mit NiO abgekiirzt, auch wenn die Schichten mehr
oder weniger als 50 % Sauerstoff enthalten und genau genommen Ni, O;_, vorliegt.

Die Austauschanisotropie wurde hauptséchlich in Schichtsystemen aus NiO und
NiFe untersucht. Neben diesem , Standardsystem* wurden jedoch auch NiO/Fe und
NiO/Ni Schichtsysteme hergestellt und magnetisch charakterisiert. Tantal wurde
als Material fiir die abschlieSende Schutzschicht gewéhlt, weil es hochst korrosions-
bestéandig ist [157, ]. Diese Eigenschaft beruht auf der Ausbildung einer diinnen
passivierenden Oxid-Schicht, die sich nach kurzer Zeit an Luft ausbildet und den
Fortschritt der Oxidation hemmt.

Die Schichtsysteme wurden auf diinne Glassubstrate (12 mm Durchmesser) oder
auf einkristalline Si(100) Wafer (ca. 15- 15 mm?) gesputtert. Eine Abhéngigkeit der
magnetischen Eigenschaften von der Art der verwendeten Substrate wurde nicht
festgestellt.

In Abschnitt 3.1 wird zunéchst allgemein das Prinzip der Kathodenzerstaubung
als Verfahren zur Herstellung diinner Schichten erldutert. Die Abschnitte 3.2-3.4
beschéftigen sich mit den gegebenen apparativen Voraussetzungen sowie der Be-
schreibung des Herstellungsverfahrens und der Behandlung der Proben nach der
Schichtherstellung.

3.1 Prinzip der Kathodenzerst &aubung (Sputtern)

Das Ziel der Kathodenzerstaubung (engl. sputtering) ist, Material eines Festkorpers
abzutragen und dieses auf einem Substrat als diinne Schicht zu deponieren. Das Ver-

40
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fahren wird zur Herstellung diinner Schichten seit Ende der 1950er Jahre angewendet
und hat sich in vielen Industriezweigen als Standardmethode zur Beschichtung von
Oberflachen durchgesetzt.

Beim Sputtern wird in einem Inertgas (z. B. Argon) eine Gasentladung bei einem
Druck von etwa 1072 bis 1072 mbar geziindet. Das Plasma besteht aus durch Stofio-
nisation erzeugten freien Elektronen und positiven Ionen sowie aus neutralen Ato-
men bzw. Molekiilen. Makroskopisch betrachtet ist das Plasma elektrisch neutral.
Durch Ladungsfluktuationen konnen im Inneren jedoch betrachtliche Feldstéarken
herrschen. Ein angelegtes elektrisches Feld beschleunigt die positiven lonen der Gas-
entladung in Richtung der Kathode (Target). Die beschleunigten Ionen zerstduben
die Kathode, indem sie durch Impulsiibertrag Atome und kleinere Molekiilfragmente
aus den Oberflachenregionen des Targets herausschlagen. Am Target selbst werden
durch den Ionenbeschuss auch Sekundérelektronen und -ionen ausgelost sowie Pho-
tonen (sichtbare, UV- und Rontgen-Strahlung) emittiert [156].

Das zerstaubte Material, das im Wesentlichen aus neutralen Teilchen besteht,
scheidet sich im Randbereich der Gasentladung als diinne Schicht auf anderen Ober-
flichen ab und bildet mit der Zeit eine Schicht aus Targetmaterial. Die Kathoden-
zerstdubung erlaubt es, sowohl metallische als auch nicht metallische Schichten zu
deponieren.

Die Sputterausbeute (S) gibt Auskunft tiber die Anzahl der pro einfallendem
Primérion aus dem Target ausgeldsten Festkorperatome. Sie ist definiert durch

_ Anzahl der ausgelosten Festkérperatome
N Anzahl der Initialteilchen

(3.1)

und héngt vom Massenverhéltnis lon/Target, der Kristallinitdt und Kristallorien-
tierung des Targetmaterials sowie von der Energie und dem Einfallswinkel der Pri-
mérionen ab. Die Ausbeute (S) hat fiir die meisten Materialien ein Maximum bei
einem loneneinfallswinkel zwischen 70° und 80° bezogen auf die Targetnormale. Bei
grofleren Winkeln nimmt der Anteil der reflektierten Primérionen zu und die Sput-
terausbeute sinkt.

Beispielsweise betragen die Sputterausbeuten bei senkrechtem Beschuss elemen-
tarer polykristalliner Targets mit Art-Tonen der Energie 1 keV fiir Bor S = 0,6 Ato-
me/Ion und S = 3,0 Atome/Ion fiir Cu, Au oder Pd [157].

Der Zerstaubungseffekt tritt allerdings erst ein, sobald die Energie der Primér-
ionen einen Grenzwert iiberschreitet. Die Energieschwelle héngt von der Sublima-
tionsenergie des Targetmaterials ab. Fiir die meisten Materialien liegt die Energie-
schwelle zwischen 10 und 40 eV [158]. Bis zu einer Ionenenergie von ca. 50 keV
steigt die Sputterausbeute an und fillt danach wieder ab, weil bei hoheren Energien
die Eindringtiefe ins Target zunimmt und dadurch weniger Energie an die Oberfla-
chenatome abgegeben wird [157].
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3.1.1 DC- und HF-Dioden-Zerst aubung

Bei der Zerstaubung in Dioden-Geometrie stehen sich zwei ebene, metallische Elek-
troden im Abstand von einigen Zentimetern gegeniiber. Der Aufbau befindet sich
normalerweise in einem Hochvakuum- oder Ultrahochvakuum-Rezipienten.

In DC-Dioden-Anordnung (Abb. 3.1, links) wird an die Kathode (Target) eine
negative Gleichspannung von wenigen kV angelegt. Die gegeniiberstehende Anode
(Substrathalter) liegt auf Masse. Bei einem Ar-Druck zwischen 1072 und 1072 mbar
wird eine Gasentladung geziindet. Aufgrund der Potentialdifferenz zwischen Plasma
und der negativen Elektrode, bildet sich vor der Kathode eine sichtbar dunkle Zone
von wenigen Millimetern, die CROOKESsche Zone. In diesem Bereich liegt der grofite
Teil des Potentialgefilles. Die Art-Ionen werden auf dieser Strecke am stirksten
beschleunigt. Mit einer Energie von wenigen keV treffen sie auf das Target und
schlagen Atome und kleinere Fragmente heraus. Die zerstidubten Teilchen lagern
sich u. a. auf den Oberflichen der gegeniiber angebrachten Substrate ab.

Mit der DC-Dioden-Anordnung kénnen nur elektrisch leitende Materialien ge-
sputtert werden. Andernfalls wiirden die positiven Ladungen der sputternden Ar*-
Ionen nicht abgefiihrt. Dies wiirde zu einer kontinuierlichen positiven Aufladung des
Targets fithren, das beschleunigende Potential wiirde abgebaut und der Sputterpro-
zess kdme letztlich zum FErliegen.

Rezipient Rezipient
L 1 | L Y 1 |
1 | 1 ||
Substrat & Substrat (f)
Ar TA Ar’ STA
Target [ — U, Target , R 1
| | | |
T T
W LTl W T
Gas-Zufuhr  * Pumpen Gas-Zufuhr @ Pumpen

Abbildung 3.1: Prinzip der Kathodenzerstdubung in DC- (links) und
HF-Dioden-Anordnung (rechts). Beschleunigte Art-Tonen schlagen Tar-
getatome (TA) und Targetionen aus dem Material heraus. Die aus-
gelosten Targetatome bilden auf der Anode bzw. den Substraten diinne
Schichten.

Eine Variante der oben beschriebenen DC-Methode ist die Hochfrequenz-Dio-
den-Zerstaubung (HF-Dioden-Sputtern), die auch zur Deposition diinner Schichten
aus elektrisch leitenden und isolierenden Materialien geeignet ist. Die hochfrequente

Spannung von wenigen kV wird dabei iiber einen Kondensator auf das Target ge-
leitet. Gebrauchliche Frequenzen sind 2 MHz, 13,56 MHz und 27,2 MHz [158]. Die
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Rezipientenwénde und die Substrathalterung liegen wie bei der DC-Anordnung auf
Masse (Abb. 3.1, rechts).

Im hochfrequenten elektrischen Wechselfeld zwischen den Elektroden wird ei-
ne Gasentladung geziindet. Das beschleunigende Potential bildet sich aufgrund der
unterschiedlichen Beweglichkeit von Ar*-Ionen und Elektronen aus. Wihrend einer
positiven Halbperiode der Wechselspannung erreichen mehr Elektronen das Target
als Tonen in einer negativen Halbperiode, die wegen des Kondensators in der Zu-
leitung jedoch nicht abflieBen kénnen. In einer negativen Halbperiode kénnen die
Elektronen dagegen iiber den geerdeten Substrathalter ungehindert abflieBen. Dies
hat zur Folge, dass sich das Target gegeniiber dem Plasma negativ aufladt. Um die
Quasineutralitéit des Plasmas zu erhalten, bildet sich ein elektronenbremsendes (io-
nenbeschleunigendes) Gleichspannungspotential aus bis ein Gleichgewicht zwischen
Elektronen- und Ionenstrom herrscht. Die so genannte Self-bias Spannung oder DC-
Potential (Upc), ist von der Grofenordnung [157]

kT

hf
Upc = U, +
€0

(3.2)
Dabei ist U die Amplitude der Wechselspannung zwischen Plasma und Elektrode,
kg die BoLTZMANN-Konstante, ey, die Elementarladung und 7, ~ 10*-10°K die
Elektronentemperatur [159].

Die Ar*-Tonen werden durch das DC-Potential in Richtung des Targets beschleu-
nigt. Diese Beschleunigung kann schrittweise erfolgen, wenn die Ionenlaufzeit durch
die Raumladungszone vor dem Target ldnger ist als die Periodenldnge der Hoch-
frequenz. Die zerstdubenden Prozesse am Target sind die gleichen wie in der DC-
Anordnung.

Gerade bei der industriellen Herstellung optisch transparenter Oxidschichten
(z.B. in der Displaytechnik) oder zur Formierung elektrisch isolierender Schichten
aus Al,O3 wird das HF-Beschichtungsverfahren bevorzugt eingesetzt [160, 161]. In
der Praxis werden beide Arten der Zerstaubung (DC und HF) hiufig mit Magnet-
feldunterstiitzung am Target betrieben (Magnetron-Sputtern), was zur erheblichen
Steigerung der Beschichtungsraten und damit zu kiirzeren Prozesszeiten fiihrt.

3.1.2 Reaktive Zerst aubung

Mehrkomponentige Beschichtungen, z. B. Metall-Oxid- oder Metall-Nitrid-Verbin-
dungen, konnen durch reaktives Kathodenzerstduben (reaktives Sputtern) herge-
stellt werden. Dabei stammt mindestens eine der Schichtkomponenten aus der Gas-
phase.

Waéhrend der Beschichtung wird neben dem Inertgas ein Reaktivgas in den Re-
zipienten geleitet.! Das zerstiubte Targetmaterial kann mit dem Reaktivgas eine
chemische Verbindung eingehen und auf dem Substrat eine ,, Verbindungsschicht*
bilden. Generell kann die Reaktion an drei verschiedenen Orten stattfinden:

LGelegentlich wird auch das Reaktivgas selbst als Sputtergas verwendet.
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(i) Das Reaktivgas bildet die Verbindung mit den Adatomen an der Substrat-
oberfliache.

(ii) Das Reaktionsprodukt bildet sich an der Targetoberfliche und wird danach
zerstaubt.

(iii) Die chemische Reaktion erfolgt in der Gasphase, d.h. auf dem Weg der Tar-
getatome zum Substrat.

Die Bildung des Reaktionsproduktes in der Gasphase (Punkt 3) ist jedoch sehr
unwahrscheinlich. Meist wird bei relativ niedrigen Partialdriicken des Reaktivgases
gearbeitet, was zu einer geringen Stofwahrscheinlichkeit der Reaktionspartner in
der Gasphase fiihrt. Eine chemische Reaktion ist dort deshalb unwahrscheinlich und
spielt erst bei hohem Partialdruck des Reaktivgases eine Rolle. Eine Reaktion in
der Gasphase fithrt auflerdem zur Bildung von grofleren Agglomeraten des Reak-
tionsproduktes, die eine ungleichméflige Schicht aus grofien Partikeln am Substrat
formen [162].

Die Reaktion an der Targetoberfliche fithrt dagegen oft zur Ausbildung einer
Verbindungsschicht auf derselben, was in vielen Féllen mit einer drastischen Abnah-
me der Sputterrate’ einhergeht. Wiinschenswert ist demnach eine Reaktion direkt
an der Substratoberfliche.

Verbindungsschichten kénnen prinzipiell auch unter Verwendung eines entspre-
chenden Verbindungstargets gesputtert werden, z.B. oxidische Schichten mittels
HF-Zerstaubung. Nachteilig wirkt sich dabei allerdings die i. A. unterschiedliche
Sputterausbeute der einzelnen Targetkomponenten aus. Durch préferentielles Sput-
tern einer Komponente kann sich die Zusammensetzung an der Targetoberfliche
andern, wodurch die Schichtzusammensetzung erheblich von der des Targets abwei-
chen kann [163]. AuBlerdem muss mit einer niedrigen Beschichtungsrate gerechnet
werden, weil die Sputterausbeuten der Verbindungen meist relativ niedrig sind. So
betragt z. B. die totale Sputterausbeute bei senkrechtem Beschuss mit Art-Ionen
der Energie 1 keV fir das Metall Aluminium Sa; = 2,0 Atome/Ion und fiir das Oxid
nur Sa,o0, = 0,2 Atome/Ion [157].

Bei einem reaktiven Beschichtungsprozess existieren generell zwei unterschiedli-
che Phasen der Zerstdubung, die so genannten Sputtermodi. Es wird zwischen dem
metallischen und dem reaktiven Sputtermode unterschieden (Abb. 3.2). Als Beispiel
dient der Zerstdubungsprozess eines Metalltargets mit Sauerstoff als Reaktivgas.

Bei niedrigen O,-Fliissen werden im metallischen Modus iiberwiegend Metallato-
me an der Targetoberfliche mit entsprechend hoher Ausbeute zerstdubt. Erst, wenn
ein kritischer Wert f; (Punkt A) iiberschritten wird, erfolgt der Ubergang in den
reaktiven Sputtermodus (Punkt B), in dem ein Uberangebot an Reaktivgas vorliegt.
Ob dieser Ubergang abrupt oder kontinuierlich erfolgt, hingt von der Reaktivitit
des Targetmaterials in Bezug auf das Reaktivgas ab [150]. Die Targetoberflache

2Beim reaktiven Zerstiuben ist i. A. die Sputterrate (am Target) nicht proportional zur Be-
schichtungsrate (am Substrat), weil eine Reaktionskomponente aus der Gasphase stammt.
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Abbildung 3.2: Hysterese-Effekte bei der reaktiven Kathodenzerstéau-
bung am Beispiel von O9 als Reaktivgas.

wird bei steigendem Os-Fluss zunehmend mit Verbindungsmaterial (Oxid) bedeckt
bis die gesamte Oberflidche oxidiert ist, was i. A. zur Abnahme der Sputterausbeute
und Beschichtungsrate fithrt [164, 165].

Ist das Target vollstindig mit der Verbindungsschicht iiberzogen, so muss der
Oo-Fluss bis unter den Wert fo < f; gesenkt werden (Punkt C), um das Target
in den metallischen Modus (Punkt D) zuriickzufiithren, wodurch die in Abb. 3.2
dargestellten Hysterese-Effekte verursacht werden. Dieser Effekt wird sowohl bei
der Sputterrate als auch beim Oy-Partialdruck beobachtet [166, 167].

Optimale Prozessbedingungen herrschen oft nur im Ubergangsbereich zwischen
metallischem und reaktivem Modus (A—B), wenn die Sputterrate noch vergleichs-
weise hoch ist, aber am Substrat bereits eine Verbindungsschicht gebildet wird [168].
Wie in Abschnitt 4.2 gezeigt wird, kann die Zusammensetzung der Schichten durch
die Wahl des Arbeitspunktes in gewissen Grenzen variiert werden (s. auch [162]).
Bei der Analyse des Beschichtungsprozesses ist die Optische Emissionsspektroskopie
(OES) eine hilfreiche Methode [23, 169, 170]. Bei der OES wird die charakteristische
optische Emissionsstrahlung der in der Entladung vorliegenden angeregten Atome
und Ionen detektiert.

3.1.3 Kondensation und Schichtwachstum

Beim Wachstum diinner Schichten laufen in der Anfangsphase der Schichtbildung
(Kondensation) an der Substratoberfliche drei grundlegende Prozesse ab: Adsorp-
tion, Diffusion und Desorption.

Zunéachst adsorbieren Atome aus der Gasphase auf der Oberflache. Diese Adato-
me konnen auf der Substratoberfliche diffundieren. Die Stérke der Oberflichendif-
fusion héngt u. a. von der Substrattemperatur (7s) und der Aktivierungsenergie fiir
die Oberflichendiffusion (Ep) ab. Fiir Metalle ist Ep proportional zur Schmelztem-
peratur Ty [158]. Die Diffusionskonstante (D) fiir diesen Prozess ist proportional
zu exp (—Ep/kgTs). Die Adatome konnen einen niederenergetischen Platz auf der
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Oberflache einnehmen und/oder nach einer mittlere Aufenthaltszeit (75) auch wie-
der desorbieren, wobei 74 o exp (Ea/kpTs) mit der Adsorptionsenergie Ej ist.

Fiir die Beschreibung der Schichtbildung und des Schichtwachstums koénnen un-
ter Beriicksichtigung der o.g. Prozesse Ratengleichungen fiir ein Modell erstellt
werden [171]. Es wird bereits deutlich, dass die Energie der auftreffenden Atome,
die Substrattemperatur sowie materialabhéingige Aktivierungsenergien entscheiden-
de Parameter fiir die Art der Schichtbildung und des weiteren Wachstums sind.

Je nach Wechselwirkung zwischen Substrat- und Adatomen koénnen beim weite-
ren Schichtwachstum grundsétzlich drei verschiedene Wachstumsmodi auftreten:

(i) Ist die Wechselwirkung zwischen Substrat- und Schichtatomen gréfier als die
zwischen benachbarten Schichtatomen, so kommt es zum lagenweisen Wachs-
tum, auch FRANK-VAN DER MERWE-Wachstum genannt [172]. Eine nachfol-
gende Schicht beginnt erst zu wachsen, wenn die darunter liegende Schicht
abgeschlossen ist.

(ii) Bei hoherer Wechselwirkung zwischen benachbarten Adatomen als zwischen
Substrat- und Adatomen kann es von Anfang an zum inselartigen Wachstum
(VOLMER-WEBER-Wachstum) kommen, bevor das Substrat vollsténdig be-
deckt ist [173].

(iii) Eine Kombination der beiden zuvor genannten Modi ist das STRANSKI-
KRrASTANOW-Wachstum [174]. Dabei bildet sich zunéchst eine aus wenigen
Monolagen bestehende geschlossene Schicht, auf der dann dreidimensionale
Inseln aufwachsen.

Der Einfluss der Beschichtungsparameter auf die wachsende Schichtstruktur
wurde von MOVCHAN und DEMCHISHIN (MD) fiir Schichten, die durch Elektro-
nenstrahlverdampfung abgeschieden wurden, untersucht und aus den Ergebnissen
ein Modell abgeleitet [175]. Sie folgerten, dass die entstehenden Schichtstrukturen
in Abhéngigkeit vom Verhéltnis zwischen Substrattemperatur (7s) und Schmelztem-
peratur (Ty) des aufgedampften Materials generell in drei Zonen (I-1II) eingeteilt
werden konnen.

Das MD-Modell wurde von THORNTON fiir aufgestaubte Schichten erweitert, da
bei der Kathodenzerstaubung der Entladungsdruck eine zusétzliche Einflussgrofie
auf das Schichtwachstum darstellt [176, 177]. Neben den Zonen I-III fand er eine
vierte Ubergangszone T (Abb. 3.3).

Voraussetzung fiir einen kompakten Schichtaufbau ist eine hohe Beweglichkeit
der kondensierten Teilchen auf der Substratoberfliche. Die Mobilitéit der Adatome
wird zum einen durch die Substrattemperatur und zum anderen durch die kinetische
Energie der auftreffenden Teilchen bestimmt. Daneben spielt die Oberflaichen-Rau-
igkeit des Substrats eine entscheidende Rolle. Durch Abschattungseffekte und bei
niedriger Substrattemperatur kommt es ebenfalls zur Einschriankung der Mobilitét
der Adatome. Bei der DC- und HF-Dioden-Zerstdubung besitzen die Adatome Ener-
gien von 1-10 eV [159].
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Generell fithrt ein hoherer Entladungsdruck zur Reduzierung der Energie der auf
der Substratoberflache auftreffenden Teilchen, weil die Anzahl der Kollisionen mit
Energieverlust bei steigendem Gasdruck zunimmt; die mittlere freie Weglédnge der
zerstaubten Teilchen wird kleiner. Der zweite wichtige Parameter ist das Verhéltnis
zwischen Ts und Ty;. Nach den o.a. Uberlegungen zur Schichtbildung bestimmt es
das Ausmafl der Oberflichendiffusion sowie der thermischen Desorption der Adato-
me von der Oberfldche.
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Abbildung 3.3: Strukturmodell fiir gesputterte Schichten aus der Ori-
ginalarbeit von THORNTON [177] (1 mTorr =~ 1,3 - 1073 mbar).

Bei niedriger Energie der Adatome ist deren Diffusion auf der Substratoberfla-
che gering. Die entstehenden Schichtstrukturen der Zone I tendieren zur Ausbildung
kleiner, stengelformiger Kristallite mit relativ grofen Hohlrdumen dazwischen. Die
Schichteigenschaften weichen dann oft stark von denen des Massivmaterials ab und
die Oberflichen zeigen grofle Rauigkeiten.

Speziell bei niedrigen Ar-Driicken wird bei 0,2 < Ts/Ty < 0,5 eine Ubergangs-
zone T zwischen den Zonen I und II beobachtet. Diese Schichten zeichnen sich
durch hohe Packungsdichten mit faserigen Kristalliten und sehr glatten Oberfla-
chen aus. Die Energie der Adatome ist dabei bereits groff genug, um Substrat- und
Nukleations-Rauigkeiten zu iiberwinden [177]. Je nach Grofie der Strukturen wird
in diesem Ubergangsbereich noch zwischen Nano-, Mikro- und Makrosdulen bzw.
-hohlrdumen unterschieden [158].

Mit steigendem Ts/Ty nimmt die Oberflichendiffusion der Adatome weiter zu
und die Kristallitgroflen wachsen. In der Zone II bilden sich kolumnare Kristallite,
die sich {iber die gesamte Schichtdicke erstrecken. Schlieflich reicht die Energie ab
Ts/Tw 2 0,8 aus, um grofie (nahezu einkristalline) Bereiche durch Rekristallisation
zu formen.
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Ergénzt wurde das THORNTON-Modell durch die Zonen 0 und IV, in denen
amorphe Strukturen gebildet werden. Die Zone 0 schliefit sich bei niedrigeren Sub-
strattemperaturen an die Zone 1 an. Die Beweglichkeit der Adatome ist in diesem
Bereich offenbar so gering, dass amorphe Strukturen entstehen. In der Zone IV,
bei sehr hohen Substrattemperaturen, konnen ebenfalls amorphe Schichten entste-
hen. Im Gegensatz zu denen der Zone 0 besitzen diese Schichten jedoch eine hohe
Packungsdichte und nahezu die Eigenschaften des Massivmaterials, was sie fiir An-
wendungen besonders interessant macht [160].

Entladungsdruck, Substrattemperatur und Sputterleistung bestimmen letztend-
lich die Energie der schichtbildenden Teilchen und damit den Wachstumsprozess. In
der Praxis bieten diese Prozessparameter viele Moglichkeiten zur gezielten Beein-
flussung der Schichtstrukturen und -eigenschaften. Gerade bei industriellen Funkti-
onsschichten (optische, magnetische, verschleifmindernde etc.) werden hohe Anfor-
derungen an die Qualitdt und Reproduzierbarkeit der Schichten gestellt (siehe z. B.

[178]).

3.2 Sputteranlage

Alle oxidischen Schichtsysteme wurden mit einer HF-Dioden Sputteranlage vom Typ
7400 der Firma Leybold-Heraeus hergestellt. Das Hochvakuum im Rezipienten wird
durch eine Turbomolekularpumpe mit vorgeschalteter Drehschieberpumpe erzeugt.
Im Rezipienten sind vier Targets drehbar {iber dem Substrathalter angebracht, so
dass die einzelnen Schichten nacheinander deponiert werden kénnen (Abb. 3.4). Das
DC-Potential wird iiber die Betriebsspannung des HF-Senders eingestellt. Die Tar-
gets und die Substrathalter werden wéhrend der Beschichtung mit Wasser gekiihlt.
Zur Induzierung einer uniaxialen Anisotropie in die ferromagnetischen Schichten
sind im Kiihlblock des Substrathalters zwei Permanentmagnete (Hartferrite) unter-
gebracht. Die Magnete (33,5 - 12 - 6 mm?) erzeugen am Probenort ein Magnetfeld
von 2-3 kA /m, das parallel zur Substratebene gerichtet ist und im folgenden Text
Wachstumsfeld (Hy,) genannt wird. Gedankt sei an dieser Stelle der Firma Peter
Welter GmbH & Co. KG (Erftstadt), die fiir diesen Zweck Magnete vom Typ Fer-
ram 300 Ba kostenlos zur Verfiigung stellte.

Die Sputteranlage wurde mit einer zusétzlichen Schleusenkammer ausgeriistet,
damit der Rezipient zum Substrataustausch nicht beliiftet werden muss (Abb. 3.4).
Die Substrate befinden sich auf einem 30 - 30 mm? groBen Halter aus Kupfer, der
mit Hilfe eines Transfermechanismus in den Kiihlblock eingerastet wird. Die Kam-
mer wird durch eine zweite Turbomolekularpumpe evakuiert und kann zum Sub-
stratwechsel mit Stickstoff geflutet werden, wéhrend der Rezipient das Hochvakuum
beibehélt. Die erforderlich Zeit zum Substratwechsel wurde durch diesen Umbau der
Anlage erheblich reduziert, weil das Evakuieren des relativ groffen Rezipienten nach
einem Substratwechsel entféllt.

Bedingt durch den hoheren Kiihlblock, der nun die Permanentmagnete beinhal-
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Abbildung 3.4: Aufbau der Sputteranlage mit Substratschleuse.

tet, hat sich der Abstand zwischen Target und Substrat (drs) von frither 60 mm
auf 46 mm verkiirzt. Die Anderung dieses Abstands fithrte zu verinderten Sputter-
bedingungen. In Abschnitt 3.1.2 wird sich zeigen, dass der verkiirzte Abstand auch
Auswirkungen auf den reaktiven Sputterprozess hat. Alle Schichtsysteme, die im
Rahmen dieser Arbeit hergestellt und untersucht wurden, sind mit drg = 46 mm
hergestellt worden.

Hochfrequenz 13,56 MHz
Leistungsaufnahme max. 500 W
Anzahl der Targetpositionen 4
Durchmesser der Targets 75 mm

Abstand: Target < Substrat 46 mm
Saugleistung der Pumpen (N3) ca. 200 1/s

Restgasdruck < 3-107°% mbar
Sputtergas (Reinheit) Ar (> 99,999 %)
Reaktivgas fiir Oxide Os (> 99,998 %)

Tabelle 3.1: Technische Daten Leybold-Heraeus Z400.

Die Zufuhr von Arbeits- und Reaktivgas zum Rezipienten wird durch drei Mas-
sendurchflussregler der Firma MKS Instruments reguliert. Die Durchflussregler wer-
den von einem Steuergerdt (Firma MKS, Typ 247C) kontrolliert und bedient. Der
Massendurchfluss (Gasstrom) wird in der Einheit sccm (Standard-Kubikzentimeter
pro Minute) angegeben. Die Einheit sccm bezieht sich auf den Durchfluss® bei 273 K

3Der Gasdurchfluss ergibt sich bei konstanter Temperatur durch die Messung von Druck- und
Volumenénderung.
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und 1,013 bar. Es gilt daher [179]: 1 scem = 18,12 - 107 mbar 1/s.

Zur Druckmessung im Hochvakuumbereich dient ein lonisationsvakuummeter
mit Glithkathode (Leybold-Heraeus, Ionivac IM 110). Mit diesem Instrument kann
der Druck im Bereich von 2 - 1077 bis 1 mbar bei einer Genauigkeit von +10 % (auf
linearisierter Skala) [180] gemessen werden. Fiir die Totaldruckmessung wird ein Ba-
ratron (Typ 627A) der Firma MKS eingesetzt. Dieses Gerét hat einen Messbereich
von 10~* bis 0,1 mbar und eignet sich fiir die Druckmessung wihrend der Beschich-
tung, wobei typischerweise Driicke von 1072 bis 1072 mbar herrschen. Es handelt
sich um ein kapazitives Messprinzip, das von der Gassorte unabhéngig ist.

3.3 Eichung der Beschichtungsraten

Die fiir die Probenherstellung benutzte Sputteranlage bietet nicht die Mdoglichkeit,
die Beschichtungsrate wahrend der Deposition zu messen. Um trotzdem reprodu-
zierbare Schichtdicken zu erhalten, miissen Eichschichten fiir die verschiedenen Tar-
getmaterialien hergestellt werden.

Bei konstanten Sputterbedingungen ist die Schichtdicke (d) proportional zur Pro-
zesszeit (t) [181, 182]. Der Proportionalitéatsfaktor ist die Beschichtungsrate (r):

d=r-t. (3.3)

Die Beschichtungsrate wird in der Einheit nm/min angegeben. Bei den angegebe-
nen Schichtdicken handelt es sich also immer um nominelle Werte, die sich rech-
nerisch aus der Beschichtungsrate und der Prozesszeit ergeben. Die tatsédchlichen
Schichtdicken wurden zum Teil mit Hilfe der Transmissions-Elektronenmikroskopie
tiberpriift (Abschnitt 4.1.2).

Restgasdruck < 3-107% mbar
Ar-Zufluss 100 sccm
Ar-Druck 9,8 - 1073 mbar
Vorsputterzeit 10 Min.

Tabelle 3.2: Allgemeine Bedingungen fiir die Herstellung der Schichten.

Die Schichtdicken der Eichschichten wurden mit einem Tiefen-Profilometer DEK-
TAK II der Firma Sloan gemessen. Bei der Tiefen-Profilometrie tastet eine feine
Metallspitze die Probenoberflache ab. Ein PC erstellt anschlieend ein zweidimen-
sionales Hohenprofil. Die geschétzte relative Genauigkeit der Messungen liegt bei
etwa 5 bis 10 %. Bei jeder Eichschicht wurde die Schichtdicke an mindestens fiinf
verschiedenen Punkten gemessen und anschliefend der Mittelwert gebildet.

Zur Bestimmung der absoluten Schichtdicke mit dem Profilometer muss die Eich-
schicht eine Stufe von der Hohe der vollen Schichtdicke besitzen. Um diese Stufe zu
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erhalten, wird vor der Beschichtung ein Strich mit einem wasserfesten Stift auf das
Substrat gemacht. In einem Ultraschallbad 16st sich das aufgesputterte Material
iiber der markierten Stelle ab. Diese Methode kann als Lift-off Verfahren bezeichnet
werden. Der Hohenunterschied an der Stufe wird mit dem Profilometer gemessen.

Die Beschichtungsrate hingt von den Herstellungsbedingungen ab. Deshalb
miissen bei der Herstellung der Eichschichten und der Probenherstellung gleiche
Bedingungen herrschen. Insbesondere gilt das fiir den Sputterdruck bzw. Sputter-
gas-Zufluss, das DC-Potential sowie den Abstand zwischen Target und Substrat.
Die Beschichtungsbedingungen und die ermittelten Beschichtungsraten sind in den
Tabellen 3.2 und 3.3 aufgefiihrt.

Target- Ar-Fluss DC-Potential Beschichtungsrate
material fa, / sccm Upc / V r / nm min~!
Al 100 1000 10,1 +£0,4
Fe 100 1100 6,8 %£0,5
Ni 100 1000 8,5£0,8
NiFe 100 1000 7,0£0,5
Ta 100 1000 58=+£04

Tabelle 3.3: Beschichtungsparameter und durch FEichschichten ermit-
telte Beschichtungsraten. Abstand Target < Substrat: drg = 46 mm.

Eine Besonderheit ergibt sich bei der Eichung der Beschichtungsraten beim re-
aktiven Sputtern der NiO-Schichten. Die Beschichtungsrate hingt dabei vom Parti-
aldruck bzw. Zufluss des Reaktivgases ab (Abschnitt 3.1.2). Die Beschichtungsrate
muss deshalb fiir jeden eingestellten O,-Zufluss bestimmt werden.

Mit Hilfe der Optischen Emissionsspektroskopie (OES) wurde festgestellt, dass
der Ubergang vom metallischen zum reaktiven Sputtermodus bei NiO bereits bei
sehr kleinem O-Anteil (0,3 bis 1,0 %) im Sputtergas erfolgt [23]. In der Ubergangs-
zone wird mit der Bildung von stéchiometrischem NiO gerechnet. Das antiferro-
magnetische Verhalten (Kopplung zum Ferromagneten, thermische Stabilitdt etc.)
von NiO, welches in diesem Ubergangsbereich hergestellt wurde, ist deshalb von
besonderem Interesse. In diesem Bereich dndern sich die Materialeigenschaften am
stéarksten. Die Experimente konzentrieren sich auf den Bereich mit geringem Oo-
Anteil im Sputtergas (0-5 sccm Og).

Zur Bestimmung der Beschichtungsraten fiir NiO wurde das Ni-Target jeweils
5Min. mit reinem Argon und anschlieBend 5Min. mit dem Ar/O,-Gemisch vorge-
sputtert. Dadurch wurde gewéhrleistet, dass bei jedem Beschichtungsprozess gleiche
Voraussetzungen am Target herrschten. Der Ar-Fluss wurde konstant auf 100 sccm
gehalten. Das DC-Potential war Upc = 1kV. Der Sputterdruck stieg bei den ge-
ringen Oo-Fliissen nur unmerklich an und entsprach in etwa der Angabe in Tabelle
3.2.
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Abbildung 3.5: (a) Absolute und (b) normierte Beschichtungsraten fiir
NiO in Abhéngigkeit vom Oo-Fluss bei zwei verschiedenen Abstédnden
zwischen Target und Substrat (drg).

