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1 Einleitung

Diinne Oxidschichten stehen seit einigen Jahren im Fokus der Forschung, da sie vielféltige
physikalische Eigenschaften aufweisen [1,2]. Besonders Ferrite mit ihren hohen CURIE-
Temperaturen und signifikanten magnetischen Sattigungsmomenten sind potentielle Kan-
didaten fiir zahlreiche Anwendungen in den Bereichen Spintronik [3-5] und Spinkaloritro-
nik [6]. Spintronik bezeichnet den Bereich der spinbasierten Elektronik. Spinkaloritronik
kombiniert Thermoelektrizitét, also Elektronentransport durch Wéarme, mit der Spintro-
nik. Aber auch im Bereich der Elektrokatalyse [7,8] spielen Ferrite als Superkondensa-
toren [9] und als Anodenmaterial mit hoher Kapazitdt in Lithium-Ionen Batterien eine
entscheidende Rolle [10,/11]. Letztere finden sich nicht zuletzt bei aktuellen Themen, wie
Elektromobilitét und Energiespeicherung wieder [12,/13].

In der Spintronik sind hoch spinpolarisierte Elektronenstréme das Ziel fiir spinbasierte
Bauelemente. Vor allem Ferrite mit der inversen Spinell-Struktur, wie Nickel- oder Co-
baltferrit, sind als Spinfilter geeignet [14-17]. Da die Tunnelstromdichte exponentiell mit
der Dicke der Barriere abnimmt, werden ultradiinne Schichten benétigt um eine nicht
verschwindende Stromdichte zu erhalten.

Das Konzept hinter Spinfiltern besteht darin, dass sich die Energieniveaus von Spin-up-
und Spin-down-Zustdnden in dem Leitungsband eines magnetischen Isolators aufspal-
ten. Daraus resultieren unterschiedliche Tunnelbarrieren fiir Spin-up- und Spin-down-
Elektronen [18]. Der Spinstrom ldsst sich somit polarisieren. Fiir Nickelferrit wurden
Spinfiltereffizienzen von bis zu 22% bei einer Temperatur von 4K gemessen [19]. Da
die Effizienz mit steigender Temperatur abnimmt, liel sich ab 140 K kein Spinfiltereffekt
mehr feststellen. Bereits kleine stéchiometrische Abweichungen kénnen zu direktem und
nicht Spin gefiltertem Tunneln fiithren. Neben der chemischen Zusammensetzung ist auch
die Kenntnis iiber die Transporteigenschaften der Spinfiltermaterialien fiir Anwendungen
bei Raumtemperatur von entscheidender Bedeutung. Dafiir werden in dieser Arbeit die
elektronischen Eigenschaften von verschiedenen Nickelferriten und von Magnetit tempe-
raturabhéngig untersucht.

Zunéchst werden in Kapitel [2| die theoretischen Grundlagen, welche fiir das Verstandnis
der Arbeit notwendig sind, erldutert. Eine Beschreibung der drei verwendeten Materialien
Magnetit, Nickelferrit und Magnesiumoxid folgt in Kapitel [3 Anschlieend wird in Ab-
schnitt 4 das Messverfahren und der verwendete Messplatz vorgestellt. Danach werden in
Kapitel [5] die Messergebnisse prasentiert und ausgewertet, um sie schliefilich in Abschnitt
0] kritisch zu diskutieren. Zum Abschluss der Bachelorarbeit wird in Kapitel [7] eine kurze
Zusammenfassung der Arbeit gegeben.






2 Theoretische Grundlagen

In diesem Kapitel werden die theoretischen Grundlagen, auf welchen die Untersuchungen
in dieser Arbeit beruhen, erlautert. Zunéchst werden die elektrische Leitfdhigkeit und
das Béndermodell erklart. Daraufhin wird die Beweglichkeit von Ladungstrigern genauer
beschrieben. Zuletzt wird der HALL-Effekt samt auftretender Storeffekte dargelegt.

2.1 Elektronischer Transport

In Metallen findet der elektronische Transport ausschliellich durch freie Elektronen statt.
Eine Temperaturabhéngigkeit ergibt sich nur aus der Elektronenbeweglichkeit, die von
Gitterschwingungen beeinflusst wird. Fiir Halbleiter stellt sich der Zusammenhang kom-
plexer dar. Neben Elektronen besitzen Halbleiter auch noch Loécher als Ladungstrager.
AuBlerdem ist die Dichte der Ladungstrager variabel und temperaturabhéngig. Die Art der
vorherrschenden Ladungstriger und ihre Dichte definieren die wesentlichen Eigenschaften
von Halbleitern und ihre Bestimmung ist von besonderer Bedeutung. Um Kenntnis dieser
Groflen zu erlangen, ist eine Untersuchung der Leitfdhigkeit nicht ausreichend. Zusétzlich
ist eine HALL-Messung notwendig, welche den Einfluss eines Magnetfeldes auf die Locher
und Elektronen beriicksichtigt.

2.1.1 Elektrische Leitfahigkeit

Die elektrische Leitfahigkeit ist ein Mafl dafiir, wie gut der Elektronenfluss in einem Ma-
terial stattfinden kann. Zu den guten Leitern gehéren Metalle. Sie bilden aus den Atom-
riimpfen mit gebundenen Elektronen ein Ionengitter. Ein weiterer Teil an Atomelektronen
ist frei beweglich und bildet zwischen den Gitteratomen ein sogenanntes freies Elektronen-
gas. Diese freien Elektronen sind die Ursache dafiir, dass in Metallen Ladungstransport
stattfinden kann. Ohne &duflere Kraft ist die Bewegung der Elektronen wie bei Gasteilchen
ungeordnet. In einem elektrischen Feld jedoch werden die Elektronen in entgegengesetz-
ter Feldrichtung beschleunigt und gewinnen an Energie. Als ein Maf fiir die gerichtete
Bewegung von Elektronen dient die Stromdichte

j: qneVgy. (2.1)

Dabei ist ¢ die Ladung der Ladungstréager. Fiir Elektronen gilt ¢ = —e, mit der Elementar-
ladung e. Mit n, wird die Elektronendichte bezeichnet und vy, ist die Driftgeschwindigkeit,
welche fiir alle Ladungstréager als gleich angenommen wird. Unter Einbeziehung des phé-
nomenologischen Zusammenhangs zwischen dem elektrischen Feld E , der Leitfahigkeit o
und der Stromdichte

j=0k, (2.2)



Theoretische Grundlagen

folgt die Beziehung
| Uar|

Var

0= qne

. (2.3)
E

Wird die Beweglichkeit, auch Mobilitdat genannt, p, = ‘d”

eingefiihrt, vereinfacht sich

E
Gleichung [2.3] zu
T = qNefly. (2.4)

Jedoch stoflen die bewegten Elektronen in einem Kristallgitter auch mit den Atomriimpfen
und geben Energie an das Ionengitter ab. Dieser Prozess der Energicabgabe wird durch
das DRUDE-Modell beschrieben und kann als Reibungseffekt der Elektronen bezeichnet
werden. Unter Beriicksichtigung dieser Kréfte ergibt sich fiir die freien Elektronen die
klassische Bewegungsgleichung
2 . N

m% = md;];lr =qF — m:dr (2.5)
mit der Elektronenmasse m und der Stofizeit 7, also jene Zeit die im Mittel zwischen zwei
StoBen vergeht. Werden neben den Ionenriimpfen noch weitere Stofiquellen wie Defekte
oder Phononen beriicksichtigt, berechnet sich die Stofizeit 7 gemifl der MATTHIESEN-
SCHEN Regel

=Y 26)

i

aus den Streuzeiten 7; der einzelnen Stofiprozesse.
Im stationiren Fall 16st sich Gleichung [2.5] unter Beriicksichtigung von Gleichung [2.4] zu

et

g =

- (2.7)

2.1.2 Ladungstrager und Bandstruktur

Im vorherigen Abschnitt wurde der Ladungstransport unter klassischen Gesichtspunkten
betrachtet. Nun soll beriicksichtigt werden, dass die Elektronen in Kristallstrukturen das
periodische Potential der Rumpfionen erfahren. Auflerdem kénnen die Elektronen ent-
sprechend quantenmechanischer Uberlegungen nicht beliebige Energien annehmen. Statt-
dessen ergibt sich, wie in Abbildung zu sehen, eine Bandstruktur. Die Energie eines
Elektrons im Band n ist gegeben durch En(/g) und abhéngig von dem Wellenvektor k. Jeder
elektronische Zustand kann mit bis zu zwei Elektronen besetzt sein, wobei die Elektronen
allerdings entgegengesetzte Spins aufweisen miissen. Somit konnen die Energiebénder voll-
standig oder auch nur teilweise besetzt sein. Im Gegensatz zu Isolatoren und Halbleitern
ist das Leitungsband von Metallen bei einer Temperatur von 7' = 0 K nicht unbesetzt,
sondern teilweise mit Elektronen gefiillt. Die FERMI-Energie Er bezeichnet dabei die
hochste Energie, die ein Elektron in dem System besitzen kann. Isolatoren und Halbleiter
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Abbildung 2.1: Bandstruktur von Kristallen einatomiger Basis. Links sind jeweils die
Energiedispersionskurven dargestellt. Besetzte Zustdnde sind durch eine dickere Linie her-
vorgehoben. Rechts sind die Energiebédnder symbolisch als Késten dargestellt. In (a) ist
das Leitungsband halb gefiillt. Dieses ist typisch fiir Metalle. In (b) ist das Leitungsband
unbesetzt. Dieses ist bei Isolatoren und Halbleitern der Fall. Entnommen aus [20].

unterscheiden sich bei ihrer Bandstruktur nur hinsichtlich der Bandliicke zwischen dem
obersten besetzten und dem untersten unbesetzten Energiezustand. In Halbleitern ist die
Energiedifferenz klein genug um durch thermische Anregung iiberwunden zu werden und
Elektronen kénnen aus dem Valenzband in das Leitungsband angehoben werden.

Unter quantenmechanischen Gesichtspunkten lassen sich Elektronen als Wellenpakete be-
schreiben. Die Gruppengeschwindigkeit entspricht dann der Geschwindigkeit, die dem
Elektron zugeordnet wird und sich als

-

10FE
. 10B.(R)

ho ok

(2.8)

ausdriicken lasst. Die Geschwindigkeit der Elektronen ist also direkt von dem Wellenvektor
abhéngig. Wird die klassische Bewegungsgleichung (vgl. Gl in das semiklassische
Modell iiberfiihrt, ergibt sich

d - - Rk
—hk=qF — =, 2.9
dt q T, ( )
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Dabei kann 7k als Analogon zum klassischen Impuls aufgefasst werden, wodurch sich im
stationédren Fall der mittlere Impulsiibertrag

Ak = qET, (2.10)

in einem #uBeren elektrischen Feld E ableiten lsst. Analog zu der klassischen Beziehung
F =m-%, kann hAK als Av, - m; aufgefasst werden. Dazu wurde die effektive Masse m;
eingefiihrt, welche die Wechselwirkungen zwischen Elektronen und Atomriimpfen in die
Bewegungsgleichung mit einbezieht. Die reziproke effektive Masse

1 1 (0E.(k)
W—§<———> (2.11)

: o2k

ist durch die Kriimmung der Energiefliche bestimmt. Fiir eine isotrope Energiedispersion
lasst sich damit Gleichung zu

Av, =T (2.12)
me

umstellen. Hierbei bezeichnet Av, die mittlere Geschwindigkeit. Die elektrische Leitfihig-
keit eines Festkorpers ist jedoch durch die Stromdichte

j = —en.AT (2.13)

gegeben. Durch die Gleichungen [2.12| und [2.13| wird deutlich, dass voll besetzte Béander
auch bei einem dufleren elektrischen Feld keinen Beitrag zur Stromdichte und der elektri-
schen Leitfahigkeit leisten. Denn bei einer symmetrischen Dispersion existiert zu jedem

- = -

E(k) ein E(—k) und damit gibt es zu jedem Elektron mit der Geschwindigkeit (k) eines
mit der Geschwindigkeit #(—k) = —#(k). Somit ergibt sich eine mittlere Geschwindigkeit
von At = 0. Durch ein duBeres elektrisches Feld erfihrt zwar jedes Elektron einen zuséitz-
lichen Quasiimpuls, aber die Besetzung des voll besetzten Bandes kann sich dadurch nicht
andern. In nur teilweise besetzten Bandern gilt das nicht. Es liegen unbesetzte Energiezu-
stdnde vor und durch die Auszeichnung des Feldes ist die Verteilung der Energiezusténde
nicht mehr inversionssymmetrisch. Die mittlere Geschwindigkeit nimmt einen Wert ver-
schieden von Null an und es resultiert eine nicht verschwindende Stromdichte [20]. Wie
schon erwahnt, konnen durch thermische Anregung Elektronen aus dem Valenzband in das
Leitungsband angehoben werden. Dadurch entsteht ein teilweise besetztes Leitungsband,
welches zur elektrischen Leitfihigkeit beitrigt. Zusétzlich ist auch das Valenzband jetzt
nur noch teilweise besetzt, weil die angeregten Elektronen unbesetzte Zustdnde zuriick
lassen. Da im Valenzband sehr viele Elektronen vorhanden sind, wird die Beschreibung
deutlich komplexer als fiir die wenigen Ladungstrager im Leitungsband. Fiir eine leichtere
Beschreibung wird eine zusétzliche Art an Ladungstragern eingefiihrt. Es werden die frei
gewordenen Energiezustinde betrachtet und als Locher oder Defektelektronen bezeichnet.
Sie weisen die entgegengesetzte Ladung +e und die negative effektive Masse m; = —m}
auf. Die Elektronen befinden sich im Wesentlichen nahe der Leitungsbandkante und die

Locher nahe der Valenzbandkante. Deshalb ist es ausreichend die Dispersion E, (k) um
das Valenzbandmaximum £, und das Leitungsbandminimum FE, parabolisch durch

