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0 Einleitung

Beispiele aus der Natur:
1. Magnetit (Fe;O,) — Kompassnadel (Magnetfelder bis 0.5 Tesla)

2. Permanentmagnete (Nd,Fe;,B, CoSm - theoretische Obergrenze liegt bei ~ 3
Tesla) — Elektromagnete

3. Erdmagnetfeld (50uT), Wetterleuchten
Erzeugung von Magnetfeldern:
1. Durch die Magnetisierungsdichte M eines Festkorpers

2. Durch stromdurchflossene Leiter: wichtige Grundgleichungen hierzu sind die
MaxwerL-Gleichungen, welche den Elektromagnetismus beschreiben:

Gausssches Gesetz V- E = eﬁ (p: Ladungsdichte)
0

Gausssches Gesetz  V-B=0 (magnetische Feld ist quellenfrei)
JB

Farapaysches Gesetz V X E = 3

-

Amperesches Gesetz V X B = o j_)+ o €0 5

Bror-Savartsches Gesetz:

Jodi dB

Ty

Il

| —_

—

QA
—~¢
X
=l

N

Magnetfeldspulen: H = I (Birrermagnete: bis zu 30 Tesla), limitiert durch



JouLeEsche Warme — Metall schmilzt
Losung:

Supraleitung: (Typ II: NbTi, NbsSn) limitiert durch (a) hohe magnet-
feldinduzierte Kréfte und (b) kritische Stromdichte des Supraleiters.
Falls die kritische Stromdichte erreicht wird, wird der Supraleiter lokal
normalleitend — Joulsche Warme — explosionsartige Ausdehnung
der Normalleitung — Quench (Zerstérung des Magneten, schlagarti-
ge Verdampfung des Heliums). Magnetfelder bis zu 40 Tesla moglich!
Hohere Feldstarken von bis zu 600 Tesla moglich durch explosionsar-
tige Feldkompression

BirTERmMaget:

_ Max. Leistung: 6 MW
B (20 kA, 300V)

Cooling

S0 Water

V=== [SSEEE=1 (12 bar, 300 m¥/h)

coaling water current

m} =y o stack sample of the 20 tesla outer coil
% o) copperplate (128 turns, 3-4 BITTER plates per turn)

insulator

stack sample of the 20 tesla inner coil

Abbildung 0.1: Schematischer Aufbau eines 20-Tesla-BirTErmagneten (Quelle: High Field
Magnet Lab., Radboud University Nijmegen (NL), http://www.ru.nl/hfml
/research/levitation/diamagnetic/bitter_solenoid/)



1 Grundlagen des Magnetismus

1.1 Makroskopische magnetische Grofsen

1.1.1 Magnetisierung und Feld

Eine magnetische Probe ,antwortet” dem dufleren Feld H indem sie ein makroskopi-
sches magnetisches Moment (; aufbaut. Man sprich dann vom ,magnetisieren” der
Probe.

A

externes

Feld H

Die Magnetisierungsdichte M besitzt die selbe Einheit wie das externe Feld H:
- - A
[M|=[H]== ,  SIEinheiten
m
Die Einheit des magnetischen Moments [ ist:

(T: Tesla)

[ = Am?= 1

Der Proportionalitdtsfaktor x, der die Magnetisierungsdichte M mit dem externen
Feld H verbindet, heifit magnetische Suszeptibilitat (Antwortfunktion):

M=xH



Im Allgemeinen ist mit y die Volumensuszeptibilitit yy gemeint. Die Massensus-
zeptibilitat lasst sich jedoch leicht mit der Dichte p berechnen: x, = %" Desweiteren
verwendet man auch die molare Suszeptibilitdt ym. bezogen auf das molare Gewicht.

Beispiele: ZnO und Pd

Magnetisicrung M{A/m)

£l
m
I

1400 mg
25

L
b

o T

L m =255 mg

[ =213 mm'

=
3

=20

TLl00 -R0 -60 40 2200 0

Magnetfeld p H (mT}

Magnetfeld p 7 {ml)

20 40 60 BOOO0 Q00 B0 600 40 200 0 20 400 60 RO IIH-J

| (W}

-50

[LL}

Magnetisicrung M ( A/m)

Eine Ubersicht iiber die Suszeptibilitit von verschiedenen Stoffen gibt die folgende

Abbildung:
'.-:I‘
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Molare Susseptibilitdt der Elnmnents bal Rasmismparaiur (oach SELwood (7); ». s Dozoxts [0])

Fe, Co und Ni (3d-Ubergangsmetalle), aber auch Gd, Tb, Ds (4f - Seltene Erden),
haben jedoch viel hohere magnetische Suszeptibilitdten und zeigen ein hysteretisches



Verhalten in den M — H - Kurven.

Exakterweise handelt es sich bei der Suszeptibilitdt um einen Tensor x;i(T, H), der von
der Temperatur und dem dufleren Feld abhdngt.

Situation bei ferromagnetischen Materialien weitaus komplizierter

M
¥ 1 7 Hystaresakurvan

M‘ Sattigungsmagneatisierung {alle Sping ausgerchier)
M
H

| = remanente Magnetisierung 1 Unterschied zu Para- und Diamagnetismus 1f

. = Koaerzitivield

Experimentelle Bestimmung von x: Die FARADAY-Waage

Schematischer Aufbau einer FArRapAY-Waage



Bei der FARADAY-Methode wird aus der Kraftwirkung auf eine magnetische Probe in
einem inhomogenen Magnetfeld die Suszeptibilitdt berechnet.

Hierzu wird die Probe an einer Waage hingend zwischen den Polschuhen eines
Magneten positioniert.

Die Polschuhe besitzen eine besondere Form, die einen konstanten Feldgradienten
% tiber das Volumen der Probe erzeugt.

Das inhomogene Feld mit a% = const. iibt auf die Probe eine Kraft F, = x V uo H, %

aus, welche man an der Waage durch eine Kompensation der Kraft durch AF = Am g
(Kréftegleichgewicht) bestimmen kann.

1.1.2 Magnetische Flufidichte

Man benétigt zwei verschiedene Vektorfelder zum Verstiandnis des Magnetismus

1. externes Feld H

2. Magnetisierungsdichte M (gegeben durch Spin- und Bahnmomente, sowie in-
duzierte Momente)

Diese Grofien wurden durch die magnetische Flufidichte (magnetische Induktion)

B= yo(ﬁ + 1\71) miteinander verbunden.

Einheiten: [B] =1 T (Tesla) = 1 ﬁ
B =

Im Vakuum gilt: M=0 ~ yoﬁ

In Materie gilt:
M=#0 , M= )(ﬁ

—>§:y0(ﬁ+xﬁ):yo(1+)()ﬁ
———
Hr

Vgl. cgs-System:

e~
Il
Ty

B = ﬁ+47t]\71, VakuumM = 0 —

ur : magnetische Permeabilitédt



1.1.3 Beispiel: Magnetische Feldlinien um einen Stabmagneten

Die magnetischen Flusslinien um einen Stabmagneten konnen visualisiert werden, in
dem man magnetisches Pulver auf diesen Dipol streut (Bitter-Methode).

1.1.4 H- und B-Feld

Die folgende Abbildung zeigt das H-Feld und das B-Feld in und aufierhalb eines Stab-
magneten. Dazu ist zu beachten, dass die Feldlinien aufSerhalb des Materials identisch

verlaufen (B = ygﬁ), innerhalb jedoch aufgrund der Magnetisierung des Materials,
M, genau entgegengesetzt zeigen. Der Magnetisierungsvektor M zeigt innerhalb ei-

nes magnetisierten Ferromagneten vom Siid- zum Nordpol. Das magnetische Feld H
zeigt vom Nord- zum Stidpol.

l\k | Q | H ll'\l @ﬂ/}

w
Ll
=

/
/

§
i } Inside the

hapLe b
M il




1.1.5 Einheiten

SI-System cgs-System
Magnetische Flufidichte B 1 % =1 Tesla 10* G(auB)
Vakuumpermeabilitat i 4r- 107 = 1 sonmed
Magnetfeld H 14 47-1072 Oe
Magnetisierung M 14 102 G
Magnetisches Moment i (10 %ug )14+ =1 Am? 10° & =10 emu

1.2 Magnetische Momente = Bausteine der
Magnetisierung

klassischer Elektromagnetismus = Kreisstrom

A
L
di=1-dA = —
ﬁ:fdﬁzlfdA r
— ur
1
7]
Y

Mit der Ladung des Kreisstromes, die ja von einem massebehafteten Teilchen ge-

tragen wird, ist ein Bahndrehimpuls verbunden, der parallel oder antiparallel zum
magnetischen Moment eingestellt sein kann.

Es gilt:

=L (1.1)

mit y < 0 (wegen negativer Ladung). Dabei ist  das gyromagnetische Verhiltnis.
Das magnetische Moment (I tritt immer gemeinsam mit einem Bahndrehimpuls L auf!

Bemerkung: Im Gegensatz dazu ist der elektrische Dipol ' = d- g statisch, ist also nicht
mit einem Drehimpuls verkniipft.



1.2.1 Das Bonrsche Magneton
Abschitzung des magnetischen Moments eines Elektrons, welches um einen Atom-
kern kreist (Wasserstoff).

Bemerkung: klassisch nicht moglich, da ein bewegtes Elektron elektromagnetische
Strahlung emittiert und somit in den Kern stiirzen wiirde — QM-Effekt

Ladung g=-¢ = I:_?e
Zeit fiir einen Umlauf 7 = %
u= 17'[1’2 = —gr'r'e: _UTM = _2fﬂe me0r = _z;e Lklass. ’
wobei me v 7 = Lyass. der klassische Bahndrehimpuls ist.
Aus der QM: Bahndrehimpuls ist gegeben in Einheiten von 7.
- n= (1.2)
H=om, "o '

entspricht dem magnetischen Moment eines Elektrons, welches mit dem ersten Bohr-
schen Radius 0,529 A um ein Proton kreist (Wasserstoffatom).

ps = 9,274 - 1072 % = 9,274 - 107* emu (electro-magnetic units)

_ __e
Y= 2MMe



1.2.2 EinsTEIN—-DE-HAAs-Effekt

Demonstration der Verkniipfung von Magnetisierung und Drehimpuls!

Wassenvaage

Fermmagneusch er
Kern
Stromdurchflossene
Spule
(Wechselspannung)
Stab -
Daose mit

abhebendem
\’ W Deckel (mit
T ) i N\ Kern verbunden)

Druc:kfuﬂzu.l’uhr

Abbildung 1.1: Schematischer Aufbau des EinsTEIN—-DE-HaAs-Versuches

Spule aus: M=0
Spule ein: M = M,.x, alle Momente richten sich aus — Drehmoment
— Magnet rotiert entgegengesetzt (Drehimpulserhaltung)

Magnetisierung erzeugt Rotation (Drehimpulserhaltung) — EinsTEIN—-DE-HaAs-Effekt,
1915

Rotation erzeugt Magnetisierung — BarNeTT-Effekt, 1914



1.2.3 Das magnetische Moment im dufleren Magnetfeld

S
Was passiert, wenn man ein magnetisches Moment {f im Vakuum in ein dufSeres B-Feld

steckt? . R
Epot = —fi- B — Minimum, wenn [ || B (stabiler Zustand)

Weiterhin ist mit dem magnetischen Moment ein Drehmoment T) = X B verbunden,
welches das magnetische Moment in die Richtung parallel zum externen Feld zwingt.
Dieser Kraft wirkt jedoch der Bahndrehimpuls entgegen.

Die zeitliche Anderung des Bahndrehimpulses ergibt ein Drehmoment T}:

L -
ar ~ 2
df _ dL _ o L oa o di | 7o
E_)/E—yTz—)/‘LlXB—VTl , El P
B
A

= Prézessionsbewegung um das externe Magnetfeld mit der Prazessionsfrequenz:
Wy = |y| B (LarRMOR-Frequenz)

— dynamische Prozesse im Magnetfeld.

Bemerkung: Beim elektrischen Dipol wirkt auch ein Drehmoment T = ;3 X Eel, wobei
hier y das Dipolmoment und E., das elektrische Feld ist. Die damit verkniipfte Energie

istE = —ﬁ . Eel, deren Minimum zu einer parallelen Stellung von Dipol und elektrischen
Feld fiihrt, ohne jedoch eine Prdzessionsbewegung durchzufiihren.

11



1.2.4 Das Bour-vaN-LEeuweN-Theorem

Doktorarbeit von Bonr (1911) und van LEeuweN (1919) unabhédngig voneinander.

Das BoHR-vAN-LEEUWEN-Theorem Bei endlichen Temperaturen und in allen end-
lichen elektrischen, magnetischen und thermischen Feldern ist die Nettomagnetisie-
rung eines Ensembles von Elektronen im thermischen Gleichgewicht identisch null.

Beweis: Ein klassisches System von N Elektronen besitzt 3 N Ortskoordinaten g; und
3 N Impulskoordinaten p;.
Am Ort § gilt:

ﬁZ: azz(ﬁhr---,%N)'qi

i=1

Die kanonischen Gleichungen lauten:

. OJH
"=,
JH

3N

mit H = ), ﬁ (vi + eA)* + eV, wobei A das Vektorpotential und V das elektrische
i=1

Potential ist.

Kombiniert man diese Gleichungen, erhilt man:

) . OH
L,

Fiir die Gesamtmagnetisierung gilt:

_ qull'“/dq3Ndp1/"'/dp3Nﬁz eXp—ﬁH

M,
qul,. . .,dqu dpl,. . .,dpg,N exp —ﬁH

wobei der Nenner die sogenannte kanonische Zustandssumme Z ist. Kombiniert man
wiederum die letzten beiden Gleichungen, erhdlt man schlussendlich:

[o0]

3N

1 . dH
MZ:zqul,...,dq3Ndp1/---/dp3N[Za;a_p]eXp_ﬁH:O

j= i
% =1

12



Bemerkung: Zum selben Ergebnis kommt man durch eine Energiebetrachtung: Die
Lorentz-Kraft Fy, steht senkrecht auf der Geschwindigkeit v der Elektronen, so dass
sich zwar deren Richtung, nicht aber ihr Betrag dndert. Insbesondere bleibt die ki-
netische Energie und damit die Gesamtenergie beim Anlegen eines Magnetfeldes
unverdndert, weshalb die Volumenmagnetisierung Null sein muss.

Eine weitere Erklarung kann tiber skipping orbits (Abbildung 1.2) erfolgen: Elektronen

Abbildung 1.2: Veranschaulichung der skipping orbits

in einem klassischen System mit angelegtem magnetischen Feld bewegen sich auf zy-
klischen Orbits in diesem Fall entgegen dem Uhrzeigersinn im Material. Dadurch tra-
gen sie zu einem Gesamtdrehimpuls bei, welcher auch entgegen dem Uhrzeigersinn
zeigt. Dieser Drehimpuls hebt sich exakt mit jenem auf, welcher von den Elektronen
an der Oberfldche im Uhrzeigersinn erzeugt wird.

Dies ist ein schoner klassischer Beweis mit klassischen Gleichungen. Allerdings kann
man mit der Annahme von stationdren Kreisstromen (Bour, QM) bereits den LAR-
MoRr-Diamagnetismus klassisch erkladren.

1.2.5 LarmOR-(LANGEVIN)-Diamagnetismus (lokalisierte
Elektronen, Rumpfelektronen)

Fiir ein Elektron, welches um einen Kern mit der Kernladungszahl Z kreist, gilt, dass
die Zentrifugalkraft gleich der CouLomskraft sein muss:

) 1 Zé

Damit erhilt man:

13



Legt man noch zusitzlich ein externes Magnetfeld an, gilt nun mit der Lorentzkraft:

1 Ze?
47‘(60 1’_2 —ewrB=0

mawjt —
mit der charakteristischen Frequenz:

w=wy+w, mit (w, < wy)
wobei w;, die LARMORfrequenz ist mit w;, = |y|B.

Man erhilt also einen feldinduzierten Drehimpuls (di = I,d, mit I,: Tragheitsmo-
ment), welcher ein zusitzliches Moment erzeugt:

7 - 2 > 2 .2 2 . . .
dL =1, w; = m. Ty WL, Toy =X +Y da Prédzession in der x-y-Ebene

dﬁZ:ydE:yriymeM B, y<0

S r2 ) 20,2y
. 2\ _ /.2 2 o\ 5 ) ) (7’2)
m1t<r>—<x>+<y>+<z>_3<x> -, - S
Xdia NV; H ,  Ny: Anzahldichte der Atome
N du, N Z
)

~Zgr2,mit Ionenradius r

Dabei ist die Summation tiber alle beitragenden Orbitale auszufiihren.

Xdia ist sehr grofs fiir Elektronen mit grofiem Bahnradius, z.B. Benzol/Graphen (Abbil-
dung 1.3).

Bemerkung: LeEnzsche Regel
Selbst Elektronen mit [ = 0 (geradlinige Bewegung) werden aufgrund F;, auf Kreis-
bahnen gezwungen — induziert [, welches der Ursache entgegengerichtet ist.
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= Hu
"b.l = Ly

Yom [mbmn]_l_',l

e

Zg T [mj}
Abbildung 1.3: links: Gemessene diamagnetische molare Suszeptibilitdt von verschiedenen
Ionen als Funktion von Zeg 1%, wobei Z.i die Anzahl an Elektronen in der

duflersten Schale angibt, und r der Ionenradius ist, rechts: (a) Naphtalene
besteht aus zwei zusammengesetzten Benzenringen, (b) Graphit.

1.2.6 Drehimpulse und Quantenzahlen
1.2.6.1 Der Bahndrehimpuls
Es gilt:

e
2 M,

e T

Da der Bahndrehimpuls r quantisiert ist, ist somit auch fI; quantisiert (kann aus der
Schrodingergleichung hergeleitet werden).

Die Losung des Eigenwertproblemes lautet:
‘P‘ — I+ 1) (1.4)

mit/=0,1,...,n —1 = diskrete Werte fiir |ﬁl| = /[(l + 1) ug (n: Hauptquantenzahl).

Beachte: nur eine Komponente des Drehimpulses (z.B. IZZI) ist bei gleichzeitiger Mes-
sung von ‘17‘ scharf messbar (Unschirferelation, [I?,1,] = 0). Dabei ist ZZ die Projektion

von [ auf die Quantisierungsachse (festgelegt durch das Magnetfeld).
Es gilt:

L

=m fi (15)
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mit m; = -1, -1 +1,...,I. = z-Komponente des magnetischen Bahnmomentes ist ein

L,
ganzzahliges Vielfaches von pg: |ﬁl,z| =Up 5 = Us mT’h = ugm.

Grafische Veranschaulichung:

Quantisicrungsachse z (gegeben durch magn. Feld)
t Beispiel: 1=2 = 'ﬁ’ =6h?
. und |,| = -2#,...,2F 5

m=1 Werte), Il = V6r > I
' Richtung des gesamten
Bahnmomentes ist nicht
fest, sondern prazediert
B um die Magnetfeldrich-
L my = =2 tung!

eeomy =2

0

>y =0

My = —1

Bemerkung: Ein grofies Magnetfeld fiihrt zur Umverteilung der Zustdnde (gegeben

mag

E .
durch Borrzmann-Faktor exp —1-=). = Paramagnetismus

Bemerkung: Nur mit dem Bahndrehimpuls lassen sich einige optische Spektren (an-
omaler ZeemaN-Effekt) nicht erkldren! = Zusitzlicher Drehimpuls ist erforderlich!

1.2.6.2 Der Spindrehimpuls

= STERN—GERLACH-Versuch (1922, Abbildung 1.4): Strahl von Silberatomen wird
durch einen magnetischen Feldgradienten geschossen (Lange: 30cm, Gradient: 1 T/cm).
Die damalige Annahme, dass der Gesamtdrehimpuls ! = 1ist (Silber hat47 Elektronen,
davon 46 auf einer geschlossenen Bahn (kein Drehimpuls) und ein Leuchtelektron mit
I = 1), hdtte zu drei Maxima gefiihrt.

Im Experiment wurde jedoch festgestellt, dass zwei Maxima auftraten. Dies liegt
daran, dass Silver einen Gesamtdrehimpuls von / = 0 hat und es somit aufgrund des
Bahndrehimpulses keine Aufspaltung gibt (Aufelektron in 5s Zustand). Somit muss
ein zusédtzlicher Drehimpuls existieren, der Spin:

7o 2
Hs =785
Die Eigenwerte des Spins: |€72| =s(s+ 1)1 |52 = £m, Fi mit m, = +£1.
Es gilt:
e
E= _‘UZBZ = _ﬁZZBZ
d JB,
F=2E=—u2"
= =57 =70,
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lKlassisch tatsachlich
erwartete beobachtete

. Silberatomstrahl
Verteilung Verteilung

Atom-
strahil-
ofen
inhomogenes
Magnetfeld

Abbildung 1.4: Oben:Versuchsaufbau des STERN-GERLACH-Experiments. Unten: Originaler-
gebnisse des Versuchs von STERN und GerracHh. Links: ohne Magnetfeld,
rechts: mit Magnetfeld

Dabei ist g nicht genau 2 (wie aus der Dirac-Gleichung (relativistische ScHRODIN-
GER-Gleichung) folgt) sondern ~ 2,002 319 (Wechselwirkungsteilchen der elektroma-
gnetischen Wechselwirkung sind die Photonen, welche einen Drehimpuls besitzen).
Das Spinmoment ist also bei gleichem Drehimpuls doppelt so grofs!

g=2(1+ %+O(a2))

Die Wahrscheinlichkeit, dass ein Photon absorbiert wird, ist dabei proportional zu «,
die, das zwei absorbiert werden, a?, usw.

Dabei ist @ die SommEeRFELDsche Feinstrukturkonstante (o = ﬁihe = ﬁ)' Der g-
Faktor lasst sich aus der Storungstheorie der Quantenelektrodynamik exakt berech-

nen.

Die Deutung der Richtungsquantelung aufgrund halbzahligen Elektronenspin erfolg-
te durch Goupsmit und UnLENBECK (1925), ohne jedoch auf STern und GERLACH

17



bezug zu nehmen.

1.2.6.3 Der Lanbp£-Faktor (Einzelelektron)

Bahn- und Spindrehimpuls eines einzelnen Elektrons addieren sich vektoriell zu
einem Gesamtdrehimpuls:

j=T+%.

Fiir den Betrag des Gesamtdrehimpulses gilt:

1= ViG+Dn

Dabei ist j die Gesamtdrehimpulsquantenzahl. Es gilt:

=

Jz

1

lizz

1
2/

3
2/
=m;h mit m; = my + m

d.h.jedes j spaltet im Magnetfeld in 2 j + 1 Komponenten mit m; = —j,—j+1,...,j auf.

Gesamtdrehimpuls jﬁ entspricht wieder einem magn. Moment [i;, aber infolge der
magnetomechanischen Anomalie tritt in der Verkniipfung wieder ein g-Faktor auf =
Lanpgscher Faktor:

_3j(+D+s(s+)-1(1+1)
&= 277+ D)

2| = & Vi G+ Dus

18



1.2.6.4 Ubersicht Drehimpulse

Die folgende Tabelle enthilt eine Ubersicht iiber alle behandelten Drehimpulse.

Bahn Spin Total
Quantenzahl 1=0,1,...,n—1 s=3 jmitj_)z I+§
Eigenwerte des _ B =
Toalscs = VIa+Dn EERATDL 1= ViG+Dn
Eigenwerte der z-Kom- [, = m; i mit S, = m, hi mit J. = m; i mit
ponente des Impulses  m; =-I,-1+1,...,] ms = %S m; = my + m

magn. Moment @l = VIU+ D us |l =8e s+ Dus ldl=g+j(+1)us

z-Komponente des

2 m — 2 m — 7 . —

magn. Momentes Hiz LB Hsz = 8ellls LB Hjz = &M b

g-Faktor g=1 ge~2 _ 3 (+D)+s (s+1)=1 (+1)
= . X -

2j(j+1)

1.2.6.5 Spin-Bahn-Wechselwirkung

Halbklassische Herleitung
(@) Im Ruhesystem des Atomkerns kreist das Elektron um den Kern

(b) Im Ruhesystem des Elektrons kreist der Kern um das Elektron

(a

R

Durch das umlaufende geladene Teilchen entsteht am Ort des Elektrons ein ma-
gnetisches Feld (Bior-Savartsches Gesetz, Transformation in das Ruhesystem des
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Elektrons — Proton lduft um mit (—7)):

_Zepo meTX(-1) _ Zeuof
r C Ammerd

B =
l 4 tme

Das Spinmoment wechselwirkt mit B! Dabei ist die Wechselwirkungsenergie:

-

SB,

Vis = — s B = Qs ane
Dabei wurde der THomas-Faktor 1 beriicksichtigt (aufgrund Riicktransformation)
Weithin gilt nach obigen Formeln: [-§= : (‘ ]TZ - MZ - |512).
Somit folgt fiir die Wechselwirkungsenergie:

Vi = %(j(j+1)—l(l+1)—s(s+1))

mit
_ Z 62 hZ Ho

a=
8 tm? 13

Bemerkung: & © 1 2¥. Die Spin-Bahn-Wechselwirkung verkniipft das Bahn- mit dem
Spinmoment iiber das elektrostatische CouLoms-Potential V. Der Gradient 9 ist grof

bei grofen Kernladungszahlen (cc Z*!).

Einfache energetische Betrachtung Es sind / und s in der Gréfienordnung von 7:

e 1 g

2
Vis _ 8mmird 21" € o
Ve _1_¢e& 242
C 4meg 1 Me ¥

Dabei ist 7 in der Grofienordnung des Bohr-Radius. Es gilt:

4 TTED h?
ag =
Me €2
Und somit folgt:
Vis  2h% e o et ) ( 1 )2
_— = = el a ~ —_—
Ve y lem2egdnt 82 ey hi2 137
e mlet

wobei a die Sommerfeldsche Feinstrukturkonstante ist.
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Die Spin-Bahn-Energieaufspaltung
Einelektronenzustand: s = +1. Somit gilt:

AE]‘ZIVJ‘ZZ 161 (] (]+1)—l (l+1)—§)
' T2 4
Fiir |[j = + §| gilt AE,y, =51, AE_;, = =5 (I+1). Somit folgt eine Energieaufspaltung

(bereits durch Spin-Bahn-WW): AE = —2(21 + 1). Fiir [ = 1 ergibt sich somit eine
Gesamtaufspaltung von 3 a.

B=0 B#0

]=3/2 : .
Pa=1) /_ .(L/‘:;; @ .]:3/2

Weitere Korrekturbeitrége:
1. relativistische Massenzunahme (relat. Energiesatz)
2. DarRwiIN-Term (Zitterbewegung des Elektrons)

3. Lams-Shift (Wechselwirkung der Elektronen mit ihrem eigenen Strahlungsfeld).
Die Lams-Verschiebung ist ein Effekt der Quantenelektrodynamik (Vakuum-
Fluktuation - 1947 von LamB und ReTHERFORD). Die relativistische ScHRO-
pINGERgleichung (Dirac-Gleichung) besagt, das Zustdnde mit gleicher Haupt-
quantenzahl n und gleicher Gesamtdrehimpulsquantenzahl j entartet sind. Der
LamBs-Shift erzeugt eine Authebung dieser Entartung.