In den Abbildungen 3.5 (a) und (b) sind die fiir das reaktive Sputtern von NiO be-
stimmten Beschichtungsraten in Abhéngigkeit vom O,-Zufluss fiir zwei verschiedene
Absténde zwischen Target und Substrat (drs) aufgetragen. Bei kleinerem Abstand
werden im metallischen Sputtermodus groflere Beschichtungsraten gemessen.

Der Ubergang vom metallischen in den reaktiven Sputtermodus erfolgt bei klei-
nerem drg schon bei niedrigeren O,-Fliissen und die Ubergangszone zwischen den
beiden Sputtermodi ist schmaler. In Abb. 3.5 (b) ist gut zu erkennen, dass die Oxi-
dation am Substrat bei gleichen O,-Fliissen einsetzt und die Beschichtungsrate zwi-
schen 0,2 und 0,3 sccm ansteigt. Die Oxidation der Targetoberfliche, die sich in
der abfallenden Beschichtungsrate bemerkbar macht, schreitet bei kleinerem drg
schneller voran.

Das Maximum der Beschichtungsraten kurz vor dem Ubergang in den reaktiven
Sputtermodus lasst sich durch die Oxidation der zerstdubten Ni-Teilchen direkt an
der Substratoberflache erkldren [23]. Bei zunéchst konstanter Sputterausbeute am
Target nimmt in dieser Phase die Beschichtungsrate zu, weil die zweite Schichtkom-
ponente (Sauerstoff) aus der Gasphase zum Schichtwachstum beitrégt. Es hédngt
vom Abstand zwischen Target und Substrat ab, wie stark dieser Anstieg ausféllt.
Sobald die Oxidation am Target {iberwiegt, nimmt die Beschichtungsrate aufgrund
der niedrigeren Sputterausbeute des Oxids stark ab. Uber ein #hnliches Verhalten
wurde von SCHILLER et al. beim reaktiven Sputtern von TiO,-Schichten berichtet

[168].

3.4 Tempern im Magnetfeld

Generell gibt es zwei Moglichkeiten, die unidirektionale Anisotropie in gekoppelten
Schichtsystemen aus Antiferromagnet (AF) und Ferromagnet (FM) zu initialisieren.
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Die Schichtsysteme konnen in einem homogenen Magnetfeld abgeschieden werden,
wodurch den magnetischen Momenten eine Vorzugsrichtung aufgeprégt wird. Ein-
zelne ferromagnetische Schichten erhalten durch dieses Verfahren eine uniaxiale An-
isotropie (s. Abschnitt 2.1). Den antiferromagnetischen Schichten wird ebenfalls eine
Anisotropie induziert. Die induzierte Anisotropie steht allerdings immer in Konkur-
renz zur kristallinen Anisotropie, die eine Ausrichtung der magnetischen Momente
entlang bestimmter Kristallachsen hervorruft. Die Ausrichtung der Kristallite wird
durch das Schichtwachstum bestimmt.

Eine andere Methode zur Erzielung der Austauschverschiebung ist das so ge-
nannte Feldkiihlen (engl. field cooling) der AF/FM Schichtsysteme. Oberhalb der
NEEL-Temperatur (Tx) verliert ein AF seine antiferromagnetische Ordnung und geht
in die paramagnetische Phase iiber. Beim Feldkiihlen wird diese Eigenschaft ausge-
nutzt, indem das AF/FM Schichtsystem ausgehend von einer Temperatur oberhalb
Ty in einem &dufleren Magnetfeld auf eine Temperatur niedriger als Ty abgekiihlt
wird. Beim Ubergang von der paramagnetischen in die antiferromagnetische Phase
nehmen die magnetischen Momente bevorzugt eine Richtung parallel zum dufleren
Magnetfeld ein. Die Momente werden sozusagen ,eingefroren®.

Aus den Ergebnissen der Kapitel 6 und 7 geht hervor, dass beide Methoden
fiir das Schichtsystem NiO/NiFe nicht dquivalent sind. Nach der Praparation der
Schichtsysteme im Magnetfeld ist der AF noch nicht vollsténdig ausgerichtet. Die
Ausrichtung und Stabilisierung der antiferromagnetischen Bereiche in der Schicht
erfordert eine gewisse Aktivierungsenergie, die nur durch nachtriagliche Energiezu-
fuhr (z.B. thermische Energie) erzielt werden kann. Aus diesem Grund wurden die
meisten der untersuchten Proben nach der Herstellung zusétzlich im Magnetfeld ge-
tempert und abgekiihlt. Dieser Prozess wird im Folgenden auch einfach als Tempern
bezeichnet. Dabel handelt es sich immer um ein Aufheizen iiber Ty und Abkiihlen
in einem &duferen Magnetfeld parallel zur Schichtebene.

Das Tempern wurde im Aufbau des VSM (Abschnitt 5.2) durchgefiihrt. Dabei
wird die Probe von gasféormigem Stickstoff umstrémt, der durch eine Heizspirale
auf die gewiinschte Temperatur gebracht wird. Die Temperatur wird mit einem
Thermoelement (PT-100) gemessen und von einem Regler (Firma Eurotherm, Typ
2132) konstant gehalten.

Die NEEL-Temperatur von NiO ist Ty =~ 520 K. Die Proben wurden deshalb fiir
20 Minuten bei 533 K (260 °C) in einem Magnetfeld der Stérke 80 kA /m (entspricht
100 mT) getempert. Anschliefend wurden sie innerhalb von ca. 5 Minuten im Mag-
netfeld auf Raumtemperatur abgekiihlt. Das Magnetfeld war parallel zum Wachs-
tumsfeld (H,,) gerichtet, so dass es die urspriingliche Richtung der unidirektionalen
Anisotropie unterstiitzte.



Kapitel 4

Analyse der Schichtsysteme

4.1 Phasen- und Strukturanalyse

4.1.1 RoOntgendiffraktometrie

Eine Standardmethode zur Strukturbestimmung von kristallinen Materialien ist die
Rontgendiffraktometrie (engl. z-ray diffraction, XRD), auch Rontgenbeugung ge-
nannt [183-186]. Dabei wird der periodische Aufbau eines kristallinen Festkorpers
ausgenutzt.

Unter bestimmten Bedingungen
kommt es bei der Reflexion von
Rontgenstrahlen an einem kristal-
linen Festkorper zur konstruktiven
Interferenz der auslaufenden (ge-
beugten) Wellen. Die Kristallebe-
nen, an denen die Reflexion statt-
findet, werden Netzebenen genannt.
Voraussetzung fiir die konstrukti-
ve Interferenz ist, dass der Gang-
unterschied zwischen den, an par-
allel verlaufenden Netzebenen, ge-
beugten Strahlen gerade ein ganz-
zahliges Vielfaches der Wellenlénge
(M) der Rontgenstrahlung betrigt (Abb. 4.1). Konstruktive Interferenz tritt dem-
nach nur bei Einfallswinkeln (©) auf, die der BRAGGschen Beugungsbedingung

2dsin © = nA (n=1,2,3,...) (4.1)

|

o o o oY © o o o

Abbildung 4.1: BrRAGGsche Beugungsbe-
dingung fiir ein zweidimensionales Gitter.

geniigen. Diese Gleichung bildet die Grundlage der Strukturanalyse mittels Ront-
gendiffraktometrie.

Im Experiment wird die Intensitéit der auslaufenden Welle als Funktion des Win-
kels © gemessen. Ein lokales Intensitdtsmaximum, ein Beugungsreflex, wird detek-

o4
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tiert, wenn die BRAGG-Bedingung erfiillt ist. Aus den Winkeln (), bei denen ein
Beugungsreflex vorliegt, ldsst sich der Abstand (d) der beugenden Netzebenenschar
berechnen.

Eine Netzebenenschar wird durch die MILLER-Indices (h, k, [) definiert, die die
Orientierung der Netzebenen im Kristallgitter angeben. Eine Netzebene schneidet
die Achsen der Elementarzelle jeweils bei 1/h, 1/k und 1/1. Jeder Beugungsreflex
lasst sich iiber den Netzebenenabstand (d) eindeutig einer Netzebenenschar (hkl) zu-
ordnen. Fiir Kristalle mit einer kubischen Elementarzelle und den Gitterkonstanten

a="b=cgilt:
a

Ry v
Die gemessenen Netzebenenabsténde (dpg;) kénnen mit denen bekannter Mate-
rialien verglichen werden und erlauben dadurch einen Riickschluss auf die im Pro-
benvolumen vorliegenden chemischen Phasen des untersuchten Materials. In poly-
kristallinem Material sind die Netzebenen normalerweise zuféllig orientiert, so dass
eine Vielzahl von dp;; gemessen werden. In diinnen Schichten liegt oft eine durch
das Schichtwachstum bedingte Vorzugsorientierung der Kristallite vor. Man spricht
in diesem Fall von einer Texturierung.

(4.2)

Das antiferromagnetische NiO (Bunsenit) spielt in dieser Arbeit eine wichtige
Rolle. Es besitzt ein kubisch-flichenzentriertes (fec) Gitter' vom Typ NaCl. Bei
Verwendung von Cu-K,; Strahlung der Wellenlénge A\ = 154,06 pm lassen sich die in
Tabelle 4.1 angegebenen Netzebenenabstinde (dpx) und Beugungswinkel (20) mit
GL (4.1) berechnen. Es sind zwar einige hoherwertige Oxide des Nickels (NiOy und
NiyO3) bekannt, jedoch werden diese nur bei sehr hohen Temperaturen, hohem Oq-
Druck oder durch spezielle chemische Reaktionen gebildet [187]. Bei den gegebenen
Herstellungs- und Versuchsbedingungen sind diese Phasen nicht stabil.

Die Beugungsexperimente wurden freundlicherweise von Herrn PROF. DR. THO-
MASZ STOBIECKI und seinen Mitarbeitern an der Universitat fiir Bergbau und Me-
tallurgie in Krakéw (Polen) durchgefiihrt. Verwendet wurde ein kommerzielles Ront-
gendiffraktometer vom Typ X’Pert der Firma Philips Analytical.

Die Messungen wurden bei einem kleinen konstanten Einfallswinkel (& = 1,2°)
des Primérstrahls (engl. grazing incidence) vorgenommen. Diese Methode eignet sich
besonders fiir die Untersuchung diinner Schichten, weil in dieser Geometrie die von
der Schicht gestreute Intensitéat grofler ist. Zum Signal tragen nur die Netzebenen
bei, die mit der Probenoberfldche einen Winkel (© — ®) bilden. Als Primérstrahlung
wurde Cu-K,; Strahlung der Wellenldnge A = 154,06 pm eingesetzt. Die gebeugte
Strahlung wurde in einem Bereich 20° < 20 < 100° mit einer Schrittweite von 0,04°
detektiert.

Abbildung 4.2 zeigt die Ergebnisse der XRD-Experimente an 100 nm dicken NiO-
Schichten auf Si(100)-Substraten. Untersucht wurden fiinf Proben, die bei unter-

1Streng genommen besitzt das NiO erst oberhalb der NEEL-Temperatur ein exakt kubisches
Gitter. Bei Raumtemperatur ist das Gitter leicht rhomboedrisch verzerrt. Der Unterschied ist
jedoch derart gering, dass das Gitter in der Praxis meist als pseudo kubisch behandelt wird.
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Substanz Kristall- Gitterpara- (hkl) dpq 20
system  meter/pm in pm in Grad

Ni kubisch @ = 352,38  (111) 2034 44,50
(fec) (200) 1762 51,85

(220) 1246 76,38

(311) 1062 92,94

(222) 1017 9844

NiO kubisch a = 419,46 (111) 2422 37,09
(Bunsenit) (fcc) (200)  209,7 43,10
(220) 148,3 62,58

(311) 1265 75,04

(222) 1211 79,01

(400) 1049 94,54

Tabelle 4.1: Netzebenenabsténde (dpx;) und erwartete Beugungswinkel
(20 < 100°) fiir Ni und NiO bei einem Beugungsexperiment mit Cu-K;
Strahlung [187].

schiedlichen O,-Zufliissen wahrend des Sputterprozesses hergestellt wurden. Neben
den Messwerten sind die Referenzwerte fiir NiO gemifl Tabelle 4.1 eingezeichnet.
Die Intensitdt der Referenzwerte entspricht einer Messung an NiO-Pulver, wobei
alle Netzebenen rein zuféllig orientiert sind. Das erwartete Beugungsmuster der ku-
bischen NiO-Phase konnte bis zur (400)-Ebene identifiziert werden.

Die Verschiebung des Si(311)-Peaks bei der Probe mit 0,40 sccm O wird durch
den so genannten ,miscut® der einkristallinen Si-Substrate verursacht. Verlaufen
die Kristallebenen nicht genau parallel zur Oberfliche, so verursacht eine Drehung
der Probe um 180° diesen Effekt [185]. Da der Einfallswinkel bei der benutzten
Methode konstant ist, erscheint der Beugungsreflex dann bei einem anderen Winkel.
Der Ursprung des kleinen, breiten Peaks (20 =~ 55°) konnte nicht abschlieBend
geklart werden. Sicher ist, dass dieser Peak durch das Si-Substrat verursacht wird. In
identischen Proben auf Glassubstraten wurde dieser Beugungsreflex nicht gefunden.

Einen Ausschnitt aus zwei Beugungsdiagrammen (0,32 und 0,40 sccm) zeigt Abb.
4.3. Die Uberlagerung von zwei Beugungsreflexen bei 43,06° und 44,54° ist im un-
teren Diagramm deutlich zu erkennen. Die beiden Reflexe konnten den NiO(200)
und Ni(111) Netzebenen zugeordnet werden (s. Tabelle 4.1). Bei geringer Sauer-
stoffzufuhr wird also noch nicht das gesamte Ni oxidiert, sondern die oxidische und
die metallische Phase koexistieren. Die Elementanalyse mittels ERD (Abschnitt 4.2)
zeigt in diesem Bereich einen Ni-Uberschuss in den Schichten. Ein Exchange-Bias Ef-
fekt wird bei NiO/NiFe-Schichtsystemen in diesem Fall nicht beobachtet (Abschnitt
7.3).

In den Abbildungen 4.2 und 4.3 ist zu erkennen, dass sich die Beugungsreflexe
bei steigendem O-Fluss zu kleineren Winkeln (20) verschieben, d. h. die Absténde
der Netzebenen (dpy;) werden grofer; das Kristallgitter wird zunehmend gedehnt.
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Abbildung 4.2: Beugungsdiagramme fiir NiO, hergestellt bei verschie-
denen Os-Fliissen. Referenzwerte gemifl Tabelle 4.1.

Die Netzebenenabstédnde (dpi;) und die daraus resultierenden Gitterparameter
(apk) wurden fiir jeden Beugungsreflex mit den Gleichungen (4.1) und (4.2) be-
rechnet. Zur Bestimmung des Beugungswinkels (©) wurde jeder einzelne gemessene
Peak durch eine LORENTZ-Funktion

2A w

[0) = I+ =2
e T N

(4.3)

approximiert. Dabei ist Iy der Offset, A die Fliche unter der Kurve, w die Halb-
wertsbreite und O, das Zentrum des Peaks, was dem gesuchten Beugungswinkel
entspricht.

Neben anderen Fehlerquellen wird der grofite Einzelfehler bei XRD-Messungen
mit einem Diffraktometer durch die Abweichung der Probenposition von der Dif-
fraktometer-Achse verursacht. Die dadurch entstehende Messunsicherheit in dj; ist
proportional zu cos? ©/sin © [153]. Das bedeutet, dass bei groen Beugungswinkeln
O — 90° eine minimale Messunsicherheit zu erwarten ist.

Zur Bestimmung eines moglichst prazisen Gitterparameters wurden die aus dpy,
fiir jeden Reflex einzeln berechneten ay gegen cos® ©/ sin © aufgetragen. Der extra-
polierte Schnittpunkt der Ausgleichsgeraden mit der a-Achse bei cos? ©/sin® = 0
ist der Gitterparameter (a). Die Ergebnisse der Analyse sind in Abb. 4.4 dargestellt.

Deutlich zu erkennen ist die Zunahme des Gitterparameters (a) bei steigen-
dem Oy-Fluss wéahrend der reaktiven Beschichtung, wobei nach einem steilen
(ndherungsweise exponentiellen) Anstieg ein Sattigungswert von a ~ 423 pm erreicht
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Abbildung 4.3: Bei 0,32 sccm Oz koexistieren Ni und NiO (unten),
wéhrend ab 0,40 sccm Oz nur noch NiO nachgewiesen wird (oben).

wird. Das entspricht einer relativen Vergrofierung der Elementarzelle um etwa 1 %.
Die Dehnung des Kristallgitters wird vermutlich durch iiberschiissigen Sauerstoff
verursacht, der zusétzlich in das NiO eingebaut wird. Die ideale NiO-Gitterstruktur
wird mit steigendem O,-Fluss zunehmend gestort.

Zu dhnlichen Ergebnissen kamen FARIA et al. durch die Untersuchung 140-
250 nm dicker reaktiv gesputterter NiO-Schichten [189]. Mit zunehmendem Oo-Fluss
fanden sie ansteigende Gitterparameter von 418 auf 424 pm und zeigten, dass gleich-
zeitig die inneren Spannungen von etwa 80 auf 500 MPa zunahmen.

Die Ergebnisse der Rontgendiffraktometrie deuten bereits darauf hin, dass die
Stochiometrie der NiO-Schichten mit steigendem Os-Fluss von dem idealen 1:1-
Verhéltnis zwischen Ni und O abweicht. Die absoluten Element-Konzentrationen
wurden deshalb zusétzlich durch ERD-Analysen (Abschnitt 4.2) bestimmt. Aufler-
dem ist zu erkennen, dass der Ubergang vom sauerstoffarmen zum sauerstoffreichen
NiO in einem eng begrenzten Oo-Fluss-Bereich (0,32 bis 0,40 sccm) ablduft und eine
exakte 1:1-Stochiometrie im reaktiven Sputterprozess nur schwer zu erreichen ist.
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Abbildung 4.4: Gitterparameter (a) der NiO-Schichten in Abhéngig-
keit vom Oo-Fluss wihrend der Beschichtung.

4.1.2 Transmissions-Elektronenmikroskopie (TEM)

Die Transmissions-Elektronenmikroskopie (oder Durchstrahlungs-Elektronenmikro-
skopie) erlaubt eine direkte Visualisierung der Schichtstruktur mit nahezu atomarer
Auflésung. Diese Methode ermdoglicht es, Informationen iiber Schichtdicken, Grenz-
flichen-Rauigkeiten, durch den Herstellungsprozess bedingte Durchmischung und
die Kristallinitét (polykristallin, amorph) der Schichten zu erhalten. Das erste Trans-
missions-Elektronenmikroskop wurde in den frithen 1930er Jahren von MAX KNOLL
und ERNST RUSKA? am Hochspannungsinstitut der Technischen Hochschule Berlin
entwickelt [190, 191].

An dieser Stelle soll kurz auf die wesentlichen Merkmale und die Kontrastent-
stehung bei der Transmissions-Elektronenmikroskopie (TEM) eingegangen werden.
Detaillierte Informationen zur Elektronenmikroskopie und der notwendigen Proben-
praparation, sind in verschiedenen Lehrbiichern [192-195] zu finden.

Bei der Elektronenmikroskopie wird eine Erhchung des Auflosungsvermogens
dadurch erreicht, dass die Abbildung nicht durch sichtbares Licht, sondern durch
Elektronen erfolgt, die eine wesentlich kiirzere Wellenlénge besitzen kénnen. Die DE
BROGLIE-Wellenldnge eines Teilchens ist unter Beriicksichtigung der relativistischen

2E. RUSKA erhielt fiir seine Arbeiten auf den Gebieten der Elektronenoptik und -mikroskopie
zusammen mit G. BINNING und H. ROHRER fiir die Entwicklung des Raster-Tunnelmikroskops im
Jahr 1986 den Nobelpreis fiir Physik.
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Massendnderung
/ 272
PV el S (4.4)
p mov

mit der PLANCKschen Konstante h = 6,626 - 1073* Js, der Lichtgeschwindigkeit
¢ ~ 3-10% m/s, dem relativistischen Impuls p = mgv/+/1 — v2/c2, der Ruhemasse
mo und Geschwindigkeit v des Teilchens. Daraus wird direkt ersichtlich, dass ei-
ne Erhohung der Geschwindigkeit zur Reduzierung der Wellenlénge fiihrt. Handelt
es sich um elektrisch geladenen Teilchen, so konnen diese durch elektrische Felder
beschleunigt werden.

Bei typischen Beschleunigungsspannungen eines TEM von U = 100 kV betragt
die Wellenlénge der Elektronen A\, ~ 3,7 pm [196]. Das Auflosungsvermogen (kleins-
ter auflosbarer Abstand zweier Objektpunkte) eines TEM ist typischerweise besser
als 1 nm und wird im Wesentlichen durch Linsenfehler (sphérische und chromatische
Aberration) begrenzt.

Die zur Abbildung benétigten Elektronen werden in einer Elektronenquelle durch
Gliih- oder Feldemission erzeugt und durch ein elektrisches Hochspannungsfeld be-
schleunigt. Eine Elektronenoptik formt den abbildenden Elektronenstrahl und lenkt
ihn auf die Probe. Aufgrund der starken Streuung der Elektronen in der Materie,
miissen die Priaparate sehr diinn (< 100 nm) sein, damit ein Teil der Elektronen die
Probe durchdringen und zur Bildentstehung beitragen kann. Die mehrstufige Elek-
tronenoptik kann durch elektrostatische oder elektromagnetische Linsen realisiert
sein. In der Praxis werden die elektromagnetischen Linsen wegen geringerer Abbil-
dungsfehler bevorzugt [196]. Das Endbild wird auf einen Leuchtschirm oder eine
Fotoplatte projiziert. In modernen TEM werden CCD-Kameras zur Bildaufzeich-
nung eingesetzt, was eine digitale Nach- und Weiterverbearbeitung der Abbildungen
ermoglicht.

Zur Bild- bzw. Kontrastentstehung tragen bei der TEM verschiedene Mechanis-
men bei, die auf der Wechselwirkung zwischen Elektronen und durchstrahlter Ma-

terie beruhen. Dabei spielen Zusammensetzung und Dicke der Probe entscheidende
Rollen.

Der Streu- oder Absorptionskontrast entsteht dadurch, dass nicht alle Elek-
tronen des einfallenden Elektronenstrahls die Probe ungehindert durchdringen. Ei-
nige Elektronen werden im Material so stark gestreut oder absorbiert, dass sie nicht
mehr zur Bildentstehung beitragen. In kristallinen Proben konnen einfallende Elek-
tronen geméfl der BRAGGschen Beugungsbedingung (Gl. 4.1) entsprechend orien-
tierter kristalliner Bereiche um den Winkel 20 von ihrer urspriinglichen Ausbrei-
tungsrichtung abgelenkt werden (Abb. 4.1). Die Beugung der Elektronen trigt zum
Beugungskontrast bei. Auf die Bildebene werden dabei entweder die gebeugten
Elektronen (Dunkelfeldabbildung) oder die ungebeugten Elektronen (Hellfeldabbil-
dung) abgebildet, wodurch ein Kontrast zwischen unterschiedlich orientierten kris-
tallinen Bereichen der Probe entsteht.

Der Absorptions- und der Beugungskontrast stellen einen Amplitudenkontrast
dar. Beide zeichnen sich durch ein relativ geringes Auflésungsvermogen (schlechter
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als 1-2nm) aus [197]. Fiir die hochauflésende TEM-Abbildung nutzt man deshalb
den Phasenkontrast. Dabei wird ausgenutzt, dass die Streuung der Elektronen
an den Probenatomen meist mit einer Phasenverschiebung der Welle verbunden
ist. Diese Phasenverschiebung kann zur Kontrastbildung genutzt werden, wenn man
den gebeugten Wellen eine zuséitzliche Phasenverschiebung um +7 /2 vermittelt. Der
Phasenkontrast entsteht, wenn Elektronen unterschiedlicher Phase die Objektivlinse
passieren. Durch diese Methode der Kontrastbildung werden in modernen TEM
Auflésungsvermégen von 0,3 bis 0,15 nm erzielt [195].

TEM-Abbildungen der Schichtsysteme

Die Mikrostruktur der hergestellten Schichtsysteme wurde an vier ausgewéhlten
NiO(50 nm)/NiFe(5nm)/Ta(5nm) Proben auf Si(100)-Substraten mit Hilfe der
TEM untersucht. Zwei dieser Proben waren nach der Herstellung wie in Abschnitt
3.4 beschrieben getempert worden.

Die TEM-Querschnittsaufnahmen wurden freundlicherweise von Herrn PROF.
DRr. J. ZWECK und Frau M. BLOMENHOFER am Institut fiir Experimentelle und
Angewandte Physik der Universitdt Regensburg durchgefiihrt. Alle Bilder wurden
mit einem TEM (Firma Philips, Typ CM30) aufgenommen. Die Beschleunigungs-
spannung fiir die Elektronen betrug max. 300 kV, was einer Wellenldnge von 1,97 pm
entspricht. Die dabei erreichbare maximale Vergroflerung ist ca. 550 000-fach. Das
Auflosungsvermogen des Mikroskops betrigt bestenfalls 0,23 nm. Alle Aufnahmen
entstanden durch Hellfeldabbildung.

Wie bereits erwahnt, erfordert die TEM eine spezielle Probenpréaparation. Um
ein Elektronen transparentes Querschnittspriaparat von maximal 100 nm Dicke zu
erhalten, wird eine 3mm grofle Scheibe aus dem Schichtsystem geschnitten und
durch mechanisches Schleifen auf eine Restdicke von ca. 20 um gebracht. Mit einem
Art-Tonenstrahl wird unter schrigem Einfallswinkel die gesamte Probe an einer Stel-
le abgetragen, so dass am Rand dieser Stelle ein keilformiger Querschnitt entsteht.
Fiir eine scharfe Abbildung mit dem TEM muss vor jeder Aufnahme eine Stelle mit
geeigneter Probendicke am Rand dieses ,, Keils* gesucht werden.

Abbildung 4.5 zeigt die TEM-Querschnittsaufnahme eines NiO/NiFe/Ta Schicht-
systems auf Si. Die einzelnen Schichten sind deutlich zu erkennen, was fiir eine
geringe Durchmischung beim Herstellungsprozess spricht. NiO und NiFe besitzen
polykristalline Schichtstrukturen mit geringen Grenzflichen-Rauigkeiten. Je nach
Orientierung der Kristallite erscheinen diese hell oder dunkel. Die sdulenférmigen
NiO-Kristallite erstrecken sich meist iiber die gesamte Schichtdicke. Der mittlere
Durchmesser der NiO-Kristallite fiir das in Abb. 4.5 dargestellte System betragt
9 nm.

Zwischen Substrat und NiO liegt noch eine 1-2 nm diinne Siliziumoxid-Schicht,
die durch Oxidation der Si-Oberfliche entsteht. Da die Substratoberfliche vor der
Beschichtung nicht durch Sputterdtzen behandelt wurde, ist diese Oxid-Schicht im-
mer vorhanden.
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Abbildung 4.5: TEM-Querschnittsaufnahme eines Schichtsystems
NiO(50 nm)/NiFe(5nm)/Ta(5nm) auf einem Silizium-Substrat.

Die Tantal-Schutzschicht erscheint aufgrund der stérksten Elektronenstreuung
dunkler als alle anderen Schichten. Bei der obersten Schicht, die in allen Bildern deut-
lich zu erkennen ist, handelt es sich vermutlich um Tantalpentoxid (TasO3), das sich
als Passivschicht auf freien Ta-Oberflichen schon bei niedrigen O,-Partialdriicken
bildet [198]. Da Ta iiberwiegend mit der Oxidationszahl +5 auftritt, ist die Oxida-
tion zu TapyO5 am wahrscheinlichsten. TaOs ist als reine Phase nicht stabil [187].

Das TayOs5 besitzt eine sehr grofie Elementarzelle mit trikliner Kristallstruktur
und den Gitterkonstanten a = 0,378 nm, b = 0,38 nm und ¢ = 3,574 nm [187].
Im Vergleich zum elementaren Ta, das eine kubische Struktur mit ¢ = 0,33 nm hat
[187], ist das Volumen der Elementarzelle etwa um den Faktor 14 grofier. Das heifit
es geniigen wenige Monolagen Ta zur Bildung einer 3-4 nm dicken TayO5-Schicht.

In den TEM-Aufnahmen erscheinen die beiden obersten Schichten als amorph
oder zumindest nanokristallin, wiahrend in den NiO- und NiFe-Schichten deutlich
Kristallite und teilweise sogar Netzebenen sichtbar sind.

Zwischen den getemperten und ungetemperten Schichtsystemen wurden in den
TEM-Abbildungen keine Unterschiede beziiglich der Schichtdicken oder Grenzfla-
chen-Rauigkeiten festgestellt. Dies ist ein Hinweis darauf, dass das 20-miniitige Tem-
pern bei 533 K (Abschnitt 3.4) keine gravierenden Durchmischungsprozesse an den
Grenzflachen auslost.
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Bestimmung der Schichtdicken

Die digitalen TEM-Abbildungen wurden mit Hilfe des Bildbearbeitungsprogramms
Image Tool 3.0 [199] ausgewertet. Die Software erméglicht u. a. Langenmessungen in
Pixelgrafiken nach der Kalibrierung an einem in das Bild eingeblendeten Maflstab.
Der Mafistab ergibt sich aus dem fiir die Aufnahme gewéhlten Vergréferungsfaktor
des TEM.

Die Anzahl der aus den Aufnahmen gewonnenen Messwerte héngt von der Anzahl
der zur Verfiigung stehenden und der Qualitit der Bilder pro Schichtsystem ab. Fiir
jedes Schichtsystem wurden jedoch mindestens fiinf verschiedene Querschnittsauf-
nahmen ausgewertet. Als Mittelwerte fiir die Schichtdicken wurden die in Tabelle
4.2 aufgefithrten Werte mit ihren Standardabweichungen ermittelt.

Probe NiO/nm NiFe/nm Ta/nm Ta;O5/nm
12 461411 434106 50+04 42+03
44 465+12 47405 41403 29403
45 490412 42403 47404 29404
47 442+04 46=x02 43£03 3,5£0,3

Tabelle 4.2: Gemittelte Schichtdicken und Standardabweichungen.

Die aus den TEM-Bildern ermittelten Schichtdicken sind 10-15 % kleiner als die
Werte, die nach Herstellung und Vermessung der Eichschichten erwartet wurden.
Ein Grund fiir diese Abweichungen konnte die mit der Betriebszeit fortschreiten-
de Abnutzung der Sputter-Targets sein, wodurch sich die Depositionsraten leicht
dandern. Bei der Probe 42 war die Beschichtungszeit fiir Ta etwa 5s langer als bei
den anderen Proben, was zur VergroBlerung der Schichtdicke von etwa 0,5 nm fiihrte.
Im Vergleich zu den anderen Ta-Schichtdicken wird dies auch in den TEM-Bildern
deutlich.

Grolenverteilung der Kristallite

Die Durchmesser der Kristallite bzw. Korner wurden fiir die einzelnen Schichtsys-
teme aus den TEM-Abbildungen ermittelt. An den Korngrenzen kann sich die Ori-
entierung, die Gitterkonstante und/oder die Gitterstruktur #ndern. Die Elektronen
werden dann in benachbarten Kornern unterschiedlich gebeugt, was zu einem Kon-
trast in der Abbildung fithrt und die Korngrenzen sichtbar macht.

Die Kristallite einer diinnen polykristallinen Schicht kénnen als Naherungsweise
zylinderformig betrachtet werden. Innerhalb der Schicht liegt i. A. keine defi-
nierte Grofle der Kristallite vor, sondern es existiert eine wachstumsbedingte
Groflenverteilung. Die Bestimmung der NiO-Kristallitdurchmesser erfolgte an den
NiO/NiFe/Ta Schichtsystemen analog zur Messung der Schichtdicken. Fiir jede Pro-
be wurden die Durchmesser von etwa 50-100 NiO-Kristalliten gemessen. Die Ver-
teilung der Messwerte entsprach einer logarithmischen Normalverteilung, auch Log-



64 4 Analyse der Schichtsysteme

normalverteilung genannt.

Der Korndurchmesser, kurz Korngréfe, ist durch den Wert Null nach unten
hin begrenzt. Eine Folge davon ist, dass die Verteilung der Korngrofien nicht
symmetrisch-normal ist, weil die Variationsmoglichkeit durch diese Schranke nach
unten hin beschréankt ist. Die Verteilung wird dadurch auf einer Seite gestreckt und
auf der anderen Seite gestaucht. Logarithmische Normalverteilungen der Korndurch-
messer in diinnen Schichten wurden bereits fiir einige andere Materialien nachge-
wiesen [200, 201].

Die Wahrscheinlichkeitsdichte der Lognormalverteilung ist fir > 0 [202]:

w(x) = ! exp [—M] . (4.5)

oz 2T 202

Fir x < 0 gilt w(x) = 0. Bei wenigen Messwerten und asymmetrischer Verteilung
ist der Median als Kennzahl fiir den Mittelwert zu bevorzugen [202]. Er gibt den
Messwert an, der die Verteilung in zwei gleich groe Hélften teilt. Der Median (x,)
einer Lognormalverteilung ist:

T = et (4.6)

Durch Logarithmieren von Gl. (4.6) und Einsetzen in Gl. (4.5) gelangt man zu einer
fiir die Auswertung der Messwerte besser geeigneten Form der Lognormalverteilung:

w(z) = —— exp [_

oz 2T 202

I (2/m) xm)] . (4.7)

Die NiO-Schichten zeigen in den TEM-Aufnahmen dicht gepackte, faserféormige
Strukturen mit sehr glatten Oberflichen. Die Kristallite haben Durchmesser zwi-
schen 4 und 17 nm, wobei eine logarithmische Normalverteilung der Werte vorliegt
(Abb. 4.6). Nach dem Modell von THORNTON sind diese Strukturen der Zone T zu-
zuordnen (Abschnitt 3.1.3 mit Abb. 3.3), was auch in etwa den Prozessparametern
entspricht. Die Schichten wurden bei relativ niedrigen Ar-Driicken von 1072 mbar
(= 7,5 mTorr) hergestellt. Das Verhéltnis zwischen Substrat- und Schmelztempera-
tur (Ts/Tw) bewegt sich zwischen 0,1 und 0,3 (Tabelle 4.3). Dabei ist die Substrat-
temperatur nur abgeschéitzt, was fiir die weiteren Betrachtungen jedoch ausreicht.