(2.14)
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und

(2.15)

zu ndhern. Da Locher und Elektronen zum Ladungstransport beitragen, kann die Leitfa-
higkeit iiber

o = enfie + epiy, (2.16)

ausgedriickt werden. Dabei ist e die Elementarladung und . bzw. u;, sind die Beweglich-
keiten der negativen und positiven Ladungstréiger, welche spéater noch genauer beschrie-
ben werden. Zur Beschreibung der Dichte von den Elektronen im Leitungsband dient die
Funktion n. Das Aquivalent fiir die Locher im Valenzband wird mit p bezeichnet. Da die
Elektronen thermisch angeregt werden, ist die Ladungstragerdichte stark temperaturab-
héngig und setzt sich aus der Zustandsdichte und der Besetzungswahrscheinlichkeit der
Zustdande zusammen. Die Ladungstrigerdichte lasst sich als

m*kBT 2/3 EL — EF EL - EF
T o M Sl ) el 2.1
o) =2 () e (=) < e (<P (2.17)
und als
(T) =2 mykpT o ex _Er=Ev _ ex _Er—Ev (2.18)
PET=2\ Torm2 P kT )~ Petr &P ksT ‘

ausdriicken. Hierbei werden n.ss und p.ss auch als effektive Ladungstriagerdichten bezeich-
net. Obwohl beide eine Temperaturabhédngigkeit besitzen, kann diese im Vergleich zu dem
exponentiellen Temperaturbeitrag vernachléssigt werden. Mit Er wird das FERMI-Niveau
bezeichnet, welches fiir Metalle der FERMI-Energie entspricht. Um einen Ausdruck unab-
héngig von dem FERMI-Niveau zu erhalten, kann das Produkt der Ladungstréigerdichten

E
n(T)p(T) = nefspess exp| —7—m (2.19)

kgT
gebildet werden. Bei einer festen Temperatur ist das Produkt vollstdndig durch die Mas-
sen der Ladungstrédger und durch die Bandliicke £, = E; — Ey charakterisiert. Fiir

intrinsische, also defektfreie Halbleiter sind die Ladungstragerdichten n und p gleich. Die
Gleichung vereinfacht sich zu

)=o) = imren( -5 ) (2.20)

Kleinste Verunreinigungen verschieben das FERMI-Niveau und die Ladungstréger lassen
sich in Majoritdats- und Minoritatsladungstriger aufteilen. Liegt das FERMI-Niveau nahe
der Leitungsbandkante wird der Halbleiter als n-leitend bezeichnet. Liegt es nahe der
Valenzbandkante wird er als p-leitend bezeichnet. Die Minoritétsladungstriager konnen
jeweils fiir die Transporteigenschaften und den HALL-Effekt ausgeschlossen werden.
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logn, ~ —E;/2kgT

log n, ~ —E,/2kgT

n.=np
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Abbildung 2.2: Beispielhafte Ladungstrigerdichte n. im Leitungsband in Abhéngigkeit
von der inversen Temperatur (oben) und die zugehorige Lage des FERMI-Niveaus (unten)
fiir einen n-dotierten Halbleiter. Im Bereich I liegt Storstellenkompensation vor. Bereich
IT zeichnet sich durch reine Storstellenleitung aus. Im Bereich III ist die Temperatur hoch
genug, dass alle Storstellen ionisiert sind. Die Ladungstrigerdichte bleibt konstant, bis im
Bereich IV der dotierte Halbleiter Eigenleitung aufweist. Die Ladungstriger werden aus
dem Valenzband direkt in das Leitungsband angeregt. Entnommen aus [21] und bearbei-
tet.

In Abbildung ist die resultierende Ladungstrigerdichte im Leitungsband n. eines n-
dotierten Halbleiters in Abhéngigkeit von der inversen Temperatur skizziert. Durch Glei-
chung erhédlt man aus der Ladungstrigerdichte direkt die Lage des FERMI-Niveaus,
welches ebenfalls in der Abbildung dargestellt ist.

Bei sehr tiefen Temperaturen sind kaum Ladungstriger angeregt und das FERMI-Niveau
entspricht dem Donator-Niveau Ep. In diesem Bereich werden alle von den Donatoren
abgegebenen Elektronen von den Akzeptorzustdnden aufgenommen. Deshalb wird dieser
Temperaturbereich als Kompensationsbereich bezeichnet. Die Ladungstréagerdichte

Ey
n(T) x exp( kBT)’ (2.21)
ist abhéngig von der Aktivierungsenergie F; und der Temperatur 7. Mit zunehmender
Temperatur konnen auch Ladungstrager in das Leitungsband angeregt werden und das
FERMI-Niveau néhert sich der Leitungsbandkante an. Gleichzeitig nimmt die Ladungstra-
gerdichte exponentiell zu. Steigt die Temperatur weiter, iberschreitet die Elektronendichte
die Akzeptordichte. Das FERMI-Niveau liegt in etwa energetisch mittig zwischen Leitungs-
bandunterkante und Donatorniveau. Die Donatoren agieren als Elektronenquelle. Da in




2.1 Elektronischer Transport

diesem Bereich noch nicht alle Donatoren ionisiert sind, wird er als Storstellenreserve
bezeichnet. Entsprechend zu Gleichung lasst sich in diesem Bereich die Ladungstré-
gerdichte durch

E
n(T) = \/nepngexp| ———= ), (2.22)
2kpT

mit der Dichte an Defekten n, ausdriicken.

Bei einer mittleren Temperatur sind alle Donatoren ionisiert und die Ladungstriagerdichte
bleibt fiir einen groflen Temperaturbereich konstant auf dem Level der Donatorendichte
np. Deshalb wird der Bereich auch als Storstellenerschopfung betitelt. Das FERMI-
Niveau ndhert sich mit zunehmender Temperatur der Mitte zwischen Leitungsband und
Valenzband an.

Erst wenn die Temperatur hoch genug ist, um Ladungstriager aus dem Valenzband direkt
in das Leitungsband anzuheben, steigt die Ladungstragerdichte im Valenzband wieder.
Da sich in diesem Bereich der dotierte Halbleiter wie ein intrinsischer Halbleiter verhélt,
wird der Temperaturbereich als intrinsischer Bereich oder als Eigenleitung bezeichnet.
Generell unterscheidet man verschiedene Arten von Halbleitern. Ein Unterscheidungs-
merkmal kann sein, ob der Halbleiter fremd dotiert ist oder Eigendotierungen aufweist.
Letzteres ist bei oxidischen Halbleitern der Fall. Sie weisen ein Kationen- und ein Sauerstoff-
Untergitter auf. Herstellungsbedingt konnen die Untergitter Vakanzen aufweisen. Dabei
wird unterschieden, ob sich die im Untergitter fehlenden Ionen auf der Kristalloberfliche
oder auf Zwischengitterplitzen befinden. Der erste Fall wird als SCHOTTKY-Defekt be-
zeichnet, der zweite Fall als FRENKEL-Defekt. Wenn Sauerstoffionen aus diesen Griinden
fehlen, verbleiben jedoch Elektronen im Kristall. Sind diese nur leicht an den Fehlstellen
gebunden, konnen die Elektronen thermisch in das Leitungsband angeregt werden und
der Oxidkristall wird n-leitend. Im Gegensatz dazu werden bei dem Einbau von nicht
vollsténdig oxidierten Metallatomen in das Oxidgitter Elektronen aus dem Valenzband
benotigt. Dadurch entstehen Locher und der Kristall wird p-leitend.

2.1.3 Beweglichkeit

Wie bereits im vorherigen Abschnitt erwahnt, ist neben der Ladungstrigerdichte auch
ihre Beweglichkeit, oder auch Mobilitét,
er

o = (2.23)

my

fiir die Leitfahigkeit von Materialien von entscheidender Bedeutung. Neben der effektiven
Masse my bestimmt vor allem die Stofizeit T die Beweglichkeit. Fiir Metalle tragen nur
Elektronen an der FERMI-Kante zum Ladungstransport bei. In Halbleitern gibt es mit
den Lochern eine zusétzliche Sorte an Ladungstragern und die Gesamtbeweglichkeit

_ DML — N

Dith, + Nl

berechnet sich aus den Beweglichkeiten der einzelnen Ladungstriger [22]. Elektronen
in Halbleitern stolen im Wesentlichen an Defekten und Phononen. Elektron-Elektron-
Streuung und weitere Streuprozesse sind in diesem Zusammenhang vernachléssigbar. Da

(2.24)
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die Phononendichte stark temperaturabhéngig ist, hdangt auch die Phononenstreuung von
der Temperatur ab. Fiir die Streuung an Defekten ist die Temperatur weniger entschei-
dend. In Abbildung[2.3]ist schematisch diese Abhéngigkeit der Beweglichkeit in Halbleitern
von der Temperatur skizziert.

A

log p
l
-

durch
Phononen

durch /

\ jonisierte

Storstellen

log T

Abbildung 2.3: Schematischer Zusammenhang zwischen der Beweglichkeit der Ladungs-
trager und der Temperatur in Halbleitern. Streuung an Storstellen und Streuung an Pho-
nonen konkurrieren. Gezeichnet nach [22].

Die Stofizeiten fiir positive und negative Ladungstrager verhalten sich dhnlich zueinan-
der. Dieses ist naheliegend, da die Streuung von Lochern letztendlich auf die Streuung
von Elektronen zuriickzufiihren ist. Es wird deutlich, dass bei hoheren Temperaturen die
Bedeutung der Storstellenstreuung abnimmt. Allgemein gilt der Zusammenhang

o T (2.25)

Anhand des Vorzeichens von dem Parameter a ldsst sich interpretieren, welcher der beiden
Streuprozesse iiberwiegt. Wird nur eine Sorte von Ladungstriagern, die Majoritédtsladungs-
triger, berticksichtigt, folgt aus Gleichung der Zusammenhang

o 1
= —

- 2.26
qn  pqn (2.26)

zwischen Mobilitat p, Ladungstragerdichte n und Leitfihigkeit o, bzw. dem spezifischen
Widerstand p.

2.1.4 Hall-Effekt

Befindet sich ein stromdurchflossener Leiter in einem magnetischen Feld, kann es zu La-
dungstriagerverschiebungen und somit zu einer zusétzlichen elektrischen Spannung kom-
men. Die Voraussetzung dafiir ist, dass das Magnetfeld nicht parallel zur Stromrichtung
ausgerichtet ist. Es muss also eine senkrechte Komponente aufweisen. In diesem Kapitel
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2.1 Elektronischer Transport

wird mit I bzw. I, die Stromstéarke geméf} der technischen Stromrichtung bezeichnet. Nega-
tive Ladungstrager bewegen sich in die entgegengesetzte Richtung. Auf bewegte Ladungen
in Magnetfeldern mit der Feldstirke B wirkt die Lorentzkraft

Fy, = qi x B. (2.27)

Sind Stromfluss und Magnetfeld wie in Abbildung [2.4] genau senkrecht zueinander, ver-
einfacht sich Gleichung zu der skalaren Form

Fr, = qu,B.. (2.28)

Dabei ist v, die Geschwindigkeit der Elektronen in x-Richtung und B, das anliegende
Magnetfeld in z-Richtung.

Abbildung 2.4: Senkrecht zu einem Stromfluss I, durch einen elektrischen Leiter der
Dicke d und der Breite b wirkt ein Magnetfeld B,. Dadurch wirkt auf die Elektronen
eine Lorentzkraft ﬁL, welche sie in y-Richtung ablenkt. Die Ladungstragerverschiebung
sorgt fiir die Entstehung eines elektrischen Gegenfeldes Fo. Im Kraftegleichgewicht liegt
zwischen den Enden des Leiters, senkrecht zur Strom- und Magnetfeldrichtung eine HALL-

Spannung Uy an.

Durch die so verschobenen Elektronen wird der Leiter an der vorderen Seite negativ und
an der hinteren Seite positiv geladen. In y-Richtung bildet sich also ein elektrisches Feld
E, aus und die Kraft

Fu=qE, (2.29)
wirkt der Lorentzkraft entgegen, sodass sich ein Gleichgewicht der Kréfte
quBz = qu (230)

einstellt. Unter Einbeziehung des Zusammenhangs £, = U,/b ergibt sich die HALL-
Spannung

UH = Uszb (231)

Dabei ist b die Breite des Leiters in y-Richtung. Wird nur der Stromfluss in x-Richtung
betrachtet, ist ¥y = v, und aus Gleichung[2.1]folgt fiir die Geschwindigkeit der Elektronen

_Js Lo

= 2.32
ng nqbd (2:32)

Vg
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Theoretische Grundlagen

mit der Stromstarke

und der Dicke d des Materials. Der Faktor 1/(ng) wird auch als HALL-Koeffizient Agy
bezeichnet. Aus der Kombination von Gleichungen und resultiert fiir die HALL-
Spannung der bekannte Ausdruck

_ LB.

U .
i nqd

(2.34)

Wird anstelle des Verhéltnisses von der Spannung zum Strom der HALL-Widerstand

U
Ry = -2 (2.35)
I
verwendet, folgt fiir die Ladungstriagerdichte
B,
= . 2.36

Der HALL-Effekt kann somit unter anderem zur Bestimmung der Ladungstragerdichte
eines Materials benutzt werden. Dazu muss nur die anliegende Magnetfeldstirke, die
Stromstérke, und die Dicke des Materials bekannt sein. Durch Messung der resultierenden
HALL-Spannung lésst sich mit Gleichung die Ladungstréigerdichte berechnen. Aufer-
dem ist anhand des Vorzeichens der HALL-Spannung ersichtlich, ob es sich um positive
oder negative Ladungstrager handelt.

