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Zusammenfassung

Diese Arbeit beschéftigt sich mit der Analyse von oxidischen Nanostrukturen. Die
Grundlage der Bauelemente stellt dabei die LaAlOs/SrTiOs-Heterostruktur dar.
Hierbei entsteht an der Grenzfliche beider Ubergangsmetalloxide ein quasi zweidi-
mensionales Elektronengas, welches wiederum eine Fille von beachtlichen Eigen-
schaften und Charakteristika zeigt. Mithilfe lithographischer Verfahren wurden zwei
unterschiedliche Bauelemente verwirklicht. Dabei handelt es sich einerseits um einen
planaren Nanodraht mit lateralen Gates, welcher auf der Probenoberfliche prozes-
siert wurde und eine bemerkenswerte Trialitat aufweist. Dieses Bauelement kann un-
ter anderem als ein herkommlicher Feldeffekttransistor agieren, wobei der Ladungs-
transport durch die lateral angelegte Spannung manipuliert wird. Zuséatzlich konnten
auch Speichereigenschaften beobachtet werden, sodass das gesamte Bauelement als
ein sogenannter Memristor fungieren kann. In diesem Fall hangt der Ladungstrans-
port von der Elektronenakkumulation auf den lateralen potentialfreien Gates ab. Die
Memristanz des Nanodrahts ldsst sich unter anderem durch Lichtleistungen im Na-
nowattbereich und mithilfe von kurzen Spannungspulsen verandern. Dariiber hinaus
kann die Elektronenakkumulation auch in Form einer memkapazitiven Charakteris-
tik beobachtet werden. Die Trialitat dieses Bauteils wird in den Kapiteln und
analysiert. Neben dem Nanodraht wurde auch eine Kreuzstruktur, die eine er-
ganzende ferromagnetischen Elektrode beinhaltet, realisiert. Mit diesem neuartigen
Bauteil wird die Umwandlung zwischen Spin- und Ladungsstromen innerhalb der
nanoskaligen Struktur untersucht. Hierbei wird die starke Spin-Bahn-Kopplung im
quasi zweidimensionalen Elektronengas ausgenutzt. Die Ergebnisse dieser Untersu-
chungen finden sich im Kapitel [4.3]

Memristanz von LaAlO3/SrTiO3-Nanodrahten

Die gezeigten Untersuchungen wurden hauptséchlich an einem 100 nm breiten und
1 pm langen Nanodraht durchgefiihrt. Der Draht-Gate-Abstand betrigt etwa 400
nm. Das Bauelement kann bei Raumtemperatur in zwei unterschiedlichen Modi be-
trieben werden. Durch das Anlegen einer Spannung an die seitlichen Gates kann
der Stromfluss im Draht manipuliert werden und die Strom-Spannungs-Kennlinien
zeigen die Charakteristika eines Feldeffekttransistors. Hierbei erreicht das Bauele-
ment eine Gate-Effizienz von 44 % und damit eine Unterschwellensteigung von 136,2
mV dec™!. Fiir den Fall, dass beide lateralen Gates kein Bezugspotential haben
(Floating-Gate), bildet sich bei einer periodischen Spannungsanregung eine Hyste-



rese durch den Nullpunkt aus. Dieses Verhalten entspricht dem eines Memristor.
Dabei betrigt das Verhéltnis zwischen dem hoch- und niederohmigen Zustand des
Bauteils Ry, /R; = 195. Wenn nur eines der Gates mit einem festen Bezugspotential
verbunden wird, entsteht ein Mischzustand aus den beiden oben genannten Modi.
Die lateralen Gates dienen bei der Floating-Gate-Konfiguration als Elektronenreser-
voirs, die bei angelegter Vorspannung durch Tunnelprozesse geladen bzw. entladen
werden. Die Ladungstrager werden dann an Storstellen, die sich auf den lateralen
Gates befinden, lokalisiert. Durch elektrostatische Wechselwirkung zwischen den ak-
kumulierten Ladungstragern und dem Nanodraht bildet sich eine Potentialbarriere
im Draht, sodass der Stromfluss moduliert wird. Die Funktionalitdt der Struktur
héngt von den lokalisierten Ladungstriagern und somit indirekt vom Gate-Potential
ab. Die gemessenen Kennlinien werden mit zwei unterschiedlichen Ansétzen model-
liert. Zum einen wird ein rein elektronischer Ansatz verfolgt und ein vereinfachtes
kapazitives Modell verwendet. Zum anderen wird das Nichtgleichgewicht der La-
dungstrager innerhalb der Struktur als Fundament fiir die Simulation verwendet.
Das memristive Verhalten der Nanostruktur wird durch die Vermessung von zusétz-
lichen Nanodréhten mit unterschiedlichen Breiten, die auf einem anderen Substrat
prozessiert worden sind, bestétigt. Hier zeigt sich, dass ein kleinerer Draht-Gate-
Abstand von 360 nm das Widerstandsverhaltnis Ry, /R; um eine GréBenordnung auf
5567 erhoht. Im Folgenden hat die Untersuchung der Langzeitstabilitat des Memris-
tors iiber einen Zeitraum von 64 h gezeigt, dass der Lade- und Entladeprozess der
Floating-Gates unterschiedlich effizient ablaufen. Das Widerstandsverhaltnis sinkt
in diesem Zeitraum von 150 auf 6,6. In diesem Zusammenhang wird auch die einge-
schlossene Flache der Hysterese untersucht. Diese Kenngrofie gibt einen quantitati-
ven Hinweis tiber die Anzahl der transferierten Ladungstriager wiahrend eines Span-
nungszyklus. Die Untersuchungen machen deutlich, dass der Entladeprozess beim
stetigen Betrieb effizienter wird. Diese Entwicklung léasst sich durch die Sattigung
der Storstellen mit Ladungstragern erklaren, sodass die Entladung gegentiber dem
Ladungsprozess bevorzugt wird. Das Layout unseres Bauelements bietet auch die
Moglichkeit ein laterales Gate zur Manipulation des quasi zweidimensionalen Elek-
tronengases zu nutzen, wahrend das zweite Gate zur Ladungsspeicherung verwendet
wird. Infolgedessen ist es moglich den Lade- und Entladevorgang in der Struktur
mithilfe einer Gatespannung zu symmetrisieren, sodass ein bestandiger Betriebszu-
stand erreicht wird. Infolgedessen wurde die Frequenzabhangigkeit der Memristanz
untersucht, da es eine wichtige Kenngrofle des Memristor ist. Hier zeigt sich, dass
mit zunehmender Anregungsfrequenz der Elektronentransfer zwischen den lateralen
Gates und dem Nanodraht abnimmt und die Hysterese verschwindet. Die maxi-
male Betriebsfrequenz der Struktur belauft sich dabei auf etwa 24 Hz. Neben der
spannungsinduzierten Widerstandsanderung wurde auch die Lichtsensitivitat der
Memristanz in LaAlO3/SrTiOs-Nanodrédhten untersucht. Hierbei wurde die Probe
mit einem 448-nm-Laser beleuchtet, um Elektronen aus Fallenzustanden anzuregen.
Die Beleuchtung hat deutliche Auswirkung auf die Memristanz der Struktur, sodass
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es zu einer Verbesserung des Ladeprozesses kommt. Hierbei wird die Memristanz-
anderung bereits bei einer Lichtleistung von 50 nW beobachtet. Zum Schluss wird
der Nanodraht mithilfe von Spannungspulsen betrieben um dessen Funktionalitat
als kiinstliche Synapse in neuronalen Netzwerken zu simulieren. Der Leitwert des
Nanodrahts wird mit negative Pulsen reduziert und mit positiven Spannungspulsen
erhoht. Die Auswertung der Messdaten gibt einen Hinweis auf zwei unterschiedliche
Lokalisationsmechanismen. Deren Zeitkonstanten liegen im Bereich von 0,17—0,30
s und 1,60—5,10 s. Zusétzlich wurde der Pulsbetrieb mithilfe einer Gatespannung
manipuliert. In diesem Fall konnen die Zeitkonstanten mit negativen Spannungen
erniedrigt und mit positiven Gatespannungen erhoht werden.

Memkapazitit von LaAlO3/SrTiO3-Nanodrahten

Die Speicherfunktionalitidt des Nanodrahts hat auch einen Einfluss auf dessen intrin-
sische Kapazitatsanderung. Diese Erscheinung wird auch als Memkapazitat bezeich-
net. Hierbei weist der Kapazitéitsverlauf bei einer periodischen Spannungsanregung
eine Hysterese auf. Zuallererst wird die kapazitive Kopplung zwischen dem Nan-
odraht und den beiden lateralen Gates untersucht. Hierbei sind die lateralen Gates
an einem festen Bezugspotential angeschlossen. Die gemessenen Kennlinien kénnen
durch die Geometrie des Bauelements erklirt werden und zeigen groBe Ahnlichkei-
ten zur Charakteristik einer Metall-Oxid-Halbleiter-Struktur. Die Kennlinie weist
einen Ubergang zwischen einem hohen und niedrigen Kapazititsbereich mit Cj, =
11,1 pF bzw. C; = 8,1 pF auf, sowie ein lokales Minimum zwischen den Bereichen
Cmin = 7,6 pF. Im Nanodraht wird durch die Verarmung bzw. Akkumulation von
Ladungstrigern ein Ubergang zwischen einem niedrigen und hohem Kapazitéitsbe-
reich beobachtet, da die effektive Breite zwischen dem Draht und den Gates ab-
bzw. zunimmt. Zusétzlich zeigen die Kapazitiatswerte eine Frequenzabhangigkeit.
Um das memkapazitive Schalten zu verwirklichen, wurde eines der lateralen Gates
von jeglichem Bezugspotential entfernt. Die Ladungstragerakkumulation auf dem
Floating-Gate sorgt fiir einen zusétzlichen kapazitiven Beitrag, welcher sich inner-
halb des Spannungszyklus dndert und somit zur Entstehung einer Hysterese fiihrt.
Die Memkapazitat und das lokale Minimum C),;;, konnen durch das Ladungstréger-
Nichtgleichgewicht quantitativ erklart werden. Infolgedessen wird die Kapazitatsan-
derung durch die Elektronenakkumulation auf dem Floating-Gate mit dem Anlegen
einer Spannung an ein laterales Gate verglichen. Hier zeigt sich, dass das Laden
des Floating-Gates adquivalent zum Anlegen einer Gatespannung von 1,06 V ist.
Zusétzlich zeigt die Auswertung der Kennlinien im Frequenzbereich von 113—3072
Hz, dass in diesem Fall etwa (1,57—1,20)x10" Elektronen lokalisiert werden. Zum
Schluss werden die Kapazitats-Spannungs-Kennlinien von drei Nanodrahten mit den
Breiten 140, 100 und 85 nm miteinander verglichen. Aus diesen Kapazitdtsmessun-
gen kann die intrinsische Funktionalitdt des Bauelement extrapoliert werden. Ab
einer Kanalbreite von 88 nm geht die Nanostruktur von einem selbstleitenden in
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einen selbstsperrenden Zustand tiber.

Spin-Ladungs-Umwandlung in Kreuzstrukturen

An der Grenzschicht zwischen LaAlO3 und SrTiO3z manifestiert sich eine starke Spin-
Bahn-Kopplung, welche in Form des Rashba-Effekts auftritt. Dieser Effekt konn-
te das Fundament fiir neuartige spin-basierte Bauelemente sein, welche wiederum
durch den Edelstein-Effekt die Umwandlung zwischen Spin- und Ladungsstromen
ermoglichen. Die spintronische Untersuchung am LaAlOz/SrTiO3 wird mithilfe ei-
ner Kreuzstruktur realisiert. Dabei ist einer der vier Zuleitungen eine ferromagne-
tische Elektrode, welche zur Injektion eines spinpolarisierten Stroms [ in das qua-
si zweidimensionale Elektronengas dient. Durch die Spin-Bahn-Kopplung, kommt
es zur Ablenkung der spinpolarisierten Ladungstrager und zu einer transversalen
Spinakkumulation. Diese wechselseitige Elektronenansammlung kann in Form einer
Spannung Vjs 4s gemessen bzw. als ein Spin-Signal Rjg/qs = Visds /I interpretiert
werden. Das Signal hiangt dabei von der magnetischen Ausrichtung der Elektrode
ab, sodass das Schalten des Ferromagneten die gemessene Spannungsdifferenz zwi-
schen den Kontakten abrupt verdandert. Um die Realisierbarkeit dieser Struktur zu
untersuchen, wurde sie zuerst auf einer NiFe/Pt-Doppelschicht verwirklicht. Dabei
wird der direkte und inverse Spin-Hall-Effekt ausgenutzt, welcher in unserem Fall
die Werte Rgs = 11,22 mQ) und R;s = 11,66 mQ) liefert. Diese Spin-Signale sind
vergleichbar mit bisherigen Literaturwerten. Infolgedessen wurde das Layout und
die Versuchsdurchfithrung auf eine NiFe/LaAlO3/SrTiO3-Kreuzstruktur angewen-
det. Hierbei zeigen die Messungen, dass nur der direkte Edelstein-Effekt zu einem
Spin-Signal R;s = 4,66 Q) fiihrt, welcher um zwei Groflenordnungen hoher ist als bei
der NiFe/Pt-Probe. Diese Beobachtung kann auf die stérkere Spin-Bahn-Kopplung
in LaAlOg und SrTiO3 zurtickgefiithrt werden.
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Summary

The aim of this thesis is the analysis of oxide nanostructures. The devices are pro-
cessed on the LaAlO3/SrTiO3 heterostructure. A quasi two-dimensional electron
gas is formed at the interface of the two transition metal oxides, which by itself
has a plethora of remarkable properties and characteristics. Two different devices
have been realized by means of lithography. On the one hand, a planar nanowire
with lateral gates was processed on the sample surface, which shows an exceptional
triality. The device can be operated as a conventional field effect transistor. Here,
the charge transport is manipulated by the laterally applied gate voltage. Additio-
nally, an inherent memory functionality is observed, and the entire device acts as
a so-called memristor. In this case, the charge transport depends on the electron
accumulation on the lateral floating gates. The memristance of the nanowire can be
manipulated via laser light with a power output in the nanowatt range and with
short voltage pulses. Additionally, electron accumulation in the device gives rise to
a memcapacitive characteristic. This triality is discussed in the chapters and
In addition to the nanowire, a cross-shaped structure containing a ferromagnetic
electrode was fabricated. This novel device allows us to investigate the conversion
between spin and charge currents within a nanoscale structure. Here, the strong spin-
orbit coupling in the quasi two-dimensional electron gas is exploited. The results of
these investigations can be found in the chapter [4.3]

