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Zusammenfassung

Von der Excel-Tabelle bis zu KI-Modellen: moderne, digitale Datenverar-
beitung ist in allen Bereichen unseres Lebens ein nicht mehr wegzudenken-
der Bestandteil. Wahrend von den Anfiangen bis heute die Verarbeitung
von Informationen auf Basis der elektrischen Ladung von Elektronen den
grofften Anteil hat, riickt seit den 1980er Jahren die Spintronik, die Ver-
arbeitung von Daten im Elektronenspin, in den Fokus. Wesentlich ist die
Erkenntnis, dass neben Magnetfeldern auch elektrische Felder den Elek-
tronenspin beeinflussen konnen. Die erzeugten Spinpolarisationen werden
fiir spinabhéngige Elektronentransporte verwendet. Mit der Entdeckung
des Riesenmagnetwiderstands 1988, fiir welchen 2007 ein Nobelpreis
vergeben wurde, kann die Magnetisierung einer nahen Schicht einfach
ausgelesen werden. Nachdem sich die Spintronik iiber Jahre primar auf
die Spin-Charakteristik des elektronischen Drehimpulses beschrankte, ist
Gegenstand jiingster Forschung die Bahn-Charakteristik. In diesem, Or-
bitronik genannten, Forschungsfeld wurden bereits bekannte Spin-Effekte
wie der (inverse) Hall-Effekt und (inverse) Rashba-Edelstein-Effekt fir
die Bahn-Komponente wiederentdeckt. Aus letzterem folgen die von elek-
trischen Feldern erzeugten (Néel-)Spin-Bahn-Drehmomente, mit denen
der Ordnungsparameter von (anti)ferromagnetischen Materialien manipu-
liert werden kann. Verschiedene Experimente haben gezeigt, dass nur die
beiden Antiferromagnete CuMnAs und MnyAu mit Stromen geschaltet
werden konnen. Neuste Experimente erzeugten mit einem THz-Puls einen
Schaltprozess in einer Doppelschicht aus 30 nm des Antiferromagneten
MnsAu und 6 nm des Ferromagneten Permalloy.

In dieser Arbeit sind die Schaltprozesse durch atomistische Spindyna-
miksimulationen auf Basis eines Heisenberg-Modells und der Landau-
Lifschitz-Gilbert-Gleichung simuliert worden. Es werden die zeit- und ma-
gnetisierungsabhangigen Néel-Spin-Bahn-Drehmomente beriicksichtigt,
um die im Experiment beobachteten Vorgédnge auf atomistischer Ebene
nachvollziehen zu kénnen. Hierfiir wird ein ab-initio-parametrisiertes
Modell fiir die Doppelschicht entwickelt, was das Schaltverhalten im
Experiment bei einer elektrischen Feldstirke von 3,24 MV m™! und ei-
ner Grenzschichtkopplung von —21,0 meV reproduzieren kann. In einer
schichtaufgelosten Betrachtung des Schaltprozesses entlang der z-Achse
wird beobachtet, dass der kohédrente Schaltprozess von reinem MnsAu in
der Doppelschicht von einer 15nm langen Doméne gestort wird und sich
in dem Permalloy stehende Wellen bilden.
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1 Einleitung

M Jahr 1898 spannte der dénische Inge-
nieur Valdemar Poulsen eine Klavier-
saite aus Stahl, auf welcher ein Wagen
mit einem Elektromagneten befestigt war.
Dieser war mit einer Batterie und einem
Mikrofon verbunden, in welches er sprach
und dabei den Wagen tiber die Saite rol-
len liel. AnschlieBend tauschte er Batterie
und Mikrophon mit einem Lautsprecher

und lief den Wagen erneut iiber das Ka-
bel rollen, wobei seine Stimme erklang.
Er hatte die erste Form der elektromagne-
tischen Datenspeicherung erfunden. Bei

Abbildung 1.1: Der original Telegra-
fon von Valdemar Poulsen, wobei er
den Draht auf eine Rolle aufwickelte.
Foto: Wikimedia Commons contribu-

einer weiterentwickelten Version, dem Te- tors

legrafon, wird der Draht auf einen Zylin-
der gewickelt und mit einer beweglichen

Nadel ausgelesen (siehe Abbildung 1.1) SII))U%G hicht

. . . . . atenschic
Um die vorliegende Arbeit (zumindest in DI]U[]l][II][Il][nI]U[IﬂI]i]'!I][]l][ll][ii]l]l]i]l][ll]l]i]
ihrer elektronischen Form) speichern zu [ Magonetfeld — =

konnen, wird eine Form der Datenspei-
cherung benotigt. Die fiir uns sichtbaren
Zeichen sind in bindren Zahlen kodiert.
Die einzelnen Segmente dieser Daten ent-
sprechen zwei Zustanden, haufig 0 und 1

Abbildung 1.2: Schreibprozess
einer ferromagnetischen Speicher-
schicht mit einem per Spule erzeugten
Magnetfeld. Grafik: Wikimedia Com-

; mons contributors
genannt.

Zur Speicherung wird ein System benotigt, das eine eindeutige Ordnung
besitzt sowie beschreib- und lesbar ist. Ein Ferromagnet (FM) erfiillt diese
Anforderungen, da er zwei Sattigungsmagnetisierungen 4+ Mg hat, die zwei
unterscheidbare Zustédnde repréasentieren. In aktuellen Computern sind die
bindren Daten mittels vieler ferromagnetischer Speicherzellen in einem Fest-
plattenlaufwerk gespeichert. Die einzelnen Zellen werden mit einer Spule
in einen ihrer zwei Zustidnde gebracht, wobei das von der Spule erzeugte
Magnetfeld groler als die Koerzitivfeldstiarke des FM sein muss. Eine solcher
Prozess ist in Abbildung 1.2 schematisiert, wobei z. B. | den Zustand 0 und 1
den Zustand 1 kodiert. Ausgelesen wird die Magnetisierung bzw. der Zustand
mit einem Sensor basierend auf dem Riesenmagnetwiderstand



Neben den Ferromagneten (FMs)
(Abbildung 1.3 (a)) gibt es weitere sta-
bile magnetische Ordnungen, wie den
Ferrimagneten® (Abbildung 1.3 (c)) und
den AFMs (Abbildung 1.3 (b)). Letzte-
rer wurde 1933 von Lew Landau ent-
deckt” und seine magnetische Ordnung,
wie auch die des Ferrimagneten, spater
Abbildung 1.3: Drei verschiedene von Louis Néel beschrieben. In kollinea-

Formen kollinearer magnetischer Ord- ren antiferromagnetischen Materialien
nung: (a) FM, (b) AFM, (c) Ferrima-

gnetismus.
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ist nahezu keine Netto-Magnetisierung
messbar, da mehrere gleiche, aber ent-
gegengesetzt magnetisierte Untergitter
sich gegenseitig kompensieren, wie beispielhaft fiir zwei Untergitter in Abbil-
dung 1.3 (b) mit den roten und blauen Untergittern dargestellt” . Wéhrend
in den altbekannten FM Magnonen im GHz-Bereich entstehen'™ | treten in
AFMs Spindynamiken gewohnlich im THz-Bereich auf. Der AFM reagiert
um Groflenordnungen schneller auf Anderungen und ist unempfindlicher
gegeniiber externen Magnetfeldern, so wird die Ordnung bei bis zu 30 T grofien
Feldern erhalten

Die antiferromagnetische Ordnung ist stabil und kann zur Datenspeiche-
rung verwendet werden. Um Daten speichern zu konnen, fehlt nur noch ein
Lese- und Schreibprozess. Auf Grund fehlender Netto-Magnetisierung kann
der Zustand nicht mit einem Magnetfeldsensor ausgelesen werden, und das
Beschreiben kann nicht einfach mit einer Spule erfolgen, da ein Zeeman-Feld
(unterhalb des Spin-Flop-Felds) keine Auswirkungen auf die Ordnung hat.
Somit konnen die Anséitze aus der ferromagnetischen Datenspeicherung nicht
einfach so verwendet werden.

Eine Schliisselentwicklung war die Entdeckung von elektrisch induzierten
Néel-Spin-Bahn-Drehmomenten (englisch: Néel spin orbit torques, NSOTs)
in einzelnen antiferromagnetischen Materialien . Aktuell sind nur zwei
Materialien bekannt, in denen diese NSOT bei Raumtemperatur erzeugt
werden kénnen'' . Das giftige und thermisch instabilere CuMnAs '~ und
MnyAu' "', Letzteres ist aus eben diesen Griinden einfacher zu untersuchen.
Der kollineare Antiferromagnet MnsAu ist mit einer extrapolierten Néel-
Temperatur von etwa 1600 K thermisch stabil bei Raumtemperatur und fiir

*Ein AFM, der unterschiedlich starke Untergitter besitzt und deswegen eine Netto-
Magnetisierung aufweist.



die Datenspeicherung geeignet . Durch eine uniaxiale Anisotropie gibt es
vier stabile Grundzustande , mit welchen Daten représentiert werden
koénnen.

Durch das Anlegen eines elektrischen Stroms konnte bereits der Néelvektor
zwischen den Grundzustdnden geschaltet werden . In experimentellen
Untersuchungen der Arbeitsgruppe ,, Terahertz Physics of Quantum Materials®
unseres Kollaborationspartners Tobias Kampfrath der FU Berlin ist gezeigt
worden, dass durch einen elektromagnetischen Terahertz-Puls (THzP) im
MnyAu ein antiferromagnetisches Magnon erzeugt wird *~'. Dieser ist durch
von dem elektrischen Feld induzierte NSOT getrieben "~ und ist so stark,
dass das MnsAu schaltet. Der Schaltprozess entspricht einem Schreibprozess
von Daten.

Damit die Daten. respektive der Zustand, ausgelesen werden koénnen,
muss die Orientierung des Néelvektors gemessen werden. Dies ist durch
verschiedene Verfahren wie die Rontgenabsorptionsspektroskopie (englisch:
x-ray absorption spectroscopy) ", Widerstandsmessungen '~ und optische
Sondierpulse " moglich.

Wiinschenswert ist eine Auslese- und Schreibmethode mit bereits eta-
blierten Methoden. Ein Losungsansatz von Bommanaboyena u.a. " verfolgt
das Erzeugen einer AFM/FM-Doppelschicht durch Aufdampfen einer diinnen
Schicht Permalloy (Py) auf das MnyAu. Das weichmagnetische Py kann mit
den klassischen Auslesemethoden von ferromagnetischen Spintronikbauteilen
behandelt werden. Diese spezielle Material-Kombination bietet den Vorteil,
das sie eine vollstédndig unkompensierte gekoppelte Grenzschicht ausbildet.
Die Kopplung fiihrt zu einer Ausrichtung der Py-Magnetisierung parallel zum
Néelvektor des MnyAu.

In theoretischen Untersuchungen von Hirst u.a.” mit einem effektiven
Néachste-Nachbarn-Modell fiir Mn,Au und Py sind die NSOTs durch ein al-
ternierendes Magnetfeld genédhert worden. So wurde der Schaltprozess der
Doppelschicht untersucht, insbesondere welchen Einfluss die Kopplung zwi-
schen den beiden Materialien, die Py-Schichtdicke und die Stérke des Pulses
auf das Schaltverhalten haben.

Um die in Experimenten zum Schalten einer Doppelschicht aufkommen-
den Signale zuzuordnen, sind atomistische Simulationen des Schaltvorganges
hilfreich. Das bereits von Selzer u.a.”" genutzte Modell von MnyAu soll hier
in Verbindung mit einem detaillierteren Py-Modell von Hinzke u.a.”” die
Grundlage bilden. Mit einer effektiven Nachste-Nachbarn-Wechselwirkung
wird die Grenzschicht realisiert. Eine Schliisselrolle spielen die NSOT, wel-
che von der Spinausrichtung und dem elektrischen Feld abhangig sind. Die
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NSOT wurden in bisherigen Simulationen statisch behandelt und durch ein
alternierendes Magnetfeld angenahert . Diese bzw. die daraus entstehen-
den induzierten Momente werden in dieser Arbeit fiir jeden Spin einzeln
berechnet.

Es wird erwartet, dass in reinem MnsAu die Schaltprozesse kohérent
ablaufen. In der Doppelschicht werden Wellen erwartet, die mehrheitlich im
Py oszillieren.

Im Folgenden wird, nach einer kurzen Einfithrung in die Theorie der
Spindynamik und den damit verbundenen Methoden und Konzepten, ein
Heisenberg-Modell der Doppelschicht entwickelt. AnschlieBend werden die
freien Parameter an das Experiment angepasst, um die Schaltprozesse sowohl
in reinem MnyAu wie auch in der Kombination mit Py zu untersuchen.



2 Theorie der Spindynamik

HYSIKALISCHE Systeme konnen

auf verschiedenen Léngen- und
Zeitskalen untersucht werden. Die
Quantenmechanik beschéaftigt sich
mit den kleinsten Objekten und
die Kontinuumsphysik, wie z. B. die
Newtonsche Mechanik, mit makro-
skopischen Zusammenhéngen. Die
atomistischen Spindynamiksimula-
tionen arbeiten mit Systemen in
der mikroskopischen Léangenskala
bis in die 10nm GréBenordnung.
Diese Simulationen bedienen sich

m
Kontinuumsphysik
mim
i Gittersimulationen
nm | |
(Quantenmechanik
fs DS Os s ms S

Abbildung 2.1: Schematische Einord-
nung in die Zeit- und Léngenskalen. Der
rote Bereich markiert die Skalen, in denen
sich unsere Simulationen bewegen. Grafik
in Anlehnung an Eriksson u. a.

der Methoden der klassischen Phy-
sik, werden jedoch durch quantenmechanische Berechnungen parametrisiert.

Im Interesse dieser Arbeit stehen die atomistischen Spindynamiken zweier
Metalle. Nach einer Vorstellung des zugrundeliegenden Heisenberg-Modells
wird, ausgehend von der Quantenmechanik, die grundlegende Bewegungs-
gleichung magnetischer Momente hergeleitet. Diese nach ihren Entdeckern
Landau und Lifschitz benannte Gleichung wird zuerst mit dem Gilbert-
Déampfungsterm und schlussendlich um die Ankopplung an ein Warmebad
zur stochastischen Landau-Lifschitz-Gilbert-Gleichung (LLG) erweitert.

Im Weiteren wird die Entstehung der induzierten Spin s- und Bahn A
Momente aus dem Spin- und Bahn-Rashba-Edelstein-Effekt erldutert. Die
bereits bekannten Formen der resultierenden induzierten Momente werden
kurz vorgestellt, sie bilden die Basis fiir die Bestimmung der Suszeptibilitéts-
tensoren in Abschnitt 3.2 und den daraus berechneten NSOT.

2.1 Heisenberg-Modell

Das Heisenberg-Modell “"' ist der n = 3-dimensionale Spezialfall des n-Vektor-
Modells* und eine Moglichkeit zur Modellierung atomistischer Spinsysteme
in der Festkorperphysik *'. Die Einheitsspins haben zwei kontinuierliche
Rotations-Freiheitsgrade. Es erlaubt die Untersuchung von Wechselwirkungen
zwischen den einzelnen Spins in Materialien und tragt zum Verstandnis von
magnetischen Ordnungen, Phasentibergéingen und Spinwellen bei. Das Modell

*Die anderen beiden Spezialfille sind mit n = 1 das Ising- und mit n = 2 das XY-Modell.
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ist flexibel an verschiedene Geometrien und Wechselwirkungen anpassbar, da
eine mogliche Erweiterung des urspriinglichen Models die Verwendung von
tensoriellen Austauschwechselwirkungen ist. Sie konnen an experimentelle
Daten angepasst oder durch Ab-initio-Methoden berechnet werden, in letz-
teren Fall basiert das Ergebnis schlussendlich konsistent auf theoretischen
Uberlegungen. Ein Vergleich mit dem Experiment ist dann auf Augenhohe
moglich und nicht durch Anpassungsprozesse an Messdaten beeinflusst. Der
Haken des Modells: durch die begrenzte Rechenleistung konnen Systeme nur
auf der nm-Skala simuliert werden, was etwa 107 Spins entspricht

Um die thermischen Gleichgewichtseigenschaften im kanonischen Ensemble
zu studieren, muss die Zustandssumme

sonlon( S ()

berechnet werden, was dem Losen eines hochdimensionalen Integrals ent-
spricht. Wahrend Losungsansitze wie die Molekularfeld (englisch: mean-field)-
Néherung ™ oder numerische Integration mit Monte-Carlo-Methoden die
Gleichgewichtseigenschaften darstellen kénnen, sind die Nicht-Gleichgewichts-
dynamiken nicht von ihnen bestimmbar

2.2 Landau-Lifschitz-Gleichung

Die Bewegung eines einzelnen Spins §; (Index 7 ist der i-te Spin des Heisenberg-
Modells) ist fiir atomistische Spindynamiksimulationen offensichtlich von
grundlegender Bedeutung. Quantenmechanisch wird die zeitliche Entwicklung
eines System durch die Schrodinger-Gleichung beschrieben. Im Ubergang in
ein klassisches System wird aus der quantenmechanischen Beschreibung die
Landau-Lifschitz-Gleichung gewonnen, welche in dieser Arbeit zur Berechnung
der Bewegung der Spins in einem Heisenberg-Modell verwendet wird.

Fir die zeitliche Entwicklung des Spin-Erwartungswerts in der Quanten-
mechanik gilt nach dem Ehrenfest-Theorem

S (5) = (300, 70)]) (22)

wobei §; dem Spin-Operator und # dem Hamilton-Operator des Systems
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bezeichnen'”"'. Der Kommutator kann erweitert werden zu
N 0| A
[5(), ()] = ih l%(t) x 831 H(3(t)) + O(h?), (2.3)

wobei hier die Relation [§(t), $(t)] = ih>}_, eimsi(t) verwendet wurde.
Durch Einsetzen von Gleichung 2.3 in Gleichung 2.2 ergibt sich die quanten-
mechanische Zeitentwicklung fiir den Spinerwartungswert

i (3(1)) = ih < (3@) « ai) H(g(t))> +(0)() (2.4)

und durch den Ubergang h — 0 eine Bewegungsgleichung fiir den klassischen
Spin 5, die die Wechselwirkungen aus dem Hamiltonian enthélt. Hierbei gehen
die Erwartungswerte in die klassischen Groflen tber (5 — 3, H — H):

Das magnetische Moment ist
mit den Spins iiber die Beziehung
|S] = s/ verkniipft. Im Heisenberg-
Modell werden normierte Spins S ver-
wendet, es folgt ein Vorfaktor von
—v/us vor dem Kreuzprodukt. Aus
dieser Bewegungsgleichung

%ii - —Zs (Six k), (20

mit dem effektiven Feld ﬁ, = gg,
auch Lamor-Gleichung genannt, er-
gibt sich eine Prézession wie bei den
Euler-Gleichungen der klassischen
Mechanik, siehe Abbildung 2.2.

Um Dissipationsprozesse wie die

Magnon-Phonon-Interaktionen zu be- Abbildung 2.2: Die Prézessions- und
schreiben, fiigten Landau und Lifs- Relaxations-Anteile der Landau-Lifshitz-
chitz 1935 einen Dampfungsterm auf Gleichung eines Spins, welcher um ein ex-
Basis der rayleighschen Dissipations- ternes Magnetfeld B rotiert.

funktion mit einem Parameter oy



hinzu

:_l<SZ>< Z)—OéLLSZx( : X hy;) (2.7)
at ILLS /’I/S
Fir ein 'H = —MBS’Z-B mit B = Be, ergibt sich fiir einen einzelnen Spin

die in Abbildung 2.2 gezeigte Bewegung. Der erste Term fiithrt zu einer
Préazessionsbewegung mit der Lamor-Frequenz w = vB und wird Feld-Term
genannt. Der zweite Term fiihrt zu einer Relaxation des Spins parallel zu Bund
heifit Démpfungsterm. Der Dampfungsterm wurde zuerst phidnomenologisch
eingefiihrt, jedoch spéater in unterschiedlichen Arbeiten hergeleitet

Im Jahr 1955 ersetzte Gilbert den Dampfungsterm in Gleichung 2.7 mit
einem auf Basis des Lagrange-Formalismus hergeleiteten Terms . Die so
umgeschriebene Gleichung

0 =

L y
atsl(t) N

T am o (hi + (S x ) (2:8)

mit dem effektiven Feld }_L; = % ist als Landau-Lifschitz-Gilbert-Gleichung
bekannt. Die Lamor-Frequenz édndert sich =", wegen des Einflusses der Damp-
fung, zu

vB

el s

(2.9)

Um die Kopplung an das Warmebad im Sinne der Langevin-Dynamik zu
realisieren, wird dem effektiven Feld ein Rauschterm 7;(¢) hinzugefiigt

i — hy + i(t). (2.10)

Hierbei muss das Rauschen die beiden Bedingungen*

(7(t) =0 (2.11)
2.12
und
' 2001 / o 1
(1) nl () = B s T, 50,96t — ) (2.13)

*Ein solches Rauschen wird weifles Rauschen genannt.
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erfilllen. Sie beschreiben die Gleichverteilung der Momente, Gleichung 2.11,
und Breite der Streuung der Momente, Gleichung 2.13, wobei die hochgestell-
ten Indizes den Komponenten entsprechen (v,9 € {z,y, z}). Das Rauschen
kann gauflverteilt” sein und darf weder in den Ortskomponenten, noch zwi-
schen den Spins, noch in der Zeit korreliert sein. Die so modifizierte Gleichung
ist die stochastische-LLG

2.3 Numerik: stochastisches Heun-Verfahren

In der modernen Wissenschaft und Technik sind numerische Methoden zur
Losung komplexer mathematischer Probleme nicht mehr wegzudenken. Die
verschiedenen Verfahren werden in allen Disziplinen, angefangen von den
Naturwissenschaften bis hin zu den Geisteswissenschaften, angewendet. Ins-
besondere die numerische Losung von Differenzialgleichungen (DGLs), die
haufig in der Modellierung dynamischer Systeme auftreten, wird erst durch
prazise und effektive Algorithmen moglich, da hier analytische Verfahren
schnell an ihre Grenzen stofen.

