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Kapitel 1

Einleitung

In der gegenwirtigen Elektronik, die auf Halbleitern und Metallen basiert, wird vor al-
lem die Ladung des Elektrons verwendet, wahrend sein Spinfreiheitsgrad weitestgehend
ungenutzt bleibt. Jedoch wird auf dem aktuellen Gebiet der Spintronik der Spin als
Informationstriager ausgenutzt [1]. Viele Anwendungen, wie zum Beispiel der Spintran-
sistor [2], Sensoren fiir magnetische Felder, Speicherzellen und logische Bausteine [3]
sind denkbar. Ein grundlegender Effekt, der schon in einigen Anwendungen zum Einsatz
kommt, ist der Magnetowiderstandeffekt (MR). Gegenstand aktueller Forschung sind
magnetische Schichtstrukturen, deren Magnetowiderstand durch die relative Orientie-
rung der Magnetisierung benachbarter ferromagnetischer Lagen hervorgerufen wird. In
Abbildung 1.1 a) sind zwei derartige Strukturen dargestellt. Die Entdeckung der Zwi-
schenlagenaustauschkopplung in metallischen Vielfachschichten von Griinberg et al. [4]
bildete die Grundlage fiir den von Baibich et al. [5] und Binasch et al. [6] entdeck-
ten Supermagnetowiderstand (giant magneto resistance - GMR). Dabei besteht eine
Vielfachschicht aus mindestens zwei ferromagnetischen Lagen, die durch eine nichtfer-
romagnetische metallische Schicht getrennt sind. Der GMR-Effekt kann dabei sowohl
bei Stromflufl senkrecht zu den Ebenen der Schichtstruktur (current perpendicular to
plane - CPP), als auch in Richtung der Ebenen (current in-plane - CIP) beobachtet
werden.

Wird die nichtmagnetische Lage durch einen Isolator ersetzt, wird ein Tunnelkontakt
erhalten, der den Effekt des Tunnelmagnetowiderstands (tunneling magneto resistance
- TMR) aufweisen kann. Dieser TMR-Effekt wurde bereits 1975 von Julliere [7] ent-
deckt, zunéchst nicht weiter beachtet, erhielt aber einen Aufschwung 1995 durch Un-
tersuchungen von Moodera et al. [8] und Miyazaki et al. [9]. In der vorliegenden Arbeit
steht die Untersuchung dieses Effekts im Vordergrund. GMR und TMR haben beide
gemeinsam, dafl der Magnetowiderstand davon abhéngt, ob die magnetischen Momen-
te der Zuleitungen zueinander parallel (P) oder antiparallel (AP) orientiert sind. In
Abbildung 1.1 b) ist die prinzipielle Abhéngigkeit des Widerstands von einem extern
angelegten Magnetfeld skizziert. Das Magnetfeld dient dazu, die magnetische Konfi-
guration zu dndern. Ein Maf fiir den Unterschied des Widerstands R beziehungsweise
des Leitwerts g zwischen den beiden moglichen magnetischen Konfigurationen wird als
Verhiltnis in Prozent angegeben, wobei es verschiedene Definitionen gibt. Die in dieser
Arbeit verwendeten sind das optimistische 7'M R-Verhéltnis

gr —gar Rip — Rp
min(gp, gap) min(Rp, Rap)’

das in der Regel den experimentellen Daten zugrunde liegt und das normalisierte 7'M R-

TMR = (1.1)

3
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Abbildung 1.1: a) Magnetische Schichtstrukturen, die den Effekt des Magnetowi-
derstands (MR) aufweisen. b) Schematischer Verlauf des Wider-
stands R in Abhéngigkeit eines dufleren Magnetfelds B.

Verhaltnis

TMR — 9P~ 94P _ Rap — Rp

- , (1.2
gp + gap Rp + Rap

das zwischen -1 und 1 beschrénkt ist. Aquivalente Definitionen lassen sich fiir das
GMR-Verhéltnis angeben.

Fiir die genannten magnetischen Schichtstrukturen gibt es im Moment zwei wich-
tige Anwendungsgebiete, auf denen in sehr breiter Front sowohl industriell als auch
in der Grundlagenforschung gearbeitet wird. Seit 1998 werden nahezu alle Festplatten
mit einem GMR-Element als Lesekopf produziert [10]. In neusten Entwicklungen fin-
den auch TMR-Elemente vor allem in Festplatten mit einer sehr hohen Speicherdichte
Verwendung [11]. Ohne den Einsatz von MR-Lesekopfen wire die Kapazitit moderner
Festplatten nicht erreicht worden.

Das zweite Anwendungsgebiet sind magnetische Speicher (magnetic random access
memory - MRAM). Dieses Gebiet ist noch nicht so stark entwickelt und ist Gegenstand
intensiver Forschung. Beim MRAM handelt es sich um einen nichtfliichtigen Speicher,
der verspricht, die konventionellen Arbeitsspeicher (SDRAM) beziiglich Leistung und
Speicherdichte bei vergleichbaren Herstellungskosten zu iibertreffen [12]. Damit ist ab-
zusehen, dafl MRAM den ebenfalls nichtfliichtigen FLASH Speicher aufgrund deutlich
hoherer Geschwindigkeiten und den SDRAM vor allem durch die deutlich geringe-
re Leistungsaufnahme [12] ersetzen wird. Ein solcher MRAM ist in der Abbildung 1.2
als Matrixspeicher schematisch dargestellt. An jedem Kreuzungspunkt befindet sich ein
mehrschichtiges MR-Element. Die Information wird durch die relative Orientierung der

Abbildung 1.2: Skizze eines magnetischen Speichers (MRAM) mit Elementen an
den Kreuzungspunkten, die einen MR-Effekt aufweisen.
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Magnetisierung der ferromagnetischen Schichten zueinander innerhalb des Elementes
gespeichert. Um eine sehr hohe Speicherdichte und ein schnelles Auslesen zu erreichen,
sind Werte von tiber 100% fiir das MR-Verhéltnis erforderlich [13]. Die Abbildung 1.3
zeigt die in den letzten Jahren erzielten GMR- und TMR-Verhéltnisse im Vergleich.
Daraus wird deutlich, dafl gegenwértig nur der TMR-Effekt diese Anforderung erfiillt.

Neben der hohen Speicherdichte ist auch ein effizientes und reproduzierbares Be-
schreiben der Speicherzellen notwendig. Dabei gibt es zwei Moglichkeiten. Zum einen
durch Stromimpulse durch die zwei gekreuzten Adressleitungen, deren Magnetfelder
sich am Kreuzungspunkt iiberlagern und ein Schalten der freien magnetischen La-
ge verursachen. Die Magnetisierung der zweiten ferromagnetischen Schicht ist durch
Kopplung an eine antiferromagnetische Lage gepinnt und kann durch die relativ gerin-
gen Magnetfelder nicht geschaltet werden. Die auf dem Markt verfiigharen MRAMs, die
gegenwirtig im Vergleich zu SDRAM eine geringe Speicherdichte aufweisen, basieren
auf dieser Art des Schreibens [13]|. Bei der zweiten Moglichkeit des Schaltens erfolgt
die Ummagnetisierung durch einen Stromimpuls, der durch das Speicherelement ge-
leitet wird. Der Strom wird in der gepinnten ferromagnetischen Schicht polarisiert.
Diese Polarisierung bleibt beim Tunneln durch die Barriere erhalten. In der freien
ferromagnetischen Schicht beginnen die Elektronen eine Prézessionsbewegung um die
Magnetisierungsachse des Ferromagneten. Riickkoppelnd fiihrt diese Prézession zu ei-
nem Drehmoment das auf das magnetische Moment des Ferromagneten ausgeiibt wird.
Aufgrund dieses Drehmoments beginnt sich das Moment in der freien ferromagneti-
schen Schicht zu drehen. Ist der Stromimpuls hoch genug, dndert die Schicht ihre
magnetische Orientierung. Der Vorteil dieser Art des Schreibens ist die kleiner wer-
dende Leistungsaufnahme mit sinkender Speicherzellengrofie, wiahrend bei der ersten
Methode die Leistungsaufnahme steigt und somit die Speicherdichte beschréankt ist.
Die zweite Methode wird strominduziertes Schalten (current induced switching - CIS)
genannt und wird experimentell sowohl in GMR-Elementen [35-40] als auch in TMR-
Elementen [41-44] untersucht. Die Aufklarung des mikroskopischen Mechanismus des
CIS ist Gegenstand aktueller Forschung [45-48].

450 T T T T T T T T T T T T T T T T
I [34]
400 L |—®— Dreilagen GMR-Kontakte i
| |—@— TMR-Kontakte mit Al,O,-Barriere [33]
350 | | —e— TMR-Kontakte mit MgO-Barriere .
300 | ]
X 2s0] |
o ] [31]
S 200 i i
150 | ]
100 - [18][22] [24] [29] [26] ]
50| (7] [20](21] [23] ]
/) [19]
0 . M| I
1989 1992 1995 1998 2001 2004 2007

Jahr

Abbildung 1.3: Maximal erreichte GMR- und TMR-Verhéltnisse in den letzten Jah-
ren in Dreilagenstruktur [6, 14-19], mit Al,O3 [8,20-26] und mit
MgO [27-34] Barriere.
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In der vorliegenden Arbeit sollen die notwendigen Voraussetzungen fiir die Ent-
stehung sehr hoher TMR-Verhiltnisse und der Einflufl der Struktur eines Tunnel-
kontakts auf die elektronischen Transportgroflen mit Hilfe von ab initio Rechnun-
gen untersucht werden. Wie aus Abbildung 1.3 ersichtlich wird, erreichen kristalline
MgO-Tunnelbarrieren ein besonders hohes TMR-Verhéltnis. Aulerdem zeichnen sich
Fe/MgO/Fe-Tunnelkontakte durch einen geringen Missfit der Gitterkonstanten zwi-
schen Fe und MgO aus. Dariiberhinaus liegen genaue experimentelle Strukturinforma-
tionen vor [49-51]. Dadurch sind die Fe/MgO /Fe-Tunnelkontakte fiir detaillierte theo-
retische Untersuchungen ideal geeignet. Das System Fe/MgO /Fe bildet die Grundlage
fiir die in dieser Arbeit durchgefithrten Analysen. Die fiir diese Rechnungen notwen-
digen mathematischen Formalismen werden im Abschnitt 2.1 fiir die selbstkonsistente
Berechnung der Elektronenstruktur und im Abschnitt 2.2 fiir die Berechnung der elek-
tronischen Transportgrofen vorgestellt. Aufgrund der kristallinen Struktur der Barriere
und der Zuleitungen ist dazu eine kohérente Behandlung des elektronischen Transports
erforderlich (siche Abschnitte 2.2.3 und 2.2.4). Wie im Verlauf dieser Arbeit ersichtlich
werden wird, liefern die Untersuchungen ein klares Bild von den mikroskopischen physi-
kalischen Prozessen. Die Entstehung des TMR-Effekts in Fe/MgO /Fe-Tunnelkontakten
wird im Abschnitt 3.1 diskutiert. Ein Tunnelkontakt 148t sich in drei Bereiche einteilen:
Barriere, Zuleitung und Grenzfliche zwischen Zuleitung und Barriere. Die physikali-
sche Bedeutung dieser Bereiche wird detailliert diskutiert. Der gréfite Einflufl rithrt
von der chemischen Ordnung der Grenzflache her, in der sich eine FeO-Schicht aus-
bilden kann [49,50]. Die Auswirkung einer solchen Schicht auf die Strom-Spannungs-
Kennlinien wird durch die Untersuchung von drei Strukturmodellen in Abschnitt 3.2
erortert. Die Anderung von Charakteristika in diesen Kennlinien mit gréfer werdender
Barrierendicke wird im Abschnitt 3.3 diskutiert. Zusétzlich werden in diesem Kapi-
tel fiir eine breite Anzahl von Barrierendicken die Abhéngigkeiten der elektronischen
Transportgrofien im Grenzfall verschwindender Spannung (zero bias) berechnet. Eine
genaue Analyse der zum Strom beitragenden Zustédnde vervollstandigt das Bild fiir
das Verstandnis des elektronischen Transports durch sehr dicke Barrieren. Um die Un-
tersuchungen des Tunnelkontakts zu komplettieren wird im Kapitel 3.4 die Struktur
der Zuleitungen betrachtet. Dabei steht die Dicke der ferromagnetischen Elektrode im
Vordergrund der Diskussion.



Kapitel 2

Theoretische Grundlagen

In diesem Kapitel werden die theoretischen Grundlagen zur Berechnung der elektroni-
schen Transportgrofien vorgestellt.

Im ersten Schritt wird die selbstkonsistente Berechnung der Elektronenstruktur (Ab-
schnitt 2.1) basierend auf der Dichtefunktionaltheorie (Abschnitte 2.1.1-2.1.3) vorge-
stellt. Dies geschieht mittels eines Korringa-Kohn-Rostoker Verfahrens (Abschnitt 2.1.5)
unter Verwendung von Greenschen Funktionen (Abschnitt 2.1.4).

Anschliefend wird die Berechnung der elektronischen Transportgréffen mithilfe der
selbstkonsistenten Elektronenstruktur im Abschnitt 2.2 erldautert. Bevor das Verfah-
ren zur Berechnung des Leitwerts mittels Greenscher Funktionen (Abschnitt 2.2.4)
dargelegt wird, werden die moglichen Grenzfille des Elektronentransports durch Tun-
nelkontakte, ndmlich kohérent und diffus, diskutiert (Abschnitt 2.2.1). Fiir den Fall des
diffusen Transports wird das Julliere-Modell (Abschnitt 2.2.2) genauer vorgestellt und
eine Formel zum Vergleich mit der kohédrenten Beschreibung hergeleitet. Der Zusam-
menhang zwischen dem Leitwert und der Transmission wird im Rahmen der Landauer-
Theorie (Abschnitt 2.2.3) erldutert. Zum Abschluff wird das Verfahren zur Berechnung
der Spannungsabhiingigkeit der Transportgrofien (Abschnitt 2.2.6) erortert.

2.1 Elektronenstruktur

2.1.1 Dichtefunktionaltheorie

Die Wellenfunktion [¢)) mit dem zugehérigen Eigenenergiewert E eines Festkorpers ist
gegeben durch die Schrédinger-Gleichung

Hly) = El) (2.1)

wobei der Hamiltonoperator H fiir einen Festkorper allgemein durch

H = T.+Ti+ Ve + Ver + Vi (2.2)
T, ... kinetische Energie der Elektronen
T}, ... kinetische Energie der Kerne
Ve . . . Elektron-Elektron-Wechselwirkungspotential
Vek - . . Elektron-Kern-Wechselwirkungspotential
Vik - . . Kern-Kern-Wechselwirkungspotential
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gegeben ist. Die Kopplung der Kerne mit den Elektronen kann innerhalb der adiabati-
schen Niherung (Born-Oppenheimer-Niherung) [52] vernachliaBigt werden. Bei dieser
Néherung wird davon ausgegangen, daf} sich die Kerne aufgrund ihrer deutlich groferen
Masse sehr viel langsamer bewegen als die Elektronen. Damit erfahren die Elektronen
ein quasi-statisches Potential der Kerne. Somit kann die Schrodingergleichung in ein
elektronisches Problem und in eine Beschreibung der Kerne separiert werden. Im wei-
teren Verlauf wird nur das elektronische Problem

H=T. +Vy+V (2.3)

behandelt. Fiir das Wechselwirkungspotential der Elektronen untereinander setzt man
die Coloumbwechselwirkung ein

Ne _ o Ne  Ne
=Y Z Z Z - (2.4)
- M s 11]137&1 Ti rJ|

wobei V(r;) das Coloumbpotential der Kerne darstellt, das das i-te Elektron spiirt. Ein
Problem der Berechnung der Wellenfunktion liegt darin, daf die Terme in (2.4) von al-
len Elektronenpositionen abhéngen. Da die Anzahl der Elektronen im Festkorper von
der GrofSenordnung 10% ist, ist eine direkte Losung der Schrédingergleichung nicht
moglich. Ein Ausweg ist die Abbildung auf ein effektives Einteilchen-Problem. Eine
Mboglichkeit dazu bietet die Dichtefunktionaltheorie (DFT). Diese Methode ist sehr
weit verbreitet und stellt die Grundlage verschiedenster Bandstrukturverfahren dar.
Die Grundidee der DFT geht auf Hohenberg und Kohn [53,54] zuriick. Dabei be-
sagt das Hohenberg-Kohn-Theorem, dafl die Grundzustandsenergie Fj ein eindeutiges
Funktional der Grundzustandsdichte ng(r) ist, und dafl das externe Potential bis auf
eine Konstante eindeutig durch die Grundzustandsteilchendichte gegeben ist:

Ey = E(no(r))  n(r) = (¢] 25@ — i) [¢). (2.5)

Das bedeutet insbesondere, daf§ man einer Teilchendichte eine Energie zuordnen kann,
fiir die nach dem Ritzschen Variationsprinzip

Ey = E(no(r)) < E(n(r)) (2.6)

gilt. Die Energie nimmt ihr absolutes Minimum bei der Grundzustandsteilchendichte
an. Damit muf} die Variation der Energie iiber der Teilchendichte verschwinden:

SE(n(r)) = 0. (2.7)

Das Problem ist die unbekannte funktionale Abhéngigkeit der Energie von der Teil-
chendichte. Das Funktional der Energie kann nach (2.3) zerlegt werden:

E(n(r)) = Te(n(r)) + Ver(n(r)) + Vee(n(r)). (2.8)

Durch explizites Einsetzen der jeweiligen Operatoren erhélt man:

Tn) = (Y0P .
Valnte)) = 13-V ) = / Fr V), 29

Veln()) = (]2 f; 3

i=1 j=1,j#i

|¥) -

Ty _rJ|



KAPITEL 2. THEORETISCHE GRUNDLAGEN 9

Die funktionale Abhéngigkeit von n ist nur fiir das Potential der Kerne gegeben. Fiir
die anderen beiden Funktionale ist es notwendig, einen geeigneten Ansatz zu wéihlen.
Einen bedeutenden Ansatz stellten Kohn und Sham [55] auf, indem fiir die Dichte als
Ansatz wechselwirkungsfreie Elektronen mit den Einteilchenwellenfunktionen ;

= > luo) (2.10)

verwendet wurden. Das Funktional der kinetischen Energie wird in einen Anteil, der
wechselwirkungsfreien Elektronen und in einen unbekannten Wechselwirkungsterm 7.,
der sowohl Austausch- (x-exchange) als auch Korrelationseffekte (c-correlation) bein-

haltet, zerlegt
Ne

Te(n(r))=Z<| |@/)z> Ty (2.11)

i=1
Fiir das Wechselwirkungspotential wird eine Zerlegung in die klassische elektrostatische
Wechselwirkungsenergie und in einen unbekannten Korrekturterm V,. vorgenommen

2 /
=2 / d*r / d3r’7n|(:)_n£'1:|) +Vae - (2.12)

Durch Variation nach 1; unter der Nebenbedingung, daf§ die Einteilchenwellenfunktio-
nen normiert sind

/d3rn — N, = Z[/d3 by (r) | —1] 0, (2.13)

erhélt man die Kohn-Sham-Gleichung:

(—Qh—V + Very(r )) Yi(r) = ei(r), (2.14)

Vepp(r) = V(r)+/d3r,|er71_(if/)| N 5E§;((71(>r))'

Dabei beinhaltet F,. sowohl die Korrekturen der kinetischen Energie als auch die
des Wechselwirkungspotentials. Wie leicht zu sehen ist, handelt es sich nun um ei-
ne effektive Einteilchen-Schrédingergleichung. Somit ist es gelungen, das komplizier-
te Vielteilchenproblem auf ein effektives Einteilchenproblem fiir den Grundzustand
zuriickzufiithren. Die Kohn-Sham-Gleichung wird iterativ gelost, wie in Abbildung 2.1
schematisch dargestellt ist. Die Aufgabe der verschiedenen Bandstrukturverfahren be-
steht nun darin, die Ladungsdichte fiir ein vorgegebenes effektives Potential mit Hil-
fe der Kohn-Sham-Gleichung zu berechnen. Bevor das in dieser Arbeit verwendete
KKR-Verfahren im Abschnitt 2.1.5 ausfiihrlicher erlautert wird, wird zunéchst die
Kohn-Sham-Gleichung auf den spinpolarisierten Fall erweitert und das Austausch-
Korrelationspotential detaillierter diskutiert.
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Starfpotential V.,

( Berechnung der zu V,, gehdrenden Ladungsdichfe n ) |
§ durch Losung der Kohn-Sham-Gleichung )
( Bestimmung von V_,aus der Ladungsdichte n )
( Stirmmt V., mit V., Gberein 2 )

Ja Nein: V_, =V,

I

\ 4

[ V., bestimmt ]

Abbildung 2.1: Schematischer Verlauf der Iteration innerhalb eines Verfahrens zur
selbstkonsistenten Losung der Kohn-Sham-Gleichung

2.1.2 Spindichtefunktionaltheorie

Die im vorangegangen Abschnitt vorgestellte Dichtefunktionaltheorie kann auf den
spinpolarisierten Fall zur Beschreibung ferromagnetischer Materialien erweitert werden.
Da die Spinentartung des Energiespektrums fiir ferromagnetische Systeme aufgehoben
ist, werden bei der kollinearen Behandlung die spinabhéngigen Ladungsdichten fiir die
Majoritétselektronen n'(r) und fiir die Minoritéitselektronen nl(r) eingefiihrt, wobei
fiir die Gesamtladungsdichte

n(r) = n'(r) + nt(r) (2.15)
und fiir die Magnetesierungsdichte
m(r) = n!(r) — n'(r) (2.16)

gilt. Damit wird das Hohenberg-Kohn-Theorem (2.6) zum Spindichtefunktionaltheo-
rem [56]

%:EQﬂﬁmmggE@m%MM). (2.17)
Durch Variation nach der spinabhéngigen Einteilchenwellenfunktion ¢ mit dem Spin-
index ¢ = (7,]) unter der Nebenbedingung, dafl diese Wellenfunktionen normiert

sind, erhélt man in Analogie zum spinentarteten Fall die spinabhéngigen Kohn-Sham-
Gleichungen

h2 (o2 (o2 o,/
(5™ 4 Vi) ) 06) = et o) (2.18)
mit dem spinabhéngigen effektiven Potential

en(r') 0B, (n!(r),n'(r))
v —r/| * dn’(r) '

5p(r) =V (r) +/d3r' (2.19)
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Neben dieser soeben beschriebenen kollinearen Behandlung des Magnetismus ist die Be-
handlung nicht-kollinearer magnetischer Konfigurationen méglich [57,58]. Dabei besitzt
jedes betrachtete magnetische Moment eine eigene Magnetisierungsachse im Gegensatz
zur kollinearen Konfiguration, bei der es nur eine globale Magnetisierungsachse gibt.
In dieser Arbeit werden nur Systeme mit kollinearer magnetischer Ordnung betrachtet.

2.1.3 Austausch-Korrelations-Potential

Im Prinzip sind die Kohn-Sham-Gleichungen innerhalb der adiabatischen Néherung
und der kollinearen Behandlung des Spins exakt. Das Problem stellt die Austausch-
Korrelations-Energie F,. dar, die unbekannt ist und fiir die Ndherungen eingefiihrt
werden miissen. Eine weit verbreitete Naherung ist die Lokale-Dichte-Néherung (local
density approximation - LDA) beziehungsweise in ihrer Erweiterung auf den spinpo-
larisierten Fall die Lokale-Spin-Dichte-Ndherung (LSDA). Dabei verwendet man einen
Ansatz, bei dem die Austausch-Korrelations-Energie F,. nur von der Dichte am glei-
chen Ort abhéngt. Einen Ansatz findet man iiber das homogene Elektronengas [59]:

2

Bualn(r) = ==} [ @r(n(e). (2.20)
Je nachdem welches Verfahren verwendet wird, werden auch verbesserte Ansétze in-
nerhalb der LDA fiir E,. benutzt [56,60-63], die zum grofiten Teil empirisch gefunden
wurden. In dieser Arbeit wird fiir F,. fiir den spinpolarisierten Fall die Naherung von
Vosko, Wilk und Nussair [62], die auf Monte-Carlo Simulationen von Ceperley und Al-
der [64] basiert, verwendet. Diese geht im nicht spinpolarisierten Fall in das Funktional
von Hedin und Lundqvist [60] iiber.

Neben diesen verschiedenen Ansétzen innerhalb der LDA gibt es Erweiterungen die
iiber die LDA hinausgehen. Diese Erweiterungen sind notwendig, da die LDA nur fiir
ausgewahlte Systeme gute Ergebnisse erzielt wie zum Beispiel fiir Metalle und einige
wenige Oxide. Fiir Eisen, welches in dieser Arbeit betrachtet wird, liefert die LDA die
falsche Kristallstruktur fiir den Grundzustand, fcc anstatt experimentell bekannt bcc.
Eine Erweiterung der LDA, die den richtigen Grundzustand fiir Eisen liefert, ist die
generalisierte Gradienten Ndherung (generalized gradient approximation - GGA) die
neben der lokalen Dichte noch die lokale Ableitung beriicksichtigt [65,66]. Da jedoch
die Elektronenstruktur von Eisen in der bce Struktur in LDA und GGA praktisch
identisch ist, reicht eine Beschreibung von Eisen innerhalb der LDA, wie in dieser
Arbeit geschehen, aus.