Memristance of LaAlO3/SrTiO3 nanowires

The majority of the measurements displayed were performed on a 100 nm wide and
1 pm long nanowire. The wire-to-gate distance is approximately 400 nm. The device
can be operated in two different modes at room temperature. By applying a voltage
to the side gates, the current flow in the wire can be manipulated, and the current-
voltage characteristics correspond to the operation of a field effect transistor. The
device achieves a sub-threshold slope of 136.2 mV dec™! with a gate efficiency of 44
%. In the case that both lateral gates do not have a reference potential (floating ga-
te), a hysteresis occurs through the zero point during a periodic voltage excitation.
This observation is reminiscent to a memristor. The ratio between the high and low
resistance state is Ry, /R; = 195. However, when a fixed reference potential is applied
to one gate, a mixed state of the two modes mentioned above occurs. In floating
gate configuration, the lateral gates serve as electron reservoirs, which are charged or
discharged by tunneling processes when a bias voltage is applied. The charge carriers



are then localized/trapped on impurities located on the lateral gates. Electrostatic
interactions between the accumulated charge carriers and the nanowire create a po-
tential barrier within the wire, modulating the current flow. The functionality of the
structure depends on localized charge carriers and thus indirectly on the gate poten-
tial. The measured characteristics are modeled using two different approaches. On
the one hand, a purely electronic approach is taken, and a simplified capacitive mo-
del is utilized. On the other hand, the non-equilibrium of the charge carriers within
the structure is used as a basis for the simulation. The memristive behavior of the
nanostructure is confirmed by measuring additional nanowires with different widths
that have been processed on another substrate. Here it can be seen that a smaller
wire-to-gate distance of 360 nm increases the resistance ratio Ry /R; by an order of
magnitude to 5567. The investigation of the long-term stability of the memristor
over a period of 64 h has shown that the charging and discharging process of the
floating gates runs with different efficiencies. The resistance ratio drops from 150 to
6.6 during this time period. In this context, the enclosed area of the hysteresis is also
examined. This parameter provides quantitative information about the number of
transferred charge carriers during a voltage cycle. The measurements show that the
discharge process becomes more efficient during continuous operation. This develop-
ment can be explained by the saturation of the defects with charge carriers, so that
the discharging process is favored over the charging process. The layout of our device
also offers the possibility to manipulate the quasi two-dimensional electron gas by
applying a voltage to one gate, while the second gate is used for charge storage. As a
result, it is possible to symmetrize the charging and discharging processes within the
structure giving rise to a stable operating state. Furthermore, the frequency depen-
dence of the memristive distance, an important feature of the memristor, has been
investigated. It is shown that the electron transfer between the lateral gates and the
nanowire decreases and the hysteresis disappears with increasing excitation frequen-
cy. The maximum operating frequency of the structure is about 24 Hz. In addition
to the voltage-induced resistance change, the light sensitivity of the memristor in
LaAlO3/SrTiO3 nanowires is investigated. The sample was illuminated with a 448
nm laser to excite electrons from trapped states. The illumination has a significant
effect on the memristance of the structure, resulting in an improvement in the char-
ging process. Here, the memristance change was observed at a light power of 50 nW.
Finally, the nanowire was operated using voltage pulses to simulate its functionality
as an artificial synapse in neural networks. The conductance of the nanowire decre-
ases with negative pulses and increases with positive voltage pulses. The evaluation
of the characteristics suggests to two different localization mechanisms. Their time
constants are in the range of 0.17—0.30 s and 1.60—5.10 s. In addition, the pulsed
operation was manipulated using a gate voltage. In this case, the time constants can
be decreased with negative gate voltages and increased with positive gate voltages.

vi



Memcapacitance of LaAlO3/SrTiO3 nanowires

The storage functionality of the nanowire also affects its intrinsic capacitance. In
this case, the capacitance-voltage characteristic exhibits a hysteresis within a vol-
tage cycle. This phenomenon is known as memcapacitance. First, we study the
capacitive coupling between the nanowire and the two lateral gates. Here, the late-
ral gates are connected to a fixed reference potential. The measured characteristics
can be explained by the geometry of the device and show strong similarities to the
characteristics of a metal-oxide-semiconductor structure. The measurement shows
a transition between a high and a low capacitance state with C}, = 11.1 pF and
C; = 8.1 pF, respectively, and a local minimum between the two states Ch,ip = 7.6
pF. This transition occurs due to the depletion or accumulation of charge carriers
within the nanowire, leading to a decrease or increase in the effective width between
the wire and the gates. The capacitance values also show a frequency dependence.
To achieve memcapacitive switching, one of the lateral gates was removed from any
reference potential. The charge carrier accumulation on the floating gate provides an
additional capacitive contribution, that changes within the voltage cycle, leading to
the development of hysteresis. The charge carrier non-equilibrium can quantitatively
explain the memcapacity and the local minimum C),;,. As a result, we compare the
capacitance change due to the accumulation of electrons on the floating gate with
the application of a voltage to a lateral gate. The results show that charging the
floating gate is equivalent to applying a gate voltage of 1.06 V. Furthermore, the
evaluation of the characteristics in the frequency range from 113—3072 Hz shows
that about (1.57—1.20)x 107 electrons are localized during the measurement. Final-
ly, the capacitance-voltage characteristics of three nanowires with a width of 140,
100, and 85 nm are compared. The intrinsic functionality of the device can be ex-
trapolated from these capacitance measurements. At a channel width of 88 nm, the
nanostructure changes from a normally-on to a normally-off state.

Spin-charge conversion in cross-shaped structures

The interface between LaAlO3 and SrTiOgs exhibits a strong spin-orbit coupling,
which manifests itself as the Rashba effect. This effect could be the basis for novel
spin-related devices, which in turn allow the conversion between spin and charge
currents via the Edelstein effect. The spintronic investigation on LaAlO3/SrTiO3
is realized using a cross-shaped structure. One of the four leads is a ferromagnetic
electrode, which allows the injection of a spin-polarized current I into the quasi
two-dimensional electron gas. Due to the spin-orbit coupling, the spin-polarized
charge carriers are deflected and a transverse spin accumulation occurs. This mutual
accumulation of electrons can be measured as a voltage drop Vj, 45 or interpreted as
a spin signal Ry qs = Vis ds /I. The signal depends on the magnetic orientation of
the electrode, so switching the ferromagnet abruptly changes the measured voltage
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difference between the contacts. To investigate the feasibility of this cross-shaped
structure, it was first realized on a NiFe/Pt bilayer. The direct and inverse Spin Hall
effect is utilized, producing signal values Rz, = 11.22 mQ) and R;s = 11.66 mQ).
These spin signals are comparable to established values in the literature. As a next
step, the layout and experimental procedure were applied to a NiFe/LaAlO3/SrTiO3
cross-shaped structure. The spin signal R;5 = 4.66 () from the direct Edelstein effect
is two orders of magnitude higher in this device than in the NiFe/Pt sample. This
observation can be attributed to the stronger spin-orbit coupling in LaAlO3 and
SI"TiOg.

viil



Inhaltsverzeichnis

iB

Einleitung

2.

Theoretische Grundlagen|

[2.1. Ubergangsmetalloxide|
RN —— l

[2.1.3. LaAlOg/SrTiOsz-Heterostruktur| . . . . . ... ... ... ...

[2.2.  Ursprung der leitfihigen LaAlO3/SrTiOs-Zwischenschicht|. . . . . . .

2.2.1. Elektronische Rekonstruktionl . . . . . . .. ... . ... ...

[2.3. Spin-Bahn-Kopplung in

B.

Strukturierung der Proben|

B.1. LaAlO3/SrTiOs-Nanodraht| . . .. .. ... ... ... ... .. ...

3.2. NiFeZPt—Kreuzstruktur

3.3. NiFe/LaAlO3/SrTiOs-Kreuzstruktur] . . . . . . ... ... ... ...

.

Untersuchung der LaAlO3/SrTiO3z-Nanostrukturen|

[4.1. Memristanz von LaAlO3/SrTiOs-Nanodréhten| . . . . . . . .. .. ..

[4.1.1. Grundlegende Fu

nktionalitat des Nanodrahts| . . . . . .. ..

[4.1.2. Symmetrieverhalten des Nanodrahts| . . . . . . ... ... ..

4.1.3. Dimensionalitat des Nanodrahts . . . . . .. . ... ... ...

[4.1.4. Zeitliche Entwicklung der Memristanz{. . . . . . . . . ... ..

[4.1.5. Abhangigkeit der Memristanz von der Gatespannung| . . . . .

[4.1.6. Frequenzabhangigkeit der Memristanz| . . . . . . .. ... ..

4.1.7. Lichtsensitivitat der Memristanz . . . . . . . . . . .. ... ..

29
29
32
35

37
38
39
51
26
o7
60
62
64
67

ix



Inhaltsverzeichnis

{4.2. Memkapazitat von LaAlO3/SrTiOz-Nanodréhten| . . . . .. .. . .. 70
[4.2.1. Drain-Gate-Memkapazitat| . . . . . . .. ... ... ... ... 71

[4.2.2.  Abhangigkeit der Memkapazitat von der Dimensionalitat| . . . 76

[4.3. Spin-Ladungs-Umwandlungl . . . . ... ... ... ... ....... 7
[4.3.1. Umwandlung in einer Pt-Kreuzstruktur|. . . . . . . . . .. .. 78

4.3.2. Umwandlung in einer LaAlO3/Sr'TiOs-Kreuzstruktur| . . . . . 81
[Anhang A. Theoretische Berechnungen| 85
[Anhang B. Probenwachstum| 89
[Anhang C. Messaufbau und Versuchsdurchfiihrung| 91
) gung 117
[Veroffentlichungen des Autors| 119




Abbildungsverzeichnis

[2.1. Darstellung der Perowskitstruktur von Sr'1iOs . . . . . .. ... . ..
[2.2. Entwicklung der Energieniveaus von Ti 3d Orbitalen| . . . . . .. ..
2.3. Bauelemente auf LAO/STO-Basis| . . . . . .. ... ... .......
2.4. Elektronische Rekonstruktion von LAO/STO|. . . . . .. ... .. ..
[2.5. Energiedispersion innerhalb eines Rashba-Modells| . . . . . . . . . ..
[2.6. Bandstruktur an der LAO/STO-Zwischenschicht{. . . . . .. ... ..
2.7, Direkter und inverser FEdelstein-Fiffektl. . . . ... ... ... ... ..

[2.11. Schematische Darstellung der MESO-Struktur| . . . . . . . ... . ..
[2.12. Spin-Ladungs-Umwandlung mithilte einer Kreuzstruktur| . . . . . . .

3.1. Prozessierung der LAO/STO-Proben| . . . . ... ... ... .. ...
3.2. Prozessierung der NiFe/Pt-Struktur| . . . . . . . ... ... ... ...

1.1. Schematische Abbildung der LAO/STO-Nanostruktur|. . . . . . . ..
1.2, Transferkennlinie des Nanodrahtsl . . . . . . ... ... ... ... ..
[4.3. Funktionalitat des Nanodrahts in Abhangigkeit des (Gate-Potentials| .
{4.4. Lade- und Entladeprozess des Nanodraht-Memristors| . . . . . . . ..
[4.5. Modellierung des Hystereseverlauts| . . . . . . .. ... .. ... ...
[4.6. Symmetrieverhalten des Nanodrahts|. . . . . . . . . . ... ... ...
[4.7. Simulation des Symmetrieverhaltens|. . . . . . .. .. ... ... ..
[4.8. Vergleich von Nanodrahten mit unterschiedliche Breiten|. . . . . . . .
[4.9. Untersuchung der Memristanz im Dauerbetrieb| . . . . .. ... . ..
[4.10. Abhangigkeit der Memristanz von der Gate-Spannung/. . . . . . . . .
[4.11. Memristanzanderung des Nanodraht unter periodischer Anregung| . .
.12, Lichtsensitivitat der Memristanz . . . . . . . . . . . .. ... ...
[4.13. Entwicklung der Hystereseflache unter Beleuchtungl . . . . . . . . ..
¥.14. Leitwertreduktion im Nanodraht durch den Pulsbetriebl . . . . . . . .
[4.15. Leitwerterhohung im Nanodraht durch den Pulsbetrieb . . . . . . ..
[4.16. Kapazitats-Spannungs-Kennlinie des Nanodrahts|. . . . . . . . . . ..
[4.17. Frequenzabhangige Kapazitats-Spannungs-Kennlinien| . . . . . . . ..
1.18. Memkapazitat des LAO/STO-Nanodrahts| . . . . . .. ... ... ..
[4.19. Memkapazitives Verhalten des Bauelements| . . . . . . .. .. .. ..

el



Abbildungsverzeichnis

[4.20. Dimensionsabhangigkeit der kapazitiven Kenngrofen|

4.21. Strom-Spannungs-Kennlinien der NiFe/Pt-Kreuzstruktur|

4.22. Spin-Signal fir den inversen/direkten Spin-Hall-Effekt

4.23. Strom-Spannungs-Kennlinie der LAO /STO-Kreuzstruktur] . . . . . .
4.24. Spin-Signal fiir den inversen /direkten Edelstein-Effekt]

[C.1. Versuchsaufbau und -durchfiihrung

Xii



Abkiirzungsverzeichnis

q2DEG

EE
EEPROM
EZ

FET

FM

IEE

ISHE
LAO
MESO
MOS

MOSFET

NMP
PLD

PMMA
QP
SBK
SHE
SLU
STO
TMO

quasi zweidimensionales Elektronengas
(englisch: quasi-two-dimensional electron gas)
Edelstein-Effekt

englisch: electrically erasable programmable read-only memory
Einheitszelle

Feldeffekttransistor

Ferromagnet, ferromagnetisch

Inverser Edelstein-Effekt

Inverser Spin-Hall-Effekt

LaAlOgs, Lanthanaluminat

englisch: magneto-electric spin-orbit
Metall-Oxid-Halbleiter

(englisch: metal-oxide-semiconductor)
Metall-Oxid-Halbleiter-Feldeffekttransistor
(englisch: metal-oxide-semiconductor field-effect transistor)
N-Methyl-2-pyrrolidon

Gepluste Laserdeposition

(englisch: pulsed laser deposition)
Plymethylmethacrylat

Quantenpunkt

Spin-Bahn-Kopplung

Spin-Hall-Effekt

Spin-Ladungs-Umwandlung

SrTiOs, Strontiumtitanat

Ubergangsmetalloxid (englisch: transition metal oxide)

xiii






1. Einleitung

Die massiven technologischen Entwicklungen des zwanzigsten Jahrhunderts im Be-
reich der Computertechnik, Lasertechnologie, Sensorik und Kommunikation sind
auf das Verstandnis von quantenmechanischen Zusammenhéngen und ihrer Anwen-
dung zuriickzufiihren. Durch die stetige Weiterentwicklung und damit verbundene
Miniaturisierung von elektronischen Bauelementen gelingt es heutzutage einzelne
Quantenzustande zu préaparieren, zu manipulieren und auszulesen. Diese Entwick-
lung kann besonders durch den Siegeszug des Transistors veranschaulicht werden.
So gelang es J. Bardeen, W. Shockley und W. Brattain den ersten funktionierenden
Bipolartransistor im Dezember 1947 herzustellen. Dieser bestand aus einem hoch-
reinen Germaniumkristall, der mit Gold kontaktiert war [1]. Zum heutigen Stan-
dard gehort der Metall-Oxid-Halbleiter-Feldeffekttransistor (englisch: metal-oxide-
semiconductor field-effect transistor, kurz: MOSFET) auf Siliziumbasis, der seit den
70iger Jahren zum meistverwendeten Transistor in integrierten Schaltkreisen zahlt.
Im Jahr 2020 wurden bereits die ersten kommerziellen Laptops und Smartphones
mit integrierten 5-nm-Siliziumchips hergestellt, die eine Transistordichte von 134
Millionen Einheiten pro mm? haben [2, [3]. Die kontinuierliche Weiterentwicklung
und Miniaturisierung der MOSFETSs kann durch das Moorsche Gesetz verbildlicht
werden, welches besagt, dass die Anzahl an Transistoren in einem integrierten Schalt-
kreis sich alle zwei Jahre verdoppelt [4, B5]. Doch diese empirische GesetzméaBigkeit
ldsst sich nicht mehr einhalten [6]. Limitationen wie etwa Hitzeentwicklung und
Leckstrome machen eine weitere Verkleinerung der Bauelemente in vielen Féllen
unmoglich [5]. Dadurch entsteht ein riesiger Bedarf an Materialien mit neuartigen
Eigenschaften, die am Ende ein einheitliches Computer-Framework bilden oder sich
mit bestehende Halbleitertechnologien kombinieren lassen [7].