Die Entwicklung dieser numerischen Verfahren ist seit Jahrhunderten
Gegenstand intensiver Forschung, so fand bereits Leonhard Euler im Jahr
1768 das explizite Euler-Verfahren ™. Er entwickelte die zu losende Funktion

z(t) = f(z, 1) (2.14)

in einer Taylorreihe und fand mit der Startzeit ¢ und der Schrittweite h das
rekursive Schema

oty + h) = z(ty) + #(ty) h + O(h?). (2.15)

——

f(z,t)
Wird die Zeit nun diskretisiert ¢, = ty+nh mit n € N ergibt sich das einfachste

Verfahren zur (niherungsweisen) Losung einer DGL erster Ordnung'.

Wéhrend deterministische Verfahren, wie das klassische Runge-Kutta-Ver-
fahren, eine zentrale Rolle bei der Losung gewohnlicher DGLs spielen, kénnen
sie nicht ohne Weiteres zuféllige Einfliisse oder Unsicherheiten abbilden. Sie
rechnen, physikalisch gesehen, im mikrokanonischen Ensemble (sofern die
Teilchenzahl erhalten ist). Im Fall der Ankoppelung an ein Warmebad begeben

*Auch Lévy!”?l-) Poisson'""'- und uniforme'”" Verteilungen kénnen die Bedingungen
erfiillen.

"Da der Fehler eines Einzelschritts offenbar oc h? ist, folgt fiir den Gesamtfehler eines
Zeitintervalls T = nh : O(Euler) 17,2% o h.
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wir uns in das kanonische Ensemble. Dies ist in vielen realitdtsnahen Prozessen
der Fall, ein einfaches Beispiel ist die ungesteuerte Bewegung eines Teilchens
in einer Fliissigkeit: die Brownsche Molekularbewegung . Mit dieser sind
Aktienkurse ' oder die Klimaentwicklung '~ modellierbar. Die Prozesse lassen
sich durch stochastische DGLs beschreiben.

Um solche Gleichungen zu losen sind spezialisierte Verfahren erforderlich.
Diese konnen neben dem deterministischen Anteil der Dynamik die stochas-
tische Natur berticksichtigen, dieser Anteil wird meist durch einen Wiener-
Prozess modelliert, der einer Langevin-Dynamik folgt'~". Das einfachste dieser
Verfahren ist das stochastische Heun-Verfahren, ein Algorithmus zweiter Ord-
nung, welcher als Erweiterung der deterministischen Heun-Methode auf den
stochastischen Kontext betrachtet werden kann. Diese verwenden wir zur
Integration der stochastischen LLG.

Eine allgemeine Form einer stochastischen Differentialgleichung erster
Ordnung und multiplikativem Rauschen mit einer Anfangsbedingung ist
gegeben durch

&= fla(t), 1)+ g(z(1), ) n(0),  x(lo) = 0. (2.16)

Der erste Summand entspricht dem deterministischen und der zweite Sum-
mand dem stochastischen Anteil mit dem Rauschen 7. Die stochastische Va-
riable ist nicht Lebesgue-integrierbar und zudem nicht kontinuierlich, was zu
zwei verschiedenen Losungsansitzen mit unterschiedlichen Ergebnissen fiihrt.
Im Euler-Maruyama-Verfahren, Gleichung 2.18, wird das Rauschen ausschlief3-
lich am Anfang eines jeden diskreten Zeitintervalls ausgewertet, wahrend im
Heun-Verfahren, Gleichung 2.19, beide Intervallgrenzen einbezogen werden.
Dieser Unterschied von beiden Losungen ist bekannt als Ito-Stratonowitsch-
Dilemma' "'. Durch die unterschiedliche Zeitquantifizierung konvergieren sie
zu verschiedenen Losungen . In der atomistischen Spindynamik fiithrt die
Stratonowitsch Interpretation, wie auch in den meisten anderen Anwendungen,
zur richtigen Beschreibung physikalischer Prozesse

Um numerisch nach der Heun-Methode zu integrieren, wird die Zeitvariable
in diskrete Werte zerlegt, ¢, = mh, und ebenso z, = z(t,). Zuerst wird
Gleichung 2.16 im Intervall [¢, ¢ + h] integriert. Dies fiihrt zu

t+h dxd, t+h . o o
/t 4 ZI(Hh)—fE(t):/t F(t), ) + gla(t), ) n(t) dr.
(2.17)

10



Mit der Euler-Methode werden beide Integrale berechnet, womit

2O (tnir) = 2(ta) + Bf (2(6a), ) + g(2(tn), 1) Aw(ty) (2.18)

Eul
= [ () ae "R by ()

folgt, was als Euler-Maruyama-Methode® bezeichnet wird. Der so berechnete
Wert heifit im Rahmen der Heun-Methode Prddiktor-Wert. Fiir den ersten
Korrektor (V) (t,) ist die Stiitzstelle der Funktionsmittelwert der beiden
Integralgrenzen.

o (tnsr) = 2(ta) + ; (f(t). ta) + £ (@ (b)) ) B (2.19)

5 (00t 1) + 9O 1), ) ()
Um diese Methode auf die LLG anzuwenden, lasst sich z durch die einzelnen
kartesischen Komponenten von 5‘1 ersetzen

Damit die Langevin-Dynamik der stochastischen LLG zu befolgt wird,
muss das Rauschen die Bedingungen aus Gleichung 2.11 und Gleichung 2.13
erfiillen. In dieser Arbeit wird es durch gaufiverteilte Pseudozufallszahlen
p(¢) = exp (—¢?/20) mit der Breite o = %kBTh erzeugt . Sie heiflen
Pseudozufallszahlen, da sie iiber einen deterministischen Algorithmus berech-
net werden. Dieser wird mit einem Startwert (englisch seed) initialisiert, aus
welchem er die erzeugte Zahlenfolge kalkuliert. Bei gleichem Startwert folgt
immer die gleiche Zahlenfolge, was die Reproduzierbarkeit von Simulatio-
nen erlaubt . Bei einer Temperatur von 0K entspricht die Losung dem
deterministischen Anteil.

In dieser Arbeit ist h = 1071 ps.

2.4 Rashba-Edelstein-Effekt

Der Rashba-Edelstein-Effekt (REE) wurde von Edelstein " im Jahr 1990
vorhergesagt und beschreibt das Erzeugen eines Spinstroms aus einem elek-
trischen Strom. Erstmals wurde er 2013 von Sénchez u.a.”"” in einer Bi|Ag-
Doppelschicht experimentell beobachtet. Grund fiir diese Konversion ist die
Spin-Bahn-Kopplung des elektronischen Drehimpulses’, welche in Materialien

*Anwenden dieser Rekursionsformel fithrt zur Ito-Interpretation.

fAuch iiber den mechanischen Drehimpuls kénnen Informationen iibertragen wer-
den. Dies erfolgt tiber chirale Phononen, deren Erzeugung, Transport und Aufzeichnung
Gegenstand aktueller Forschung sind. Motiviert wurde dies durch die Untersuchung von
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2 THEORIE DER SPINDYNAMIK

Abbildung 2.3: Darstellung der MnsAu Struktur, die beiden magnetischen Unter-
gitter des Mny /g sind in rot/blau dargestellt. In der Mitte die reguldre Einheitszelle,
links bei Inversion um das blaue Atom und rechts bei Inversion um das rote Atom.
Die Struktur bleibt jeweils gleich, nur die Mna /g tauschen ihre Plitze. Grafik in

511

Anlehnung an Zelezny u. a.'

ohne ,up-down “-Symmetrie entsteht. Fiir den Effekt ist eine gebrochene loka-
le Inversionssymmetrie notig, die zu einer Spinpolarisation fiithrt. Insgesamt
gibt es 21 Punktgruppen, die diese Eigenschaft erfiillen’". Die einzigen bei-
den bekannten Antiferromagneten mit diesen Eigenschaften sind das giftige
CuMnAs " und das MnyAu'"*7.

Wiéhrend bereits in Experimenten basierend auf den NSOT die AFMs
CuMnAs und MnyAu mit Stromen geschaltet werden konnten ' '*?% sind
die atomistischen Dynamiken nicht vollstdndig geklart. Zum Schalten eines
AFM miissen die induzierten Momente ein alternierendes Feld erzeugen, wel-
ches auf den Untergittern eines kollinearen AFM ein wechselndes Vorzeichen
aufweist "

Allgemein hat das MnsAu eine globale Inversionsymmetrie gegentiber dem
Goldatom, wie in Abbildung 2.3 gezeigt, sofern ausschliellich die Atomsorten

Tauchert u.a.°"! (siche auch die Pressemitteilung der Universitit Konstanz vom 31.03.2025)
*Allgemeiner: ein magnetisches Feld, welches die gleiche Symmetrie wie die magnetische
Ordnung hat. Diese Felder heifien Néel-Ordnungs-Felder!'].
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Abbildung 2.4: (a): Aufspaltung der Dispersionsrelation in Spin-1 und Spin-]
mit eingezeichneter Fermigrenze Er und reguldrer Dispersionsrelation (grau). (b):

Fermiflache bei Anliegen eines Stroms, der zur Verschiebung Ak, fithrt. Grafik in
Anlehnung an Sanchez u.a.”” und Nechaev u.a.

betrachtet werden. Werden die beiden Mn Untergitter differenziert, bilden sie
ihre gegenseitigen Inversionspartner

Es folgt der Rashba-Hamiltonian
Hsoe = ap(p x 2)- S (2.20)

mit dem Elektronenimpuls p, der Flichennormalen z auf der z-y-Flache
(beztiglich der die Inversionssymmetrie gebrochen ist) und dem materialab-
hingigen Rashba-Koeffizienten g . Dieser fithrt zu einer Aufspaltung der
Dispersionsrelation. Wird ein Strom j, angelegt, was zu einer Verschiebung
Ak, fithrt, entsteht automatisch eine endliche Spinakkumulation, wie in Ab-
bildung 2.4 zu sehen ist. Die Spin- und (auf gleichem Prinzip basierende)
Bahnpolarisation entspricht einem induzierten magnetischen Moment, welches
die Starke und Richtung der Polarisationen angibt.

Anfangs wurde angenommen, der REE und die daraus folgenden induzier-
ten Momente wiirden ausschlieSlich zu einer Spinpolarisation fiihren. Salemi
u.a. ' zeigten jedoch, dass auch eine Bahnpolarisation erfolgt, die bei der
anregenden Frequenz w = 0 etwa zwolfmal starker ist als die des Spins. Zur
Berechnung der induzierten magnetischen Polarisation oM = 1Bo (E + 25’)
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mit den Beitragen aus Bahn L und Spin S Komponenten als Reaktion auf
das zeitabhangige elektrische Feld E wird 0 M in die Frequenzdoméne trans-
formiert:

IMy(w) =Y [xh(w) + 2§ (w)] Biw) " (2.21)

J

Es miissen die REE-Suszeptibilititstensoren x** berechnet werden, die von
der Ausrichtung des zugehorigen Spins abhéngig sind' . Von Salemi u. a.
wurden % fiir Magnetisierungen der Untergitter in [110]- und [100]-Richtung
aus der linearen Antwortfunktion berechnet. Die jeweils um 180° inversen Ma-
gnetisierungen sind punktsymmetrisch. Die Ab-initio-Rechnungen haben einen
freien Parameter”, die elektronische Lebensdauer 7 der Elektronenzustéinde,
welche durch Elektron-Elektron-Sto8le oder Phonon- und Defektstreuung ab-
nehmen ~''. In Anlehnung an Selzer”" wird in dieser Arbeit eine Lebensdauer
von 100 fs verwendet. Je ldnger 7 ist, desto starker werden die induzierten
Momente ’"'. Diese Daten bilden die Grundlage fiir die in dieser Arbeit verwen-
deten induzierten Momente. Aus den x** werden die induzierten Momente
% (Spin) und /; (Bahn)

5=x°(S)-E und I=x"S) E (2.22)
berechnet.

Fiir ein konstantes elektrisches Feld E mit einer Stirke von 107 Vm~* und
einer Magnetisierung der Spins bzw. der Untergitter (anti)parallel zur [110]-
und [100]-Achse sind die erzeugten induzierten Momente in Abbildungen 2.5
und 2.6 abgebildet. Die Bahnkomponenten zeigen eine alternierende Sym-
metrie’ beziiglich der Spinausrichtungen S (blass dargestellte Pfeile in der
Mitte der Abbildungen). Sie stehen stets senkrecht zu E. Die Spinmomente
zeigen, je nach Winkel zwischen E und § , eine komplexere Abhédngigkeit in

“Ein eigentlich widerspriichlicher Satz, siehe: ,Ab-initio-Methoden, aus der Quanten-
chemie stammender Begriff [...], wihrend man in der Festkorpertheorie meistens den Begriff
First-Principles-Methoden benutzt. Allgemein kann man als ab-initio-Methoden alle Verfah-
ren der Elektronentheorie von Atomen, Molekiilen und Festkorpern bezeichnen, die keine an
die experimentellen Daten angepafiten Parameter verwenden. In diesem Sinn parameterfrei
sind alle Methoden, bei denen entweder (im Rahmen der Hartree-Fock-Néherung) alle Ein-
und Zweielektronenintegrale explizit berechnet werden oder (im Rahmen der Dichtefunk-
tionaltheorie) theoretisch begriindete Austauschkorrelationsfunktionale verwendet werden.
Das Attribut ,ab initio* (lat: von Anfang an) ist daher nicht so zu verstehen, dafl solche
Methoden frei von Néherungen sind. [...]“

'D. h. sie entsprechen je einem Néel-Ordnungs-Feld des MnsAu.
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Amplitude und Richtung. Ist ELS zeigen sie in die selbe Richtung wie ihre
Bahn-Partner, bei £ || S sind sie antiparallel.

Die induzierten Bahnmomente erzeugen wegen ihrer Symmetrie ein Ver-
kanten der beiden Untergittermagnetisierungen, was in einer Netto-Magneti-
sierung im AFM resultiert. Bei einem E in [110] hat das blaue Untergitter in
Abbildung 2.5 ein induziertes Bahnmoment in [110], ebenso das in [110] aus-
gerichtete rote Untergitter. Die schwéacheren induzierten Spinmomente weisen
eine umgekehrte Symmetrie auf und zeigen in [110]. Insgesamt dominieren
die induzierten Bahnmomente und fithren aufgrund des Austauschs zwischen
den Untergittern zu einem starken, nicht alternierenden Drehmoment bzw.
effektiven Austauschfeld, um welches die Untergitter anschlieflend prazedieren.
Der Dampfungsterm der Gleichung 2.8 sorgt fiir die Neuausrichtung entlang
des Austauschfelds. Dieses Austauschfeld ist die Erklarung fiir die kurze
Dauer der Schaltprozesse von nur wenigen Pikosekunden und die allgemeine
ultraschnelle Dynamik der AFM

Wie Ross u.a.”" zeigten, kann ebenfalls durch optisch induzierte Dreh-
momente ein Néel-Ordnungs-Feld erzeugt werden, mit dem eine Manipulation
von L moglich ist. Sie haben, ebenfalls per Computersimulation, die Auswir-
kungen eines gauBiformigen Laserpuls auf den Ordnungsparameter in MnyAu
untersucht. Im Gegensatz zu den niedrigeren Frequenzen eines THzP weist
der optische Pulses hohere Frequenzen auf und regt deswegen keine NSOT
an. Andererseits erzeugt der THzP vermutlich auch laserinduzierte Drehmo-
mente , die aber in dieser Arbeit nicht beachtet werden.

Im Fokus der aktuellen Forschung von Behovits und Kampfrath®"’ steht
das Schalten mittels eines elektromagnetischen THzP. Hier werden die NSOT
durch das sich schnell &ndernde elektrische Feld des Lasers erzeugt. Um diese
Schaltprozesse zu simulieren, miissen die s; und I in Abhéngigkeit von dem
normierten Spin S’; und dem elektrischen Feld fiir jeden Zeitschritt neu berech-
net werden. Eine einfache Naherung durch ein statisches externes Magnetfeld,
wie sie in Selzer u.a.” verwendet wurde, ist nicht mehr angemessen.

Zur Berechnung der induzierten Momente miissen die REE-Tensoren
x5L(S;) fir die Spin- und Bahnkomponente zu jedem Zeitschritt neu be-
rechnet werden. Das erfolgt aus den von Salemi u.a. ' mittels linearer
Antwortfunktion bestimmten x> . ([1,0,0]") (siche Abbildung 2.6) und
ok ([1,1,0]") (siehe Abbildung 2.5).
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Abbildung 2.5: Die untergitterabhéngigen (blau/rot) induzierten Momente in
Abhéngigkeit von der Richtung von E (graue Linien). Die Stérke von E entspricht
107 Vm~!. Die beiden Spins sind in [110] bzw. [T10] ausgerichtet (blasse Pfeile). Die
orbitalen Momente sind etwa zwei Groflienordnungen stérker als die Spin-Momente
und stehen immer senkrecht zu E. Grafik in Anlehnung an Selzer u. a.

Bahn Spin
o10] A\ R () TVt
/ F110] ¢ [110] \ S [110] [110]
I ------------ < [100] 1 R : [100] -4
NG 2 E w
~ 1073 ug ~ 107° up

Abbildung 2.6: Gleiche Farben und Bedeutungen wie bei Abbildung 2.5. Die
beiden Spins sind in [100] bzw. [100] ausgerichtet (blasse Pfeile). Wie zu sehen
ist, sind die Momente um —45° gegeniiber der Magnetisierung in [110] bzw. [110]
verdreht. Grafik in Anlehnung an Selzer u. a.
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3 Parametrisierung der Spinmodelle

IN Schaltprozess muss zunachst definiert werden, bevor seine Eigenschaf-
ten untersucht werden kénnen. Unter Schalten wird die Rotation des
Néelvektors (antiferromagnetischer Ordnungsparameter) L in der z-y-Ebene
in einen neuen, stabilen Zustand verstanden. Die moglichen Endzustande sind
in MnsAu durch zwei leichte Anisotropieachsen vierter Ordnung bestimmt
und in Abbildung 3.1 schematisch mit dem aus der Anisotropie resultierenden
Potential veranschaulicht. Diese Zustande befinden sich in den Richtungen
[110], [110], [110] und [I10], wobei der Initialzustand der hier vorgestellten
Simulationen in der Richtung [110] liegt. Das Ziel ist ein Schalten um +90° in
einen der beiden angrenzenden Zusténde [110] bzw. [110], wie in Abbildung 3.1
abgebildet.

In MnyAu wird L aus der Diffe-
renz der bei(ien Untergittermagne- d,,~-Potential
tisierungen My, p gebildet. Als an-
schaulich interpretierbarer Parame-
ter ist der relative Polarwinkel von

Z:%(MA—MB) als

[T10]

Ay, = Z[Ly, L,, 0] — Z[1T0] (3.1)

definiert, wodurch die Winkelande-

rung zum Initialzustand (irfasst wird. 110]

Ein Schaltvorgang von [110] zu [110]

entspricht einem Ay, von —90°, wie Abbildung 3.1: Schematische Darstel-

in Abbildung 3.1 veranschaulicht. lung der Konfiguration des simulierten
MnsAu. Der Initialzustand des Néelvek-

Analog zu wird bzw. A i .
& oL oM M ors I liegt in [110] Richtung.

als Winkel bzw. Winkelanderung der
Magnetisierung M definiert. Wihrend in reinem MnsAu diese nur durch ein
Verkanten der Untergitter entsteht, ist die Magnetisierung des Py Mpy in der
Doppelschicht MnyAu|Py der dominierende Beitrag:

M = My + Mg + Mp,. (3.2)

Im Falle einer MnyAu|Py-Doppelschicht gilt das Py als geschaltet, wenn es die
Orientierung seines Ordnungsparameters in einen der vier Zustande wechselt.
Diese Endzustédnde werden iiber die Kopplung an der Grenzschicht Jiier
indirekt von dem MnyAu vorgegeben.
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Im Zuge der ersten Untersuchungen zum Schaltverhalten von
MnyAu wurde klar, dass es geschaltet werden kann. Der exakte Mechanis-
mus (deterministisch — stochastisch, kohdrent — Domédnenwandbewegungen)
konnte jedoch nicht erklart werden. Daraufthin entwickelten Selzer u.a.”"' ein
atomistisches Heisenbergmodell, welches mit ab-initio-berechneten Austausch-
wechselwirkungen und Anisotropien parametrisiert ist. Ebenfalls ab-initio
bestimmt wurden die von einem Strom induzierten Spin- und Bahnmomen-
te, die bereits in Abschnitt 2.4 gezeigt wurden. Diese modellierten Selzer
u.a. mit einem effektiven Zeemanfeld. Damit konnte gezeigt werden, dass
der Schaltprozess durch ein Verkanten der beiden Mn-Untergitter und den
daraus entstehenden grofien Drehmomenten des Inter-Untergitteraustauschs
getrieben wird”''. Der Schaltprozess in MnsAu ist bei endlicher Temperatur
stochastisch und kohérent

Das effektive Zeemanfeld vernachléssigt, dass die induzierten Spin- und
Bahnmomente abhéngig von der jeweiligen Spinausrichtung sind. In hier
vorgestellten Spinmodell wird der Ansatz von Selzer u.a. um spinabhéngige
induzierte Momente erweitert, die fiir jeden Spin in jedem Zeitschritt neu
berechnet werden. Dazu werden die Suszeptibilitatsmatrizen der induzierten
Momente aus den Ab-initio-Daten ermittelt. Anschliefend wird das MnyAu-
Modell von Selzer u. a. mit dem Py-Modell von Hinzke u. a. kombiniert, um die
Doppelschicht zu simulieren. Ein wesentlicher Parameter ist die Kopplung an
der Grenzschicht zwischen den beiden Metallen, die effektiv eine Anisotropie
im Py erzeugt und die Resonanzfrequenz beeinflusst, sieche Abschnitt 3.4.

