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Schlussbericht — Kurzfassung

Zuwendungsempfanger: Leibniz-Institut f. Festkrper- u. Werkstoffforschung

Projektleitung: Dr. C.M. Schneider

Elektronische und mikromagnetische Struktur in neuen
magnetoelektronischen Materialien

Im apparativen Teil dieses Verbundprojekts wurde ein spin- und winkétaritles Photoelek-
tronenspektrometer auf der Basis eines hen@igpbhen Energieanalysators und eines SPLEED-
Spindetektors aufgebaut. Durch eine adaptierte Elektronenoptik kombiniert diesgsdiger
Vorteile der expliziten Spinpolarisationsanaly&& ) und eines abbildenden Spektrometers zur
Aufnahme von Winkelverteilunger(E,R). Zur Erfassung der Winkelverteilungen wurde ein
2-dim. Delayline-Detektor mit spezieller Ausleseelektronik implementiert.

Der methodische Teil des Projekts beditigte sich neben der Photoelektronenspektrosko-
pie auch mit der Weiterentwicklung alternativer magnetooptischer Spektroskopien, vor allen
Dingen in der Reflektionsgeometrie. So konnten die WeéictgenAquivalente zu den klassi-
schen linearen magnetooptischen Effekten (transversaler und longitudinaler Kerreffekt, TMO-
KE bzw. LMOKE) etabliert und iir die elementselektive Untersuchung komplexer magneti-
scher Schichtsysteme eingesetzt werdenibar hinaus gelang es, grosse magnetooptische
Effekte auch im VUV-Bereich bei resonanter Reflexion an BeKanten von Fe und Co nach-
zuweisen. Diese Arbeiten wurden auf antiferromagnetische Materialien ausgedehited f

zum Nachweis eines bislang unentdeckten geraden magnetooptischen Effekts in der Reflexion,
dessen spektrale ABhgigkeit direkt mit der spinaufgespaltenen Elektronenstruktur des Anti-
ferromagneten verkipft ist.

Im grundlagenphysikalisch/materialwissenschatftlichen Bereich konnte am Beispiel &erbin
NixPd;_x-Legierungen durch spinintegrierte und -aufgeté Photoemissionsmessungen der kon-
kurrierende Einfluss von Austausch- und Spin-Bahn-Wechselwirkung auf die elektronischen
Struktur nachgewiesen werden. Dber hinaus gelang es, durch surfactant-induziertes Wachs-
tum Filme mit (111)-Orientierung herzustellen und erste magnetische Untersuchungen daran zu
realisieren. Durch die Nutzung der magnetooptischen Spektroskopien im weich&geRbereich
wurden lagenaufgékte Untersuchungen der magnetischen Struktur in komplexen magneti-
schen Schichtsystemen durchgieft, und verschiedene Kopplungsmechanismen identifiziert.

In Co/Cu-Mehrschichtsystemen wurden die magnetooptischen Konstanten im Berdigh-der
Absorptionskanten vermessen und erhebliche Abweichungen von tabulierten Werten (Henke)
festgestellt. Am dem Tunnelschichtsystem Fe/MgO(100) wurde eine erster Einblick in die Ent-
wicklung der elektronischen Struktur der Fe/MgO-Greidile gewonnen. Im dritten Projekt-

jahr wurde mit systematischen Untersuchungen an ferromagnetischen Oxiden, halbmetallischen
Ferromagneten und veidnten magnetischen Halbleitern (DMS) begonnen und erste Zusam-
menkange zwischen magnetischem Verhalten und elektronischer Struktur erarbeitet.
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Schlussbericht

Zuwendungsempfanger: Leibniz-Institut f. Festkrper- u. Werkstoffforschung

Projektleitung: Dr. C.M. Schneider

Elektronische und mikromagnetische Struktur in neuen
magnetoelektronischen Materialien

1 Aufgabenstellung

Dieses Projekt verfolgt drei Schwerpunkte: apparativ, grundlagenphysikalisch, und material-
wissenschattlich. Es liefert erstens durch den Aufbau eines hodkaunfden, spinpolarisierten
Photoelektronenspektrometers einen wesentlichen Beitrag zur Instrumentierung von BESSY I
und verbessert dort die dglichkeiten der spektroskopischen Untersuchung magnetischer Ma-
terialien. Zweitens werden die Untersuchungsmethoden weiterentwickelt und durch neue phy-
sikalische Effekte zw#zliche Untersuchungsiglichkeiten geschaffen. Drittens, mit Hilfe der
etablierten und neuen experimentellen Methoden werden magnetische Materialsystdere f
Einsatz in der Magnetoelektronik untersucht.

2 \oraussetzungen

3 Planung und Ablauf

3.1 Organisatorische Aspekte

Wie bereits in den Zwischenberichten angedeutet,dgerte sich der Aufbau des Photoemis-
sionsexperiments durch verschiedene Schwierigkeiten, die aber letztendlictetleunden
werden konnten. Zuichst kam es zu Lieferschwierigkeiten und Quaddiprobleme bei den
Lieferanten. So wurde z.B. digMetallkammer (Fa. Pink) aufgrund von Eriggsen beim Roh-
material und Fertigungsproblemen erst mit fast 9-monatigerdgenaing ausgeliefert. Bei den
ersten Vakuumtests nach dem Ausheizen traten kleinere Lecks auf, die eine noctubalige
arbeitung der Kammer notwendig machten. Auch der Spin-Detektor (Fa. Focus) wurde erst im
Herbst 2002 ausgeliefert und wies dann noch eine Reihe von Justagefehlern und kstabilit
(Spannungsschwankungen und Einstreuungen) in der Betriebselektronik auf. Letztere wurde
in einer funktions&higen Version erst im Sommer 2003 zur \yting gestellt. Erfreulicher-
weise wurde der Delayline-Detektor sehr schnell zum Jahresende 2002 geliefert. Damit war es
zumindest mglich, das Experiment vakuum-technisch und elektronenoptisch komplett aufzu-
bauen (Abb. 1). Das Scienta-Spektrometer wurde bereits vorab getrennt getestetilited erf
alle Spezifikationen. Die Tests des Delayline-Konzepts wurden erfolgreichihjafr 2003
durchgetihrt. Der Test der Transferoptik und des Spindetektors wurden im Anschluss in An-
griff genommen und die Funktiorifigkeit des Gesamtsystems bis zur Jahresmitte nachgewie-
sen. Allerdings gab es noch einige Schwierigkeiten mit der elektronischen Ansteuerung, die
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. e
Spektrometer Delayline
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Abbildung 1: Links: Gesamtansicht des Spektrometersystems mit Experimentierkammer.
Rechts: Detailansicht des Detektorflansches am Spektrometersystem. Man erkennt den An-
schlussflansch des Delayline-Detektors, sowie die zentrisch herébsgeTransferoptik, die

die Verbindung zum Spindetektor darstellt. Der Spindetektor selbst befindet sich unterhalb des
Spektrometerflansches und kann durch ein Ventil vakéssignabgekoppelt werden.

