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Die Mischung macht’s

Spektroskopische Untersuchungen weisen gemischte Spinzustande in Ferromagneten direkt nach.

Mathias Kldui, Mathias Weiler und Yuriy Mokrousov

agnetische Systeme finden viel-

faltigen Einsatz: Die Palette
aktueller Anwendungen reicht von
bekannten Datenspeichern wie Fest-
platten und Magnetbéndern zu neuen
MRAM-Speichern (Magnetic Random
Access Memory) sowie einer grofien
Bandbreite von Magnetsensoren [1].
Dariiber hinaus wird intensiv an un-
konventioneller und neuromorpher
Logik basierend auf magnetischen
Systemen geforscht [2].

Solche spintronischen Anwen-
dungen hingen empfindlich von
den magnetischen Momenten ab,
die durch den Eigendrehimpuls -
den Spin der Elektronen — und des-
sen Bahnbewegung hervorgerufen
werden. Diese beiden Drehimpulse
fihren im Zusammenspiel zum
gesamten magnetischen Moment.
Historisch wurde zuerst das Bahn-
moment (Einstein-de Haas-Versuch)
untersucht [3] und etwas spater mit
dem Stern-Gerlach-Experiment auch
das Spinmoment.

Spintronische Anwendungen ba-
sieren auf dem Stromtransport in
magnetisch geordneten Materialien.
Den Strom transportieren dabei Elek-
tronen mit einem Spin- und Bahnmo-
ment [4], wobei das Bahnmoment
in 3d-Ubergangsmetallen stark an
das Gitter gekoppelt und daher sehr
viel kleiner als das Spinmoment ist.
Die Kopplung von Spin- und Bahn-
momenten der Elektronen fithrt zu
einer Mischung der elektronischen
Spinzustidnde. Somit liegen Mischun-
gen von ,,reinen” Spin-up- und Spin-
down-Zustinden vor — up bzw. down
bedeutet parallel bzw. antiparallel
zur Richtung der Magnetisierung im
Ferromagneten. Die Mischung ist
eine quantenmechanische Uberla-
gerung der elektronischen Zustiande
mit reinem Spin-up- oder Spin-down-
Charakter. Ohne Spin-Bahn-Wechsel-
wirkung sind die Zustdnde mit Spin
up bzw. Spin down entkoppelt. Sobald
die Spin-Bahn-Wechselwirkung ins
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Abb. 1

In magnetischen Systemen hdangt das magnetische Moment sowohl vom Spin-

Drehimpuls der Elektronen (griiner Pfeil) als auch vom Bahndrehimpuls (weile Kreisbahn)
ab. Das Verhdltnis zwischen Bahn- und Spinmoment I&sst sich mittels ferromagnetischer

Resonanz-Spektroskopie messen.

Spiel kommt, beeinflussen sich die
beiden Zustidnde gegenseitig, was zu
einer rdaumlichen Verteilung der Spin-
polarisation fiihrt. Die durchschnitt-
liche Stérke dieser Spin-Mischung ist
durch den Spin-Mischungsparameter
charakterisiert. Die Spin-Mischung
reduziert fiir einen Zustand die
Spinpolarisation entlang der Ma-
gnetisierungsrichtung, da durch die
Spin-Bahn-Wechselwirkung die Spin-
Quantenzahl keine ,,gute“ Quanten-
zahl des Systems mehr ist. Um spin-
tronische Bauelemente zu optimieren,
miissen die Spin- und Bahnmomente
sowie die Spinmischung moglichst
genau bekannt sein.

Die ferromagnetische Resonanz
(FMR) hilft dabei, die Beitrige von
Spin- und Bahnmoment zu quanti-
fizieren [5]. Die Methode basiert auf
der Untersuchung der Absorption von
Mikrowellen durch magnetische Ma-
terialien. Charles Kittel beschrieb sie
bereits vor iiber 70 Jahren quantitativ
[6]. Ein wichtiger Parameter ist der g-
Faktor, der den Beitrag von Spin- und
Bahnmoment zum Gesamtmoment
beschreibt. Die FMR analysiert den
spektroskopischen g-Faktor, der die
Resonanzfrequenz w und das effek-

tive magnetische Feld He verkniipft:
hw = gy po Hess . €]

Dieser spektroskopische g-Faktor
ist vom gyromagnetischen g’-Faktor
zu unterscheiden, der das Verhilt-
nis aus magnetischem Moment zum
Drehimpuls beschreibt [7, 8]. Fiir ein
freies Elektron sind beide Faktoren
gleich, aber im Festkorper muss das
nicht der Fall sein, da dort je nach
Kristallsymmetrie hdufig der mitt-
lere Bahn-Drehimpuls 0 ist (Orbital
Quenching), wihrend die Orbitale
zum magnetischen Moment beitra-
gen [9]. In einer von Charles Kittel be-
schriebenen Nédherung, die nur reine
Spinzustidnde beriicksichtigt, l4sst sich
g schreiben als [7, 8, 10]:

gz2(l+%). )

Um die Beitrage der Bahnmomente
p und der Spinmomente ys zum Ge-
samtmoment ¢ zu bestimmen, gilt es,
den g-Faktor aus FMR gemafd Glei-
chung (1) experimentell zu ermitteln.
Der gemessene g-Faktor hidngt nach
Gleichung (2) direkt mit den Bahn-
und Spinmomenten zusammen: yir /s
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= (g-2)/2. Diese auf Kittel und van
Vleck zuriickgehende Analyse wird
heute fast iiberall genutzt.