Neben dem materialwissenschaftlichen Aspekt wird auch an neuartigen Rechen-
architekturen geforscht, wobei hier die parallele Datenverarbeitung im Vordergrund
steht. Auf diese Weise wird versucht den sogenannten von-Neumann-Flaschenhals zu
umgehen. Dabei handelt es sich um einen Engpass beim Datentransfer zwischen dem
Speicher und Prozessor eines Computers, welcher die Arbeitsgeschwindigkeit limi-
tiert und den Energieverbrauch des Systems erhoht [8]. Das prominenteste Beispiel
fiir parallele Datenverarbeitung ware der Quatencomputer, welcher mit der Super-
position und Quantenverschrankung von unterschiedlichen Zustanden arbeitet [9].
Ein weiterer Vertreter ist das neuronale Netzwerk, welches die Funktionalitat des
menschlichen Gehirns nachahmt [10]. Dabei besteht es aus einzelnen Neuronen, wel-
che wiederum durch Synapsen verbunden sind. Die Signaliibertragung zwischen den
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Neuronen erfolgt durch Spannungspulse und ist von deren synaptischen Starke ab-
héngig, die wiederum als eine physikalische Leitfahigkeit interpretiert werden kann
[11]. Konventionelle MOSFET eigenen sich kaum zur Verwirklichung von neuro-
nalen Netzwerken, denn zur Modellierung zweier Neuronen und deren Verbindung
werden zwischen 15 und 30 Transistoren benotigt [12), [13]. An ihrer Stelle kénnen
Memristoren eingesetzt werden. Der Widerstand dieses Bauelements ist abhéngig
von der zuvor angelegten Spannung [14]. Somit besitzt ein Memristor eine intrin-
sische Speicherfunktionalitiat. Dadurch ist es moglich mithilfe eines Memristors die
Datenspeicherung und -verarbeitung auf demselben Element zu verkntipfen. Es wur-
den bereits eine Vielzahl von memristiven Bauelementen auf Basis unterschiedlicher
Materialsysteme realisiert. Dazu gehoren unter anderem Quantenpunkte innerhalb
einer Halbleiter-Heterostruktur [I5], Kohlenstoffnanoréhren [16], organische Molekii-
le [17] und Dichalkogenide [I8]. Hierbei liefern vor allem Ubergangsmetalloxide viel-
versprechende Resultate, wobei die haufigsten Vertreter dieser Gruppe die binédren
multivalenten Oxide sind [19]. So weisen beispielsweise asymmetrische Schichten aus
TagOs5.x/TaOg.x eine Schreibgeschwindigkeit von 10 ns und eine Lebensdauer von
10'? Zyklen auf [20]. Hingegen konnte fiir HfOy eine Schreibgeschwindigkeit von
300 ps und eine Lebensdauer von 100 Zyklen gezeigt werden [21]. Diese Kenngré-
Ben sind vergleichbar mit den Werten etablierter Halbleitertechnologien [22]. Die
Implementierung oxidischer Bauelemente in ein memristives neuronales Netzwerk
erfolgt tiblicherweise in einem N x M-Schachbrettmuster (englisch: crossbar array).
Mithilfe dieses Aufbaus gelang es bereits unterschiedliche neuronale Netzwerke zu
verwirklichen, die wiederum verschiedene Aufgabenstellungen bewéltigten. Dazu ge-
hort eine 128 x 8 Anordnung auf Basis einer HfAl, O, /TaOx-Doppelschicht, welche
zum Zweck der Gesichtserkennung trainiert wurde [23]. Weitere Beispiele wéren ein
128 x 64 Netzwerk bei dem mithilfe von HfO9/Ta maschinelles Lernen implementiert
wurde [24] oder eine 32 x 32 Anordnung mit WOyx-Memristoren, welche zur Bild-
bearbeitung genutzt wurde [25]. Neben den biniren Ubergangsmetalloxiden zeigen
auch komplexere Vertreter dieser Materialgruppe wie etwa BaTiO3 [26], BiFeOg [27]
und LaAlOz/SrTiOgz [28, 29 B0] memristive Eigenschaften.

Ein besonderes Augenmerk liegt dabei auf der LaAlO3/SrTiO3s-Heterostruktur, da
dieses Materialsystem eine erstaunliche Vielfalt an Eigenschaften aufweist. Beim epi-
taktischen Wachstum von mindestens vier Einheitszellen LaAlOg auf einem SrTiOgz-
Substrat kommt es zu einem Metall-Isolator-Ubergang und es entsteht ein qua-
si zweidimensionales Elektronengas an der Zwischenschicht beider Bandisolatoren
[31]. Seit dieser Entdeckung riickte das Materialsystem in den Fokus vieler Arbeits-
gruppen, sodass auch Eigenschaften wie etwa eine starke Spin-Bahn-Kopplung [32],
Supraleitung [33] und Ferromagnetismus [34] innerhalb des Materialsystems nach-
gewiesen wurden. Eine weitere Besonderheit von LaAlO3/SrTiOs ist, dass das quasi
zweidimensionale Elektronengas mithilfe &uflerer Stimuli manipuliert werden kann.
Ein Beispiel hierzu wére die Modulation der Ladungstrigerdichte oder Spin-Bahn-
Kopplung durch ein externes elektrisches Feld [35] [36]. Dies sind hervorragende Vor-



aussetzungen fiir die Verwirklichung neuartiger nanoelektronischer Bauelemente fiir
memristive und spintronischen Rechenarchitekturen. Mit diesem Hintergrund wur-
den fiir diese Dissertation zwei unterschiedliche Nanostrukturen hergestellt und un-
tersucht. Dabei handelt es sich einerseits um einen Nanodraht mit planaren, lateralen
Gates. Durch das Anlegen einer Gatespannung fungiert das Bauelement einerseits als
ein gewohnlicher Transistor. Werden jedoch die Gates nicht angeschlossen (Floating-
Gate-Konfiguration), zeigt der Nanodraht memristive Eigenschaften. Des Weiteren
wurde ein Spin-Ladungs-Umwandler in Form einer Kreuzstruktur realisiert. Hier-
bei werden mit Hilfe einer NiFe-Elektrode spinpolarisierte Ladungstriager in die
LaAlO3/SrTiOs-Heterostruktur injiziert. Aufgrund der Spin-Bahn-Wechselwirkung
im quasi zweidimensionalen Elektronengas kommt es zu einer wechselseitigen Spi-
nakkumulation, welche als eine Spannungsdifferenz detektiert wird. Die Ergebnisse
der Arbeit sind wie folgt gegliedert:

Kapitel 2| behandelt die physikalischen und technologischen Grundlagen dieser Ar-
beit. Zuerst werden die Oxide Strontiumtitanat und Lanthanaluminat vorgestellt.
Hierbei wird vor allem auf ihre elektronischen und strukturellen Eigenschaften ein-
gegangen. Danach wird die LaAlO3/SrTiOs-Heterostruktur behandelt und der Ur-
sprung des Metall-Isolator-Ubergangs erdrtert. Der darauffolgende Abschnitt be-
schaftigt sich mit der Spin-Bahn-Kopplung im Materialsystem. Hier wird vor allem
auf den Rashba- und den Edelstein-Effekt ndher eingegangen. Im letzten Abschnitt
wird ein kurzer Uberblick iiber die Funktionalitit der verwendeten Nanostrukturen
gegeben. Es werden die Grundlagen des Memristors und Transistors vorgestellt und
deren Besonderheiten erlautert. Zusétzlich beschéftigt sich dieser Teil der Arbeit
mit dem Aufbau und den Eigenschaften des Spin-Ladungs-Umwandlers.

Kabpitel [3] setzt sich mit der Probenherstellung auseinander. Zuerst wird die se-
lektive Strukturierung der LaAlO3/SrTiO3-Nanodriahte aufgefithrt und die entspre-
chenden Prozessierungsschritte aufgelistet. Im Anschluss wird auch die detaillierte
Prozessierung der NiFe/Pt-Kreuzstruktur dargestellt. Die Erkenntnisse beider Ver-
fahren werden dazu genutzt, um die NiFe/LaAlO3/SrTiOs-Kreuzstruktur herzustel-
len, welche am Ende des Kapitels erortert wird.

Kapitel befasst sich mit den Ergebnissen und der Auswertung der Transport-
spektroskopie. Hierbei wird zuerst die grundlegende Funktionalitat des verwendeten
LaAlO3/SrTiOs-Nanodrahts erlautert. Im Anschluss wird der Ursprung der Mem-
ristanz innerhalb unserer Struktur anhand der Lokalisierung von Ladungstragern
erklart und die Wichtigkeit des Gate-Potentials erlautert. Mit den gewonnenen Er-
kenntnissen wird die Memristanz des Bauelements modelliert. Im darauffolgenden
Abschnitt wird die zeitliche Entwicklung der Memristanz betrachtet, welche Auf-
schluss tber die Langzeitstabilitdt des Bauteils liefert. AnschlieBend wird die Ab-
hangigkeit der Memristanz von der Gatespannung untersucht. Dabei wird gezeigt,
dass durch das Anlegen einer Gatespannung mogliche Abweichungen zwischen dem
Lade- und Entladeprozess in der Nanostruktur korrigiert werden kénnen. Infolge-
dessen wird auch die Memristanz auf ihre Frequenzabhéngigkeit untersucht. Zum
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Schluss werden die Ergebnisse der Lichtsensitivitat und vom Pulsbetrieb des Bau-
elements vorstellt. Dabei soll die Einsatzmoglichkeit des Nanodrahts fiir sensorische
Elemente oder neuronale Netzwerke gepriift werden.

Kapitel [4.2| befasst sich mit Kapazitatsspektroskopie. Hierbei wurden Nanodrihte
unterschiedlicher Breiten vermessen. Die kapazitive Anderung zwischen dem Nan-
odraht und den lateralen Gates wird mithilfe des Ladungstrager-Nichtgleichgewichts
erlautert. Zusétzlich demonstrieren die Kapazitdtsmessungen eine Frequenzabhéan-
gigkeit, die auf eine zeitlich begrenzte Reaktion der Ladungstrager zuriickgefiithrt
werden kann. Im Anschluss wird mithilfe der Floating-Gate-Konfiguration ein mem-
kapazitiver Effekt erzeugt. Die Ladungstragerakkumulation und die damit verbun-
dene elektrostatische Wechselwirkung wird im direkten Vergleich zum Anlegen einer
Gatespannung untersucht. Am Ende werden die Messungen der drei Nanodréihte
verglichen, um eine mogliche Dimensionsabhéngigkeit zu analysieren. Hierbei zeigt
die Untersuchung der Kapazitiaten, dass das Bauelement ab einer bestimmten Ka-
nalbreite von einem selbstleitenden in einen selbstsperrenden Zustand iibergeht.

Kapitel widmet sich den spintronischen Anwendungen von LaAlO3/SrTiOs.
Zuerst wird jedoch eine NiFe/Pt-Kreuzstruktur untersucht um die Realisierbarkeit
des Messverfahrens und der Prozessierung zu bestatigen. Im Folgenden wird die
NiFe/LaAlO3/SrTiOs-Kreuzstruktur analysiert. Bei der Versuchsdurchfithrung lie-
fert nur die Messung des Edelstein-Effekts ein Spin-Signal. Infolgedessen werden
mogliche Ursachen fiir dieses Verhalten betrachtet.
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Im Jahr 2004 entdeckten A. Ohmoto und H. Y. Wang, dass sich an der Grenzflache
zwischen LaAlO3 und SrTiO3 ein hochmobiles quasi zweidimensionales Elektronen-
gas (englisch: quasi-two-dimensional electron gas, kurz: q2DEG) bildet [31]. Das
Besondere dabei ist, dass beide Ubergangsmetalloxide eine groe Bandliicke aufwei-
sen und somit in ihrer Volumenform isolierend sind. Durch das epitaktische Wachs-
tum von mehr als drei Einheitszellen LaAlO3 auf einem TiOs-terminierten SrTiOgz-
Substrat kommt es zu einem Metall-Tsolator-Ubergang an der Zwischenschicht [35].
Trotz der reproduzierbaren Ergebnisse, ist die Entstehung der zweidimensionalen
Elektronengases innerhalb der Heterostruktur nicht ganz geklart. Zu den wichtigsten
Erklarungsansétzen gehort die polare Diskontinuitdt [31] oder die Dotierung durch
Sauerstofffehlstellen [37]. In den folgenden Jahren wurden weitere Eigenschaften,
wie etwa starke Spin-Bahn-Kopplung [32], Magnetismus [34], Supraleitung [33] und
deren Koexistenz [38,[39] in LaAlO3/SrTiO3 nachgewiesen. Diese vielen Eigenschaf-
ten konnen das Fundament fiir neuartige nanoelektronische Bauelemente sein. Hinzu
kommt, dass das zweidimensionale Elektronengas mit Hilfe einer Gatespannung ma-
nipulierbar ist, welche mittels einer Topgate- [40, 41], 42] bzw. Backgate-Elektrode
[35, 43] oder durch laterale Gates [44] [45] [46] angelegt werden kann. So gelang be-
reits die Herstellung von Feldeffekttransistoren [47, 48] und Memristoren [49] auf
LaAlO3/SrTiO3s-Basis. Die Brechung der Inversionssymmetrie an der Grenzschicht
beider Oxide sorgt fiir die Entstehung einer starken Spin-Bahn-Kopplung. Diese Tat-
sache ermoglicht einen langreichweitigen Spintransport [50), (51] und eine effizientere
Umwandlung zwischen Spin- und Ladungsstromen als in etablierten Schwermetallen
wie Platin, Tantal oder Wolfram [52] [53]. Dadurch kénnte LaAlO3/SrTiO3 zukiinftig
auch in spintronischen Bauelementen eine Einsatzmoglichkeit finden.

In Abschnitt 2.1| wird ein Uberblick iiber die Ubergangsmetalloxide gegeben. Es
werden die strukturellen und elektronischen Eigenschaften von SrTiOz und LaAlOs3
erlautert. Der Fokus liegt hierbei beim SrTiOgs, dessen Eigenschaften das Funda-
ment fiir die Entstehung des quasi zweidimensionalen Elektronengases bilden. Im
Anschluss wird die Heterostruktur beider Ubergangsmetalloxide vorgestellt und ei-
nige Anwendungsbeispiele fir das LaAlO3/SrTiOs genannt. Daraufhin behandelt
Abschnitt den Ursprung des Metall-Isolator-Ubergangs und es werden drei mog-
liche Erklarungen fiir das Phidnomen aufgegriffen. Das hochmobile zweidimensiona-
le Elektronengas zeichnet sich auch durch seine Spin-Bahn-Kopplung aus, welche
wiederum in Abschnitt erortert wird. Dabei geht man auf den Rashba-Effekt
und dessen Einfluss auf die Bandstruktur ein. Danach wird der inverse und direk-



2. Theoretische Grundlagen

te Edelstein-Effekt erlautert, welcher fiir die Umwandlung zwischen Ladungs- und
Spinstromen an Grenzflachen verantwortlich ist und somit die Grundlage fiir spintro-
nische Bauelemente bildet. AbschlieBend wird in Abschnitt [2.4]ein grober Uberblick
iitber den Memristor bzw. Transistor und deren Eigenschaften gegeben. Zuséatzlich
beschéftigt sich dieser Abschnitt mit der Anwendung der Spin-Bahn-Kopplung zur
Verwirklichung von spintronischen Nanostrukturen. Aus diesem Grund wird die so-
genannte MESO-Logik (englisch: magneto-electric spin-orbit) présentiert und an
ihrem Beispiel das Konzept des Spin-Landungs-Umwandlers erklart.

2.1. Ubergangsmetalloxide

Ubergangsmetalloxide (englisch: transition metal oxides, kurz: TMO) zeichnen sich
durch ihre stark korrelierten d Elektronen aus, welche fiir die Bildung unterschiedli-
cher Phasen verantwortlich sind. Diese starke Korrelation resultiert aus der schwa-
chen Uberlappung der benachbarten Orbitale des Metall- bzw. Sauerstoffatoms und
der daraus folgenden Lokalisierung der Ladungstriager im Kristallgitter [54]. Infolge-
dessen entsteht eine Wechselwirkung unter den einzelnen Freiheitsgraden wie Spin,
Ladung und Orbitalen. So weisen einzelne Vertreter der Gruppe beachtenswerte
Eigenschaften auf. Dazu gehéren Hochtemperatursupraleitung [55, 6], Piezoelek-
tritzitdat [57], Multiferroika [58, 59] und High-k-Dielektrika [60) 61]. Eine weitere
Besonderheit der Oxide ist ihre Kombinationsmdoglichkeit durch das Wachstum von
Heterostrukturen oder Ubergittern, sodass es dann zu Phaseniibergingen innerhalb
des Materialsystems kommt [62]. In den folgenden Abschnitten werden zwei solcher
TMO und deren Heterostruktur vorgestellt.