im wesentlichen auf eine sehr eingesuikte Unterditzung der Fa. Scienta Zigkzufihren
waren. Darauf wurde von uns ein Alternativkonzept auf der Basis von National Instruments
Komponenten entwickelt und der Fa. Scienta@bernahme vorgeschlagen. Dies wurde nach
einigem Dgern akzeptiert und die entsprechenden Software-Patches entwickelt. Damit wurde
das Geat voll funktionstihig und steht nun der Nutzergemeinschaft zurguhg. Es ist auch

im Angebotskatalog von BESSY als Nutzer@esusgewiesen.

3.1.1 Personalia

Im personellen Bereich musste das Projekt im Dezember 2002 das Ausscheiden von Dr. A.
Rijevski verkraften. Herr Dr. Rijevski hat die wesentliche Aufbauarbeit an dem Spektrome-
tersystem geleistet und kehrte aus patehen Giinden wesentlich éher als geplant an das
loffe-Institut in St. Petersburg ziick. Seine Stelle wurde ab 1.1.2003 von Herrn Dr. F. Matthes
ubernommen, der die Projektarbeiten erfolgreich waitate und zum Abschluss brachte.

Der Mitantragsteller Dr. M. Golden wurde bereits im Oktober 2002 an die Unigéisihster-

dam berufen und schied aus dem Projekt aus. Der Mitantragsteller Prof. Dr. J. Fink wurde im
Sommer 2003 emeritiert. Der Hauptantragsteller Dr. C.M. Schneider wurde mit Wirkung zum
1.6.2003 als Leiter des Instituts “Elektronische Eigenschaften* an das IFF im Forschungszen-
trum Jilich berufen. Um das Projekt erfolgreich beenden @urien, stimmte das IFW Dresden
einem Transfer des Spektrometers naiglichl zu. Auf diese Weise wurde gesichert, dass die
entsprechende Expertise dem Projekt erhalten wurde. Im Gegenzug wurde auch vereinbart, dass
die Betreuung des Spektrometers im Nutzerbetrieluafilg vom IFF aus zur Veifgung ge-

stellt wird. Die entsprechende Betreuungskagamird durch das IFF im Rahmen des Betriebs
einer eigenen Beamline (UE-56-SGM) bei BESSY gesichert.
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4 \Wissenschatftlicher u. technischer Stand

Zu Beginn des Projekts stand kein explizit spinaséindes Photoelektronenspektrometer bei
BESSY zur Verfigung. Das vom Antragsteller aus dem MPI-Halleernommene ca. 20 Jahre
Altgerat war den neuen Anforderungen an der Strahlungsquellen der 3. Generation nicht mehr
gewachsen. Basierend auf der Expertise der Antragsteller auf den Gebieten der beehdefh

bzw. spinaufsenden Photoemission wurde deshalb das neu&t ®enzipiert. Es ist festzu-
halten, dass die Methode der spinauiggén Photoemissionsspektroskopie in der Periode vor
Projektbeginn etwas in den Hintergrund getreten war. Dies lag zum einen an der Papularit
der magnetodichroischen Effekte im Weishtgen- und VUV-Bereichl]], zum anderen an der
relativ geringen Verigbarkeit von zirkular, aber auch linear polarisierter Undulatorstrahlung
im Photonenenergiebereich unter 50 eV. Viele der Synchrotronquellen der 3. Generation haben
einen Schwerpunkt im Weich- und Haititgenbereich gelegt. Mit debibergang von BESSY

zu BESSY Il stehen in Adlershof nur zwei Undulatoren vom Typ U-125 zuridgrhg, die

linear polarisiertes Licht in diesem Energiebereich zur Mguihg stellen. Nach letzten Infor-
mationen der BESSY-Gesaftsfuhrung soll einer der beiden U-125 auf einen helischen Typ
umgeflistet werden, um das Angebot an variabel polarisierter Strahlung in niedrigen Energie-
bereich zu erbhen.

Andererseits hat sich gerade in den letzten Jahren — getrieben durch die Nachfrage und Entwick-
lung in der Spinelektronik — die Notwendigkeit intensiver spektroskopischer Untersuchungen
an magnetischen Materialien wieder herausgebildet. Die Vielzahl der neuen bzw. wiederent-
deckten Materialien reicht von komplexen Ferromagnétleer ferromagnetische Oxide und
Heusler-Legierungen bis hin zu ferromagnetischen Halbleitern. All diese Materialsysteme wer-
den gegenwrtig im Hinblick auf ihre ndgliche Verwendung in magnetischen Tunnelkontak-
ten, Spintransistoren, oder Spininjektions-Bauelementen diskutigrdi€ Kontrolle der spi-
nabtangigen Transporteffekte ist jedoch die Kenntnis der elektronischeantisstm Volumen

und an den verschiedenen Greagefien entscheidend. Diese Informatiasdt sich aus Absorp-
tionsspektroskopien (XAS, XMCD, XMLD) nur unzureichend entnehmen. Daher ist in den
letzten Jahren ein steigendes Bddis nach explizit spinaufsenden Charakterisierungsver-
fahren zu verzeichnen, die ein detailliertes Bild der elektronischen Bandstruktur liefern, das
auch die Ausbildung von Grenatthenzusinden und die Rolle spinaéihgiger Wechselwir-
kungen (Spin-Bahn-Kopplung und Austauschwechselwirkung) in der elektronischen Struktur
bericksichtigen. Dabei iissen Spindetektion und hohe Energigzifhg miteinander kombi-

niert werden.