2.1.5 Ettingshausen-Effekt

Zusammen mit dem HALL-Effekt tritt der ETTINSGHAUSEN-Effekt auf. Dieser beschreibt
eine transversal auftretende Temperaturdifferenz AT in einem stromdurchflossenden Lei-
ter, also einen Temperaturgradienten der parallel zur Lorentzkraft steht. Entsprechend
des Koordinatensystems in Abbildung ist die Temperaturdifferenz in y-Richtung

AT, = Py B. j, (2.37)

proportional zur magnetischen Flussdichte B, in z-Richtung und der Stromdichte j, in
x-Richtung. Der materialspezifische ETTINGSHAUSEN-Koeffizient wird mit P bezeichnet.
Zu dem Temperaturunterschied kommt es, da die freien Elektronen von der Lorentzkraft
zu einer Seite des Leiters gelenkt werden. Die erhohte Elektronendichte sorgt aufgrund
eines hoheren Widerstandes fiir Warmeentwicklung. Bei Materialien mit einer geringen
thermischen Leitfahigkeit kann sich die entstandene Wéarme nur langsam in der Probe
verteilen. Diese Materialien haben einen hohen ETTINGSHAUSEN-Koeffizienten und der
Effekt wirkt sich deutlich aus. In besseren thermischen Leitern hingegen verteilt sich die
Wiirme schnell gleichméfig und der Effekt wirkt sich nur schwach aus.
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2.1 Elektronischer Transport

2.1.6 Nernst-Effekt

Wirkt auf einen Wéarmestrom in einem Leiter ein magnetisches Feld, bewirkt der senkrecht
zu dem Temperaturgradienten stehende Anteil des Magnetfeldes eine Ladungstrigerver-
schiebung und damit einen elektrischen Strom orthogonal zu dem Wéarmestrom und dem
magnetischen Feld. Dieser Effekt ist das thermomagnetische Analogon zum HALL-Effekt
und wird NERNST-Effekt genannt. Im Gegensatz zum HALL-Effekt ist keine Spannung,
sondern eine Temperaturdifferenz die Ursache fiir einen Elektronenfluss. Der NERNST-
Effekt erzeugt das elektrische Feld

E, = NxAT,B., (2.38)

in x-Richtung. Dabei ist Nx der NERNST-Koeflizienten. Ursachen fiir einen Warmegra-
dienten kénnen zum Beispiel der ETTINGSHAUSEN-Effekt oder eine ungleichméflige Wir-
meausbreitung durch das Heizen der Probe sein. Zudem verursachen Inhomogenitéten
und unterschiedliche Kontaktwiderstdnde eine ungleichméaflige Wérmeverteilung auf der
Probenoberfliche. Wird die Probe nicht beheizt und angenommen, dass der ETTINGSHAU-
SEN-Effekt vernachléssigbar gering ist, kann nur der angelegte Léngsstrom die Ursache des
Temperaturgradienten sein. Ist die durch den Strom umgesetzte Leistung

Py=1IR (2.39)

proportional zu AT,, wird ein quadratischer Zusammenhang zwischen Léngsstrom und
NERNST-Spannung erwartet.

2.1.7 Offsetspannung

Durch Inhomogenitdten der Probe und ungleichméflige Stromausbreitung liegen die Kon-
takte nicht zwangsliufig auf einer Aquipotentiallinie. Auch dieser Effekt wirkt sich auf die
Messung der HALL-Spannung aus und verhélt sich proportional zu der Stromstérke des
Léngsstroms.
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3 Materialsystem

In diesem Kapitel werden die verwendeten Materialien vorgestellt. Als Substrat dient
Magnesiumoxid. Aufgedampft wurden zum einen Magnetit und zum anderen Nickelferrit
(NiFe;_,O4) mit unterschiedlich hohem Anteil an Nickel (0 <z <1).

3.1 Magnesiumoxid (MgO)

Magnesiumoxid (kurz: MgO) ist ein Salz mit dem NaCl-Strukturtyp und setzt sich in
einem 1:1 Verhiltnis aus Magnesium- (Mg?") und Sauerstoff- (O?~) Tonen zusammen.
Die Struktur des Ionengitters ist in Abbildung dargestellt. Sowohl die Magnesium-
ionen als auch die Sauerstoffionen bilden ein fce-Gitter (face centered cubic), welche je-
doch um eine halbe Gitterkonstante zueinander verschoben sind. Magnesiumoxid besitzt
eine Gitterkonstante von ayeo = 42117 A [23]. Die Oberflicheneinheitszelle der (001)-
Oberflidche ist um 45° zu der Volumeneinheitszelle verdreht und weist eine Gitterkon-
stante von ay = aygo/ V2 = 2,9781A auf. Mit einer Bandliicke von 7,8eV [24] gehort
Magnesiumoxid zu den Isolatoren.

[001] MgO
T Ny Abbildung 3.1: Schematische Skizze
® Mg einer Magnesiumoxideinheitszelle mit
L 0} einem Gitterparameter von ay.,o =
g

yo =42117A  42117A. Die Einheitszelle der (001) -
Oberflédche ist gestrichelt eingezeichnet.
,«Q’ ® Entnommen und abgeéndert aus [25].

W [100]

aﬂ/{gO

3.2 Magpnetit (Fe;0,)

Magnetit (Eisen(II,IIT)-oxid) ist das thermodynamisch stabilste Eisenoxid und kristalli-
siert in der inversen Spinellstruktur [26]. Die Gitterkonstante betrigt ape,0, = 8,396 A [23].
Neben Fe3"-Tonen liegen auch Fe*"-Tonen vor. Sie stehen in einem 2:1 Verhiltnis zueinan-
der. Die Spinellstruktur hat allgemein die Form AB,O,. Fiir Magnetit als inverser Spinell
gilt dementsprechend (Fe3+) A [Fe2+Fe3+]B O,. Die O%* -Ionen bilden ein fce-Untergitter.
Die Hilfte der Fe?T-Ionen besetzen Tetraederplitze (A). Die Fe*™-Tonen und die restli-
chen Fe3*-Tonen besetzen die Oktaederplitze (B) (vgl. Abbildung [3.2). Magnetit gehort
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mit einer Bandliicke, bei tiefen Temperaturen, von 0,1eV [27] zu den Halbleitern und
ist ferrimagnetisch mit einer Curie-Temperatur von 858 K [5]. Bei Betrachtung der hal-
ben Gitterkonstante von Fe3O,4(001) zu einer Gitterkonstanten von MgO(001) betragt
die Gitterfehlanpassung etwa 0,3%. Unterhalb einer Temperatur von 120 K dndert sich
die Kristallstruktur von kubisch in monoklin [28]. Dadurch verringert sich die Leitfdhig-
keit deutlich. Dieses Verhalten wird als VERWEY-Ubergang bezeichnet. Die thermische
Leittahigkeit liegt bei Temperaturen von 473K bis 673 K in dem Bereich von 3 % bis
2,6 2% [29].

[001] Fe,0,

Abbildung 3.2: Schematische Ab-

3+
© Fe;l& bildung der Volumeneinheitszelle von
© Few Magnetit. Die Gitterkonstante betriagt
© 0 AFes0, = 8,396 A. Die Oktaederplit-
Brey0, = 8396 A (griin) sind zu gleichen Teilen mit
Fe?*- und Fe3*-Ionen besetzt. Entnom-

men und abgeéandert aus [25].

[100]

3.3 Nickelferrit (NiFe;0,)

Nickelferrit (kurz: NFO) kristallisiert identisch zu Magnetit in der inversen Spinellstruktur
((Fe’*), [Ni**Fe*], O4), wobei im Vergleich zu Magnetit die Fe**-Ionen durch Ni**-
Tonen ausgetauscht sind (vgl. Abbildung . Die Gitterkonstante ist anipe,0, = 8,342A
[30]. Nickelferrit gehort mit einer Bandliicke von 1,78 eV bis 2,72eV [31] zu den schlecht
leitenden Halbleitern und ist ferrimagnetisch mit einer Curie-Temperatur von 865 K [32].
Bei Betrachtung der halben Gitterkonstante von NiFe;O,4(001) zu einer Gitterkonstanten
von MgO(001) betriagt die Gitterfehlanpassung etwa 1%. Die thermische Leitfdhigkeit
liegt bei Temperaturen von 473 K bis 673 K in dem Bereich von 5,8 % bis 3,9 % [33].

[001] NiFe,O,

Abbildung 3.3: Schematische Skiz-
ze der Volumeneinheitszelle von Nickel-
ferrit mit einer Gitterkonstanten von
© 0 aNiFe,0, = 8,342 A. Der Aufbau ist
Byirej0, = 8.339 A identisch zu Magnetit, mit der Ausnah-
me, dass Ni?"-Tonen die Oktaederplitze
der Fe?T-Ionen einnehmen.

3+
° FeleL

3+ 2+
© Fe,. /Ni,,

okt.

[100]
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4 Messmethode

4.1 Versuchsaufbau

Probenstab elektrische
______ Durchfihrung
1 I
1 I
Kryostat : :
i i
1 1
1 1
] 1
i i Thermo-
Heizspule i i .__element
N 1|7
., I I 5
I ni-1 AN
(0 e
i I
1 1
1 1
1 I
1 1
re
L__A_]
MMML —I|] Mlh
Elektromagnet Probe

Abbildung 4.1: Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus. Ein Probenstab befindet
sich zwischen zwei Magnetspulen in einem Kryostaten. Auf dem Probenstab ist die Probe
unterhalb von einem Thermoelement fixiert. Eine Heizspule heizt den Probenraum und
die Probe auf.

Der verwendete Messplatzes (Abb. besteht aus einem Spulenpaar, einem Kryostaten
und einem Probenstab. Auf letzterem ist die Probe fixiert, welche an vier Stellen iiber
Metallpins kontaktiert wird. Die Pins sind gefedert gelagert, sodass sie mit einem leichten
Druck auf die Probe gedriickt werden konnen, ohne dabei die Oberfliche stark zu be-
schidigen. Zwischen zwei der Kontakte wird ein konstanter elektrischer Strom angelegt.
An den anderen beiden Kontakten kann die abfallende Spannung gemessen werden. Die
Beschaltung dieser Kontakte iibernimmt eine Schaltmatrix. Sie kann wahrend der Messun-
gen gedndert werden. Der Probenstab befindet sich, zur thermischen Ankopplung an die
Kiihlung, in einer Umgebung von gasformigem Stickstoff. Bei Raumtemperatur betragt
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der Druck 1bar. Ein mit fliisssigem Stickstoff befiillter Kryostat sorgt fiir das Herunter-
kithlen der Probe auf tiefe Temperaturen. Ebenfalls auf dem Probenstab befindet sich eine
Heizspule zum Regeln der Temperatur von 88 K bis 300 K. Ungefédhr 1,5 cm oberhalb der
Probe ist ein Thermoelement angebracht, welches die Temperatur der Probe ermittelt.
Uber zwei Elektromagneten, zwischen welchen sich der Probenstab mitsamt der Probe
befindet, kann ein Magnetfeld angelegt werden. Die Feldstéirke dieses Feldes wird iiber die
Stromstérke des durch die Spulen flieBenden Stroms festgelegt. Aufgrund von Hysterese-
effekten ist die magnetische Flussdichte nicht proportional zum Spulenstrom und muss
vor Inbetriebnahme des Messplatzes kalibriert werden.

4.2 Kalibrierung des Magnetfeldes

Zur Erzeugung des dufleren Magnetfeldes wird ein HELMHOLTZ-Spulenpaar verwendet.
Um aus dem angelegten Spulenstrom auf die magnetische Flussdichte schliefen zu kénnen,
muss das Magnetfeld zunéchst kalibriert werden. Dazu wird die magnetische Flussdichte
in Abhéngigkeit von der Stromstérke mit einer HALL-Sonde gemessen. Eine HALL-Sonde
besteht aus einem Halbleiter, wie beispielsweise Silizium oder Indiumantimonid, durch den
ein konstanter Strom in eine ausgewiesene Richtung flieit. Aufgrund des HALL-Effektes
entsteht senkrecht zum Stromfluss und zu dem Magnetfeld eine Spannung. Diese kann
gemessen werden und ist proportional zu der Stromstédrke I und der magnetischen Feld-
stirke B (siche Gleichung [2.34). Bei bekannter Stromstérke ldsst sich somit auf die Stérke
des magnetischen Feldes schlieflen. Zur Verstarkung des Magnetfeldes befinden sich in den
Spulen Eisenkerne. Da Eisen ferromagnetisch ist, tritt ein Hystereseeffekt auf. Das heifit
die resultierende magnetische Feldstéarke lduft der theoretisch durch zwei Spulen ohne
Eisenkern erzeugten Feldstédrke hinterher. Es kann abhéngig von dem zuvor angelegten
Magnetfeld zu unterschiedlichen Magnetfeldstédrken fiir die selbe Stromstdrke kommen.
Deshalb miissen zwei Aste definiert und gemessen werden. Wird der Spulenstrom von
1200mA bis —1200 mA geéindert, ergibt sich der obere Ast. Fiir eine Stroménderung in
die entgegengesetzte Richtung ergibt sich der untere Ast. Die Schrittweite betréagt in bei-
den Fiéllen 50 mA. Die resultierenden Messwerte sind in Abbildung dargestellt.

Beide Aste konnen jeweils mit einem Polynom 3. Grades beschrieben werden. Es ergibt
sich fiir den oberen Ast

mT mT

Bopen = — 19,2-1073 IP—5,4-107° I2
b ’ mA3 ’ mA?
T
+293.0-10°2 . 14195107 3mT.
mA
Fiir den unteren Ast ergibt sich
mT mT
Bunten = — 19,3107 I*—5,2.-1073 12
’ ’ mA3 ’ mA?
T
4+293,4-10°2 .1 - 18 4. 10 %mT.
mA
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400 + :
200 |- :
=)
£ 0 :
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—200 | -+ Messwerte oberer Ast | |
— Regression oberer Ast
Messwerte unterer Ast
—400 | Regression unterer Ast | |
| | | | |
—2000 —1000 0 1000 2000

I [mA]

Abbildung 4.2: Magnetische Flussdichte B des verwendeten HELMHOLTZ-Spulenpaars
in Abhéngigkeit von der Spulenstromstérke I. Fiir den oberen Ast (blau) wurde die Strom-
stiarke von 1200 mA bis —1200mA in 50 mA Schritten variiert. Fiir den unteren Ast (gelb)
wurde die Stromstéarke von —1200 mA bis 1200 mA in 50 mA Schritten variiert. Beide Ver-
laufe wurden jeweils mit einem Polynom 3. Grades angenéhert.