2.1.1. Strontiumtitanat

Das Ubergangsmetalloxid Strontiumtitanat (SrTiOs, kurz: STO) gehért zur Ma-
terialgruppe der Perowskite, die mit der Formel ABOgs beschrieben wird [63]. Bei
Raumtemperatur bilden die acht Sr2T-Kationen mit dem raumzentrierten Ti**-Ion
eine kubischen Einheitszelle. Das Titanion wird wiederum von sechs flichenzentrier-
ten O%~-Tonen oktaedrisch umgeben (vgl. Abbildung . Die Einheitszelle gehort
zur Punktgruppe Pm3m und die Gitterkonstante vom stéchiometrischen STO be-
trigt in Volumenform 3,905 A [64]. Die vielen Eigenschaften von Strontiumtitanat
machen es zum hervorragenden Kandidaten fiir das Wachstum unterschiedlicher
Heterostrukturen [65]. Zusétzlich bietet SrTiO3 die Moglichkeit einer sehr glatten
und gleichméfBigen Terminierung der Oberfliche, was die Herstellung von qualitativ
hochwertigen Heterostrukturen ermoglicht.

SrTiOg3 ist bei Raumtemperatur paraelektrisch und besitzt eine Dielektrizitatskon-
stante €, ~ 300 [66]. Bei T' = 105 K erfihrt es einen strukturellen Phaseniibergang.
Dabei kommt es zur Verkippung des Sauerstoffoktaeders innerhalb der Einheitszelle
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Abbildung 2.1.: Schematische Darstellung der kristallinen Perowskitstruktur von SrTiO3
bei Raumtemperatur. Acht Sr?*-Tonen bilden eine kubische Einheitszelle. Das Ti**-Ton
befindet sich in der Mitte der Einheitszelle und ist von sechs O?~-Ionen oktaedrisch um-
geben.

und der Kristall geht von einer kubischen zur tetragonalen Struktur tiber. Die-
se Anderung kann in alle Raumrichtungen erfolgen, sodass es zur Doménenbildung
innerhalb des Systems kommt [68]. Dies hat zur Folge, dass mit jedem Einkiihlen
sich die Doménen anders ausrichten kénnen und so die elektrischen Eigenschaften
sich stellenweise andern [69, [70]. Eine weitere besondere Eigenschaft von STO ist
die Quantumparaelektrizitit, die das Materialsystem bei kryogenen Temperaturen
aufweist. Unterhalb einer Temperatur von 23 K verschiebt sich das Titanion gegen-
iiber dem Sauerstoffoktaeder, wodurch sich ein Dipolmoment in der Einheitszelle
ausbildet. Dadurch sollte das SrTiOg3 einen ferroelektrischen Charakter annehmen.
Dieser Phaseniibergang wird jedoch durch die leichten Sauerstoffionen verhindert,
da sie sich durch Quantentunneln symmetrisch gegeniiber dem Ti*T-Ion anordnen
[71]. Dennoch kann die ferroelektrische Phase in Strontiumtitanat durch starke elek-
trische Felder [72] oder Sauerstofffehlstellen [73] erzeugt werden. Des Weiteren steigt
die Dielektrizitatskonstante beim Herunterkiihlen um mehrere GroBlenordnungen bis
es bei einer Temperatur 7'~ 4 K den Wert von €, ~ 20.000 - 30.000 erreicht [74].
Zusatzlich wird dotiertes STO unterhalb einer Temperatur von 300 mK supraleitend

[75, [76].

SrTiO3 ist ein Bandisolator und besitzt eine indirekte Bandliicke von 3,25 eV
bzw. eine direkte Bandliicke von 3,75 eV [T, [78]. Theoretische Berechnungen und
experimentelle Ergebnisse haben gezeigt, dass das Valenzband von Strontiumti-
tanat hauptsédchlich aus 2p Orbitalen des Sauerstoffatoms und das Leitungsband
grofitenteils aus Ti 3d Orbitalen bestehen [79, [80]. Infolgedessen lasst sich die Ent-
stehung und Zusammensetzung der Energieniveaus am vereinfachten Modell des
isolierten Ti-Atoms veranschaulichen. Die 3d Orbitale eines einzelnen Titanatoms
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Abbildung 2.2.: Vereinfachte Darstellung von Energieniveaus der Ti 3d Orbitale. a) Fiir
ein einziges Titanatom sind die 3d Zustédnde aufgrund der Raumsymmetrie entartet. b)
Innerhalb des Sauerstoffoktaeders im kubischen SrTiOs wird die Entartung durch das
Kristallfeld aufgehoben und die Energieniveaus spalten sich in ¢34, und e, Niveaus auf. Die
Bandliicke betrigt 2,3 €V. ¢) Durch die Entstehung des 2DEGs an der Zwischenschicht
von LaAlO3/SrTiO3 kommt es zu einer weiteren Aufspaltung der 3d Zustdnde. Somit
weist das Leitungsbandminimum der Heterostruktur einen d;, orbitalen Charakter auf.

Abbildung nach Referenz [82].

sind wegen der sphérischen Symmetrie entartet (vgl. Abbildung [2.2h)). Aufgrund
der Wechselwirkung zwischen dem Titan und dem Sauerstoffoktaeder im kubischen
SrTiO3 kommt es zur Kristallfeldaufspaltung und die Entartung wird aufgeho-
ben. Dabei werden die to, Orbitale (dyy, dy-, dy.) energetisch abgesenkt und die
eg Orbitale (ds,2_,2,d,2_,2) angehoben. Unter Vernachléssigung der Spin-Bahn-
Wechselwirkung besteht das Leitungsbandminimum von SrTiOz aus 3d — tg, Or-
bitalen und die Bandliicke zwischen dem to, Triplett und e, Dublett liegt bei etwa
2,3 eV (vgl. Abbildung [2.2b)) [8I]. Diese Teilbander sind beim stochiometrischen
SrTiO3 leer und werden mit zunehmender Dotierung, wie etwa bei der Entstehung
des zweidimensionalen Elektronengases, mit Elektronen besetzt.

2.1.2. Lanthanaluminat

Lanthanaluminat (LaAlOs, kurz: LAO) gehort wie Sr'TiO3 zur der Materialgruppe
der Perowskite. Unterhalb einer Temperatur von 813 K hat LAO eine rhomboe-
drische Struktur mit der Punktgruppe R3c und oberhalb eine kubische [83]. Die
Gitterkonstante bei Raumtemperatur betriagt 3,79 A. Somit hat LaAlOs eine Gitter-
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fehlanpassung von 3% zum Strontiumtitanat [84]. LAO ist ebenfalls ein Bandisolator
und besitzt eine Bandliicke von 5,6 ¢V [61]. Die Dielektrizitatskonstante betrégt e,
~ 24 und ist nahezu temperaturunabhangig [85].

2.1.3. LaAlO3/SrTiO3-Heterostruktur

Das epitaktische Wachstum eines LaAlO3-Films auf einem TiOs-terminierten SrTiO3-
Substrat sorgt fiir einen Metall-Isolator-Ubergang im Materialsystem und es bildet
sich ein hochmobiles quasi zweidimensionales Elektronengas an der Zwischenschicht
beider isolierender Oxide [31]. Zwei Jahre nach dieser Entdeckung zeigten Thiel et
al., dass der Metall-Isolator-Ubergang bei einer kritischen Schichtdicke von vier Ein-
heitszellen (kurz: EZ) LAO stattfindet und sich die Leitfahigkeit des Materialsystem
somit um sechs Gréfenordnungen erhoht. Zusétzlich wurde gezeigt, dass durch das
Anlegen einer positiven Backgate-Spannung eine isolierende LAO/STO-Probe (mit
einer unterkritischen LAO-Schichtdicke) leitend wird [35]. Fiir optimiertes Wachs-
tum liegt die Ladungstriagerdichte des zweidimensionalen Elektronengases in der
GroBenordnung von n ~ 103 ¢cm™2 und die Mobilitit erreicht bei Tieftemperatu-
ren Werte von 10 cm?V~1s~! [86]. Sowohl die Ladungstrigerdichte als auch die
Mobilitét kénnen durch das Wachstum/Einfiigen von zusétzlichen Oxidschichten
moduliert werden. So zeigt die LaAlOg/Lag/3Sr1;3MnO3/SrTiOs-Heterostruktur,
dass das Einfiigen einer Pufferschicht die Elektronenmobilitdt um eine Groéfenord-
nung erhéhen kann [87]. Ein dhnliches Ergebnis kann durch das Uberwachsen der
LAO/STO-Heterostruktur mit einer zusatzlich SrTiOs/SrCuOs-Doppelschicht er-
zielt werden [88]. An dieser Stelle ist es erwahnenswert, dass LaAlO3/SrTiO3 auch
als Ausgangspunkt weiterer Heterostrukturen dienen kann und durch die Kombi-
nation mit anderen Materialsystemen einen noch grofleren physikalischen Umfang
darbietet. So zeigt die SrTiO3/LaAlO3/SrTiOs-Heterostruktur die Koexistenz eines
zweidimensionalen Elektronen- und Lochgases an den jeweiligen Zwischenschichten
[89, 90]. Auch das Wachstum von LAO/STO auf einem Si-Substrat wurde bereits
realisiert und konnte der erste Schritt zur Integrierung in bestehende Halbleitertech-
nologien sein [91]. Weitere bemerkenswerte Eigenschaften des Materialsystems wéren
die abstimmbare Supraleitung bei 300 mK [33] [36] und magnetische Wechselwirkung
an der Zwischenschicht [34], 92].

Das Wachstum des LaAlOs-Diinnfilms hat weitreichende Folgen fiir die Band-
struktur von SrTiOs3. Die Entstehung des zweidimensionalen Elektronengases sorgt
fiir die Besetzung der Ti 3d Leitungsbander und somit fiir eine weitere Aufspal-
tung der Energiezustiande. Aufgrund der geometrischen Struktur bzw. rdaumlichen
Ausrichtung der jeweiligen Orbitale wird das dgzy und d,2_,2 Leitungsband gegen-
tiber den anderen Energiebéndern herabgesetzt (vgl. Abbildung [2.2k)) [93]. In erster
Néherung kann der Elektroneneinschluss an der Grenzschicht beider Oxide als ein
dreieckiger Potentialtopf betrachtet werden, der durch Leitungsbandverbiegung von
Strontiumtitanat entsteht [80]. Die Aufspaltung der Bénder sorgt dafiir, dass das dg,
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Abbildung 2.3.: a) Schematischer Aufbau eines konventionellen Feldeffekttransistors auf
Basis der LAO/STO-Heterostruktur. Ublicherweise wird mit Hilfe eines Atzprozesses die
oberste Schicht Lanthanaluminat abgetragen damit die Ti/Au-Kontakte eine direkte Ver-
bindung zum q2DEG haben. Die Modulation des Elektronengases erfolgt durch eine metal-
lische Elektrode, die auf dem LAO prozessiert wird. Bei kryogenen Temperaturen kann auf-
grund der hohen Dielektrizitdtskonstanten von STO auch eine Backgate-Spannung verwen-
det werden. b) Durch das Anlegen einer positiven Spannung an eine Rasterkraftmikroskop-
Spitze kénnen diinne leitfahige Nanodrahte direkt auf die Oberfldche einer unterkritischen
Probe (drei EZ LAO) geschrieben werden. Hingegen kann durch das Anlegen einer nega-
tiven Spannung an die Spitze die Nanodrihte wieder geloscht werden. Abbildung b) nach
Referenz [97].

Leitungsband hauptséchlich an den obersten SrTiOs-Schichten lokalisiert ist oder
sich tiefer im Potentialtopf befindet. Auf der anderen Seite reichen die d,, bzw.
dy. Bander weit ins Substratinnere und werden erst mit zunehmender Ladungstra-
gerdichte besetzt [94], 95]. Infolgedessen geht das Materialsystem von einem Einzel-
zum Multibandtransport tiber [96]. Der grofite Unterschied zwischen der Bandstruk-
tur von LaAlO3/SrTiO3 und einem dotierten SrTiOz-Kristall liegt in der Brechung
der Inversionssymmetrie. Dadurch kommt es zu einer starken Spin-Bahn-Kopplung
an der Grenzschicht, die fiir eine zusétzliche Aufspaltung der Béander sorgt (vgl.
Abschnitt .

Von den umfangreichen Eigenschaften der Heterostruktur ist die Manipulation des
q2DEGs durch ein elektrisches Feld besonders interessant, denn eine schaltbare Zu-
standsédnderung durch externe Stimuli dient als Grundlage vieler elektronischer Bau-
elemente. In LAO/STO kann mithilfe einer Gatespannung die Ladungstragerdichte,
Supraleitung und die Spin-Bahn-Wechselwirkung abgestimmt werden. Ublicherweise
wird dabei eine Backgate-Elektrode verwendet, da die Dielektrizitatskonstante von
Strontiumtitanat bei Tieftemperaturen um mehrere Groflenordnungen steigt. Der
grofle Abstand zwischen dem q2DEG und der Backgate-Elektrode sorgt dafiir, dass
die verwendeten Spannungen oftmals im Zehner- bis Hundertvoltbereich liegen und
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diese Methode fiir die Umsetzung effizienter nanoelektronischer Bauteile ungeeignet
ist. Zusétzlich manipuliert der Einsatz einer Backgate-Elektrode die globale Be-
schaffenheit der Probe. Als eine Alternative dazu kann eine Topgate-Elektrode oder
laterale Gates verwendet werden. Besonders der Einsatz von Topgate-Elektroden
hat sich als vielversprechend erwiesen und so wurden bereits Feldeffekttransistoren
(kurz: FET) auf LAO/STO-Basis hergestellt [41} 47, 48]. Ein schematischer Aufbau
eines solchen LaAlO3/SrTiOs-FETs ist in Abbildung ) dargestellt. Die genauere
Funktionalitat des Transistors wird in Abschnitt behandelt. Diese Transistoren
gehoren zu der Gruppe der Verarmungs-FETs und sind in erster Linie selbstleitend.
Ihre Leitfahigkeit kann mit positiven Gatespannungen erhéht und mit negativen
Spannungen erniedrigt werden bis das Bauelement vollstindig sperrt. LAO/STO
bietet auch die Moglichkeit mittels einer leitfahigen Spitze eines Rasterkraftmikro-
skops kleine Nanodrahte mit einem Durchmesser von wenigen Nanometern direkt
auf die Oberflichen zu ,schreiben“ und wieder zu ,16schen® . Hierbei ist es wich-
tig, dass die Probe eine unterkritische LAO-Schichtdicke besitzt [98] 99] [100] (vgl.
Abbildung [2.3p)). Solche Strukturen haben jedoch den Nachteil, dass sie eine Le-
bensdauer von nur wenigen Tagen besitzen [98]. Zum Schluss sollte noch erwdhnt
werden, dass die Existenz einer kritischen Schichtdicke fiir die selektive Strukturie-
rung von elektronischen Bauelementen besonders vorteilhaft ist. Dadurch kénnen
durch das Uberwachsen oder Atzen bestimmter Bereiche auf der Probenoberfliche
unterschiedliche Nanostrukturen verwirklicht werden [I0T], [102]. Diese Tatsache wird
auch fiir die Prozessierung unserer Bauelemente verwendet.