3.1 Experimentelle Untersuchungen

In experimentellen Untersuchungen der Arbeitsgruppe von Tobias Kampfrath
an der FU Berlin, die Yannic Behovits durchfiihrt, werden die Diinnschich-
ten mit starken phasenstabilen singularen THzPs angeregt. Die erzeugten
Spindynamiken werden mit einem magneto-optischen Effekt auf Basis eines
Femtosekunden-Messpulses beobachtet. Schematisch ist das Verfahren in
Abbildung 3.2 dargestellt

Das E-Feld des THzP ist parallel zu Mny*, die induzierten NSOT der
Bahnkomponente stehen senkrecht auf E (sieche Abbildung 2.5). Die Probe von
Behovits und Kampfrath"" ist in der Mitte einer doppelkegelférmigen Antenne
(vgl. Abbildung 3.2), die den vom E-Feld erzeugten Strom 7 verstirkt. In dem
Modell wird nur das von dem Strom erzeugte elektrische Feld betrachtet, das

*Die Struktur der Doppelschicht wird in Abbildung 3.5 vorgestellt.
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Polarisations-Rotation
THz-Puls

 a '

Abbildung 3.2: Schematischer Ablauf des experimentellen Aufbau von Behovits
u. a.””! der Arbeitsgruppe Kampfrath der FU Berlin. Die Probe befindet sich in
der doppelkegelférmigen Antenne, die den vom THzP erzeugten Strom 7 verstérkt.
Danach folgt der linear polarisierte optische Messpuls, dessen Polarisationsénderung
gemessen wird. Grafik entnommen aus Behovits und Kampfrath”"" und modifiziert.

iiber die Leitfahigkeit o mit j verbunden ist:

=

j=0FE. (3.3)

Der so erzeugte Strom — bei dem im Experiment ein Schaltprozess fast
aller Doménen des MnyAu|Py beobachtet werden kann — entspricht einer
Referenzfeldstéirke Ey von 3,6 MV m ™. Zusitzlich erzeugt das elektrische Feld
aufgrund der Erhaltung des Poynting-Vektors"~' ein dynamisches magnetisches
Feld Biaser = 17x £ mit der Lichtgeschwindigkeit ¢ = 299792458 ms~! und
dem Einheitsvektor Z. Dieses Feld zeigt senkrecht zu E in die [110]-Richtung.
Mit einem externen Magnetfeld B, kann das Py beeinflusst werden, um
beispielsweise den Schaltprozess zu unterbinden.

Der Feldpuls wird von unseren Kollaborationspartnern in Berlin zur Ver-
fligung gestellt und ist in Abbildung 3.3 abgebildet. Er besteht aus einem
Hauptpuls (erster Puls) und zwei Reflexionen (zweiter bzw. dritter Puls)
am Substrat. Die Feldstéarke in der Probe ist nicht gleichmafig verteilt, in
einzelnen Bereichen ist sie wegen der Verstarkung durch die Antenne bis zu
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Abbildung 3.3: Der bei den Simulationen verwendete normierte THzP mit zwei
Reflexionen. Er hat eine Gesamtdauer von 40 ps. Daten zur Verfiigung gestellt von
Behovits und Kampfrath

2,5-mal grofer als im Referenzfeld. Das elektrische Feld wird im Weiteren in
Einheiten von Ey = 3,6 MV m~! angeben.

Der Feldpuls steht als diskretisierte Zeit-Feldwert-Tabelle zur Verfiigung.
Er wird normiert und dann mit einer hardwarebeschleunigten Umsetzungs-
tabelle auf Basis des CUDA texture memory gespeichert. Zwischen den Da-
tenpunkten erfolgt eine lineare Interpolation. In Anhang A.4 werden die
Interpolationsverfahren und die Implementierung detailliert erlautert.

Im Experiment wird das R-Signal gemessen, welches in der Relation

R oc (| L [1 — cos(2 (pr))]) (3.9)

zu dem mittleren Néelvektor <E> bzw. dessen Polarwinkel (y;) steht. Da die
Probe eine laterale Ausdehnung von mehreren pm hat, besitzt sie Doméanen.
Um dies in den Simulationen ein Stiick weit nachzubilden, wird iiber mehrere
Simulationen mit unterschiedlichem Rauschen® gemittelt. Die einzelnen Simu-
lationen kénnen als Doménen der Probe interpretiert werden und spiegeln die
stochastische Natur des Schaltprozesses wider. In diesem Sinne kann R mit

*Entspricht verschiedenen Seeds des Zufallszahlengenerators fiir das weifle Rauschen.
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3.1 EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNGEN
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Abbildung 3.4: Die Schaltwahrscheinlichkeit p im Experiment, Gleichung 3.5, bei
verschiedenen Feldstidrken E iiber der Zeit. In (a) ist der anregende THzP, in (b)
die resultierende Schaltwahrscheinlichkeit und in (c¢) ein Detail des Schaltprozesses.
Daten von Behovits und Kampfrath .

dem Ubergang (1) — (¢r) — (¢r,) = (Apy) als Schaltwahrscheinlichkeit

R+1 ,
= - 3.5
P=— (3.5)
interpretiert werden. Bei R = £1 haben keine/alle Doménen um Ayp = £90°
geschaltet. Zu beachten ist, dass ein Schalten um +180° im R-Signal nicht von
einem nicht-schaltenden Zustand unterscheidbar ist, ebenfalls ist die Richtung

+90° nicht unterscheidbar.

Im Experiment konnte bereits ein Schalten der MnyAu|Py-Doppelschicht
beobachtet werden, das resultierende R-Signal respektive die mit Gleichung 3.5
berechnete Schaltwahrscheinlichkeit p sind in Abbildung 3.4 (b/c) dargestellt.
Das Detail Abbildung 3.4 (c) zeigt, dass die Kurven bei 0,4 Ey und 1,0 Ej
bei dem ersten Puls des THzP, Abbildung 3.4 (a), um £90° schalten. Im
weiteren Verlauf scheinen sie auf zwei verschiedene Niveaus zu relaxieren. Die
atomistischen Hintergriinde dieses Prozesses aufzuklédren ist eine Motivation
fir die Entwicklung des MnyAu|Py-Doppelschichtmodells in dieser Arbeit.
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3.2 Néel-Spin-Bahn-Momente

Die in Abschnitt 2.4 vorgestellten induzierten Momente sind statisch beziiglich
einer Magnetisierung in [100] bzw. [110]. Um sie spinabhéngig zu berechnen,
miissen sie an ein Modell der induzierten Momente angepasst werden. Nach
einer kurzen Vorstellung des bisherigen Ansatzes der Annaherung durch ein
effektives Zeemanfeld werden die Suszeptibilitdtsmatrizen an die Daten aus
Abschnitt 2.4 angepasst.

Die bisherigen Untersuchungen modellieren die NSOT als effektive, un-
tergitterabhangige Zeeman-Felder und gehen dabei von statischen
Feldern aus. Durch das Anlegen eines elektrischen Stroms konnte der Ord-
nungsparameter des MnyAu um 90° geschaltet werden. Dies entspricht einem
Rechteck—E—Feldpuls senkrecht zu M 4/B- Da die Bahn-Komponente dominiert
und senkrecht auf E steht (siehe Abbildungen 2.5 und 2.6), ist die Approxi-
mation der induzierten Momente als ein untergitterabhéngiges Magnetfeld
B maglich. Um einen Schaltvorgang zu provozieren, muss B senkrecht
zur Initialmagnetisierung sein. Das effektive Feld

pd B =N g3+ J29E — (3.6)
J

wird durch die induzierten Spin s;- und Bahn Z—Momente bestimmt, wobei ¢
die Stirke der Spin-Bahn-Kopplung und J*¢ die des intraatomaren Austauschs
beschreibt. Der interatomare Austausch tragt durch die Wechselwirkungen J;;
mit den §; der Gitternachbarn bei. Die Stérken von ¢ und J*? ergeben sich aus
den Ab-initio-Daten. Die Spin-Bahn-Kopplung ¢ wird aus der Energiedifferenz
der dso- und ds/o-Resonanzen bestimmt und der intraatomare Austausch
J*% = 50 meV aus dem Versatz der Spin-Up und -Down im s-Orbital.
Fiir ¢ gibt es zwei verschiedene Werte, 46 meV (7 = 50fs)”" und 109 meV
(1 =100fs)"". Im Rahmen des Vergleichs der linearen Antworten von Modell
und Experiment wird in Abschnitt 3.4.3 der fiir diese Arbeit passende Wert
ausgewahlt.

Abseits von einfachen Rechteck-Pulsen (bzw. konstanten Stromen) stoft
diese Naherung an ihre Grenzen'''. In unserem Modell werden die NSOT
durch das schnell wechselnde elektrische Feld E eines THzP erzeugt. Damit
die Schaltprozesse simuliert werden kénnen, miissen die induzierten Momen-
te in Abhangigkeit von dem normierten Spin S; und dem E-Feld fiir jeden
Zeitschritt neu berechnet werden. Zur Berechnung der induzierten Momente
miissen die REE-Tensoren y** (5’;) fiir die Spin S- und Bahn L-Komponente
bekannt sein. Aus Ab-initio-Rechnungen von Salemi u. a. sind die mittels

22



linearer Antwortfunktion bestimmten x5 . ([1,0,0]") und x5~ . ([1,1,0]")
bekannt, aus denen einzelne Komponenten der x*X(S;) berechnet werden

kénnen

3.2.1 Bestimmung der Momente

Die Momente in Gleichung 2.22 werden mit ihren jeweiligen magnetischen
Moment p1s und g; normiert. In Kugelkoordinaten lassen sich die (normierten)
S; durch ihre Euler-Winkel (¢, ;)

gi(ﬁi, i) = [cos p; sin ¥, sin @; sin 9;, cos ﬁ,-]T (3.7)

ausdriicken. Aus Ab-initio-Berechnungen und Anpassungen an die resultie-
renden Daten haben Salemi u.a.” die Winkelabhéngigkeiten der y** (5’;)
bestimmen kénnen. Da E - 7 = 0, also das elektrische Feld des THzP sich nur
in der z-y-Ebene ausbreitet, vereinfacht sich x¥** zu

XS’L(SOh 191) =
Cf’l‘ cos 19,‘+C§’L(1fcos 29;) sin 2¢p; Cg’Lf Cg’L(lfcos 29;) cos 250,‘705’L cos 29; 0
|:O§’LC§’L(1C082192‘) cosZapi+Cf’Lcos219i Cls’Lcosﬁifcg’L(lfcosQﬁi) sin 2¢; 0]
C}g’L sin ¢; cos p;+ Cg’L sin 299, sin ; C7S’L sin ¢; sin @;— C’g’L sin 29; cos p; 0

(3.8)

Aus den Ab-inito-Daten von Salemi u.a."'’ werden durch das Losen des
linearen Gleichungssystems

Xt ([1,0,0]7) = x5(p = 0°,9 = 90°)

3.9
Xfl;fnito([L 17 O]T) = XS’L(SO - 450, 19 == 900> ( )

die Konstanten 025_’%577 bestimmt. Die so erhaltenen C%* sind in Tabelle 3.1
gelistet, nicht aufgefithrte Werte sind in unserem Modell null. Wie leicht zu se-
hen ist, ist 055 = wegen F, = 0 irrelevant fiir unser Modell (vgl. Gleichung A.2).
Die nicht bestimmten Konstanten sind aus den vorhandenen Daten auch nicht
ermittelbar, da hierfiir die y*'* fiir eine Spinorientierung in z-Richtung zur
Verfiigung stehen miissten. Aufgrund der Austauschwechselwirkung zwischen
den Mn-Untergitter und der Anisotropien ist keine grofie Auslenkung in der
S,-Komponente zu erwarten.

*Vor Verwendung im cuteLLG 2.0 Code wird ¥ in kartesische Koordinaten trans-
=} /

formiert, um eine effizientere Berechnung zu ermdoglichen. Details dazu finden sich im

Anhang A.2.
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Tabelle 3.1: Konstanten der REE-Tensoren fiir Spin- und Bahnkomponenten. Die
Vorzeichen beziehen sich auf beiden Untergitter Mﬁg. Die Elektronenzustandsle-

bensdauer betriagt 7 = 100fs. Nicht gelistete Konstanten sind in diesem Modell
null.

Konstante {-}; CF [upmV~!] CF [upm V™!

2 $3,8-1071 $1,8-107"
3 t48.10712 +2,409 - 10710
* + —12 + —11

5 71,9-10 T1,17-10
7 14,9107 ~6,5-10712

Mit den Z; ist der Spin-Bahn-Kopplungs-Term"”"' implementiert als

-

Lo
L(S) - E
Cuspu X7 (5i) g, (3.10)

2404

Hysor = Y

7

wodurch das magnetische Bahnmoment ; sich herauskiirzt. Um die Ergebnisse
der Ab-initio-Rechnungen auf den halbklassischen Hamiltonian zu tibertragen,
miissen Annahmen getroffen werden: Die Mn-Spins lassen sich als lokalisierte
3d-Elektronen betrachten, wahrend die induzierten Momente freie Elektronen
sind“"'. Der Austausch zwischen diesen Elektronen wird fir gewohnlich als sd-
Kopplung bezeichnet und fliefit in unserem Modell als intraatomarer Austausch

%intra = Z JSdS:i : §z (Jll)

in den Hamiltonian ein. In dem Doppelschicht-Modell koppeln nur die lokali-
sierten und freien Spinmomente im Rahmen des interatomaren Austauschs,
was in guter Ubereinstimmung mit Sapozhnik u.a. " ist:

Hinter = Z(gz : §i)c]ij(§j +5) . (3.12)
i
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3.3 SPINMODELLE DER METALLE

Abbildung 3.5: Die modellierte Struktur an der Grenzschicht der Doppelschicht
im Initialzustand. In rot und blau die Mn /g-Atome, in Gold die nichtmagnetischen
Au-Atome und in lila die des Py. Oben sind die Richtungen des elektrischen Feldes
E, und der beiden Magnetfelder Econst und élaser dargestellt.
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3 PARAMETRISIERUNG DER SPINMODELLE

3.3 Spinmodelle der Metalle

Aus dem simulierten AFM/FM-Doppelschichtsystem ist in Abbildung 3.5
eine Einheitszelle schematisch dargestellt. Das Kiirzel Py steht in diesem
Kontext sinnbildlich fiir ein Atom der weichmagnetischen Legierung. Die
Legierung besteht aus 20 % Eisen und 80 % Nickel, wobei deren Position
in einem fcc-Gitter zufillig verteilt sind. Im Weiteren werden die beiden
verwendeten Modelle vorgestellt, wobei das MnyAu-Modell in Selzer u.a.”"
und das Py-Modell von Hinzke u.a.”” veroffentlicht wurde. Besonders an
beiden Modellen ist, dass sie vollstandig ab-initio-parametrisiert sind und
keine effektiven Wechselwirkungen enthalten. Speziell fir das Py wurden
20U Modelle mit Wechselwirkungen verwendet,
die nicht zwischen Fe und Ni unterscheiden. Diese Modelle mit effektiven
Wechselwirkungen sind ungenauer, verringern aber den Rechenaufwand.

Es wird darauf hingewiesen, dass das Modell zuerst auf einer modifizierten
Version des Prozessor (englisch: central processing unit, CPU)-Codes spin-
sim entwickelt und dann spéter auf den Grafikprozessor (englisch: graphics
processing unit, GPU)-Code cuteLLG 2.0" portiert und weiter angepasst wur-

von anderen Forschern

de. Bei den jeweiligen Resultaten ist vermerkt, wenn es sich um Ergebnisse
handelt, die aus dem spinsim-Code kommen. Das Modell wurde auf dem
cuteLLG 2.0-Code erweitert und angepasst; daraus ergeben sich Unterschiede

*Diese Konstante wird bei einem FE-Feld in der z-y-Ebene nicht bendtigt. Siehe Glei-
chung A.2.

*Welcher im Rahmen dieser Arbeit entwickelt wurde. Basierend auf dem Code cuteLLG,
maflgeblich von Andreas Donges entwickelt, sind im Wesentlichen folgende Neuerungen
hinzugekommen:

Entwicklung und Test des RMAT, welcher Heisenbergmodelle mit tensoriellen J;;
auch bei dotierten Materialien (z.B. Py) und Doppelschichten berechnen kann.
Da er alle anderen Austauschmodi (Isotrop, Matrix, etc.) beinhaltet, wurden sie
zugunsten einer besseren Les- und Wartbarkeit entfernt. Der Algorithmus und die
Implementierung sind in Anhang A.3 beschrieben.
Beriicksichtigung und Berechnung der von einem elektrischen Feld induzierten Spin-
und Bahn-Momente, welche fiir jeden Spin und jeden Zeitschritt berechnet werden,
basierend auf den Suszeptibilititstensoren fiir elektrische Felder in der z-y-Ebene,
wie in Abschnitt 3.2 erklirt. Die Implementierung ist in Anhang A.2 zugénglich.

— Implementierung einer hardwarebeschleunigten Feld-Umsetzungstabelle fir beliebige
eindimensionale Feldverlaufe im texture memory, siche Anhang A.4.
Diverse kleinere Verbesserungen der Geschwindigkeit (z. B. 10 % Geschwindigkeits-
steigerung durch optimierte Speicher-Ausrichtung der Wechselwirkungsmatrizen)
und Bedienbarkeit.

— Fiir ein isotropes Toy-Modell ist cuteLLG 2.0 etwa sechzigmal schneller als der
spinsim-Code.
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in den Resultaten.

3.3.1 Mn,Au

Der metallische Antiferromagnet MnsAu kristallisiert in der Raumgruppe
[4/mmm, wobei er eine Gitterkonstante von a = 3,328 A in der Grundfliche
hat und entlang der z-Achse ¢ = 8,539 A . Eine Einheitszelle des AFM
ist in Abbildung 3.5 dargestellt.

Im Rahmen seiner Dissertation entwickelte Severin Selzer ein ab-initio-pa-
rametrisiertes Modell des MnyAu, welches die Wechselwirkungen J;; der ein-
zelnen Mn-Atome miteinander enthélt, das magnetische Moment p, = 3,74 ug
ermittelt und die Zwei-Ionen- und magnetokristalline Anisotropie beschreibt.
Das Modell erreicht eine kritische Temperatur von 1680(3) K", was im Ver-
gleich zu 1610 K aus Monte-Carlo-Simulationen “" plausibel erscheint. MnsAu
erreicht bei etwa 900 K ein Peritektikum, was eine experimentelle Bestimmung
der Néelmperatur erschwert. Sie kann extrapoliert werden und bewegt sich
im Bereich von 1300 bis 1600 K

Mit einem rdaumlichen Limit von 2,7a ergibt sich ein Inter-Untergitteraus-
tausch von —371,13 meV, sowie ein Intra-Untergitteraustausch von 182,36 meV.
Die Anisotropien werden aus der elektronischen Bandstruktur im Sinne des
Earnshaw-Theorems'' ' berechnet. Zuséatzlich zu einer harten c-Achse durch
die Anisotropien zweiter (d, = —0,62meV) und vierter (d,, = —0,024 meV)
Ordnung fithrt eine Anisotropie vierter Ordnung (d,, = 0,058 meV) zu zwei
leichten Achsen in der Ebene. Daraus resultieren die vier in Abbildung 3.1
dargestellten Grundzusténde des Néelvektors, wobei [110] als Initialzustand
verwendet, wird.

Der von Selzer u.a.” verwendete Hamiltonian zur Beschreibung des
Systems lautet

!

HMngAu - -

N —

Z iJijgj - Z [dzg?,z + dzzgﬁz + dzygz%ms?,y} — s Z §z§2nda
i#j i i

(3.13)
wobei uséf”d das Feld aus Gleichung 3.6 ist, mit dem die NSOT aus Ab-
schnitt 3.2 beschrieben wurden. Wie bereits dort erlautert, werden diese in
dem Modell durch verdnderliche induzierte Momente simuliert. Hierzu léasst

sich Gleichung 3.13 um Gleichung 3.10 und Gleichung 3.11 ergédnzen. Das
Magnetfeld B ist nicht mehr untergitterabhéangig, und der Hamiltonian H
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hat die Form*

”H———Z(@Jr@)

0 (5+5) = X [ + el + 452,57

i#j
sd =, CILLS/’(/Z - =
7 7
—_———
intraatomarer Austausch, Gleichung 3.11  Spin-Bahn-Kopplung, Gleichung 3.15 Zeeman
(3.15)

Mit B = élaser + Econst kann beispielsweise das Py manipuliert werden, da
es wegen der antiferromagnetischen Struktur keinen Einfluss auf das MnsAu
hat.