Bohr Dirac Lamb-Shift Hyperfeinstruktur
(Q.E.)
1::1.::“_\_‘ Eﬁ el - F=1
xllk I N |
Y, 25, F=1
VB e == 0
25, 25 =0
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4. Wechselwirkung mit dem Kernmoment p; = ny = gl%l_) mit p; = Z—: up =

o Up. Dabei ist I der Kernspin. Dies fiihrt zur sogenannten Hyperfeinaufspal-
tung (M6ssBauEReffekt).

1.2.6.6 Mehrelektronenzustinde (L-S-Kopplung)

];)eﬁﬁnition
5, j - einzelne Elektronen
, §, f- Gesamtdrehimpulse

=

RusseL—SAUNDERs- oder L-S Kopplung

Die Wechselwirkung zwischen den Spinmomenten untereinander und den Bahnmo-
menten untereinander ist grofier als die Wechselwirkung zwischen den Spin- und den
Bahnmomenten!

=Y
Foi+d
Dabei gilt:
IL|

[|=JLIL+1)h mitL=0,1,..
R 1
S1= /S +1)n mit§=0,7,1,...

L(
IERVITEDY; mit]:O,%,l,...

Fiir die z-Komponenten des Drehimpulses gilt gleiches:

==

Ll=mh, m =-L—~L+1,...,L
S| = msh, ms=-S,-S+1,...,
Ll=mh, m=-],-]+1,...,]

Das magnetische Moment und der g;-Faktor berechnen sich analog;:

0l =8 VU +1) ps

_3JJ+1)+S(S+1)-L(L+1)
8= 27(+1)
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Besetzung von Elektronenzustinden - Grundzustinde

Pauriprinzip: Ein Zustand (n, [, m;, m;) kann von nur einem Elektron besetzt werden
(Antisymmetrieprinzip).

Hunpsche Regeln: empirisch gefunden aus spektroskopischen Daten.

1. Der Gesamtspin S = 1 Z ms,; ist maximal! Dies resultiert in einer Reduzierung
der Coulomb-Wechselwlirkung (Austauschloch). Grund: PauLirrinzip

2. Der Gesamtbahndrehimpuls L = 1 Z my; ist maximal. Dies resultiert in einer
Reduzierung der Coulomb-WechseIV\;irkung (untersch. Orbitale besetzt).

3. Der Gesamtdrehimpuls ist | = |[L — S|, falls die Schale weniger als bzw. genau
halb voll ist und sonst | = |[L + S| (Spin-Bahn-Wechselwirkung).

Dabei gelten die Hundschen Regeln in absteigender Reihenfolge (erst wird Regel 1
erfolgt, dann Regel 2, dann Regel 3).

Nomenklatur:

25+1 I
Dabei gilt folgende Tabelle:
L|o[1][2]3]4]|5]6
SIPID|F[G[H]II
Kastchenschema: 3d-Elektronen/4f-Elektronen
Beispiel: Fe*": [Ar] 3d°
M _% l
me S| Tt
m 211]0[-1|-2
§=2
L=2
J=L+S=4
5D4
3
g] - 2
= ;=3 V5up
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Weiteres Beispiel: Eu’®": [Xe] 4f” 6s> = [Xe] 4f°.

ms -

N 1= =
W—

nt;

Es gilt also:

— W
Tl
N W W

N
).”
o

Fiir die 4f - Seltene Erden:

Tab. 3.4: Termschemata des Grundzustands von Seltenerdelemen-
ten (4f-lonen). p = p'pg ist mit dem Experiment verglichen. Die
Experimente stammen von paramagnetischen Salzen bei Tempera-
turen oberhalb der Kristallfeldenergie.

lon Schale 5 L J Term  Prung Pesp
Cet 41 12 3 52 Fsx 254 251
Pr 4 [ 5 4 H, 358 356
Nd* 41 31 O 92 Yy 3,62 3.5
Pm* 41 2 6 4§ 2.68
Sm' | 4ff 5205 52 "Ly, 085 174
Eu’ 41 3 3 0 F, 0.0 34
Gd™ 41 700 72 'S, 704 708
™| 4 3 3 6 F, 972 977
e R T 5205 152 "M 1063 10,63
Ho'' | 4" 2 6 I * 1060 104
Ef | 4 32 06 152 Myse 959 05
Tm* | 4" | 5 tn  H, 7.57 7.61
Yb' | 4t 12 6 72 Fia 453 4.5
Lu* | 4™ 0 0 0 's, 0.0 0.0
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Fiir die 3d - Ubergangsmetalle:

Tab. 4.3: Magnetische Grundzustinde der 3d-Ubergangsmetalle. Die Werte
filr p sind angegeben in effektiven Magnetonenzahlen pro py gemdl den
Hundschen Regeln (py,. ). cin Vergleich mit experimentell an paramagneti-
schen Salzen ermitielien Daten (Ppep) bzw. berechnet unter der Annahme,
dass L =0, alsoJ = Sist(pg.q).

lon Schale | & L J | Term | Py Pep Pr-o
Tit', v ad' (12 2 32Dy | 155 LT 173
v 3d? I3 2 |°F, | 163 261 283
vE o, Mnt 3d |32 3 32| Fas | 077 385 387
cr', Mn? db |2 2 0 |D 0 482 490
Mn®", Fe* ' |52 0 52|%, | 502 582 502
Fe'' W |2 2 4Dy |60 536 490
Co™ 3d” (32 3 92| | 663 490 387
Ni* W L3 4Ry 559 302 283
Cu” ad” |12 2 52|°Ds: [ 355 183 LT3
n’ W' loo o0 o0 |'s, i) ) 0
] T T T T r T T T T r
t —— Hundsche Regeln
2k @ Experiment _
| = L =0 plus Hundsche Regeln
= i -
]
0 I 2 T4 5 :1 7 &9 10 11

Anzahl der 3d Elektronen

Bild 4.10: Effektives magnetisches Moment der 3d-Uber-
gangsmetalle gemidb den Hundschen Regeln, experimentel]
ermittelt und unter Annahme der Ausldschung der Bahn-
momenie,

Fiir 3d Elemente ist y; # ey, aber fiir L = 0 gute Ubereinstimmung = orbital
quenching!
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Bemerkung: Ausloschung des Bahndrehimpulses L aufgrund des elektrostatischen
Kristallfeldes. Der Einfluss benachbarter Ionen erzeugt ein inhomogenes Kristallfeld
= Aufhebung der L-S-Kopplung (2L+1 Unterniveaus spalten auf (Aufhebung der
Entartung)) = Bahnmoment reduziert!

1.2.7 Multiplett-Aufspaltung (Spin-Bahn-Wechselwirkung)

L o S o .99

*w /=92
Lo o Bn S o o /=71
e 900 /=512
-0 /=32
Bild 3.6: Dic mdglichen kombinationen von L -~ 3
und & = 3/2 {schwarz) fithren zu J = 3/2, 52, 72 oder
W2 ire).
Fiir das folgende Beispiel gilt:
L+S=3
QL+1)2S+1)=7-4=28= Z J(J+1)
L-S=3

Beispiel: Spinsinglett Essei: S=0(5; #S,), ] =L.

Bahn-L. Multiplett Entartung m; my

0 1S 1 0 0
1 p 3 0 0,+1
2 'D 5 0 0,+1,+2

26



Beispiel: Spintriplett Essei:s;=s, = #.5=1.

Bahn-L. Multiplett Entartung M, m;
0 3S 3 0,+1 0
1 3p 9 0,+#1 0,%1
2 D nicht moéglich, das; = s, und ; =1,

Beispiel (aus obiger Tabelle) fiir L = 1. Es gibt also 9 Moglichkeiten:
ms|{O01]-1]0{1/-1]0]1]-1

m |00 0|1 [1]1]-1]-1-1
m | 0|1|-1]1[2[0[-1]0]-=2

] kann also die Werte 2,1,0 annehmen — 3P,,3P;, 3P|

Entartung von P wird durch die Spin-Bahn-Kopplung aufgespalten (ohne externes
magnetisches Feld).

1 >
ELSZEQ(F—LZ—?‘Z)

Fiir die Energiedifferenz gilt dann entsprechend:

AES( ] =1) = 3al](+ )= (=) J1=a]

B=0 B+£0

27



1.2.7.1 j - j-Kopplung

‘é—‘: grof3, d.h. zundchst Kopplung der Bahn- und Spinmomente jedes einzelnen Elek-
trons:

-

li+

oy

Ji
7

Il
=

~.

1.2.7.2 PascuEN-Back-Effekt

Zi —- —- —- Fa

' Weak external J=L+S

1 B magnetic field ‘ Strang external
JI=Aj(+D) # B

magnetic fiekd

Zi

! Orbital and spin
angular momenta
independently
pracess about
magnetic fiekd
direction. J gquantum
number no longer

a constant of the
maticn.
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1.2.7.3 Wasserstoffatom

— 5
—_ 4
2
+1
—_—f 0 - 5
-1 T kY
-2 —_— i
+1 412
+1
N S 0 432 2
z 1 _— ¥ i v
-33 -1 +172
N - 12 +1 =172
— -2 0 -
_ -1 -2
_ 0+
_—
+12
_— 1
_ -1/
0 -y
Bohr Normaler Feinstruktur Anomaler Paschen-
Zeeman-Effekt Zeeman-Effekt Back-Effekt
Lisungen der fi Spin-B ahn-Kopphing Magnetfeld mit Magnetfeld mit
Schradinger- und relativistische Berticksichtigung Berticksichtigung
Gleichung chne Spin. des Korrektur, des Spins. des Spins.

B < lIs-Kopphmng B > 1s-Kopphmg

1.2.8 Kristallfeldwechselwirkungen

Bisher: Freie Ionen (magnetische Momente), die weder untereinander noch mit der
Kristallumgebung wechselwirken

Jetzt: Einfluss der lokalen Umgebung (Kristallstruktur) auf die Energieniveaus eines
Atoms/Ions

= Betrachte zunichst die Form der verschiedenen Atomorbitale

= von besonderer Bedeutung ist dabei die Winkelabhdngigkeit der Elektronendichte
(Aufenthaltswahrscheinlichkeit) (nur das s-Orbital ist sphéarisch, p- und d- Orbitale
zeigen eine ausgepragte Winkelabhédngigkeit!)

Die d-Orbitale werden gemif3 ihrer raumlichen Orientierung in zwei Klassen einge-
teilt (Abbildung 1.5):

1. ty¢-Orbitale: Orientierung zwischen den x-, y-, und z-Achsen: d,, d.,, und d,..
2. eg-Orbitale: Orientierung entlang der x-, y-, und z-Achse: d.> und d,2_,..

= dienicht-sphérische Symmetrie der p- und d-Orbitale ist von Bedeutung, besonders
wenn die lokale Umgebung ebenfalls nicht sphérisch ist. In Abbildung 1.6 ist in (a)
das Ion in oktaedrischer Umgebung und in (b) in tetraedrischer Umgebung.

Wird ein 3d-Ion z.B. oktaedrisch von Sauerstoffionen koordiniert, so generieren die
Elektronen in den Sauerstofforbitalen das sogenannte Kristallfeld
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Abbildung 1.5: Einteilung der Orbitale in e, und tog

(a} (b)

Abbildung 1.6: Zentralion in (a) oktaedrischer und (b) tetraedrischer Koordination
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Oktaedrische Koordination mit Sauerstoffionen (Abbildung 1.7)

1. Die e,-Orbitale haben starken Uberlapp mit den p-Orbitalen des Sauerstoffs,
d.h. Anhebung der Energie wegen der CouLoms-Wechselwirkung

2. Die t,-Orbitale weisen geringeren Uberlapp mit den p-Orbitalen des Sauerstoffs
auf, d.h. Absenkung der CouLoms-Energie.

3. die fiinf 3d-Niveaus spalten auf in drei t;;-Niveaus bei geringerer und zwei
e,-Niveaus bei hoherer Energie

T
= t
35S F T
2475
= i A — : a
r 2_;. ; fria 3/
' =t l %
g tatuedral etrahedral

&) z
“%u
S

Abbildung 1.7: Aufspaltung der 3 d-Niveaus bei oktaedrischer Koordination von Sauerstoff

Tetraedrische Koordination mit Sauerstoffionen

1. Verwende gleiche Symmetrieargumente

2. Die e, Orbitale weisen geringeren und die t,, Orbitale starken Uberlapp mit den
p-Orbitalen des Sauerstoffs auf.

3. 3 ty-Niveaus bei hoherer und 2 e,~-Niveaus bei niedriger Energie

31



1.2.8.1 Beispiel 1: CrO,: Cr**-Ion oktaedrisch von O?~ umgeben

Siehe spinaufgespaltene Zustandsdichte von CrO,, Abbildung 1.8 (im CrO, sind die
Cr**-Tonen oktaedrisch von O?” Tonen umgeben).

M O = & & &

-

=]

-

[4]

Density of states, 1/ eV

;O-ép

Egap=2.8 €V

g il

-— — L
E E -
L 1 I
z L Lifl]

4 & -4 -2 0 2 4 6 B
A T .1

Abbildung 1.8: oben: Struktur von CrO,, unten: Spinaufgespaltene Zustandsdichte von CrO,

CrO, ist ein Halbmetall und besitzt eine Spinpolarisation von 90 — 98 % (T = 395K).
Dabei ist die Spinpolarisation wie folgt definiert:

P_NT_Nl
_NT+Nl
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Ferromagneten Halbmetalle

E E
A A
|IIII
P £ 100% -
\ o d D
|II L. /.,-'-—d —_— E
\ \ S F
\ i E
[ d 5 5
5 | s
-} - -}
NT(E) NHE) N1(E) NY(E)

Abbildung 1.9: Zustandsdichte bei Ferromagneten (links) und Halbmetallen (rechts)
Dabei liegt Er in der Bandliicke (Abbildung 1.9).

1.2.8.2 Beispiel 2: Low-Spin- und High-Spin-Zustand (von Fe**)

bisher: Hundsche Regeln beschreiben Grundzustandskonfiguration, d.h. Besetzung
der Schalen mit Elektronen

= magnetischer Grundzustand fiir 3d-Ionen
= Beispiel: Fe**:3d%S=2,L=2,] =4
= Hierbei wurde jeglicher duflerer Einfluss, wie z.B. Kristallfeld, vernachlassigt

Bei Anwesenheit eines Kristallfeldes muss die Grofle der Paarungsenergie (Cou-
LoMB-Energie bei Doppelbesetzung eines Zustandes mit zwei Elektronen (T])) mit
der Kristallfeldenergie verglichen werden:

(a) Kristallfeldenergie klein gegeniiber Paarungsenergie: zunichst Einfachbesetzung
aller Orbitale (Abbildung 1.10 (a), high-spin)!

,weak-field case”: High-Spin-Zustand: S = 2

(b) Kristallfeldenergie grofs gegeniiber Paarungsenergie: zundchst Doppelbesetzung
der energisch tiefer liegenden Orbitale (Abbildung 1.10 (b), low-spin)!

~strong-field case”: Low-Spin-Zustand: S = 0 (t, vollstiandig gefiillt)
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(a) S =2 (b) S=10

oAl LAl
R an

Abbildung 1.10: High-Spin- und Low-Spin-Zustand

1.2.9 Jaun-TeLLER-Effekt

Bisher: Lokale Symmetrie (Kristallfeld) beeinflusst die elektronische Struktur und
damit auch die magnetischen Eigenschaften.

Jetzt: Umkehrschluss, d.h. magnetische Eigenschaften haben einen Einfluss auf die
Symmetrie der lokalen Umgebung.

Beispiel: Jaun-TELLER-Effekt fiir Mn>*-Tonen (3 d*)

=

=

Mn*" oktaedrisch koordiniert

Oktaeder aufgrund der Wechselwirkung zwischen den Liganden und den d-
Elektronen des Mn**-Ions verzerrt

Die dazu notwendige elastische Energie wird durch einen Gewinn an elektroni-
scher Energie kompensiert

In z-Richtung wird durch die Verzerrung des Oktaeders die CouLoms-Abstoffung
des d2-Orbitals bzw. die energetische Lage dieses Zustandes reduziert

Gleichzeitig wird das d,»_,» Niveau energetisch angehoben, da der Abstand zwi-
schen dem Mn>*-Ion und den Liganden in der x — y—Ebene reduziert wird.

Diese Reduktion des Abstandes entlang der x- und y-Achsen beeinflusst die ener-
getische Lage des d,,- und d,.-Niveaus weniger

Das d,,-Niveau wird durch die Stauchung in der x — y—Ebene angehoben
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Bemerkung: Ein oktaedrisch umgebenes Mn*-Ion wiirde diesen Effekt nicht zeigen,
da kein Nettogewinn an elektronischer Energie vorliegt!

Energiebilanz des Jann—-TeLLER-Effekts: Verzerrung kostet elastische Energie
= (Q beschreibt die Verzerrung entlang einer Koordinatenachse (normal mode)

= Elastische Energie (siche Hookesches Gesetz): E(Q) = 3 M w? Q*

L
g, —F—— -

o

1.3 Ensembles nicht koppelnder magnetischer Momente

1.3.1 Paramagnetismus

Magnetisches Moment eines freien Atoms/Ions/Gitterbausteines gegeben durch:

Hjz = =& My UB

Statistische Mechanik: Zustand | habe Energie E;, dann ist die Wahrscheinlichkeit,
dass der Zustand | besetzt wird:

E;
pj < exp _kB_T
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Dies ist der BortzmanN-Faktor. Mit der Normierung ), p; = 1 gilt dann:
J

Ej

exp T
PI=c &
;exp—kB—T

Die Energie des magnetischen Dipols (mit Bin z-Richtung):

Ej = —{ij.B. = mgusB.
mitm;=+JJ-1,...,—].

Magnetisierung;: M= (0,0, M,)

M, = N{uj.) =N Z =Py
]

Hiz = —Mj & U
] exp _mgupB:
kg T
M, =N ) mjgus "
my
=N g ] usBj(x)

Dabei ist Bj(x) die sogenannte BriLLouin-Funktion:

Bj(x) = 2]2—; L coth(%) - Zl] coth(zl])

mit

x:quBB

B
oc —
kg T T

36



‘F/d = 13K

] & 200K
= 300K
1.00 o 421K

— Brillouin-Funktionen

magnetischas Moment |Bohrsche Magnatananydlan)

0 1 2 3
By/ (MK} —=

Sonderfille:

1. | — oco: Die BrIiLLOUIN-
Funktion entspricht der
Langevin-Funktion
(klassischer Fall)

Boo(x) = L(x) = cothx—1

2. J=1 By(x) = tanhx
(2-Niveau-System)

I3 (w)

Grenzfille:
1. grofie Anregung: x> 1= ¢gJugB> kg T
= cothx — 1
B ~ 27+ 1 1

2] 2]
— M(B)-Kurve sittigt. Es gilt: Ms = N g | s

Sei B = 1 Tesla, dann wird die Séttigung bei 1.3 Kelvin erreicht (Ordnung setzt
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ein). Anwendung: adiabatische Entmagnetisierung

_ ]+1

2. kleine Anregung: x < 1 = cothx ~ 1 +1 = B; = 37

dann fiir das mittlere magnetische Moment pro Ion:

x. In diesem Limit folgt

2,2

_ Pl
<w9—gnm&—3@TB

mit der effektiven Anzahl Bohrscher Magnetonen p = g+/J(J+1). Aus M, =
N{u;.) folgt die Suszeptibilitit

M _wM _Npfuguw C

" H B 3kgT T

mit der Curie-Konstanten C. Das ist das sogenannte Curie-Gesetz.

1.3.1.1 Spezialfall: Das 2-Niveau-System

Fiir ein einzelnes Elektron (Spin + 2) ohne Bahndrehimpuls (I = 0) gilt:

fiir den Fall von N Ionen mit jeweils einem Elektron mit nur zwei Zustédnden (j = 3,
1 .
m; = +5) gilt:

N[JBg— tanh =

1 exp 3 —exp—3
3 2

M. = N‘uBg2 exp 5 +exp—

Dabei ist x = gup'z. Mit g = 2 (Spin!):

us B
M, = N ug tanh ——
ks T

Fir x < 1 gilt: tanhx ~ x:

_ Nyguo
kT

_C
T

(=p2=3)
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1.00
0.75
0.50
0.25

unteres Niveau

oberes Niveau

Relative Besetzung

ﬂ 1 1 T
0 0.5 1.0 1.5 2.0
uB/kgT
Abb. 5.8: Relative Besetzungszahlen eines 2-Nivean-Spinsystems im thermischen Gleichge-
wicht bei Temperatur T und Magnetfeld 2. Dos magnetische Moment ist proportional s
Differenz beider Kurven [aos Kittel, Finfihrung in die Festbarperphysik (1999); Abb.14.3].

[}

Vergleich: Die paramagnetische Suszeptibilititist beim 2-Niveau-System bei Raum-
temperatur typischerweise um einen Faktor 500 grofer als die zuvor abgeleitete Lar-
morsche diamagnetische Suszeptibilitat.

Sind also Atomriimpfe mit teilweise gefiillten Schalen und mit von null verschiede-
nem | vorhanden, dominiert der paramagnetische Beitrag den diamagnetischen der
tibrigen gefiillten Schalen.

Weitere Bemerkungen:

1. Curie-Gesetz: y o« % eignet sich zur Thermometrie (Voraussetzung u B < kg T)!
— interessant bei tiefen Temperaturen im Zusammenhang mit magnetischen
Kernmomenten. Bei geniigend tiefen Temperaturen sind die elektronischen Mo-
mente ausgerichtet, die Kernmomente aber noch nicht, d.h. nur diese machen
einen Beitrag zur T-Abhédngigkeit.

2. Kernparamagnetismus: Migem ~ 107 1o = Xkem ~ 1076 e
3. Weitere Arten des Paramagnetismus:

a) VaN VLeckscher Paramagnetismus: Beriicksichtigt Wechselwirkungen mit
hoéheren Energieniveaus in quantenmechanischer Storungstheorie 2. Ord-
nung

b) Pauri-Paramagnetismus der Leitungselektronen (s.u.)

Diese Anteile sind T-unabhingig.

39



1.3.1.2 Anwendung von Paramagneten: Kiihlung durch adiabatische
Entmagnetisierung (Elektronensystem)
Einige Kiihlverfahren:
1. bis 77 K: fliissiges N,
2. bis 4,2 K: fliissiges *He
3. ~ 1K: Abpumpen von fliissigem *He
4. ~ 0,2K: Abpumpen von fliissigem *He
5. = einige mK:
a) *He-*He-Entmischung (Verdampfen von 3He in *He)
b) adiabatische Entmagnetisierung (Elektronensystem)
6. ~ einige pK:
a) Adiabatische Kernentmagnetisierung (z.B. Kupfer)

b) optische Verfahren (Laserkiihlung)

Spinentropie eines Systems aus N Ionen

Jedes Ion habe einen Spin (ergibt 2 | + 1 mogliche Zustdnde): sei T hinreichend grof3,
d.h. kg T > Ein (Eint ist die Wechselwirkungsenergie, die zu Spinausrichtung fiihrt)
— Spinsystem vollig ungeordnet

Definition der Entropie S: fiir ein System mit W moglichen Zustianden gilt
S=kglnW

bei hoher Temperatur: alle 2] + 1 Zustdnde eines jeden Ions sind etwa gleich stark
besetzt. Fiir nur einen Zustand (W = 1) gilt entsprechend S = 0 (volle Ausrichtung).

— W ist die Anzahl der Moglichkeiten, N Spins auf 2 | + 1 Zustdnde zu verteilen =
W=@2J+1)N
dann ist die Spinentropie:

S=kgIn2]J+ 1N =Nkg In(2] +1)

Anlegen eines Magnetfeldes B: die 2 ] + 1 Zustande werden energetisch getrennt:
1. tiefer liegende Niveaus werden stdrker besetzt (Ausrichten der Spins)
2. Entropie sinkt (thermische Ankopplung an das Warmebad (z.B. Helium-Gas))

Die Besetzungswahrscheinlichkeit der Zustdande m = —J,...,] ist proportional zu

exp —ki"if mit der Energie E; = —m; g ug B im Magnetfeld B (= o = a(%)).
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Adiabatische Entmagnetisierung

A
< Rln(2.41)
= o
o . B
Y " B=0 B
W '
-] f
2 s
E ’
= !
= )
i
0 - %
Temperatiir T i n

1. Vorkiihlung bis T; = 1K im Feld B = 0 — Punkt A
2. Feld einschalten (B = 1 — 5 Tesla) bei T = const. — o sinkt — Punkt B

3. Probe thermisch isolieren, da die Entropie sich nicht dndert, wenn keine War-
meenergie mit der Umgebung ausgetauscht werden kann.

4. Feld abschalten. Die Entropie des Spinsystems steigt, aber die Entropie des
Gitters nimmt ab (Gesamtentropie bleibt gleich): o = const. — Ts sinkt — Uber-
tragung Ts auf Tgiwer — Punkt C.

Temperaturverlauf der Entropie
¢ Vorkiihlung auf ca. 1K — Spinentropie iiberwiegt gegeniiber Gitterentropie

e weiteres Abkiihlen: Entropie bleibt ungefdhr konstant, solange kein magneti-
scher Ordnungsprozess einsetzt

o unterschreitet kg T die Wechselwirkungsenergie Ejn:
— Einsetzen magnetischer Ordnung

— starker Abfall der Entropie (limitiert die tiefste Temperatur, die durch adia-
batische Entmagnetisierung erreicht werden kann)

— Ldsung: Durch Reduktion der Wechselwirkung (Verdiinnung des parama-
gnetischen Anteils) kann diese Grenztemperatur weiter nach unten schie-
ben

e im magnetischen Feld fillt die Entropie wegen der induzierten magnetischen
Ordnung bereits bei hoheren Temperaturen auf sehr kleine Werte
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Bemerkung: Kernentmagnetisierung: Kernmomente und ihre Wechselwirkungen
sind wesentlich schwicher als die elektronischen Momente

= noch tiefere Temperaturen erreichbar
Erreichte Werte: bis ~ 300 pK im Spinsystem von Rhodium

Ein dhnliches Prinzip - die adiabatische Abkiihlung am Curie-Punkt - wird auch
fiir Kéltemaschinen knapp unterhalb der Raumtemperatur (z.B. Gd, Tc = 16°C)
untersucht.

1.3.2 PauLi-Paramagnetismus der Leitungselektronen

Bisher hatten wir nur den magnetischen Beitrag lokalisierter Momente berticksichtigt
(Isolatoren, Gase).

Nun: Betrachte freies Elektronengas: Abschidtzung der Suszeptibilitit mit dem Cu-
rie-Gesetz (x = N pio 43 ==).