Material Ty / K Ts/Tyv Quelle

Ni 1728 021027 [203]
NiO 2228 0,17-0,21  [203]
NngFego 1713 0,22*0,27 [ ]
Ta 3290 0,11-0,14  [203]

Tabelle 4.3: Schmelztemperaturen (7y1) der zerstdubten Materialien.
Als Substrattemperatur wurde 370 K < Tg < 470 K angenommen.

Mit steigendem O,-Fluss wird eine Tendenz zur Ausbildung kleinerer Kristallite
beobachtet (Abb. 4.6). Die Verteilung wird insgesamt schmaler und der Median (dy)
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Abbildung 4.6: Aus den TEM-Aufnahmen ermittelte Kristallitdurch-
messer von zwei NiO-Schichten. Die eingezeichneten Linien sind Anpas-
sungskurven einer logarithmischen Normalverteilung (Gl. 4.7) mit den
mittleren Korndurchmessern (dy, ). Die einzelnen Messwerte fiir 1,8 sccm
O sind zur besseren Ubersicht nicht eingezeichnet.

verschiebt sich zu kleineren Werten. Nach dem Modell von THORNTON ist dies ein
Zeichen fiir eine abnehmende Mobilitdt der Adatome auf der Substratoberflache.
Die Energie der schichtbildenden Teilchen nimmt anscheinend mit steigendem Oo-
Partialdruck ab. Aufgrund der fortschreitenden Oxidation der Targetoberfliche wird
mehr Energie zum Zerstduben der Oberflache benétigt und die kinetische Energie
der zerstdubten Teilchen nimmt ab. Dies spiegelt sich auch in der sinkenden Be-
schichtungsrate wider (Abb. 3.5).

Vergleichbare Korndurchmesser von 4-10 nm in reaktiv gesputterten 100-150 nm
dicken NiO-Schichten wurden von HOTOVY et al. gemessen [205, 206]. LAI et al. be-
richten von Kristalliten mit 5,4 nm Durchmesser in 45 nm dicken NiO-Schichten auf
amorphen Aluminium-Substraten [ 18]. In 30 nm dicken Schichten, hergestellt durch
Zerstaubung eines NiO-Targets, fanden CARTIER et al. mittlere Korndurchmesser
von 5—7 nm [207].

In den NiFe-Schichten sind nur vereinzelt Kristallite und bei hoher Auflosung
auch Kristallgitterlinien erkennbar. Die Gréfenordnung der Korner liegt ebenfalls
bei 5-10 nm. Es handelt sich also auch hier um eine polykristalline Schichtstruktur.
Im Gegensatz dazu sind selbst bei sehr hoher Auflésung in den Ta-Schichten keine
Kristallite oder Gitterlinien sichtbar. Die Schichten scheinen, bedingt durch die hohe
Schmelztemperatur von Ta, eine amorphe oder nanokristalline Struktur zu besitzen.
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Zwischen getemperten und ungetemperten Schichten konnten keine Unterschiede
in den Kristallitgroflen oder Schichtdicken festgestellt werden. Der mittlere Durch-
messer der NiO-Kristallite war vor und nach dem Tempern 9nm. Die Temperatur
beim Feldkiihlen (533 K) reicht also noch nicht aus, um deutliche Verénderungen in
der Mikrostruktur, z. B. durch Rekristallisation, in den Schichtsystemen zu verur-
sachen. Erst bei htheren Temperaturen (800-1000 K) beobachteten LATI et al. [115]
starkes Wachstum der NiO-Kristallite in NiO/NiFe Schichtsystemen.

Der Einfluss der NiO-Korngroflen auf die magnetischen Eigenschaften der gekop-
pelten Schichtsysteme wird in Abschnitt 7.3 diskutiert.

4.2 Elementanalyse mittels ERD

Beim reaktiven Sputterprozess hingt die Zusammensetzung der hergestellten Schich-
ten stark von den Herstellungsbedingungen ab (vgl. Abschnitt 3.1.2). Insbesondere
ist der Reaktivgasanteil im Sputtergas ein entscheidender Parameter.

Zur weiteren Charakterisierung der NiO-Schichten wurden die Element-Kon-
zentrationen in den reaktiv gesputterten Schichten mittels Elastic Recoil Detection
Analysis (ERDA) am Miinchener Tandem-Beschleuniger bestimmt. Diese Analysen
wurden freundlicherweise von Herrn DR. ANDREAS BERGMAIER vom Institut fiir
Experimentalphysik E12 der Technischen Universitdt Miinchen durchgefiihrt.

Bei der ERD-Analyse handelt es
Detektor

(M, Z, E) sich um eine der RUTHERFORD-Riick-
einfallende gestreute streuung (engl. Rutherford Backscatte-
Primarionen Targetatome ’\ ring, RBS) verwandte Methode. Ein

B wesentlicher Unterschied zwischen RBS

E, - AE und ERD ist, dass beim RBS die ge-
streuten Projektile nachgewiesen wer-
den, wihrend beim ERD die angesto-
Benen (gestreuten) Targetatome detek-
tiert und direkt {iber ihre Masse und
Kernladung identifiziert werden. Vor-
Abbildung 4.7: Prinzip der ERD-Ana- aussetzung dafiir ist, dass die Projektile
lyse (nach [205]). einen grofien Teil ihrer Energie auf die
Targetatome iibertragen. Deshalb funk-
tioniert die ERD-Technik nur, wenn die Masse der Projektile vergleichbar oder
grofler ist als die Masse der Targetatome. Aus diesem Grund werden bevorzugt
schwere Ionen als Primérteilchen verwendet. Durch die Verwendung schwerer Pri-
maérionen (z.B. Ni, I oder Au) mit einer Energie von 1-3 MeV /u ist es mdoglich,
insbesondere leichte Elemente ('H bis '°0) tiefenaufgelost zu detektieren [209)].

Das Messprinzip der ERD-Methode ist in Abb. 4.7 schematisch dargestellt. Die

einfallenden schweren Primérionen iibertragen durch elastische Stofle einen Teil ihrer
Energie (Fp) auf die Atome in der Probe. Die Targetatome werden unter dem meist

Probe
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kleinen Winkel (®) in Vorwértsrichtung gestreut und von einem Detektor-System
anhand ihrer Kernladung (Z) und Masse (M) identifiziert. Aus der ebenfalls gemes-
senen Energie der gestreuten Targetatome (Er) schlieit man auf die Tiefenverteilung
der Atome. Es besteht ein definierter Zusammenhang zwischen dem Energieverlust
eines Targetatoms (AFE) und der Tiefe (z), aus der das gestreute Atom stammt
[209]. Fiir die Bestimmung eines Tiefenprofils benétigt man den Streuquerschnitt
sowie den Energieverlust der Ionen und der gestreuten Atome.

Die Nachweisgrenze fiir leichte Elemente (bis etwa Ge) liegt bei etwa 10 ppm
[210]. Die Tiefenauflosung betrégt in der Regel ca. 10 nm und kann in der Néhe
der Probenoberfliche bestenfalls bis auf etwa 1nm erhoht werden [211]. In einigen
Féllen konnte sogar eine atomare Auflosung (Nachweis einzelner Atomlagen) erzielt
werden [212]. Die Tiefenauflosung wird im Wesentlichen durch die Energieauflosung
des Detektor-Systems bestimmt. Durchmischungs- und Sputterprozesse konnen bei
den verwendeten Primérionen-Dosen von 10 bis 101 cm™2 vernachlissigt werden
[213]. Es handelt sich also um ein weitgehend zerstorungsfreies Messverfahren.

Bei den durchgefiihrten Experimenten wurde die quantitative Zusammensetzung
von 100 nm dicken NiO-Schichten auf Glas gemessen. Aulerdem wurde eine NiFe-
Schicht untersucht, um die Zusammensetzung der Legierung zu bestimmen. Bei den
Messungen kam ein Primérstrahl aus 27T der Energie 170 MeV zum Einsatz. Die
gemessenen Element-Konzentrationen sind in Tabelle 4.4 zusammengefasst.

Probe 05-Fluss Ni / at.% 0/ at.% Fe / at.% H/ at.%
NiO 0,32 scem 64,3 (£0,5) 33,4 (£0,4) - 2,38 (£0,06)
NiO 0,40 scem 44,4 (£0,4) 53,4 (£0,5) - 2,29 (£0,06)
NiO 0,60 scem 42,9 (£0,4) 54,4 (+0,5) - 2,69 (£0,07)
NiO 1,00 scem 43,0 (£0,4) 54,3 (+0,5) - 2,73 (£0,07)
NiO 1,80 scem 40,8 (£0,4) 56,1 (£0,5) - 3,13 (£0,07)
NiFe - 82,1 (£0,5) 0,62 (+0,06) 15,5 (£0,2) 1,76 (£0,05)

Tabelle 4.4: Mittels ERDA bestimme absolute Element-Konzentratio-
nen. Die Werte in der Spalte Oo-Fluss beziehen sich auf die eingestellten
Oo-Fliisse wihrend der reaktiven NiO-Herstellung.

Die in allen Schichten nachgewiesenen 2-3 % Wasserstoff stammen vermutlich
aus dem Restgas im Rezipienten. Der Wasserstoff wird bei der Beschichtung aus
den Wanden der Sputterkammer nachgeliefert [179]. Das Saugvermogen von Turbo-
molekularpumpen ist fiir leichte Gase geringer als fiir schwere Gase. Deshalb kann
es zu einem erhohten Wasserstoffpartialdruck im Restgas kommen. Eine Herabset-
zung des Wasserstoffpartialdrucks liele sich durch den Einsatz einer Vorpumpe mit
groferem Saugvermogen oder durch die zusétzliche Verwendung einer Oldiffusions-
pumpe zwischen Turbomolekularpumpe und Vorpumpe erreichen [155].

Innerhalb der Nachweisgenauigkeit von ca. 10 ppm wurden keine weiteren Ele-
mente (Verunreinigungen) als die in Tabelle 4.4 aufgefithrten gefunden. Die Tiefen-
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verteilung der Elemente in den Schichten war sehr homogen [213].

In Abb. 4.8 sind die Ergebnisse der ERD-Analysen mit den gemessenen Be-
schichtungsraten fiir NiO grafisch dargestellt. In Teil (b) ist das Verhéltnis zwischen
gemessener Sauerstoff-Konzentration (co) und Nickel-Konzentration (cy;) aufgetra-
gen. Im reaktiven Sputtermodus, wenn die Beschichtungsrate maximal ist, werden
Schichten mit weniger als 50 % Sauerstoffanteil abgeschieden (co/eni < 1). Bei stei-
gendem O,-Fluss kommt es zu einem abrupten Ubergang und es wird NiO mit mehr
als 50 % Sauerstoff gebildet (co/eni > 1).
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Abbildung 4.8: (a) Beschichtungsraten beim reaktiven Sputtern von
NiO und (b) Verhéltnis zwischen Sauerstoff-Konzentration (co) und
Nickel-Konzentration (cyi) in den gesputterten Schichten in Abhéngig-
keit vom Os-Fluss bei der Herstellung. Der Pfeil markiert den Bereich,
in dem mit nahezu stéchiometrischem NiO gerechnet werden kann.

Exakt stochiometrisches NiO (co/cni = 1) wird bei den gewéhlten Sputterpara-
metern (wenn iiberhaupt) nur in einem sehr kleinen Oy-Fluss-Bereich zwischen 0,32
und 0,40 sccm gebildet und erfordert eine sehr prézise Gasfluss-Regelung. Reprodu-
zierbare Schichten wéren in diesem Bereich jedoch nur schwer zu erhalten, da sich
die Beschichtungsrate sowie die Schichteigenschaften in diesem Bereich am stéarksten
mit dem Oo-Fluss dndern (Abb. 4.8).

Die Ergebnisse der Rontgendiffraktometrie (XRD) zeigen eine zunehmende Deh-
nung des NiO-Gitters bei steigendem Oo-Fluss (vgl. Abschnitt 4.1.1), was auf den
Einbau zusétzlicher Sauerstoff-Atome (Zwischengitteratome) in die NiO-Schichten
schlieflen ldsst. Insofern stimmen die Ergebnisse von XRD und ERDA {iberein.

Bei einem Os-Fluss von 0,32 scem wird noch keine Austauschverschiebung ge-
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messen (s. Abschnitt 7.3). Die Ergebnisse der ERD-Analyse sowie der XRD-Mes-
sungen zeigen, dass alle untersuchten Schichtsysteme, die eine Austauschanisotropie
vorweisen, kein absolut stochiometrisches NiO enthielten, sondern NiO mit einem
Sauerstoff-Uberschuss.

4.3 Oberfl achen-Rauigkeit

Die Oberflachen-Rauigkeit der NiO-Schichten wurde fiir verschiedene O,-Fliisse
wéhrend der Herstellung untersucht. Mit einem Raster-Kraftmikroskop (engl. Scan-

ning Force Microscope) [214] ldsst sich die Oberflichen-Topographie einer Probe
abbilden.

Bei der Raster-Kraftmikroskopie wer-
den die lokalen Kréafte zwischen einer Mi-
krosonde und der Probenoberfliche de-
tektiert. Als Mikrosonde dient eine nur u
wenige Nanometer grofie Spitze, die an I Biegeelement

o

Auslenkungssensor

einem 100-200 pum langen Biegeelement
(engl. cantilever) mit sehr kleiner Feder-
konstante (D) angebracht ist (Abb. 4.9). (%)

In Abhéngigkeit vom Abstand zwischen o o o o o o O Festkdrper-
Spitze und Probenoberfliche wirkt auf o o o O o o o Oberflache

die Spitze eine Kraft (F), die das Bie- 00000000

geelement nach dem HOOKEschen Gesetz

um die Strecke Az = F'/D auslenkt. Die Abbildung 4.9: Messprinzip bei der
Auslenkung des Biegeelements (Az) wird Raster-Kraftmikroskopie.

mit einem Auslenkungssensor, z.B. mit

einem Laser-Interferometer, sehr genau

detektiert. Bei der Messung wird die Spitze durch piezoelektrische Aktuatoren late-
ral iiber der Oberfliche bewegt. Ein Computer erstellt aus dem Auslenkungssignal
und den Ortskoordinaten ein Abbild der Oberflichen-Topographie. Im Gegensatz
zur Tunnelmikroskopie konnen mit der Kraftmikroskopie auch elektrische isolieren-
de Materialien (z. B. NiO) und Halbleiter untersucht werden. Unter idealen Bedin-
gungen kann mit der Raster-Kraftmikroskopie atomare Auflosung erreicht werden

[215, 216].

Verschiedene Kréfte wirken zwischen der Oberfliche und der abtastenden Spit-
ze. Die interatomaren VAN DER WAALS-Krifte tragen dabei den grofiten Teil zur
Signalentstehung bei®. Es hiingt vom Abstand zwischen Spitze und Oberfliiche ab,
ob die Kraft attraktiv oder repulsiv ist. Beim Betrieb des Kraft-Mikroskops im so
genannten contact mode beriihrt die Spitze die Oberflache leicht. Die Kraft, die auf

Spitze

3Neben der VAN DER WAALS-Kraft kénnen noch Kapillarkrifte, hervorgerufen durch einen
diinnen Wasserfilm auf der Oberfliche, sowie Kréfte, die durch die Dehnung des Biegeelements
selbst verursacht werden, zur resultierenden Kraft beitragen.
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die Spitze wirkt, ist in diesem Fall repulsiv, d. h. von der Probe weg gerichtet. Im
non-contact mode befindet sich die Spitze in einem Abstand von 1-10 nm iiber der
Oberfliche. Die resultierenden Kraft zwischen Spitze und Probenoberfliche betréagt
im contact mode zwischen 1076 und 10~8 N, withrend im non-contact mode wesentlich
kleinere Krifte von etwa 1072 N wirken [217].

Die Messungen an den NiO-Schichten wurden mit einem kommerziellen Raster-
Kraftmikroskop der Firma Park Scientific Instruments in der Arbeitsgruppe Expe-
rimentalphysik I der Universitdt Kassel durchgefiihrt. Das Gerédt wurde im contact
mode betrieben, wobei die Kraft zwischen Spitze und Probe konstant auf 12 nN
gehalten wurde.

Abbildung 4.10: Dreidimensional dargestellte Oberflichen-Topogra-
phie einer 30 nm dicken NiO-Schicht auf Glas. Bildfliche 1 ym?.

Untersucht wurden fiinf verschiedene 30 nm dicke NiO-Schichten auf Glassub-
straten. Die Schichten wurden bei Og-Fliissen zwischen 0,4 und 2,5 sccm hergestellt.
Vor der Messung wurden die Proben gereinigt, um moglichst saubere Oberflichen
zu erhalten. Fiir jede Probe wurden mehrere Bilder aufgenommen, wobei der Mess-
bereich zwischen 0,52 pum? und 52 pm? lag. Jedes aufgenommene Bild enthielt 5122
oder 2562 Messpunkte. Die Zeilenfrequenz der Abtastung betrug 1Hz, d.h. 1 Zei-
le/Sekunde. Ein typisches Abbild der Oberflachen-Topographie einer 30 nm dicken
NiO-Schicht zeigt Abb. 4.10.

Ein oft verwendetes Maf fiir die Qualitat der Oberflachenbeschaffenheit ist der
Wert der rms-Rauigkeit (engl. root mean square roughness). Die aus den Bildern
gewonnenen Werte der rms-Rauigkeit (p,ms) wurden von einer Software zur Auswer-
tung der Oberflichen-Topographie geméf

(4.8)

Prms =
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berechnet. Dabei ist N die Anzahl der Messwerte, z; der i-te und z der mittlere
Hohen-Messwert.

Die Messungen an den NiO-Schichten ergaben Oberflichen-Rauigkeiten mit
pms < 0,5 nm. Dabei konnte keine Abhéngigkeit vom Os-Fluss festgestellt wer-
den. Die Abbildungen zeigten sehr glatte Oberflichen mit geringen Rauigkeiten.
Diese Ergebnisse stimmen qualitativ mit den TEM-Querschnittsaufnahmen (Ab-
schnitt 4.1.2) iiberein. Die Variation des Sauerstoffanteils im Sputtergas wéihrend
der NiO-Abscheidung hat (in dem untersuchten Bereich) demnach keinen messba-
ren Einfluss auf die Rauigkeit der NiO-Schichten. Weiterhin zeigen die Messungen,
dass das reaktiv gesputterte NiO sehr glatte Oberflichen besitzt und somit eine gute
Unterlage fiir die nachfolgenden Schichten bildet.



Kapitel 5

Magnetische Messmethoden

Ziel der magnetischen Messungen, der Magnetometrie, ist es, die Magnetisierung
(M) bzw. das magnetische Moment (m) einer Probe in Abhéngigkeit vom dufleren
Magnetfeld (H) zu messen.

Magnetisierung M 4
Ms

Magnetfeld H

Heb '

Abbildung 5.1: Idealisierte Magnetisierungskurve eines Schichtsystems
aus Antiferromagnet und Ferromagnet. Der Exchange-Bias Effekt fiihrt
zu einer Verschiebung der Hysteresekurve um den Betrag Hy,.

Im Allgemeinen kénnen den Magnetisierungskurven magnetische Materialeigen-
schaften wie die Koerzitivfeldstirke (H.), die Sattigungsmagnetisierung (Ms), die
Séttigungsfeldstirke (Hg) und die remanente Magnetisierung (Mg) entnommen wer-
den. Abbildung 5.1 zeigt einen idealisierten Verlauf einer Magnetisierungskurve einer
ferromagnetischen Schicht, die durch die Austauschkopplung zur angrenzenden anti-
ferromagnetischen Schicht entlang der Feldachse um den Betrag der Exchange-Bias
Feldstarke (H,p) verschoben ist. Die Wirkung dieser Kopplung entspricht einer uni-
direktionalen Anisotropie in der ferromagnetischen Schicht.

Die Einheiten der magnetischen Groflen werden in dieser Arbeit entsprechend
dem Internationalen Einheitensystem (SI) angegeben. Die SI-Einheit der magne-
tischen Feldstérke (H) und der Magnetisierung (M) ist A/m. Die Einheit fiir die

72
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magnetische Flussdichte (B = poH) ist Tesla (T). Im Anhang befindet sich eine
Ubersicht der magnetischen Groflen und Einheiten mit ihrem Umrechnungsfaktoren.

Zur Messung magnetischer Figenschaften existiert eine Vielzahl an makrosko-
pischen und mikroskopischen Methoden, die hier nicht alle aufgefiihrt werden
konnen. Einen Uberblick iiber klassische und moderne Messmethoden bieten z. B.

[37, 218, 219].

Die fortschreitende Miniaturisierung, die auch bei magnetischen Anwendungen
wie der Datenspeicherung stattfindet, erfordert die stetige Entwicklung und Opti-
mierung magnetischer Mess- und Abbildungsverfahren. Methoden zur magnetischen
Charakterisierung auf mikroskopischer Skala sind z.B. die KERR-Mikroskopie
[218, —222], die Magneto-Kraftmikroskopie (engl. Magnetic Force Microscopy,
MFM) [223], die LORENTZ-Transmissions-Elektronenmikroskopie [197, |, die
Photoemissionsmikroskopie (PEEM) [22] sowie die Ausnutzung des zirkularen mag-
netischen Dichroismus [225] bei der Transmission von Réntgenstrahlung durch Ma-
terie.

Die Ermittlung makroskopischer magnetischer Eigenschaften erfolgt durch Mag-
netometer. Auch hier existieren einige unterschiedliche Methoden und Varianten,
die in vielen Lehrbiichern beschrieben werden. Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein
KERR-Magnetometer (Abschnitt 5.1) und ein Vibrationsmagnetometer (Abschnitt
5.2) zur magnetischen Charakterisierung der Schichtsysteme benutzt. Die magneto-
resistiven Eigenschaften wurden durch magnetfeldabhéingige Widerstandsmessungen
nach der Vier-Punkt-Methode bestimmt (Abschnitt 5.3).

5.1 Kerr-Magnetometrie

5.1.1 Magnetooptischer Kerr-Effekt

Bei der Reflexion von linear polarisiertem Licht an der polierten Oberfliche eines
magnetisierten Korpers kommt es zu einer Drehung der Polarisationsrichtung und
es entsteht elliptisch polarisiertes Licht. Dieser Effekt wurde 1877 von JOHN KERR
entdeckt [226] und nach ihm benannt: magnetooptischer Kerr-Effekt. Hierfiir hat
sich das Akronym MOKF eingebiirgert.

Wird die Drehung der Polarisation bei der Transmission von linear polarisiertem
Licht durch magnetisiertes Material beobachtet, so wird dies durch den FARADAY-
Effekt beschrieben. Beide magnetooptischen Effekte beruhen auf einer Magnetisie-
rungsabhéngigkeit des Dielektrizitédtstensors im Bereich der optischen Wellenlédngen.
Vereinfacht kann die dielektrische Verschiebung (ﬁ) in der Form

—

D:e<E+i@me> (5.1)

geschrieben werden [220]. Dabei ist € die Dielektrizitétskonstante, E der Vektor der
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elektrischen Feldstérke, Q ein komplexer frequenzabhiingiger Materialparameter!
und m = M /Mg der Magnetisierungsvektor.

Aus Gl. (5.1) wird bereits ersichtlich, dass keine Drehung der Polarisation auf-
tritt, wenn die Polarisation des einfallenden Lichts in Richtung des Magnetisierungs-
vektors (111) zeigt (E||). Je nach Orientierung zwischen Polarisation und 77 unter-
scheidet man zwischen polarem, longitudinalem und transversalem KERR-Effekt.

Beim polaren KERR-Effekt zeigt der Mag-
0, netisierungsvektor senkrecht zur Oberfliche
und eine KERR-Drehung tritt bei s- und p-
polarisiertem Licht (selbst fiir senkrechte Inzi-
denz) ein. Bei p-polarisiertem Licht schwingt

E i
" der elektrische Feldvektor parallel zur Einfalls-
- ' ebene und bei s-polarisiertem Licht senkrecht
Vi
—> M

- Einfallsebene

i~

zu dieser.

Beim transversalen KERR-Effekt weist

der Magnetisierungsvektor senkrecht zur Ein-
fallsebene. Bei der Reflexion von p-polarisier-
loneitudi . tem Licht kommt es bei einem schrigen Ein-
ongitudinalen magnetooptischen i ] "
KERR-Effekt mit s-polarisiertem fallswinkel (¢J9 > 0) zu einer Anderung der In-
Licht. Der elektrische Feldvektor tensitéit des reflektierten Lichts, die als KERR-
(E) oszilliert senkrecht zur Ein- Signal genutzt werden kann. Aufgrund seiner
fallsebene. geringen Signalstéirke spielt der transversale
KERR-Effekt nur eine untergeordnete Rolle.

Abbildung 5.2: Geometrie beim

Der longitudinale KERR-Effekt, bei dem der Magnetisierungsvektor parallel
zur Einfallsebene zeigt, erfordert einen schriagen Einfallswinkel (J9 > 0) und erzeugt
eine KERR-Drehung fiir s- und p-polarisiertes Licht. Der Effekt wird in Abhéngig-
keit von der Wellenlénge fiir einen Einfallswinkel 30° < Jy < 60° maximal [227]. Die
Geometrie beim longitudinalen KERR-Effekt fiir s-polarisiertes Licht, auf dem das
Messprinzip des verwendeten KERR-Magnetometers (Abschnitt 5.1.2) beruht, ist in
Abb. 5.2 dargestellt.

Eine Veranschaulichung der elementaren Wechselwirkung beim magnetoop-
tischen KERR-Effekt kann mit Hilfe der LORENTZ-Kraft erfolgen. Wie in Abb. 5.2
schematisch dargestellt wird angenommen, dass die Magnetisierung (M ) parallel
zur Einfallsebene des Lichts liegt. Im Einfluss des elektrischen Feldes des einfallen-
den Lichts werden die Elektronen zu Oszillationen parallel zur Polarisationsrichtung
angeregt. Das ,regulir” reflektierte Licht wird in der selben Richtung wie das einfal-
lende Licht polarisiert sein. Ist das Material magnetisiert, so wirkt auf die bewegten
Elektronen eine LORENTZ-Kraft, die zu einer zusétzlichen Bewegung der Elektro-
nen senkrecht zur Oberfliche fiihrt. Diese sekundédre Bewegung ist proportional zu
%, = —m x E und erzeugt nach dem HUYGENSschen Prinzip einen zusétzlichen
Beitrag zum reflektierten Licht, die sogenannte KERE{-Amplitude. Nach dem Super-

positionsprinzip erhélt der elektrische Feldvektor (E) des reflektierten Lichts eine
zusétzliche Komponente senkrecht zu seiner urspriinglichen Schwingungsrichtung,

1]Qer VoiGT-Parameter (Q) ist ein Mas fiir die Drehung der Polarisation des Lichts. Der Realteil
von @ ist im Bereich des sichtbaren Lichts fiir die meisten ferromagnetischen Metalle ungefahr 0,03
und proportional zu Mg [218].
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was zu einer magnetisierungsabhéngigen Drehung der Polarisationsrichtung des re-
flektierten Lichts (KERR-Drehung) um den Winkel O fiithrt. Es entsteht elliptisch
polarisiertes Licht. Die Proportionalitit zwischen KERR-Drehung (Ok) und Magne-
tisierung (]\Zi ) macht man sich bei der KERR-Magnetometrie zu nutze.

Das Licht dringt bei der Reflexion an einer Festkorperoberfliche zu einem ge-
wissen Teil in das Material ein. Deshalb stammen die Informationen, die iiber den
KERR-Effekt erhalten werden, nicht nur von der Oberflache, sondern auch aus tiefer
liegenden Bereichen des Materials. Wegen der Absorption nimmt der Anteil der
tiefer liegenden Schichten exponentiell mit der Eindringtiefe ab. Auflerdem tritt bei
der Reflexion in unterschiedlichen Tiefen eine Phasenverschiebung auf, was zu ei-
ner zusétzlichen Abschwichung des reflektierten Lichts fithrt. Die KERR-Amplitude
kann als komplexe, exponentiell abfallende Funktion der Tiefe (z) beschrieben wer-
den [228]:

f(z) = e Hmm=/A (5.2)
Dabei ist A die Wellenlénge des einfallenden Lichts und 7 = n (1 — ix) der komplexe
Brechungsindex” des Mediums. Der Realteil von Gl. (5.2) hat eine Nullstelle bei

20 = A/ (8n). (5.3)

Bis zur Tiefe 2z, tragen alle Anteile (entsprechend ihrer Phase) zum Gesamtsignal
bei. Deshalb kann 2 als magnetooptische Informationstiefe bezeichnet werden. Zum
Beispiel wird fiir Fe ein vom Einfallswinkel fast unabhéngiger Brechungsindex von
n =~ 3 bei der Wellenldnge A = 640 nm gemessen [196]. Damit ergibt sich fiir Fe bei
dieser Wellenlédnge eine Informationstiefe von zy ~ 27 nm.

Der magnetooptische KERR-Effekt ist also mit der Reflexion des Lichts an der
Oberfléche eines magnetisierten Korpers verbunden. Die eigentliche Information (das
KERR-Signal) stammt jedoch aus einer Tiefe, die etwa der (halben) Eindringtiefe
des Lichts entspricht [228].

Fiir das Verstdndnis des Messprinzips eines KERR-Magnetometers reicht die
hier beschriebene einfache Betrachtungsweise aus. Eine mikroskopische Beschrei-
bung fithrt den magnetooptischen KERR-Effekt auf optische induzierte Uberginge
zwischen energetischen Bindern (Interband-Uberginge) im Festkorper zuriick, die
proportional zur Spinpolarisation der Zustédnde durch das eingestrahlte Licht ange-
regt werden. Die Antwort des Festkorpers auf das externe elektromagnetische Feld
wird dann mit Hilfe des Leitfdhigkeitstensors (¢) beschrieben. Fiir eine ausfiihrliche
theoretische Behandlung des KERR-Effekts sei jedoch auf weiterfithrende Literatur
(218, 220-233] verwiesen.

5.1.2 Kerr-Magnetometer

Alle Schichtsysteme, die im Rahmen dieser Arbeit magnetisch untersucht wurden,
weisen eine Magnetisierung auf, die in der Schichtebene liegt (in-plane Magnetisie-

2Der reelle Anteil (n) bestimmt die Brechungsverhéltnisse, wihrend der imaginére Teil (k = nk)
fiir die Absorption verantwortlich ist.
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rung). Zur Messung der Magnetisierungskurven wurde deshalb u. a. ein Magnetome-
ter benutzt, dessen Messprinzip auf dem longitudinalen magnetooptischen KERR-
Effekt beruht. Eine detaillierte Beschreibung des Aufbaus und der Funktionsweise
des (in-plane) KERR-Magnetometers befindet sich in der Arbeit von BEHRENDT
[234]. Hier soll nur das Messprinzip des Magnetometers kurz erldutert werden.

Als Lichtquelle dient ein He-Ne-Laser der Wellenlénge 633 nm und der Aus-
gangsleistung 2,4 mW. Das Licht des Lasers wird mit einem GLAN-THOMPSON-
Prisma senkrecht zur Einfallsebene linear polarisiert (s-polarisiert) und fallt unter
einem Winkel 9y = 35° auf die Probe. Das von der Probe reflektierte Licht wird
von einem WOLLASTON-Prisma in zwei senkrecht zueinander polarisierte Strahlen
aufgeteilt. Das Intensitétsverhéltnis der beiden auslaufenden Teilstrahlen héingt da-
bei vom Winkel zwischen der Polarisationsrichtung des von der Probe reflektierten
Lichts und dem Prisma ab. Das Prisma wird so justiert, dass beide Teilstrahlen
bei fehlender Magnetisierung der Probe gleiche Intensitdten aufweisen. Wird eine
magnetisierte Probe in den Strahlengang gebracht, so erfolgt eine KERR-Drehung
und -Elliptisierung des reflektierten Strahls und die Intensitéit des einen Teilstrahls
nimmt zu, wahrend die Intensitdt des anderen abnimmt. Die beiden Teilstrahlen
werden mit einer optischen Linse auf je eine Fotodiode fokussiert, deren Ausgangs-
signale von einem Differenzverstiarker verstiarkt werden. Die gemessene Intensitét

ist fiir kleine KERR-Winkel (©k) proportional zu Ok [221].

Das &duBere Magnetfeld zum Ummagnetisieren der Proben kann durch ein
HELMHOLTZ-Spulenpaar oder eine Kombination aus vier Spulen mit einem Eisen-
Joch erzeugt werden. Die HELMHOLTZ-Spulen liefern ein sehr homogenes Magnetfeld
und eignen sich fiir Messungen bei kleinen Magnetfeldstérken bis ca. £4 kA /m. Wer-
den grofere Magnetfeldstérken bis zu £160 kA /m benétigt, so miissen die Spulen
mit dem Eisenkern verwendet werden. Aufgrund der definierten Grofle des Luft-
spaltes im Joch ist man auf Probenabmessungen bis etwa 3 - 3 cm? beschrinkt. Bei
den typischen Probenabmessungen (@ = 12 mm) héngt die Wahl der Feldspulen
also in erster Linie vom erforderlichen maximalen Magnetfeld ab. Die Messungen
an den NiO/NiFe Schichtsystemen wurden mit den Elektromagneten mit Eisenkern
durchgefiihrt, weil die Séttigungsfeldstiarken hier typischerweise groBer als 25 kA /m
sind.

Ein PC steuert ein bipolares Netzteil zur Erzeugung des Spulenstroms von ma-
ximal +4,7 A und nimmt wahrend einer Messung das Ausgangssignal des Differenz-
verstéirkers in Abhéngigkeit vom anliegenden Spulenstrom auf. Der Zusammenhang
zwischen Spulenstrom und Magnetfeldstéirke ist in einer Eichdatei hinterlegt.

Neben dem hier beschriebenen Aufbau eines KERR-Magnetometers mit einem
WOLLASTON-Prisma und einem Differenzverstéirker gibt es noch weitere Realisie-
rungsmoglichkeiten. Ein Uberblick iber weitere magnetooptische Messmethoden be-
findet sich z. B. in der Arbeit von KNAPPMANN [221].