5 Zusammenarbeit
Innerhalb des Projekts gab es aktive Kollaborationen auf den Gebieten:

¢ ROntgen-Magnetooptik.Hierbei waren neben dem IFW Dresden auch BESSY (Dr. Mer-
tins, Dr. Sclafers) und die Universit Rostock (Dr. Bansmann) beteiligt.

e Elektronische Strukturen. Hier gab eine Zusammenarbeit mit der RWTH Aachen (Prof.
Guntherodt) und der Universit Konstanz (Prof. Rdiger) zur elektronischen Struktur von
halbmetallischen Ferromagneten. In diese Akditgh eingebunden sind auch die Theo-
riegruppen der LMU Minchen (Prof. Ebert) und dhster (Prof. Donath, Dr. Braun). Pro-
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ben zu Heuslerlegierungen wurden aus dem IFW Dresden und dem IF&IER dur
Verfligung gestellt.

e Magnetische Strukturen. Die etablierte Zusammenarbeit mit der AG 8Sohense (U
Mainz) zur Nutzung der Photoemissionsmikroskopie wurde weiter fortgesetzt.

¢ Komplexe magnetische Schichtsysteméiese Kollaboration beinhaltete Verbindun-
gen zu Partnern des BMBF-Leitprojekts “Magnetoelektronik’ (IPHT Jena, R. Bosch
GmbH), die komplexere magnetische Schichtsysteme (SpinValireg)rftersuchungen
zur Verfugung stellten.

6 Erzielte Ergebnisse

Die grundlagenphysikalischen und materialwissenschaftlichen Arbeiten sind eng miteinander
verknipft und werden deswegen im Nachfolgenden nicht unterschieden. Die vorgenommene
Einteilung orientiert sich nach wissenschaftlichen Themen und Materialsystemen.

6.1 Magnetische Eigenschaften und elektronische Struktur epitaktischer
binarer Legierungsschichten

In Ankniipfung an das Voduferprojekt wurden die Untersuchungen aréib@ém Legierungsmo-
dellsystemen fortgesetzt. Bei dem SystemPdi_» stand dabei insbe-sondere spektroskopi-
sche Untersuchungen im Vordergrund, um ein besseres 3etiss zwischen chemischer Zu-
sammensetzung und elektronischer Struktur zu erreichen. Diese “Bandmapping”-Experimente
erfordern allerdings niedrige Photonenenergien vor 40 eV, die bei BESSY nur in sehr be-
grenztem Umfang zur Vaifjung stehen. Daher war es bislang @imiglich, spinintegrierte
Untersuchungen — allerdings mit hoher Energigzufhg — an ausgeéshlten Ni-Konzentrationen

x vorzunehmen. Die Ergebnisse zeigen eine deutliche Verschiebung der spektralen Struktu-
ren mit der Variation der Zusammensetzung und &egtn damit die fiheren Resultate?].

Erste Untersuchungen des magnetischen Lineardichroismus (MLDAD) zeigen allerdings nur
Asymmetrien im Prozentbereich. Zur Beobachtung einer grossen MLDAD-Asymmetrie sollte
die Anregung in eine Bandtke (evanescent state) erfolgen, deren Position bei den Legierun-
gen allerdings unbekannt ist. Aussagdtiger waren hier MDAD-Messungen mit zirkularem
Licht, das allerdings in diesem Photonenenergiebereich nur bei ELETTRA zuigueg steht.

Aus diesem Grund issen die bisherigen Resultate durch explizit spibaefide Photoemis-
sionsexperimente gégrt werden (s.u.). Die bisherigen Ergebnisse zeigen aber auch klar, dass
hier eine Untersittzung von theoretischer Seite in Form von Bandstruktur- bzw. Photoemis-
sionsrechungen erforderlich ist. Aus diesem Grund wurde die Zusammenarbeit mit der AG
Ebert (LMU Minchen) intensiviert, und das dort entwickelte KKR-Programmpaket im IFW
Dresden installiert . Dieses Programm erlaubt u.a. die vollrelativistische Berechnung von un-
geordneten Legierungen in einer CPANrung. Es ist zwar noch nichtoglich, damit auch
Oberflachenzusginde zu erfassen, aber da die von uns untersuchten Filme relativ dick sind (10
— 15 Monolagen), entsprechen viele der spektralen Strukturen der Volumenbandstruktur. Damit
ist es jetzt ndglich in Kooperation mit der AG Ebert experimentbegleitend Bandstrukturrech-
nungen durchzifhren (Abb. 2). Die bisherigen Resultate untéztn die Interpretation der
spinintegrierten Photoemissionsdaten.

4/19



Schneider,C.M. 05KS1BD1/0
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Abbildung 2: Wellenvektoral@imgigkeit der Blochschen Spektralfunktionen (Bandstruktur) f

eine chemisch ungeordneteyiPdy 5 Legierung mit (001) kristalliner Orientierung. Die Rech-

nung wurde mit dem KKR-Paket der AG Ebert vollrelativistisch durditgéfum den Einflu der
Spin-Bahn-Wechselwirkung und des magnetischen Grundzustands zu erfassen. Die Verschmie-
rung eines Teils der @der ist eine direkte Folge der chemischen Unordnung.
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Abbildung 3: Spin- und winkelaufgedte Photoemissionsspektren von NiPd-Legierungsfilmen
in normaler Emission aufgenommen. Die Photoenenenergiédge20 eV. Die Messungen er-
folgten am Strahlrohr U 125 1 PGM bei BESSY.

Die ersten spinpolarisierten Photoemissionmessungen an epitaktischen NiPd-Legierungen konn-
ten im Herbst 2003 durchgéfirt werden. Die Messungen fanden an an 15 Monolagemeh
Legierungsfilmen statt. Die Nickelkonzentration wurde zwischen 100% und 71% eingestellt,
da in diesem Konzentrationsbereich eine Senkrechtmagnetisierung vorliegt. Schon die spinin-
tegrierten Photoemissionsspektroskopiemessungen (s.0) zeigten agsgldperginge an der
Fermieenergie und eine von der Photonenanregungsenergiagigé Dispersion. Allerdings
zeigten sich keine ausgémtenAnderungen mit der Konzentration, wie sie z.B. durch eine
reduzierte Austauschaufspaltung oderodate Spin-Bahn-Wechselwirkung induziéber den
vergiderten Pd-Anteil in der Legierung hervorgerufen werdénrken. Die spinaufgesten
Messungen stellen einen Ansatzpunkt zuaihg dieser Fragestellung da, da die Aufspaltung
der Spektren in Majordtts- und Minoriatsbeitage naiirlich auch einen erleichterter Nachweis

ber eine relativé\nderung beider Spinkéte ermglicht.