B kyT
Mit:
e N~102cm™
e up=93-107#]/T
e kg =1,38-1072]J/K
Somit ist xy = 3 - 10~* bei Raumtemperatur.
experimentelle Beobachtung:
1. x bei Raumtemperatur nur ca. 107°
2. M bzw. x ist unabhédngig von T.
W. Paut1 (1927) — Fermi-Dirac-Statistik berticksichtigen

Entscheidend bei der Bestimmung der relativen Besetzung (Elektronenspin parallel
oder antiparallel zum magnetischen Feld) des 2-Niveau-Systems ist, dass nur Elektro-
nen aus dem Energiebereich kg T um die FErRmI-Energie Eg ihre Spinrichtung infolge
thermischer Anregungen dndern (bei allen anderen Zustdnden unterhalb Ef sind je-
weils beide Spinrichtungen besetzt) konnen = Verringerung der Suszeptibilitdt um
Faktor kE—FT = 7. mit

EF = kB TF

Mit Tr ~ 10* K ist damit die Suszeptibilitit bei Raumtemperatur auf ca. 3 % reduziert.
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Die T-Abhéngigkeit in M, bzw. x féllt weg wegen:

ks T Npgpo  Npg o
T Er kT ~  Eg

NTE] NI{E) NTE) o~ NI{E)
o= hhhla
Span  Moments Spin Moments Spin Moments Spin Moments
Parallel Ta H Antiparallel TeH Parallel To H Antiparallel To H

{a) ()

1.3.2.1 Quantitative Betrachtung

Berechnung der paramagnetischen Suszeptibilitdt eines freien Elektronengases fiir
kg T < Ep. Sei dazu E die Energie bei B = 0 (Entartung der Zustdnde mit Spin-up und
Spin-down).

Die Fermi-Verteilungsfunktion f(E) und die Zustandsdichte D(E) des freien Gases
sind (s. Abbildung 1.11):

f(E):E%EF

exp ¢ +1

V (2m.\? 1
DB = 55 () -

N = | f(E)D(E)dE
/

Bei B # 0 wird die Entartung der Elektronen mit entgegengesetztem Spin aufgehoben,
d.h.

1. Energieabsenkung fiir Spin-up (parallel B-Feld): E = E" = E — ug B
2. Energieerhdhung fiir Spin-down (antiparallel B-Feld): E = E' = E + ug B
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Abbildung 1.11: Oben: Fermi-Verteilungsfunktion fiir verschiedene Temperaturen. Unten:
Zustandsdichte.
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= Anzahldichte N; und Nj:

parallel zu B: N; = % ff(E) D(E + ug B)dE

1 1
~ 5 ff(E) D(E)dE + EyBBD(EF)
antiparallel zu B: N| = % ff(E) D(E — ug B)dE

<5 [ AOD®E - B DED

Mit D(Er) = 507 gilt dann fiir die Magnetisierung fiir ks T < Eg:

3N p

B
2kg Tr

MPAULI = HB (NT _Nl) ~ H%BD(EF) =

Mit x = po¥ folgt dann die paramagnetische Paulische Spinsuszpetibilitit der Lei-
tungselektronen zu:

3N pig o

XPauL1 = m

Die Spinsuszeptibilitdt ist somit unabhidngig von T, die Verschmierung der Zustande
an der FErm1-Kante ist jedoch vernachldssigt (schwache Temperaturabhédngigkeit)!

Nach Lanpavu ist ebenfalls zu berticksichtigen: Kopplung der Bahnbewegung der
Elektronen an das B-Feld — diamagnetisches Moment der Leitungselektronen:

1
Mdia = _gMpara

= gesamte Spinsuszeptibilitdt der Leitungselektronen:
N g
ks Tr

_ Npgo
ks Te

M B
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2 Gekoppelte magnetische Momente

Eine Kopplung zwischen einzelnen magnetischen Momenten ermoglicht einen ma-
gnetisch geordneten Zustand

e Ferromagnet

e Antiferromagnet

e Ferrimagnet
charakteristische Eigenschaften:

e spontane Orientierung der Momente

o X = wo’ divergiert fiir B — 0 (M # 0)

e Zusammenhang B= §0 + y0A7I nicht mehr linear, da M= ]\7I(§0)
Magnetisierung hingt von der magnetischen Vorgeschichte ab.

Entmagnetisierter Zustand durch z.B. heizen mit T > T¢.

2.1 Dipol-Dipol-Wechselwirkung

Magnetostatische Wechselwirkungsenergie

Ep = (ﬁlflz 5 (fh 712)5(.172 712))
12 r

ro =03 nm} Ho ‘UZB

Ep =
u=1us 2

vgl. kg T(T = 300K) : 26 meV

vgl. Ordnungstemperatur in Fe betragt 1043 K

=1,26-10"%eV

— Die magnetostatische Wechselwirkung kann magnetisch geordnete Zustidnde bei
RT nicht erkldren. Ein anderer Kopplungsmechanismus - die Austauschwechselwir-
kung - ist dafiir verantwortlich.

IO bis hierher
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2.2 Direkte Austauschwechselwirkung

Austauschloch

Bild 6.1: Aus-
tauschloch

Ein Elektron ,verdringt” aufgrund des PauLri-Verbotes ein zweites Elektron
mit gleicher Spinrichtung innerhalb eines gewissen rdumlichen Bereichs des
Durchmessers A.

Dieser Bereich heifst Austauschloch.

(1) bei paralleler Ausrichtung (|]) verringert sich die potentielle Energie (CouLoms-
Abstofsung)

(2) bei paralleler Ausrichtung (]|) vergrofert sich die kinetische Energie bei gleicher
Teilchenzahl (FErm1-Statistik)

2.2.1 Antisymmetrieprinzip
Da die Elektronen Fermi-Teilchen sind, gehorcht deren Vielteilchenwellenfunktion
dem Antisymmetrieprinzip (Vertauschen der Teilchen 1 und 2):
Die Wellenfunktion ist ein Produkt aus Orts- und Spinwellenfunktion

e symmetrische Ortswellenfunktion — antisymmetrische Spinwellenfunktion

e antisymmetrische Ortswellenfunktion — symmetrische Spinwellenfunktion
zwei identische Teilchen:

Vi(1,2) =¥(1,2)+¥(2,1) symmetrisch
V.(1,2) =W(1,2) -W(2,1) antisymmetrisch
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Sei P der Vertauschungsoperator, dann gilt:
P(]‘Ijs(l, 2)) = WS(ll 2)
und

P(Wa(1,2)) = =W4(1,2)

2.2.2 PauLi-Matrizen und Spinoren

Beschreibung des Elektronenspins erfolgt auf der Basis der 3 PauLi-Matrizen:

(o1
9x=11 0
~ (o -
Gy_l 0
(1 0
9=l -1

Definition des Spinmomentoperators (in Einheiten von )
= 1~ = 101 =+ 1(0 - = 110
s=37 5=3(1 o) 5=2(0 5) 5=2( )

Nur ’S\Z-Operator ist diagonal (Darstellung ist einfach wenn Spin entlang der z-Achse
orientiert ist).

Eigenwerte von S, sind M = +1

Eigenzustande (Spinoren) |T,) = ((1)) [1.) = ((1’)

= Spin ist parallel oder antiparallel zur z-Achse orientiert
allgemeiner Zustand V) = (;), = a [T.) + b |].)
§*=81+5,+5;

Eigenwerte von 752,?93,752 : (i%)z =1

Fiir jeden Spinzustand [¥) gilt:

=~ - o> = 3
Sy =(S+S+ ) W) = 7

Verallgemeinerung fiir Spinquantenzahl > 1. Eigenwert zu P=5 (S+1).

[TS\Z:G\Z] = 0 und [@,gy] = ifS\Z, es ist also von S nicht mehr als eine Komponente
gleichzeitig messbar.
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2.2.3 Kopplung von zwei Spins (Singulett-, Triplett-Zustinde)

Hamiltonoperator H=A5"S":

I
E) =(F) +(@) +259

Spinquantenzahl von zwei gekoppelten Spin—%—Teilchen: 5§5=0, S=1
A 0 fU.I' 5=0

— 2
Eigenwert von (St"t) 2g (S+1) > firS =1
ir S =

Eigenwert von (/S\")2 , (’S\b)z 2 %

—% firS=0

Iso folgt §7 P =

1
4

Aus der zuvor definierten HamirTonian ergeben sich folgende Energieeigenwerte

1A furS=1

_ —2A firS=0
1

Die Zustinde sind (2 S + 1)-fach entartet:

5=0
S5=1

Singulett-Zustand Mg =0
Triplett-Zustand Ms = -1,0,1

> 1>

Neben den Eigenwerten von 5" und S’ sind die Eigenzustande wichtig

mogliche Basis [TT),[T1), LT), L),
aber [T]),[lT) sind weder symmetrisch noch antisymmetrisch, daher wird m
verwendet!
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S ms  Spin-Eigenzustand ys 1 S*sP

Lo |171) %
: .|, 11)4]11) LA
) V2 4 E

| 1) L
2 3
E 0 0 |”)__”) 3 *E %
=0 2 4 B E
7 g

Bemerkung: Betrachten zwei Elektronen mit identischen Orts- und Spinfunktionen
(z.B. beide spin up)

— Ortsfunktion ¥(7}, 7>) muss antisymmetrisch sein, da die Spinfunktion symmetrisch
ist

D) D) = D) D) _

N 0

(i, 7o) =

— PauLi-Prinzip bestétigt

2.2.4 Austauschwechselwirkung

Wir bleiben beim Modellsystem, d.h. zwei Elektronen am Ort 7; und 7. Sei dazu ¥
die Ortswellenfunktion und x die Spinwellenfunktion.

Gesamtwellenfunktion:

Singulett-Zustand, S = 0 Ws = — [W(71) Wy(72) + Wa(72) Wo(71)] Xs
Triplett-Zustand, S = 1 Wr = - [W,(7) V(%) — Wa(2)Ws(7)] XT
Energie der moglichen Zusténde:

Singulett Es = [ W H Wsdr; dr,
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Trlplett Er = IW;EIIITdr] dr,

Energiedifferenz zwischen Triplett- und Singulettzustand

mm=&—a=2f%@m%@ﬁ%@wwmmmz

Energiedifferenz kann mit Hilfe von ’5\1’5\2 parametrisiert werden

W~ 1w

S3 AT Singulett
e Triplett

TN

Der Hamicton-Operator H = ; (Es+3Er)—  (Es—Er)$1 S,
~—_—
héngt von Spinorientierung ab

—_—— 3 —
5152:_4_1

= 1
51 Sz = Z = H = ET
Aus dem Vergleich der Energiedifferenz zwischen Triplett- und Singulett-Zustand

ergibt sich das Austauschintegral J:

_Es—Eq

==

=f%@%@ﬁ%@%@de

Daraus folgt der spinabhingige Term H%" = —2 5, S,

J > 0,Es > Er = S = 1, Triplett-Zustand ist energetisch giinstiger
(Ferromagnetismus)
J] <0,Er > Es = S = 0, (Antiferromagnetismus)

PauLriprinzip + CouLoms-Wechselwirkung = Austauschwechselwirkung

Der bindende Zustand (S = 0) hat endliche Aufenthaltswahrscheinlichkeit der Elek-
tronen zwischen den Atomriimpfen = Reduzierung der Couromsenergie (S = 0:
antisymmetrische Spinwellenfunktion und symmetrische Ortswellenfunktion)

Beispiel: H,-Molekiil (He, nicht stabil)
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Anmerkung

Bei Elektronen vom gleichen Atom sind typischerweise Triplett-Zusténde be-
vorzugt.

Die Ortswellenfunktion ist dann antisymmetrisch, so dass die CouLoms-Energie
minimiert werden kann, indem die Elektronen rdumlich voneinander getrennt
sind.

(vgl. 1.HunDpsche Regel)

2.2.5 Allgemeine Abstandsabhingigkeit von |

Das Austauschintegral | hdangt im Festkdrper sowohl von den elektrischen Eigen-
schaften des Systems, als auch vom Abstand |171 - 72| ab.

— |;7’1 - 172| wird vom Uberlapp der Einteilchenwellenfunktionen bestimmt, die an den
Orten 7 und 7, zentriert sind

Balance zwischen CouLoms-Energie und kinetischer Energie

Bemerkung: Lokalisierung fiihrt zur Erhchung der kinetischen Energie (Quantentrog
der Lange I: Exin ~ )

Wenn Elektronen nahe am Atom lokalisiert sind = Erhéhung der kinetischen Energie
(vgl. Quantentrog) und Absenkung der Coulomb-Energie
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Betrachte zwei Atome mit je einem Elektron

(a) Atome sehr nah beieinander
— Couroms-Energie minimal, wenn beide Elektronen sich zwischen den Atomen

befinden

— PauLi-Prinzip fordert dann antiparallele Ausrichtung der Spins

— | <0, ,, Antiferromagnetismus”

(b) Atome weit voneinander entfernt — es ist nicht unbedingt notwendig, die Elek-
tronen zwischen den positiv geladenen Kernen zu lokalisieren

— parallele Ausrichtung der Spins

— ] >0, ,Ferromagnetismus”

— Diskussion BETHE-SLATER-Kurve
(Fe: fcc-antiferromagnetisch, bec-ferromagnetisch)

Variation des Gitterabstandes:

e Temperatur

e Legierung

—  Phaseniibergang bcc—fcc (amorph — kristallin)

—  Einbau von Fremdatomen: Ionenimplantation

e Metastabile Phasenbildung durch epitaktisches Wachstum

e Kompression

Austausch-j

energie

L] 4
|

|
L
gernger Alomobshand,

clorke Niveguouispaliung,
hoher Energiecufwand zur

Meuverielung der Elekironen:

Antiterromognelismus

Fe-Hi
lkiz)
Mn-Mi .

Alomolrsiond /

mittlerer Atomabsiand,
geringe Nrveguoufspaliung,
wenig Energeeoufwand 2ur
Heuverbeilung der Elekironen:
Ferromogretismus

Rodius der
unabgeschlossenen S¢hale

grofer Alomobstand
keang Kopplung :
Faromognetismus
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2.3 Direkte und indirekte Austauschwechselwirkung

2.3.1 Direkter Austausch

¢ Austauschwechselwirkung zwischen unmittelbar benachbarten magnetischen
Momenten (am Atom lokalisiert)

e kommt in der Natur in dieser einfachen Form selten vor

— 4f-Elemente (Gd): kein direkter Uberlapp der Wellenfunktion, da 4f-Elektronen
kernnah lokalisiert sind. Das magnetische Moment bleibt im Festkorper
praktisch unverandert (Abschirmeffekte). Kopplung (schwach) durch indi-
rekten s-f-Austausch, der durch die Spinpolarisation der Leitungselektro-
nen (s-Elektronen) vermittelt wird — geringes Tc.

— 3d-Elemente (Fe, Ni, Co): direkter Uberlapp der 3d-Orbitale (starke Aus-
tauschkopplung) — hohes Tc.

— viele oxidische Materialien zeigen Ferro- bzw. Antiferromagnetismus, d.h.
hier muss die magnetische Wechselwirkung tiber Sauerstofforbitale laufen
— indirekter Austausch

2.3.2 Superaustausch
1. Viele ionische Kristalle (Oxide, Fluoride) weisen einen magnetischen Grundzu-
stand auf

2. MnO und MnF, sind z.B. antiferromagnetisch, obwohl es zwischen den Mn?**-
Ionen keinen direkten Uberlapp der Wellenfunktionen gibt

3. Da die Austauschwechselwirkung sehr kurzreichweitig ist, erfordert die ma-
gnetische Ordnung in solchen Kristallen einen Superaustausch

4. Austauschwechselwirkung zwischen nicht-benachbarten magnetischen Ionen
tiber nicht-magnetische Ionen, z.B. Mn - O — Mn

5. Auf der Basis kinetischer Energie-Argumente wird Antiferromagnetismus ge-
fordert

Betrache ein Modell-System mit magnetischen Ionen + Sauerstoff mit jeweils einem
ungepaarten Elektron im 3d-Orbital und zwei Elektronen im &dufiersten besetzten
2p-Orbital (Sauerstoff).

Diskussion des Spin-Modells: CouLomBs-Energie induziert maximale AbstofSung aller
Elektronen, d.h. Lokalisierung an den Ionen.
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Im Fall antiferromagnetischer Kopplung der magnetischen Momente kénnen die be-
teiligten Elektronen (durch Hopping) tiber die gesamte Struktur delokalisiert sein und
somit die kinetische Energie reduzieren

Mei_'- b -0 - b Jec- gller
3 20" 3d

Ty = e

A b
Sa ST

Rubr@vo losvouagmatisdae. Ocduuws ¢ 2uanselan bud™ - Hu'™
werus el r:%lir_ﬂx o* . |ED'-E%FWMM5¢_L

Anmerkung: Im Falle antiferromagnetischer Ordnung wird durch das Hopping von
Elektronen die kinetische Energie reduziert. Es erhoht sich aber die Coulomb-Energie
U auf dem Platz, an den das Elektron gehtipft ist. Der Hiipfprozess findet nicht real
statt, d.h. Superaustausch fiihrt nur zu einer virtuellen Erh6hung der Besetzungszahl

HEe1senBERG-Term zur Beschreibung des Superaustauschs:
- -

I7ex _ _n7ex3.Q.
HY = -2]S;S,

2
mit [ = =2 t’U] Dabei ist t;; das Ubergangsmatrixelement fiir den Hoppingprozess
zwischen p- und d-Orbital und U die CourLoms-Energie fiir einen angeregten Zustand
(Doppelbesetzung eines 3d-Zustandes).

Weiteres Beispiel: GKA-Regeln

55



Mn™ o Mo

o

Bild 8.7 Fur Veranschoulic I1|,||| der Goodeno |||_|'| Kanamori=Anderson-Rezeln
sind die d. = (schatierty und o I'IrI'-|I||, |Inh und rechis ) sowie die e H|I1|I|h_
imitte) -..-in r "-!n -Mn- I5|nIn|_ gercigt. Die Dreier-Pleilgruppen symbaolisicren
den Rumpfspin 5= 32 der drei ||i-.I'.| :_--.-.*-.-.:_-l.-.-l 12, irbitale. Je nach Besetzung
ereeben sich antiferromagnetische (a by bew, e r|-.'-|'|._|:_'r|ull-._'||u keorrelationen (c.ud)

2.3.3 Doppelaustausch

In den vorherigen Abschnitten haben wir Prozesse beschrieben, bei denen Elektro-
nen sich nicht frei bewegen, sondern nur , kurzzeitig” zum Nachbargitterplatz und
wieder zurtiick gehtipft sind (virtuelles Hiipfen). Mit dem teilweisen Ersetzen von
La**-Tonen durch Sr** in LaMnO, wird formal ein Elektronen aus einem besetzten
Mangan-Orbital weggenommen. Nach den Erkenntnissen des vorherigen Abschnitts
lasst sich schon vermuten, dass sich diese Anderung der Orbitalbesetzung auf die
magnetischen Eigenschaften auswirkt. Die ersten theoretischen Arbeiten von ZENER,
ANDERsON und Hasecawa haben gezeigt, dass in LaMnO; durch Dotieren mit Lo-
chern ferromagnetische, metallische Eigenschaften erreicht werden kénnen. Die dabei
neu auftretende Austausch-Wechselwirkung heifst Doppelaustausch. Sie wird im fol-
gendem skizziert.

Beispiel:

La,  Sr,MnO; (0 £ x £ 1) Perowskit-Struktur
— SI'2+, La3+, Mn3+, Mn4+

x ist der Anteil der Mn**-Ionen
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1 — x ist der Anteil der Mn>*-Ionen

ex =0x=1 Antiferromagnet mit Kopplung durch Superaustausch
uber Sauerstoff
e x=0,175 Ferromagnet (Tc ~ Raumtemperatur), metallisch
(a) e m————
rf “'\
. \
|
€, —— 0_,|,
L L
toy tay
|
(b) - ,.><-. -
-~ M"a
d \

€, % P_‘J‘

Mn°t 3d* Mn't 3d°

Hopping von Elektronen zwischen Mn>* und Mn** nur bei ferromagnetischer Kopp-
lung, da gemifs der 1. Hunpschen Regel die Austauschkopplung die e,- und ty,-
Elektronen parallel ausrichtet.

— eg-Elektronen sind delokalisiert (spart kinetische Energie)

— metallisches Verhalten

2.3.4 Indirekter Austausch in Metallen (RKKY-Wechsewirkung)

In Metallen kann die Wechselwirkung zwischen magnetischen Ionen tiber die Lei-
tungselektronen vermittelt werden.
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Ein lokalisiertes magn. Moment (z.B. von der kernnahen 4f-Schale) polarisiert mobile
Leitungselektronen, die ihrerseits die Polarisation an ein benachbartes lokalisiertes
magn. Moment tibertragen (Beispiel: Gd).

Dieser indirekte Austausch iiber Leitungselektronenist auch als RKKY-Wechselwirkung
bekannt (RKKY: RubpermAaN, KitTEL, KAsuyA, YOsHIDA).

In einem spéteren Kapitel wird gezeigt, dass die RKKY-Wechselwirkung langreich-
weitig ist und eine oszillatorische Abstandsabhangigkeit hat:

cos(2kgr)
Jrkky ~ ————
r
Dabei ist kr der FErMI-Vektor und r der Abstand zwischen den magnetischen Momen-
ten. Diese Oszillationen nennt man Frieper-Oszillationen. Die Groflenordnung der
Wellenldnge ergibt sich zu 7t/kr = Ap/2, ist also gerade durch die FErm1-Wellenldnge

gegeben.

Da ] sowohl positive als auch negative Werte annehmen kann, wird je nach Abstand
der magnetischen Momente Ferromagnetismus bzw. Antiferromagnetismus vermit-
telt.

2.3.5 Weitere indirekte Austauschwechselwirkung

Neben Super- und Doppelaustausch gibt es noch eine grofie Reihe weiterer indirekter
Austauschwechselwirkungen. Einige davon werden im Folgenden kurz aufgelistet.

2.3.5.1 Anisotroper Austausch

Die Spin-Bahn-Kopplung kann die Rolle des Sauerstoffs im Superaustausch tiberneh-
men und eine weitere Form der Austauschwechselwirkung vermitteln. Der angeregte
Zustand wird hier durch die Spin-Bahn-Wechselwirkung in einem der beteiligten ma-
gnetischen Ionen realisiert. Dies nennt man anisotrope Austauschwechselwirkung
oder , DzyaLosHINKskI-MoRrrya-Wechselwirkung”.

ﬁDM=5'§1X§2

Die Wechselwirkung versucht, die beiden Spins rechtwinklich zueinander anzuord-

nen. Dabei liegen beide Spins in einer Ebene, die senkrecht zu D steht. Der Effekt
der Wechselwirkung, die meistens in Antiferromagneten auftritt, ist es, die Spins
zu verkanten, d.h. leicht aus der antiferromagnetischen Ordnung zu verdrehen. Da-
durch entsteht ein schwaches ferromagnetisches Moment, welche senkrecht auf der
Spinachse des Antiferromagneten steht. Der Effekt tritt in Hamatit (a-Fe,O;), MnCO,
und CoCO; auf.
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2.3.5.2 Kinetischer Austausch

In mit magnetischen Ionen dotierten Halbleitern spielt der sogenannte kinetische
Austausch eine wichtige Rolle. Diese Materialien sind von grofiem Interesse, weil man
halbleitende Eigenschaften mit ferromagnetischen Eigenschaften verbinden konnte.
Insbesondere besteht so die Hoffnung, Bauelemente fiir die Spintronik auf Halbleiter-
basis herstellen zu kénnen. Wir wollen den kinetischen Austausch am Beispiel von
Mn- bzw. Sc-dotierten GaAs besprechen. Sowohl Mangan als auch Scandium werden
mit der Valenz +2 in GaAs eingebaut.

Im Fall von Mn** sind alle d-Orbitale einfach besetzt, d.h. aufgrund des Pauli-Verbots
haben freie Elektronen mits = —1 eine endliche Aufenthaltswahrscheinlichkeit in den
d-Orbitalen, wihrend diese fiir s = +% verschwindet. Das bedeutet, dass es fiir ein
Elektron mit Spin | moglich ist, vom Valenzband des Halbleiters in ein d-Orbital des
lokalisierten Mn** zu hiipfen. Es entsteht als eine antiferromagnetische Kopplung
zwischen der d-Schale des Mn** und dem Valenzband von GaAs.

Dagegen ist bei Sc** nur ein e,-Orbital einfach besetzt, wahrend die ty,-Orbitale frei
sind. Aufgrund der Hundschen Kopplung ist der Ubergang eines Elektrons mits = +3
energetisch giinstiger. Der kinetische Austausch fiihrt hier zu Ferromagnetismus.

2.4 Das WEeisssche Modell des Ferromagnetismus

2.4.1 Molekularfeldniherung

Esist praktisch, die HEisenBERG-Wechselwirkung (Austausch-Wechselwirkung) durch
ein mittleres effektives Feld zu beschreiben.

Zur Vereinfachung wird ein periodisches Gitter mit nur einer Atomsorte angenom-
men.

= z nichste Nachbarn in einem Gitter auf dquidistanten Pldtzen (iibernidchste Nach-
barn vernachlédssigen)

= Das Austausch-Integral hat gleiche ] fiir alle Paare:

Z

H;ex = _2] exSi A
A=1
Nutze Definition vom magnetischen Moment: [i; = —¢ ‘UB§Z‘. Somit gilt:

ex _ __
H> =

2]ex - - - - Bex
Hi ) Ha=—{iB;
8 g AZ{
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Die Grofie ﬁfx wird als Austauschfeld am Ort des i-ten Atoms bezeichnet.

Anmerkung: Kein konventionelles Feld, da es nur als Kontaktfeld auf die Nachbar-
spins wirkt.

Austauschenergie des i-ten Atoms mit seinen z Nachbarn:
z
EX=-2JuS: ) Sa
A=1

Im Austauschfeld sind noch alle Bewegungen der Momente fi, enthalten, d.h. die Mo-
mentanwerte der Spinvektoren werden durch zeitliche Mittelwerte ersetzt. Zusatzlich
werden auch alle statistischen Schwankungen bzw. Fluktuationen vernachlassigt, d.h.
thermische Mittelwertbildung:

ES = 220 Si (ST

Nutzen der Definition der Gleichgewichtsmagnetisierung;: M = —No g us (§ AP Dar-
aus folgt:

2Z [ = L =
Zi 2M:_[Ji'Bex
Nog Hp

E™ = —(-gupSy) -

(Potentielle Energie eines magnetischen Dipols fi; in einem Feld Bey):

5 2 ex
Bex = Zi 5
No 8%ty

M: Aex[leM

Die Vorfaktoren von M werden zur Molekularfeldkonstanten A, zusammengefasst.

Hier wurde ein Vielteilchenproblem auf ein modifiziertes Einteilchenproblem redu-
ziert, d.h. magn. Dipol im Austauschfeld

= Fiir diese Vereinfachung mussten wir aber die thermische Fluktuation im Spinsys-
tem vernachlédssigen.