Ein entscheidender Vorteil der KERR-Magnetometrie liegt darin, dass die ge-
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Fotodioden und
Differenzverstéarker

Polarisator

WOLLASTON-Prisma

Polschuh des
Elektromagneten\‘

|

|

|

: \
*——7360°
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Probenhalter

Abbildung 5.3: Anordnung des Magnetometers zur Untersuchung
magnetischer Proben mit dem longitudinalen magnetooptischen KERR-
Effekt. Der Probenhalter ist auf einem X/Y-Tisch befestigt.

messene Information nur aus dem Probenbereich stammt, der sich im Laserfokus
befindet. Mit dem KERR-Magnetometer steht also ein Instrument zur Verfiigung,
mit dem lokale Magnetisierungskurven gemessen werden konnen, was speziell fiir
den Nachweis der lokal begrenzten Manipulation der Austauschanisotropie durch
Tonenbeschuss oder Laserbestrahlung (Abschnitte 8.1 und 8.2) erforderlich ist. Auf
der Probenoberfliche betrigt der Durchmesser des Laserspots ohne Fokussierung ca.
1,5 mm. Bei Verwendung einer zusétzlichen Sammellinse im einfallenden Lichtweg,
kann der Durchmesser auf ca. 0,4-0,5 mm reduziert werden.

Der Einsatz der KERR-Mikroskopie [220-222] zur Beobachtung lokaler Magneti-
sierungen in austauschgekoppelten Schichtsystemen scheitert in diesem Fall an der
geringen Dicke der ferromagnetischen Schichten, die bei den untersuchten Syste-
men typischerweise nur 5nm betrégt. Bei Schichtdicken unterhalb der maximalen
Informationstiefe (z9) des KERR-Effekts (Gl. 5.3) héngt die KERR-Amplitude ex-
ponentiell von der Schichtdicke ab, weil entsprechend weniger Material zur KERR-
Drehung beitrégt. Hinzu kommt, dass NiFe im Vergleich zu Fe eine relativ geringe
KERR-Drehung erzeugt, was eine Abbildung der magnetischen Doménen durch das
KERR-Mikroskop verhindert. Dickere ferromagnetische Schichten zeigen wiederum
einen erheblich kleineren Exchange-Bias Effekt, da sich die Exchange-Bias Feldstér-
ke (Hep) umgekehrt proportional zur Schichtdicke verhdlt (He, o< 1/dpy).



78 5 Magnetische Messmethoden

5.2 Vibrationsmagnetometrie

Ein Teil der gemessenen und hier abgebildeten Magnetisierungskurven, insbesondere
die temperaturabhéngigen Messungen, wurden mit einem Vibrationsmagnetometer
(engl. Vibrating Sample Magnetometer, VSM ) aufgenommen. Das Prinzip des VSM
beruht auf der Messung der Induktionsspannung, die durch den bewegten Proben-
dipol in einer Aufnahmespule erzeugt wird. Der Aufbau des VSM ist in Abb. 5.4
schematisch dargestellt.

Temperierter
N,-Strom

Aufnahmespulen Spule des
Elektromagneten

Eisenkern

I Glasrohr

Abbildung 5.4: Aufbau des Vibrationsmagnetometers (VSM). Sicht
von oben mit dem Magnetfeld parallel zur Schichtebene.

Die zu untersuchende Probe wird im (nidherungsweise) homogenen Magnetfeld
(ﬁ ) zwischen den insgesamt vier Aufnahmespulen mit jeweils n Windungen oszillie-
rend bewegt. Der Antrieb der Probe ist durch einen Lautsprecher realisiert, an dessen
Membran ein Glasrohr befestigt ist. Im Inneren des Glasrohres wird ein Unterdruck
erzeugt, so dass die Probe durch den dufleren Luftdruck am Glasrohr festgehalten
wird. Das Glasrohr ist drehbar befestigt, so dass die Orientierung der Probe im
Magnetfeld geéindert werden kann. Mit den Elektromagneten lassen sich bei einem
maximalen Spulenstrom von 30 A magnetische Flussdichten bis 1T erzeugen, was

Magnetfeldstéirken von ca. 800 kA /m entspricht.

Besitzt die Probe ein magnetisches Moment parallel zur Spulenachse (172)), so
bewirkt das oszillierende Moment der Probe einen sich zeitlich &ndernden magneti-
schen Fluss (®) durch die Aufnahmespulen. Die einzelnen Spulen sind so verschaltet,
dass an jedem Spulenpaar nach dem FARADAYschen Induktionsgesetz eine Induk-
tionsspannung

Uind = —2n— (55)

gemessen wird. Diese Spannung ist dem magnetischen Moment der Probe parallel
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zur Spulenachse (my|) proportional. Ist das Volumen der Probe (V') bekannt, so wird
die Magnetisierungskomponente bestimmt durch

. 1 .
My = 37 iy (5.6)

Die Induktionsspannung an den Spulen wird von einem Lock-in-Verstéarker gemessen,
dessen Referenzsignal die Antriebsspannung der Probenbewegung ist. Der Lock-in-
Verstarker detektiert nur die Komponente der Spannung, die mit der Probenbewe-
gung in Frequenz und Phase iibereinstimmt. Storungen durch Signale mit anderen
Frequenzen werden dadurch minimiert. Das Ausgangssignal des Lock-in-Verstérkers
wird von einem PC in Abhéngigkeit vom angelegten Magnetfeld aufgenommen. We-
gen der Proportionalitdt zwischen Induktionsspannung (Uj,g) und magnetischem
Moment (1) kann so die Magnetisierungskurve M)/(H) gemessen werden.

Der Vorteil des VSM gegeniiber dem KERR-Magnetometer besteht in der Mog-
lichkeit temperaturabhéngige Messungen durchzufithren. Die Probe befindet sich
dabei in einem Glasrohr, durch das ein gleichméfliger Strom gasférmigen Stickstoffs
geleitet wird (Abb. 5.4). Das Gas wird durch thermische Verdampfung von fliissigem
Stickstoff erzeugt. Die Temperatur des Stickstoffstroms wird durch einen Regelkreis
bestehend aus Heizelement, Temperaturregler und -sensor konstant gehalten. Diese
Technik ermdoglicht magnetische Messungen bei Temperaturen zwischen 130 K und
570 K. Fiir Messungen bei noch hoheren Temperaturen sollte nach Mdoglichkeit ein
UHV-VSM? verwendet werden, um eine Oxidation der Schichtsysteme durch rest-
lichen Sauerstoff zu vermeiden [66]. Dies betrifft insbesondere Spin-Valve Systeme
mit antiferromagnetischem FeMn, da das FeMn im Gegensatz zum NiO sehr schnell
oxidiert [18].

Im Gegensatz zur KERR-Magnetometrie, bei der die Information nur aus dem
beleuchteten Probenbereich stammt, handelt sich bei den VSM-Messungen um ein
integrales Messverfahren, denn das magnetische Moment der gesamten Probe tragt
zum Signal bei.

Das kleinste messbare magnetische Moment liegt bei einem typischen VSM-
Aufbau in der GréSenordnung m ~ 10~% Am? und ist damit knapp ausreichend fiir
die Messung atomarer Schichten [235]. Eine Empfindlichkeit von bis zu 10713 Am?
kann durch ein dhnliches Messprinzip unter Einsatz eines supraleitenden Aufnehmers
erreicht werden [236]. Die Induktionsspannung wird dabei von einem JOSEPHSON-
Kontakt, einem so genannten SQUID (engl. Superconducting Quantum Interference
Device), sehr genau gemessen. Wegen des supraleitenden Bauelements muss das
gesamte System jedoch mit fliissigem Helium gekiihlt werden.

5.3 Magnetowiderstandsmessung

Bei dem Magnetowiderstand handelt es sich um die Anderung des elektrischen Wi-
derstands (R) eines elektrisch leidenden Materials in Abhéngigkeit von der Magne-

3Bei einem Ultra-Hochvakuum VSM befindet sich die Probe in einem evakuierten Rezipienten.
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tisierung bzw. einem duBeren Magnetfeld (s. Kapitel 1). Die Magnetowiderstands-
kurve dient zur Charakterisierung der magnetoresistiven Eigenschaften eines Mate-
rials oder eines Schichtsystems.

Grundsétzlich kann bei diinnen Schichtsystemen zwischen zwei Geometrien der
Widerstandsmessung unterschieden werden. Entweder wird die Probe so kontaktiert,
dass ein Priifstrom parallel zur Schichtebene flieit (engl. current in plane, CIP) oder
senkrecht zu dieser (engl. current perpendicular to the plane, CPP). Eine CPP-
Messung erfordert die Kontaktierung der Probe von beiden Seiten und ist deshalb
aufwendiger als eine CIP-Messung. Zwar sind die gemessenen Magnetowiderstands-
werte in CPP-Geometrie meist hoher als in CIP-Geometrie [18], aber aufgrund der
einfacheren Kontaktierung wird in der Praxis meist die CIP-Geometrie bevorzugt.
Alle in dieser Arbeit gezeigten Magnetowiderstandskurven wurden in CIP-Geometrie
gemessen.

(a) longitudinale Messanordnung (b) transversale Messanordnung
Strom | /7\ Strom | /7\
{==) {—=)

Magnetfeld H

—>
Magnetfeld H

Abbildung 5.5: Messung des Magnetowiderstandes in (a) longitudina-
ler und (b) transversaler CIP-Geometrie.

Weiterhin ist zu unterscheiden, ob der Priifstrom parallel oder senkrecht zum
auBeren Magnetfeld flieit. FlieBt der Strom parallel zu den Magnetfeldlinien, so
spricht man von einer longitudinalen Messanordnung (Abb. 5.5, a) und im anderen
Fall von einer transversalen Anordnung (Abb. 5.5, b). Die im Rahmen dieser Arbeit
durchgefiihrten Magnetowiderstandsmessungen erfolgten alle in transversaler An-
ordnung, wobei die leichten Achsen der magnetischen Proben immer parallel zum
Magnetfeld ausgerichtet waren.

Die Messung des elektrischen Widerstands kann mit der so genannten Vier-
Punkt-Methode erfolgen. Dabei wird die Probe mit vier linear angebrachten Mess-
spitzen kontaktiert. Uber die beiden #uBeren Kontakte wird ein Priifstrom (I) durch
die Probe geleitet und der Spannungsabfall (U) iiber die beiden inneren Kontakte
gemessen (Abb. 5.5). Bei konstantem Abstand zwischen den Messspitzen (s) ist der
spezifische Widerstand einer halb-unendlichen (sehr dicken) Probe [237]:

U
p= 27?37. (5.7)

Handelt es sich um eine sehr diinne Schicht der Dicke d auf einem isolierenden
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Substrat, dann ist der spezifische Widerstand [238]:

wd U

Der Schichtwiderstand ist deshalb

p U
R===4532—. 5.9
d ) I ( )
Aufgrund der besonderen Geometrie ist also bei der Messung des absoluten Schicht-
widerstands ein Korrekturfaktor zu berticksichtigen. Bei den Magnetowiderstands-
messungen werden meist nur relative Anderungen (AR/R) angegeben, weshalb der

Korrekturfaktor dabei keine Rolle spielt.

___ Referenzirequenz
Y . . - AC-Stromquelle
< Lock-in-Verstérker | (1 kHz; 0,1-10 mA)
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Elektro- Elektro-
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L — B 1
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Abbildung 5.6: Experimenteller Aufbau fiir die GMR-Messungen. Die
Probe ist eigentlich klein im Vergleich zu den Elektromagneten. Deshalb
kann das Magnetfeld, welches parallel zur Schichtebene gerichtet ist, als
homogen betrachtet werden.

Eine Magnetowiderstandskurve wird aufgenommen, indem der Widerstand einer
Probe in Abhéngigkeit von einem &dufleren Magnetfeld gemessen wird. Der experi-
mentelle Aufbau ist in Abb. 5.6 schematisch dargestellt. Fiir die Widerstandsmes-
sungen wurden die Proben mit vier vergoldeten Stiften kontaktiert. Der Abstand
zwischen zwei benachbarten Kontakten betrug 1 mm. Durch die dufleren Kontakte
wurde ein konstanter Strom (I = 0,3 mA) geleitet und die Spannung (U) an den
beiden inneren Kontakten gemessen. Bei den durchgefithrten Messungen wurde mit
konstantem Wechselstrom der Frequenz f = 1kHz gearbeitet, was eine préazise und
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weitgehend storungsfreie Spannungsmessung mittels Lock-in-Technik ermoglichte.
Die Frequenz f war gleichzeitig die Referenzfrequenz fiir den Lock-in-Verstérker.

Ein PC steuert iiber einen Digital/Analog-Wandler das bipolare Netzteil, wel-
ches den Gleichstrom (max. 30 A) zur Erzeugung des Magnetfeldes liefert. Die Mes-
sung des Magnetfeldes erfolgt iiber ein GAUSS-Meter mit angeschlossener HALL-
Sonde. Die Signale von Lock-in-Verstéarker und GAuss-Meter werden iiber IEEE 488-
Schnittstellen vom PC ausgelesen. Die gemessene Spannung (U) wird in Abhéngig-
keit von der Magnetfeldstérke (H) aufgezeichnet. Bei konstantem Strom (7) ist die
Spannung proportional zum Widerstand: R(H) o< U(H).

Die Magnetowiderstandskurve eines GMR-Schichtsystems ergibt sich nach Nor-
mierung der Widerstandsdnderung (AR) auf den Séttigungswiderstand (Rs)

AR, . R(H)- Rs

T =" (5.10)

Der Sattigungswiderstand (Rg) wird gemessen, wenn das Schichtsystem magnetisch
gesittigt ist und der Widerstand minimal ist (vgl. Kapitel 1). Ein Beispiel fiir eine
gemessene Magnetowiderstandskurve von einem Spin-Valve System ist Abb. 1.5 (b).
Der Magnetowiderstandswert (AR/R) ist durch den maximalen Wert der Magneto-
widerstandskurve definiert.



Kapitel 6

Verzogerte Ausbildung der
Austauschanisotropie

6.1 Experimentelle Ergebnisse

Nach der Herstellung der Schichtsysteme bestehend aus NiO und einem angren-
zenden Ferromagneten (NiFe, Fe oder Ni) wurde ein Anstieg der Exchange-Bias
Feldstarke beobachtet. Alle Proben zeigten eine nachtriagliche Erhéhung der Aus-
tauschverschiebung, wobei keinerlei Einwirkung von auflen erforderlich war. Die Pro-
ben befanden sich bei Raumtemperatur an Luft. Die urspriingliche Exchange-Bias
Feldstarke (direkt nach der Herstellung) stieg im Mittel um 40 bis 70 % innerhalb
weniger Tage an.

Magnetisierung / willk. Einh.
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L NiO / NiFe
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Abbildung 6.1: Magnetisierungskurven von drei Schichtsystemen:
NiO(50 nm)/FM(5nm)/Ta(2nm) mit FM = NiFe (links), Fe (Mitte),
Ni (rechts). Direkt nach der Herstellung gemessen (W) und ca. 7 Tage

spéter (o).

40

In Abb. 6.1 sind die Magnetisierungskurven von drei verschiedenen Schichtsyste-

men dargestellt: NiO(50 nm)/FM(5 nm)/Ta(2nm) mit FM = NiFe (links), Fe (Mit-

83
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te), Ni (rechts). Bei allen drei Materialkombinationen wird eine magnetische Nach-
wirkung beobachtet, die zur Erhthung der Exchange-Bias Feldstirke (Hg,) fiihrt.
In den Schichtsystemen NiO/NiFe und NiO/Fe erhoht sich He, um 60-70 % und im
Schichtsystem NiO/Ni um etwa 40 %. Die Koerzitivfeldstirke (H.) bleibt dabei na-
hezu unverdndert. Es handelt sich also um einen Effekt, der nur die unidirektionale
Anisotropie der Schichtsysteme betrifft.

1

L NiO(50 nm) / FM(5 nm) / Ta(2 nm)

L\
\\

2r Fe 1’67XHeb0 i

1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180

Zeit nach der Herstellung / h

Abbildung 6.2: Zunahme der Exchange-Bias Feldstirke (Hep) bei
Raumtemperatur in Schichtsystemen mit verschiedenen Ferromagneten:
NiO(50nm)/FM(5 nm)/Ta(2 nm) mit FM = NiFe, Ni oder Fe.

Die Anderung von Hg, ist in Abb. 6.2 als Funktion der Zeit (¢) nach der Her-
stellung fiir die drei verschiedenen Materialkombinationen aus Abb. 6.1 aufgetragen.
Die nachtrégliche Erhohung der Austauschverschiebung tritt unabhéngig vom ferro-
magnetischen Material auf. Wahrend der ersten 24 Stunden steigt Hg, am stiarksten
an. Nach etwa 120 Stunden befindet sich das System nahezu im Gleichgewicht und
Hg, steigt nur noch geringfiigig. Selbst nach sehr langer Zeit wurde immer noch
eine leichte Zunahme von H,, beobachtet. Maximale Exchange-Bias Feldstédrke von
bis zu 24 kA/m wurden nach einigen Monaten an NiO/NiFe Schichtsystemen ge-
messen. Die durchgezogenen Linien in Abb. 6.2 sind Anpassungskurven, wobei eine
logarithmische Zeitabhingigkeit angenommen wurde (vgl. Abschnitt 6.2).

Der Einfluss eines duBeren Magnetfeldes auf die Anderung der Austauschver-
schiebung nach der Herstellung wurde ebenfalls untersucht. Dabei wurden identi-
sche NiO(50nm)/NiFe(5nm)/Ta(2nm) Proben direkt nach der Herstellung in ei-
nem Magnetfeld (Hey = 80 kA/m) bei Raumtemperatur gelagert. Die Richtung
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von He war entweder parallel zum Wachstumsfeld (Hey ] Hy) oder antiparallel
(Hext 1| Hy). In verschiedenen Zeitabsténden wurden die Magnetisierungskurven der
Schichtsysteme gemessen.

Abbildung 6.3 zeigt die zeitliche Anderung von Hep, nach der Herstellung fiir drei
NiO/NiFe/Ta Schichtsysteme. Der Kurvenverlauf ohne duleres Magnetfeld (m) ent-
spricht der in Abb. 6.2 dargestellten Situation.! Ein zusitzliches Magnetfeld (Hey),
das parallel zum Wachstumsfeld wirkt (Hey 1] Hy) und die Austauschanisotropie
unterstiitzt, hat nur einen sehr geringen Einfluss auf die zeitliche Anderung von Hyy,
(e). Die Zunahme von H,, wird durch das Feld geringfligig beschleunigt.
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Abbildung 6.3: Einfluss eines zusétzlichen Magnetfeldes auf die Ver-
anderung von Hep, nach der Herstellung in einem NiO/NiFe/Ta Schicht-
system. He, wurde auf den Ausgangswert Hep g = Heb(t = 0) normiert.
Die Linien sind Anpassungskurven geméfl Hep, = h + K Int (Gl 6.17).

Wird die NiFe-Schicht entgegen ihrer bevorzugten Magnetisierungsrichtung
durch ein duBeres Magnetfeld gesittigt gehalten (Hex 1| Hy), so fithrt dies mit
der Zeit zur Invertierung der unidirektionalen Anisotropie im Schichtsystem. Die
Richtung der Austauschanisotropie folgt dem Magnetfeld (Hey) und erreicht be-
reits nach etwa 48 Stunden eine betragsméflig gleich grofie Austauschverschiebung
mit entgegengesetztem Vorzeichen. Der Betrag der Exchange-Bias Feldstérke steigt
auch in diesem Fall iber den Wert direkt nach der Herstellung (Hep ) an.

Die Austauschanisotropie wird offenbar durch das duflere Magnetfeld stark be-
einflusst. Ist kein Magnetfeld vorhanden, so reicht allein das magnetische Moment

!Der Einfluss des nur etwa 25 A /m starken Erdmagnetfeldes wird vernachlissigt.
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der ferromagnetischen Schicht (FM), um die Austauschanisotropie zu verstérken.
Im Rahmen der theoretischen Modelle zum Exchange-Bias Effekt (Abschnitt 2.3.2)
bedeutet dies eine Zunahme der Grenzflachenenergie. Im Antiferromagneten (AF)
muss dazu eine nachtrigliche Ausrichtung der antiferromagnetischen Bereiche statt-
finden, so dass die effektive Kopplung zwischen AF und FM verstarkt wird.

212 T T T T T T T T T T T T T T T T T
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2,0 333K ]
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T 16 F 298 K -
~
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Abbildung 6.4: Zeitliche Verdnderung der Austauschverschiebung (oh-
ne dufleres Magnetfeld) nach der Herstellung der NiO/NiFe/Ta Schicht-
systeme. Die angegebenen Temperaturen bezeichnen die jeweilige Ausla-
gerungstemperatur (71,). Die durchgezogenen Linien entsprechen wieder
Anpassungskurven geméfl Hep, = h+ K Int (Gl 6.17).

Aus Abb. 6.4 wird deutlich, dass es sich bei den Relaxationsprozessen um ther-
misch aktivierte Prozesse handelt. Es wurden identische NiO/NiFe/Ta Proben nach
der Herstellung bei verschiedenen Temperaturen (77,) gelagert. Die Magnetisierungs-
kurven wurden mit dem KERR-Magnetometer gemessen und H,p, ermittelt. Vor den
Messungen wurden die Proben auf Raumtemperatur gebracht, um vergleichbare Er-
gebnisse zu erhalten.

Die Experimente zeigen, dass die Erhohung von Hg, stark temperaturabhingig
ist. Bei hohen Temperaturen (71, = 363 K) verdoppelt sich H,, innerhalb der ersten
80 Stunden nach der Herstellung, wihrend die Relaxationsprozesse knapp unterhalb
der Raumtemperatur (77, = 257 K) nahezu unterdriickt werden. Die Koerzitivfeld-
starke (H.) bleibt von den Relaxationsprozessen weitgehend unberiihrt. In einigen
Féllen wurde eine geringfiigige Abnahme von H. beobachtet.

Abbildung 6.5 zeigt die Magnetisierungskurven einer NiO /NiFe/Ta Probe direkt
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nach der Herstellung sowie nach 140 Stunden bei 71, = 363 K. Beide Messungen wur-
den bei Raumtemperatur durchgefiihrt. Die zunehmende Verschiebung der Hyste-
resekurven ist deutlich zu erkennen. Hy, steigt um mehr als 100 % und H. nimmt
etwas ab.
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Abbildung 6.5: Bei einer Auslagerungstemperatur 71, = 363 K steigt
|Hep| von 10,4 kA /m direkt nach der Herstellung (m) bis auf 21,4 kA/m
nach etwa 140 Stunden (A) an. H, nimmt dabei etwas ab.

Die Experimente lassen darauf schliefen, dass sich die Schichtsysteme nach der
Herstellung noch nicht im energetischen Gleichgewicht befinden. Durch thermische
Aktivierung werden Prozesse ausgelost, die zur Verstéarkung der Austauschanisotro-
pie fithren. Thermisch aktivierte Relaxationsprozesse konnen innerhalb eines Mo-
dells zur Austauschanisotropie in Systemen aus AF und FM, das von FULCOMER
und CHARAP [153] entwickelt wurde, beschrieben werden. Dieses Modell soll mit
einigen Erweiterungen im folgenden Abschnitt zur Beschreibung der beobachteten
Phénomene herangezogen werden.

6.2 Thermisch aktivierte Relaxation

Das von FULCOMER und CHARAP entwickelte Modell [153] beschreibt die Kopplung
zwischen einem ferromagnetischen Film und einer angrenzenden antiferromagne-
tischen Schicht, die aus N voneinander unabhéngigen kleinen Bereichen besteht,
durch ein makroskopisches Zwei-Niveau-Modell. Ahnliche Modelle wurden zuvor fiir
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die Beschreibung magnetischer Nachwirkungen in Ferromagneten aufgestellt [97].
Dabei handelt es sich um eine verzogerte Anderung der Magnetisierung.

Die im Modell von FULCOMER und CHARAP angenommenen unabhéngigen an-
tiferromagnetischen Bereiche konnten z. B. die Korner einer polykristallinen Schicht
sein, aus denen sich die Schicht zusammensetzt. Die ferromagnetische Schicht wird
im Rahmen dieses Modells als eindoménig angenommen.

Ferromagnet

antiferromagnetische
Bereiche (Kérner)

Abbildung 6.6: Modellsystem aus antiferromagnetischen Bereichen
bzw. Koérnern, die in Austauschkopplung zu einem ferromagnetischen
Film stehen (nach [153]).

Es wird angenommen, dass beide Schichten uniaxiale Anisotropien besitzen und
die leichten Achsen der Magnetisierungen parallel zur positiven x-Richtung seien.
Die totale Energie der antiferromagnetischen Schicht kann durch

N
U= Z S; [KuDi sin® ©; — Ju, cos (0; — <p)] (6.1)

i=1

ausgedriickt werden. Dabei ist K, die uniaxiale Anisotropiekonstante des Antiferro-
magneten und Jg, die Konstante der Austauschkopplung. S; und D; sind die Kon-
taktflache bzw. die Dicke des i-ten antiferromagnetischen Korns. Im Folgenden wird
angenommen, dass alle Kérner die gleiche Dicke (D; = D) haben, die der Schicht-
dicke entspricht. Der Winkel zwischen der positiven z-Richtung und dem magne-
tischen Moment an der Grenzfliche eines antiferromagnetischen Bereichs ist ©;. ¢
ist der Winkel zwischen der positiven z-Richtung und dem magnetischen Moment
der ferromagnetischen Lage.

Zur Vereinfachung werden noch die Austauschenergie (EY, = Ju,S5;) und die An-
isotropieenergie (E! = K, D.S;) eingefiihrt. In den hier durchgefiihrten Experimenten
weist das magnetische Moment des Ferromagneten entweder parallel (o = 0) oder
antiparallel (¢ = 7) zur positiven z-Richtung. Somit ist die totale Energie des i-ten
antiferromagnetischen Korns:

Ui = E!sin®?©; — E', cos06; (fiir p = 0), (6.2)
Ui = E!sin®?©;+ E', cosO; (fiir p = ).
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Im Folgenden wird nur noch der Fall ¢ = 0 betrachtet, wobei die ferromagnetische
Schicht parallel zur positiven x-Richtung magnetisiert ist. Die Rechnung fiir o = 7
verlauft jedoch analog. Abbildung 6.7 zeigt die Winkelabhéngigkeit der totalen Ener-
gie fiir die beiden Grenzfille.

(@) . (b)

+E

eb

totale Energie U.

U = Esirfg — E,cos@ ] U=ESsirf + E cos

%

Abbildung 6.7: Winkelabhéngigkeit der totalen Energie eines antifer-
romagnetischen Korns mit uniaxialer Anisotropie, das an eine ferromag-
netische Schicht koppelt. Die Magnetisierung des Ferromagneten weist
parallel ¢ = 0 (a) bzw. antiparallel ¢ = 7 (b) zur +z-Richtung.

Zur Bestimmung der energetischen Minima wird die partielle Ableitung von GI.
(6.2) nach ©; gebildet:

oU;
00,

! sin (cos +3 E;) (6.4)

Solange die Bedingung E! > E', /2 erfiillt ist, gibt es zwei lokale Minima der
totalen Energie bei den Winkeln ©; = 0 und ©; = 7. Die beiden Minima sind durch

eine Energiebarriere
B\’
14+ (=2
(az)
bei ©; = arccos(—E’, /2E") getrennt.

Da es sich um voneinander unabhéingige antiferromagnetische Bereiche handelt,
wird es bei t = 0 einen Anfangszustand geben, in dem die Zustdnde geméfl der
BorrzMANNschen Verteilungsfunktion {iber die Winkel © = 0 und © = 7 verteilt
sind. Die Wahrscheinlichkeit, dass sich der i-te antiferromagnetische Bereich zu ei-
nem Zeitpunkt (¢) im energetisch hoheren Niveau (©; = 7) befindet sei p; (¢). Fiir
das niedrigere Niveau (©; = 0) sei die Wahrscheinlichkeit p; (¢). Die Werte p;"(¢)
und p; (t) werden durch ihre Anfangswerte sowie die thermische Anregung aus einem
Niveau in das andere bestimmt. AuBerdem gilt: pf + p; = 1.

E =E! (6.5)
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Die zeitliche Anderung der Wahrscheinlichkeit im niedrigeren Energieniveau ist
gegeben durch [153]

d}i + Ei) Eib - ‘E}Z) Eib
i ; < —€b ) _ XP S o — ) . 6.6

Die Frequenz vy ist die charakteristische Rate fiir das Umklappen eines Spins und ist
in der GroSenordnung vy &~ 10?s71 [153]. Man erhilt vy = wy, /27 aus der LARMOR-
Frequenz (w, = 7s - B) eines Spins im Magnetfeld der Flussdichte B ~ 100 mT.
Dabei ist g das gyromagnetische Verhéltnis des Spin-Moments.

Bei Gl. (6.6) handelt es sich um eine Differential-Gleichung erster Ordnung. Die
allgemeine Losung dafiir lautet:

pi () = (1 =) + (1—pf)e /™ (6.7)
mlt . 1
o 2B, \ |

Dabei ist im Gleichgewichtszustand pf°® = p; (t — oo) die Wahrscheinlichkeit, dass
sich das i-te Korn im niedrigeren Energieniveau befindet. pJ ist die Anfangswahr-
scheinlichkeit fiir den energetisch hoher gelegenen Zustand.

Der Kehrwert der Zeitkonstante fiir diesen thermischen Relaxationsprozess ist

— = - N 6.9
p Vo {exp ( T ) + exp ( T (6.9)

Die Energien E{ und E’, hingen von der Kontaktfliche zum Ferromagneten (S;)
ab. Deshalb ist 1/7; in Gl. (6.9) eine Funktion von ;. Das heifit, die Relaxationszeit
(7;) héngt von der Kontaktfliche des i-ten antiferromagnetischen Bereichs (S;) ab.
In Abb. 6.8 (a) ist 7; als Funktion von S; fiir verschiedene Parameter K, D und
Jeb, die die Bedingung E! > E!, /2 also 2K,D/Jy, > 1 erfiillen, aufgetragen. Dabei
wurde 7; auf 1/1y normiert und S; ist die Einheitsfliche. Es ist zu erkennen, dass 7;
monoton mit S; ansteigt. Im Rahmen dieses Modells gilt also: Die Relaxationszeit
(7;) steigt mit der Kontaktfliche des antiferromagnetischen Bereichs (.5;) an.

Abbildung 6.8 (b) enthilt die totale Energie (U;) des i-ten Korns als Funktion
des Winkels ©; fiir verschiedene Kontaktflichen (S; = 1,2,3,4) nach Gl. (6.2). Mit
steigendem S; nimmt die zu {iberwindende Energiebarriere Ef — E!, bzw. El + E’,
zu, was zu grofleren Relaxationszeiten (7;) fithrt.

Nimmt man an, dass sich am Ende der Relaxationsprozesse (t — oo) fast alle
Zustdnde im unteren Energieniveau befinden und néherungsweise pf® ~ 1 ist, dann
vereinfacht sich Gl. (6.7) zu

py(t)=1—p5-e '™ (6.10)

Uber die im System vorhandenen Kontaktflichen (S;) wurde bisher noch keine
Aussage gemacht. Die TEM-Aufnahmen (Abschnitt 4.1.2) haben gezeigt, dass es
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3,0 T T T 6
(@ (b)
25} 4} S;=4
- 5 S;=3
= 20t 3 ol i
D 2 S =2
N = !
2 15t s S =1
S 0
o L N
] 10 2K DIy, = 4/3 T 2!
s 3 2K DI, =2
x 05 - =
A4t
0,0 : L I L .
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 0 p
Kontaktflache S, Winkel Q;

Abbildung 6.8: (a) Normierte Relaxationszeiten (7;) in Abhéngigkeit
von der Kontaktfliche (S;) zwischen Antiferromagnet und Ferromagnet
fiir verschiedene Modellparameter 2K,D/Je,. (b) Totale Energie (U;)
als Funktion des Winkels ©; fiir verschiedene Kontaktflichen (.S;) nach
Gl. (6.2) unter der Annahme 2K,D/Jq, = 2.

eine Verteilung der Korngroflen im Antiferromagneten gibt. Das heifit, die Kontakt-
flichen (5;) sind im System nicht einheitlich. Da 7; eine Funktion von S; ist (Gl.
6.9), gibt es eine Verteilung der Zeitkonstanten w(7), die durch die Verteilung w(.S)
bestimmt wird.

Aus den experimentellen Daten wurde eine logarithmische Normalverteilung der
Korndurchmesser (d) erhalten (Abschnitt 4.1.2). Werden die Kristallite im Antiferro-
magneten ndherungsweise als Zylinder mit der Rotationsachse senkrecht zur Schich-
tebene betrachtet, dann ist S; = 7(d;/2)? und die GroBe 24/.S/7 ist logarithmisch-
normal verteilt. Ein Beispiel fiir eine Verteilungsfunktion w(S) = w(d)/(dS/dd) ist
in Abb. 6.9 (a) dargestellt.

Die Verteilungsfunktion w(7) berechnet sich aus w(7) = w(S)/(dr/dS). Fiir das
Beispiel aus Abb. 6.9 (a) ist die resultierende Verteilung w(7) in Abb. 6.9 (b) darge-
stellt. Die Verteilung w(7) setzt sich aus einer Lognormalverteilung und mehreren
Exponentialfunktionen zusammen und ist fiir eine analytische Losung des Problems
nicht praktikabel.

Das Ziel ist, einen analytischen Zusammenhang zwischen Hg, und t zu erhalten.
Zur Vereinfachung der Rechnung wird die Verteilung w(7) durch eine Funktion g(7)
approximiert. Wie in Abb. 6.9 (b) dargestellt, ist fiir nicht zu kleine 7 die Funktion
g(7) = ¢/7 mit ¢ = konst. eine gute Ndherung. Fiir g(7) soll gelten

/ g(t)dr = / Cdr=1. (6.11)
T
Diese Idee stammt von FUJIKATA et al. [22] und besagt, dass bei der Verteilung

g(7) alle Relaxationszeiten zwischen einer minimalen und einer maximalen Relaxa-
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Abbildung 6.9: (a) Verlauf der Verteilungsfunktion fiir die Kontaktfl4-
chen w(S), die sich aus der logarithmischen Normalverteilung (Gl. 4.7)
der Korngroflen ergibt. (b) Die Verteilung der Relaxationszeiten w(r)
wird durch eine Funktion ¢(7) = ¢/7 approximiert.

tionszeit Ty, bzw. Thax liegen. Diese Verteilung kann z. B. von einer Verteilung der
Korngrofen zwischen einer minimalen und einer maximalen Korngrofle stammen.

