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ABSTRACT
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Transport properties of metals, and solids in general, are described
by different transport coefficients like the isothermal electrical con-
ductivity o, the thermal conductivity k, the thermoelectric power S
(or Seebeck coefficient), and so on. All these coefficients are deter-
mined by experimental measurements from simple relationships be-
tween two different measurable parameters.

However, the band structure of a ferromagnet is exchange split, so
that the density of states is not the same for spin-up and spin-down
electrons at the Fermi energy. This asymmetry of the density of states
leads to different transport properties for each spin channel and gives
rise to different conductivities for spin-up and spin-down electrons.
Therefore, the spin of conduction electrons plays a fundamental role
in transport properties of ferromagnetic materials [1].

The most prominent examples of spin-dependent electronic trans-
port are the giant [2, 3] and the tunneling magnetoresistance [4]. With
the prospect of potential technological applications, their discovery
boosted the research field spintronics [5]. While spintronics relies on
spin-dependent charge transport also spin-dependent heat transport
can become important when, e.g., a high current density in magnetic
nanodevices creates a significant temperature gradient. The combi-
nation and coupling of heat, charge and spin currents in magnetic
nanostructures has recently opened a highly active line of research
now referred to as spin caloritronics [6] with important discoveries
such as the Spin-Seebeck effect [7] or thermally driven spin injection
[8, 9]. Furthermore, thermal spin transfer torque was predicted to en-
able highly efficient magnetization reversal in magnetic nanodevices
by thermal gradients [10, 11] and first experimental evidence has re-
cently been provided [12].

A promising material system for future spintronic applications are
magnetic tunnel junctions as they can be reliably produced by sputter
deposition and show very high tunneling magnetoresistance ratios.
They also are highly interesting with respect to spin caloritronics
applications, since recent ab initio studies predicted very high spin-
dependent Seebeck coefficients of 150V K~ and correspondingly
high tunneling magneto thermopower ratios of the magnetic tunnel
junction [13].
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In this thesis the tunnel magneto-Seebeck effect in CoFeB/ MgO/
CoFeB magnetic tunnel junction nanopillars under thermal gradients
across the magnetic tunnel junction is studied. In first instance the
electric and magnetic properties of the magnetic tunnel junctions are
characterized by magnetotransport measurements. Tunneling mag-
netoresistance ratios between 70 % and 140 % are measured revealing
the high quality of the magnetic tunnel junctions.

The spin caloritronic properties of the investigated magnetic tun-
nel junctions are characterized by magnetothermo electrical measure-
ments. An electric heater line is used to generate thermal gradients.
The heat distribution in the investigated system is determined by re-
sistometric measurements and supported by finite element method
revealing temperature differences across the tunnel junction of sev-
eral tens of millikelvins. These temperature differences are found to
cause thermopower voltages up to a few tens of microvolts between
the top and the bottom contact of the nanopillars. A variation of
the thermopower voltage by up to several tens of microvolts upon re-
versal of the relative magnetic configuration of the two CoFeB layers
from parallel to antiparallel was observed. This signal change cor-
responds to a large spin-dependent Seebeck coefficient of the order
of 240pVK~! and a large relative change in thermoelectric voltage
of up to 90 %. In addition to the thermopower the thermally driven
current was measured. The relative change of the tunneling mag-
neto thermocurrent on magnetization reversal is about —45 %. The
experimental observations are described by a simple model in the
framework of thermodynamics of irreversible processes.

Finally, a measurement setup for further investigations of spin cal-
oritronic phenomena in magnetic tunnel junctions like thermal spin
transfer torque is presented. Here, first measurements clearly reveal
the influence of the electric spin torque and also first evidence of
thermal spin transfer torque can be provided.
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Transporteigenschaften von Festkorpern, im speziellen von Metallen,
werden durch verschiedene Transportkoeffizienten beschrieben. So
zum Beispiel durch die elektrische Leitfdhigkeit o, die thermische
Leitfdhigkeit k oder den Seebeck-Koeffizienten bzw. durch die ther-
moelektrische Leistung S. All diese Grofien konnen aus experimentell
zuganglichen Grofien abgeleitet werden.

Bei der Untersuchung der Transporteigenschaften von ferromagne-
tischen Metallen muss der Elektronenspin als zusétzlicher Freiheits-
grad mit in Betracht gezogen werden. Die Austauschwechselwirkung
in einem Ferromagneten fiihrt zu einem Unterschied der Zustands-
dichten von Minoritdts- und Majoritdtselektronen an der Fermikan-
te. Aufgrund dieser Spinpolarisation der Leitungselektronen sind die
Transportprozesse in ferromagnetischen Materialien spinabhédngig [1].

Der spinabhingige Ladungstransport fithrt zu Effekten wie dem
Riesenmagnetowiderstand [2, 3] und dem Tunnelmagnetowiderstand
[4]. Die Entdeckungen beider Effekte begriindete das Forschungsge-
biet der Spintronik [5]. Die Moglichkeit, den Elektronenspin in elek-
tronischen Bauelementen zu funktionalisieren, stofst auch in der In-
dustrie auf grofies Interesse. Wahrend in der Spintronik der spinab-
hédngige Ladungstransport untersucht wird, ist zunehmend auch der
spinabhidngige Warmetransport von Interesse. Insbesondere in Na-
nostrukturen fiithren die hohen Stromdichten zu signifikanten Tem-
peraturgradienten. Das Zusammenspiel zwischen Warme-, Ladungs-
und Spinstrémen ist Gegenstand eines neuen und aktiv bearbeite-
ten Forschungsgebiets namens Spinkaloritronik [6] mit so wichtigen
Entdeckungen wie dem Spin-Seebeck-Effekt [7], der thermischen In-
jektion von Spinstrémen [8, 9] oder dem theoretisch vorhergesagten
thermisch generierten Spin-Transfer Torque [12, 12].

Ein vielversprechendes Materialsystem fiir zukiinftige spintroni-
sche Bauelemente sind magnetische Tunnelbarrieren. Diese koénnen
reproduzierbar mittels Sputterdeposition hergestellt werden und zei-
gen sehr hohe Tunnelmagnetowiderstande. Beziiglich moglicher spin-
kaloritronischer Anwendungen wurde kiirzlich durch ab initio Be-
rechnungen in solchen Materialsystemen ein spinabhédngiger Seebeck-
Koeffizient von 150V K~! und damit eine Abhingigkeit der ther-
moelektrischen Spannung von der magnetischen Konfiguration der
magnetischen Tunnelbarriere vorhergesagt [13].



In dieser Arbeit wird der Tunnelmagneto-Seebeck-Effekt in CoFeB
/MgO/CoFeB magnetischen Tunnelbarrieren unter Einfluss eines ther-
mischen Gradienten untersucht. Die elektrischen und magnetischen
Eigenschaften der magnetischen Tunnelbarrieren werden durch Ma-
gnetotransportmessungen bestimmt. Die hohen Tunnelmagnetowider-
standsverhdltnisse von 70 % bis 140 % sprechen fiir die gute Qualitat
der untersuchten Proben.

Die thermoelektrischen Untersuchungen fanden mittels magneto-
thermoelektrischer Messungen statt. Dazu wurde durch ohmsches
Heizen einer Mikrostreifenleitung tiber der Tunnelbarriere ein Tem-
peraturgradient erzeugt. Die Verteilung der Temperatur in den Pro-
ben wurde durch resistometrische Messungen bestimmt und mit Fi-
nite-Elemente-Methode-Simulationen erganzt. Hier zeigt sich, dass
durch resistives Heizen der Mikrostreifenleitung ein Temperaturun-
terschied von einigen zehn Millikelvin iiber der Tunnelbarriere er-
zeugt werden kann. Dieser Temperaturunterschied verursacht eine
thermoelektrische Spannung von einigen zehn Mikrovolt. Die ther-
moelektrische Spannung zeigt dabei eine Abhédngigkeit von der ma-
gnetischen Konfiguration der magnetischen Tunnelbarrieren. Fiir den
parallelen und antiparallelen Zustand zeigt sich eine Anderung in
der thermoelektrischen Spannung von einige zehn Mikrovolt. Diese
relative Anderung in der thermoelektrischen Spannung von bis zu
90 % resultiert in einem spinabhdngigen Seebeck-Koeffizienten von
240 pV K. Zusitzlich zur thermoelektrischen Spannung wurde auch
der thermisch getriebene Strom gemessen. Hier zeigt sich eine rela-
tive Anderung bei Magnetisierungsumkehr von —45 %. Der Zusam-
menhang zwischen elektrisch und thermisch getriebenen Stromen
wird anhand eines einfachen Modells im Rahmen der irreversiblen
Thermodynamik erklért.

Abschliefiend wird ein experimenteller Aufbau vorgestellt, der es
ermoglicht, weitere spinkaloritronische Effekte in magnetischen Tun-
nelbarrieren zu untersuchen. Erste Testmessungen belegen deutlich
den Einfluss des elektrischen Spin-Transfer Torques sowie Anzeichen
des thermisch induzierten Spin-Transfer Torques.
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NOMENKLATUR

Abgesehen von einigen Symbolen, die nur einmalig auftreten, sind
in dieser Liste die in der Arbeit verwendeten Symbole und ihre Be-
deutung aufgefiihrt. In seltenen Féllen wird ein Symbol genutzt, um
zwei verschiedene Grofien zu beschreiben. Aus dem Kontext heraus
ist jedoch eine eindeutige Zuordnung moglich.

a,b,c Halbachsen eines Rotationsellipsoiden

aj, bj Slonczewski-Term und , Fieldlike”-Term
des Spin-Transfer-Torques

cp Warmekapazitat

d Schichtdicke
Elementarladung

Cint Argument der elliptischen Integrale

€ Orthogonalenvektor von m

E elektrisches Feld

Eint(€int)Kint(eint) vollstindige elliptische Integrale erster
und zweiter Art

& effektives elektrisches Feld

(7, 12) Verteilungsfunktion

feq (?, 12) Fermifunktion

F; thermodynamische Kraft

F auf Kqni normierte magnetische Energie-
dichte

g Landeé-Faktor

G elektrischer Leitwert

G(m) auf Kgni normierte Anisotropieenergie-
dichte

GmTy Leitwert der MT]

h Betrag von h

h Plancksche Konstante geteilt durch 27

he Betrag von ﬁc

h normierter Vektor des dufSeren Feldes

Re auf Hgni normiertes Koerzitivfeld

Retim hochfrequentes Anregungsfeld

Hani effektives Anisotropiefeld

l:{dip Entmagnetisierungsfeld
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Zustand
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zwischen AP und P Zustand

Austauschintegral

unidirektionale Anisotropiekonstante
allgemeiner Fluss
Teilchenstromdichte
Warmestromdichte

Stromdichte der Entropie
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Boltzmann-Konstante
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Moden
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EINLEITUNG

Die Spinorientierung der Leitungselektronen in metallischen Leitern
kann starken Einfluss auf die elektronischen Transporteigenschaften
haben [14, 15]. Die Entdeckung des GMR-Effekts* in metallischen
magnetischen Multilagen [2, 3] markiert dabei den Anfang des For-
schungsgebietes Spintronik [16]. Gegenstand der Spintronik oder auch
Magnetoelektronik ist der spinabhédngige Ladungstransport.

Die Funktionalisierung des Elektronenspins in elektronischen Bau-
teilen stieffs auch auf grofies Interesse in der Industrie, besonders in
der Informationstechnologie [5]. Die fortschreitende Entwicklung in
der Elektronik ist geprdgt durch kleinere Strukturgrofien, hohere In-
tegrationsdichten und erweiterte Funktionalitdt. In naher Zukunft
werden daher neue Konzepte und Strategien in der digitalen Infor-
mationstechnologie erforderlich sein, um die Effizienz elektronischer
Geradte weiterhin steigern zu konnen. Die Spintronik stellt dabei in
Punkto Schnelligkeit, Speicherdichte und Energieverbrauch eine leis-
tungsfahige Alternative zur herkdmmlichen Siliziumtechnologie dar.

Ein zentrales Problem der ladungsbasierten Datenverarbeitung ist,
dass mit zunehmender Miniaturisierung der Schaltkreise die Strom-
dichten und die damit verbundenen Leistungsdichten ansteigen. Be-
reits heute werden in Computerchips lokale Leistungsdichten erreicht,
die mit denen in Raketentriebwerken vergleichbar sind. Die produ-
zierte Abwdarme mindert die Effizienz und Langlebigkeit der Bauele-
mente. Hier, aber auch in vielen anderen Anwendungen, stellt sich
die Frage nach einer effektiven Nutzung der Warme.

Seit Jahrzehnten bekannt sind thermoelektrische Effekte, zu denen
der Seebeck-Effekt, der Peltier-Effekt und der Thomson-Effekt geho-
ren. Thermoelektrische Effekte beschreiben die Kopplung zwischen
Waérme- und Ladungstransport [17]. Ausgenutzt werden diese Effek-
te in thermoelektrischen Bauelementen, die elektrische Energie direkt
in Warmeenergie und umgekehrt umwandeln. Beispiele sind wir-
mepumpende Peltier-Kiihler oder thermoelektrische Generatoren zur
Energieversorgung. Die Vorteile der thermoelektrischen Bauelemente
sind ihre Langlebigkeit und ihre Gerdusch- und Wartungsfreiheit. Al-
lerdings begrenzt die geringe Effizienz den Einsatz von thermoelektri-
schen Bauteilen weitgehend auf Sonderanwendung. Eine Steigerung
der Effizienz erhofft man sich durch Verwendung von nanostruktu-
rierten Materialien und niederdimensionalen Systemen [18, 19, 20].

Bei der Untersuchung von thermoelektrischen Effekten speziell in
magnetischen Nanostrukturen wurden in den letzten Jahren eine Rei-
he neuer Phdanomen beobachtet, die das Forschungsgebiet Spinkalo-

* Giant
magnetoresistance;
Riesenmagnetowi-
derstand
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ritronik in magnetischen Materialien begriindeten [6]. Im Fokus der
Spinkaloritronik steht die Untersuchung des Zusammenhangs zwi-
schen Spin- und Warmestromen [21]. Die Grundlage fiir dieses rela-
tiv neue Forschungsfeld wurde bereits 1980 von Johnson und Silsbee
gelegt. In ihrer theoretischen Arbeit beschreiben sie das Zusammen-
spiel von Warme-, Ladungs- und Spintransport im Rahmen der irre-
versiblen Thermodynamik [22]. Besondere Aufmerksamkeit erregte
in jingster Vergangenheit die Erzeugung reiner Spinstrome durch
thermische Gradienten in magnetischen Materialien [7, 23] sowie die
experimentellen Untersuchungen spinabhingiger thermoelektrischer
Effekte in magnetischen Multilagen [24, 25]. Das Gebiet der Spin-
kaloritronik vertieft das Verstdandnis von Transportmechanismen in
Festkorpern und bietet zugleich eine breite Palette an neuen, anwen-
dungsrelevanten physikalischen Effekten.

Die vorliegende Arbeit untersucht den Tunnelmagneto-Seebeck-Ef-
fekt (TMS) in magnetischen Tunnelbarrieren und ist damit zwischen
den beiden sehr aktiv bearbeiteten Forschungsgebieten Spintronik
und Spinkaloritronik angesiedelt. Magnetische Tunnelbarrieren sind
ein vielversprechendes Materialsystem in der Spintronik [4, 26, 27].
Technologisch interessant macht sie der grofle Tunnelmagnetowider-
standseffekt von bis zu 600 % [28] und die Moglichkeit, sie im indus-
triellen Maf3stab durch DC- und RF-Sputterdeposition herzustellen
[29]. Magnetische Tunnelbarrieren finden bereits heute Anwendung
als Schreib-Lesekopfe in modernen Festplatten. Sie ermoglichen ein
schnelles Auslesen kleinster magnetischer Bits und damit eine Stei-
gerung in der Speicherdichte [30, 31]. Zudem werden sie bereits als
nichtfliichtige, magnetische Speicher als Alternative zu konventionel-
len Speichermedien eingesetzt.

In Kapitel 2 der Arbeit werden Erlduterungen zu den wichtigs-
ten elektrischen und magnetischen Eigenschaften der magnetischen
Tunnelbarrieren gegeben. Diese beinhalten den Tunnelmagnetowider-
standseffekt und die magnetische Anisotropie. Der Einfluss der ma-
gnetischen Anisotropie auf die Ummagnetisierungskurven wird dis-
kutiert. Weiterhin wird der funktionale Aufbau einer magnetischen
Tunnelbarriere vorgestellt, welcher Grundlage der in dieser Arbeit
untersuchten Proben ist.

In Kapitel 3 wird die theoretische Beschreibung des Seebeck-Effekts
eingefiihrt. Diese beschrankt sich auf eine phdnomenologische Be-
schreibung des Warme- und Ladungstransport durch makroskopi-
sche Grofien im Rahmen der Thermodynamik und eine mikrosko-
pische Behandlung des Transports in Festkorpern mit Hilfe der Boltz-
mann-Transport-Gleichung. Das Ziel des Kapitels ist es eine physi-
kalische Beschreibung des in dieser Arbeit untersuchten Tunnelmag-
neto-Seebeck-Effekts zu geben.

Die Charakterisierung der elektrischen und magnetischen Eigen-
schaften der in dieser Arbeit untersuchten Proben wird in Kapitel
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4 vorgestellt. Dieses Kapitel stellt somit den Einstieg in den expe-
rimentellen Teil dieser Arbeit dar. In diesem Kapitel wird zunéchst
der verwendete Messaufbau vorgestellt. Im Zuge dessen wird auf die
Herstellung und Struktur der in dieser Arbeit untersuchten Proben
eingegangen. Die elektrischen und magnetischen Eigenschaften der
untersuchten magnetischen Tunnelbarrieren werden anhand von Ma-
gnetotransportmessungen bestimmt.

Das Kapitel 5 stellt den Einstieg in die thermoelektrischen Mes-
sungen an magnetischen Tunnelbarrieren dar. In diesem Kapitel wer-
den die resistometrischen Messungen der Temperaturverteilung in
den Tunnelbarrieren vorgestellt. Resistometrisch bedeutet hier die
Messung der Temperatur iiber die Anderung des elektrischen Wi-
derstands unter Ausnutzung der Temperaturabhangigkeit des elektri-
schen Widerstandes. Die Messung der Temperatur an verschiedenen
Punkten im System ist die Basis fiir die Modellierung der Tempera-
turverteilung im System mittels FEM-Simulationen*.

Kapitel 6 umfasst den experimentellen Nachweis des Auftretens

des Tunnelmagneto-Seebeck-Effekts in magnetischen Tunnelbarrieren.

In diesem Kapitel wird gezeigt, dass der Seebeck-Koeffizient durch
Selektion des Elektronenspins in diesen Strukturen sehr effizient mo-
difiziert werden kann. Die experimentellen Untersuchungen erfolgen
anhand von magneto-thermoelektrischen Messungen. Parallel zu den
hier vorgestellten Arbeiten wurden solche thermoelektrischen Mes-
sungen an magnetischen Tunnelbarrieren als Funktion des Magnet-
feldes von zwei weiteren Arbeitsgruppen durchgefiihrt und veroffent-
licht [32, 33]. In einem offenen Stromkreis hat der Temperaturgradi-
ent eine Thermospannung, in einem geschlossenen Stromkreis einen
thermoelektrischen Strom zur Folge. Beide Grofsen zeigen in den Ex-
perimenten eine Abhéngigkeit von der relativen Orientierung der Ma-
gnetisierung beider Elektroden. Dies wird auf den spinabhidngigen
Charakter des Seebeck-Koeffizienten zuriickgefiihrt. Die Ergebnisse
werden im Rahmen der irreversiblen Thermodynamik diskutiert.

In Kapitel 7 werden zudem erste experimentelle Ansédtze vorge-
stellt, um weitere spinkaloritronische Effekte wie z.B. den theoretisch
vorhergesagten, thermisch induzierten Spin-Transfer-Torque nachzu-
weisen. Dieses Kapitel soll somit als Ausblick fiir weiterfithrende Ar-
beiten dienen. Die Arbeit wird mit der Zusammenfassung in Kapitel
8 abgeschlossen.

* Finite-Elemente-
Methode
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In der Spintronik werden elektronische Bauelemente entwickelt, die
sowohl die Ladung als auch den Spin der Elektronen nutzen [5, 16].
Ein vielversprechendes Materialsystem aus dem Bereich der Spintro-
nik sind die magnetischen Tunnelbarrieren (MT]*). MTJs stehen im
Mittelpunkt bei der Entwicklung von energieeffizienten, nichtfliich-
tigen Informationspeichern - sogenannten MRAM-Speichern*. Unter
einer MT] versteht man ein Dreilagen-Schichtsystem FM/NI/FM, be-
stehend aus zwei ferromagnetischen Metallen (FM), die durch einen
nichtmagnetischen Isolator (NI) voneinander getrennt sind. Ist die iso-
lierende Schicht diinn genug, iiblicherweise im Bereich von einigen
Angstrom bis hin zu wenigen Nanometern, so ist der Elektronenfluss
durch die magnetische Tunnelbarriere durch den quantenmechani-
schen Tunnelprozess bestimmt [34, 35, 36]. Aufgrund der Spinpolari-
sation der ferromagnetischen Elektroden muss der Spin als zusatzli-
cher Freiheitsgrad zur Beschreibung des Tunnelprozesses mit in Be-
tracht gezogen werden. Daraus ergibt sich eine Abhédngigkeit des Tun-
nelstroms von der relativen Orientierung der Magnetisierungen bei-
der ferromagnetischen Elektroden. Im Allgemeinen ist bei einer an-
tiparallelen Orientierung beider Magnetisierungen der Tunnelstrom
am kleinsten und bei einer parallelen Orientierung am grofsten (siehe
Abbildung 1). Dieses Phianomen ist als TMR-Effekt* bekannt. Die re-
lative Anderung des Widerstandes zwischen paralleler Orientierung
Rp und antiparalleler Orientierung Rap wird als TMR-Verhaéltnis de-
finjert

AR Rap—Rp

TMR = — =

Ry Ry (1)
Der TMR-Effekt gehort zu den magnetoresistiven Effekten. Diese be-
schreiben die Anderung des elektrischen Widerstandes in Abhéngig-
keit von der Orientierung der Magnetisierung. Andere Beispiele fiir
magnetoresistive Effekte sind der Riesenmagnetowiderstand (GMR*)

[2, 3] und der anisotrope Magnetowiderstand (AMR*) [37].

a) b)

MEILOREY
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AP |
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Abbildung 1: Schematische Darstellung einer MTJ. a) Im parallelen Zustand
ist der Tunnelstrom I grof$ und b) im antiparallelen Zustand
klein. Daraus ergibt sich, dass der Widerstand im parallelen
Zustand Rp kleiner ist als im antiparallelen Zustand Rap.
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In diesem Kapitel werden die elektrischen und magnetischen Ei-
genschaften von magnetischen Tunnelbarrieren beschrieben. Ausge-
hend von einer kurzen Beschreibung des Ferromagnetismus in Ab-
schnitt 2.1 und der damit verbundenen Spinpolarisation in den fer-
romagnetischen Ubergangsmetallen wird in Abschnitt 2.2 der TMR-
Effekt erldutert. Die magnetischen Eigenschaften werden in Abschnitt
2.3 und 2.4 beschrieben. In Abschnitt 2.5 wird abschlieflend ein funk-
tionaler Aufbau einer MT] vorgestellt, der auch den in dieser Arbeit
untersuchten Proben zugrunde liegt.

2.1 FERROMAGNETISMUS UND SPINPOLARISATION

Ferromagnetismus bezeichnet das Phanomen der spontanen Magneti-
sierung eines Korpers ohne ein dufieres Magnetfeld. Das gesamte ma-
gnetische Moment eines Ferromagneten wird im Wesentlichen durch
die Elektronen und deren magnetisches Moment {i.; bestimmt:

(2)

Hier ist g der Landeé-Faktor, e die Elektronenladung, m. die Elektro-
nenmasse und S der Spin des Elektrons. Die Verkniipfung des Elek-
tronenspins mit dem magnetischen Moment bedeutet, dass eine Aus-
richtung des Elektronenspins mit der Ausrichtung des magnetischen
Moments einhergeht.

Elektronen sind Fermionen und unterliegen dem Pauli-Prinzip. Be-
trachtet man ein Zwei-Elektronen-System, so muss die Gesamtwel-
lenfunktion, also das Produkt aus Ortswellenfunktion und Spinwel-
lenfunktion, antisymmetrisch gegentiber Teilchenvertauschung sein
[38, 39]. Das heifdt, dass fiir eine parallele Ausrichtung beider Spins
die Ortswellenfunktion antisymmetrisch sein muss und fiir eine anti-
parallele Ausrichtung beider Spins muss die Ortswellenfunktion sym-
metrisch sein. Die Energiedifferenz beider Zustdnde wird als Austau-
schintegral J.x bezeichnet und bestimmt den spinabhéngigen Teil des
Hamilton-Operators des Systems (Heisenberg-Hamilton-Operator):

H=-2Jex$:5,. (3)

Ist Jex > O spricht man von Ferromagnetismus und bei Jex < 0 von
Antiferromagnetismus. Die fiir ein Zwei-Elektronensystem beschrie-
bene Austauschwechselwirkung ist eine kurzreichweitige Wechsel-
wirkung und beschrédnkt sich in der Regel auf die nachsten Nach-
barn. Fiir ein Vielelektronensystem wird die Austauschwechselwir-
kung durch die Kopplung benachbarter magnetischer Momente als
Weiss-Molekularfeld ausgedriickt [38, 39].

In den ferromagnetischen 3d Ubergangsmetallen Fe, Co und Ni
fithrt die quantenmechanische Austauschwechselwirkung zu einer
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Abbildung 2: Zustandsdichten (DOS) der Majoritéts- (n") und Minoritits-
elektronen (n+) der ferromagnetischen 3d Ubergansmetalle Fe,
Co und Ni im Vergleich zum nichtmagnetischen Cu (modifi-
ziert nach [40]).

Energieaufspaltung des Leitungsbandes [38, 39]. Die Energie der Ma-
joritdtselektronen (,,spin up”) bezogen auf die Fermienergie wird ab-
gesenkt und die Energie der Minorititselektronen (,,spin down”) wird
angehoben. Weshalb man auch von Bandmagnetismus spricht. Aus
der Energieaufspaltung resultiert die Spinpolarisation P der Leitungs-
elektronen

. TIT—TI.i

= (4)

Die Spinpolarisation P ergibt sich aus dem Unterschied in den Zu-
standsdichten fiir Majoritatselektronen n' und Minoritétselektronen
nt nahe der Fermikante. Nach dem Stoner-Modell ist die Differenz
n’ —n' ein Maf fiir die Magnetisierung [39]. In Abbildung 2 sind
die Zustandsdichten der ferromagnetischen Metalle Fe, Ni und Co im
Vergleich zum nichtmagnetischen Cu nahe der Fermienergie (€ — €y)
dargestellt. In dieser Abbildung haben die Majoritidtselektronen eine
positive Zustandsdichte und die Minoritédtselektronen eine negative
Zustandsdichte. Zustdnde mit der Energie € — ef < 0 sind besetzt
und mit der Energie € — e¢ > 0 sind unbesetzt. Fiir die ferromagneti-
schen Metalle Fe, Ni und Co zeigt sich an der Fermikante € —ef =0
ein deutlicher Unterschied in den Zustandsdichten fiir Majoritéts-
und Minoritdtselektronen im Vergleich zum nichtmagnetischen Kup-
fer. Daraus folgt, dass fiir verschiedene Spinausrichtungen der Lei-
tungselektronen unterschiedliche Transporteigenschaften beobachtet
werden konnen [14, 15]. Je grofSer die Spinpolarisation, desto starker
ist der Einfluss des Elektronenspins auf den Transportprozess. Die
Elemente Eisen und Kobalt besitzen eine Spinpolarisierung von et-
wa 40 % [40]. Die Elektronenspins in einem Material bestimmen seine
magnetischen und elektrischen Eigenschaften und sind durch ein du-
Beres Magnetfeld gezielt steuerbar.
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2.2 TUNNEL-MAGNETOWIDERSTANDS-EFFEKT

Der TMR-Effekt ist das wesentliche Merkmal der magnetischen Tun-
nelbarrieren. Die Ursache des TMR-Effekts ist der Unterschied in den
Zustandsdichten fiir Minoritdts- und Majoritdtselektronen in den fer-
romagnetischen Elektroden und die Erhaltung des Spins beim Tun-
nelprozess. Zusétzlich kann bei der Wahl einer kristallinen Barrieren-
schicht die Effektamplitude deutlich gesteigert werden. Dieser Aspekt
des kohiirenten Tunnelns wird abschlieflend behandelt.

2.2.1 Julliere-Modell

Mit dem experimentellen Nachweis des TMR-Effekts lieferte Julliere
auch gleich eine Theorie zur Beschreibung des Effekts [4]. Die Grund-
lage des Julliére-Modells ist das zuvor entdeckte spinpolarisierte Tun-
neln von Elektronen (Meservey und Tedrow [41]). Unter der Annah-
me, dass der Spin beim Tunnelprozess erhalten bleibt, es also weder
an den Grenzflachen noch durch Elektronenstreuung in der Barriere
oder in den Elektroden zu Spin-Flip Ereignissen kommt, kann der
Tunnelstrom als Summe zweier Teilstrome fiir Spin-Up I" und Spin-
Down Elektronen It betrachtet werden:

I=1"+1%. (5)

Wie in Abbildung 3a dargestellt, fithrt bei einer parallelen Ausrich-
tung der Magnetisierung von FM1 und FM2 die grofse und fiir beide
Elektroden identische Besetzungszahl fiir Majoritdtselektronen zu ei-
nem groflen Tunnelstrom. Bei antiparalleler Ausrichtung (siehe Abb.
3b) limitiert die reduzierte Anzahl freier Zustidnde fiir Majoritatselek-
tronen in FM2 den Tunnelstrom. Der Beitrag der Minoritadtselektro-
nen zum Tunnelstrom kann aufgrund der kleineren Besetzungszahl
in beiden Féllen als gering angenommen werden. Dieses Zwei-Strom-
Modell diente Julliére als Ansatz zur Erkldarung seiner experimentel-
len Beobachtung. In seinem Modell nimmt er an, dass der Tunnel-
strom im parallelen Zustand Ip und im antiparallelen Zustand Iap
proportional zu dem Produkt der Zustandsdichten in beiden Elektro-

den ist:
T 7T N
1My +yn; ©)
Iap x nInﬁ —i—n#ng.

IpO(TL

Damit ladsst sich das TMR-Verhiltnis (Gl. 1) als Funktion der Polarisa-
tion P; 2 (Gl. 4) beider ferromagnetischer Elektroden angeben:

Ip—1 —R 2P1P
TMR — P —lap _ Rap—Rp _ 1P2 )
Tap Rp 1—P,P,

Fiir MTJs mit identischen ferromagnetischen Elektroden gilt P; = P».
Das Julliere-Modell ist eine sehr einfache, dennoch anerkannte Be-
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Abbildung 3: Die Spinpolarisation der ferromagnetischen Elektroden sorgt
fir eine Asymmetrie in den Zustandsdichten fiir Majori-
tatselektronen und Minorititselektronen. Die Ausrichtung
der Magnetisierung beider Elektroden relativ zueinander be-
stimmt, welche Zustinde fiir den Tunnelprozess zur Verfii-
gung stehen und welche in der gegeniiberliegenden Elektrode
besetzt werden kénnen.

schreibung des TMR-Effekts. Allerdings wird in diesem Modell we-
der der Finfluss der Tunnelbarriere beriicksichtigt, noch das Verhal-
ten des TMR-Effekts fiir eine beliebige Orientierung beider ferroma-
gnetischer Elektroden beschrieben.

2.2.2  Slonczewski-Modell

Ergdnzend zum Modell von Julliere betrachtet Slonczewski den TMR-
Effekt quantenmechanisch [42]. In der Naherung freier Elektronen
16st er die Schrodinger-Gleichung unter Berticksichtigung einer recht-
winkligen Tunnelbarriere. Im Gegensatz zum Julliere-Modell wird
der TMR-Effekt nicht alleine auf die Zustandsdichtedifferenz von
Majoritats-und Minoritdtselektronen zuriickgefiihrt. Dem Einfluss der
Barriere wird dadurch Rechnung getragen, dass die Spinpolarisation
um einen Term erweitert wird, welcher die Hohe der Barriere und da-
mit die unterschiedlichen Abklingraten der am Transport beteiligten
Elektronen beriicksichtigt.