Eine kiirzlich veréffentlichte Arbeit
hat Hinweise geliefert, dass der g-Fak-
tor einer komplexeren Beschreibung
bedarf [11]. Dazu wurden die Bahn-
und Spinmomente nicht nur mittels
FMR, sondern auch mittels Rontgen-
Zirkulardichroismus (XMCD) ge-
messen. Die Absorption der Ront-
genstrahlen hingt bei dieser Methode
davon ab, ob die Polarisation (Heli-
zitdt) parallel oder antiparallel zur
Magnetisierung ist, wenn die Energie
genau so gewdhlt ist, dass die Ront-
genstrahlung die Elektronen aus tief-
liegenden Niveaus an die Fermi-Kante
hebt. Letztlich wird hier die Richtung
der Polarisation der Elektronen an
der Fermi-Kante bestimmt. Mithilfe
bekannter Summenregeln [12] leiten
sich die Spin- und Bahnmomente ab.

In der aktuellen Arbeit werden
die beiden Methoden und deren Er-
gebnisse fiir die gleichen Proben ver-
glichen. Erstaunlicherweise gab es
signifikante Unterschiede: Das durch
FMR bestimmte Bahn- zu Spinmo-
ment-Verhéltnis war bis zu 30 Prozent
kleiner als das durch XMCD gemes-
sene, und die Diskrepanz zog sich
durch eine Serie von Schichten aus
Multilagen (CoFe/Ni) und Permalloy
(NigoFes).

Somit stellt sich die zentrale Fra-
ge, was diese Diskrepanz hervorruft.
Die aktuelle Arbeit zeigt, dass die
Ursache in der Naherung liegt, die
Charles Kittel in seiner Analyse an-
gewandt hat. Er betrachtete nur die
niedrigste Ordnung bei Effekten von
Mischungen von Spin-up- und Spin-
down-Zustanden und ging davon aus,
dass die gemischten Zustdnde durch
einen dhnlich grof3en Energieabstand
getrennt sind wie die reinen Zusténde.
Damals war diese Ndherung gerecht-
fertigt, da es noch keine so hochpra-
zisen FMR-Messmoglichkeiten gab.
Heute lasst sich der g-Faktor jedoch
mit einer Prazision von 0,1 Prozent
messen. Mit dieser Genauigkeit sind
auch Effekte hoherer Ordnung bei
der Spinmischung detektierbar, die
eine entsprechende Modifikation von
Gleichung (2) erfordern. Die Kombi-
nation von XMCD und FMR erlaubt
es zu bestimmen, wie stark ein Spin-
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down-Zustand beispielsweise mit
einem fast reinen Spin-up-Zustand
gemischt ist. In der Vergangenheit
lie sich dieser Mischungsparameter
nur durch theoretische Rechnungen
oder relativ ungenaue Fits von Re-
laxationsprozessen ableiten. Die
aktuelle Arbeit liefert einen unab-
héngigen Ansatz zur Messung dieses
Parameters, der direkt mit State-of-
the-art-Dichtefunktionaltheorie-
Rechnungen verglichen wird. Die
Ubereinstimmung ist erstaunlich
gut. Der Vergleich von Experiment
und Theorie zeigt zudem, dass sogar
ein relativ kleiner Spin-Mischungs-
parameter von nur etwa zwei Prozent
sich messbar auf die FMR-Spektren
auswirken kann. Dabei kann der Spin-
Mischungsparameter in Ubergangs-
metallen durchaus eine Gréfenord-
nung grofler sein [13].

Diese neuen Erkenntnisse haben
einige wichtige Konsequenzen: Zu-
nachst erlaubt die Analyse es, den
Spin-Mischungsparameter experi-
mentell zu bestimmen, was bisher
nicht ohne komplexe Modellierung
moglich war. Dieser Parameter ist
fiir Spintransport-Effekte essenziell.
So ldsst sich ein spinpolarisiertes
Elektron als Uberlagerung von zwei
gemischten Zustidnden beschreiben,
die in der Zeitentwicklung zu einem
unpolarisierten Zustand fithren kén-
nen. Somit gibt es einen intrinsischen
Mechanismus, der die Depolarisation
von Spinstromen erklart. AufSerdem
ist es moglich, die Umwandlung zwi-
schen Ladung und Spin in magne-
tischen Tunnelelementen und Spin-
Bahn-Effekten wie dem anomalen
bzw. planaren Hall-Effekt zu beein-
flussen. Elektronen erfahren je nach
Ortsausdehnung der Wellenfunktion
verschieden starke Spin-Mischungs-
effekte: Abhidngig von der Position
auf der Fermi-Oberfldche kann die
Mischung stiarker oder schwicher
sein. An ,,Hot Spots® existieren sogar
komplett gemischte Zustdnde. Somit
héngt der Spin-Mischungsparameter
stark von der Geometrie der Fermi-
Oberflache ab. Dies ist ein Charak-
teristikum des Materials und von
fundamentaler Bedeutung fiir Trans-
porteffekte. Die Messung des Spin-
Mischungsparameters liefert daher
neue Einsichten zur Form der Fermi-
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Oberflache. Das ist wertvoll, da eine
direkte Messung der Fermi-Ober-
flachen insbesondere in Nanostruk-
turen schwierig ist. Zu guter Letzt
kann der Spin-Mischungsparameter
auch von der Richtung der Magneti-
sierung in einem anisotropen magne-
tischen System abhéngen, was kiinf-
tige FMR-Messungen in solchen Sys-
temen experimentell zeigen konnen.
Fiir zentrale spintronische Anwen-
dungen wie magnetische Tunnel-Ele-
mente, Spin-Transfer-Drehmomente
oder Spindynamik [14] sind somit
wichtige Konsequenzen zu bertick-
sichtigen. Schlie8lich wird eine ver-
besserte theoretische Beschreibung
von FMR diese weit verbreitete Tech-
nik noch leistungsfahiger machen.
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