Komplizierter verhilt es sich bei der Betrachtung von Ubergangsmetalloxiden. In der
LDA wird die Bandliicke oft falsch oder gar nicht wiedergegeben aufgrund der starken
Lokalisierung einiger d-Zustéinde in den Ubergangsmetallen. Eine einfache Moglich-
keit stellt die Verwendung von LDA+U [67] dar, wobei diese Methode allerdings nicht
mehr parameterfrei ist, sondern den Parameter U enthilt. Dieser Parameter wird im
allgemeinen so gewéhlt, dafl die experimentell bestimmte Breite der Bandliicke korrekt
wiedergegeben wird. Eine parameterfreie Methode zur Beschreibung von Ubergangsme-
talloxiden stellt die Korrektur der Selbstwechselwirkungsenergie (self interaction cor-
rection - SIC) dar [68], bei der ausgewéhlte Orbitale lokalisiert werden. Die Auswahl
der zu lokalisierenden Orbitale erfolgt durch Energieminimierung. Weitere Methoden
zur Beriicksichtigung von Korrelationseffekten wie DMFEFT (dynamical mean field theo-
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ry) [69], GW und TDDFT (time dependent DFT) [70] sollen nur zur Vervollsténdigung
angegeben werden.

Bei den in dieser Arbeit verwendeten Oxiden MgO und FeO wurde nur die LDA ver-
wendet. Die Giiltigkeit der Ergebnisse beziehungsweise der Unterschied zu den anderen
angefiithrten Methoden wird im Kapitel 3 diskutiert.

2.1.4 Methode der Greenschen Funktionen

Die Aufgabe besteht nun darin, die Elektronendichte durch Losung der Kohn-Sham-
Gleichung zu einem gegebenen effektiven Potential zu ermitteln. Eine giinstige Methode
zur Bestimmung der Elektronendichte mittels Losung einer Differentialgleichung stellt
die Methode der Greenschen Funktionen dar. Bevor die Berechnung der Elektronen-
dichte eines Festkorpers mit dem KKR-Verfahren, das auf Greensche Funktionen zuriick
greift, im néchsten Abschnitt erldutert wird, sollen in diesem Abschnitt grundlegende
Eigenschaften einer Greenschen Funktion dargelegt werden.

2.1.4.1 Allgemeine Eigenschaften

Zunéchst soll eine Schrédingergleichung der Form
Holyg) = Eglig) (2.21)

betrachtet werden, wobei f[o der Hamiltonoperator und Ef die zugehorigen reellen
Energieeigenwerte sind. Die Eigenfunktionen bilden eine orthogonale

(v

@/)8“'> =5 (2.22)

und vollstandige

> i)l =1 (2.23)

Basis. Addiert man auf beiden Seiten von (2.21) E|i§), wobei es sich bei E um einen
kontinuierlichen Parameter handeln soll, erhélt man

(B - Ho) v = (B B i) - (2:24)

Die rechte Seite der Gleichung kann als Inhomogenitét aufgefalit werden. Die Bestim-
mungsgleichung fiir die zugehorige Greensche Funktion

<E _ ?IO) Go=1T (2.25)
kann dann durch formale algebraische Umstellung gelost werden

. 7
Go = .
E— H,

(2.26)

Dabei soll der Index 0 an der Greenschen Funktion symbolisieren, dafl es sich um die
Greensche Funktion handelt, die dem Hamiltonoperator Hy zugeordnet ist. Dabei ist
streng mathematisch gesehen Gg nicht die Greensche Funktion zum Operator Hy, son-
dern die Greensche Funktion zum Operator £ — Hy und hingt deswegen auch von dem
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Parameter F, der die Dimension einer Energie hat, ab. Eine andere Herleitung dieser
Gleichung ist durch die Betrachtung der zeitabhéngigen Schrodingergleichung moglich.
Dabei wird die zeitabhéngige Greensche Funktion bestimmt. Die Zeitabhédngigkeit wird
mittels Fouriertransformation auf die Energieabhéngigkeit iibertragen. Dadurch ent-
steht der hier willkiirlich eingefiihrte Parameter E direkt aus der Fouriertransformati-
on [71]. Durch Multiplikation des Einheitsoperators (2.23) mit der Greenschen Funktion
(2.26), erhélt man unter Benutzung der Eigenwerte des Hamiltonoperators die Spekt-
raldarstellung der Greenschen Funktion

Go(E) = Go(E Zwo ICHES Z'E Ea. (2.27)

Durch diese Darstellung wird deutlich, dal die Greensche Funktion auf der reellen
Energieachse Singularitéten besitzt und zwar dann, wenn die Energie mit einem Ener-
gieeigenwert von Hj iibereinstimmt. Um dieses Problem zu umgehen, ist es sinnvoll,
die Greensche Funktion durch Einfiihrung einer komplexen Energie z = F 4 in mit
7 > 0 in die komplexe Energieebene analytisch fortzusetzen. Die Greensche Funktion
auf der reellen Achse 148t sich dann aus dem Grenzwert

|1/}0 wO

2.28
+in — L ( )

(A;S—L( E) = lim GO(Ej:'m lim Z %

n—0+ n—0+

bilden, wobei die Greensche Funktion davon abhéngt, ob man sich der reellen Achse mit
positivem Imaginérteil (+=retardiert) oder mit negativem Imaginérteil (—=avanciert)
néhert. Die Verwendung der Dirac-Identitét in (2.28)

G =X v (52 ) T - s @2

«

fithrt zu einem Zusammenhang des Imaginérteils der Greenschen Funktion mit dem
Dichteoperator

A(E) = —~tm {G; (B)} = 5008 ~ BN (2.30)

7

Die lokale Zustandsdichte erhélt man durch Projektion in den Ortsraum
~ ]- + o o 2
n(r, E) = (efi(E)lr) = ——Tm {G{ (r,0, B)} = Y 6(E — B [w§)* . (231)

wobei nur die Diagonalelemente der Greenschen Funktion zu den Argumenten r auf-
treten. Die Zustandsdichte ist durch Integration iiber den Ortsraum berechenbar

n(E) = /dr n(r,E) = ! /dr Im {G{(r,1,E)} . (2.32)

™

Die Elektronendichte, die fiir den iterativen Prozess der selbstkonsistenten Losung der
Kohn-Sham-Gleichung benétigt wird (siehe Abbildung 2.1), kann durch die Integration
iiber die Energie von —oo bis zur Fermienergie Ep

Er 1 Er

n(r) = /_ dE n(r,E) = ——/_ dE Im {G{ (r,r,E)} (2.33)

(e 9] ™ [e.9]
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gewonnen werden, wobei die Fermienergie Er iiber die Gesamtladung
Er
N :/ dE n(E) (2.34)
definiert ist.

2.1.4.2 Dyson- und Lippmann-Schwinger-Gleichung

Nachdem gezeigt wurde, wie man aus der Greenschen Funktion die Elektronendich-
te erhélt und somit innerhalb des selbstkonsistenten Zyklusses ein neues effektives
Potential erzeugt, ist noch nicht geklirt, wie man die Greensche Funktion zu einem
vorgegeben effektiven Potential erhalten kann. Betrachtet man einen Hamiltonoperator

H=Hy+V (2.35)
mit der Eigenwertgleichung R
H|p™) = E*[)") (2.36)

so a8t sich analog zu (2.24) ein Parameter F
(B—8) ) = (B—Hy - V) [u*) = (B — B[4 (2.37)

einfiihren und damit eine zugehorige Greensche Funktion @i(E) definieren. Unter Ver-
wendung der Greenschen Funktion zu H

~

~ I
Gy = lim ————— (2.38)
=0t F +1in — H

und unter Verwendung von (2.35) kann in analoger Weise fiir H ecine Greensche Funk-
tion

~

. Ji -1 -1

GF=lim ———— = (G*) = (GF) -V (2.39)
=0t F+in— H

eingefiihrt werden. Dieser Zusammenhang der Inversen der Greenschen Funktion kann

verwendet werden, um fiir die Greensche Funktion eine implizite Darstellung zu finden,

die nur von den beiden Greenschen Funktionen und der Potentialdifferenz zwischen H
und H abhéngt

~

~ ~ -1 < ~ ~ -1 ~
Gt = G <G0i> Gt = GF [(th) —V+ V] G
= G¢ l(@i)_l + V] G* =G+ Grva* . (2.40)

Diese Gleichung wird Dyson-Gleichung genannt. Es kann auch eine analoge Gleichung
iiber

~ ~ ~,\ 1 ~ ~ ~ ~
Gt =G [(Goi) —V+ V] Gt = G+ G*VGE (2.41)
aufgestellt werden. Eine formale algebraische Umstellung liefert

Gt =G (T— V@?f) o (2.42)
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Damit kann die Greensche Funktion @i(E) im Prinzip aus der Greenschen Funktion
@(“)—L(E) berechnet werden. Da zum Beispiel die Greensche Funktion freier Elektronen
analytisch bekannt ist, hat man eine praktische Moglichkeit aus dieser die Greensche
Funktion eines Systems mit einem anderen Potential zu bestimmen.

Neben dieser Beziehung fiir die Greenschen Funktionen gibt es auch einen wichtigen
impliziten Zusammenhang zwischen den Wellenfunktionen [¢) und |[¢g) zur gleichen
Energie E. Dabei geht man von den Losungen der Schrodingergleichungen

Holiho) = Elupo) und H|¢) = EJ) (2.43)
zur gleichen Energie E aus. Verwendet man den Ansatz

) = [vo) + [0¢) (2.44)

und setzt diesen in (2.43) ein

) = (Ho+V) (o) +160)) = Elto) + El6v) = Elw)

)
Elpo) + Holop) + V) = Elpo) + E|ov)
Vigy = (E-Ho) o)
GoVIy) = |ov), (2.45)

erhélt man durch Einsetzen der letzten Beziehung in (2.44) einen Ausdruck fiir die
Wellenfunktion

() = [¢ho) + GoV[¢) - (2.46)
Eine andere Herleitung dieser Gleichung basiert auf zeitabhéngiger Storungsrechung
und wurde von Lippmann und Schwinger [72] durchgefiihrt. Aus diesem Grund wird die

Beziehung (2.46) als Lippmann-Schwinger-Gleichung bezeichnet. Eine weitere wichtige
Grofle stellt der Transferoperator t dar, der iiber

tlo) = V1Y) (2.47)

definiert ist und zwischen den Systemen H und H, vermittelt. Aus der formalen Lésung
von (2.46)

0y = (1-GoV) " o) (2.48)

ergibt sich fiir den Transferoperator
N O
=V (1 - G0V> (2.49)

als Verbindung zur Greenschen Funktion und der Potentialdifferenz.
Bis jetzt wurden nur allgemeine Eigenschaften der Methode der Greenschen Funkti-
on dargelegt. Im néchsten Abschnitt sollen diese verwendet werden, um die Greensche

Funktion eines Festkorpers zu berechnen. Dazu werden insbesondere die Gleichungen
(2.40), (2.46) und (2.47) benotigt.
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2.1.5 KKR-Verfahren

Mit Hilfe der im vorherigen Abschnitt beschriebenen Methode der Greenschen Funk-
tion soll die Schrodingergleichung eines Festkorpers gelost werden. Dieses im folgen-
den néher erliuterte Verfahren geht auf Kohn, Korringa und Rostoker (KKR) [73,74]
zuriick. Analog zu (2.25) lautet die Bestimmungsgleichung fiir die Greensche Funktion
eines Festkorpers zur Losung der Kohn-Sham-Gleichung (2.14) im Ortsraum

[E+V?=V(r)]Gx,x E)=6(r—1") , (2.50)

wobei V(r) das effektive Kristallpotential des gesamten Festkorpers darstellt, das in
Gleichung (2.14) als V.ss(r) bezeichnet wurde. Um eine effiziente numerische Losung
fiir dieses System zu erhalten, ist es notwendig, Ndherungen fiir das Kristallpotential
zu verwenden. Da die einzelnen isolierten Atome, aus denen der Festkorper besteht,
ein kugelsymmetrisches Potential besitzen, ist die Ndherung naheliegend, das Kristall-
potential in kugelsymmetrische Potentiale zu zerlegen, die um die jeweiligen Atome
zentriert sind. Da die so entstehende Potentiallandschaft in zwei Dimensionen an ein
Backblech fiir Muffins erinnert, wird diese Néherung als muffin-tin-N&herung bezeich-
net. In der Abbildung 2.2 a) ist schematisch ein solches muffin-tin (MT) Potential
dargestellt. Die Radien der jeweiligen Potentialkugeln diirfen sich nicht iiberschneiden.

Wenn man die Greensche Funktion innerhalb aller dieser Kugeln integriert, um nach
(2.33) die Ladungsdichte zu erhalten, ergibt sich das Problem, dafl die MT-Kugeln nicht
das gesamte Volumen des Festkorpers abdecken und dafl man iiber den Zwischenraum
(interstitial region) zwischen den Kugeln integrieren miiite, wodurch Vorteile der ku-
gelsymmetrischen Beschreibung verloren gingen. Aus diesem Grund werden die Radien
der Potentialkugeln in der Atomkugelnédherung (Atomic Sphere Approximation - ASA)
so grofl gewahlt, dafl das Volumen der Kugeln gleich dem Volumen des Festkorpers ist,
wie in Abbildung 2.2 b) skizziert ist.

| Q
Interstitial

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der Atompotentiale in a) muffin-tin
(MT) und b) Atomkugelnéherung (Atomic Sphere Approximation
- ASA).
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Abbildung 2.3: Globale Koordinaten (schwarz) und zellzentrierte Koordinaten
(rot).

Damit wird bei der Integration iiber die ASA-Kugeln das Volumen des gesamten
Festkorpers beriicksichtigt, wobei aber gleichzeitig der Fehler begangen wird, die Berei-
che, in denen sich die ASA-Kugeln iiberlappen, doppelt zu zédhlen, beziehungsweise den
doppelten Beitrag als Beitrag des Zwischenraums zu interpretieren. Der grofie Vorteil
der ASA-Néherung liegt aber darin, dal man die Kugelsymmetrie der einzelnen Poten-
tiale voll ausnutzen kann und den Zwischenraum nicht beriicksichtigen muf. Allerdings
muB man darauf achten, da die Uberlappung der Kugeln nicht zu gro wird, wobei
die Einfithrung von sogenannten leeren Kugeln (empty spheres) Abhilfe schafft.

Das Potential des Festkorpers lafit sich in zellzentrierten Koordinaten R™ (siehe
Abbildung 2.3) wie folgt schreiben

V(i)=Y _ V"(r—R"), (2.51)

wobei fiir die einzelnen kugelsymmetrischen Potentiale der ASA-Néhrung

Vel —R» —R"» R"
Vn(‘l‘ . Rn‘) — { atom(’r D ‘I‘ ‘ < ASA (252>

0 r —R"| > Rig4

gilt. Setzt man dieses Potential in (2.50) ein und fiihrt eine Koordinatentransformation
auf die zellzentrierten Koordinaten (sieche Abbildung 2.3) aus

r-r — R'+r (2.53)
¥ —->r — R"+r, (2.54)

erhdlt man die Bestimmungsgleichung fiir die Greensche Funktion im ASA-Bild

[E+ V2= V"(r)] GR" +1r,R"” + 1, E) = 6,,6(r —1) . (2.55)
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Diese Gleichung ist die inhomogene Differentialgleichung zur Bestimmung der Green-
schen Funktion. Die Inhomogenitit tritt nur fiir den Fall n = n’ auf. In diesem Fall
handelt es sich um die Bestimmungsgleichung fiir die Greensche Funktion ¢%(r,r’, E)
des isolierten Einzelstreuers, das heifit einer isolierten ASA-Kugel eingebettet in den
leeren Raum. Somit handelt es sich um den Einzelstreubeitrag (single scattering) und
gleichzeitig um eine spezielle Losung der inhomogenen Gleichung (2.55). Die homogene
Losung zu (2.55) mufl die Schrodingergleichung in den einzelnen ASA-Kugeln erfiillen,
womit sich eine Entwicklung nach Losungen

(bz(ra E) = ¢Z(7"a E>YL(f') (2'56)

innerhalb der kugelsymmetrischen ASA-Potentiale anbietet. Dabei sind ¢} (r, E') die
Losung der radialen Schrodingergleichung in der Kugel n, L = (I,m) ein Kombinati-
onsindex fiir die Bahndrehimpulsquantenzahl [ und die Magnetquantenzahl m und #
bezeichnet den Einheitsvektor in Richtung des Ortsvektors. Die Greensche Funktion
des Festkorpers kann aus der homogenen und inhomogenen Losung zusammen gesetzt
werden

GR"+r,R" +1 E) = G"™(r,r, E) (2.57)
= 5Tm’gg(ra rlv E) + Z (;52(1‘, E)QZZ//(E) 2’/(1,/’ E) )

Lr’

dabei beschreibt der zweite Teil der Gleichung die Vielfachstreubeitrige. Die Entwick-
lungskoeffizienten g%, (E) sind die sogenannten Strukturkonstanten und werden auch
als strukturelle Greensche Funktion bezeichnet. Die Aufgabe besteht nun darin, die
Greensche Funktion des Einzelstreuers und die Strukturkonstanten zu bestimmen. Wie
im Abschnitt iiber die Methode der Greensche Funktionen beschrieben, startet man
dabei von einem bekannten System mit bekannter Greenscher Funktion G und 1ést
dann eine Dysongleichung

G=G+GAVE (2.58)

wobei AV das Potential ist, um das sich die beiden Systeme unterscheiden. Setzt man
den Ansatz (2.57) fiir G und G ein, erhélt man eine Dysongleichung fiir die Greensche
Funktion der Einzelstreuer

95 = 95 + gsAV"gs (2.59)
und eine Gleichung fiir die Strukturkonstanten, die die Struktur einer Dysongleichung
besitzt

" " "o !

G(E) = G (B) + Y Gl (B)AtLgii(E) (2.60)

wobei At} den Ubergang von G zu G beschreibt. Fiir eine ausfiihrliche Diskussion des
Einzelstreuers sei auf die Literatur [75-77] verwiesen.

Diese Gleichung fiir die Strukturkonstanten 148t sich abhéngig von der Geometrie
im Ortsraum l6sen, um dann die komplette Greensche Funktion nach (2.57) zu kon-
struieren. In den folgenden Abschnitten sollen verschiedene fiir diese Arbeit wichtige
Geometrien besprochen werden.
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2.1.5.1 Idealkristall

Um einen Idealkristall zu berechnen, ist es sinnvoll die Translationsinvarianz des Gitters
zu verwenden. Dabei gehen die zellzentrierten Koordinaten in Gittervektoren R"™ und
Basisvektoren R! iiber, wobei letztere die Vektoren sind, die von dem Gittervektor R"
aus zu den Zentren der atomaren Potentiale der Basisatome p zeigen. Damit erhalten
die Greensche Funktion (2.57) und auch die Strukturkonstanten (2.60) zwei zusétzliche
Indizes p und g/, die iiber die Basis einer Elementarzelle laufen, wiahrend n und n’ nur
noch iiber die Elementarzellen laufen.

Aufgrund der Translationsinvarianz héngen die Strukturkonstanten beziiglich der
Gittervektoren nur noch von den Differenzvektoren R™ = R™ — R™ ab. Damit ist es
sinnvoll, die Strukturkonstanten mittes einer Fouriertransformation darzustellen

ol Q kR
gi(E) = Pt /Q Phe R g (K B (2.61)
BZ

wobei die Strukturkonstanen im reziproken Raum von k und von den Indizes fiir die
Basisatome abhiéingen. € ist das Volumen der Elementarzelle und Qp; = (27)3/Q das
Volumen der Brillouinzone. Durch Einsetzen von (2.61) in (2.60) und unter Verwendung

der Beziehung [78§]
n 2
Y ek (@) §5k K") (2.62)

n

zwischen der Summe der Gittervektoren und den reziproken Gittervektoren K", erhélt
man fiir die fouriertransformierten Strukturkonstanten eine algebraische Gleichung der
Form

gk E) = gt (k, B) + > gt (k, B)A, gt (k. E) . (2.63)

//L//

Die Gleichung kann formal mittels Matrixinversion

g, B) = S [(1 -k, B)YAS) )M g (k, E) (2.64)

NL//

gelost werden. Allerdings ist es aus numerischer Sicht giinstiger [76,79], die so genannte
KKR-Matrix M

M, (k, B) = g (k, B) = 8060 [AT(B)]Y (2.65)

zu invertieren. Durch Inversion dieser Matrix konnen dann mit

AY(E)]Y, (2.66)

L/

gLL/(k E) = =0, 0Lp [Atil(E)]z - [Atil(E)}M [M (k, E)]

L Lr [

die Strukturkonstanten berechnet werden. Mit Hilfe der Gleichung (2.61) werden die
Strukturkonstanten mittels einer Brillouinzonenintegration wieder in den Ortsraum
tiberfithrt. Nun 148t sich nach (2.33) mit der Darstellung der Greenschen Funktion
(2.57) die Ladungsdichte n(r) berechnen. Diese Behandlung des translationsinvarianten
Kristalls wurde verwendet, um die selbstkonsistenten Potentiale fiir die Tunnelkontakte
zu bestimmen.
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2.1.5.2 Zweidimensionale Geometrie

Die in dieser Arbeit dargestellten Rechnungen zu den Transporteigenschaften wurden
in zweidimensionaler beziehungsweise planarer Geometrie mit halbunendlichen Zulei-
tungen durchgefiihrt. Das bedeutet, dafl in der Richtung z des elektrischen Stroms keine
Translationinvarianz vorliegt, sondern nur senkrecht dazu beziehungsweise parallel zu
den Grenzflichen. Damit handelt es sich bei k nicht mehr um eine gute Quantenzahl.
Allerdings kann die Translationsinvarianz senkrecht zur Stromrichtung verwendet wer-
den. Somit kann die Dysongleichung teilweise unter Einfiihrung der Quantenzahl k|,
fouriertransformiert werden

! ! " n.r
P e
1" "1

gzg’(kH)E) gLL’ kH7 Z LE]Z?EN k||> Atz”g?,”L’(kHaE) ) (267)
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wihrend die strukturelle Greensche Funktion in Stromrichtung weiterhin im Ortsraum
durch die Einfiihrung eines Lagenindexes n beschrieben wird. Analog zum Idealkri-
stall 1488t sich die Greensche Funktion im Ortsraum und im Speziellen die Dichte iiber
eine Brillouinzonenintergration erhalten. Allerdings handelt es sich jetzt nur um eine
zweidimensionale beziehungsweise Oberflachen-Brillouinzone.

Das Problem dieser Geometrie besteht darin, dafi die zu invertierende Matrix un-
endlich grof ist, resultierend aus der notwendigen Behandlung der Stromrichtung im
Ortsraum. Da es sich allerdings um halbunendliche Zuleitungen handelt und damit die
Elemente in der Matrix weit entfernt vom Streuer identisch sind, kann diese unendliche
Matrix mit Hilfe der Dezimations-Technik [80] invertiert werden, wenn diese die Form
einer Tridiagonal- beziehungsweise Bandmatrix hat [79]. Mit welchem Ansatz dieser
Sachverhalt gewéhrleistet werden kann, wird im néchsten Abschnitt beschrieben.

2.1.5.3 Abgeschirmte Strukturkonstanten

Bis jetzt wurden noch keine Aussagen iiber das sogenannte Referenzsystem, die Struk-
turkonstanten g, getroffen. Der einfachste Weg wire die Verwendung des freien Rau-
mes als Referenzsystem. Das Problem fiir diese Strukturkonstanten besteht in der un-
geniigenden Konvergenz der Fouriertransformation [79]. Trotzdem werden in den Pro-
grammen fiir die traditionelle KKR diese freien Strukturkonstanten verwendet. Die
Schwierigkeiten resultieren aus der grolen Reichweite der Strukturkonstanten der frei-
en Greenschen Funktion g&’i’L, im Ortsraum. Dieses Verhalten fithrt dann auch dazu,
daB die nach Gleichung (2.65) zu invertierende Matrix dicht besetzt ist und nicht die
Form einer Bandmatrix aufweist. Deshalb kann die 2D-Geometrie mit halbunendlichen
Zuleitungen nicht mit dem freien Raum als Referenzsystem behandelt werden.