Zusitzlich konnte er zeigen, dass der Widerstand Ryi7j der MT]
mit dem Kosinus des Winkel ¢rm, rm, zwischen den Magnetisierun-
gen beider ferromagnetischer Elektroden variiert [42]:

1
14 P2 cos(brm,,Fm,)

(8)

RmTy(dFM;,FM,) = Rave -

Die Konstante Rgye in Gleichung 8 kann in guter Ndherung durch
den inversen mittleren Leitwert zwischen parallelem und antiparalle-
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lem Zustand beschrieben werden [43]. Dadurch ldsst sich Gleichung
8 umschreiben zu [44]
2Rap 1

R = ' '
mMTJ(PFM,,FM,) 2+ TMR 1+TTM77\]’£ZCOS(CI)FM1,FMZ) ©

Slonczewski konnte somit zeigen, dass die Spinpolarisation nicht
alleine eine intrinsische Eigenschaft der ferromagnetischen Elektro-
den ist, sondern auch vom Barrierenmaterial abhingt. Dieser Um-
stand wird besonders bei der Verwendung von kristallinen Barrieren,
bei denen das kohidrente Tunneln auftritt, deutlich.

2.2.3 Kohirentes Tunneln

Bei der Entdeckung durch Julliere betrug der TMR-Effekt maximal
14% bei einer Temperatur von 4K. Zunehmend an Bedeutung ge-
wann der TMR-Effekt, als er erstmals bei Raumtemperatur beobach-
tet wurde [26, 27]. Dabei wurden zundchst Werte von 18 % erreicht.
Durch sukzessive Verbesserungen in der Herstellung wurde die Qua-
litdt der Elektroden und somit die Spinpolarisation sowie die Quali-
tat der Grenzflachen verbessert, wodurch die Effektamplitude deut-
lich gesteigert werden konnte. Aufgrund der einfachen Herstellung
wurde zunéchst iiberwiegend Aluminiumoxid als Barrierenmaterial
verwendetet. In Al,O3 basierten magnetischen Tunnelbarrieren hat
der TMR-Wert jedoch seit seiner Entdeckung einen Wert von etwa
80 % nicht tiberschritten [45]. Fiir technologische Anwendungen wer-
den aber mitunter noch hohere relative Widerstandsanderung beno-
tigt [29].

Deutlich hohere TMR-Werte von bis zu 1000 % wurden zundchst
theoretisch fiir kristalline Eisen-Magnesiumoxid-Eisen basierte ma-
gnetische Tunnelbarrieren vorhergesagt [46, 47]. Wenig spéter erfolg-
te dann der experimentelle Nachweis an kristallinen Fe/MgO/Fe ba-
sierten MTJs mit einem TMR von 118 % bei Raumtemperatur und
an CoFe/MgO/CoFe basierten Systemen mit einem TMR von 220 %
bei Raumtemperatur [48, 49]. Unter Beriicksichtigung der Wellenei-
genschaften der tunnelnden Elektronen zeigt sich, dass die kristal-
line Struktur des MgO als Symmetriefilter der einfallenden Bloch-
wellen fungiert. In den ferromagnetischen Elektroden existiert eine
Vielzahl verschiedener Blochzustdnde (vgl. Abbildung 4 a). Alle diese
Blochzustdande sind zudem unterschiedlich stark spinpolarisiert. In
der Barriere besitzen die Blochzustidnde, abhéngig von deren Symme-
trie, unterschiedliche Abklingraten (vgl. Abbildung 4b). In der kris-
tallinen MgO-Barriere hat der 100 % spinpolarisierte Aj-Zustand im
Vergleich mit dem weniger spinpolarisierten As-Zustand bzw. A;:-
Zustand die geringste Abklingrate und damit die hochste Tunnel-
wahrscheinlichkeit. Der Tunnelstrom wird dadurch im Wesentlichen
durch den 100 % spinpolarisierten Aj-Zustand bestimmt. Das bedeu-
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Abbildung 4: a) Bandstruktur von bcc Fe entlang [oo1] fiir Majoritédtselek-
tronen (blau) und Minoritédtselektronen (grau). b) Einfluss der
MgO-Barriere auf die Transmission von Elektronen mit Wel-
lenfunktionen verschiedener Symmetrien. (modifiziert nach

[29])
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Abbildung 5: Schematische Illustration des Tunnelprozesses durch eine
amorphe Aluminiumoxid-Barriere und eine kristalline MgO-
Barriere (modifiziert nach [29]). Durch den Symmetriefilter-
Effekt in MgO ist der Tunnelstrom in MgO basierten MT]s im
Wesentlichen durch den Aj-Zustand bestimmt.

tet auch eine effektive Erhohung der Spinpolarisation der einzelnen
ferromagnetischen Elektroden.

Der Einfluss der Symmetrie der Wellenfunktion beim Tunnelpro-
zess wird als ,kohédrentes Tunneln” bezeichnet. Aufgrund einer feh-
lenden kristallographischen Symmetrie existiert solch ein Symmetrie-
filter-Effekt in amorphem Aluminiumoxid nicht. Beim , inkohérenten
Tunneln “ in amorphen AlO-Barrieren besitzen alle Blochzustinde
in den FElektroden auch dieselbe Tunnelwahrscheinlichkeit. Ein Ver-
gleich beider Tunnelprozesse ist schematisch in Abbildung 5 darge-
stellt. Die starke Spinpolarisation des Blochzustands mit A;-Symme-
trie existiert nicht nur in kristallinem Eisen sondern auch in CoFeB
, welches in dieser Arbeit verwendet wurde. Auf kristallinem MgO
aufgewachsenes CoFeB kristallisiert beim Ausheizen an den Grenz-
flaichen zum MgO. In solchen CoFeB/MgO/CoFeB basierten Tun-
nelbarrieren wurden die bisher hochsten TMR-Werte von 600 % bei
Raumtemperatur erreicht [28]. Eine theoretische Behandlung und ab

11
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Abbildung 6: Koordinatensystem zur Beschreibung der ferromagnetischen
Anisotropie.

initio-Berechnungen des TMR von amorphen Elektroden in Verbin-
dung mit kristallinen Barrieren findet sich in [50, 51]. CoFeB /MgO
basierte MT]s werden heutzutage zum Beispiel in Festplattenlesekop-
fen oder als MRAM-Speicherzellen verwendet.

2.3 MAGNETISCHE ANISOTROPIE

Nachdem in den vorhergehenden Abschnitten der spinpolarisierte
Ladungstransport in Ferromagneten beschrieben wurde, wird in die-
sem Abschnitt eine weitere wichtige Eigenschaft von Ferromagneten
behandelt - die magnetische Anisotropie. Die magnetische Anisotro-
pie bezeichnet die Eigenschaft von Ferromagneten, Vorzugsrichtun-
gen zu besitzen, entlang derer sich die Magnetisierung in Abwesen-
heit dufserer Felder ausrichtet. Hinsichtlich der Entwicklung und An-
wendung von Ferromagneten als nichtfliichtige Informationsspeicher
ist die magnetische Anisotropie somit von essentieller Bedeutung.

Um die Magnetisierung aus dieser Vorzugsrichtung auszulenken,
ist eine Arbeit erforderlich, die der Differenz in der Energie zwi-
schen Vorzugsrichtung und Endlage entspricht. Diese Arbeit wird
magnetische Anisotropieenergie genannt. Bezogen auf das Volumen
ergibt sich die Anisotropieenergiedichte wqni. Richtungen mit einem
Minimum in wgni werden als leichte Achsen bezeichnet. Richtung
mit einem Maximum in wgni werden als schwere Achsen bezeich-
net. Aufgrund verschiedener mikroskopischer Ursachen setzt sich die
Anisotropieenergiedichte aus verschiedenen Beitrdgen zusammen. Ei-
ne detaillierte Behandlung aller Anisotropiebeitrdge geht weit iiber
diese Arbeit hinaus. Fiir einen guten Uberblick wird auf die Arbeit
von Johnson [52] verwiesen. Im Folgenden sollen nur die Anisotropie-
beitrdge beschrieben werden, die zur Beschreibung der untersuchten
Proben relevant sind. Dabei handelt es sich um die Formanisotropie
und die Grenzflachenanisotropie.

Den folgenden Betrachtungen liegt die in Abbildung 6 dargestellte
Geometrie zugrunde. Die Magnetisierung der Probe M und das exter-
ne Magnetfeld ﬁstatic werden durch Kugelkoordinaten beschrieben.
Dabei sind ¢ und ¢pstqtic die Azimutwinkel der Magnetisierung und
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des externen Magnetfeldes beziiglich der x-Achse und 6 und O¢qtic
die Polarwinkel beziiglich der z-Achse. Der Betrag des Vektors der
Magnetisierung ist gegeben durch die Sattigungsmagnetisierung M.
Der Einheitsvektor der Magnetisierung ist dann m = M,/ M.

2.3.1 Formanisotropie

Die mikroskopische Ursache der Formanisotropie ist die Dipol-Dipol-
Wechselwirkung zwischen den magnetischen Momenten. Die Dipol-
Dipol-Wechselwirkung ist auf atomarer Langenskala sehr viel kleiner
als die Austauschwechselwirkung, allerdings ist sie aufgrund ihrer
1/v3 -Abhidngigkeit auch sehr viel langreichweitiger. Der Einfluss der
Dipol-Dipol-Wechselwirkung, hervorgerufen durch unkompensierte
magnetische Momente am Probenende bzw. an der Probenoberfliche,
kann in der Kontinuumsnédherung als Entmagnetisierungsfeld ljldip
beschrieben werden und fiihrt zur Formanisotropie. Das Entmagneti-
sierungsfeld ist bestimmt durch die raumliche Verteilung der Magne-
tisierung. Die Energiedichte wgip, die mit dem Entmagnetisierungs-
feld verbunden ist, ergibt sich aus der Integration iiber das Volumen
V,01 des Korpers zu

Waip = #vool Jvm M - HaipdVyor. (10)
Im Allgemeinen ist wqip, nicht analytisch zu berechnen. Allerdings
kann fiir einen Rotationsellipsoiden gezeigt werden, dass eine rdum-
lich homogene Magnetisierungsverteilung und damit ein rdumlich
homogenes Entmagnetisierungsfeld vorliegt. Fiir einen Rotationsel-
lipsoiden ist das Entmagnetisierungsfeld gegeben durch

ﬁdip =M, (11)

wobei N ein Tensor zweiter Stufe mit Spur(N) = 11ist. N wird als Ent-
magnetisierungstensor bezeichnet und seine Elemente als Entmagne-
tisierungsfaktoren. Aus Gleichung 10 und Gleichung 11 ergibt sich
die magnetostatische Energiedichte im Falle eines Rotationsellipsoid-
en zu

Waip = %MN M. (12)

Desweiteren sei angenommen, dass die Hauptachsen a, b, c des Rota-
tionsellipsoids mit der x-,y- bzw. z- Koordinatenachse zusammenfal-
len, so dass N diagonal wird. Gleichung 12 lasst sich dann umschrei-
ben zu

MZ
Wdip :Hoz S (Ny sin? 0 cos? -+

+ Ny sin? 0sin” ¢ (13)
+ N, cos? 9)

13
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Hauptaugenmerk soll hier auf einen oblaten Ellipsoiden gelegt wer-
den, dessen Dicke ¢ gegeniiber der Ausdehnung der grofien Halbach-
se a und der kleinen Halbachse b vernachldssigbar ist. Dessen Ent-
magnetisierungsfaktoren sind gegeben durch [53]:

N, = C- (Kint(eint) _Eint(eint)) m

a-e?
N, — C- (Eint(eint) - (] - ez)Kint(eint)) (1 )
Y a-e?y/1—e? 4
N, =1— C- Eint(eint)
= avl—eZ

Eint(eint) und Kin¢(eint) sind die elliptischen Integrale mit den Ar-
gument e?_, = 1—b?/a%. Es wird deutlich, dass fiir a > b > c gilt
N, — 1 und Ny, Ny — 0. In diesem Fall folgt aus Gleichung 13, dass
sich, unabhédngig von ¢, stets fiir 8 — /2 der minimalste Wert fiir
Waqip einstellt. Der Extremfall ist der einer unendlich ausgedehnten
Scheibe mit vernachldssigbarer Dicke (c — 0 und a = b — co und
damit Nx, Ny = 0 und N, = 1). Hier ergibt sich die magnetostatische

Energiedichte zu

oM
Wdip,scheibe = TS COSZ 0. (15)

Die Formanisotropie in diinnen Schichten favorisiert somit eine Aus-
richtung der Magnetisierung in der Schichtebene. Um die Magnetisie-
rung aus der Ebene heraus zu drehen sind Feldstdrken senkrecht zur
Schichtebene in der Grofie der Sattigungsmagnetisierung notig. Die
Komponente der Magnetisierung senkrecht zur Schichtebene kann in
dieser Arbeit aus zweierlei Griinden vernachlassigt werden: i) Die Sit-
tigungsmagnetisierung liegt bei den untersuchten Materialien {iber
einem Tesla und damit eine Groffenordnung iiber den experimentell
erreichbaren Feldstarken. ii) In dieser Arbeit werden externen Felder
immer parallel zur Schichtebene angelegt. Die Gleichung 13 verein-
facht sich somit zu

M2 .
Waip = MOZ S (NX cos® ¢ + Ny sin? d))

v (16)
_ “02 S (N + (Ny — Ny sin? ¢)

Der winkelunabhéngige Teil in Gleichung 16 liefert lediglich einen
konstanten Offset in der Energiedichte und kann daher vernachlds-
sigt werden. Mit Kqip = Ko M%(Ny — Ny )/2 lasst sich der winkelab-
hiangige Teil umschreiben zu

waip = Kaip sin® ¢. (17)

Das heifit, die Formanisotropie einer diinnen Ellipse hat den Cha-
rakter einer uniaxialen Anisotropie mit einer Anisotropiekonstanten,
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die vom Aspektverhiltnis der beiden Halbachsen abhingt. Die lan-
ge Halbachse beschreibt damit die leichte Achse der Magnetisierung.
Die Formanisotropie eines Ellipsoiden wird besonders in der Her-
stellung von Tunnelstrukturen als nichtfliichtige Datenspeicher aus-
genutzt, da in dieser Struktur von einer rdumlich homogenen Magne-
tisierungsverteilung ausgegangen werden kann.

2.3.2  Grenzflichenanisotropie

Eine wichtige Eigenschaft der Formanisotropie ist die Invarianz ge-
geniiber Umkehr der Magnetisierung. In Multilagen-Systemen treten
jedoch weitere Anisotropien auf, die asymmetrisch gegeniiber der
Magnetisierungsumkehr sind. Diese unidirektionalen Anisotropien
resultieren aus magnetischen Wechselwirkungen zwischen magneti-
schen Schichten, welche hier kurz vorgestellt werden sollen, da sie
fiir den funktionellen Aufbau einer MT] von Bedeutung sind.

Bei der Verbindung eines Ferromagneten mit einem Antiferroma-
gneten kommt es an der Grenzfliche zu einer sehr starken magne-
tischen Kopplung zwischen beiden. Dieser Grenzflacheneffekt wird
als Exchange Bias bezeichnet und bewirkt eine unidirektionale Aniso-
tropie im Ferromagneten [54, 55]. Die mikroskopische Ursache die-
ser Austauschwechselwirkung ist noch Gegenstand von Diskussio-
nen [56]. Technisch erzeugt wird diese Kopplung durch Erwarmen
beider Schichten tiber die Ordnungstemperatur des Antiferromagne-
ten, jedoch nicht tiber die des Ferromagneten. Durch anschliefSendes
Abkiihlen in einem Magnetfeld bis auf Raumtemperatur wird die
Ausrichtung der magnetischen Momente im Antiferromagneten ,ein-
gefroren”. Die Magnetisierung des Ferromagneten koppelt an den
Antiferromagneten, wodurch eine Anisotropie in Richtung des ange-
legten Auslagerungsfeldes erzeugt wurde.

Eine weitere Form der unidirektionalen Anisotropie wird hervor-
gerufen durch die Zwischenschichtkopplungen zwischen magneti-
schen Schichten, die durch eine nichtmagnetische Schicht voneinan-
der getrennt sind. Bei den Zwischenschichtkopplungen wird zwi-
schen verschieden Ursachen unterschieden: i) In strukturierten ma-
gnetischen Schichten kommt es auf Grund der freien magnetischen
Momente an den Probenenden bzw. an den Probenoberflichen zum
Austritt von Streufeldern. Diese Streufelder konnen in angrenzen-
de Schichten hineinreichen. Da der magnetische Fluss insgesamt ge-
schlossen sein muss, sind die Magnetisierungen beider Schichten be-
strebt, eine antiparallele Ausrichtung zueinander einzunehmen. Die
Starke der Streufeldkopplung ist bestimmt durch die Probengeome-
trie. ii) Ebenso konnen Streufelder durch periodische Rauigkeiten
an den Grenzflichen zwischen magnetischen Schichten und nicht-
magnetischen Schichten entstehen* [57]. Bei korrelierten Rauigkei-
ten kommt es so zu einer ferromagnetischen Kopplung zwischen
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beiden Schichten. Orange peel coupling oder auch Néel coupling tritt
sowohl in strukturierten als auch unstrukturierten Proben auf und
wirkt der Streufeldkopplung entgegen. Hierbei bestimmt die Rau-
igkeit der Grenzflachen, welche durch den Herstellungsprozess be-
einflusst wird, die Stdarke der Kopplung [52]. iii) Neben den mikro-
skopischen Ursachen der Streufeldkopplung oder des Orange peel
coupling fithren auch rein quantenmechanische Phianomene zu einer
Kopplung zwischen ferromagnetischen Schichten, welche durch ei-
ne nichtmagnetische Schicht voneinander getrennt sind. Die Ursache
dieser als Interlagenaustauschkopplung (IEC*) bezeichneten Wechsel-
wirkung sind Quanteninterferenzen der Elektronen in der Zwischen-
schicht [58, 59]. Dieser Kopplungsmechanismus zeigt ein oszillato-
risches Verhalten zwischen ferromagnetischer und antiferromagneti-
scher Kopplung als Funktion der Zwischenschichtdicke [60].

Der Beitrag zur Energiedichte durch die unidirektionalen Anisotro-
pien ldsst sich phanomenologisch durch

Winter = JincIe'r Ccos (I) = Iind’-ceT Tﬁﬂp (18)

ausdriicken. ¢ beschreibt den Winkel zwischen Magnetisierung und
Richtung der unidirektionalen Anisotropie ii,, welche hier entlang
der positiven x-Achse gewdhlt wurde. Jinter ist die Kopplungskon-
stante und d die Dicke der Schicht. Das Vorzeichen von Jinter be-
stimmt, ob eine ferro- oder antiferromagnetische Kopplung vorliegt.
Da es sich bei den angesprochenen Wechselwirkungen um Grenzfla-
cheneffekte handelt, spricht man hier auch von einer Grenzflachena-
nisotropie. Im Gegensatz dazu handelt es sich bei der Formanisotro-
pie um einen Volumenbeitrag zur Anisotropie. Grenzfldchenbeitrage
miissen auf die Schichtdicke d normiert werden.

Hinsichtlich der magnetischen Anisotropieenergie muss in magne-
tischen Datenspeichern ein Kompromiss gefunden werden zwischen
der Langzeitstabilitit der Magnetisierung (grofie Anisotropieenergie)
und einem energieeffizienten Ummagnetisieren (kleine Anisotropie-
energie). Phdanomenologisch lassen sich die Anisotropieenergien tiber

1 awani

Howo ——
ani oM om

(19)
auch als Felder ausdriicken.

2.4 UMMAGNETISIERUNGSKURVEN

In dem folgenden Abschnitt wird die Gleichgewichtsorientierung der

Magnetisierung in einem dufleren statischen Feld beschrieben. Die
Magnetisierung wird als rdaumlich homogen betrachtet*. Die Gleich-
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gewichtsorientierung der Magnetisierung ist bestimmt durch ein Mi-
nimum in der magnetischen Energiedichte Wy, q4.

Wmag = Wani — toHstatic - M (20)

Die magnetische Energiedichte setzt sich zusammen aus den Aniso-
tropiebeitragen wqni und dem Zeemann-Term —p Hgtatic - M. Letz-
terer beschreibt die Wechselwirkung der Magnetisierung mit dem ex-
ternen Magnetfeld.

Fiir ein qualitatives Verstindnis wird im Folgenden eine dimensi-
onslose Darstellung verwendet, indem Gleichung 20 durch die effek-
tive Anisotropiekonstante K,y geteilt wird. Das Problem der Gleich-
gewichtsorientierung kann somit ganz allgemein formuliert werden
[61]:

?(ﬁ):qmn<?hﬁL:G(ﬁJ—2ﬁwﬁ>. (21)

Hier ist i = M/M; der auf die Sattigungsmagnetisierung M nor-
mierte Einheitsvektor der Magnetisierung. G(m) ist die magnetische
Anisotropieenergiedichte geteilt durch Kgn;. R = Hgtatic /Hani be-
schreibt den Vektor des externen Feldes Hgiqtic bezogen auf das ef-
fektive Anisotropiefeld Hani = 2Kqni/HoMs. T ist die auf Kypni nor-
mierte magnetische Energiedichte des Korper. Die Beschreibung der
Vektoren m und h erfolgt in Anlehnung an das in Abbildung 6 darge-
stellt Koordinatensystem, wobei hier nur der zweidimensionale Fall
betrachtet wird. Das heifit, die Magnetisierung wie auch das externe
Feld liegen in der x-y-Ebene* und 6 = 0¢qtic = 20°. Grundlage die-
ser einfachen Modellierung ist das Stoner-Wolfahrt Modell [62]. Eine
Erweiterung auf den dreidimensionalen Fall ist in [63] zu finden.

Bedingt durch die Anisotropiebeitrdge in Gleichung 21 ergeben
sich fiir die Orientierung der Magnetisierung im externen Feld zwei
charakteristische Besonderheiten: i) Bei einer kontinuierlichen Varia-
tion des dufleren Magnetfeldes kann bei Erreichen eines kritischen
Schaltfeldes h. in der Orientierung der Magnetisierung ein unsteti-
ger Sprung auftreten. ii) Die Gleichgewichtsorientierung der Magne-
tisierung ¢ stimmt im Allgemeinen nicht mit dem Winkel dsiqtic
des externen Feldes iiberein. Der Unterschied ¢ — dsiatic wird fir
zunehmende Magnetfeldamplituden immer kleiner.

Das notwendiges Kriterium fiir ein lokales Extremum in der ma-
gnetischen Energie ist nach Gleichung 21 gegeben durch

dJ(m)
d¢

Der Vektor € ist der zu m orthogonale Einheitsvektor. Fiir einen ge-
gebenen Winkel ¢ reprasentiert Gleichung 22 eine Gerade in der h,-
hy-Ebene entlang mi. Fiir jeden Punkt h = (hy, hy) auf der Gera-
den stellt ¢ somit eine mogliche Gleichgewichtsorientierung von m

—0=G'(m)—2h-¢€ (22)
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Abbildung 7: Die Darstellung der magnetischen Energie einer magnetischen
Schicht mit uniaxialer Anisotropie fiir verschiedene externe
Magnetfelder entlang der leichten Achse der magnetischen
Schicht. Fiir h = 0 existieren zwei Gleichgewichtszustdnde
entlang der leichten Achse. Mit zunehmenden h wird der
Gleichgewichtszustand instabiler bis schliefSlich bei h = h,
ein Ubergang in den nichsten stabilen Zustand, und der da-
mit verbundene unstetige Sprung in der Magnetisierungsori-
entierung auftritt.

dar. Entlang dieser Geraden existieren stabile und instabile Losungen.
Stabile und instabile Bereiche sind gegeben durch das Vorzeichen der
zweiten Ableitung.

d? F (m)
d¢?
Gilt d?F(m)/d¢p? > 0 handelt es sich um eine stabile Losung (lokales
Minimum) und fiir d2F(m)/d¢? < 0 fiir eine instabile Losung (loka-
les Maximum). Fiir ein bestimmtes Magnetfeld h. entlang der durch
Gleichung 22 beschriebenen Geraden gilt:

42 F (i
d‘r’; (zm) —0. (24)

=G" (M) +2h-m (23)

An diesem Punkt wird die Orientierung der Magnetisierung instabil
und ein Sprung in der Orientierung der Magnetisierung tritt auf. Das
Magnetfeld h. wird als kritisches Feld bezeichnet. Dieses Verhalten
soll anhand des Energiefunktionals nach Gleichung 21 im Falle ei-
ner uniaxialen Anisotropie veranschaulicht werden. In Abbildung 7
ist die reduzierte magnetische Energie des Systems iiber dem Win-
kel ¢ fiir verschiedene Feldstiarken h und ¢psiqtic = 0° abgetragen.
Fiir h = 0 existieren zwei Gleichgewichtszustande bei ¢ = 7 (Punkt
A) und ¢ = 0 bzw. 2t (Punkt B und B’), wobei B und B’ dquiva-
lent sind. Die Magnetisierung befinde sich zundchst im Punkt A. Mit
zunehmender Amplitude h verringert sich die Energiebarriere zwi-
schen Punkt A und Punkt B, d.h. d?F(mi)/ddp? geht gegen Null. Fiir
h = h¢ bzw. d2F(m)/d$? = 0 wird der Punkt A instabil und ein
Schalten der Magnetisierung in den néchsten stabilen Zustand tritt
auf. Dieses Schalten ist verbunden mit einem unstetigen Sprung der
Magnetisierungsorientierung.
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Abbildung 8: Die kritischen Kurven am Beispiel einer a) uniaxialen Ani-
sotropie (sin® ¢), b) einer verkippten uniaxialen Anisotropie
(sin®(¢ + 7t/4)) und ¢) einer kubischen Anisotropie (sin? ¢ -
cos? ).

Das kritische Feld h, ergibt sich durch Gleichsetzen von Gleichung
22 und Gleichung 24 zu [61]:

- 1
hc—i

Die sich aus Gleichung 25 ergebenden Kurven werden kritische Kur-
ven genannt. Sie hingen lediglich von der Anisotropiefunktion ab,
womit ihre Form aussagen iiber die vorherrschende Anisotropiefunk-
tion zuldsst. Am Beispiel einer uniaxialen Anisotropie ergibt sich fiir
die kritische Kurve

(G (M) é—G” (1) m). (25)

he = (—cos?(¢),sin®(d)) . (26)
In Abbildung 8 sind die kritischen Schaltkurven am Beispiel einer
uniaxialen Anisotropie (Abb. 8a), einer um 45° verkippten uniaxia-
len Anisotropie (Abb. 8b) und einer kubischen Anisotropie (Abb. 8c)
gezeigt.

Aus der Kenntnis der Anisotropiefunktion kann die Magnetisie-
rungsorientierung unter Verwendung von Gleichung 22 und Glei-
chung 24 fiir ein beliebiges dufieres Feld bestimmt werden. Damit las-
sen sich auch die Ummagnetisierungskurven (Hysteresekurven) bei
einer kontinuierlichen Variation des externen Magnetfeldes* nachbil-
den. In Abbildung 9 sind die Hysteresekurven fiir einige Anisotro-
piefunktionen und fiir verschiedene Winkel ¢pgtqtic abgebildet. Die
erste Reihe zeigt nochmals die kritischen Kurven sowie die Richtung
$static entlang der das externe Magnetfeld durchgefahren wurde. In
Spalte a) in Abbildung g ist die Hysteresekurve entlang der leichten
Achse ¢stqtic = 0° und entlang der schweren Achse dgiqtic = 90°
abgebildet. In Spalte b) wurde zusatzlich zur uniaxialen Anisotropie
eine unidirektionale Anisotropie entlang der negativen x-Achse hin-
zugefiigt. Dies zeigt sich in dem asymmetrischen Schalten in der Hys-
teresekurve fir ¢siatic = 0° und Pgiatic = 45°. In Spalte ¢) wurde
eine uniaxiale Anisotropie mit einem Offsetwinkel von 45° beziig-
lich der x-Achse gewdhlt. Zu beachten ist, dass in den Hysteresekur-
ven m iiber h abgetragen ist. m ist die zu R parallele Komponente
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Abbildung 9: Einige Hysteresekurven fiir ausgewahlte Anisotropiefunktio-
nen. Spalte a) Uniaxiale Anisotropie und Magnetfeldsweep
fur ¢static = 0° und Psrqric = 90°. Spalte b) Uniaxiale
Anisotropie plus unidirektionale Anisotropie und Magnetfeld-
sweep fur Ggrqtic = 0° und dgiqric = 45°. Spalte ¢) Uniaxiale
Anisotropie mit einer um 45° verkippten leichten Achse und
Magnetfeldsweep fiir ¢siqric = 0° und dgrqric = 20°.

von 1. Eine Abweichung von m beziiglich m = +1 bedeutet so-
mit eine Abweichung von ¢ beziiglich ¢siqtic. Das bedeutet, dass
im Allgemeinen die Gleichgewichtsorientierung der Magnetisierung
¢ aufgrund der Anisotropiebeitrage nicht mit dem Winkel ¢pgiqtic
des externen Feldes iibereinstimmt. Besonders deutlich zeigt sich die
Uberlagerung von Anisotropiefeld und externem Feld im Falle der
verkippten uniaxialen Anisotropie in Spalte c).

Anzumerken ist, dass die Breite (Koerzitivitit) der Hysteresekur-
ven nur dann direkt mit der Anisotropie verkniipft ist, wenn die
Ummagnetisierung iiber eine kohdrente Rotation aller magnetischen
Momente erfolgt. Erfolgt die Ummagnetisierung durch die Bildung
und das Wachstum magnetischer Doménen (in diesem Modell nicht
berticksichtigt), so wird die Koerzitivitat bei leichten Achsen vermin-
dert und bei schweren Achsen erhoht. Diese Effekte konnen also mit-
unter die Interpretation von Hysteresekurven erschweren.
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Abbildung 10: Der schematische Aufbau einer MT]J. a) Einfaches Dreilagen-
Schichtsystem. b) Magnetisches Hérten durch Kopplung an
einen Antiferromagneten. c) Zusatzliche Verwendung eines
SAF zur Reduktion von Streufeldern.

2.5 FUNKTIONALER AUFBAU EINER MT]J

Die theoretische Behandlung des TMR-Effekts in magnetischen Tun-
nelbarrieren im vorangegangen Abschnitt 2.2 wurde stets an einem
idealisierten Dreilagen-Schichtsystem mit identischen ferromagneti-
schen Elektroden durchgefiihrt (siehe Abbildung 10a). Dabei wurde
immer Bezug auf eine beliebige relative Orientierung der Magneti-
sierungen beider Elektroden genommen, die durch dufiere Felder ge-
andert werden kann. Anhand von Abschnitt 2.3 wird deutlich, dass
sich eine beliebige Orientierung zwischen beiden Magnetisierungen
im Falle von identischen ferromagnetischen Elektroden nicht realisie-
ren ldsst. Sieht man von Zwischenschichtkopplungen ab, so wiirde
sich aufgrund des identischen Energiefunktionals unabhidngig vom
dufleren Feld stets eine parallele Ausrichtung ergeben. In diesem Ab-
schnitt wird auf eine fiir praktische Anwendungen relevante Struk-
tur der magnetischen Tunnelbarrieren eingegangen, welches tiber das
simple Dreilagen-Schichtsystem (FM/NI/FM) hinaus geht und auch
Grundlage der in dieser Arbeit untersuchten Proben ist.

Fiir eine beliebige Orientierung zwischen beiden Magnetisierungen
in einem externen Feld benotigen beide ferromagnetischen Elektro-
den unterschiedliche Koerzitivfelder. Man spricht auch von einer un-
terschiedlichen magnetischen Harte. Die Magnetisierung der magne-
tisch hérteren Schicht bildet die Referenzmagnetisierung. Dem ent-
sprecht wird die hartmagnetische Schicht als Referenzlayer (RL*) be-
zeichnet. Die weichmagnetischere Schicht wird als freier Layer (FL*)
bezeichnet. Deren Magnetisierungsorientierung kann durch dufiere
Felder beziiglich des RL verdandert werden. Die unterschiedliche ma-
gnetische Harte kann zum einen durch Verdnderung der Anisotropie
(z.B. der Formanisotropie) geschehen und zum anderen durch das
magnetische Fixieren (,Pinnen”) einer der ferromagnetischen Elek-
troden [64, 65, 66]. Hinsichtlich technologischer Anwendungen hat
sich letzteres durchgesetzt. Die Fixierung der Magnetisierung erfolgt
durch Kopplung der Magnetisierung des RL an einen Antiferroma-
gneten (siehe Abbildung 10b). Die bereits im vorherigen Abschnitt
beschriebene Austauschkopplung (Exchange Bias) sorgt fiir eine star-
ke Kopplung zwischen beiden magnetischen Layern mit einer unidi-
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MAGNETISCHE TUNNELBARRIEREN

rektionalen Anisotropie. Typische Austauschenergien liegen hier im
Bereich von ~ 100 m~" [67]. Entsprechend der Dicke und der Sat-
tigungsmagnetisierung entspricht das Kopplungsfeldern von einigen
hundert Millitesla.