= Diese sogenannte Molekularfeldndherung beschreibt die Situation des Spinsystem
im thermischen Gleichgewicht.

Diese Ndherung ist nattirlich unbrauchbar, wenn thermische Fluktuationen von grofier
Bedeutung sind, z.B. in der Néhe der Curie-Temperatur.

Temperaturabhingigkeit der Sattigungsmagnetisierung: Effektives Magnetfeld Begs
am Ort eines Spins:

- - - - -

Betf = By + Bex = By + Aex (UOM
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Dabei ist By das dufere Magnetfeld. Die Magnetisierung kann durch die BrRiLLOUIN-
Funktion ausgedriickt werden:

M(x) = Ny g us ] Bj(x) = Ms B(x) *)
L8 s J (Bo + Aex tio M) )
- ks T

Ohne den (Aex o M)-Term entspricht dies einem Paramagneten.

Problem: In Gleichung (*) taucht M sowohl auf der linken Seite des Gleichheitszei-
chens als auch im Argument auf.

= keine explizite Losung moglich: selbstkonsistente Losung durch Iteration.

= Zur impliziten Bestimmung der Losung gibt es eine anschauliche grafische Metho-
de.

Aus (**) folgt eine lineare Beziehung zwischen M und x. Mit B, = 0 folgt dann:

1 XkBT
M(x) =
®) Aex Ho (81 HB])

Die gemeinsame Grofie M(x) der beiden Gleichungen (*) und (**) findet man, in dem
die Schnittpunkte beider Funktionen gesucht werden.

M/ M.

i T F'mT, “

= Der Schnittpunkt der beiden Kurven liefert fiir gegebenes T die Magnetisierung
M.

= Eine spontane Magnetisierung setzt ein, sobald die mit abnehmender Temperatur
T abnehmende Steigung der Geraden gleich der Anfangssteigung der BriLLoUIN-
Funktion ist.

= Daraus lésst sich die Curie-Temperatur T¢ abschédtzen.
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= Zu diesem Zweck Reihenentwicklung der Brirrouin-Fkt. bis zur zweiten Ord-
nung;:

1
B](x) (o d ]3+]

Anfangssteigung der Brillouin-Funktion:

X

+1
Nog;us(]3 )

= Ferromagnetische Ordnung, wenn:

ks Tc J+1

__ "¢ _N
Q7 to B Aex | 081 b 3

Daraus folgt die Curie-Temperatur Tc:

_ NowogiJ U +1) g A
Cc — 3kB ex

Mit der Definition der Curie-Konstanten von oben ergibt sich:

Jex

Te=Cle =2
C CA Z3kB

JJ+1)

Die Curie-Temperatur T¢ ist als Produkt der Curie-Konstanten und der Moleku-
larfeldkonstanten direkt proportional zur Austauschkonstanten J., und zur Zahl der
nédchsten Nachbarn z.

Typische Grofienordnungen fiir Fe: 1000 T
Beispiel:

= Wegen des itineranten (delokalisierten) Charakters der 3d-Elektronen muss die
Wechselwirkung bis zu 100 Nachbarn berticksichtigt werden, um realistische Resul-
tate zu erzielen.

2.4.2 Die paramagnetische Phase und das Curie-WEeiss-Gesetz
Betrachten wir Temperaturen oberhalb der Ordnungstemperatur T > Tc. Beschrén-

kung auf kleine dufSere Magnetfelder By, so dass die Naherung der Brillouin-Fkt. B(x)
fiir kleine x genutzt werden kann:

M
M Bj(x)
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g7 1B J (Bo+Aex tio M)

mit x = T T

Fiir x < 1 gilt dann:

(J+Dx
3]

Setzt man dies nun ein, erhalt man:

ﬂNg]“B(I'i'l) BO+Aex[JOM N Tc Bo+/\exy0M
Ms 3k T " Aex o Ms T

Bj(x) = +0(x°)

Also folgt das Curie-WE1ss-Gesetz:

Anderer Zugang (T > Tc):
(UOM = X(BO + Bex)

mit y = % , Bex = A po M folgt:

‘Ll()MT: C(BO +/\‘L10M)
[J()M(T—C/\) = CBQ

eingesetzt in y = HoM = ¢
& Y=g, T T-CA
e
T T-Tc

= Bestimmung von T durch Suszeptibilitditsmessungen im paramagnetischen Zu-
stand und Auftragung von = tiber T.

2.4.3 Das WEisssche Modell des Antiferromagnetismus:
Molekularfeldndherung

Ist das Austauschintelgral negativ (Jex < 0), so ist das Molekularfeld derart orientiert,
dass benachbarte magn. Momente antiparallel zueinander stehen.

In einem Antiferromagneten konnen zwei Untergitter identifiziert werden, in denen
jeweils die magnetischen Momente zueinander parallel orientiert sind, jedoch koppeln
die beiden Untergitter antiparallel.

ng = —Ho |Aex|M+
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Dabei ist A die Molekularfeldkonstante, die eigentlich negativ ist.

= Auf jedem Gitterplatz wird das Molekularfeld von der Magnetisierung der tiber-
ndchsten Nachbarn generiert, d.h. der Losungsweg zur Berechnung der Ordnungs-
temperatur (NEeL-Temperatur Ty) und der Suszeptibilitdt x ist analog zum Fall des
Ferromagnetismus durchzufiihren:

+ _ gy s J po IAIMT
= M —MSB,(—kBT )

Dabei ist zu beachten, dass Mg das Ms von einem Untergitter ist, und somit ein Faktor
1 gegeniiber dem Ferromagneten hinzuzufiigen ist.

Annahme: Betrag der Untergittermagnetisierungen identisch (Antiferromagnet)
IM*| = IM"| =M
Analog (graph. Methode) zu oben folgt:

_ NowogiJU+1) g
a 3ks

|Aex]

Untergitter verschwindet fiir T > Ty.

2.4.3.1 Die paramagnetische Phase (T > Ty)

Betrachten wir Temperaturen oberhalb der Ordnungstemperatur T > T.

Beschrankung auf kleine dufere Magnetfelder By, d.h. Entwicklung der BriLLouIN-
Fkt. fiir kleine x:

M
M - Bj(x)

mitx = %BT](BO — A 1o M). Das dufSere Feld und das Molekularfeld wirken also entge-
gengesetzt.

Fiir x < 1 gilt: B;(x) = £57% + O(%).

Setzt man dies ein, erhilt man schliefSlich:

MNg]P‘B(]+1)(B0—/\#oM) Tx (B—/\yoM)

T " Ao Ms T

Ms 3 kg

Und somit erhélt man fiir die Suszeptibilitit:

poM  2C
B—0 BO _T+TN
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Ein Antiferromagnet kann durch eine Suszeptibilititmessung in der paramagneti-
schen Phase identifiziert werden (Auftragung von }L neg. Achsenabschnitt auf der
T-Achse).

= Oft grofie Abweichung zwischen exp. bestimmten und theor. berechneten Tx-
Werten, da die Ndherung, dass das Molekularfeld nur von einem Untergitter generiert
wird, nicht ganz korrekt ist.

Allgemein: Magnetische Suszeptibilitédt in der paramagnetischen Phase

1
Y~TZ6

© ist die sogenannte WEIss-Temperatur.
Dabei gilt fiir:

1. © = 0: Paramagnet

2. © > 0: Ferromagnet

3. © < 0: Antiferromagnet

L]
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Arten magnetischer Ordnung

Ubergang von der geordneten zur ungeordneten (paramagnetischen) Phase
Bei einer kritischen Temperatur T,

Paramagnetismus Ferromagnetismus Antiferromagnetismus
Suszeptibilitat X X
(AN [ 1/
[ | x
oM
[ ~
I
I [
J | _
0 . T 0 T: -8 0 Ty T
- c
X=F X= 17 X= 150
Curie-Gesetz Curie-Wei3-Gesetz (T > Ty)
(T>T.)

T=Curie-Temperatur ~ 8=Asymptotischer Curie Punkt
Ty=Neel-Temperatur

2.4.3.2 Suszeptibilitit eines Antiferromagneten

BII
A

M M-

Suszeptibilitit fir T < Ty.
Unterscheide zwei Fille:

1. By L M*: leichte Verkippung der Magnetisierung in Richtung von B (Drehmo-
ment) = Im Gleichgewicht ist das Drehmoment durch das duflere Feld durch
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das des Austauschfeldes kompensiert. M*xBy = M*xA o M- = M*B, sin(p) =
A o M* M~ sin(2 @) Uber sin(2 ¢) = 2 cos(¢) sin(¢) erhilt man also:

By =2 A ugM™ cos(p) = A up M. Dabei ist M die Komponente der Magnetisie-
rung parallel zu By.

poMy _ 1 _
By 1= const.

Fiir die Suszeptibilitat gilt dann: xy, =
2. By | M*:

Fiir T = 0 kein Drehmoment auf die Untergitter: x;(T = 0) = 0.

Fiir T > 0 kontinuierliche Anndherung der x, bei T = T\.

Anisotropie von x(T < Ty) bei antiferromagnetischen Einkristallen ist eine wichtige
Eigenschaft zur Identifikation antiferromagnetischer Ordnung und zur Bestimmung

X

magnotische Suszeptibiitst

T Tomparatur

von Ty.

Bemerkung: Bei hohen angelegten Feldern kann auch ein Spin-Flop auftreten.

2.4.4 Ferrimagnetismus

Da die von den jeweiligen Untergittern generierten Molekularfelder unterschiedlich
sind, ist die Temperaturabhidngigkeit der spontanen Magnetisierung der Untergitter
unterschiedlich.

An der sogenannten Kompensationstemperatur Tx verschwindet die Nettomagneti-
sierung (oberhalb Tk z.B. positive Nettomagnetisierung und unterhalb von Tx nega-
tive Nettomagnetisierung).
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2.4.5 Helimagnetismus
Helimagnetismus wird in Selten-Erd-Metallen mit typischerweise hexagonaler Kris-
tallstruktur gefunden.
= Helimagnetismus = spiralartige Spinstrukturen (z.B. Dy)
1. Ferromagnetische Ordnung innerhalb jeder Atomlage senkrecht zur c-Achse

2. Verdrehung der relativen Spinorientierung von benachbarten Atomlagen (Dreh-
achse parallel zur c-Achse)

3. Beriicksichtige Austauschwechselwirkung zwischen ndchste-Nachbar (J;) und
tibernéchste-Nachbarebenen (J>)

Magnetische Energie eines solchen Spinsystems: E = =2 N §? (J; cos(d) + J» cos(2 9)).

Dabeiist N die Anzahl der Atome pro Ebene und ¥ der Verkippungswinkel der magn.
Momente (Spins) von aufeinanderfolgenden Ebenen.

Energieminimum des Systems (in Abhangigkeit von 9): JE/dd = 0. Also:
(J1 +4 ]2 cos(V)) sin(9) =0
Losungen:
1. sin(¥) =0 = 9 = 0 oder 9 = m: Ferro- oder Antiferromagnetismus

2. cos(¥V) = —4% < 1: Helimagnetismus wird stabilisiert (gegeniiber FM oder AFM),
wenn J, < 0 und |[;| < 4]],| erfiillt ist (siehe Phasendiagramm)
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Anmerkung: Der Winkel 9 innerhalb der Spirale muss nicht unbedingt kommensu-
rabel zum Gitterparameter der Kristalls sein.

Beispiele: Tb<230K, Dy<179K, Ho < 133 K.

Helimagnetismus gibt es bei den Selten-Erd-Metallen, da die Kopplung tiber die
RKKY-Wechselwirkung geschieht, d.h. Vorzeichenwechsel von J; zu |, moglich ist.

§

2.5 Das StoNER-Kriterium

() Jy

Um dieses Argument etwas genauer zu verstehen, fragen wir uns, ob es energetisch
glinstig ist, den ferromagnetischen Zustand einzunehmen. Die Frage ist: Was kostet
der ferromagnetische Zustand? Die Anzahl der bewegten Elektronen betrdgt gerade
D(Er) AE/2. Die Elektronen werden dabei jeweils um die Energie AE verschoben.
Dabei ergibt sich eine Zunahme der kinetischen Energie um den Betrag:

D(Er) AE
Ahw%-

AE

Diese Energie muss aufgebracht werden. Es wird aber auch Energie gewonnen, ndm-
lich durch die Magnetisierung im Molekularfeld, welche durch die verschobenene
Elektronen selbst erzeugt wird (chicken and egg). Dabei nehmen wir an, dass je-
des Elektron up zur Magnetisierung beitrdgt. Die spinabhdngigen Elektronendichten
betragen:

1
NV = E(N + D(Eg) - AE)
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Die Magnetisierung erhélt man aus der Differenz dieser Dichten:
M = ug (N* = N") = up D(Ef) AE

Wir erhalten:

M
1 1
AEpot = - f[JO Aex MdM' = _E Ho Aex M2 = _E Ho [leB Aex (l)(EF)AE)2
0

:—%llaXEﬂAEf

Als Maf fiir die Starke des Molekularfelds (CouLoms-Energie) wurde hier U einge-
fiihrt. Damit ergibt sich fiir die Anderung der Gesamtenergie:

1
AEtot = AEpot + AEkin = E D(EF) (AE)Z(l - UD(EF))

Spontaner Ferromagnetismus liegt vor, wenn AE,; < 0. Dies ist genau dann der Fall,
wenn das sogenannte SToNER-Kriterium

UD(Eg) > 1

erfiillt ist. Interessanterweise ist dieses nicht von der Energieverschiebung AE abhén-

81e:
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2.5.1 StoNER-Verstirkung der Suszeptibilitit

Selbst wenn das StoNer-Kriterium nicht erfiilltist, fithren die elektronischen Wechsel-
wirkungen, die sich in U verstecken, zu einem physikalischen Effekt, der sogenannten
StoNER-Verstarkung der Suszeptibilitdt. Die kann man qualitativ leicht einsehen: Ein
Material, das fast ein Ferromagnet ist, wird sich leichter magnetisieren lassen als ein
Material, das kaum Korrelationen hat. Dies kann man wie folgt berechnen: Wir be-
trachten ein Material im dufleren Magnetfeld B. Durch die Verschiebung der Spinban-
der erhilt man eine Magnetisierung M. Damit ergibt sich folgende Energiedifferenz:

AEww = 3 D(Eg) (AEY (1 - UD(Er)) - MB

M3
= ————(1-UD(Er)) —-MB
2 ug D(EE)
Energieminimum:
IAE o 2 B
7o ztot — D(Es) ——
- 0O M=wDE) Ty
Man erhélt daraus fiir die Suszeptibilitit:
oM _ Ho ‘u2B D(EF) _ XPauLt

A=t T1-UDEr) ~ 1- UD(ER)

Dies bedeutet, dass der Pauri-Paramagnetismus um einen Faktor (1 — U D(Ef))™
verstarkt wird. Dies ist die SToNER-Verstarkung. Sie ist relevant fiir die Edelmetalle
Platin (Pt) und Palladium (Pd), die beide fast ferromagnetisch sind.

2.6 Der magnetische Phaseniibergang - Dimensionalitat
und kritische Exponenten

Allgemein: Benutzen zur Beschreibung von Phasentibergéngen einen ,Ordnungspa-
rameter”, der am Phaseniibergang null wird.

Hier: Magnetisierung M als Ordnungsparameter

Makroskopische Figenschaften in der Nahe der kritische Temperatur durch kritische
Materialgesetze der Form

P~|T-T.J*
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gegeben. Dabei ist « ein fiir die betreffende Eigenschaft spezifischer kritischer Expo-
nent.

Im Magnetismus:

Ms(T) ~ |T = Tf FilrT < Te
x(T) ~|T =T fiirT 2 Tc
M ~ H'® fiirT = Tc

Kritische Indizes hingen ab von
e Dimensionalitat.
e  innerer” Dimensionalitat.
e Reichweite der Wechselwirkung.
Kritischer Exponent g in der Molekularfeldndherung;:

T=~Tc - r<k1
T <Tc

fiir Spin 3-Systeme: By ,= tanh
fiir x<1: tanh x = x-g

= —=—xx-

My T. _ «
M.,  Tc 3

(triviale Losung x = 0 entspricht Maximum in der freien Energie)
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- x~ B -T/To)
Tc—-T
= Mo \3(1 =T/T¢) 0< CTC <1

M.,

Anndherung an 0 also wurzelformig. f = 0,5
Die Molekularfeldndherung liefertalso § = 0, 5, aber inwieweit ist das eine Eigenschaft
der Ndherung (die Funktionen vernachldssigt) und nicht des Systems?

2.7 Raumliche und Spindimensionalitat

Tabelle Exakte Losung nur fiir 1D und 2D- Ising (2D nur im Nullfeld)

1_’ 293@

1 1D Ising 1D XY 1 D Heisenberg
.. . geordnet nur bei | keine langr. keine langr. Ordnung
Ordnung

2 D Ising 2D XY 2 D Heisenberg

2... B=1/8 B=0.23

.. . langr. Ordnung nur finite size keine langr. Ordnung
3 3 D Ising 3IDXY 3 D Heisenberg
B£=0.31 £=0.33 £ =035
langr. Ordnung langr. Ordnung langr. Ordnung

1D-Ising Modell: 1925 von Ising und Lenz aufgestellt.

e Zur Vermeidung von Randeffekten periodische Randbedingungen

e Kleinstmogliche Anregung bricht bereits langreichweitige Korrelation
¢ 1 D Ising nur bei T= 0 geordnet

— Ising verliefd die Forschung und wurde Lehrer
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- Heisenberg kreierte 3D Heisenberg , da 1 D Ising offenbar zu starke Verein-
fachung

e Achtung: Molekularfeldndherung sagt fiir 1D Ising Phaseniibergang voraus!
2D-Ising:

e Peierls publizierte 1936 ein - allerdings nicht mathematisch strenges - Argument,
dafs ein 2 D Ising System bei hinreichend tiefen (aber endlichen) Temperaturen
Ordnung zeigen mdisse.

Dies wurde von Griffiths zum strengen Beweis ergéanzt.

e 1944 Lars Onsager berechnete die freie Energie des 2 D Ising Modells.

e 1949 Bruria Kaufman vereinfacht Onsagers Methode. Kaufman und Onsager
berechnen kurzreichweitige Ordnung. Onsager kiindigt Ergebnis fiir die Ma-
gnetisierung auf einer Konferenz in Florenz an.

e 1952 Chen-Ning Yang berechnet die Magnetisierung , It will be seen that the final
expression for the spontaneous magnetization is suprising simple, although the
intermediate steps are very complicated. Attempts to find a simpler way to
arrive at the same result have however failed.”

M = (1 - [sinhlog(1 + \/E)%])%

Te=— 2
c kslog(1 + V2)

e Vergleich zwischen exakter Losung und Molekularfeld:
Mittlere magnetische Energie

= dlnZ NJ ] Njysin’s=—1 2

E = B - > tan *T 2 sinh% [nK(x) 1]
. " 1

mit K(x) := fo‘ d(P(l i)

Vollstandiges elliptisches Integral erster Gattung. Das Integral divergiert bei T,
E bleibt stetig, aber die Ableitung (Warmekapazitit) divergiert.

Cy ~ <1

_ NP lan—Tc
2%knT2 | Tc

‘T—TC
Tc

— Molekularfeld tiberschétzt Curie- Temperatur Temr =J/k und Tcexakt =
0,567296.... J/K
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— kurzreichweitige Korrelation geben endlichen Energiebeitrag oberhalb von
T, auch wenn die Magnetisierung verschwindet. Molekurlarfeld sieht das
nicht.

— kritische Verhaltensweise ganz verschieden:
Wairmekapazitat: Unstetigkeitsstelle im Molekurarfeld
log. Divergenz in der exakten Losung

Begriff: Unter kritische Dimension: Phaseniibergang von oberhalb von ... Di-
mensionen: Ising Modell zeigt Phaseniibergang fiir 2, 3, ... Dimensionen (4 und
hoher fiir den Experimentalisten weniger interessant) aber fiir 4 und hoher wird
Molekularfeld exakt!!!

Wie sieht es nun bei Heisenberg XY aus?

1966 David Mermin und Hubert Wagner: It is rigorously proved that any
nonzero temperatur, a one or two dimensoional isotropic Spin - S Heisenberg
model with finite - range exchange interaction can be neither ferromagnetic nor
antiferromagnetic.”

- keine langreichweitige Ordnung in 1 oder 2 Dimensionen

- mathematisch strenger Beweis (Bogolinbov - Ungleichung)(aber nicht fiir
diskrete Spinsymmetrien wie 2D Ising)

Anschaulich bedeuted das, dafy es Anregungen von infiniten rdumlichen Aus-
dehnungen gibt, die nur sehr wenig Energie erfordern. Diese zerstoren die lang-
reichweitige Ordnung und damit die Magnetisierung.

2D XY zeigt trotzdem ein Phaseniibergang (der aber nicht mit der Magnetisie-
rung verbunden ist)

Kosterlitz- Thouless- Berezinska- Phaseniibergang

- bei tiefen Temperaturen Vortex- Antivortex- Paare
— bei hohen Temperaturen Entkopplung der Paare
— keine spontane Magnetisierung

Das gilt aber nur im themodynamischen Limit! = In einem unendlich ausge-
dehnten System.
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In diesem Fall ist aber “unendlich” tatsdchlich sehr grofs ...

e 1994 Steven Bramwell, Peter Holdsworth: ,,In the low temperatur phase of two
dimensional XY model, spin - spin correlations decay so slowly with distance
that the thermodynamic limit is inapplicable to any realizable system and all
habe a measurable finite size magnetization ...”

Thermodynamisches Limit fiir die Flache von Texas noch nicht erreicht.

Fiir enliche Proben (die in ein Labor passen) 2DXY: = 0,23 (wenn auch mit
etwas Schwierigkeiten bei der Definion von T¢)

2.8 Magnetische Anisotropien

Magnetische Anisotropie bedeutet, dass die freie magnetische Energie von der
Richtung der Magnetisierung abhingt.

= In einkristallinen Systemen richtet sich die Magnetisierung entlang bestimmter
Kristallachsen hoher Symmetrie (magnetokristalline Anisotropie), d.h. die Anisotro-
pieachse wird von intrinsischen Eigenschaften vorgegeben.

= Die Richtung der Magnetisierung kann aber auch durch die Form des magnetischen
Korpers bestimmt werden (Formanisotropie), d.h. die Anisotropieachse wird von
extrinsischen Eigenschaften vorgegeben.

Ursachen: Formanisotropie entspricht der Dipol-Dipol-Wechselwirkung, wobei ma-
gnetokristalline Anisotropie der Spin-Bahn-Wechselwirkung entspringt.

= Magnetische Anisotropieenergie (MAE)

Beitrag der magnetischen Energie, die von der Richtung von M= Mey abhangt (mit
leml = 1).

Beispiele:

1. Isotrope Form der Probe (Kugel): Energie hiangt von der Orientierung von M
bzgl. der kristallografischen Achsen ab = magnetokristalline Anisotropie.

2. Formanisotropie der Probe (z.B. diinne Schicht): Energie hdngt von der Orien-
tierung von M bzgl. der Form der Probe ab.

Ohne dufSeres Magnetfeld By richtet sich die Magnetisierung M entlang einer Richtung
minimaler Energie aus: magnetisch leichte Richtung bzw. Achse.
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= Um M aus dieser Richtung heraus zu drehen, muss ein externes Magnetfeld B
Arbeit leisten (MAE):
E- [ Ban

MAE ist als Differenz der freien Energien zwischen verschiedenen Richtungen von

M bei konstanter Temperatur definiert.

M a
leichte Achse

MAE

schwere Achse

uol /

Die magnetisch leichte Achse wird als Referenzrichtung genutzt.

Die freie Energie F(T, Ms, ]\71, ...) ist u.a. eine Funktion des Betrages Ms und der Rich-
tung M der Magnetisierung.
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System MAE MAE

[MJ/m?] [ueV/TM atom]
Fe 0.017 1.4 neV/Fe
Ni 0.042 2.7 ueV/Ni
Co 0.85 65 peV/Co
Multilayers
Co/Ni 0.2
Co/Pd, Co/Pt . 0.5 300 peV/Co
Permanent magnets
YCos; 7 760 peV/Co
Nd,Fe,,B 12
SmCogq 30

= Da typischerweise nicht M sondern das externe Magnetfeld By eingestellt wird,
wird zur Beschreibung der MAE die freie Enthalpie G (Gibbs-Potential) genutzt:

G(T, By, M) = F(T, Ms, M) — By M

= nutze LEGenDRE-Transformation
Dabei ist By die Projektion des externen Magnetfeldes By auf die Richtung von M.
= oft wird die freie Enthalpiedichte verwendet: g = G/V.

Groflenordnungen beim Richtungswechsel der Magnetisierung vom Energiemini-
mum zum Energiemaximum:

= magnetokristalline Anisotropie:

1. = 1peV pro Atom bei 3 d-Ferromagneten

2. ® meV pro Atom bei magnetischen Vielfachschichten

3. = 1bis 5meV pro Atom bei Permanentmagneten wie Nd,Fe,,B oder SmCo;
Die freie Enthalpiedichte g setzt sich aus verschiedenen Anisotropiebeitragen zusam-

men:

g = gForm + gkristall + gGrenzﬂéche + gmagnetoelastisch +...

2.8.1 Die Formanisotropie

Ursache: Dipol-Dipol-Wechselwirkung

= Dipolfeld eines magnetischen Dipols fillt als Funktion des Abstandes sehr langsam
ab (~ %)
bj
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= Die Anzahl der Dipole in einer Probe ist proportional zur dritten Potenz der linearen
Abmessungen, d.h. die Summe {iiber Paare (i, j) konvergiert sehr langsam.

= Als Konsequenz hingt das Dipolfeld auf ein magnetischen Moment am Ort i ganz
erheblich von den Momenten an der Oberfldche der Probe ab.

= Ein homogenes Magnetfeld in der Probe kann durch magnetische Oberfldachenla-
dungen erzeugt werden.

(= Wie in der Elektrostatik: Ladungen sind Quellen des elektrischen Feldes.)

= Das magnetische Streufeld Hs wird durch die Divergenzen der Magnetisierung
generiert:
divB = div(uo ﬁg + o ]\71) =0
div IjIS = — divM
also: Quellen und Senken von Magnetisierung wirken wie pos. bzw. neg. magnetische
Ladungen (Monopol).

aber: Die magnetischen Ladungen treten nie isoliert auf, sondern werden immer von
entgegengesetzten Ladungen kompensiert.

Enthalpiedichte des Streufeldes H: s = 3 o H2 bzw. Streufeldenthalpie des Streufel-
des:

1 1 > -
Gs = 5 o [HRG) AV = =3 o [N Fs( 2V

gesamter Raum Probenvolumen

Der Faktor ; wegen Doppelzihlung, da die lokale Magnetisierung selbst als Quelle
des Feldes auftritt.