Abbildung 3 zeigt die spinaufgésten Messungerif verschiedene Legierungszusammenset-
zungen bei einer Anregungsenergie von 20 eV. Im Falle des Nickelfilms erkennt man eine nega-
tive Spinpolarisation, wie sie auch von Meyer et &].ferechnet worden ist. Di&nderung in

den Spektren mit zunehmendem Pd-Anteil ist nur getigf und stimmt somit mit den bishe-
rigen Messungeiiberein. Man erkennt aber das die energetische Aufspaltung von Nitserit

und Majoritatdlbergang abnimmt. Im Fall fr reines Nickel liegt sie bei 0.3 eV und fr die Le-
gierung Ni1Pdbg nur noch bei 0.2 eV. Des weitern erkennt man eine leichte Verbreitung der
Ubergange mit zunehmenden Pd-Anteil. Ob dies auf die chemische Unordnung, strukturelle
Anderungen oder die gaderte Spin-Bahnkopplung oder Auftauschaufspaltungckgefihrt
werden kann,dsst sich zu diesem Zeitpunkt noch nichiren. Die Arbeitsgruppe von Herrn

Prof. Ebert (TU Minchen) ist gegenawtig dabei, das bestehende KKR-Programmpaket so zu
erweitern, dass auck-aufgebste Photoemissionsspektren direkt berechnet werdendn.

Bislang ist nur die Berechnung vdmintegrierten Spektren (hochenergetische Photoemission)
moglich.
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6.2 Magnetische Kopplung in epitaktischen FM/AFM-Schichtsystemen

Eine Materialklasse mit zunehmend technologischer Relevanz sind Antiferromagneten (AFM),
die in der Spinelektronik als magnetische Ankerschichten einge-setzt werden. Dabei spielt der
Mechanismus der Austauschanisotropie eine zentrale Rolle. Zu den intrinsischen Eigenschaften
der Antiferromagneten ist im Gegensatz zu Ferromagneten (FM) wenig bekannt. Aus diesem
Grund haben wir die Untersu-chungen derdsen Legierungsfilme auch auf antiferromagneti-
sche Systeme des Typs FeMn und NiMn ausgedehnt. Diese Filme werden epitaktisch auf (001)
und (111) Oberichen von Cu und GéAu aufgewachsen. Es zeigt sich, danlich wie bei
NixPd;_x auch hier zumindestif die (001) Orientierung ein epitaktisches Lagen-Wachstum bis

zu relativ hohen Schichtdicken (wenigstens-120 ML) erreicht werden kann. Dies wird durch
regelnéssige Intensittsoszillationen in der streifen-den Elektronenbeugung (MEED) nachge-
wiesen. Bei der (111) Richtung sind zur Vermeidung von Zwillingsbildungen Surfactants erfor-
derlich. Die FeMn-Filme auf Cu(001) zeigen den Einsatz einer antiferromagnetischen Ordnung
bei 300 K bei etwa 1011 ML Schichtdicke, bereinstimmung mit den von Kuch et al. (MPI
Halle) zeitgleich erhaltenen Resultatei [

Die Messung der magnetischen Eigenschaften des AFM erfolgt zvéesigerweiséiber ei-

ne FM “Kontrastschicht’, in diesem Fall einem Co-Film. B#fiergang in den AFM Zustand
steigt die Koerziviat der Kontrastschicht deutlich an. Dadurch ist égghch, Aussageriber

die Ordnungstemperatur des AFM zu gewinnen. Diese Ergebnigssem allerdings aufgrund

von wechselseitigen Beeinflussungen AFM-FM (proximity effect) mitlickhaltung bewertet
werden. Zum einen wird nur die Blocking-Temperatur und nicht direkt éelN'emperatur des

AFM gemessen. Zum anderen kann diese kritische Temperatur durch die Austauschwechselwir-
kung mit dem FM vedindert werden. Ein Vergleich der kritischen Tempera-tur von einkristalli-
nen FgoMnsg Schichten mit einer und zwei Grenat¢hen zu ferromagnetischen Co-Schichten
zeigt eine deutliche gegenseitige Beeinflussung von AFM und FM. Die gemessene kritische
Temperatur des AFM wurde hierbei durch die zweite FM-Grenzschicht zu niedrigeren Werten
verschoben. Es sollen hier noch weitere XMLD-Messungen erfolgen, die direkt den magneti-
schen Zustand des AFM ohne magnetische Kontrastschicht adressiarenk

6.3 Wachstumssteuerung magnetischer Schichten durch Surfactants

Die aus technologischer Sicht interessante (111) Orientierungausighfur ein la-genweises
Wachstum unzugnglich, da die hohe Beweglichkeit auf der OkirHe und die ABC-Stapelfolge
des fcc-Gitters zur Zwillingsbildung und in der Folge zu einem Inselwachstimt.fDies
aussert sich in einer Unteigbtkung der MEED-Oszillationen und wurde auch direkt in un-
seren STM-Experimenten nachgewiesen. Benutzt man nun eine Vorbedeckung deidDeerfl
mit Antimon (Sb), das als Surfactant aus der Halbleiterepitaxie bekannt isissbdich der
Wachstumsprozess drastisch beeinflussen. Ein vergleichbares Verhalten wurde auch bereits mit
Pb beobachtets]. Bereits eine Vorbedeckung von3D.5 Monolagen Sb ist ausreichend, um
deutliche MEED-Oszillationen &hrend des Wachstums einer Co- oder Ni-Schicht zu errei-
chen. Auf diese Weise kann ein Lagenwachstum von Ni/Cu(111) bis zu Schichtdickén
ML erreicht werden.

In jeder Ni-Lage werden dabei nur wenige Prozent( 4%) Sb-Atome eingebaut — Siitverh
sich in diesem Fall wie ein Surfactant und verbleilighrend des Wachstums der Ni-Schicht
an der Oberfiche. Die magnetischen Eigenschaften des Systems werden durchsiaZdes

Sb nicht entscheidend gedert. So findet man einen inversen Spinreorientiefilmgygang bei
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Abbildung 4: MEED Intensittsoszillation deg0,0) Beugungsreflexes bei Kosublimation von
Ni und Mn auf einen Cu(111) Kristall. Die Substrattemperatur lag bei 300 K. Der Kristall

hatte eine Vorbedeckung mit 0.5 ML Sh. Die periodische Int#ssizillation weist auf ein
Lagenwachstum der NiMn Schicht hin.