Aufgrund der Nettomagnetisierung des RL wiirden magnetosta-
tische Wechselwirkungen zwischen den Polen beider ferromagneti-
scher Schichten die Magnetisierung des FL beeinflussen. Um diese
zu reduzieren, wird zusétzlich ein sogenannter kiinstlicher Antifer-
romagnet (SAF*) verwendet (siehe Abbildung 10c). Der SAF besteht
aus zwei ferromagnetischen Metallen, dem Referenzlayer (RL) und
dem Pinned-Layer (PL*), die durch einen nichtmagnetisches Metall
(NM) voneinander getrennt sind. Durch die Anpassung der Dicke der
nichtmagnetischen, metallischen Schicht zwischen PL und RL wird
zusatzlich zur Streufeldkopplung eine antiferromagnetische Interla-
genaustauschkopplung erzielt. Der PL koppelt an den Antiferroma-
gneten und die Magnetisierung des RL bildet die Referenzmagnetisie-
rung der hartmagnetischen Schicht, welche antiparallel zur Magne-
tisierung des PL ausgerichtet ist. Zusitzlich wird diese Multilagen-
schicht in eine elliptische Form strukturiert. Die Nanostrukturierung
verringert zum einen die Bildung von magnetischen Domédnen und
zum anderen bedingt die elliptische Form homogene Entmagnetisie-
rungsfelder und erzeugt eine Anisotropie in den einzelnen Schichten.
Bei der Herstellung wird zudem darauf geachtet, dass die Gleichge-
wichtsorientierungen der Magnetisierungen des PL, des RL und des
FL in Abwesenheit du8erer Felder kollinear zueinander sind.

Die Zweckmafiigkeit einer mit einem SAF gepinnten MT] wird an-
hand der in Abbildung 11 schematisch dargestellten magnetoresiti-
ven Hysteresekurven deutlich. Das Schaltverhalten der Magnetisie-
rungen der einzelnen Schichten wird hier anhand der Widerstands-
verldufe dargestellt. Der Magnetfeldsweep erfolgt von negativer Am-
plitude H; hin zu positiver Amplitude Hs und umgekehrt, wobei die
Orientierung des externen Magnetfeldes parallel zur Magnetisierung
des RL ist. Man unterscheidet hier zwischen den TMR-Majorloops,
bei denen eine Ummagnetisierung aller magnetischen Schichten zu
beobachten ist, und den TMR-Minorloops bei denen nur die Umma-
gnetisierung des FL zu beobachten ist.

Fiir Feldstarken, die betragsmaéfiig grofSer als Hq sind, sind alle Ma-
gnetisierungen parallel entlang des Feldes ausgerichtet und es wird
der niedrigste Widerstandswert Ry eingenommen. Die kleine Wider-
standsdanderung von Rp auf Ry ist auf den Riesenmagnetowiderstand
zuriickzufiihren der zwischen PL und RL auftritt. Bei zunehmender
positiverer Amplitude des Magnetfeldes erfolgt zunédchst die Umma-
gnetisierung des PL aufgrund des dominierenden Exchange Bias. Zwi-
schen H; und 0 sind lediglich die Magnetisierungen des RL und des
FL parallel zum Feld ausgerichtet und die MTJ befindet sich im par-
allelen Zustand mit Rp. Zwischen 0 und Hs folgt erst die Magnetisie-



2.5 FUNKTIONALER AUFBAU EINER MT]J 23

Rap
TMR-Majorloop
:FL
RP <T—|'§IL_///—__
R, |
H,
Rap
TMR-Minorloop
FL
=k J
Re - N
| Hc ] B ]
H, 0 H,

Abbildung 11: TMR-Majorloop und TMR-Minorloop einer MT] Multilagen-
struktur mit SAF. Der Kurvenverlauf ist bei einem kontinu-
ierlich variierenden Magnetfeld von negativer zu positiver
Amplitude (Hy — Hs) und umgekehrt (Hs — Hj) entlang
der Pfeile.

rung der weichmagnetischen Schicht (FL) dem externen Feld, so dass
der antiparallele Zustand mit Rap eingenommen wird. Bei einer wei-
teren Erhohung der Feldamplitude iiber die Streufeldkopplung und
die Interlagenaustauschkopplung hinaus folgt dann auch die Magne-
tisierung des RL dem Feld und es wird wieder der vollstandig paral-
lele Zustand mit Ry eingenommen. Grundsitzlich ist die Feldstédrke
H; betragsmaéfiig grofier ist als die Feldstarke Hs, da der Exchange
Bias eine stiarkere Kopplung bewirkt als die Streufeldkopplung oder
die Interlagenaustauschkopplung zwischen PL und RL.

Im Gegensatz zu den TMR-Majorloops werden die magnetoresisti-
ven Hysteresekurven, die alleine durch die Ummagnetisierung des FL
hervorgerufen werden als TMR-Minorloops bezeichnet. Die weichma-
gnetische Schicht kann mit kleinen Feldstdrken zwischen |Hz| < [H;]
und |H4| < |Hs| beeinflusst werden. In diesem Feldbereich bleibt die
Magnetisierungsorientierung des RL und des PL unbeeinflusst. Die
Ummagnetisierung des FL beziiglich des RL ruft die grofite Wider-
standsdanderung aufgrund des TMR-Effekts hervor. Hier zeigt sich
der Vorteil einer mit einem SAF gepinnten MT]. Die Magnetisierung
des FL kann durch moderate Feldstirken im Bereich einiger Zehn
Millitesla beliebig zur Magnetisierung des RL ausgerichtet werden,
womit der TMR und somit die magnetoresitiven Hysteresekurve le-
diglich abhdngig von der Orientierung des FL ist. Durch das ,Pinnen”
der Magnetisierung des RL und Nanostrukturieren des FL kann das
Verhalten der Magnetisierung im dufieren Magnetfeld gut durch das
in Abschnitt 2.4 erlduterte Makrospinmodell beschrieben werden [67].
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Im Allgemeinen ist ein Temperaturgradient VT in einem Leiter oder
Halbleiter begleitet von einem elektrischen Feld €. Eine sehr verein-
fachte Erkldarung dafiir ist, dass die hoherenergetischen Elektronen
auf der wirmeren Seite niederenergetischere Zustinde auf der kil-
teren Seite finden. Dadurch kommt es zum thermisch induzierten
Transport von Elektronen. In einem elektrisch isolierten System re-
sultiert daraus eine Ladungsansammlung auf der kilteren Seite und
ein elektrisches Feld baut sich auf, welches dem Elektronenfluss ent-
gegenwirkt. Dieser Effekt wird Seebeck-Effekt genannt. In linearer
Néherung ist das elektrische Feld proportional zum Temperaturgra-
dienten

& =_5.VT. (27)

Der Koeffizient S wird Seebeck-Koeffizient genannt. Der Seebeck-
Effekt gehort neben dem Peltier-Effekt und dem Thomson-Effekt zu
den thermoelektrischen Effekten. Die Thermoelektrizitdt beschreibt
die Kopplung zwischen Warme- und Ladungstransport. Die Trans-
portprozesse konnen formal im Rahmen der irreversiblen Thermo-
dynamik beschrieben werden. Die Postulate der irreversiblen Ther-
modynamik werden in Anlehnung an [68, 69] vorgestellt. Die An-
wendung der Postulate bietet eine makroskopische, phdanomenologi-
sche Beschreibung von thermoelektrischen Effekten. Die phdnomeno-
logischen Gleichungen beschreiben allerdings nicht die physikalische
Ursache des Seebeck-Effekts. Beispielsweise sind sie unzureichend,
wenn es darum geht die Grofie und das Vorzeichen des Seebeck-
Koeffizienten zu bestimmen. Daher wird anschlieffend auch auf die
mikroskopische Beschreibung des Elektronentransports in der semi-
klassischen Ndherung (nach [70]) eingegangen. Die mikroskopische
Beschreibung des Seebeck-Effekts wird zeigen, welche Rolle die Ener-
gieabhdngigkeit der elektrischen Leitfahigkeit der Ladungstrager fiir
den Seebeck-Koeffizienten spielt.

Bei der Untersuchung von thermoelektrischen Effekten speziell in
magnetischen Nanostrukturen wurden in den letzten Jahren eine Rei-
he neuer Phanomen beobachtet, die das Forschungsgebiet Spinkalori-
tronik begriindeten [6]. In der Spinkaloritronik werden thermoelektri-
sche Effekte im Zusammenhang mit dem Elektronenspin untersucht
[21]. Ein Beispiel aus diesem Gebiet ist der in dieser Arbeit unter-
suchte Tunnelmagneto-Seebeck-Effekt in magnetischen Tunnelbarrie-
ren. Dessen theoretische Beschreibung wird abschlieflend vorgestellt.
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3.1 POSTULATE DER IRREVERSIBLEN THERMODYNAMIK

Die klassische Thermodynamik beschreibt Gleichgewichtsvorgiange
sowie reversible Vorgiange, weshalb auch der Begriff der Thermostatik
Verwendung findet. Reale Vorginge sind allerdings mit endlicher Ge-
schwindigkeit ablaufende Ausgleichsvorgiange infolge eines gestor-
ten Gleichgewichts. Der Ablauf dieser Transportprozesse kann nicht
mit der klassischen Thermodynamik beschrieben werden, weshalb
hier die irreversible Thermodynamik als Erweiterung der klassischen
Thermodynamik ansetzt. Basierend auf den Gesetzen der klassischen
Thermodynamik bietet sie eine formale Theorie zur Beschreibung von
komplexen Transportphdnomenen [68, 69]. Um Transportprozesse im
Festkorper mit den Methoden der irreversiblen Thermodynamik be-
schreiben zu koénnen, bedient man sich der Hypothese des lokalen
Gleichgewichts. Das heifst, das kontinuierliche, thermodynamische
System wird in infinitesimale Bereiche unterteilt, in denen ein lokales
Gleichgewicht herrscht. Damit behalten die Gesetze der klassischen
Thermodynamik in diesen Bereichen ihre Giiltigkeit trotz eines rium-
lichen Nichtgleichgewichts und den damit verbunden Austauschpro-
zessen zwischen den einzelnen Bereichen. Dadurch bleibt die funktio-
nale Abhéngigkeit der Entropie s = s(x1,x2,...,xn) von den lokalen,
extensiven Grofien x; nach dem ersten und zweiten Hauptsatz der
Thermodynamik bestehen und die lokalen, intensiven Grofien &; blei-
ben eine Funktion der lokalen, extensiven Grofien:
0s(x1,...,%n)

ox; (28)

ds = Z a)' dX]' Ej =
j
Weiterhin werden die Zustandsvariablen wie die Entropie als stetige
Funktionen des Raums und der Zeit betrachtet.

Charakteristisch fiir einen irreversiblen Prozess ist eine treibende
Kraft und die Wirkung dieser Kraft. Die thermodynamische Kraft
F; = V§&; beruht auf einem Ungleichgewicht einer inneren, intensiven
Zustandsvariable &; und wird als Affinitdt bezeichnet. Diese Kraft
verursacht eine zeitlichen Anderung einer extensiven Zustandsgrofe
dx;/dt, welche als Fluss bezeichnet wird:

_ %

=2 (20)
Um die treibenden Kréfte und korrespondierenden Fliisse zu identi-
fizieren fasst man in der irreversiblen Thermodynamik die Entropie
als Quantitit auf, die mit V] aus dem System stromt oder innerhalb
des Systems mit 0s/0t produziert wird. Sie unterliegt somit der fol-
genden Kontinuititsgleichung:

. 0s
§ = m +V]Js. (30)
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Irreversible Prozesse sind verbunden mit einer Zunahme der Entro-
pie, womit $ eine nichtnegative Grofse ist. Je grofier der Entropiezu-
wachs ist, desto schneller lauft der Prozess ab. Das Ziel der irreversi-
blen Thermodynamik ist es, den Zuwachs an Entropie $ in der obigen
Entropiebilanzgleichung mit den verschiedenen irreversiblen Prozes-
sen im System in Beziehung zu setzen [68, 69].

Durch das postulierte thermodynamische Gleichgewicht kann die
Entropieflussdichte ] definiert werden:

Js erij])'- (31)
)

Die extensiven Zustandsgrofien x; sind Erhaltungsgrofien. Thre Kon-
tinuitatsgleichung lautet
0X;

0= 1+ VJj. (32)
Setzt man die zeitliche Ableitung von Gleichung 28 und die Entro-
pieflussdichte (Gl. 31) in die Kontinuititsgleichung fiir die Entropie
(GL 30) ein und berticksichtigt die Erhaltung der extensiven Grofien
(Gl. 32), dann kann der Zuwachs an Entropie explizit als Produktsum-
me thermodynamischer Fliisse und korrespondierender, treibender
Kréfte bestimmt werden

§=) V] (33)

Jeder Fluss ist durch die ihm assoziierte Affinitit dominiert. Jedoch
ist jeder Fluss prinzipiell eine Funktion aller anliegenden Kréfte. Da-
her miissen auch Kreuzeffekte zwischen der Kraft F; und dem Fluss
Jx in der irreversiblen Thermodynamik beriicksichtigt werden. Sind
die anliegenden Krifte klein, konnen die thermodynamischen Fliisse
in linearer Ndherung nach den treibenden Kriften entwickelt werden.
Somit erhdlt man die Onsager-Definition der im System stattfinden-
den Austauschvorgiange*

Ji=> LiF;. (34)
j

Die Proportionalitidtsfaktoren Lji zwischen den thermodynamischen
Kréften und Fliissen heifien kinetische Koeffizienten. Dartiiber hinaus
existiert auch eine Symmetrie zwischen der verursachenden Kraft j
auf den Fluss k und der Kraft k auf den Fluss j

Ljx = Ly;. (35)

Diese Symmetrie in den kinetischen Koeffizienten ist auch als Onsa-
gertheorem bekannt. Die Gleichungen 33, 34 sowie 35 sind die drei
Postulate der irreversiblen Thermodynamik, mit deren Hilfe korre-
spondierende Fliisse und Kréfte als Ursache der Entropiednderung
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im System identifiziert und mit Transportparametern verkniipft wer-
den konnen [68, 69]. Die Bedingung kleiner Abweichungen vom ther-
modynamischen Gleichgewicht, die in Gleichung 34 zu einem linea-
ren Zusammenhang zwischen Fliissen und ihren korrespondierenden
Kréften fiihrt wird im Experiment sehr hdufig erfiillt. In einem weiten
Bereich experimenteller Parameter konnen Gradienten in der Tempe-
ratur, in der Konzentration oder Gradienten des elektrischen Potenti-
als als klein im Sinne von Gleichung 34 aufgefasst werden. Beispiel-
haft dafiir ist das Fouriersche Gesetz der Warmeleitung, das Ficksche
Gesetz der Diffusion oder das ohmsche Gesetz.

3.2 ALLGEMEINE THERMODYNAMISCHE BESCHREIBUNG

Die vorgestellten Postulate sollen zunédchst der phanomenologischen,
makroskopischen Beschreibung von thermoelektrischen Effekten in
Metallen dienen. Die thermoelektrischen Effekte sind verbunden mit
dem simultanen Fluss von Warme und elektrischer Ladung. Wir be-
trachten hier ein kontinuierliches, eindimensionales Elektronensys-
tem mit konstantem Volumen. Die Entropiednderung innerhalb des
Volumens ist verbunden mit einer Anderung der inneren Energie u
sowie der Elektronenzahl nr.i1

ds = %du - %dnTeib (36)
wobei p das elektrochemische Potential ist. Atomkerne, die ebenfalls
Bestandteil eines Festkorpers sind, werden hier als unbeweglich ange-
sehen und tragen daher nicht zur Entropieproduktion bei. Genauso
wenig werden Beitrage durch Elektronensttfie im Volumen bertick-
sichtigt. Die Gleichung 36 kann mit Hilfe der Stromdichten fiir die
innere Energie Jyy, fiir die Teilchenzahl Jn sowie fiir die Entropie Js
umgeschrieben werden zu:

:
]SZTIU*$]N (37)

Aus dem Vergleich mit dem ersten Postulat der irreversiblen Thermo-
dynamik (Gl. 33) lassen sich die Affinititen und korrespondierenden
Fliisse als Ursache der Entropiednderung $ identifizieren. Daraus er-
gibt sich

o) B
In Analogie zum zweiten Hauptsatzes der Thermodynamik dQ =

TdS kann die Stromdichte der inneren Energie Jy kann zu Gunsten
der Warmestromdichte Jq ersetzt werden:

) 1 1
S—VTIQ—TVH‘JN (39)
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So folgt entsprechend dem ersten Postulat der irreversiblen Thermo-
dynamik, dass der Zuwachs an Entropie im vorgegebenen Volumen
gegeben ist durch den Fluss von Warme und Teilchen, hervorgerufen
durch die assoziierten Affinititen V(1/T) und (1/T)Vu. Die Entwick-
lung der Fliisse nach ihren Affinitdten, geméfs dem zweiten Postulat
(Gl. 34), fiihrt auf die dynamischen Gleichungen des Systems.

1 1
Ty = L1 — -
IN 1]TVLL+L12VT

1 1
=1>1= L —.
Jo 21TVM+ szT

Das Symmetrieprinzip des Onsagertheorems, L1, = L7, reduziert
die Anzahl der kinetischen Koeffizienten dabei auf drei. Die dynami-
schen Gleichungen (Gl. 40) sind allgemein giiltige Gleichungen zur
Beschreibung des Transports von Ladung Jn und Wéarme Jq in ei-
nem System. Die Koeffizientenmatrix [ kann im Grunde beliebige vie-
le Koeffizienten enthalten. Abhédngig davon, welche Affinititen und
Fliisse im System identifiziert werden kénnen und zur Entropiepro-
duktion beitragen, konnen dadurch beispielsweise magnetothermo-
elektrische Effekt [22, 71] oder spinabhédngige Transportprozesse [25]
beschrieben werden.

Fiir die Modellierung eines ausgewédhlten Systems miissen die kine-
tischen Koeffizienten Li; in den dynamischen Gleichungen in Bezie-
hung zu intrinsischen Materialparametern gesetzt werden. Das sind
die elektrischen Leitfdhigkeit o, die Warmeleitfahigkeit k und der
Seebeck-Koeffizient S. Per Definition sind diese gegeben als [72]

(40)

—e-JN = JQ g= £

= = —— . (41)

o=
Hier ist € das effektive elektrische Feld. Diese Feld ist gleich dem
Gradienten des elektrochemischen Potentials pro Elementarladung e.
Das elektrochemische Potential setzt sich zusammen aus einem che-
mischen Anteil u. und einem elektrischen Anteil p.. Das effektive,
elektrische Feld € ist daher die Summe aus dem elektrischen Feld
des Stroms E und einem Korrekturbeitrag aufgrund eines Konzentra-
tionsgradienten im chemischen Potential:

1 1 1 1
-Vpu=-Vie+ -V = E=E+-Vyc. (42)
e e e e

Durch Einsetzen der Definitionen von o, k und S aus Gleichung 41 in
die dynamischen Gleichungen erhédlt man

Lyl —13,
N T21L14

_ L

N eTLn '

(43)
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Somit lassen sich die dynamischen Gleichungen durch die Material-
parameter o, k und S ausdriicken [69]:

1

—eJn = UEVH—F oSVT
1 (44)
Jo=-ToS_Vu— (ToS? +«) VT.

Aus den Gleichungen ist zu entnehmen, dass sich der gesamte elek-
trische Strom e - Jn zusammensetzt aus einem ohmschen Anteil o,
der durch ein elektrisches Feld £ = V/e verursacht wird und einem
thermoelektrischen Anteil ¢S, welcher durch einen Temperaturgra-
dient VT hervorgerufen wird. Ahnlich verhilt es sich mit der Wir-
mestromdichte Jo. Die Warmestromdichte setzt sich zusammen aus
der Konduktion, welche proportional zur Warmeleitfahigkeit « ist,
und einem Beitrag aufgrund eines elektrischen Stroms. Letzterer be-
schreibt den sogenannten Peltier-Effekt.

3.3 SEMIKLASSISCHE BESCHREIBUNG IN METALLEN

Im letzten Abschnitt wurde der Warme- und Ladungstransport pha-
nomenologisch durch makroskopische Gleichungen beschrieben. Der
physikalische Ursprung sowie Grofse und Vorzeichen des Seebeck-
Koeffizienten gehen allerdings aus diesen Gleichungen nicht hervor.
Zur Kldrung dessen, ist ein Blick auf die mikroskopische Theorie der
Elektronenleitung notwendig [70].

Die elektrische Stromdichte —eJn mit der Teilchenstromdichte Jn
sowie die Warmestromdichte TQ pro Band wird im Rahmen der se-
miklassischen Transporttheorie beschrieben durch

—efn (F) = ;{im\? fak
Jo () = 4:[3”J [e(lz) —~ u} V- fdk,

mit ¥ = x +y + z als Raumvektor, der Geschwindigkeit der Elektro-
nen v = ¥(k) und dem elektrochemischen Potential u [7o]. Die Strom-
dichten setzen sich aus den Beitrdgen aller Bander zusammen. Die
Integration iiber k erstreckt sich iiber eine primitive Zelle. Aus den
Gleichungen ist zu sehen, dass der Anteil an Warme, den ein Elektron

3

(45)

!

transportiert, gleich e(K) — p ist. Die Verteilungsfunktion f = f (f', 12)
wird aus der Boltzmann-Transport-Gleichung berechnet, welche in
der Relaxationszeitndhrung gegeben ist durch [70]

(46)

Hier ist die T (e) die von der Energie des Elektrons € = e(k) abhangi-
ge Relaxationszeit, h das Plancksche Wirkungsquantum geteilt durch
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27 und € das effektive elektrische Feld. Die Verteilungsfunktion im
Gleichgewichtszustand ist fiir Elektronen gegeben durch die Fermi-
verteilungsfunktion

1
feq = —u)

o (k ) ) (47)

mit T = T(¥) als lokale Temperatur und der Boltzmannkonstante kg.
Fiir kleine Storungen des Gleichgewichtszustands kann die Vertei-
lungsfunktion f aus der linearisierten Boltzmann-Transportgleichung
berechnet werden. Im stationdren Zustand ergibt sich

- of €E— U= =
f:feq—l—’c-v(— azq) [— < V;T—e&} (48)

Die Substitution der Verteilungsfunktion f in den Stromdichten (Glei-
chung 45) fithrt zu den Gleichungen

e? S5
—e]N = m dk vt - E+
e ([ 4z 2.
— k
+4’/T3 de % ( >
—— ([ arv2e-(e— _afeq
Jo = P ”J dkvet- (e —u) ( 3 >8+
T (.2 2 e—n [ 0Ofeq
4713“JJdkv T-(e—p) T ( 3 >VT,
wobei hier nur der eindimensionale Fall angegeben ist. Durch den

Vergleich mit den allgemeinen dynamischen Gleichungen (vgl. Gl. 40)
konnen die Transportkoeffizienten

Ln—ésrzg‘”ﬁtv-v-(e—u)“ <—agzq> dk. (50)

identifiziert werden und die Stromdichten ergeben sich zu

(49)

1
—e]N = Log + fTL]VT
I (51)

&= ——1,VT
IQ e 1 eZT Zv ’

wobei die hier eingefiihrten Transportkoeffizienten L, mit denen aus
den allgemeinen dynamischen Gleichungen 40 wie folgt in Beziehung
stehen:

Lo-T
Ly = o2
Ly-T
Liz=1L1 = _LT (52)
Ly = L, -T
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Damit konnen jetzt die makroskopischen Grofien elektrische Leitfa-
higkeit 0, Warmeleitfahigkeit k sowie Seebeck-Koeffizient S mit Hilfe
der Definitionen aus Gleichung 41 in Beziehung zu mikroskopischen
Grofien gesetzt werden.

—eJN
c="2N = Lo
¢ lvr=0
Jo LoLo — L1
k = — =
—VT =0 e2TL, (53)
& 1L
S = !

Hauptaugenmerk liegt hierbei auf der elektrischen Leitfdhigkeit und
dem Seebeck-Koeffizienten. Durch die Einfithrung der ,partiellen”
Leitfahigkeit o(e)

G(e)::;~’t JJé(E—E(E))Vsz (5)
= e?1-92n (),

mit n(e) fiir die Zustandsdichte kénnen die Transportkoeffizienten
L,, umgeschrieben werden

Lo = [de (<255 ) (e~ o te) 5
€
Die ,partielle” Leitfahigkeit o(e) ist ein Maf$ fiir den Beitrag von
Elektronen mit der Energie e zur Gleichstromleitfdhigkeit. Bei Me-
tallen mit endlicher Temperatur ist der Faktor df.q/0e = (e — €¢)
vernachldssigbar aufier um p ~ e¢. Daraus ergibt sich die Gleich-
stromleitfahigkeit sowie der Seebeck-Koeffizient unter Zuhilfenahme
der ,partiellen” Leitfdhigkeit als Integrale iiber die Elektronenenergie

[72]
o= JG((—:) (ageq> de ~ o(ey)
€
L () (e &0
[o(e) (—a—zq) de

Aus der Darstellung des Seebeck-Koeffizienten in Gleichung 56 ist er-
sichtlich, dass der Seebeck-Koeffizienten proportional zu der durch
Elektronen durchschnittlich transportierten Energie ist. Das bedeutet,
dass fiir einen grofsen Seebeck-Koeffizienten die Energieabhdngigkeit
der Zustandsdichte dn(e)/d e so groff wie moglich und gleichzeitig,
mit Bezug auf das chemische Potential, so asymmetrisch wie mog-
lich sein muss. Dies ist beispielsweise der Fall in Halbleitern, in wel-
chen sich die Zustandsdichten fiir Elektronen und Locher in der Um-
gebung des chemischen Potentials unterscheiden. Je nach Dotierung



3.3 SEMIKLASSISCHE BESCHREIBUNG IN METALLEN

Abbildung 12: Grafische Veranschaulichung des Seebeck-Koeffizienten in
a) Halbleitern und b) Metallen (modifiziert nach [33]). Die
hellblauen Kurven veranschaulichen die Zustandsdichten in
Abhidngigkeit der Energie um p. Die dunkelblauen Kurven
sind gegeben durch o(e€) - 9¢feq. Die Flicheninhalte der dun-
kelblauen Kurven entsprechen somit den gesamten elektri-
schen Leitfdhigkeiten. Orange eingezeichnet ist der geome-
trische Schwerpunkt der dunkelblauen Kurven. Der Abstand
zu  ist ein Maf3 fiir den Seebeck-Koeffizienten. Die geringe-
re Besetzung fithrt in Halbleitern zu einer geringeren Leit-
fahigkeit im Vergleich zu Metallen. Jedoch ergibt sich aus
der hoheren Asymmetrie in n(e) um p ein hoherer Seebeck-
Koeffizient.

tragen mehr Locher oder Elektronen zur Leitfahigkeit bei. Aus dieser
Asymmetrie resultiert ein grofier Seebeck-Koeffizient.

Die Zustandsdichte der Ladungstrdager n(e) in Abhédngigkeit der
Energie € in der Umgebung des chemischen Potentials u ist anhand
der hellblauen Kurven in Abbildung 12a fiir Halbleiter und in Ab-
bildung 12b fiir Metalle abgebildet. Die dunkelblaue Kurve ist die
daraus abgeleitete Funktion o(e) - 0¢feq und gibt die Beitrdge der
besetzten Zustinde in der Umgebung des chemischen Potentials zur
elektrischen Leitfdhigkeit an. Das Integral iiber diese Funktion, dass
heifdt der Flacheninhalt der dunkelblauen Kurve, ist gleich der gesam-
ten elektrischen Leitfdhigkeit. Der geometrische Schwerpunkt dieser
Kurve ist orange gekennzeichnet. Der Abstand des Schwerpunktes
zu p ist ein Maf fiir den Seebeck-Koeffizienten (vgl. Gl. 56). Je asym-
metrischer n(e) und damit o(e) in der Umgebung von u ist, desto
mehr ist der Schwerpunkt von p verschieden und umso grofer ist
der Seebeck-Effekt. Zu erkennen ist, dass die geringere Besetzung
um p in Halbleitern im Vergleich zu Metallen zu einer geringeren
Leitfahigkeit fiihrt. Allerdings ergibt sich aus der ungleichméfsigeren
Verteilung von n(e) um p ein grofierer Seebeck-Effekt.
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3.4 TUNNELMAGNETO-SEEBECK-EFFEKT

In Analogie zu dem in Metallen vorgestellten Vorgehen wird hier
der Seebeck-Effekt in MTJs, der sogenannte Tunnelmagneto-Seebeck-
Effekt, vorgestellt. Ein allgemeiner Ansatz zur Beschreibung von ko-
hédrenten Transportphdnomenen in Tunnelbarrieren ist der Landau-
Biittiker-Formalismus [73, 74]. Der Transport zwischen zwei Elektron-
en-Reservoiren unterschiedlichen chemischen Potentials 1 bzw. u,
und unterschiedlicher Temperatur T; bzw. T, durch eine Barriere
wird hier tiber eine Transmissions- Pr(e) = Z}\; Pt j(e) und Re-
flexionswahrscheinlichkeit Ry(e) = Z]N:] Rt j(€) ausgedriickt. Da-
bei wird die Transmission bzw. die Reflexion des i-ten Kanals in den
j-ten Kanal iiber N ideale Leitungskanidle aufsummiert. Der elektri-
sche Strom —eJn und der Warmestrom Jo durch die Barriere sind
gegeben durch

—eJNn = ﬁJdePT(ﬁ) [f1(e, w1, T1) —f2(e, u2, T2)]
(57)

1

Jo = thepT(@(e — ) [f1(e, 1, T1) —fale, m2, T2)1,

wobei f1; die Fermifunktion des jeweiligen Reservoirs ist. Ist der Un-
terschied im chemischen Potential pt; — pu; = eAV und in der Tem-
peratur Ty — T, = AT zwischen beiden Reservoiren klein, so kann
f1(e, w1, T1) —f2(e, nz, T2) linear entwickelt werden. Es ergibt sich

—eJn = }eljdePT(e) (—22) [eAV+ (e;u) AT]

Jo = Hde (e — ) Pr(e) <—,§Z> [eAVJr <€;“) AT} .

Die treibenden Krifte beider Strome sind die elektrische Spannung
eAV und die Differenz in der Temperatur AT. Im Vergleich mit Glei-
chung 40 konnen die Transportkoeffizienten L, [75]

L, = ]Jde <W> (e — )" Py () (59)

(58)

h e

identifiziert werden. Man beachte, dass hier in linearer Ndherung
nicht mehr von Gradienten gesprochen werden kann. Mit den De-
finitionen fiir Leitwert G und Seebeck-Koeffizient S (vgl. Gleichung
53) ergeben sich beide aus

1 L
_ 52 _ 1
G = €’ S = e TLo (60)

e? of
G - hJPT(e) <—a€> d€

1 Pr(e)(e—p) (—FE) de
el [Pr(e) (—g—i) de

zu

(61)




3.4 TUNNELMAGNETO-SEEBECK-EFFEKT

Diese Beschreibung des Seebeck-Koeffizienten ist analog zur semi-
klassischen Beschreibung in Metallen in Gleichung 56. Allerdings be-
stimmt in Tunnelbarrieren die energieabhidngige Transmissionswahr-
scheinlichkeit die Transportprozesse anstelle der ,partiellen” Leitfa-
higkeit.

In magnetischen Tunnelbarrieren ist die Transmissionswahrschein-
lichkeit Pt pmTj(€) unter anderem bestimmt durch die unterschiedli-
chen Zustandsdichten fiir Majoritdts- und Minoritdtselektronen. Der
Unterschied in der Transmissionswahrscheinlichkeit zwischen par-
allelem und antiparallelem Zustand sorgt fiir den bekannten TMR-
Effekt. Die Asymmetrie in der Transmissionswahrscheinlichkeit fiihrt
dartiber hinaus zu einem spinabhédngigen Seebeck-Koeffizienten. Die-
ser Effekt wird Tunnelmagneto-Seebeck-Effekt (TMS) genannt und
beschreibt die Abhidngigkeit des Seebeck-Koeffizienten in magneti-
schen Tunnelbarrieren von der relativen Orientierung der Magnetisie-
rungen beider ferromagnetischer Elektroden. In Analogie zum TMR-
Verhiltnis wird das TMS-Verhéltnis definiert als relative Anderung
des Seebeck-Koeffizienten zwischen parallelem Zustand Sp und anti-
parallelem Zustand Sap

Sap —Sp

T™MS =
S >

(62)
Erstmalig wurde dieser Effekt theoretisch durch ab initio Berechnun-
gen an MgO basierten Tunnelbarrieren mit Fe, Co und CoFe Elek-
troden [13] beschrieben. Allerdings macht die Komplexitdt der Band-
struktur und damit der Transmissionswahrscheinlichkeit in magne-
tischen Tunnelbarrieren eine systematische Beschreibung des TMS-
Effekts praktisch unmoglich [51]. Ab initio Berechnungen zeigen, dass
der TMS-Effekt stark von der Zusammensetzung der ferromagneti-
schen Elektroden und der Temperatur [76] sowie von der Beschaf-
fenheit der Grenzflichen zwischen Barriere und ferromagnetischen
Elektroden abhdngt [77]. Der experimentelle Nachweis dieses Effekts
ist Gegenstand von Kapitel 6.