2.2. Ursprung der leitfahigen
LaAlO3/SrTiOs-Zwischenschicht

Die abrupte Entstehung des quasi zweidimensionalen Elektronengases bildet das
Fundament der LaAlO3/SrTiOs-Heterostruktur. Trotz der andauernden Forschung
gibt es keinen wissenschaftlichen Konsens zum Ursprung des Metall-Isolator-Uber-
gangs. Zu den etablierten Erklarung fiir das Phanomen gehoren die elektronische
Rekonstruktion sowie die Dotierung durch Sauerstofffehlstellen oder durch Katio-
nenaustausch an der Grenzflache.

2.2.1. Elektronische Rekonstruktion

Dieses Modell wurde bereits von A. Ohtomo und H. Y. Wang bei der Entdeckung des
q2DEGs verwendet [31]. Es beruht auf einer bereits etablierten Erkldrung, welche
auf der polaren Diskontinuitat zwischen unterschiedlichen Halbleitern basiert. Ein
Beispiel hierfiir wire die GaAs/Ge-Heterostruktur [104]. Mit diesem Modell lésst
sich beispielsweise der abrupte Phaseniibergang beim Wachstum von vier Einheits-
zellen LaAlOg erklaren. Das SrTiOs-Substrat kann aufgrund der Perowskitstruktur
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Abbildung 2.4.: Schematischer Verlauf der elektronische Rekonstruktion im LAO/STO.
a) LaAlOg kann in (001) Richtung als eine alternierende Abfolge von polaren Schichten
(p) betrachtet werden. Hingegen sind die Schichten des SrTiO3-Substrats unpolar. Infol-
gedessen kommt es zur polaren Diskontinuitdt und es entsteht ein divergierendes elektro-
statisches Potential (V'), welches mit jeder Lage LAO zunimmt. b) Bei vier Einheitszellen
LaAlO3 kommt es elektronischen Rekonstruktion, so dass ein halbes Elektron pro Einheits-
zelle von der Ober- zur Grenzflichen transferiert wird um der Divergenz entgegenzuwirken.

Abbildung nach Referenz [103].

als eine Abfolge von unpolaren TiO2- und SrO-Schichten in (001) Richtung be-
trachtet werden. Hingegen besteht LaAlOg aus polare Schichten von LaO und AlOq
mit einer alternierender Ladung von +e und —e (vgl. Abbildung [2.4h)). Dadurch
kommt es zur polaren Diskontinuitit an der Grenzschicht beider Ubergangsmetal-
loxide. Dies hat zur Folge, dass beim Wachstum jeder zusatzlichen LaAlOs-Schicht
das elektrostatische Potential innerhalb des Materialsystems zunehmend divergiert.
Somit wiirde es zur sogenannten ,Polarkatastrophe“ kommen. Um dem entgegen-
zuwirken, wird bei einer bestimmten kritischen Schichtdicke 1/2e pro Einheitszelle
von der LAO-Oberfliche zur Grenzschicht transferiert. Das ,halbe® Elektronen be-
setzt das 3d;, Orbital des Titanions dessen Valenz sich zu Ti®®* andert. Durch den
gesamten Prozess wird die Zwischenschicht n-dotiert und es entsteht das zweidi-
mensionale Elektronengas im SrTiOs-Substrat (vgl. Abbildung[2.4p)). Im Fall eines
SrO-terminierten Substrats wird bei der elektronischen Rekonstruktion 1/2e pro
Einheitszelle von der Grenz- an die Oberflache transferiert. Trotz der p-Dotierung
bleibt die LAO/STO-Grenzflache in diesem Fall isolierend [31, [103]. Das elektrische
Feld, welches fiir den Ladungstransfer benttigt wird, wurde bereits von mehreren
Arbeitsgruppen experimentell untersucht. Unter anderem gelang es Huang et al.
mit Hilfe von Rastertunnelspektroskopie das elektrische Feld innerhalb der LaAlOs-
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Schicht zu bestimmen [105]. Einen weiteren Hinweis auf dessen Existenz lieferten
Singh-Bhalla et al. durch die Vermessung von Pt/LaAlOg/SrTiOs-Tunneldioden
[106]. Dagegen widersprechen viele Messungen, die mithilfe der Photoelektronen-
spektroskopie durchgefiihrt worden sind, diesem Modell. Ein elektrostatisches Po-
tential im LAO/STO wiirde dafiir sorgen, dass die Spektren der Ubergangsmetalle
eine tiefenabhingige Anderung erfahren, doch eine signifikante Verschiebung der
Spektren wurde bislang noch nicht beobachtet [107, 108, 109]. Des Weiteren miisste
das q2DEG fiir die Kompensation des elektrostatischen Potentials eine Ladungstra-
gerdichte von n ~ 10 e¢m™2 haben. Jedoch sind die gemessenen Ladungstriger-
dichten oftmals eine GroBenordnung kleiner als erwartet [36], [110] [IT1]. Eine weitere
Diskrepanz ist die Entstehung des zweidimensionalen Elektronengases an Zwischen-
schichten ohne polare Diskontinuitat. Dies bezieht sich vor allem auf das Wachstum
von amorphen LaAlO3 auf SrTiO3 [112] oder auf die LAO/STO-Heterostruktur in
(110) Richtung [113]. Aufgrund der Widerspriiche zwischen den unterschiedlichen
Messverfahren wurden weitere Theorien erarbeitet.

2.2.2. Sauerstofffehlstellen

Die Entstehung von Sauerstofffehlstellen (Vo nach Kroger-Vink Notation) im Mate-
rialsystem kann als eine weitere Erklirung fiir den Metall-Isolator-Ubergang dienen
und dazu verwendet werden, um das Modell der elektronischen Rekonstruktion zu
optimieren. Die Fehlstellen im LaAlOg oder SrTiO3 dotieren die Perowskitstruktur
mit Elektronen [37]. Dabei kénnen Sauerstofffehlstellen bereits beim Wachstum der
Heterostruktur entstehen. So zeigen Proben, die bei einem niedrigen Sauerstoffpar-
tialdruck gewachsen wurden, eine héhere Leitfahigkeit [34, 113]. Hinzu kommt, dass
das Ausheizen von LAO/STO in Sauerstoffatmosphére die Ladungstrégerdichte er-
niedrigt, da die Fehlstellen beseitigt werden [I114]. Wie bereits angesprochen, kénnen
beide Ubergangsmetalloxide Sauerstofffehlstellen beinhalten. Kalabukhov et al. un-
tersuchten mit Hilfe von Kathodo- und Photolumineszenz LAO/STO-Proben, die
bei unterschiedlichen Sauerstoffpartialdruck gewachsen wurden. Die Arbeitsgrup-
pe zeigte, dass die Sauerstoftfehlstellen ihren Ursprung im SrTiO3-Substrat haben
[T15]. Dagegen weisen theoretische Berechnungen darauf hin, dass die Sauerstoff-
fehlstellen im LaAlO3 entstehen und dort Zustdnde innerhalb der Bandliicke bilden.
Diese Zusténde transferieren Elektronen an die Zwischenschicht um so die ,Polar-
katastrophe® zu verhindern [IT6] T17]. Dieser Prozess konnte auch erkléren, warum
es durch Photoelektronenspektroskopie keine Anzeichen auf ein elektrostatisches
Potential gibt. Auf der anderen Seite kann die Dotierung durch Sauerstofffehlstel-
len den Phasentibergang bei einer kritischen Schichtdicke von vier Einheitszellen,
welcher unabhingig von den Wachstumsparametern ist, nicht erkldren [I11]. Ein
theoretischer Ansatz ist, dass mit zunehmender LaAlO3-Schichtdicke die Bildung
von Sauerstofffehlstellen an der Oberfliche energetisch begiinstigt ist und so der
Phaseniibergang bei vier Einheitszellen stattfindet [117].
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2.2.3. Kationenaustausch

Eine weitere Moglichkeit der Dotierung ist der Austausch von Kationen an der Zwi-
schenschicht von LaAlOs und SrTiOs. So zeigten mehrere Arbeitsgruppen, dass sich
in den ersten Schichten ein Austausch zwischen La3™ und Sr?™ stattfindet, da beiden
Tonen eine dhnlichen Tonenradius (1,12 A bzw. 1,06 A) haben [I18, 119, 120]. Durch
den Austausch entsteht metallisches La;_SryTiO3, sodass die obersten Schichten
des Substrats n-dotiert werden. Dieses Modell alleine erklért ebenfalls nicht den
abrupten Phaseniibergang bei einer kritischen Schichtdicke.

2.3. Spin-Bahn-Kopplung in LaAlOQ3/SrTiO;

Die Spin-Bahn-Kopplung (kurz: SBK) ist ein relativistischer Effekt und beschreibt
die Wechselwirkung zwischen dem Spin- und Drehmoment eines Teilchens. Diese
Wechselwirkung ist ausschlaggebend fiir viele Beobachtungen in der Physik, wie et-
wa die Entstehung der Feinstrukturaufspaltung in Atomen [121], die Aufhebung der
Spinentartung in einem zweidimensionalen Elektronensystemen [122] oder Aufspal-
tung des Valenzbandes in einem Halbleiter [123]. Die Spin-Bahn-Wechselwirkung
lasst sich durch das Losen der Dirac-Gleichung herleiten. Fiir den Hamiltonoperator

gilt in diesem Fall
N 1 h

HSO:ZW'OA"(VVX@- (2.1)
Dabei ist & der Vektor der Pauli-Matrizen, p der Impulsoperator, V' ein elektrostati-
sches Potential, #i das reduzierte Plansche Wirkungsquantum, m die Elektronenmas-
se und ¢ die Lichtgeschwindigkeit [122]. Aus Gleichung [2.1| wird ersichtlich, dass die
SBK mit dem Gradienten VV skaliert und somit in schweren Atome deutlich ausge-
pragter ist [121]. So manifestiert sich auch an der LaAlO3/SrTiO3-Zwischenschicht
eine besonders starke Spin-Bahn-Kopplung. Thre Anwendung kann eine wichtige
Grundlage fiir spintronische Bauelemente darstellen. In diesem Rahmen wird in den

nachsten Abschnitten der Rashba- und Edelstein-Effekt erldutert.

2.3.1. Rashba-Effekt

Der Rashba-Effekt ist ein Ausdruck der Spin-Bahn-Wechselwirkung in einem zwei-
dimensionalen System. Dieser Effekt manifestiert sich an Materialoberflachen oder
an Grenzschichten von Heterostrukturen an denen die Inversionssymmetrie gebro-
chen wurde. Dadurch entsteht ein asymmetrischen Potential V' (z), welches das Spin-
und Drehmoment miteinander koppelt, sodass die Spinentartung aufgehoben wird.
Im vereinfachten Rashba-Modell bewegt sich ein freies Elektron in der (z,y) Ebene,
wahrend in z-Richtung ein Potentialgradient V'V (z) vorherrscht. Fiir den Hamilton-
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Abbildung 2.5.: Schematische Darstellung der Dispersion in einem vereinfachten Rashba-
Modell. a) Durch die Spin-Bahn-Wechselwirkung im zweidimensionalen Elektronensystem
spalten sich das Energieniveau eines freien Elektrons auf und verschiebt sich um +kg. So-
mit wird die Spinentartung im System aufgehoben. b) Fiir eine konstante Energie bilden
sich in der (k;,k,) Ebene zwei konzentrische Fermi-Flachen mit entgegengesetzter Spin-
polarisation. Abbildung nach Referenz [124], 125].

operator gilt [124]
HR:?-a(ezxp), (2.2)

wobei der Rashba-Koeffizient ap die Starke der Spin-Bahn-Kopplung angibt und
e, den Einheitsvektor in z-Richtung reprisentiert. Das Losen der Schrodinger-
Gleichung unter Berticksichtigung von Hp liefert die Energieeigenwerte

h2k?

—_ :l:OéRk'. (2.3)

B (k) 2m

Aus Gleichung [2.3| wird ersichtlich, dass die parabolischen Energieniveaus eine k-
abhéngige Verschiebung erfahren. Es entstehen zwei Subbédnder, welche um kp =
+apm/h? gegeneinander verschoben sind (vgl. Abbildung [2.5p)). Die Stéirke der
Aufspaltung fiir einen bestimmen Fermi-Wellenvektor kr héngt direkt von ag ab
und lasst sich durch

AR:E_|_—E_:20¢R]€F (2.4)

ausdriicken. Da der Rashba-Koeffizient proportional zum Potentialgradienten VV'(z)
ist, ldsst sich Ap mit Hilfe eines externen elektrischen Feldes manipulieren [126].
Abbildung [2.5p) zeigt einen Schnitt durch die (kg,k,) Ebene bei einer konstanten
Energie. Aus der Abbildung wird ersichtlich, dass die Polarisation der Spins stets
senkrecht zum k-Vektor ist. Die Energiezweige E; und E_ bilden konzentrische
Fermi-Flachen mit entgegengesetzten Spinpolarisationen ohne die Anwesenheit eines
Magnetfelds [125].
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Abbildung 2.6.: Bandstruktur an der LaAlOg/SrTiO3-Zwischenschicht. a) Durch die Ent-
stehung des zweidimensionale Elektronengases wird das 3d;, Leitungsband gegeniiber
dy./ds. energetisch herabgesetzt. b) Die Brechung der Inversionssymmetrie an der Grenz-
schicht beider Oxide sorgt fiir die Entstehung einer starken Spin-Bahn-Kopplung. Dabei
sorgt die atomare SBK fiir eine Aufspaltung der d,./dy.-Bénder. Die Aufhebung der Spi-
nentartung durch den Rashba-Effekt ist sehr gering, wird jedoch beim Kreuzungspunkt
zwischen dem dgy und dy, Band maximal. Hier kommt es zu einem sogenannten Lifshitz-
Ubergang. Zusitzlich vermischen sich die dy, und dg, Orbitale. Abbildung nach Referenz
[127].

Aufgrund der gebrochenen Inversionssymmetrie hat die Spin-Bahn-Kopplung bzw.
der Rashba-Effekt einen erheblichen Einfluss auf die Bandstruktur von LAO/STO.
So zeigen theoretische Berechnungen der Bandstruktur unter Berticksichtigung der
SBK, dass der Rashba-Term fiir das d,, Leitungsband eine k-linear Abhangigkeit
aufweist und die d,./d,, Béander hingegen eine k-kubische Abhéangigkeit zeigen
[127, 128]. Diese unterschiedlichen k-Abhéngigkeiten des Rashba-Effekts fihren zur
Fermi-Flachen mit verschiedenen Spinkonfigurationen bzw. -eigenschaften. Beson-
ders die k3-Abhéngigkeit ist von besonderem Interesse, da sie beispielsweise beim
Spin-Hall-Effekt zu einer hoheren Leitfdhigkeit fithrt [129]. Hierbei betragt die Auf-
spaltung der d,, Bander etwa 2 meV [128]. In Abbildung|2.6a) wird eine vereinfachte
Darstellung vom 3d Leitungsband der Heterostruktur gezeigt. Durch die Einfiithrung
der atomaren SBK kommt es zu einer Aufspaltung der d/d,. Energiebéander [127].
Zusatzlich kommt es aufgrund der Spin-Bahn-Wechselwirkung zu einer Vermischung
der Orbitale (vgl. Abbildung[2.6pb)) [96], 130]. Ab einer gewissen Energie (Kreuzungs-
punkt zwischen dg,- und d,.-Leistungsband, Lifshitz-Punkt) kommt es zu einem
Lifshitz-Ubergang und das System geht in einen Einzel- zum Multibandtransport
iiber. An dieser Stelle wird die Aufspaltung mit etwa 20 meV maximal. Die SBK
wurde in einigen Magnetotransport-Experimenten bestatigt. Dabei wurde bei kryo-
genen Temperatur mithilfe einer Backgate-Spannung die Ladungstrégerdichte mo-
duliert und somit auch die Stérke der Spin-Bahn-Kopplung [32, 110} 131} [132]. Dabei
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zeigten beispielsweise Caviglia et al., dass sich die Spinaufspaltung im Bereich von
1-10 meV modulieren lésst, wobei die Zunahme nicht-monoton stattfindet [32].