= Der Zustand niedrigster Energie wird im allgemeinen Fall nur durch eine inhomo-
gene Verteilung der Sattigungsmagnetisierung Mis(#) erreicht.
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= Nur fiir Kugel, Ellipsoid, Zylinder, und eine unendlich ausgedehnte Schicht ist das

Streufeld Hs in der Probe und damit auch die Magnetisierung homogen (Betrag und
Richtung).

= Das Streufeld kann mit Hilfe des Entmagnetisierungstensor direkt durch die Sat-
tigungsmagnetisierung Ms ausgedriickt werden:

Hs = -N Ms
Damit ergibt sich die Enthalpiedichte g5 zu:

1 o =
gs=§#oMsNMs

N ist ein symmetrischer Tensor mit Spur 1 und kann diagonalisiert werden.

ez By BN
= Innere Erregung: Hin; = ot Hs = o N Mg

B _ 1M,

Fiir die Kugel gilt dann: ﬁint =W 3

= Beispiel diinner Film:
Film 1 2 .2
8 =5 Ho Mg sin“(0)

wobei 0 der Winkel zwischen Richtung der Magnetisierung und der Filmnormalen ist.
Fiir 0 = 90° konnen magnetische Feldlinien den Film nicht verlassen, d.h. Streufelder
werden vermieden.

2.8.2 Magnetokristalline Anisotropie

Die HeisENBERG-Austauschwechselwirkung
H=-2)"J;58
i>j
ist isotrop, d.h. invariant bzgl. Drehung des Spinkoordinatensystems = Kopplung an
das Kristallsystem bisher nicht vorgesehen.
= Zusitzliche Wechselwirkung, um rdumliche Anisotropie zu erhalten.

Magnetokristalline Anisotropie beruht auf Spin-Bahn-Wechselwirkung: Drehung von
austauschgekoppelten Spin (Anterd der Magnetisierungsrichtung) iiber iiber die
Spin-Bahn-Wechselwirkung auch Drehmoment auf die Bahnmoment aus = Bei einer
anisotropen Elektronenverteilung dndert sich damit der Uberlapp der Wellenfunktion
zwischen benachbarten Atomen, d.h. die Gesamtenergie des betrachteten Systems.
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Tab. 54 Komponeoten des Enmmagnetisicrungsiensors in Diagonalgestaly fiir verschicdene

K orpergeometricn.

Ciestalt M N, N,
B 1/3 1/3 13
:-"f'rr|i:||-:_!|.:r Il = 1/2 /2 ]
Film in [x, ¥)»-Ehene ] 0 |

>0 O

P

O @ﬁDé@@)@D

b Oy Ho Er Tm b Lu

(b

= Kiristallanisotropie muss Symmetrieeigenschaften des Kristallgitters aufweisen,
Symmetrieoperationen, die das Kristallgitter invariant lassen, diirfen die magnetische
Enthalpie des Systems nicht verdndern.

= Phianomenologische Beschreibung der Kristallanisotropie in Form einer Potenzrei-
henentwicklung nach den Komponenten a1, @, und a3 der Magnetisierungsrichtung
M relativ zu den Kristallachsen:

= - -
=>M=eyM:ey = (a,a,a3)

= Kristallachsen: Xk = (x1, x2, x3)
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mit (a3 + a3 + a3) = 1, also (a1, az, a3) = (sin 6 cos D, sin O sin @, cos O)
dabei ist @ der Azimuthwinkel und 6 der Polarwinkel.

= Entwicklung der Gisssschen freien Energiedichte fiir die Kristallanisotropie in
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Form einer Potenzreihenentwicklung nach Komponenten (a1, as, a3):
Ghistati(T, Bat, M) = a(T, Bug) + Z ai() a; + Z a;i() i o + Z aij() aiajag + ...
i i,j i,jk
= Symmetrieargumente, um die Anzahl der Koeffizienten zu reduzieren.
1. Zeitinversionssymmetrie: Gy st invariant unter ey — —eéy
= alle Tensoren ungerader Stufe sind identisch Null

2. Kristallsymmetrie: Die Form der Tensoren sowie ihre Koeffizienten sind durch
die Kristallsymmetrie bestimmt.

Beispiele:
a) kubische Symmetrie: G(a;) = G(—a;)) @ ;= —a; = 2a;=0=> a; =0
also: keine ungeraden Terme in a;, keine Kreuzterme a; aj, d.h. a;; = 0 fiir
i#].

_ 20 02 4 A2Y —
= Y aja;a; = ap(a] +a; +a3) =al
ij
_ 4 4, 4 2.2, 2.2, 2 2
= ) ajpaiajopa; = an (@] + oy +a3) +6anyn (@ a; +asa; +asad). ..
ikl

= Gissssche freie Enthalpiedichte fiir kubisches System:

Guristanl(T, M) =Ko + KP(T)(@2 @3 + a3 a3 + a2 a?) + K (t) (a2 a3 ad)+

Kég)(t) (@Gas+as05+a505) +...

K§4) ist dabei die Anisotropiekonstante 4. Ordnung, also K; > 0 fiir bcc Fe
und K; < 0 fiir fcc Ni.

b) hexagonale Symmetrie

Graista (T, M) = Ko + K (a2 + a2) + K (@2 + a2 + K (a2 + ad)® + ...
oder mit Polarkoordinaten:
Guristan(T, M) = Ky + K; sin® 8 + K sin 8 + K5 sin® 6 + K, sin® 6 cos 60

wobei der letzte Cosinus aufgrund der 6-zdhligen Symmetrieachse (c-
Achse) existiert.

= aber: Phinomenologische Beschreibung, die Anisotropiekonstanten K;, K, . . .
haben keine mikroskopische Bedeutung.
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in the range 20 = 2 : 245z
[ Doy (0,333 [= 00063 qoooa ) [=0.333 oo 0] [=0.272 noig) =0.086]

by Ka=0.1, Ka2=1 d) Kep=-0.41, K;=09 fy Kei=0.01, Kez==1 hy Ka=0l, Kui==1
Kaz=0.75[111]

N 1
2+10g 2425p I . 2+3g

1+20g
[0 on iy 0.04] [= 0, 103 @01 0] [=10.334 g 0,003 [=0.291 poe2)]

Fig. 3.1 “Energy surfaces” defined by p = 4 + B-g, where g(, ¢) is a general anisotropy
functional, such as (3.9) or (3.11) or a combination of these, and 4 and B are suitable
scaling factors. Also plotted are contours of equal energy in the range [C ( §) D], where C
is the minimum value of g(8, @), D is the maximum and § is the distance between
contours. The anisotropy coefficients as well as the scaling factors and scales can be found
below and above the figures. (a, b) Cubic anisotropy with {100} easy directions. (¢, d)
Cubic with (110} easy directions. (¢, f) Cubic with (111} easy directions. (g) Cubic, and
uniaxial anisotropy along the [111] axis superimposed. (h) Cubic, and conical anisotropy
along the [111] axis superimposed
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2.9 Magnetische Domanen

Da ein hohes dufieres Streufeld Energie kostet, bildet ein Ferromagnet Doméanenstruk-
turen aus, um diese Energie zu minimieren. Das Magnetisieren und Entmagnetisieren
hangt mit dem Ausbilden und Verschieben von Domédnenwanden zusammen.

Je nach Material sind fiir diese Domédnenbewegung unterschiedliche Felder notwen-
dig. Extreme Weichmagneten konnen schon durch ca. 10° T geséttigt werden. In
anderen Fillen sind mehrere Tesla notwendig. Dadurch variiert das Ummagnetisie-
rungsverhalten (= Remanenz zwischen 0 und 1).

A.AYaNAYAIR
FANB AR LR

(a) BLocu-Wand, (b) N¥erL-Wand

In Volumen-Proben tritt meist der BLocu-Wand-Typ auf, wobei in extrem diinnen
Schichten (mit einer Magnetisierung in der Filmebene) eher N£eL-Widnde zu finden
sind.

2.9.1 Domidnenwandenergie
2.9.1.1 Austauschenergie

In einer Domédnenwand miissen die Spins gegen die Austauschkopplung gegenein-
ander verkippt werden. Sei 0 der Winkel zwischen zwei benachbarten Spins S; und
Ss.

Energie E1p, = -2] §1 §2 = —2] S cos 6. Fiir kleine Winkel gilt dann mit cos 6 ~ 1 — %2:
—278,5, ~ JS* 62
Fiir 180°-BLocn-Wand: N Spins rotieren iiber das Intervall 0 — 7, somit: 6 = £, also:

NJS*m® [S?m?
2 n2 —
EN—N]S 0° = N2 = N
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Magnetische Domé&nen — Doménenwéande

Bloch - Wand Néel - Wand

Ubergang als Funktion
der Filmdicke des Magneten

o

15 &g
E s
£ P Streufeld- und
Streufeld- und 10 s~ Magnetisierung-
Magnetisierung- E 2 komponenten
komponenten g 3 in der Ebene
G|
=

o
T
L

aus der Ebene

0 I L
0 100 200 300

Film thickness, 2b (nm)

The domain wall width, ¢ (dashed curves), and energy per unit
wall area, v, for Bloch and Néel walls in thin permalloy films.

Der U—bergang von Brocu-Wand (links) zu N£eL-Wand (rechts) ist abhidngig von der Doma-
nenwandenergie und der Filmdicke.
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Eine BrocuH-Wand besteht aus Ebenen von Spins, wir sind nun an der Energie pro
Flicheneinheit interessiert (1 m? BLocu-Wand besteht aus a% Linien mit der selben
Spinanordnung (Spinketten) wie gerade berechnet):

.-,

=Js* —
OBW ] N a2

Bemerkung: fiir N — oo = ogw — 0: System wiirde sich entspannen und die Domaé-
nenwand tiber das gesamte System ausdehnen (kleinere Verkippung). Aber: magne-
tokristalline Anisotropie stoppt diesen Prozess.

2.9.1.2 Anisotropienergie

In einer Domédnenwand ist ein Teil der Magnetisierung in der harten Achse ausge-
richtet — kostet Energie (Anisotropieenergie).

Annahme: Anisotropieenergiedichte f = Ky sin® 0 mit Ky > 0 (Minimum bei 0 = 0, 7).

Anisotropieenergie einer BLocn-Wand: Summation iiber alle N Spins: (Ubergang ins
Kontinuum (Integral)):

N U

N N K
ZKU sin? 9; ~ —f Ky sin?6d6o = U
i=1 T Jo 2

Energiebeitrag pro Einheitsfldche der Bloch-Wand ist dann: w

Gesamtenergieflachendichte (Austausch und Anisotropie):
e N KU a

Q2
ogw =J S _Na2+ >

2.9.2 Domianenwandbreite

Es gibt also zwei Terme, einer ist proportional zu N, der andere zu 5. Somit wird es
ein Minimum geben:

dogw
=0
dN
Somit kommt man auf:
2]
N =
S Ko @
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Die Breite der BLocu-Wand ist dann:
2]
0=Na=nS§ |]—
a=T oo

Eine starkere Austauschkopplung gibt eine breitere Domédnenwand, eine hohere Ani-
sotropie eine schmadlere.

Weitere Formulierung:

[A

6—7’[ K_U

opw = T VA Ky
(ausE:Af(VM)ZdeitA:ZISZZ)

14

mit z: Atomanzahl pro Einheitszelle.

Ferromagnet Op/nm y5/1072] - m™2

Co 22.3 1.49
SmCos 2.64 5.71
Sm,Co,, 5.74 3.07
Nd,Fe,,B 3.82 2.24
Sm,Fe,,N, 3.36 4.06
BaFe,,0,, 13.94 0.57

Tabelle 2.1: Domdnenwandbreite und -energie fiir einige uniaxiale ferromagnetische Mate-
rialien.
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Eisen
in der Ebene magnetisiert, kubisch
— 90°-Wande

NdFeB

senkrecht magnetisiert, grofie
Anisotropie

— komplizierte, mordnen- oder
blasenartige Strukturen

Landau state diamond state

H

ext

geschickt
beleuchtete
Sandhaufen

H

ext |!

Rechts: Domé&nenzustdnde in Mikrostrukturen mit reiner Formanisotropie bei niedrigen Fel-
dern in unterschiedlichen Richtungen. Links: ,Simulation” dieser Zustdnde.
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2.9.3 Magnetisierungsprozesse

M/MS“ Ne7kuwe

Mg

Hc / H

Verschiedene Prozesse sind moglich:

1. Domédnenwandbewegung: ,normaler” Magnetisierungsprozess
2. Rotation von Doménen in eine , bessere” leichte Achse

3. kohérente Rotation parallel zu B ohne Riicksicht auf Anisotropie

<—/f\—>

ke —b\/q—
()
y—_
-
(O]
c
&g
-—
= —_
o
 ——_—
©
c -—
(0]
2
()
L
1)
_—
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2.9.4 Hart- und weichmagnetische Materialien
Die Beweglichkeit von Domédnenwénden ist sehr unterschiedlich, somit ist auch die
Form der Hystereseschleifen sehr unterschiedlich.
technische Bedeutung;:
1. hartmagnetische Stoffe: Permanentmagnete (z.B. fiir Motoren und Generatoren)
2. weichmagnetische Stoffe: Abschirmung von Magnetfeldern (u-Metalle)

Nebenbemerkung: Magnetostriktion: Ein Magnet verdndert seine Lange etwas, wenn
er magnetisiert wird, da die Anisotropieenergie auch vom Spannungszustand ab-
hédngt. Also verliert er etwas elastische Energie, gewinnt dafiir aber Anisotropieener-

gie.

2.9.5 Beobachtung von Domdnenwinden

1. Kerr-Mikroskopie

2. MFM

3. PEEM

4. XMCD (Rontgenmikroskopie)

Magnetische Kraftmikroskopie: Ein Biegebalken oszilliert mit einer festen Ampli-
tude im nm-Bereich. Die Detektion erfolgti.d.R. tiber einen Laser, der am Biegebalken
auf eine 4-Segment-Fotodiode reflektiert wird. Uber ein Piezo-Element werden Probe
und Biegebalken relativ zueinander in x, y, z-Richtung bewegt. Das Messsignal ist die
Frequenzverschiebung des Biegebalkens (Verstimmung).

Abbildung 2.1: Links: Biegebalken mit magnetischer Spitze am Ende. Rechts: Dimensionen
der Spitze.
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Resonanzfrequenz (fern von der Probe):

_ 1 C1,
f0_271 \V m

Resonanzfrequenz (in Probenndhe):

1 1 JdF
4 - 5)

“2n \(m
Damit gilt fiir die Verstimmung;:

fo OF
Of =f-fox—5- 35

Fiir die Kraft zwischen Spitze und Probe gilt:

JH,
F= e
Somit gilt fiir die Verstimmung;:
J’H,
of o< 072

mit c;, Federkonstante des Biegebalkens.

Abbildung 2.2: Wechselwirkung zwischen Spitze und Probe beim MFM.

Eine attraktive Kraft fithrt somit zu einer Verringerung der Resonanzfrequenz und
eine repulsive Kraft zur Erthohung der Resonanzfrequenz.
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@ UNI BASEL
Animation: H.Hidber

Laser

Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der MFM-Charakterisierung einer Festplatte.
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3 Ummagnetisierungsprozesse

3.1 Uniaxiale Ummagnetisierungsprozesse

leichte Achse(easy axis - EA) leichte Achse(easy axis - EA)
- L - >
AH
/ - -
—_ — >
IR IR RN
‘ — —
‘ — — —
e

Ausrichtung der Magnetisierung in einem uniaxialen magnetischen Material unter externem
Feld.

Links: Magnetfeld steht senkrecht zur leichten Achse: Rotation der Magnetisierung ohne Do-
médnenwandbewegung.

Rechts: Magnetfeld steht parallel zur leichten Achse: Reine Domédnenwandbewegung (ange-
deutet durch die kleinen Pfeile)

3.1.1 Eindomanige Magnetisierung (z.B. in Partikeln)

3.1.1.1 Magnetisierung entlang der harten Achse: H 1L EA

— Energiedichte f = Ky cos?*(6) — Ms H cos(6), Ky > 0.
Stabiler Zustand — g—g =0, % > 0 (Minimum). Dabei ist 8 der Winkel zwischen M
und H.

Also:
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e (—2Ky cosO +MsH) sinf =0
e 2Ky cos’0+MsH cosO >0
Losungen:
(@) sinf =0,1— M parallel oder antiparallel zu H

Stabilitatsbedingung verlangt:

0 = 0 ist stabil nur fiir H > %
0 = 7t ist stabil nur fiir H < —%

(b) 2Ky cos 0 = Mg H: (entspricht Bewegungsgleichung der Magnetisierung)

2Ky 2Ky
-—— <H<— *

Diese Feldabhéngigkeit kann durch ein paar Substitutionen anschaulicher gemacht
werden:
M = Mg cos 0 (3.1)

Dabei ist M die Komponente der Magnetisierung in Feldrichtung.
Anisotropiefeld H,: M(H,) = Ms, d.h. cos(0) = 1.
= Ky = %% (aus (%)

= H, M = MsH (aus (*))

M _ H

MS_Ha@m:h

3.1.1.2 Magnetisierung entlang der leichten Achse: H | EA

f =Ky sin? 6 — Mg H cos 0

Pf

Stabiler Zustand — 2 =0, 35

3 > 0.

Losungen:
e (Kysin26+ MsH) sinf =0
e 2Ky cos?0+ MsH cos0 >0

—2Ky
Ms

2Ky
Ms

sin@=0—->m=1 stabil fur H >

sinf=n—m=-1 stabil fir H <

Die Losungen sind nur lokal in dem Feldbereich —% <H< % stabil.
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m=M/M_ 4

14
I
I
I
| I g
-1 ! h=H/H,
I
|
I
14
m=M/M,
A
1
| I
| |
|
| | _
ol T h=H/H,
I
|
I
I —
K

3.1.1.3 Beliebig angelegter Feldwinkel 0,

StoNER-WoHLFARTH-Modell: f = Ky sin® (6y — 0) — H Mg cos 0
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Hs

mit hs = —Ha(HO:O)

Es ergibt sich: his = (cos®? 0 + sin®? 0,) /2

|r.l al [Ir'(!”‘.

Im Vergleich dazu gilt fiir Domdnenwandbewegung (Konporsky-Modell): hg

4.0

3.5}
__ 3.0t
S 25}
Ezz.o-
T 15¢

1.0}

0.5,

—a— S\\V

—e— Kondorsky

0

15 30

45 60 75 90
®, [°]

3.2 Superparamagnetismus: zeitabhangige
Ummagnetisierungsprozesse

_ hs(80=0)
~  cos0p

Unterhalb einer bestimmten Strukturgrofse (typisch ~ 20 nm) fluktuiert die Magneti-
sierung (die thermische Energie ist in diesem Fall grof§ genug, um das magnetische
Moment zwischen zwei verschiedenen magnetischen Zustianden hin-und-her sprin-

gen zu lassen).
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Anordnung von N unabhéngigen Partikeln mit uniaxialer Anisotropie:
E r

/_:\r |

© ®

0 L '6

Dabei sind I'; und I') die Anregungsfrequenzen fiir den Ummagnetisierungsprozess.

Es gilt:
Ny _ I''Ny+I'|N
T LAV
Nl—_ I''N, +I4N
dt LAY T

Ny + Ny =N = N-Ms-V = Ms (Gesamtmoment)
Ny =N, =M = M- Ms -V = m (resultierendes Moment)

dm _ ’
ﬁﬁ——rm—[‘Ms

mitl' =+ und " =T; T

F’MS it I’ _ FT_Fl

Losung: m = Ms (1 + D) exp (-I't) — — T = Ton

t =0 = m = Ms (Ausgangszustand)

I

t=oc0o=>m— — ?/I * (Gleichgewichtszustand)

(a) Gleichgewichtszustand: m = Mgk
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Zunichst FT auswerten:

2
I'y=TIy exp( II;V)(1+HE)

KV H\?
r=rye(—p7) (1- 7
FT 4KV H
= = 2
r, = (kBT H) exp(2)
I exp(2x)—
_— — = h
oT exp(2x)+1 tanhx
HV 1
m = meq = Ms ’canh(MS ) (Dies gilt fiir | = )
ke T 2
H
Im Allgemeinen: HEISENBERG — meq = Ms B (MIS TV)
B
MsHYV . 1
]—>oo:meq:MsL( kSBT ) mit L(x):cothx—;
MsHYV x Mg MéHV
= 1: eq = =
T T T3 T BT

Suszeptibilitdt: x,, = % (analog Paramagnetismus)

(b) Nicht-Gleichgewicht: mq,; = Mg(1 + —) exp(=I't) = (Ms — meq) exp(=I't)

mitI = FT+Fl—F0(exp( (1+ ))+exp( KV<1 %)2))

e H0—->T=2TI) exp(—é—‘;)
(c) Ubergang vom Gleichgewicht zum Nicht-Gleichgewicht:
tmeas > 1 — Gleichgewicht
tmeas < I ' — Nicht-Gleichgewicht

— I'tmeas = 1 — definiert Blocking-Temperatur T

210 tmeas exp( (1——))%1

Kv (-4’
kg In (2T tmeas)

TB%
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4 Exchange Bias Effekt

Dieser Abschnitt ist entnommen aus:

Prof. Gross: Lecture Notes on the Lecture on Spintronics.
http://www.wmi.badw.de/teaching/Lecturenotes/

4.1 Austausch-Anisotropie

Die Austausch-Anisotropie wurde bereits in den 50er Jahren entdeckt (oxidierten
Co-Teilchen, Durchmesser etwa 20nm). Im Jahr 1956 berichteten MEIKLEJoHN und
Bean:

A new type of magnetic anisotropy has been discovered which is best
described as an exchange anisotropy. This anisotropy is the result of an
interaction between an antiferromagnetic material and a ferromagnetic
material.

Allerdings hat man erst seit Mitte der 1980er Jahre ein verbessertes Verstindnis der
Austausch-Anisotropie entwickelt.

4.1.1 Phanomenologische Beschreibung der Austausch-Anisotropie

Die verschobene Kurve (1) wurde nach Abkiihlen in 10 kOe gemessen, die symmetri-
sche Kurve (2) nach Abkiihlen im Nullfeld. Phdanomenologisch kénnen wir dieses Ver-
halten damit erklédren, dass die antiferromagnetische CoO-Oberflachenschicht durch
einen direkten Austausch mit dem darunterliegenden Co gekoppelt ist. Wird nun das
Material im Magnetfeld von 300 auf 77 K abgekiihlt, so beobachtete man bei dieser
Temperatur eine auf der Feldachse um das so genannte Austauschfeld H, verscho-
bene Magnetisierungskurve. Diese Verschiebung konnte mit einer unidirektionalen
magnetischen Anisotropie gleichgesetzt werden. Die Tatsache, dass die unidirektio-
nale Anisotropie oberhalb der Neel-Temperatur von CoO (Tx = 293 K) verschwindet,
stiitzte die Annahme, dass die Spins im Antiferromagneten beim Abkiihlen unter
Tn durch die direkte Austauschkopplung an den geséttigten Ferromagneten in einer
bestimmten Richtung eingefroren werden und von da an umgekehrt die Grenzfla-
chenspins im Ferromagneten festhalten, solange T < Ty ist. Dazu tragt die grofSe ma-
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Abbildung 4.1: (a) Magnetisierungskurve oxidierter Co-Teilchen mit einem Durchmesser von
etwa 20nm bei 77 K. Die gestrichtelte Kurve wurde nach dem Abkiihlen im
Nullfeld, die durchgezogene nach Abkiihlen im Séttigungsfeld derhalten. (b)
Torsionsmagnetometerkurven der gleichen Probe bei 77K und H = 7,5kOe
nach Abkiihlen in H = 20 kOe. Die Kurven (i) und (ii) wurden bei abnehmen-
dem und zunehmendem Winkel aufgenommen. (Aus W. H. MEIKLEJOHN et
al., Phys. Rev. 102 (1956) 1413; Phys. Rev. 105 (1957) 904.)

gnetische Anisotropie im Antiferromagneten bei. Das heifst, die Magnetisierung des
ferromagnetischen Co ist genau in die Richtung vorgespannt, die sie beim Abkiihlen
unter die NEeL-Temperatur des antiferromagnetischen CoO hatte. Um eine intuitive
Vorstellung zu bekommen, betrachten wir die schematische Darstellung einer Ferro-
magnet/Antiferromagnet (FM/AFM) Doppelschicht in Abbildung 4.2. Zunachst wird
fiir Ty < T < Tc ein Magnetfeld angelegt, wodurch die Spins im FM in eine Richtung
ausgerichtet werden, wiahrend die Spins im AFM statistisch verteilt bleiben (i). Wird
nun das Material im Magnetfeld auf T < Ty abgekiihlt, werden durch die Wechsel-
wirkung an der FM/AFM Grenzflache die Spins im AFM parallel zu denen im FM
ausgerichtet (ii). Die weiteren Spins im AFM sind antiferromagnetisch ausgerichtet
und liefern eine verschwindende Nettomagnetisierung. Wird nun das Feld umgepolt,
beginnen die Spins im FM zu rotieren (iii).

Eine schematische Darstellung des Effekts der Austauschkopplung fiir ein Schicht-
system aus einem Ferromagneten (F) und einem Antiferromagneten (AF) ist in Ab-
bildung 4.3 zu sehen.

Die mikroskopische Anordnung der Spinmomente ist vielmehr durch die in Abbil-
dung 4.4 gezeigte Konfiguration gegeben.

Die Austauschkopplung iiber die Grenzfldche ist genau so, dass beim Herunterkiih-
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FM (i)
T— — Ty<T=<T:
AFM T
ST ||
l field cool
FM (i)
T<Ty
AFM
FM — = == —= — | (ii})
AFM iy M i)
AFM H
—— e e 4 —
M s = (v) (iv) (v)
AFM
Abbildung 4.2: Schematische Darstellung der Spinkonfiguration

Doppelschicht in vershciedenen Bereichen der Hystereseschleife.

einer

FM/AFM-

Abbildung 4.3: Schematische Darstellung des Effekts der Austauschkopplung fiir ein Schicht-
system aus Ferromagneten (F) und einem Antiferromagneten (AF). Der Pfeil
im Antiferromagneten gibt dier Richtung des Austauschfeldes und nicht die
der Untergittermagnetisierungsrichtung an. (a) Definition des Koerzitivfeldes
H. und des Austauschfeldes H, fiir die leichte Richtung (H))). (b) Definition

des Anisotropiefeldes H, fiir die schwere Richtung (H,).

len unter Ty die Momente im Antiferromagneten entlang einer Richtung ausgerichtet
sind, die senkrecht zur Magnetisierungsrichtung im Ferromagneten ist. Diese Konfi-
guration ist energetisch giinstiger als die in Abbildung 4.2 gezeigte Konfiguration, da
es einfacher ist, die Momente im Antiferromagneten in die Richtung eines orthogona-
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len Feldes (der Magnetisierungsrichtung des Ferromagneten) zu verkanten als in die
Richtung eines parallelen Feldes (fiir einen Antiferromagneten gilt x, > x;). Kiithlen
wir in einem angelegten Feld unter Ty ab, so gibt die in Abbildung 4.4 gezeigte Spin-
konfiguration Anlass zu einem Austauschfeld parallel zur Magnetisierungsrichtung
des Ferromagneten.