Aus den unterschiedlichen Integralen (vgl. Gleichung 61) fiir G und
S folgt, dass die Groflen von TMR-Effekt und TMS-Effekt nicht korre-
liert sind. Ein phdnomenologischer Zusammenhang zwischen TMR-
und TMS-Effekt ist tiber die Winkelabhédngigkeit beider Effekte gege-
ben [44]. Die Transmissionswahrscheinlichkeit variiert mit dem Ko-
sinus des Winkels &, Frm, zwischen den Magnetisierung beider
Elektroden [42]

Pp+Pap  Pp—P
PrmT1y(E, OFM,FM,) = P 2 AP F 2 AP cos rm,,Fm,, (63)

wobei Pp = Pt mT1jy(€,0°) die Transmission im parallelen Zustand
und Pap = Pt mTj(€,180°) die Transmission im antiparallelen Zu-
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stand ist. Aus den Gleichungen 59-61 ergibt sich fiir die Winkelab-
hiangigkeit des Leitwertes und des Seebeck-Koeffizienten

Gp+G Gp—G
GmTy(PFM,,FM,) = P 2 AP | 2P 2 AP cos OrEm,, FM,

B SpGp +SaprGap n
" Gp+Gap+ (Gp—Gap)cos drm, Fm, (64)
(SpGp —SapGap) cos Orm,,FM,
Gp +Gap + (Gp — Gap) cos drm, FMm,

Smry(drm, Fm,)

Mit Hilfe der Definition des TMR-Verhiltnis aus Gleichung 1 kann
die Winkelabhdngigkeit des Seebeck-Koeffizienten wie folgt umge-
schrieben werden [44]

_ SpTMR+Sp+Sap
- TMR + 2+ TMR cos drm; FM,
(SPTMR +Sp —Sap) cos drm, FM,
TMR +2+ TMRcos brm, Fm,

SmTy(drM,,FM,) +

(65)

Betrachten wir Gleichung 65 fiir ein TMR-Verhiltnis gegen Null, so
ergibt sich

Sp+S Sp—S
Smry(drm, FM,) = F 3 AP L 2P 3 AP cos GEm, Fm,.  (66)

Das heifdt, dass fiir ein verschwindendes TMR-Verhiltnis dennoch ein
TMS-Effekt beobachtbar werden kann, welcher die gleiche Winkelab-
hiangigkeit zeigt wie der TMR-Effekt. Fiir sehr hohe TMR-Verhiltnisse
geht die Gleichung 65 in eine Stufenfunktion iiber. Das heifst, dass bei
stetiger Variation des Winkels ¢rm, rm, ein unstetiger Sprung im spi-
nabhéngigen Seebeck-Koeffizienten auftritt. Gleichung 65 zeigt, dass
sich aus winkelabhéngigen Messungen der thermoelektrischen Span-
nung an magnetischen Tunnelbarrieren das TMR-Verhiltnis ableiten
lasst.
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In diesem Kapitel wird zunéchst der verwendete Messaufbau sowie
das untersuchte Materialsystem vorgestellt. Die elektrischen und ma-
gnetischen Eigenschaften der untersuchten MTJs werden anhand von
Magnetotransportmessungen bestimmt. Magnetotransportmessungen
sind Messungen des elektrischen Widerstandes der MTJs in Abhén-
gigkeit von einem &dufleren statischen Feldes.

4.1 MESSPLATZAUFBAU

Alle in dieser Arbeit gezeigten Messungen wurden bei Raumtempe-
ratur an selben Magnetfeldmessplatz durchgefiihrt. Der Magnetfeld-
messplatz (siehe Abbildung 13) zur Messung des Magnetotransports
und der Magnetisierungsdynamik verfiigt tiber zwei Elektromagnete,
deren Joche senkrecht zueinander angeordnet sind. Beide Elektroma-
gnete werden jeweils mit konstantem Strom durch bipolare Netzge-
rite versorgt (Kepco BOP 10 — 10). Durch Superposition der Felder
beider Elektromagnete wird ein magnetisches Feld in der x-y-Ebene
,in-plane”, d.h. parallel zur Schichtebene der Strukturen) unter ei-
nem beliebigen Winkel ¢ qtic beziiglich der x-Achse mit einer Fluss-
dichte von maximal poHstqtic = 60 mT angelegt. Die elektrische Kon-
taktierung der Proben geschieht mechanisch mittels HF-Priifspitzen
der Firma GGB Industries Inc. Die HF-Priifspitzen der Modellreihe
40A sind vom Hersteller bis zu einer Frequenz von 40 GHz spezifi-
ziert und werden tiber SMA-Steckverbindungen, Typ K (2.9 mm), an-
geschlossen. Fiir die Verbindung zu den einzelnen Messgerdten wer-
den HF Mikrowellenkabel verwendet, welche bis 18 GHz spezifiziert
sind. Auf die verwendeten Messgerdte und deren Konfiguration wird
in den einzelnen Kapiteln eingegangen.

4.2 PROBENLAYOUT

In dieser Arbeit wurden CoFeB/MgO/CoFeB basierte Tunnelstruktu-
ren mit einer durch einen synthetischen Antiferromagneten gepinn-
ten Referenzelektrode untersucht. Derartige MT]s mit kristalliner MgO
Barrierenschicht zeigen einen hohen TMR-Wert von {iiber 100 % bei
Raumtemperatur als Resultat des kohédrenten Tunnelprozesses [78]
und lassen sich durch Sputterdeposition reproduzierbar herstellen,
was sie zu einem attraktiven Materialsystem in der Spintronik macht.
Die Multilagen der untersuchten Proben wurden in einem Singulus
NDT Timaris Cluster Tool durch Magnetronsputterdeposition herge-
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Abbildung 13: Prinzipskizze des Magnetfeldmessplatzes. Das Magnetfeld
mit einer Flussdichte von bis zu poHgtqtic = 60mT kann
unter einem beliebigen Winkel ¢t qtic in der x-y-Ebene (Pro-
benebene) angelegt werden.

a) HL b)

Heizleitung

Dielektrikum

TC Bottom Contact
oberer elektrischer Kontakt

MgO Cap Layer FL

Tunnelbarriere freier Layer )
Cc

SAF e
synthetischer Anti- Referenzlayer
ferromagnet PL
AF gepinnter Layer

Seed Layer

‘ unterer elektrischer Kontakt

Abbildung 14: a) Ein schematischer Querschnitt durch die Multilagenstruk-
tur. b) Das Kontaktlayout der magnetischen Tunnelbarrieren.
¢) SEM-Aufnahme der Proben.

stellt [79] und von Herrn Dr. Ocker und Herrn Dr. Langer von der
Firma Singulus zur Verfiigung gestellt. Ein schematischer Querschnitt
durch die Schichtstruktur ist in Abbildung 14 a abgebildet. Der freie
Layer (FL) und der hartmagnetische Referenzlayer (RL) bestehen aus
CoFeB und die Barrierenschicht aus MgO. Der RL ist Teil eines drei-
lagigen, synthetischen Antiferromagneten (SAF), der tiber die Aus-
tauschkopplung an einen weiteren Antiferromagneten (AF) koppelt.
Die Diinnschichten der magnetischen Tunnelbarriere wurden auf ei-
nem 450 pm dicken Silizium Wafer abgeschieden, welcher mit 100 nm
dickem, thermisch oxidiertem SiO; bedeckt ist. Die gesamte Schicht-
struktur setzt sich zusammen aus:



4.2 PROBENLAYOUT

Capping-Layer 10nm Ta/30nm Cu/8nm Ru

FL 3nm CogoFez0B2o

Barriere 1.5nm MgO

SAF 2nm CogoFez0B20/0.75nm Ru /
2nm CogoFes0B2o

AF 20nm PtMn

Seed-Layer 3nm Ta/90nm Cu/5nm Ta

Substrat 450 pm Si/ 100 nm SiO,

Die Kupferschichten wurden fiir eine geringere Rauigkeit in einer
Stickstoffatmosphédre abgeschieden. Die Tantal-Schichten dienen als
Diffusionsblocker und das Ruthenium dem Schutz der Multilagen
vor Oxidation.

Die kristalline MgO Barriere wird in drei Schritten hergestellt. Zu-
ndchst werden 0.9nm metallisches Magnesium abgeschieden, wel-
ches in einer Sauerstoffatmosphdre von 0.01 Torr fiir 300s oxidiert
wird. Anschlieflend werden wieder 0.4 nm metallisches Magnesium
abgeschieden. Die vollstandige Multilagenstruktur wird bei 360 °C
fiir 90 min in einem Magnetfeld mit einer Flussdichte von 1T ausge-
heilt. Das Ausheizen der Probe in einem Magnetfeld legt zum einen
die Richtung der Magnetisierung des Pinned-Layer fest und zum an-
deren fiihrt das Ausheizen zur Kristallisation des amorphen CoFeB
mit einer an das MgO angepassten Gitterstruktur [8o]. Die Gitteran-
passung an den Grenzflichen von CoFeB und MgO in Verbindung
mit kristallinem MgO ist ausschlaggebend fiir den kohdrenten Tun-
nelprozess und das damit verbundene hohe TMR-Verhiltnis. Neben
der Kristallisation der Tunnelbarriere fiihrt die Ausheilung auch zur
Diffusion von Elementen wie Bor oder Kupfer. Diese diffundieren
in andere Schichten und konnen zu Beeintrachtigung des TMR fiih-
ren. Die Diffusion und ihr Einfluss auf die Eigenschaften der Tunnel-
struktur ist noch Gegenstand aktueller experimenteller Untersuchun-
gen [80, 81, 82, 83].

Aus den Multilagen wurden per Elektronenstrahllithografie und
Ionenstrahldtzen mit Argonionen nanostrukturierte MTJs mit einer
elliptischen Grundfldche der Grofie 320nm x 160 nm hergestellt. Die
Nanostrukturierung der MTJs sowie das Layout und die Herstellung
der elektrischen Zuleitungen erfolgten durch Herrn Dr. Karsten Rott
an der Universitit Bielefeld. Durch die Nanostrukturierung des FL
wird unter anderem die Orientierung der leichten Achse des FL, auf-
grund der Formanisotropie, beziiglich der Magnetisierungsorientie-
rung des Referenz-Layers festgelegt. Im Allgemeinen wird hier auf
eine kollineare Orientierung geachtet.

Fiir die thermoelektrischen Messungen wurde mittels Elektronen-
strahllithografie eine 4 um breite und 70nm dicke Mikrostreifenlei-
tung aus Gold tiber den Tunnelbarrieren strukturiert, die als ohmsche
Heizleitung (HL) dient. Die Heizleitung ist vom oberen elektrischen
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Abbildung 15: Prinzipskizze der Magnetotransportmessungen. Das externe
Magnetfeld Hstatic kann in der x-y-Ebene variiert werden.
In Abhangigkeit des Magnetfeldes wird der Widerstand der
MT] gemessen.

Kontakt der Tunnelbarriere (TC*) galvanisch getrennt. Als Dielektri-
kum dient Ta;Os5. Die Schichtdicke des Dielektrikums zwischen HL
und TC betrdgt 160 nm bzw., in einem zweiten Satz Proben, 85 nm.

In Abbildung 14b ist das Layout der elektrischen Kontakte sche-
matisch dargestellt. Die Abbildung 14c zeigt eine elektronenmikro-
skopische Aufnahme des zentralen Bereichs der elektrischen Kon-
takte um die nanostrukturierten MTJs. Sechs nanostrukturierte ma-
gnetische Tunnelbarrieren sind nebeneinander angeordnet. Jede ma-
gnetische Tunnelbarriere besitzt einen separaten oberen elektrischen
Kontakt (TC). Die untere elektrische Zuleitung (BC*) wird von allen
Tunnelbarrieren gemeinsam verwendet. Der untere elektrische Kon-
takt ist 8 um breit und verlduft unterhalb der und parallel zur Heiz-
leitung. Die elektrischen Kontakte wurden durch Elektronenstrahl-
lithografie und Lift-off Prozesse hergestellt. Der untere elektrische
Kontakt der Tunnelstruktur sowie der obere elektrische Kontakt be-
stehen aus 30nm Gold. Zur elektrischen Kontaktierung der Proben
durch HEF-Priifspitzen dienen die 100 pm x 100 pm groflen quadrati-
schen Kontaktpads.

4.3 MESSUNG DES TMR-EFFEKTS

Der experimentelle Nachweis des TMR-Effekts in Abschnitt 2.2 er-
folgt durch Magnetotransportmessungen. Wie in Abbildung 15 dar-
gestellt, handelt es sich dabei um Widerstandsmessungen an der MT]
in Abhédngigkeit von einem externen Magnetfeld ]:lstatic. Die Wi-
derstandsmessungen wurden mit einem Keithley 2400 durchgefiihrt.
Hier wurde ein kleiner DC-Probenstrom von 100 pA vorgegeben, um
Beitrdge durch Eigenerwdarmung oder spannungsabhingige Effekte
auszuschlieflen. Die Proben werden so zwischen die Polschuhe plat-
ziert, dass die Magnetisierungsorientierung des RL mit der x-Achse
des dufleren Magnetfeldes tibereinstimmt. Dies hat den Vorteil, dass
die leichte Achse des FL mit der x-Richtung des dufseren Feldes tiber-
einstimmt.
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Abbildung 16: a) TMR-Minorloop fiir ¢stqtic = 0°. Es ist das Schalten des
FL entlang der leichten Achse des FL zu beobachten. Die
Doppelpfeile kennzeichnen den antiparallelen und paralle-
len Zustand. b) Der TMR-Minorloop fiir ¢gtqtic = 70° zeigt
die Ummagnetisierung des FL entlang der harten Achse des
FL. Der Feldverlauf folgt den eingezeichneten blauen Pfeilen.
Die Schaltfelder sind mit bei g H:Kt gekennzeichnet.

In Abbildung 16 sind die Widerstandsmessungen (graue Symbole)
fir ¢psratic = 0° (Abb. 16a) und Psiatic = 90° (Abb. 16b) gezeigt.
Das dufsSere Magnetfeld wurde von poHstqtic = £30mT in 0.5mT
Schritten durchgefahren.

Der TMR-Minorloop (Abb. 16 a) zeigt die magnetoresistive Hyste-
rese der MT] aufgrund der Ummagnetisierung des FL entlang der
leichten Achse des FL. Negative Feldamplituden favorisieren den an-
tiparallelen Zustand mit Rap und positive Feldamplituden favorisie-
ren den parallelen Zustand mit Rp. Aus der relativen Widerstands-
anderung zwischen Rap = 4100 und Rp = 195 Q) ergibt sich durch
Gleichung 7 ein TMR-Verhiltnis von TMR = 110 % und eine Spinpo-
larisation der ferromagnetischen Elektroden von P ~ 0.6. Das Schalten
des FL und damit der Wechsel zwischen beiden magnetischen Kon-
figurationen tritt bei den Koerzitivfeldern uon(_) ~ £15mT auf.
Die scharf definierten Koerzitivfelder sprechen fiir ein eindoméniges
Schalten der Magnetisierung des FL. Die leichte Verschiebung der ge-
messenen Hysterese von etwa 2mT hin zu positiven Feldern spricht
fiir eine schwache antiferromagnetische Kopplung zwischen FL und
RL. Allerdings ist die Verschiebung beziiglich der Koerzitivfelder als
klein zu erachten, weshalb der Einfluss von Austauschwechselwir-
kungen oder Streufeldern auf das Schaltverhalten des FL vernachlés-
sigt werden kann. Die Schaltfelder sind damit im Wesentlichen durch
die Formanisotropie des FL bestimmt. Die rote Kurve in Abbildung
16a zeigt die zu erwartende Messkurve in der Ndherung einer ho-
mogenen Magnetisierung nach dem in Abschnitt 2.4 beschriebenen
Makrospinmodell. Als Modellparameter wurde eine uniaxiale Ani-
sotropiefunktion mit einer Anisotropiefeldstarke von 15mT plus ei-
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ner unidirektionalen Anisotropie mit einer Anisotropiefeldstarke von
2mT gewdhlt.

Die magnetoresistive Hysterese in Abbildung 16b spiegelt die Wi-
derstandsdanderung aufgrund der Ummagnetisierung des FL entlang
der harten Achse wider. Im Gegensatz zum TMR-Minorloop entlang
der leichten Achse in Abbildung 16 a zeigt sich hier eine Ummagneti-
sierung des FL durch Bildung von Doménen. Dies dufiert sich durch
die unstetigen Spriinge im Widerstand innerhalb der Hysterese bei
—11mT, —1mT, 6mT und 10mT. Eine Beschreibung der magneto-
resistiven Hysterese durch das Makrospinmodell (rote Kurve in Ab-
bildung 16b) liefert daher auch nur eine ungeniigende Ubereinstim-
mung. Aufierhalb der Hysterese richtet sich die Magnetisierung des
FL zunehmend entlang des dufseren Feldes, senkrecht zum RL, aus.
Dies resultiert in einem mittleren Widerstand von rund 255 Q.

4.4 BESTIMMUNG DER ANISOTROPIEFUNKTION

Die Anisotropiefunktion des FL wird anhand der TMR-Minorloops
(vgl. TMR-Minorloop in Abbildung 16) bei verschiedenen Winkeln
Gstatic des externen Feldes bestimmt. Tragt man die Koerzitivfelder
Lo H:]E aus den TMR-Minorloops iiber die x-Komponenten poHstqatic,x
und y-Komponenten poHstatic,y des externen Feldes ab, so ergibt
sich die in Abbildung 17 (graue Punkte) dargestellt Schaltkurve des
FL. Die kleineren Bilder um die Schaltkurve in Abbildung 17 zeigen
nochmals die gemessenen TMR-Minorloops fiir ausgewéhlte Winkel
bstatic = 0°2,45°,135° und 270° des dufleren statischen Feldes. Die
Form der Schaltkurve ist bestimmt durch die Anisotropiefunktion
des FL (siehe Kapitel 2.4). In diesem Fall zeigt sich die bekannte Stern-
kurve (Astroide) einer uniaxialen Anisotropie. Aufgrund der ellipti-
schen Form des FL, und der damit verbundenen uniaxialen Forma-
nisotropie, war solch eine Sternkurve zu erwarten. Nach Gleichung
14 ergeben sich aus den Dimensionen des FL Entmagnetisierungsfak-
toren von N, = 0.006, Ny = 0.017 und N, = 0.977. Mit einer Sat-
tigungsmagnetisierung fiir CoFeB von M = 1.5T verursachen die
Entmagnetisierungsfaktoren eine Entmagnetisierungsfeld (effektives
Anisotropiefeld) von etwa 16 mT (vgl. Gl. 11). Die blaue Kurve in Ab-
bildung 17 zeigt die Anpassung der Messkurve durch eine uniaxiale
Anisotropiefunktion in der Ndherung einer homogenen Magnetisie-
rung nach dem in Abschnitt 2.4 beschriebenen Makrospinmodell. Ei-
ne gute Ubereinstimmung zwischen Messwerten und Modell wurde
fiir ein effektives Anisotropiefeld von 15mT erreicht. Die Scheitel-
punkte der Astroide kennzeichnen die Vorzugsrichtungen der Ma-
gnetisierung des FL. Die leichte Achse (e.a.) liegt bei ¢stqtic = 0°
und die schwere Achse bei ¢dsiatic = 20°.

Innerhalb der Schaltkurve existieren mehrere Gleichgewichtszustan-
de der Magnetisierung. Aufierhalb existiert lediglich ein Gleichge-
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Abbildung 17: Die Schaltkurve (graue Punkte) des FL, bestimmt aus den
Koerzitivfeldern in den TMR-Minorloops in Abhéngigkeit
von poHgtatic Und $static- Die blaue Linie zeigt die An-
passung durch eine uniaxiale Anisotropiefunktion in der N&-
herung einer homogenen Magnetisierung. Die kleineren Bil-
der zeigen ausgewidhlte TMR-Loops fiir verschiedene Winkel
$static-

wichtszustand (siehe Kapitel 2.4). An der Schaltkurve selber kann da-
her ein unstetiger Sprung in der Magnetisierung auftreten. Dieser ist
verbunden mit dem Schalten des FL bei den Koerzitivfeldern g H%
(vgl. TMR-Minorloops in Abb. 17). Fir poHstaticx < O0mT bedeu-
tet das, dass sich die MTJ] im hochohmigen Zustand (HR) befindet
und fiir poHstaticx > 0mT befindet sich die MTJ im niederohmigen
Zustand (LR). Der hochste Wert im HR-Zustand bzw. der niedrigste
Wert im LR-Zustand wird fiir die Ummagnetisierung des FL entlang
der leichten Achse erreicht. Entsprechend wird der antiparallele Zu-
stand mit Raop und der parallele Zustand mit Rp eingenommen.

4.5 WINKELABHANGIGKEIT DES TMR

In Abbildung 18a ist der Tunnelmagnetowiderstand der MTJ in Ab-
hédngigkeit des Winkels ¢ptqtic des dufieren Feldes abgetragen. Dazu
wurde das externe Feld mit einer festen Amplitude von poHstatic =
30mT um ¢giqric = 360° rotiert und in 5°-Schritten der Widerstand
gemessen. Durch die Wahl einer Magnetfeldstiarke grofser als die Koer-
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Abbildung 18: a) Winkelabhédngigkeit des TMR beziiglich ¢gtqtic (graue
Punkte). b) Die um die Anisotropiebeitrdge korrigierte Win-
kelabhingigkeit tiber den tatsdchlichen Winkel ¢ des FL
beziiglich des RL (graue Punkte). Die blauen Kurven stellen
die Anpassung der Messdaten durch Gleichung g dar.

zitivfeldstdarke kann von einer kohdrenten Drehung der Magnetisie-
rung im dufieren Magnetfeld ausgegangen werden. Die MT] befindet
sich bei ¢static = 0° im parallelen Zustand mit Rp = 195 Q. Mit
zunehmenden Winkel ¢ptqtic steigt der Widerstand der MT] an. Bei
dstatic = 920° wird die schwere Achse des FL tiberwunden und die
MT]J erreicht schliefSlich bei ¢siqtic = 180° den antiparallelen Zu-
stand mit Rap = 411 Q. Daraus resultiert ein TMR-Verhiltnis von
110 %. Mit weiter zunehmendem Winkel verkleinert sich der Wider-
stand, bis schliefslich wieder der parallele Zustand bei ¢ stqtic = 360°
eingenommen wird. Passt man die Messdaten nach Gleichung 9 mit
Rap = 411Q und TMR = 111% an (blaue Kurve in Abbildung
18 a), so zeigt sich bereits die zu erwartende Abhingigkeit des TMR
vom Kosinus des Winkels zwischen den Magnetisierungen des FL
und des RL in den Messdaten. Allerdings sind noch deutlich Abwei-
chungen von dem kosinusférmigen Verlauf nahe der leichten Achse
(bstatic = 0° bzw. dsratic = 180°) zu beobachten. Dartiber hinaus
treten Unstetigkeiten in den Messdaten nahe der schweren Achse bei
Gstatic = 90° bzw. Gsratic = 270° aufgrund von Domédnenbildung
auf.

Beide Phinomen sind auf die intrinsischen Anisotropiebeitrage zu-
riickzufiihren, denn die tatsdchliche Orientierung des FL ¢f beziig-
lich des RL ist sowohl durch das externe Feld als auch durch das
intrinsische Anisotropiefeld bestimmt. Aus der Kenntnis der Aniso-
tropiefunktion kann fiir jeden Winkel ¢p¢qtic des externen Feldes der
tatsdchliche Winkel ¢ bestimmt werden. Die so korrigierten Mess-
daten sind in Abbildung 18b iiber dem tatsdchlichen Winkel ¢r; ab-
getragen (graue Punkte). Hier fallt zundchst auf, dass die Messdaten
speziell entlang der harten Achse vermeintlich , verschwinden”. Tat-
siachlich ,riicken” dieser aber ndher an die leichte Achse. Eine ein-
deutige Ausrichtung der Magnetisierung entlang der schweren Ach-
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Abbildung 19: a) Widerstand im parallelen (P) und antiparallelen (AP) Zu-
stand fiir unterschiedliche Temperaturen b) Temperaturver-
halten des TMR-Verhéltnisses.

se ist also mit der gegebenen Magnetfeldstdarke nicht zu erreichen.
Vielmehr ist das Schalten um die harte Achse durch die Bildung von
Dominen bestimmt. Eine erneute Anpassung der korrigierten Mess-
daten nach Gleichung 9 mit Rap = 411Q und TMR = 111 % (blaue
Kurve in Abbildung 18b) zeigt nun die deutliche Ubereinstimmung
mit der zu erwartenden Abhingigkeit des TMR vom Kosinus des
Winkels zwischen der Magnetisierung des FL und des RL.

46 TEMPERATURABHANGIGKEIT DES TMR

Mit steigender Temperatur nimmt der TMR in magnetischen Tunnel-
barrieren ab. Dabei existiert ein Unterschied zwischen AlO basierten
MT]Js und MgO basierten MTJs. Wahrend in AlO basierten Tunnel-
barrieren eine dhnliche Temperaturabhingigkeit fiir den parallelen
und antiparallelen Widerstand zu finden ist [84], zeigt in MgO basier-
ten MTJs lediglich der antiparallele Widerstand eine starke Tempera-
turabhéngigkeit [48, 85, 86]. Der Widerstand im parallelen Zustand
bleibt nahezu konstant.

Die Temperaturabhingigkeit des TMR in den untersuchten Pro-
ben wurde anhand von TMR-Minorloops bei verschiedenen Tempe-
raturen bestimmt. Die Widerstandsmessungen an den MTJs wurden
mit einem Keithley 2400 durchgefiihrt. Dabei wurde ein kleiner DC-
Probenstrom von 100 pA vorgegeben um Beitrdge durch Eigenerwar-
mung oder spannungsabhingige Effekte auszuschlieffen. Die Tempe-
ratur des Probenhalters wurde zwischen T = 24°C und T = 48°C
variiert. Der TMR-Minorloop entlang der leichten Achse fiir Magnet-
felder zwischen poHgiatic = —60mT und 60 mT wurde fiir die ver-
schiedenen Temperaturen aufgenommen. In Abbildung 19a sind die
aus den TMR-Minorloops ermittelten Widerstande im P (noHstatic =
60mT) und AP Zustand (noHstatic = —60mT) tiber der Temperatur
des Probenhalters abgetragen. Man erkennt die ausgepragte Tempera-
turabhédngigkeit des antiparallelen Widerstands, der im untersuchten
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Temperaturbereich linear mit steigender Temperatur um 9 Q) abfallt.
Im Gegensatz dazu zeigt der Widerstand im parallelen Zustand kei-
ne Temperaturabhédngigkeit. Er bleibt konstant bei R = 277 Q. Das
aus den Widerstdnden abgeleitete TMR-Verhiltnis nach Gleichung 1
ist in Abbildung 19b abgebildet. Es zeigt mit steigender Temperatur
einen linearen Abfall von 3 %.

Ein Modell zur Erklarung der Temperaturabhidngigkeit von Rp und
Rap ist das Magnon-Modell von Zhang [84]. Ein Tunnelelektron kann
ein Magnon absorbieren oder emittieren. Bedingt durch die Drehim-
pulserhaltung kommt es dabei zu einem Wechsel der Spinausrich-
tung (Spin-Flip) des Elektrons, wodurch sich zuséitzliche Leitungs-
kanéle offnen. Infolge dessen ist die Leitfahigkeit einer MT] bei end-
licher Temperatur eine Uberlagerung von paralleler und antiparal-
leler Leitfahigkeit. Zusitzlich fithren hohere Temperaturen zu einer
thermischen Verbreiterung der Fermikante. Die thermische Verbrei-
terung des Ferminiveaus reduziert die effektive Hohe der Barriere
mit steigender Temperatur. Drewello erweitert das Magnon-Modell
um diesen Beitrag der thermischen Verbreiterung des Ferminiveaus
und kann damit die Temperaturabhingigkeit des TMR, speziell von
Rp, bei hoheren Temperaturen wesentlich besser beschreiben als das
Magnon-Modell alleine [87].

ZUSAMMENFASSUNG DER ERGEBNISSE

Die vorgestellten Ergebnisse der Magnetotransportmessungen sind
charakteristisch fiir alle im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Pro-
ben. Sie sprechen fiir die hohe Qualitdt der untersuchten Proben. Die
TMR-Verhidltnisse bei Raumtemperatur liegen im Bereich zwischen
70% und 140 %. Der freie Layer der MT]Js zeigt in der Nahe der
leichten Achse ein wohldefiniertes monodoménes Schalten der Ma-
gnetisierung bei Koerzitivfeldern von 8 mT < ppHk < 15mT mit der
durch die Formanisotropie zu erwartenden uniaxialen Anisotropie.
Die Symmetrie in den Koerzitivfeldstarken in den TMR-Minorloops
spricht fiir einen zu vernachlédssigenden Einfluss von Austauschkopp-
lungen oder Streufeldern zwischen FL und RL auf das Schaltver-
halten des FL. Die untersuchten MT]Js haben einen Flachenwider-
stand von ~ 17 Q pm?. Die Winkelabhingigkeit des TMR entspricht
dem theoretisch vorhergesagten kosinusféormigen Verhalten. Die ab-
geschatzte Spinpolarisation liegt im Bereich des zu erwartenden Wer-
tes von ~ 0.6 [88].
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Etwa zeitgleich erfolgte der experimentelle Nachweis des Tunnelmag-
neto-Seebeck-Effekts in MgO basierten magnetischen Tunnelbarrie-
ren in zwei verschiedenen Arbeitsgruppen, der Universitiat Gottin-
gen [89] und der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt in Braun-
schweig [89]. Die experimentelle Vorgehensweise beider Arbeitsgrup-
pen unterscheidet sich jedoch in der Art der Erzeugung des Tempera-
turgradienten entlang der Tunnelbarriere. Walter et al. nutzen einen
modulierten Titan:Saphir-Laser, um durch optisches Heizen den Tem-
peraturgradienten zu erzeugen [33]. Um eine gute Ankopplung der
Photonen an das Phononen- und Elektronensystem zu erreichen, ist
bei dieser Vorgehensweise iiber der Probe ein geeignetes Material ab-
zuscheiden. Dartiber hinaus ist die Dicke des Materials an die Mo-
dulationsfrequenz des Lasers anzupassen, um eine Temperaturerho-
hung in einer gewiinschten Materialtiefe zu erzielen. Der Vorteil die-
ser Methode ist es, dass durch optisches Heizen sehr schnell sehr
hohe Temperaturgradienten tiber der Probe erzeugt werden kénnen
[90]. Die Herausforderung bei dieser Methode liegt allerdings in der
Bestimmung der Temperatur und des Temperaturgradienten.

In dieser Arbeit wird der Temperaturgradient durch resistives Hei-
zen einer 4 pm breiten und 70nm dicken Mikrostreifenleitung aus
Gold erzeugt. Diese Heizleitung (siehe Kapitel 4.2) wurde tiber der
magnetischen Tunnelbarriere abgeschieden und ist vom oberen elek-
trischen Kontakt der Tunnelbarriere (TC) galvanisch getrennt. Wie
in Abbildung 20a gezeigt wird, generiert ein Heizstrom I cq¢ eine
Warmemenge Qyyr, die zu einer Erhohung der Temperatur Ty der
Heizleitung fithrt. Uber den unteren elektrischen Kontakt der MT]
wird die Warmemenge Qo an das Substrat abgefiihrt. Der Tempe-
raturunterschied zwischen Ty und Tgc erzeugt einen Temperatur-
gradienten VT entlang der MT]. Der Vorteil des resistiven Heizens
ist, dass tiber Widerstandsmessungen an den elektrischen Kontakten
und an der MTJ die Temperatur und der Temperaturgradient direkt
zuganglich sind. Diese resistometrischen Messungen werden in die-
sem Kapitel beschrieben. Sie werden verwendet, um die stationdre
Temperaturverteilung zu bestimmen. Im Anhang der Arbeit werden
auch Messungen der zeitlichen Entwicklung der Temperatur vorge-
stellt.

Nachteilig ist das mit Ieq+ erzeugte Magnetfeld Hyy um die Heiz-
leitung. Je nach Ausrichtung der Heizleitung zur Tunnelbarriere ge-
neriert der Heizstrom ein zusitzliches Magnetfeld parallel oder senk-
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Abbildung 20: a) Prinzipskizze des resistiven Heizens. Durch die Warme-
zufuhr Q. und die Warmeabfuhr Qo wird ein Tempe-
raturgradienten VT entlang der MT] erzeugt. b) Das durch
Iheat generierte Magnetfeld Hyp um die Heizleitung tiber-
lagert sich mit dem externen statischen Feld Hstatic zu ei-
nem effektiven Feld ]:ieff. Die Richtung von Hyyp ist von der
Ausrichtung der Heizleitung abhéngig (oben: Hyp | leichte
Achse, unten: Hyy; L leichte Achse).

recht zur leichten Achse des freien Layers (siehe Abb. 20b). Die Uber-
lagerung von Hyr und statischem Feld H static fuhrt zu einem effek-
tiven Feld Hef. Das Feld der Heizleitung gilt es durch ein geeignetes
externes Feld zu kompensieren, um dessen Einfluss auf die nachfol-
genden Messungen ausschlieffen zu konnen. Daher wird zunichst
auf die experimentelle Bestimmung von Hy in Abschnitt 5.1 einge-
gangen.