Mit diesen Funktionen lésst sich aus der Spulenstromstérke die Flussdichte des magneti-
schen Feldes ermitteln. Falls nicht anders angegeben, wurde fiir die nachfolgenden Mes-
sungen immer auf dem unteren Ast gemessen. Dazu wurde zunéichst eine minimale Strom-
stiarke von —1200 mA eingestellt und dann die zugehorige Stromstérke zum gewiinschten
magnetischen Fluss angefahren.

4.3 Van-der-Pauw-Messmethode

Das in dieser Arbeit verwendete VAN-DER-PAUW Messverfahren ist eine Methode zur
Bestimmung des Fldchenwiderstandes und der HALL-Spannung von diinnen Schichten.
Der Vorteil dieses Verfahrens ist die Unabhéngigkeit von der Probengeometrie. Aulerdem
hat der Kontaktwiderstand zwischen Oberflache und Messspitze bei Vierpunktmessungen
nur einen geringen Einfluss auf die Widerstandsmessung. Als Bedingung fiir die zu unter-
suchende Probe wird lediglich ein homogenes Wachstum der Schicht und das Fehlen von
geometrischen Lochern vorausgesetzt. Aulerdem sollte die Probe eine konstante Dicke auf-
weisen. Bei der Messmethode wird von ideal punktférmigen Kontakten auf dem Rand der
Probe ausgegangen. Da dieses in der Praxis nicht umsetzbar ist, fiihrte VAN DER PAUW
die Kleeblattstruktur (vgl. Abb. (a)) ein. Hierfiir wird die Probe mit vier gleichlangen
Einkerbungen versehen, welche in einem 90° Winkel zueinander stehen. Dadurch kann der
Einfluss der Kontaktgrofle vernachlassigt werden.
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(a) (b)

90°

Abbildung 4.3: (a) Kleeblattstruktur nach VAN DER PAUW mit den Kontakten A bis
D. (b) VAN-DER-PAUW-Geometrie zur Bestimmung des Flidchenwiderstands. Hier ist die
Anordnung zur Messung von Rpa pc gezeigt. Von D nach A wird ein Strom injiziert und
zwischen B und C eine Spannung abgegriffen.

4.4 Messung des Flachenwiderstandes

Diinne Schichten werden oft iiber ihren Flachenwiderstand
Rg == (4.1)

charakterisiert. Dieser Fliachenwiderstand ist abhéngig von dem spezifischen Widerstand
o und der Schichtdicke d. Auch wenn die Einheiten identisch sind, sei an dieser Stelle
angemerkt, dass der Flachenwiderstand nicht mit dem iiblichen elektrischen Widerstand,
zum Beispiel eines Kabels, zu verwechseln ist. Bei einem Flachenwiderstand wird ange-
nommen, dass ein Stromfluss nur parallel zur Oberfliche stattfindet. Zur Bestimmung
des spezifischen Widerstandes wird ein Strom, wie in Abbildung (b) gezeigt, geméis
der technischen Stromrichtung von Kontakt D zu Kontakt A angelegt. Dadurch entsteht
zwischen den Kontakten B und C eine Potentialdifferenz. Nach dem OHMSCHEN Gesetz
wird der Widerstand
Ve —Vo  Ucs

R = = 4.2
pacs Ipa Ipa (4.2)

definiert. Analog folgt fiir eine um 90° gedrehte Probe der Widerstand

R _ Ve = Vb _ Upc
AB.DC T Ton

(4.3)

Unter Annahme einer zweidimensionalen, radialen Stromausbreitung resultiert durch Su-
perposition der Zusammenhang [34]

wd d
exp (_?RDA,CB) + exp (_?RAB,DC) =1. (4.4)

Wenn die Punkte A und C' auf einer Symmetrieachse der Probe liegen und die Kontakte
B und D symmetrisch zu dieser Linie angeordnet sind, gilt

RDA,CB = RAB,DC (45)
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und Gleichung [4.4] vereinfacht sich zu

wd
- . 4.
0 n(2) Rpacn (4.6)

Im allgemeinen Fall gilt diese Gleichung nicht, jedoch leitet sich nach VAN DER PAUW [34]
mittels Naherung aus Gleichung der spezifische Widerstand

_ md Rpacs+ Rap.pc
In(2) 2

0 f (4.7)
her, wobei f ein Symmetriefaktor abhéngig von dem Verhéltnis der Widersténde Rpa cB
zu Rap pc ist. Der Zusammenhang zwischen f und dem Widerstandsverhéltnis ist aus [34]
zu entnehmen. Fiir die in dieser Arbeit verwendeten Proben kann ein Symmetriefaktor von
f =1 angenommen werden, da sie quadratisch sind und das Verhéltnis der Widerstidnde
Rpa.cs zu Rap pc ungeféhr eins betrégt. Auch wenn fiir das Messverfahren nach VAN DER
PAuw die Bestimmung von zwei Widerstédnden ausreicht, konnen mit den Messanordnun-
gen (vgl. Abb. an dem Messplatz acht Widerstandswerte bestimmt werden. Da jeweils
die Widerstéinde RAD,BC, RDA,CBy RBC,AD und RCB,DA sowie RAB,DC, RBA,CD> RDC,AB und
Rcp pa dquivalent sind, kénnen die Werte gemittelt werden um Messungenauigkeiten oder
Einfliisse durch die Struktur der Probe zu reduzieren.

OO 0000~ ¢
POS 1 POS 2 POS 5 POS 6
T % @ 7 L ® @ F . © @ 7 T 9 @ F

RAD,BC RDA,CB I:{BC,AD RCB,DA
® ® ® ® ® ® ® ®
POS 3 POS 4 POS 7 POS 8
©) © © © © © ©) ©
RAB,DC RBA,CD RDC,AB RCD,BA

Abbildung 4.4: Veranschaulichung der acht Widerstdnde, die mit dem Messplatz zur
Bestimmung des Flachenwiderstandes zu messen sind. Es wird fiir jeden Widerstand die
jeweilige Beschaltung fiir den injizierten Strom A und die abgegriffene Spannung U ange-
geben.

4.5 Messung des Hall-Widerstandes

Zur Bestimmung der Majoritatsladungstrager und der Ladungstréagerdichte eines Halblei-
ters wird geméfd Gleichung der HALL-Widerstand Ry bei einem angelegten Magnet-
feld B. bendtigt. Die grundsitzlichen Uberlegungen zur Bestimmung des Widerstandes
bleiben im Vergleich zu Kapitel 4.4 unveréndert.
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Abbildung 4.5: VAN-DER-PAUW-
Geometrie zur Bestimmung des HALL-
Widerstandes. Hier ist die Anordnung
- zur Messung von Racpp gezeigt. Von
@{J A nach C wird ein Strom injiziert
h und zwischen D und B eine Spannung
abgegriffen. Senkrecht zu der Oberfliche
steht ein Magnetfeld der Feldstéirke B.

Lediglich das Injizieren des Stroms und das Abgreifen der Spannung findet an anderen
Kontaktpaaren statt. Es wird, wie in Abbildung [4.5] gezeigt, von Punkt A zu Punkt C ein
Strom injiziert und die Spannung zwischen den Kontakten B und D gemessen. Hierbei
handelt es sich um eine HALL-Spannung. Senkrecht zu der Probenoberfliche ist ein Ma-
gnetfeld der Feldstarke B angelegt. Analog zu der Definition aus dem letzten Kapitel folgt
damit der Widerstand Rac pg. Die Richtung des Magnetfeldes ist ausschlaggebend fiir das
Vorzeichen der Spannung. Ein entgegengesetztes Magnetfeld bewirkt die Umkehrung des
Vorzeichens. Allerdings lisst sich dieses auch ohne Anderung des dufieren Magnetfeldes er-
halten, indem die Kontaktierung so getauscht wird, dass die Anordnung einer Messung mit
entgegengesetztem Magnetfeld entsprechen wiirde. In diesem Beispiel ist der Widerstand
Rgp.ca das Aquivalent zu Rjicpp- Zur Verdeutlichung, dass nur die Richtung des Ma-
gnetfeldes gewechselt wurde, werden die Messanordnungen nachfolgend auch als Riq pp
und Rycpp = Rep,ca bezeichnet. Insgesamt ergeben sich somit die acht in Abbildung
dargestellten Messanordnungen. Jeweils zwei Positionen entsprechen der gleichen Beschal-
tung mit entgegengesetztem Magnetfeld. So kann die Messung bei konstantem Magnetfeld
durchgefiihrt werden.

RBD,AC RDB,AC RBD,CA RDB,CA

Abbildung 4.6: Veranschaulichung der acht Widerstdnde die mit dem Messplatz zur
Bestimmung der Hall-Spannung zu messen sind. Es wird fiir jeden Widerstand die jeweilige
Beschaltung fiir den injizierten Strom A und die abgegriffene Spannung U angegeben.
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4.5 Messung des HALL-Widerstandes

Pos ¢Voltmeter I B UH Uoff UNernst UE
10 | Réamp — — |+ |+ | + - +
14 | Roapp - i e R B + -
11 | Ricps + + 1+ + | + + +
15 | Rycps + +t1 -1 -t - -
13 | Rgpac + + 1+ + | + + +
9 | Rgpac + +-]1 -] + - -
16 | Rigoa — — |+ + | + - +
12 | Rppca - i Bl R B + -

Tabelle 4.1: Ubersicht der Vorzeichen von den auftretenden Stérspannungen bei ver-
schiedenen Messanordnungen. Entnommen aus [36] und abgeéndert.

Die in Kapitel beschriebenen Effekte haben Einfluss auf die HALL-Spannung Uy. Eine
Ubersicht der Vorzeichen der verschiedenen Spannungen findet sich in Tabelle .

Je nach Richtung des Stromflusses I und des Magnetfeldes B dndern sich die jeweiligen
Vorzeichen. Dabei beschreibt ¢vorimeter Wie das Voltmeter gepolt ist. Um die Storspannun-
gen zu eliminieren, werden die Messanordnungen so kombiniert, dass die Stérspannungen
wegfallen. Lediglich der ETTINGSHAUSEN-Effekt kann nicht herausgerechnet werden, da
dieser in die Richtung der HALL-Spannung wirkt. Es resultiert

%:5%+%+%+w) (4.8)
mit

Uc = §<RXC,DB — Ricpp)

Up = %(REA,BD — Reoanp)

Ug = %(RED,AC — Rpp ac)

Urp = %(REB,CA — Rppcoa)-

Auf die Herleitung wird an dieser Stelle aus Griinden des Umfangs verzichtet. Sie ldsst
sich aus [35] entnehmen.

Es wurde bereits erwahnt, dass die HALL-Spannung nicht ohne stérende Begleiteffekte
auftritt. Unter Bezug auf Tabelle und der Herleitung aus [35] folgt fir die NERNST-
Spannung

1

UNernst = Z ((UXC,DB - UXC,DB) - (UC+A,BD - UéA,BD)) : (4'9)
Fiir die Offsetspannung folgt dementsprechend
1 _ _
Uorr = 1 ((UXC,DB +Uic.pp) + (UgA,BD + UCA,BD)) : (4.10)

Diese beiden Spannungen werden durch Gleichung zwar eliminiert, ihr Einfluss wird
jedoch spéter noch separat untersucht.
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5 Ergebnisse

In diesem Kapitel werden die Messergebnisse dargestellt und ausgewertet. Zunéchst wird
der Einfluss von verschiedenen Kontaktierungen auf das Messergebnis untersucht. Des
Weiteren werden die Storeffekte sowohl fiir Magnetit- als auch fiir Nickelferritschichten
nédher betrachtet und ermittelt, inwieweit diese bei den Messungen eliminiert werden kon-
nen. Nach den Voruntersuchungen werden die Schichten temperaturabhéngig untersucht.
Zuletzt soll der VERWEY-Ubergang bei Magnetit genauer betrachtet und zwei Hopping-
Modelle angewendet werden.

5.1 Vorcharakterisierungen

Als Grundlage fiir die nachfolgenden Untersuchungen sind Informationen iiber die Stéchio-
metrien und die Dicken der Schichten notwendig. Dazu wurden XPS- und XRR-Messungen
an den Proben durchgefiihrt.

Die Rontgenreflektometrie (engl.: x-ray reflectivity, XRR) ist eine zerstorungsfreie Me-
thode zur Bestimmung von Schichtdicken. Dabei treffen Rontgenstrahlen in einem flachen
Winkel auf die Oberfliche. Durch teilweise Transmission in die Schicht, werden Ront-
genstrahlen sowohl an der Grenzfliche zwischen Vakuum und Schicht, als auch an der
Grenzflache zwischen Schicht und Substrat reflektiert. Diese beiden Strahlengénge weisen
einen Gangunterschied auf, wodurch es zu Interferenzerscheinungen kommt. Aus dem Ab-
stand zweier Intensitdtsmaxima bzw. Intensitdtsminima im Interferenzmuster lésst sich
auf die Schichtdicke schlieflen.

Um die chemische Zusammensetzung einer Schicht zu bestimmen, wird die Réntgenpho-
toelektronenspektroskopie (engl.: x-ray photoelectron spectroscopy, XPS) verwendet. Bei
dieser Methode treffen Photonen in das Material und kénnen gebundene Elektronen her-
auslosen. Die Differenz zwischen der Energie des Photons und der Bindungsenergie des
Elektrons mitsamt der Austrittsarbeit des Materials ergibt die kinetische Energie des
Photoelektrons, welches energieabhéngig detektiert werden kann. Da die Bindungsenergie
elementspezifisch ist, ldsst sich aus dem detektierten Energiespektrum die Zusammenset-
zung des Materials bestimmen.