Abbildung 5: (a) LEED Aufnahme einesoNin Films auf Cu(111) bei Raumtemperatur direkt
nach der Péparation. Die g1 x 1) Beugungsstruktur zeigt, dass der Film pseudomorph auf
dem Cu(111) v&chst. (b) Nach viermiitigen Tempern des Films b8b0°C bildet sich eine

Uberstruktur im LEED Bild aus, die auf eine erfolgte chemische Ordnung des Films schlieen
lasst.
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Abbildung 6: Gerader magnetooptischer Effekt in der Reflexion an des-Kente von polykri-
stallinen NiO-Schichten. Das Signal spiegelt die antiferromagnetische Spinordnung innerhalb
des NiO wider.

Ni/Cu(111) bei ca. 7 — 8 ML. Seine Lage entspricht dabei dem im System Si(111)/Cu/Ni/Cu
[6].

Erste weiterfihrende Experimente zeigen, da dieser Ansatz diuctids Wachstum von Legie-
rungsschichten verwendet werden kann. So wurden auf diese Weise erstgivalg NiCu(111)

(Fig. 4) und NiPd;_»/Cu(111) Schichtsysteme hergestellt. Das System NiMn ist hier insbeson-
dere wegen seiner antiferromagnetischen Ord-nung und der relativ hé@edT&mperatur von
Bedeutung. Durch thermische Nachbehandlung konnte bei diesem System auch eine teilwei-
se chemische Ordnung erzielt werden (Fig. 5a,b). Eine interessante Fragestellung ist der Zu-
sammenhang zwischen chemischer Ordnung, magnetischen Eigenschaften, und elektronischer
Struktur.

6.4 Magnetooptik im VUV und weichen Rdntgenbereich

Magnetooptische Messungen stellen einedBeging zu elektronenspektroskopi-schen Experi-
menten dar. Da hierbei die gestreuten Photonen detektiert werdenelk auch Messungen

in relativ hohen externen Magnetfeldern durclidiet werden. Von besonderem Interesse ist
dabei eine Reflexionsgeometrie, die im Gegensatz zu Transmissionsexperimenten die Handha-
bung beliebiger Proben — speziell auch technologischer Systeme — gestattet. Aus diesem Grund
wurden in enger Zusammenarbeit mit BESSY die Grundlagen der Magnetooptik im weichen
Rontgenbereichl(-Kanten) und VUV-BereichNI-Kanten) untersucht. Dabei konnten die aus
dem sichtbaren Bereich bekannten Kerr-Effekte auch im weiclignigenbereich nachgewie-

sen werden. Je nach Material und Lichtpolarisation (linear oder zirkular polarisiert) beobachtet
man magnetodichroische Effekte in derd&senordnung von 20 — 30 %. Die Effekte sind spe-
zifisch fur die jeweilige Absorptionskante und bieten damit eine einmalige Kombination aus
chemischer, struktureller, und magnetischer Information. Sie eignen sich daher insbesondere
fur die Untersuchung technologisch relevanter Proben.
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Abbildung 7: Winkel- und Energieabhgigkeit des TMOKE-Signals an der Co M-Kante eines
polykristallinen Co-Films. Die Farbdarstellung kodiert den Zahlenwert des TMOKE-Signals.

Die 0.g. Kerr-Effekte (L-MOKE mit zirkular polarisierter, T-MOKE mit linear polarisierter
Strahlung) skalieren mit der Magnetisierulig d.h. auch mit ihrem Vorzeichen. Ddver hin-

aus gibt es aber noch magnetooptische Effekte, die nur vom Betrag der Magnetisierung, d.h.
von | M | abhangen. Nach einer Vorhersage von P.M. Oppeneer (IFW Dresden) sollte ein sol-
ches PRnomen auch in der Reflexion an Antiferromagneten ein mebares Signal ergeben. Dies
wurde auch tatechlich in unseren Experimenten an NiO und NiMn nachgewiesen (Abb. 5)
[7]. Die Spektren zeigen deutliche Unterschiede zwischen dem metallischen (NiMn) und oxi-
dischem System (NiO). Letzteres weist Feinstrukturen auf, die wahrscheinlich auf Multipletts
zurickzufihren sind. Eine weitere theoretische Analyse der Ergebnisses zeigt auerdem, da sich
aus den spektralen Daten Informationen zur lokalen spinaigtgl Zustandsdichte des Anti-
ferromagneten gewinnen lassen. Dieser Aspekt soll im Verlauf des Projekts noch weiter ver-
folgt werden. Die oben dargestellte Methode ist kompleid@enum bekannten XMLD in der
Absorption.

Die Untersuchungen an den M-Kanten der 3-d Ferromagneten Fe, Co und Ni liefénmeein
raschendes Ergebnis. Hier kann die TMOKE-Asymmetrie sogar Werte von mehr als 80% an-
nehmen (Abb. 7). Die @gissten Effekte finden sich im Bereich uth= 45° Einfallswinkel,

d.h. in der Nihe des Brewsterwinkels. Dies kann qualitativ auf der Basis der magnetooptischen
Gleichungen verstanden werden.

6.5 ROntgen-MOKE Untersuchungen an Spin-Valve Systemen

Die oben genannten LMOKE (zirk. pol. Licht, M parallel Streuebene) und TMOKE (lin. pol.
Licht, M senkrecht Streuebene) Effekte wurden zur Untersuchung von technologischen Proben
(Leitprojekt Magnetoelektronik) eingesetzt. Dabei handelt es sich um sog. SpinValve Syste-
me, die fir den Einsatz in magnetischen Sensoren vorgesehen sind. Sie weisen eine relativ
komplizierte Stapelfolge, bestehend aus antiferromagnetischer Ankerschicht, GMR Dreilagen-
schichtsystem, sowie Puffer- und Abdeckschichten auf. Diese Stapelfolge spiegelt sich in der
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Abbildung 8: Winkelabaingigkeit der gestreuten Interdit(oben) und des TMOKE-Signals an
der Co Lg Kante (unten) eines SpinValve Schichtsystems. Bemerkenswert sind die hohen TMO-
KE Asymmetrien im Winkelbereich zwisclan.40°.

stark strukturierten Winkelal@mgigkeit des gestreuten Lichts wider (Fig. 8). Eine Modellierung
des Intensdtsverlaufs mit Hilfe existierender Reflektometrieprogramme gelingt aufgrund der
Komplexitt des Schichtsystems bisher nur unvalstig. Ausserdem sind die optischen Kon-
stanten in dem erforderlichen Energiebereich nicht genau bekannt. Das magnetooptische Signal
(TMOKE) weist insbesondere im Winkelbereich von-2@0° eine starke Strukturierung auf,

die mit den Reflexionsextrema korreliert ist. Da diese Extrema durch Interferenz der an den
einzelnen Schichten gestreuten Amplitudenigién entsteht, liegt der Schluss nahe, da sich
diese Interferenzen auch im magnetischen Signal bemerkbar machen sollten.