3.3.2 Permalloy

Permalloy ist ein weichmagnetischer FM, der keine starken Anisotropien
besitzt. Eine vorhandene kubische Anisotropie " in der Ebene wird vernach-
lassigt. Das verwendete Modell ist von Hinzke u.a.”” entwickelt worden. Es
wird als fce-strukturiertes Material simuliert, wobei die einzelnen Gitterplatze
zufillig besetzt werden. Die Gitterstruktur ist in Abbildung 3.5 dargestellt.
Der Wert der Gitterkonstante betragt asp = 3,55 A7, die magnetischen
Momente sind mit pspe = 2,637 ug und pgni = 0,628 pup angegeben . In
Abbildung 3.6 sind die Austauschenergien in Abhéngigkeit vom Abstand
eines Referenzatoms zu sehen. Die Fe-Fe-Wechselwirkung ist langreichweitig.
In der Kombination mit dem grofien halo' erreicht das Modell die Grenzen

*Schlussendlich in der Implementierung wird das effektive Feld verwendet, wie bereits
in Gleichung 2.16 beschrieben:

leSI T S? Y
L = Z J‘/ ) +2 Z dujS S
/;éj 7 d Sl z + dezsq,s,z
; (3.14)
n Z I3, Z C/l*/l l; s Z B

intraatomarer Austausch Spin-Bahn-Kopplung Zeeman

THier stoBen wir an einen grofien Nachteil des CUDA-Codes: Speicherplatz. Zur Ver-
arbeitung auf der Grafikkarte wird das Spingitter in Blocke aufgeteilt, die von einem
Satz Prozessoren gemeinsam bearbeitet werden. Fiir jeden dieser Blécke miissen alle
Wechselwirkungs-Spins abgespeichert werden. Fiir eine Blockgréfie von 1 (ein einzelner
Spin) muss eine (erheblich) groBere Anzahl Spins abgespeichert werden, wie folgende Grafik
verdeutlicht:
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3.3 SPINMODELLE DER METALLE
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Abbildung 3.6: Die Wechselwirkungen (logarithmische Skala) von Hinzke u.a."””
der einzelnen Atomsorten des Py in Abhéngigkeit von der Distanz vom Referenz-
atom. Ebenfalls dargestellt sind die beiden Abschnittswerte d dieser Arbeit (Renner)
und von Hinzke u.a. Die quadratischen Punkte sind im Modell inkludiert.

relative Nachbarkoordinaten r;;,,

relative Nachbarkoordinaten 7y,

Wir betrachten hier nur sc-Gitter, da jedes Spingitter (bezeichnet das materialabhéngige
Gitter) im CUDA-Code als solches behandelt wird. Das (nach einer Koordinatentrans-
formation) resultierende Gitter nennen wir Hostgitter (welches immer ein sc-Gitter ist).
Dementsprechend sind die im Hostgitter als n-te Nachbarn bezeichneten Nachbarn nur
die beziiglich der relativen Koordianten r; der Austauschlisten, die in Koordinaten des
Hostgitters ausgedriickt sind und nicht der tatséchlichen Kristallstruktur des Spingitters ent-
sprechen. Wie viele Nachbarn ausgehend vom Rand des Blocks im Hostgitter abgespeichert
werden miissen, kann unterschiedlich je nach Dimension sein, ist aber immer symmetrisch
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der verfiigharen GPU-Ressourcen und kann maximal eine Reichweite von
ARenner = 11,54A nutzen. Die in das Modell integrierten Wechselwirkungen
sind in Abbildung 3.6 durch quadratische Symbole hervorgehoben. Ein Teil
der Fe-Fe-Wechselwirkungen wird in dem Model nicht berticksichtigt, was sich
auf die kritische Temperatur auswirkt. Wahrend Hinzke u. a. eine kritische
Temperatur von 650 K erreicht, ist sie mit den gekiirzten Austauschlisten bei
571 K. Experimentell wird ein Wert von etwa 820 K erreicht
Der Hamiltonian des MnsAu, Gleichung 3.15, vereinfacht sich zu

M= o> (5+5) Iy (545) —m 5B (3.16)
i#j i
Zeeman

3.4 MnyAu|Py Modell

Nach der Einzelbetrachtung der beiden Modelle stellt die Kombination zur
Doppelschicht die zentrale Herausforderung dar. Die Wechselwirkungsmatrizen
fiir beide Materialien bleiben gleich, miissen aber noch um die Kopplung an
der Grenzschicht ergénzt werden. Bommanaboyena u.a. " stellten fest, dass
die Grenzschicht vollstandig unkompensiert ist. Es koppelt immer das gleiche
Mn-Untergitter (Mng in Abbildung 3.5) an der Grenzschicht an das Py, was
zu einer gemeinsamen AFM/FM Doménenbildung fithrt. Sie bestimmten tiber
Hystereschleifen die Koerzitivfeldstarke von 5000 Oe des angekoppelten Py,
aus welcher die Kopplungsstarke mit Jiyor = —434meV'"" berechnet werden
konnte. Diese starke Kopplung, die um Gréflenordnungen hoher ist als in
anderen Materialien wie CuMnAs (~ 200 Oe '), fithrt zu langfristig stabilen
Zustéinden bei Raumtemperatur.

In dem hier vorgestellten Modell wird das fce-strukturierte® Py so auf
dem tetragonal strukturierten MnyAu platziert, dass jedes Mnp vier nachste

in der Dimension (bedingt durch den Code) und heifit halo (englisch: umrahmen).

Wo ist nun das Problem? Ein float3 Datentyp verbraucht 12 B Speicher. Der shared
memory, ein schneller Speicherbereich, den sich die einzelnen Prozessoren eines Blocks
teilen, hat eine Kapazitiat von 48 kB, was 4096 float3 Datenobjekten entspricht. Somit ist
der Platz fiir die Spins stark begrenzt, ein Abspeichern im (riesigen) global memory fiihrt
zu markanten Geschwindigkeitseinbufien.

In dem Spinmodell von Py verwenden wir eine Einheitszelle im Hostgitter mit den
Dimensionen (1, 1,4), weswegen in z- und y-Dimension der n-te Spingitter-Nachbar dem
n-ten Nachbarn des Hostgitters entspricht. Fiir die z-Dimension unterscheiden sie sich
jedoch untergitterabhédngig, im schlechtesten Fall um 4n. Weiteres zu dieser Transformation
in Anhang A.1.

*Es gibt auch bce-strukturiertes Py, wie von Jenkins u. a. verwendet,.
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Abbildung 3.7: Ein Ausschnitt aus Abbildung 3.5 mit gleicher Farbgebung.
Eingezeichnet ist die simulierte Grenzschicht-Wechselwirkung Jinter zwischen dem
letzten Mnpg und der ersten Py-Schicht.

Py-Nachbarn hat, schematisch in Abbildung 3.7 dargestellt. Die Kopplung
wird in dem Modell tiber eine effektive isotrope Wechselwirkung mit den
néachsten Nachbarn simuliert, es ergeben sich vier Kopplungspartner.

Diese Art der Wechselwirkung ist in Ubereinstimmung mit Jenkins u. a.
Ein andere Moglichkeit ist es, eine 1:1 Kopplung zwischen Mng und Py zu
realisieren. Hierbei miisste dann die Grenzschichtkopplung Jiier starker sein
als bei vier Kopplungspartnern.

3.4.1 Kritische Temperatur und Gleichgewichts-Kurve

Zur Kontrolle der Gleichgewichtseigenschaften wird eine Gleichgewichtskurve
aufgenommen, die den Ordnungsparameter des Materials in Abhéngigkeit von
der Temperatur zeigt. In ihr kdnnen verschiedene Phaseniibergénge betrachtet
werden, so der bei steigender Temperatur stattfindende Ubergang 2. Ordnung
von (anti)-ferromagnetischer Ordnung zu paramagnetischem Verhalten

Der Verlauf des Ordnungsparameters wird bei einem solchen Ubergang mit

A(1—T—TC)’B T< T,

(3.17)
0 sonst

Ordnungsparameter = {

beschrieben, wobei T¢ die kritische Temperatur und [ der kritische Exponent
ist. Dieser ist erwartungsgeméafl im Bereich von 0,32 < 3 < 0,36
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Abbildung 3.8: Gleichgewichtskurve der AFM/FM-Doppelschicht: Die Ordnungs-
parameter des MnaAu (Neelvektor) und Py (Magnetisierung) aufgetragen tiber der
Temperatur. Mit einer Anpassung von Gleichung 3.17 an die Kurven wurden die
kritische Temperaturen zu T yn,ae = 1790K und T'¢ py = 571 K bestimmt.

Fir die Gleichgewichtskurve de Doppelschicht wird ein System der Grofie
78 X 78 x 216 Spins genutzt, was 1,3 Millionen Spins entspricht. Die Schichtdi-
cken der beiden Metalle passen zu dem Film von Behovits und Kampfrath
In Abbildung 3.8 ist die Gleichgewichtskurve der AFM/FM-Doppelschicht
anAu|Py abgebildet. Fiir Py ist der Ordnungsparameter die Magnetisierung
Mpy, fur MnsAu der Néelvektor L. Wihrend der Phaseniibergang des MnyAu
mit 1790 K etwas tiber dem von Selzer u.a. "' liegt, ist die kritische Tempe-
ratur des Py mit 571 K markant unter dem Wert 650 K*"'. Dies liegt an der
gekiirzten Austauschliste, sieche Abbildung 3.6, und dem damit geringeren
inter-atomaren Austausch.

3.4.2 Resonanzfrequenzen und Grenzschichtkopplung

Eine Schliisselrolle in dem Modell der Doppelschicht bildet die Wechselwir-
kung Jiter an der Grenzschicht. Die Wechselwirkung wird als eine effektive
Néachste-Nachbarn-Wechselwirkung modelliert, der Gesamtaustausch eines
Grenzschichtatoms ist 4.Jie;. Dies steht im Einklang mit Jenkins u.a.”"” und
Bommanaboyena u.a.”" und wird als freier Parameter behandelt, da hier
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keine Ab-initio-Daten zur Verfiigung stehen. Festgesetzt werden soll Jier
durch die longitudinale Resonanzfrequenz der M,-Komponente des Py. In
den Untersuchungen von Behovits und Kampfrath"" wird mit einer ferroma-
gnetischen Resonanzmessung eine Frequenz im Bereich von 14 bis 17 GHz fir
diese Eigenmode gefunden.

Gemaf Kittel " ist die Resonanzfrequenz f,.s eines Ferromagneten gegeben

durch
ﬁes = %\/ B(B+M0M)7 (518)

wobei v das gyromagnetische Verhéltnis, B ein externes Magnetfeld und M
die Magnetisierung des FM ist. Im Falle der Grenzschicht entspricht das
von Jier erzeugte effektive Magnetfeld dem B und bestimmt mafBgeblich
die Resonanzfrequenz des ansonsten anisotropiefreien Py. Um das Modell an
das Experiment anzupassen, wird das noch freie Ji so verdandert, dass die
Eigenmoden von Modell und Simulation iibereinstimmen. Al-Hamdo u. a.
verwendete eine aus Bommanaboyena u.a. " berechneten Kopplung von
—434 meV und erhielt damit in einer 6 nm dicken Schicht Py eine f.s von
etwa 26 GHz.

Die hier berechneten Resonanzfrequenzen sind mit einem frithen Spinmo-
dell auf dem modifizierten spinsim-CPU-Programm berechnet worden. Die
Daten sind nicht uneingeschrankt auf spéatere Ergebnisse iibertragbar, da sich
die Parameter gedndert haben, bieten jedoch einen guten Ausgangspunkt,
um den exakten Kopplungswert zu finden. Dieser wird in Abschnitt 3.4.3
ermittelt.

In dem Modell wird Ji,ter S0 angepasst, dass die im Experiment beobachte-
te Frequenz erreicht wird. In einem ersten Schritt wird die Doppelschicht mit
einem THzP bei verschiedenen Kopplungswerten angeregt und dann die Fre-
quenz bestimmt. In Abbildung 3.9 sind die Resonanzfrequenzen als Funktion
von Jier dargestellt. Sie wurden mittels Anpassung einer Lorentz-Funktion
an das Fourierspektrum bestimmt.

Wie zu sehen ist, fithrt entweder eine schwache Kopplung oder eine starke
Kopplung zu einer Resonanzfrequenz von =~ 16 GHz. Im Fall einer unendlich
groflen Kopplung entspricht dies einem Modell, bei dem die Grenzschicht aus
einem Atom besteht, das fiir Py die Wechselwirkungen wie mit einem Py
Atom hat, aber fir MnyAu wie ein Mng Atom wirkt*. Im Falle schwacher
Kopplung lasst sich die Resonanzfrequenz ebenfalls auf etwa 16 GHz anpassen,

*Es muss natiirlich das Vorzeichen fiir eine der beiden Wechselwirkungen beachtet
werden, da Ji,ier < 0 ist.
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Abbildung 3.9: Die longitudinale Resonanzfrequenz der M,-Komponente des Py
nach Anregung mit einem THzP, berechnet mit dem spinsim-Code. Der Gilbert-
Déampfungsparameter apy betrdgt 0,008.

wobei die exakte Frequenz thermisch schwankt und nicht aus einer einzelnen
Simulation ermittelbar ist. Das ist im Detail in Abbildung 3.9 zu sehen.
Durch iterative Anpassung erzielt das Modell mit einem Ji er = —3,8 meV
eine Resonanzfrequenz f..s von ca. 15 GHz im Spinmodell des spinsim-Codes.
Im cuteLLG 2.0 mit gekiirzten Austauschlisten und verbesserten Parame-
tern resultiert sie in 10 GHz. Die Gilbert-Dampfung ap, betrégt dabei in
beiden Programmen 0,008. Dieser Wert flir Jiyte, liegt in einer vergleichbaren
Groflenordnung mit den von Al-Hamdo u.a.”" verwendeten Jil;-/[ ™ PY und ist
ahnlich zu Jil}d M Gon Selzer u.a.”, sofern man nur die Néchste-Nachbar-
Wechselwirkung einbezieht”. Ein Vergleich verschiedener Wechselwirkungen

von Heisenberg-Modellen zwischen den Metallen ist in Tabelle 3.2 aufgefiihrt.

3.4.3 Lineare Antwort

In diesem Abschnitt wird das Modell abschlieBend mit dem Experiment ab-

geglichen. Die experimentellen Daten wurden von Behovits u.a.”" erhoben.

untersuchten
. Dies sind die

*Auch im Vergleich zum nicht direkt vergleichbaren von Mounkachi u. a.
[}
. . . .. . Mn, Fe
MnFe;0y liegt Jiyor in ebenfalls der gleichen GréfBenordnung wie J.: ¢
24 S inter S S 7

einzig verfiigharen Ab-initio-Daten, die eine Mn-Fe-Wechselwirkung beinhalten.
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Tabelle 3.2: Wechselwirkungen Jg’ﬂ in Einheiten von meV zwischen den Metallen
v und ¥ aus verschiedenen Datensétzen. Py bezieht sich auf eine effektive Wechsel-
wirkung, bei der nicht zwischen Fe und Ni unterschieden wird. Werte ohne Referenz
beziehen sich auf diese Arbeit. Mn-Py ist die Grenzschichtkopplung Jipter. Refe-
renzen: Khmelevskyi und Mohn' "', Selzer u.a. "', Hirst u.a.”"', Hinzke u.a."””,
Al-Hamdo u.a.”"!, Hirst u.a.”" und Jenkins u.a.!''", effektive Wechselwirkungen
sind mit  markiert. Fiir Mn verwendete Hirst u.a.”"' die Mn Parameter von Hirst
u. a.

v, 9 .
Jii" [meV]  Mn Fe Ni Py
39,28 385 1
8,82 —3,12 §
Mo 9170 43391 1
19,86 1
. 12,40 10,04
Ni 2,39
14,11 +
Py 38,96
61,88

Um einzuschétzen, wie gut das Modell mit den realen Materialeigenschaften
iibereinstimmt, wird die Reaktion auf einen Puls im linearen Regime ver-
glichen. Hierfiir wird die Doppelschicht aus dem Berliner Experiment mit
einer MnsyAu-Schichtdicke von 30 nm, was etwa 36 Einheitszellen entspricht,
simuliert. Die Py-Schichtdicke betrigt 6 nm, umgerechnet =~ 18 Einheitszellen.
In der Ebene wird eine Fliche von 22 x 22nm? simuliert. So ergibt sich eine
Gittergrofle von 66 x 66 x 216 und etwa eine Million Spins. Die Temperatur
betragt, sofern nicht anders beschrieben, 300 K. Modifizierbare Parameter sind
neben der Grenzschichtkopplung Jinter die Gilbert-Dampfungen an, und apy,
sowie der Spin-Bahn-Kopplungsparameter ( des MnsAu. Die Eigenfrequenzen
und Magnonenddmpfung des MnyAu in der MnyAu|Py-Doppelschicht werden
mit denen aus dem Experiment verglichen. Behovits u.a.” fanden hier eine
Frequenz von 0,62 THz und eine Démpfung von 2,3 ps—!. Anschliefend wird
die Gilbert-Dampfung des Py angepasst. Diese Anpassungen erfolgen mit
dem aus spinsim ermittelten Kopplungswert Jier = —3,85 meV, mit dem
final die M,-Resonanzfrequenz des Py spéater festgesetzt wird.

Anfangs werden die beiden (-Werte fiir die Spin-Bahn-Kopplung aus
Abschnitt 2.4, 46 meV'"" und 109 meV "' verglichen. Wie in Abbildung 3.10
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Abbildung 3.10: Die lineare Antwort (b) des Mn in der Doppelschicht MnaAu|Py
auf den in (a) gezeigten THzP mit einem Maximalfeld von 0,8 MV m~!. Im Vergleich
die beiden Spin-Bahn-Kopplungen ¢ = 46 meV'”' und 108,98 meV"”''. Die Kurve
mit ¢ = 109 meV und app, = 0,1 (dicke Linie) wurde mit Gleichung 3.19 angepasst
und hat die spater verwendeten Parameter. Die experimentellen Daten sind von
Behovits u. a.
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ersichtlich, fithrt 46 meV zu einer Auslenkung von 2,3° im ersten Maximum
(gruner Kasten), was etwa der Hélfte des Experiments (4,8°) entspricht. Die
starkere Spin-Bahn-Kopplung fiithrt zu einer Auslenkung von 5,1° (jeweils
anm = 0,01). Der ¢-Wert ist konsistent mit der in Selzer'”"'| wie auch in dieser
Arbeit, verwendeten Elektronenlebensdauer 7 = 100 fs. Betrachtet werden
nun Variationen der Dédmpfung: Ein sehr geringes ayr, von 0,0025 kann das
stark geddmpfte System nicht widerspiegeln, es schwingt lange aus. Bei ay, =
0,009 und 0,011 wird die Antwort groBer (6,1° respektive 5,9°), die Auslenkung
im ersten Minimum (blauer Kasten) ist bei 0,011 zu klein und bei 0,009 zu grof.
Hier ist 0,01 bei 3,5° und das Experiment bei 3,4°, die Abweichung liegt bei
3%. Fur einen Film aus reinem MnsAu mafien Behovits u.a.””” eine Gilbert-
Déampfung von 0,008, in der MnyAu|Py-Doppelschicht fanden sie ebenfalls
0,01°", was in guter Ubereinstimmung mit anderen Arbeiten ist.

Wird an die lineare Antwort mit ¢ = 109meV und ayy, = 0,1 (di-
cke Linie in Abbildung 3.10 (b)) ein geddmpfter Harmonischer Oszilla-
tor

A
At) = ﬂsm(27rj’(t —ty)) exp(—T(t — %)) O(t — to) (3.19)
angepasst, so ergibt sich die Dampfung I' = 2,9(7) ps~! und die Eigenfre-
quenz f = 0,80(5) THz. Hierbei notiert © die Heaviside-Funktion. Im Rahmen
der Unsicherheiten der Anpassung ist die Dampfung des Modells mit dem
Experiment in Ubereinstimmung,.

Neben der Magnonenddmpfung im MnyAu bleibt die Gilbert-Dampfung
apy des Py ein zentraler Parameter, der den Untersuchungen zufolge einen
erheblichen Einfluss auf das Schaltverhalten hat. Zur Analyse wird das System
mit einem Rechteckpuls der Stérke 1,0 Ey angeregt (siehe Abbildung 3.11 (a)).
Das MnyAu schaltet daraufhin seinen Ordnungsparameter um 90° und das
Py folgt diesem. Dies 10st eine Préazession aus, die zu einer Auslenkung in
M, fiihrt. Diese Bewegung konnte auch experimentell beobachtet werden und
dient dem direkten Vergleich mit den Simulationen.

Fiir eine Grenzschichtkopplung von Jiyer = —3,8meV ergeben sich die in
Abbildung 3.11 (b) dargestellten Antworten. Die simulierten Kurven wurden
jeweils gemafl Gleichung 3.19 angepasst; daraus ergeben sich die Dampfungs-
konstante I' sowie die Resonanzfrequenz f,es.

Wie aus der LLG, Gleichung 2.8, zu erwarten, steigt I' mit zunehmendem
apy an (Abbildung 3.11 (c)), da der Dampfungsterm starker wirkt und somit
die Relaxation beschleunigt. Gleichzeitig sinkt die Lamor-Frequenz w (bzw.
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Abbildung 3.11: Die linearen Antworten (b) der M,-Komponente des Py in der
Doppelschicht MnyAu|Py bei verschiedenen Werten von apy auf den Rechteckpuls
(a) mit £ = 1,0 By = 3,6 MV m~!. Die Ddmpfungsparameter (c) und Resonanzfre-
quenzen (d) sind aus Anpassungen mit Gleichung 3.19 bestimmt worden.
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fres), wie in Gleichung 2.9 beschrieben, mit wachsendem ap, merklich ab
(Abbildung 3.11 (d)).

Im Experiment ergibt sich eine Eigenmode bei 16,41(4) GHz mit einer
Déampfung von 0,0084(3) ps~!. Durch lineare Interpolation der simulierten
Démpfungswerte im Bereich apy = 0,08 bis 0,3 wurde eine optimale Uber-
einstimmung bei apy, = 0,13 gefunden (siehe Abbildung 3.11 (c)).

Die Resonanzfrequenz des Py wird im letzten Schritt feinjustiert. Wieder
schaltet ein Rechteckpuls, Abbildung 3.12 (a) mit der Stérke 1,0 Ey den Néel-
vektor des MnyAu, worauthin die Magnetisierung M des Py folgt. Aufgrund
der starken Anregung kehrt das Py jedoch nach ca. 150 ps das MnyAu erneut
um. Fir die Bestimmung der Resonanzfrequenz von M, durch die schnelle
Fouriertransformation (englisch: fast fourier transformation, FFT) ist dieses
Riickschalten jedoch irrelevant.