2.3.2. Direkter und inverser Edelstein-Effekt

Die Spin-Bahn-Kopplung bildet das Fundament fiir den direkten und inversen Spin-
Hall-Effekt (kurz: SHE). Dieser intrinsische Effekt wurde 1971 von M. Dyakonov und
W. Perel vorhergesagt [133] und sorgt dafiir, dass in Halbleitern oder Schwermetallen
ein direkter Ladungsstrom in einen transversalen Spinstrom umgewandelt wird [134],
135]. Die Effizienz der Spin-Ladungs-Umwandlung (kurz: SLU) bzw. der Elektro-
nenablenkung kann durch den Spin-Hall-Winkel 6 quantifiziert werden. Dieser ma-
terialspezifische Wert wird aus dem Verhéltnis zwischen der Spin-Hall-Leitfahigkeit
und der Leitfahigkeit der Ladungstréger im Materialsystem gebildet [136], [137]. Eine
phanomenologisch &hnliche Moglichkeit der Spin-Ladungs-Umwandlung bietet der
Edelstein-Effekt, welcher in zweidimensionalen Elektronensystemen vorkommt. Er
beschreibt &dhnlich zum Spin-Hall-Effekt den Zusammenhang zwischen einem La-
dungsstrom und dem damit verbundenen Spinstrom in einem Materialsystem [I3§].
Zur Beschreibung wird hierbei ein vereinfachtes zweidimensionales Rashba-System
verwendet. Zuerst wenden wir uns dem direkten Edelstein-Effekt (kurz: EE) zu.
Das Anlegen einer Spannung und der damit verbundene Stromfluss J. (z-Richtung)
sorgt fir eine k-abhéngige Verschiebung der Fermi-Flidchen im System (vgl. Ab-
bildung [2.7h)). Wie bereits im vorherigen Abschnitt ausgefiihrt, wird durch den
Rashba-Effekt die Spinausrichtung mit der orbitalen Bewegung der Ladungstrager
gekoppelt. Somit sorgt die Verschiebung beider Fermi-Fléchen um Ak, fiir die Ent-
stehung zweier unterschiedlicher Spindichten [139] [140]

m
Sy =+—JF 2.5
+ 261;1]?}';: c ( )

wobei sz den Fermi-Wellenvektor der aufleren und inneren Fermi-Flache reprasen-
tiert. Deren Verschiebung hiangt von Rashba-Koeffizienten ab, sodass gilt Ak =
/’{;jpr — ki =2mag/ #2. Dadurch kann die gesamte Spindichte des Systems mit

(S) = 68, +65. — ", (2.6)

eaR
beschrieben werden, wobei J. = (J4+ + J_). Die roten und blauen Fléchen in der
Abbildung entsprechen den Spindichten, die wiederum proportional zu Ak, - k}?
sind. Aus der Abbildung wird ersichtlich, dass die Flachen ungleich sind. Infolge-
dessen generiert die Verschiebung der Fermi-Fliche einen Netto-Uberschuss an spin-
polarisierten Elektronen. Der Ablauf dieses Effekts lasst sich umkehren, wobei man
in diesem Fall vom inversen Edelstein-Effekt (kurz: IEE) spricht. Hierbei wird ein
entlang der y-Richtung polarisierter Spinstrom Js aus der z-Richtung in das zwei-
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2. Theoretische Grundlagen

dimensionale System injiziert (vgl. Abbildung [2.7p)). Dies geschieht iiblicherweise
mittels eines ferromagnetischen Materials. Die Elektronen kénnen nur bestimmte
Energiezustande besetzen, sodass sich die beiden Fermi-Flachen um Ak, gegenein-
ander verschieben. Infolgedessen entsteht ein Ladungsstrom in z-Richtung, welcher
ebenfalls von aup abhéngig ist. Eine wichtige Kenngrofie fiir den SLU ist dessen Effizi-
enz \jee. Zur Berechnung dieser KenngroBe wird angenommen, dass die Ubertragung
des Spinstroms unabhéngig vom Elektronenimpuls ist. Dadurch gilt die Beziehung

Jy =21 (2.7)

wobei 75 die effektive Spin-Relaxationszeit ist. Aus Gleichung [2.6] und 2.7 ergibt sich
somit
ee — JS - h

In diesem Fall ist die Kenngrofie Ajee vergleichbar mit dem Spin-Hall-Winkel 6,4, des
inversen Spin-Hall-Effekts (kurz: ISHE). Hierbei ist 64, eine dimensionslose Grofe,
da sowohl der Spin- und der Ladungsstrom dreidimensionale Groflen sind. Hingegen
zeigt sich beim inversen Edelstein-Effekt, dass der Ladungsstrom naturgemafl nur

in zwei Dimensionen vorkommt [A m~2] und der Spinstrom dreidimensional ist [A
m~3]. Somit hat \jee die Einheit einer Lénge [140].

(2.8)

T Injizierte Spins

Abbildung 2.7.: Vereinfachte Darstellung des direkten und inversen Edelstein-Effekts. a) In
einem Rashba-System fliefit ein Strom J, in z-Richtung. Dadurch wird die Fermi-Fléchen
um Ak, versetzt und es entstehen die Spindichten 654 und §S_. Die eingeschlossenen
Fermi-Flachen der beiden Kreise (rot und blau markiert) sind ungleich. Dadurch ent-
steht eine Netto-Spinpolarisation. b) Durch die Injektion eines spinpolarisierten Stroms
(y-Richtung), etwa durch einen Ferromagneten, verschieben sich die Fermi-Flachen ge-
geneinander um die iiberschiissigen Ladungstrager auszugleichen. Dadurch entsteht ein
Ladungsstrom J,. in z-Richtung. Abbildung nach Referenz [141].
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2.4. Nanoelektronische Bauelemente

Die am weitesten verbreitete Untersuchungsmethode der Spin-Bahn-Kopplung
in LAO/STO, ist der Magnetotransport oder das Spin-Pumpen mittels ferroma-
gnetischer Resonanz [142]. Hierbei ist die Manipulation der SBK durch ein exter-
nes elektrisches Feld von besonderem Interesse, da sie die Moglichkeit bietet die
SLU innerhalb des Materialsystems zu verdndern. Entsprechend zeigten Lesne et
al. [53], dass Ajee bei einer Backgate-Spannung V, von 125 V einen Rekordwert
von 6,4 nm erreicht. Die dazugehorigen Messungen wurden bei 7 K und an einer
NiFe/LAO/STO-Heterostruktur durchgefithrt. Teilweise war es ihnen méglich das
Vorzeichen von Ajee mit Hilfe von V, zu manipulieren. Die Arbeitsgruppe interpre-
tiert diese Ergebnisse durch die Anderung der Ladungstrigerdichte und der damit
verbundenen Besetzung unterschiedlicher Subbander, welche wiederum verschiede-
ne Rashba-Koeffizienten aufweisen. Es ist auch erwahnenswert, dass der gemessene
Rashba-Koeffizient ag ~ 3 x 10712 eV m vergleichsweise klein ausfillt. Jedoch wird
diese Tatsache durch hohe Spin-Relaxationszeiten 75 kompensiert, welche deutlich
hoher als in anderen Systemen wie Bi/Ag, MoSy oder a-Sn sind [142]. Zusatzlich
zeigten mehrere Arbeitsgruppen, dass der inverse Edelstein-Effekt auch bei Raum-
temperatur gemessen werden kann [52 [143], [144]. Dies sind hervorragende Grund-
lagen fiir die Verwirklichung spintronischer Oxid-Bauelemente. Ein Beispiel hierfiir
wéare die Nutzung von LAO/STO zur rein elektrischen Umwandlung zwischen Spin-
und Ladungsstromen ohne die Notwendigkeit eines Ferromagneten [145]. Ein ge-
nauerer Uberblick zur Anwendung des Edelstein-Effekts befindet sich in Abschnitt
2.4.3

2.4. Nanoelektronische Bauelemente

Das Fundament von Feldeffekttransistoren oder Memristoren ist ihr intrinsisches
Schaltvermogen. Im besten Fall sorgt eine kleine Spannungsanderung innerhalb des
Bauelements fiir eine grole Widerstandsdnderung. Dieser Zustandswechsel kann wie-
derum von einem Computer als ein Bit interpretiert und fiir Rechenoperationen ver-
wendet werden. Zukiinftig soll auch neben der Ladung eines Elektrons auch dessen
Spin als Informationseinheit genutzt werden. Dabei spricht man vom Forschungsge-
biet der Spintronik. In den folgenden Abschnitten wird der Memristor und Transistor
vorgestellt, denn die verwendeten Nanostrukturen dieser Arbeit zeigen die Eigen-
schaften beider Bauelemente. Zusétzlich wird die MESO-Logik eingefiihrt. Anhand
dieses theoretischen Bauteils werden die Eigenschaften und Besonderheiten des Spin-
Ladungs-Umwandlers diskutiert.

2.4.1. Memristor

Der Memristor ist ein passives elektronisches Bauelement, welches von L. Chua
postuliert wurde [147]. Erst 27 Jahre spéter verwirklichten Strukov et al. mithilfe ei-
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2. Theoretische Grundlagen

a)

V-

Widerstand
dV = Rdl

-

Kondensator
dq = CdV

do = Vdt

dq = Idt

00— o-J-LI-l—o
Spule Memristor
de = Ldl do = Mdq

Memristive Systeme Ap=-A.

Abbildung 2.8.: a) Vier elektrischen Gréfien und die Bauelemente, welche sie verkniipfen.
Hierbei wurde der Memristor aus den Symmetriebedingungen der einzelnen Kenngréfien
abgeleitet. Abbildung nach Referenz [146]. b) Strom-Spannungs-Kennlinien eines mem-
ristiven Systems. Bei einer periodischen Eingangsspannung V mit der Frequenz w; folgt
der Strom einer Hysteresekurve durch den Nullpunkt. Mit héherer Frequenz sinkt die ein-
geschlossene Fliache der Hysterese. Abbildung nach Referenz [14]. Die eingeschlossenen
Hystereseflachen AL und A_ kénnen durch ein Kurvenintegral entlang C und C_ be-
rechnet werden. Dabei ist die eingeschlossene Fliche der Hystereseschleife abhingig von
der Ladung ¢ des Systems.

ner TiO2/TiO2_x Doppelschichtstruktur den ersten Memristor [146]. Der Name des
Bauelements leitet sich aus seiner Funktionalitdt ab und ist eine Zusammensetzung
der Worter fiir Speicher (englisch: memory) und Widerstand (englisch: resistor). Das
besondere hierbei ist, dass der elektrische Widerstand des Memristors von der zuvor
angelegten Spannung abhangt. Dadurch ist die Strom-Spannungs-Kennlinie durch
eine frequenzabhéngige Hysterese durch den Nullpunkt gekennzeichnet. In Abbil-
dung ) sind die vier elektrischen Groflen (Spannung V', Stromfluss I, Ladung
g und magnetische Fluss ¢) dargestellt. Sie werden durch die passive Bauelemente
Widerstand, Spule und Kondensator miteinander verkntipft. Aufgrund der Symme-
trie dieser Grundgrofien argumentierte L. Chua, dass es ein weiteres Bauteil geben
muss, welches den magnetischen Fluss und die Ladung miteinander verkniipft [14§].
Infolgedessen kann die Memristanz anhand einer ladungsabhingigen Anderung des
magnetischen Flusses charakterisiert werden

M(q(t)) = ——. (2.9)
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2.4. Nanoelektronische Bauelemente

Zur Herleitung dieser Beziehung werden die zeitabhéngigen Integrale fiir den ma-
gnetischen Fluss und die elektrische Ladung verwendet

t

g(t) = /_t _I(r)dr baw. (1) = / V(r)dr. (2.10)

—00

Dementsprechend zeigt die Strom-Spannungs-Beziehung eines Memristors groe Ahn-
lichkeiten mit dem Ohmschen Gesetzt V (t) = M (q(t))-1(t). Nur wenige Jahre spater
wurde eine allgemeine Schreibweise fiir memristive Systeme eingefithrt [14]

d d
Z=fa L) ==V, (2.11)
V =R(z,I,t)I I=G(z,V,t)V. (2.12)

R(z,1,t) und G(x,V,t) repriasentieren die Memristanz oder Memduktanz und = be-
schreibt eine verdnderbare Zustandsgrofie im Materialsystem. In Abbildung )
ist eine charakteristische Strom-Spannungs-Kennlinie eines Memristors dargestellt.
Bei einer periodischen Spannungsinderung V = Vj - sin(wt) folgt der Strom einer
Lissajous-Kurve, die einer Hysterese durch den Nullpunkt entspricht. Bei einer Er-
hohung der Frequenz sinkt die eingeschlossen Flache der Hysterese [14] 149]. Die
Hysteresefliche im ersten bzw. dritten Quadranten kann durch ein Integral entlang
der entsprechenden Kurve C' und C- berechnet werden (vgl. Abbildung[2.8b)). Bei
einer periodischen Anregung gilt fiir die Flache eines idealen Memristors

A= tV(T)ZZdT _ ;V(t)l(t) _ ; / t %Q)ﬁm

= Ap(t) + Amen(t) = —A_(1).

(2.13)

Dabei ist A,(t) die Leistung und Ajpem(t) die Speicherfunktionalitdt des Bauele-
ments [150], 151]. Aus Gleichung wird ersichtlich, dass die eingeschlossene Flache
der Strom-Spannungs-Charakteristik direkt von der Ladung ¢ abhangt.

Memristoren zeichnen sich unter anderem durch eine hohe Datendichte aus, denn
verglichen mit den binaren Zustdnden eines FETs konnen memristive Bauelemente
multiple Widerstandswerte einnehmen und somit unterschiedliche Ergebnisse spei-
chern [T46]. Vor allem bietet die Verbindung aus Speicherfunktionalitdt und span-
nungsinduzierter Widerstandsanderung eine Einsatzmoglichkeit in neuronalen Netz-
werken [152]. Memristive Bauelemente konnen aufgrund ihrer Funktionalitéit grob in
drei Gruppen gegliedert werden. Diese Unterteilung erfolgt iiber die zugrundeliegen-
de Widerstandsédnderung: Elektronen- oder Ionenmigration und Phaseniibergéange.
Jede einzelne Gruppe kann wiederum durch die jeweiligen Mechanismen bzw. Ma-
terialsysteme weiter unterteilt werden [I53]. Bei ionischen Memristoren wird die
Widerstandsdnderung etwa durch die Migration von Anionen oder Kationen er-
reicht. Durch das Anlegen einer Spannung wird ein leitendes Filament zwischen den
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2. Theoretische Grundlagen

a)

Entladen
der QP

Abbildung 2.9.: a) Charakteristische Ladungs-Spannungs-Kennlinie eines Memkondensa-
tors. Bei einer periodischen Anregung der Systems folgt die Ladung einer Hysterese durch
den Nullpunkt. b) Pt/TiO2/Si-Struktur mit implementierten CdSe/ZnS-Quantenpunkte
(kurz: QP) an der Grenzschicht. Abbildung nach Referenz [157]. Abhéngig von der ange-
legten Gate-Spannung &ndert sich durch das Laden und Entladen der Quantenpunkte die
Kapazitats-Spannungs-Charakteristik.