Eine Moglichkeit diesen Mangel der freien Strukturkonstanten zu umgehen, ist die
Verwendung eines Referenzsystems G mit einem repulsiven Potantial V [79,81]. Die
zugehorigen Strukturkonstanten der Greenschen Funktion fallen im Ortsraum exponen-
tiell ab. Dadurch beschrankt sich die Wechselwirkung einer Zelle nur auf die Nachbar-
schaft, deren Umfang durch eine Clustergréfie im Ortsraum festgelegt wird. Die Losung
der Dysongleichung erfolgt in zwei Stufen. Zunéchst werden die Strukturkonstanten g
des repulsiven Referenzsystems aus den freien Strukturkonstanten gy durch die Lésung
der algebraische Dysongleichung

z/?> (2.68)
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auf den erforderlichen Clustern im Ortsraum bestimmt. Dann werden diese sogenann-
ten abgeschirmten Strukturkonstanten fouriertransformiert, um iiber eine algebraische
Dysongleichung die gesuchten Strukturkonstanten g nach (2.63) beziehungsweise (2.67)
zu berechnen. Durch die begrenzte Wechselwirkung der Zellen im Referenzsystem ist
die zu invertierende KKR-Matrix diinn besetzt und nimmt fiir lang gestreckte Super-
zellen wie die hier behandelten Tunnelkontakte die Form einer Bandmatrix an. Durch
Einfithrung sogenannter principial layers, die mehrere atomare Lagen umfassen, kann
diese Matrix auf eine Tridiagonal-Matrix abgebildet werden [79].
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2.2 Theorie des Elektronentransports

2.2.1 Grenzfille

Der Ladungstransport durch eine Tunnelbarriere kann entweder im Grenzfall des ko-
hidrenten oder in dem des diffusen Transports beschrieben werden. Die Streuung der
Ladungstréger an einem Streuzentrum kann kohérent oder inkohérent, elastisch oder
inelastisch erfolgen. Handelt es sich bei allen Streuprozessen um kohérente und ela-
stische Prozesse, so befindet man sich im kohérenten Grenzfall des Transports. Das
bedeutet, dafl die Phasenrelationen bekannt sind und sich konstruktive und destrukti-
ve Interferenzen fiir die Wellenfunktion ausbilden koénnen. Aus diesem Grund ist zur
Beschreibung des kohédrenten Tunnelns eine Einbeziehung der vollstdndigen Wellen-
funktion inklusive Phase notwendig (Kapitel 2.2.4). Sind die Streuprozesse hingegen
inkohérent, so spricht man im allgemeinen von einem diffusen Transport. Dabei ist die
Phase nach einem Streuprozess zuféllig und im zeitlichen Mittel entstehen keine Inter-
ferenzen. Dadurch ist es nicht notwendig, die komplette Wellenfunktion in die Theorie
einzubeziehen, wie es am Beispiel des Julliere-Modells in Kapitel 2.2.2 dargestellt wird.
Im Grenzfall des diffusen Transports kann genau diese Situation auch eintreten, wenn
viele kohédrente Streuer mit unterschiedlichen Phasenbeziehungen im System enthalten
sind und im rdumlichen Mittel keine Interferenzen entstehen. Eine amorphe Struktur
ist ein Beispiel fiir einen solchen Prozess, bei dem viele ungeordnete atomare Streuer
vorliegen, der gesamte Elektronentransport dadurch diffus erscheint.

Auf dieser Grundlage kénnen die TMR-Elemente aus Abbildung 1.3 mit amorphen
Aluminiumoxidbarrieren im diffusen Grenzfall und die Elemente mit kristalliner Ma-
gnesiumoxidbarriere im kohérenten Grenzfall betrachtet werden. Die Beschreibung ei-
nes Tunnelkontakts mit Realstruktur wird sich zwischen diesen Grenzfillen bewegen.
Aus Abbildung 1.3 ist jedoch zu entnehmen, dal man sich mit Verbesserung der Pro-
benqualitdt dem kohérenten Grenzfall weiter anndhert.

2.2.2 Julliere-Modell

Ein einfaches Modell zur Abschéitzung des TMR-Verhéltnisses geht auf Julliere [7]
zuriick. Dabei wird der Strom pro Spinkanal proportional zu den zur Verfiigung ste-
henden Zusténden gesetzt. Fiir den zunéchst behandelten Fall sehr kleiner Spannun-
gen werden nur die Zustdnde bei der Fermienergie Er betrachtet. Die entstehenden
Strome sind in der Abbildung 2.4 sowohl fiir die parallele (P) als auch die antiparallele
(AP) Orientierung der magnetischen Momente in den Zuleitungen durch die jewei-
ligen Zustandsdichten fiir den Majoritéts- (1) und Minoritétsspin () illustriert. Die
zugehorigen Strome kénnen durch

Ip=I1"4+T1" « nhnl +nknt und (2.69)
Lip=I"+1T n;nlL +n%{n2

abgeschétzt werden, wobei das Dach iiber dem [ den Strom im Julliere-Modell kenn-
zeichnen soll. nz((%) beschreibt eine effektive Zustandsdichte, bei der nur die Zustédnde
gezihlt werden, die auch zum Transport beitragen. Dies ist ein Schwachpunkt des Mo-
dells, da nicht klar ist, wie diese effektive Zustandsdichte gewiahlt werden soll. Aus

diesem Grund wird oft einfach die Zustandsdichte des Zuleitungsmaterials als Volu-
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ITT Iil

Abbildung 2.4: Schematische Darstellung der Zustandsdichten in den Zuleitungen
links (L) und rechts (R) fiir die parallele (P) und antiparallele (AP)
Orientierung der Magnetisierung der Zuleitungen zueinander. Die
zugehorigen Strome im Julliere-Modell [7] sind durch die Pfeile ge-
kennzeichnet.

mensystem verwendet. Weit hdufiger werden die Polarisationen

T 1
Np—"n
Pr = H und
ngp+np
ny —ng
P, = T 1 (2.70)
ny+ny

gemessen [82] und damit das TMR-Verhiltnis abgeschitzt oder es wird das TMR-
Verhéltnis gemessen und in eine Polarisation umgerechnet. In der optimistischen Defi-
nition des TMR-Verhéltnisses nach Gleichung (1.1) lautet es im Julliere-Modell

2PrPy,

TMR;; = — %L
T pepy,

(2.71)

Falls es sich um identische Zuleitungen und damit um die gleiche Polarisation links
und rechts P = P, = Pg handelt, vereinfacht sich das TMR-Verhéltnis zu

2P?

TMR;, = 1_p2°

(2.72)
welches dann nur positive Werte annehmen kann. In der Tabelle 2.1 sind fiir verschiede-
ne Zuleitungsmaterialen die gemessenen Polarisationen und die nach Gleichung (2.72)
zugehorigen TMR-Verhéltnisse aufgelistet. Diese Verhéltnisse sind in relativ guter
Ubereinstimmung mit Experimenten, die eine amorphe Aluminumoxidbarriere verwen-
den [22,24], widersprechen aber den hohen gemessenen Werten mit kristallinien Magne-
siumoxidbarrieren [31,83,84] (sieche auch Abbildung 1.3). Der Grund hierfiir liegt in der
Vernachlassigung der Phaseninformation der am Transport beteiligten Wellenfunktio-
nen. Es wird angenommen, daf} alle Zusténde die gleiche Transmissionswahrscheinlich-
keit haben. Durch diese Vernachldssigung der Phase wird mit dem Julliere-Modell der
diffuse Transport beschrieben, der bei der Verwendung von amorphen Barrieren, also
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Fe Co Ni
P 44% 34% 11%
TMR 48% 26% 2%

Tabelle 2.1: Gemessene Polarisationen P [82] und zugehorige nach Glei-
chung (2.72) abgeschatzte TMR-Verhéltnisse

einer Vielzahl von ungeordneten Streuern, vorliegt. Im Gegensatz dazu ist die Beach-
tung der Phaseninformation bei der Verwendung von kristallinen Barrieren notwendig
und es konnen TMR-Verhéltnisse erhalten werden, die weit iiber die Vorhersagen des
Julliere-Modells hinausgehen. Um diese experimentellen Befunde verstehen zu koénnen,
ist eine Einbeziehung der Phase, das heifit die Verwendung der vollstdndigen Wellen-
funktion, unumgénglich. Eine dieser Methoden, die in dieser Arbeit zur Berechnung
der Transportgrofen genutzt wird, wird in den ndchsten Abschnitten erlautert. Um
jedoch die Bedeutung der Phaseninformation noch stéarker herauszuarbeiten und dem
Argument entgegen zu treten, daf§ die Polarisation der Tunnelstréme bei kohéren-
tem Tunneln andere sind als die in Referenz [82] gemessenen, soll im folgenden ein
qualitativer Vergleich der Grenzfille diskutiert werden. Eine wichtige Eigenschaft im
Julliere-Modell ist die Identitét

JA = 1y (2.73)

die sich aus Gleichung (2.69) ergibt. Diese Beziehung gilt auch im Fall einer extern
angelegten Spannung, da die Spannungsabhéngigkeit des Stroms im Julliere-Modell
einfach durch effektive Polarisationen Pp (V') und Pgr(V') zur Spannung V' beriicksich-
tigt wird [85]. Dieser Sachverhalt ist in Abbildung 2.5 dargestellt, bei dem die Ab-
bildung 2.4 auf den Fall einer angelegten Spannung, durch relatives Verschieben der
Zustandsdichten gegeneinander, erweitert ist. Die zugehorigen Strome lauten dann

Ip(V) =T (V) + IM(V) o iih(V)

X ﬁ} lL
Lip(V) =TV + TT(V) o« ah(V)ig (V) 4+ ap(V)ag (V) (2.74)

mit der effektiven Zustandsdichte
pr(V)
ﬁy(g;) — / nTL<(i}z)(E)dE , (2.75)
nr(V)

bei der iiber alle Zustéinde, die zwischen den elektrochemischen Potentialen rechts (ug)
und links (p) zum Strom beitragen, integriert wird. Deswegen gilt (2.73) auch bei
angelegter Spannung. Die Abweichung von dieser Identitét ist ein Maf fiir den Fehler,
der im Julliere-Modell durch die Vernachldssigung der unterschiedlichen Transmissi-
onswahrscheinlichkeiten auftritt. Je grofler die Abweichung der spinabhédngigen Stréme
von der Identitdt (2.73) ist, desto wichtiger ist der EinfluB der Phaseninformationen
der Wellenfunktionen und deren explizite Beriicksichtigung wird notwendig. Aber selbst
wenn (2.73) erfiillt ist, gibt es immer noch das Problem, dafl unklar ist, welche Zusténde
die effektiven Polarisationen Py (V') und Pr(V') bestimmen.
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Abbildung 2.5: Schematische Darstellung der Zustandsdichten in den Zuleitungen
links (L) und rechts (R) fiir die parallele (P) und antiparallele (AP)
Orientierung der Magnetisierung der Zuleitungen zueinander bei
der angelegten Spannung V und den zugehorigen elektrochemichen
Potentialen p7, und pg. Die zugehorigen Stréme im Julliere-Modell
[7] sind durch die Pfeile gekennzeichnet.

Um die Grofe des Fehlers abzuschétzen, der bei der Verwendung des Julliere-Modells
auftritt, wenn die Identitét (2.73) verletzt ist, wird ein Proportionalitatsfaktor f(V)
definiert

Ip(V) = I(V) 4 IHV) o f(V) |[ah(V)AL(V) + ik (V)af (V)] und
Lip(V) =TV + (V) o« ah(V)ig (V) 4+ ap(V)ag (V) (2.76)

wobei diese Strome im kohédrenten Grenzfall berechnet und nicht mehr im Julliere-
Modell abgeschétzt werden. Aus diesem Grund tragen diese Grofien kein Dach mehr,
um sie von den Strémen aus (2.69) zu unterscheiden. Die Identitét (2.73) transformiert
sich dann zu

"Wy i'wy = vy ') i''(vy . (2.77)

Die Grofle f(V') kann mittels Gleichung (2.77) aus den in dieser Arbeit im kohérenten
Grenzfall des Transportes berechneten Stromspannungskennlinien bestimmt werden.
Die Abweichung von f(V') von 1 deutet darauf hin, daf§ die mittlere Transmissions-
wahrscheinlichkeit fiir die P und AP magnetischen Konfiguration unterschiedlich ist.
Im Gegensatz dazu haben im Julliere-Modell alle beitragenden Zustéinde die gleiche
Transmissionswahrscheinlichkeit unabhéngig von der magnetischen Orientierung.

Zu den Stromen aus Gleichungen (2.69) und (2.76) konnen die zugehorigen TMR-
Verhéltnisse in optimistischer Definition abgeleitet werden

Ip(V) = Ip(V)

TMRj, = = und
IAP(V)
Ip(V) = 14p(V)
TMR = ) 2.78
T (2.78)

Die wichtigen Gréflen, die in dieser Arbeit berechnet werden, sind die Stromdichten
Ip(V) und I4p(V). Diese Strome kénnen iiber die Gleichungen (2.69) und (2.76) auf
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effektive Strome im Julliere-Modell
~ 1
Ip(V) =

abgebildet werden. Durch Einsetzen dieser Beziehungen in Gleichung (2.78) wird ein
Zusammenhang zwischen den beiden TMR-Verhéltnissen erhalten

Ip(V)und Iap = I4p (2.79)

1
TMRy == (TMR—-f(V)+1) . 2.80
i = 7 (V) +1) (2:80)
Mit dieser Gleichung liegt eine Moglichkeit vor, den Fehler abzuschétzen, der durch

Vernachlédssigung der unterschiedlichen Transmissionswahrscheinlichkeiten in der P-
und AP-Konfiguration entsteht.

2.2.3 Landauer-Formalismus

Der Zusammenhang zwischen dem Leitwert und der Transmissionswahrscheinlichkeit
stellt einen wichtigen Punkt in der Interpretation von gewonnenen Ergebnissen dar.
Die Beschreibung dieses Zusammenhangs geht dabei auf eine phdnomenologische Her-
leitung von Landauer [86,87] zuriick. Diese wurde in der Arbeit von Biittiker [88]
verallgemeinert. Andere Methoden wie die von Fischer und Lee [89] und von Baranger
und Stone [90] beschreiben die Berechnung der Transportgrofen ausgehend von der
Losung der zugehorigen Schrodingergleichung. Letztere Arbeit verwendet die exakten
Eigenlosungen des Streuproblems, wahrend Fischer und Lee ebene Wellen verwenden.
In beiden Arbeiten kann unter gewissen Annahmen und den zugehorigen Vereinfachun-
gen die Aquivalenz zur Landauer-Formel gezeigt werden. Der Ansatz von Baranger und
Stone [90], in dem eine Beschreibung des Leitwerts mithilfe von Greenschen Funktionen
vorgenommen wurde, wird im néchsten Abschnitt beschrieben. Die Anwendung dieses
Formalismus im KKR-Verfahren, skizziert im Abschnitt 2.2.5, ist die Basis fiir die Be-
rechnung der Transportgroflen in der vorliegenden Arbeit. Obwohl die Gleichung von
Baranger und Stone nur unter bestimmten Voraussetzungen mit der Landauer-Formel
iibereinstimmt, wird diese oft verwendet, um die erhaltenen Transportgréfien mit der
Transmissionswahrscheinlichkeit in Verbindung zu bringen. Deshalb wird immer vom
Landauer-Formalismus gesprochen, sobald die Transmissionswahrscheinlichkeit in die
Interpretation einbezogen wird, obwohl die eigentlichen Transportgréfien nicht direkt
aus der Transmissionswahrscheinlichkeit gewonnen werden. Da auch in der vorliegenden
Arbeit von dieser Interpretation Gebrauch gemacht wird, werden in diesem Abschnitt
die Grundziige des Landauer-Formalismus dargelegt.

Es wird von zwei Reservoirs ausgegangen, die durch einen Leiter verbunden sind,
wie in Abbildung 2.6 skizziert. Das linke Reservoir hat das elektrochemische Potential
pr, und das rechte Reservoir pg. Der Leiter wird als ballistisch angenommen, daf heifit,
es findet keinerlei Streuung im Leiter statt, womit die Transmissionswahrscheinlichkeit
durch den Leiter gleich 1 ist. Im Gegensatz dazu kann ein Elektron beim Ubergang vom
Reservoir zum Leiter eine von 1 verschiedene Transmissionswahrscheinlichkeit aufwei-
sen. Der Ubergang der Elektronen aus dem Leiter in das zugehorige andere Reservoir
wird als reflexionsfrei angenommen, wie in Abbildung 2.6 angedeutet. Somit kénnen
die kT-Zusténde im Leiter nur von Elektronen aus dem linken Reservoir besetzt wer-
den, wihrend die k~-Zusténde nur durch Elektronen aus dem rechten Reservoir besetzt
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Abbildung 2.6: Schematische Darstellung der Zusténde in einem ballistischen Lei-
ter, der reflexionsfrei an zwei Reservoirs gekoppelt ist.

sind. Aufgrund der endlichen Ausdehnung des Leiters senkrecht zur Stromrichtung ent-
stehen in dieser Richtung gebundene Zustinde. Jeder dieser Eigenwerte ist Aufpunkt
einer Dispersionsrelation ¢;(k) in Stromrichtung, wobei ¢ der Kanalindex ist und von
1 bis N geht. N ist die maximale Anzahl an Kanélen. Zu einer bestimmten Energie
E tragen alle die Kanile zum Strom bei, die bei dieser Energie besetzt sind. Diese
Anzahl an beitragenden Kanélen wird auch als Anzahl der Moden M (FE) bezeichnet.
Der Strom eines einzelnen k*-Zustands ist durch

I'=nev (2.81)

gegeben, mit der Elektronendichte n, der Elementarladung e und der zugehorigen
Geschwindigkeit v. Um den Gesamtstrom zu erhalten, mufl {iber alle beitragenden
Zustiande summiert werden. Fiir den einfachen Fall mit nur einem Kanal, wird der
Strom von links nach rechts I™ (positive z-Richtung) durch Summation aller k*-
Zustédnde berechnet .

+_

=1 ;U\,—/

(E) [ (e(+kK)) - (2.82)

Stj=

kz

[T ist die Wahrscheinlichkeit mit der der Zustand k" besetzt ist. Die Elektronendichte
in Stromrichtung ist n = % mit L als Linge des Leiters. Die Uberfithrung der Summe
iiber k in ein Integral mit Spinfaktor 2

— 2£/dk3 (2.83)

liefert fiir den Strom

= = | f(B)E 2.84
S [ . (281
Eine einfache Verallgemeinerung stellt die Einbeziehung der verfiigharen Moden M (E)

+_ 2 +
It = W/M(E)f (E)dE (2.85)
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Abbildung 2.7: Schematische Darstellung der Strome zwischen zwei Reservoirs mit
ballistischen Zuleitungen und einem Leiter mit der Transmissions-
wahrscheinlichkeit 7'

dar. Analog kann der Strom in negativer Transportrichtung I~ formuliert werden.
Unter der Annahme, dafl die Modenanzahl im Energiebereich ug < E < ur konstant
ist, kann der Gesamtstrom bei 0K als

[=1"—1 =M (u — pg) (2.86)

geschrieben werden. Dabei wurde ausgenutzt, dafi die Besetzungsfunktionen f* und
f~ Fermi-Verteilungen bei T" = 0K sind. Der Sprung erfolgt bei dem jeweiligen elektro-
chemischen Potential p; beziehungsweise pg. Der zugehorige Leitwert gx ist gegeben

durch

I 2¢?
2y,

IEZNV T Gun — pm) e h

<I~

= goM  mit gy~ (2.87)

12,9kQ
go ist das Leitwertsquantum und der Leitwert ist beziiglich gy quantisiert. Obwohl
ein widerstandsloser Leiter angenommen wurde, tritt ein endlicher Leitwert auf. Die
Ursache hierfiir ist die Streuung der Elektronen an der Kontaktfliche vom Reservoir
zum Leiter. Deswegen wird der auftretende Widerstand als Kontakwiderstand Ry =
g;(l bezeichnet. Je grofler die Querschnittsfliche des Leiters, um so mehr Moden treten
bei der Energie F auf und um so kleiner ist der Kontaktwiderstand.

Im néchsten Schritt wird ein Leiter angenommen, der die Transmissionswahrschein-
lichkeit T" aufweist. Wie in Abbildung 2.7 skizziert, ist dieser Leiter {iber Zuleitungen
an die Reservoirs gekoppelt. Die Zuleitungen sollen die gleiche Modenanzahl M wie
der Leiter aufweisen, sind aber ballistisch und analog zu Abbildung 2.6 reflektionsfrei
mit den Reservoirs verbunden. Der Strom 7}, der von dem linken Reservoir in die linke
Zuleitung fliefit, ist dann mit Hilfe von (2.86) durch

2e
If = FM (1L — pr) (2.88)
gegeben. Der Streuer sorgt dafiir, daf§ dieser Strom nur mit dem Anteil 7" in die rechte
Zuleitung flieffit und damit auch in das rechte Reservoir abgegeben wird
2e

Ip =TI = %MT(,UL — IR) - (2.89)
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Der reflektierte Anteil des Stroms I; wird wieder an das linke Reservoir abgegeben

I = 2EMO~T) (s~ um) (2.90)

Fiir den Gesamtstrom [ folgt somit

_ 2e
I:[ZF—IL:IE:FMT(ML—MR) (2.91)

und fiir den zugehorigen Leitwert

2¢?
g=—MT=gMT. (2.92)
Dabei wird vorausgesetzt, daf alle Kanéle die gleiche Transmissionswahrscheinlichkeit

aufweisen. Ist dies nicht der Fall, so kann (2.92) zu

9=0> T, (2.93)

m

verallgemeinert werden, wobei m iiber alle Kanéle lduft. Diese Gleichung (2.93) ist
die Grundaussage des Landauer-Formalismus und stellt die Verbindung zwischen der
Transmissionswahrscheinlichkeit und dem Leitwert her. Diese Beziehung gilt streng nur
im Grenzfall verschwindender Spannung, da alle Grélen, im speziellen die Transmis-
sionswahrscheinlichkeit, als energieunabhéngig betrachtet werden. Daraus ergibt sich,
dafl im allgemeinen die Transmissionswahrscheinlichkeit bei der Fermienergie berechnet
wird. Dieser Wert wére dann unabhéngig von der Spannung, wodurch der Strom immer
linear von der Spannung abhingt. Eine einfache Moglichkeit, um bei der Spannungs-
abhéngigkeit {iber diese strenge lineare Antwort hinauszugehen, ist im Abschnitt 2.2.6
dargestellt.

Die Gleichung (2.93) kann beziiglich ihrer Bestandteile weiter analysiert werden.
Fiir T = 1 wird der Kontakwiderstand (2.87) erhalten, der auch fiir 7" < 1 enthalten
sein muf}. Damit kann der Widerstand in zwei Anteile zerlegt werden

2e2M  2e2M T

(2.94)

mit Ry = g;(1 als Kontaktwiderstand und Rg = g;l als Widerstand hervorgerufen
durch den Streuer.

Zusammenfassend liefert der empirische Zugang von Landauer eine Verbindung zwi-
schen dem Leitwert und der Transmissionswahrscheinlichkeit. Alle Transporttheorien
die in ihrer Diskussion die Transmissionswahrscheinlichkeit verwenden, werden aus die-
sem Grund dem Landauer-Formalismus zugeschrieben, auch wenn andere Ansétze keine
empirische Herleitung verwenden und im allgemeinen auch nicht die Gleichung (2.93)
exakt wiedergeben konnen.
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2.2.4 Beschreibung des elektronischen Transports mit Green-
schen Funktionen

Einen anderen Zugang zur Berechnung der Transportgrofien stellt die Betrachtung einer
Storung in Form eines dufieren elektrischen Feldes E(r) dar. Die Antwort des Systems
auf diese Storung und der damit verbundene Stromflufl soll in diesem Abschnitt skiz-
ziert werden. Dabei wird nur die lineare Antwort beriicksichtigt, dafl heifit, ausgehend
von einer Storungsreihe wird nur der lineare Term in E(r) verwendet. Da die Antwort
auf das auBere elektrische Feld E(r) die Stromdichte j ist, kann diese mit Hilfe eines
Proportionalitatsfaktors als

jr) = /dr’g(r, r') - E(r') (2.95)

geschrieben werden. Dabei ist o die nicht-lokale Antwortfunktion. Der erste Schritt
ist, diese Antwortfunktion quantenmechanisch mit Hilfe des Stromdichteoperators zu
beschreiben. Der nachfolgend kurz dargestellte Weg folgt dabei der Arbeit von Baran-
ger und Stone [90]. In den Grundziigen ist die Herleitung dquivalent zu der Herleitung
der Kubo-Formel [91,92]. Die Vereinfachung der Kubo-Formel zur Kubo-Greenwood-
Formel [92] stimmt von der Struktur her mit der von Baranger und Stone hergeleite-
ten Formel bei rdumlicher Mittelung iiberein. Die Erweiterung der Arbeit von Baran-
ger und Stone [90] ist die direkte Berechnung des Leitwerts ohne explizit die nicht-
lokale Antwortfunktion und damit verbunden den Leitfihigkeitstensor zu berechnen.
Die zusétzlichen Erweiterungen beruhen auf der Einbeziehung eines Magnetfelds und
der Verwendung von mehreren Zuleitungen. Die beiden letzt genannten Punkte sind im
folgenden skizziertem Weg zur besseren Darstellung nicht mit einbezogen. Insbesonde-
re gibt es fiir den in der vorliegenden Arbeit betrachteten Fall der Tunnelkontakte nur
zwei Zuleitungen.