Zur Frequenzanalyse wird der Ausschwingvorgang (Abbildung 3.12 (b))
itber 1000 ps hinweg simuliert.” Die resultierenden FFTs fiir £ > 200 ps sind in
Abbildung 3.12 (c¢) gemeinsam mit den entsprechenden Lorentz-Anpassungen
dargestellt. Aus diesen Anpassungen wird die Resonanzfrequenz f,.s extrahiert
und in Abbildung 3.12 (d) zusammengefasst.

Einige Fit-Ergebnisse schlagen sichtbar fehl, was an den geringen Signal-
amplituden — etwa bei —14,0meV — liegt. Die entsprechenden Datenpunkte
sind in (d) rot markiert. Niedrige Kopplungsenergien fithren zu Frequenzen,
die von der tatsdchlichen Resonanz deutlich abweichen. Die Kopplung bei
—21meV trifft mit 14,9 GHz die Resonanzfrequenz am zuverlassigsten und
ist in Abbildung 3.12 (b) und (c) durch eine dicke Linie hervorgehoben. Die
Starke der Kopplung ist auch im Vergleich zu den Mn-Mn-Wechselwirkungen
des Modells in der gleichen Grofienordnung, siehe Tabelle 3.2.

Fir die weiteren Simulationen konnten die Parameter im linearen Regime
gut an das Experiment angepasst werden. Der folgende Abschnitt widmet
sich der nichtlinearen Dynamik.

*Wiéhrend die Simulation mit dem urspriinglichen spinsim-Code etwa vier bis sechs
Wochen benétigte, kann cuteLLG 2.0 dieselbe Simulation in rund 18 Stunden durchfithren.
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3 PARAMETRISIERUNG DER SPINMODELLE
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Abbildung 3.12: Die Resonanzfrequenzen der M,-Komponente bei verschiedenen
Grenzschichtkopplungen Jipter: (a) Der anregende Rechteckpuls mit einer Stérke von
1,0 Ey, (b) die resultierenden M, Kurven tiber der Zeit. In (c) die Fourierspektren der
Kurven mit Lorentz-Anpassungen, aus denen die Resonanzfrequenzen (d) bestimmt
werden. Die nicht aufgefiihrten Kopplungswerte sind in Abbildung A.6 abgebildet.

Die dick hervorgehobene Linie markiert den spéater gewahlten Kopplungswert, in
schwarz dahinter die experimentelle Kurve.



4 THz-Puls induziertes Schalten

As im vorherigen Kapitel entwickelte Spinmodell zur Simulation NSOT-

getriebener Schaltprozesse in MnyAu und MnyAu|Py wird eingesetzt,

um die mikroskopischen Vorgéange wahrend des Schaltvorgangs zu analysieren.

Im Rahmen der Modellentwicklung sind zunéchst Schaltprozesse im reinen

MnyAu untersucht worden und darauf aufbauend wurde das Modell zur
Beschreibung der Doppelschicht MnyAu|Py erweitert.

Die so gewonnenen Ergebnisse ermoglichen einen Vergleich zwischen den
Schaltcharakteristika des reinen MnsAu und der Doppelschicht. Die folgen-
den Abschnitte prasentieren die simulierten Schaltverlaufe in MnsAu und
MnyAu|Py. Sie zeigen dabei nicht nur die Zeitentwicklung der Ordnungspara-
meter, sondern auch die schichtaufgeloste Dynamik auf atomarer Ebene.

4.1 Reines MnsAu

Der Hamiltonian des reinen MnsAu ist bereits in Gleichung 3.15 aufgestellt
worden. Er beinhaltet die induzierten Momente. Es wird ein System mit einer
Grundfliche von 22 x 22nm? simuliert, das eine Dicke von 30 nm hat, was
66 x 66 Einheitszellen in der Grundfliche und 36 Einheitszellen in 2-Richtung
entspricht. Insgesamt werden ca. 600000 Spins simuliert. Das System hat
periodische Randbedingungen in z- und y-Richtung, in z offene. Die im
Abschnitt 3.4.3 ermittelten Werte fiir die Spin-Bahn-Kopplung ¢ = 109 meV
und fiir die Gilbert-Démpfung ayp, = 0,01 werden verwendet™.

Es werden fiir verschiedene Feldstérken je ein Ensemble von 50 Schaltsi-
mulationen mit dem THzP, Abbildung 4.1 (a), bei 300 K durchgefithrt und
aus diesen der mittlere Néelwinkel (Ayp,) gebildet. Das Ensemble fiir jeden
Feldstarkewert ist in Abbildung A.7 abgebildet, die einzelnen Simulationen

*Die vorgestellten Daten sind von dem cuteLLG 2.0-Code erzeugt. Die ersten Simu-
lationen zum reinen MnsAu sind mit der modifizierten Version des CPU-Codes spinsim
erstellt worden. Hierbei sind jedoch eine Elektronenlebensdauer 7 von 50 fs und daraus
abgeleitete REE-Konstanten genutzt worden. Die Konstanten sind in Anhang A.2.2 gelistet.
Aulerdem war der THzP noch eine analytische Funktion, die an einen anderen Messpuls
angepasst wurde und so keine komplexeren Pulsformen darstellen konnte. Dieser ist in
Dannegger!®’! (Abbildung 11.4.) abgebildet. Trotz der bereits auf S. 28 genannten Nachteile
der GPU tberwiegt der Geschwindigkeitsvorteil so stark, dass die Simulationen hier mit
dem cuteLLG 2.0-Code wiederholt wurden, um tiber ausreichend viele Simulationen mitteln
zu konnen. Das angepasste spinsim-Programm ist als eine Art proof-of-concept zu verstehen.
Zudem trug die Modifizierung zweier verschiedener Programme zur Losung der LLG in
einem Vielteilchensystem zum tieferen Verstdndnis des Autors von der Funktionsweise
Atomistischer-Spindynamik-Software bei.
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Abbildung 4.1: Die Auslenkung des mittleren Néelwinkels bei 300 K (durchge-
zogene Linien) (Aypy) in (b) in Reaktion auf den THzP (a) mit verschiedenen
Feldstérken. Die gestrichelten Linien zeigen das deterministische Verhalten bei 0 K.
Ein Detail des Schaltvorgangs ist in (c) abgebildet.

haben sehr dhnliche Trajektorien. Erst bei grofleren Feldstarken driften die
Simulationen mehr auseinander, da energetisch mehr Pfade moglich sind. Fiir
0,5 und 0,7 Ey ist die Streuung am geringsten.

Der Polarwinkel (Ayy) ist in Ab-
bildung 4.1 (b) abgebildet. Das Sys-
tem reagiert sensibel auf den ers-
ten Puls und fiir Feldstarken gro-
Ber als 0,1 Ey schaltet das MnyAu
bei 300 K meist seinen Ordnungspa-

S rameter L um +90° in einen der bei-

01 0.2 03 0.5 0.7 1.0 =90~ den angrenzenden Zustinde (vgl. Ab-
E [Ey) bildung 3.1). Die Endzustande der
einzelnen Simulationen des Ensem-
bles, ermittelt durch Mittlung von
@y fiir Zeiten t grofer als 60 ps, sind
fiir verschiedene Feldstarken in Ab-

90

I
[a)

DO
o

Simulationen
£(t > 60ps)) [°]

Abbildung 4.2: Ubersicht iiber die End-
zustande der MnyAu Simulationen bei ver-
schiedenen Feldstarken FE.

bildung 4.2 nachzuvollziehen.
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Nur bei 1,5 Ey schaltet das MnyAu bei um —270°, mit einem kleinen
Plateau bei —90°. Der Zustand von ca. 45° bei 0,3 £y bedeutet, dass etwa
die Halfte der Simulationen um 90° geschaltet haben und die andere Halfte
nicht, vgl. Abbildung A.7. Der zweite Puls bei 20 ps hat auf die geschalteten
Systeme keinen Einfluss mehr, da das E-Feld keine NSOT mehr erzeugt (vgl.
Abbildung 2.5 mit E = [110] und M = [110]). Das ist eine Bestitigung fiir
eine korrekte Implementierung der induzierten Momente, da die Simulation
die (nicht) erwartete Reaktion (nicht) hervorruft (keine NSOT, wenn E L L).
Der um 45° geschaltete Feldstarkewert 0,3 Ey reproduziert diese Antwort
ebenfalls und starker als die Kurve mit 0,1 Fy, da das Feld grofler ist. Der
zweite Puls reicht nicht aus, um die nicht geschalteten Simulationen doch
noch zu Schalten.

Der Schaltprozess, detailliert in Abbildung 4.1 (c) gezeigt, dauert nur
eine Pikosekunde. Ob um —90° oder +90° geschaltet wird, bestimmt die
Polarisierung des E-Felds (vgl. dazu Abbildung 2.5 fiir £ in [110] und [110]).
Die andert sich im THzP, Abbildung 4.1 (a), zwischen den Mini- und Maxima
des ersten Pulses. Das unterschiedliche Schaltverhalten lasst darauf schlieflen,
dass bei 0,2 und 1,5 Ey das zweite bzw. erste Minimum schaltet, wihrend bei
den groferen Feldern das Maximum L bereits soweit rotiert, dass das E-Feld
keine (ausreichend grofien) NSOT erzeugen kann. Bei 0,5 und 0,7 Ey rotiert
L iiber den 90°-Zustand raus, wo bei ca. 11 ps eine Reaktion auf das zweite
Minimum zu sehen ist. Besonders ausgepragt ist sie bei 1,0 Ey.

Wie die deterministische und die stochastische Kurve von 0,2 Ej zeigen,
schaltet das MnyAu bei 300 K frither als bei 0 K. Es kann die thermische
Energie nutzen, um iiber die Anisotropiebarriere zu gelangen. Bemerkenswert
ist, dass diese thermische Anregung bei 1,5 Ey sogar zu einer —270°-Rotation
fithrt, wiahrend der deterministische Pfad 90° schaltet. Sie gelangen tiber zwei
verschiedene Wege in den gleichen Endzustand™.

Die Schaltvorgédnge in Abbildung 4.3 zeigen ein dhnliches Verhalten wie
die von Selzer u.a.”'' (Abb. 6) mit einem effektiven Magnetfeld simulierten
Prozesse fiir eine Feldstirke von £ = 10 MV m~!. Wie in der 0,2 Ey-Kurve
ersichtlich, verkanten die Mn-Untergitter in z-Richtung gegeneinander, wie
auch Selzer u. a. sehen konnten. Bemerkenswert ist, dass die Simulationen
bereits bei einem etwa 30-fach kleineren Feld schalten und Prozesse wie
das Zuriickschalten (1,0 Ey) und Schalten iiber mehrere Zustdnde (1,5 Ep)
simulieren kénnen. Diese Prozesse konnen nicht mit einem statischen Zeeman-
Feld modelliert werden.

*Da 360°-symmetrisch, siehe Abbildung 3.1.
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4 THZ-PULS INDUZIERTES SCHALTEN

Abbildung 4.3: Die deterministischen Schaltpfade der beiden Mn-
Untergittermagnetisierungen M /B bei verschiedenen Feldstérken E. Die
Pfeile zeigen den Start (blass)- und Endzustand der 0,7 Ep-Kurve an. Die
M ,-Komponenten sind um den Faktor 20 skaliert.

Die schaltenden Prozesse relaxieren in den Endzustand mit der gleichen
Prazessionsbewegung wie bei Selzer u.a. Diese Dynamik entspricht der des
Annédhern eines Spins an ein Magnetfeld, siche Abbildung 2.2.

4.1.1 Schichtaufgelost

Die atomistischen Vorgange wéhrend eines Schaltprozesses sind noch nicht
vollstandig geklédrt. In den experimentellen Proben kann der Prozess nur
im Mittel iber das gesamte Material untersucht werden. Die Simulationen
bieten die Moglichkeit, auf einzelne Schichten oder sogar spezifische Spins
zuzugreifen. Der im Folgenden betrachtete schichtaufgeloste Schaltprozess in
MnsAu gibt Aufschliisse dariiber, wie die Spins ihre Orientierung &ndern. Die
Magnetisierung der einzelnen Schichten wird entlang der z-Achse betrachtet
(offener Rand), da in z- und y-Richtung keine Symmetriebrechung stattfindet,
vgl. Abbildung 3.5. Da das elektrische Feld auf alle Spins zeitgleich einwirkt,
wird ein mehrheitlich koharenter Schaltprozess und keine Inhomogenitét
innerhalb einer Schicht erwartet.

Die Magnetisierung M einer Schicht wird berechnet aus dem Mittelwert
der Spins in der z-y-Ebene auf Hohe z. Die Magnetisierung der Mng-Spins
ist dafiir invertiert worden, wodurch im Prinzip die Néelordnung dargestellt
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wird. Der Polarwinkel Ayj, pro Schicht wird aus
Ay, = arctan2 (M, M,) — ¢r, (4.1)

berechnet, wobei ¢, der Winkel des Anfangszustands ist und iiber alle Zeiten
und Schichten gleich bleibt. Die Auslenkung ZM, der M,-Komponente wird
aus ZM, = arcsin(M,) berechnet.

Die Abbildung 4.5a zeigt eine der geschalteten Simulationen aus dem
Ensemble mit einer Feldstérke E von 0,3 Ey, tiber die fiir Abbildung 4.1 gemit-
telt wurde. In (a) zeigt der relative Azimuthalwinkel Ay, dass die Dynamik
zwischen 8 bis 11 ps stattfindet und das MnsAu aus dem Initialzustand um
90° schaltet. Die Entwicklung iiber die Zeit zeigt, dass der Schaltprozess
kohérent ablauft. Es gibt keine sichtbaren Doméanenwainde.

Die Auslenkung /M, scheint auf den ersten Blick thermisch zu fluktuieren.
Bei genauerer Betrachtung nimmt die Amplitude wahrend des Schaltprozesses
(8,4 bis 9,1 ps) an den offenen Réndern zu, vor- und nachher ist sie geringer.
Ein dhnliches Verhalten ist in der in Abbildung 4.5b abgebildeten, nicht
geschalteten Simulation zu sehen. In dieser ist ebenfalls koharentes Verhalten
sichtbar, mit dem die Spins auf die NSOT reagieren. Die Auslenkung /M,
scheint auch bei 9,5 und 10,6 ps Extremwerte anzunehmen. Ein solches Bild
zeigt sich auch bei der Betrachtung der ZM, tiber der Zeit.

Wieder werden die zwei ver-
schiedenen Simulationen aus Ab-
bildung 4.5 betrachtet. In Abbil-
dung 4.6 (a—c) ist die geschaltete Si-
mulation und in Abbildung 4.6 (d—f)
die, die nicht geschaltet hat, gezeigt.
Um das thermische Rauschen in der
M, -Magnetisierung zu gliatten wird
ein Savitzky-Golay-Filter "' mit ei-
ner Fensterlange von 100 Datenpunk-
ten (entspricht 2 ps) und einem Re-
gressionspolynom fiinfter Ordnung
verwendet. Die so geglatteten Magnetisierungen der beiden Mn-Untergitter
sind in Abbildung 4.6 (b/e) abgebildet, in (a/d) ist der Néelwinkel Ag; zu
sehen. In den eingefarbten Bereiche haben beide Untergitter gleiches Vorzei-
chen, sie verkanten. In (c/f) ist der THzP zu sehen, dessen erster Puls in drei
Abschnitte eingeteilt ist.

Abbildung 4.4: Schaltpfade in reinem
MnoAu bei 9,36 ps. Die M,-Komponente
ist mit dem Faktor 20 skaliert.
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4 THZ-PULS INDUZIERTES SCHALTEN
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Abbildung 4.5: Schichtaufgeléste Anregungen des MnaAu bei 0,3 Fy. In beiden
Abbildungen a und b ist je in (a) der Ay iiber der Zeit aufgetragen. In den
Graphen (b/c) sind fiir verschiedene Zeiten der pro Schicht in z-Richtung gemittelte
Polarwinkel Agy, (b) und die Auslenkung ZM, (c) abgebildet.
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Zeit t [ps] Zeit t [ps]

Abbildung 4.6: Die M,-Verkantung bei einer Feldstiarke von 0,3 Ey je einer
Simulation die geschaltet ist, (a—c), und die nicht geschaltet ist, (d—f). Erstere ist
in Abbildung 4.5a abgebildet. In (a/d) ist der Néelwinkel Ay, abgebildet. Die M,
der beiden Untergitter sind in (b/e) zu sehen, Bereiche, in denen beide gleiches
Vorzeichen haben, sind eingefiarbt (gleiche Einfarbungen in (a/d)). Der THzP ist
in (c/f) abgebildet.

In Abschnitt A erzeugt der THzP eine starke Verkantung der Untergitter,
die fiir 9,36 ps in Abbildung 4.4 zu sehen ist, in deren Folge der Schaltpro-
zess startet. Im Abschnitt B wechselt das Vorzeichen des THzP und die
Verkantung nimmt ab. Da die Spins bereits um mehr als 45° rotiert sind,
verlieren die induzierten Momente an Stérke, siche Gleichung 2.22. Der zweite
Vorzeichenwechsel des THzP in Abschnitt C hat nur einen geringen Einfluss,
die Untergitter verkanten minimal aufgrund thermischer Schwankungen. Dies
ist auch bei dem zweiten Puls bei 20 ps zu sehen. Anders in Abschnitt D:
Der Puls sorgt zwar fiir eine etwa gleich starke Verkantung, die fiihrt jedoch
nicht schnell genug zu einer Anderung von Ay, und sowohl die NSOT, wie
auch die Anisotropie, verhindern das Schalten in Abschnitt E. In Abschnitt
F wird eine noch stérkere Verkantung als in D erzeugt, die aber zu keinem
Schaltprozess fiihrt.

Zusammen mit der schichtaufgelosten Betrachtung zeigt sich, dass das
MnsAu in der Ebene kohédrent schaltet, die M,-Magnetisierung aber nur durch
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einige wenige Spins verursacht wird. Die Spins mit grolen M,-Komponenten
an den Réndern sind gerade gegenlaufig, weswegen sie keinen (groen) Beitrag
zur Gesamtmagnetisierung leisten. Auch fir andere Feldstérken (0,7 und
1,0 Ey)* bestétigt sich diese Beobachtung.

4.2 MnyAu|Py

Nachdem bereits im letzten Abschnitt das reine MnsAu-Modell auf sein
Schaltverhalten untersucht worden ist, steht jetzt die Doppelschicht im Fokus.
Zentrale Motivation hinter der Entwicklung des Doppelschichtmodells ist es,
die atomistischen Dynamiken wiahrend dem Schaltprozess des Experiments,
siche Abbildung 3.4, darzustellen und einzuordnen. Im Vergleich mit dem
Experiment in Berlin wird bestimmt, in welchen Punkten unser Modell mit
den Messungen iibereinstimmt und sie erklart. Besonders interessant ist, wie
die Py-Magnetisierung sich bei Schaltprozessen des MnyAu verhélt. Nach einer
Beschreibung der Systemparameter wird die Schwellenstérke des elektrischen
Felds E, ab dem die Doppelschicht schaltet, bestimmt. Im Weiteren wird der
Schaltprozess wieder schichtaufgelost, wie in Abbildung 4.5, betrachtet, um
Anderungen in den atomistischen Vorgéingen zu untersuchen.

Systemparameter: Der im Experiment aus Berlin”" verwendete Diinnfilm
hat eine MnyAu-Schichtdicke von 30 nm, was in dem Modell ~ 36 Einheits-
zellen entspricht. Die Py-Schichtdicke betrédgt 6 nm, die ~ 18 Einheitszellen
entspricht. In der Ebene wird eine Fliche von 22 x 22 nm? simuliert. So ergibt
sich eine Gittergrofie von 66 x 66 x 216, wobei eine Einheitszelle 1 x 1 x 4
grof ist. Die Temperatur betréagt 300 K. Fiir die Spin-Bahn-Kopplung und die
Gilbert-Dampfung des MnsAu werden die Parameter des reinen Materials,
siehe Abschnitt 4.1, iibernommen. Wie in Abschnitt 3.4.3 festgestellt wurde,
hat das Py in dem Modell eine Gilbert-Dampfung von ap, = 0,13. Die Grenz-
schichtkopplung Jier betridgt —21,0 meV. Das konstante Magnetfeld Beonst
ist, aufler explizit benannt, ausgeschaltet.

4.2.1 Dynamik der Doppelschicht

Zur Untersuchung der Dynamik der Doppelschicht MnyAu|Py werden fiir
Feldstarken von 0,1 bis 2,0 Fy je ein Ensemble von 50 Simulationen aufge-
nommen und aus diesen die Schaltwahrscheinlichkeit pg, berechnet. Die

*Die zugehorigen Graphen sind im Anhang A.7 zu finden, Abbildung A.8 und Abbil-
dung A.9.

48



resultierenden Daten sind in Abbildung 4.7 (c) abgebildet. Im Vergleich dazu

sind die auch in Abbildung 3.4 dargestellten pey,-Signale aus dem Experiment

in Abbildung 4.7 (b) zu finden. Die bereits dort festgestellte Dynamik, dass

nach dem ersten Puls des THzP pey, auf ein Plateau relaxiert, konnen wir

erstmals fiir 0,8 Ey beobachten. Fur grofiere Feldstarken steigt der Wert auf 1.
In der 1,0 By Kurvenschar, Ab-

bildung 4.7 (g), schaltet der erste 90 o
Puls des THzP die meisten Simulatio- & 401 o
nen, die Kurve bei doppelter Feldstér- ,5 §
ke, Abbildung 4.7 (h) bleibt bis zum jg %0 0 <
zweiten Puls einheitlich und schal- g -
tet erst dann. Da diese aber eine in- 92 . %0 g

vertierte Polarisation hat, dreht das
MnyAu|Py um 90° statt —90°. Der E [Ey)
zweite Puls ist etwa halb so stark wie
der erste, was die Verdopplung er-
klart. Diese Beobachtung zeigt, dass
die induzierten Momente die erwarte-

0.7 0.8 0.9 1.0 1.5 1.7 2.0 2.5 3.0

Abbildung 4.8: Ubersicht iiber die End-
zustdnde der MnaAu|Py Simulationen bei
verschiedenen Feldstarken.

te Symmetrie widerspiegeln, sowohl
in der Feldstarke, wie auch in der Polarisation.