Abbildung 4.4: Schematische Darstellung der Ausrichtung der Momente bei der Austausch-
kopplung einer weichmagnetischen ferromagnetischen Schicht und einer an-
tiferromagnetischen Schicht. (a) Spin-Konfiguration an der Grenzfldche nach
Abhkiihlen durch Ty. (b) Spinkonfiguration fiir T < Ty nach Anlegen eines
externen Feldes, dass gegen das Austauschfeld H, gerichtet ist.

4.1.2 Theoretische Modelle zur Austausch-Anisotropie
4.1.2.1 Ideale Grenzflichen - phinomenologisches Modell

In dem oben gegebenen intuitiven Modell kann die Energie pro Einheitsfliche eines
austauschgekoppelten Systems bei Annahme einer kohédrenten Rotation der Magne-
tisierung wie folgt ausgedriickt werden:

Grenzflichen-Wechselwirkung
—_—
E = —uoH Mgdp cos(0 — B) + Kr dr sin® B+ Kar dar sin @ — Jint cos(f — a) 4.1)

Feld auf FM Anisotropie FM Anisotropie AF

Hierbei ist H das angelegte Magnetfeld, My, und dr die Sattigungsmagnetisierung
und Dicke der ferromagnetischen Schicht, dar die Dicke der antiferromagnetischen
Schicht, Kr die uniaxiale Anisotropie des F, Kxr die uniaxiale Anisotropie des AF
und [in; die Austauschkopplungskonstante an der Grenzflache. , @ und 0 sind die
Winkel zwischen der Magnetisierung und der Anisotropieachse des FM, der Unter-
gittermagnetisierung (Mar) und der Anisotropieachse des Antiferromagneten, sowie
zwischen dem angelegten Feld und der Anisotropieachse (siehe Abbildung 4.5). Die
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Anisotropieachsen des FM und AFM wurden als kollinear angenommen. Der erste
Term in Equation (4.1) resultiert aus dem Effekt des angelegten Magnetfeldes auf den
ferromagnetischen Film, der zweite aus der Anisotropie des FM, der dritte bertick-
sichtigt die Anisotropie des AFM und der letzte die Grenzflichenwechselwirkung.
Wichtig ist, dass dieser einfache Ansatz die Abwesenheit von Domédnen im FM oder
AFM, eine parallele Ausrichtung der Anisotropieachsen des FM und AFM und ei-
ne ferromagnetische Grenzflichenkopplung annimmt. Ferner wird eine ideal glatte
Grenzflache vorausgesetzt.

M Kpr
AF ) K.

N\
N\

\‘.. Mg

Abbildung 4.5: Schematische Darstellung der relevanten Winkel fiir die Diskussion der
Austausch-Anisotropie. Die Anisotropieachsen des F und AF sind als parallel
angenommen. Die Untergittermagnetisierungen Mar des Antiferromagneten
haben entgegengesetzte Richtungen.

Die Konfiguration der Magnetisierungsrichtungen erhalten wir durch Minimierung
der Energie. Wir wollen im Folgenden einige spezielle Félle diskutieren:

1. Schwacher Antiferromagnet: Kap dar < Jint:

In diesem Fall dominiert die Austauschkopplung. Es ist deshalb am giinstigsten,
(B — a) klein zu halten, das heifst, die Spins des F und AF rotieren gemeinsam. In
anderen Worten, die Spins im AF folgen denen des F und es kann deshalb keine
Verschiebung der Hystereseschleife beobachtet werden. In diesem Fall konnen
wir keine Austausch-Anisotropie beobachten. Es resultiert nur eine Vergrofie-
rung des Koerzitivfeldes. Das Koerzitivfeld wird durch den hérteren der beiden
folgenden Prozesse bestimmt: (i) Kohdrente Rotation von Mg gegen die Aniso-
tropie Kr des F oder (ii) kohdrente Rotation von Mar gegen die Anisotropie Kar
des AE.

2. Starker Antiferromagnet: Kap dar > [int:

Wir wollen hier zwei Unterfille unterscheiden. Im einfachsten Fall ist die Ani-
sotropie des FM viel kleiner als die des Antiferromagneten (Krdr < Kardag),
was experimentell in der Tat oft gegeben ist, und wir erhalten
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E = —uoH Mg dg cos(0 — B) + Kardar sin® o — Jint cOs(B — ) (4.2)

Minimieren wir diese Energie beziiglich a und § erhalten wir das Austauschfeld:

]int
Ho=——— 4,
Ho Mk dr (4.3)

4.1.2.2 Ideale Grenzflichen - mikroskopisches Modell

Einen dhnlichen Ausdruck fiir das Austauschfeld erhalten wir, wenn wir eine ideale,
vollig unkompensierte Grenzflaiche annehmen und die Energien betrachten, die bei
einer Drehung der Spins des F relevant sind. Das Austauschfeld ist dabei der minimale
Feldwert, der eine vollkommene Drehung der Spins des F zuldsst. Man erhélt diesen
Minimalwert aus der Gleichsetzung zweier Energien (jeweils pro Flacheneinheit).
Die erste Energie ist die Heisenbergsche Austauschenergie innerhalb einer Flache A

"
zwischen einem Spin Sr im Ferromagneten und

] ex @ &

Eex = 2 Sk * SAF (4.4)
Hierbei ist a die Ausdehnung einer Einheitszelle und J., die HEisENBERGsche Aus-
tauschkopplung zwischen den Spins, die nicht mit der phdnomenologischen Grofle Jint
(Grenzflachenaustauschenergiedichte) verwechselt werden sollte. Die zweite Energie

ist die ZEEMAN-Energie im dufSeren Feld
EM = —lo MF . I_—)Idp (45)
Hierbei ist dr die Dicke des Ferromagneten. Daraus ergibt sich fiir das Austauschfeld:

H. = 27 ]Jex Sk SAF

= M (4.6)

Hierbei ist n die Zahl der wirksamen Austauschbindungen pro 2D-Gitterzelle. Wir
erkennen sofort, das die Gleichungen aus dem phanomenologischem Modell und
dem mikroskopischen Modell dquivalent sind. Ebenfalls zeigen die Formeln, dass
das Austauschfeld proportional zu dl—F abnehmen sollte. Dies wird, wie Abbildung 4.6
zeigt, experimentell auch beobachtet.

Die von diesem einfachen Modell vorhergesagten absoluten Werte der Austauschfel-
der hingen vom Wert fiir [in; ab. Wird fiir [, ein Wert dhnlich zum ferromagneti-
schen Austausch angenommen, so ist das vorhergesagte Austauschfeld um mehrere
Grofienordnungen hoher als die ermittelten experimentellen Werte. Um dieser Dis-
krepanz Rechnung zu tragen, wurden verschiedene Erweiterungen dieses einfachen
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Abbildung 4.6: Schichtdickenabhidngigkeit des Austauschfeldes (nach D. Mauri, E. Kay, D.
Scholl, and J. K. Howard, J. Appl. Phys. 62 (1987) 2929).

Modells vorgenommen, die wichtige Effekte bertiicksichtigen, die in der bisherigen
Betrachtung nicht enthalten sind. Insbesondere wurde die Bildung von Doménen,
das Vorhandensein einer Korngrofienverteilung, nicht-kollineare Spins im F und AF
oder das Vorhandensein von unkompensierten Oberflachenspins diskutiert. Einige
Erweiterungen und offene Fragestellungen sollen im Folgenden kurz diskutiert wer-
den.

4.1.2.3 Grenzflicheneffekte vs. langreichweitige Wechselwirkung

In den meisten Arbeiten zur Austausch-Anisotropie wird davon ausgegangen, dass
die unidirektionale Austausch-Anisotropie durch eine direkte Austauschkopplung
der Spins des Ferromagneten mit denen des Antiferromagneten an der Grenzfldache
zwischen beiden Materialien verursacht wird. Dass es sich tatsdchlich um einen Grenz-
flacheneffekt handelt, wurde aus der experimentellen Tatsache geschlossen, dass das
gemessene Austauschfeld H, mit der inversen Schichtdicke des Ferromagneten ska-
liert.

Um diesen Sachverhalt ndher zu priifen, wurden vor kurzem Experimente an Mehrla-
genstrukturen aus 30 nm Nig, Fe,, und 30 nm CoO untersucht. Zwischen diese Schich-
ten wurde dabei eine diinne nicht-magnetische Schicht aus Ag, Au oder Cu ein-
gebracht, die eine Dicke zwischen 0,3 und 6 nm hatte. Trotz der kontinuierlichen
nicht-magnetischen Zwischenschichten zwischen den antiferromagnetischen und fer-
romagnetischen Lagen wurde eine deutliche Austausch-Anisotropie gefunden, wie in
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Abbildung 4.7a gezeigt ist. Das gemessene Austauschfeld nimmt mit zunehmender
nicht-magnetischer Zwischenschicht ab und verschwindet erst bei einer Schichtdicke
von etwa 3 — 5nm (vergleiche Abbildung 4.7b).

Aus den in Abbildung 4.7 gezeigten Ergebnissen konnen wir schlieflen, dass die
Austausch-Anisotropie auch durch langreichweitige Wechselwirkungen (kein oszil-
latorisches verhalten) vermittelt werden kann, die vermutlich durch die Leitungselek-
tronen bewirkt werden.

{a)‘;‘
I:I.E.
- al T A |
20 F :
0.5 | Cu Spacer
. Au Spacer
M I I S !
' f 20 } Jz'f\ Ag Spacer]
0.5 L by 16 & "'-.L ¥ \\
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Abbildung 4.7: (a) Magnetisierungskurven von Nig, Fe,4 (30nm) / Au / CoO (30 nm) Mehrla-
genstrukturen fiir verschiedene Dicken der Au-Zwischenschicht bei 80 K. (b)
Austauschfeld H, als Funktion der Dicke der nichtmagnetischen Zwischen-
schicht fiir Nig;Fe,y (30nm) / Au / CoO (30nm) Mehrlagenstrukturen und
Au-, Cu-, und Ag-Zwischenschichten (aus Gokemeijer et al., |. Appl. Phys. 81
(1997) 4999).
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5 Der Magnetwiderstand

Anderung des elektrischen Widerstandes im Magnetfeld:
Ap _ R(H) - R(0)
p R(0)

1. Festkorpereigenschaft (nicht im freien Elektronengas)

2. Topologie der FErmIOberfladche wichtig (offene Bahn oder geschlossene Bahnen)

3. Entdeckt 1856 von William TraomsoN (Lord KeLvin) an Eisen
Dabei gibt es ganz verschiedene Effekte:

1. transversaler Magnetwiderstand — Metalle

2. anisotroper Magnetwiderstand (AMR) — Ferromagnete
Riesenmagnetwiderstand (cMRr) — Multischichten
Tunnelmagnetwiderstand (TMR) — Tunnelbarrieren
Kollosaler Magnetwiderstand (cMr) — Mangan

Auflerordentlicher Magnetwiderstand (emRr) — Halbleiter

N o A kW

Ballistischer Magnetwiderstand (BMR) — Nanokontakte

5.1 Transversaler Magnetwiderstand

Ap immer positiv, Ap sattigt bei hohen Magnetfeldstdrken (geschlossene Bahnen!).
Offene Bahnen sittigen nicht, also auch Magnetwiderstand in diesen kristallinen
Richtungen.

= Warum nicht negativer Magnetwiderstand?
ohne H: Elektron sucht sich Weg des geringsten Widerstandes
mit H: Elektron wird abgelenkt — andere Bahn

erwarten daher im allgemeinen einen positiven Magnetwiderstand
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Ausnahmen zum Beispiel moglich fiir diinne Schichten, wenn die Schicht diinner ist
als die freie Weglange.

= Aber in massiven Ferromagneten?

Bandschema (Nickel, vereinfacht):
A

»
-

Ni(3d® 4s?) moglich (etwas hohere Energie), 3d%4s! oder. 3d'° (Nickel im Allgemeinen
3 d9.4 480’6)

d-Band des Nickels sehr schmal (Strom), g(Er) grof3

s-Band mit freien Elektronen — kleine effektive Masse

Leitfahigkeit: 0 = % + %

Ts ® T4, alsoist der erste Term dominant, Strom wird damit durch das s-Band getragen.

Erkldarung des Widerstandes durch s-d-Streuung:

T < Tc: nur d-Halbband steht zur Verfiigung, 1 der s-Elektronen kann gestreut wer-
den.

T > Tc: keine d-Aufspaltung, alle s konnen streuen.
— Widerstand sinkt bei magnetischer Ordnung

— ext. Feld kann Spinaufspaltung vergrofiern

Sind hierbei von Spinentartung ausgegangen!

1. Spin-Flip-Streuung moglich durch Spin-Orbit-Kopplung
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Spinsystem hat sehr viel ldngere Relaxationszeit
T < T¢: Spin-Flip-Streuung schwach: Zweistrommodell

spinabhingige Impurity-Streuung

AR

T =~ Tc: Streuung an Spinwellen, spin-mixing.

5.2 Anisotroper Magnetwiderstand (AMR)

— Vortragsaufgabe

Drehen der Ladungsverteilung im dufleren Magnetfeld, stirkerer bzw. geringerer
Uberlapp der Wellenfunktion.

— die Orbitale sind an die Kristallstruktur gebunden, daher keine Drehung, aber
Umbesetzung der Orbitale

Der aMR ist zum Bau kleiner Magnetfeldsensoren gut geeignet. Fiir Lesekopfe in
Festplatten allerdings seit 1998 iiberholt durch den Riesenmagnetwiderstand.

5.3 Colossal Magnetoresistance (CMR)

gemischtvalente Magnanoxide (gesehen zuerst von SANTEN und Jonker 1950 an
La, 3Sr;,MnQO;).

Bemerkung zur Chemie: vierwertiges Mangan: Magnanat, dreiwertiges Mangan:
Manganit.

Fassen aber alles (Oxidationsstufen 1-7) unter dem Begriff Manganat zusammen.

allgemein: perowskitische Manganate (A, _,A’MnQO;). Dabei ist A ein Selten-Erd-
Ion und A’ ein Erdalkali- oder Blei-lon. Diese besitzen eine kubische Struktur (Mn-
Kationen auf den Ecken, RE-Kationen in der Mitte und O-Anionen auf den Kanten-

positionen).

Es gibt paramagnetische Isolatoren, ferromagnetische Isolatoren und ferromagneti-
sche Metalle.

Einbau anderer Kationen verspannt die Kristallstruktur, verkippt den Sauerstoff-
Oktaeder und verdandert den Mangan-Sauerstoff-Mangan Bindungswinkel.
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5.3.1 JaHN-TELLER-Effekt

4. Elektron kann in eines der beiden (entarteten) e, Orbitale — Instabilitdt gegeniiber
Verzerrung des Kristallgitters

JauN-TELLER-Theorem: Jedes nicht-lineare Molekiilsystem ist in einem entarteten elek-
tronischen Zustand instabil und spaltet den entarteten Zustand durch Erniedrigung
der Symmetrie auf.

Anordnung langer und kurzer Achsen kann geordnet sein (kooperativer JAnN-TEL-
LERr-Effekt).

alternierend: antiferrodistorsiv
parallel: ferrodistorsiv

Nebenbemerkung: Ubergangsmetalloxide oft starker Jann-TeLLER-Effekt. Sehr stark
bis Cu**.

LaMnO, stuktureller Phasentibergang bei 800 K durch kooperativen JAHN-TELLER-
Effekt.

Dotierung mit Sr**: Mn** nur 3d-Elektronen: in toe, kein JauN-TELLER-Ion — struk-
tureller Phaseniibergang verschiebt sich zu tieferen Temperaturen.

magnetische Struktur:

reines LaMnQj;: antiferromagnetisch
reines STMnO;: antiferromagnetisch
reines La; _ Sr,MnO;: ferromagnetisch

Austauschwechselwirkung {iber Sauerstoff (GoopENOUGH-KANAMORI-ANDERSON):

1. GKA-Regel: 180° Austausch zwischen gefiillten od. leeren Orbitalen stark und
antiferromagnetisch

2. GKA-Regel: 180° Austausch zwischen einem gefiillten und einem leeren Orbital:
schwach und ferromagnetisch

3. GKA-Regel: 90° Austausch zwischen gefiillten Orbital ist schwach und ferro-
magnetisch.

5.3.2 Doppelaustausch

Solange alle Mn-Ionen gleiche Wertigkeiten hatten, fithrte Elektronentransfer zu Dop-
pelbesetzung — Isolatoren.

e,-Elektron des Mn>* kann aber ohne Anregungsenergie in das (leere) d.» des benach-
barten Mn** springen, vorausgesetzt, dessen t,, sind parallel (Hunpsche Regel).
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magnetisch ungeordnet: e,-Elektronen kénnen nicht frei durchlaufen (ca. 1,5eV) —
schlechter Leiter.

ferromagnetisch geordnet: e,-Elektronen frei beweglich — metallischer Leiter.

In der Nédhe der Curie-Temperatur kann ein starkes dufleres Magnetfeld die Spins
parallel ausrichten — Isolator-Metall-Ubergang

Abbildung 5.1 zeigt ein vereinfachtes Phasendiagramm von La, _,Sr,MnO,.

= CMR
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Abbildung 5.1: Vereinfachtes Phasendiagramm von La; _,Sr,MnQO, als Funktion der Dotie-
rung x (nach Y. Tokura and Y. Tomioka, J. Magn. Magn. Mater 200 (1999)
1). FM: ferromagnetisches Metall, FI: Ferromagnetische Isolator, PM: Para-
magnetisches Metall, PI: Paramagnetischer Isolator, AFM: Antiferromagnet,
CI: Isolator mit gekanteter Spinstruktur, Tn: NEEL-Temperatur, Tc: CURrIE-
Temperatur. (aus: Prof. Gross: Lecture Notes on the Lecture on Spintronics, Kap.
2, http://www.wmi.badw.de/teaching/Lecturenotes)

5.3.2.1 Grenzen des Doppelaustauschmodells

Haben nun antiferromagnetische Isolatoren und ferromagnetische Metalle.

Es gibt in den Manganaten aber auch ferromagnetische Isolatoren, antiferromagneti-
sche Metalle und Paramagneten.

Ebenfalls d@ndert sich in La,;4Ca,,MnO, die Curie-Temperatur um 20K, wenn man
160 durch 8O ersetzt.

Im Doppelaustauschmodell:

1. Absolutwert des Widerstands um Groflenordnungen falsch
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2. zu schwache Dotierungsabhdngigkeit
3. falsches Widerstandsverhalten unterhalb von T¢, bzw. im Magnetfeld

= Gerade das Sauerstoff-Isotopen-Experiment deutet auf starke Elektronen-Phononen-
Wechselwirkung hin. Dies kann auch starke Anderung der Metall-Isolator-Ubergangstemperatur
durch epitaktische Verspannung erklaren.

JanN-TeLLER-Effekt noch gar nicht berticksichtigt, der das obige Doppelaustauschmo-
dell erheblich stort: Mn** kein Jann-TeLLER-Ton, folglich gibt es den e,-Zustand in
dieser Form gar nicht.

Undortiertes LaMnOj; reines JaAHN-TELLER-System, ordnet makroskopisch, durch Do-
tierung mit Erdalkaliatomen wird langreichweitige Ordnung gestort, nur noch lokale
Verzerrungen.

e,-Elektronen im gemischt-valenten System itinerant, fiihren aber JAuN-TELLER-Verzerrung
mit = JauN-TeLLER-Polaron.

Polaron: Ladungstrager, der mit irgendetwas umgeben ist:
1. JauN-TELLER-Verzerrung: JAHN-TELLER-Polaron
2. kleiner Ionenradius des Mn**: dielektrisches Polaron
3. lokale Magnetisierung: Spin-Polaron
4. orbitale Ladungswolke: orbitales Polaron

cMmr-Effekt: umschalten zwischen metallischen, ferromagnetischen und nichtmetalli-
schem Verhalten.

Bei tiefen Temperaturen und einigen Tesla: ~ 100 000 %.

Allerdings nur in einem begrenzten Bereich nahe der Curie-Temperatur. Bei Raum-
temperatur bis zu 100 % erreicht, aber erst bei Feldern oberhalb eines Tesla.

= Empfindlichkeit fiir Anwendungen zu gering.

Manganate haben aber noch andere interessante Eigenschaften: Naherzu 100 % Spin-
polarisation.

5.4 Havvr-Effekt

tiblicherweise zur Charakterisierung von Halbleitern fiir Magnetfeldsensoren be-
nutzt.

— dhnliche Geometrien auch fiir emr-Devices.
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Beim Havrr-Effekt wird Strom durch einen Leiter im Magnetfeld geschickt. Ladungs-
trager werden dabei abgelenkt, es baut sich eine Spannung Uy quer iiber dem Leiter
auf.

Im Gleichgewicht (stromlose Messung) kompensiert die HaLL-Spannung genau die
LorenTz-Kraft:

F,=—e(@xB),—¢E, =0

dabei ist E, = % das Havrr-Feld.

Fiir reine Elektronenleitung gilt:

— = —nev,

J= 54

mit b Breite, d Dicke, 1 Beweglichkeit, p, n Ladungstrdgerkonzentrationen.

Damit ist:

Uy 11IB

E:—:———

b nebd
und Ry = -1 die Harr-Konstante.

Vorzeichen der Harr-Konstante: negativ fiir Elektronen
Grofie der Harr-Konstnate: Ladungstragerkonzentration

Fiir gemischte Elektronen- und Locherleitung:

_ Py
T ey )
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Im ferromagnetischen Stoffen gibt es einen zusitzlichen Effekt: der anomale HaLL-
Effekt.

Achtung: nicht einfach M-Beitrag zu normalem Havr-Effekt, da der bereits enthalten
ist (B = po(M + H)).

Nur noch ein Teilband: Nibei T = T¢: 1 Elektron pro Platz, T > Tc¢ 0,3 Elektronen pro
Platz = hoher Harr-Koeffizient.

PH = RoB + ‘LloReM
mit der normalen Harr-Konstante R, (temperaturunabhidngig) und der auflerordent-
lichen Hari-Konstante R, (temperaturabhingig).

Erfordert nur lokalisierte Momente, Antiferromagnete und Paramagnete zeigen auch
den anormalen Harr-Effekt.

Mechanismus:
1. Spin-Bahn-Wechselwirkung

2. Elektronen haben gegeniiber Streuzentren ein Bahnmoment, dessen Vorzeichen
von der Seite, auf der sich das Streuzentrum befindet, abhidngt.

3. Bahnmoment wechselwirkt mit Elektronen. Also gibt es eine bevorzugte Seite,
ein Streuzentrum zu passieren. Damit gibt es eine asymmetrische Streuung, und
ein transversalen Strom.

a) intrinsic deflection
b) side jump: Ein bewegtes Elektron trigt ein elektrisches Dipolmoment
(dies folgt aus der LoreEnTZ-Transformation)

>
ﬁel = —ALsk X S_)

Ars: Spin-Orbit-Kopplungsparameter

Das Dipolmoment hat Energie im elektrischen Feld. Diese dndert sich bei
einem Strreuprozess schlagartig, da das Dipolmoment nach dem Streupro-
zess in der ,falschen Richtung” zum Feld steht.

c) skew scattering
Im realen System sind alle drin

Weiterhin sind Wechselwirkungen von Spin-polarisierten Elektronen mit magneti-
schen Streuzentren moglich:

e Elektronen-Spin — Spin des Streuzentrums

¢ Elektronen-Bahn — Spin des Streuzentrums
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Diese Effekte konnen sich teilweise gegenseitig kompensieren.

Mefigeometrien:
1. klassischer Balken:
o) P
1 |
M- LN
1 I
0 R

Uor — R, Uog — Unan
2. Briickenstruktur

3. vaN DER Pauw: ebene Lamelle, im Prinzip beliebige Form, mit 4 Kontakten.
P

M
O
N

Vp=Vo
Rvinop = ———

IMN
Vm—Vp
Rnopm = ————

INO

d md
exp (—? RMN,OP) + exp (—7 RNO,PM) =1

mathematische Behandlung nimmt punktférmige Kontakte an. Fehler durch
ausgedehnte Kontakte durch Kleeblatt-Struktur zu vermeiden. im Fall einer
symmetrischen Struktur nur eine Messung notwendig.
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5.5 Extraordinary Magnetoresistance (EMR)

1. Alle grofieren Magnetowiderstdande, die wir bisher behandelt haben, benutzen
magnetische Materialien

2. Aufler physikalischen Komponenten des Magnetwiderstandes gibt es auch eine
geometrische (nach obengesagtem kann der Strompfad durch die Probe sich
durch ein angelegtes Magnetfeld dndern, was wiederum den Widerstand beein-
flusst)

3. Geometrische Magnetwiderstdnde sind stets positiv (ohne Feld kann sich das
Elektron den giinstigsten Pfad aussuchen)

4. Bei kleinen Feldern: Geometrischer Magnetwiderstand steigt quadratisch mit
Magnetfeld und Ladungstragerbeweglichkeit

— Suche einen Halbleiter mit hoher Beweglichkeit und kleiner Bandliicke (InSb,
HgCdTe), Solin et al., Science 289 (2000) 1530

Scheibe aus InSb, 1,3 pm dick, ungefdhr 1 mm Durchmesser, zentrales Loch mit Gold
gefiillt.

1. Zwischen InSb und Gold kleiner ScaorTky-Kontakt

2. VaN-DER-PAUW-Geometrie (fiir &« = 0), da symmetrisch nur eine Messung not-
wendig

3. Nullfeld-Leitfdhigkeit nimmt stark mit « zu, da Leitfdhigkeit der Goldscheibe
endlich.

a= % : MR bei 113 % bei 0,05 T

a= % : MR bei 9100 % bei 0,25 T und bei 750 000 % bei 4 T.
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Mechanismen:

1. im Nullfeld: Goldscheibe effektiv Kurzschluss (und Aquipotentialfliche) (Ab-
bildung 5.2¢)

2. im hohen Feld: Nichtdiagonalelemente des Magnet-Leitfdhigkeitstensors tiber-
wiegen ( f nicht parallel zu E) oder Harr-Winkel bei 90°.

= Strom flieft tangential zur Goldscheibe durch den Halbleiter (Abbildung 5.2d)

a darf weder zu grofs noch zu klein sein, da der physikalische Mr von Gold nahe 0
ist.

Erstes Demonstrationsmodell makroskopisch grof3, aber das Prinzip ist skalierbar.

1. Lesekopfstruktur fiir Felder von 0,05 T bei Raumtemperatur sollten ausreichend
MR aufweisen.

2. dhnliche Sensoren konnten auch mit Havrir-Sonden konkurrieren.

Zentrale Goldscheibe keineswegs einzige mogliche Geometrie. Es kann gezeigt wer-
den, dass Harr-Elemente mit kreisformiger Begrenzung mit Radius 1 in die obere
Halbebene abgebildet werden konnen (Zhou et al., Appl. Phys. Lett. 78 (2001) 667).