5.1 MAGNETFELD DES HEIZELEMENTS

Zur Bestimmung des Feldes der Heizleitung wurden entlang der
leichten Achse TMR-Minorloops bei verschiedenen Heizstromen auf-
genommen. Die Ausrichtung der Heizleitung war dabei senkrecht
zur leichten Achse, d.h. die leichte Achse, das externe Magnetfeld
und das Feld der Heizleitung verlaufen parallel zueinander. Bei die-
sen Messungen wurden Gleich- und Wechselstrome an die Heizlei-
tung angelegt. In dieser Konfiguration wirkt das generierte Magnet-
feld je nach Polaritdt des Heizstroms bzw. der Halbwelle in Richtung
statisches Feld oder dem entgegen.

Wie in Abbildung 21a gezeigt, bewirkt das statische Feld, hervor-
gerufen durch den Gleichstrom, daher eine scheinbare Verschiebung
der TMR-Minorloops entlang des externen Feldes. Ein Wechselstrom
in Abbildung 21d fiihrt hingegen zu einer scheinbaren Reduktion
beider Koerzitivfelder. Grund dafiir ist, dass die Periodendauer des



a)

TMR [Q]

H [mT]

DC-Strom

5.1 MAGNETFELD DES HEIZELEMENTS

d) AC-Strom

TMR TMR
AH — :—— — 1:-—AH+ AH'K—— :—— ——:: <—AH;
H' HO static H' H lJOHstatic H+
IK IK e) KI [} “
: : 1000+ : :
4004 = I - i
Jmfo mA c 8004 | =0mA
=
300 - 1
=
I =55mA 600 l, =50 mA
200 UL | 400 (|
-30 -15 0 15 30 -30 -15 0 15 30
l“IO static ] f) pO static [ ]
25 - 9.04
N V‘)E/A £ o454
£ K
154 T° 0.0
104 : 454 M e
HK ]
-15 T T 1 9.0 .I T T T
20 40 60 0 20 40 60
| [mA] | [mA]

heat heat

Abbildung 21: Auswirkung und Bestimmungen des durch den Heizstrom

induzierten Magnetfeldes. a)-c) behandelt den DC-Strom
und d)-f) den AC-Strom. a) Schematische Darstellung der
Verschiebung des TMR-Minorloops bei einem DC-Heizstrom.
b) Messungen der TMR-Minorloops entlang der leichten
Achse fiir verschiedene DC-Heizstrome. c) Plot der Koerzi-
tivfelder als Funktion des DC-Heizstroms (graue Punkte) so-
wie die lineare Anpassung (blaue Linie). d) Schematische
Darstellung der Verschiebung der TMR-Minorloop bei einem
AC-Heizstrom. e) Messungen der TMR-Minorloops entlang
der leichten Achse fiir verschiedene AC-Heizstréme f) Plot
der Koerzitivfelder als Funktion des AC-Heizstroms (graue
Punkte) sowie die lineare Anpassung (blaue Linie).
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generierten Wechselfeldes wesentlich kleiner ist als die Messzeit zwi-
schen zwei Feldschritten. Eine Halbwelle erhoht damit immer den Be-
trag des statischen Feldes und es kommt zu einem friiheren Schaltvor-
gang. Aus der Verschiebung beider Koerzitivfelder (AH; und AHI)
wird die Grofse des Magnetfeldes abgeleitet.

In Abbildung 21 b und 21 e sind TMR-Minorloops entlang der leich-
ten Achse fiir verschiedene Gleich- und Wechselstrome dargestellt.
Deutlich zu erkennen ist die Verdnderung der Schaltfelder entspre-
chend dem oben genannten Schema. Die Schaltfelder wurden be-
stimmt und tiber die Amplitude des Gleichstroms (graue Punkte in
Abbildung 21 c) sowie iiber die Amplitude des Wechselstroms (graue
Punkte in Abbildung 21 f) aufgetragen. Das Magnetfeld eines strom-
durchflossenen Leiters skaliert linear mit der Stromstéarke. Dies spie-
gelt sich auch in dem linearen Verlauf der Koerzitivfelder in Abhin-
gigkeit der Amplitude des Heizstroms wieder. Aus der Steigung der
linearen Anpassung (blaue Linien) ergibt sich eine Anderung der Ma-
gnetfeldstarke mit dem Heizstrom von poHur /Iheat ~ 0.1mT mA~— .
In guter Ndherung kann die Heizleitung als diinne Platte der Breite
byr = 4pm mit einer homogenen Stromverteilung betrachtet wer-
den. Die Magnetfeldstarke des durch Ipeqt um die Platte generierten
Magnetfeldes ist gegeben durch [91]

moHHL = %Uolheat/bHL/ (67)
womit sich eine Anderung der Magnetfeldstarke mit dem Heizstrom
von poHuI /Theat = 0.15mTmA~! ergibt. Diese einfache Abschit-
zung zeigt eine gute Ubereinstimmung mit dem experimentell be-
stimmten Wert. An dieser Stelle sei angemerkt, dass eine Temperatur-
erh6hung durch den Heizstrom zu einer Reduktion der Anisotropie
fiihrt und damit ebenfalls zu einer Reduktion der Schaltfelder [92].
Die Parallelitdt der Schaltfelder H,, und H; in Abhingigkeit des
Heizstroms in Abbildung 21 c) spricht jedoch dafiir, dass eine mog-
liche Temperaturerhohung nur sehr schwach ausgepréagt ist.

Aufgrund des experimentellen Aufbaus kann dieses zusatzliche
Magnetfeld durch die Wahl eines geeigneten Magnetfeldes nur im
Fall eines Gleichstroms kompensiert werden. Fiir einen Wechselstrom
ist dies nicht moglich. Allerdings ist die Amplitude des magnetischen
Wechselfeldes im Vergleich zum externen Magnetfeld als klein zu be-
trachten, weshalb der Einfluss des magnetischen Wechselfeldes im
wohldefinierten (JpoHstatic| > 30 mT) parallelen bzw. antiparallelen
Zustand gering ist und zu vernachldssigen ist.

5.2 STATISCHE MESSUNG DER TEMPERATUR

Fliefit ein elektrischer Strom durch einen Festkorper mit endlicher
Leitfahigkeit, so wird die elektrische Energie durch resistive Verluste
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in Warme umgewandelt. Dies ist auch bekannt als Joulesche Erwar-
mung. Die resistiven Verluste werden hauptsédchlich durch Elektron-
Phonon-Streuung verursacht. Nach dem jouleschen Gesetz ist die um-
gesetzte Warme proportional zur elektrischen Leistung. Die frei wer-
dende Wéarme, die im elektrischen Leiter produziert wird, wird durch
den Leiter und seine Umgebung absorbiert und fiihrt zu einem An-
stieg in der Temperatur.

Zur Ermittlung der Temperatur existieren unterschiedlichste Ver-
fahren [93]. All diese Verfahren nutzen die relative Anderung einer
physikalischen Grofie bei sich dndernder Temperatur aus. Ein Stan-
dardverfahren zur Bestimmung der Temperatur eines stromdurch-
flossenen Leiters ist die Bestimmung des elektrischen Widerstandes
unter Ausnutzung der Temperaturabhingigkeit des elektrischen Wi-
derstandes [94]:

R(AT) = Ry, - (1+ aAT + BAT?) . (68)

Hierbei ist Ry, ein Referenzwert des elektrischen Widerstandes bei
einer Temperatur Ty, AT = T — Ty ist die Veranderung der Tempe-
ratur und « und 3 sind materialspezifische Temperaturkoeffizienten.
Im Allgemeinen gilt fiir metallische Leiter 3 < «, womit die Wider-
standsdanderung in Abhéngigkeit der Temperatur {iber einen grofsen
Temperaturbereich als linear angenommen werden kann.

Um tiber die Widerstandsanderung Riickschliisse auf die Tempera-
turerh6hung zu erzielen, muss der Temperaturkoeffizient o« zuvor be-
stimmt werden. Auf einer Suss PM-5 Wafer-Probe-Station wurde da-
zu der gesamte Wafer der untersuchten Proben von 298 K bis hin zu
333 K erwdrmt und simultan der Widerstand der Heizleitung Ry be-
stimmt. Fiir die Messung von Ry wurde ein kleiner Strom von 50 pA
verwendet, um eine Eigenerwdrmung bei der Widerstandsmessung
zu verhindern. Bei Raumtemperatur (Tp = 298K) zeigten die unter-
suchten Proben einen Widerstandswert von Ry 1, ~ 16 Q. In Abbil-
dung 22 wird die Verdnderung des Widerstandes ARy = Ry (T) —
Rnui,T, als Funktion der Temperaturverdanderung AT = T — Ty ge-
zeigt. Durch lineare Anpassung der Messdaten nach Gleichung 68
ergibt sich fiir die untersuchten Proben ein Temperaturkoeffizient von
Xexp = 2.5(3) x 1073 K=" Mit aprax = 3.9 x 103 K~! fiir Gold ist
der Temperaturkoeffizient fiir Volumen-Material somit fast doppelt
so grofs wie der fiir die Diinnschichtstruktur experimentell bestimm-
te Wert. Dieses Verhalten ist aber aus der Literatur bekannt [95]. Mit
dem gemessenen Temperaturkoeffizienten wird aus Messungen des
elektrischen Widerstandes die Temperatur der Heizleitung Ty und
der unteren elektrischen Zuleitung der Tunnelbarrieren Tgc in Ab-
héngigkeit von der in der Heizleitung umgesetzten elektrischen Leis-
tung Pheqt im stationdren Zustand bestimmt. Diese resistometrischen
Messungen werden beispielhaft fiir eine Gold-Heizleitung beschrie-
ben, die durch 160 nm Ta,;Os von den oberen elektrischen Kontakten
getrennt ist.
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Abbildung 22: Die experimentell bestimmte absolute Widerstandsdnderung
der Heizleitung in Abhéngigkeit der Temperaturerh6hung
(graue Punkte). Aus dem linearen Fit nach Gleichung 68
(blaue Linie) wird der Temperaturkoeffizient & bestimmt.

An den Kontaktpads der Heizleitung wurde ein DC-Heizstrom
Iheqt angelegt und zeitgleich der Widerstand der Heizleitung Ry
iiber eine Zeit von 120 s gemessen. Fiir die Strom-Spannungs-Messung
diente eine Source-Measure-Unit (SMU) von Keithley, Modell 2400.
Die Messungen wurden fiir verschiedene Heizstrome wiederholt, wo-
bei zwischen den Messungen eine Abkiihlzeit von 240s eingehalten
wurde. Die Anstiegszeit des Heizstroms beim Keithley 2400 liegt bei
etwa Tps. Die Spannungsmessung selbst benétigt jedoch abhingig
von der gewdhlten Genauigkeit einige hundert Mikrosekunden. Das
heifst, dass der schnelle Aufheizprozess der Heizleitung nach Ein-
schalten des Heizstroms nicht zu beobachten ist.

In Abbildung 23 wird der zeitliche Anstieg des Widerstandes Ry
fir Heizstrome von Ineqt = 1, 20, 40 und 55mA dargestellt. Fiir
Heizstrome Ineqt > 1mA ist ein exponentieller Anstieg im Wider-
stand der Heizleitung zu beobachten, der nach etwa 50s in Satti-
gung geht. Der Anstieg im Widerstand Ry tiber die Zeit spiegelt
den Anstieg in der Temperatur durch joulesche Erwdrmung wieder.
Dieser Anstieg im Widerstand wird fiir Heizstrome Iheqt < 1TmA
nicht gesehen, was fiir eine zu vernachldssigende Erwarmung durch
den Stromfluss spricht. Die Widerstandswerte Ryi (Iheqat < 1mA)
wurden gemittelt und als Referenzwert Ry 1, fiir den Widerstand
der Heizleitung bei Raumtemperatur Tp genommen. Im vorliegen-
den Fall betragt Ryr 1, = 15.56Q bei einer Raumtemperatur von
To = 298K. Es zeigt sich, dass die Widerstande Ry (t = 0) zu Be-
ginn jeder Messung mit dem angelegten Heizstrom Ipeq¢ ansteigen
und nicht bei Ry, 1, = 15.56 Q) liegen. Dies ist der ungeniigenden
Zeitauflosung in der Strom-Spannungsmessung geschuldet. Die Kur-
ven fur Ineqt > 1mA wurden durch einen exponentiellen Fit ange-
nihert, um den Sittigungswiderstand R}{{' zu bestimmen (siehe Abb.
24a am Beispiel fiir Ineqr = 55mA). Ist der Sattigungswiderstand
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Abbildung 23: Exponentieller Anstieg von Ry mit der Zeit fiir verschiede-
ne Heizstrome Iy cqt-

erreicht, befindet sich das System im quasistationdren Zustand. Die
aus dem exponentiellen Fit ermittelte thermische Zeitkonstante Theqt
ist in Abbildung 24b tiber der Heizleistung abgetragen. Sie gibt an,
wann ~ 63 % des quasistationdren Zustands erreicht sind. Die Zeit-
konstante betrdagt unabhingig von der Heizleistung Theat ~ 7s.

Der Temperaturanstieg ATy in der Heizleitung ergibt sich aus
Gleichung 68 unter Beriicksichtigung von xexp und R{f' zu

t
RYL —RuLT,

ATy = .
Kexp RHL,TO

(69)
In Abbildung 25 ist Rj{i' (graue Punkte) und der daraus abgeleite-
te Temperaturanstieg ATy (blaue Linie) in der Heizleitung tiber der
umgesetzten Heizleistung Prcq¢ abgetragen. Sowohl der Widerstand
der Heizleitung als auch der Temperaturanstieg zeigen eine linea-
re Abhédngigkeit von der elektrischen Leistung. Bei einer maximalen
elektrischen Leistung von Preqt = 55mW wird ein Temperaturan-
stieg von ATyp = 15K beobachtet. Das bedeutet, eine relative Ver-
danderung im Widerstand von ARy /Ry, 1, = 1% entspricht einem
Temperaturanstieg von ATy = 4 K. Der lineare Zusammenhang zwi-
schen ATyr und Preqt ergibt sich aus dem Jouleschen Gesetz [96]:

Qnr x ATHr = R¢nPheat, (70)

wobei die Proportionalitdtskonstante Ry die Warmeabfuhr an die
Umgebung berticksichtigt . Ry}, ist stark abhdngig von der Multilagen-
struktur und deren Zusammensetzung und betragt ~ 0.3 KmW~".
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Abbildung 24: a) Exponentieller Fit (blaue Linie) der experimentellen Daten
(graue Punkte) am Beispiel von I eq¢ = 55 mA. b) Die daraus
bestimmte thermische Zeitkonstante fiir verschiedene elektri-
sche Leistungen.
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Abbildung 25: Der lineare Anstieg von R}{i" in Abhingigkeit von Pyeqt
(graue Punkte, linke y-Achse) spiegelt die Zunahme in der
Temperatur der Heizleitung wider. Der durch « bestimm-
te Temperaturanstieg ATy (blaue Linie, rechte y-Achse) ist
proportional zur Heizleistung Pheqt-

Wird durch resistometrische Messungen parallel zum Temperatur-
anstieg der Heizleitung ATy der Temperaturanstieg in der unteren
elektrischen Zuleitung ATg ¢ gemessen, dann kann eine Abschitzung
des Temperaturgradienten tiber die Multilagenstruktur erfolgen. Die
Widerstandsmessungen der unteren elektrischen Zuleitung wurden
mit kleinen Stromen von I = T100pA durchgefiihrt, um eine Eige-
nerwdarmung auszuschlieffen. Aufgrund der Geometrie der unteren
Zuleitung gestaltete sich eine prazise elektrische Kontaktierung als
schwierig, was zu einer grofleren Unsicherheit der einzelnen Mess-
punkten fiihrte.

In Abbildung 26a und 26b sind fiir eine zweite Probe die Wi-
derstandsdanderung und die Temperaturerh6hung in der Heizleitung
und in der unteren elektrischen Zuleitung als Funktion der in der
Heizleitung umgesetzten elektrischen Leistung abgebildet. Bei einer
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Abbildung 26: a) Widerstandsdanderung der Heizleitung Ry; und der un-
teren Zuleitung Rpc in Abhdngigkeit der umgesetzten Leis-
tung Pheqt in der Heizleitung. b) Die aus den Widerstands-
messungen abgeleiteten Temperaturerhohungen zeigen den
groflen Temperaturunterschied zwischen Heizleitung und
elektrischer Zuleitung.

maximalen elektrischen Leistung von Pheqt = 59 mW ergibt sich ei-
ne maximale relative Widerstandsdanderung der Heizleitung von 5 %.
Im Vergleich dazu zeigt der Widerstand der unteren elektrischen Zu-
leitung keine signifikante Abhédngigkeit von der umgesetzten Heiz-
leistung. Er bleibt konstant bei etwa Rgc = 6.9Q. Leitet man aus
der Verdnderung des Widerstandes die Temperaturdnderung ab (sie-
he Abb. 26b), so ergibt sich ein linearer Anstieg in der Temperatur der
Heizleitung von bis zu ATy = 20K. Im Gegensatz dazu ist, wie aus
der Widerstandsdanderung zu ersehen, keine signifikante Temperatur-
erhohung in der unteren elektrischen Zuleitung zu beobachten. Dies
fiihrt zu einer guten Abschédtzung des Temperaturunterschiedes von
AThr,sc ~ 20K zwischen HL und BC. Eine zusétzliche Temperatur-
bestimmung durch resistometrische Messungen an der oberen elek-
trischen Zuleitung war aufgrund der Geometrie der Kontakte nicht
moglich. Ergdnzend zu den Messungen der stationdren Temperatur-
verteilung wird im Anhang A dieser Arbeit die zeitliche Entwicklung
der Temperatur in der MT] bestimmt.

DISKUSSION DER ERGEBNISSE

Mit xexp = 2.5(3) x 103K fillt in den resistometrischen Mes-
sungen zundchst der gegeniiber Volumen-Material kleinere Tempera-
turkoeffizient auf. Dieser verringerte Temperaturkoeffizient ist nicht
ungewohnlich fiir Diinnschichtstrukturen und in guter Ubereinstim-
mung mit experimentellen Messergebnissen fiir Goldnanodrdhte mit
dhnlicher Geometrie [97]. Die Heizleitung ist durch Sputterdeposition
von Gold hergestellt wurden und ist daher polykristallin. Polykristal-
line Diinnfilme zeigen eine Erhohung im spezifischen Widerstand im
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* Korngrofien fiir
polykristallines Gold
liegen im Bereich
von 20 —40nm.

* Der
Emissionsgrad ist
stark abhingig von
der Oberflichenbe-
schaffenheit und der
betrachteten
Wellenlinge der
Wirmestrahlung.
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Vergleich zum Volumen-Material, verursacht durch die zunehmende
Bedeutung von Oberflichenstreuung und Korngrenzenstreuung von
Elektronen*. Die Abhédngigkeit des spezifischen Widerstandes von
beiden Effekten ist durch die Matthiessen-Regel beschrieben. Aus den
gemessenen Widerstanden der einzelnen Heizleitungen ldsst sich ein
spezifischer Widerstand von pr ~ 4pQ cm abschdtzen. Der Tempe-
raturkoeffizient wiederum ist eine Funktion des spezifischen Wider-
standes [96]:

1 dpr

X = or AT (71)

Eine Variation in « fiir verschiedene Heizleitungen wurde nicht ge-
messen, kann allerdings nicht ganzlich vernachldssigt werden, da ei-
ne Verdnderung in o eher durch intrinsische Materialparameter als
durch geometrische Grofien beeinflusst wird. Ein zuséatzlicher Fehler
in der Bestimmung von « besteht in der akkuraten Bestimmung der
Temperatur der Heizleitung. Im direkten Kontakt mit der Heizplatte
der Suss PM-5 Wafer-Probe-Station befindet sich nur die Untersei-
te des Si-Wafers. Die Heizleitung selbst, als oberste Lage, befindet
sich auf einer geringfiigig anderen Temperatur, da an dieser Stelle
die Konvektion fiir die Warmeabfuhr eine grofsere Rolle spielt.

Des Weiteren sticht die aus dem bestimmten Temperaturkoeffizi-
enten ermittelte geringe Temperaturerhdhung hervor. Die angeleg-
ten Heizstrome von bis zu 100 mA entsprechen Stromdichten im Be-
reich von 107 Acm™~2 und ergeben bei der vorgegebenen Geometrie
Leistungsdichten von einigen mW pum 3. Einfache Berechnungen der
jouleschen Erwdrmung unter Beriicksichtigung solcher Stromdichten
bzw. Leistungsdichten wiirden zu weitaus hoheren Temperaturen fiih-
ren [98, 99]. Da ein solch extremer Anstieg in der Temperatur nicht
beobachtet wird, stellt sich die Frage nach einer effektiven und ausrei-
chend dimensionierten Warmeabfuhr. Fiir den Warmetransport ste-
hen die drei grundlegenden Transportprozesse Konduktion, Konvek-
tion und Wéarmestrahlung zur Verfiigung. In den vorgestellten Mes-
sungen bei Raumtemperatur und unter Atmosphédrendruck liefern
alle drei Prozesse einen Beitrag zur Warmeabfuhr. Nach Abschitzun-
gen durch das Stefan-Boltzmann-Gesetz kann der Beitrag durch Wir-
mestrahlung als gering angesehen werden. Grund dafiir ist der gerin-
ge Emissionsgrad von Gold von etwa e ~ 0.1. Zudem ist die Oberfla-
che der Heizleitung fiir eine ausreichende Abstrahlung der Warme
als klein zu betrachten. Im Vergleich liefert die Warmeabstrahlung
durch den Si-Wafer aufgrund des grofieren Emissionsgrades von Si-
lizium (e ~ 0.6) [100] und der wesentlich grofieren Oberfliche von
etwa 1cm? einen hoheren Beitrag*. Allerdings wiirde dies alleine
nicht den geringen Temperaturanstieg erkldren. Eine Kiihlung durch
Konvektion der umgebenden Luft kann ebenfalls als gering angese-
hen werde. Der Warmeiibergangskoeffizient fiir stehende Luft wird
in der Literatur mit etwa 5~10Wm~2K~' angegeben [101] und ist
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damit im Vergleich zur Leistungsdichte mehrere Groflenordnungen
kleiner. Zudem spricht auch hier die geringe Oberfldche fiir einen
vergleichsweise kleinen Beitrag zur Warmeabfuhr. Um die Beitrdge
durch Warmestrahlung und Konvektion der Luft genau zu bestim-
men, wiren Messungen im Vakuum bei verschiedenen Driicken er-
forderlich. Eine ausreichend dimensionierte Warmeabfuhr ist somit
nur noch durch den Warmetibertrag durch Konduktion an das Sub-
strat bzw. den Si-Wafer zu erkldren. Der Si-Wafer selbst wird durch
Unterdruck am Probenhalter fixiert und steht damit in gutem thermi-
schen Kontakt zum gesamten Aufbau, wobei hier sicherlich Grenzfla-
chenwiderstande bei der Warmetibertragung berticksichtigt werden
miissen [102]. Silizium ist als sehr gute Warmesenke bekannt und fin-
det wegen seiner hohen Warmeleitfahigkeit Verwendung in integrier-
ten Schaltkreisen[103]. Besonders in strukturierter Form von Mikro-
kandlen oder in Kombination mit anderen Materialien werden War-
mefliisse von 1000 W m 2 erzielt[104, 105, 106]. Beglinstigt wird der
Wiérmetibertrag an das Substrat durch das sehr grofie Oberfldchen-
Volumenverhiltnis der Heizleitung. Da Gold ein sehr guter Warme-
leiter ist, wird es innerhalb der Heizleiterstruktur zwischen der Heiz-
leitung und deren elektrischer Zufiihrung zu einem grofsen Warme-
abfluss hin zu den Kontaktpads kommen. Deren Oberflaichen von
100 pm x 100 pm sorgt fiir eine noch bessere Warmeankopplung an
das Substrat.

Fin wichtiger Aspekt beim ohmschen Heizen und den resistome-
trischen Messungen ist die Elektromigration. Die Elektromigration
beschreibt den Materialtransport in einem stromdurchflossenen Lei-
ter, der durch den Impulsiibertrag von Leitungselektronen auf Metal-
lionen verursacht wird [107]. Mit kleiner werdender Geometrie des
elektrischen Leiters und den damit verbundenen hohen Stromdich-
ten gewinnt dieser Effekt zunehmend an Bedeutung. Dieser durch
Stromumkehr nur teilweise reversible Prozess fiithrt zu morphologi-
schen Verdnderungen des Leiters. Die morphologischen Verdnderun-
gen sind die Hauptursache fiir die Unsicherheit in der Widerstands-
und Temperaturbestimmung. Durch den Materialtransport kénnen
sich ,,Hot Spots” bilden, die lokal zu einer hoheren Temperatur fiih-
ren. Um solche ,Hot Spots” zu identifizieren, eignen sich ortsaufge-
loste Temperaturmessungen, zum Beispiel durch Thermo-AFM. Der
Materialtransport aufgrund von Elektromigration ist auch eine Mog-
lichkeit der Energiedissipation, die allerdings zu keiner Erwdrmung
fiihrt.

Mogliche Ausheilungseffekte durch den Temperaturanstieg wer-
den durch Stahlmecke et al. erwdhnt [97, 108]. Diese fiithren wie-
derum zu einer Verringerung im spezifischen Widerstand und somit
zu einer Reduktion der jouleschen Erwdarmung. Eine Ausheilung von
Defekten wiirde auch zu einer Erh6hung im Temperaturkoeffizienten
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o fithren und damit zu einem geringeren Temperaturanstieg als aus
Berechnungen hervorgeht [96].

5.3 MODELLIERUNG DER TEMPERATURVERTEILUNG

Die aus den resistometrischen Messungen bestimmten Temperaturen
fiir die obere und untere elektrische Zuleitung werden als Grundlage
fiir die Modellierung der Warmeverteilung in den untersuchten ma-
gnetischen Tunnelbarrieren verwendet. Die FEM-Simulationen wur-
den mit der kommerziellen Software COMSOL Multiphysics durch-
gefiihrt. Die Simulation des Warmetransports erfolgt unter Verwen-
dung des ,Heat Transfer”-Moduls. Dieses beinhaltet den Transport
durch Konvektion, Warmestrahlung und Konduktion in der Geome-
trie. Grundlage der Simulation ist die Warmeleitungsgleichung:
oT 1

ot prv (kVT), (72)

wobei cp, k und p die Warmekapazitit, die Warmeleitfahigkeit und
die Dichte der verwendeten Materialien sind. Eine Vielzahl analyti-
scher Losungen der Warmeleitungsgleichung mit verschiedenen An-
fangsbedingungen und Randbedingungen mit Hinblick auf physi-
kalische Phanomene wird von Carslaw und Jaeger [109] sowie von
Sandner [110] prédsentiert. In einer komplexen Struktur wie der hier
untersuchten bietet die FEM-Simulation eine detailliertere Darstel-
lung der Warmeverteilung, die fiir die Auswertung der thermoelek-
trischen Messungen notig ist. Ziel ist es, eine bessere Abschitzung
der Temperatur und des Temperaturgradienten entlang der magneti-
schen Tunnelbarriere zu bekommen.

Die Abbildung 27 zeigt die Geometrie des 2D-Modells. Die Simu-
lationen wurden fiir zwei verschiedene Schichtdicken von 85 nm und
160nm des Dielektrikums zwischen HL und TC durchgefiihrt. Auf-
grund des grofien Aspektverhéltnisses handelt es sich um eine Prin-
zipskizze. Tatsdchlich simuliert das 2D-Modell einen Schnitt durch
die MTJ entlang der oberen Zuleitung (TC) senkrecht zur Oberfla-
che (vgl. rote, gestrichelte Linie in der SEM-Aufnahme in Abbildung
27). Die linke und rechte Grenze sind als offene Randbedingungen
definiert. Die untere Grenze wird mit einer konstanten Temperatur
von Ty = 300K simuliert, wahrend die Heizleitung mit einer konstan-
ten Anfangstemperatur von 300K < Ty < 330K modelliert wird.
Die Anfangstemperatur der restlichen Multilagen betragt To = 300 K.
Diese Anfangswertbedingungen entsprechen den aus den statischen
Messungen der Temperatur bestimmten Werten. In dieser Simulation
wird lediglich der Warmetransport durch Warmeleitung berticksich-
tigt.

Die physikalischen Materialparameter der einzelnen Lagen (z.B.:
Warmeleitfahigkeit, Warmekapazitat und Dichte) wurden aus der Li-
teratur entnommen und sind in Tabelle 2 zusammengefasst. Wenn
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HL 70 nm Au L
160 nm / 85 nm Ta,O,
TC 30 nm Au

8 nm Ru

82.25 nm 82.25 nm
Ta,0, Ta,0,

FL [ |]—3nmCo
—1.5 nm MgO

—2 nm Co

SAF —0.75Ru

~2 nm Co

20 nm PtMn

5nm Ta
90 nm Cu

5 nm Ta
100 nm SiO,
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10 um

Abbildung 27: Prinzipskizze des 2D-Modells. Die angenommene Geometrie
beruht auf der tatsdchlichen Geometrie der untersuchten Pro-
be und ist ein Querschnitt durch die Multilagenstruktur ent-
lang der roten Linie in der nebenstehenden SEM-Aufnahme.

Tabelle 2: Die in der Simulation verwendeten Materialparameter der einzel-

nen Lagen.
Material P cp <
[10°kgm™3] [Jkg7'K7'] [Wm K]
Cu 8.96 384 401
Ru 1.53 364 58.2
Ta 16.4 140 57.5
Au 19.3 129 317
Pt 21.5 133 71.6
Mn 7-3 479 7-8
5i0; 2.2 730 1.4
Si 2.3 700 130
Werte aus [111]
MgO 3.6 935 4 [112]
CogoFesz0B2o 8.2 440 87
Werte aus [33]
Tay 05 8.2 [113] 322.9 [114] 0.2 [115]
PtMn 12.5 247 4.9

Werte aus [116]

" Werte fiir Diinnfilme, die vom Volumen-Material abweichen.
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Abbildung 28: Temperaturverteilung in der simulierten Geometrie mit
160nm Dielektrikum bei einer Temperatur der Heizleitung
von Ty = 324K. a) Farbdarstellung der Temperatur in der
gesamten Geometrie. b) Geometrie des Ausschnitts. c) Be-
reich um die MT] und d) der Temperaturverlauf entlang der
MT].

in der Literatur vorhanden, so wurden explizit Werte fiir Diinnfil-
me entnommen, die zum Teil stark von den Werten fiir Volumen-
Material abweichen. Die Warmeleitung in der Simulation ist mit kon-
stanten Materialeigenschaften beschrieben. Das heifst, sie werden als
unabhéngig von der Temperatur oder anderen simulierten Grofien
angenommen. Diese Annahme berticksichtigt keine thermischen Ver-
dnderungen der Materialeigenschaften, wie Phaseniibergdnge oder
morphologische Veranderungen im Material selber oder an Grenzfla-
chen.

In Abbildung 28 a ist eine Farbdarstellung der simulierten Tempera-
turverteilung in den Proben am Beispiel von Ty = 324 K und 160 nm
Dielektrikum gezeigt. Die Farbskala variiert dabei von rot (T = 324 K)
bis hin zu blau (T = 300 K). Die weifs umrandeten Bereiche kennzeich-
nen die Heizleitung (HL) am oberen Rand der Abbildung, die obere
elektrische Zuleitung (TC) am rechten Rand, die MTJ im mittleren
Bereich und die untere elektrische Zuleitung (BC) am unteren Rand
der Abbildung (vgl. Abbildung 28b). Zwischen Heizleitung und obe-
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Abbildung 29: a) Temperaturerhohung in der MgO-Barriere mit zunehmen-
der Temperatur der Heizleitung. b) Anstieg im Temperatur-
gradienten iiber die MgO-Barriere mit zunehmender Tem-
peratur der Heizleitung. Die grauen Punkte reprisentieren
die Simulationsergebnisse fiir 160 nm Dielektrikum zwischen
HL und TC und die blauen Punkte fiir 85 nm Dielektrikum.

rem elektrischen Kontakt befindet sich das Dielektrikum. Zu erken-
nen ist, dass der grofite Abfall in der Temperatur im Dielektrikum
auftaucht. Das ist aufgrund der schlechten Warmeleitfahigkeit und
der Dicke von 160 nm auch zu erwarten. In Abbildung 28 ¢ wird der
Bereich um die MT] nochmals mit einer gednderten Farbskala dar-
gestellt. Der Temperaturverlauf {iber die Tunnelbarriere (entlang der
schwarzen Linie in Abbildung 28 c) wird in Abbildung 28 d abgebil-
det. Wahrend der Temperaturabfall in den ferromagnetischen Layern
(FL und SAF) klein ist, ist als Resultat der schlechten Warmeleitfa-
higkeit der grofite Temperaturunterschied von ATty = 45mK bei
Thr = 324K tiber der MgO-Barriere zu sehen.