Die Messungen und Berechnungen fiir die in dieser Arbeit verwendeten Schichten wur-
den von [37] durchgefiihrt und werden in Tabelle zur Ubersicht gezeigt. Es sind alle
Schichtdicken und Nickelanteile x der Ni,Fes ,O4-Schichten mit 0 < z < 1 dargestellt.
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Ergebnisse

Probe | Ni-Anteil | Schichtdicke [nm]
A x = 0,00 100
B x = 0,09 25
C | x=024 37
D | x=052 37
B x = 0,62 25
F x = 0,76 37
G x = 1,00 30

Tabelle 5.1: Ni-Anteil z der verwendeten Ni,Fes ,O, Proben und die zugehorigen
Schichtdicken. Werte entnommen aus [37].

5.2 Einfluss von Kontaktierung und Storeffekten

Um aussagekriftige Ergebnisse zu erhalten, bedarf es einiger Voruntersuchungen. Es wird
iiberpriift, welche Art der Probenkontaktierung gewahlt werden muss und wie stark sich
die Storeffekte sowohl bei Magnetit- als auch bei Nickelferritschichten auf die Messergeb-
nisse auswirken.

5.2.1 Kontaktierung der Probe

Die Verbindung zwischen den Messkontakten und der Probenoberfléche stellt eine kriti-
sche Stelle in dem Versuchsaufbau dar. Zum einen soll der Kontakt wéhrend der Messung
zuverléssig sein und die Oberfldche nicht beschéddigen. Zum anderen soll die Art der Pro-
benkontaktierung das Messergebnis nicht verfialschen. In dieser Arbeit wurden drei ver-
schiedene Moglichkeiten fiir die Kontaktierung von Messspitze und Oberfliche verglichen.
Zur Veranschaulichung sind die Varianten in Abbildung graphisch dargestellt.

Typ 1 Typ 2 Typ 3

|

I
Substrat
Messspitze

Goldschicht
Schicht oldschic Kleeblatt

Struktur
Abbildung 5.1: Drei Moglichkeiten zur Kontaktierung von den Messspitzen auf die
Probenoberfliche. Typ 1: direkter Kontakt mit der Oberfliche. Typ 2: Kontakt iiber

Goldflachen in den Ecken. Typ 3: Kontakt {iber Goldflichen und der Kleeblattstruktur.
Bei allen Varianten liegen die Messspitzen nah am Rand der Probe.
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5.2 Einfluss von Kontaktierung und Storeffekten

Bei der ersten Variante (Typ 1) wurde die Probenoberfliche nicht bearbeitet und die
Messspitzen wurden mit direktem Kontakt leicht auf die Probe gedriickt. Dabei sind die
Absténde der Kontakte so gewihlt, dass die Schicht nah an den Ecken kontaktiert wird.
Solange die Kontaktspitzen nicht zu fest auf die Probe gedriickt werden, kann die Bescha-
digung der Schicht minimal gehalten werden. Uben die Spitzen jedoch zu wenig Druck
aus, besteht die Moglichkeit, dass die Kontaktstelle sich wihrend einer Messung 16st.
Bei der zweiten Variante (Typ 2) wird in den Ecken eine Goldschicht aufgebracht. Dadurch
konnen die Messspitzen stéarker in das Material gedriickt werden. Jedoch ist die Kontakt-
stelle der Ubergang von Goldschicht zu Probenoberfliche und damit deutlich groBer als
die Flache zwischen Kontaktpin und Oberflache.

Als dritte Variante (Typ 3) wird die sogenannte Kleeblattstruktur verwendet. Die Probe
ist wie bei Typ 2 bearbeitet, zusétzlich werden aber noch Einkerbungen von den Réndern
zum Zentrum der Probe mit einem Diamantschneider in die Oberflache geritzt. Damit
besteht die effektive Kontaktfliche nur noch an den Liicken der Einkerbungen am Zen-
trum der Schicht. Die von VAN DER PAUW eingefiihrte Kleeblattstruktur liefert zwar ein
sehr genaues Messergebnis, allerdings wird die Probe fiir andere Messungen unbrauchbar.
In Abbildung ist der spezifische Widerstand einer 100 nm dicken Magnetitschicht auf
einem MgO(001)-Substrat in Abhéngigkeit von der Temperatur fiir die drei Arten der
Kontaktierung aufgetragen.

102 F T T T T T ]

F 100nm Fez04 e Typ1]|

| ® Typ2||
10t g
g |
‘E‘ 100 ;
< i
1071 g

*
10—2 | | | | | | | | | | 1

80 90 100 110 120 130 140 150 160 170 180 190 200
TK]

Abbildung 5.2: Spezifischer Widerstand p in Abhéngigkeit von der Temperatur T fiir
eine 100 nm dicke Magnetitschicht auf MgO(001). Die Probe wurde mit drei unterschied-
lichen Kontaktierungsmoglichkeiten gemessen. Die Temperatur wurde in 1K bzw. 2K
Schritten von 88 K bis 200 K fiir Typ 2 und Typ 3, bzw. bis 173 K fiir die Kontaktierung
vom Typ 1, erhoht.
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Ergebnisse

Es ist zu erkennen, dass bei der Messung mit der Typ 2-Kontaktierung ein kleinerer
Widerstand bestimmt wurde, als bei den anderen beiden Messungen. Die Messung mit der
Kleeblattstruktur und die Messung ohne Bearbeitung der Probe weisen nahezu identische
Widerstandswerte auf.

Um die Ergebnisse mit theoretischen Uberlegungen vergleichen zu kiénnen, wurden alle
drei Varianten der Kontaktierungen auch simuliert (vgl. Abbildung .

-3 Volt -3 Volt
12 % 10 1 12 10 1
0.9 0.9
10} 10
0.8 08
8r 07 8 07
0.6 06
. 6 . 6
Q Q
o} 05 © 0.5
= 4 = 4
0.4 0.4
ol 0.3 2 03
0.2 0.2
ot 0+
0.1 0.1
2 0 2 0
2 0 2 4 6 8 10 12 2 0 2 4 6 8 10 12
Meter <103 Meter %107
(a) Typ 1 (b) Typ 2
12 %10 Volt
0.9
10 , N
N
A 7 \ B 08
7/ AN
8 . N 07
7/ AN
Va AN
6 | N 06

Meter

Meter %1072
(c) Typ3

Abbildung 5.3: Simulation der Spannungsausbreitung einer 1 cm x 1 ¢cm groflen Probe.
Der spezifische Widerstand betriagt p = 20 Q2cm. Die Kontakte haben einen Durchmesser
von 1mm.

Dazu wurde die Finite-Elemente-Methode verwendet, bei welcher das Berechnungsgebiet
in viele kleine Abschnitte einfacher Geometrie, in diesem Fall Dreiecke, unterteilt wird.
Fiir diese Elemente kann das physikalische Verhalten einfach berechnet werden. Unter
Beriicksichtigung der Randbedingungen wird die Fortpflanzung des Verhaltens auf die an-
grenzenden Elemente nummerisch berechnet. Bei dem hier verwendeten System, werden
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5.2 Einfluss von Kontaktierung und Storeffekten

die Dicke und der spezifische Widerstand der simulierten Schicht, sowie die Beweglichkeit
und die Art der Ladungstrager beriicksichtigt. Es wird die Ausbreitung der elektrischen
Spannung auf der Oberfliche berechnet, um daraus den Widerstand zu bestimmen. Im
Gegensatz zu der experimentellen Durchfithrung wurde zwischen den Kontakten C und
D kein konstanter Strom, sondern eine konstante Spannung angelegt. Da sich der Wi-
derstand jedoch aus Stromstérke und Spannung zusammensetzt, sollte dieses fiir das Wi-
derstandsverhalten keinen Unterschied machen. Fiir die Simulation wurde eine konstante
Spannung von 1V zwischen den Kontakten D und C gewéhlt. Die Auflagefliche von den
Kontakten wurde mit 0,785 (mm)? abgeschitzt, was einem Kreisdurchmesser von 1mm
entspricht. Als Ladungstriger wurden Elektronen angenommen, welche eine Beweglich-
keit von 1-107*m?/Vs besitzen. Die Schichtdicke wurde dquivalent zur experimentellen
Durchfiithrung auf 100 nm festgelegt. Fiir den spezifischen Widerstand der Schicht wurden
20 Qcm gewdhlt. Dieses ist ein dhnlicher Wert wie die gemessenen spezifischen Wider-
stdnde der 100 nm dicken Magnetitschicht auf MgO(001) bei tiefen Temperaturen (siehe
Abbildung . Anhand der Farbunterschiede ldsst sich erkennen, dass je nach Art der
Kontaktierung sich unterschiedlich hohe Spannungen auf der Probe ausbilden. Die dar-
aus resultierenden Widerstandswerte fiir die drei verschiedenen Typen sind in Tabelle [5.2
dargestellt. Die Absolutwerte von der Simulation lassen sich nicht mit denen der Messung
vergleichen, da mit konstanter Spannung, statt mit konstantem Strom simuliert wurde.
AuBlerdem wurden weitere Parameter wie der spezifische Widerstand, die Auflagefliche
oder die Ladungstriagerbeweglichkeit nur abgeschétzt und miissen nicht mit den realen
Bedingungen iibereinstimmen. Identisch zu den Messergebnissen liefert die Simulation fiir
die Kontaktierung nach dem Typ 2 den geringste Widerstandswert.

Typ ]SDHX,CB %IZS,SCB
1 0,10 12,98
2 0,09 9,69
3 0,10 14,74

Tabelle 5.2: Vergleich der simulierten Widerstdnde mit den experimentell bestimmten
Werte fiir die 100 nm dicke Magnetitschicht auf MgO(001) fiir alle drei Arten der Kon-
taktierung.

Die Widerstandswerte von Typ lund Typ 3 zeigen sowohl in der Simulation, als auch bei
der Messung, unter Beriicksichtigung der Messungenauigkeit, keine grofien Unterschiede
und konnen als identisch aufgefasst werden. Da bei der Variante 1 die Probenoberfliche
am geringsten beschidigt wird, wurde diese Kontaktierungsart fiir die weiteren Messungen
in dieser Arbeit verwendet.
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Ergebnisse

5.2.2 Auswirkungen parasitdrer Effekte

Wie in Kapitel beschrieben, kommt es bei den Messungen der HALL-Spannung zu
verschiedenen parasitiren Effekten, die das Messergebnis verfilschen. Deshalb werden
in diesem Abschnitt die Auswirkungen der Effekte genauer untersucht. Alle Messungen
in diesem Kapitel wurden bei Raumtemperatur (=~ 300K) und ohne Verwendung der
Heizspule durchgefiihrt. Es wurden zwei unterschiedliche Proben gemessen. Neben einer
100 nm dicken Magnetitschicht wurde eine 37 nm dicke, nicht stéchiometrische Nickelfer-
ritschicht (Nig76Fe22404) jeweils auf MgO(001) verwendet. Fiir alle Messungen mit der
Magnetitschicht wurde die Stromstérke von 0 mA bis 5mA variiert. Fiir die Messungen
mit der Nickelferritschicht wurde die Stromstirke von 0 mA bis 0,1 mA variiert. Die ver-
schiedenen Intervalle kommen dadurch zustande, dass Nickelferrit einen héheren Wider-
stand besitzt und die maximal moégliche Stromstérke schon bei 0,1 mA erreicht ist. Hohere
Stromstérken waren mit der verwendeten Konstantstromquelle nicht moglich, da die fiir
einen Stromfluss angelegte Spannung auf 200 V begrenzt ist. Es lag bei allen Messungen
ein dufleres magnetisches Feld mit einer Feldstdarke von 310 mT senkrecht zur Oberfliche
an. In Abbildung ist die gemessene Spannung fiir zwei verschiedene Messanordnungen
bei der Magnetitschicht dargestellt.

2000 T T T
100nm Fe304
1000 - +
= - +
+ T + Uacp | |
£ 0~ i -+ + Uca,Bp
> +
T +
—1000 - R
+
_2000 | | | | | | | | | |
0 05 1 1.5 2 25 3 35 4 45 5 5.5
I [mA]

Abbildung 5.4: Gemessene Spannungen Uac pp (blau) und Uca pp (rot) in Abhéngigkeit
von der angelegten Stromstérke I bei einem konstanten Magnetfeld von 310 mT fiir eine
100 nm dicke Magnetitschicht auf MgO(001). Die Stromstérke wurde von 0 mA bis 5 mA
variiert. Die parasitdren Effekte sind nicht herausgerechnet.

Es ist die Spannung Uacpp (blau) und die Spannung, fiir die gleiche Beschaltung mit
entgegengesetztem Stromfluss, Uca pp (rot) in Abhéngigkeit vom angelegten Strom auf-
getragen. Wie zu erwarten, &ndert sich das Vorzeichen der resultierenden Messspannung
mit dem Wechsel der Stromrichtung. Aulerdem wird deutlich, dass kein linearer Zusam-
menhang zwischen Spannung und Strom besteht wie geméfl Gleichung bei einem
konstanten Magnetfeld zu erwarten wére.

Diese Messung wurde auch fiir eine Nickelferritschicht (Nig7¢Fes2404) durchgefiihrt. Die
Messwerte lassen sich Abbildung entnehmen. Wie zuvor dndert sich das Vorzeichen
der resultierenden Messspannung mit dem Wechsel der Stromrichtung. Jedoch zeigen die

30



5.2 Einfluss von Kontaktierung und Storeffekten

Messpunkte anndhernd einen linearen Zusammenhang. Eine Eliminierung der Storeffekte
ist somit zumindest bei der Magnetitschicht notwendig.