Die Prozesse um die Schwellenfeldstarke zeigen die stochastische Natur
auf: bei 0,7 Ey, Abbildung 4.7 (d), schaltet kein Prozess. Es gibt auch keine ab-
trinnigen Kurven, es ist eine fast schon deterministische Kurve. Bei Erhohung
der Feldstarke auf 0,8 Ey, Abbildung 4.7 (e), oder 0,9 Ey, Abbildung A.11 (f),
ist die stochastische Natur deutlicher zu sehen. Der erste Puls schaltet die
meisten Trajektorien (nicht), bei dem zweiten finden nur noch einzelne Nach-
zligler ihren Endzustand. Aus diesem Grund gibt es nach dem ersten Puls das
Plateau in pg,, Abbildung A.11 (c), welches beim zweiten Puls steigt. Der
Relaxationsprozess in den experimentellen Daten, der bei den Feldstérken
0,4 £y und 1,0 Ey in Abbildung A.11 (b) zu sehen ist, kann so erklért werden.
Die Schaltpfade in Abbildung 4.7 (e) und (f) sehen dhnlich aus, welchen die
Mehrheit der Simulationen nimmt, andert sich aber schlagartig. Fiir 1,0 Ey ist
der mittlere Néelwinkel mehr zwischen den beiden Hauptfaden, was darauf
hindeutet, dass wieder weniger Simulationen schalten.

Auffillig ist der scharfe Ubergang, mit dem die Schaltwahrscheinlichkeit
Psim von 0 bei einer Anregung mit 0,7 Ey auf 1 bei 0,9 Ey ansteigt. Im Vergleich
dazu zeigt das Experiment ein deutlich anderes Verhalten: Dort wachst das
Pexp-Signal nur allméhlich mit der Feldstarke, wahrend die Simulation einen
abrupten Wechsel darstellt. Die Feldstarke im Experiment ist, anders als in
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den Simulationen, nicht tiber die ganze Probe homogen. Das bis zu 2,5-mal
groflere Feld kann zu solchen Effekten fiithren.

Das stochastische Verhalten wird in der Simulation ausschliefilich durch
die Temperatur beeinflusst. Eine Erhéhung der Temperatur auf 500 K fiihrt
zu einer geringeren Grenzfeldstéarke als bei 300 K, wie in Abbildung 4.9
ersichtlich ist. Bereits bei 0,5 Ej treten erste Schaltprozesse auf, und fir
grofere Feldstirken von 0,6 und 0,7 Ey bildet sich ein Plateau im p-Signal
aus, ahnlich wie in den Experimenten und Simulationen in Abbildung 4.7 (b)
und (c). Das Plateau steigt langsamer mit der Feldstéarke als bei 300 K, siche
Abbildung 4.9 (b).

Eine Erhohung der Temperatur kann beispielsweise durch die vom THzP-
Puls deponierte Energie in der Probe verursacht werden.

Was alle Ensembles gemeinsam haben ist, dass sich die Dynamik grund-
legend von der des reinen MnsAu in Abbildung 4.1 unterscheidet. Wahrend
dort der Schaltprozess nur wenige Pikosekunden dauert und der erste Puls
den groBiten Einfluss hat, sind die Dynamiken in der Doppelschicht langsamer
und der zweite Puls hat mehr Einfluss. Offenbar ist der beobachtete Effekt
auf den Einfluss des Py auf das MnyAu zuriickzufithren. Im Folgenden wird
dieser Zusammenhang genauer betrachtet.

4.2.2 Die zwei Wege

Um den Effekt des Py auf das MnsAu nachzuvollziehen, sind zwei verschiedene
Kurven des Ensembles bei 1,0 £y aus Abbildung A.11 (g) in Abbildung 4.10
dargestellt. In rot ist der Néelvektor L und in blau die Py—Magnetlslerung M
abgebildet. Die Schaltpfade sind bis etwa 26 ps nahezu identisch, L oszilliert
zwischen —90° und 90° hin und her. Danach fangt entweder M an um L zu
prizedieren oder L schaltet zuriick in den Initialzustand [110], wo M eine
kleine Prazession ausfiihrt.

Die Prézession des Py fithrt zu einer Auslenkung in der z-Richtung. Im
Verfahren der Anpassung der Grenzschichtkopplung in Abschnitt 3.4.3 ist das
Modell an eben die resultierende Frequenz angepasst worden. Ein Verandern
der Frequenz bzw. Grenzschichtkopplung fithrt dazu, dass die Simulationen ein
anderes Schaltverhalten zeigen. Wird die mit dem spinsim-Code berechnete
(falsche) Grenzschichtkopplung, Abbildung 3.9, verwendet, schaltet fast keine
Simulation bei bis zu 3,5 Ey groflen Feldstéirken, sieche Abbildung 4.11. Die
einzelnen Pfade und mittleren Polarwinkel sind in Abbildung A.10 zu finden.
Daraus folgt, dass die Grenzschichtkopplung einen grofien Einfluss auf den
Schaltprozess hat.
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Falls die Feldstarke ausreicht um 90

das MnyAu zu schalten, zeigt die Be- g4 ;
trachtung aus Abbildung 4.10, dass 5 _— A,
es zwei mogliche Wege gibt: Entwe- = 0 3
der das Py folgt dem MnyAu, oder EQO‘ L\
das Py bewirkt ein riickstellendes @ E
Moment auf das MnyAu. Mit einer 0505 10 15 20 25 50 55 0
schichtaufgelosten Betrachtung wird E [E,]

im folgenden Abschnitt der Schalt-
prozess in der Doppelschicht auf ato-
mistischer Ebene nachvollzogen.

Die Prazession ist vergleichbar
mit dem in Abbildung 2.2 dargestell-
ten Fall eines Makrospins (hier die
Py-Magnetisierung), der unter dem
Einfluss eines externen Magnetfelds B (hier die Grenzschicht-Anisotropic)
steht. Mit der daraus folgenden Gleichung 2.9 fiir die Resonanzfrequenz
w = 271 14,9 GHz kann das vom MnsAu erzeugte effektive Feld B abgeschétzt
werden. Mit v = 1,760859 63023 - 10! rad/s/T folgt ein Feld der Stirke
541 mT.

Abbildung 4.11: Ubersicht iiber
die  Endzustdnde der MngAu|Py-
Simulationen bei verschiedenen Feld-
stdrken und der Grenzschichtkopplung
Jinter = —3,8 meV.

4.2.3 Schichtaufgelost

Wahrend die Schaltprozesse in reinem MnsAu, wie sowohl die Untersuchungen
von Selzer u.a.” ' als auch das erweiterte Modell zeigen konnten, koharent
ablaufen, verdndert sich das Schaltverhalten des MnyAu in der Doppelschicht
deutlich. Wie bereits fiir das reine MnyAu wird wieder die Magnetisierung
der einzelnen Schichten, Gleichung 4.1, entlang der z-Achse betrachtet, da in
z- und y-Richtung keine Symmetriebrechung stattfindet. Die Grofien werden
wie in Abschnitt 4.1.1 verwendet.

In Abbildung 4.12 und Abbildung 4.13 ist in (a) der Polarwinkel Ay, u
des MnsAu bzw. Py tiber der Zeit ¢ aufgetragen. Darunter ist fiir verschiedene
Zeiten der gemittelte Polarwinkel, Gleichung 4.1, und der Azimutalwinkel
ZM, der z-Komponente des Néelvektors bzw. der Magnetisierung der jewei-
ligen Schicht aufgetragen. Die beiden Kurven sind Teil des Ensembles der
Anregungen bei einer Feldstérke von 1,0 Ey, die in Abbildung 4.7 dargestellt
sind. Die Kurve in Abbildung 4.12 schaltet beim ersten Puls des THzP um
—90°, die in Abbildung 4.13 abgebildete Kurve beim zweiten Puls.

Die ultraschnelle Dynamik des MnsAu macht sich auch in der Doppel-
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schicht bemerkbar, wie sich an dem weniger als eine Pikosekunde dauernden
Schaltprozess in Abbildung 4.12 (b) und Abbildung 4.13 (b) bei 10 ps zeigt.

An der Grenzschicht ist erkennbar, dass die erste markante Auslenkung
des MnyAu bei ca. 8ps (dunkelgriin) sowohl in Abbildung 4.12 (b) wie
auch in Abbildung 4.13 (b) eine stehende Spinwelle im Py induziert. Die
direkt darauffolgende Auslenkung (dunkellila), in Richtung —90°, schaltet in
Abbildung 4.12 (b) das MnsAu um —90°. Entlang der z-Achse betrachtet ist
zu sehen, dass sich eine etwa 15 nm lange Doméne aufbaut. Die Mn-Atome,
welche am weitesten von der Grenzschicht entfernt sind, schalten bereits,
wahrend die Atome nah an der Grenzschicht noch nicht schalten. Erst ca.
10 ps spater schalten auch die grenzschichtnahen Mn-Atome und erzeugen die
Prazessionsbewegung im Py. Die Prézession ist auch in der z-Komponente,
Abbildung 4.12 (c), zu sehen. Die Magnetisierung des Py beeinflusst die
Atome bis etwa 2nm von der Grenzschicht entfernt.

In Abbildung 4.13 ist der gleiche Prozess bei dem zweiten Puls des THzP
zu erkennen.

Die von dem ersten Puls erzeugte Spinwelle scheint die Lénge der Domé-
nenwand im MnyAu steuern. Die Welle hat ihre Maxi- und Minima jeweils
an der Grenzschicht und der Oberfliche des Py (bei 36 nm), in der Mitte ist
ein Knoten. Erst wenn das Py dem MnsAu folgt, wie in dem Schaltprozess
in Abbildung 4.10 gezeigt, iiberlagert die Prizessionsbewegung die stehende
Welle entlang von z. Deswegen verschwindet sie in Abbildung 4.12 bereits bei
ca. 15 ps und die in Abbildung 4.13 bei ca. 25 ps.

Mit der Ausbildung einer Doménenwand ist ein zweiter Erklarungsansatz
fir die in Abbildung 4.7 (b/c) beobachteten Relaxionsprozesse gefunden: Im
Mittel iiber die MnsAu Spins scheint der mittlere Néelwinkel zu relaxieren.
Dieser Prozess ist in Abbildung 4.12 (a) in sehr schwacher Form zu beobachten.

In der schichtaufgelosten Darstellung des Polarwinkels Ay, s zeigt sich,
wie vermutet, dass der Schaltprozess in MnyAu keineswegs mehr kohéarent
erfolgt. In dem Py wird durch das MnyAu Spinwellen erzeugt, andersrum
entsteht eine 90° Doméanenwand im MnyAu.

4.2.4 Auswirkungen eines externen Magnetfelds

Nachdem bereits untersucht worden ist, wie mit Hilfe der elektrisch induzierten
NSOT der Ordnungsparameter des MnyAu bzw. die Doppelschicht manipuliert
werden kann, bleibt noch eine weitere Moglichkeit: Das externe Magnetfeld

Beonst, sieche Abbildung 3.5, hat einen Einfluss auf das ferromagnetische Py.
Im Folgenden wird untersucht, ob mit dem Magnetfeld der Schaltprozess
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unterbunden werden kann.

Damit das Py in seinem Initialzustand mit dem E’mnst fixiert werden kann,
ist Boonst in [170]-Richtung parallel zu dem Py ausgerichtet, vgl. Abbildung 3.5.
Dadurch bewirkt der Zeeman-Term des Hamiltonians 3.16 ein riickstellendes
Drehmoment in den Anfangszustand.

Fir Magnetfeldwerte von 0 bis 980 mT sind in dieser Arbeit jeweils 50
Schaltsimulationen durchgefithrt und gemittelt worden. In Abbildung 4.14 (a)
sind die Schaltwahrscheinlichkeiten p, Gleichung 3.5, iber der Zeit aufgetragen.
Aus p wird durch Mittlung von p(t > 36 ps) die Stufenhéhe bestimmt. Sie
sinkt mit zunehmenden Bconst, ebenso wie die Amplitude der FFT, die in
Abbildung 4.14 (b) abgebildet sind. An die Spektren wurde jeweils eine
Lorentz-Funktion angepasst. In Abbildung 4.14 (c) ist die daraus resultierende
FFT-Amplitude der Resonanzfrequenz des Py und die Stufenhéhe von p iiber
dem externen Magnetfeld aufgetragen. Mit zunehmenden magnetischen Feld
nimmt sowohl die Schaltwahrscheinlichkeit, wie auch die Amplitude der M,-
Resonanzfrequenz, ab.

Die Stufenhéhe und die Amplitude stehen vermutlich in direktem Zu-
sammenhang, was zu der vorherigen Beschreibung eines Schaltprozesses in
Abbildung 4.10 passt. Das Py prézediert dort nur im Schaltfall mit einer gro-
Ben Amplitude. Daraus lésst sich schlielen, dass ein erfolgreicher Schaltprozess
an der Amplitude der Resonanzfrequenz abgelesen werden kann.

In Abbildung 4.14 ist zu erkennen, dass der beschriebene Zusammenhang
auch in den Simulationen auftritt: Bei hohen Feldstarken werden die Schalt-
prozesse zunehmend unterdriickt. Die in Abschnitt 4.2.2 ermittelte Stérke
der Grenzflichen-Anisotropie von 541 mT (dargestellt als vertikale Linie in
Abbildung 4.14) markiert jedoch nicht den Punkt, ab dem weniger als die
Halfte der Simulationen einen Schaltvorgang zeigen. Dieser Punkt liegt fiir
den Néelvektor bereits bei etwa 300 mT.

Die Frequenz des Py hingegen beginnt erst im Bereich zwischen 580 mT
und 600 mT merklich abzunehmen. Eine mogliche Erklarung dafiir ist, dass
das konstante Magnetfeld f?const ausschlieflich das Py beeinflusst. Das MnyAu
schaltet auch bei hoheren Feldstarken (sieche Abbildung 4.14 (a)) wahrend
des Pulses und wird anschlieend, wie in Abschnitt 4.2.2 beschrieben, durch
das Py zuriickgezogen.

Wie stark das Py dabei durch das Umschalten des MnyAu angeregt wird,
héngt mafigeblich von der Grenzflichenkopplung Ji,: ab. Die beobachtete
Abnahme der Amplitude bei etwa 600 mT deutet darauf hin, dass ab diesem
Punkt das externe Magnetfeld ein grofleres Drehmoment auf das Py ausiibt
als die Grenzflachen-Anisotropie. Infolgedessen verschwindet die Prazession
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des Py bei weiter steigender Feldstérke schnell.
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Abbildung 4.7: Bestimmung der Grenzfeldstérke des THzP (a) in der Doppel-
schicht MngAu|Py im Vergleich zu den experimentellen Daten bei 300 K. In (b) ist
das pexp-Signal des Experiments gezeigt, wie auch in Abbildung 3.4. Die simulierten
Kurven mit der Schaltwahrscheinlichkeit pgin,, Gleichung 3.5, sind in (c) zu sehen.
Die bei verschiedenen Feldstirken aufgenommenen Ensembles von 50 Kurven sind
in (d-h) abgebildet, wobei die gestrichelte Linie den mittleren Néelwinkel (@) des
Ensembles darstellt, der in (c) abgebildet ist.
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Abbildung 4.9: Schaltprozesse in der Doppelschicht bei 500K. In (a) ist der
anregende THzP und in (b) das resultierende p-Signal abgebildet. Die Ensembles
fiir die verschiedenen Feldstérken sind mit den mittleren Néelwinkeln bei 500 K
(gestrichelt) und 300 K (siehe Abbildung 4.7, schwarz gestrichelt, auler fir 0,3 Eyp)
dargestellt.
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Abbildung 4.10: (Kein-)Schaltprozess einer Mng Au|Py-Doppelschicht, in blau die
Magnetisierung M des Py und in rot der Néelvektor L des MnyAu. In der Mitte ist
schematisch der THzP aus Abbildung 3.3 gezeichnet. Wie leicht zu sehen ist, sind
die Schaltpfade bis etwa 40 ps sehr dhnlich. Falls das MnsAu schaltet prazediert M
markant um f,, falls nicht reorientiert sich L parallel zu M.
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Abbildung 4.12: Schichtaufgeloste Anregung des MnyAu|Py bei 1,0 Ep, die Simu-
lation schaltet beim ersten Puls des THzP. In (a): Ay, ) iiber der Zeit aufgetragen.
In den mittleren Graphen sind fiir verschiedene Zeiten der pro Schicht in z-Richtung
gemittelte Polarwinkel Agy, s (b) und die Auslenkung ZM, (c) abgebildet. Die
z-Komponente des MnsAu ist um den Faktor 5 skaliert.
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Abbildung 4.13: Schichtaufgeloster Schaltprozess des MngAu|Py bei 1,0 Ey, die
Simulation schaltet beim zweiten Puls des THzP. In (a): Ay liber der Zeit
aufgetragen. In den mittleren Graphen sind fiir verschiedene Zeiten der pro Schicht
in z-Richtung gemittelte Polarwinkel Ay (b) und die Auslenkung ZM, (c)
abgebildet. Die z-Komponente des MnsAu ist um den Faktor 5 skaliert.
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Abbildung 4.14: Anderung der Schaltwahrscheinlichkeit p in Abhingigkeit von
dem externen Magentfeld Beons;. In (a) die Schaltwahrscheinlichkeiten und in (b)
die FFT-Spektren mit angepassten Lorentz-Funktionen. (¢): Die Entwicklung von
p iiber dem Bconst. Die vertikale Linie markiert 541 mT (vgl. Abschnitt 4.2.2).
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5 Resume und Ausblick

Diese Arbeit bedient sich der Methoden der atomistischen Spindynamik
auf Basis der Landau-Lifschitz-Gilbert-Gleichung, um die makroskopischen
Prozesse der Experimente der Arbeitsgruppe Kampfrath an der FU Berlin
auf mikroskopischer Skala zu erklédren. Von zentraler Bedeutung hierfiir ist
es, die NSOT getriebenen Schaltprozessen sowohl in MnyAu, wie auch in
der FM/AFM-Doppelschicht MnsAu|Py zu simulieren. Die Erweiterung der
bisherigen Modelle, die NSOT zeitaufgelost und mikroskopisch korrekt und
nicht mehr als (statisches) effektives Magnetfeld zu ndhern, ermoglicht es das
Verhalten von Materialien bei komplexen Pulsfolgen zu untersuchen. Hierfiir
wurde der GPU-CUDA-Code cuteLLG 2.0 entwickelt, in dem beliebige elek-
trische Felder iber Umsetzungstabellen abgebildet, sowie dotierte Materialien
und Mehr-Schichtsystem modelliert werden kénnen.

Mit den Austauschwechselwirkungen und Anisotropien aus dem Spinmo-
dell von Selzer u. a. fiir MnyAu ist im Rahmen des Vergleichs der linearen Ant-
wort in Experiment und Simulation eine Gilbert-Dampfung von ayg, = 0,01
bestimmt worden. Diese entspricht einer Magnonendampfung von 2,9(7) ps™*,
die mit dem experimentellen Wert von 2,3 ps~! im Rahmen der Unsicherheit
vereinbar ist. Die Eigenfrequenz des MnsAu Modells von 0,80 THz weicht von
dem experimentellen Wert 0,62 THz ab. Die Abweichung kann Unreinheiten
in der Probe oder Unsicherheiten der Ab-initio-Methoden geschuldet sein.

Die Schaltsimulationen zeigen, dass das MnyAu deterministisch (0 K) ab
einer Feldstarke von 0,3 Ey und stochastisch bei 300 K ab 0,2 Ey schaltet. Die
Feldstarke Fy bezeichnet den Wert von 3,6 MV /m, bei dem im Experiment
die meisten Schaltprozesse beobachtet werden. Damit wird bestétigt, dass die
Schaltprozesse stochastisch sind und thermische Energie einen Beitrag zur
Uberwindung der Anisotropiebarriere liefert. Es bleibt zu kliren, wie stark
die Temperatur das Schaltverhalten beeinflusst.

In der schichtaufgelosten Betrachtung zeigt sich, dass das MnsAu bei
Anregung mit einem THzP kohéarent schaltet. Die Schaltprozesse finden auf
einer Zeitskala von wenigen Pikosekunden statt und werden mafigeblich durch
das Verkanten der beiden Untergitter getrieben. Wie erwartet, wird das
MnyAu nach einem Schaltprozess um £90° nicht mehr von dem elektrischen
Feld beeinflusst.

Um die Doppelschicht MnsAu|Py zu untersuchen, ist ein erweitertes Hei-
senberg-Modell entwickelt worden, dass das MnyAu-Modell mit dem Py-
Modell von Hinzke u. a., die beide ab-initio-parametrisiert sind, kombiniert.
Wieder wurde im Rahmen der linearen Antwort in Simulation und Experi-
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ment die Gilbert-Dampfung des Py angepasst. Die im Experiment ermittelte
Magnonenddmpfung von 0,0084(3) ps~! resultiert in der Simulation in einer
Gilbert Dampfung von apy = 0,13.

Als letzter freier Parameter ist die Grenzschichtkopplung durch Ver-
gleich der Eigenfrequenzen des Permalloys bestimmt worden. Im Experiment
schwingt sie ca. mit 16 GHz. Die Kopplungsenergie hat in dem Doppelschicht-
Modell einen Wert von —21,0 meV, die eine Resonanzfrequenz von 14,9 GHz
erzielt. Im Vergleich zu den Mn-Mn-Wechselwirkungen des Modells ist diese
Kopplungsstéirke in der gleichen Groflenordnung wie die Néchste-Nachbarn-
Wechselwirkung. Sie erscheint deswegen plausibel. Wie gezeigt werden konnte,
hat die Starke der Kopplung einen grofien Einfluss auf das Schaltverhalten.
Fiir ein geringere Kopplung, —3,8 meV, konnten nur wenig Schaltprozesse
beobachtet werden.