Ausgangspunkt ist ein System wechselwirkungsfreier Elektronen in einem statischen
Potential, beschrieben durch den Hamiltonoperator Hy. Der im Abschnitt 2.1.1 vorge-
stellte Hamiltonoperator in der Kohn-Sham-Gleichung (2.14) erfiillt diese Bedingung.
Die zugehérigen Eigenfunktionen 1, und Eigenwerte €,

Hytha(r) = €atba(r) (2.96)
seien eine orthonormierte Basis. An dieses System wird eine Wechselspannung
V(r,t) = V(r)cos(wt)e o (2.97)
mit resultierendem elektrischen Feld
E(r,t) = E(r) cos(wt)e " (2.98)

mit E(r) = —VV(r) angelegt. Die Kreisfrequenz der Wechselspannung ist w und 1/6
ist eine charakteristische Zeit fiir das Ein- und Ausschalten der Storung. Der zugehorige
Hamiltonoperator

H(t) = Ho+ Hy(t) = Hy + eV (r,t) (2.99)

und die Dichtematrix
p(t) = po + pi(t) (2.100)
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sind jetzt zeitabhéngig. Die Zeitentwicklung der Dichtematrix ist durch die Liouville-
Gleichung

d d
@ _ iyt

1

Ldp _
a dt

[H, p]_
= [Ho, pr(t)]_ 4 [Hi(t), po] _ + [Hi(t), pr(1)]_ (2.101)

gegeben. Der letzte Summand beschreibt alle hoheren Ordnungen im elektrischen Feld,
da sowohl H; explizit als auch p; implizit vom elektrischen Feld abhéngen. Die linea-
re Antwort, die in diesem Fall nur betrachtet werden soll, liefern die ersten beiden
Summanden auf der rechten Seite. Die Losung dieser Differentialgleichung ergibt p; ().
Diese Dichtematrix kann verwendet werden, um die Stromdichte

~
.

il t) = T [ i) (2.102)

durch Spurbildung (Tr) des Produktes aus Dichtematrix und Stromdichteoperator j
zu erhalten. Die Gleichgewichtsstromdichte jo zu pg beziehungsweise H, zugehorig,
liefert keine Beitrdage zur resultierenden Gesamtstromdichte. Die Matrixelemente des
Stromdichteoperators sind durch

gegeben mit
Wialr) = 5(r) ¥ a(r)
Vs(r)Viba(r) — a(r) Vi(r) (2.104)

als reduziertem Stromdichteoperator. Die Berechnung der Stromdichte j; nach (2.102)
ist relativ aufwendig. Aus diesem Grund ist hier nur das Ergebnis

(&

zfn;/da/dﬁf'(ﬁa)(S(% _Ea)Wﬂa(r)/dr/Waﬁ(I'/)'E(I'/) (2.105)

ji(r) =

mit f’(e) als Ableitung der Besetzungsfunktion angegeben. Auf eine genaue Herleitung
sei auf die Literatur verwiesen [90,93]. Jedoch sollen die dabei verwendeten Naherun-
gen erwahnt werden. Wie bereits zu Anfang erlautert, gilt diese Gleichung nur ohne
externes Magnetfeld. Des weiteren gilt dieser Ausdruck fiir den Grenzfall einer sta-
tisch angelegten Spannung. Dabei wird zuerst der Grenzwert 6 — 0 und anschlieend
w — 0 gebildet. Letztere Grenzwertbildung ist auch Bestandteil der Spezialisierung
der Kubo-Formel auf die Kubo-Greenwood-Formel [92].
Ein Vergleich von (2.95) und (2.105) liefert die nicht-lokale Antwortfunktion

(&

olr,r) = 4:1 i / do / ABF(€a)8(e5 — €a) W 0 (1) Wag(r') . (2.106)

Durch Integration der Stromdichte j; iiber eine Querschnittsfliche Ar wird die Ge-
samtstromdichte

I= /AR ds ji(r) -z (2.107)
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mit z als Einheitsvektor in Stromrichtung erhalten. Die Verwendung von (2.95) lie-

fert [93]
g= 1 = / ds/ ds'z. - o(v,v') - 2", (2.108)
vV Ap Arg

wobei Ay eine weitere Querschnittsfliche in den Zuleitungen auflerhalb der Stoérregion
ist. Dabei wird die Tatsache ausgenutzt, dal £ = 0 in den Zuleitungen in grofer
Entfernung von der Stérregion ist.

Das beim Einsetzen von (2.106) in (2.108) entstehende Produkt der reduzierten
Stromdichteoperatoren kann mit Hilfe von Greenschen Funktionen dargestellt werden.
In den Leitwert eingesetzt, ergibt sich [93]

€2h3 00 o
— ! / + /. B _ /. )
I 167rm2/ood€[ fe) /ARdS/AL ds’ [GT(r,x';e) = G~ (r,15;€)] V.V
[GH(r' r;e) — G~ (x/,r;¢)] . (2.109)

Die auftretenden Terme G %ﬁzl Gt und G~ %ﬁzl G~ sind fiir ebene Wellen [90]und
Blochwellen [94] exakt 0. Wird zusétzlich der Transport bei 0K betrachtet, wodurch die
Besetzungsverteilung eine Sprungfunktion und die Ableitung dieser eine d-Distribution
wird, ergibt sich fiir den Leitwert

e2h’
y= 8mm?2

/ ds/ ds'G*(r,v'; Ep) V.V G~ (r',1; Er) (2.110)
Ap Ja,

mit der Greenschen Funktion bei der Fermienergie Ep.

Da wie im Abschnitt 2.1.5 beschrieben, das KKR-Verfahren die Greenschen Funk-
tion des Systems bereitstellt, kann mit Gleichung (2.110) im Prinzip der Leitwert be-
rechnet werden. Im néchsten Abschnitt wird kurz auf die Darstellung der Formel von
Baranger und Stone im KKR-Verfahren eingegangen. Zum Abschluf} sei noch erwéhnt,
daB fiir den Fall von ebenen Wellen [90] und von Blochwellen [94] die Aquivalenz
von (2.110) zur Landauer-Formel (2.93) gezeigt werden kann.

2.2.5 Berechnung des Leitwerts im KKR-Verfahren

Der erste Schritt zur Berechnung des Leitwerts nach Gleichung (2.110) im KKR-
Formalismus (siehe Abschnitt 2.1.5) ist die Transformation auf zellzentrierte Koor-
dinaten (siehe Abbildung 2.3). Dabei geht das Integral tiber die Flachen Ar und Ay, in
eine Summation iiber ng und ny, und in eine Integration iiber A,, und A, iiber

ds/ ds' — / ds/ ds’ . 2.111
/AR Al Z Anp Any ( )

nRNL

Die Summe iiber ng (nr) lduft dabei iiber alle ASA-Kugeln, die durch die Ebene Ag
(Ar) geschnitten werden. A, (A,,) sind die Schnittflichen der Ebene mit der je-
weiligen Kugel. In der Arbeit von Mavropoulos et al. [94] wurde gezeigt, dafi diese
numerische Integration sehr ungenau ist, und dafl mit einer Volumenintegration iiber
die gesamte ASA-Kugel ein befriedigenderes Ergebnis erzielt werden kann. Diese Vo-
lumenintegration wurde in der vorliegenden Arbeit verwendet, wobei auch {iber eine
dickere Schicht, die mehrerer Kugeln in Stromrichtung umfasst, gemittelt wurde. Kon-
vergenztests beziiglich dieser Schichtdicke sind im Anhang 5.3 zu finden.
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Durch Einfiihrung der zellzentrierten Koordinaten kann die Entwicklung der Green-
schen Funktion nach Gleichung (2.57) eingesetzt werden. Da die Fliachen Ar und Ap
rdumlich getrennt gewihlt werden, sind auch ng und ny immer unterschiedlich. Somit
entfillt der Einzelstreubeitrag aus der Entwicklung. Unter Ausnutzung der Symmetrie-
eigenschaft

Gt = (G)” (2.112)
zwischen retardierter und avancierter Greenscher Funktion und Einfiihrung der Strom-
matrixelemente

T = [ dsop)9.00.00 (2.113)

kann der Leitwert im KKR-Verfahren wie folgt geschrieben werden

S S S U - )N U — (k)] G2 G (2114)

ngnr LL' L"L"

87Tm2

Dabei sind sowohl die Strommatrixelemente als auch die Strukturkonstanten g bei der
Fermienergie einzusetzen. Wie bereits erwdhnt, wird die Flachenintegration in Glei-
chung (2.113) im Programm als Volumenintegration ausgefiihrt, wie es ausfiihrlich
in [94] diskutiert ist. Der letzte Schritt ist die Ausnutzung der Translationsinvarianz
senkrecht zur Transportrichtung analog zu Abschnitt 2.1.5.2. Damit wird die Summa-
tion iiber die unendliche Anzahl an Plitzen n; und ng in eine Summation iiber die
Basisatome p;, und pg und eine Integration iiber die erste Brillouinzone iiberfiihrt. Die
Zustinde sind dabei durch die Quantenzahl k;| bestimmt. Somit geht die Summe iiber

ng und nj, iber in
E dk E 2.115
/BZ ! ( )

NRNL KRHEL

Zusétzlich wird aus dem Leitwert aus Gleichung (2.114) eine Leitwertdichte, die den
Leitwert pro Einheitszelle reprasentiert. Diese Leitwertdichte kann als

9= 90/ dk) Ty, (Er) (2.116)
1.BZ
mit

1 e h n n * n n *
TkH — Z Z Z J R// - JL/}/%L) ][JL/LL/// - (JL/I/‘/L/) ]

Q2
g0 smm HrprL LL' L"L"
[ozi ™ (i) ]\, (2.117)

geschrieben werden. Aus dem Vergleich von (2.116) mit der Landauer-Formel (2.93)
kann T, als kj-aufgeloste Transmissionswahrscheinlichkeit interpretiert werden. In der
Diskussion der Ergebnisse in der vorliegenden Arbeit werden kj-aufgeloste Darstellun-
gen der Transmissionswahrscheinlichkeit verwendet, um die zum Strom beitragenden
Zustédnde zu charakterisieren.

Fiir die jeweiligen Spinkanéle werden die Gleichungen (2.116) beziehungsweise (2.117)
getrennt ausgewertet und dann addiert, was einer Parallelschaltung beider Spinkanile
entspricht [95].
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2.2.6 Spannungsabhingigkeit

Nachdem in den vorhergehenden Abschnitten die Berechnung des Leitwerts fiir ver-
schwindende Spannungen gezeigt wurde, soll in diesem Abschnitt der Transport bei
endlicher Spannung diskutiert werden. Grundsétzlich kann dabei von zwei Ansétzen
ausgegangen werden: zum einen die weitere Verwendung der Gleichgewichts-Greenschen
Funktion und zum anderen die Erweiterung auf Nichtgleichgewichts-Greenschen Funk-
tionen. Letztere Ansitze werden unter dem Begriff Keldysh-Formalismus [96] zusam-
mengefafit, wihrend Erstere, wie auch in der vorliegenden Arbeit verwendet, als Kubo-
Formalismus (lineare Antwort) bezeichnet werden. Im Keldysh-Formalismus wird die
Gleichgewichts-Greensche Funktion um einen Anteil, der die Storung durch das an-
gelegte elektrische Feld beschreibt, erweitert. Dadurch ergeben sich Korrekturen zum
Transport, die allerdings fiir die Fe/MgO/Fe-Tunnelkontakte bei Spannungen, die im
Experiment relevant sind, sehr gering sind [97]. Vor allem wird der Transport immer
noch als streng kohédrent und elastisch betrachtet und es werden keine zusétzlichen
inelastischen Streumechanismen beriicksichtigt. Der Vorteil des Keldysh-Formalismus
liegt in der selbstkonsistenten Bestimmung des Spannungsabfalls und der damit auf-
tretenden Umladungseffekte, wie sie an der Grenzfliche zwischen Zuleitung und Bar-
riere in einem Tunnelkontakt dhnlich zum Plattenkondensator auftreten. Wie bereits
erwahnt, sind diese Einfliisse fiir das System Fe/MgO /Fe sehr gering.

Bei dem in der vorliegenden Arbeit verwendeten Kubo-Formalismus ist eine Annah-
me {iber den raumlichen Verlauf des Spannungsabfalls notwendig. Fiir die Tunnelbar-
riere ist aufgrund der stark unterschiedlichen Polarisierbarkeit ein kompletter Span-
nungsabfall iiber der Barriere anzunehmen. Dieser Abfall moge innerhalb der Barriere
analog zum Plattenkondensator linear verlaufen. Diese Annahme wurde durch selbs-
konsistente Rechnungen bestétigt [97]. Somit werden die selbstkonsistent bestimmten
Gleichgewichtspotentiale um diesen angenommen externen Potentialverlauf, wie in Ab-
bildung 2.8 skizziert, verschoben. In dem dargestellten Fall werden die Potentiale in den
Zuleitungen symmetrisch jeweils um die Hélfte der angelegten Spannung verschoben.
Da nur von elastischen Prozessen ausgegangen wird, kann fiir jede Energie innerhalb
des Spannungsfensters ug < E < pj, der Leitwert nach (2.116) beziehungsweise unter

Abbildung 2.8: Angenommener linearer Verlauf des Spannungsabfalls in der Tun-
nelbarriere. Die gelben Pfeile symbolisieren die zu berechnenden
Beitrage zum Strom im Energiebereich up < E < pup.
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Ausnutzung der Landauer-Formel (2.93) die Transmissionswahrscheinlichkeit T'(E, V)
berechnet werden. Der Gesamtstrom ist proportional zum Integral {iber diese Trans-
missionswahrscheinlichkeiten

(V) = goé / Y, vyaE . (2.118)

R

Daraus folgt fiir den Leitwert

(V) 1 [
g(V)=—" =90~ T(E,V)dE , (2.119)
%4 eV Jun

der dann ebenfalls von der angelegten Spannung abhéngt. Obwohl die einzelnen T'(E, V')
in linearer Antwort berechnet werden, geht dieses Modell dariiber hinaus, da der Leit-
wert nicht konstant in Abhéngigkeit der Spannung ist. Allerdings werden beziiglich der
Storungsreihe immer nur lineare Terme beziiglich des elektrischen Felds beriicksichtigt.

Es sind alle Bestandteile, die zur Untersuchung der Transportgrofien eines Tun-
nelkontaktes notwendig sind, dargelegt worden. Die mit Hilfe der in den Abschnit-
ten 2.1.1 bis 2.1.5 beschriebenen Methoden gewonnenen selbstkonsistenten Potentiale
der Tunnelkontakte werden wie in diesem Abschnitt beschrieben um die angelegte
Spannung verschoben. Durch die Berechnung der Transmissionswahrscheinlichkeit wie
in den Abschnitten 2.2.3 bis 2.2.5 beschrieben, kann nach Gleichung (2.118) die Strom-
Spannungs-Kennlinie berechnet werden. Die Ergebnisse der vielfaltigen Untersuchun-
gen werden im néchsten Kapitel ausfiihrlich diskutiert.



Kapitel 3

Ergebnisse und Diskussion

In vorliegender Arbeit wurden die wichtigsten strukturellen Eigenschaften eines plana-
ren Tunnelkontakts, die die elektronischen Transportgrofien beeinflussen kénnen, theo-
retisch untersucht. Als Beispiel fiir einen Tunnelkontakt wurde Fe/MgO/Fe verwendet.
Der Vorteil des Systems ist die gute Pafifahigkeit der Gitterstrukturen von Fe und
MgO. Dadurch wird epitaktisches Wachstums einer kristallinen MgO-Barriere zwischen
kristallinen Fe-Elektroden ermoglicht. Deshalb wird dieses System sehr breit sowohl ex-
perimentell [30,31,83,84] als auch theoretisch [98,99], [E1] untersucht. Zunéchst soll
die prinzipielle Entstehung des TMR-Effekts fiir dieses System im Abschnitt 3.1 durch
die Analyse der Elektronenstruktur des Elektroden- und des Barrierenmaterials erklart
werden. Fiir die sich daran anschliefende detaillierte Analyse ist es zweckméfig, einen
Tunnelkontakt in drei Bereiche einzuteilen: die Grenzfliche zwischen den Elektroden
und der Barriere (Abschnitt 3.2), die Barriere (Abschnitt 3.3) und die Elektroden, de-
ren Struktur im Abschnitt 3.4 diskutiert wird. Die jeweiligen Abschnitte beginnen mit
einem Uberblick iiber den experimentellen Stand, an dem eine kurze Darstellung der zu
untersuchenden Aspekte ankniipft und schlielen mit der Darlegung und der Diskussi-
on der erzielten Ergebnisse im Vergleich zu experimentellen und anderen theoretischen
Arbeiten ab.

3.1 Entstehung des TMR-Effekts in Fe/MgO /Fe

In diesem Abschnitt sollen zunéchst einige generelle Aussagen zu dem betrachteten
Tunnelkontakt Fe/MgO/Fe und zu den Ursachen des TMR-Effekts in diesem System
getroffen werden. Dazu wird im Abschnitt 3.1.1 zunéchst sowohl die atomare Struktur
als auch die zugehorige selbskonsistent berechnete Elektronenstruktur diskutiert. Im
sich daran anschlieBenden Abschnitt 3.1.2 wird die Bedeutung der komplexen Band-
struktur der Barriere fiir den TMR-Effekt skizziert. Die Einbeziehung der lokalen Zu-
standsdichte im Abschnitt 3.1.3 ermdglicht die Ananlyse der zum Tunnelstrom beitra-
genden Zusténde.

3.1.1 Atomare und elektronische Struktur von Fe/MgO /Fe

In der vorliegenden Arbeit wurden fiir die atomare Struktur der Fe/MgO /Fe-Tunnel-
kontakte von Meyerheim et al. [49,50] experimentell gewonnene Daten verwendet. Wie
im Abschnitt 3.2 gezeigt wird, hat die atomare Struktur der Grenzflichen entscheiden-
den Einflu} auf die Transportgrofien. Aus diesem Grund ist eine detaillierte Analyse

36
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Abbildung 3.1: Strukturmodell der Grenzfliche Fe zu MgO [49].

der Grenzflichenstruktur von essentieller Bedeutung. Die Untersuchungen von Meyer-
heim et al. [49,50] zeigen die Ausbildung einer FeO-Schicht an der Grenzfliche von Fe
zu MgQO. Es tritt eine Relaxation der Lagenabsténde im Fe und im MgO in der Néhe
der Grenzflache auf. Die strukturellen Daten sind in der Abbildung 3.1 dargestellt.
Es ist zu erkennen, dafi der Abstand der letzten beiden Monolagen Fe etwas grofier
ist als der Monolagenabstand in reinem Fe. Bei der entstehenden FeO-Schicht sind
die O-Atome um circa 0.2A aus der Fe-Ebene in Richtung MgO verschoben. Zusitz-
lich ist die FeO Schicht nicht vollstandig oxidiert, sondern nur 60% der Sauerstoff-
pléatze sind besetzt. Aktuelle Untersuchungen aus der gleichen Arbeitsgruppe zeigen
eine dhnliche FeO-Schicht an der anderen Grenzfliche von MgO zu Fe [51]. In ande-
ren Experimenten [31,83] wird die Ausbildung einer FeO-Schicht durch die Regelung
des Sauerstoffdrucks unterdriickt. Bevor die Analyse des Einflusses einer FeO-Schicht
auf die Spannungsabhéngikeit des Stroms und des TMR-Verhéltnisses vorgenommen
wird (Abschnitt 3.2), soll in diesem Abschnitt die Elektronenstruktur am Beispiel ei-
nes idealen Tunnelkontakts diskutiert werden. Als idealer Kontakt wird ein System
ohne FeO-Schicht bezeichnet. Die Relaxation der Fe-Lagen wird jedoch entsprechend
Abbildung 3.1 angenommen.

Die selbstkonsistenten Berechnungen der Elektronenstruktur erfolgten mit 4 Mono-
lagen MgO fiir die Untersuchung der Grenzflache (Abschnitt 3.2) und mit 6 Monolagen
MgO bei den Untersuchungen zur Barrierendicke (Abschnitt 3.3) sowie zur Struktur der
Elektroden (Abschnitt 3.4). In allen Fillen ist die magnetische Entkopplung der beiden
Grenzflachen durch die Barriere gewéhrleistet, um die Potentiale fiir die Berechnung
der AP-Anordnung aus der P-Anordnung der Elektroden zueinander zu erhalten. Dies
geschieht, indem in einer Hélfte des Tunnelkontakts die Potentiale des Majoritits- und
Minoritatsspins vertauscht werden, ohne einen zusétzlichen selbstkonsistenten Zyklus
zu durchlaufen (frozen potential approximation [100,101]).

Als ein Ergebnis der Berechnungen der Elektronenstruktur des Tunnelkontakts mit
idealen Grenzflaichen und vier Monolagen MgO ist die lokale Zustandsdichte von Fe
fiinf Monolagen entfernt von der Barriere und die von MgO in der Mitte der Barrie-
re in Abbildung 3.2 dargestellt. Die lokale Zustandsdichte von Fe an der Grenzfliche
wird im Abschnitt 3.2.2 diskutiert. Die lokale Zustandsdichte von Fe fiinf Monolagen
entfernt von der Barriere ist identisch zu der von kristallinem Fe. Die Zustandsdichte
von MgO weist eine Bandliicke von 0.41 Ry auf. Dieser Wert ist kleiner als der experi-
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Abbildung 3.2: Lokale Zustandsdichte von a) Fe in fiinf Monalagen Entfernung von
der Barriere und b) MgO in der Mitte der Barriere.

mentelle Wert von 0.57Ry [102]. Der Grund hierfiir ist die Behandlung innerhalb der
LDA. Eine verbesserte Beschreibung der Korrelationseffekte liefert eine deutlich besse-
re Ubereinstimmung der Breite der Bandliicke mit dem Experiment [103]. Der Abbruch
der Drehimpulsentwicklung der Greenschen Funktion (2.57) bei endlichen Werten kann
geringe Fehler in der Ladungsdichte verursachen. Diese Fehler fallen nur bei sehr klei-
nen oder verschwindenden Zustandsdichten an der Fermienergie wie zum Beispiel bei
einer Bandliicke ins Gewicht. Diese Fehler kénnen dazu fiithren, dafl die Fermiener-
gie nicht genau in der Bandliicke von MgO liegt, sondern leicht verschoben an der
Valenzbandkante. Aus diesem Grund wurden fiir die Berechnung der Leitwerte falls
erforderlich, die selbskonsistenten Potentiale der zentralen MgO-Lagen so adjustiert,
dafl die Fermienergie innerhalb der Bandliicke liegt.

3.1.2 Komplexe Bandstruktur der Barriere

Im vorherigen Abschnitt wurde die Bandstruktur mit rein reellen Wellenvektoren an
Hand der Zustandsdichte diskutiert. Neben dieser reellen Bandstruktur existiert eine
komplexe Bandstruktur, bei der fiir eine betrachtete Energie die zugehorige Losung
der Schrodingergleichung einen komplexen Vektor k liefert. Die zugehdrigen Wellen-
funktionen sind exponentiell an- oder absteigend. Dieses exponentielle Verhalten ist
durch den Imaginérteil von k bestimmt. Diese Zustdnde sind nicht von Bedeutung in
Volumen-Systemen, jedoch in Systemen mit gebrochener Symmetrie.

Fiir das Material der Barriere eines Tunnelkontakts kann die komplexe Bandstruktur
innerhalb der Bandliicke berechnet werden. Diese gibt, bei Betrachtung der Kompo-
nente in Stromrichtung k,;, Aufschlu dariiber, wie die elektronischen Zustédnde sich
innerhalb der Barriere verhalten. Zusammen mit den Anschluflbedingungen an der
Grenzflache von den Elektroden zur Barriere ist dadurch die Transmissionswahrschein-
lichkeit bestimmt. In einem eindimensionalen Modell unter Annahme eines komplexen
Wellenvektors innerhalb der Barriere kann die Abhéngigkeit der Transmissionswahr-
scheinlichkeit 7" von der Barrierendicke d berechnet werden:

T(d) ox e~ 2mt)d sin%(Re(ky )d) . (3.1)

Die Anschlulbedingungen an der Grenzfliche bestimmen die Amplitude dieses Ab-
klingverhaltens. Somit ist es moglich, durch eine Analyse der komplexen Bandstruktur
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Abbildung 3.3: Real- und Imaginérteile von k; in Abhéngigkeit von k)| fiir zwei
komplexe Béander bei der Fermienergie innerhalb der Bandliicke
des MgO. a) Band mit dem kleinsten Imaginérteil und mit A;-
Symmetrie am I-Punkt. b) Band mit dem néchstgrofieren Ima-
gindrteil und mit As-Symmetrie am ['-Punkt. Dargestellt ist die
erste Brillouinzone mit kj| zwischen (—m/a, —7/a) bis (7/a,m/a)
mit a als zugehoriger Gitterkonstante [E2].

bei der Fermienergie Er Aussagen iiber die zu erwartenden Transporteigenschaften bei
verschwindender Spannung zu treffen. In MgO befinden sich bei Er mehrere Bander.
Zwei dieser Bénder, die den kleinsten Imaginérteil besitzen, sind in Abbildung 3.3
dargestellt. Dabei sind der jeweilige Imaginér- und Realteil kj-aufgelost innerhalb der
ersten Brillouinzone abgebildet. In der Farbkodierung ist die Gréfle der Komponen-
te k. des komlexen k-Vektors wiedergegeben. Eine Analyse der dargestellten Bander
am ['-Punkt zeigt, dafl die Zustinde mit dem niedrigsten Imaginérteil A;-Symmetrie
und die mit dem néchstgroBeren Imaginérteil As-Symmetrie aufweisen [98]. Aus die-
sem Grund sollen im folgenden alle Zustdnde, die an das Band mit dem niedrigsten
Imaginérteil ankoppeln konnen, als A;-artig und diejenigen, die an das zweite in Abbil-
dung 3.3 dargestellte Band ankoppeln, als As-artig bezeichnet werden. Es ist erkennbar,
daB As-artige Zusténde vor allem im Brillouinzonenzentrum deutlich stéarker gedampft
werden als die Aj-artigen Zusténde. Dadurch fungiert die Barriere im Brillouinzonen-
zentrum als Filter der Zustdnde beziiglich ihrer Symmetrie. Im Zonenzentrum kénnen
die Aj-artigen Zustinde am effektivsten tunneln. Entlang der Linie T'H entspricht der
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dargestellte Imaginérteil der beiden Béander den Rechnungen von Butler et al. [98].
AuBerhalb des Brillouinzonenzentrums findet keine Symmetrieselektion (griine Berei-
che in Abbildung 3.3) statt, da die Imaginérteile der A;- und As-artigen Zusténde in
diesem Bereich identisch sind. Allerdings ist die Dampfung der A;-artigen Zusténde im
Brillouinzonenzentrum insgesamt am geringstem. Dadurch ist zu erwarten, dafl dieser
Bereich der Brillouinzone vor allem fiir groffe Barrierendicken dominiert.