Dies ist tat&chlich der Fall, wie die Magnetfeldabhgigkeit des TMOKE-Signals beweist (Fig.

9). Zurachst erwartet man ein Verhalten wie &= 25°. Diese Messkurve entspricht in etwa
einer Magnetisierungskurve, wie sie auch mit klassischen Magnetometern an diesem System
erhalten wird. Sie zeigt das Schalten der magne-tisch weichen Schicht bei kleine@rkelulst

Die aus dem Nullpunkt verschobene Hysterese hizsggren Feldatken wird von der magne-

tisch harten Schicht verursacht, die @atsich durch eine unidirektionale Anisotropie (exchange
bias) magnetisch “vorgespannt* wird. Letzteres geschieht durch die Ankopplung an den Anti-
ferromagneten.

Durch eine leichte Reduktion des Streuwink@skann der Kurvenverlauf jedoch deutlich
geandert werden. Insbesondeirdert sich der Gesamthub bei maximalem Feld(s: 20°)

und kann @ir ausgewahlte Streuwinkel ganz zum Verschwinden gebracht werden. Die Vorzei-
chenumkehr der einzelnen Béitre ist eine direkte Folge der Interferenz. Zur Interpretation
mu man beiicksichtigen, da sowohl die weiche als auch die harte Schicht Co enthalten. Dieses
Verhalten kann auch zum Vorteil genutzt werden, um selektiv das magnetische Verhalten einer
bestimmten Schicht innerhalb des Stapels zu bestimmen, oder um eine magnetische Tiefenpro-
filanalyse zu erstellen.
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Abbildung 9: Magnetfeldaliingigkeit des TMOKE-Signals an der Cg Kante des in Fig.
7 untersuchten Schichtsystems. Die hystereseartigen Kurven kommen durch das Schalten der
magnetisch weichen und harten Schicht innerhalb des SpinValves zustande.

6.6 MCDAD in off-normal Photoemissionsgeometrien

Die Verwendung von Display-Spektrometern wie auch das im Projekt beschaffte Ger
ermoglicht es, gossere k-Bereiche parallel abzutasten. Gaulich wird diese Technikifr das

sog. “Fermi-Surface Mapping* verwendet. Sie sollte sich aber auch dazu eignen, magnetodi-
chroische Effekte in der Photoemission als Funktion des Wellenvektors zu analysieren. Dabei
werden zweil (E, ky-Verteilungen unmittelbar hintereinandéir fentgegengesetzte Lichtheli-
zitat und/oder Magnetisierung aufgenommen. Aus diesen beiden Verteilungen wird dann eine
Differenz- oder Asymmetrieverteilung(E,kH) berechnet. Mit dem Display-Mode des Spek-
trometers Bnnen neben Transmissionseffekten an Cu-Céerén, die durch spinabhgige
Streuung der Photoelektronen an der Oletfenbarriere hdihren, auch MDAD-Effekte un-
tersucht werden. In Fig. 10 ist ein Beispiét £in MCDAD-Experiment (Magnetischer Zirkular-
dichroismus in der Winkelverteilung der Photoelektronen) an epitaktischen Co(001) Schichten
dargestellt. Diese Experimente fanden bei ELETTRA statt, da gegrgigmur dort hochbrilli-

ante zirkular polarisierte Synchrotronstrahlung im Energiebereich unter 50 eV angeboten wird.
Die Resultate zeigen, dass sich prinzipiell aussaggge MCDAD-Daten auch mit Hilfe ei-

nes Display-Analysators erhalten lassen, falls die magnetodichroischen Egamssyimmetrien

nicht zu klein A < 1%) sind. In Abb. 10 sieht man die Dispersion von besetzten und unbe-
setzten Zustnden. Die hellen (dunklen) Linien entsprechen einer positiven (negativen) Asym-
metrie. Einzelne Asymmetriespektrdir einen festen Emissionswinkel @hman durch einen
vertikalen Schnitt in Fig. 10. Auch hier sindifeine weitergehende Interpretation Photoemissi-
onsrechnungen vomiiten, da der Endzustand des emittierten Photoelektrons durch einen zeitin-
vertierten LEED-Zustand beschrieben werden muss.
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Abbildung 10: Magnetischer Zirkulardichroismus in der Photoemission (MCDAD) an epitakti-
schen Co-Schichten als Funktion des Emissionswir@ehuch ausserhalb der Normalemis-
sion© = 0° wird ein MCDAD-Signal beobachtet, das mjt kon der Fermikante zudheren
Bindungsenergien dispergiert.

6.7 TMR-Schichtsysteme: MgO/Fe/GaAs(001)

Der Tunnelmagnetowiderstand (TMR) ist neben dem Riesenmagnetowiderstand (GMR) einer
der wichtigsten spinatdimgigen Transporteffekte. Der Versuch, diese®men besser zu ver-
stehen, fihrt ber die Untersuchung epitaktischer und wohlcharakterisierter Modellsysteme.
Ein solches Modellsystem ist Fe/MgO/Féy fdas unter gnstigen Bedingungen TMR-Werte

von ca. 1000 % vorhergesagt wurded). [Andererseits werden experimentell oft wesentlich
kleinere Werte gefunden.

Um einen Beitrag zur Kirung dieser Diskrepanz liefern zarknen, wurden spinaufgidte Pho-
toemissionsuntersuchungen an dem Fe/MgO-Schichtsystem duirbhg&fabei wurde schritt-
weise vorgegangen. In einem ersten Schritt wurdef@aehst 10 - 15 Monolagen dicke Fe(001)-
Filme auf der(4 x 6)-rekonstruierten GaAs(001) aufgewachsen. Die spinao$geh Spektren

(Abb. 11) stimmen weitgehend mitifneren ErgebnisseB][Uiberein und knnen qualitativ im
Rahmen von Interbandbergangen innerhalb der Bulk-Bandstruktur von Fe @rklwerden.
Aufgrund der gewhlten experimentellen Geometrie (normale Emission, l4&hteinfall, p-
polarisiertes Licht) werden sowold, und As Bandsymmetrien angeregt — die Trennung der
spektralen Beitige gelingt mit Hilfe der Spinpolarisation und durch Vergleich mit vollrela-
tivistischen Bandstrukturrechnungen, die mit Hilfe des o.ginkhner KKR-Programmpakets
errechnet wurden.