Nach Gl. (2.3) kann die Exchange-Bias Feldstarke (Hg,) unter Beriicksichtigung
der Besetzungswahrscheinlichkeit fir das niedrigere Energieniveau (p; ) durch

N

N
z : Jeb — —
eb (t) p ,U/[‘_)MSdFMpZ (t) eb,max ;:1: pl (t) (6 )

ausgedriickt werden. Dabei ist Hep, max die maximale Exchange-Bias Feldstérke, die
bei p; = 1 gemessen wird. Mit der Verteilungsfunktion g(7) folgt

Heb(t) = Heb,max / pz_ (t) g(T) dr. (613>

Durch Einsetzen der Gleichungen (6.10) und (6.11) erhélt man

Heb(t) = Heb,max (1_p(—)~_c/

Tmin

e—t/T

dr). (6.14)

T

Das Integral kann nicht exakt gelost werden. Durch Substitution kann es aber auf
die Form der Integralexponentialfunktion

o)
o0

1, (1)
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gebracht werden, die durch eine Reihenentwicklung angenéhert werden kann [239)].
Dabei ist v =~ 0,5772 die EULERsche Konstante. Als Naherungsformel fiir Gl. (6.14)
erhédlt man unter der Bedingung 7, < t < Tinax

Hoo(t) = Hebmax{l + pac- [y + In(t/Tmax)] }- (6.16)

Die zeitunabhéngigen Terme in Gl. (6.16) konnen noch zusammengefasst werden, so
dass sich die zeitliche Anderung der Austauschverschiebung schreiben lasst als

Ha(t) = h+ K Int. (6.17)

Der Parameter h beschreibt die anfingliche, schnelle Anderung von Hy, und K
ist der Koeffizient fiir die zeitliche Anderung von H.,. Das Vorzeichen von K wird
durch das Vorzeichen von Hep 1ax bestimmt. Bei Experimenten ohne dufleres Mag-
netfeld oder mit dem Magnetfeld parallel zum Wachstumsfeld ist K positiv, wenn
Hy, positiv ist. Bei positivem H,, und antiparallelem Magnetfeld ist das Vorzeichen
von K dagegen negativ.

Fir ¢t — 0 und ¢t — oo ist Gl (6.17) eine schlechte Ndherung, weil die Loga-
rithmusfunktion dann gegen —oo bzw. +oo strebt. Physikalisch ist das jedoch nicht
moglich, denn |Hg,| kann nicht unendlich grof§ werden. Deshalb gilt die Niherung
(6.17) nur fir nicht zu kleine und nicht zu grofie Zeiten.

Mit Hilfe des Zusammenhangs aus Gl. (6.17) lassen sich die experimentell be-
stimmten Werte fiir Hep(t) gut approximieren (Abb. 6.2, 6.3 und 6.4). Aus Gl. (6.9)
wird auBerdem ersichtlich, dass die Relaxationszeiten (7;) mit steigender Temperatur
(T') abnehmen, d.h. H,, steigt bei hoheren Temperaturen schneller an. Bei hoheren
Temperaturen sind pro Zeiteinheit mehr Spins in der Lage, die Energiebarriere zu
iiberwinden und dadurch ihre Energie zu minimieren. Dieses Verhalten wird auch
im Experiment beobachtet (Abb. 6.4).

Zusammenfassend kann man also sagen: Die nachtréigliche Ausbildung der
Austauschanisotropie kann im Rahmen dieses einfachen Modells auf thermisch ak-
tivierte Relaxationsprozesse zwischen zwei Kopplungszustidnden unterschiedlicher
Energieniveaus zuriickgefithrt werden. Die logarithmische Zeitabhéngigkeit von Hgy,
wird durch eine Verteilung der Relaxationszeiten (7;) bzw. der zu iiberwindenden
Energiebarrieren (E} ) verursacht. Wiren alle Energiebarrieren im gesamten Schicht-
system gleich, so wiirde eine exponentielle Zeitabhéngigkeit von Hg, resultieren.
Durch eine einfache Exponentialfunktion lassen sich die experimentellen Werte je-
doch nicht gut beschreiben. Es muss also eine Verteilung der Energiebarrieren vor-
liegen, die zu einer Verteilung der Relaxationszeiten fiihrt. Im Modell wurde die
Verteilung der Relaxationszeiten auf die Verteilung der Korngrofien in der antifer-
romagnetischen Schicht zuriickgefiihrt. Die Verteilung der Korngréf8en wurde expe-
rimentell mit der TEM nachgewiesen (Abschnitt 4.1.2). Die logarithmische Zeitab-
hingigkeit kann als Niherung fiir die Uberlagerung vieler Exponentialfunktionen
mit verschiedenen Zeitkonstanten (7;) angesehen werden.



Kapitel 7

Stabilit at der Austauschanisotropie

7.1 Thermische Stabilit at

Besonders wichtig fiir den Einsatz von NiO als Pinning-Schicht in Spin-Valve Sys-
temen ist die Temperaturabhingigkeit der Exchange-Bias Feldstiarke (Hep). Wie in
Abschnitt 2.3.1 bereits erwéhnt, nimmt Hg, mit steigender Temperatur ab. Der
Feldbereich, in dem eine antiparallele Magnetisierung der beiden ferromagnetischen
Schichten eines Spin-Valves vorliegt, wird dadurch zunehmend kleiner. Oberhalb
der Blocking-Temperatur (Tg) ist die Austauschkopplung aufgehoben und die uni-
direktionale Anisotropie kann nicht mehr bestehen, also He,(T > Tg) = 0. Bei
gleich groflen Koerzitivieldstirken der beiden ferromagnetischen Schichten bedeutet
Hg, = 0, dass beide Schichten bei gleichen Feldstdrken ummagnetisiert werden und
kein GMR mehr auftreten kann. In der Praxis begrenzt die Blocking-Temperatur
deshalb die Betriebstemperatur fiir einen Spin-Valve Sensor.

Im Idealfall sollte die Blocking-Temperatur eines Schichtsystems mit der NEEL-
Temperatur (Ty) des antiferromagnetischen Materials iibereinstimmen. Ein derarti-
ges Verhalten wird jedoch nur sehr selten beobachtet. Vielmehr nimmt Hg, kontinu-
ierlich mit steigender Temperatur ab und erreicht bereits bei Temperaturen kleiner
als Ty den Wert Null. Fiir die meisten antiferromagnetischen Materialien gilt des-
halb Ty < Tx. Es gibt nur wenige Materialien bei denen T ~ Ty gefunden wurde,
ein Beispiel dafiir ist CoO mit Ty = 291 K [120].

Alle in dieser Arbeit durchgefiihrten temperaturabhéngigen Messungen von Mag-
netisierungskurven wurden mit dem VSM durchgefiihrt (Abschnitt 5.2). Abbildung
7.1 enthalt die Hysteresekurven eines NiO(50 nm)/NiFe(5nm)/Ta(2 nm) Schichtsys-
tems wie sie bei verschiedenen Temperaturen (7") gemessen wurden. Die NiO-Schicht
dieser Probe wurde bei 1,0 sccm Oy hergestellt. Nach der Herstellung wurde das
Schichtsystem fiir 20 Min. bei 533 K im Magnetfeld getempert. Die Temperatur
wéhrend der VSM-Messung steigt von Abb. 7.1 (a) nach (d) an. Es ist zu erken-
nen, dass sich die Exchange-Bias Feldstérke (Hp) und die Koerzitivfeldstérke (H.)
mit der Temperatur stark dndern. Bei T' ~ 473 K ist im Rahmen der Messgenauig-
keit keine Austauschverschiebung mehr vorhanden und Hg, =~ 0 (Abb. 7.1, d); die

94
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Abbildung 7.1: Magnetisierungskurven eines NiO/NiFe/Ta Schicht-
systems bei verschiedenen Temperaturen (7). Bei T' > Tp ~ 473K ist
die Austauschverschiebung (H,p,) nahezu Null (d).

Blocking-Temperatur ist erreicht.

Die Werte fiir Hy, und H. wurden den Hysteresekurven entnommen und in Ab-
hangigkeit von der Temperatur aufgetragen (Abb. 7.2). Es ergibt sich eine typische
Temperaturabhéngigkeit von H, und H, fiir ein austauschgekoppeltes Schichtsys-
tem aus Ferromagnet (FM) und Antiferromagnet (AF).

Im Rahmen der theoretischen Modelle zur Austauschanisotropie (Abschnitte
2.3.2 und 6.2) wird die thermische Stabilitdt eines einzelnen antiferromagnetischen
Korns durch die Relaxationszeit (7;) zwischen den zwei stabilen Kopplungszustéinden
bestimmt. Ist 7; klein gegen die Messzeit, dann ist die antiferromagnetische Ord-
nung des Korns wihrend der Messung instabil. Nur Korner, deren 7; grof3 gegen
die Messzeit ist, tragen zur unidirektionale Anisotropie bei. Aus den Modellen zum
Exchange-Bias Effekt geht hervor, dass die Relaxationszeit (7;) fiir die Uberwindung
der lokalen Energiebarriere (AE;) durch die Korngrofie des AF bestimmt werden.
Die Relaxationszeit nimmt mit der Kontaktfliche zwischen AF und FM zu. Nach
Gl (6.9) héngt 7; aber auch von der Temperatur (7°) ab und nimmt mit steigen-
der Temperatur ab. Fiir die Temperaturabhéngigkeit von H,., bedeutet dies, dass
bei steigender Temperatur die Austauschanisotropie zunehmend durch die grofien
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Abbildung 7.2: Exchange-Bias Feldstérke (Hgp,) und Koerzitivieldstér-
ke (H.) in Abhéngigkeit von der Temperatur.

Korner im AF bestimmt wird. Kleine Korner tragen aufgrund ihrer kurzen Relaxa-
tionszeiten nicht mehr zur Austauschverschiebung bei. Den Modellen zufolge hat die
Verteilung der Korngréflen einen Einfluss auf die thermische Stabilitdt der makro-
skopischen Exchange-Bias Feldstérke und die maximale Blocking-Temperatur wird
durch die Bereiche im AF mit maximaler Kopplungsenergie bestimmt.

7.2 \Verbesserung der Stabilit at durch Tempern

In Kapitel 6 wurde die in den NiO/NiFe/Ta Schichtsystemen beobachtete Zunah-
me der Austauschverschiebung nach der Herstellung beschrieben. Im Rahmen des
dort aufgestellten Modells konnte die Erhcéhung von Hg, auf thermisch aktivier-
te Relaxationsprozesse zuriickgefithrt werden. In diesem Abschnitt werden nun die
Auswirkungen dieser Relaxationsprozesse sowie des Temperns im Magnetfeld auf
die Stabilitdt der Austauschanisotropie beschrieben.

Fiir die Anwendung der Schichtsysteme in Spin-Valves ist die Stabilitit der Aus-
tauschanisotropie von grofler Bedeutung. Erstrebenswert ist eine moglichst grofie
und thermisch stabile Anisotropie. Zusétzlich sollte die Richtung und der Betrag
der Austauschverschiebung zeitlich konstant sein. Magnetische Nachwirkungen, die
zur Verdnderung der unidirektionale Anisotropie fithren, wiirden die Eigenschaften
eines Spin-Valve-Sensors unweigerlich abwandeln. Dies kénnte bis zur Funktions-
unfahigkeit des Bauelements fithren und muss deshalb verhindert werden.
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Abbildung 7.3: Die thermische Stabilitdt der Austauschanisotropie
wird durch das Tempern verbessert. Hg, wurde auf den Maximalwert
bei T' = 173 K normiert. Die Temperatur (T') wurde auf die NEEL-Tem-
peratur von NiO (T = 520 K) normiert.

Die Temperaturabhingigkeiten von Hg, sind in Abb. 7.3 (a) fiir drei unterschied-
lich behandelte NiO(50 nm)/NiFe(5nm)/Ta(2nm) Schichtsysteme aufgetragen. Die
NiO-Schichten dieser Proben wurden mit 0,6 sccm Oy hergestellt. Damit die ein-
zelnen Messreihen besser verglichen werden kénnen, wurde Hg, auf den jeweiligen
Maximalwert bei 173K und die Temperatur auf die NEEL-Temperatur von NiO
(Tx = 520 K) normiert. Damit ist die reduzierte Temperatur: © = T'/Tx.

Die Anderung der Exchange-Bias Feldstirke (AH,,) bei einer Temperaturéinde-
rung (AO) kann als Maf fiir die Verteilung der lokalen Blocking-Temperaturen im
Schichtsystem angesehen werden (Abb. 7.3, b). Nach den Modellen zur Austausch-
anisotropie (Abschnitt 2.3.2) ist AH,, um so groer, je mehr Bereiche des AF eine
lokale Blocking-Temperatur innerhalb des Temperaturintervalls A© haben. Nach
dem Uberschreiten der lokalen Blocking-Temperatur trigt ein Bereich nicht mehr
zur Austauschanisotropie bei. Die Verteilung von A H,,/A© spiegelt die Verteilung
der lokalen Blocking-Temperaturen wider.

Die aus den Messwerten berechneten AH.,/A® in Abb. 7.3 (b) weisen eine
(GAusssche) Normalverteilung

AHyg, o A

- (6 — Oy)?
e 0) = —] (7.1)

T
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auf, wenn die Proben nicht getempert wurden. A ist dabei die Amplitude und o die
Streuung der Messwerte um den Erwartungswert (Oy). In Oy liegt das Maximum
und das Symmetriezentrum der Verteilung.

Im Fall der getemperten Proben wird das Zentrum der Verteilung in Richtung der
NEEL-Temperatur, die die Obergrenze fiir die Blocking-Temperatur ist, verschoben
und gestaucht. Die Verteilung der lokalen Blocking-Temperaturen geht durch den
Temperprozess in eine logarithmische Normalverteilung der Form

AHyg, A I ,(6g—-06
= —— — 1 2
ro 9= g eXp{ 202 " (@B—@M)l (7.2)

tiber. Durch Anpassung einer Kurve nach Gl. (7.2) an die Messwerte kénnen Er-
wartungswert (©y) und maximale Blocking-Temperatur (Og) bzw. T = Op - Ty
bestimmt werden.

Die Temperaturabhéngigkeiten von H,, in Abb. 7.3 (a) zeigen, dass die nach-
tragliche Erhohung der Austauschanisotropie (Kapitel 6) nicht nur zu grofleren
Austauschverschiebungen (Abb. 6.4), sondern auch zur Verbesserung der thermi-
schen Stabilitdt der Kopplung fithrt. Im unteren und mittleren Temperaturbereich
(© < 0,7) werden nach der Relaxation der Austauschkopplung (m) hohere Exchange-
Bias Feldstidrken gemessen als direkt nach der Herstellung (e). Das Zentrum der
Verteilung der lokalen Blocking-Temperaturen (©y) wird zu etwas hoheren Tempe-
raturen verschoben und die Streuung der Messwerte (¢) nimmt ab. Die maximale
Blocking-Temperatur betragt in beiden Féllen ©g ~ 0,87 bzw. T =~ 452 K.

Eine wesentliche Verbesserung der thermischen Stabilitdt wird allerdings erst
durch das Tempern der Schichtsysteme im Magnetfeld (Abschnitt 3.4) erreicht. Ins-
besondere bei hohen Temperaturen (© > 0,7) ist He, im Vergleich zu den ungetem-
perten Proben grofler. Das Maximum der Verteilung der Blocking-Temperaturen
wird durch den Temperprozess zu héheren Temperaturen verschoben. Die Vertei-
lung riickt dadurch ndher an die obere Schranke (7x) und wird auf dieser Seite
gestaucht. Aus der Normalverteilung wird durch das Tempern eine logarithmische
Normalverteilung. Auch nach dem Tempern ist die maximale Blocking-Temperatur
kleiner als Ty und betriagt Og ~ 0,92 bzw. Ty ~ 478 K.

Durch das nachtriagliche Tempern der Schichtsysteme kann die thermische Sta-
bilitat der Austauschanisotropie also merklich verbessert werden. Um die Stabilitit
der antiferromagnetischen Zusténde zu erhdhen, sind irreversible Anderungen in
den AF-Korner der NiO-Schicht erforderlich. Der Einfluss des Temperns auf die
Eigenschaften der Kopplung wird in Abschnitt 7.4 diskutiert.

Neben der thermischen Stabilitdt der Austauschanisotropie ist die Stabilitéit un-
ter dem Einfluss eines dufleren Magnetfeldes, das nicht parallel zum Wachstumsfeld
(Hy) bzw. ,Temper-Feld“ gerichtet ist, wichtig. Verschiedene Versuchsreihen mit
unterschiedlichen Materialkombinationen AF/FM [22-29] haben gezeigt, dass die
Austauschanisotropie zwischen AF und FM durch ein Magnetfeld beeinflussbar ist
und sich mit der Zeit im dufleren Feld neu ausrichtet. Die Zeitskala, auf der die
dafiir notwendige Umorientierung der antiferromagnetischen Zustidnde stattfindet,
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wird durch die Stabilitidt der einzelnen Korner im polykristallinen AF bestimmt.

Zur Untersuchung der zeitlichen Stabilitdt der Austauschanisotropie wurden
NiO/NiFe/Ta Schichtsysteme zunéichst bei Raumtemperatur in einem Magnetfeld
(Hext = 80 kA /m) gelagert. Das Magnetfeld lag in der Schichtebene und war so ge-
richtet, dass die FM-Schichten entgegen ihrer unidirektionalen Anisotropierichtung
magnetisch gesittigt waren (Hex 1| Hy ), d.h. die Austauschkopplung wurde entge-
gen ihrer bevorzugten Richtung gehalten. In verschiedenen Zeitabstanden (¢) wur-
den die Magnetisierungskurven der Schichtsysteme mit dem KERR-Magnetometer
aufgenommen (Abb. 7.4), woraus He, und H. bestimmt wurden. Die unidirektio-
nale Anisotropie richtet sich mit der Zeit im dufleren Magnetfeld neu aus und die
Austauschverschiebung wechselt das Vorzeichen.
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Abbildung 7.4: Invertierung der unidirektionalen Anisotropie durch
ein dufleres Magnetfeld (Hexy = +80 kA/m; Heyt 1| Hy) bei Raumtem-
peratur in einem NiO/NiFe/Ta Schichtsystem.

Die zeitliche Verinderung von Hg, ist in Abb. 7.5 aufgetragen. Dabei wurde H,y,
auf den Ausgangswert Hepo = Hep(t = 0) am Anfang des Experiments normiert,
um den Vergleich verschieden behandelter Proben zu erleichtern.

Werden die Proben direkt nach der Herstellung dem Magnetfeld (Hey) ausge-
setzt, so richtet sich die unidirektionale Anisotropie relativ schnell entsprechend der
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Abbildung 7.5: Relative Anderung von Hy, bei Raumtemperatur in
Abhéngigkeit von der Zeit (t) bei Hext 1| Hy. Die Stabilitdt der Aus-
tauschanisotropie unter Einfluss eines dufleren Magnetfeldes wird durch
das Tempern entscheidend verbessert. Die durchgezogenen Linien sind
Anpassungskurven geméf Gl. (6.17): Hep(t) = h — K Int .

Richtung von Hey neu aus (Abb. 7.5, ). Mit der Zeit kommt es sogar zur Erhchung
von |Hegp| bei invertierter Richtung. Dieser Effekt stimmt mit der in Abschnitt 6.2
beschriebenen thermisch aktivierten Relaxation der Austauschkopplung iiberein und
zeigt, dass die Kopplung zwischen AF und FM nach der Herstellung der Schichtsys-
teme noch nicht vollstédndig ausgerichtet ist.

Wenn die Relaxation der Austauschkopplung abgeschlossen ist bevor ein Schicht-
system in das Magnetfeld eingebracht wird, so dreht sich die Anisotropierichtung
langsamer als im zuvor beschriebenen Fall (Abb. 7.5, m). Dennoch wird nach ei-
niger Zeit ein Vorzeichenwechsel von Hg, beobachtet, was auf die fortschreitende
Invertierung antiferromagnetischer Zustdnde im NiO schlieflen lasst.

Die Beeinflussung der Austauschanisotropie durch das Gegenfeld (Hey) ist we-
sentlich geringer, wenn die Proben nach der Herstellung getempert wurden. Die
Exchange-Bias Feldstirke nimmt in diesem Fall auf etwa 75 % des Ausgangswerts
(Heb,0) ab und bleibt danach nahezu konstant. Eine Invertierung von He, war in dem
beobachteten Zeitraum nicht mehr moglich (Abb. 7.5, A). Durch das Tempern der
Proben nach der Herstellung wird also nicht nur die thermische Stabilitdt der Aus-
tauschverschiebung erhoht (Abb. 7.3), sondern auch die Stabilitéit gegeniiber dufleren
(Stor-)Feldern. Die Mechanismen, die zu einer Stabilisierung der Austauschkopplung
fithren konnen, werden in Abschnitt 7.4 diskutiert.

Bei allen Experimenten dieser Art &nderte sich die Koerzitivfeldstarke der
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Schichtsysteme nur geringfiigig, wihrend sich He, beachtlich dnderte (Abb. 7.4).
Daraus wird deutlich, dass die beobachtete Drehung der Anisotropierichtung im
Wesentlichen auf Zustandsdnderungen der antiferromagnetischen Ordnung im NiO
beruhen. Die ferromagnetischen Eigenschaften der NiFe-Schicht bleiben davon un-
beriihrt.

Die Stabilitdt der Austauschkopplung in einem dufleren Magnetfeld wurde zu-
sdtzlich bei verschiedenen Temperaturen gemessen. Die Experimente entsprachen
den zuvor beschriebenen, jedoch unter Einwirkung eines kleineren Magnetfeldes
(Hext = 4,3 kA/m), so dass die FM-Schicht noch nicht geséttigt war. Gemessen
wurde dabei nicht die Exchange-Bias Feldstirke, sondern das magnetische Moment
(m) der NiFe-Schicht parallel zum Wachstumsfeld (H ). Dazu wurden die Proben
im Aufbau des VSM (Abschnitt 5.2) auf die entsprechende Temperatur gebracht und
das Magnetfeld (Hey) angelegt. Das magnetische Moment der Probe wurde dann
in Abhéngigkeit von der Zeit mit dem VSM gemessen (Abb. 7.6). Eine detaillierte
Beschreibung des experimentellen Aufbaus befindet sich in [23].
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Abbildung 7.6: Stabilitdt der Austauschanisotropie bei erhthten Tem-
peraturen unter Einwirkung des Magnetfeldes Heyt 1| Hw. Aufgetragen
ist das auf den Ausgangswert (mg) normierte magnetische Moment (m)
in Abhéngigkeit von der Zeit im Gegenfeld (Hext). Hext ist hier so klein,
dass der FM bei Raumtemperatur nicht geséttigt wird.

Das gemessene magnetische Moment setzt sich aus den Momenten der einzel-
nen Doménen im FM zusammen. Wird die Austauschkopplung in einem Bereich
des Schichtsystems invertiert, so weist das Moment dieses Bereichs in die entgegen-
gesetzte Richtung. Diese Bereiche reduzieren das resultierende Moment und fithren
letztlich zur Umkehr des magnetischen Moments der gesamten Probe, wenn die neue
Richtung die Kopplung dominiert.
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Die in Abhéngigkeit von der Zeit gemessenen magnetischen Momente sind in
Abb. 7.6 fiir verschiedene Temperaturen aufgetragen. Die Messwerte wurden auf
den Ausgangswert my = m(t = 0) normiert. Bei Temperaturen unter 350 K dndert
sich das Moment nur wenig. Oberhalb von etwa 400K ist jedoch eine deutliche
Abnahme von m/mgy mit der Zeit zu beobachten. In Abhéingigkeit von der Tem-
peratur dominiert nach einiger Zeit die dem Ursprungszustand entgegengesetzte
Magnetisierungsrichtung und das resultierende magnetische Moment der Proben
wechselt das Vorzeichen.

Das Interessante an diesen Ergebnissen ist, dass auch kleine Magnetfelder in der
Lage sind, die Austauschkopplung in einem AF/FM Schichtsystem zu beeinflussen.
Bei 400 K ist die Exchange-Bias Feldstérke gerade in der Groflenordnung des dufleren
Magnetfeldes: He,(400K) ~ Hexy = 4,5 kA/m (s. Abb. 7.2). Oberhalb dieser Tem-
peratur nimmt die Invertierung antiferromagnetischer Bereiche im NiO drastisch zu,
weil die Kopplung in vielen Bereichen durch das duflere Feld aufgehoben wird.

Betrachtet man diese Effekte im Rahmen der Modelle zur Austauschanisotropie
(Abschnitte 2.3.2 und 6.2), so lassen sich die Ergebnisse wie folgt interpretieren:
Durch die polykristalline Struktur des AF ist die Stirke der Austauschkopplung im
Schichtsystem inhomogen. Thermisch aktiviert kénnen immer mehr Bereiche des
AF, die ggf. mit den Kristalliten der polykristallinen Schicht {ibereinstimmen, ihre
Austauschkopplung parallel zum dufleren Magnetfeld ausrichten, wodurch sie ihre
Energie minimieren. Diese Prozesse werden zunéchst in den Bereichen des AF statt-
finden, die eine relativ schwache Kopplung zum FM besitzen. Mit der Zeit wird
die Austauschkopplung und damit die Magnetisierung des FM parallel zum dufleren
Magnetfeld {iberwiegen und auch die antiferromagnetische Ordnung der Bereiche
mit starkerer Kopplung invertieren. Letztlich fiihren diese Prozesse zur thermisch
aktivierten Relaxation der Austauschkopplung in Richtung des niedrigeren Energie-
niveaus, dessen Lage durch das duflere Magnetfeld bestimmt wird.

7.3 Einfluss der Mikrostruktur des NiO

In Kapitel 4 wurde deutlich, dass die mikroskopische Struktur und die Zusammenset-
zung der NiO-Schichten vom O,-Fluss beim reaktiven Beschichtungsprozess abhéan-
gen. Die Eigenschaften des Antiferromagneten beeinflussen die Austauschanisotropie
und insbesondere die thermische Stabilitidt von Hg, (Abschnitt 2.3).

Alle Messungen, deren Ergebnisse in diesem Abschnitt dargestellt sind, wurden
an NiO(50 nm)/NiFe(5nm)/Ta(2nm) Schichtsystemen durchgefiihrt. Der Oy-Fluss
wiahrend der NiO-Herstellung wurde variiert. Wenn im Folgenden von einem Os-
Fluss gesprochen wird, dann ist immer der Os-Fluss beim reaktiven Sputtern der
NiO-Schicht gemeint. Nach der Herstellung wurden alle Proben fiir 20 Min. bei 533 K
in einem Magnetfeld von 80 kA /m getempert (Abschnitt 3.4).

Die Abhéngigkeiten der Exchange-Bias Feldstéirke (Hep,) und der Koerzitivfeld-
starke (H.) vom Oy-Fluss (fo,) sind in Abb. 7.7 dargestellt. Bei den angegeben
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Abbildung 7.7: Abhéngigkeit der Exchange-Bias Feldstérke (Hep,) und
der Koerzitivfeldstirke (H.) vom Oz-Fluss bei der NiO-Herstellung.

Werten handelt es sich um die Mittelwerte vieler Proben, die im Lauf der Zeit
untersucht wurden. Die Fehlerbalken stellen die Streuung der Messwerte um den
Mittelwert dar.

Bei fo, < 0,4 sccm besteht keine Austauschkopplung zwischen NiO und NiFe
(He, = 0). Die ERD-Analysen (Abschnitt 4.2) und die Réntgendiffraktometrie (Ab-
schnitt 4.1.1) haben gezeigt, dass bei fo, = 0,32 sccm eine Mischphase aus Ni und
NiO vorliegt. Die metallischen Nickel-Anteile stéren offenbar die antiferromagne-
tische Ordnung im NiO derart, dass keine unidirektionale Anisotropie entsteht.

In dem untersuchten Bereich ist Hg, vom Os-Fluss nahezu unabhéngig. Nur bei
niedrigen Os-Fliissen zwischen 0,4 und 0,6 sccm werden im Mittel etwas hohere
Exchange-Bias Feldstédrken gemessen. Anders verhélt sich die Koerzitivfeldstéarke
der gekoppelten NiFe-Schicht. Mit steigendem Oo-Fluss nimmt H,. deutlich ab und
erreicht bei fo, ~ 1,5 sccm einen Sattigungswert.

Nach dem Modell von STILES und MCMICHAEL zur Deutung der Koerzitivfeld-
stiarke in austauschgekoppelten polykristallinen Schichtsystemen (Abschnitt 2.3.2)
wird H. im Wesentlichen durch die inhomogene Kopplungsstérke zwischen AF und
FM verursacht. Vertraut man auf diese Vorstellung, so liegt der Schluss nahe, dass
bei hohen Os-Fliissen die Austauschkopplung im Schichtsystem weniger inhomogen
ist als bei niedrigen Os-Fliissen. Die ,,Homogenisierung“ der Austauschkopplung
konnte durch eine gleichméfligere Oxidation des Nickels beim reaktiven Beschich-



104 7 Stabilitat der Austauschanisotropie

tungsprozess mit hoherem Os-Angebot verursacht werden. Dies ist allerdings nur
eine Vermutung, die erst experimentell bestéitigt werden miisste.

Die thermische Stabilitdt der Austauschanisotropie in getemperten NiO /NiFe/Ta
Schichtsystemen wurde in Abhéngigkeit vom Oo-Fluss bei der NiO-Herstellung un-
tersucht. Abbildung 7.8 (a) zeigt die Exchange-Bias Feldstérken (He,) in Abhén-
gigkeit von der reduzierten Temperatur (© = T/Ty). Dabei wurde Hg, auf den
jeweiligen Maximalwert bei 173 K normiert.
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Abbildung 7.8: (a) Temperaturabhéngigkeit der Exchange-Bias Feld-
stdrke und (b) Verteilung der lokalen Blocking-Temperaturen fiir ver-
schiedene Oa-Fliisse bei der NiO-Herstellung.

Die Anderung der Exchange-Bias Feldstiirke mit der reduzierten Temperatur
(AH,/A®) kann als Ma8 fiir die Verteilung der lokalen Blocking-Temperaturen im
Schichtsystem angesehen werden (Abb. 7.8, b). Die Anderung von Hg, ist um so
grofler, je mehr Bereiche des Antiferromagneten eine lokale Blocking-Temperatur
innerhalb des Temperaturintervalls A© haben. Nach dem Uberschreiten der lokalen
Blocking-Temperatur tragen diese Bereiche nicht mehr zur unidirektionalen Aniso-
tropie bei. Die Verteilung der Werte (AHg,/AO) lasst sich, wie in Abschnitt 7.2 be-
reits vorgenommen, durch eine logarithmische Normalverteilung (Gl. 7.2) annéhern.

Aus Abb. 7.8 wird deutlich, dass die thermische Stabilitdt der Austausch-
kopplung mit steigendem O,-Fluss deutlich abnimmt. Die Verteilung der lokalen
Blocking-Temperaturen in Teilbild (b) wird mit zunehmendem Oq-Fluss zu niedri-
geren Temperaturen verschoben. Daraus wird ersichtlich, dass im Mittel die lokalen
Blocking-Temperaturen bei steigendem O,-Fluss abnehmen, wodurch die thermische
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Stabilitat der Austauschanisotropie reduziert wird.

Durch Anpassung einer Kurve nach Gl. (7.2) an die Messwerte (AH,,/A©) kann
die maximale Blocking-Temperatur eines Schichtsystems ©g bzw. Tg = Op - Ty be-
stimmt werden. Die Abhéngigkeit der so ermittelten maximalen Blocking-Tempera-
turen (T5) vom Oo-Fluss ist in Abb. 7.9 aufgetragen. Die hochsten Blocking-Tempe-
raturen Ty ~ 485K bzw. Op ~ 0,93 Ty wurden bei niedrigen Os-Fliissen zwischen
0,4 und 0,6 sccm gemessen. Mit steigendem Os-Fluss nimmt 75 ndherungsweise ex-

ponentiell ab und strebt gegen einen Sattigungswert bei O,-Fliissen grofler 1,5 scem
von Ty =~ 450 K bzw. O ~ 0,86 T\.
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Abbildung 7.9: Die Blocking-Temperatur (75) nimmt mit steigendem
Og-Fluss ab. Das eingesetzte Bild zeigt eine typische Temperaturabhén-
gigkeit von Hp, und H. mit der Definition von 1.

Beim Vergleich der Blocking-Temperaturen (Abb. 7.9) mit den mittels ERDA
bestimmten Element-Konzentrationen in den NiO-Schichten (Abb. 4.8) wird deut-
lich, dass bei nahezu stochiometrischem Verhiéltnis (50 % Ni 4+ 50 % O) die héchsten
Blocking-Temperaturen resultieren. Bei hohen O,-Fliissen wurde im NiO mehr Sau-
erstoff als Nickel nachgewiesen. Mit zunehmender Abweichung von der exakten Sto-
chiometrie des NiO nimmt Ty ab.

Die Ergebnisse der Rontgendiffraktometrie (Abschnitt 4.1.1) stimmen mit den
Resultaten der ERD-Analyse iiberein und zeigen zusétzlich, dass die Gitterkonstante
des NiO mit steigendem O,-Fluss zunimmt. Uberschiissiger Sauerstoff im NiO fiithrt
zur Dehnung des Kristallgitters. Auflerdem haben die TEM-Untersuchungen gezeigt,
dass die mittlere Korngréfie bei hohem O,-Fluss niedriger ist als bei kleinem O,-Fluss
(Abb. 4.6). Die Auswirkungen auf die thermische Stabilitat der Austauschanisotro-



106 7 Stabilitat der Austauschanisotropie

pie werden im folgenden Abschnitt diskutiert.

7.4 Interpretation der Ergebnisse

Die Erhohung der thermischen Stabilitéit der Austauschanisotropie durch das Tem-
pern im Magnetfeld wird im Rahmen der zuvor behandelten Modelle (Abschnitte
2.3.2 und 6.2) diskutiert.

Die Ergebnisse im Kapitel 6 haben gezeigt, dass die Austauschanisotropie nach
der Herstellung im Magnetfeld der Schichtsysteme noch nicht vollstdndig ausgebil-
det ist und es zu thermisch aktivierten Relaxationsprozessen zwischen zwei stabilen
Zustéanden der Austauschkopplung kommt, wobei sich die antiferromagnetische Ord-
nung in den Koérnern unter Einfluss des FM nachtriglich ausrichtet. Dabei wurde
angenommen, dass es eine Verteilung der Relaxationszeiten gibt, die durch eine Ver-
teilung der Korngroflen im AF verursacht wird. Die Verteilung der Relaxationszeiten
entspricht einer Verteilung lokaler Energiebarrieren (AFE) zwischen den beiden sta-
bilen Kopplungszustédnden eines antiferromagnetischen Korns.