Aus den Simulationen in Abhéangigkeit von Ty zeigt sich die linea-
re Zunahme der Temperatur der MTJ in Abbildung 29a und die li-
neare Zunahme des Temperaturgradienten in Abbildung 29b. Neben
den Simulationsergebnissen fiir 160 nm Dielektrikum (graue Punkte)
sind hier ebenfalls die Ergebnisse der Simulationen fiir 85 nm Dielek-
trikum zwischen HL und TC (blaue Punkte) abgebildet. Die Tempe-
ratur wie auch der Temperaturgradient entsprechen den mittleren
Werten in der MgO-Barriere. In Ubereinstimmung mit den Experi-
menten ist die Temperaturerhohung fiir 160 nm Dielektrikum nahe
0.7K bei Ty = 330K vernachldssigbar. Der Temperaturgradient er-
reicht bei Ty = 330K einen Wert von VTyt) = 36 mKnm~'. Bei
einer Barrierendicke von 1.5nm entspricht das einem Temperaturun-
terschied von ATy 17 = 54 mK. Bei 85 nm Dielektrikum zwischen HL
und TC zeigt sich eine starkere Erwdrmung der MTJ bis zu 1.3K bei
Thr = 330K. Ebenso steigt aber auch der Temperaturgradient auf
VTmty = 65mKnm~'. Wie in Kapitel 6.3 gezeigt, kénnen allerdings
bei entsprechenden Heizleistungen aufgrund von , Hot Spots” noch
deutlich hohere Temperaturen in der MT] beobachtet werden.
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ANMERKUNGEN ZUR SIMULATION

Aus den Simulationen ergibt sich, dass der Temperaturgradient tiber
die Barrierenschicht linear mit der Temperatur der Heizleitung an-
steigt. Bei einer Temperatur der Heizleitung von Ty = 324K stellt
sich iiber die Barriere ein Temperaturunterschied von ATy 1; = 45 mK
ein. Die Ergebnisse der Simulation sind die Grundlage fiir die Berech-
nung des Seebeck-Koeffizienten in den spéteren thermoelektrischen
Messungen. Im Folgenden sollen die Grenzen der Simulation disku-
tiert werden, die den qualitativen und quantitativen Verlauf der Tem-
peraturverteilung und damit die Temperaturdifferenz {iber die Bar-
riere beeinflussen.

Grundlage der Simulation ist das Fouriersche Gesetz der Warme-
leitung, welches den rein diffusiven Warmetransport in makrosko-
pischen Systemen beschreibt. Die Warmeleitfahigkeit k ist dabei un-
abhéngig von der Grofle der Struktur. Reduziert sich allerdings die
Grofie des Systems auf die Mikro- oder Nanometerskala, so sind die
Welleneigenschaften der Elektronen und Phononen zu beachten. Ist
die Strukturgrofie kleiner als die freie Wegldnge der Teilchen, so ist
der Transport von Warme durch Elektronen und Phononen aufgrund
ihrer Welleneigenschaften nicht mehr rein diffusiv sondern teilweise
ballistisch. Konsequenz dessen ist, dass die Beschreibung der War-
meverteilung durch das Fouriersche Gesetz der Warmeleitung in Na-
nostrukturen inaddquat ist. Ebenso verhélt es sich mit dem Warme-
transport auf kurzen Zeitskalen. Das Fouriersche Gesetz setzt eine
unendlich hohe Propagationsgeschwindigkeit der Warmewelle vor-
aus. Aus der Warmeleitungsgleichung geht hervor, dass sich grofse
Temperaturdnderungen am schnellsten ausgleichen. Das heifst, dass
sich Temperaturunterschiede unmittelbar im System ausbreiten und
sich eine stetige Temperaturverteilung im System ergibt. Es zeigt sich,
dass auf kurzen Zeit- und Langenskalen die Warmeverteilung Unste-
tigkeiten aufweist und dass fiir einen rein ballistischen Transport die
Wirmeleitung besser durch die Warmestrahlung beschrieben werden
kann [117].

Ein anderer Gesichtspunkt sind thermische Grenzflichenwiderstan-
de, die in Nanostrukturen, besonders aber in Multilagenstrukturen
einen dominanten Beitrag zur Warmeleitung liefern [118]. Der Grund
dafiir ist, dass sich die zwei Vermittler der Warme, Elektronen und
Phononen, an Grenzflichen unterschiedlich verhalten, was zu Un-
stetigkeiten im Temperaturverlauf an den Grenzflachen fithren kann.
Speziell an Grenzflachen zwischen Metallen und Isolatoren muss der
elektronische Warmetransport von dem phononischen Warmetrans-
port getrennt behandelt werden. Der gesamte thermische Widerstand
der Grenzflache setzt sich dann zusammen aus dem Anteil des ther-
mischen Widerstands des Metalls, des Isolators und Beitrdgen durch
Elektronen-Phononen- und Phononen-Phononen-Wechselwirkung an
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der Grenzfliche [119, 120]. Im Gegensatz zu tiefen Temperaturen
spielen Grenzflaicheneffekte bei Raumtemperatur eine untergeordne-
te Rolle. Daher ist die Modellierung der Warmeverteilung durch die
Warmeleitungsgleichung in erster Naherung angemessen. Die obigen
Effekte konnen lediglich zu einer Verschlechterung der Warmelei-
tung fithren und somit zu einer Erhohung des Temperaturgradienten
iiber die Tunnelbarriere. Die Ergebnisse der Simulation liefern somit
nur eine untere Grenze in der Temperaturdifferenz iiber die Tunnel-
barriere.
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MAGNETO-THERMOELEKTRISCHE MESSUNGEN

Im folgenden Kapitel werden die magneto-thermoelektrischen Mes-
sungen an MT]Js vorgestellt. Magneto-thermoelektrische Messungen
sind Messungen der thermoelektrischen Grofien, wie der thermoelek-
trische Spannung und des thermoelektrischen Stroms, in Abhéngig-
keit vom Magnetfeld. Solche magneto-thermoelektrischen Messun-
gen sind bereits an magnetischen Multilagen [24, 25], Nanodrdhten
[121] sowie Nanopartikeln [122, 123, 124] durchgefiihrt worden. In
diesen Experimenten zeigte sich, dass sich durch Selektion des Elek-
tronenspins auch die thermoelektrischen Eigenschaften verandern las-
sen.

Zunidchst werden die Messungen der thermoelektrischen Spannung
vorgestellt. Mit der gemessenen und simulierten Temperaturvertei-
lung aus Kapitel 5 wird der spinabhédngige Seebeck-Koeffizient in den
untersuchten MTJs bestimmt. Zuséitzlich wird gezeigt, dass die Win-
kelabhéngigkeit der thermoelektrischen Spannung im Zusammenhang
mit dem TMR-Verhiltnis steht. Des Weiteren werden Messungen des
thermoelektrischen Stroms vorgestellt. Diese Messungen des thermo-
elektrischen Stroms wurden an einem zweiten Satz Proben mit le-
diglich 85 nm Dielektrikums zwischen HL und TC durchgefiihrt. Mit
der geringeren Schichtdicke des Dielektrikums zeigt sich auch eine
zunehmende Erhohung der mittleren Temperatur in der MT] und die
damit verbundene Reduktion des TMR und der thermoelektrischen
Spannung. Abschlieffend wird gezeigt, dass sich die experimentell
bestimmten, elektrischen und thermoelektrischen Grofien mittels der
Onsagerschen phanomenologischen Gleichungen fiir Transportpha-
nomene beschreiben lassen.

6.1 THERMOELEKTRISCHE SPANNUNG

Eine Prinzipskizze des Messaufbaus ist in Abbildung 30 abgebildet.
Der thermische Gradient entlang der MT] wird durch Anlegen ei-
nes Gleich- bzw. Wechselstroms mit einer Amplitude bzw. einem Ef-
fektivwert von Ipeqt an die Heizleitung generiert. Die thermoelek-
trische Spannung Vyp wird zwischen TC und BC der MT] fiir ver-
schiedene Heizleistungen Preq¢ in Abhdngigkeit des in der Schich-
tebene angelegten Magnetfeldes Hoﬁstauc gemessen. Eine positive
thermoelektrische Spannung entspricht einem positiven Potential am
Pluspol. Fiir DC-Heizstrome wird die thermoelektrische Spannung
mit einem Nanovoltmeter (Keithley 182) gemessen. Im Fall eines AC-
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Abbildung 30: Prinzipskizze des experimentellen Messaufbaus zur Mes-
sung der thermoelektrischen Spannung. Im DC-Fall wird mit
einem DC-Stromquelle geheizt und Vrp mit einem Nanovolt-
meter gemessen. Im AC-Fall wird mit einem AC-Strom ge-
heizt und V1p mit einem Lock-In Verstarker gemessen.

Stroms Iac(t) = V2Iheat cos(wt) mit der Kreisfrequenz w = 27 - f
entspricht die eingespeiste Heizleistung:

Pheat(t) = I4c(t) - RuL = [ReqiRuL - (1 +cos(2-w-t))  (73)

Die Temperatur der Heizleitung ist proportional zu Py ¢q+ und dndert
sich mit der gleichen Frequenz wie das Leistungssignal:

Tr(t) =To + ATy - (1 +cos (2- w -t + b)) (74)

Daher wurde fiir AC-Heizstrome mit einer Frequenz von f = 80 Hz
das thermoelektrische Signal V1p auf der zweiten Harmonischen von
IAc mit einem Lock-In Verstarker (SR 830) gemessen. Das durch den
Heizstrom generierte Magnetfeld wurde im DC-Fall mit einem zu-
satzlichen externen Feld senkrecht zur Heizleitung kompensiert. Im
AC-Fall ist solch eine Kompensation nicht moglich gewesen (siehe
Abschnitt 5.1). Im AC-Fall wurde V1p im wohldefinierten parallelen
und antiparallelen Zustand (poHstatic = £30mT und ¢ = 0°) ge-
messen. In diesem Fall ist der Einfluss des AC-Feldes in erster Ndhe-
rung vernachldssigbar. Entsprechend spiegeln die Messwerte fiir AC-
Heizleistungen einen Mittelwert {iber mehrere Perioden des zusitz-
lichen Magnetfeldes der Heizleitung wieder. Der Vorteil der Lock-In
Technik liegt in einer Verbesserung des Signal-Rausch-Verhiltnis.
Typische Messergebnisse der thermoelektrischen Spannung sind in
Abbildung 31b fiir drei verschiedenen DC-Heizleistungen von Pheqt=
21, 38 und 58 mW abgebildet. Den TMS-Minorloops ist zum Vergleich
die entsprechende TMR-Minorloop in Abbildung 31a gegeniiberge-
stellt. Die TMR- sowie die TMS-Minorloops wurden fiir eine kontinu-
ierliche Variation des Magnetfeldes zwischen —30 mT < poHstatic <
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Abbildung 31: Magnetfeldabhingige TMR- und TMS-Minorloops einer un-
tersuchten Probe. a) TMR-Minorloop entlang der leich-
ten Achse der MTJ. b) TMS-Minorloop entlang der leich-
ten Achse fiir verschiedene DC-Heizleistungen Pheqt =
21, 38 und 58 mW mit kompensierten Heizleitungsfeld.

30mT entlang der leichten Achse (¢stqtic = 0°) des FL aufgenom-
men, wobei bei den TMS-Messungen das Magnetfeld der Heizleitung
kompensiert wurde. Der TMR édndert sich um 110 % beim Wechsel
vom antiparallelen Zustand in den parallelen Zustand. Die scharf
definierten Schaltfelder bei etwa £15mT zeigen das domé&nenfreie
Schalten der Magnetisierung der freien weichmagnetischen Schicht
(FL). Die TMS-Minorloops in Abbildung 31b zeigen das gleiche quali-
tative Verhalten wie der TMR. Mit zunehmender Heizleistung nimmt
auch Vrp fiir den parallelen und antiparallelen Zustand zu. Die ther-
moelektrische Spannung V1p Ap im antiparallelen Zustand ist stets
grofler als im parallelen Zustand Vyp p. Bei einer maximalen Heizleis-
tung von Preqt = 58 mW wird im antiparallelen Zustand eine maxi-
male thermoelektrische Spannung von V1p aAp = 46V erreicht. Das
Schalten der Magnetisierung vom parallelen in den antiparallelen Zu-
stand und umgekehrt fiihrt zu einer maximalen Anderung in der ther-
moelektrischen Spannung von AV1p = 1111V bei Pheqt = 58 mW. Die
qualitative Ubereinstimmung zwischen TMR- und TMS-Minorloops
ist nicht verwunderlich, da der parallele und antiparallele Zustand
Gleichgewichtszustdnde sind. Erst eine relative Verdnderung der Ma-
gnetisierungsorientierung fiihrt zu einem Wechsel der Spinkonfigu-
ration und so zu einer Verdnderung der Transporteigenschaften. Die
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Abbildung 32: a) Vrp als Funktion von Pheqt fiir AC- (Linien) und DC-
Messungen (Symbole) im parallelen (P, offene Kreise bzw.
gestrichelte Linie) und antiparallelen (AP, geschlossene Krei-
se bzw. kompakte Linie) Zustand. b) TMS-Verhiltnis in Ab-
héngigkeit von Pheqt fiir AC- (gefiillte Kreise) und DC-
Messungen (offenen Kreise).

Koerzitivfelder in den thermoelektrischen Messungen zeigen eben-
falls ein eindoméniges Schalten der Magnetisierung. Eine signifikan-
te Veranderung der Koerzitivfelder wahrend der thermoelektrischen
Messungen wurde nicht festgestellt, weshalb ein thermisch induzier-
tes Schalten oder ein Einfluss der Temperatur auf die magnetische
Ordnung zu vernachldssigen ist. Das Schaltverhalten von V1p ist auch
bei den niedrigen Heizleistungen zu beobachten.

In Abbildung 32a sind die Werte fiir Vyp p im parallelen Zustand
und V1p ap im antiparallelen Zustand (noHstatic = £30mT und
Gstatic = 0°) liber der Heizleistung abgetragen. Die Symbole in Ab-
bildung 32a reprisentieren die Werte der DC-Messungen und die
Linien zeigen die Ergebnisse der AC-Messungen. Die Werte der DC-
Messungen fiir V1pp (offene Kreise) und Vrp ap (gefiillte Kreise)
wurden aus den TMS-Loops entnommen. Bei den AC-Messungen
wurden Vr1pp (gestrichelte Linie) und Vyp ap (kompakte Linie) im
wohldefinierten parallelen und antiparallelen Zustand, dass heifst bei
HoHstatic = £30mT und ¢siqtic = 0° aufgenommen. Die maxima-
le Heizleistung im AC-Fall betrug lediglich 34 mW. Zwischen bei-
den Messmethoden ist eine gute Ubereinstimmung in den Messer-
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gebnissen zu erkennen. Die thermoelektrischen Spannung Vtp p und
V1p ap skalieren linear mit Preqt und entsprechend mit dem Tempe-
raturgradienten tiber der Tunnelbarriere, wobei die thermoelektrische
Spannung V1p ap stets grofler ist als Vyp p.

Unter der Annahme einer fiir den P und AP Zustand gleichen
Temperaturdifferenz ATy Ty ergibt sich das TMS-Verhiltnis aus Glei-
chung 62 zu

Vrp,ap — VTp,P

TMS =
Vrp,p

(75)

Das aus den DC- (offene Symbole) und AC-Messungen (gefiillte Sym-
bole) ermittelte TMS-Verhiltnis in Abhédngigkeit von Ppeqt ist in Ab-
bildung 32b dargestellt. Fiir kleinere DC-Heizleistungen ist eine grofse
Schwankung in den TMS-Verhdltnissen zu erkennen. Die Abweichun-
gen in den DC-Messungen fiir Preqt < 20mW sind eine Folge von
Offsetspannungen verschiedener, unkorrelierter Quellen, die bei DC-
Messungen starker zum Tragen kommen als bei Lock-In Messungen.
Die Werte der DC-Messungen ndhern sich fiir zunehmende Heiz-
leistungen den Werten der AC-Messung an. Im Mittel ergibt sich
bei den AC-Messungen eine relative Anderung in der thermoelek-
trischen Spannung von TMS ~ 32% bei Umkehr der Magnetisie-
rungsorientierung. Im Fall der DC-Messungen werden Werte von
TMS = 29% bei Preat = 20mW erreicht. Im Rahmen der Messun-
sicherheit konnen die TMR- und TMS-Verhiltnisse aus den AC- und
DC-Messungen als iibereinstimmend angesehen werden.

Ein gleiches qualitatives Verhalten zeigen TMR und TMS auch in
ihrer Winkelabhéangigkeit. In Abbildung 33a und 33b sind die Mes-
sungen von TMR und V7p in Abhdngigkeit vom Winkel ¢ zwi-
schen der Magnetisierung des freien Layers und des Referenzlayers
gezeigt. Die Amplitude des Magnetfeldes wurde mit poHstatic =
30mT grofler als die Koerzitivfeldstarke von poHyx ~ 15mT gewdhlt,
so dass von einer kohdrenten Rotation der Magnetisierung des FL
ausgegangen werden kann. Der Gleichgewichtswinkel ¢ ergibt sich
nach Korrektur der Anisotropiebeitrage. Wie auch schon in den TMS-
Minorloops zeigt sich, dass im parallelen Zustand (¢rp = 0°) die
thermoelektrische Spannung kleiner als im antiparallelen Zustand
(prL = £180°) ist. Zwischen beiden Gleichgewichtszustianden zeigt
die thermoelektrische Spannung eine in etwa kosinusformige Ab-
hédngigkeit von ¢fr. Die in den winkelabhdngigen Messungen des
TMR eingezeichnete blaue Linien stellt die Anpassung der Messda-
ten durch das Slonczewski-Modell dar (siehe Kapitel 4.5, Gleichung
9). Aus der Anpassung der Widerstandsmessung ergibt sich ein TMR-
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Abbildung 33: a) TMR-Messungen (Symbole) in Abhingigkeit des Winkels
des FL beziiglich des RL (externes Magnetfeld mit einer Am-
plitude von poHgstatic = 30mT). b) Entsprechende TMS
Messungen (Symbole) fiir dieselbe Magnetfeldkonfigurati-
on. Die TMS Kurve wurde bei einer AC-Heizleistung von
Pheat = 35.2mW aufgenommen. Die Linien in a) und b) re-
présentieren die Anpassung der Messdaten an die theoreti-
schen Modelle.

Verhiltnis von 117 %. Die winkelabhdngige Messung der thermoelek-
trischen Spannung wird durch [44]

Vrp(drr) _Vapp TIMR+ Vrpp + Vrp AP
TPAPFL ™ TMR + 2+ TMR cos(drr )

(76)
Vipp TIMR+ Vrpp —Vrp ap

TMR + 2+ TMR cos(dprr)

cos(¢rr)

beschrieben. Es zeigt sich, dass die Winkelabhédngigkeit des TMS un-
ter Berticksichtigung des TMR-Verhiltnisses in weiten Winkelberei-
chen sehr gut durch Gleichung 76 beschrieben werden kann. Abwei-
chungen zeigen sich nur in der Ndhe des Schaltens der Magnetisie-
rung iiber die harte Achse. Hier kommt es vermutlich zur Bildung
von mehrdoménigen magnetischen Zustdnden im FL, die vom mono-
doménen Modell nicht beschrieben werden. Diese Messung bestatigt
somit die theoretische Vorhersage, dass aus der Winkelabhédngigkeit
der thermoelektrischen Spannung auf das TMR-Verhiltnis geschlos-
sen werden kann [44].
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Tabelle 3: Zusammenfassung der thermoelektrischen und magnetoelektri-
schen Eigenschaften der untersuchten MTJs: Rp Widerstand im
parallelen Zustand, TMR-Verhiltnis, TMS-Verhéltnis und ASy Ty
spinabhéngiger Seebeck-Koeffizient.

MT] Rp TMR ™S TMSmT; ASmy
Q] (%] (%] (%] [WVK™']
1 322 79 32 - 250 +£40
2 243 88 17 72 120 £+ 20
3 195 110 32 90 270 £40
4 389 134 41 - 390 + 60
5 397 137 30 - 210+ 30
6 213 116 37 - 330 £50
7 216 88 9 - 60+ 10
8 207 95 31 - 190 £ 50

6.2 AUSWERTUNG DER ERGEBNISSE

Derartige Messungen des TMS wurden an mehreren, nominell iden-
tischen, magnetischen Tunnelbarrieren wiederholt. Die charakteristi-
schen Grofien wie der Widerstand im parallelen Zustand, das TMR-
Verhiltnis, das TMS-Verhiltnis und der daraus abgeleitete spinabhén-
gige Seebeck-Koeffizient sind fiir die untersuchten Proben in Tabelle
3 zusammengefasst. In den Proben ist die Heizleitung durch 160 nm
Ta;Os5 von der oberen elektrischen Zuleitung getrennt. Fiir jede Pro-
be wurden TMR- und TMS-Minorloops entlang der leichten Achse
fiir verschiedene Heizleistungen sowie winkelabhdngige Messungen
durchgefiihrt. Alle untersuchten Proben zeigen das gleiche qualita-
tive Verhalten. Die Magnetfeldabhédngigkeit der thermoelektrischen
Spannung einer MT]J ist analog zum Verhalten des TMR. Beide Gro-
fen, Vrp ap und V71p p, skalieren linear mit der umgesetzten Heizleis-
tung und daher mit der Temperaturdifferenz ATyy1j tiber der Tunnel-
barriere. Unabhéngig von der Heizleistung ist die thermoelektrische
Spannung im antiparallelen Zustand stets grofler als im parallelen
Zustand.

Basierend auf diesen magneto-thermoelektrischen Messungen und
den aus den Simulationen der Warmeverteilung ermittelten Tempe-
raturdifferenzen tiber der MT] kann der spinabhidngige Seebeck-Ko-
effizient

Vipap —Vrpp _ AVrp
ATMT] ATMT]

ASMT] =SAap—Sp= (77)

berechnet werden. Sp und Sap sind die Seebeck-Koeffizienten im
parallelen und antiparallelen Zustand, unter der Annahme einer fiir
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Abbildung 34: Die relative Verdanderung der thermoelektrischen Spannung
als Funktion der relativen Verdnderung des elektrischen Wi-
derstandes.

den parallelen und antiparallelen Zustand konstanten Temperatur-
differenz ATpi1y. Eine Mittelung {iber die nominell identischen Pro-
ben ergibt einen spinabhidngigen Seebeck-Koeffizienten von ASy 1y =
227uVK~! mit einer Standardabweichung von 107 uVK~'. Dieser
Wert ist in der Groflenordnung mit dem Wert von 150 pV K~ aus ab
initio Berechnungen fiir MgO basierte MTJs mit Fe und Co Elektro-
den vergleichbar [13]. Der spinabhédngige Seebeck-Koeffizient ist mit
einer grofien Unsicherheit belegt. Der dominante Beitrag zum Unsi-
cherheitsbudget ist der Fehler in der Bestimmung des Temperaturgra-
dienten. Sowohl die Unsicherheit bei den resistometrischen Messun-
gen der Temperatur wie auch die Unsicherheit in der Simulation erge-
ben einen Beitrag von 40 %. Ein zusatzlicher Beitrag resultiert aus der
tatsdchlichen Zusammensetzung der einzelnen Proben. Trotz gleicher
Herstellungsbedingungen variieren einige Materialparameter wie die
Dicke der einzelnen Schichten, die effektiven Barrierendicke oder die
Geometrie. Ab initio Berechnungen fiir MgO basierte MT]Js haben ge-
zeigt, dass der spinabhingige Seebeck-Koeffizient zudem sehr sensi-
tiv auf Grenzflacheneffekte und Materialkompositionen reagiert [77].

Nach Tabelle 3 zeigen die untersuchten MTJs TMR-Verhaltnisse
von 79 %-137 % bei einen Flachenwiderstand von ~ 17 Q um?. Die
relative Verdnderung der Thermospannung liegt zwischen 9 % und
41 %. Trotz unterschiedlicher Mechanismen stehen beide Phdnome-
ne im Zusammenhang tiber den spinabhdngigen Transport von La-
dung. In Abbildung 34 ist das TMS-Verhiltnis als Funktion des TMR-
Verhiltnisses veranschaulicht. Anders als die theoretische Beschrei-
bung und der experimentelle Nachweis des TMS-Effektes vermuten
lassen, zeigt sich zwischen TMR- und TMS-Verhéltnis kein funktio-
naler Zusammenhang. Die Ursache fiir den Tunnelmagneto-Seebeck-
Effekt ist eine asymmetrische Verteilung der Zustandsdichten um
die Fermienergie. Ist diese Asymmetrie in der Zustandsdichte fiir
Majoritdats- und Minoritdtselektronen unterschiedlich, so ergibt sich
ein spinabhingiger Seebeck-Effekt. Dagegen ist der TMR-Effekt le-
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Abbildung 35: a) TMR-Minorloop entlang der leichten Achse (TMR ~ 110 %)
einer unbeschidigten Probe (graue Symbole) und nach Zer-
storung der Tunnelbarriere (blaue Symbole). b) Die thermo-
elektrische Spannung in Abhédngigkeit von der Heizleistung
im P- und AP-Zustand an der unbeschddigten Probe (graue
Symbole) und nach Zerstorung der Barrierenschicht (blaue
Symbole).

diglich von dem Unterschied in der Zustandsdichte beider Spinkana-
le an der Fermikante abhingig. Daher ist es theoretisch auch mog-
lich bei verschwindenden TMR-Effekt einen Tunnelmagneto-Seebeck-
Effekt und umgekehrt, bei verschwindenden TMS-Effekt einen TMR-
Effekt, zu messen [13].

Zu beachten ist, dass die gemessenen thermoelektrischen Spannun-
gen Beitrdge aus den Zuleitungen und den tibrigen metallischen Lay-
ern der MTJ enthalten. Um diesen Untergrund zu bestimmen sind
einige Tunnelbarrieren gezielt zerstort worden. Bei Stromdichten im
Bereich von 108 Acm~2 bzw. Spannungen zwischen 1 —2V kommt
es zur Zerstorung der Barrierenschicht. Die genaue Durchbruchspan-
nung ist von Probe zu Probe verschieden und hangt von intrinsischen
Eigenschaften der Probe, wie der Beschaffenheit der Barrierenschicht,
und extrinsischen Eigenschaften, wie der Polaritdt und Anstiegszeit
der angelegten Spannung, ab [125, 126]. Bei Uberschreiten der Durch-
bruchsspannung bilden sich in der Barrierenschicht mikroskopische
Leitungskanile, sogenannte Pinholes [127, 128]. In diesem Fall redu-
ziert sich der elektrische Widerstand der hier untersuchten Tunnelele-
mente auf etwa 60 O und ein TMR-Effekt ist nicht mehr beobachtbar
(siehe Abb. 35a). In den zerstorten MT]Js ist dennoch eine thermoelek-
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trische Spannung V1p gefekt messbar. Wie in Abbildung 35b darge-
stellt, ist V1p qefekt Unabhdngig vom Magnetfeld und skaliert linear
mit der Heizleistung. V1p gefekt kann somit zur Abschatzung der Bei-
trage aller nichtmagnetischen Schichten zum Seebeck-Koeffizienten
der MT] verwendet werden. Zieht man diese nichtmagnetischen Bei-
trage von Vr1p ab, so ergibt sich

AVtp
V1pp — VTP defekt

TMSmry = (78)
TMSnTj sollte somit einen verbesserten Messwert des TMS-Verhiilt-
nisses der CoFeB/MgO/CoFeB MT]Js liefern. Fiir TM Sy, 75 ergibt sich
fiir die Proben MTJ-2 und MTJ-3 (vgl. Tabelle 3) eine deutlich hohere
relative Anderung der thermoelektrischen Spannung von 72 % bzw.
90 %. Unter Berticksichtigung des Referenzabzugs in der thermoelek-
trischen Spannung ergibt sich der Seebeck-Koeffizient fiir den paral-
lelen und antiparallelen Zustand zu

_ Vrp,(p,AP) — VTP, defekt

(79)

Daraus ergeben sich Seebeck-Koeffizienten fiir die Probe MT]J-2 von
Sp = 166 uVK ™" sowie Sap = 284uVK~! und fiir die Probe MTJ-3
Sp = 379uVK™! sowie Sap = 651 uVK~'. Allerdings resultiert die
Zerstorung der Tunnelbarriere durch eine elektrische Uberlastung
nicht in einer zuverldssigen und reproduzierbaren ,Beseitigung” der
Tunnelbarrierenschicht. Hierfiir miissten Referenzproben ohne Tun-
nelbarrieren gewachsen werden an denen der Beitrag der Zuleitung
sowie der anderen metallischen Schichten ermittelt werden kann. Der-
artige Proben standen im Rahmen der Arbeit nicht zur Verfiigung.

63 THERMOELEKTRISCHER STROM

Der Temperaturgradient iiber die Tunnelbarriere treibt auch einen
elektrischen Strom Itp. Dieser thermisch induzierte Strom (TMTC*)
kann in einem kurzgeschlossenen Stromkreis mit einem Ampereme-
ter gemessen werden. Der thermoelektrische Strom zeigt dhnlich Vyp
eine Abhingigkeit von der magnetischen Konfiguration der MT]J.
Der experimentelle Aufbau entspricht im Prinzip dem Aufbau zur
Messung der thermoelektrischen Spannung (Abb. 30). Der thermi-
sche Gradient iiber die Tunnelbarriere wird, wie im vorhergehen-
den Abschnitt, durch resistives Heizen der Mikrostreifenleitung er-
zeugt. Anders als bei den vorangegangen Messungen der thermoelek-
trischen Spannung ist die Heizleitung bei den fiir diese Experimente
verwendeten Proben durch 85nm Ta>Os von der oberen elektrischen
Zuleitung des MT] getrennt. Zum Heizen wurden DC-Heizstrome
bis zu Iheqt = 110mA verwendete wurden. Dies entspricht einer
elektrischen Heizleistung von bis zu Preqt = 124 mW. Der thermisch
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Abbildung 36: Referenzmessung des thermoelektrischen Stroms bei
Phe at = 0mW.

generierte Strom Itp wurde zwischen TC und BC mit einem Elek-
trometer (Keithley 6514) gemessen. Das externen Magnetfeld wurde
entlang der leichten Achse von poHgtqtic = £50mT durchgefahren.
Wie bereits beschrieben, wurde das um die Heizleitung generierte
Feld durch ein geeignetes externes Feld kompensiert.

Bei den Messungen des thermoelektrischen Stroms im Bereich von
Sub-Mikroampere muss der Einfluss des Elektrometers auf die Strom-
messung berticksichtigt werden. Den grofiten Beitrag zum Fehler in
der Strommessung liefert die durch den Shunt-Widerstand im Mess-
gerdt verursachte Offsetspannung Vyyrden. Unter Beriicksichtigung
dieser Offset-Spannung ergibt sich der gemessene Strom Ineqs zu

[129]:

o V1P — Vourden
Rmy

Ineas = = ITP,Ref + ITP (80)
In Abwesenheit eines thermischen Gradienten (Vrp = 0) ergibt sich
als Konsequenz von Vpyrden ein Offsetstrom. Die Messung des Off-
setstroms bei Preqt = 0mW ist in Abbildung 36 gezeigt. Die Grofien-
ordnung des Offsetstroms liegt im Bereich von —1pA. Die Abhédn-
gigkeit des Offsetstroms vom Magnetfeld resultiert aus der Abhin-
gigkeit vom angeschlossen Lastwiderstand (vgl. Gl. 80), welcher sich
beim Schalten der Magnetisierung dndert. Die Messung des Offset-
stroms bei Pheqt = 0mW dient im Folgenden als Referenzmessung.
Die Ergebnisse der Messungen des thermisch getrieben Stroms Itp
nach Abzug der Referenzmessung und Korrektur des durch Ineqt
generierten Magnetfeldes sind in Abbildung 37 a fiir drei verschiede-
nen Heizleistungen von Preqt= 9, 48 und 124 mW abgebildet. Ahn-
lich den TMR- und TMS-Messungen zeigt sich auch hier eine Hys-
terese und eine Verdnderung der thermoelektrischen Grofie bei Um-
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Abbildung 37: Experimentelle Ergebnisse des thermoelektrischen Stroms. a)
TMTC-Minorloops entlang der leichten Achse bei verschie-
denen Heizleistungen. b) Der thermoelektrische Strom fiir
den parallelen (blau) und antiparallelen Zustand (grau) in
Abhingigkeit der Heizleistung. c¢) TMTC-Verhiltnis in Ab-
héngigkeit der Heizleistung.

magnetisierung des freien Layers. Gegeniiber der thermoelektrischen
Spannung sind die Amplituden des thermoelektrischen Stroms ne-
gativ. Wie auch die TMS-Minorloops zeigen die TMTC-Minorloops
mit zunehmender Heizleistung eine Zunahme in der mittleren Am-
plitude. Die in den Kurven auftretenden Uberhthungen in Ip beim
P— AP Ubergang sind Artefakte durch den Abzug der Referenzmes-
sung bei Preqt = O0mW als Resultat einer Temperaturerhohung in
der MTJ. Auf diese Temperaturerhohung wird spater noch genauer
eingegangen.