In einem zweiten Schritt wurde auf diese Fe(001)-Okehen epitaktisch MgO mit Schicht-
dicken im Monolagen- und Submonolagenbereich aufgewachsen. Dazu wurde metallisches Mg
verdampft und in einem Sauerstoff-Partialdruck ymg ~ 5 x 10~ mbar auf der Oberfiche
abgeschieden. Der Sauerstoff wurde durch eiigeDin unmittelbare &he der Probenober-
flache gebracht, um das Restvakuum in der UHV-Kamm@glithst niedrig zu halten. Die
LEED-Untersuchungen zeigen, dass das MgO im Monolagenbereich die Gitterstruktur des Fe
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Abbildung 11: Spinintegrierte (a) und spinaufgsie Photoemissionspektren (b) an einer sau-
beren Fe(001)-Obedthe als Funktion der Photonenenergie bie Strukturen A — D &nnen
mit InterbandUbergangen in der Volumenbandstruktur identifiziert werden.

annimmt, wie dies auch bereits aus STM-Untersuchungen bekannt ist.

In den spinaufgélsten Photoemissionsspektren (Abb. 12) treten mit der MgO-Bedeckung deut-
liche Anderungen auf. Es bildet sich eine dominante spektrale Struktur bei ca. 6 eV Bindungs-
energie aus (hier nicht gezeigt), die vermutlich mit den O 2pahdstn verkipft sind. Datiber
hinaus beobachtet man eine Bhuing des Sekurdelektronenuntergrunds, der durch Streuung
der Photoelektronen in der kristallin etwas schlechter geordneten MgO-Schicht entsteht. Durch
direkten Vergleich der partiellen Spinspektren sieht man, dass diksgtnAnderungen im
Minoritatsspinkanal unterhalb vdwv = 40 eV auftreten, @hrend dieAnderungen im Majo-
ritatsspinkanal in der &he vonE; erst unterhalb vohv = 30 eV deutlich werden. Esfit auf,

dass diese Bereiche zum Teil mit Baincken in den Endzughden verbunden sind. Dies deutet
darauf hin, dass durch die MgO-Adsorption OlieHien- und Halbraumzuéstide der Fe(001)-
Oberflache beeinflusst werden, die in diesen Photonenenergiebereichedrlegnes spektrales
Gewicht haben. Diese Hypothese wird z.Zt. noch weitsgrpiift.

6.8 Halbmetallische Ferromagneten

Halbmetallische Ferromagnete zeichnen sich durch eine besondere Eigenheit der elektronischen
Struktur aus: die Minorétsspinzugtnde weisen eine volshdige oder partielle licke im Be-

reich der Fermienergi&; auf. Dadurch erélt man eine hohe Spinpolarisatiéh Ein hoher

Wert P(Es) ist hochinteressantif Anwendungen als Elektrodenmaterial in der Spinelektronik,

z.B. in magnetischen Tunnelkontakten oder in Ferromagnet/Halbleiter-Heterostrukturen. Die-
se Anwendungen setzten allerdings ein umfassendesvierss der elektronischen Strukturen
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Abbildung 12: (a) Minoriéts- und (b) Majoriétsspin Photoemissionsspektren des Systems 1 ML
MgO/Fe(001) bei verschiedenen Photoenenenergier=60,40,35, and18 eV), des Systems
1.5 ML MgO/Fe bei i = 22 eV (beide rot), und des sauberen 15 ML Fe Films (blau). Die
Spektren wurden auf die Maxima der entsprechenden Fe-Spektren normiert.
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Abbildung 13: (a) Spinaufgéste Photoemissionsspektren (spin Ap:spin down:v ; spininte-
grierte Intensiéit: o) eines Fg0O4(100) Films aufgenommen bei einer Photonenenergie vea h
58eV in Normalemission, (b) der Bereich um die Fermienergigud (c) die Photoelektronen-
Spinpolarisation als Funktion der Bindungsenergie im Systes®f&00)/MgO(100).

im Volumen und an den Grenafthen voraus. Gerade letzterer Aspekt ist von entscheidender
Bedeutung, da sich an der Greidzihe elektronische Zustde ausbildendanen, die in der
Bandlicke liegen und diese schliessemken [L0].

Ein besondere Materialklasse stellen in diesem Zusammenhang ferromagnetische Oxide, z.B.
CrO, oder FgO,4 dar. An solchen Systemen wurden erfolgreich spinadfgelPhotoemissions-
untersuchungen in Zusammenarbeit mit den Arbeitgruppé@mtié@rodt (Aachen) undiRliger
(Konstanz) durchgéhrt (No. FKZ 05KS1PAA/7). Die Ergebnisse werden dinsfich in den
Abschlussberichten dieser Arbeitsgruppen beschrieben. Ein exemplarisches Beispiel ist in Abb.
3 dargestellt und zeigt die Resultate an einem epitaktischgd,fF£00) Film, insbesondere den
Verlauf der Photoelektronen-Spinpolarisation mit der Bindungsenergie. Die Spinpolarisation an
der Fermienergie betgt maximalP ~ —55%.