Durch das Tempern wird dem System so viel Energie zugefiihrt, dass praktisch
alle Bereiche des AF die lokale Energiebarriere zwischen den beiden Energieminima,
die den stabilen Kopplungszustédnden entsprechen, iiberwinden kénnen und sich am
Ende im energetisch giinstigeren Zustand befinden. Beim Abkiihlen des Schichtsys-
tems im Magnetfeld unter die Blocking-Temperatur werden die Zusténde ,einge-
froren®. Die Ausrichtung der antiferromagnetischen Bereiche alleine wiirde im Rah-
men des Modells jedoch noch nicht zu einer Erhéhung der thermischen Stabilitéit der
Kopplungszusténde fithren. Um dies zu erreichen, muss zusétzlich eine Erhohung der
Energiebarriere (AFE) zwischen den beiden stabilen Zusténden erfolgen. Eine hohere
Barriere wird erst bei héheren Temperaturen {iberwunden, die Relaxationszeit ist
grofer und die antiferromagnetische Ordnung des Korns ist thermisch stabiler (Gl.
2.10). Die Folge ist eine Verschiebung der lokalen Blocking-Temperaturen zu hoheren
Werten wie es im Experiment beobachtet wird.

Fraglich ist noch, wodurch die Erhohungen der Energiebarrieren wéhrend des
Temperns verursacht werden. Im Modell zur thermisch aktivierten Relaxation (Ab-
schnitt 6.2) hingt die Energiebarriere (AFE; = E{ — E',) von der uniaxialen Aniso-
tropiekonstanten (K, ), der Kontaktfliche (5;), der Schichtdicke (D) und der Kopp-
lungskonstanten (Jp) ab. Im Modell wurden D und Jg, als konstant betrachtet.
Einfluss auf die Barrierenhohe haben dann noch S; und K.

Die TEM-Untersuchungen an getemperten und ungetemperten NiO/NiFe/Ta
Proben haben gezeigt, dass sich die mittlere NiO-Korngréfle durch das 20-miniitige
Tempern bei 533 K nicht dndert. In beiden Féllen betrug die mittlere Korngrofle
9nm. Experimente von LAT et al. [118] ergaben, dass die Korngroe in NiO-Schichten
wahrend des Temperns durch Rekristallisation wéchst. Um ein substantielles Wachs-
tum der Kristallite zu erreichen, waren allerdings wesentlich hohere Temperaturen
als 533 K und langere Temperzeiten erforderlich. Denkbar ware, dass durch das Tem-
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pern die Beschaffenheit der Grenzfliche zwischen NiO und NiFe verdndert wird.
Durch geringfiigige Diffusion des NiFe in die Korngrenzen des NiO hinein (und um-
gekehrt) wiirde die effektive Kontaktfliche (S;) zwischen FM und AF vergrofiert, wo-
durch die lokale Energiebarriere eines antiferromagnetischen Korns (AFE) zunimmt.
Dies ist eine mogliche Erklérung fiir die erhohte thermische Stabilitdt der Austausch-
kopplung nach dem Tempern (Abb. 7.3 und 7.5).

Prinzipiell ist es auch moglich, dass sich die Anisotropie des AF durch das Tem-
pern dndert. Im NiO wird die Anisotropie im Wesentlichen durch eine magnetische
dipolare Wechselwirkung der Spins bestimmt [100]. Die Energie der Wechselwirkung
ist dabei am niedrigsten, wenn sich die Spins in den (111)-Ebenen parallel anordnen
(Abschnitt 2.2). Durch das Erhitzen der Schichtsysteme iiber die NEEL-Temperatur
und das anschliefende Abkiihlen im Magnetfeld kann sich die antiferromagnetische
Ordnung im NiO neu formieren, wodurch sich die Anisotropiekonstante (K,) dndern
kann. Die Orientierung der Kristallite im NiO ist allerdings durch das Schichtwachs-
tum vorgegeben und wird sich durch das Tempern bei den gegebenen Temperaturen
nicht wesentlich #ndern. Deshalb wird die Anderung von K, durch das Tempern
vermutlich nicht sehr gro sein. Dennoch hitte eine Anderung von K, nach den vor-
liegenden Modellen einen Einfluss auf die thermische Stabilitit der Austauschkopp-
lung. Inwieweit es jedoch tatsédchlich zur Erhohung der Anisotropie im AF kommt
lasst sich nicht genau feststellen. Die quantitative Messung der magnetischen Ani-
sotropie in AF kénnte z. B. durch Antiferromagnetische Resonanz erfolgen [100].

Letztlich ist der Einfluss der Anisotropie des AF auf den Exchange-Bias Effekt
noch nicht eindeutig geklart und es gibt dazu nur wenige experimentelle Untersu-
chungen [21]. Bisher durchgefiihrte Experimente [134, 240] weisen darauf hin, dass
die Anisotropie des AF einen Einfluss auf die Exchange-Bias Feldstiarke und die
Blocking-Temperatur hat. Bei diesen Untersuchungen wurden die Zusammensetzun-
gen der antiferromagnetischen Schichten variiert. Die Anisotropickonstanten (K, )
wurden jedoch nicht explizit gemessen.

Eine Aussage iiber den Einfluss der Anisotropie auf den Exchange-Bias Effekt
kann mit Hilfe des Modells von MALOZEMOFF [132, 133] getroffen werden (Abschnitt
2.3.2). Nach diesem Modell ist Hep, o v/ Aarp K, (Gl 2.6). Dabei wird angenommen,
dass Aap nicht von der Temperatur (T) abhiingt und K,(T) = Ky(1 — T/Tx)?
bei uniaxialer Anisotropie des AF ist [133]. Ky ist die Anisotropiekonstante bei
T = 0K. Ersetzt man die NEEL-Temperatur (Ty) durch die Blocking-Tempera-
tur (Tg) so erhiilt man: K, (T) = Ky(1 — T/Tg)* Nach diesem Modell ist also
Ho, < (1 = T/Tg)/ AarKo. Die Temperaturabhéangigkeit der Magnetisierung des
FM (Mgy) wird dabei vernachlassigt. Demnach nimmt Hep, bei 7' < Tg linear mit der
Temperatur ab und bei konstanter Temperatur ist Hep, o< /K. Der lineare Zusam-
menhang zwischen H,, und 7" wurde bei den hier untersuchten NiO/NiFe Schichten
allerdings nur in wenigen Fillen ndherungsweise experimentell beobachtet (Abb. 7.8:
2,5 sccm Oy). Insofern ist dieses Modell nur eine Ndherung.

Die reduzierte thermische Stabilitét bei der Verwendung héherer Op-Fliisse (Abb.
7.8 und 7.9) fiir die NiO-Herstellung kann auf strukturelle Anderungen im AF
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zuriickgefithrt werden. Wird beim reaktiven Sputterprozess zu viel Sauerstoff an-
geboten, so wird dieser zum Teil auf Zwischengitterpldtzen im NiO untergebracht.
Der Sauerstoff-Uberschuss wurde durch die ERD-Analyse (Abschnitt 4.2) nach-
gewiesen. Dies fiithrt zur mittels Rontgendiffraktometrie bestétigten Dehnung des
Kristallgitters (Abschnitt 4.1.1) bei steigendem O,-Fluss. Der iiberschiissige Sauer-
stoff stellt eine Storung der antiferromagnetischen Ordnung im NiO dar. Die Mi-
krostruktur des NiO hat einen entscheidenden Einfluss auf die Anisotropie. Defekte
im NiO-Kristallgitter beeinflussen die Kopplung der Spins untereinander, wodurch
sich die Anisotropie des AF dndert. Nach dem oben beschriebenen Modell von MA-
LOZEMOFF héngt die Stérke der Austauschkopplung von der Anisotropie des AF ab.
Eine reduzierte Anisotropie des NiO durch die zunehmende Stérung der antiferro-
magnetischen Ordnung ist vermutlich ein Grund fiir die abnehmende Stabilitét der
Austauschanisotropie bei steigendem O,-Fluss wéhrend der NiO-Herstellung.

Zusétzlich haben die TEM-Untersuchungen gezeigt, dass die mittlere Korngro-
Be bei hoheren Oo-Fliissen abnimmt (Abb. 4.6). Nach dem Modell zur thermisch
aktivierten Relaxation der Austauschkopplung fithren kleinere Kristallite mit klei-
nere Kontaktflichen (Sj) zu niedrigeren Kopplungsenergien und niedrigeren Ener-
giebarrieren (AF). Die thermische Stabilitdt der Austauschkopplung nimmt mit
der Grofle der Kontaktfliche bzw. dem Kristallitdurchmesser ab. Dieses Verhalten
wurde bereits mehrfach experimentell bestétigt [10%, , , , 241]. Allgemein
wurde dabei beobachtet, dass kleinere Korner im AF zu niedrigeren Blocking-Tem-
peraturen fithren. NISHIOKA [125] beobachtete niedrigere Aktivierungsenergien zur
Uberwindung der Austauschkopplung bei kleineren Kornern und erklirte dies eben-
falls durch ein Modell, das auf der thermisch aktivierten Relaxation der Kopplungs-
zusténde basierte.

Die Untersuchungen mit dem Raster-Kraftmikroskop (Abschnitt 4.3) haben er-
geben, dass sich die Oberflichen-Rauigkeit der NiO-Schichten nicht messbar mit
dem O»-Fluss éndert. Unabhéngig vom Os-Fluss ist die Oberfliche des NiO extrem
glatt. Die geringe Abnahme der Kristallitgrofien dndert die Oberflichen-Rauigkeit
im Bereich der Messgenauigkeit nicht. Die niedrigen Blocking-Temperaturen bei ho-
hen O,-Fliissen (Abb. 7.8 und 7.9) werden demnach nicht durch eine Anderung der
Oberflachen-Rauigkeit des NiO verursacht. Dennoch kann nicht ganz ausgeschlos-
sen werden, dass sich die Beschaffenheit der Grenzfliche NiO/NiFe auf einer Skala
andert, die mit dem Raster-Kraftmikroskop nicht zugénglich ist. Ein Hinweis darauf
ist die Anderung der KorngroBen mit dem O,-Fluss.

Ob die Reduzierung der Blocking-Temperatur mir steigendem Os-Anteil im Sput-
tergas primér durch die abweichende Stéchiometrie, die Dehnung des Kristallgitters
oder die abnehmenden Korngréfien im NiO verursacht wird, kann nicht abschlie-
Bend geklart werden, da die Einflussgrofien miteinander verkniipft sind. Dennoch
kann aus den Experimenten und der Analyse der Schichtsysteme geschlossen wer-
den, dass die Stabilitdt der Austauschanisotropie bei gestorter kristalliner Ordnung
im NiO abnimmt.



Kapitel 8

Lokale Modifizierung der
Austauschanisotropie

8.1 Bestrahlung mit Helium-lonen

Die magnetischen Eigenschaften diinner Schichten lassen sich durch die Bestrah-
lung mit hochenergetischen Ionen verdndern [30]. Mit fokussierten lonenstrahlen ist
es moglich, eine laterale magnetische Mikrostrukturierung in den Schichten zu rea-
lisieren. Experimente an austauschgekoppelten AF/FM Doppelschichten sowie an
Spin-Valve Systemen haben gezeigt, dass die Austauschanisotropie, die Koerzitiv-
feldstarke und der Magnetowiderstand durch die Bestrahlung der Schichtsysteme
mit lonen gezielt manipuliert werden konnen [31-33, 242-215].

In dieser Arbeit wurden erstmals die Auswirkungen der Ionenbestrahlung auf die
Austauschanisotropie in AF/FM Doppelschichten mit oxidischem AF (NiO) unter-
sucht. Diese Experimente wurden in Kooperation mit der Arbeitsgruppe ,, Atomphy-
sik und Angewandte Elektronenphysik” von Herrn PROF. DR. H. SCHMORANZER
vom Fachbereich Physik der Universitidt Kaiserslautern durchgefiihrt. Die Schicht-
herstellung und magnetische Charakterisierung erfolgte in Kassel. Die Bestrahlung
mit Het-Ionen wurde in Kaiserslautern vorgenommen.

Die physikalischen Grundlagen der Wechselwirkung von Ionen mit Materie wer-
den in Abschnitt 8.1.1 kurz behandelt. Der Einfluss der Ionenbestrahlung auf die
magnetischen Eigenschaften austauschgekoppelter NiO/NiFe Doppelschichten wird
anhand der experimentellen Ergebnisse in Abschnitt 8.1.2 beschrieben. Hier wird
gezeigt wie mit Hilfe der Ionenbestrahlung die Austauschverschiebung in Richtung
und Betrag sowie die Koerzitivfeldstéirke gezielt verdndert werden kénnen. Eine qua-
litative Interpretation der Ergebnisse erfolgt in Abschnitt 8.1.3.

Letztlich ist ein Ziel, die Eigenschaften von Spin-Valve Systemen durch die Ionen-
bestrahlung definiert zu manipulieren. Der Einfluss der Ionenbestrahlung auf den
GMR in FeMn basierten Spin-Valve Systemen wurde untersucht. Die Ergebnisse
dieser Experimente werden in Abschnitt 8.1.4 vorgestellt.

109
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8.1.1 Grundlagen der lonenimplantation

Treffen beschleunigte Teilchen/Ionen auf einen Festkorper, so werden sie im Mate-
rial abgebremst. Der Energieverlust der Teilchen pro Weglénge (—dFE/dz) wird als
Bremsvermdgen bezeichnet. Das Abbremsen der Projektile im Festkorper wird im
Wesentlichen durch zwei Mechanismen bestimmt [210]:

Elektronische Wechselwirkung: Energieiibertrag von den einfallenden Teilchen
auf die Elektronen der Festkorperatome (engl. electronic stopping). Durch un-
elastische Stéfe mit den gebundenen Elektronen kommt es zur Anregung oder
Ionisation der Atome im abbremsenden Medium.

Nukleare Wechselwirkung: Elastische Stofle mit den Atomkernen oder ganzen
Atomen, wobei ein Teil der kinetischen Energie des Projektils auf das gestoflene
Atom iibertragen wird.

Unelastische StoBe mit Atomkernen, elastische St68e mit gebundenen Elektronen
und die Erzeugung von CERENKOV-Strahlung wurden dabei vernachléssigt.

Es héngt von der Energie der Projektile und der Ordnungszahl des abbrem-
senden Mediums ab, welcher der beiden oben aufgefiihrten Abbremsmechanismen
dominiert. Im Allgemeinen iiberwiegt bei hohen kinetischen Energien die elektro-
nische Abbremsung, wihrend es bei niedrigen Energien die Kernstofle sind. Das
gesamte Bremsvermdogen ist die Summe aus elektronischem (e) und nuklearem (n)

Bremsvermogen:
_dE [ dE N _dE (8.1)
de dz /, de ) = ‘

Der Anteil des Bremsvermogens, der durch die elektronische Wechselwirkung
verursacht wird kann durch die BETHE-BLOCH-Formel [247, 2415]

dE 72 7 et 2mv? v? v?

(@)= Yo (7)) 5] e
beschrieben werden (aus [208]). Dabei ist Zp die Kernladungszahl und v die Ge-
schwindigkeit der einfallen Teilchen (Projektile). AuBerdem ist N die Anzahldichte
der Targetatome mit der Kernladungszahl Zt und I ~ 11,5 - Z1 das mittlere Ioni-

sationspotential der Elektronen in eV. Weiterhin ist m, die Elektronenmasse, e die
Elementarladung und ¢, die elektrische Feldkonstante.

Die Energieverlustrate durch elastische Kernstofle ist proportional zur Summe
der pro Stoflereignis tibertragenen Energie (7;,) [240]:

dE T
—(E2) =N T4 .
(dx)n /0 - (8.3)

Dabei ist T}, die maximal iibertragbare Energie bei einem zentralen Kernstof§ und
do = 2mpdp der differentielle Wirkungsquerschnitt mit dem Stofiparameter p. Die
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Abbildung 8.1: Berechnetes elektronisches und nukleares Brems-
vermogen von He™-Tonen in NiO als Funktion der Tonenenergie.

Energie T, kann mit Hilfe der klassischen Mechanik aus dem Bild der Zweikdrper-
streuung berechnet werden. 7T}, hdngt vom Streuwinkel, der Energie und den Massen
der beiden Stofpartner ab.

Sind beide Beitrage zum gesamten Bremsvermogen bekannt, so kann die mittlere

Gesamtreichweite 5 )
0 dE\
= S— dFE. A4
= [(%) 5

eines Teilchens mit der Anfangsenergie Fj berechnet werden.

Die Beitrige des elektronischen und des nuklearen Bremsvermogens fiir He't-
Ionen, die auf ein NiO-Target treffen, wurden mit Hilfe der Simulations-Software
SRIM-2000 (Stopping and Range of Ions in Matter, Version 2000.40) [219, 250] be-
rechnet. Das Ergebnis ist in Abb. 8.1 dargestellt. Nach diesen Berechnungen ist es in
erster Linie die elektronische Wechselwirkung, die bei Ionenenergien grofier 3 keV zur
Abbremsung der Ionen im Target fiithrt. Die nuklearen Sté8e werden erst relevant,
wenn die Ionen schon einen Grofiteil ihrer Energie durch elektronische Wechselwir-
kung auf das Target iibertragen haben und niedrigere Geschwindigkeiten besitzen.
In der Nédhe der Probenoberflache, kurz nach Eintreten der Ionen in das Materi-
al, wird demnach die elektronische Wechselwirkung iiberwiegen, wihrend die Ionen
am Ende ihrer Wegstrecke im Target verstiarkt durch nukleare Stofle abgebremst
werden.
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Abbildung 8.2: Berechnete Spuren (a) und Reichweitenverteilung (b)
fiir 103 Het-Ionen der Energie 10 keV in einem NiO-Target.

In der Praxis ist die Projektion der Gesamtwegstrecke (R) eines Ions auf die
Einfallsrichtung von besonderer Bedeutung. Sie gibt die Verteilung der implantierten
Ionen in Abhéngigkeit von der Targettiefe wieder. In Abb. 8.2 (a) sind berechnete
Spuren von Het-Tonen (10 keV) in NiO grafisch dargestellt. Die Projektion von R
auf die Einfallsrichtung ist in Abb. 8.2 (b) als Funktion der Targettiefe aufgetragen.
Beide Verteilungen wurden fiir 103 He*-Ionen mit dem Programm SRIM berechnet.
Mit steigender Ionenenergie liegt das Maximum der Verteilung tiefer im Target und
die Verteilung wird breiter. Insofern ist die Ionenenergie ein Parameter, mit der die
Verteilung der implantierten Ionen im Target beeinflusst wird.

Beim Abbremsen der Projektile im Target wird Energie auf die Targetatome
iibertragen. In Abhé#ngigkeit von der iibertragenen Energie konnen Targetatome
von ihren Plédtzen im Kristallgitter ,weggestoflen“ werden. Diese Atome koénnen
wiederum andere Gitteratome versetzen, so dass ganze Stolkaskaden im Target aus-
gelost werden. Folgen dieser Stoprozesse sind: Leerstellen im Kristallgitter (engl. va-
cancies), Zwischengitteratome und Cluster-Bildung entlang der Ionenbahnen [210].
Die Defekterzeugung ist bei schweren lonen gréfler als bei leichten, da der Ener-
gieiibertrag vom Massenverhéltnis zwischen Projektil und Target abhéngt. Bei vie-
len Anwendungen ist dieser Effekt durchaus erwiinscht, um eine hohe Ausbeute an
gestreuten Atomen pro einfallendem Ion zu erhalten: z. B. Kathodenzerstaubung
(Abschnitt 3.1), ERDA (Abschnitt 4.2). Das Ausmafl der Schiadigung im Target
kann z. B. durch die Anzahl der erzeugten Leerstellen im Kristallgitter quantifiziert
werden. Berechnete Verteilungen der erzeugten Leerstellen in diinnen Schichten sind
in den folgenden Abschnitten enthalten.

Fiir weitere Details zur Wechselwirkung zwischen hochenergetischen lonen und
Festkorpern sowie iiber die dadurch entstehenden Schiden im Material sei auf Fachli-
teratur und Lehrbiicher zur ,Ionenimplantation verwiesen: [208, 216, 249, 251].
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8.1.2 Modifizierung der Austauschanisotropie durch
lonenbestrahlung

Der Einfluss der Ionenbestrahlung auf die Austauschanisotropie wurde an Schicht-
systemen NiO(50nm)/NiFe(5nm)/Ta(2nm) untersucht. Die Schichten wurden wie
in Kapitel 3 beschrieben mittels Kathodenzerstdaubung hergestellt und zur Stabi-
lisierung der Austauschanisotropie nach der Herstellung im Magnetfeld getempert
(Abschnitt 7.2).

Da fiir die Durchfithrung dieser Experi- Schichtsystem:

mente sehr viele identische Proben erforder- NiO(50 nm)/NiFe(5 nm)/Ta(2 nm)

lich waren, wurde ein spezielles Praparations-

verfahren eingesetzt. Auf den Glassubstraten Glassubstrat
8 (1 &4

wurden vor der Beschichtung 1mm diinne

Masken aus Kupfer fixiert, die jeweils zehn 7 9 2 _
Bohrungen (@ 2,5 mm) enthielten. Die Sub- === e
strate wurden dadurch nur an den Stellen der 6 10 3 Aohse
Bohrungen beschichtet. Um Abschattungsef-

fekte beim Schichtwachstum zu vermindern, S 4

waren die Bohrungen stark angesenkt. Wie
in der nebenstehenden Abbildung 8.3 sche-
matisch dargestellt, wurden durch diese Tech- 2,5 mm
nik zehn identische Schichtsysteme mit ei- 12,0 mm
nem Durchmesser von jeweils 2,5 mm auf ei-

nem Glassubstrat untergebracht. Die Kupfer-  Abbildung 8.3: Probengeometrie.

Masken enthielten auflerdem an einer Seite

eine Markierung, die vor der Beschichtung parallel zum Wachstumsfeld (Hy)
ausgerichtet wurde und somit Richtung der unidirektionalen Anisotropie in den
praparierten Schichtsysteme eindeutig kennzeichnete. Mit einem einzigen Beschich-
tungsvorgang wurden durch diese Technik 30 Proben auf drei Glassubstraten gleich-
zeitig hergestellt, wodurch die gesamte Prozesszeit erheblich reduziert wurde.

Die Bestrahlung der Schichtsysteme mit He*-Ionen erfolgte in einer Ionenstrahl-
anlage, die in der Arbeitsgruppe von PROF. DR. SCHMORANZER entwickelt wurde.
Die Tonen werden dabei in einer PENNING-Ionenquelle erzeugt. Mit einer Extrakti-
onselektrode werden die Ionen aus der Quelle gezogen und beschleunigt. Eine elektro-
statische Linse fokussiert den divergent aus der Quelle austretenden Ionenstrahl. Die
Beschleunigungsspannung fiir die Ionen kann bei dieser Anlage maximal 65 kV be-
tragen. Durch einen Shutter kann der Ionenstrahl abgefangen und die Bestrahlungs-
zeit begrenzt werden. Der Probenhalter befindet sich auf einem motorgesteuerten
X/Y-Tisch, der die Probenbewegung im Vakuum ermdoglicht. Wéahrend der Ionen-
bestrahlung liegt ein Magnetfeld (Hj,) am Ort der Probe an. Dieses, im Folgenden
kurz als Bestrahlungsfeld bezeichnete, Magnetfeld wird durch zwei Permanentmag-
nete erzeugt und weist parallel zur Schichtebene. Der Durchmesser des lonenstrahls
auf der Probenoberflache wurde so gewéhlt, dass gerade eine der zehn Proben auf ei-
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Abbildung 8.4: Magnetisierungskurven von NiO/NiFe/Ta Schichtsys-
temen nach der Herstellung (a) und nach der Bestrahlung mit unter-
schiedlichen Ionendosen (D) bei Hy, || Hy (b—d).

nem Substrat bestrahlt wurde. Eine detaillierte Beschreibung der Ionenstrahlanlage
befindet sich in [31].

Die Messung des Strahlstroms erfolgt mit einem in den Probentisch integrierten
FARADAY-Becher, der mit einer aufgesetzten 100 pm Blende auch zur Messung des
Strahlprofils verwendet wird [31]. Die Ionendosisrate () berechnet sich aus

1

(8.5)
Dabei ist I der Strahlstrom, F' die bestrahlte Flache und ¢ die elektrische Ladung
pro Ton. Die Tonendosis (D) ist das Produkt aus Dosisrate und Bestrahlungszeit ():

D=5t (8.6)

Die Verinderung der magnetischen Eigenschaften von NiO/NiFe/Ta Schichtsys-
temen durch die Bestrahlung mit He'-Tonen der Energie 10 keV wurde in Abhén-
gigkeit von der Ionendosis untersucht. Dazu wurden die Magnetisierungskurven der
Schichtsysteme vor und nach der Ionenbestrahlung mit dem KERR-Magnetometer
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Abbildung 8.5: Magnetisierungskurven von NiO/NiFe/Ta Schichtsys-
temen nach der Herstellung (a) und nach der Tonenbestrahlung mit un-
terschiedlichen Dosen (D) bei Hj, 1| Hy (b—d).

gemessen. Abbildung 8.4 enthélt vier exemplarische Hysteresekurven wie sie vor (a)
und nach der Ionenbestrahlung (b—d) gemessen wurden. Das Bestrahlungsfeld war
dabei parallel zum Wachstumsfeld der Schichtsysteme gerichtet (Hi, 1] Hy)-

Durch die Bestrahlung mit relativ niedrigen Ionendosen (D = 1 - 10 cm™2) wird
die Exchange-Bias Feldstirke von Hg, = —12,2 kA/m nach der Herstellung (Abb.
8.4, a) auf Hg, = —20 kA/m erhoht (b). Die Koerzitivfeldstiarke (H.) bleibt dabei
nahezu konstant. Mit steigender Ionendosis nimmt H,, wieder ab (c) bis schliefllich
keine Austauschverschiebung mehr messbar ist (d). H. nimmt ebenfalls ab und er-
reicht etwa den Wert einer , freien“ NiFe-Schicht, wenn keine Austauschverschiebung
mehr vorhanden ist (d). Bei noch hoheren Ionendosen nimmt das KERR-Signal der
NiFe-Schicht stark ab bis nur noch Rauschen gemessen wird. Dies lasst bereits auf
die Zerstorung der ferromagnetischen Schicht durch die Ionenbestrahlung mit hohen
Dosen schlieflen.

Ein etwas anderes Verhalten zeigt sich, wenn das Bestrahlungsfeld (Hj,) an-
tiparallel zum Wachstumsfeld (H,) gerichtet ist, also Hy, 1| Hy (Abb. 8.5). Die
NiFe-Schicht wird dabei entgegen ihrer durch die Austauschanisotropie bevorzug-
ten Magnetisierungsrichtung durch das Feld Hy, gesittigt. In Teilbild (b) ist zu
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erkennen, dass die Richtung der Austauschverschiebung nach der Ionenbestrahlung
invertiert ist. Die unidirektionale Anisotropie wurde durch die Tonenbestrahlung im
Magnetfeld Hj, neu ausgerichtet. Auch in diesem Fall ist eine Erhéhung von |Hygy,|
zu verzeichnen, obwohl die relative Zunahme von |H,p| etwas niedriger ist als bei
Hy, 1] Hy,. Mit steigender Ionendosis nimmt H,p, auch hier wieder ab (c¢) und wird
ab einer Dosis von etwa 10'® cm™2 vollstéindig unterdriickt (d).
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Abbildung 8.6: Relative Anderung von H,p, durch die Ionenbestrah-
lung mit verschiedenen Ionenenergien in Abhéngigkeit von der Ionendo-
sis. Volle Symbole: Hy, 1 Hy, leere Symbole: Hi, 1| Hy .

Die aus den Hysteresekurven ermittelten Werte fiir Hg, sind in Abb. 8.6 in Ab-
héngigkeit von der Ionendosis aufgetragen. Dabei wurde H., auf den Wert nach
der Herstellung (Hep o) der jeweiligen Probe normiert, wodurch die Auftragung der
relativen Anderung von H,, durch die Ionenbestrahlung entspricht. Die Experimente
wurden mit drei verschiedenen Ionenenergien (5, 10 und 20 keV) durchgefiihrt.

In Abb. 8.6 ist die Invertierung der unidirektionalen Anisotropie bei Hy, 1| Hy,
deutlich zu erkennen. In einem Dosisbereich zwischen 10'® und 10'* ¢cm=2 erreicht
| Hep| ein Maximum. Dort ist |Hep,| um etwa 70 % erhoht. Bei weiter steigender Io-
nendosis nimmt |Hey,| kontinuierlich ab. Ab einer Dosis von ungefihr 10 cm™2 ist
die Austauschverschiebung nahezu verschwunden. Spétestens ab 10" ecm~2 wird von
der NiFe-Schicht kein magnetisches Signal mehr gemessen. Die Koerzitivfeldstérken
der Schichtsysteme, die in Abb. 8.6 nicht eingezeichnet sind, nehmen mit wachsender
Ionendosis stetig ab.

Auffillig ist, dass die Reduzierung von |H,p| mit steigender Dosis bei einer lonen-
energie von 5 keV wesentlich schneller voranschreitet als bei 10 und 20 keV. Dieses
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Verhalten kann erklart werden, wenn man beriicksichtigt, dass die mittlere Reich-
weite der Tonen im Target von der Ionenenergie abhéngt. Bei niedrigeren Energien
dringen die Ionen nicht so tief in das Target ein und erzeugen in der Néhe der Target-
oberfliche mehr Gitterdefekte als Ionen einer hoheren Energie. Bei den Experimen-
ten bestand die Geometrie: He™ — Ta/NiFe/NiO. Die Anzahl der pro einfallendem
Ion und Nanometer erzeugten Leerstellen im Target wurden fiir die verschiedenen
Ionenenergien in Abhéngigkeit von der Targettiefe mit dem Programm SRIM-2000
(249, 250] fiir 105 Het-Tonen berechnet (Abb. 8.7). Die erzeugte Defektdichte in der
Néhe der Grenzfliche NiFe/NiO und in den folgenden etwa 30 nm NiO nimmt mit
steigender lonenenergie ab. Die Beschaffenheit der Grenzfliche FM/AF und des AF
in der Nihe der Grenzfliche sind entscheidend fiir die Austauschanisotropie (vgl.
Kapitel 2). Aus diesem Grund nimmt Hy, bei der Ionenenergie 5keV mit steigender
Dosis schneller ab. Bei hoheren Energien werden die Defekte tiefer im NiO-Volumen
erzeugt und der Einfluss auf die Austauschanisotropie ist geringer.
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Abbildung 8.7: Berechnete Leerstellen pro Nanometer und einfallen-
dem Primérion in Abhéngigkeit von der Targettiefe fiir 5keV, 10 keV
und 20 keV He'-Tonen — Ta(2nm)/NiFe(5nm)/NiO(50 nm)/Si.

Die Vermutung liegt nahe, dass es sich bei den beobachteten Effekten um ther-
misch aktivierte Prozesse handeln kénnte wie sie in Abschnitt 6.2 beschrieben wur-
den. Experimentelle Untersuchungen [31, 241] haben jedoch bewiesen, dass dies nicht
der Fall ist. Dazu wurden NiFe/FeMn Schichtsysteme mit He*-Tonen bestrahlt. An-
schlieBend wurden sie in einem Magnetfeld bei 500 K getempert und auf Raumtem-
peratur abgekiihlt, so dass die unidirektionale Anisotropie neu ausgerichtet wurde.
Die durch die Ionenbestrahlung verursachte Erhohung der Exchange-Bias Feldstér-



118 8 Lokale Modifizierung der Austauschanisotropie

ke war nach dem Tempern immer noch vorhanden. Diese Experimente haben ge-
zeigt, dass die lonen irreversible Anderungen im Schichtsystem verursachen, die zur
Anderung der Austauschanisotropie fiithren.

Weiterhin wurde untersucht, ob mit Hilfe der Ionenbestrahlung beliebige Rich-
tungen der unidirektionalen Anisotropie eingestellt werden konnen. Bei diesen Ex-
perimenten wurde der Winkel (w) zwischen dem Bestrahlungsfeld (Hj,) und dem
Wachstumsfeld (H,,) variiert. Die einzelnen NiO/NiFe/Ta Schichtsysteme wurden
mit 5,1 - 10" cm~2 He*-Ionen der Energie 10 keV bestrahlt.

0 45 90 135 180 225 270 315 360
Winkel o/ Grad

Abbildung 8.8: Relative Anderung der Exchange-Bias Feldstirke
durch die Ionenbestrahlung unter verschiedenen Winkeln (w) zwischen
Wachstumsfeld (Hy,) und Bestrahlungsfeld (Hj,). Die Messung der
Hysteresekurven erfolgte immer parallel zu Hy. Es ergibt sich néhe-
rungsweise ein kosinusformiger Verlauf fiir Hep,/Heb,0-

Abbildung 8.8 zeigt die relativen Anderungen der Exchange-Bias Feldstéirke in
Abhéngigkeit vom Winkel w. Das Magnetfeld der KERR-Messungen war dabei immer
parallel zur Richtung von H,. Die Winkel w = 0° und w = 360° entsprechen den
Experimenten mit Hy, 1| Hy, und w = 180° entspricht Hy, 1| Hy. Bei w = 90°
und w = 270° wird die Richtung der unidirektionalen Anisotropie durch die lo-
nenbestrahlung gerade um 90° relativ zur Richtung von H, gedreht. Die KERR-
Messung liefert deshalb eine Hysteresekurve in schwerer Magnetisierungsrichtung
mit Hy, = 0. Bei anderen Winkeln wird eine Austauschverschiebung gemessen, die
der Projektion des Austauschfeldes nach der Ionenbestrahlung auf die Achse parallel
zum Magnetfeld der KERR-Messung entspricht. Dadurch ergibt sich ndherungsweise
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eine cos(w)-Abhéngigkeit von He, bzw. Hep,/Hep -

Die Ergebnisse dieser Experimente zeigen, dass die Richtung der unidirektio-
nalen Anisotropie durch die Ionenbestrahlung im Magnetfeld beliebig eingestellt
werden kann. Die Abweichungen vom kosinusformigen Verlauf der Messwerte wer-
den vermutlich durch die relativ grofle Ungenauigkeit bei der Einstellung des Win-
kels w verursacht. Die Richtung von Hj, relativ zu H, kann nur per Augenmaf
anhand einer kleinen Markierung an einer Seite des Substrats (Abb. 8.3) vorge-
nommen werden. Gleiches gilt fiir die Ausrichtung der Probe im Magnetfeld des
KERR-Magnetometers. Die Messunsicherheit fiir w wurde deshalb mit Aw ~ £15°
abgeschétzt, was den Fehlerbalken in Abb. 8.8 entspricht.