4000 I I I I I I
37nm Ni0,76F82,24O4 ______ -t
2000 | ++ |
— _,44——‘*'_ + Uacp
:>E O‘{r:i:‘%—_%g --- lin. Reg. UAC,BD h
— RN -+ Ucasp
= i~l%"~ﬁ<__ - hn.I{eg.[hy&BD
—2000 + LF-""F\___ :
_4000 | | | | | | | | | \_4\»
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 .10°2

Abbildung 5.5: Gemessene Spannungen Uac gp (blau) und Uga gp (rot) in Abhéngigkeit
von der angelegten Stromstérke I bei einem konstanten Magnetfeld von 310 mT fiir eine
37nm dicke Nickelferritschicht (Nig 76Fe22404) auf MgO(001). Die Stromstérke wurde von
0OmA bis 0,1 mA variiert. Die parasitaren Effekte sind nicht herausgerechnet.

Wird die HALL-Spannung nach Abzug der Storeffekte geméfi Gleichung berechnet,
resultieren fiir die Magnetitschicht die in Abbildung [5.6| und fiir die Nickelferritschicht die
in Abbildung [5.7] gezeigten Spannungen.
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Abbildung 5.6: HALL-Spannung Uy nach Abzug der Storeffekte in Abhéngigkeit von
der angelegten Stromstéirke I bei einem &ufleren Magnetfeld von 310 mT fiir eine 37 nm
dicke Magnetitschicht auf MgO(001). Der Strom wurde von 0 mA bis 5mA variiert. Die
Messwerte bis 4 mA konnten durch eine Ursprungsgerade angendhert werden. Der Wert
bei 5mA wurde fiir die Regression nicht beriicksichtigt.
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Abbildung 5.7: HALL-Spannung Uy nach Abzug der Storeffekte in Abhéngigkeit von
der angelegten Stromstéirke I bei einem &ufleren Magnetfeld von 310 mT fiir eine 37 nm
dicke Nickelferritschicht (NipzgFeq2404) auf MgO(001). Der Strom wurde von 0 mA bis
0,1 mA variiert. Die Messwerte konnten durch eine Ursprungsgerade angendhert werden.

Bis auf den ETTINGSHAUSEN-Effekt wurden alle Storeffekte heraus gerechnet. Die Mess-
werte fiir den Bereich bis 4 mA bei der Magnetitschicht und bis 0,1 mA bei der Nickelferrit-
schicht konnten durch eine Ursprungsgerade angenéhert werden. Der Messwert von 5 mA
bei der Magnetitschicht sticht heraus und wurde fiir die Regression nicht beriicksichtigt.
Es ist anzunehmen, dass bei so hohen Stromstérken der ETTINGSHAUSEN-Effekt einen zu
groflen Einfluss auf die HALL-Spannung hat und eventuell noch weitere galvano- und ther-
momagnetische Storeffekte, wie der R1GHI-LEDUE-Effekt oder der THOMSON-Effekt [38],
auftreten. Im Bereich kleiner Stromstérken besteht ein linearer Zusammenhang zwischen
angelegtem Strom und HALL-Spannung. Dieses Verhalten wird durch Gleichung be-
statigt. Fiir die Magnetitschicht lésst sich ein HALL-Widerstand von Rge‘"’o“ = 1602
bestimmen. Die nicht stéchiometrische Nickelferritschicht weist einen deutlich héheren
HALL-Widerstand von REF© = 32,32MQ auf. Beide Widerstéinde beziehen sich auf ein
auBeres magnetisches Feld senkrecht zur Probenoberfliche mit einer Starke von 310 mT.
In den Abbildung und sind die nach Gleichung berechneten NERNST-Span-
nungen gegen die Stromstérke des Lingsstroms aufgetragen. Die Messwerte der Magne-
titschicht wurden in dem Bereich bis 4 mA mit einer quadratischen Funktion angenéhert,
um den Zusammenhang zwischen der durch den Strom umgesetzten Leistung P und dem
Temperaturgradienten ATy auf der Oberflache zu {iberpriifen. Der Wert bei 5mA wurde
fiir die Regression nicht beriicksichtigt, da dieser offensichtlich von dem Verhalten der
anderen Messpunkte abweicht. Die Vermutung, dass bei diesen hohen Stromstérken die
weiteren Effekte beriicksichtigt werden miissen, wird durch diese Beobachtung gestérkt.
Bei den Messwerten der Nickelferritschicht lésst sich kein systematischer Zusammenhang
zwischen NERNST-Spannung und Léngsstrom feststellen. Die ermittelten Messwerte sind
kleiner als 0,15mV und haben damit keinen signifikanten Einfluss.
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Abbildung 5.8: NERNST-Spannung Uyemst in Abhéngigkeit vom Langsstrom I bei einem
duBeren Magnetfeld von 310 mT fiir eine 100 nm dicke Magnetitschicht auf MgO(001). Die
Stromstérke wurde von 0 mA bis 5 mA variiert. Die Messwerte bis 4 mA konnten durch eine
quadratische Funktion angenéhert werden. Der Wert bei 5mA wurde fiir die Regression

nicht beriicksichtigt.
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Abbildung 5.9: NERNST-Spannung Uyems in Abhéingigkeit vom Langsstrom I bei einem
duBeren Magnetfeld von 310 mT fiir eine 37 nm dicke Nickelferritschicht (NipzeFeq2404)
auf MgO(001). Die Stromstérke wurde von 0 mA bis 0,1 mA variiert. Die Messwerte zeigen
keinen signifikanten Zusammenhang zu dem Léngsstrom.

In den Abbildungen und sind die nach Gleichung berechneten Offsetspan-
nungen der Magnetit- bzw. Nickelferritschicht gegen die Stromstirke des Langsstroms
aufgetragen. Die Werte wurden mit einer Ursprungsgeraden angendhert, um den erwar-
teten linearen Zusammenhang zu iiberpriifen. Der Wert bei 5mA an der Magnetitschicht
wurde fiir die Regression erneut nicht bertiicksichtigt, da dieser offensichtlich auch fiir die
Offsetspannung von dem Verhalten der anderen Messpunkte deutlich abweicht.
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Abbildung 5.10: Offsetspannung U,z in Abhéngigkeit vom Léngsstrom I bei einem
aufleren Magnetfeld von 310 mT fiir eine 100 nm dicke Magnetitschicht auf MgO(001). Die
Stromstérke wurde von 0 mA bis 5mA variiert. Die Messwerte bis 4mA konnten durch
eine Ursprungsgerade angenihert werden. Der Wert bei 5mA wurde fiir die Regression
nicht beriicksichtigt.
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Abbildung 5.11: Offsetspannung U,g in Abhéngigkeit vom Léngsstrom I bei einem dufle-
ren Magnetfeld von 310 mT fiir eine 37nm dicke Nickelferritschicht (Nig76Fe22404) auf
MgO(001). Die Stromstérke wurde von 0 mA bis 0,1 mA variiert. Die Messwerte konnten
durch eine Ursprungsgerade angenéhert werden.

Bei den Messwerten fiir die Magnetitschicht fallt auf, dass die Offsetspannungen bei 0,5 mA
und bei 4mA Lingsstrom von dem linearen Verlauf abweichen. Da die Abweichungen
jedoch nur in der GroBenordnung von wenigen 10mV liegen, wird das Verhalten der Off-
setspannung durch den linearen Verlauf hinreichend gut beschrieben. Die Messwerte der
Nickelferritschicht werden alle sehr gut durch die lineare Regression beschrieben.

Die Untersuchungen bestétigen die vorhergesagten Effekte und zeigen, dass diese, bei
der Betrachtung der Hallspannung, durch die Verwendung von Gleichung eliminiert
werden konnen. Auflerdem wird deutlich, dass die Auswirkungen des NERNST- und des
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5.2 Einfluss von Kontaktierung und Storeffekten

ETTINGSHAUSEN-Effekts mit steigendem Léngsstrom zunehmen. Dadurch wird auch er-
klart, weshalb die nicht bereinigte Spannung fiir die Nickelferritschicht kaum von einem
linearen Zusammenhang abweicht. Die Nickelferritschicht wurde nur bei deutlich geringe-
ren Langsstromen gemessen. Auflerdem besitzt Nickelferrit eine hohere thermische Leit-
fahigkeit als Magnetit [29,33], wodurch sich weniger starke Temperaturgradienten auf der
Schicht ausprégen. Dieses bewirkt, dass der ETTINGSHAUSEN- und der RIGHI-LEDUE-
Effekt, als thermisch bedingte Storeffekte weniger stark ausgeprégt sind.
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5.3 Temperaturabhangige Messungen

Im folgenden Kapitel werden die Transporteigenschaften von Nickelferriten temperatur-
abhéngig untersucht. Die Messungen wurden fiir Ni,Fe;_,O, Proben mit 0 < x < 1

durchgefiihrt.

5.3.1 Spezifischer Widerstand

In Abbildung ist der temperaturabhéngige Verlauf des spezifischen Widerstandes p
fiir sechs Nickelferritschichten unterschiedlicher Stéchiometrie und einer Magnetitschicht
dargestellt. Die Schichtdicken des Nickelferrits liegen zwischen 25 nm und 37 nm. Die Ma-
gnetitschicht ist 100nm dick. Die Temperatur wurde von 95 K bis 285 K erhoht. Die sto-
chiometrische NiFe,O4-Schicht konnte nur in dem Bereich von 173 K bis 298 K gemessen
werden. Die Messung wurde ohne dufleres Magnetfeld durchgefiihrt.
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Abbildung 5.12: Spezifischer Widerstand von Nickelferritschichten unterschiedlicher
Stochiometrien und einer Magnetitschicht in Abhéngigkeit der inversen Temperatur. Die
VERWEY-Temperatur Ty = 120 K ist durch eine rote Linie markiert. Die Messwerte wur-

den durch die Funktion p =7 - exp(% + c) angendhert.
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5.3 Temperaturabhéngige Messungen

Es wird deutlich, dass der spezifische Widerstand mit steigendem Nickelgehalt unabhéngig
von der Temperatur zunimmt. Die Magnetitschicht reiht sich fiir Temperaturen oberhalb
von 112K in dieses Verhalten ein. Bei tieferen Temperaturen ist der Widerstand grofier
als von Nickelferritschichten mit geringem Nickelanteil. Das Verhalten des spezifischen
Widerstandes der Magnetitschicht dndert sich bei 120 K. Fiir Temperaturen unterhalb
von 120 K ist die Steigung grofer, als in dem Bereich hoherer Temperaturen. Der Wech-
sel von der kleineren zur groferen Steigung wird als VERWEY-Ubergang bezeichnet. Die
zugehorige Temperatur Ty wird entsprechend VERWEY-Temperatur genannt. In Kapitel
wird dieses Verhalten genauer untersucht. Fiir die Ndherungsfunktion wurden bei
der Magnetitschicht nur die Messwerte oberhalb von 120 K beriicksichtigt. Die Werte fiir
Temperaturen unterhalb von 120 K werden in Kapitel ndher betrachtet. Wie die Re-
gressionen in Abbildung[5.12|zeigen, ldsst sich der spezifische Widerstand sehr gut mit der
Funktion p =1T* -exp(% + c) beschreiben [39]. Dabei sinkt der Wert fiir den Parameter a
mit steigender Nickelkonzentration bis er fiir Nickelferritschichten mit x > 0,62 vollstén-
dig verschwindet. Der Wert des Parameter b nimmt fiir die Schichten mit 0 < z < 0,76
bei steigendem Nickelanteil ab. Fiir x = 1,00 passt der Messwert des Parameters b der
Nickelferritschicht nicht in diese Systematik. Mit der Annahme von b = f—g, ergeben sich
charakteristische Energien in dem Bereich von E, = 69 meV bis 130 meV. Die Werte der
Parameter a und b, sowie die resultierenden Energien fiir alle gemessenen Schichten sind
in Tabelle [5.3] eingetragen.

z | allog(E2)] | b[K] | E. [meV]
0,00 5,4 1519 130,9
0,09 2,6 1115 96,1
0,24 1,9 1002 86,3
0,52 1,1 947 81,6
0,62 0 803 69,2
0,76 0 801 69,0
1,00 0 1443 124,3

Tabelle 5.3: Die Werte der Parameter aus der Néherungsfunktion fiir den spezifischen
Widerstand und die resultierenden charakteristischen Energien fiir die Nickelferritschich-
ten (Ni,Fes_,O4) mit 0 <z < 1.

5.3.2 Ladungstragerdichte

Neben dem spezifischen Widerstand wurde durch die Messung der HALL-Spannung und
Verwendung von Gleichung die Ladungstrigerdichte n bestimmt. Diese ist in Abbil-
dung gegen die inverse Temperatur aufgetragen. Es wurden sechs verschiedene Ni-
ckelferritschichten mit 0,09 < z < 0,76 untersucht. Mit steigendem Nickelgehalt nimmt
die Ladungstrégerdichte ab. Eine Ausnahme bildet die Nig24Fes 7604-Schicht. Da auch
der allgemeine Verlauf bei den Messwerten dieser Probe von den restlichen abweicht,
liegt nahe, dass die Messung generell fehlerbehaftet war. Eine mogliche Ursache konnte
beispielsweise eine schlechte Kontaktierung der Probe sein. Fiir jede Schicht wurden die
Messwerte durch eine Exponentialfunktion n = d - exp(%) genidhert. Ohne Beriicksich-
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tigung der Schicht mit x = 0,24 wird der Parameter e betragsméfiig mit abnehmenden
Nickelgehalt kleiner. Wird die Regression mit Gleichung verglichen, lasst sich e als

—kE—d auffassen. Dieser Vergleich liefert mit steigendem Nickelgehalt Aktivierungsenergien

von. E4 =60,3meV bis 83,1 meV (siehe Tabelle . Diese Werte sind gut vergleichbar mit
ciner Aktivierungsenergie von 58 meV fiir Magnetit [40]. Aufgrund der Ubereinstimmung
der Gleichung [2.21] mit den Ergebnissen der Messungen zeigt sich, dass unterstéchiome-
trisches Nickelferrit sich wie ein Halbleiter im Kompensationsbereich verhélt.
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Abbildung 5.13: Ladungstrigerdichte in Abh#ngigkeit der inversen Temperatur von
Nickelferritschichten (Ni,Fez ,O4) mit einem Nickelanteil von 0,09 < z < 0,76. Die
Messwerte wurden durch eine Exponentialfunktion genéhert.