Um einen TMR-Effekt zu erhalten, mufl die Symmetrieselektion der Barriere im
Brillouinzonenzentrum in eine Spinfilterung umgewandelt werden. Dies ist die Aufgabe
der ferromagnetischen Elektroden. Diese miissen Zusténde im Brillouinzonenzentrum
anbieten, die einen unterschiedlich stark ausgepragten j-artigen Character besitzen.

Die Analyse der lokalen Zustandsdichte des in der vorliegenden Arbeit verwende-
ten Elektrodenmaterials Fe im néchstem Abschnitt erklart die Entstehung des TMR-
Effekts in den Fe/MgO/Fe-Tunnelkontakten. Ein Vergleich zur Transmissionswahr-
scheinlichkeit bekriftigt die Annahme der starken Symmetriefilterung der Barriere und
daB vor allem Aj-artige Zustédnde im Brillouinzonenzentrum zum Strom beitragen.

3.1.3 Zusammenhang zwischen kj-aufgelster lokaler DOS und
Transmissionswahrscheinlichkeit

Um die Aufgabe der Elektroden, ndmlich die Symmetriefilterung in eine Spinfilterung
umzuwandeln, zu analysieren, zeigt die Abbildung 3.4 die in dieser Arbeit berechneten
k-aufgelosten lokalen Zustandsdichten im Vergleich zur kj-aufgeldsten Transmissions-
wahrscheinlichkeit am Beispiel des Tunnelkontakts mit idealen Grenzflachen, das heifit
ohne FeO-Schicht. Da der Transport bei verschwindender Spannung berechnet wurde,
sind die lokalen Zustandsdichten bei Er angegeben. Dabei wird deutlich, dafl die lokale
Zustandsdichte entfernt von der Grenzfliche keine Ahnlichkeiten mit der Transmissi-

§0-40
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.00

Abbildung 3.4: Lokale kj-aufgeloste Zustandsdichten (links) im Vergleich mit der
k-aufgelosten Transmissionwahrscheinlichkeit (rechts) der idealen
Struktur pro Spinrichtung [E3].
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onswahrscheinlichkeit aufweist, sondern daf sich nur die Strukturen im Minoritétskanal
in entsprechenden Strukturen der Zustandsdichte direkt an der Grenzflache widerspie-
geln. Allerdings wird auch deutlich, daf§ nur relativ wenige Zustédnde tatséchlich zum
Strom beitragen. Ob und in welchem Mafle ein Zustand durch die Barriere tunnelt, be-
stimmen die Anschlulbedingungen an den Grenzflichen. Die freien Elektronen dhnliche
gauBlartige Verteilung der Transmissionswahrscheinlichkeiten im Majoritédtskanal kann
nur durch die fast homogene Zustandsdichte an der Grenzflache verursacht werden,
wihrend die deutlichen Strukturen in der Zustandsdichte entfernt von der Grenzfliche
in der Transmissionswahrscheinlichkeit nicht widergespiegelt werden.

Um die angesprochene Symmetriefilterung der Barriere mit der Zustandsdichte der
Elektroden zu kombinieren, ist es notwendig, diese ebenfalls symmetrieaufgelost zu be-
trachten. Die einfachste Symmetrieauflosung nach dem Drehimpuls ist fiir die lokale
Zustandsdichte von Fe an der Grenzflache in Abbildung 3.5 dargestellt. Dabei wird in
beiden Spinkanilen deutlich, dafl der s-Anteil derjenige ist, der die gréften Ahnlich-
keiten mit den erhaltenen Bildern der kj-aufgelosten Transmissionswahrscheinlichkeit
aufweist. Der Grund liegt auf der Hand, da die s-Zustdnde A;-Symmetrie haben und
somit von der Barriere selektiert werden. Zusétzlich werden auch Beitrdge von p- und
d-Zustédnden auftreten, die mit zur A;-Symmetrie gehoren, die aber hier nicht weiter
aufgelost wurden. Zusétzlich konnen im Minoritdtskanal die zum Strom beitragenden
Zusténde auch As-Symmetrie aufweisen, da diese stromtragenden Zustédnde relativ weit
weg vom Zonenzentrum liegen. An diesen Stellen der Brillouinzone ist die Dadmpfung
fiir beide Zustéande gleich (sieche Abbildung 3.3) und es liegt keine Symmetrieselektion
durch die Barriere vor.

Ein weiterer wichtiger Punkt dieser Abbildung ist, daf fiir die Zusténde, die am

=0 (s)

0.0 0.05 0.1 0.0 0.4

Abbildung 3.5: Lokale Drehimpuls- und kj-aufgeloste Zustandsdichten von Fe an
der Grenzfliche der idealen Struktur [E4].
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[-Punkt die Asz-Symmetrie widerspiegeln [98], trotz des sehr hohen Anteils an d-
Zusténden im Minoritédtskanal keine nennenswerte Transmissionswahrscheinlichkeit um
den I'-Punkt auftritt, obwohl die Rechnungen fiir eine relativ diinne Barriere mit 4 Mo-
nolagen MgO durchgefiihrt wurden. Dadurch wird deutlich, daf§ im Brillouinzonenzen-
trum tatséchlich vor allem die Aj-artigen Zusténde zum Gesamtstrom beitragen. Dieser
Effekt wird bei dickeren Barrieren noch verstarkt, da aufgrund der unterschiedlichen
Abklingléngen die zum Strom beitragenden Zusténde dann ebenfalls im Minoritétska-
nal nahe des Brillouinzonenzentrums liegen (siehe Abschnitt 3.3).

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dafl die MgO-Barriere als starker Sym-
metriefilter im Brillouinzonenzentrum wirkt. Die Fe-Elektroden wandeln diese Symme-
triefilterung in eine Spinfilterung um, da die Aj-artigen Symmetrieanteile der Zustédnde
im Majoritéats- und Minoritatsspin im Brillouinzonenzentrum sehr unterschiedlich sind.
Diese Spinfilterung fiihrt zur Entstehung des TMR-Effekts in den Fe/MgO /Fe-Tunnel-
kontakten. In den folgenden Abschnitten wird der TMR-Effekt quantitativ diskutiert.
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3.2 Grenzflichenstruktur

Im vorherigem Abschnitt konnte gezeigt werden, wie der TMR-Effekt als Wechselspiel
zwischen der Symmetrieselektierung der Barriere und der Spinaufspaltung der Zustédnde
der ferromagnetischen Schicht an der Grenzfliche entsteht. Dadurch ist die Grenzfliche
zwischen ferromagnetischer Elektrode und Barriere entscheidend fiir das TMR-Verhalt-
nis. Die Untersuchung dieses Einflusses auf die Strom-Spannungs-Kennlinien ist das
Anliegen dieses Abschnitts.

3.2.1 Experimentelle Befunde

Die Bedeutung der Grenzfldche soll durch einen Vergleich zweier experimenteller Beob-
achtungen unterstrichen werden, die vollkommen unterschiedliche Resultate aufweisen.
Abbildung 3.6 zeigt die Spannungsabhéngigkeit des optimistischen TMR-Verhéltnis-
ses von Yuasa et al. [83] links und Tiusan et al. [84] rechts. Bei letzterem handelt es
sich um zwei verschiedene Anordnungen: Fe/MgO/Fe (S1) und Fe/MgO/Fe/Pd (S2).
Somit ist die Kurve (S1) mit der Kurve im linken Bild zu vergleichen. Die Spannungs-
abhéngigkeit von Yuasa et al. zeigt einen nahezu symmetrischen Verlauf mit einem
Maximum bei 0V und sinkendem TMR-Verhéltnis mit steigendem Betrag der ange-
legten Spannung. Aquivalente Resultate erhielten auch Parkin et al. [31]. Des weiteren
stiitzten Yuasa et al. [104] mit Rontgenabsorptionsspektroskopie die Annahme, idea-
le Fe/MgO-Grenzflichen zu haben. Das bedeutet, dal keine FeO-Schicht vorliegt. Im
Gegensatz dazu haben Tiusan et al. [84] einen asymmetrischen Tunnelkontakt auf-
grund unterschiedlichen Wachstums. Fiir negative Spannungen ist das TMR~Verhéltnis
konstant, wéahrend fiir positive Spannungen das TMR-Verhiltnis mit steigender Span-
nung sinkt und sogar das Vorzeichen wechselt. Der Grund fiir die Asymmetrie sind
verschiedene Grenzflichen, wobei vermutet wird, dafl eine Grenzflache ideal und die
andere Grenzfliche oxidiert ist. Diese Aussage wird gestiitzt durch die Untersuchung
eines Fe/MgO/Fe/Pd Tunnelkontakts (Abbildung 3.6 rechts, Kurve (S2)). Pd hat eine
Bandliicke an der Stelle, bei der die FeO-Schicht an der Grenzfliche eine Resonanz in
der Zustandsdichte zeigt. Durch das Hinzufiigen von Pd verschwinden die Asymmetrie
und der Vorzeichenwechsel des TMR-Verhéltnisses. Dies ist ein Indiz dafiir, dafl eine
Grenzfliche oxidiert ist, und dafl der Vorzeichenwechsel des TMR-Verhéltnisses von
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Abbildung 3.6: TMR-Verhéltnis (Gleichung 1.1) in Abhéngigkeit der Spannung von
a) Yuasa et al. [83] (auf 1 normiert) und b) Tiusan et al. [84].
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einer Resonanz an der FeO-Grenzflache hervorgerufen wird. Die genaue Untersuchung
dieses Vorzeichenwechsels und eine detaillierte Analyse des Einflufles der Resonanz wird
im Abschnitt 3.2.4 gegeben.

3.2.2 Untersuchte Grenzflachenstrukturen

Um den Einflufl einer FeO-Schicht an der Grenzfliche zu untersuchen, werden in der
vorliegenden Arbeit die in Abbildung 3.7 dargestellten Strukturmodelle betrachtet. Bei
der ersten handelt es sich um eine ideale Grenzflachenstruktur ohne FeO-Schicht. Bei
der symmetrischen Struktur ist an beiden Grenzflachen eine FeO-Schicht vorhanden.
Um die Untersuchung zu komplettieren, wird bei der asymmetrischen Struktur die
FeO-Schicht nur bei einer Grenzflache angenommen. Bei allen Strukturen werden die
strukturellen Daten von Meyerheim et al. [50] (sieche Abbildung 3.1) verwendet. Das
heiflt, die Relaxation der Lagenabstédnde findet bei allen Strukturen Berticksichtigung.
Die FeO-Schicht wird in den Rechnungen immer als voll oxidierte FeO-Lage angenom-
men. Eine nur partiell oxidierte Schicht ist schwierig zu behandeln. Da der numerische
Aufwand schon fiir die vorgestellten Strukturen sehr hoch ist, ist eine Behandlung der
unvollstdndigen Oxidation in Form einer Superzellenrechnung mit Mittelung iiber al-
le méglichen Superzellen prinzipiell moglich, aber praktisch kaum handhabbar. Einen
moglichen Ausweg stellt die Verwendung der Coherent Potential Approximation (CPA)
dar. Dieses Verfahren kommt jedoch in dieser Arbeit nicht zur Anwendung. Als Bar-
rierendicke werden jeweils 4 Monolagen MgO angenommen.

In Abbildung 3.8 ist die lokale Zustandsdichte von Fe an einer idealen und einer
oxidierten Grenzfliche dargestellt. Nahe der Fermienergie ist eine Oberflichenresonanz
im Minoritédtskanal zu erkennen. Diese befindet sich bei der oxidierten Grenzfliche bei
hoheren Energien und ist deutlich ausgepragter (beachte Achsenunterbrechung). Eine
Rechnung unter Verwendung von GGA anstatt LDA liefert die Fermienergie genau in
der Resonanz [105] fiir die ideale Grenzflache. Das magnetische Moment betriagt 3, 0up
an der idealen Grenzfliche und 2,6 p an der oxidierten Grenzfliche. Damit sind diese
magnetischen Momente etwas hoher als in reinem Eisen mit 2, 3up. Diese Erhohung

Fe@ Mg@ OO

ideal (i)

symmetrisch (s)

asymmetrisch (a)

Abbildung 3.7: Betrachtete Grenzflichenstrukturen und Kontaktgeometrien.
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Abbildung 3.8: Lokale Zustandsdichte von Fe a) an der idealen Grenzfliche und b)
an der oxidierten Grenzfléche.

des magnetischen Moments zur Grenzfliche hin, ist in Ubereinstimmung mit anderen
Rechnungen [98]. Allerdings wird in den folgenden Abschnitten nochmals deutlich, dafl
die lokale Zustandsdichte nicht ausreichend ist, um Strom-Spannungs-Kennlinien zu
interpretieren. Dies ist bereits durch die Analyse der kj-aufgelosten Zustandsdichte in
Abschnitt 3.1.3 deutlich geworden.

3.2.3 Strom-Spannungs-Kennlinien

In Abbildung 3.9 sind die in der vorliegenden Arbeit berechneten Spannungsabhingig-
keiten der Stromdichte I, der Polarisation der Stromdichten

I — plan
= 70l 7ian

Py (3.2)
fiir die P(AP)-Konfiguration, der Leitwertdichte ¢ und des normalisierten TMR-Ver-
héltnisses fiir die drei im vorherigen Abschnitt vorgestellten Grenzflachenstrukturen
dargestellt. Dabei bezeichnet 17 (||) den Stromflul im Majoritdtskanal (Minoritéts-
kanal) in der P-Anordnung und 7| (|7) die zur AP-Konfiguration gehérenden Strome.
Die Abhéngigkeiten sind bei den betrachteten Grenzflichen verschieden. Es zeigt sich
die entscheidende Bedeutung der Grenzflichenstruktur, da sich trotz identischer Fe-
Zuleitungen und identischer MgO-Barriere vollig andere Kurvenverldufe ergeben.

Die ideale Struktur zeigt fiir beide magnetische Orientierungen in etwa einen linearen
Zusammenhang zwischen Stromdichte und Spannung. Damit folgt fiir die Leitwertdich-
te ein fast konstanter Wert unabhéingig von der angelegten Spannung. Als Konsequenz
ist das TMR-Verhiltnis ebenfalls konstant {iber dem betrachteten Spannungsbereich.
Die Polarisation der Stromdichten fiir den P-Fall ist mit iiber 70% hoch und wird bei
hoheren Spannungen nahezu 100%. Dadurch triagt praktisch nur der Majoritidtskanal
zum Transport bei. In der AP-Konfiguration ist die Polarisation hingegen sehr gering
und beide Spinkanile tragen anndhernd dquivalent zum Gesamtstrom bei.

Der Spannungsverlauf fiir die symmetrische Grenzflichengeometrie ist vollkommen
anders geartet. Wiahrend die Stromdichte in der P-Konfiguration nahezu linear mit
der Spannung verlauft, steigt die Stromdichte in der AP-Orientierung mit zunehmen-
der Spannung iiberproportional an. Dabei wird der Strom in der AP-Anordnung ab
einer Spannung von 0.58V grofler als in der P-Anordnung. Daraus folgt sofort, dafl
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Abbildung 3.9: Spannungsabhéngigkeit der Stromdichte I, der Stromdichtepola-
risation Py, der Leitwertdichte g und des normalisierten TMR-
Verhéltnisses [E1, E3].

das TMR-Verhéltnis bei dieser Spannung einen Vorzeichenwechsel hat. Die zum Strom
gehorenden Leitwertdichten zeigen einen fast konstanten Wert in der P-Konfiguration
und einen monoton steigenden Wert in der AP-Konfiguration. Die Polarisation der
Stromdichten ist im P-Fall zunédchst positiv, wird dann mit steigender Spannung nega-
tiv. In der AP-Konfiguration startet die Polarisation bei 0, da ohne angelegte Spannung
beide Spinkanile aufgrund der Symmetrie entartet sind. Mit steigender Spannung wird
die Polarisation sehr hoch, mit 7' als dominierendem Beitrag.

Die strukturelle Asymmetrie der dritten untersuchten Struktur spiegelt sich in einer
ausgepriagten asymmetrischen Stromdichte-Spannungs-Kennlinie wider. Insbesondere
die Stromdichte in der AP-Konfiguration hat einen stark asymmetrischen Verlauf mit
einem groflen Sprung bei einer Spannung von 0.33V. Desweiteren ist die Stromdichte
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in der AP-Anordnung immer gréfler als in der P-Anordnung, was zu einem negati-
ven TMR-Verhéltnis iiber dem gesamten Spannungsbereich fiihrt. Der Sprung in der
Stromdichte ist ebenfalls in einem, wenn auch nicht so stark ausgepriagten Sprung des
TMR-Verhéltnisses wieder zu finden. Analog hierzu zeigt der Leitwert eine Art Reso-
nanz, wahrend der Leitwert in der P-Konfiguration nahezu konstant ist, wodurch die
Stromdichte fast linear von der Spannung abhingt. Die Polarisation fiir beide magne-
tische Konfigurationen éndert sich stark mit der Spannung und mit jeweils entgegen-
gesetztem Vorzeichen fiir grofle positive und negative Spannungen.

Bevor eine Einordnung dieser Ergebnisse in die experimentellen Resultate im Ab-
schnitt 3.2.5 erfolgen soll, wird im Abschnitt 3.2.4 die Entstehung von spezifischen
Merkmalen in den Spannungsabhéngigkeiten diskutiert. Exemplarisch soll dabei der
Sprung in der Stromdichte-Spannungs-Kennlinie bei 0.33V in der asymmetrischen
Struktur im Detail analysiert werden.

3.2.4 Diskussion der Signaturen von Stromdichte-Spannungs-
Kennlinien

Im Abschnitt 3.1.3 ist deutlich geworden, daf} es notwendig ist, die kj-aufgeldste lokale
Zustandsdichte an der Grenzflache zu analysieren, um Riickschliisse auf die am Strom-
flul beteiligten Zustdnde zu ziehen. Um den Sprung in der Stromdichte-Spannungs-
Kennlinie der AP-Konfiguration bei 0.33V in der asymmetrischen Struktur (siehe Ab-
bildung 3.9) zu verstehen, ist es zusitzlich notwendig zu wissen, Zusténde welcher Ener-
gie zum Strom beitragen. Dazu ist in Abbildung 3.10 die energieabhéingige Transmis-
sionswahrscheinlichkeit fiir verschiedene Spannungen dargestellt. Die Integration dieser
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Abbildung 3.10: Transmissionswahrscheinlichkeit 7" in Abhéngigkeit der Energie
fiir verschiedene angelegte Spannungen. Der jeweilige dargestell-
te Energiebereich entspricht dem Integrationsintervall in Glei-
chung (2.118) bei der zugehorigen Spannung [E3].
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T(E)-Kurven iiber den zugehorigen Spannungsbereich liefert nach Gleichung (2.118)
die zu der angelegten Spannung gehérende Stromdichte. In den dargestellten Kurven
ist deutlich die Bildung einer Resonanz ab einer Spannung von 0.22V zu erkennen, die
ab 0.33V komplett innerhalb des Integrationsintervalls liegt. Diese Resonanz verschiebt
sich mit steigender Spannung zu niedrigeren Energien und ist auch die Erklarung fiir
den sprunghaften Anstieg der Stromdichte. Eine Analyse dieser Transmissionswahr-
scheinlichkeiten zeigt, dal die Resonanz nur in dem Beitrag zum Strom aftritt, der von
den Majoritéatszusténden links zu den Minoritédtszustdnden rechts flieBt. Abbildung 3.11
zeigt die zu einer Spannung von 0.33V gehérenden lokalen Zustandsdichten des Fe an
der Grenzfldche links (ohne FeO) und rechts (mit FeO). Die Zustandsdichten sind links
und rechts zueinander entsprechend der angelegten Spannung verschoben (siehe Ab-
schnitt 2.2.6). Der zu integrierende Energiebereich ist ebenfalls eingezeichnet. Der Pfeil
deutet den Transportkanal an, in dem die Resonanz auftritt. Aus der Darstellung wird
deutlich, daf3 die Oberflichenresonanz in der lokalen Zustandsdichte auf der rechten
Seite (mit FeO) nicht vollstdndig im Integrationsgebiet liegt. Damit kann diese Ober-
flaichenresonanz nicht direkt fiir die Resonanz in der Transmissionwahrscheinlichkeit

DOS (1/eV)
o

DOS (1/eV)
o
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Abbildung 3.11: Lokale Zustandsdichte (DOS) an den Grenzflichen fiir den asym-
metrischen Tunnelkontakt in AP-Konfiguration; oben: linke Grenz-
fliche (ohne FeO); unten: rechte Grenzfliche (mit FeO) mit einer
angelegten Spannung von 0.33V [E3]. Der eingezeichnete Pfeil kenn-
zeichnet den Spinkanal, in dem die Resonanz aus Abbildung 3.10
auftritt.
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Abbildung 3.12: Lokale k| -aufgeloste Zustandsdichte und Transmissionswahrschein-
lichkeit bei einer angelegten Spannung von 0.33V fiir die in Abbil-
dung 3.10 bei der Spannung markierten Energien. oben: Zustands-
dichte der Majoritétselektronen der linken Grenzfliche (ohne FeO);
unten: Zustandsdichte der Minoritétselektronen der rechten Grenz-
fliche (mit FeO); mitte: zugehorige Transmissionswahrscheinlich-
keit [E3].

verantwortlich sein. Dieser Sachverhalt stiitzt die Aussagen des Abschnitts 3.1.3, daf3
aus der kj-aufgelosten lokalen Zustandsdichte an der Grenzfliche nur wenige Zustidnde
tatsdchlich tunneln. Damit ist es nicht moglich, mit der iiber kj-integrierten loka-
len Zustandsdichte zu argumentieren wie dies zum Beispiel in Referenz [84] geschieht.
Um diesen Aspekt zu illustrieren, zeigt die Abbildung 3.12 fiir die drei in der Abbil-
dung 3.10 bei einer Spannung von 0.33V markierten Punkte die lokalen Zustandsdich-
ten an den Grenzflichen und die zugehorigen Transmissionswahrscheinlichkeiten, beide
kj-aufgelost. Fiir die linke Grenzfliche ist nur der Majoritétsspin und fiir die rechte
Grenzfliche nur der Minoritéatsspin dargestellt. Dabei treten an der rechten Grenzflache
mit FeO bei 0.1eV iiber der Fermienergie (E — Er = 0.1eV) Zustédnde in der Nihe
des I'—Punkts auf, die sehr gut durch die Barriere an die ideale Grenzflaiche ohne FeO
ankoppeln. Diese Zustdnde sind verantwortlich fiir die Resonanz in der Transmissions-
kurve und damit fiir den Sprung in der Stromdichte-Spannungs-Kennlinie. Allerdings
handelt es sich um relativ wenige Zustidnde im kj-Raum.

Diese Analyse zeigt nochmals die Rolle der Matrixelemente bei der Interpretation
der Transmissionswahrscheinlichkeit mit Hilfe der kj-aufgelosten lokalen Zustandsdich-
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te. Die Interpretation einer Strom-Spannungs-Kennlinie durch die Analyse der lokalen
k)-integrierten Zustandsdichte, wie zum Beispiel in Referenz [84] geschehen, ist da-
mit unzureichend. In dieser zitierten Arbeit wird die Oberflachenresonanz im Mino-
ritdtsspin an der FeO-Grenzfliche zur Erklarung der Ergebnisse verwendet. Wie im
Abschnitt 3.2.5 gezeigt wird, ist der Sprung in der Strom-Spannungs-Kennlinie des
asymmetrischen Tunnelkontakts die Ursache fiir den experimentell beobachteten Vor-
zeichenwechsel des TMR-Verhéltnises (siehe Abbildung 3.6 rechts). Wie eben gezeigt,
besteht jedoch zwischen der Oberflichenresonanz der lokalen Zustandsdichte und dem
sprunghaften Anstieg der Stromdichte kein direkter Zusammenhang, sondern die Ober-
flachenresonanz liegt nur zufillig bei dhnlicher Energie.