B=0 B>0 E..,
(@) - () ® ®
© ©
4 ® ®
© ©
S @ @ S
Halbleiter © ©

Abbildung 5.2: Illustration zum emr-Effekt (aus: Prof. Gross: Lecture Notes on the Lecture on
Spintronics, Kap. 2, http://www.wmi.badw.de/teaching/Lecturenotes)
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5.6 Riesenmagnetwiderstand (GMR)

Der GMRr tritt auf in Schichtsystemen aus ferromagnetischen Metallen (FM), die durch
diinne nicht-magnetische Metalle (N) voneinander getrennt sind.

Beispiele: Co/Au/Co oder Fe/Cr/Fe

Eine antiparallele Ausrichtung der Magnetisierung der FM-Schichten (Magnetisie-
rung in der Schichtebene) wird durch Anlegen eines Magnetfeldes in eine parallele
Ausrichtung tiberfiihrt

= starker Abfall des Widerstands

fir Strom in der Schichtebene (current in plane — CIP-Geometrie)
tiir Strom senkrecht zur Schichtebene (current perpendicular to plane — CPP-Geometrie)

(unabhéngig von der relativen Orientierung zwischen Strom und Magnetfeld - ande-
rer Mechanismus als bei AMR)

Gebrauchliche Definition des cmr-Effektes:

R, - R,
GMR =
RP

Dabei ist R, der Widerstand bei antiparalleler Magnetisierung und R, der Widerstand
bei paralleler Magnetisierung

Rekordwerte in Multilagensystemen: > 200 % bei 4,2 K und bis zu 80 % bei Raumtem-
peratur

GMR in antiferromagnetisch gekoppelten Schichten
Die im Nullfeld antiferromagnetisch gekoppelten Fe-Schichten klappen bei Anlegen
eines Magnetfeldes in eine ferromagnetische Anordnung der Magnetisierung um.

Der Widerstand bei dem Wechsel von antiferromagnetischer zu ferromagnetischer
Anordnung sinkt stark ab.
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Abh S04 M
Enetwiderstand

von Fe /Cr-
Schichistrukturen

bei 4.2K. Es wird #in
maximaler Magnet-
widerstand bel sner
Cr-Schichtdicke won
0.9 nm beabacht st
Frr diese Schichtdicke

R . 2 ;. L Legt im feldfreien

™ = e = s Fall eine antiparallele
magretic M[ﬁ'ﬂ-ﬂ Kapplung der Magne-

Fe Fe tisierumgen vor (aus

" o M.N. Babich et al,

= = Phys. Rev. Lett. 61,

2472 (1088)

anschauliche Erklarung im 2-Kanal-Modell:
M | ] | M | M |
4 ;4 ot
Abls, 5.105:
e

GMR-Effekt  im
A Kanal-MAodell.

1. parallele Magnetisierung: dominanter Beitrag der hoheren Leitfahigkeit der Ma-
joritdtsladungstréager (in allen FM-Schichten)

2. antiparallele Magnetisierung: gleichwertiger (geringerer) Beitrag beider Spin-
sorten zur Leitfahigkeit

5.6.1 Zwischenschichtkopplung

Mehrlagige Schichtsysteme aus FM/N/FM zeigen antiparallele Ausrichtung der Ma-
gnetisierung (in der Ebene) benachbarter FM-Schichten, falls die N-Schicht eine be-
stimmte Dicke besitzt (sehr diinn!)

Von Peter GRUNBERG 1986 am FZ Jiilich (IFF) entdeckt in Fe/Cr/Fe-Schichten mit
Cr-Schichtdicke von ca. 1 nm

Analogie: alternierende Spinpolarisation der Leitungselektronen um magnetische
Verunreinigungen (RKKY-Wechselwirkung, Konpo-Effekt)
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Messungen an keilférmigen Proben

— systematische Untersuchungen zur Zwischenschichtkopplung
Dicke der magnetischen Schicht (hier:dg. = const)
Dicke der nicht-magnetischen Schicht (hier: dc, kontinuierlich variiert)

Strukturierung mehrerer Messstege senkrecht zum Keilverlauf (typische mehrere
10 um breit)

— Experimente an einzelnen Stegen mit wohldefinierter Zwischenschichtdicke

) Abb, 506 Schematische Darstel
.'i:lA,!I"Iu. ||e;-'|i:|]
lehrlagenstruktur  aus  magne
schen (Fe) und nichimagn h o
Cr) Schichtem mur Unters ||'| g
der Twischensch ':'I"k pplung. Die
m "l-l-'w-cnl. spe (B pm breit, 30 um Ab-
sian erlaufen b -r:_z mtal, die Cr-
[0 [10%) chichtdichke mimmt won links nach

rechits u [aus C.I. Potter of al

1000 = WL, Phys. Re {n 40, 16055 {1004)

Vorteil der Keilstruktur: viele Strukturen auf einem Substrat herstellbar (in einem
Herstellungsprozess — reduziert praparationsbedingte Schwankungen)

Messungen:
1. elektrischer Transport (R(H))

= MR-Effekt
= Sittigungsfeld Hs (aus Sattigung des MR)

2. magneto-optischer Kerr-Effekt (MOKE):

Drehung der Polarisationsebene des reflektierten Lichts liefert direktes Maf3 fiir
die Magnetisierung (als lokale Netto-Magnetisierung der FM-Lagen)

= Abbildung magnetischer Doménen
= Sattigungsfeld Hg (aus Sattigung des MOKE-Signals)

Messergebnisse an keilformigen Fe/Cr/Fe-Schichten (Abbildung 5.3)
Maxima in der Sattigungsfeldstdrke Hs und in der feldinduzierten Widerstandsab-
nahme fiir Zwischenschichtdicken dc, = 4, 6, 8,10 Cr-Monolagen (ac; = 0,15nm).

diese Maxima entsprechen einer antiferromagnetischen (AF) Kopplung zwischen den
Fe-Lagen

— grofierer Widerstand im Nullfeld

— grofieres Feld erforderlich fiir ferromagnetische Ausrichtung
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Abbildung 5.3: Sittigungsmagnetisierung und relative Widerstandsdanderung % fur epitak-
tische Fe/Cr/Fe-Mehrlagenstrukturen auf [001] MgO-Strukturen als Funktion
der Dicke der Cr-Zwischenschicht. ps ist der spezifische Widerstand oberhalb
der Sattigung, d.h. bei ferromagnetischer Ausrichtung der Fe-Schichten [aus
C.D. Potter et al., Phys. Rev. B 49 (1994) 16055].

Die Zwischenschichtkopplung fithrtin Abhéngigkeit der Dicke dc, der nicht-magnetischen
Zwischenschicht alternierend zu ferromagnetischer (F) und antiferromagnetischer
(AF) Ausrichtung der Magnetisierung der ferromagnetischen Schichten.

Beim Ubergang von F- zu AF-Ausrichtung wurde auch 90°-Kopplung beobachtet
— Magnetisierung der benachbarten FM-Schichten steht senkrecht aufeinander (im-
mer in der Filmebene)

Der Wechsel der magnetischen Struktur infolge der Zwischenschichtkopplung fiihrt
zu charakteristischen Domanenstrukturen, die mittels MOKE beobachtet werden kon-
nen.

Mikroskopisches Modell der Zwischenschichtkopplung — Quantum-Well-Zustande
Austauschaufspaltung +E, im FM-Zustand = Verschiebung der Zustandsdichte

nach unten (T Majoritdtsladungstrager), bzw. nach oben (| Minoritdtsladungstrédger)
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(b)

Abb, 590 Schemstischer Verlauf des 3d-Bandes im sinem nic ]l.l-'lll.r-utl-'l:'.hlil*‘ll und magmne
tischen Ubergangametall. Fur das FM-Metall St das Majoritats (1) und Minodtatshand
|} durch die Austauschkopplung nach unten bzw, oben werschoben. Fiir die Elektronen am
Formi-Nivean ergibt sich eine mehr (b} oder wenlger |(a) starke l-:oh:-.tu]':s.s.:unu; des Fermi-
Wellsnvelitors an der GCrenzflache der N- und FM-5«hicht, die sich formal in snen Potential-
untemschied AV umrechnen lasst.

7,FM 1, FM
= kF * kF

= Unterschied Akg in den FErmi-Wellenvektoren beim Ubergang N—FM

= Potentialsprung AV (folgt in der 1. Naherung aus Energieunterschied fiir gleiche
k)

= unterschiedliche Potentialspriinge fiir Spin-T und Spin-| Elektronen, jeweils fiir
parallele und antiparallele Ausrichtung der Magnetisierung in FM-Schichten

bh, 5 100; Potential (L
AN FM N FM u N FMONFMNEM NFMN Polmmtial (

zu  Lagenstruktwr) Fir
ﬂ ; MM Majorithts ([, oben) und
Minoritatsladungsirager
(1, unten): (a) parallele,
I | | I | t J_IIJ_I_l_Lr {b) satiparallele Magne
tisierungsrichtun ie
() ) TR cciaien Schicien.
1. Parallele Ausrichtung der Magnetisierung
a) geringe Potentialspriinge fiir Majoritdtsladungstrager
b) hohe Potentialbarrieren fiir Minoritatsladungstrager beim Ubergang N—FM

= Reflexion an den Potentialbarrieren fiihrt zu stehenden Elektronenwel-
len

2. Antiparallele Ausrichtung der Magnetisierung

Minorititsladungstrédger und Majoritdtsladungstrédger sehen gleichermafien ab-
wechselnd hohe und niedrige Potentialbarrieren beim Ubergang N—FM
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Quantum-Well-Zustiande bei paralleler Magnetisierungsausrichtung
Potentialmulden der Breite dy (Zwischenschicht-Dicke)

— stehende Wellen mit quantisierten Wellenzahlen k. = = (z-Richtung ist senkrecht
zu den Schichten)

In x- und y-Richtung liegt quasi-kontinuierliches Spektrum vor, da laterale Probenab-
messung L > d.

Energie eines Spin-down-Elektronen in der Zwischenschicht ist
2 (mm\:  h?

E=V+—|—]| +—(+F

2m (dN ) 2 m( X y)

= Aufspaltung des quasi-kontinuierlichen Energiespektrums des FErm1-Korpers in
einer geschichteten Struktur in k,-Richtung

Energie des Elektronensystems in der Zwischenschicht

= Gesamtenergie der besetzten Zustinde nimmt zundchst mit steigendem dy ab,
springt aber wieder auf hoheren Wert, sobald ein bislang unbesetztes Niveau unter
die FErmI-Energie Er absinkt und daher besetzt wird.

O

T E

I B o = E
IR B & = &

EXXTY NG
. A

B B8 = = .
B B & = J === k 4 N 4 o *

dy,<d, dy>d, Fasschanachichidicke d,,

g der Ex viveans der Elektromenzustinde in der Fwischenschicht
wen (nur ky-Beitrige] als Funktiom der Dicke dpy der

Abb, 5.101: And

i der Ceesm

nicht-magnetischen Twischenschicht

Dieser Vorgang wiederholt sich bei weiterer Erthchung von dy periodisch

— parallele (FM) Magnetisierungsausrichtung liefert Minima in der Gesamtenergie
vs. Zwischenschichtdicke dy

= ferromagnetische Kopplung ist begtinstigt fiir bestimmte dy

Periodenldnge A folgt aus charakteristischer Wellenldnge der Elektronen und wird
durch die FErMI-Energie bestimmt:

Bedingung fiir Sprung der Gesamtenergie:

2 2 (n 71)2

2m F - 2m\d,
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dh.dy=d, = % mitn=1,2,3,..

Daraus folgt fiir die Periodenlénge:

A
A:dn+1_dn:?F

Anschaulich: stehende Wellen, falls Wellenldnge der Elektronen in den Potentialtopf
passt, d.h. fir dy = ¢~

analoge Uberlegung fiir antiparallele Magnetisierung
= ebenfalls Oszillation der Gesamtenergie vs dy

= Oszillation zwischen AFM- und FM-Kopplung vs. dy

Fazit
oszillierende Zwischenschichtkopplung beruht auf der Wellennatur der Elektronen
und dem Potentialverlauf senkrecht zur Schichtstruktur

— Bildung von stehenden Wellen

RKKY-Wechselwirkung

Alternative Modellvorstellung zur Zwischenschichtkopplung beruht nicht auf der
Variation der Gesamtenergie des Elektronensystems, sondern auf der alternierenden
Spinpolarisation des Elektronengases in der Umgebung von ferromagnetischen Ver-
unreinigungen

In den hier betrachteten N/FM-Multilagen ist die Verunreinigung natiirlich die ge-
samte magnetischen Schicht.

FM N FM FM N FM
sl
' )
B W 3
[
g W
i o J
1 # f*_‘ f T‘.-.
R R4
(b) PV
Abb. 5102 Schemntische Damstellung etner forromagnetischen (&) und antifer uL::g:l.-'tuc-'h--r.
(b) Kopplung uber die Polansastionswolkem in der nicht-magnetischen Zwischenschicht, [he

FPiele geben die lokale Spimrichtung an

RKKY-Wechselwirkung zwischen den benachbarten magnetischen Schichten — tiber
die umgebenden Polarisationswolken — kann je nach Dicke dy der nicht-magnetischen
Schicht zu einer ferromagnetischen oder antiferromagnetischen Kopplung fiihren.
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Experimentelle Bestimmung der Modulationsperiode der Zwischenschichtkopp-
lung — Alias-Effekt

Fiir Cu erwartet man mit kg = 1,36 - 107°m™! eine Modulationsperiode A = 0,23 nm.
— sehr kleiner Wert - vergleichbar mit der Dicke einer Monolage (~ 0,15nm).

Aber experimenteller Befund: viel grofieres A = 0,4nm

Erkldrung: dy ist nicht fein genug und nicht kontinuierlich veriierbar (limitiert durch
Dicke einer Monolage)

= Alias-Effekt
Wellenzahl der oszillierenden Kopplungsstirke g; = 2% = 2 kg
Wellenzahl der Gitterperiodizitit g, = 2% (mit Gitterkonstante a)

= Schwebung mit der Wellenlinge A = quTﬂql liefert A = 0,43nm, in guter Uberein-
stimmung mit Experimenten.

diA
Abb 5100 Cemessrne und tatsfichliche Modulationsperiode der Twischenschichtkopplung
aufgrund von o genannten Aliss-Efekten. Dhe blauen Punkte stellen die EOET R T
schenschichtkopplong dar. Legt man durch diess Punkte eine periodische Punk tion, so erhilt
man die blase Kurve mit einer zu groBen Modulstionsperiode

5.7 cMmRr-Effekt in Spin Valves

Die antiferromagnetische Zwischenschichtkopplung (im Nullfeld) ist keine notwen-
dige Voraussetzung fiir das Auftreten des cmr-Effekts.

Entscheidend ist:
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Variation des angelegten Magnetfeldes ermoglicht Schalten zwischen paralleler und
antiparalleler Ausrichtung der Magnetisierung benachbarter Schichten.

Mogliche Realsierung;:
Kombination von Schichten mit unterschiedlichen Koerzitivfeldstarken wie z.B. Co/Au/Nig,Fe,,

Hc der Co-Schicht auf [110] GaAs-Substrat ist grofser wegen starkerer Verspannung
im Vergleich zur Co-Schicht, Au-Film.

T i il " "
" (a) =/[T=284K
=
=1
s B84
= -
=
B-'ﬂ-J'
TR
] T—Eﬂl]{
— T
=
i =
Th.4 4
TL.O
4.8
T=10K
- ﬂ R
L=
k=4
84.0 4
3.8
—200 'm —'IW 300
B rn'l'l
Abb. 5.106: MOKE-Signal - magnetooptischer Kerr-Effekt (o) und Magnetfeldabhingigheit
des Widerstands einer Cof Au/Co-Schichtstruktur (d-, |||Ii dyy = Bram) bai 24K (b)
und bei 10K -:-': [moan J H'-.rnu #t al., Phys, Rev. B 42, 8110 (1990}

Spin-Valves basierend auf Austauschanisotropie
tiir technische Anwendungen heute weit verbreitet sind Spin-Valve-Strukturen:

1. weichmagnetische Schicht (FM, free)
2. getrennt durch nicht-magnetische Schicht (NM)
3. zweite gepinnte magnetische Schicht (FM, pinned)

Pinning der Magnetisierung der (zweiten) FM-Schicht durch Kopplung an antifer-
romagnetische Schicht (AFM) mittels Austauschanisotropie (Exchange Bias) — ver-
schiebt die M(H)-Kurve entlang der H-Achse

Materialien sind z.B. NiFe (FM) / Cu (NM) / NiFe (FM) / FeMn (AFM)
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R
AFM
FM (pinned)
5 - MM

H FM (free)
M buffer layer
substrate
0 H
Abb. 5.107: Schomntische Damtellung der Magnstfeldsbhingighemt der Mognetsisrung und
des Widerstands (links) sowie prinzpieller Schichtaufbau siner Spin-Valve Struktar (rechis)
R(H) und M(H):

1. Erhohung von H von negativen zu positiven Werten

— nahe H = 0 schaltet die erste, weichmagnetische Schicht (FM, free); Magneti-
sierung der zweiten FM-Schicht bleibt unverdandert

= steiler Anstieg des Widerstandes, da Magnetisierungsrichtung beider FM-
Schichten nun antiparallel

2. weitere Erhohung von H: R bleibt solange hoch, bis das dufsere Feld so grof ist,
dass die Austauschkopplung (FM/AFM) iiberwunden wird

— Magnetisierung der zweiten FM-Schicht klappt um
= Widerstand fallt
Vorteile der Spin-Valves:
1. einfache Technologie (dickere NM-Schichten moglich)
2. grofde Steigung von R(H) bei kleinen Feldern (typisch > 3 %/Oe)
3. gute Linearitdat und Hysterese-Freiheit

— Nutung fiir viele Niederfeldanwendungen (H-Sensoren, Lesekopfe fiir Festplatten)

5.7.1 GMR in granularen Legierungen
1. mehrlagige Schichtstruktur ist keine notwendige Voraussetzung fiir das Auftre-
ten des GMR

2. Alternativ: granulare Legierungen mit ferromagnetischen (FM) Ausscheidun-
gen, eingebettet in nicht-magnetische, metallische (NM) Matrix

3. Herstellung: Clusterquellen erzeugen einen Atomstrahl FM-Cluster mit wohlde-
finierter Grofie (typisch einige nm Durchmessen). Diese werten mit NM Material
(Matrix) auf ein Substrat gebracht
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4. Verhalten im Magnetfeld: H = 0 — statistische Ausrichtung der Magnetisie-
rung der einzelnen Cluster. Geniigend grofses Feld richtet Magnetisierung aller
Cluster parallel aus

® @ 9|6 @ @
® @ | @ @
H=0 H>0

Abbildung 5.4: Zum Risenmagnetwiderstand in granularen magnetischen Materialien. Ein
dufleres Magnetfeld bewirkt eine einheitliche Ausrichtung der Magnetisie-
rungsrichtung.

1. Grofie des GMmR: Da in granularen Legierungen von zufélliger in parallele Aus-
richtung der Magnetisierung umgeschaltet wird, ist die erreichbare Wider-
standsdnderung typischerweise nur halb so grof§ wie in Schichtsystemen

2. Vorteile der granularen Systeme: Hysterese-frei, im Vergleich zu MR Schicht-
systemen einfacher und billiger herstellbar (z.B. auch als dicke Bander durch
Rascherstarrungsverfahren)

3. Nachteil: Geringe Sensitivitdt (meist hohe Ummagnetisierungsfelder erforder-
lich)

Anmerkung: Viele Experimente zum cmr-Effekt zeigen, dass dieser immer dann auf-
tritt, wenn ferromagnetische Bereiche (FM) durch diinne, nicht-magnetische Bereiche
(NM) getrennt sind. (Diinn heifst: Leitungselektronen konnen NM-Bereich ohne Streu-
prozesse durchqueren.)

5.8 Tunnelmagnetwiderstand (TMR)

Wir betrachten Schichtsysteme aus ferromagnetischen (FM) Materialien, welche durch

eine sehr diinne isolierende (I) Schicht voneinander getrennt sind:
Magnetisierungs- Strom
richtung

Isolator //I

(z.B. Al Q)
Ferromagnet 2

g ) - a4 1
rerrcmagnet 1L
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Falls die Dicke dieser isolierenden Schicht klein genug ist, besteht eine endliche Wahr-
scheinlichkeit fiir das quantenmechanische Tunneln von Ladungstragern durch die
isolierende Tunnelbarriere - in sogenannten FM/I/FM-Tunnelkontakten. Basierend auf
grundlegenden experimentellen Arbeiten zur Spinerhaltung beim Tunnelprozess der
Elektronen und zur Spinpolarisation der Leitungselektronen in Ferromagneten zu Be-
ginn der 70er Jahre entwickelte JuLLIERE im Jahr 1975 ein quantitatives Modell welches
voraussagt, dass Tunneln in FM/I/FM-Kontakten zu einem sehr hohen magnetoresis-
tiven Effekt fithren sollte, dem sogenannten Tunnelmagnetowiderstand (tunneling
magnetoresistance, TMR), bzw. junction magnetoresistance (JMR).

Der MR beruht auf der Tatsache, dass der Tunnelstrom von der relativen Orientierung
der Magnetisierungsrichtung in den beiden FM-Elektroden abhéngt.

Definition fiir tmr-Effekt:

R,-R,
TMR =
RP

TMR positiv falls R, > R;,. Dabei ist R, der Widerstand bei antiparalleler Magnetisie-
rungsrichtung der FM-Elektroden und R,, der bei paralleler Magnetisierungsrichtung.

alternativ hdufig verwendet:

R=—2>_7F
JM R,

Erst Mitte der 90er Jahre gelang im experimentellen Bereich der Durchbruch, und
inzwischen konnten TMr-Werte ~ 1000 % bei Raumtemperatur realisiert werden.

Siehe hierzu das Beispiel fiir FM-Elektroden (i = 1,2) mit unterschiedlichen Koerzi-
tivfeldern (Hc):

45

I
|

— N

Resistance (k)

%0 40 20 0 20 40 &0
Magnetic field (Oe)
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Diese Abbildung beschreibt die Magnetfeldabhidngigkeit des Widerstands fiir einen
Co/Al,O,/Permalloy(Nig,Fe,,)-Tunnelkontakt. Die Pfeile geben die Magnetisierungs-
richtung der Elektroden in den jeweiligen Bereichen an.

1. Start bei grofiem negativem Feld |H| > |Hc,i|: p-Konfiguration (parallel zum
angelegten Feld) — niedriger Widerstand

2. Erhohung des Feldes bis H = H¢,1: Umklappen der Magnetisierung von Elek-
trode 1 in Feldrichtung — a-Konfiguration — starker Widerstandsanstieg

3. weitere Erhohung des Feldes bis H = Hc,,: Umklappen der Magnetisierung von
Elektrode 2 in Feldrichtung — p-Konfiguration — starker Abfall des Wider-
stands

Beim Zuriickfahren des Feldes bis zum Ausgangsfeld folgt hysteretisches Verhalten.

5.9 Eigenschaften von Tunnelkontakten bestehend aus
N/I/N, FM/I/FM, und FM/I/SL

5.9.1 Allgemeine Abhingigkeit des Tunnelstroms von der
angelegten Spannung

Mefigrofsen in Tunnelexperimenten:

1. Tunnelstrom I(V)

2. differentielle Tunnelleitfahigkeit G(V) = g—é

3. differentieller Tunnelwiderstand &¥
(in Abhdngigkeit der iiber die Barriere abfallenden Spannung V)
Falls V = 0 — FermI-Energie Er der beiden Elektroden ist gleich

Falls V > 0 — Energiedifferenz e V zwischen den FErmI-Energien der beiden Elektro-
den

Fiir den Tunnelstrom I;, von Elektrode (1) zu Elektrode (2) gilt:

Zahl der tunnelnden Elektronen o Zahl der besetzten Zustdnde in (1) X Zahl der
unbesetzten Zustiande in (2) X Tunnelmatrixelement |T|?

und umgekehrt fiir den Strom I; von (2) nach (1).

= Messung der Tunnelkennlinie I(V) kann wichtige Informationen tiber die elektro-
nische Struktur der Elektrodenmaterialien und der Barriere liefern.

— ermdglicht insbesondere Aussagen iiber die Zustandsdichten D(E)
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Im folgenden betrachten wir nur elastische Tunnelprozesse (Energie der Ladungstréa-
ger bleibt beim Tunnelprozess erhalten).

Konvention: positive Spannung V' senkt rechte Elektrode (2) gegeniiber der linken
Eletrode (1) um die Energie e V ab.

Dann gilt fiir den Tunnelstrom von linker Elektrode zur rechten Elektrode:
oo [ ITEF X DI(E - eV) f(E - V) x Da(B) (1 - (D) dE

und fiir den Tunnelstrom von rechter Elektrode zur linken:

[e¢]

by [ ITEF X DB F(E) X Di(E - eV) (1= F(E - V) dE

—00

mit der Energie E bzgl. Er — Integration geht von —oo bis oo, f(E) ist die FErmI-
Verteilung:

1

JE)= exp (kBLT) +1

Die Differenz liefert dann den Nettotunnelstrom:
[=Ip—In flT(E)lZ X D1(E —eV)Dy(E) X (f(E—eV) — f(E))dE
Die bisherigen Beschreibung gilt allgemein fiir beliebige Zustandsdichten.

5.9.2 N/I/N-Kontakte

Beide Elektroden sollen normalleitend sein.
Wir machen folgende Annahmen:

1. die Energieabhédngigkeit der Zustandsdichte D in der Ndhe des FErm1-Niveaus
sei vernachldssigbar (freies Elektronengas: D(E) = VE = const)

2. Das Tunnelmatrixelement |T|* sei unabhéngig von der Energie E (e V klein ge-
geniiber Barrierenhohe)
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Damit folgt:

I o< Dny D2 |ITP f (f(E-eV) - f(E))dE

= lineare Tunnelkennlinie [ o« V

= spannungsunabhdngige Tunnelleitfahigkeit (dI/dV)nyn = Gnyn < Dni D
const.

(gilt genau genommen fiir den Fall, dass die Temperatur T = 0, oder - falls V nicht zu
grofs wird - auch im Fall endlicher Temperatur T > 0)

Veranschaulichung anhand der schematischen Darstellung unten.

(a) AE (b)

C ./_/"" """""" [ eV

L 4

N « » N

— Zahl der besetzen Zustdnde in Elektrode (1), welchen freie Zustidnde in Elektrode
(2) zur Verfiigung stehen, wichst linear mit V.