T dm™3] | e[K] | E; [meV]
009 | 47102 | -700,3 | 60.3
0,52 | 1,7-1072 | -796,3 68,6
0,62 | 1,7-107% | -860,5 74,2
0,76 | 4,1-107% | -964,3 83,1

Tabelle 5.4: Werte der Parameter der Ndherungsfunktion fiir die Ladungstrigerdichte
und die resultierenden Aktivierungsenergien fiir die Nickelferritschichten (Ni Fes_,O,4)
mit 0.09 <z < 0.76.
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5.3 Temperaturabhéngige Messungen

5.3.3 Ladungstragerbeweglichkeit

Werden die Ladungstragerdichte n und der spezifische Widerstand p kombiniert, léasst
sich gemafl Gleichung die Beweglichkeit der Ladungstriager berechnen. Die Ergebnis-
se sind in Abbildung [5.14] gezeigt. Da bei der Ladungstragerdichte schon aufgefallen ist,
dass die Schicht mit x = 0,24 ein anderes Verhalten aufweist, wurde fiir diese Schicht
die Mobilitat nicht bestimmt. Die Nickelferritschicht mit dem geringsten Nickelanteil von
x = 0,09 weist fiir die Mobilitdt zwei Bereiche auf. Fiir den Bereich niedriger Tempera-
turen steigt die Beweglichkeit mit der Temperatur an. Ab einer Temperatur von ~177 K
dandert sich das Verhalten und die Beweglichkeit nimmt mit steigender Temperatur ab.
Dieses Verhalten entspricht dem Ubergang von Stérstellenstreuung bei niedrigen Tem-
peraturen, zu Phononenstreuung bei hoheren Temperaturen als entscheidenden Einfluss
auf die Ladungstrigerbeweglichkeit (vgl. Kapitel . Bei den Mobilitidten der Schich-
ten mit 0,52 < x < 0,76 lédsst sich ein linearer Zusammenhang vermuten. Es ist jedoch
zu beachten, dass die Messwerte teilweise stark streuen. Basierend auf den theoretischen
Uberlegungen wurden die Messwerte mit einer Funktion = A - T geniihert.
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Abbildung 5.14: Mobilitdt p in Abhéngigkeit von der Temperatur T fiir vier Nickelfer-
ritschichten (Ni,Fes_,O,4) mit einem Nickelanteil von 0,09 < z < 0, 76. Die Werte wurden
doppelt logarithmisch aufgetragen und mit Potenzfunktionen angendhert. Die Ndherungs-
funktionen sind bis auf einen Vorfaktor jeweils in den Abbildungen dargestellt.
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Dabei bewirkt der Vorfaktor eine Verschiebung parallel zur Abszisse. Mit steigender Ni-
ckelkonzentration in den Schichten, nimmt auch der Betrag des Parameters f und damit
die Steigung der Geraden zu. Aus diesem Verhalten ldsst sich riickschlieflen, dass der
Effekt der Phononenstreuung fiir steigenden Nickelanteil zunehmend iiberwiegt.

5.3.4 Verwey-Ubergang bei Magnetit

Wie schon in Abbildung [5.12] gezeigt, weist die Leitfihigkeit von Magnetit eine Anderung
der Steigung des spezifischen Widerstandes auf. Bereits bei einer kleinen Nickeldotierung
(x=0,09) ist diese Auffélligkeit komplett verschwunden. Dieses Verhalten soll nachfolgend
genauer betrachtet werden. Dazu werden die Messwerte fiir die Magnetitschicht aus Ka-
pitel noch einmal dargestellt. In Abbildung [5.15]ist der spezifische Widerstand p in
Abhéngigkeit von der Temperatur T aufgetragen. Zusétzlich ist die Ableitung vom Loga-
rithmus des spezifischen Widerstandes nach der Temperatur dargestellt. Es wird deutlich,
dass bei 120K eine abrupte Anderung der Steigung vorliegt. Diese Beobachtung ist auf
den sogenannten VERWEY-Ubergang von Fe;O, zuriickzufithren, bei dem der Kristall
von einer kubischen Struktur in der Hochtemperaturphase in eine monokline Struktur
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Abbildung 5.15: Der spezifische Widerstand p einer 100 nm dicken Fe;O, - Schicht auf
MgO(001) in Abhéngigkeit von der Temperatur T. Die VERWEY-Temperatur Ty = 120K
ist jeweils durch eine rote Linie markiert. Die Temperatur wurde von 88K bis 240K
variiert. Zusatzlich ist die Steigung, also die Ableitung vom Logarithmus des spezifischen
Widerstandes, gegen die Temperatur aufgetragen.
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5.3 Temperaturabhéngige Messungen

in der Tieftemperaturphase iibergeht [41]. Die hier bestimmte Ubergangstemperatur von
Ty = 120 K stimmt mit dem Literaturwert fiir dicke Magnetitschichten tiberein [41]. Dabei
ist die Widerstandsénderung im Vergleich zu bereits beobachteten VERWEY-Ubergéingen
in der Literatur [42] nur sehr schwach ausgeprigt. Stochiometrische und strukturelle Ab-
weichungen der Schicht kénnen die Ursache dafiir sein. In Kapitel [ wird auf die mog-
lichen Ursachen genauer eingegangen. Zwischen 140 K und 170 K sind die Messwerte im
Vergleich zu den restlichen Messpunkten leicht versetzt, was darauf zuriickzufiihren ist,
dass die zeitintensive Messung an drei aufeinanderfolgenden Tagen durchgefiithrt werden
musste. Dieser abgesetzte Bereich wurde an einem anderen Tag gemessen, wodurch die Ab-
weichung begriindet werden kann. Das starke Rauschen in der Ableitung lédsst sich durch
die kleinschrittigen Messabstdnde und die groflen Absolutwerte fiir tiefe Temperaturen
begriinden.

5.3.5 Hopping-Modelle fiir Magnetit

Des Weiteren sollen zur Untersuchung des Transportverhaltens von Magnetit unterhalb
der VERWEY-Temperatur Ty mogliche Hopping-Prozesse untersucht werden. Hopping
beschreibt das Springen der Ladungstriager von einem lokalisierten Bandzustand in einen
benachbarten Zustand. Lokalisierte Zustédnde sind angeregte Zusténde in einem Festkor-
per, denen einzelnen Gitterionen zugeordnet werden kénnen. Es handelt sich somit um
Spektren einzelner Ionen durch lokalisierte Elektronen, deren Wellenfunktionen nicht mit
denen der Nachbarionen iiberlappen. Zur Beschreibung der Hoppingvorgénge gibt es ver-
schiedene Modelle. In Kapitel wurde fiir die Hochtemperaturphase iiber Ty = 120K
das Nearest Neighbor Hopping (NNH) angewendet. Fiir Temperaturen unterhalb von
Ty = 120 K werden in diesem Abschnitt mit dem MOTT Variable Range Hopping (VRH)-
Modell und dem SHKLOVSKII und EFROS VRH-Modell (SE-VRH)-Modell [43] zwei wei-
tere Modelle verwendet, um zu entscheiden wie stark sich die Modelle unterscheiden und
wie gut die einzelnen Modelle fiir die in dieser Arbeit verwendeten Materialien geeignet
sind.

In Abbildung ist der spezifische Widerstand der Magnetitschicht gegen 1/T aufge-
tragen, wo die beiden Temperaturbereiche oberhalb und unterhalb von 120 K deutlich zu
erkennen sind. Bei dem VRH-Modell wird der Logarithmus des spezifische Widerstan-
des log(p) = log(po) - (Ty/T)"/* [44] in Abhzngigkeit von der Temperatur T beschrieben.
Der Parameter pg ist abhéngig von der Phononendichte. Die charakteristische MoOTT-
Temperatur Ty = 18a3/kpN(E) setzt sich aus der inversen Lokalisierungslinge o und
der Zustandsdichte N(E) am FERMI-Niveau zusammen. In Abbildung oben links
ist der Logarithmus des spezifischen Widerstandes gegen (1/T)%2° in einem Temperatur-
bereich von 120 K bis 88 K aufgetragen. Der nach dem (VRH)-Modell erwartete lineare
Zusammenhang wird fiir diesen Temperaturbereich bestétigt. Mit der in [45] verwende-
ten Zustandsdichte errechnet sich ein Wert fiir T von 9,7 - 108 K, welcher in der selben
GroBenordnung wie die Ergebnisse von [45] liegt. Aus der ermittelten MoOTT-Temperatur
resultiert eine Lokalisierungslange (1/«) von 0,0309 nm. Dieser Wert ist physikalisch nicht
sinnvoll, da die Atomabstidnde deutlich grofier sind. Das (VRH)-Modell scheint fiir die
Beschreibung von Hopping-Prozessen in Magnetit bei tiefen Temperaturen somit nicht
geeignet zu sein.
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Abbildung 5.16: Auftragung des spezifischen Widerstandes gegen 1/T. Die beiden Tem-
peraturbereiche oberhalb und unterhalb von 120 K sind deutlich zu erkennen. In der oberen
und der unteren Einfiigung ist log(p) gegen 1/T%%* und log(p) gegen 1/T%°, jeweils mit
linearer Nédherung, aufgetragen. In den Einfiigungen ist der Tieftemperaturbereich von
120 K bis 88 K gezeigt.

Alternativ wurden die Daten auch mit dem SHKLOVSKII und EFrROs VRH-Modell (SE-
VRH) angenéhert, welches zusitzlich die Elektron-Elektron CouLomB-Wechselwirkung
beriicksichtigt.

Dieses Modell wird durch log(p) = log(po) - (To/T)?, mit Ty = 2, 8e2a/(4rkey) beschrie-
ben. Dabei steht £ fiir die Dielektrizitatskonstante des Materials. In Abbildung[5.16] unten
rechts ist der Logarithmus des spezifischen Widerstandes gegen (1/T)%® in einem Tempe-
raturbereich von 120 K bis 88 K aufgetragen. Auch hier zeigt sich ein linearer Zusammen-
hang wie schon in dem VRH-Modell. Allerdings ergibt sich ein T von 78 327 K und eine
Lokalisierungsliange (1/a) von ~ 0,6 nm, was ungefihr dem Zweifachen von der kleinsten
Hopping-Distanz zwischen benachbarten Fe?*- und Fe?*"-Ionen auf Oktaederplitzen in
Fe3Oy (auEfer’Fngr =297 A) entspricht. Dieses ist physikalisch sinnvoll und es l&sst sich
vermuten, dass das SE-VRH-Modell eine geeignete Beschreibung liefert. Auch wenn die
Werte fiir 7o und 1/« von den Ergebnissen aus [45] abweichen, soll analog die SE-VRH-
Energie (A) mit der CouLomB-Liicke (U), welche aufgrund von starken elektronischen
Wechselwirkungen auftritt, verglichen werden, um das Modell weiter zu iiberpriifen. Aus
dem SE-VRH-Modell ergibt sich A = kg/1¢1y. Dabei gibt T die Temperatur an, bei der
das Material von thermisch bedingtem Hopping zum SE-VRH-Modell-Hopping wechselt.
In diesem Fall gilt 7o = Ty, = 120 K. Daraus folgt ein A von 0,264 eV. Fiir U folgt nach
dem COULOMBSCHEN-Gesetz U = €?/(4megRay,), mit dem mittleren Abstand zwischen
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5.3 Temperaturabhéngige Messungen

zwei Hopping-Plétzen R,,,. Aus [46] ldsst sich fiir Magnetit ein Wert von 5,5 nm ableiten.
Es resultiert ein U von 0,261 eV. Dieser Wert weicht nur geringfiigig von der berechne-
ten SE-VRH-Energie ab. Dementsprechend kann das SE-VRH-Modell verwendet werden,
um die Hopping-Prozesse in Magnetit bei tiefen Temperaturen unterhalb der VERWEY-
Temperatur zu beschreiben. In Kapitel [6| wird néher darauf eingegangen, wie sinnvoll die
Anwendung der beiden Hopping-Modelle fiir den Ladungstransport in Magnetit unterhalb
von Ty ist.

5.3.6 Hopping-Modelle fiir Nickelferrit

Zuletzt soll iiberpriift werden ob das VRH- und das SE-VRH-Modell auch fiir die Nickel-
ferritschichten verwendet werden kann. Dazu wurden die spezifischen Widerstandswerte
(siehe Kapitel gegen 1/T%% und gegen 1/T%° (vgl. Abbildung (a) und (b))
aufgetragen. Es wird deutlich, dass sich die Nickelferritschichten mit x > 0,62 durch
beide Modelle gut annihern lassen. Allerdings liefert das SE-VRH-Modell mit der 1/T%"-
Abhéngigkeit eine etwas bessere Beschreibung der Daten. Fiir diese Schichten zeigte sich
in dem NNH-Modell keine zuséitzliche Temperaturabhéingigkeit 7. Fiir Schichten mit
einem Nickelanteil von z < 0,52, bei denen im NNH-Modell die zusétzliche Temperatur-
abhéngigkeit T® mit a > 0 notwendig ist (siehe Tabelle , weichen das VRH- und das
SE-VRH-Modell signifikant von den Messwerten ab. Beide Modelle konnen daher fiir diese
Schichten ausgeschlossen werden und einzig das NNH-Modell liefert eine hinreichende Be-
schreibung der Daten. Da im Gegensatz zur Analyse der Magnetitschicht Vergleichswerte
fir die Zustandsdichte N(F) am FERMI-Niveau oder die Dielektrizitdtskonstante & der
untersuchten Nickelferritschichten unterschiedlicher Stochiometrien fehlen, kann eine de-
taillierte Betrachtung wesentlicher Modellparameter wie der Lokalisierungsléange « nicht
durchgefiihrt werden.
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Abbildung 5.17: Auftragung von log(p) gegen 1/T%%* (a) und gegen 1/T%° (b) fiir die
Nickelferritschichten (Ni,Fez ,O4) mit einem Nickelanteil von 0,09 < x < 1,0, jeweils
mit Ndherung durch das VRH-Model (a) und das SE-VRH-Modell (b). Die Werte wurden
zur besseren Ubersichtlichkeit um einen Offset entlang der Ordinate verschoben.
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6 Diskussion

Die Voruntersuchungen und Ergebnisse zeigen, dass der verwendete Aufbau geeignet ist,
um Leitfdhigkeiten und HALL-Spannungen von diinnen Ferritschichten zu messen. Da-
bei muss jedoch die verwendete Stromstérke sinnvoll gewéhlt werden. Aus zu kleinen
Stromstérken resultieren kleine, nur sehr schwer detektierbare Spannungen. Bei zu groflen
Stromstérken (> 4 mA) treten Effekte auf, welche die Messergebnisse beeinflussen. Aufler-
dem sollte die Wahl des Lingsstroms dem zu untersuchenden Material angepasst werden.
Die Messergebnisse zeigen, dass sich bei dem verwendeten Materialsystem durch den Aus-
tausch von Eisenionen durch Nickelionen der spezifische Widerstand der Schicht zuneh-
mend erhéht. Dariiber hinaus wére ein Vergleich mit anderen Metallferriten, zum Beispiel
Cobaltferrit, interessant.