Zusammengefafit ist zu konstatieren, dafl immer die kjj-aufgeloste lokale Zustands-
dichte in Verbindung mit den Matrixelementen analysiert werden muf}, um Signa-
turen von Strom-Spannungs-Kennlinien zu verstehen. Eine Analyse der lokalen kj-
integrierten Zustandsdichte ist dafiir ungentigend.

3.2.5 Vergleich mit experimentellen Resultaten

Vergleicht man die berechneten TMR-Spannungs-Kennlinien mit den experimentellen
Ergebnissen aus Abbildung 3.6, so wird deutlich, dafl die von Yuasa et al. [83] erhaltenen
Kurven mit keiner der berechneten iibereinstimmen. Aus strukturellen Untersuchungen
der verwendeten Tunnelkontakte [104] wird eine Ubereinstimmung mit den Ergebnis-
sen der idealen Grenzflichengeometrie erwartet. Das Abfallen des gemessenen TMR-
Verhéltnisses mit steigender Spannung kann entweder auf nicht ideale Grenzflachen be-
ziehungsweise einer anderen als die betrachtete Grenzflachenstruktur oder auf andere
Transportprozesse hinweisen. Eine mogliche Erklarung lieferten Zhang et al. [106], nach
der die Entstehung der sogenannten zero-bias-Anomalie durch Magnonenstreuung her-
vorgerufen wird. Ohne diese Magnonenstreuung wiirde die TMR-Spannungs-Kennlinie
konstant verlaufen und damit in Ubereinstimmung mit der berechneten Kennlinie des
idealen Tunnelkontakts sein.

Der Vergleich zu der zweiten experimentellen TMR-Spannungs-Kennlinie von Tiu-
san et al. [84] scheint auf den ersten Blick fiir negative Spannungen mit dem Kennlinien-
verlauf des idealen Kontakts und fiir positive Spannungen mit dem des symmetrischen
Kontakts iibereinzustimmen. Allerdings gibt es bei diesem Vergleich zwei grundlegende
Probleme. Zum einen handelt es sich experimentell um einen asymmtrischen Kontakt
und zum anderen liegt der Vorzeichenwechsel des TMR-Verhiltnisses bei einer an-
deren Spannung. Da jedoch die berechnete Kennlinie des asymmetrischen Kontakts
keine Ahnlichkeiten zu dem experimentellen Befund hat, liegt die Annahme nahe, da8
es sich um einen asymmetrischen Tunnelkontakt mit unterschiedlicher Oxidation der
Grenzflachen handelt, wobei die Grenzflichen unvollsténdig oxidiert sind.

Ein sehr einfaches Modell zur Beschreibung einer unvollstindigen Oxidation stellt
die Annahme einer makroskopischen Fluktuation der FeO-Schicht an den Grenzflachen
dar. Ein Beispiel dazu ist in Abbildung 3.13 gezeigt, bei dem an der linken Grenzfliche
ein Oxidationsgrad von O = 50% und an der rechten Grenzfliche von Or = 60%
angenommen ist. Damit gibt es Gebiete mit idealer, symmetrischer und asymmetrischer
Struktur. Durch Parallelschaltung dieser Strukturen erhélt man die Gesamtstromdichte
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Fe
MgO

Abbildung 3.13: Simulation wachstumsbedingter Fluktuationen der FeO-Schicht fiir
einen Oxidationsgrad von 50% links und 60% rechts.

Ies des Tunnelkontakts

Iges - (1 - OL) (1 - OR)Iideal + OLORIsymmetrisch
+(1 - OL)ORIasymmetrischl + OL(l - OR)IasymmetrischQ ; (33)

wobei die Indizes an den Stromdichten die jeweilige Grenzflachenstruktur bezeichnen.
Bei der asymmetrischen Struktur gibt es zwei Mdoglichkeiten je nachdem, ob sich die
FeO-Schicht links oder rechts der Tunnelbarriere befindet.

In Abbildung 3.14 sind verschiedene TMR-Spannungs-Kennlinien fiir mégliche Oxi-
dationsgrade der linken und rechten Grenzfliche dargestellt. Die Berechnung erfolg-
te unter Verwendung von Gleichung (3.3) mit den Stromdichten aus Abbildung 3.9.
Fiir Tunnelkontakte mit identischen Oxidationsgraden O = Op sind die Spannungs-
abhéngigkeiten in Abbildung 3.14 a) dargestellt. Beginnend mit dem idealen Tunnel-
kontakt liegt das Maximum des TMR-Verhéltnisses bei steigendem Oxidationsgrad
immer bei verschwindender Spannung. Fiir die teilweise oxidierten Grenzflachen ist ein
sprunghafter Abfall des TMR-Verhéltnisses bei 0, 2V beziehungsweise —0, 2V zu erken-
nen. Unterhalb und oberhalb dieser Spannung ist das TMR-Verhéltnis nahezu konstant,
wobei es fiir hohere Oxidationsgrade nach dem Sprung negativ ist. Ein Blick auf Ab-
bildung 3.9 liefert als Grund fiir den Sprung den plotzlichen Anstieg der Stromdichte
in der asymmetrischen Struktur des Tunnelkontakts. Ein Vergleich des Kurvenverlaufs
bei 20% Oxidation links und rechts mit den gemessenen Spannungsabhingigkeiten von
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Abbildung 3.14: Spannungsabhéngigkeit des TMR-Verhéltnisses fiir verschieden an-

genommene Oxidationsstufen an der linken Op und rechten Op
Grenzflache [E5].
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Yuasa et al. [83] (siche Abbildung 3.6 a)) ergibt als Gemeinsamkeit das Abfallen des
TMR-Verhéltnisses mit steigender Spannung. Allerdings ist dieser Abfall im Experi-
ment glatt und nicht sprunghaft wie in den berechneten Abhéngigkeiten. Trotzdem
zeigt dieses einfache Modell fiir die unvollstdndige Oxidation, dafl durchaus eine ge-
ringe Oxidation der Grenzflichen dafiir sorgen kann, dafl aus dem fast konstanten
TMR-Verhéltnis des idealen Tunnelkontakts eine Spannungsabhéngigkeit entsteht, wie
sie experimentell bestimmt worden ist.

Um die experimentellen Ergebnisse von Tiusan et al. [84] (sieche Abbildung 3.6 b))
einzuordnen, zeigen Abbildung 3.14 b) und ¢) TMR-Spannungs-Kennlinien fiir asym-
metrische Tunnelkontakte. In Abbildung 3.14 b) wird ein Oxidationsgrad von 60% an
der linken Grenzfliche und verschiedene Oxidationsgrade an der rechten Grenzfliche
betrachtet. Diese Strukturen weisen, fiir positive und negative Spannungen getrennt,
einen dhnlichen Kurvenverlauf wie die Kurven in Abbildung 3.14 a) auf. Diese Teil-
verlaufe werden asymmetrisch miteinander verkniipft. Jedoch hat keine dieser Span-
nungsabhéngigkeiten einen dhnlichen Verlauf wie die experimentellen Daten von Tiusan
et al. [84].

Folgt man der Argumentation von Tiusan et al. [84], dafi nur eine der Grenzflachen
oxidiert ist, so erhélt man innerhalb des hier vorgestellten einfachen Modells die in Ab-
bildung 3.14 ¢) dargestellten Spannungsabhéngigkeiten. Unter Beriicksichtigung des
experimentell untersuchten Spannungsbereichs von —0,5V bis 0,5V ist eine sehr gu-
te Ubereinstimmung zwischen der gemessenen (siche Abbildung 3.6 b)) und der be-
rechneten Spannungsabhingigkeit mit einem Oxidationsgrad von 50% an der rechten
Grenzflache zu erkennen. Insbesondere das konstante TMR-Verhéltnis fiir negative
Spannungen und der Vorzeichenwechsel bei der gleichen positiven Spannung sind her-
vorzuheben. Damit wird die Annahme der Experimentatoren gestiitzt, dal eine Grenz-
fliche ideal und die andere oxidiert ist. Die Ursache des Abfalls und damit auch des
Vorzeichenwechsels des TMR-Verhéltnisses ist der Sprung der Stromdichte in der asym-
metrischen Kontaktgeometrie. Unter Einbeziehung der Ananlyse von Abschnitt 3.2.4
ist nicht, wie bei Tiusan et al. [84] argumentiert, die Oberflichenresonanz in der FeO-
Zustandsdichte der Grund des Vorzeichenwechsels des TMR~Verhéltnisses, sondern ei-
nige wenige Zustinde im kj-Raum, die sehr gut tunneln konnen und eine Resonanz
in der Transmissionswahrscheinlichkeit verursachen. Die Zustdnde liegen energetisch in
der Nihe der Oberflachenresonanz.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dafl die in der vorliegenden Arbeit berech-
neten TMR-Spannungs-Kennlinien Grenzfille fiir ideale und fiir vollstandig oxidierte
Grenzflachen darstellen. Da fiir alle drei betrachteten Strukturen deutlich unterschied-
liche Spannungsabhéngigkeiten erhalten wurden, liegt der Schlufl nahe, dafl durch den
Oxidationsgrad der Verlauf der Spannungsabhéngigkeit eingestellt werden kann. Inner-
halb eines einfachen Modells Gleichung (3.3) kénnen durch die Annahme von unvoll-
standiger Oxidation die experimentellen Ergebnisse aus Abbildung 3.9 erklédrt werden.

3.2.6 Vergleich zum Julliere-Modell

Die Bedeutung der kohérenten Beschreibung des Transports soll in diesem Abschnitt
durch einen Vergleich zum Julliere-Modell hervorgehoben werden. Die dazu herangezo-
gene Grofie f(V) wurde bereits im Abschnitt 2.2.2 in Gleichung (2.76) eingefiihrt. Der
Proportionalitatsfaktor f(V') ist ein MaB fiir die Abweichung der Identitdat (2.73) im
Julliere-Modell. Streng innerhalb des Julliere-Modells gilt f(V) = 1. Eine Abweichung
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Abbildung 3.15: Spannungsabhéngigkeit des Proportionalitédtsfaktors f(V) nach
Gleichung (2.76) und der relativen Abweichung des TMR-Verhalt-
nisses nach Gleichung (3.4) [E5].

der in der vorliegenden Arbeit parameterfrei berechneten spinabhéngigen Stromdichten
von dieser Identitét bedeutet, dafl diese Ergebnisse nicht innerhalb des Julliere-Modells
erhalten werden konnen. Abbildung 3.15 a) zeigt die Spannungsabhéngigkeit von f fiir
die drei betrachteten Grenzflachenstrukturen. Dabei haben die ideale und die symme-
trische Struktur ein grofles positives f, welches fiir den symmetrischen Kontakt fiir hohe
Spannungen gegen 1 geht. Fiir den asymmetrischen Tunnelkontakt ist f(V') deutlich
kleiner als 1.

Um diese Unterschiede deutlich zu machen, ist in Abbildung 3.15 b) die relative
Abweichung
TMR—-TMR;,

TMR

des TMR-Verhéltnisses im Julliere-Modell nach Gleichung (2.80) von dem TMR-Ver-
héltnis im kohédrentem Grenzfall dargestellt. Es wird offentsichtlich, daf§ die Abwei-
chung sehr grof} ist und bis zu 400% betragen kann. Dadurch wird ersichtlich, dafi das
Julliere-Modell tatsdchlich kein addquates Modell ist, um Eigenschaften im Grenzfall
des kohérenten Tunnelns zu erfassen.

ATMR =

(3.4)
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3.3 Barriere

3.3.1 Experimentelle Befunde

Die Bedeutung der Tunnelbarriere als Symmetriefilter wurde im Abschnitt 3.1 verdeut-
licht. In diesem Abschnitt soll die Abhéngigkeit der Transportgrofien von der Barrieren-
dicke dargestellt werden. Insbesondere ergibt sich die Frage, wie sich mégliche Signatu-
ren in den Stromdichte-Spannungs-Kennlinien bei unterschiedlichen Dicken verhalten.
In Abbildung 3.6 a) sind experimentell gewonnene TMR-Spannungs-Kennlinien fiir
verschiedene Barrierendicken dargestellt [83]. Es ist zu erkennen, dafl der prinzipiel-
le Verlauf unverdandert bleibt. Allerdings zeigen diese Kurven keine besonderen Cha-
rakteristika sondern einen glatten Verlauf. Die aus der gleichen Arbeit stammenden
Abhéngigkeiten des Flichenwiderstands und des TMR-Verhéltnisses von der Barrieren-
dicke sind in Abbildung 3.16 dargestellt. Der exponentielle Anstieg des Widerstandes
ist sehr gut zu erkennen, wobei der Anstieg fiir beide magnetischen Konfigurationen
fiir grofle Barrierendicken gleich ist. Das TMR-Verhéltnis zeigt eine Oszillation mit
einer Periode von 0.3nm, die jedoch nicht mit dem Lagenabstand im MgO von 0.22nm
iibereinstimmt.

Ein weiterer Aspekt der Barriere, auf den im Abschnitt 3.3.5 eingegangen wird, ist
der Einflul der Barrierendicke auf die tunnelnden Zusténde und die damit verbundene
Polarisation des Stroms.

3.3.2 Untersuchte Strukturen

In der vorliegenden Arbeit sollen die genannten Aspekte néher betrachtet werden. Dazu
werden die drei im Abschnitt 3.2 vorgestellten Grenzflichenstrukturen (ideal, symme-
trisch, asymmetrisch) mit einer Barriendicke von 6 Monolagen MgO selbstkonsistent
berechnet. Die iibrigen untersuchten Dicken werden durch Vervielfdltigung der mitt-
leren MgO-Potentiale ohne einen zusétzlichen selbstkonsistenten Zyklus erhalten. Die
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Abbildung 3.16: Experimentelle Abhéngigkeit des Flachenwiderstandes (links) und
des optimistischen TMR-Verhéltnisses (rechts) von der Barrieren-

dicke [83].
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untersuchten Barrierendicken reichen von 6 bis 30 Monolagen MgO und gehen damit
iiber die im Experiment [83] untersuchten Dicken von circa 6 bis 15 Monolagen MgO
hinaus. Mit Hilfe eines dichten Netzes innerhalb des untersuchten Dickenbereiches soll
gekldrt werden, ob es sich bei den beobachteten Oszillationen (siche Abbildung 3.16
rechts) um einen intrinsischen Effekt handelt. Dazu werden Rechnungen bei 0V und
einer kleinen Spannung vorgenommen. Um der Frage nach den Charakteristika in den
Stromdichte-Spannungs-Kennlinien nachzugehen, werden diese zusétzlich fiir 8 und 12
Monolagen MgO berechnet und mit den Ergebnissen der Analyse des Einflusses der
Grenzflachenstruktur aus Abschnitt 3.2 verglichen.

3.3.3 Strom-Spannungskennlinien

Abbildung 3.17 zeigt die in der vorliegenden Arbeit berechneten Stromdichte-Span-
nungs-Kennlinien fiir die ideale, symmetrische und asymmetrische Grenzflachenstruk-
tur fiir eine Barrierendicke von 8 und 12 Monolagen MgO. Ein Vergleich mit den
Abhéngigkeiten der Stromdichten bei einer diinnen Barriere von 4 Monolagen MgO
aus Abbildung 3.9 (oberer Reihe) liefert einen prinzipiell gleichen Kurvenverlauf un-
abhéngig von der Barrierendicke. Ein Unterschied ist in den absoluten Werten zu fin-
den, die etwa um drei Groflenordnungen beim Hinzufiigen von je 4 Monolagen MgO
kleiner werden. Die wichtigsten qualitativen Eigenschaften bleiben fiir alle drei Grenz-
flichenstrukturen erhalten. So héingt die Stromdichte fiir die ideale Struktur immer
linear von der Spannung ab. Dafl die Stromdichte in der AP magnetischen Konfigu-
ration stérker steigt als in der P-Anordnung und ab einer gewissen Spannung sogar
grofler wird, ist fiir den symmetrischen Tunnelkontakt auch bei einer dickeren Barrie-
re erfiillt. Der damit verbundene Vorzeichenwechsel verschiebt sich im Vergleich zur
diinnen Barriere (sieche Abbildung 3.9) zu etwas hoheren Spannungen, ist aber immer
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Abbildung 3.17: Stromdichte-Spannungs-Kennlinien fiir die ideale, symmetrische
und asymmetrische Grenzflichenstruktur fiir 8 (obere Reihe) und
12 (untere Reihe) Monolagen MgO [E2].
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noch vorhanden. Der Sprung der Stromdichte in der AP-Konfiguration mit asymmetri-
scher Grenzflichenstruktur tritt bei den dickeren Barrieren bei der gleichen Spannung
auf.

Zusammengefafit ist der qualitative Verlauf der Stromdichte-Spannungs-Kennlinien
unabhéngig von der Barrierendicke. Damit ist zu erwarten, dafl Indizien fiir kohédrentes
Tunneln in den Strom-Spannungs-Kennlinien bei dickeren Barrieren ebenfalls nach-
weisbar sind. Vorraussetzungen dafiir sind zum einen eine qualitativ hochwertige ein-
kristalline Barriere und zum anderen eine Grenzfliche, die interessante Eigenschaften
in der Spannungsabhéngigkeit verursacht. Betrachtet man zum Beispiel die Kennlini-
en aus Abbildung 3.6 links, so handelt es sich wahrscheinlich um ideale Grenzflichen
(siche Diskussion Abschnitt 3.2), die keine besonderen Merkmale aufweisen.

3.3.4 Dickenabhingigkeit bei verschwindender Spannung

Um die Frage nach den experimentell gefunden Oszillationen beantworten zu koénnen,
sind in der Abbildung 3.18 der Fldchenwiderstand und die zugehérigen TMR-Verhélt-
nisse in Abhéngigkeit der Barrierendicke iiber einen grofien Bereich von 6 bis 30 Mo-
nolagen MgO dargestellt. Damit ist die maximal betrachtete Dicke viel grofer als die
maximale Barrierendicke im Experiment von Yuasa et al. [83] mit rund 15 Monolagen
MgO. Der exponentielle Anstieg des Flachenwiderstandes mit zunehmender Barrie-
rendicke ist sehr gut fiir alle drei betrachteten Strukturen wiedergegeben. Allerdings
haben die verschiedenen Strukturen einen unterschiedlich starken Anstieg fiir gerin-
ge Barrierendicken, der fiir die ideale Grenzflichenstruktur am geringsten ist und fiir
die symmetrische Struktur am groSten. In Ubereinstimmung mit anderen Rechnun-
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gen [107] ist der berechnete exponentielle Anstieg fiir die ideale Struktur jedoch circa
1,5 mal grofler als die experimentellen Ergebnisse. Ein Grund fiir den geringeren ge-
messenen Anstieg kann eine nicht perfekte Barriere sein, bei der durch Gitterdefekte
die effektive Barrierenhohe abgesenkt ist.

Die zu den Fliachenwiderstéanden gehérenden TMR-Verhéltnisse in Abbildung 3.18
sind fiir den Grenzfall verschwindender Spannung und einer kleinen angelegten Span-
nung von 13mV berechnet, um den moglichen Einflul von starken Resonanzen ohne
angelegte Spannung einzuschrianken. Bei allen drei Strukturen nimmt der Betrag des
TMR-Verhéltnisses mit steigender Barrierendicke in Ubereinstimmung mit dem Experi-
ment [83] zu, wobei das TMR-Verhiltnis fiir die asymmetrische Struktur immer negativ
ist. Der Anstieg des TMR-Verhéltnisses 148t sich auf eine unterschiedliche Dampfung
der Zustdnde in den Spinkanélen zuriickfithren. Wie bereits im Abschnitt 3.1.3 erklért,
ist die Position in der Brillouinzone der zum Strom beitragenden Zustéinde im Majo-
ritdts- und Minoritédtskanal unterschiedlich. Da die Spinkanéle im AP-Fall einfach ab-
geschéitzt das Produkt des Majoritéits- und Minoritédtskanals sind, gilt die Aussage {iber
die Position ebenfalls beim Vergleichen von P- und AP-Anordnung. Die unterschiedli-
che Position in der Brillouinzone resultiert in einer unterschiedlichen Démpfung (siehe
Abbildung 3.3). Die Position der zum Strom beitragenden Zusténde fiir dickere Bar-
rieren und die damit verbundene Sattigung des TMR-Verhéltnisses wird im néchsten
Abschnitt diskutiert.

Die angelegte Spannung bewirkt nur fiir den idealen Tunnelkontakt eine nennens-
werte Anderung. So bleibt der qualitative Verlauf unveréindert, wihrend die Grofe
des TMR-Verhéltnisses deutlich ansteigt. Der entscheidende Punkt bei allen Struktu-
ren ist allerdings das Fehlen jeglicher Oszillationen im TMR-Verhéltnis wie es jedoch
experimentell beobachtet wurde. Dies legt den Schlufl nahe, daf§ es sich bei den beob-
achteten Oszillationen nicht um einen intrinsichen Quantensize-Effekt, hervorgerufen
durch die endliche Barrierendicke, handelt. Damit miissen die gemessenen Oszillatio-
nen eine andere Ursache, wie zum Beispiel wachstumsbedingte Schwankungen, haben.
Am Ende des ndchsten Abschnitts wird noch einmal die Frage nach den Oszillationen
aufgenommen, nachdem die zum Tunneln beitragenden Zusténde analysiert wurden.

3.3.5 Stromtragende Tunnelzustéinde

Fiir das Verstdndnis der Abhéngigkeit der elektronischen Transportgréfien von der
Barrierendicke ist eine Analyse der Position der zum Strom beitragenden Zusténde
innerhalb der Brillouinzone notwendig. Das prinzipiell zu erwartende Verhalten wurde
bereits anhand der komplexen Bandstruktur von MgO im Abschnitt 3.1.2 abgeschétzt.
Dabei ist zu erwarten, daf§ die Symmetriefilterung mit dickerer Barriere immer stérker
wird und sich die zum Strom beitragende Zustédnde im Brillouinzonenzentrum befinden.
In diesem Abschnitt soll diese Betrachtung quantifiziert werden.

In Abbildung 3.19 ist der prozentuale Anteil der Zustinde, die 99% der gesamten
Stromdichte ausmachen, in Abhéngigkeit von der Barrierendicke dargestellt. Unab-
héngig von der Grenzflichenstruktur ist ein starker Abfall des beitragenden Anteils zu
erkennen. Ab 10 Monolagen MgO tragen bei fast allen Strukturen und magnetischen
Konfigurationen weniger als 10% der Zustidnde nennenswert zum Transport bei. Ab 15
Monolagen sinkt der Anteil sogar unter 5%. Dabei ist dieser Anteil fiir dicke Barrieren
bei der P- und AP-Konfiguration gleichermaflen gering.

Fiir eine genauere Analyse sind in Abbildung 3.20 die kj-aufgeldsten Transmissions-
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wahrscheinlichkeiten exemplarisch fiir den asymmetrischen Tunnelkontakt dargestellt.
Die jeweiligen vier moglichen Spinkanéle sind getrennt abgebildet und die Skala ist auf
das jeweilige Maximum skaliert. Es wird deutlich, dafl vor allem fiir die Kanéle 77, ||
und | T fiir relativ diinne Barrieren eine hohe Anzahl von Zustédnden beitragen, wihrend
fiir dicke Barrieren nur die Beitrdge in der Nédhe des I'-Punktes iibrig bleiben. Diese
Aussage ist dquivalent zu der im Abschnitt 3.1 durchgefithrten Analyse der komplexen
Bandstruktur von MgO, in der gezeigt wurde, dafl die Zustédnde am ['-Punkt die ge-
ringste Abklinglange besitzen. In der Arbeit von Butler et al. [98] wurde die komlexe
Bandstruktur nur am I'-Punkt analysiert. Gleichzeitig wird in der zitierten Arbeit eine
Symmetrieanalyse am I'-Punkt vorgenommen, um daraus abzuleiten, dafl die Zusténde
mit A;-Symmetrie deutlich schwécher als Zusténde mit As-Symmetrie innerhalb der
Barriere geddampft werden. Unter Einbeziehung der Symmetrieanalyse von Fe am I'-
Punkt mit A;-Charakter im Majoritdts- und Az-Charakter im Minoritdtsband folgt
sofort der Anstieg des TMR-Verhiltnisses mit steigender Dicke der Barriere, da die
Spinkanéle ||, T| und |T deutlich starker geddmpft werden als der Spinkanal 7. Dar-
aus wiirde aber auch folgen, daf§ das TMR-Verhéltnis unbeschrinkt anwachsen miifite,
was sowohl experimentell (siehe Abbildung 3.16) als auch theoretisch (siche Abbil-
dung 3.18) nicht der Fall ist. Eine weitere Schluffolgerung dieses Modells wire, dafl
im Grenzfall grofler Dicken nur noch der Zustand am I'-Punkt in der P-Konfiguration
tunnelt.