In Abbildung 37b sind die aus den TMTC-Minorloops entnomme-
nen Werte von Itp fiir den parallelen und Itpp und antiparallelen
Zustand Itp ap liber der Heizleistung abgetragen. Die Werte steigen
linear mit der Heizleistung von Itpp = —4nA bzw. Iyp ap = —2nA
bei Pheat = 9mW zu Itpp = —242nA bzw. Itp ap = —133nA bei
Pheat = 124mW an. Dies entspricht einer maximalen Anderung im
thermoelektrischen Strom von Altp = 109nA bei Preqt = 124 mW.
Im Gegensatz zum Verhalten von Vrp gilt iiber den gesamten Bereich
der Heizleistung |I1p ap| < [ITp,pl|. Definiert man analog zum TMR-
und TMS-Verhiltnis ein TMTC-Verhiltnis zur Beschreibung der relati-
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Abbildung 38: a) TMR-Minorloops entlang der leichten Achse bei verschie-
denen Heizleistungen. b) Widerstand im P (blaue Kreise)
und AP Zustand (graue Kreise) in Abhéangigkeit der Heizleis-
tung. c) TMR-Verhiltnis in Abhéngigkeit der Heizleistung.

ven Verdnderung des thermoelektrischen Stroms zwischen paralleler
und antiparalleler Orientierung

TMTC — Itpap —Itpp

, (81)
Itpp

so ergeben sich aufgrund der kleineren Werte im antiparallelen Zu-
stand negative TMTC-Verhiltnisse. Die TMTC-Verhiltnisse sind in
Abbildung 37 tiber der Heizleistung abgetragen. Gemittelt {iber alle
Heizleistungen ergibt sich ein TMTC-Verhéltnis von TMTC ~ —46 %.

Zusétzlich wurden an dieser Probe TMR- und TMS-Messungen bei
verschiedenen Heizleistungen durchgefiihrt. Das externen Magnet-
feld wurde dabei entlang der leichten Achse des FL von poHstatic =
+50mT durchgefahren. Ziel dieser Messungen ist es die thermoelek-
trischen Grofsen Vrp und Itp sowie die elektrischen Grofie Ry ty for-
mal mit den Gesetzen der Thermodynamik irreversibler Prozesse zu
beschreiben.

In Abbildung 38a sind zundchst wieder die TMR-Minorloops ent-
lang der leichten Achse fiir verschiedene Heizleistungen gezeigt. Zu
erkennen ist die erhebliche Verdnderung des Widerstandes im AP
Zustand mit steigender Heizleistung wiahrend der Widerstand im
P Zustand keine signifikante Verdnderung zeigt. Dieses Verhalten
ist auf eine Temperaturerhohung in der magnetischen Tunnelbarrie-
re mit steigender Heizleistung zuriickzufiihren (vgl. Kapitel 4.6). Ei-
ne Erhohung der Temperatur fiihrt zu einer Verringerung des TMR-
Verhiltnisses, was vorwiegend bedingt ist durch eine starke Tempe-
raturabhédngigkeit des Widerstandes im antiparallelen Zustand [48,
85, 86, 87]. Aufgrund der hoheren Heizleistungen und der Halbie-
rung der Dicke des Dielektrikums ist im Vergleich zu den vorherge-
henden Messung der thermoelektrischen Spannung an Proben mit
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160 nm Dielektrikum eine Erhohung der mittleren Temperatur in der
Tunnelbarriere zu erwarten gewesen (vgl. Kapitel 5.3). Der in Abbil-
dung 38b gezeigte Abfall des Widerstandes im AP Zustand um 23 Q
kann fiir diesen Temperaturbereich als linear angesehen werden. Da-
hingegen bleibt der Widerstand im P Zustand unabhingig von Pheqt
bei ~ 244 (). Die aus der Abnahme von Rap bedingte Reduktion des
TMR-Verhiltnis mit zunehmender Heizleistung um 10 % zeigt sich in
Abbildung 38 c. Aus den Vergleichsmessungen der TMR-Minorloops
bei verschiedenen Temperaturen mit Hilfe der Suss PM-5 Wafer Pro-
be Station (vgl. Kapitel 4.6) ldsst sich bei dieser Probe und einer Heiz-
leistung von Pheqt = 125mW eine Temperaturerhohung von 50K
ableiten. Dieser Anstieg in der Temperatur ist deutlich hoher als aus
den Simulationen in Kapitel 5.3 zu erwarten ware. Zudem ist die
Erwarmung deutlich hoher als die Temperatur der Heizleitung von
Thr = 34K bei Preqr = 125 mW (vgl. Kapitel 5.2). Zu Erklarung die-
ser Diskrepanz sind folgende Aspekte zu berticksichtigen: Zum Ers-
ten wurde variiert die Temperaturabhdngigkeit von Probe zu Probe.
Da die Temperaturkalibrierung an anderen Proben durchgefiihrt wur-
de stellt die Erwdrmung von 50K lediglich eine grobe Abschitzung
dar. Des Weiteren kann es durch morphologische Verdnderungen in
der Heizleitung zu ,Hot Spots” kommen, die lokal zu einer htheren
Temperatur fiithren.

Der Einfluss der Temperatur auf die Koerzitivfelder ist lediglich
beim P—AP Ubergang zu beobachten. Allerdings ist dieser gering,
weshalb die Auswirkung der Temperaturerh6hung auf die Séattigungs-
magnetisierung und die Austauschkopplungen der einzelnen Schich-
ten bzw. zwischen den einzelnen Schichten vernachlidssigt werden
kann. Jedoch fiihrt die Verschiebung der Koerzitivfelder zu den ange-
sprochenen Uberhéhungen in den TMTC-Minorloops in Abbildung
37 infolge des Referenzabzuges.

In Abbildung 39 sind die Ergebnisse der TMS-Messungen an die-
ser Probe abgebildet. Abbildung 39a zeigt die TMS-Minorloops fiir
Heizleistungen von Pheqt = 9,48, 81 und 124 mW. Wie bereits be-
kannt ist, zeigen die TMS-Minorloops ein qualitativ dhnliches Verhal-
ten wie die TMR-Minorloops. Die aus den Minorloops extrahierten
Werte fiir Vrp p und V1p ap sind in 39b iiber der Heizleitung abge-
tragen. Die thermoelektrische Spannung im AP Zustand ist grofser
als im P Zustand und beide skalieren linear mit der Heizleistung.
Hier werden Wert von Vyp ap = 81.5uV und Vypp = 58.5nuV bei
Pheat = 124mW erreicht. Das daraus abgeleitete TMS-Verhiltnis in
Abbildung 39 c zeigt eine Abnahme mit steigender Heizleistung von
55% bei Pheqt = 9mW auf 39 % bei Phear = 124 mW. Ausgehend
von der Reduktion des TMR-Verhéltnisses aufgrund einer Tempera-
turerhohung ist die Abnahme des TMS-Verhiltnisses ebenfalls auf
eine Temperaturerhohung zurtickzufiihren. Tatsdchlich wird eine der-
artige Temperaturabhingigkeit des Tunnelmagneto-Seebeck-Effekts
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Abbildung 39: a) TMS-Minorloops entlang der leichten Achse bei verschie-
denen Heizleistungen. b) Die thermoelektrische Spannung
fiir den parallelen (blaue Kreise) und antiparallelen Zustand
(graue Kreise) in Abhingigkeit der Heizleistung. c) TMS-
Verhiltnis in Abhéngigkeit der Heizleistung.

durch ab initio Berechnungen in MgO Barrieren vorhergesagt, welche
auf der energieabhéngigen Transmissionswahrscheinlichkeit der tun-
nelnden Elektronen beruht [13]. Interessant ist, dass in der Messung
der thermoelektrischen Spannung eine zusitzliche Hysterese im par-
allelen Zustand bei poHstatic = 20mT (grauer Pfeil in Abbildung
39a) zu beobachten ist. Dies ist moglicherweise auf das Schalten ei-
ner Domaine in der SAF-Struktur zuriickzufiihren, welches durch die
Widerstandsmessungen (Abb. 38 a) nicht zu beobachten ist. Eventuell
zeigt sich hier, dass der Seebeck-Effekt auch als eine sensitive Sonde
der magnetischen Konfiguration genutzt werden kann.

Formal lassen sich die Ergebnisse der elektrischen und thermoelek-
trischen Messungen im Rahmen der Thermodynamik irreversibler
Prozesse beschreiben [22, 69, 71]. Entsprechend der Onsagerschen
phanomenologischen Gleichungen fiir Transportphdnomene (vgl. Gl
44) ergibt sich der Gesamtstrom I durch die Probe zu

[=GmTiV—GMmTISMTIATMTT- (82)

Der erste Term auf der linken Seite von Gleichung 82 beschreibt
den ohmschen Beitrag zum Gesamtstrom, hervorgerufen durch ei-
ne Spannung V und proportional zum Leitwert Gyt der MT]. Der
zweite Term beschreibt den thermoelektrischen Beitrag, hervorgeru-
fen durch eine Temperaturdifferenz ATyi1; und proportional zum
Produkt aus Leitwert und Seebeck-Koeffizient.

Aus den Messungen der thermoelektrischen Spannung im offen
Stromkreis, d.h. bei I = 0 und ATy1j # 0, folgt:

Vip = Smty - ATmTy (83)
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Abbildung 40: Experimentelle Ergebnisse des thermoelektrischen Stroms. a)
TMTC-Minorloops entlang der leichten Achse bei verschie-
denen Heizleistungen. b) Der thermoelektrische Strom fiir
den parallelen (blau) und antiparallelen Zustand (grau) in
Abhingigkeit der Heizleistung. c¢) TMTC-Verhiltnis in Ab-
héngigkeit der Heizleistung.

Der Leitwert Gy 1y ergibt sich aus den TMR-Messungen bei ATy1) =
0K (Pheat = 0mW) zu:

1
RmTy

Gmry = (84)

Setzt man die Ausdriicke fiir die thermoelektrische Spannung und
den thermoelektrischen Strom in Gleichung 82 ein, so ergibt sich der
thermoelektrische Strom fiir V = 0 zu:
Ve

RmTy

Itp = (85)
Der aus Gleichung 85 und unter Beriicksichtigung der experimen-
tellen Ergebnisse aus den TMR- und TMS-Messungen (vgl. Abb. 38
und 39) berechnete thermoelektrische Strom wird in Abbildung 40
mit den Messergebnissen fiir Itp (vgl. Abb. 37) verglichen. Die ge-
strichelten Linien stellen jeweils die berechneten Werte dar. Es zeigt
sich in den TMTC-Minorloops (Abbildungen 40a) und in den dar-
aus abgeleiteten Werten fiir ITpp und Itp aAp in Abhdngigkeit von
Pheat (Abbildung 40b), dass dieses einfache Modell die Messdaten
im Wesentlichen beschreibt, wobei im parallelen Zustand eine bessere
Ubereinstimmung zu sehen ist. Die gemessenen Werte fiir den anti-
parallelen Zustand liegen dahingegen leicht unter den berechneten
Werten.
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Das aus den Berechnungen abgeleitete TMTC-Verhaltnis ist in Ab-
bildung 40 ¢ (gestrichelte blaue Linie) gezeigt. Das berechnete, durch-
schnittliche TMTC-Verhiltnis ist mit —30 % kleiner als das gemesse-
ne mit —45 %. Dieser Unterschied resultiert hauptsdchlich aus dem
Unterschied zwischen der Messung und der Berechnung von Itp ap.
Trotz des Abfalls des TMR- und TMS-Verhiltnisses mit steigender
Heizleistung zeigen das berechnete TMTC-Verhiltnis wie auch das
experimentell bestimmte TMTC-Verhaltnis keine so deutliche Abhéan-
gigkeit von der Heizleistung. Dies ist darin begriindet, dass sich die
Temperaturabhidngigkeit von TMR und TMS bei der Berechnung kom-
pensieren.

64 AUSWERTUNG DER ERGEBNISSE

Analog zu den TMS-Messungen im vorhergehenden Abschnitt wur-
de in diesem Abschnitt der thermisch getriebene Strom in magneti-
schen Tunnelbarrieren experimentell nachgewiesen. Im Vergleich zu
den untersuchten Proben im vorangegangenen Abschnitt ist in diesen
Proben die Heizleitung lediglich durch 85nm Ta,Os von der oberen
elektrischen Zuleitung getrennt. Wie auch bei den TMS-Messungen
zeigt sich hier eine Abhdngigkeit von ITp von der magnetischen Kon-
figuration der MTJ. ITp p und I7p ap skalieren linear mit der Heizleis-
tung. Allerdings sind die Amplituden des thermoelektrischen Stroms
negativ, und vom Betrag her im parallelen Zustand grofler als im an-
tiparallelen Zustand, was in einem TMTC-Verhéltnis von etwa —46 %
resultiert. Zusatzlich wurden der elektrische Widerstand und die ther-
moelektrische Spannung in Abhéngigkeit von Ppeqt untersucht. Be-
dingt durch das diinnere Dielektrikum und die hohere Heizleitung
zeigt sich in den TMR- und TMS-Minorloops ein Anstieg in der mitt-
leren Temperatur der MTJ] von 50K. Der experimentell beobachtete
Temperaturanstieg ist damit hoher als der in den FEM-Simulationen
in Kapitel 5.3 berechnete. Dieser Unterschied konnte zum einen in der
vereinfachten Modellierung des 2D-Modells begriindet liegen und
zum anderen in einer lokal erh6hten Temperatur aufgrund morpholo-
gischer Verdnderungen in der Heizleitung. Weiterhin wurde gezeigt,
dass die TMR-, TMS- und TMTC-Messungen {iiber die Onsagerschen
phdnomenologischen Gleichungen fiir Transportphdnomene in Bezie-
hung zueinander stehen.

Wie ab initio Berechnung des Tunnelmagneto-Seebeck-Effekts in Co-
Fe/MgQO/CoFe basierten MTJs zeigen, konnen TMR- und TMS-Effekt
unabhéngig voneinander beobachtet werden [77]. Das heifit, dass bei
verschwindenden TMR dennoch eine spinabhéngige thermoelektri-
sche Spannung beobachtet werden kann und umgekehrt geht ein ho-
her TMR nicht notwendigerweise mit einem spinabhéngigen Seebeck-
Koeffizienten einher. Ursdchlich dafiir sind die unterschiedlichen Me-
chanismen auf denen beide Effekte beruhen. Allerdings ist zu erwar-
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ten, dass bei einem vorhandenen TMS-Effekt auch der thermoelektri-
sche Strom eine Abhdngigkeit von der magnetischen Konfiguration
der MT]J zeigt.

Dies konnte in der Literatur bei Untersuchung der thermoelektri-
schen Grofien in AlO basierten MTJs nicht bestatigt werden [32]. Die
Ergebnisse von Lin et al. zeigen, dass die thermoelektrische Spannung
proportional zum Leitwert der MTJ ist und der thermoelektrische
Strom damit unabhéngig von der relativen Magnetisierungsorientie-
rung. Hier bleibt zu kldren, welchen Einfluss die Barrierenschicht
auf die Energieabhéngigkeit der Transmissionswahrscheinlichkeit der
Elektronen hat. Denn sowohl der absolute Wert als auch die Ablei-
tung der Transmissionswahrscheinlichkeit in Abhédngigkeit der Ener-
gie der tunnelnden Elektronen liefern einen Beitrag zu den thermo-
dynamischen Grofien.

Eine phanomenologische Beschreibung des Auftretens eines spin-
abhéngigen thermoelektrischen Stroms erhdlt man, wenn man TMR-,
TMS- und TMTC-Verhiltnis in Beziehung zueinander setzt. Mit den
eingefiihrten Definitionen fiir die relative Anderung des Widerstan-
des, der thermoelektrischen Spannung und des thermoelektrischen
Stroms

Rap —Rp  Rap
TMR = — BAp
- o (86)
V -V V-
T™s = YTPAP —VTPP _ VIPAP 87)
Vrpp Vrpp
I —1 I
TMTC = 1TPAP —Trep _ ITRAP (89)
Irpp Irpp

kann die relative Anderung im thermoelektrischen Strom zwischen
parallelen und antiparallelen Zustand der MT] umgeschrieben wer-
den zu:

(89)

TMTC = <TMS+]>—1

TMR +1

Dies zeigt, dass, bei gleichen TMR- und TMS-Verhiltnis, der thermo-
elektrische Strom in AlO basierten MTJs unabhéngig von der relati-
ven Magnetisierungsorientierung ist [32].

Die relativen Anderungen des Widerstandes und der thermoelektri-
schen Spannung in den hier untersuchten MgO basierten MT]s sind
unterschiedlich, was nach Gleichung 89 zu einem nicht verschwin-
denden TMTC-Verhiltnis fiihrt. In Abbildung 41a wird das nach
Gleichung 89 berechnete TMTC-Verhiltnis (Linie) mit dem gemes-
senen TMTC-Verhiltnis (Symbol) in Abhidngigkeit von Pheq¢ vergli-
chen. Der Berechnung des TMTC-Verhiltnisses nach Gleichung 89 lie-
gen die experimentell bestimmten TMR- und TMS-Verhéltnisse aus
Abbildung 38c und 39c zu Grunde. Wie zu sehen ist, sind die be-
rechneten TMTC-Verhiltnisse mit ~ —29 % etwas kleiner als die ex-
perimentell bestimmten Werte von ~ —43 %. Dies lasst sich auf die
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Abbildung 41: a) Vergleich des gemessenen TMTC-Verhiltnis (graue Symbo-
le) mit dem aus Gleichung 89 bestimmten TMTC-Verhiltnis
(blaue Symbole) b) Abweichungen im thermischen Strom
zwischen den experimentell bestimmten und nach Gleichung
85 berechneten Werten fiir P und AP Zustand.

bereits beschriebene Abweichung ey, = I%%lc — 175 4% zwischen den
gemessenen Werten I75“® und den nach Gleichung 85 berechneten
Werten 1¢8¢ zuriickfithren. Die Abweichung er,, ist in Abbildung
41b iiber der Heizleistung fiir parallelen und antiparallelen Zustand
gezeigt. Im P Zustand ist eine von Ppeqt unabhédngige Abweichung
von ~ 5nA zu erkennen. Die Abweichung im AP Zustand nimmt hin-
gegen mit steigender Heizleistung zu. In der Darstellung von €, im
AP Zustand spiegelt sich die eingangs beschriebene Temperaturerhd-
hung mit steigender Heizleistung wieder. Die Erhohung der Tempe-
ratur wirkt sich dabei unterschiedlich auf den Widerstand, die ther-
moelektrische Spannung und den thermoelektrischen Strom aus. Es
bleibt hier zu kldren ob in der Berechnung nach Gleichung 82 nicht
sogenannte Spin-Mixing-Effekte zu berticksichtigen sind [25]. Zumin-
dest aber ist der Einfluss der Temperatur auf die thermoelektrischen
Groflen in weiterfithrenden Messungen genauer zu untersuchen.
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RAUSCHMESSUNGEN DER
MAGNETISIERUNGSDYNAMIK

Wihrend das zeitliche Verhalten der Magnetisierung in magnetischen
Volumenmaterialien im statischen Feld durch quasi-statistische Pro-
zesse wie der Bildung von Nukleationskeimen und der Bewegung
von Domédnenwéanden bestimmt ist [130], gewinnen in magnetischen
Mikro- und Nanosystemen dynamische Prozesse der Magnetisierung
zunehmend an Bedeutung. Diese dynamischen Prozesse der Magne-
tisierung ermoglichen auch eine effektivere Manipulation der Magne-
tisierung der weichmagnetischen Schicht in der MTJ und somit ein ef-
fizienteres Schalten zwischen parallelen und antiparallelen Zustand
der MT]J. Die Magnetisierungsdynamik in magnetischen Tunnelbar-
rieren ist Gegenstand dieses Kapitels. Speziell unter dem Einfluss ei-
nes thermischen Gradienten verspricht man sich neue spinkaloritroni-
sche Effekte in magnetischen Tunnelbarrieren. Im Rahmen dieser Ar-
beit wurde daher ein Messplatz aufgebaut und erste Untersuchungen
der Magnetisierungsdynamik in Gegenwart eines thermischen Gradi-
enten durchgefiihrt. Dieses Kapitel hegt daher nicht den Anspruch
einer vollstindigen Analyse der untersuchten Aspekte sondern dient
vielmehr als Ansatz fiir weiterfithrende Arbeiten.

7.1 MAGNETISIERUNGSDYNAMIK

Die Magnetisierungsdynamik ist in den letzten Jahrzehnten zu einem
zentralen Thema auf dem Gebiet des Nanomagnetismus geworden
[131]. Das zeitliche Verhalten der Magnetisierung ist dabei bestimmt
durch die Prazessionsfrequenz sowie der Dampfung der Magnetisie-
rung [132, 133].

Die Grundlage der Beschreibung der Magnetisierungsdynamik ist
wiederum das Makrospinmodell, indem die Magnetisierung als ein-
zelner Magnetisierungsvektor M mit konstantem Betrag betrachtet
wird. Die Bewegung von M als Funktion der Zeit wird beschrieben
durch die Landau-Lifshitz-Gilbert-Gleichung (LLG-Gleichung) [132,

133]

- LG o OM
= —vyoM x H ——— M x —.
ot YoM X Hefs + M, X ot

Hier ist yo das gyromagnetische Verhiltnis, «j1g die intrinsische
Dampfungskonstante bzw. Gilbertddimpfung, M; die Sattigungsma-
gnetisierung und He.¢s das effektive Magnetfeld als Summe von ex-
trinsischen und intrinsischen Feldern. Die einzelnen Terme der LLG-
Gleichung sind grafisch in Abbildung 42 a veranschaulicht. Der erste

ont

(90)
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a)  H, bl H
A

3 STT

<

Abbildung 42: a) Prizession des Magnetisierungsvektors M im effektiven
Feld He¢¢. Das tangential wirkende Drehmoment M x He¢¢
treibt die Prizession an und bestimmt die Frequenz der Pra-

zession. Das radial wirkende Moment M x a + dampft die
Préazession und dreht die Magnetisierung in die Gleichge-
wichtslage M I Hets. b) Der Einfluss des STT auf die Magne-
tisierung. Je nach Polaritdt des Stroms wirkt der a;-Term in
Richtung der Dampfung oder entgegen. Der b;-Term wirkt
je nach Polaritdt des Probenstroms parallel oder antiparallel
zu ]\_/1 X ]:i.eff.

Term auf der rechten Seite beschreibt das Drehmoment welches die
Préazession der Magnetisierung antreibt und die Prézession der Ma-
gnetisierung um das effektive Feld Hc bestimmt. Die Richtung des
Drehmoments M x H,¢s ist dabei senkrecht zu den Richtungen von
M und Hess und somit tangential zur Prdzessionsbahn. Der zweite
Term beschreibt den Energiedissipationsmechanismus, der die Pra-
zession dampft und letztlich M in Richtung Heyf, d.h. in die Gleichge-
w1chtslage, dreht. Die Vektorkomponente des Dampfungsterms M X
aM/ 0t zeigt dabei in radialer Richtung zur Prdzessionsachse Hefs.
Die Starke der Dampfung ist durch die phdanomenologische Damp-
fungskonstante o1 | g bestimmt. Die Gilbertddimpfung ist eine materi-
alspezifische Konstante und liegt fiir CoFeB zwischen « = 0.002 und
o = 0.013 [134].

Angetrieben wird das Forschungsgebiet der Magnetisierungsdy-
namik durch den Bedarf nach neuen Strategien und Konzepten in
der Informationstechnologie hinsichtlich schnellerer und zuverldssi-
gerer Datenspeicher und Datenverarbeitung. Speziell in nichtfliichti-
gen, magnetischen Speicherchips (MRAM), in denen jede MT]J einen
Bit reprasentiert (,0”: paralleler Zustand und ,,1”: antiparalleler Zu-
stand), stellt sich die Frage nach schnellen und effektiven Ummagne-
tisierungsmechanismen der Magnetisierung des FL. Erste Ansédtzen
waren das Anregen der Magnetisierung mittels ultrakurzen Magnet-
feldpulsen [135, 136], wodurch spéter schnelle Schaltzeiten zwischen
beiden magnetischen Konfigurationen von 140 ps erreicht wurden

[137].
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Ein vielversprechender Ansatz ist die strominduzierte Magnetisie-
rungsdynamik. Wird ein spinpolarisierter Strom in ein magnetisches
Material injiziert so findet ein Drehimpulsiibertrag vom Elektronen-
spin auf die Magnetisierung statt. Der Drehimpuls der Elektronen
wirkt dabei als Drehmoment auf die lokale Magnetisierung. Dieser
Effekt wird Spin-Transfer Torque (STT*) genannt [138, 139]. In ei-
nem Multilagensystem, bestehend aus abwechselnden ferromagne-
tischen und nicht ferromagnetischen Schichten, wirkt eine ferroma-
gnetische Schicht als Polarisator und der Drehimpulstibertrag findet
in der nédchsten ferromagnetischen Schicht statt. Dadurch kann bei
einer kritischen Stromdichte die Magnetisierung zur Prédzession an-
geregt werden oder sogar ein Schalten der Magnetisierung erreicht
werden [140, 141, 142, 143]. Ein externes Magnetfeld ist dabei nicht
notwendigerweise erforderlich.

Zur Beschreibung der Magnetisierungsdynamik unter Einfluss des
STT wird die LLG-Gleichung durch den STT-Term Ts7T erweiterte.

oM - = o . M -
el —YoM X Hegs + #M X3¢ + TsTT. (91)
S

Der STT-Term ist gegeben durch [144]
- a - 5 5 5 5
TsTT = Y0 Mi)SMX(MXMP)“‘b)'(MXMP) . (92)

Hier wird zwischen den beiden Komponenten (a; und bj) des STT
unterschieden. Das zu a; proportionale Drehmoment ist der soge-
nannte Slonczewski-Term [139]. Er reprasentiert die ,in-plane”-Kom-
ponente des STT und wirkt je nach Polaritdt des Stroms in Rich-
tung der Dampfung oder ihr entgegen (siehe Abbildung 42b). Der
Slonczewski-Spin-Torque-Term kann daher die Magnetisierung zu-
sdtzlich dampfen oder zur Prdzession bzw. Schalten der Magneti-
sierung fithren. Der Vektor Mp ist der Polarisierungsvektor. In ma-
gnetischen Tunnelbarrieren wird dieser durch die Parallelkomponen-
te der Magnetisierung des FL beziiglich der Magnetisierung des RL
beschrieben. Die transversale Komponente b; wirkt, wie der Prézes-
sions-Term, tangential zur Prézessionsbahn. Da b; wie ein zusitzli-
ches Magnetfeld wirkt, wird die transversale Komponente auch als
,Fieldlike”-Term bezeichnet (siehe Abbildung 42b). Die Konstanten
a; und b; gegeben die Effizienz beider Drehmomente an und sind
proportional zur Stromdichte. Wahrend in magnetische Tunnelbarrie-
ren beide Komponenten den STT bestimmen, kann in GMR-Struktur-
en bzw. in rein metallischen Systemen der ,Fieldlike”-Term vernach-
lassigt werden [145].

In Analogie zum elektrisch induzierten STT wurde in theoretischen
Arbeiten auch ein thermisch induzierter Spin-Transfer Torque (TSTT*)
in magnetischen Tunnelbarrieren vorhergesagt [10, 146]. Experimen-
tell wurde bereits gezeigt, dass ein thermischer Gradient in einer
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Tunnelstruktur bestehend aus Ferromagnet/Isolator/Halbleiter zu ei-
ner thermisch induzierten Spinakkumulation im Halbleiter fiihrt [8,
9]. Fiir kristalline Fe/MgO/Fe Tunnelbarrieren mit drei Monolagen
MgO wurde ein Schalten vom parallelen in den antiparallelen Zu-
stand bei einem Temperaturunterschied iiber die Barrierenschicht von
AT]‘\DA—{f\P = 56.5K und vom antiparallelen in den parallelen Zustand
bei AT{H7" = 6.5K theoretisch vorhergesagt [147].

Diese hohen Temperaturgradienten sind mit den Methoden in die-
ser Arbeit nicht zu erreichen. Jedoch ist denkbar, dass kleinere Tem-
peraturgradienten bereits zu einer Modifikation der Magnetisierungs-
dynamik fithren. Um zukiinftig den Einfluss des thermischen Gra-
dienten, speziell des TSTT, auf die Magnetisierungsdynamik zu un-
tersuchen wurde im Rahmen dieser Arbeit ein Messplatz aufgebaut
und erste Testmessungen zum Magnetisierungsdynamik-Rauschen
der MT]J durchgefiihrt. Sie zeigen, dass mit dieser Methode zukiinftig
der TSTT in derartigen Systemen untersucht werden kann.

7.2 RAUSCHMESSUNGEN

Der Zusammenhang zwischen einem Anregungsfeld Retim (W) und
den zeitabhingigen Komponenten der Magnetisierung 1 = M/M; =
(MyX, myY, m,Z) - e'*t (vgl. Gleichung 9o bzw. Gleichung 91) wird
in linearer Ndaherung beschrieben durch den komplexen, frequenzab-
hingigen Hochfrequenzsuszeptibilitdtstensor :

(W) = KNstim (@) (93)

Fiir die untersuchten Tunnelbarrieren ist x die dominante Kompo-
nente des Hochfrequenzsuszeptibilitdtstensors [148]. Unter Einfluss
des STT ist der Real- und Imaginérteil von xy, gegeben durch [149]:

yoH [w% —(1+ “%LG)(UZ} + oL cAFwHM W?

X{Jy ((U) = YOMS

7

7
[w§ — (1 + af g)w2]” + Afyp w?

s (94)
. B ArwnmYoH —arig [w— (1+af ) g)w?]
ny((l)) _’YOMS(-U 5 5 2 2 > 5
[w§ — (T + o g)w?]” + Afyy i w
mit
H= Hstatic + bj +4nMs,
w% = Yz [F{ ) (Hstatic + bj) + a]Z] ’ (95)
ArwHM

= ar1g [4TMs + 2H ¢ atic +2b5] + 205,

Der Realteil von xy, beschreibt die Absorption und der Imaginérteil
die Dispersion. Die Dispersionskurve hat fiir kleine Dampfungen die
Form einer Lorentzkurve mit dem Maximum bei der Resonanzfre-
quenz w, und einer Linienbreite ApwHm.
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Abbildung 43: Prinzipskizze des Messaufbaus zur Rauschmessung an ma-
gnetischen Tunnelbarrieren.

Wird ein DC-Strom an die MTJ angelegt, so erhoht sich die Tem-
peratur der MT]. Die Temperatur kann als Anregungsfeld Rstim (W)
betrachtet werden, welches thermische Fluktuation in der Magneti-
sierung verursacht [150]. Aufgrund des TMR-Effekts verursacht jede
Fluktuation der Magnetisierung des FL bzgl. des RL hochfrequente
Signalanteile im Widerstandsrauschen der MT]J. Die spektrale Leis-
tungsdichte Spsp kann mit einem Spektrumanalysator gemessen wer-
den. Die thermisch induzierten Fluktuationen sind dabei durch das
Fluktuations-Dissipations-Theorem mit der magnetischen Suszeptibi-
litat verkniipft [149]

Spsp 4kBTX‘JT‘J. (96)

Das heifst, dass mittels Rauschmessungen an MTJs sowohl die Préazes-
sionsfrequenz und Dampfung der Magnetisierung des FL als auch
der Einfluss des STT auf diese Grofien untersucht werden kann.

Der Messaufbau der Rauschmessungen ist in Abbildung 43 dar-
gestellt. Die Rauschmessungen wurden im parallelen und antiparal-
lelen Zustand als Funktion des DC-Probenstroms und des Magnet-
feldes im Frequenzbereich von 1 GHz-12 GHz durchgefiihrt. Der DC-
Probenstrom mit einer Amplitude bis zu [Ipc| = 1mA und varia-
bler Polaritdt wurde mit Hilfe einer Konstantstromquelle (Keithley
2400) an die MTJ angelegt. Hochfrequente Rauschanteile der MT]
wurden von den niederfrequenten Rauschanteilen des Keithleys 2400
mittels einer Frequenzweiche bzw. Bias-Tee der Firma Picosecond
Pulse Labs (Modell BT 5575A) voneinander getrennt. Das Rausch-
spektrum der MT] wurde am Hochpass-Ausgang der Frequenzwei-
che durch ein Verstdarker verstarkt und mit einem Spektrumanalysa-
tor (Agilent E4440A PSA) im parallelen und antiparallelen Zustand
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Abbildung 44: a) Rauschspektren im antiparallelen Zustand fiir verschiede-
ne Magnetfelder im antiparallelen Zustand bei einem DC-
Strom von Ipc = TmA. b) Die aus den Spektren ermittel-
ten Resonanzfrequenzen in Abhingigkeit des Magnetfeldes
(Symbole) und die Anpassung durch die Gleichung 97 (Lini-
en).

fiir Magnetfelder zwischen poHgtqtic = £20mT entlang der leichten
Achse des FL gemessen. Von den gemessenen Spektren wurde jeweils
das Rauschspektren bei Ipc = 0mA subtrahiert um das Johnson-
Rauschen sowie das Rauschen des Verstirkers aus den Spektren zu
entfernen.