Elektroden gebildet oder gebrochen. Das Paradebeispiel hierzu bilden multivalente
Ubergangsmetalloxide wie etwa TaOs und TiOo [19, 20]. Manche Materialsysteme
zeigen unterschiedliche elektrische Leitfahigkeiten im kristallinen oder amorphen Zu-
stand. Diese Phasenanderung kann ebenfalls als eine Grundlage fiir ein memristives
System dienen. So geht beispielsweise GeaShoTes beim Anlegen einer Spannung aus
einem amorphen in einen kristallinen Zustand iber [I54]. Auch magnetische und
ferroelektrische Memristoren gehoren zu dieser Gruppe [153], [155]. Zuletzt kann die
Widerstandsdnderung ausschliefSlich durch eine elektrostatische Wechselwirkung ge-
neriert werden. Die Funktionalitat dieser Memristoren basiert auf dem Einfangen
und Freilassen von Ladungstragern, welche wiederum durch elektrostatische Wech-
selwirkung den Widerstand des Systems verandern. Die Ladungstriagerakkumulation
geschieht tiblicherweise durch Fallenzustéinde, Quantenpunkte innerhalb der Struk-
tur oder einer zusitzlichen nicht-angesteuerten Elektrode (Floating-Gate). Diese
Memristoren haben starke Ahnlichkeiten mit Speichertransistoren [I56].

Nach der intensiven Untersuchung zahlreicher memristiver Materialien und Syste-
men wurde das Konzept des Memristors auf kapazitive und induktive Schaltelemente
erweitert [I58]. Dadurch wurden der Memkondensator (englisch: memcapacitor) und
Meminduktor (englisch: meminductor) konzipiert, deren Eigenschaften von der zeit-
lichen Entwicklung des Systems abhdngen. Zusammen mit dem Memristor bilden
diese Bauelemente eine neue Gruppe von Speichersystemen. Zur Vervollstandigung
dieser Schaltgruppe wird im Folgenden ein kurzer Uberblick iiber den Memkonden-
sator und Meminduktor gegeben. Die Kenngréfien der Memkapazitét C(¢(t)) und
Meminduktivitdt L(q(t)) werden mithilfe der zeitabhdngigen Beziehungen fir den
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2.4. Nanoelektronische Bauelemente

magnetischen Fluss ¢ und der Ladung ¢ ermittelt

o@)= [ _o(ar wd plo)= [ _qr)ar (2.14)

Dadurch lassen sich dhnlich zur Memristanz M (¢(t)) die Abhéngigkeiten C(¢) =
do(¢)/d¢ und L(q) = dp(q)/dq herleiten [I59]. Der allgemeine Fall fir die Memka-
pazitdt und Meminduktivitat lautet

dx
= = fw Vi) — =1 11), (2.15)

t
g(t) = Cla, V.)V(E)  o(t) = Lz, 1,H)I(t). (2.16)

Die Kenngrofle x ist dabei eine variable Zustandsgrofie, die fiir das Schaltverhal-
ten verantwortlich ist. Ahnlich zum memristiven Verhalten entspricht die Ladungs-
Spannungs-Kennlinie eines memkapazitiven Systems einer Hysterese durch den Null-
punkt (vgl. Abbildung [2.9h)). Viele unterschiedliche Systeme kénnen ein memkapa-
zitives Verhalten aufweisen. Dies gelingt unter anderem durch das Laden und Entla-
den von Quantenpunkten oder Nanokristallen in einer Heterostruktur [160, 157 [161]
oder durch elektromechanische Kondensatoren [162]. Aus der memristive Funktio-
nalitit eines Materialsystems konnen auch memkapazitive Eigenschaften abgeleitet
werden. Dazu gehort das Bilden und Brechen von leitfahigen Nanofilamenten in
TiO2 [163], die Modulation einer Schottky-Barriere an einer Pt/LaAlO3/Nb:SrTiOgz-
Heterostruktur [164] oder die Migration von Sauerstofffehlstellen in einem Oxid-
film [165, 166]. Ein Beispiel fir eine memkapazitive Struktur ist in Abbildung
2.9p) dargestellt. Es handelt sich um eine TiOg/Si-Schichtstruktur mit integrier-
ten CdSe/ZnS-Quantenpunkten. Durch das Anlegen einer Gatespannung V;; werden
die Quantenpunkte an der Grenzschicht beider Materialien geladen oder entladen.
Dadurch éndert sich die gemessene Kapazitit des Systems (vgl. Abbildung [2.9¢)).
Ublicherweise ist die Kapazititsinderung eines Memkondensators um mehrere Gro-
Benordnungen kleiner als die Widerstandsanderung eines Memristors. Dennoch wur-
den bereits Rechenarchitekturen auf Basis von memkapazitiven Effekten realisiert
[167].

2.4.2. Transistor

Der Einfachheit halber befasst sich dieser Abschnitt mit den Grundlagen eines idea-
len n-Kanal MOSFETs. Bei einem Feldeffekttransistor handelt es sich um ein span-
nungsgesteuertes Schaltelement, welches tiber drei Anschliisse verfiigt. Bei den An-
schliissen handelt es sich um die Quelle (englisch: Source) und eine Senke (englisch:
Drain), die durch einen Kanal miteinander verbunden sind, sowie einer Steuerelek-
trode (englisch: Gate). Der Kanal und das Gate sind durch ein isolierendes Dielektri-
kum voneinander getrennt und bilden dadurch die Seitenflichen eines Kondensators.
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Abbildung 2.10.: a) Strom-Spannungs-Kennlinien eines n-Kanal MOSFETs in Abhéngig-
keit der angelegte Gatespannung V;. Mithilfe von V| ldsst sich die Ladungstragerdichte
innerhalb des Kanals modulieren und so die Stromstérke &ndern. Der Stromfluss kann in
einen linearen Bereich und einen Sattigungsbereich unterteilt werden. b) Transferkennli-
nien eines MOSFETSs zur Veranschaulichung der Modulation der Stromstérke durch die
Gatespannung mit der dazugehorigen Schwellspannung Vyy,.

Durch das Anlegen einer Spannung V,; am Gate wird die Leitfdhigkeit innerhalb ei-
nes Kanals moduliert und so das Schaltvermogen des Bauelements realisiert. Trotz
der unterschiedlichen Bauformen basieren alle Transistoren auf dem Prinzip einer
spannungsinduzierten Leitfahigkeitsinderung im Kanal. Abbildung [2.10R) zeigt die
Ausgangskennlinie eines FETs, die von der Gatespannung abhéngig ist. Bei Tran-
sistoren spielt die Schwellspannung V};, eine wichtige Rolle. Sie beschreibt ab wann
sich der leitfahige Kanal zwischen dem Drain- und Sourcekontakt bildet. Fiir einen
n-Kanal MOSFET gilt V};, <0 V. Umn den Zusammenhang zwischen dem Strom I
und der Gatespannung V, zu verdeutlichen, ist in Abbildung ) eine sogenannte
Transferkennlinie dargestellt. Fiir den Stromfluss gilt dabei

Bl(Vg=Vin)Va—3VE fix  Vy—Viy>Vy>0

Iq= .
5 (Vg = Vin)? fir V3>V, — Vi,

(2.17)
Der Vorfaktor 8 = Cybu/l setzt sich aus der flichenbezogenen Kapazitat Cyy, der
effektive Elektronenbeweglichkeit p und der Breite b bzw. Lange [ des Kanals zusam-
men. Im linearen Bereich bzw. Unterschwellenbereich (V, —Vy, > Vy) verhalt sich die
Kennlinie wie bei einem gewohnlichen Widerstand. Wird die Drainspannung weiter
erhoht, so wird bei V g0r = Vg — V4, der Séttigungsbereich erreicht (siehe ))
Hierbei kommt es zur Selbstabschniirung des Kanals (englisch: pinch-off). In diesem
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Regime ist die Elektronenbeweglichkeit nicht mehr abhangig vom elektrischen Feld
zwischen dem Drain- und Sourcekontakt und die Kennlinie flacht ab [168].

2.4.3. Spin-Ladungs-Umwandler

Die Spintronik umfasst die Erzeugung, Detektion und elektronische Manipulation
von Spinstromen. Den ersten Schritt zur Etablierung dieses Fachgebiets machte die
Entdeckung des Riesenmagnetowiderstands im Jahr 1988. Hierbei konnte der elektri-
sche Widerstand einer Nanostruktur bestehend aus magnetischen Eisen- und nicht-
magnetischen Chrom-Diinnschichten durch spinabhéngige Elektronenstreuung be-
einflusst werden [169]. Jedoch eignet sich diese Methode kaum zur Realisierung von
spintronischen Logikgatter, da mit abnehmender Dimensionalitat der Widerstand
und somit der Energieverbrauch kontinuierlich zunehmen. Des Weiteren induziert ein
Magnetowiderstand keine Spannungsdifferenz, die zum Ansteuern weiterer Bauele-
mente bendtigt wird. Eine Alternative dazu bietet die Spin-Bahn-Kopplung in nicht-
magnetischen Materialien mit deren Hilfe eine Umwandlung zwischen Spin- und La-
dungsstromen moglich wird [135]. So werden beispielsweise Schwermetalle wie etwa
Platin, Wolfram oder Tantal aufgrund ihres intrinsischen Spin-Hall-Effekts bereits
in spintronischen Bauelemente eingesetzt [I70]. Eine weitere Moglichkeit stellt der
Rashba-Effekt dar, welcher in Abschnitt vorgestellt wurde. Dieser Effekt zeigt
grofles Potential fiir die Zukunft, da er die Moglichkeit bietet ohne den Einsatz eines
externen Magnetfelds, und den damit verbundenen Streufeldern, einen Spinstrom zu
generieren [I71), 145]. Es gibt eine Vielzahl von Ansétze zur Realisierung von spintro-
nischen Bauelementen [I72]. Ein bekanntes Beispiel wére etwa der Spin-Transistor,
welcher von S. Datta und B. Das postuliert wurde [I73] [I74]. Dabei moduliert eine
Gatespannung die Spinausrichtung in einem zweidimensionalen Elektronengas und
damit auch die Leitfahigkeit zwischen den zwei ferromagnetischen Elektroden. Eine
weitere Anwendungsmoglichkeit der Spin-Bahn-Kopplung wurde von Manipatruni
et al. in Form der MESO-Logik (englisch: magnetoelectric spin-orbit device) vorge-
stellt [I75]. Dabei handelt es sich um eine magnetoelektrische Materialschicht auf
einer Seite und einem Materialsystem mit starker Spin-Bahn-Kopplung auf der an-
deren. Beide Seiten werden tiber einen Nanomagneten miteinander verbunden. Im
Grundprinzip funktioniert das Bauteil als ein ladungs- bzw. spannungsgesteuerter
Inverter. Der Energieverbrauch dieser skalierbaren Nanostruktur soll etwa 1-10 aJ
(1 aJ = 10718 J) betragen, was etablierte Halbleitertechnologien um mehrere Gro-
Benordnungen unterbietet. Abbildung [2.11h) zeigt den schematischen Aufbau des
Logikelements. Ein positiver Stromfluss I;, (+z-Richtung) erzeugt ein elektrisches
Feld in —z-Richtung. Infolgedessen wird in der magnetoelektrischen Schicht das
effektive Feld H,,. in —y-Richtung geschaltet. Durch ferromagnetische Kopplung
andert sich auch die Magnetisierungsrichtung des Nanomagneten (—y-Richtung).
Das Auslesen der Zustandsénderung geschieht mithilfe der Spin-Bahn-Kopplung.
Dabei wird der Versorgungsstrom I injiziert, der einen Fluss von spinpolarisierten
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Abbildung 2.11.: Schematische Darstellung der MESO-Struktur und ihrer Funktionsweise.
a) Die MESO-Logik besteht aus einer magnetoelektrische Materialschicht (violett), einem
Materialsystem mit starker Spin-Bahn-Kopplung (gelb/orange) und einem Nanomagneten
(grau). Der Stromfluss I;;, erzeugt ein elektrisches Feld. Infolgedessen édndert sich das effek-
tive Feld H,e in der magnetoelektrische Materialschicht. Durch ferromagnetische Kopp-
lung wird die Magnetisierungsrichtung des Nanomagneten verdndert. Das Auslesen der
Zustandsénderung erfolgt durch einen spinpolarisierten Strom /. Durch die Spin-Ladungs-
Umwandlung im SBK-Material kommt es zum spinabhéngigen Drift von Elektronen und
dadurch zum invertierten Ausgangsstrom I,:. b) Vorderer Teil des MESO-Bauelementes,
welcher fiir die Umwandlung zwischen dem Spin- und Ladungsstrom verantwortlich ist.
Abbildung nach Referenz [175].

Elektronen vom Ferromagneten in das SBK-Material bewirkt. Aufgrund der Spin-
Ladungs-Umwandlung wird eine ungleiche Elektronenverteilung erzeugt und somit
auch ein Ausgangsstrom I,y in —z-Richtung (vgl. Abbildung [2.11p)). Beim Spin-
Injektionsfilm (SIF) handelt es sich um eine zusétzliche Schicht, die je nach Material-
system benotigt wird. Die spinabhéngige Ladungstragerverteilung findet stattdessen
in der SBK-Schicht statt [175].

Manipatruni et al. verweisen auf unterschiedliche Materialklassen zur Realisierung
der MESO-Logik. Unter den moglichen Kandidaten finden sich topologische Iso-
latoren, Dichalkogenide und komplexe Ubergangsmetalloxide. Zusétzlich stellt die
Arbeitsgruppe ein Konzept vor, um die Effizienz der Spin-Ladungs-Umwandlung in
nanoskaligen Strukturen zu untersuchen. Diese Vorgehensweise wurde im spéteren
Verlauf von Pham et al. weiter ausgearbeitet [170, I77]. Dabei handelt es sich um
eine Kreuzstruktur aus einem SBK-Material und einer ferromagnetischen Elektrode.
Abbildung [2.12h) zeigt eine schematische Darstellung einer solchen Kreuzstruktur.
Dabei wird im ersten Schritt ein T-formiges Stiick eines SBK-Materials prozessiert
und anschlieSend mit einer ferromagnetischen Elektrode oberhalb der Verzweigung
bewachsen. Die Funktionsweise dieses Bauelements gleicht dabei dem Ausleseme-
chanismus der MESO-Logik (vgl. Abbildung [2.11p)). Die Funktionalitit des Bau-
elements wurde hauptsichlich aus der Sicht des Spin-Hall-Effekts im Platin unter-
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2.4. Nanoelektronische Bauelemente

a) b)
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Abbildung 2.12.: a) Kreuzstruktur zur Untersuchung der Spin-Bahn-Umwandlung. Diese
besteht aus einem T-férmigen SBK-Material (orange) und einer ferromagnetischen Elek-
trode (grau). Parallel zum Ferromagneten wird ein Magnetfeld B angelegt und so die
Magnetisierungsrichtung M verdndert. Dadurch werden spinpolarisierte Ladungstriger in
das Materials darunter injiziert. Durch die Spin-Bahn-Wechselwirkung werden die La-
dungstrager in den linken und rechten Zweig abgelenkt, sodass eine Spannung V;s messbar
ist. b) Aus der gemessenen Spannung V;s und dem Strom I wird der Pseudo-Widerstand
R;s bestimmt, der von der Magnetisierungsrichtung abhéngt. Abbildung nach Referenz
[177].

sucht [I76], 177]. Aus diesem Grund wird auch der Spin-Hall-Effekt als prinzipielle
Erklarung herangezogen. Nichtsdestotrotz sollte die Funktionalitidt genauso fiir ein
Rashba-System gelten. Mithilfe eines externen Magnetfelds B, das entlang der ferro-
magnetischen Elektroden (kurz: FM) angelegt wird, kann dessen Magnetisierung M
verédndert werden. Durch das Anlegen einer Vorspannung an die FM Elektrode fliefit
ein spinpolarisierter Strom vom Ferromagneten in das SBK-Material. Infolgedessen
kommt es zum inversen Spin-Hall-Effekt. Die spinpolarisierten Elektronen erzeugen
eine ungleiche Elektronenverteilung zwischen dem linken und rechten Zweig. Diese
Ungleichheit kann in Form einer Spannungsdifferenz Vs zwischen den Kontakten ge-
messen werden (vgl. Abbildung [2.12h)). Wihrenddessen wird am Stamm der Probe
der Stromfluss I ermittelt. Das Spin-Signal wird in Form eines Pseudo-Widerstands
R;s = Vis/I angegeben. Das Vorzeichen der Spannungsdifferenz Vs héngt von der
Magnetisierung des Ferromagneten ab, sodass beim Schalten der FM Elektrode eine
Hysterese beobachtet werden kann (vgl. Abbildung [2.12b)). Hingegen kann zur Be-
stimmung des Spin-Hall-Effekts die Vorspannung an einem Zweig angelegt werden,
wobei der gegeniiberliegende Zweig zur Strommessung genutzt wird. Die benotig-
te Spannungsdifferenz V;; wird nun am Stamm und der FM Elektrode abgegriffen.
Aufgrund der Spin-Bahn-Kopplung im T-Stiick wird ein spinpolarisierter Stromfluss
erzeugt, der zu einer Spinakkumulation an der FM/SBK-Grenzschicht fiihrt, und da-
durch die Messung des direkten Spin-Hall-Effekts Ry = Vs/1 ermoglicht. In diesem
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2. Theoretische Grundlagen

Fall hangt die gemessene Spannung ebenfalls von der Magnetisierungsrichtung und
vom Einfluss der Majoritats- bzw. Minoritats-Spins ab. Fiir die Umwandlung beim
()SHE gilt
h 2e
Js=—0Opedexs bzw. J.=—
2e h
Dabei ist Jg die Spinstromdichte, J. die Ladungsstromdichte und s der Vektor der
Spinpolarisation, welcher durch die Magnetisierung der FM Elektrode gegeben ist.
e ist die Elementarladung, 7 das reduzierte Planck-Wirkungsquantum und 6;)e
der (inverse) Spin-Hall-Winkel, welcher die Effizienz der Umwandlung quantifiziert
[137]. Es ist erwahnenswert, dass Gleichung der Onsager-Relation unterliegt.
Bei dieser Relation handelt es sich um eine Symmetrie- bzw. Reziprozitatsbeziehung
von Transportkonstanten in Bezug auf Umkehrung von externen Feldern oder Gra-
dienten. Dadurch verlaufen die oben genannten Experimente zur Bestimmung des
direkten und inversen Spin-Hall-Effekt reziprok zueinander und es gilt g, = 0;5pe
[178].