Die Nig 24Fes 7604-Schicht zeigt in der Widerstandsmessung ein erwartetes Verhalten. Bei
der HALL-Messung und der daraus resultierende Ladungstriagerdichte weicht das Verhal-
ten jedoch von dem der anderen Nickelferritschichten ab. Es liegt nahe, dass die Probe bei
der Messung fiir die HALL-Spannung unsauber eingebaut wurde und sich dadurch nicht
alle Kontakte korrekt auf der Oberfliche befunden haben.

Die Ladungstrégerdichten der restlichen Schichten lassen schlussfolgern, dass sich das Ma-
terial fiir den untersuchten Temperaturbereich wie ein Halbleiter im Kompensationsbe-
reich verhélt. Das bedeutet, dass bei Temperaturen bis 285 K alle abgegebenen Elektronen
von Akzeptorzustinden aufgenommen werden kénnen.

Bei den Beweglichkeiten der Nickelferritschichten gewinnt mit steigender Nickelkonzen-
tration der Einfluss der Phononenstreuung zunehmend an Bedeutung. Die dem Magnetit
dghnlichste Nickelferritschicht mit x = 0,09 zeigt ein Verhalten, welches sich ebenfalls da-
mit erkléren ldsst. Jedoch zeigt sich in der doppeltlogarithmischen Darstellung der Beweg-
lichkeit gegen die Temperatur kein linearer Zusammenhang mehr. Unter diesem Aspekt
ist eine Bestimmung der Mobilitdt von Magnetit aufschlussreich.

Fiir Magnetit wird in der Literatur bei 120 K eine sprunghafte Anderung der Leitfahigkeit
beschrieben. Das Verhalten wird auch VERWEY-Ubergang genannt. Bei dieser Tempera-
tur dndert sich die Kristallstruktur von monoklin in der Tieftemperaturphase zur inversen
Spinellstruktur fiir Temperaturen oberhalb der VERWEY-Temperatur. Fiir reines Magne-
tit wird ein deutlich ausgeprigter Ubergang erwartet. In unseren Messungen kann nur ein
weniger deutlicher VERWEY-Ubergang, als bereits in [42] beobachtet wurde, festgestellt
werden. Vielfiltige Faktoren der hergestellten Schicht konnen hierfiir die Ursache sein. So
kann die Stochiometrie leicht unterschiedlich zu der von reinem Magnetit sein. Auflerdem
kommt es vor, dass die Gitterpldtze nicht strikt nach der inversen Spinellstruktur be-
setzt sind, sondern vielmehr eine Zwischenform von inverser und normaler Spinellstruktur
vorliegt. Zudem konnen in Magnetit Sauerstofffehlstellen vorhanden sein, welche die elek-
trischen KEigenschaften beeinflussen. Neben diesen chemischen Variationen haben auch
strukturelle Phianomene Einfluss auf die Stirke des VERWEY-Ubergangs. Nicht nur Anti-
phasengrenzen, sondern auch Versetzungen durch Verspannungen im Kristallgitter kénnen
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Diskussion

Einfluss auf die Leitfihigkeit des Materials haben. Alle diese Eigenschaften kénnen sowohl
bei der monoklinen Kristallstruktur bei Temperaturen unter 120 K, als auch bei der in-
versen Spinellstruktur bei Temperaturen iiber 120 K auftreten. Daraus kann resultieren,
dass sich die Leitfihigkeiten der beiden Strukturen annihern und der VERWEY-Ubergang
weniger stark ausgeprégt ist.

Da sich die Leitfihigkeit von Magnetit bei tiefen Temperaturen anders verhélt als bei ho-
hen Temperaturen, wird iiberpriift inwiefern Hopping-Prozesse den Ladungstragertrans-
port beschreiben konnen. Die Ergebnisse aus Kapitel zeigen, dass sich der spezifische
Widerstand von Magnetit bei Temperaturen unterhalb der VERWEY-Temperatur Ty so-
wohl durch das VRH-, als auch durch das SE-VRH-Modell beschreiben ldsst. Allerdings
ergeben die Parameter des VRH-Modells eine Lokalisierungslédnge, die physikalisch nicht
sinnvoll ist. Mit dem SE-VRH-Modell ergibt sich eine sinnvollere Lokalisierungslénge. Es
muss jedoch beachtet werden, dass sich in dieser Arbeit deutlich unterschiedlichere Werte
im Vergleich zu den Ergebnissen aus [45] bestimmt wurden. Dennoch sind die Lokali-
sierungsldngen aus beiden Arbeiten plausibel. Auch der Vergleich der SE-VRH-Energie
mit der COULOMB-Liicke liefert in beiden Arbeiten nachvollziehbare Ergebnisse. Es be-
darf einer genaueren Bestimmung der Ladungstrigerdichte am FERMI-Niveau (N(E)) und
dem mittleren Abstand zwischen zwei Hopping-Plétzen (Rg.,,) um das SE-VRH-Modell
fiir den Ladungstransport in Magnetit verifizieren zu konnen. Fiir die Nickelferritschich-
ten zeigt sich, dass neben dem NNH-Modell auch das VRH- und SE-VRH-Modell zur
Beschreibung des Transportverhaltens geeignet ist, wenn der Nickelanteil grof3 genug ist
(x > 0,62). Anhand des Zusammenhangs zwischen log(p) und der Temperatur, ldsst sich
nicht zweifelsfrei unterscheiden welches Modell dem Hopping-Prozess zugrunde liegt. Die
Messdaten aus Kapitel zeigen lediglich, dass es fiir Nickelferritschichten mit x < 0, 52
und der Magnetitschicht einen Temperaturbereich gibt, in dem die zusétzliche Tempera-
turabhéngigkeit (7*) des NNH-Modells zur Beschreibung des spezifischen Widerstandes
notwendig ist.
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7 Zusammenfassung

Zur Bestimmung elektronischer Transporteigenschaften von Ferritschichten wird ein Mess-
platz verwendet, welcher mit der Vier-Punkt VAN-DER-PAUW-Methode den Fldchenwi-
derstand und die HALL-Spannung ultradiinner Schichten messen kann. Diese Messungen
konnen temperaturabhéngig durchgefiihrt werden. Durch geeignete Kombination mehrerer
Messanordnungen werden die Offsetspannung und die NERNST-Spannung als Storeffekte
bei der HALL-Messung eliminiert. Der noch zu erwartende ETTINGSHAUSEN-Effekt hat
bei den durchgefithrten Messungen keinen signifikanten Einfluss, solange die angelegten
Stromstérken nicht zu hoch gewé#hlt werden.

Der spezifische Widerstand von den Ni,Fes_,O4-Schichten mit 0 < z < 1 nimmt mit
steigendem Nickelanteil zu. Aus den temperaturabhéingigen Verldufen ergeben sich cha-
rakteristische Energien in dem Bereich von 69 meV bis 130 meV.

Neben dem spezifischen Widerstand wurden auch die Ladungstridgerdichten der gleichen
Schichten bestimmt. Nur von der Magnetitschicht und von der stéchiometrischen Nickel-
ferritschicht liegt diese Betrachtung nicht vor. Es wird deutlich, dass sich die Ladungs-
triigerdichten invers zu den spezifischen Widerstanden verhalten. Aus den Anderungen
der Ladungstrigerdichten ergeben sich mit steigendem Nickelanteil Aktivierungsenergien
von 60,3 meV bis 83,1 meV. Die Aktivierungsenergie fiir die Nickelferritschicht mit dem
geringsten Nickelanteil (z = 0,09) ist mit einer Aktivierungsenergie von 58 meV fiir Ma-
gnetit vergleichbar.

Aus der Kombination von Ladungstragerdichte und spezifischem Widerstand beziehungs-
weise der Leitfahigkeit ergibt sich die Beweglichkeit der Ladungstrager. Diese wird im
Wesentlichen durch Stofe an ionisierten Storstellen und durch Phononenstreuung beein-
flusst. Mit steigender Temperatur nimmt die Bedeutung der Phononenstreuung fiir die
Beweglichkeit zu. Fiir die in dieser Arbeit untersuchten Nickelferritschichten zeigt sich,
dass oberhalb von 95 K der Einfluss von den Phononen iiberwiegt. Lediglich die Schicht
mit dem geringsten Nickelanteil (x = 0,09) zeigt in dem betrachteten Temperaturbereich
sowohl einen Bereich in dem die Storstellenstreuung iiberwiegt, als auch einen Bereich in
dem die Phononenstreuung der entscheidende Faktor ist. Auflerdem wird aus den Mess-
werten deutlich, dass mit steigendem Nickelanteil die Phononen schon bei niedrigeren
Temperaturen den dominierenden Faktor fiir die Beweglichkeit darstellen.

Neben Nickelferrit wurde auch eine Magnetitschicht untersucht. Bei Magnetit ist bekannt,
dass sich die Leitfihigkeit bei 120 K sprunghaft #ndert. Grund dafiir ist eine Anderung
der vorliegenden Kristallstruktur. Bei Temperaturen unterhalb von 120 K liegt Magnetit
in einer monoklinen Struktur vor. Bei hoheren Temperaturen dndert sich diese zu der in-
versen Spinellstruktur. Dieser Ubergang wird nach seinem Entdecker VERWEY-Ubergang
genannt. Die verwendete Probe zeigt bei 120 K eine Anderung der Leitfihigkeit, jedoch ist
diese nicht so deutlich ausgepréigt wie erwartet. Chemische und strukturelle Abweichun-
gen des verwendeten Materials von perfektem Magnetit konnen die Ursache dafiir sein.
Bei der Untersuchung von Hopping-Prozessen in der Tieftemperaturphase von Magnetit,
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zeigt sich, dass das SE-VRH-Modell zur Beschreibung geeignet ist. Allerdings lésst sich fiir
Magnetit- und Nickelferritschichten anhand des linearen Zusammenhangs zwischen log(p)
und der Temperatur nicht zweifelsfrei unterscheiden welcher Hopping-Prozess vorliegt.
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8 Abstract

To determine the electronic transport properties of ferrite layers, a measuring station is
used which can measure the sheet resistance and HALL-voltage of ultrathin layers using
the four-point VAN-DER-PAUW-method. These measurements can be carried out depend-
ing on temperature. The offset voltage and the NERNST-voltage, as interference effects in
HALL-measurements, are eliminated by a suitable combination of several measuring ar-
rangements. The ETTINGSHAUSEN-effect, which is still to be expected, has no significant
influence on the measurements carried out, as long as the applied currents are not too
high.

The resistivity of the Ni,Fes ,O4 layers with 0 < x < 1 increases with increasing nickel
content. Characteristic energies in the range from 69 meV to 130 meV result from the
temperature-dependent processes.

Besides resistivity, the charge carrier densities of the same layers are also determined.
Only for the magnetite layer and the stoichiometric nickel ferrite layer this observation is
not available. It can be seen that the charge carrier densities are inverse to the resistiv-
ities. The changes in charge carrier densities result in activation energies of 60.3meV to
83.1meV with increasing nickel content. The activation energy for the nickel ferrite layer
with lowest nickel content (x = 0.09) is comparable with an activation energy of 58 meV
for magnetite.

The mobility of the charge carriers results from the combination of charge carrier density
and specific resistance or conductivity. This is mainly inuenced by impacts at ionized
impurities and by phonon scattering. The importance of phonon scattering for mobility
increases with rising temperature. For the nickel ferrite layers investigated in this work,
it is shown that above 95K the influence of phonons predominates. Only the layer with
the lowest nickel content (x = 0.09) shows both, a range where impurity scattering pre-
dominates and a range where phonon scattering is the decisive factor. Furthermore, the
measured values show that with increasing nickel content the phonons are the dominant
factor for mobility even at lower temperatures.

Besides nickel ferrite, a magnetite layer was also investigated. It is known that the con-
ductivity of magnetite changes abruptly at 120 K. The reason for this is a change in the
existing crystal structure. At temperatures below 120 K magnetite is present in a mono-
clinic structure. At higher temperatures this changes to the inverse spinel structure. This
transition is named after its discoverer, VERWEY transition. The sample used, shows a
change in conductivity at 120 K, but it is not as pronounced as expected. Chemical and
structural deviations of the material used from perfect magnetite may be the cause.

The investigation of hopping processes in the low-temperature phase of magnetite shows
that the SE-VRH model is suitable for description. However, the linear relationship be-
tween log(p) and temperature does not allow to distinguish without doubt which hopping
process is present in magnetite and nickel ferrite layers.
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