Bei der Simulation des Schaltverhaltens ist bei 300 K eine Grenzfeldstérke
von 0,9 Ey festgestellt worden. Die Schaltwahrscheinlichkeit steigt bei diesem
Wert markant an, was im Experiment nicht so beobachtet werden konnte.
Eine Erklarung fiir diese Abweichung ist, dass im Experiment die Feldstarken-
verteilung innerhalb der Probe (im Gegensatz zur Simulation) nicht homogen
ist. Weiterhin kann die Temperatur der Probe bei den experimentellen Unter-
suchungen durch z. B. die vom Laser deponierte Energie verdndert werden.
Simulationen bei einer Temperatur von 500 K zeigen, dass die Temperatur
das Schaltverhalten und die Breite der Schaltwahrscheinlichkeit mafigeblich
beeinflusst.

Wie gezeigt werden konnte, folgen die Anregungen des Néelwinkels mehr-
heitlich zwei Wegen: Das MnsAu schaltet und wird entweder, durch das
riickstellende Drehmoment des Py, wieder in den Initialzustand gezogen (kein
Schalten) oder das Py folgt dem MnyAu mit einer groflen Prizessionsbewe-
gung. Anhand dieser Bewegung kann bestimmt werden, ob die Doppelschicht
MnyAu|Py geschaltet hat.

Fiir die im Experiment beobachteten Relaxationsprozesse werden zwei
Erklérungen gefunden: Zum einen fithrt das Mitteln tiber eine Vielzahl an
Doménen dazu, dass der mittlere Néelwinkel nicht auf einen der beiden Maxi-
malwerte absinkt. Ein Teil der Relaxation ist auf die in der schichtaufgelosten
Darstellung beobachteten Doméanenwand zurtickzufiihren.

Die schichtaufgelosten Simulationen zeigen, dass in der Doppelschicht
die Spins nicht mehr kohéarent schalten. Die kurze, kohdrente Anregung
des MnyAu fithrt zu stehenden Wellen im Py. Nachdem das Py angeregt
worden ist kann das MnyAu schalten und zieht das Py tiber eine in das
MnyAu reichende 90°-Doménenwand mit. In der z-Komponente ist ebenfalls
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eine Doménenwand sichtbar, diese ist aber mit etwa 2nm deutlich kiirzer.
Grund hierfiir sind die starken z-Anisotropien des MnsAu. Das Ausbilden
von stationaren Wellen wurde bisher im Kontext von Schaltprozessen nicht
in anderen Untersuchungen beobachtet und scheint einen relevanten Beitrag
zum Schaltprozess zu liefern.

Durch das Anlegen eines externen Magnetfelds konnte gezeigt werden, dass
Schaltprozesse bei ausreichend hoher Feldstarke unterdriickt werden. Um ein
vollstandiges Ausbleiben der Schaltvorgénge zu erreichen, ist ein Magnetfeld
grofer als 800 mT erforderlich. Zudem zeigt sich, dass die Amplitude der
Resonanzfrequenz des Py als Indikator fiir das Auftreten eines Schaltprozesses
dienen kann. Ein moglicher Vergleich mit einem Py-Makrospin, der um ein
externes Feld der Starke 541 mT prézediert, liegt nahe, bleibt jedoch spekulativ
und erfordert weiterfithrende Untersuchungen.

Aus den umfangreichen Untersuchungen dieser Arbeit ergeben sich weitere
Fragestellungen: Wie aufgezeigt werden konnte, ist der Schaltprozess stark
durch die Temperatur beeinflusst. Die Simulationen bei 500 K lassen vermuten,
dass ein Modell von der vom Laser erzeugten Temperaturveranderung das
Schaltverhalten des Experiments noch besser reproduzieren kann.

Weiterhin wurde die Formanisotropie durch die Dipol-Dipol-Wechselwir-
kung im Py nicht beachtet, diese verdndert ebenfalls die Resonanzfrequenz
der M,-Komponente und kénnte damit den Schaltprozess beeinflussen. Offen
ist auch, ob die im Modell als null gesetzten Konstanten der Suszeptibli-
tatstensoren einen Einfluss haben. Hierfir miissten Ab-initio-Daten erzeugt
werden, aus den die Konstanten berechnet werden kénnten.
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A Anhang

Der Anhang dieser Arbeit enthélt ergdnzende Informationen, die zum Ver-
standnis der durchgefithrten Untersuchungen und Analysen beitragen, jedoch
im Hauptteil aus Griinden der Ubersichtlichkeit nicht vollstandig dargestellt
wurden. Dazu zdhlen unter anderem zusétzliche Grafiken, Simulationsdaten,
sowie relevante Ausziige aus Programmcodes. Alle im Anhang aufgefithrten
Inhalte beziehen sich auf die im Haupttext beschriebenen Methoden und
Ergebnisse und dienen der Transparenz und Nachvollziehbarkeit.

A.1 Permalloy-Modell-Transformation

Hinzke u.a. " entwickelten das Py-Modell so, dass das Hostgitter” in einer
fee-Struktur besetzt wird. Dabei wird jeder zweite Gitterplatz frei gelassen.
Das vereinfacht die Berechnung der relativen Nachbarschaftskoordinaten’,
verbraucht aber viel Speicherplatz, der, wie wir bereits gelernt haben, auf
einer GPU knapp ist. Um das Py-Modell im cuteLLG 2.0 Programm ohne
Leerstellen (= nicht besetzte Gitterpunkte) verwenden zu kénnen, muss es
transformiert werden. Das MnsAu-Modell liegt in einer Brillouin-Zelle mit
Dimension 1 x 1 x 4 vor, weswegen das Py-Modell darauf angepasst wird. In
Abbildung A.1 ist eine Brillouin-Zelle mit ihren Untergitterindizes sl (1-4)
durchnummeriert. Diese Gitterplitze werden in eine Zelle mit den passenden
Dimensionen transformiert (rote Pfeile). Die Nachbarschaftsindizes (4, j, k)
werden mittels einer Koordinatentransformation auf die neue Konfiguration
(7,7, k") abgebildet. In i-und j-Richtung fiihrt dies zu einer Halbierung der
Reichweite im neuen, gestrichenen System

o] el

In k-Richtung erhoht sich die Reichweite jedoch massiv. Werden die relativen
Nachbarschaftskoordinaten des sl-ten Untergitters transformiert und sin ist
der Untergitter-Index des Nachbarn, so ist £ gegeben durch

K=4- V;J + (sln — sl).

*Begrifflichkeiten sind wie in der Fufinote auf S. 28 definiert.
fIn einem solchen Gitter sind die Nachbarschaftskoordinaten (4,7, k) entweder alle
gerade oder alle ungerade
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Abbildung A.1: Die fcc-Einheitszelle von Py, hervorgehoben ist die Brillouin-Zelle
aus vier Atomen (1-4). Diese werden neu entlang der z-Achse angeordnet (rote
Pfeile) und im cuteLLG 2.0 Code verwendet.

Die Reichweite in die z-Dimension wird im schlechtesten Fall vervierfacht,
was zu einem grofien halo fithrt. Aus diesem Grund muss die Wechselwirkung
des Py-Modells verkiirzt werden.

A.2 Umrechnung der Suszeptibilitatstensoren in karte-
sische Koordinaten

Die Suszeptibilitaten x** des REE haben wir in Abschnitt 3.2 anhand der Un-
tergittermagnetisierungen in Kugelkoordinaten betrachtet. Die Umrechnung
des in kartesischen Koordinaten gespeicherten Spins in Kugelkoordinaten und
anschlieBende Berechnung der trigonometrischen Funktionen fordert in jedem
Zeitschritt Rechenzeit, weswegen es effizienter ist, die xy*** in Abhéngigkeit
vom kartesischen Spin zu beschreiben.

Die Magnetisierung des Untergitters ist beschrieben durch ¢ € [0, 27) und
¥ € [0, 7. Im Heisenbergmodell ist der Spin S normiert,

1 1

Sl=1= = , Al
‘ ’ ViZ+ 2+ 22 2?4y + 22 (A1)
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wobei z, y, z den kartesischen Komponenten von S entsprechen. Ausgehend
von den grundlegenden Umrechnungen

sindcosp ==z
sindsingp =y

cost =z
lassen sich mit den Additionstheoremen die folgenden Beziehungen finden:

1—cos29 =2— 272
cos20 = 222 — 1

1
sin? ) = 5(1—C08219) =12

sin290:251ngoc0390:2i
1 — 22
2
T
2p=2—-—1
cos 2¢p [ 2
x
cosp = ——
FTI 2

sin 29 sin p = 2sin ¥ sin ¢ cos ¥ = 2yz

sin 219 cos p = 2sin ¥ cos p cos V¥ = 22

Mit diesen wird die in Gleichung 3.8 bereits gezeigte Matrix in Kugelkoordi-
naten” in kartesische Koordinaten transformiert. In der Implementierung in
cuteLLG 2.0 wird die Matrix mit dem elektrischen Feld multipliziert und der
resultierende Vektor berechnet.

X5 (i, 0) =
cPlzitacy Lay; CPt =20 (20— (1-22)) - ¢ (222 -1) 0

—Cpt 200t (2a2—(1-22)) + G (222 -1) Sl —aCS iy, 0| (A.2)
C7S’in+2085’l’yizi Cf’Lyi*2C§q’L$izi

*Falls die Matrix nicht mehr vor dem inneren Auge prasent ist:

S,L¢, C _

X7 (piy Vi) =
(7‘15" L cos 9+ (75’ /‘('l —cos 2¢;) sin 2¢p; (7:‘?' L (75' /‘('l —cos 2¢;) cos 2¢p;— Cj‘l' cos29; 0
76';']‘76';']‘(17(205 29;) cos 2¢;+ C;I cos 219; C'f‘]‘ cos9;— (7;'[‘(17(:(» 29;) sin 2¢p; 0
C;'/’ sin 9, cos ;;;+C;‘I’ sin 29, sin ¢, C';‘I' sin v, sin Q,‘*(/V:'II sin 219, cos ¢; 0
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A.2.1 Implementierung als CUDA-Kernel

In CUDA werden Funktionen, die parallelisiert auf der GPU ausgefiihrt
werden, als Kernel bezeichnet ™. Ein Kernel wird im Pri- und Suffix des
Funktionsnamens mit __ und dem Schliisselwort __global__ gekennzeichnet.
Thm miissen die Blockgrée® und die Threadanzahl' per Block als Parameter
mitgegeben werden. Die Blockgrofle und Threadanzahl sind jeweils dreidi-
mensionale Gréflen, daraus wird jedem Block und Thread eine eindeutiges
Koordinatentrippel blockIdx und threadIdx zugewiesen . Zur Berechnung
der induzierten Momente wird ein solcher Kernel verwendet, der fiir alle
Spins parallel die Momente berechnet. Die induzierten Momente werden im
global memory abgelegt, da auf den anderen Speicherbereichen kein Platz zur
Verfligung steht.

Quellcode A.1: CUDA-Kernel zur Berechnung der induzierten Momente.

__global__ void __computeInducedMoments__(HeunHandle_t heun,
const int3 tileDim, GridInfo_t grid, const float
globalTimeAsFloat, ElectricField_t eField){
const int width = grid.stride.x;
const int height = grid.stride.y;
// get the electric field in V/m
const float3 E = getExternalElectricField(O, 0, 0,
globalTimeAsFloat, grid, eField);

for (int z = 0; z < tileDim.z; z += blockDim.z)
{

// define shared memory coordinates

int xs = threadlIdx.x + grid.halo.x;
int ys = threadIldx.y + grid.halo.y;
int zs = threadIdx.z + grid.halo.z + z;

// define global memory coordinates
int xg = (xs + tileDim.x * blockIdx.x);

int yg = (ys + tileDim.y * blockIdx.y);
int zg = (2zs + tileDim.z * blockIdx.z);
int ig = idx(xg, yg, 2zg, width, height);

*Ein Threadblock bezeichnet einen Verbund von bis zu 1024 einzelnen Prozessoren,
auch Threads genannt, die sich einen shared memory teilen.

fAus Speichergriinden kann es sinnvoll sein, weniger als 1024 Threads pro Block zu
verwenden. Beispielsweise konnen so die zur Verfligung stehenden Speicherregister pro
Thread erhoht werden. Ebenfalls kann die Threadanzahl an das zu lésende Problem
angepasst werden, soll eine 16 x 16 Matrix elementweise addiert werden, so kénnte man
einen Block mit 256 Threads nutzen.
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float3 spin = heun.sInput[ig];

int sl = getSublattice(xg, yg, zg, grid.typeField,

width, height, grid.halo);

if(sl '= 0){

//switch sl indexing to first occupied
sublattice because of index mixing

sl-—;

const float mu = constMem_mul[sl];

//load susceptibility constants from constant
memory

const ME_constants mes = constMem_mes[sl];

// calculate the induced spin moment without the

divison of mu_s, that comes later

const float delta_s_x = ( mes.Cl*spin.z + 4.0f%
mes.C2*spin.x*spin.y ) * E.x

+ (mes.C3 - 2.0f*mes.C2%(2.0f*spin.x*spin.x-(1.0
f-spin.z*spin.z)) - mes.C4*(2.0f*spin.z*spin.
z-1.0f)) * E.y;

const float delta_s_y = (-mes.C3-2.0f*mes.C2x*(2.
Of*spin.x*spin.x-(1.0f-spin.z*spin.z)) + mes.
C4x(2.0f*spin.z*spin.z-1.0f)) * E.x

+ (mes.Cl*spin.z-4.0f*mes.C2*spin.x*spin.y) *E.y

const float delta_s_z = ( mes.C7*spin.x + mes.C8
*2. 0f*spin.y*spin.z) * E.x

+ (mes.C7#*spin.y-mes.C8%2.0f*spin.x*spin.z) *E.y

’

// since the float3 is in terms of muBohr we
multiply it by muBohr

// store induced spin moment to global memory

grid.s2Spin[ig] = ( SI_muBohr / mu ) * make_floa
t3(delta_s_x, delta_s_y, delta_s_z);

// calculate the induced orbital moment without
the divison of mu_1l, that cancels out in the
Hamiltonian

const float delta_o_x = ( mes.Ol*spin.z + 4.0f*
mes.02*spin.x*spin.y ) * E.x

+ (mes.03 - 2.0f*mes.02*(2. 0Of*spin.x*spin.x-(1.0
f-spin.z*spin.z)) - mes.04*(2.0f*spin.z*spin.
z-1.0f)) * E.y;
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const float delta_o_y = (-mes.03-2.0fx*mes.02%(2.
Of*spin.x*spin.x-(1.0f-spin.z*spin.z)) + mes.
04*(2.0f*spin.z*spin.z-1.0f)) * E.x

+ (mes.0l*spin.z-4.0f*mes.02*spin.x*spin.y) *E.y

const float delta_o_z = ( mes.07*spin.x + mes.08
*2.0f*spin.y*spin.z) * E.x

+ (mes.07*spin.y-mes.08%2.0f*spin.x*spin.z) *E.y

’

// store induced orbital moment to global memory
grid.s20rbit[ig] = make_float3(delta_o_x,
delta_o_y, delta_o_z);

}

Der intraatomare Austausch, Gleichung 3.11, und die Spin-Bahn-Kopplung,
Gleichung 3.10, sind implementiert” als:

Quellcode A.2: Implementierung des Intraatomaren-Austauschs und der Spin-
Bahn-Kopplung.

__device__ inline float3 __getInducedCouplings/(
[[maybe_unused]] float3 const *s2Spin,
[[maybe_unused]] float3 const #*s20rbit,
[[maybe_unused]] const int ig,
[[maybe_unused]] const int sl){

// normally there would be the divison by: (2.0f *

SI_muBohr) ;

// this is already done at the readin of zeta in Llg_t.
cpp

return constMem_Jsd * s2Spin[ig] - constMem_Zeta *

constMem_mu[sl] * s20rbit[ig];
}

Das Schliisselwort __device__ ist ein Ausfiihrungsort-Identifizierer und be-
schreibt, dass diese Funktion auf der Grafikarte aufgerufen wird. Sie ist dann
nur von CUDA-Kernels aufrufbar. Das Gegenstiick ist __host__, dieses be-
stimmt den Ausfithrungsort als den CPU-Teil des Programms. Eine Funktion
kann auch beide Attribute haben. Die Implementierung des interatomaren
Austauschs wird im folgenden Abschnitt A.3.2 gezeigt.

*Beachte den Vorzeichenwechsel wegen dem effektiven FeklhI::——%g.
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A.2.2 spinsim Suszeptibilititsmatrizen

Die zur Bestimmung der Resonanzfrequenz, siche Abschnitt 3.4.2, im CPU-
Code spinsim verwendeten Suszeptibilitdtsmatrizen. Sie sind nicht korrekt
berechnet und hier nur zur Nachvollziehbarkeit gelistet.

Tabelle A.1: Die (falschen) Konstanten der REE-Tensoren fiir Spin- und Bahnkom-
ponenten im spinsim. Die beiden Vorzeichen beziehen sich auf beiden Untergitter

ME g. Die Elektronenzustandslebensdauer betragt 7 = 100 fs.

Konstante {-}; CF [upm V™Y  CL [upm V1

74,7018 107" 6,496 - 1072

— —12 - —12
©3,8805 - 10 21,765 - 10
t4954-1072 23642961010
- —13 - —12
$1,97-10 12,4545 10
74,7018 1071 76,496 - 1072
12,3509 -1071% 73,248 107"

O J = W N o=

A.3 CUDA: Random-Matrix-Mode

Im normalen Matrix-Modus des cuteL L G-Codes werden tensorielle Austausch-
wechselwirkungen J;; in Form von 3 x 3 Matrizen bei der Berechnung des
Austauschterms

1

22@@@ (A.3)

i#j

Hemc =

verwendet. In einer Nachbarschaftsliste sind fiir jedes Untergitter die drei
relativen Koordinaten (k, [, m) und die zugehorigen J;; der Nachbarn, mit de-
nen wechsel-gewirkt wird, abgespeichert. Bei Berechnung des Austauschterms
wird fiir jeden Spin die zu seinem Untergitter gehérenden Nachbarn tiber die
(k, 1, m) bestimmt und die Wechselwirkung ausgewertet. Das funktioniert nur,
wenn das Material homogen und periodisch ist, wie in Abbildung A.2 (a)
zu sehen. Mit (Unter-)Gittern beziehen wir uns in diesem Abschnitt immer
auf das Hostgitter, das das Programm verarbeitet. Das materialabhéngige
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Abbildung A.2: Schematische Toy-Modell: (a) ein Modell eines periodischen,
schachbrettformigen Atommodells bestehend aus zwei Atomsorten rot und blau.
Aus den relativen Nachbarkoordinaten lésst sich das Untergitter des Nachbarn

bestimmen. Werden blaue Atome zuféllig durch eine dritte Atomsorte (griin) ersetzt
(b), ist das nicht mehr der Fall.

Gitter nennen wir Spingitter. Diese sind nicht zwingend deckungsgleich® und
das Hostgitter hat immer die Form eines sc-Gitters. Eine mogliche Nachbar-
schaftsliste fiir Untergitter A in Abbildung A.2 (a) sdhe dann wie Tabelle A.2
aus. Sie enthalt implizit die Untergitterindizes der Nachbarn.

Tabelle A.2: Beispielhafte Nachbarschaftsliste von A in Abbildung A.2 (a).

k I m JZ.‘;’A impliziertes sin
0O 1 0 1-1 B

1 +£1 0 2-1 A

1 0 0 1-1 B

1 41 0 2-1 A

In dotierten Materialien oder Doppelschichten kann die Wechselwirkungs-
matrix im Austauschterm von Gleichung 3.13 nicht mehr einfach iiber die

*Faktisch fast nie deckungsgleich, aufler es handelt sich um ein monotatomisches
sc-Gitter oder es wird mir Leerstellen gerechnet.
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Struktur bestimmt werden. Werden einzelne blaue Atome in Abbildung A.2 (b)
durch eine dritte Atomsorte (griin) ersetzt, so kann von Untergitter B der
Nachbarn (k,l,m) = (0,£1,0) entweder A oder C sein. Wir miissen al-
so explizit den Untergitterindex des Nachbarn bestimmen, um die richtige
Wechselwirkung anzuwenden”.

Wir benétigen einen Modus, der fiir einen relativen Nachbarn die Wech-
selwirkung mit allen Untergittern abspeichert und dann nach der benétigten
Wechselwirkung filtert. Diesen nennen wir Zufalls-Matrizen-Modus (englisch:
random-matrix-mode, RMAT). Bei einem einfachen Toy-Modell mit drei
Untergittern A, B und C, wie in Abbildung A.2 (b), sdhe die Liste fiir A
beispielsweise so aus wie in Tabelle A .3.

Tabelle A.3: Beispielhafte Nachbarschaftsliste von A in Abbildung A.2 (b).

keoolomo o Jptoagtouge
0 £ 0 0-1 1-1 3.1
1 0 0 0-1 1-1 3-1
+1 +£1 0 2-1 0-1 1-1
¥l +£1 0 2-1 0-1 1-1

A.3.1 Algorithmus

Zur Implementierung des RMAT wollen wir zuerst den groben Ablauf in
Pseudocode festhalten. Der Algorithmus zur Bestimmung der Wechselwir-
kung eines Spin §, mit den Koordinaten (z,y, z) funktioniert, wie in dem
Ablaufdiagramm in Abbildung A.3 gezeigt.