In Abbildung 44a sind die gemessenen Rauschspektren am Bei-
spiel eines positiven Probenstrom von Ipc = 1mA fiir verschiedene
Magnetfelder im antiparallelen Zustand dargestellt. Die Rauschspek-
tren zeigen eine Reihe von Peaks, die thermisch induzierten Moden
zugeordnet werden kdnnen. Die Moden kdnnen unterteilt werden in
die durch die Dipolwechselwirkung dominierten Oberflichenmoden
und in die durch die Austauschwechselwirkung dominierten senk-
recht stehenden Spinwellen (PSSW*). Die Frequenzen der Oberfla-
chenmoden konnen durch die von Damon und Eshbach hergeleiteten
Ausdruck [151]

2

2
w M
( YI?)E> :Hstatic'(Hstatic+Ms)+ 48 (1 —eXp(—z'd'kDE))

(97)

beschrieben werden. Hier ist Hsiqtic das externe Magnetfeld, d =
2nm die Dicke des Diinnfilms, M = 12 x 10> Am~" die Sattigungs-
magnetisierung und kpg = n-7/b der diskrete Wellenvektor der
n-ten Mode mit b = 160 nm. Mit Gleichung 97 lassen sich die Reso-
nanzfrequenzen der ersten sechs Moden in guter Ubereinstimmung
beschreiben (siehe Linien in Abbildung 44b). Hier ist zu beachten,
dass Gleichung 97 streng genommen nur fiir ausgedehnte Diinnfilme
Giiltigkeit hat und die Austauschwechselwirkung sowie Anisotropie-
felder nicht berticksichtigt werden. Die in Abbildung 44 dargestellte
Mode mit der hochsten Frequenz bei etwa 11.5 GHz zeigt keine deut-
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Abbildung 45: Rauschspektren im antiparallelen Zustand (links) und paral-
lelen Zustand (rechts) fiir positive (blaue Linie) und negati-
ve (graue Linien) Polaritdten und verschiedenen Amplituden
des DC-Stroms. Die Spektren sind der Ubersicht halber ge-
geneinander verschoben.

liche Feldabhingigkeit und kann einer PSSW-Mode zugeschrieben
werden. Die Dispersionsrelation von PSSW-Moden kann allerdings
nicht mit Gleichung 97 beschrieben werden.

Betrachten wir im Folgenden zunéchst den Einfluss des Proben-
stroms und damit des STT auf die thermisch angeregten Moden. In
Abbildung 45 sind typische Rauschspektren fiir den antiparallelen
(MoHstatic = —3mT) und den parallelen Zustand (noHstqtic = 3 mT)
fiir verschiedene Amplituden des angelegten DC-Stroms dargestellt.
Spektren mit negativer Polaritit des DC-Stroms sind grau dargestellt
und Spektren mit positiver Polaritit sind blau gezeichnet. Der Uber-
sichtlichkeit halber sind die Spektren gegeneinander verschoben. Sie
zeigen die verschiedenen, thermisch induzierten Moden des FL. Im
antiparallelen Zustand sind deutlich zwei thermisch angeregten Mo-
den bei 5.1 GHz und 6.2 GHz zu erkennen. Im parallelen Zustand ist
lediglich eine Mode bei 5.1 GHz fiir beide Stromrichtungen zu beob-
achten. Mit zunehmender Stromamplitude findet eine Modifikation
der Resonanzpeaks aufgrund des STT statt. Dabei ist der Einfluss des
STT abhéngig von der magnetischen Konfiguration und der Polari-
tat des Probenstroms. So zeigt sich zum Beispiel im antiparallelen
Zustand fiir positive DC-Strome eine weitere Mode bei 7.3 GHz und
im parallelen Zustand fiir negative Strome eine zusétzliche Mode bei
6.0 GHz.
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Abbildung 46: Analyse der Rauschspektren in Abhingigkeit des Proben-
stroms. Die Resonanzfrequenz in Abhingigkeit des DC-
Stroms fiir den antiparallelen a) und parallelen Zustand b).
Die Linienbreite in Abhingigkeit des DC-Stroms fiir den an-
tiparallelen c) und parallelen Zustand d).

Um den Einfluss des STT zu verdeutlichen wurden die Resonanz-
peaks mit einer symmetrischen Lorentzfunktion angendhert und die
Resonanzfrequenz und Linienbreite in Abbildung 46 in Abhéngigkeit
des Probenstroms fiir den antiparallelen und parallelen Zustand ab-
gebildet. Im Folgenden wird nur das Verhalten der in beiden magne-
tischen Zustdnden dominanten Mode bei 5.1 GHz beschrieben. Wie in
Abbildung 46a und 46b dargestellt ist, zeigt die Resonanzfrequenz
fr mit zunehmend positiver Amplitude des DC-Stroms eine Rotver-
schiebung um etwa 100 MHz. Ein derartiges Verhalten kann auf den
Einfluss des , Fieldlike”-Terms (bj) in den Proben zuriickgefiihrt wer-
den [149, 152, 153]. Er fiithrt zu einer Anderung des effektiven Feldes
und damit zu einer Anderung von f,. Die Linienbreite zeigt indes ein
unterschiedliches Verhalten fiir den parallelen und antiparallelen Zu-
stand. Im antiparallelen Zustand (siehe Abbildung 46 c) steigt die Li-
nienbreite linear mit zunehmend negativer Stromamplitude um etwa
320MHzmA ™! an. Im parallelen Zustand (siche Abbildung 46 ¢) ist
dieser lineare Anstieg fiir positive Stromamplituden zu beobachten
und betragt 250 MHzmA~'. Diese Beobachtungen sind in Uberein-
stimmung mit Rauschmessungen in dhnlichen Materialsystemen mit
STT [149, 152, 153]. Der Beitrag des Slonczewski-Term (a;) zum STT
wirkt je nach Polaritdt des DC-Stroms in Richtung der Dampfung
oder ihr entgegen. Eine Vergrofierung der effektiven Dampfung und
damit einer Stabilisierung der Magnetisierungsausrichtung geht ein-
her mit einer Verbreiterung der Linienbreite der Resonanzpeaks. Dies
ist im antiparallelen Zustand fiir negative Stromamplitude zu beob-
achten und im parallelen Zustand fiir positive Stromamplituden. Das
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Abbildung 47: Rauschspektren im antiparallelen Zustand (links) und par-
allelen Zustand (rechts). Die grauen Linien représentieren
die Rauschspektren fiir Ipc = —0.4mA mit Iheqr = OmA.
Die blauen Linien zeigen die Rauschspektren mit Iyeqt =
25, 35, 45 und 55mA. Die Spektren sind der Ubersicht hal-
ber gegeneinander verschoben.

heifst, dass ein negativer Strom den antiparallelen Zustand favorisiert
und ein positiver Strom den parallelen Zustand. Eine Extrapolation
der Linienbreiten zu Null (rote Linien in Abbildung 46) liefert den
kritischen Strom, bei dem STT eine kohdrente Prazession der Magne-
tisierung induziert. Fiir den antiparallelen Zustand liegt dieser kriti-
sche Strom bei I¢rit = 1.05mA und fiir den parallelen Zustand bei
Icrit = —1.2mA. Unter den gegebenen Messbedingungen kann also
in den Proben ein deutlicher Einfluss des STT nachgewiesen werden.

Unter solchen Bedingungen wurde zusétzlich ein DC-Heizstrom
von Ipeqt = 25, 35, 45 und 55 mA zur Erzeugung eines thermischen
Gradienten, und damit eines TSTT, angelegt. Das Magnetfeld der
Heizleitung wurde durch ein geeignetes externes Magnetfeld kom-
pensiert. In Abbildung 47 sind die Rauschspektren fiir Ipc = —0.4mA
im antiparallelen Zustand (noHstatic = —3mT) und parallelen Zu-
stand (LoHstatic = 3mT) fiir verschiedene Heizstrome Iy,cq¢ (blaue
Linien) mit den Spektren ohne Heizstrom (graue Linien) verglichen.
Wie zu sehen ist, fithrt der thermische Gradient zu einer zunehmen-
den Modifikation der Amplitude, der Resonanzfrequenz und der Li-
nienbreite. Dieser Effekt ist im parallelen Zustand deutlicher ausge-
pragt als im antiparallelen Zustand. Auch hier wurden die Rausch-
spektren wieder durch eine symmetrische Lorentzfunktion angena-
hert, um die Resonanzfrequenz und die Linienbreite zu bestimmen.
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Abbildung 48: Resonanzfrequenz (a und b) und Linienbreite (c und d) der
dominanten Mode im antiparallelen Zustand (links) und par-
allelen Zustand (rechts) in Abhédngigkeit des Heizstroms fiir
einen DC-Probenstrom von Ipc = —0.4mA.

Diese sind in Abbildung 48 fiir die in Abbildung 47 dominante Mo-
de als Funktion des Heizstroms abgetragen. Die Resonanzfrequenz
(Abb. 48 a) und Linienbreite (Abb. 48 c) der dominanten Mode im an-
tiparallelen Zustand zeigen beide keine deutliche Abhédngigkeit von
Iheat- Die Resonanzfrequenz betrdgt unabhingig vom Heizstrom et-
wa f. = 5.1 MHz und die Linienbreite etwa Apywwpm = 470 MHz. Da-
hingegen nimmt im parallelen Zustand die Resonanzfrequenz linear
mit dem Heizstrom um etwa 100 MHz ab (Abb. 48b) und die Lini-
enbreite steigt um etwa 60 MHz an (Abb. 48 d). Theoretische Berech-
nungen an Fe/MgO/Fe basierten MT]Js sagen eine Modifikation der
Resonanzfrequenz und der Linienbreite durch den TSTT voraus [147].
Weiterfithrende Messungen und detaillierte Analysen werden zeigen
in wiefern die gezeigte Modifikation der Resonanzpeaks tatsdchlich
durch den TSTT hervorgerufen wird. Hierfiir muss z.B. durch Verglei-
che und Messungen bei variabler Temperatur auch der Einfluss der
Temperatur der MT] auf die Spektren untersucht werden. Derartige
Untersuchungen konnten im Rahmen dieser Arbeit allerdings nicht
durchgefiihrt werden.
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Die Spinkaloritronik ist ein relativ neues und aktiv bearbeitetes For-
schungsfeld. Motiviert durch eine Reihe neuer physikalischer Phéano-
mene steht im Fokus der Spinkaloritronik die Wechselwirkung zwi-
schen Spin- und Warmestromen. Mit dem im Rahmen dieser Arbeit
gefiihrten experimentellen Nachweis des spinabhédngigen Seebeck-
Effekts in den fiir die Spintronik so wichtigen CoFeB/MgO basier-
ten magnetischen Tunnelbarrieren liefert diese Arbeit wichtige neue
Aspekte hinsichtlich thermisch induzierter Transportprozesse in ma-
gnetischen Nanostrukturen.

In dieser Arbeit wurde der Tunnelmagneto-Seebeck-Effekt in Co-
FeB/MgO/CoFeB basierten MTJs experimentell untersucht. Die na-
nostrukturierten Proben wurden bei Raumtemperatur durch Magne-
totransportmessungen charakterisiert. Sie zeigen ein monodomaénes
Schalten der Magnetisierung des freien Layers und eine relative Wi-
derstandsdanderung zwischen parallelem und antiparallelem Zustand
von etwa TMR ~ 100 %. Dies spricht fiir einen kohdrenten Tunnelpro-
zess und die gute strukturelle Qualitat der Proben.

Es wurde gezeigt, dass durch resistives Heizen einer Mikrostreifen-
leitung ein stationdrer thermischer Gradient im Bereich von einigen
zehn Millikelvin pro Nanometer iiber die magnetische Tunnelbarrie-
re erzeugt werden kann. Die Grofie des Temperaturgradienten wur-
de durch resistometrische Messungen sowie durch Finite-Elemente-
Simulationen verifiziert. Der thermische Gradient iiber die Barrie-
re resultiert in einer thermoelektrischen Spannung V1p von einigen
zehn Mikrovolt bzw. in einem thermoelektrischen Strom Itp von ei-
nigen hundert Nanoampere. Beide Grofsen wurden durch magneto-
thermoelektrische Messungen bestimmt. Dabei zeigte sich, dass so-
wohl die thermoelektrische Spannung als auch der thermoelektrische
Strom abhdngt von der relativen Orientierung der Magnetisierung
der MT]J ist. Zwischen parallelem und antiparallelem Zustand zeigt
sich eine relative Anderung in der thermoelektrischen Spannung von
bis zu 90 %. Zusammen mit dem Temperaturgradienten wurde dar-
aus fiir das Materialsystem ein spinabhéngiger Seebeck-Koeffizient
von ASmty = 227(107) nVv K~! ermittelt. Dieser ist in guter Uber-
einstimung mit theoretischen Berechnungen [13]. Wihrend in allen
untersuchten Proben die thermoelektrische Spannung im antiparal-
lelen Zustand grofser war als im parallelen Zustand zeigt sich fiir
den thermoelektrischen Strom ein umgekehrtes Verhalten mit einem
TMTC-Verhiltnis von rund —50 %.
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Es konnte in dieser Arbeit gezeigt werden, dass die experimen-
tell bestimmten Grofien Vrp, ITp und der Widerstand Ry 7y der un-
tersuchten MTJs durch die Onsagerschen phidnomenologischen Glei-
chungen in Beziehung zu einander gesetzt werden konnen. Aus den
gemessenen Groflen Vrp und dem Widerstand Ryi7j der untersuch-
ten MT]Js wurde der thermoelektrische Strom berechnet und mit den
gemessenen Werten verglichen. Hier zeigte sich eine grundsétzlich
gute Ubereinstimmung zwischen experimentell bestimmten und den
berechneten Werten. Um die in Kapitel 6 diskutierten verbleibenden
Abweichungen zwischen Modell und Messung weiter zu untersu-
chen, wére zum Beispiel die inelastische Tunnelspektroskopie eine
geeignete Messmethode, um die Beitrdge durch inelastische Prozesse
wie die Anregung von Spinwellen oder Spin-Flip Streuung an ma-
gnetischen Verunreinigungen in der Tunnelbarriere zu bestimmen.
Weiterhin wurde in der Arbeit die thermoelektrische Spannung in
Abhiangigkeit der Magnetisierungsorientierung beider ferromagneti-
schen Elektroden durch winkelabhidngige magneto-thermoelektrische
Messungen untersucht. Die Messungen lassen sich gut durch die
theoretische Vorhersage beschreiben, dass die Winkelabhédngigkeit der
thermoelektrischen Grofse durch TMR-Verhéltnis bestimmt ist.

In weiterfithrenden Arbeiten gilt es die thermischen Eigenschaf-
ten, speziell die Warmeleitung, von Diinnschichten, sowie den Ein-
fluss von Grenzflacheneffekten auf die Warmeleitung genauer zu un-
tersuchen. Dazu werden momentan in der Arbeitsgruppe zwei un-
terschiedliche Messverfahren eingefiihrt. Zum einen handelt es sich
dabei um Femtosekunden-Pump-Probe-Experimente (TDTR*) [154]
und zum anderen um die 3-Omega-Methode [155, 156]. Neuere theo-
retische Modelle zur Beschreibung der Warmeleitung in Nanostruk-
turen sind anhand dieser Messungen zu verifizieren, um damit letzt-
lich die Simulationen zur Warmeverteilung zu verbessern. Ebenso
sind auch magneto-thermoelektrischen Messungen an anderen Mate-
rialsystem, etwa ferromagnetischen Halbleitern und Materialkompo-
sitionen, etwa Doppeltunnelkontakte, von grofiem Interesse. Neben
einem detaillierteren Verstandnis des Einflusses des Elektronenspins
auf thermisch induzierte Transportprozesse erhofft man sich davon
eine vergrofierte Effektamplitude.

Eine wichtige Herausforderung in der angewandten Festkorper-
physik ist die Entwicklung energieeffizienter Informations- und Kom-
munikationtechnologien. Hierbei spielen auch thermoelektrische Ma-
terialien eine wichtige Rolle. Der Elektronenspin als zusitzlicher Frei-
heitsgrad konnte hier neue Ansitze liefern, um die Effizienz thermo-
elektrischer Effekte in mesoskopischen und nanoskopischen Struktu-
ren weiter zu steigern. Dariiber hinaus sind vollig neuartige funktio-
nale Zusammenhinge zu erwarten. Ein Beispiel ist der thermisch in-
duzierte Spin-Transfer Torque. Die Manipulation der Magnetisierung
durch thermische Gradienten bietet neue Perspektiven in der digi-
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talen Informationstechnologie und Spintronik. Erste experimentelle
Ansitze zur Untersuchung dieses Effekts wurden bereits im Kapitel
7 dieser Arbeit vorgestellt.
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ZEITAUFGELOSTE TEMPERATURMESSUNG

In Kapitel 5.2 wurde die stationdre Temperaturverteilung tiber Wider-
standsmessungen an den elektrischen Kontakten vorgestellt. Im Fol-
genden wird die zeitliche Entwicklung der Temperatur in der MT] un-
tersucht. Dazu wird der Widerstand der MT] bei gepulsten Heizstro-
men zeitaufgeldst gemessen. Der Tunnelmagnetowiderstand zeigt ei-
ne besondere Temperaturabhédngigkeit (vgl. Abschnitt 4.6). Im anti-
parallelen Zustand nimmt der Widerstand mit steigender Tempera-
tur ab, wihrend der Widerstand im parallelen Zustand nahezu kon-
stant bleibt [48, 85, 86]. Dies fiihrt zu einer Reduktion des TMR-
Verhiltnisses mit steigender Temperatur. Die Ursache dafiir ist zum
einen die Anregung von Magnonen durch tunnelnde Elektronen, wo-
durch sich neue Leitungskanile o6ffnen [84], und zum anderen eine
thermische Verbreiterung der Fermikante mit zunehmender Tempe-
ratur [87], welche die effektive Barrierenhohe mit steigender Tempe-
ratur reduziert.

Um die resistometrischen Messungen hinsichtlich der Zeitauflo-
sung zu verbessern, wurde der Aufbau entsprechend dem Schema in
Abbildung 49 abgedndert. Geheizt wurde mit Spannungspulsen eines
Pulsgenerators (Agilent Waveformgenerator 33522A). Positive und
negative Pulse mit einer variablen Amplitude bis zu [Vy1| =2V wur-
den an die Heizleitung angelegt. Die Pulsbreite betrug tpuise = 11s
mit Anstiegs- und Abfallzeiten von 10 ns. Die Zeit zum Erreichen der
vollen Heizleistung reduziert sich so um den Faktor 103 im Vergleich
zum Heizen mit dem Keithley 2400. Die Wiederholrate von 100 kHz
ergibt einen Tastgrad von 10 %, weshalb eine Erwdrmung im zeit-
lichen Mittel vernachlédssigt werden kann. Als , Temperatursensor”
diente der TMR der magnetischen Tunnelbarriere. Ein konstanter Pro-
benstrom von |[Ipc| = 300pA wird mit Hilfe eines Keithley 2400
an der MTJ angelegt. Die Spannungsmessung erfolgt nicht durch
das Keithley 2400 selbst sondern mittels eines Oszilloskops (Tektro-
nix TDS 8200 mit Sampling Modulen 8oEo4). Die Zeitauflosung in
der Spannungsmessung liegt dann im ps-Bereich. Die Trennung von
Gleichspannungsanteilen und Wechselspannungsanteilen im Messsi-
gnal erfolgte iiber eine Frequenzweiche bzw. Bias-Tee der Firma Pico-
second Pulse Labs (Modell BT 5575A). Durch die AC-Kopplung der
Frequenzweiche am Ausgang zum Oszilloskop werden die Gleich-
spannungsteile im Oszilloskop unterdriickt und das Spannungssi-
gnal im Oszilloskop ist direkt proportional zur absoluten Anderung
des TMR. Aufgrund seiner besonderen Temperaturcharakteristik wur-
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Abbildung 49: Prinzipskizze des Messaufbaus fiir gepulste Heizmessungen.

den die Messungen im parallelen (oHstqtic = 60 mT) und antiparal-
lelen Zustand (poHstqtic = —60mT) durchgefiihrt.

Die gepulsten Heizmessungen wurden an einer MT] durchgefiihrt,
deren Heizleitung durch 85nm dickes Ta;Os von der Tunnelbarrie-
re getrennt ist. Die Heizleitung verlduft dabei senkrecht zur leich-
ten Achse. Der kurze Spannungspuls in der Heizleitung generiert ein
Magnetfeld, welches mit der Magnetisierung des freien Layers inter-
agiert (vgl. Abschnitt 5.1). Eine Auslenkung der Magnetisierung des
freien Layers fiihrt ebenfalls zu einer Anderung des TMR und somit
zu einem Spannungssignal Viii¢. Durch die Ausrichtung der Heizlei-
tung senkrecht zur leichten Achse des freien Layers ist eine kollinea-
re Orientierung von Magnetfeldpuls, leichter Achse des freien Layers
und statischem Feld gewéhrleistet und der Beitrag Viii+ verschwin-
det. Zu Beginn der gepulsten Heizmessung wird daher die Ausrich-
tung der leichten Achse der MT] im statischen Feld und die exakte
Orientierung der Heizleitung mit Bezug auf die leichte Achse {iiber-
priift. Zum einen wird sichergestellt, dass anschliefSend im parallelen
und antiparallelen Zustand der MT] gemessen wird, zum anderen
wird sichergestellt, dass der Heizpuls keine Auslenkung der Magne-
tisierung des freien Layers verursacht. Zur Uberpriifung der Ausrich-
tung der leichten Achsen der MTJ im Magnetfeld wurden winkel-
abhdngige TMR-Messungen bei poHstqtic = 60mT und einer Win-
kelauflosung von 2° aufgenommen. Die Ausrichtung der Probe im
Magnetfeld wurde so lange korrigiert, bis der minimale Widerstand
(P-Zustand) bei 20° und der maximale Widerstand (AP-Zustand) bei
270° lagen (siehe Abb. 50a). Die leichte Achse ist demnach parallel
zur y-Achse des externen Feldes. Die Orientierung der Heizleitung
zur leichten Achse wurde tiberpriift, indem an die Heizleitung DC-
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Abbildung 50: a) Winkelabhédngige TMR-Kurve zur Ausrichtung der leich-
ten Achse im dueren Magnetfeld. b) Anderung des TMR im
antiparallelen (Rap) und parallelen Zustand (Rp) in Abhan-
gigkeit von VR zur Kontrolle der Orientierung der Heizlei-
tung.

Spannung mit variabler Amplitude von bis zu VE = £1.5V ange-
legt wurden und der TMR in Abhingigkeit von VR im antiparal-
lelen (Rap) und parallelen (Rp) Zustand bestimmt wurde. Es ergibt
sich die in Abbildung 50b gezeigte quadratische Abhingigkeit im AP-
Zustand (blaue Linie) und die schwach ausgeprédgte Abhédngigkeit im
P-Zustand (graue Punkte). Diese Abhdngigkeit des TMR (Rap und
Rp) von VEE darf nicht mit der kosinusférmigen Winkelabhangigkeit
des TMR verwechselt werden. Da Rap symmetrisch um VRE =0V
abnimmt und Rp nur eine geringfiigige Abhdngigkeit zeigt, ist die-
ser Effekt rein thermischer Natur, hervorgerufen durch VR . Eine
Fehlorientierung der Heizleitung beziiglich der leichten Achse wiirde
bei den in Abbildung 50b gezeigten Messungen zu einer asymmetri-
schen Verteilung von Rap (VRS Jund Rp(VRS) um VR =0V fiihren.
Zudem wire eine stirker ausgeprigte Anderung von Rp(VEF) zu
erwarten. Aus den Messungen in Abbildung 50 geht eine kollineare
Orientierung zwischen der Magnetisierung im AP- und P-Zustand
bei ¢static = 20° und dem durch den Heizpuls induzierten Magnet-
feld hervor. Der Beitrag Vii1¢ kann daher in den gepulsten Heizmes-
sungen vernachldssigt werden.

Die Rohsignale der gepulsten Heizmessung im antiparallelen Zu-
stand sind am Beispiel zweier verschiedener Heizpulse (Vi1 = £2V)
in Abbildung 51 a fiir einen positiven DC-Strom von Ipc = +300 pA
und in Abbildung 51b fiir einen negativen DC-Strom von Ipc =
—300nA dargestellt. Fiir ein ausreichendes Signal-zu-Rausch-Verhalt-
nis besteht jede Einzelmessung aus einer Mittelung tiber 2000 Pul-
se. Bei dieser Messung ist das Spannungssignal Vyemp, welches pro-
portional zur thermisch induzierten Widerstandsdnderung ist, tiber-
lagert durch ein Ubersprechen des Heizpulses Vcross(VhL). Dieses
Signal ist lediglich abhingig von den Frequenzanteilen, der Ampli-
tude und der Polaritdt des Heizpulses. Da die Form des Heizpulses
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Abbildung 51: Rohsignal der gepulsten Heizmessung im Oszilloskop im
antiparallelen Zustand am Beispiel von Vi1 = +2V und
VHL = —2V fiir einen a) positiven DC-Strom von Ipc =
+300pA und einen b) negativen DC-Strom von Ipc =
—300pA. Zu sehen ist das Ubersprechen des Heizpulses
Veross(VHL) sowie das Spannungssignal durch die ther-
misch induzierte Widerstandsdnderung Vremyp.

wiéhrend der Messung nicht verdandert, wird sind die Frequenzanteile
fiir alle Messungen gleich, wodurch das Ubersprechen lediglich von
der Amplitude und Polaritit des Heizpulses abhidngig wird. Ebenso
ist zu erkennen, dass die Polaritdt von Vremp abhdngig von der Pola-
ritdt des DC-Probenstroms ist. Eine Verkleinerung des Widerstandes
bei positivem Probenstrom sorgt fiir ein negatives Spannungssignal,
wahrend ein negativer Probenstrom zu einem positiven Spannungs-
signal fiihrt. Unter dieser Pramisse, erhdlt man Vtem,, aus der Diffe-
renz der Messung bei positivem DC-Strom und negativem DC-Strom,
wobei ein Faktor Zwei zu berticksichtigen ist. Der Anteil V¢ross(VHL)
hebt sich bei der Differenzbildung auf. Wie bereits erwahnt, ist V1emp
proportional zur absoluten Anderung des TMR durch einen Tempe-
raturanstieg und kann mittels des Bias-Stroms in einen Widerstands-
wert umgerechnet werden.

In Abbildung 52 sind die zeitaufgelosten, thermisch induzierten
Widerstandsdanderungen im antiparallelen ARAp (Abb.: 52a) und par-
allelen Zustand ARap (Abb.: 52b) der magnetischen Tunnelbarriere
fur verschiedene Pulsamplituden [V | dargestellt. Die dargestellten
Widerstandsdnderungen ergeben sich aus Viemp/Ipc. Wie erwartet
zeigt sich eine starke Temperaturabhingigkeit im antiparallelen Zu-
stand im Vergleich zum parallelen Zustand. Der in Abbildung 52a
gezeigte exponentielle Abfall im Widerstand wiahrend des Pulses und
der folgende exponentielle Anstieg nach dem Puls spiegelt die Erwir-
mung wahrend des Pulses wieder, gefolgt von einem Abkiihlvorgang.
Fiir hohere Pulsamplituden ist dieser Abkiihlvorgang im betrachte-
ten Zeitfenster noch nicht ganzlich abgeschlossen, was daran zu er-
kennen ist, dass der Verlauf des Widerstandes seinen Anfangswert
ARap = 0mQ nicht wieder erreicht. Die in Abbildung 52b gezeig-
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Abbildung 52: Die zeitaufgeldste, thermisch induzierte Anderung des TMR
im a) antiparallelen Zustand AR p und b) im parallelen Zu-
stand AR p fiir verschiedene Amplituden Vi des Heizpul-
ses.

te Temperaturabhidngigkeit des Widerstandes im parallelen Zustand
zeigt keine solche deutliche Aufwidrm- und Abkiihlphase. Hier sei
darauf hingewiesen, dass die Kurven in Abbildung 52b der Uber-
sichtlichkeit wegen um einen Offset von 50 m(Q) gegeneinander ver-
schoben sind. Mangels einer ausreichenden Temperaturabhédngigkeit
im P-Zustand liegen den folgenden Ergebnissen alleine die Messun-
gen im AP-Zustand zugrunde.

Wie auch die statischen Messungen konnen die Kurven in erster
Néherung durch eine exponentielle Funktion angepasst werden. Die
daraus abgeleiteten Widerstandswerte am Ende des Pulses sowie die
Zeitkonstanten fiir die Aufwarm- und Abkiihlphase sind in Abbil-
dung 53 aufgefiihrt. Fiir Pulsamplituden [Vi1| < 0.5V war keine ein-
deutige Temperaturabhdngigkeit mehr zu beobachten und eine An-
passung der Kurven nicht mehr moglich. Die Abbildung 53a zeigt
die maximale Anderung im Widerstand wihrend der Erwarmung
in Abhédngigkeit der Pulsamplitude (graue Punkte). Die Messwerte
zeigen eine quadratische Abhdngigkeit von Vi1 (blaue Linie), wie
es durch Erwarmung mittels eines ohmschen Bauelements zu erwar-
ten ist. Die grofite Widerstandséanderung von ARxp = 0.33 Q) ergibt
sich fiir [Vii| = 2V. Dem gegenitibergestellt sind die relativen Wi-
derstandsdanderungen im AP-Zustand in Abhdngigkeit der DC-Heiz-
spannung (schwarze Linie) aus Abbildung 50b. Sie zeigen eine we-
sentlich groflere Widerstandsanderung bis zu 3 Q aufgrund des lan-
geren Wiarmeeintrags. Die thermischen Zeitkonstanten in Abbildung
53b fiir den Aufwidrm- und Abkiihlungsprozess liegen unabhingig
von der Pulsamplitude bei t; ~ 200ns. Dieser schnelle Anstieg in
der Temperatur kann in den statischen Messungen mittels SMU nicht
aufgelost werden, verdeutlicht aber die unterschiedlichen Zeitskalen
der Temperaturverteilung.

Basierend auf den temperaturabhéngigen Messungen des TMR auf
einer Suss PM-5 Wafer-Probe-Station kann aus der zeitaufgelosten
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Abbildung 53: a) Die maximale Anderung des Widerstandes im antipar-
allelen Zustand ARRP'S™ zeigt eine quadratische Abhéngig-
keit von der Heizspannung Vi1 . Im Vergleich zur gepuls-
ten Heizmessung ist die Widerstandsanderung im DC-Fall
(schwarze Linie) wesentlich grofler. b) Die Zeitkonstanten fiir
den Aufwérm- bzw. Abkiihlvorgang.

Widerstandsdanderung im antiparallelen Zustand (siehe Abb. 52) der
Anstieg in der Temperatur wahrend eines Heizpulses abgeleitet wer-
den. In Abbildung 54 ist der Temperaturanstieg fiir einen Heizpuls
mit der Amplitude von Vi = 2V dargestellt. Es zeigt sich, dass
Pulse mit einer Pulsdauer von Tpy15e = 1ps und Amplituden bis zu
I[VHL| = 2V nur zu einem geringen Temperaturanstieg von AT < TK
fiihren.

A.1 BERECHNUNG DER TEMPERATURVERTEILUNG

Der abgeleitete Temperaturanstieg bei den gepulsten Heizmessungen
(vgl. Abb. 54) ldsst sich nur qualitativ beschreiben. Der Ansatz ist
es, den Wiarmetransport auf den eindimensionalen Fall zu reduzie-
ren (siehe Abbildung 55a). Das Segment der Heizleitung oberhalb
der Tunnelbarriere wird als punktférmige Warmequelle mit konstan-
ter Ergiebigkeit Qsource betrachtet. Durch ihre Dimension kann die
MT]J als punktférmiger Temperatursensor angenommen werden. Der
Warmetransport senkrecht zur Schichtstruktur ist dann hauptsich-
lich durch das Dielektrikum zwischen HL und TC bestimmt. Der Bei-
trag der Capping Layer ist zundchst zu vernachldssigen. Das Tempe-
raturfeld T(x,t) um die Punktquelle ist fiir den eindimensionalen Fall
gegeben durch

T(x,t) = Q;TE’;T;e erfc ( TTat) , (98)

mit dem komplementdren Fehlerintegral erfc(&) und der Tempera-
turleitfahigkeit a = A/pcp [109, 110]. Unter Verwendung der Mate-
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Abbildung 54: Der aus den zeitaufgelosten Widerstandsmessungen abgelei-

tete Temperaturanstieg in der MTJ bei einer Pulsamplitude
von [Vyr| =2V.
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Abbildung 55: a) Reduktion der Warmeverteilung auf den 1D-Fall. b) Tem-
peraturanstieg in der Tunnelbarriere (graue Linie) und die
Anpassung durch die Losung der eindimensionalen Warme-
leitungsgleichung (blaue Linie)

rialparameter fiir Ta;Os aus Tabelle 2 kann der Temperaturanstieg
sehr gut wiedergegeben werden (blaue Linie in Abb. 55b), wobei der
freie Parameter Qsource aus den Messungen nicht bestimmt werden
konnte und entsprechend angepasst wurde.
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