5.9.3 FM/I/FM-Kontakte - Das JuLLiErRE-Modell

— einfaches Modell zur Tunnelleitfahigkeit von FM/I/FM-Kontakten (TmRr-Effekt)

— zur Analyse des von JULLIERE erstmals experimentell beobachteten magnetoresis-
tiven Effekts in solchen Kontakten (damals Fe/Ge/Co)

Das Jurritre-Modell macht folgende Annahmen:
1. Spin-Erhaltung beim Tunnelprozess

2. die Tunnelleitfahigkeit fiir jede Spinrichtung ist proportional zur Zustandsdichte
der jeweiligen Spinrichtung in beiden Elektroden

Im einfachen Bandschema der 3d-Elektronen fiir Ubergangsmetalle ist der T™R leicht
zu verstehen:
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FM |1 FM | FM

~0.5 eV

a—ia

wesentlich:
1. FM Austauschaufspaltung = D| = Dyiinor # Dmajor = D1

2. endliche Spnnung V = Tunneln von links (besetzte Zustinde) nach rechts (freie
Zustdnde)

Diskussion:

antiparallele Ausrichtung von M:
hohe Zahl besetzter Minoritédts-Spin (|, links) tunneln in
— kleine Zahl freier Majoritats-Spins (|, rechts)

kleine Zahl besetzter Majoritédts-Spins (T, links) tunneln in
— hohe Zahl freier Minoritédts-Spins (T, rechts)

= parallele Tunnelkanéle mit mittlerem Widerstand

parallele Ausrichtung von M

hohe Zahl besetzter Minoritdts-Spin (|, links) tunneln in
— hohe Zahl freier Majoritdts-Spins (|, rechts)

— kleiner Widerstand

kleine Zahl besetzter Majoritats-Spins (T, links) tunneln in
— kleine Zahl freier Minoritéts-Spins (T, rechts)
— grofler Widerstand

= parallele Tunnelkanile mit kleinem Widerstand und groffem Widerstand
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= Tunnelwiderstand ist bei antiparalleler Ausrichtung grofier als der Tunnelwider-
stand bei paralleler Ausrichtung!

Im Fall von 100 % Spinpolarisation sollte in diesem Bild die Tunnelleitfahigkeit fiir
antiparallele Orientierung der Magnetisierung sogar gegen Null, bzw. der Tunnelwi-
derstand gegen Unendlich gehen.

(a) ] o F g,

F . - F
mff  [NE {m mf  [Ne [w

lev

Nez

q

Abbildung 5.5: Schematisches Banschema eines Ferromagneten mit vollstandiger Spinpolari-
sation zur Ableitung des Tunnelmagnetowiderstandes nach JurLitre-Modell:
(a) Parallele und (b) antiparallele Magnetisierungsrichtung. Das Spin-|-Band
ist gepunktet, das Spin-T-Band durchgezogen gezeichnet. Nur bei paralleler
Magnetisierungsorientierung kann ein endlicher Tunnelstrom fliefSen

5.9.3.1 Quantitative Analyse von JULLIERE

Nach der Definition der Spinpolarisation P; der Elektrodeni = 1,2

i—%:ai—(l—aazzm—l
gilt:
Bruchteil der Majoritdtsladungstréager: a; = Nii\‘]:;\lil = 1+Tp’
Bruchteil der Minoritatsladungstrager: 1 —a; = Nz-ﬁiNu = 1_7131

Damit folgt fiir die Tunnelleitfahigkeit G, bei paralleler Magnetisierungsrichtung:

1
GpOCNlT'NZT‘*'Nli'NZl :a1a2+(1—a1)(1—a2): 5(1+P1P2)

135



und fiir die Tunnelleitfdhigkeit G, bei antiparalleler Magnetisierungsrichtung:
1
Ga oc Nip - Ny + N1y - Nop = a1 (1= m2) + (1 —an)az = 5 (1 = P P)

JurLiEre definierte die relative Anderung der Tunnelleitfihigkeit zu

AG _ G~ Ga
G G,

Damit gilt:

Gp_Ga _ 2P1P2
Gp 1+PP;

Mit der Definition fiir den jMmRr als Differenz der Tunnelwiderstinde normiert auf den
Tunnelwiderstand bei antiparalleler Ausrichtung folgt:

JMR =

Ra_Rp_ i_i _ 2P1P2
R, \G. G,] ° 1+4PP

Die in der Literatur hdufig gebrduchliche Normierung auf den Tunnelwiderstand bei
paralleler Ausrichtung liefert in der Nomenklatur nach MoopERra et al. den T™R:

TMR = = |G, = 2
G. Gp) ® 1-P P

Ra_Rp _ 1 1 2P1P2
RP

Fiir identische Elektroden mit 100 % Spinpolarisation folgt somit:

Pi=P,=1=]JMR=1 und TMR = o0

5.9.4 Diskussion des Models

Qualitativ hochwertige FM/I/FM-Kontakte auf der Basis von ferromagnetischen Uber-
gangsmetallen mit Al,O,-Barrieren:

— sehr gute Ubereinstimmung mit JurLiire-Modell bei tiefen Temperaturen und
kleinen Spannungen.

Das Jurritre-Modell liefert TmMr-Werte die lediglich von den Eigenschaften (der Po-
larisation) der beiden ferromagnetischen Elektroden abhédngen.

Dieses Modell scheint gut gerechtfertigt zu sein, wenn eine sehr hohe Potentialbarriere
vorliegt — sehr schwache Kopplung zwischen beiden Elektroden.
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Schwichen des JurLLitre-Modells:
1. liefert keine Abhédngigkeit des TMR von der Barrierendicke und -hohe.

2. keine Beriicksichtigung von Unordnung an der FM/I-Grenzfliche und Verun-
reinigungen in der Tunnelbarriere

= Abweichungen von JuLLiEre-Modell:
1. insbesondere bei hoheren Temperaturen und endlichen Spannungen;

2. werden auf verschiedene Effekte zuriickgefiihrt (Spin-Flip-Streuung an Grenz-
flachen und in der Barriere, Spin-unabhdngige Anteile zur Tunnelleitfdhigkeit,
z.B. bei resonantem Tunneln tiber Zwischenzustdande in der Barriere) und derzeit
noch kontrovers diskutiert

Neuere theoretische Konzepte zur Beschreibung des T™MR:
1. berticksichtigen auch Barrieren- und Grenzflacheneigenschaften

2. beriicksichtigen Uberlapp der Wellenfunktionen aus beiden Elektroden iiber
den gesamten Kontaktbereich

3. ermoglichen besseres Verstdndnis der experimentell beobachteten Abhédngigkeit
des TMR von der Temperatur T und der Spannung V

5.9.5 N/I/S Kontakt (S: Supraleiter)

= BSC-Zustandsdichte im supraleitenden Zustand zeigt Energieliicke A fiir Einelek-
tronenzustdnde auf beiden Seiten des FErm1-Niveaus

= Singularitit in Ds(E) fiir E = £A

Dn(E) - |E|

\/ZEz — A?)

Ds(E) = fiir [E] > A

und
Ds(E) =0 fur |E| < A.

= Einsetzen von Ds(E) in den Ausdruckt fiir den Tunnelstrom:

[o¢]

I« Dy f D(E) (F(E - e V) - F(E))dE

—00
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Fiir eV < A verschwindet der Tunnelstrom, da keine freien Zustiande fiir tunnelnde
Elektronen vorhanden sind (im Supraleiter).

= gemessen wird die differentielle Leitfahigkeit Gnyys:

(o]

Grns = [ DS(EYK(E - e V)dE

—00

K ist der sogenannte Kernel, d. h. die Ableitung der FErmi-Funktion f(E — e V) nach
der Spannung V.

Es gilt:

K= exp (B(E +eV))
(1+exp (B(E +eV)))

= Der Kernel K zeigt bei E = ¢ V ein scharfes Maximum. Fiir T — O néhert sich K einer
0-Funktion an. In diesem Grenzfall besitzt Gyyys den selben funktionalen Verlauf wie
Dg(E), d. h. Messung der Tunnelkennliene liefert die Zustandsdichte des Supraleiters.

‘3] |||||||||||||||||||||||:
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¥
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Abbildung 5.6: NIS-Tunnelkontakt: (a)Zustandsdichte vs e V/A, (b) Funktion K und (c) Tun-
nelleitfahigkeit.
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Metall/Isolator/Supraleiter im dufleren Magnetfeld
= ZeeEMmAN-Aufspaltung der BCS-Zustandsdichte im dufieren Feld (Abbildung 5.7)

o | | v | [ | =

&t
U (10*w)

Abbildung 5.7: Differentielle Tunnelleitfahigkeit G = dI/dU vs Spannung U eines
Al/Al,O3/Ag-Tunnelkontaktes fiir verschiedene Magnetfelder (in der Filme-
bene)a:0T,b:1,5T,¢:2,24T,d:2,99T,e: 3,72 T, £: 4,31 T (nach R. Meserve, PM.
Tedrow, P. Fulde, Phys. Rev. Lett. 25 (1970) 1270).

[a=
=
[ |

= Divergenzen in der Zustandsdichte spalten um 2 u - B auf
1
DS(E) = DST(E) + DSL(E) = E [Ds(E + [,lB) + Ds(E — [,lB)]

= Tunnelkennlinie dI/dV zeigt fiir B # 0 vier Maxima

= Leitfdhigkeit:
d[ o0 [oe]
v o« | Ds(E+ uB)K(E +eV)dE+ | Ds(E — uB)K(E +eV)dE

Dabei steht das erste Integral fiir den Spin-up-Anteil und das zweite fiir den Spin-
down-Anteil.

= Da die verwendete Metallelektrode nicht spinpolarisiert ist (P=0) resultiert eine
um V = 0 symmetrische Tunnelkennlinie

= P # 0 lasst eine Asymmetrie erwarten (Abbildung 5.8)
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Abbildung 5.8: (a) ZEEMAN-Aufspaltung der Quasiteilchenzustandsdichte eines Supraleiters
in Spin-T (gestrichelte Linie) und Spin-| (gepunktete Linie) Zustandsdichten.
(b) Spin- und temperaturabhingige Funktion K im Integral fiir die Tunnelleit-
fahigkeit. (c) Spin-T-Leitfahigkeit (gestrichelt), Spin-|-Leitfahigkeit (gepunk-
tet) und gesamte Leitfdhigkeit (durchgezogen).
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Ferromagnet/Isolator/Supraleiter im duleren Magnetfeld
= erste Experimente an Al(5 nm)/Al,O,/Ni(50 nm)

= Warum Ni?
1. gefiilltes 3d;-Band
2. partiell gefiilltes 3d|-Band
3. hohe Zustandsdichte um Eg

= aist der Bruchteil der Elektronen mit magnetischem Moment parallel zum dufleren
Feld.

= Die totale differentielle Leitfdhigkeit ergibt sich aus der Summe der Beitrdge von
Spin-up und Spin-down Elektronen:

[o¢]

Gg/l/s oc fa Dg(E + uB)K(E — e V)dE + f(l —a)Ds(E - uB)K(E —eV)dE

—00

Dabei entspricht der erste Teil dem Spin-up-Anteil und der zweite Teil dem Spin-
down-Anteil (Abbildung 5.9).

B

- /S—Kurve:

= Berechnung der Spinpolarisation P aus der experimentell bestimmten G

Annahme: Fiir B = 0 symmetrische BCS-Zustandsdichte um V = 0, keine Spin-Bahn-
Streuung (Spin-Flip-Tunnelprozesse)

g(x) ist die nicht-Zeeman-aufgespaltene Tunnelleitfahigkeitsfunktion. Dannista g(V -
h) der Beitrag der Spin-up-Elelktronen zur Leitfdhigkeit, der in der Spannung und dem
ZeeMAN-Term h verschoben ist. Hierbei ist a der Anteil der Spin-up-Elektronen zum
Tunnelstrom. Der Spin-down-Anteil der Leitfahigkeit ist dann (1 — a) g(V + h). Die
Gesamtleitfahigkeit G ist dann die Summe beider Beitrdge, die dann gemessen wird.
(g(x) ist eine gerade Funktion: g(x) = g(—x))

= Betrachte Leitfdhigkeit 2 an den Punkten: =V —h, -V +h, V—h, V+hmith = HTB
und driicke dies durch g aus.
01=G=V-h)=ag(-V)+(1-a)g(-V -2h)
0 =G(=V+h)=ag(-V+2h)+ (1 -a)g(-V)
03=G(V-h)y=ag(V)+ (1 —a)g(V-2h)
os=G(V+h)=ag(V+2h)+(1-a)g(V)

= Losen des Gleichungssystems liefert die sogenannte Tunnel-Spinpolarisation:

(04 —02) — (01 — 03)
(04 —02) + (01 — 03)

Pr=2a-1=
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Abbildung 5.9: F/I/S-Tunnelkontakte: (a) ZEEMAN-Aufspaltung der Quasiteilchenzustinde in
der Al-elektrode in Spin-T- (gestrichelte Linie) und Spin-|-Zustandsdichten
(gepunktete Linie). (b) Spin- und temperaturabhiangiger Term a K (fiir Spin-
Up) bzw. (1 — a)K (fiir Spin-Down) im Integral fiir die Tunnelleitfahig-
keit multipliziert mit den jeweiligen Zustandsdichten im Ferromagneten fiir
Spin-T- und Spin-|-Elektronen. (c) Spin-T-Leitfdhigkeit (gestrichelt), Spin-|-
Leitfahigkeit (gepunktet) und gesamte Leifdhigkeit (durchgezogen) (nach R.

I [
r "
1] I 11 1 I 1 1 1 I ool o

-1

0 1 2 3

el) | A

Meserve, PM. Tedrow, Physics Reports 238 (1994) 173).
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Material Spitze Gegenelektrode N  Pr%  Pc/%
Co Nb Co-Folie 7 35+3 42+2
Fe Nb Fe-Film 4 42 +2
Fe Ta Fe-Film 12 40+2 45+2
Fe Fe Ta-Folie 14 46 £2
Fe Fe V-Kristall 10 45+2
Ni Nb Ni-Folie 4 23+3 4651
Ni Nb Ni-Film 5 43 +2
NiFe Nb NipgFepp-Film 14 25+3 37+5
NiMnSb Nb NiMnSb-Film 9 9+23
La0,7SI'0,3MnO3 Nb LSMO-Film 14 78 +42
CrO, Nb CrO, 9 90 + 3,6

Tabelle 5.1: Vergleich experimenteller Ergebnisse zur Spinpolarisation, die mittels AN-
DREEV-Streuung in F/S-Kontakten (Pc) und Spin-polarisiertem Tunneln in FIS-
Tunnelkontakten (Pt) gewonnen wurden. Fiir die Punktkontakte ist angebeben,
welches Material fiir die Spitze und welches fiir die planare Gegenelektrode ver-
wendet wurde, N gibt die Anzahl von Punktkontakt-Experimenten an. (Daten

aus R.J. Soulen et al., Science 282 (1998) 85).
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Abbildung 5.10: Zustandsdichte von Majoritits- und Minoritdts-Elektronen in ferromagneti-

schem Fe, Co, Ni im Vergleich mit unmagnetischem Cu (nach S. Moodera, J.
Nassar, G. Marthon, Annu. Rev. Mater. Sci. 29 (1999) 381).

5.10 Ballistischer Magnetwiderstand
Ubergang zwischen Materialien verschiedener Magnetisierungen bisher: GMr (nicht-

magnetische Zwischenschicht) und T™r (isolierende Zwischenschicht).

hatten schon bei TMR eine nicht-ideale Barriere diskutiert (Depolarisation am Inter-
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face, endliche Hohe etc.).
Konnen wir auf die Barriere verzichten?

Ohne Barriere: Zwischen Schichten verschiedener Magnetisierung befindet sich eine
Doméanenwand (domain wall magneto resistance).

Beobachten beim Durchgang durch eine Domédnenwand einen GMR.

Da Doménenwiande normalerweise in grofien Mengen vorhanden sind, ist eine Mes-
sung nur in bestimmten Geometrien sauber praparierbar (Nanodrahte oder Streifen-
doménen in diinnen Co-Filmen).

Grund: Domdnenwand hat endliche Breite und meistens Transversalkomponenten
der Magnetisierung.

= Mischung der Spinkanéle — Verringerung des Magnetwiderstandes
Ko6nnen wir sowohl die Barriere als auch die Domédnenwand loswerden?
= Punktkontakt

Kontakte von so geringer Abmessung dass keine Streuprozesse im Kontaktbereich
stattfinden — ballistischer Elektronentransport.

mogliche Realisierung:
1. Aufsetzen einer STM-Spitze
2. elektrochemisches Zusammenwachsen der Elektroden, schnelles Abstoppen
3. Bruchkontakte (Durchbiegen eines Substrates)
4. einfachste Moglichkeit: Aufeinanderpressen leicht oxidierter Metallspitzen

Punktkontakte konnen vergleichsweise sehr hohe Stromdichten tragen, da im Kon-
taktbereich keine Streuung stattfinden und die Zuleitungen sozusagen unendlich grofs
sind.

Wellennatur des Elektrons wird wichtig fiir eine Kontaktfldche kleiner als die Wellen-
lange des Elektrons.

1. klassisches Teilchenbild: streuungsfreie Probe — Widerstand 0

2. Wellenbild: endliche Anzahl ausfallender Moden die mit endlicher Wahrschein-
lichkeit durchkommen.

Transmissionsmatrix T: D = Sp[T' T] = ) Tl.zj
ij

Gesamtleitwert: G = Gy D mit dem Leitwertquant Gy = 55006 9%)09
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Kontaktflache im Angstrombereich reicht nicht, um Doméanenwand in voller Dicke
auszubilden. Elektronen kommen iibergangslos von der einen Bandstruktur in die
andere.

Interessant fiir verschiedene Gebiete, u.a. auch Uberginge Normalleiter-Supraleiter
oder Ferromagnet-Supraleiter.

Fiir Ni-Ni-Kontakte beispielsweise Wechsel zwischen 1 G, und 3-4 G bei Feldern von
~ 20 Oe. — 300 % bei Raumtemperatur.

Miissen Moglichkeit ausschliefsen, dass es sich um Magnetostriktion handelt.

Wenn der Draht magnetostriktiv langer und langer wiirde, wiirde sich der Druck auf
die Kontaktfldchen @ndern.

Moglichkeiten:

1. Magnetostriktion ist prop. zum Quadrat der Magnetisierung — vergleichen
Leitwert bei £20 Oe

Beobachten 300 % MR, Magnetostriktion gleich grofs fiir beide Félle, wiirde also
0 liefern.

2. Ersetzen einen Draht durch Kupfer. Magnetostriktion in Nickel-Draht miisste
noch ein Signal geben, BMRr-Signal muss verschwinden. Beobachten keine An-
derung mit dem Feld.

Weitere Beobachtung: smr erreicht 300 % nur fiir kleine Leitwerte (= 1 G), fallt fiir
10 Gy bereits auf unter 40 % ab, da sich immer breitere Ubergangszonen bilden.

Abhidngigkeit von der Spinpolarisation an der FErmi-Kante: r = 3—1.

1. Ni:r=12
2. Co:r=10
3. Fe:r=3

BMR-Anwendung;:
1. relativ hohe Werte bei RT
2. da Punktkontakt durch nanoskalige Proben gut skalierbar

Nachteil: Punktkontakte nur sehr schwer reproduzierbar herstellbar, I-V-Spektroskopie
des Punktkontaktes hdufig einzige anwendbare Untersuchungsmethode.
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6 Spindynamik

6.1 Spinwellen: Anregungen in magnetischen Systemen

Anregungen des Spinsystems in einem Ferromagneten:
= Umbklappen einzelner Spins (Stoner-Anregung)

= Anregungen reduzieren den Gesamtspin bzw. die Sattigungsmagnetisierung des
Spinsystems

= Zum Anregen bzw. Umklappen notwendige Energie ist durch die Austauschwech-
selwirkung gegeben

Model: 11117 = 111
In diesem Modell wird eine Anregung durch ein Spin-Flip-Prof3ess verursacht.
= giiltig im Modell der lokalisierten Elektronen als auch im Bandmodell!

1. Bandmodell:

Interbandiibergang von einem Elektron in das entsprechende um die Aus-
tauschaufspaltung verschobene Band (von z.B. spin-up nach spin-down).

= Notwendige (minimale) Energie: Abstand der Oberkante des Bandes der
Majoritdtsspins von der Fermikante (entspricht der Stoner-Liicke A).

2. Heisenberg-Modell:
Eindim.-Spinkette: H = — Zi/j JiiSiSi = —]Zi,j SiSj
Grundzustandsenergie bei reiner ndchster-Nachbar-Wechselwirkung: U = -2] Z;\Izl Sp Spi1
= hgp: Eigendrehimpuls des Spins am Platz p.

= Behandeln Spin als klassische Vektoren: §p : §p G=5

= Austauschenergie im Grundzustand: Uy = =2 ] N §?
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= Angeregter Zustand bei paarweiser Wechselwirkung: AU = 8] S$?
= Energie des angeregten Zustandes: U; = Uy + 8] S (sehr hoch!)

Energetisch giinstiger: Anregung von Spinwellen, d.h. gleichméfiige Verteilung
der Anregungsenergie auf das gesamte Spinsystem.
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= Bei solchen kollektiven Anregungen sind die Bewegungsabldufe benachbar-
ter Spins miteinander gekoppelt.

Mathematische Beschreibung analog zu den Gitterschwingungen (ersetze Spin-
vektoren durch klassische Vektoren der Lange S):

= Ziel: klassische Herleitung einer Dispersionsrelation fiir ferromagnetische
Spinwellen.

= Lineare Kette gleichartiger Atome, Beschrankung auf nachste Nachbar-Wechselwirkung

FTTTTTYYYYTYTTTT

Magnetisches Moment des p-ten Atoms: (i, = —g s §p
Fiir Spin p gilt: U, = -2 ](§p_1 + §p+1) = —Up By = —pBex

2 g g
= Bex = _ﬁ(sp—l + Sp+1)

> 2 - -
Bex = _g_}l]B(SP_l + Sp+1)

= Zeitliche Ableitung des Drehimpulses hS entspricht dann dem am magneti-
schen Moment ﬁp angreifenden Drehmoment ﬁp X §eff:

dS_)p 1 - ] - - ] - - - -
E = _E g[JBSp X —ﬁ(sp_l + Sp+1) = g(sp X Sp—l + Sp X Sp+1)
= Problem: Gleichungen in den Spinkomponenten nicht linear

= Ausweg: Bei hinreichend niedrigen Temperaturen liegt entlang der z-Richtung
eine anndhernd vollstindige Magnetisierung vor (Linearisierung!)

=[5, und |S,, | viel kleiner als [S,, .|
= Produkt S, - S, , vernachldssigbar

= Setze S, = S, d.h. die Magnetisierung ist entlang der z-Richtung ausgerichtet
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= Es ergeben sich folgende Komponentengleichungen:

dS,. 2JS. - = S

T = 5 S~ Se-0y ~ Speny)
ds,, 2]S + = S

dt = - % (Zsp,x - S(p—l),x - S(p+1),x)
ds,.

dt

Losungsansatz in Form von propagierenden Wellen: S, = S exp (i(pka — wt))
und S, , =S, exp (i(pka—wt)).

Dabei ist a der Abstand der Atome in der linearen Kette.

Nach dem Einsetzen des Losungsansatzes in die Ausgangsgleichung kommt
man auf folgende Dispersionsrelation:

2]S 4]S
p 5 (1 —cos(ka))v
= wie bei der Gitterdynamik Beschrankung auf die 1. BZ.

—iwu = (2 — exp(—ika) —exp(ika)) =
Interpretation:

Ausnutzen von w? = g ergibt: 5, = i85,

= S5, und S, , sind dem Betrag nach gleich grofs

= S, hat gegentiber S, , eine Phasenverschiebung von 7/2, d.h. die einzelnen
Spins fithren eine zirkulare Prazession um die z-Achse aus.

= Von Atom zu Atom tritt eine Phasenverschiebung von ka auf, d.h. Spinori-
entierung langs einer Gitterkette dndert sicht periodisch.

= Naherung fiir lange Wellenldngen, d.h. um k = 0 (ka < 1):

1 —cos(ka) ~ % (ka)?

_2]Sa?
Y=

Kreisfrequenz der Spinwellen ist proportional zu k* (zum Vergleich: akustische
Gitterschwingungen w o« k).

K o k2

Quantisierung der Spinwellen:

= analoge Vorgehendsweise wie bei Photonen und Phononen

= Betrachte Energie einer Grundschwingung der Frequency cu(l?) mit der Anzahl
wy von angeregten Magnonen mit Wellenzahl k-

1
Ey = hwg(ny + 5)
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Die Anregung eines Magnons entspricht dem Umklappen eines Spins S =
bzw. der Erniedrigung der z-Komponente der totalen Spinquantenzahl N S de
Grundzustandes um 1, d.h. zu (N-1) S — Boson (S = 1 Teilchen)

wn N

= Bei endlichen Temperaturen ist der Mittelwert von 7, im thermischen Gleich-
gewicht durch die Bose-Einstein-Verteilung gegeben:

1

() = ———.

= Gesamtzahl der bei T angeregten Magnonen:

k

Y = fo * akD®) ()
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Dabei ist D(k) die Anzahl der Magnonen pro Frequenzintervall (Zustandsdich-
te).

= Zustandsdichte von Magnonen

Gesamtanzahl N mit Wellenzahl < k:

N = %7'[](3 _ i 3 4_7_[k3
(2_)2 2nt) 3
1
_dN _V , dk
D(k) %~ 3 347'[k 0

Mit der Magnonendispersionsrelation folgt dann:

i—;):%(Z]Saz)k

Somit folgt schlieSlich fiir die Zustandsdichte:

Die Gesamtzahl thermisch angeregter Magnonen (pro Volumeneinheit) ist also:

Yo (o) [
k= T3 -
- 4% \ 2]sa? X exp Z_T —

Also

3
KT\

0587
Zk"nko 058 (2]5a2)

Das Blochsche T?-Gesetz beschreibt die T-Abhéngigkeit der Magnetisierung bei
thermischer Anregung von Magnonen.

= Relative Anderung der Magnetisierung bei einer Erhshung der Temperatur
tiber den absoluten Nullpunkt auf den Wert T:

AM L Mk
Ms(0) NS

Dabei entspricht N = £ der Anzahl der Atome pro Einheitsvolumen (g = 1 fiir
sc, g = 2 fiir bec, und g = 3 fiir fec).
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6.1.1 Inelastische Streuung von Neutronen bzw. Photonen an
Magnonen

Die Dispersionsrelation fiir Spinwellen ldsst sich mit inelastischer Neutronenstreuung
bzw. inelastischer Lichtstreuung an entsprechenden ferromagnetischen Materialien
experimentell bestimmen.

= Erhaltungssitze fiir Energie und Impuls miissen erfiillt sein.

allgemein:

N

s = Ei + é)hkl +k (Impuls)
Es = E; + hwy (Energie)
Dabei ist k der Wellenvektor der Spinwelle, + erzeugte oder vernichtete Spinwellen,

- -

ks der Wellenvektor vom gestreuten Neutron (Photon) und k; der Wellenvektor vom
einlaufenden Neutron (Photon). Gy ist der reziproke Gittervektor.
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Es gilt fiir die Energie vom gestreuten Neutron:

E,

2 k2

T 2my,

Und fiir die Energie vom einlaufenden Neutron:
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