Um mit dem zuletzt genannten Aspekt zu beginnen, wird die Analyse aus den Ab-
bildungen 3.19 und 3.20 kombiniert. In Abbildung 3.21 a) ist die kj-aufgeloste Trans-
missionswahrscheinlichkeit fiir die symmetrische Grenzflachenstruktur bei einer Bar-
rierendicke von 10 Monolagen MgO fiir die P-Konfiguration dargestellt. Die zugehorige
Kreisscheibe innerhalb der ersten Brillouinzone in der die Zustdnde enthalten sind, die
90% der Stromdichte ausmachen, ist in Abbildung 3.21 b) zu sehen. Der minimale und
maximale Radius dieser Kreisscheibe k., k-, wurden fiir jede Grenzflichenstruktur
und fiir alle Barrierendicken bestimmt. Die Ergebnisse dieser Analyse sind in Abbil-
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Abbildung 3.19: Relativer Anteil v der Zusténde innerhalb der ersten Brillouinzone,
die 99% zur Stromdichte beitragen, in Abhingigkeit der Barrieren-
dicke fiir die ideale, symmetrische und asymmetrische Grenzflachen-
struktur [E6].
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b 0.0

Abbildung 3.21: kj-aufgeloste Transmissionswahrscheinlichkeit fiir den symmetri-
schen Tunnelkontakt mit einer Barrierendicke von 10 Monolagen
MgO fiir die P Konfiguration: a) gesamte Brillouinzone; b) Kreis-
scheibe in der sich die Zustdnde befinden, die 90% zur Leitwerts-
dichte beitragen [E2].

dung 3.22 in Form von Balkendiagrammen zusammengefaflt. Dabei gibt die Unterseite
eines Balkens den minimalen und die Oberseite den maximalen Radius der zugehérigen
Kreisscheibe in der ersten Brillouinzone an. Das bereits anhand der anderen Abbildun-
gen erkennbare Zusammenziehen der beitragenden Zustdnde hin zum Zentrum der
Brillouinzone wird noch einmal deutlich. Bei allen AP-Konfigurationen ist jedoch der
[-Punkt fiir alle Barrierendicken ausgeschlossen. Der Grund hierfiir liegt in der As-
Symmetrie der Zusténde an diesem Punkt der Brillouinzone und dem damit verbunde-
nen Fehlen von A;-Zusténden in den entsprechenden Spinkanélen. In der P-Anordung
tunnelt der Zustand am ['-Punkt fiir dicke Barrieren bei der idealen und asymme-
trischen Grenzflaichenstruktur. Der Beitrag fiir den symmetrischen Tunnelkontakt ist
jedoch verschwindend gering. Dies liegt daran, daf} fiir diesen Fall der Minoritatsspin-
kanal dominiert. Die AnschluBbedingungen fiir den Majoritétskanal verschlechtert sich
aufgrund der zwei FeO Schichten.

Um diese Annahme iiber die Rolle der Anschlufibedingungen zu bestétigen, ist es
sinnvoll, die Abklingléngen der Transmissionswahrscheinlichkeit mit steigender Barrie-
rendicke fiir alle Strukturen und Spinkanile zu berechnen. Dazu wurde fiir jedes k|,
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Abbildung 3.22: Radien der Kreisscheibe in der ersten Brillouinzone, die 90% der
gesamten Leitwertdichte triagt (sieche Abbildung 3.21) fiir die ideale,
symmetrische und asymmetrische Grenzflachenstruktur [E2].
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die Transmissionswahrscheinlichkeit in Abhéngigkeit der Barrierendicke analysiert und
an einen exponentiellen Abfall angepafit. Abbildung 3.23 zeigt die so bestimmten Ab-
klingliangen. Diese stimmen fiir alle Spinkanéle und Grenzflichenstrukturen iiberein.
Zuséatzlich sind sie fast identisch mit dem Imaginérteil der komplexen Bandstruktur
von MgO in der Mitte der Bandliicke (Abbildung 3.3). Insbesondere ist es fiir alle
Spinkanile das komplexe Band aus Abbildung 3.3 mit dem geringsten Imaginérteil.
Zwischen den Skalen in Abbildung 3.3 und 3.23 ist noch zusétzlich ein Faktor 2,
der aus Gleichung (3.1) folgt, da der exponentielle Abklingfaktor dem doppelten Ima-
gindrteil des komplexen Wellenvektors entspricht. Alle Spinkanéle werden in gleicher
Weise gedampft. Das bestétigt die Annahme aus Abschnitt 3.1, daB fiir dicke Barrie-
ren nur noch der Anteil der Zusténde durch die Barriere tunnelt, die Aj-artig sind.
Dadurch ist die strikte Trennung der Spinkanéle aufgrund der Symmetrie nach But-
ler et al. [98] wenn tiberhaupt, nur fiir diinne Barrieren giiltig. Die unterschiedlichen
Transmissionswahrscheinlichkeiten in den Spinkanélen sind auf die unterschiedlichen
Drehimpulsanteile (sieche Abschnitt 3.1) der Zusténde, die an dieses Band ankoppeln,
beziehungsweise auf ihre Position in der Brillouinzone zuriickzufithren. So haben die
Zustande in der Nahe des I'-Punkts die geringsten Abklingléngen, wodurch die Re-
duktion der beitragenden Zustinde aus Abbildung 3.20 in Ubereinstimmung mit dem
freien Elektronenmodell ist.

Das Anwachsen des TMR-Verhéltnisses ist ebenfalls auf diese Reduktion zuriick-
zufithren. Bei groflen Barrierendicken sind die beitragenden Zusténde nahezu im glei-
chen Gebiet der Brillouinzone und erfahren die gleiche Dampfung. Dadurch erklért sich
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Abbildung 3.23: kj-aufgeldste inverse Abklingldngen ermittelt aus der Abhéingigkeit
der Transmissionswahrscheinlichkeit von der Barrierendicke [E2].
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die einsetzende Sattigung des TMR-Verhéltnisses fiir grole Dicken. Der asymptotische
Wert ist durch die in den jeweiligen Spinkanélen unterschiedlichen Drehimpulsanteile
an Zustdnden, die an das Aj-artige Band mit dem geringstem Imaginérteil im MgO
ankoppeln, gegeben.

Ob die experimentell beobachteten Oszillationen des TMR-Verhéltnisses in Abhén-
gigkeit der Barrierendicke auf die Verwendung einer MgO Barriere zuriickzufiihren sind,
kann durch die weitere Analyse der komplexen Bandstruktur von MgO innerhalb der
Bandliicke geklart werden. Dazu kann der Realteil des zugehorigen komlexen Bandes in
Abbildung 3.3 betrachtet werden. Die Wellenlédnge einer Oszillation des TMR-Verhalt-
nisses hervorgerufen durch die MgO-Barriere mufl nach Gleichung (3.1) im Realteil
des komplexen Wellenvektors wiedergegeben werden. Da die zum Strom beitragenden
Zustdnde vor allem fiir dicke Barrieren praktisch nur im Brillouinzonenzentrum lie-
gen, sind keine Oszillationen zu erwarten. Dies liegt am verschwindendem Realteil des
komplexen Wellenvektors in diesem Bereich der Brillouinzone.

Zusammengefafit bestimmt die Tunnelbarriere, welche Zusténde effektiv tunneln.
Dabei haben unabhéngig vom betrachteten Spinkanal immer nur die Zustdnde einen
nennenswerten Beitrag, die an das Band mit dem geringsten Imaginérteil in der Bar-
riere ankoppeln. Das bedeutet, dafi alle Spinkanéle vor allem fiir dicke Barrieren die
gleiche Dampfung erfahren. Unterschiedliche Leitwerte in den Spinkanélen resultieren
aus den entsprechenden Symmetrieanteilen der Zustdnde, die an dieses Band ankop-
peln und deren Lage im kj-Raum. Um ein hohes TMR-Verhéltnis zu erhalten, miissen
somit die Zuleitung beziehungsweise die Grenzfliche gewihrleisten, dafl es eine grofle
Spinaufspaltung dieser Anteile in den Tunnelzustédnden gibt.
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3.4 Struktur der Elektroden

3.4.1 Aufbau der Zuleitungen

In einem realen Experiment besteht ein Tunnelkontakt aus einer Vielzahl von Schich-
ten, die entweder zum kristallinen Wachstum des eigentlichen Tunnelkontakts oder
zur Kontaktierung dessen notwendig sind. Ein solcher typischer Schichtaufbau einer
Tunnelbarriere ist in Abbildung 3.24 skizziert. Dabei ist eine der ferromagnetischen
Schichten, in dem dargestellten Fall die untere, magnetisch iiber eine antiferromagne-
tische Kopplung gepinnt. Die andere ferromagnetische Schicht ist die freie Schicht mit
frei drehbarer Magnetisierung und kann durch ein dufleres Magnetfeld leicht geschal-
tet werden. Um die Struktur der jeweiligen Schichten genauer zu analysieren, zeigt
die Abbildung 3.25 die Aufnahme eines typischen Tunnelkontakts mittels Transmissi-
onselektronenmikroskopie (TEM). In der abgebildeten Aufnahme [32] ist deutlich die
kristalline MgO-Barriere, die sich zwischen zwei, auf den ersten Blick amorph wirken-
den, CoFeB-Elektroden befindet, zu erkennen. Dies ist ein Unterschied zu fritheren
Experimenten der gleichen Gruppe [83] und auch anderer Gruppen [31], bei denen die
Barriere zwischen kristallinen Fe-Elektroden eingebettet war. Trotz der Verwendung
von amorphen Elektroden wurde ein sehr hohes TMR-Verhiltnis von iiber 230% [32]
erhalten, welches sogar iiber den Werten von Experimenten der gleichen Arbeitsgrup-
pe [83] mit kristallinen Elektroden lag. Weitere experimentelle Untersuchungen dieser
Tunnelkontakte deuten darauf hin, daf§ die Elektroden nicht vollstdndig amorph sind,
sondern teilweise kristallisieren [109]. Die Ursache der Kristallation ist die kristalline
MgO-Barriere, die als Keimzelle fiir das Elektrodenmaterial wirkt. Zusétzlich ist aus
der Abbildung 3.25 die Dicke der ferromagnetischen Elektroden abzuschétzen. Diese
liegt in der Groflenordung der Barrierendicke.

Aus diesen zwei genannten Sachverhalten leiten sich zwei Fragen ab. Zum einen,
welchen Einflul hat die mogliche amorphe Struktur der Elektroden auf den Trans-
port und zum anderen die Frage nach dem Einflufl einer endlichen Schichtdicke der
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Abbildung 3.24: Typischer Schichtaufbau eines Tunnelkontakts [108].
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Abbildung 3.25: Transmissionselektronenmikroskopische (TEM) Aufnahme eines
Tunnelkontakts. Rechts ist ein Ausschnitt des linken Bilds ver-
grofert dargestellt [32].

ferromagnetischen Elektroden.

3.4.2 Effektive Tunnelbarrieren

In der Diplomarbeit von Gradhand [110] wurde gezeigt, dafl amorphes Fe ein ohmscher
Leiter ist und Zustédnde homogen verteilt im kj-Raum liefert. Die in Abbildung 3.5
gezeigte Spin-Aufspaltung der Drehimpulsanteile in kristallinem Fe wird in amorphen
Fe schwécher, wodurch die Symmetriefilterung der Barriere nicht mehr effektiv in ei-
ne Spinfilterung umgewandelt werden kann. Konsequenterweise ist das optimistische
TMR-Verhiltnis bei direktem Kontakt des amorphen Fe zur Barriere mit 44% relativ
gering [110]. Daraus ergibt sich die Frage: Wie viele Monolagen kristallines Fe an der
Barriere sind notwendig, um ein hohes TMR-Verhéltnis zu erreichen?

Um den Einflul einer endlichen kristallinen Fe-Schicht zu untersuchen, kann der
Transport der A;- und As-artigen Zusténde durch diese Fe-Schicht diskutiert werden.
Dazu wird der Tunnelkontakt in die Barriere, die Zuleitungen und die ferromagneti-
schen Schichten (FM) eingeteilt. Die Zuleitungen bieten einfach sowohl A;- als auch
As-artige Zustédnde nichtmagnetisch an. Die MgO-Barriere selektiert, wie in den Ab-
schnitten 3.1.2 und 3.3.5 gezeigt, die Aj-artigen Zusténde vor allem fiir dickere Bar-
rieren, bei denen der Strom von Zustdnden im Brillouinzonenzentrum dominiert wird.
Die As-artigen Zustinde werden deutlich stérker geddmpft. Die Rolle der kristallinen
Fe-Schicht kann durch eine Analyse der in Abbildung 3.26 dargestellten komplexen
Bandstruktur von Fe fiir den Majoritdts- und Minoritdtsspin analysiert werden. Im
Fall der Majoritétselektronen schneidet die Fermienergie das A;-Band, wahrend das
As-Band nur knapp beriihrt wird. Das bedeutet, daf§ Fe in der Umgebung um den
['-Punkt leitend fiir die A;- und As-artigen Zusténde ist. Im Fall der Minoritatselek-
tronen wird das As-Band durch die Fermienergie geschnitten, wihrend das A;-Band an
dieser Stelle komplex ist. Das bedeutet, dafl der Minoritétskanal eine zusétzliche Bar-
riere fiir die Aj-artigen Zustinde darstellt, fiir die As-artigen Zusténde jedoch leitend
ist.

Mit diesen Aussagen lassen sich zwei verschiedene effektive Tunnelbarrieren fiir A-
und As-artige Zusténde durch die endliche Fe-Schicht zusammen mit der MgO-Barriere
definieren, die in der Umgebung des I'-Punktes giiltig sind. In Abbildung 3.27 sind die
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Abbildung 3.26: Komplexe Bandstruktur fiir die Majoritéts- (links) und Minoritéts-
elektronen (rechts). In Schwarz sind die reellen Béander dargestellt,
in Griin und Rot die rein imagindren Binder und in gelb die kom-
plexen Bénder mit Real- und Imaginéarteil. s, ist in Einheiten von

1,89A7" angegeben [111].

entstehenden Potentiale fiir die P- und AP-Konfiguration fiir die auftretenden Spin-
kanéle dargestellt. Fiir den AP-Fall ist nur ein Spinkanal angegeben, da fiir die be-
trachtete symmetrische Barriere beide Spinkanile entartet sind. Die Symbole A; be-

P-Konfiguration AP-Konfiguration

) Y ) oY S S

o~ NS N NS o GRS
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Abbildung 3.27: Effektive Tunnelbarrieren durch eine endliche Fe-Schicht (FM-
Ferromagnet) und durch die MgO-Barriere in Abhéngigkeit der ma-
gnetischen Konfiguration. A; und Aj stehen dabei fiir die A;- und
As-artigen Zustdnde um den I'-Punkt. Sind diese Symbole durch-
gestrichen, so ist die Transmissionsamplitude gering [E7].
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ziehungsweise Ay stehen dabei fiir die zugehorigen A;- und As-artigen Zusténde. Ist
ein Symbol durchgestrichen, miissen diese Zusténde durch Fe tunneln beziehungsweise
in MgO ist die Dampfung deutlich gréfer als fiir die anderen Zustdnde. Die entstehen-
den effektiven Barrieren zeigen, daf fiir die A;-artigen Zustédnde im Majoritédtskanal
der P-Konfiguration die geringste Barriere auftritt. Fiir die As-artigen Zusténde haben
in diesem einfachen Bild alle Spinkanéle das gleiche Potential zu {iberwinden. Damit
ist die effektiv niedrigere Barriere in der P-Konfiguration zu finden, womit auch im-
mer ein TMR-Effekt erwartet werden kann, unabhéngig von den durch die Zuleitungen
angebotenen Zustdnden.

Die Frage nach der fiir ein hohes TMR-Verhéltnis notwendigen Dicke der Fe-Schicht
kann nur durch quantitative Rechnungen beantwortet werden, wobei die Details na-
tiirlich auch von der Grenzflichenstruktur abhéngen, die eine zentrale Rolle spielt,
wie im Abschnitt 3.2 gezeigt wurde. Um den numerischen Aufwand handhabbar zu
halten, werden alle Einfliisse von magnetischen, nichtmagnetischen, amorphen und kri-
stallinen Schichten, die relativ weit weg von der Barriere liegen, durch ein effektives
freie-Elektronen-artiges Zuleitungsmaterial beschrieben. Die Zuleitungen sind nichtma-
gnetisch und dienen als Reservoir vor allem fiir Aj-artige Zustéinde, die die geringste
Abklingldnge in der MgO-Barriere haben. Das gewéhrleistet neben einem hohen TMR-
Verhiltnis gleichzeitig noch einen geringen Flachenwiderstand. Andere Zuleitungen wie
zum Beispiel amorphes Fe wiirden nur zu einem spinabhéngigen Angebot an Zusténden
fithren und somit den TMR-Effekt verstirken.

Zur Quantifizierung der notwendigen Fe-Dicke am Beispiel des idealen Tunnelkon-
taktes wurden Tunnelkontakte Cusg_,/Fe./(MgO)s/Fe,/Cuszy_, mit Monolagenan-
zahl x = 0...20 konstruiert. Fiir jedes betrachtete z wurden selbstkonsistente Rech-
nungen durchgefiithrt. Das verwendete Zuleitungsmaterial Cu wurde dabei im bcc-
Gitter des kristallinen Fe belassen. Dies ist moglich, da dieses Material nur fiir die
Bereitstellung der Zustinde verantwortlich ist und die Details der Elektronenstruktur
nicht entscheidend sind. Fiir die zugehorigen Transportrechnungen wurden die Tunnel-
kontakte zwischen halbunendliche Zuleitungen aus bce-Cu eingebettet. Die Zustands-
dichte dieses Zuleitungsmaterials ist in Abbildung 3.28 dargestellt.
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Abbildung 3.28: Zustandsdichte (DOS) von bee-Cu.
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3.4.3 Leitwert in Abhéingigkeit der Fe-Dicke

Die Ergebnisse der Leitwertberechnungen in Abhéngigkeit der Monolagenanzahl x der
kristallinen Fe-Schicht sind in Abbildung 3.29 dargestellt. Ohne Fe ist der gesamte Tun-
nelkontakt nichtmagnetisch, wodurch die Leitwertdichte im P- und AP-Fall identisch
ist. Jedoch geniigt schon eine Monolage Fe, um ein drastisches Abfallen der Leitwert-
dichte in der AP-Konfiguration zu erreichen. Der Absolutwert ist dabei bereits in der
GroBe der Leitwertdichte mit halbunendlichen Fe-Zuleitungen. Es ist eine Oszillati-
on zu erkennen, die durch die endliche Anzahl der Fe-Monolagen hervorgerufen wird.
Dieser Quantensize-Effekt ist in der P-Anordnung stark ausgepréigt und die Leitwert-
dichte zeigt fast einen even-odd-Effekt. Wiederum schwankt die Leitwertdichte um den
Wert des Systems mit halbunendlichen Fe-Zuleitungen. Das bedeutet, daf3 die Gré8en-
ordnung der Leitwertdichte unabhéngig von der Dicke der Fe-Schicht ist. Der Grund
hierfiir ist, dafl der Widerstand mafigeblich durch die Tunnelbarriere festgelegt wird.
Die wichtige Aussage der Abbildung ist der Spinfiltereffekt der Fe-Elektroden, der be-
reits mit einer Monolage Fe sehr grof ist. Dieser grofle Spinfiltereffekt, der wie bereits
besprochen aufgrund der Symmetriefilterung der Barriere méglich ist, soll im folgen-
den weiter untersucht werden. Dabei kann sich wie im Abschnitt 3.1.2 diskutiert, der
Spinfiltereffekt durch unterschiedliche Drehimpulsanteile oder deren Position in der
Brillouinzone ergeben.

Um die Leitwerte genauer analysieren zu konnen, ist in Abbildung 3.30 die Polarisa-
tion der Leitwertdichte (¢" — ¢')/(g" + g') in Abhiingigkeit der Anzahl der Monolagen
Fe fiir die P-Anordnung dargestellt. Fiir den AP-Fall ist die Polarisation fiir alle Fe-
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Abbildung 3.29: Leitwertdichte in Abhéngigkeit der Anzahl kristalliner Fe-
Monolagen fiir die P- und AP-Anordnung. Die jeweiligen Werte
mit halbunendlichen Fe-Zuleitungen sind durch horizontale Linien
gekennzeichnet. Zu beachten ist die unterschiedliche Skalierung der

Achsenabschnitte [E7].
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Abbildung 3.30: Polarisation der Leitwertdichte in Abhéngigkeit der Anzahl kristal-
liner Fe-Monolagen fiir die P-Anordnung. Die Polarisation mit hal-
bunendlichen Fe-Zuleitungen ist als horizontale Linie gekennzeich-
net [ES].

Dicken 0, weil beide Spinkanéle fiir verschwindende Spannung entartet sind, da der
Tunnelkontakt symmetrisch ist. Die Polarisation in der P-Anordnung ist bereits mit
einer Monolage Fe sehr hoch, verringert sich fiir zwei Monolagen und ist fiir gréflere
Dicken immer iiber 90%. Sogar fiir zwei Monolagen Fe ist die Polarisation mit iiber 70%
noch sehr hoch. Aus dieser Betrachtung folgt, dafl der Strom der Majoritétselektronen
I'" der dominierende Anteil ist und nahezu den gesamten Strom ausmacht. Aus die-
sem Grund ist fiir eine tiefergehende Analyse nur die Betrachtung des Majoritéatskanals
notwendig.

Die kj-aufgelosten Transmissionswahrscheinlichkeiten des Majorititskanals sind in
Abbildung 3.31 gezeigt. Alle Verteilungen sind sich sehr dhnlich mit einer gauBartigen
Glockenkurve um den I'-Punkt. Die Oszillation der Leitwertdichte aus Abbildung 3.29
ist durch die Schwankung der Farbskala wiedergegeben. Um die Analyse dieser Os-
zillation weiter zu vertiefen, zeigt die Abbildung 3.32 links die Anpassung der Trans-
missionwahrscheinlichkeit des Majoritédtskanals am I'-Punkt an eine Sinus-Funktion.
Die sich daraus ergebende Periode betrigt 1,95Az mit Az als Monolagenabstand.
Auf der rechten Seite der Abbildung 3.32 ist die Majoritdts- und Minoritatsband-
struktur von Fe entlang der (001)-Richtung dargestellt. Fiir die Majoritdtselektronen
schneidet die Fermienergie das freie Elektronen &hnliche, parabelférmige A;-Band. Der
zu dem Schnittpunkt gehérende Vektor in Stromrichtung ist £, = 7/(1,9Az%). Unter
Berticksichtigung, daf§ sich die Transmissionswahrscheinlichkeit einer Tunnelbarriere
proportional zu sin?(k, 2) (siehe Gleichung (3.1)) verhilt, ergibt sich daraus eine Peri-
ode von 1,9Az, die in sehr guter Ubereinstimmung mit der aus Abbildung 3.32 links
abgeschétzten ist.
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Abbildung 3.31: kjj-aufgeldste Transmissionswahrscheinlichkeit in Abhéngigkeit der
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Abbildung 3.32: Links: Transmissionswahrscheinlichkeit am I'-Punkt in Abhingig-

keit der Anzahl kristalliner Fe-Monolagen fiir die P-Anordnung.
Zusétzlich ist ein an diese Werte angepafite Sinusfunktion einge-
zeichnet. Rechts: Bandstruktur von Fe entlang I'H fiir die Majo-
ritdts- und Minoritatselektronen. Fiir Erstere ist die Schnittlinie
des A;-Bandes mit der Fermienergie eingezeichnet [112].



KAPITEL 3. ERGEBNISSE UND DISKUSSION 71

Zusammenfassend ist zu bemerken, dafi die beobachteten Oszillationen des Leit-
werts und des TMR-Verhiltnisses direkt auf die Bandstruktur zuriickgefiihrt werden
kénnen. Durch analoges Vorgehen kann auch die Oszillation im AP-Fall erklart wer-
den. Weiterhin sind die Groflenordnungen der Leitwerte unabhéingig von der Dicke der
Fe-Schicht.