Mit dem Wechsel des Projektleiters an das Forschungszentilich dm Juni 2003 ergab sich

auch die Mdglichkeit, dortige Themen in das Projekt zu integrieren. Dies betrifft insbesonde-

re Untersuchungen aHeusler-Legierungemnind ferromagnetischen HalbleiterrBeides sind
Materialklassen mit einem hohen Anwendungspotential in der Spinelektronik. Heusler-Legier-
ungen stellen eine besondere Form der halbmetallischen Ferromagneten dar, wobei sich das
Interesse inidlich besonders auf die Voll-Heusler-Legierungen konzentriert. In diesem Zusam-
menhang werden dort Schichten ausCiAl, Co(Fe,Cr)Al, bzw. CaCrSi per Magnetronsput-

tern hergestellt. Parallel dazu wurde am IFW Dresden eine Initiative gestartet, im dortigen Kri-
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stallzuchtlabor Einkristalle dieser Verbindungen herzustellen. Letzteres erweist sich allerdings
als komplexes Vorhaben, daéwend des Alkhlens der Kristallrohlinge Entmischungsvarge

und Phasenseparationen einsetzten, die verhindern, dass siéhn giengeviinschtd_1,-Phase
ausbildet. Die bisherigen XMCD-Resultate an den polykristallinen Schichtsystemen zeigen
uberwiegend noch magnetische Momente, die unterhalb der aus der Slater-Pauling-Kurve er-
warteten Werte liegen. Dies deutet darauf hin, dass sich die Schichten z.T. noch iBZiner
Kristallstruktur befinden, die dem as-grown Zustand entsprichtUbergang in dig1>-Phase

ist vermutlich durch eine geeigneteatnebehandlung zu erreichen, an der geg@etizznoch
gearbeitet wird.

Magnetische Halbleiter sind ein anderer Weg, um halbleitenden Ferromagnet/Nichtmagnet-
Heterostrukturen zu realisieren. Hiebaohte man vor allen Dingen Halbleiter mit einer lang-
reichweitigen ferromagnetischen Ordnung weit oberhalb der Raumtemperatur einsetzen. Die
Arbeiten im IFF konzentrieren sich gegeasig auf Mn- und Fe-dotiertes Ge bzw. Si. Dabei
konnte bisher bei (Mn, Fe)-Konzentrationen zwischen 5% und 8% in Gictdish ein ferro-
magnetisches Signal bei Raumtemperatur gefunden werden. Gagignfimden gerade XM-

CD und EXAFS-Untersuchungen statt, um den Magnetismus der chemischen Komponenten,
sowie die chemische Nahordnung um die Mn- bzw. Fe-Atome audreikl In diesem Zusam-
menhang ist es sehr wichtig, die Bildung ferromagnetischer Ausscheidungen ausschliessen zu
konnen. Diese &nnen ein ferromagnetisches Signal &ogchen, dass nicht @chlich mit dem
Halbleiter verkmipft ist.

6.9 Magnetische Nanostrukturen: Geiillte Kohlenstoff-Nanordhren

Im Bereich des Magnetismus sind heute insbesondere Systeme mit reduzierten Dimensionen,
z.B. magnetische Quanterdite und Quantenpunkte, von grossem Interesse. Weit verbreitet
ist die Paparation solcher Strukturen auf Obacthen [L1]. Dariiber hinaus gibt es eine Reihe

von Verfahren zur Herstellung von Quantegidien in anderen Umgebungen. Am IFW Dresden
wurde mit der Arbeitsgruppe des Projektleiters im Rahmen eines Forschergruppenprojekts eine
CVD-Methode zur Herstellung von magnetischigién Kohlenstoff-Nandshren entwickelt

[12]. Wahrend der Pyrolyse wird ein Metallorganikum (Ferrocen, Cobaltocen, oder Nickelocen)
bei hohen Temperaturen:(1000°C) im Reaktor zersetzt und dabei vielwandige Kohlenstoff-
Nanobhren gebildet. Das Metall wird im Zentrum der Natlore als drahtirmige Struktur
eingebaut. Diese [@hte weisen Durchmesser von 10 - 20 nm auf uirshien lAngen von meh-
rerenum erreichen. Sie sind bei Raumtemperatur ferromagnetisghDurch eine geeignete
Vorbehandlung der Substrate gelingt es, diesélldeh Nanodhren mitiberwiegend senk-
rechter Orientierung zu wachsen. Dies ist eine wesentliche Voraussetauagskagelkftige
magnetische Messungen.

An solchen Proben wurden erste Messungen nidihtBenabsorption- (XAS) und dRtgen-
emissionspektroskopie (SXE) durchgeft. Die voraufigen Ergebnisse zeigen, dass das Ab-
sorptionssignal des Ferromagneten gut detektierbar ist. Ein Vergleich der magnetischen Dichro-
ismus (XMCD) Daten if verschiedene experimentelle Geometrien liefert starke Unterschie-
de. Insbesondere bei senkrechtem Lichteinfall und senkrechtem Magnetfeld (polare Geome-
trie) wird das XMCD-Signal sehr klein, obwohl die leichte Magnetisierungsachse entlang der
Rohrenachse liegt. Deshalb gibt es bisher noch keine zAassden Resultat zu Spin- und Bahn-
momenten in diesen Quanteatiten. Dies deutet darauf hin, dass di&hRen am oberen Ende

mit einer graphitischen Schicht abgeschlossen werden, die metallische paramagnetische Nano-
partikel entfalt. Tat@chlich findet man in SEM-Untersuchungen Hinweise auf solche graphiti-
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sche Verunreinigungen. Hier sind noch weitere Untersuchungen notwendig.

7 \Voraussichtlicher Nutzen

Das Vorhaben war priér auf die Entwicklung der Methodik und den Aufbau des spinpola-
risierten Photoelektronenspektrometers ausgerichtet. Die bislang bearbeiteten Fragestellungen
besclaftigten sich mit grundlegenden Problemen der elektronischen Struktur in neuen Materi-
alklasseniir die Spinelektronik und den Nanomagnetismus. In beiden Bereichen werden wird
eine Detailkenntnis der elektronischen Strukturen immer wichtiger, um ein konsequentes “Spin-
Engineering* in Bauelementen und an Greaeflen zu erraglichen.

Die bisherigen Ergebnisse wurden in internationalen Zeitschriften publiziert und auf internatio-
nalen Konferenzen psentiert, und damit einer breit@ffentlichkeit zuginglich gemacht.

8 Fortschritte an anderen Stellen

Inzwischen wurde ein weiteres spindisiéndes Spektrometer bei BESSY in Betrieb genom-
men (O. Rader, W. Gudat). DOaver hinaus wurde eidhnliches Géit vom MPI f. Mikrostruk-
turphysik in Halle (W. Kuch, J. Kirschner) aufgebaut. Weitere Anlagen dieses Typs sind auch
bei ELETTRA in Betrieb gegangen (G. Rossi), wo insbesondere ein besserer Zugang zu nied-
rigen Photonenenergien im VUV-Bereich existiert. Digssit eine Vielzahl von interessanten
Resultaten zu magnetischen Systemigrdie Zukunft erwarten.
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