8.1.3 Qualitatives Modell

Beim Abbremsen der Tonen wird Energie auf die Targetatome iibertragen. Es kommt
zu Versetzungen und Fehlstellen im Schichtsystem. Die Anzahl der erzeugten Defekte
nimmt mit steigender Ionendosis zu. Dies kann als gesichert angesehen werden.

Im unteren Dosisbereich bis etwa 2 - 10 Tonen/cm? fiihrt die mit der Ionen-
dosis zunehmende Grenzflichen-Rauigkeit zwischen AF und FM zur Erhchung der
Austauschanisotropie. Dieses Verhalten kann im Rahmen des Modells von MALO-
ZEMOFF (Abschnitt 2.3.2) durch die zusétzlich Bildung von Doménen im AF erklért
werden. Durch die steigende Anzahl an Defekten ist es fiir den AF giinstiger in Do-
ménen aufzuspalten.

Die Richtung der ,,neuen®, zusétzlichen Beitrdge zur Austauschanisotropie hingt
dabei von der Magnetisierungsrichtung des FM ab. Der FM ist wéhrend der Ionen-
bestrahlung durch das duflere Feld (Hj,) geséttigt, wodurch die Richtung vorgege-
ben wird. Ab einer gewissen Schwellendosis (Abb. 8.9) iiberwiegen die Kopplungen
in der ,neuen®“ Richtung. Fiir eine Doméne ist es dann energetisch giinstiger, sich
entsprechend der Magnetisierungsrichtung des FM auszurichten. Die makroskopisch
gemessene Austauschanisotropie nimmt dadurch mit steigender Ionendosis die Rich-
tung der Magnetisierung des FM an.

Die im Volumen des AF durch die Ionenbestrahlung erzeugten Defekte tragen
vermutlich ebenfalls zur beobachteten Erhchung der Austauschverschiebung bei.
Nach dem Modell der , verdiinnten Antiferromagnete® [118, | kénnen auch Volu-
mendefekte die unidirektionale Anisotropie verstiarken. Durch die Defekte wird die
Symmetrie der langreichweitigen antiferromagnetischen Ordnung gestort und der AF
bricht in Domé&nenstrukturen auf. Nach diesem Modell tréagt jegliche Unordnung im
AF zur Erhohung der Austauschanisotropie bei. Die Ergebnisse aus Abschnitt 7.3
weisen allerdings darauf hin, dass dies zur Reduzierung der thermischen Stabilitét
der Austauschanisotropie fithren kann.

Die irreversible Erhohung der Grenzflichen-Rauigkeit durch die Ionenbestrah-
lung kann durch einen erneuten Temperprozess nicht mehr riickgéingig gemacht wer-
den. Das erklirt, warum die relative Anderung von H,, auch nach dem Tempern
der Schichtsysteme erhalten bleibt wie es experimentell bestéitigt wurde [31, 241].
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Abbildung 8.9: Zur Umkehr der makroskopisch gemessenen Aus-
tauschverschiebung muss bei Hy, 1| Hy, (o) eine Schwellendosis (Ds) der
GroBenordnung 10'3 Tonen/ cm? eingebracht werden, wahrend Hgp, bei
Hiy, 1l Hy, () kontinuierlich mit der Dosis ansteigt.

Bei weiter steigender Tonendosis wird die Durchmischung der Schichten so stark,
dass die Austauschanisotropie wieder reduziert wird. Dass die Durchmischung bei
steigender Dosis zunimmt ist sicher, denn ab etwa 10'® Tonen/cm? wird kein KERR-
Signal mehr gemessen, was auf die weitgehende Zerstorung der ferromagnetischen
Schichten schlieBen léasst. Dies bestétigen auch die Ergebnisse in Abschnitt 8.1.4.

8.1.4 Einfluss der lonenbestrahlung auf den GMR

Eine potentielle Anwendung der Manipulation der Austauschanisotropie durch Io-
nenbestrahlung ist die gezielte Verdnderung der Kennlinien magnetoresistiver Bau-
elemente wie Spin-Valves [32]. Wie in Abschnitt 8.1.2 gezeigt wurde, kann mit Hilfe
der Ionenbestrahlung die Austauschverschiebung eines Schichtsystems in einem wei-
ten Bereich verdndert werden. Allerdings wird es durch die Bestrahlung mit He*-
Ionen auch zur Durchmischung der einzelnen Schichten in dem System kommen.
Der GMR héngt stark von der Beschaffenheit der Grenzflichen sowie der Defekt-
dichte in einem Schichtsystem ab (s. Kapitel 1). Deshalb wird die Manipulation der
Austauschanisotropie durch Ionenbestrahlung auch den Magnetowiderstand beein-
trachtigen. Um den Einfluss der Ionenbestrahlung auf den GMR zu untersuchen,
wurden Spin-Valve Systeme mit verschiedenen Ionendosen bestrahlt und die Mag-
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netowiderstandskurven gemessen.

Die Experimente wurden mit Si/Ta(5,3)/Co(3,7)/Cu(2,4)/Co(3,7)/FeMn(9,6)/
Ta(5,3) Spin-Valve Systemen durchgefithrt (nominelle Schichtdicken in nm). Die
Schichtfolge entspricht also der Anordnung in Abb. 1.6 (links). Die Schichten
wurden freundlicherweise von Herrn BERTHOLD OCKER mit einer kommerziellen
Magnetron-Sputteranlage Cyberite PVD der Firma Unaxis hergestellt und fiir die
Experimente zur Verfiigung gestellt. Die Sputteranlage hat maximal 10 Targets
(@ = 12" = 30,48 cm) und ist fiir die industrielle Produktion von Spin-Valves
und MRAMSs auf Substraten bis zu einem Durchmesser von 8" (= 20,32 cm) ausge-
legt. Der Restgasdruck ist typischerweise im Bereich 10~ mbar. Bei den untersuch-
ten Proben handelte es sich um ca. 15 - 15 mm? grofie Teilstiicke beschichteter 6”
(= 12,24 cm) Si-Wafer mit (100)-Orientierung.

Eine typische Magnetisierungs- und Magnetowiderstandskurve dieser FeMn-
Spin-Valves ist in Abb. 1.5 dargestellt. Die Eigenschaften der einzelnen Teilstiicke
eines Wafers unterschieden sich nur geringfiigig, d. h. die Beschichtung der Wafer
erfolgte sehr homogen. Die relativen Abweichungen der magnetischen und magne-
toresistiven Messwerte vom Mittelwert lag unter 10 %.

Zuerst wurde der Einfluss der Ionenbestrahlung auf die magnetischen Eigen-
schaften der Schichtsysteme untersucht. Dazu wurden einzelne Proben mit verschie-
denen Ionendosen bestrahlt. Die Energie der Ionen war konstant 10 keV. Mit dem
KERR-Magnetometer wurden die Magnetisierungskurven der bestrahlten Bereiche
aufgenommen. Abbildung 8.10 zeigt die aus den Messungen gewonnenen Werte der
Austauschverschiebung (H,p,) in Abhéngigkeit von der applizierten Tonendosis. Das
Bestrahlungsfeld (Hj,) war entweder parallel zum Wachstumsfeld (H,) gerichtet
(Abb. 8.10, oben) oder antiparallel (unten). Aufgetragen sind H,y, der gekoppelten
Schicht und die Verschiebung der freien Schicht (H.), die ein MaB fiir die magne-
tostatische Kopplung zwischen den beiden ferromagnetischen Kobalt-Lagen ist (s.
Abschnitt 1.3.2).

Der Verlauf der Kurven in Abb. 8.10 entspricht im Wesentlichen den Ergebnissen
der Experimente mit den NiO/NiFe/Ta Schichtsystemen (Abschnitt 8.1). Auch fur
NiFe/FeMn Doppelschichten wurden &hnliche Ergebnisse erhalten [211]. Die Rich-
tung der Austauschverschiebung lasst sich durch das Magnetfeld wiahrend der Ionen-
bestrahlung veréndern und die maximale Erhohung von |Hep,| um etwa 100 % erfolgt
bei einer Ionendosis D ~ 2 - 10'* cm~2. Bei weiter steigender Ionendosis nimmt Hy,
als Folge der zunehmenden Durchmischung im Schichtsystem ab. Hg, ist Null bei
D 2 65- 10 cm™2 im Fall des parallelen Magnetfeldes (Abb. 8.10, oben), wihrend
dazu bei antiparallelem Magnetfeld etwas hohere Dosen von D > 85 - 10 cm™2 er-
forderlich sind (Abb. 8.10, unten). Dieses unterschiedliche Verhalten ldsst vermuten,
dass die Unsicherheit bei den angegebenen Ionendosen grofler ist als angenommen.
Die Ursache dafiir konnte eine Drift des Strahlstroms wéahrend einer Bestrahlungs-
serie sein.

Interessant ist die Anderung der Verschiebung der freien Schicht (H,) bei stei-
gender Ionendosis (D). Bei parallelem Magnetfeld (Abb. 8.10, oben) bleibt H.(D)



122 8 Lokale Modifizierung der Austauschanisotropie

e O+ —————
2 He /./
~ -10 + i
\CIJ
T -20F Magnetfeld parallel 1
D i H
S5 3o0f eb .
3 3 ‘ = typische Messunsicherheit | 1
T 40 J
Mttt
40 |M E
L | |
£ 30t 'ir- H .
< - a eb ; 1
~ 20 | '\ Magnetfeld antiparallel i
° 10f ]
E 0 [ r.’.’/.>. — ] ]
> A0k He ]
8 L i typische Messunsicherheit
I -20 C 1 1 1 1 1 1 1 1 1 ]

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90
lonendosis / 10 14 cm2

Abbildung 8.10: Anderung der Exchange-Bias Feldstirke (He,) (m)
und der Verschiebung der freien Schicht (He) (o) in Abhéngigkeit von
der Tonendosis bei Hi, || Hy, (oben) und Hi, 1| Hy, (unten).

zuniichst konstant. Ab D > 1510 ecm™2 nimmt die magnetostatische Kopplung
zwischen den beiden ferromagnetischen Schichten deutlich zu und H, steigt an. Bei
D > 45-10* cm~? ist die ferromagnetische Kopplung zwischen den Schichten so
stark, dass sie sich magnetisch wie eine einzelne Schicht verhalten und bei gleich
groflen Feldstdrken ummagnetisiert werden. Es wird nur noch eine Hysteresekurve
mit doppelter Amplitude gemessen. Die Felder H, und Hg, sind deshalb gleich grof.

Bei antiparallelem Magnetfeld (Abb. 8.10, unten) wechselt H, bereits bei klei-
nen lonendosen das Vorzeichen, wenn H,, das Vorzeichen wechselt. Der Betrag von
H, andert sich zunéchst proportional zu H,. Dieses Verhalten verdeutlicht noch
einmal den ferromagnetischen Charakter der Kopplung zwischen den beiden Schich-
ten. Ab D > 5-10' em™? ist hier ein starker Anstieg von H, zu beobachten. Die
magnetostatische Kopplung zwischen den beiden Kobalt-Schichten dominiert bei
D >20-10" ecm™2 und H, = Hy,.

Die Ursache der mit steigender Ionendosis zunehmenden ferromagnetischen
Kopplung zwischen den Co-Schichten liegt in der Aufrauhung der Co/Cu Grenz-
flichen durch die Tonenbestrahlung. Die Ionen stoflen auf die Atome im Schichtsys-
tem und iibertragen dabei Energie auf die Schichtatome, was zur Durchmischung
der einzelnen Lagen und Aufrauhung der Grenzflichen fithrt. Nach dem Modell der
Lyorange-peel“ Kopplung nimmt die Kopplungsenergie mit wachsender Rauigkeit der
Grenzflichen zu (Gl 1.6). Ist die ferromagnetische Kopplung stérker als die Aus-
tauschkopplung zwischen Antiferromagnet und Ferromagnet, so verhalten sich die
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beiden Schichten wie eine einzelne ferromagnetische Schicht und werden bei gleich
groflen Feldstdrken ummagnetisiert. In diesem Fall wird H, = H, gemessen.

Die magnetischen Messungen zeigen bereits, dass die lonenbestrahlung irre-
versible Schiaden im Schichtsystem und speziell an den Grenzflichen erzeugt. Der
Magnetowiderstand ist sehr sensitiv auf Verdnderungen und Verunreinigungen der
Grenzflaichen und wird deshalb von der Ionenbestrahlung nicht unabhéingig sein. Ex-
perimentell wurde diese Vermutung durch die homogene Bestrahlung ganzer Proben
(ca. 15-15 mm?) mit unterschiedlichen Tonendosen bestitigt. Zur flichenhaften Be-
strahlung wurden mehrere aneinander angrenzende ca. 2 mm breite, parallel verlau-
fende Bahnen auf den Proben bestrahlt, so dass sich eine ndherungsweise einheitliche
Ionendosis fiir die gesamte Fliche ergab. Die Unsicherheit bei der Angabe der resul-
tierenden Ionendosis ist dadurch grofler.

gl (a) N 1 (b)
wie D =0,46x10"4 cm2
hergestellt

ARIR = 8,45%
H_ =-21,0 KA/m AR/R = 8,36%
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Abbildung 8.11: Magnetowiderstandskurven der FeMn-Spin-Valves
vor (a) und nach (b—d) der Bestrahlung mit verschiedenen Ionendo-
sen (D). Angegeben sind die Magnetowiderstandswerte (AR/R) und
Exchange-Bias Feldstéirken (Hep). Es war Hip 1| Hy, weshalb Hep, das
Vorzeichen wechselt (a — b).

Die Magnetowiderstandskurven von vier FeMn-Spin-Valves sind in Abb. 8.11
enthalten. Teilbild (a) zeigt die Kurve eines Schichtsystems, das nicht mit Io-
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nen bestrahlt wurde. Der Magnetowiderstandswert betrigt AR/R = 8,45% und
Hy, = —21 kA/m. Durch die Bestrahlung mit einer relativ niedrigen Ionendosis
(D = 0,46 - 10 cm™2) und Hjy, 1| H,, kann die Richtung der Austauschanisotropie
invertiert werden (Abb. 8.11, b). Der Betrag von Hy, bleibt in etwa erhalten und
AR/R nimmt nur sehr wenig auf 8,36 % ab. Durch die lonenbestrahlung ist es also
moglich, die Richtung der Austauschanisotropie zu invertieren, ohne den Magneto-
widerstandswert deutlich zu reduzieren.

Die maximale Anderung der Austauschverschiebung wird erst bei einer Ionen-
dosis D = 2 - 10" cm™? erreicht (Abb. 8.10). Durch die Bestrahlung mit einer Dosis
dieser Groenordnung wird AR/ R jedoch bereits erheblich beeintréchtigt, wie es in
Abb. 8.11 (¢) zu sehen ist. Zwar steigt die Exchange-Bias Feldstérke um fast 100 %
auf He, = 39,9 kA /m an, aber gleichzeitig sinkt AR/ R auf 5,87 %. Bei den gewéhlten
Bestrahlungsparametern lasst sich eine signifikante Erhéhung von H,, unter Beibe-
haltung der Magnetowiderstandsamplitude in diesem Schichtsystem demnach nicht
realisieren. Die strukturellen Anderungen im Schichtsystem, die zur Erhohung der
Austauschanisotropie fithren, haben bei diesen Ionendosen und dieser Ionenenergie
bereits groflen Einfluss auf die magnetoresistiven Eigenschaften.
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Abbildung 8.12: Der Magnetowiderstandswert (AR/R) nimmt mit der
Ionendosis ab, wéhrend der Schichtwiderstand (Rg) ndherungsweise line-
ar ansteigt (unten). Zum Vergleich ist oben die dosisabhingige Anderung
von Hgp, aus Abb. 8.10 aufgetragen.

Bei weiter steigender lonendosis nimmt AR/R rasch ab bis schliellich kaum
noch eine Amplitude messbar ist (Abb. 8.11, d). Es tragen zwei Effekte zur Redu-
zierung von AR/ R bei. Aufgrund der fortschreitenden Durchmischung der Schichten
nimmt die ferromagnetische Kopplung zwischen freier und gekoppelter Schicht zu
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(He =~ Hyg,), wodurch der Feldbereich mit antiparalleler Magnetisierung zunehmend
eingeengt wird. Auflerdem steigt die Defektdichte im Schichtsystem an und spin-
unabhéngige Streuprozesse nehmen zu, was die Spin-Asymmetrie und damit den
Magnetowiderstandswert reduziert (s. Abschnitt 1.2).

Die aus den Magnetowiderstandskurven erhaltenen AR/R-Werte sind in Abb.
8.12 als Funktion der Ionendosis aufgetragen. Mit steigender Dosis nimmt AR/R

nidherungsweise exponentiell ab. Fiir den Zusammenhang zwischen Ionendosis (D)

und AR/R wurde
AR SR

R R

gefunden. Der Koeffizient () ist ein Ma$ fiir die pro einfallendem Ion hervorgerufene
Schadigung des Schichtsystems. § wird von der Masse und Energie der Ionen sowie
von den Schichteigenschaften abhéngen.

(D) (0) - e PP (8.7)

Der Widerstand des Schichtsystems, der dem Sattigungswiderstand (Rg) ent-
spricht, nimmt mit steigender lonendosis niaherungsweise linear zu (Abb. 8.12, un-
ten). Dies ist ein Zeichen fiir die ansteigende Defektdichte im Schichtsystem, die
zur Reduzierung der mittleren freien Weglidnge der Elektronen beitragt und den
Widerstand erhoht (Gl. 1.3).
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Abbildung 8.13: Berechnete Leerstellen pro Nanometer und einfallen-
dem Ion in den einzelnen Schichten der untersuchten FeMn-Spin-Valves
fiir 10> He"-Tonen der Energie 10 keV (a) und 2keV (b).

Bei antiferromagnetisch gekoppelten Fe/Cr Vielfachschichten wurde durch Io-
nenbestrahlung mit 500 keV Xe'-Tonen bei niedrigen Dosen (< 103 ¢cm™2) sogar
eine Erhohung des Magnetowiderstandswerts beobachtet [253]. Die Autoren fithrten
den Anstieg von AR/R auf eine Zunahme der Grenzflichen-Rauigkeit im Schicht-
system zuriick, wodurch die Streuwahrscheinlichkeit an den Grenzflichen zunimmt.
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Mit steigender Ionendosis nahm AR/ R in Folge der zunehmenden ferromagnetischen
Kopplung der Fe-Schichten ab.

Bei den hier untersuchten FeMn basierten Spin-Valves wurde keine Erhohung von
AR/ R durch die Tonenbestrahlung gemessen. Die Bestrahlung mit 10 keV He™-Tonen
bei den zur Manipulation der Exchange-Bias Feldstarke erforderlichen Ionendosen
(103 bis 10" em™2) fiihrte immer zur Reduzierung von AR/R. Berechnungen mit
dem Programm SRIM-2000 [219, 250] zeigen, dass die Defektdichte bei einer Ionen-
energie von 10 keV gerade im Bereich der, fiir den Magnetowiderstand ausschlag-
gebenden, Co/Cu/Co Schichten und der Grenzflaichen maximal ist (Abb. 8.13, a).
Bei niedrigeren Ionenenergien werden in diesem Bereich weniger Leerstellen erzeugt
(Abb. 8.13, b). Die Dichte der Leerstellen im Bereich der Co/Cu/Co Schichten ist
bei einer Ionenenergie von 2 keV wesentlich niedriger, weil die lonen verstérkt in der
FeMn-Schicht abgebremst werden.

8.2 Bestrahlung mit kurzen Laserpulsen

Eine lokale Manipulation der Austauschkopplung sollte sich nicht nur durch Ionen-
bestrahlung (Abschnitt 8.1), sondern auch durch lokales Aufheizen und Abkiihlen
einer Probe in einem dufleren Magnetfeld erreichen lassen. Bei der Verwendung kur-
zer, fokussierter Laserpulse zum Autheizen eines diinnen Schichtsystems betragt die
thermische Lénge, d. h. die Ausbreitung der thermischen Welle, nur einige Nanome-
ter bis Mikrometer im Material. Die Temperaturerhéhung findet demnach nur im
Bereich des Laserfokus statt. Mit kurzen Laserpulsen sollte es also prinzipiell mog-
lich sein, ein Schichtsystem aus Antiferromagnet und Ferromagnet lokal iiber die
NEEL-Temperatur aufzuheizen, so dass die Austauschanisotropie beim Abkiihlen in
einem Magnetfeld neu ausgerichtet wird.

Elektromagnete

Shutter Linse Schirm
Nd:YAG-Laser T=7n8 I |Probe
A =532 nm f=10 Hz I

—
Abbildung 8.14: Experimenteller Aufbau zur Manipulation der Aus-
tauschanisotropie durch kurze Laserpulse.

Erste Experimente zu diesem Verfahren wurden in Kooperation mit JOHANNES
BosBACH und CHRISTIAN HENDRICH aus der Arbeitsgruppe Experimentalphysik I
der Universitéit Kassel durchgefiihrt. Die experimentelle Anordnung ist in Abb. 8.14
schematisch dargestellt. Zum Einsatz kam ein gepulster Nd:YAG-Laser, der Licht
einer Wellenlénge A\ = 532 nm bei einer Pulsdauer 7p = 7ns abgibt. Die Wiederhol-
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frequenz der Pulse betrug f = 10 Hz. Durch einen elektromechanischen Shutter war
es moglich, eine bestimmte Anzahl von Laserpulsen fiir ein Experiment zu nutzen.
Der Laserstrahl wurde durch eine Linse auf einen Durchmesser von etwa 3 mm auf
der Probenoberflache fokussiert. Die Probe befand sich dabei in einer Halterung aus
Messing, so dass sie vom Laserstrahl ungehindert durchstrahlt werden konnte. Das
Magnetfeld am Ort der Probe (Hy,) wurde durch Elektromagnete erzeugt und lag
in der Schichtebene.

Verwendet wurden NiO(50 nm)/NiFe(5nm)/Ta(2nm) Schichtsysteme wie sie fiir
die Experimente mit der Ionenbestrahlung (Abschnitt 8.1) benutzt wurden. Zehn
Proben mit einem Durchmesser von jeweils 2,5 mm befanden sich auf einem Glas-
substrat (Abb. 8.3). Die Proben wurden nach der Herstellung im Magnetfeld ge-
tempert, um die Stabilitit der Austauschanisotropie zu erhohen (Abschnitt 7.2).
Die Exchange-Bias Feldstérke der einzelnen Proben betrug nach dem Tempern ty-
pischerweise Hepo &~ 11 kA/m (Abb. 8.17, a).

Fiir eine geeignete Wahl der Laserleistung ist es erforderlich, zunéchst die Gro-
Benordnung des Temperaturanstiegs in einem solchen Schichtsystem wéahrend eines
Laserpulses abzuschétzen. Fiir diese Abschitzung wird angenommen, dass der grofite
Teil der Strahlung in dem Schichtsystem absorbiert wird und die Warme an das Sub-
strat abgegeben wird. Das Glassubstrat wird als ideal optisch transparent betrachtet.
Mit den Werten aus Tabelle 8.1 sind die Temperaturleitfahigkeiten von Quarz-Glas
KGlas = KMo/ 0cp = 6,25-107" m?/s und von NiO kynio = 2,54 - 1076 m?/s.

Quarz-Glas Wiérmeleitfihigkeit k=16 W/(mK)
molare Warmekapazitit ¢, = 50 J/(mol K)
Dichte 0=265-10° g/m*
molare Masse M o1 = 60 g/mol

NiO Wiérmeleitféhigkeit k~10 W/(mK)
molare Warmekapazitit ¢, = 44 J/(mol K)
Dichte 0=06,72-10° g/m*
molare Masse Mo = 75 g/mol

Tabelle 8.1: Materialeigenschaften bei ca. 500 K [145, 203].

Die Ausbreitung der thermischen Welle im Material wéhrend der Einwirkung des
Laserpulses der Dauer 7p ist gegeben durch die thermische Léange [251]

lth = RTp. (88)

Die Pulsdauer des Nd:YAG-Lasers betrigt 7p = 7 ns, womit die thermische Lénge
in NiO [, =~ 130 nm betragt. Das heifit, die Erwérmung der Probe beschrankt sich
im Wesentlichen auf die Fldche des Laserspots, der mit einem Durchmesser von
ca. 3mm grof3 ist gegen die laterale Ausbreitung der thermischen Welle. Aulerdem
ist I, grofer als die Dicke des Schichtsystems, so dass der Laserpuls die komplette
Schichtdicke von 57 nm aufheizt.
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Wenn der Durchmesser bzw. der Radius (Rg) des Laserspots grof} ist gegen die
thermische Lénge (Rs > l,), geht man davon aus, dass sich die thermische Welle
senkrecht zur Oberflache in die Probe ausbreitet und die lateralen Warmeverluste
vernachlissigt werden kénnen [254]. Man spricht in diesem Fall von einer planaren
thermischen Welle. Fiir eine halb-unendliche Probe, die an der Oberfliche durch
einen Laserpuls erwérmt wird, kann die eindimensionale Warmeleitungsgleichung
aufgestellt werden. Daraus kann die Temperatur (7) als Funktion der Ortskoordinate
(z) senkrecht zur Oberfliche und der Zeit (¢) berechnet werden [254]

2A]0 . z 214]0 o
(z,1) k: ﬁtlerc(2m> k VKt /77 erfc & d¢ (8.9)
——

n

Dabei ist A der Absorptionsgrad der Probe, Iy die Laserintensitit, k die Warme-
leitfahigkeit und x die Temperaturleitfdhigkeit des Materials. Gleichung (8.9) gilt
unter der Annahme, dass die Intensitéit des Laserpulses nicht mit der Zeit variiert,
also I(t < 7p) = Iy. Die laterale Intensitéit des Laserstrahls soll dabei konstant sein:
I(r < Rg)=1Iyund I(r > Rg) =0.

Unberiicksichtigt bleibt bei dieser Betrachtung, dass die thermischen Material-
eigenschaften (k, ) sowie der Absorptionsgrad (A) temperaturabhingig sind. Fir
viele Fille kénnen sie jedoch in guter Ndherung als konstant angenommen werden
[254]. AuBerdem werden thermische Verluste, z. B. durch Abstrahlung, in diesem
Modell nicht beriicksichtigt.

Die Schichten sind im Vergleich zum Substrat sehr diinn (57 nm < 200 pm) und
die meiste Strahlung wird in der N&he der Oberflache absorbiert. Fiir die Berechnung

der Temperatur in der Schicht wird deshalb ndherungsweise z = 0 gesetzt. Dadurch
vereinfacht sich Gl. (8.9) zu

2AI 2AF
T(0.t) = = 0 kt/m = F\/mt/ﬂ (8.10)
P

mit F = Iy7p der Fluenz des Lasers. Die Warmeabfuhr wird im Wesentlichen durch
die thermischen Figenschaften des Glassubstrats bestimmt und begrenzt. Deshalb
sind fiir die Berechnung des Temperaturanstiegs die thermischen Konstanten (x, k)
vom Glassubstrat mafigebend.

Die optische Absorption eines NiO/NiFe/Ta Schichtsystems wurde mit einem
Spektrometer (Firma Perkin Elmer, Typ Lambda 900) mit optionalem Reflexions-
aufsatz bestimmt. Dazu wurde der Transmissionsgrad und der Reflexionsgrad in Ab-
héngigkeit von der Wellenlénge in einem Bereich von 300-850 nm bei senkrechtem
Lichteinfall gemessen (Abb. 8.15). Die Beitrige vom Glassubstrat wurden bei jeder
Messung abgezogen. Wegen der Energieerhaltung ist die Summe aus Transmissions-,
Reflexions- und Absorptionsgrad gleich eins. Damit kann aus den gemessenen Spek-
tren das Absorptionsspektrum berechnet werden. Bei A = 532 nm betréigt der Ab-
sorptionsgrad des Schichtsystems A = 0,21. Dieser Wert wurde fiir die Berechnung
des Temperaturanstiegs benutzt.
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Abbildung 8.15: Transmissions-, Reflexions- und Absorptionsgrad ei-
nes NiO(50 nm)/NiFe(5nm)/Ta(2nm) Schichtsystems auf Glas.

Eigentlich handelt es sich um ein System aus Schicht und Substrat. Fiir eine
exakte Berechnung der Temperatur miisste deshalb der Warmeiibergang zwischen
Schicht und Substrat beriicksichtigt werden. Dieser Wert ist jedoch nicht bekannt.
Bei Gl (8.10) handelt es sich also um eine grobe Abschétzung des Temperatur-
anstiegs wihrend eines Laserpulses, die jedoch fiir die Planung der Experimente
ausreichte.

In Abb. 8.16 ist die nach GIl. (8.10) berechnete Temperatur als Funktion der
Zeit (t < 7p) aufgetragen. Dieser Abschitzung zufolge wird die Temperatur im
Schichtsystem ab einer Fluenz F' > 20 mJ/cm? iiber die NEEL-Temperatur von NiO
(Tx = 520K) ansteigen. Fiir die Experimente wurden deshalb Fluenzen zwischen
15 und 40 mJ/cm? gewihlt, was bei den gegebenen Bedingungen einer mittleren
Laserleistung von etwa 10 bis 30 mW entspricht.

Bei den ersten Experimenten wurden die Schichtsysteme mit jeweils 100 Laser-
pulsen bestrahlt. Die Fluenz des Laserlichts wurde zwischen 14 und 45 mJ/cm?
variiert. Der Betrag des dufleren Magnetfeldes wiahrend der Laserbestrahlung war
konstant |Hy,| = 55 kA/m. Die Richtung des Feldes wurde entweder parallel zum
Wachstumsfeld (Hy, 1 Hy,) oder antiparallel zu diesem (Hy, 1| Hy,) gewéhlt.

Anschliefende Messungen mit dem KERR-Magnetometer an den bestrahlten Be-
reichen zeigten bei niedrigen Fluenzen F < 25 mJ/cm? stufenformige Hysterese-
kurven, wie sie in Abb. 8.17 (b) zu sehen ist. Wihrend ein Teil des Schichtsystems
noch die urspriingliche Austauschverschiebung aufweist (He, = —11 kA/m), wurde
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Abbildung 8.16: Geschitzter Temperaturanstieg im Schichtsystem
nach Gl. (8.10) wéhrend eines 7ns Laserpulses bei verschiedenen Flu-
enzen (F). Die NEEL-Temperatur von NiO (Tx = 520 K) wird ab einer
Fluenz F 2 20 mJ/cm? iiberschritten.

die Richtung der Austauschverschiebung in anderen Bereichen durch die Laserpulse
und das duflere negative Magnetfeld umgekehrt (He, = +4,51 kA/m).

Die Ursache dieser Ergebnisse liegt in der Messtechnik des KERR-Magnetome-
ters. Das KERR-Signal stammt aus einem Probenbereich mit einem Durchmesser
von ca. 1,5 mm, wenn das Magnetometer ohne fokussierende Linse betrieben wird
(s. Abschnitt 5.1.2). Innerhalb dieses Messbereichs miissen also Bereiche unterschied-
licher Austauschverschiebung existieren, um eine derartige stufenféormige Magneti-
sierungskurve zu erzeugen. Die wihrend eines Laserpulses in der Schicht entstehende
Temperatur ist nicht homogen, sondern ndherungsweise gau3férmig um das Zentrum
des Laserstrahls verteilt. Es erscheint daher plausibel, dass bei niedrigen Fluenzen
die Temperatur im bestrahlten Bereich von der Mitte zum Rand des Laserspots hin
abnimmt. Nur im Zentrum des Laserspots wird die Austauschkopplung aufgeho-
ben und richtet sich beim anschlieBenden Abkiihlen im dufleren Magnetfeld wieder
neu aus. Das Temperaturprofil des Lasers spiegelt sich also in den ,,geschriebenen®
Informationen wider. Das gauflformige Temperaturprofil des Lasers wird z. B. bei
der magnetooptischen Datenspeicherung ausgenutzt, um hoéhere Datendichten zu
erreichen (siche z. B. [181, 221]).

Bei Fluenzen F' > 25 mJ/cm? sind die kompletten Hysteresekurven durch die
Austauschanisotropie verschoben. Je nach angelegter Magnetfeldrichtung ist die
Austauschverschiebung nach der Bestrahlung mit 100 Pulsen entweder negativ (Abb.
8.17, ¢) oder positiv (Abb. 8.17, d). Diese Ergebnisse zeigen, dass die Richtung der
Austauschanisotropie in dem Bereich, der durch die Laserpulse aufgeheizt wurde,
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Abbildung 8.17: Typische Hysteresekurven der NiO/NiFe/Ta Schicht-
systeme vor und nach der Bestrahlung mit 100 Laserpulsen: (a) vor der
Bestrahlung, (b) nach Bestrahlung mit niedriger Fluenz F' = 14 mJ/cm?
bei Hy, 1| Hy, (c) nach Bestrahlung mit F' = 28 mJ/cm?® bei Hy, 1] Hy,
(d) nach Bestrahlung mit F = 28 mJ/cm? bei Hy, 1| Hy.

bei antiparallelem Magnetfeld invertiert werden kann. Eine vollstéindige Invertie-
rung der Anisotropierichtung bei konstantem Betrag oder Erhohung der Austausch-
verschiebung wie es mit der Tonenbestrahlung moglich ist (Abschnitt 8.1) konnte
durch die Laserbestrahlung jedoch noch nicht erreicht werden. Die Exchange-Bias
Feldstarke betrug unabhéngig von der Richtung des dufleren Magnetfeldes nach der
Laserbestrahlung etwa 40 % des urspriinglichen Wertes Hep, .

Der Betrag von Hg, nach der Laserbestrahlung ist oberhalb einer Fluenz von
etwa 25 mJ/cm? weitgehend unabhiingig von der eingestrahlten Fluenz (Abb. 8.18,
a). Ab ca. 60 mJ/cm? ist die vom Schichtsystem absorbierte Energie allerdings so
grof3, dass es zur Verdampfung des Schichtmaterials kommt.