3.4.4 TMR-Verhiltnis in Abhingigkeit der Fe-Dicke

Die zu den Leitwertdichten aus Abbildung 3.29 gehorenden TMR-Verhéltnisse sind
in der Abbildung 3.33 dargestellt. Ein sehr hohes TMR-Verhéltnis nahe dem Wert
mit halbunendlichen Fe-Zuleitungen ist bereits mit einer Monolage Fe zu beobachten.
Nach einer Reduktion fiir zwei Monolagen Fe ist das TMR-Verhéltnis fiir die dicke-
ren Fe-Schichten sehr hoch und teilweise iiber dem Wert mit halbunendlichem Fe. Die
Ostzillation des TMR-Verhéltnisses hat die gleiche Periode wie die Oszillation der Leit-
wertdichte im AP-Fall. Die Reduktion fiir zwei Monolagen Fe ist allerdings nur gering,
da das zugehorige TMR-Verhéltnis in der optimistischen Definition noch immer mehr
als 540% betrigt. Damit ist bereits eine kristalline Monolage Fe ausreichend, um ein ho-
hes TMR-Verhéltnis zu erreichen. Die Richtigkeit der Annahme der im Abschnitt 3.4.2
entwickelten effektiven Barrieren (sieche Abbildung 3.27) lafit sich durch eine Analy-
se der kj-aufgelosten Transmissionswahrscheinlichkeit, dargestellt in Abbildung 3.34,
bestéitigen. Die Verteilung ohne Fe-Monolage entspricht der Verteilung im P-Fall aus
Abbildung 3.31, nur dafl unterschiedliche Skalierungen verwendet werden. Die Vertei-
lung innerhalb der ersten Brillouinzone &ndert sich fiir die AP-Konfiguration sehr stark.
So tragen fiir geringe Fe-Schichtdicken relativ viele Zusténde gruppiert um den I'-Punkt
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Abbildung 3.33: TMR-Verhéltnis in Abhéngigkeit der Anzahl kristalliner Fe-
Monolagen. Das TMR-Verhéltnis mit halbunendlichen Fe-
Zuleitungen ist als horizontale Linien gekennzeichnet [ET].
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Abbildung 3.34: kjj-aufgeloste Transmissionswahrscheinlichkeit in Abhéngigkeit der
Anzahl kristalliner Fe-Monolagen fiir die AP-Anordnung.

bei, wihrend ab einer Dicke von 6 Monolagen Fe die Zusténde am I'-Punkt nicht mehr
signifikant zum Transport beitragen. Es sind nur noch relativ wenige Zustdnde ent-
fernt vom Zentrum, die den Strom dominieren. Die Transmissionswahrscheinlichkeit
fiir die diinnen Schichten &dhnelt stark denen im P-Fall mit seiner gauartigen Vertei-
lung. Allerdings nimmt der Absolutwert sehr stark ab. Um diese Abnahme detaillierter
zu untersuchen, zeigt die Abbildung 3.35 die Transmissionswahrscheinlichkeit am I'-
Punkt in Abhéngigkeit der Fe-Schichtdicke. Wie erwartet, ist ein exponentieller Abfall
zu beobachten, der auch die starke Abnahme der Leitwertdichte begriindet und dadurch
hervorgerufen wird, dafi ein Grofiteil der durch die Zuleitung angebotenen A;-artigen
Zustédnde durch die kristalline Fe-Schicht im Brillouinzonenzentrum tunneln. Die eben-
falls eingezeichnete Anpassung liefert einen exponentiellen Abfall von 0,921&71. Ein
Blick auf die komplexe Bandstruktur des Minoritédtspins in Abbildung 3.26 liefert die
Erklarung fiir den Abfall. Wie bereits diskutiert, hat Fe bei der Fermienergie kein Band
mit A;-Symmetrie fiir die Minoritétselektronen am I'-Punkt. Dadurch finden die A;-
artigen Zustédnde um den ['-Punkt, die vom Reservoir in beiden Spinkanélen geliefert
werden, keine Ankniipfungspunkte an den Minoritéitskanal im Fe und miissen durch
diesen tunneln. Das bedeutet, dafl das Fe im Minoritéatskanal eine zum MgO zusétzliche
Barriere fiir die Aj-artigen Zusténde um den I'-Punkt darstellt. Analog zur Diskussion
der komplexen Bandstruktur in MgO (siehe Abschnitt 3.1.2) kann der exponentielle Ab-
fall, den diese Zustdnde erfahren, aus dem Imaginérteil des komplexen Wellenvektors
des A;-Bands im Fe abgeschétzt werden. Dieser bestimmt sich zu 0, 5A7". Da nach
Gleichung (3.1) der exponentielle Abfall der Transmissionswahrscheinlichkeit gerade
dem Doppelten des Imaginérteils des komplexen Wellenvektors entspricht, handelt es
sich um eine relativ gute Ubereinstimmung in Anbetracht dessen, daB die Berechnung
der Transportgroffen und die der komplexen Bandstruktur mit zwei unterschiedlichen
Programmen erfolgte. Ein weiterer Punkt ist die relativ grofle Schwankung der Trans-
missionswahrscheinlichkeit um die exponentielle Anpassung in Abbildung 3.35. Fiir
den Minoritatskanal im P-Fall 148t sich eine analoge Analyse der Transmissionswahr-
scheinlichkeit am ['-Punkt vornehmen. Da hier der Minoritatsspin auf beiden Seiten
des Tunnelkontakts auftritt, ist der exponentielle Abfall doppelt so hoch, wie fiir die
Kanéle in der AP-Konfiguration.

Zusammengefaflt ist das TMR-Verhéltnis bereits mit einer Monolage kristallinem
Fe an der Barriere sehr grofl. Der Grund hierfiir liegt in einer effektiv dickeren Bar-
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Abbildung 3.35: Transmissionswahrscheinlichkeit am I'-Punkt in Abhéngigkeit der
Anzahl kristalliner Fe-Monolagen fiir die AP-Anordnung. Zusétz-
lich ist ein an diese Werte angepafiter exponentieller Abfall einge-
zeichnet [E7].

riere fiir die Spinkanile, die den Minoritétsspin beinhalten, wie in dem einfachen Bild
der effektiven Barrieren in Abbildung 3.27 gezeigt ist. Die Struktur der Zuleitungen
ist fiir den Transport sekundér, solange diese freie-Elektronen-artige Zustdnde anbie-
ten. Durch gezielte Ausnutzung von Details der Bandstruktur konnen allerdings die
Transportgrofen beeinfluft werden, wie es experimentell gezeigt worden ist [84]. Ent-
scheidend fiir die ferromagnetische Schicht ist, dafl es Zusténde gibt, die an das Band
mit dem kleinsten Imaginérteil der Barriere ankoppeln kénnen, was bezogen auf den ge-
samten kj-Raum immer gegeben ist. Vorraussetzung, um ein hohes TMR-Verhéltnis zu
erhalten, ist, daf diese Zustédnde in den einzelnen Spinkanélen des Ferromagneten un-
terschiedliche Anteile haben und unterschiedlich innerhab des kj-Raums verteilt sind,
um durch Symmetrieselektion der Barriere eine Spinselektion des Stromes zu erzielen.



Kapitel 4

Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurden mittels ab initio Berechnungen die wichtigsten
Aspekte eines magnetischen Tunnelkontakts untersucht. Die drei Bereiche eines Tun-
nelkontaktes, die Barriere, die Zuleitungen und die Grenzflichen, die die Transpor-
teigenschaften beeinflussen konnen, wurden detailliert am Beispiel des technologisch
interessanten Systems Fe/MgO /Fe diskutiert. Damit ist es moglich, sowohl die physi-
kalisch stattfindenden Prozesse als auch die unterschiedlichen experimentellen Befunde
aus mikroskopischer Sicht zu verstehen. Die Ergebnisse liefern Vorhersagen fiir zukiinf-
tige Untersuchungen und Aussagen fiir die Optimierung der Tunnelkontakte.

Die Barriere bestimmt, welche Zustéande {iberhaupt zum Transport beitragen konnen.
Insbesondere sind dies nur diejenigen, die an das komplexe Band mit dem kleinsten
Imaginérteil in der Bandliicke der Barriere ankoppeln. Aus diesem Grund muf3 die fer-
romagnetische Schicht dafiir Sorge tragen, dafl diese Zustédnde in beiden Spinkanilen
unterschiedlich starke Anteile haben beziehungsweise diese sich in anderen Bereichen
der Brillouinzone befinden. Dies wére ausreichend, da die Démpfung, die die tunneln-
den Zustdande erfahren, abhéngig von der Position innerhalb der Brillouinzone ist. Die
Abklingraten sind dabei durch den Imaginérteil des komplexen Bands mit dem klein-
sten Imaginérteil bestimmt. Eine Oszillation des TMR-Verhéltnisses, hervorgerufen
durch den zugehorigen Realteil des komplexen Bands, kann fiir MgO nicht erwartet
werden. Damit miissen die experimentell beobachteten Oszillationen andere Ursachen
haben und sind kein intrinsicher Effekt resultierend aus der Barrierendicke.

Die Zuleitungen eines Tunnelkontaktes haben vor allem die Aufgabe als Reservoir
zu dienen. Betrachtet man die Zuleitungen entfernt von der Barriere, so mufl die Zu-
leitung nur Zusténde anbieten idealerweise breit verteilt im kj-Raum, wie dies zum
Beispiel durch quasi freie Elektronen gegeben ist. Ist dies der Fall, dann spielen die
Zuleitungen ob magnetisch oder nichtmagnetisch, ob kristallin oder amorph nur ei-
ne sekundére Rolle fiir den Transport. Natiirlich ist es unter bestimmten Umstidnden
moglich, durch Ausnutzung der Details der Elektronenstruktur die Transportgrofien
zu beeinflussen. Allerdings ist dies praktisch nicht erwiinscht, sondern die Kontrolle
des Transports geschieht zwischen den ferromagnetischen Elektroden und der Barrie-
re. Dabei geniigt bereits eine kristalline Monolage Fe direkt an der Barriere, um ein
sehr hohes TMR-Verhiltnis zu erhalten. Die Struktur der Lagen angrenzend an diese
Fe-Monolage ist unerheblich, solange diese die gestellten Forderungen an ein Reser-
voir erfiillen. Der Grund fiir das hohe TMR-Verhéltnis bei sehr diinnen Fe-Schichten
sind effektiv unterschiedliche Barrieren fiir den Majoritats- und Minoritatsspin fiir die
Zusténde, die durch die Barriere aufgrund ihrer Symmetrie selektiert werden. Dabei
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wird die unterschiedliche effektive Barriere durch die diinne Fe-Schicht hervorgerufen.

Die Grenzflichen zwischen den Zuleitungen und der Barriere haben die grofite Be-
deutung fiir den Transport. Es konnte gezeigt werden, dafl eine unterschiedliche Grenz-
flichenstruktur vollig verschiedene Transporteigenschaften hervorrufen kann. Im spe-
ziellen wurden fiir drei betrachtete Grenzflachenstrukturen verschiedene Stromdichte-
Spannungs-Kennlinien und dadurch auch TMR-Spannungs-Kennlinien erhalten. Die
Grenzflachenstrukturen unterscheiden sich dabei, ob FeO an der Grenzfliche vorhan-
den ist oder nicht. Fiir den Fall ohne FeO (ideal) ist das TMR-Verhéltnis nahezu
konstant. Fiir die symmetrische Struktur mit FeO an beiden Grenzflichen sinkt das
TMR-Verhéltnis mit steigender Spannung, wechselt das Vorzeichen und bleibt nega-
tiv fiir groflere Spannungen. Bei der asymmetrischen Struktur mit FeO nur an einer
Grenzflache ist das TMR-Verhiltnis immer negativ. Eine Kombination der erhalte-
nen Kennlinien in einem einfachen Strukturmodell ermoglicht die Analyse von nicht
vollstdndig oxidierten Grenzflichen. Damit lassen sich unterschiedliche experimentel-
le Befunde erkldren. Eine weitere Folgerung ist, dafl die Spannungsabhéngigkeit des
TMR-Verhéaltnisses durch die Grenzflachenstruktur im Prinzip auf einen gewiinschten
Verlauf eingestellt werden kann. Dadurch ist die zentrale Bedeutung der Grenzflichen-
struktur noch einmal herausgehoben, da die unterschiedlichen Kennlinien bei gleicher
Barriere und gleichen Zuleitungen gewonnen wurden.

Charakteristika in den Stromdichte-Spannungs-Kennlinien kénnen in diesem Zusam-
menhang mit der lokalen k-aufgelosten Zustandsdichte an der Grenzfliche in Verbin-
dung gebracht werden. Da jedoch nur sehr wenige Zustéande tatsédchlich zum Transport
beitragen, ist die Einbeziehung der Matrixelemente, die die Anschu3bedingungen bein-
halten, essentiell. Die alleinige Verwendung der lokalen Zustandsdichte fiir die Interpre-
tation von Stromdichte-Spannungs-Kennlinien ist unzureichend. Spezielle Signaturen
in der Strom-Spannungs-Kennlinie sind somit Indizien fiir koh&rentes Tunneln. Die Be-
trachtung der Barrierendickenabhéngigkeit in der vorliegenden Arbeit ergab, dafl solche
Indizien in den Strom-Spannungs-Kennlinien auch bei dicken Barrieren experimentell
beobachtbar sind. Vorraussetzung hierfiir sind qualitativ hochwertige Barrieren.

Die Bedeutung der Beschreibung mittels ab initio Rechnungen wurde mittels ei-
ner Diskussion und eines Vergleiches zum Julliere-Modell unterstiitzt. Dabei ist das
Julliere-Modell, in dem jegliche Phaseninformation vernachléssigt wird, fiir Tunnelkon-
takte mit amorphen Barrieren addquat, versagt aber fiir epitaktische kristalline Kon-
takte. Die Ursache liegt in den unterschiedlichen Grenzfillen des Elektronentransports
begriindet. Fiir den Tunnelkontakt mit amorphen Barrieren kann der Transport im
diffusen Grenzfall beschrieben werden, wahrend der Transport fiir kristalline Barrieren
dem kohérenten Grenzfall entspricht. Fiir die Beschreibung des koh&renten Tunnelns
ist eine ab initio Beschreibung die Methode der Wahl.
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Anhang

In diesem Kapitel sollen die fiir die in der vorliegenden Arbeit vorgestellten Ergebnisse
notwendigen Konvergenztests dargestellt werden. In den folgenden Abschnitten werden
die erforderlichen Parameter fiir die Berechnung der Transportgroflen im verwendeten
KKR-Programm diskutiert.

5.1 Clustergrofle des Referenzsystems

Wie im Abschnitt 2.1.5.3 erlautert, wird die Dyson-Gleichung zur Bestimmung der
Greenschen Funktion des gesuchten Systems in zwei Stufen gelost. Zum einen wird
die Greensche Funktion fiir ein System mit repulsivem Potential aus der Greenschen
Funktion freier Elektronen mittels Losung der Dyson-Gleichung im Ortsraum erhal-
ten. Diese abgeschirmten Strukturkonstanten werden durch Fourriertransformation in
den k-Raum iiberfithrt und als Referenzsystem fiir die Dyson-Gleichung zur Lésung
der gesuchten Greenschen Funktion verwendet. Als repulsives Potential wurden in den
Rechnungen muffin-tin-Kugeln an den Atomplédtzen mit einem Potential von 4 Ry ver-
wendet. Die Bestimmung der abgeschirmten Strukturkonstanten im Ortsraum wird auf
Clustern durchgefiihrt. Die Gréfle des notwendigen Clusters hdngt von mehreren Fak-
toren ab. Fiir die Berechnung der selbstkonsistenten Potentiale geniigen relativ geringe
Clustergréfien vor allem aufgrund des dabei verwendeten relativ groflen Imaginérteils
der Greenschen Funktion. Im Rahmen dieser Arbeit wurde auf eine Diskussion die-
ses Imaginérteil verzichtet, ist aber als Parameter fiir die Konvergenztests notwendig.
Dieser Imaginérteil der Energie in der Greenschen Funktion kann iiber die Boltzmann-
konstante kp formal in eine Temperatur 7" umgerechnet werden. Vor allem im folgen-
den Abschnitt wird dieser Temperaturbegriff verwendet, wobei es sich nicht um eine
tatsidchliche Temperatur handelt.

Die Temperatur bewirkt eine Verbreiterung der Zustinde. So werden aus den Sin-
gularitéten bei den Eigenenergien in Gleichung (2.27) Lorentzverteilungen, die mit
steigender Temperatur immer breiter werden. Fiir die selbstkonsistenten Berechnun-
gen wurden Imaginérteile verwendet, die einer Temperatur bis zu 4000 K entsprechen.
Dadurch sind bereits kleine Cluster mit 15 oder 27 Atomen im Fe ausreichend. Sollen
andere Figenschaften des Systems betrachtet werden, darf der Imaginérteil der Energie
nicht so grol gewahlt werden und ein entsprechend gréflerer Cluster ist notwendig.

Je kleiner der Imaginérteil der Energie, desto genauer ist die Berechnung der elek-
tronischen Transportgrofen. Allerdings erhoht sich entsprechend der nummerische Auf-
wand und ein giinstiger Kompromiss mufl gefunden werden. Bevor die Rolle der Tem-
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Cluster g g
15 1.357E-03 1.658E-02
27 1.186E-02 2.420E-03
59 1.164E-02 1.470E-02
89 1.126E-02 2.564E-03
113 1.124E-02 2.673E-03
137 1.125E-02 3.114E-03
169 1.123E-02 3.103E-03
181 1.123E-02 3.092E-03
229 1.123E-02 3.093E-03
259 1.123E-02 3.084E-03

Tabelle 5.1: Leitwertdichte fiir Majoritats- und Minoritéitskanal des idealen
Tunnelkontakts in P-Anordnung in Abhéngigkeit der Clustergrofie
um die Fe-Atome bei T = 0.2K und 5151 k-Punkten im irreduziblen
Teil der Brillouinzone.

peratur und des k-Netzes im folgenden Abschnitt ndher betrachtet wird, wird in diesem
Abschnitt die notwendige Grofle des Clusters bei einem sehr geringen Imaginérteil der
Energie, einer Temperatur von 0.2 K entsprechend, untersucht. Als k-Netz werden 5151
k-Punkte im irreduziblen Teil der Brillouinzone (1/8 der gesamten Zone) verwendet.
In der Tabelle 5.1 sind die berechneten Leitwertdichten fiir den Majoritdats- und
Minoritéatskanal des idealen Tunnelkontakts in der P-Anordnung in Abhéngigkeit der
GroBe der Cluster um die Fe-Atome aufgelistet. Dabei wird deutlich, dafl ein Cluster
von mindestens 137 Atomen notwendig ist, da fiir diesen Fall der Minoritétskanal kon-
vergiert ist. Fiir den Majoritdatskanal ist bereits ein Cluster mit 89 Atomen ausreichend,
wie in Abbildung 5.1 ebenfalls an der kj-aufgelosten Transmissionswahrscheinlichkeit

15 89 259
Abbildung 5.1: kj-aufgeloste Transmissionswahrscheinlichkeit in Abhéngigkeit von

der Clustergdfe fiir den Majoritéitskanal des Tunnelkontakts mit
idealer Grenzflachenstruktur.
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Abbildung 5.2: k-aufgeldste Transmissionswahrscheinlichkeit in Abhéngigkeit von
der Clustergdfe fiir den Minoritdtskanal des Tunnelkontakts mit
idealer Grenzflachenstruktur.

erkennbar ist. In Abbildung 5.2 sind die Anderungen der k-aufgeldsten Transmissions-
wahrscheinlichkeit fiir kleine Clustergréfien im Minoritatskanal illustriert.

Aus den dargestellten Konvergenztests wurde sich in der vorliegenden Arbeit fiir
eine Clustergrofle von 169 Atomen in den Fe-Clustern fiir die Berechnungen der elek-
tronischen Transportgrofien entschieden.

Neben der Clustergrofle ist ebenfalls die Gréfe des verwendeten effektiven Lagen
(principial layer) wichtig. Diese bestimmt, in Blocke welcher Grofe die zu invertierende
Matrix fiir die Dezimationstechnik zerlegt wird, um eine Bandmatrix zu erhalten. Im
Prinzip ist die notwendige Dicke der effektiven Lagen mit der Clustergréfie gekoppelt.
Allerdings kann eine getrennte Betrachtung zu einer Optimierung fithren. Fiir diese
Aufgabe sind in Abbildung 5.3 die kj-aufgeldsten Transmissionswahrscheinlichkeiten
fiir beide Spinkanile in Abhéngigkeit der effektiven Lagendicke fiir eine Clustergréfie
von 169 Atomen um die Fe-Atome dargestellt. Fiir eine effektive Lagendicke von 2
ist faktisch kein Transport zu beobachten. Dies liegt vor allem daran, dafl bei einem
principial layer von 2 die MgO-Lagen aufgrund der zusétzlichen leeren Kugeln nicht
miteinander koppeln. Deutlich wird jedoch, dafl ein pricipial layer von 6 ausreichend
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Abbildung 5.3: kj-aufgeldste Transmissionswahrscheinlichkeit in Abhéngigkeit der
effektiven Lagendicke (principial layer) fiir den Tunnelkontakt mit
idealer Grenzflachenstruktur.
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Principial layer g g
2 1.959E-06 3.144E-06
4 9.388E-03 2.548E-03
6 1.123E-02 3.103E-03
8 1.130E-02 3.183E-03

Tabelle 5.2: Leitwertdichte fiir Majoritdts- und Minoritédtskanal des idealen
Tunnelkontakts in P-Anordnung in Abhéngigkeit der effektiven La-
gendicke (principial layer).

ist, um die notwendigen Beitrdge zum Strom zu erfassen. Dieses Verhalten ist in der
Tabelle 5.2 fiir die integrierten Werte wiedergegeben.

5.2 Grof3e des k-Netzes

Fiir die eben bestimmte Clustergrofle von 169 Atomen um die Fe-Atome und einem
principial layer von 6 wurden die in der Tabelle 5.3 zusammengefafiten Konvergenz-
stests fiir verschiedene Imaginirteile der Energie (Temperatur) und k-Netze durch-
gefithrt. Dabei wird deutlich, dafl mit steigender Temperatur ein geringeres k-Netz
ausreichend ist. Allerdings ist dieser Unterschied nicht gravierend. Da mit sinkender
Temperatur aber die Transportgréfien im Prinzip genauer sind, wurde in der vorlie-
genden Arbeit ein Imaginérteil der Energie entsprechend 0.2 K und ein k-Netz mit
5151 k-Punkten im irreduziblen Teil der Brillouinzone verwendet. Mit steigender Tem-
peratur wird der zugehorige Leitwert grofier, da der Imaginérteil der Energie in der
Greenschen Funktion grofler wird. Dies kann als eine Dampfung der Zustéande interpre-
tiert werden, was in der Transportformel zu einem Abfall der Leitwerte mit steigendem
Abstand zwischen den Ebenen, die zur Berechnung der Leitwerte verwendet werden,
fithrt. Die Stérke dieses Abfalls nimmt mit der Temperatur entsprechend zu.

Eine noch geringere Temperatur wurde in der vorliegenden Arbeit nicht beriicksich-
tigt, da zum einen bereits erkennbar ist, daf§ der Unterschied in den Absolutwerten
zwischen 2K und 0.2K relativ gering ist und zum anderen eine niedrigere Temperatur
neben einem dichteren k-Netz auch einen gréfleren Cluster erfordern wiirde. Der daraus
resultierende deutlich hohere Rechenzeitaufwand wére nicht sinnvoll.
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T k gT gl

21 1.611 4.716E-3

452 1.337 1.355E-2

1326 1.282 2.828E-2

0.2 K 2145 1.283 2.571E-2
5151 1.277 2.944E-2

20301 1.274 2.871E-2

125751 1.2717 2.793E-2

21 1.396 4.560E-3

452 1.140 9.936E-3

1326 1.056 1.720E-2

90K 2145 1.059 1.787E-2
5151 1.058 1.870E-2

20301 1.057 1.801E-2

125751 1.054 1.770E-2

21 0.377 3.526E-3

452 0.306 4.648E-3

1326 0.283 5.722E-3

90.0 K 2145 0.283 5.745E-3
5151 0.283 5.747TE-3

20301 0.283 5.721E-3

125751 0.282 5.700E-3

Tabelle 5.3: Leitwertdichte fiir Majoritdts- und Minoritédtskanal des idealen
Tunnelkontakts in P-Anordnung in Abhéangigkeit der Temperatur
T und der Anzahl der k-Punkte im irreduziblen Teil der Brillouin-
zone.
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5.3 Volumenintegration zur Berechnung des Leit-
werts

In der Arbeit von Mavropoulos et al. [94] wurde gezeigt, dal anstatt einer Ebenenin-
tegration zur Auswertung der Formel von Baranger und Stone (2.113) eine Integration
iiber das Volumen der ASA-Kugeln giinstiger ist. Dabei ist allerdings die Frage nach
der Anzahl der Atome, die die linke beziehungsweise rechte Seite reprisentieren, die
zur Bestimmung der Leitwertdichte verwendet werden, zu untersuchen. Die Tabelle 5.4
zeigt die Leitwertdichte in Abhéngigkeit der Anzahl der atomaren Ebenenpaare. Aus
der Tabelle wird ersichtlich, dafl bereits eine relativ geringe Anzahl an Ebenenpaaren
geniigt, um eine Konvergenz zu erreichen. In den in der vorliegenden Arbeit prisen-
tierten Untersuchungen wurden 16 Ebenenpaare verwendet.

Ebenenpaare g g
1 1.123E-2 2.940E-3
4 1.224E-2 2.961E-3
16 1.123E-2 3.103E-3
36 1.124E-2 2.972E-3
64 1.124E-2 2.924E-3

Tabelle 5.4: Leitwertdichte fiir Majoritats- und Minoritéitskanal des idealen
Tunnelkontakts in P-Anordnung in Abhéngigkeit der Ebenenpaare
bei T'= 0.2K und einer Clustergrée von 169 um die Fe-Atome.
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