Um keinen Speicherplatz zu verschwenden, werden die Austauschlisten
vorher komprimiert. Das Verfahren ist in Abbildung A.2 schematisch abge-
bildet. Ausgehend von der eingelesenen Matrix Tabelle A.3 werden die J;;
abgespeichert, wobei doppelt vorkommende Matrizen nur einmal eingetragen
werden. Jedes J;; bekommt eine eindeutige ID'. Triviales Beispiel fiir eine
mehrfach vorkommende Matrix ist die Nullmatrix, falls es keine Wechsel-
wirkung an einem Gitterplatz zwischen zwei Untergitter gibt. Die relativen

*Im Ubertrag auf unser Modell: Wihrend in einem homogenen MnyAu der Nachbar
(0,0,42) ausgehend vom untersten Mng Atom in Abbildung 3.5 immer ein Mng Atom ist,
so das in dem zufillig besetzten Py nicht eindeutig bestimmbar. Auch die Wechselwirkung
der Mng- und Py-Atome an der Grenzschicht kann nur aufwendig mit einer allgemeinen
Nachbarschaftsliste gelost werden.

fIn der Implementierung der Zugriffsindex des Felds, in dem die Daten liegen.
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Berechne Austausch fiir Spin S;:
Hewe : =0
sl := Untergitter(.S;)
V(k, 1, m) € Nachbarschaftsliste(S;)
S;:=Spin_an_ Gitterplatz(z + k,y + I, z+ m)
sln = Untergitter(.S;)

sl,sln

Ji;*™ := Wechselwirkungsmatrix((k, [, m), sl, sin)
HE + = =18 TS

exrc

Abbildung A.3: Ablaufdiagramm des RMAT-Algorithmus zur Berechnung von
Heze von einem Spin S;.

Nachbarschaftskoordinaten (k, [, m) werden in eine eigene Liste mit eigenem
Index idz' gespeichert. Zusétzlich wird eine Liste erstellt, deren Index' dem
der Nachbarschaftskoordinaten (k, [, m) entspricht. Hier werden die (k, I, m)
und die Untergitter der Nachbarn sin miteinander verkntipft, indem fiir je-
des Untergitter die zugehorige Matrix abgespeichert wird. Wechselwirken sie
nicht miteinander, wird die Nullmatrix eingetragen. Die Kompression erfolgt
dadurch, dass nur eindeutige J;; abgespeichert werden. Der freie Speicherplatz
von 9 x 32 bit = 288 bit pro eingesparter Matrix steht einem Mehrverbrauch
von 16 bit gegeniiber.

A.3.2 TImplementierung

Implementiert ist die Berechnung des Austauschfelds in der __device__-Funk-
tion __getExchangeField, welche neben den globalen Gitterkoordinaten zg, yg, zg
auch die Koordinaten im shared memory xs, ys, zs sowie den Untergitterindex
sl als Parameter nimmt.
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Quellcode A.3: Implementierung des RMAT in cuteLLG 2.0
1 __device__ inline float3 __getExchangeField(

2 float3 const* tile, int xs, int ys, int zs,
3 const int tileWidth, const int tileHeight,
4 [[maybe_unused]] int xg,

5 [[maybe_unused]] int yg,

6 [[maybe_unused]] int zg,

7 const int sl,

8 [[maybe_unused]] GridInfo_t const& grid)
9 {

10 char4 rij;

11 float3 H_ex = zero_float3;

13 // sublattice index of the neighboring spin
14 int sln;

Die Untergitteraustausche der exchS1Idx und die 7;j* sind in einem Feld hin-
tereinander abgespeichert. Die Grenzen zwischen den einzelnen Untergittern
sind als Offset-Werte abgespeichert, da es je nur ein globales Feld gibt.

15 //startindex in the global rij array

16 short int rijIdx = constMem_offsetSublattice[sl];

17 // startindex in the global exchange sublattice array
18 short int exchS1Idx = constMem_offsetExchS1[sl];

19

20 const int width = grid.stride.x;

21 const int height = grid.stride.y;

22

23 // go through every relative neighbour coordinate r_ij
24 while(rijIdx < constMem_offsetSublatticel[sl+1])

26 //load neighbour coordinates

27 rij = constMem_rij[rijIdx];

28 //load neighbours sublattice index

29 sln = grid.typeField[idx(xg + (int)rij.x, yg + (int)

rij.y, zg + (int)rij.z, width, height)] - 1;

31 //load the exchange matrix

32 const int jijIdx = constMem_exchS1l[exchS1Idx + sln];

33 const float3x3 jij = constMem_Jij[jijIdx];

34 H_ex += jij * (tile[idx(xs+rij.x, ys+rij.y, zs+rij.z
, tileWidth, tileHeight)]

35 + grid.s2Spin[idx(xg+rij.x, ygt+trij.y, zgtrij.z,

width, height)]);

In die Berechnung von H_ex flieit der Interatomare-Austausch Gleichung 3.12
ein. In rij.w ist die Anzahl an Untergittern gespeichert.
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36

37

39

40

41

//increment by the sublattice count
exchS1Idx += rij.w;
rijldx++;

b

return H_ex;

}

In einem Benchmark-Test benotigte der in cuteL LG implementierte iso-
trope Austauschmodus® fiir die Berechnung eines Toymodels 4:19:44,220 und
der RMAT 4:43:43,520, ist also nur unwesentlich (9 %) langsamer. Das ist so
besonders, da der isotrope Austausch bereits auf maximale Effizienz getrimmt
ist.

A.4 Umsetzungstabelle: CUDA-texture memory

Ein einfacher Ansatz zur Darstellung eines Feldpulses ist das Anpassen einer
Funktion an experimentell gewonnene Daten. Bei einem komplexen Feldverlauf,
wie der des Pulses in Abbildung 3.3, ist eine Kombination vieler trigonometri-
scher Funktionen notwendig, um auch die Reflexionen darstellen zu kénnen.
Eine andere Moglichkeit ist, den Feldverlauf in eine Umsetzungstabelle zu tiber-
tragen und die Zwischenwerte bei Bedarf zu interpolieren. In Grafikarten mit
CUDA wird ein solcher Prozess haufig bei Texturen wie z. B. dreidimensiona-
len Oberflachen angewendet. Fiir eine effiziente Abwicklung dieser Nachschlag-
und Interpolationsprozesse gibt es direkte Hardware-Unterstiitzung in Form
von Textureinheiten (englisch: texture mapping units, TMUs) . Diese dedi-
zierten Prozessoren sind ausschliellich fiir das Verarbeiten solcher Texturen
entwickelt und bieten mit dem texture memory einen eigenen Speicherbereich
zur Ablage von Texturdaten. Eigentlich fiir die Computergrafik entwickelt,
werden hier normalerweise Oberflichen von Objekten abgelegt. Diese werden
dann auf dreidimensionale Objekte projiziert und sorgen so fiir realistische
Darstellungen von modellierten Objekten. Nachdem das constant memory,
ein von allen Prozessoren der Grafikkarte geteilter, sehr schneller, aber nur
lesbarer und kleiner (64 kB) Speicherchip, bereits ausgelastet ist, bietet das
texture memory eine Moglichkeit, diese Speicherbegrenzung zu umgehen und
trotzdem schnelle Lesezugriffe zur Verfiigung zu stellen. Nebenbei kann es
auf die TMUs zugreifen.

*Wie der Name schon sagt, werden in diesem Modus alle Wechselwirkungen isotrop
berechnet. Es muss nur ein 32bit float aus dem Speicher geladen und keine Vektor-
Matrix-Multiplikation durchgefithrt werden. Im Vergleich zum RMAT ist die Anzahl
modellierbare Wechselwirkungsarten (z. B. Zwei-lonen-Anisotropie, Dzyaloshinskii-Moriya,
Wechselwirkung) gering.
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Abbildung A.5: Schematische Darstellung einer Umsetzungstabelle in CUDA mit
den Werten aus dem Datenfeld D mit dazugehorigen originalen und normalisierten
Koordinaten, wie sie in CUDA angesprochen werden. Grafik in Anlehnung an
NVIDIA: CUDA C++ Programming Guide - Texture Memory

In einem Datenfeld D seien in unserem Beispiel N = 5 Datenpunkte
gespeichert, nummeriert mit den Indizes 0, ..., 4. Es konnten Feldwerte eines
Pulses mit einer Lange von 7' sein. Bei linearer Interpolation zwischen den
gegebenen Werten ergibt sich in CUDA die in Abbildung A.5 dargestellte
Form der Abspeicherung, in der die Indizes um 0,5 verschoben wurden. So
gibt es fiir D die zwei Grenzindizes 0 und 5,0, an welchen (wie bei allen Indizes
auBerhalb) der Wert 0 zuriickgegeben wird. Um auf einen Feldwert zuzugreifen
wird die Zeit t in die entsprechende CUDA texture memory Koordinate
t 05

+ L

b= —

T N

umgerechnet.

A.4.1 Implementierung

Im namespace zeeman_n werden die benotigten Attribute angelegt. Das soge-
nannte cudaTextureObject_t beschreibt die Textur und beinhaltet die Ein-
stellungen zum Lese- und Interpolationsverhalten. Im cudaArray_t sind die
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Feldwerte abgespeichert. Die Zeitwerte werden spater aus der Abtastfrequenz
timeSpacingLookup und der Lange der Lookup-Tabelle in Indizes umgerechnet.

Quellcode A.4: Implementierung der Umsatzungstabelle in CUDA

namespace zeeman_n {
cudaTextureObject_t lookupTex = 0;
cudaArray_t fieldvals = NULL;
float timeSpacinglLookup;
std::vector<float> timeLookup;
std::vector<float> fieldLookup;

b

Das cudaChannelFormatDesc-Objekt beschreibt, was fiir ein Datentyp in
dem cudaArray_t fieldvals gespeichert wird, welches dann mit cudaMallocArray
alloziert wird. Schlussendlich werden noch die Feldstirkewerte in das cudaArray
geschrieben.

__host__ int zeeman_n::readFieldLookup(const int argc, const

char *argv[]){

// the normal preparation stuff

/] ... (some stuff here, read and check args, ...)

// read in file with two columns, first time in seconds
and second field in normalised values

// time stored in zeeman_n::timeLookup, field values in
zeeman_n::fieldLookup

struct cudaChannelFormatDesc channelDesc =
cudaCreateChannelDesc<float>() ;

cudaSafeCall( cudaMallocArray(&zeeman_n::fieldvals, &
channelDesc, zeeman_n::fieldLookup.size(), 1) );

cudaSafeCall( cudaMemcpy2DToArray(zeeman_n::fieldvals,
, 0, zeeman_n::fieldLookup.data(), zeeman_n::
fieldLookup.size () *sizeof (float),

zeeman_n::fieldLookup.size()*sizeof (float), 1,
cudaMemcpyHostToDevice) );

struct cudaResourceDesc resDesc;

memset (&resDesclLinear, 0, sizeof (resDesc));
resDesc.resType = cudaResourceTypeArray;
resDesc.res.array.array = zeeman_n::array_cu;

Zur Steuerung der TMU wird ein cudaTextureDescribtor verwendet. Hier
wird als Filtermethode filterMode lineare Interpolation zwischen den einzelnen
Datenpunkten eingestellt. Wird also ein Feldwert fiir einen Zeitpunkt benétigt,
der nicht exakt mit einem abgespeicherten tibereinstimmt, wird zwischen den
beiden nachsten Datenpunkten interpoliert. Der Schalter normalizedCoords
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wird verwendet, da so die Eingabekoordinaten z; unabhéangig von der Lange der
Umsetzungstabelle sind. Dementsprechend gilt z; € [0,1 — 1/N]. Der readMode
bezeichnet, ob das Ergebnis normalisiert oder wie eingegeben zuriickgegeben
wird. Mit cudaReadModeElementType wird der eingelesene Wert zuriickgegeben.
Zuletzt sorgt der adressMode[0] = cudaAdressModeBorder™ dafiir, dass falls z; ¢
(0,1 —1/N]" der Wert 0,0 zuriickgegeben wird. Zuletzt wird die Textur dann
erzeugt und auf dem constant memory abgelegt. Damit ist sie fiir die TMUs
auffindbar.

23 struct cudaTextureDesc texDesc;

24 memset (&texDescLinear, 0, sizeof (texDesc));

25 texDesc.filterMode = cudaFilterModelLinear;

26 texDesc.normalizedCoords = 1;

27 texDesc.readMode = cudaReadModeElementType;

28 texDesc.addressMode [0] = cudaAddressModeBorder;
29 cudaSafeCall( cudaCreateTextureObject (&zeeman_n::

lookupTex, &resDesc, &texDesc, nullptr) );
30 cudaSafeCall( cudaMemcpyToSymbol (constMem_lookup_tex, &
zeeman_n: :lookupTex, sizeof (cudaTextureObject_t)) );

Unter der Annahme, dass die gegebenen Datenpunkte zeitlich in gleichem
Abstand verteilt sind, wird, um geringfiigige Abweichungen auszugleichen,
das notwendige Skalierungsverhéltnis scalingRatio berechnet und, wegen des
Geltungsbereiches der normalisierten Koordinaten, ein Skalierungsversatz
berechnet. Beide werden auf dem constant memory allen Threads zugénglich
gemacht.

31 float scalingRatio = (float) f / ((double) zeeman_n::
timeLookup.back());

32 cudaSafeCall( cudaMemcpyToSymbol (
constMem_lookup_scaling_ratio, &scalingRatio, sizeof(
float)) );

33 float scalingOffset = (float) f/zeeman_n::timeLookup.
size();

34 cudaSafeCall ( cudaMemcpyToSymbol (constMem_scaling_offset
, &scalingOffset, sizeof (float)) );

35 return status;

36 }

Der schlussendliche Funktionsaufruf zur Berechnung des Felds erfolgt
dann nur noch mit einer Indexskalierung der angefragten Zeit und gibt die

*Der Index bezeichnet die Textur-Koordinatenachsen. Es ist also moglich, allen Dimen-
sionen ein individuelles Verhalten bei Koordinaten auflerhalb der Grenzen mitzugeben. In
dem Fall des Feld-Lookups gibt es nur die Zeit-Dimension.

"Es ist ein valider Aufruf eine Textur auBerhalb ihrer definierten Koordinaten aufzuru-
fen
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eindimensionale Interpolation zuriick. Anzumerken ist, dass hier nur die
Implementierung fiir die GPU gezeigt ist. Im vollstandigen Code sind noch
die Bestandteile fiir den CPU-Teil, welcher die Feldstarke separat mit einer
eigenen linearen Interpolation berechnet, da der CPU-Teil nicht auf die TMUs
zugreifen kann. Diese ist im Rahmen der Arbeit implementiert worden und
deckungsgleich mit den CUDA-Ergebnissen.

Quellcode A.5: Aufruf der Umsetzungstabelle.

__host__ __device__ float zeeman_n::fieldFunction([[
maybe_unused]] float time){
return texlD<float>(constMem_lookup_tex,
constMem_lookup_scaling_ratio*time +
constMem_scaling_offset);
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A ANHANG

A.5 Lineare Antwort: Resonanzfrequenzen des Permal-
loy

Hier sind die Anpassungen (a) und FFTs (b) der Kurven, deren Resonanzfre-
quenzen in Abbildung 3.12 abgebildet, aber nicht gezeigt sind, zu finden. Sie
sind in Abbildung A.G abgebildet.
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Abbildung A.6: Die Kurven und dazugehorigen Fouriertransformationen mit

Anpassung einer Lorentz-Funktion zur Bestimmung der Resonanzfrequenz f.s der

M _,-Komponenten des Py bei verschiedenen Kopplungsstiarken Jiner (Legende oben)
in meV. Die Frequenzen sind in Abbildung 3.12 (d) aufgetragen.
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A.6 Ensembles des MnsAu

Die Ensembles der gemittelten Polarwinkel (b—g), die in Abbildung 4.1 darge-
stellt sind. Der anregende THzP ist in (a) zu sehen.
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Abbildung A.7: Die Ensembles der Schaltprozesse bei verschiedenen Feldstirken
in reinem MnsAu iiber der Zeit.

A.7 Schichtaufgeloste Schaltprozesse in Mn;Au

In Abbildung A.8a und Abbildung A.9a sind die schichtaufgelosten Schalt-
prozesse fiir 0,7 Fy und 1,0 Ey abgebildet. Beide zeige das gleiche kohérente
Verhalten im Polarwinkel Ay, wie bereits in Abbildung 4.5.
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A ANHANG
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a In (a) der Ay, iiber der Zeit aufgetragen. In den Graphen (b/c) sind fiir verschiedene
Zeiten der pro Schicht in z-Richtung gemittelte Polarwinkel Ay, (b) und die Auslenkung
/M, (c) abgebildet.
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b In (a/d) ist der Néelwinkel Ay, abgebildet. Die M, der beiden Untergitter sind in
(b/e) zu sehen, Bereiche, in denen beide gleiches Vorzeichen haben, sind eingefirbt (gleiche
Einfiarbungen in (a/d)). Der THzP ist in (c¢/f) abgebildet.

Abbildung A.8: Der schichtaufgeloste Schaltprozess a und die Verkantung b der
Mn-Untergitter in zwei Simulationen bei einer Feldstiarke von 0,7 Ey.
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A.7 SCHICHTAUFGELOSTE SCHALTPROZESSE IN MN,AU
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a In (a) der Ay, iiber der Zeit aufgetragen. In den Graphen (b/c) sind fiir verschiedene
Zeiten der pro Schicht in z-Richtung gemittelte Polarwinkel Apy, (b) und die Auslenkung
ZM, (c) abgebildet.
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b In (a/d) ist der Néelwinkel A, abgebildet. Die M, der beiden Untergitter sind in

(b/e) zu sehen, Bereiche, in denen beide gleiches Vorzeichen haben, sind eingefiarbt (gleiche
Einfarbungen in (a/d)). Der THzP ist in (c¢/f) abgebildet.

Abbildung A.9: Der schichtaufgeloste Schaltprozess a und die Verkantung b der
Mn-Untergitter in zwei Simulationen bei einer Feldstidrke von 1,0 Ey aus Abbil-
dung 4.1.
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A ANHANG

A.8 Dynamik der MnyAu|Py

Die Dynamik der Doppelschicht fiir zusétzliche Feldstirken und eine andere
Grenzschichtkopplung. In Abbildung A.11 (b-h) die zusitzlichen Feldstérken,
die nicht in Abbildung 4.7 abgebildet sind.

In Abbildung A.10 sind die Schaltensembles zu Abbildung 4.11 dargestellt,
wobei eine Grenzschichtkopplung Jier von —3,8 meV verwendet wurde.
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Abbildung A.10: Schaltprozesse (b) mit einer Grenzschichtkopplung von Jipter =
—3,8meV bei dem THzP (a). Die Grenzschichtkopplung fiithrt zu einer falschen
Resonanzfrequenz.
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A.8 DYNAMIK DER MN,AU|PY
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Abbildung A.11: Bestimmung der Grenzfeldstirke des THzP (a) in der Dop-
pelschicht MnaAu|Py im Vergleich zu den experimentellen Daten. In (b) ist das
Pexp-Signal, Gleichung 3.4 des Experiments gezeigt, wie auch in Abbildung 3.4. Die
simulierten Kurven mit dem aquivalenten pgin,, Gleichung 3.5, sind in (c) zu sehen.
Die bei verschiedenen Feldstéirken aufgenommenen Ensembles von 50 Kurven sind
in (d-h) abgebildet, wobei die gestrichelte Linie den mittleren Néelwinkel (p;) des
Ensembles darstellt, der auch die Grundlage von (c) bildet.
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Ich versichere hiermit, dass ich die anliegende Abschlussarbeit mit dem Thema
»3imulation der terahertzinduzierten Spindynamik in Mn,Au|Py-
Doppelschichten* selbstdndig verfasst und keine anderen Hilfsmittel und
Quellen als die angegebenen benutzt habe.

Falls ich textgenerierende KI-Tools als Hilfsmittel verwendet habe, ist
mir bewusst, dass ich allein fiir die inhaltliche Richtigkeit von KI generierten
Textpassagen und die Kennzeichnung von Formulierungen und Ideen anderer
Personen gemafl den Grundsétzen der guten wissenschaftlichen Praxis ver-
antwortlich bin. Die Stellen, die anderen von natiirlichen Personen verfassten
Werken (auch aus dem Internet und oder anderen elektronischen Text- und
Datensammlungen entnommen) dem Wortlaut oder dem Sinn nach entnom-
men sind, habe ich in jedem einzelnen Fall durch Angabe der Quelle bzw. der
Sekundarliteratur als Entlehnung kenntlich gemacht.

Ich habe zur Kenntnis genommen, dass die Priifungs- oder Studienleistung
bei Tauschung tiiber die Eigenstandigkeit oder durch Benutzung nicht zugelas-
sener oder ggf. zugelassener aber nicht ausreichend angegebener Hilfsmittel als
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Téauschungsféllen der zustidndige Priifungsausschuss mich von der Wiederho-
lungspriifung ausschliefen kann mit der Folge des endgiiltigen Verlustes des
Prifungsanspruchs.

Weiterhin versichere ich hiermit, dass die o.g. Arbeit noch nicht anderweitig
als Abschlussarbeit einer Diplom-, Bachelor- bzw. Masterpriifung eingereicht
wurde. Mir ist ferner bekannt, dass ich bis zum Abschluss des Prifungsver-
fahrens die Materialien verfiighar zu halten habe, welche die eigenstandige
Abfassung der Arbeit belegen kénnen.

Die Arbeit wird nach Abschluss des Priifungsverfahrens der Bibliothek
der Universitiat Konstanz tibergeben und katalogisiert. Damit ist sie durch
Einsicht und Ausleihe offentlich zugénglich. Die erfassten beschreibenden
Daten wie z. B. Autor, Titel usw. stehen 6ffentlich zur Verfiigung und kon-
nen durch Dritte (z. B. Suchmaschinenanbieter oder Datenbankbetreiber)
weiterverwendet werden.

Als Urheber der anliegenden Arbeit stimme ich dem obigen Veroffentli-
chungsverfahren zu.

Konstanz, den

(Fynn Renner)
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