Weitere Experimente ergaben, dass die relative Anderung der Exchange-Bias
Feldstirke (Hep/Hep,0) unabhéngig von der Anzahl der Laserpulse ist (Abb. 8.18, b).
Ein einzelner Laserpuls fithrt zum gleichen Ergebnis wie 100 Pulse. Auch die Stérke
des #uBeren Magnetfeldes hat keinen Einfluss auf die Anderung von He, durch die
Laserbestrahlung (Abb. 8.18, ¢). Es geniigt, die Magnetisierung der NiFe-Schicht im
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Abbildung 8.18: Relative Anderung der Exchange-Bias Feldstirke
(Heb/Heb,0) durch die Laserbestrahlung in Abhéngigkeit von der Fluenz
(a), der Anzahl der Laserpulse (b) und dem &ufleren Magnetfeld (Hy,)
(c). Bei niedrigen Fluenzen (a) wird nur ein Teil der Hysteresekurven
verschoben (vgl. Abb. 8.17, b). Die horizontalen Linien (a—c) entspre-
chen den Mittelwerten. Teilbild (d) zeigt Hep, an verschiedenen Punkten
entlang einer Linie diagonal durch einen bestrahlten Bereich.

Feld auszurichten; das Feld muss die ferromagnetische Schicht séttigen.

In Abb. 8.18(d) sind die gemessenen Exchange-Bias Feldstérken entlang einer
Linie diagonal durch einen mit einem Laserpuls bestrahlten Bereich aufgetragen. Bei
dem Schichtsystem handelt es sich um eine grofifiichige Probe mit 12 mm Durch-
messer, die nur an einer Stelle bestrahlt wurde. Diese MOKE-Messungen wurden
mit fokussierender Linse im Strahlengang aufgenommen, um eine hohere Ortsauf-
16sung zur erhalten (s. Abschnitt 5.1.2). Die Ergebnisse zeigen, dass die Anderungen
der Austauschanisotropie auf den mit dem Laserpuls lokal aufgeheizten Bereich von
2,5-3mm Durchmesser beschrinkt sind. Die Zunahme von H,, mit steigender Ent-
fernung vom bestrahlten Bereich wird durch die abnehmende Schichtdicke der ferro-
magnetischen Schicht in Richtung des Randes der Probe verursacht (He, o< 1/dpw).
Aus diesen Messungen wird deutlich, dass durch die Laserbestrahlung eine lokal
begrenzte Manipulation der Austauschanisotropie erzielt werden kann.
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Abbildung 8.19: Durch einen zweiten Temperprozess, im Anschluss
an die Laserbestrahlung, kann die urspriingliche Austauschverschiebung
nahezu wieder hergestellt werden.

Zu kléren bleibt noch, warum der Betrag der Exchange-Bias Feldstéarke durch
die Laserbestrahlung reduziert wird. Eine mogliche Erklarung kénnten strukturelle
Schédigungen des Schichtsystems durch zu hohe Temperaturen wéhrend der La-
serbestrahlung sein. In diesem Fall sollte es nicht moglich sein, die urspriingliche
Austauschverschiebung durch erneutes Tempern im Magnetfeld wieder herzustellen.

Abbildung 8.19 zeigt gemessene Hysteresekurven einer NiO/NiFe/Ta Probe vor
der Laserbestrahlung (m), nach der Bestrahlung mit 20 Pulsen bei F' = 35 mJ/cm?
und antiparallelem Magnetfeld (o) sowie nach einem anschlieenden, zweiten Tem-
perprozess bei 533 K im Magnetfeld (A). Durch die Laserbestrahlung wurde |Hep|
von urspriinglich 10,5 kA /m auf 3,2 kA /m reduziert. Mit dem nachfolgenden Tem-
perprozess liefl sich die Austauschverschiebung jedoch wieder nahezu auf den ur-
spriinglichen Wert erhéhen. Somit koénnen strukturelle (irreversible) Schéden im
Schichtsystem durch die Laserbestrahlung als Ursache fiir die Reduzierung von H.y,
ausgeschlossen werden.

Der Grund fiir die niedrige Austauschverschiebung nach der Laserbestrahlung
liegt vermutlich in der extrem kurzen Pulsdauer von nur 7ns. Um die unidirektio-
nale Anisotropie in den Schichtsystemen im dufleren Magnetfeld neu auszurichten,
muss die antiferromagnetische Ordnung im NiO zunéchst aufgehoben werden. Dies
geschieht durch das lokale Aufheizen iiber die NEEL-Temperatur mit Hilfe des La-
serpulses. Beim Abkiihlen im Magnetfeld richten sich die Doménen im Antiferro-
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magneten entsprechend der Magnetisierung des FM neu aus.

Nach dem Modell zur thermisch aktivierten Relaxation der Austauschkopplung
(Abschnitt 6.2) muss eine Aktivierungsenergie aufgebracht werden um die Energie-
barriere zu iiberwinden, die die beiden Kopplungszustdnde voneinander trennt. Die
Rate, mit der diese Barriere iiberwunden wird, ist von der Gré8enordnung 109 s~
Innerhalb der nur wenige Nanosekunden dauernden Aufheiz- und Abkiihlphase kann
sich deshalb wahrscheinlich immer nur ein Bruchteil der Bereiche im AF ausrichten.
Die Zeit fiir die Ausrichtung der Kopplung an der Grenzfliche AF/FM ist ver-
mutlich grofler als die Abkiihlzeit. Dadurch besteht keine einheitliche Richtung der
Austauschanisotropie und die Exchange-Bias Feldstérke ist reduziert. Dieser Zusam-
menhang wird speziell aus Gl. (6.7) ersichtlich. Wenn die Laser-Pulsdauer (7p) in
der Groflenordnung der Relaxationszeit (7) ist, kann nur ein Bruchteil der Zustidnde
in das andere Energieniveau wechseln. Innerhalb des mit dem Laser aufgeheizten
Bereichs werden sich nur diejenigen Bereiche parallel zur Magnetisierung des FM
ausrichten, deren Relaxationszeit klein gegen die Pulsdauer ist. Die Tatsache, dass
sich die urspriingliche Austauschanisotropie durch erneutes Tempern im Magnetfeld
wieder herstellen ldsst (Abb. 8.19), bekréftigt diese Vermutung. Fiir eine Aufklarung
dieses Phidnomens miissten jedoch weitere Experimente mit etwas ldngeren (mog-
lichst variablen) Pulsdauern von einigen 100 ns durchgefiihrt werden, so dass 7p > 7
erfiillt ist.

Durch diese ersten Experimente konnte gezeigt werden, dass es prinzipiell mog-
lich ist, die Austauschanisotropie in ihrer Richtung durch kurze Laserpulse in einem
durch den Laserfokus definierten Bereich zu manipulieren. Bei niedrigen Fluenzen
kann sogar das Temperaturprofil des Lasers ausgenutzt werden, um die Wirkung
auf kleinere Bereiche als den Laserspot zu beschrinken. Uber die Pulsdauer konnte
eventuell zuséatzlich die Hohe der Exchange-Bias Feldstiarke gesteuert werden.

Mit dem hier vorgestellten Verfahren sollte es moglich sein, durch einen thermo-
magnetischen Schreibprozess, digitale Informationen auch in austauschgekoppelten
Schichtsystemen aus Antiferromagnet und Ferromagnet zu speichern, dhnlich wie es
bei den amorphen TbFe-Schichten geschieht. Liegt die Hysteresekurve des Schicht-
systems komplett im negativen oder positiven Feldbereich (|Hep| > |Hsl), dann stellt
die Magnetisierungsrichtung, die durch die Austauschanisotropie bestimmt wird, ei-
ne bindre Information (0 oder 1) dar. Die einmal geschriebenen Informationen lieBen
sich nicht durch duflere, noch so starke Magnetfelder 16schen. Potentielle Anwendun-
gen dieses Verfahrens wéren z. B. die Kodierung der Magnetstreifen elektronischer
Zahlungsmittel (Kreditkarten etc.) oder die Herstellung magnetischer Polstangen,
-bander und -réder wie sie fiir Positions- und Winkelmessungen benotigt werden.



Kapitel 9

Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurde die Austauschanisotropie in Schichtsystemen, die aus einem
Antiferromagneten (AF) und einem angrenzenden Ferromagneten (FM) bestehen,
untersucht. Durch eine magnetische Kopplung zwischen AF und FM kann im Ferro-
magneten eine unidirektionale magnetische Anisotropie entstehen. Diese Anisotropie
duflert sich bei der Messung des Ummagnetisierungsverhaltens des Schichtsystems
in einer Verschiebung der Hysteresekurve des FM entlang der Magnetfeldachse und
wird als ,, Exchange-Bias Effekt* bezeichnet. Die Wirkung der Austauschanisotropie
ist vergleichbar mit einem dufleren Magnetfeld, dem , Exchange-Bias Feld“ (Hyy,),
das der ferromagnetischen Schicht eine Vorzugsrichtung aufprégt.

Der Einfluss von Herstellungsbedingungen und Nachbehandlung der Schichtsys-
teme auf die thermische und zeitliche Stabilitdt der Austauschanisotropie in Syste-
men aus antiferromagnetischem NiO und ferromagnetischem NiFe (Permalloy) stand
im Vordergrund der experimentellen Untersuchungen. Auflerdem wurden zwei ver-
schiedene Methoden aufgezeigt und analysiert, die eine nachtrigliche Verédnderung
der Austauschanisotropie in diesen Schichtsystemen ermdoglichen.

Die oxidischen Schichtsysteme wurden mittels HF-Kathodenzerstdubung (Sput-
tern) hergestellt. Fiir die Abscheidung der NiO-Schichten wurde ein reaktiver Zer-
staubungsprozess mit Sauerstoff (Oy) als Reaktivgas eingesetzt. Durch Variation
des Oq-Partialdrucks beim Herstellungsprozess kann die chemische Zusammenset-
zung der Oxidschichten beeinflusst werden. Die physikalischen FEigenschaften der
Schichten &ndern sich beim Ubergang vom Metall (Ni) zum Oxid (NiO) besonders
stark.

Die Struktur und Zusammensetzung der NiO-Schichten bzw. Schichtsysteme
wurden mit Rontgendiffraktometrie (XRD), Elastic Recoil Detection Analysis
(ERDA), Transmissions-Elektronenmikroskop (TEM) und Raster-Kraftmikroskopie
(AFM) analysiert. Die Ergebnisse zeigen, dass mit steigendem O,-Partialdruck
bzw. Oy-Zufluss bei der Herstellung das NiO-Kristallgitter zunehmend gedehnt
wird und die Kristallitgrofien in den polykristallinen Schichten abnehmen. Mit Hil-
fe der XRD- und ERD-Analysen wurde gezeigt, dass es bei den NiO-Schichten
einen Phaseniibergang von einem Sauerstoff-Defizit (weniger als 50 % O) zu einem

135
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Sauerstoff-Uberschuss (mehr als 50 % O) gibt. Die chemische Zusammensetzung der
NiO-Schichten wird also durch den Os-Fluss bei der Herstellung bestimmt. Der
Sauerstoff-Uberschuss im NiO wurde fiir die Dehnung des Kristallgitters verant-
wortlich gemacht. Die AFM- und TEM-Untersuchungen haben ergeben, dass die
Oberflachen und Grenzflachen der Schichten sehr glatt waren.

In NiO/NiFe/Ta, NiO/Ni/Ta und NiO/Fe/Ta Schichtsystemen wurde nach der
Herstellung eine verzogerte, thermisch aktivierte Ausbildung der Austauschaniso-
tropie beobachtet, die sich in einer Erhohung der Exchange-Bias Feldstirke (He,)
um bis zu 100 % &duBerte. Mit Hilfe eines Zwei-Energieniveau-Modells wurde dieser
Effekt durch die thermisch aktivierte Relaxation instabiler Kopplungszustéande er-
klért. Die experimentell beobachtete logarithmische Zeitabhéingigkeit der Anderung
von Hg, wurde im Rahmen des Modells auf die Verteilung der Korngréflen im anti-
ferromagnetischen NiO zuriickgefiihrt. Die mittels TEM gemessene logarithmische
Normalverteilung der Korngréfien im NiO fithrt zu einer Verteilung der Relaxati-
onszeiten fiir die Zustandsdnderungen im austauschgekoppelten System AF/FM.

Die thermische Stabilitdt der Austauschanisotropie wurde in NiO/NiFe/Ta
Schichtsystemen untersucht. Nachtriagliches Tempern und Abkiihlen der Proben im
Magnetfeld verbesserte die thermische Stabilitéit entscheidend. Die lokalen Blocking-
Temperaturen wurden durch das Tempern erhéht. Oberhalb der Blocking-Tempe-
ratur tragt ein lokal begrenzter Bereich des AF, der z. B. durch einen Kristalliten
definiert sein kann, nicht mehr zur Austauschanisotropie bei. Die zeitliche Stabi-
litdt der Anisotropierichtung unter Einwirkung eines dufleren Magnetfeldes wurde
durch das Tempern ebenfalls verbessert. Als Ursachen fiir die verbesserte Stabilitét
der Austauschanisotropie werden geringfiigige Diffusion im Bereich der Grenzfliche
NiO/NiFe und eine Anderung der uniaxialen Anisotropie des NiO durch das Tem-
pern vermutet. Die optimale Stabilitdt der Austauschanisotropie in NiO-Spin-Valves
wird also nur durch einen zusétzlichen Temperprozess nach der Herstellung erreicht.

Der Sauerstoff-Zufluss wiahrend der reaktiven NiO-Herstellung wurde variiert, um
den Einfluss der Mikrostruktur und chemischen Zusammensetzung des AF auf die
Austauschanisotropie zu untersuchen. Im Bereich des Phaseniibergangs (Ni — NiO),
wenn eine Mischphase aus Ni und NiO vorlag, wurde keine Austauschanisotropie
erhalten. Bei hoheren Oo-Fliissen war H,, nahezu unabhingig vom O,-Fluss und
betrug nach dem Tempern 8-11 kA /m. Die Koerzitivfeldstérke (H.) nahm bei stei-
gendem Oo-Anteil im Sputtergas von 9 auf 4,5 kA /m ab.

Die thermische Stabilitdt der Austauschanisotropie nahm mit steigendem Oo-
Fluss ab, wobei die Blocking-Temperaturen der NiO/NiFe/Ta Schichtsysteme von
490 auf 450K reduziert wurden. Die Analysen (XRD, TEM, ERD) der NiO-
Schichten zeigten, dass sich die Struktur und die chemische Zusammensetzung des
NiO mit steigendem O,-Fluss &ndern. Bei hohen O,-Fliissen enthielten die Schich-
ten mehr als 50 % Sauerstoff, das Kristallgitter wurde gedehnt und die Korngrofien
nahmen ab. Die Ursachen fiir die reduzierte thermische Stabilitdt der Austauschan-
isotropie sind die gestorte kristalline Ordnung und abnehmende Korngrélen im NiO.
Die Ergebnisse zeigen, dass der reaktive Herstellungsprozess sehr genau eingestellt
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und kontrolliert werden muss, um die maximale Temperaturstabilitat der Austausch-
anisotropie zu erhalten. Bei technischen Anwendungen mit NiO-Spin-Valves sollte
dies unbedingt beriicksichtigt werden.

Die Moglichkeit der lokalen Verdnderung der Austauschanisotropie durch die
Bestrahlung mit He™-Tonen in einem dufBeren Magnetfeld wurde erstmals in aus-
tauschgekoppelten Schichtsystemen mit oxidischem AF (NiO) nachgewiesen. Die
Ionenenergien waren dabei zwischen 5 und 20 keV. Durch die Bestrahlung mit mit
2-10' Tonen/cm? wurde eine Erhohung von Hg, um etwa 70 % erzielt. Die Erhohung
der Exchange-Bias Feldstiarke wird auf die Erzeugung von Defekten an der Grenz-
flache NiO/NiFe sowie im Volumen des NiO zuriickgefiihrt, wodurch die Doménen-
bildung im AF begiinstigt wird. Die zunehmende Durchmischung der Schichten im
System reduzierte Hg, bei steigender lonendosis. Bei sehr hohen lonendosen zwischen
5-10% und 1-10'® Tonen/cm? wurden die magnetischen Eigenschaften der Schicht-
systeme zerstort. AuBlerdem konnten die Koerzitivfeldstérken der NiO/NiFe Schicht-
systeme durch die Ionenbestrahlung um mehr als einen Faktor 2 reduziert werden.
Es wurde gezeigt, dass die Richtung der Austauschanisotropie im Schichtsystem
mit dieser Methode beliebig verdndert werden kann. Durch das duflere Magnetfeld
wahrend der ITonenbestrahlung wird der Austauschanisotropie eine neue Richtung
aufgepragt.

Der Einfluss der Tonenbestrahlung auf den Magnetowiderstand wurde an FeMn/
Co/Cu/Co Spin-Valves untersucht. Die Invertierung der unidirektionalen Aus-
tauschanisotropie unter Beibehaltung des urspriinglichen Magnetowiderstandswerts
(AR/R =~ 8,4%) wurde erfolgreich demonstriert. Die Erh6hung von Hg, um maxi-
mal 100 % fiihrte bei der Ionenenergie 10 keV zur Reduzierung von AR/R auf 5,9 %.
Mit steigender Ionendosis nahm AR/ R kontinuierlich ab und der Schichtwiderstand
stieg an. Ab 3 - 10" Tonen/cm? war AR/R kleiner als 0,4 %. Die zunehmende Auf-
rauhung der Grenzflaichen und die Durchmischung der Schichten fiihrte zusétzlich
zu einer verstarkten magnetostatischen Kopplung (,,orange-peel coupling®) zwischen
den beiden ferromagnetischen Kobalt-Schichten der Spin-Valves.

Die Mechanismen, die zur Modifikation der Austauschanisotropie beitragen, sind
allerdings noch nicht komplett verstanden. Insbesondere gilt zu kldren, warum die
Bestrahlung mit Het-Tonen bei Schichtsystemen mit den Antiferromagneten NiO
und FeMn zu einer Verstdrkung der Austauschanisotropie fithren kann, wihrend
dies bei anderen Materialien (z. B. PtMn, CrMn) nicht moglich zu sein scheint [2415].
Derartige Untersuchungen sollten auch zum grundsétzlichen Verstdndnis der Me-
chanismen, die zum Exchange-Bias Effekt fiihren, beitragen. Interessante Fragestel-
lungen ergeben sich aus der Kombination der Ionenbestrahlung austauschgekop-
pelter Schichtsysteme mit einer lithographischen Mikro- bzw. Nanostrukturierung,.
Die magnetische Strukturierung ist nicht nur fiir Anwendungen interessant, sondern
kann auch zum grundsétzlichen Verstdndnis magnetischer Phéanomene beitragen,
die bei der lateralen Miniaturisierung von magnetischen Schichtsystemen auftreten.
Fiir die Anwendung von Spin-Valves in magnetischen Arbeitsspeichern sind solche
Erkenntnisse besonders wichtig. Die MRAMs werden sich nur etablieren kénnen,
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wenn die Speicherdichte mit anderen Technologien (z. B. DRAM, SRAM, FeRAM)
vergleichbar oder hoher ist.

Weiterhin wurde in dieser Arbeit ein thermomagnetisches Verfahren zur lokalen
Verénderung der Austauschanisotropie in NiO/NiFe/Ta Schichtsystemen durch die
Bestrahlung mit kurzen Laserpulsen in einem #ufleren Magnetfeld vorgestellt. Die
Richtung der Austauschanisotropie kann damit lokal, d. h. im Bereich des Laserspots,
verdndert werden. Die Verdnderung von H, war unabhéngig von der Laserfluenz,
der Anzahl der Laserpulse und der Stdrke des dufleren Magnetfeldes. Hg, wurde
dabei allerdings auf etwa 40 % des Ausgangswerts reduziert. Der Grund dafiir ist
vermutlich die extrem kurze Pulsdauer von 7ns, die etwa in der Groflenordnung
der Zeiten fiir die Ausrichtung der Spins im antiferromagnetischen NiO liegt. Aus
diesem Grund sollten nachfolgende Experimente mit ldngeren Pulsdauern von etwa
100 ns durchgefiihrt werden.

Mit diesem thermomagnetischen Verfahren sollte es prinzipiell moglich sein,
dhnliche Resultate wie mit der lonenbestrahlung zu erzielen. Eine irreversible
Erhchung von Hg, wird dabei allerdings nicht erwartet. Sollte diese Methode zu
vergleichbaren Ergebnissen fiithren, so stellt sie eine einfache Alternative zur Modifi-
zierung der Austauschanisotropie durch Ionenbestrahlung dar. Eine laterale magne-
tische Strukturierung der Schichtsysteme, wére mit diesem Verfahren wesentlich ein-
facher zu erzielen. Analog zum thermomagnetischen Schreibprozess bei der magne-
tooptischen Datenspeicherung kénnten Informationen durch die Richtung der Aus-
tauschanisotropie permanent gespeichert werden.
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Magnetische Gr 0[3en und Einheiten

Die magnetischen Groflen werden in der internationalen Literatur nicht einheitlich
bezeichnet. Tabelle 1 zeigt die in dieser Arbeit benutzten Groflen und Einheiten mit

ihren Umrechnungsfaktoren.

Grofe Symbol SI-Einheit cgs—-Einheit
magn. Flussdichte B 1 T=1Vs/m? 10* G

magn. Feldstérke H 1A/m 47 -1072 Oe
Magnetisierung M 1 A/m 471072 Oe

Tabelle 1: Magnetische Groflen und Einheiten im Internationalen Ein-
heitensystem SI (Systéme International d’Unités) und im cgs-System
(centimeter-gram-second system).

In der internationalen Literatur wird fiir die magnetische Feldstérke oft die Ein-
heit Oersted (Oe) benutzt. In dieser Arbeit wird die magnetische Feldstérke in der
gesetzlichen Einheit A /m angegeben'. Als Faustregel fiir die Umrechnung kann man
sich merken: 1 Oe ~ 80 A/m oder 1 kA/m ~ 12,5 Oe.

mT G kA/m Oe

1 mT
1G

1 kA/m
1 Oe

1 10 08 10
01 1 008 1
125 125 1 125
01 1 008 1

Tabelle 2: Gerundete Umrechnungsfaktoren fiir gebréduchliche Einhei-
ten der magnetischen Feldstirke und der Flussdichte in Luft.

Bei der Messung der magnetischen Feldstérke mit dem GAuss-Meter wird genau
genommen die magnetische Flussdichte der Luft gemessen. Der Begriff der Feldstér-
ke wird in dieser Arbeit jedoch auch dann benutzt, wenn es sich streng genommen
um die magnetische Flussdichte der Luft handelt. Da die relative Permeabilitét
von Luft nur geringfiigig von der des Vakuums (p, = 1) abweicht, kann in diesem
Fall die Feldstéirke aus B = pugH berechnet werden, d.h. die geringe magnetische

!Diese Bezeichnung entspricht den Normen ISO 1000 und DIN 1301.
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Polarisation der Luft wird vernachlissigt. Dabei ist g = 47 - 1077 Vs/Am die mag-
netische Feldkonstante und p, die relative Permeabilitdt. In der neueren Literatur
wird bei der Angabe von magnetischen Feldstéarken gelegentlich nicht mehr zwischen
Flussdichte und Feldstéirke unterschieden und die Feldstérke in der Einheit Tesla (T)
angegeben, was weitere Verwirrung stiftet.

Tabelle 2 wurde unter Beriicksichtigung der Beziehung B = puoH fiir die ,,Um-
rechnung* zwischen den verschiedenen Einheiten von Feldstdarke und Flussdichte in
Luft erstellt; sie kann beim Abschétzen der Groflenordnungen hilfreich sein.



Danksagung

An dieser Stelle mochte ich allen danken, die zum Gelingen der Experimente, Ana-
lysen und dieser Arbeit beigetragen haben und auf deren Hilfsbereitschaft ich mich
immer verlassen konnte.

An erster Stelle danke ich Herrn PROF. DR. KLAUS ROLL, dass er mir die
Durchfithrung dieser Arbeit ermoglichte. Seine weiterfithrenden Denkanstofie und
seine stdndige Hilfs- und Diskussionsbereitschaft haben wesentlich zum Gelingen
beigetragen. Ganz besonders dankbar bin ich, dass er mir die Teilnahme an zahlrei-
chen Tagungen und Arbeitstreffen ermoglichte und die Reisen finanzierte.

Allen Mitarbeitern bzw. ehemaligen Mitarbeitern der Experimentalphysik IV
,Diinne Schichten und Magnetismus® mochte ich fiir die nette Zusammenarbeit,
die nie fehlende Hilfsbereitschaft und ihre konstruktiven Vorschldge danken: EDITH
BRUHL, THORSTEN DAMM, DR. FRANK HUBENTHAL, DR. STEPHAN KNAPP-
MANN, MARTIN KOHLER, HUBERT KRAUSE, LARS MARTIN, HANS-CHRISTIAN
MiLDE, KARL-HEINZ OTTO, MARC OTTO, DR. CHRISTIAN PATAK und DR. LA-
KIS STAVROU. Herrn DR. KLAUS THOMA danke ich besonders fiir seine engagierte
Hilfe vor allem bei theoretischen und mathematischen Fragestellungen.

DR. ARNO EHRESMANN, DIETER ENGEL, ASTRID KRONENBERGER, INGO
KRUG und ALEXANDRA SCHINDLER aus der Arbeitsgruppe ,, Atomphysik und An-
gewandte Elektronenphysik“ der Universitdt Kaiserslautern danke ich fiir die ergie-
bige und freundschaftliche Kooperation sowie den regen Gedankenaustausch. Die
zahlreichen Ideen von DIETER ENGEL gaben immer wieder Anstofl zu neuen Expe-
rimenten und Modellen.

Den Mitarbeitern der Experimentalphysik I ,,Cluster und Nanostrukturen* danke
ich fiir die gemeinsame Planung und Durchfithrung der Laser-Experimente sowie
der AFM-Messungen. Daran beteiligt waren insbesondere JOHANNES BOSBACH,
CHRISTIAN HENDRICH und MATTHIAS ALSCHINGER. Herrn THOMAS EBERT aus
der Arbeitsgruppe ,,Makromolekulare Chemie und Molekulare Materialien danke
ich fiir die schnelle Durchfithrung der optischen Absorptionsmessungen.

Herrn PROF. DR. THOMASZ STOBIECKI und seinen Mitarbeitern von der
Universitét fiir Bergbau und Metallurgie in Krakéw (Polen) danke ich fiir die
Durchfithrung der Rontgendiffraktometrie und die Diskussionen {iber die Ergebnisse.
Fiir die aufschlussreichen ERD-Analysen und die Auswertungen bedanke ich mich
bei Herrn DR. ANDREAS BERGMAIER von der Technischen Universitdt Miinchen.

159



160 Danksagung

Herrn PROF. DR. JOSEF ZWECK und Frau MELANIE BLOMENHOFER von der Uni-
versitdt Regensburg danke ich fiir die vielen gelungenen TEM-Aufnahmen und die
telefonischen Gespriche iiber deren Interpretation.

Den Herren DR. WOLFRAM MAASS und BERTHOLD OCKER von der Firma
Singulus Technologies (damals bei der Firma Unaxis beschéftigt) mochte ich fiir die
Bereitstellung der Spin-Valve Schichtsysteme fiir unsere Experimente danken. Au-
Berdem danke ich ihnen sowie dem gesamten Team der ehemaligen Entwicklungsab-
teilung ,, Magnetoelektronik® der Firma Unazis fiir die freundliche Aufnahme, Zu-
sammenarbeit und die vielen Diskussionen wahrend meiner Aufenthalte in Alzenau,
durch die ich viel gelernt habe.

Allen Mitarbeitern der Uniwerkstédtten Kassel danke ich fiir die professionel-
le Ausfithrung aller Auftrdge und die hilfreichen Verbesserungsvorschlédge. Unserer
Dekanatssekretédrin Frau GASTON danke ich fiir die engagierte Abwicklung aller
Verwaltungsangelegenheiten.

Der Deutschen Forschungsgemeinschaft (DFG) danke ich fiir die finanzielle Ab-
sicherung meiner Promotion im Rahmen des Graduiertenkollegs , Materialien und
Komponenten fiir die Mikrosystemtechnik“. In diesem Zusammenhang mochte ich
auch Herrn DR. KLAUS MASSELI danken, der sich stets fiir die Interessen und
Probleme der Stipendiaten eingesetzt hat.

Besonderer Dank gilt meinen Eltern KARIN und REINHARD, die mir durch ihre
jahrelange Unterstiitzung das Studium und die anschliefende Promotion iiberhaupt
erst ermoglicht haben.

Meiner Freundin TANJA, die gerade in den letzten Monaten auf viele gemeinsame
Stunden verzichtet hat, danke ich fiir ihr Verstandnis.



Veroffentlichungen

Die Ergebnisse dieser Arbeit wurden zum Teil in internationalen Fachzeitschriften
und Tagungsbénden veroffentlicht.

e D. Engel, A. Kronenberger, M. Jung, A. Ehresmann, H. Schmoranzer, A. Paet-
zold and K. Roll: Modifications of the exchange bias field of NiO/NiFe bilayer
systems by ion bombardment. Submitted to Phys. Rev. B (2002).

e A. Paetzold and K. Roll: Thermally activated self-alignment of exchange coup-
ling in NiO/NiFe bilayers. J. Appl. Phys. 91 (2002), 7748-7750.

e A. Paetzold, K. Roll, A. Bergmaier and G. Dollinger: ERD analysis of reac-
tively sputtered NiO films for spin-valve structures. Jahresbericht 2001, Be-
schleunigerlaboratorium der LMU und TU Miinchen.

e A. Paetzold, C. Loch and K. Roll: Thermal stability of film systems for spin-
valve applications. In Functional Materials (K. Grassie et al., ed.), Euromat
99, pp. 24-29. Wiley-VCH, Weinheim (2000). ISBN 3-527-30254-9.

e W. Maaf}, M. Denk, B. Ocker, H. Rohrmann, N. Kling, A. Paetzold and K.
Roll: Exchange coupling of reactively sputtered NiO to Co and NiFe layers.
Proximity, Magnetic Storage Industry Sourcebook (1999-2000).

161



Tagungsbeiltr age

A. Paetzold and K. Roll: Thermally activated self-alignment of exchange coup-
ling in NiO/NiFe bilayers. 46'" Conference on Magnetism and Magnetic Ma-
terials. Seattle, Washington, November 12-16, 2001.

A. Paetzold, W. Maaf, J. Langer, C. Konig, R. Mattheis, M. Diegel, M. Weiler
und K. Roll: Herstellung der AlO,-Barriere fiir magnetische Tunnelkontakte
mit einem niederenergetischen Plasmastrahl. Poster-Prisentation (AM 9.8) auf
der Friithjahrstagung des Arbeitskreises Festkorperphysik der DPG. Hamburg,
26.-30. Marz 2001.

W. MaaB, A. Paetzold, R. Mattheis, K.-U. Barholz, M. Diegel, S.O. Demokri-
tov, B.F.P. Roos, A. Beck and B. Hillebrands: Formation of Al, O3-Barrier in
Magnetic Tunnel Junctions by an Atomic Ion Beam. 8" Joint MMM-Intermag
Conference. San Antonio, Texas, January 7-11, 2001.

A. Paetzold und K. Roll: Stabilitat der Austauschkopplung in NiO/NiFe-
Schichten. Fachvortrag (AM 11.8) auf der Friihjahrstagung des Arbeitskreises
Festkorperphysik der DPG. Regensburg, 27.-31. Marz 2000.

A. Paetzold, K. Thoma and K. Roll: Formation and Magnetic Properties
of NiO/NiFe Bilayers. Poster-Priasentation beim 228. WE-Heraeus-Seminar,
Metal-Nonmetal Structures for Magnetoelectronics. Physikzentrum Bad Hon-
nef, 5.—7. Januar 2000.

162



Lebenslauf

Name

Geboren
Eltern

E-Mail

Schulbildung

Wehrdienst
Studium

Promotion

1979-1983
1983-1989
1989-1992
1992-1993
1993-1999

1999-2002

Andreas Paetzold

02.09.1972 in Kassel
Karin und Reinhard Paetzold

a.paetzold@web.de

Grundschule, Heiligenrode
Wilhelm-Leuschner-Schule, Heiligenrode
Herderschule, Kassel

Bundesmarine, Bremerhaven und Flensburg
Diplom-Physik, Universitat Kassel
Promotionsstipendium im Graduiertenkolleg
»,Materialien und Komponenten der

Mikrosystemtechnik*,
Experimentalphysik, Universitit Kassel

163



	Einleitung
	Magnetowiderstand
	Gigantischer Magnetowiderstand (GMR)
	Mikroskopischer Ursprung des GMR
	GMR-Schichtsysteme
	Antiferromagnetisch gekoppelte Systeme
	Spin-Valve Systeme

	Weitere Magnetowiderstandseffekte

	Magnetische Anisotropien
	Anisotropien in ferromagnetischen Schichten
	Anisotropien in antiferromagnetischen Schichten
	Austauschanisotropie
	Der Exchange-Bias Effekt
	Theoretische Modelle


	Präparation der Schichtsysteme
	Prinzip der Kathodenzerstäubung (Sputtern)
	DC- und HF-Dioden-Zerstäubung
	Reaktive Zerstäubung
	Kondensation und Schichtwachstum

	Sputteranlage
	Eichung der Beschichtungsraten
	Tempern im Magnetfeld

	Analyse der Schichtsysteme
	Phasen- und Strukturanalyse
	Röntgendiffraktometrie
	Transmissions-Elektronenmikroskopie (TEM)

	Elementanalyse mittels ERD
	Oberflächen-Rauigkeit

	Magnetische Messmethoden
	Kerr-Magnetometrie
	Magnetooptischer Kerr-Effekt
	Kerr-Magnetometer

	Vibrationsmagnetometrie
	Magnetowiderstandsmessung

	Verzögerte Ausbildung der Austauschanisotropie
	Experimentelle Ergebnisse
	Thermisch aktivierte Relaxation

	Stabilität der Austauschanisotropie
	Thermische Stabilität
	Verbesserung der Stabilität durch Tempern
	Einfluss der Mikrostruktur des NiO
	Interpretation der Ergebnisse

	Lokale Modifizierung der Austauschanisotropie
	Bestrahlung mit Helium-Ionen
	Grundlagen der Ionenimplantation
	Modifizierung der Austauschanisotropie durch Ionenbestrahlung
	Qualitatives Modell
	Einfluss der Ionenbestrahlung auf den GMR

	Bestrahlung mit kurzen Laserpulsen

	Zusammenfassung und Ausblick
	Literaturverzeichnis
	Magnetische Größen und Einheiten
	Danksagung
	Veröffentlichungen
	Tagungsbeiträge
	Lebenslauf