Oisheds X 8 (2.18)
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3. Strukturierung der Proben

Die folgenden Abschnitte befassen sich mit der Prozessierung von den untersuch-
ten Nanostrukturen. Hierbei werden die entsprechenden Prozessschritte detailliert
dargelegt und schematisch skizziert. Das quasi zweidimensionale Elektronengas lésst
sich auf drei unterschiedliche Weisen strukturieren. Zum einen kénnen auf der Ober-
fliche einer unterkritischen LAO/STO-Probe diinne leitfahige Nanodriahte geschrie-
ben bzw. geloscht werden. Dies geschieht iiblicherweise mithilfe einer geladenen
Rasterkraftmikroskop-Spitze (vgl. Abschnitt . Zum anderen kann die Struktu-
rierung durch das selektive Uberwachsen der Probenoberfliche erfolgen. Alternativ
dazu gibt es die Moglichkeit ein bereits bestehendes q2DEG durch Ionenédtzen zu
préaparieren [179,[I80]. Die Terminierung des Substrats und das Wachstum der Oxid-
Probe mittels gepulster Laserablation wurde durch die Kollegen am Lehrstuhl fiir
Experimentelle Physik IV erledigt. Die dazugehorigen Schritte und Parameter sind
im Anhang [B] dargestellt. Fiir diese Arbeit wurden insgesamt drei unterschiedliche
Nanostrukturen hergestellt. Dabei handelt es sich um einen Nanodraht mit lateralen
Gates auf LaAlO3/SrTiOs-Basis, sowie eine NiFe/Pt- bzw. NiFe/LaAlO3/SrTiO3-
Kreuzstruktur.

3.1. LaAlO;/SrTiO3-Nanodraht

Das Lithographieverfahren richtet sich nach der Methode von Schneider et al. [T0T].
Bei dieser Technik wird die Tatsache ausgenutzt, dass die Leitfahigkeit an der
Oxid-Zwischenschicht um mehrere GréoBenordnungen ansteigt, wenn das LAO beim
Wachstum die kritische Schichtdicke von vier Einheitszellen erreicht. Bei der Schnei-
der-Methode werden vor Beginn der Strukturierung zwei EZ Lanthanaluminat auf
dem TiO9-terminierten Substrat gewachsen. Dadurch soll die oberste Substratschicht
vor Chemikalien geschiitzt werden. Anschlielend werden mithilfe optischer bzw.
Elektronenstrahl-Lithographie bestimmte Bereiche auf der Probenoberfliche mit
Photolack bedeckt und die gesamte Probe mit amorphen LaAlOg3 iiberwachsen. Nach
Entfernung des Photolacks entstehen kristalline und amorphe Areale auf der Pro-
benoberfliche. Nun kann die kritische Schichtdicke der Heterostruktur ausgenutzt
werden, denn im letzten Schritt des Verfahrens werden nochmals vier Einheitszellen
LaAlOgs auf die Probe abgeschieden. Auf den Bereichen mit dem amorphen LAO
bilden sich weitere amorphe Schichten und das Substrat bleibt an diesen Stellen
isolierend. Hingegen wachsen auf dem kristallinen Lanthanaluminat insgesamt sechs

29



3. Strukturierung der Proben

Einheitszellen LAO, sodass hier die kritischen Schichtdicke tiberschritten wird und
sich ein zweidimensionales Elektronengas bilden kann.

Die Herstellung unserer Proben weicht gegeniiber dem Verfahren in Referenz [101]
etwas ab. Zum Uberwachsen der Probe wird Siliziumdioxid verwendet. Zusitzlich
wurde bei einigen Proben direkt auf der Substratoberfliche prozessiert und anschlie-
Bend die Probe mit sechs Einheitszellen LAO tiberwachsen. Dies hat den Vorteil, dass
die Probenherstellung schneller und effektiver verlauft. Nach unserer Erfahrung an-
dert die direkte Prozessierung auf der Substratoberfliche nicht die Beschaffenheit
der Probe. In einigen Fallen wurde sogar eine hohere Elektronenmobilitat beobach-

tet. Im Folgenden werden die unterschiedlichen Prozessschritte schematisch erlautert
und in Abbildung [3.1] dargestellt:

1) Die LAO/STO-Probe wird mit Aceton und Isopropanol organisch gereinigt
und danach fiir kurze Zeit bei 150 °C ausgeheizt.

2) Die Oberflache wird mit dem optischen Positivlack ma-P-1215 von Allresist be-
lackt und es erfolgt eine Belichtung der Justagemarker mittels optischer Litho-

graphie. Die Marker dienen zur Arretierung der Probe bei den Lithographie-
Verfahren.

3) Die Probe wird mit dem Entwickler ma-D-331 bei Raumtemperatur entwickelt.
Um kleine Lackreste zu entfernen, wird die entwickelte Struktur fiir kurze Zeit
mit Sauerstoffplasma behandelt. Das Plasma sollte keinen Einfluss auf die
spateren LAO/STO-Strukturen haben, da die entsprechenden Stellen auf der
Oberflache durch den Photolack geschiitzt sind.

4) Im néchsten Schritt werden 30 nm Titan und anschlieBend 300 nm Gold auf
die Probenoberflache aufgedampft.

5) Als letzten Schritt der Justagemarker-Definition wird mittels Lift-Off-Technik
der Lack mit N-Methyl-2-pyrrolidon (kurz: NMP) im Ultraschallbecken bei
80°C entfernt. Anschliefend wurde die Probe in Isopropanol geschwenkt.

6) Zur Prozessierung der eigentlichen Nanostrukturen wird ein Haftvermittler
AR-300-80 und anschlieBend der Negativ-Elektronenstrahllack AR-N-7520 auf-
geschleudert.

7) Um die elektrostatische Aufladung durch die Elektronenstrahl-Lithographie zu
vermeiden, wird zuséatzlich der leitfadhige Lack Electra92 verwendet.

8) Durch die Belichtung der Strukturen in der Elektronenstrahlanlage findet ei-
ne Quervernetzung des Lackes an den belichtetet Stellen statt. Die passenden
Parameter werden vorab mittels Dosistestbelichtung und Variation der Struk-
turgrofen an Teststrukturen ermittelt.

9) Im darauffolgenden Schritt wird der wasserlosliche leitfahige Lack Electra92
mithilfe von HoO entfernt.
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3.1. LaAlO3/SrTiOs-Nanodraht

10) Der Negativ-Elektronenstrahllack wird mit dem Entwickler AR-300-47 entwi-
ckelt und mogliche Lackreste mit Sauerstoffplasma entfernt.

11) Zum Definieren der isolierenden Areale werden 11 nm SiOg auf die Oberfléche
aufgedampft.

12) Nach dem Lift-Off-Prozess des Lacks entstehen zwei Bereiche auf der Probeno-
berfliche. Die Areale mit dem amorphen SiOg bleiben durchgehend isolierend
und die Bereiche mit dem kristallinen LaAlOj3 als oberste Schicht werden durch
das zusitzliche Uberwachsen metallisch.

13) Im letzten Schritt wird die Probenoberfliche mit LAO tberwachsen.

1) LAO/STO 2) Belackung und 3) Entwicklung und 4) Aufdampfung von
opt. Belichtung Veraschung Ti-Au Marker

...% %
L+ 4
--ﬁ

5) Lift-Off 6) Haftvermittler und 7) Leitfahiger Lack 8) Elektronenstrahl-
Elektronenstrahllack belichtung

222,
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3. Strukturierung der Proben

9) Entfernung des 10) Entwicklung und 11) Aufdampfen 12) Lift-Off
leitf. Lacks Veraschung von SiO,

ﬁr
+ +@+  +

) (( D)
i AR

13) Wachstum von
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Abbildung 3.1.: Schematische Darstellung der Prozessierung von LAO/STO-Nanodréhten
inklusive der Draufsicht und den unterschiedlichen Materialschichten auf der Probe. Das
Verfahren richtete sich nach Ref. [I01]. Die Farbkodierung entspricht den einzelnen Mate-
rialien bzw. verwendeten Chemikalien.

3.2. NiFe/Pt-Kreuzstruktur

Zur Untersuchung der Spin-Ladungs-Umwandlung im Platin wird eine NiFe/Pt-
Kreuzstruktur hergestellt. Dadurch wurde auch die Realisierbarkeit der Prozessie-
rung untersucht, um diese auf eine NiFe/LaAlO3/SrTiO3-Kreuzstruktur anzuwen-
den. Die Dimensionalitdt, das Probenlayout und die Herstellungsverfahren sind an
Referenz [176], [177] angelehnt. Jedoch unterscheiden sich unsere Proben in zwei
Aspekten. Wir verwenden NiFe (Permalloy) statt dem CoFe zur Prozessierung der
ferromagnetischen Elektrode. Zusétzlich wird die gesamte Struktur auf einem semi-
isolierenden GaAs-Substrat (13 mm x 16 mm x 4,6 mm) realisiert. Die einzelnen
Prozessschritte werden in Abbildung schematisch dargestellt und lauten in un-
serem Fall:
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3.2. NiFe/Pt-Kreuzstruktur

1) Das GaAs-Substrat wird mit Aceton und anschlieBend mit Isopropanol orga-
nischen gereinigt. Danach erfolgt eine Reinigung mit HoSOy4, um eine bessere
Oberflichenhaftung zu garantieren. Am Ende wird die Probe bei 165 °C aus-
geheizt.

2) Ahnlich zur Strukturierung der LAO/STO-Nanodrihte werden zuerst Ti-Au-
Justagemarker auf der Probenoberfliche definiert. Hierfiir wird auf die Ober-
fliche der Positiv-Elektronenstrahlllack Plymethylmethacrylat (kurz: PMMA)
aufgeschleudert und bei 165 °C ausgebacken. Anschlieend erfolgt die Belich-
tung in der Elektronenstrahlanlage.

3) Der Lack wird in einem Gemisch aus Methylisobuthylketon (kurz: MIBK)
und Isopropanol im Verhaltnis 1:3 entwickelt und die Lackreste mithilfe von
Sauerstoffplasma verascht.

4) Im folgenden Schritt wird die Metallmaske fir die Justagemarker, bestehend
aus Titan und Gold, aufgedampft.

5) Nach dem Lift-Off-Prozess mit N-Methyl-2-pyrrolidon bei 80°C im Ultraschall-
becken ist die Probe bereit fiir die Definition der Nanostrukturen.

6) Wie im 2) Schritt wird die Oberflaiche mit PMMA belackt und belichtet. An-
schliefend erfolgt die Elektronenstrahl-Belichtung.

7) Nach der Entwicklung des Lacks (mit MIBK/Isopropanol) entsteht das T-
formige Teilstiick der Kreuzstruktur. Die Lackreste werden standardméfig mit
Sauerstoffplasma entfernt.

8) Als Haftvermittler werden 3 nm Titan auf die Probenoberfliche aufgedampft
und anschlieend 15 nm Platin aufgebracht. Der Lift-Off erfolgt wieder im
Ultraschallbecken bei 80 °C mithilfe von NMP. Anschliefend wir die Probe

nochmals mit Isopropanol gereinigt.

9) Nun wiederholen sich die Prozessschritte fiir die NiFe-Elektrode (vgl. Schritt
2 bzw. Schritt 6).

10) Die Strukturierung bzw. Entwicklung der ferromagnetischen Elektrode erfolgt
nach Schritt 5) und 7).

11) AbschlieBend werden 28 nm Permalloy auf die Oberflache aufgedampft und
der restliche Photolack wie zuvor beim Lift-Off-Prozess entfernt.
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3. Strukturierung der Proben

1) GaAs-Substrat 2) Belackung und 3) Entwicklung und 4) Aufdampfung von
Elektronenstrahlbel. Veraschung Ti-Au Marker

T

6) Belackung und 7) Entwicklung und 8) Aufdampfen vom Pt
und Lift-Off

Elektronenstrahlbel. Veraschung

oAl

Wi

9) Belackung und 10) Entwicklung und 11) Aufdampfen vom NiFe
Elektronenstrahlbel. Veraschung und Lift-Off
O GaAs
O Piatin
B PMMA
l NiFe (Permalloy)
O Titan + Gold

Abbildung 3.2.: Schematische Darstellung der Prozessschritte der NiFe/Pt-Kreuzstruktur
mit der Proben-Draufsicht und den unterschiedlichen Materialschichten. Die Farbkodie-
rung entspricht den einzelnen Materialien bzw. verwendeten Chemikalien.
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3.3. NiFe/LaAlOs/SrTiOs-Kreuzstruktur

3.3. NiFe/LaAlO3/SrTiOs-Kreuzstruktur

Die Spin-Ladungs-Umwandlung in einer FM/LAO/STO-Anordnung wird tiblicher-
weise in makroskopischen, unstrukturierten Proben gemessen. Hierbei wird eine fer-
romagnetische Schicht, etwa durch Sputtern, auf die Oxidoberfliche aufgebracht
und die bendtigte Spannungsdifferenz zur Bestimmung der wechselseitigen Spinak-
kumulation an einer unbestimmten Stelle vermessen [51l, 53], [I81]. Dadurch gibt es
nur wenige Anhaltspunkte zum benotigten Layout oder Dimensionalitit der Probe.
Die einzige Ausnahme hierzu bildet Referenz [50], wobei hier der Spin-Hall-Effekt
an Proben in Hall-Geometrie vermessen wurde. Aus diesem Grund richtet sich die
Probenherstellung an der bereits etablierten NiFe/Pt-Kreuzstruktur. Die Prozessie-
rung der Probe ist eine Kombination der beiden vorherigen Verfahren. Als Ausgang
dient dabei ein SrTiOs-Substrat. Dabei wird zuerst die Arretierungsmarker auf der
Probenoberfliche prozessiert (Schritt 1) bis 5) aus Abschnitt [3.1]). Im Anschluss wer-
den die nanoskaligen Bauelemente realisiert. Dabei wird zuerst das T-férmige Stiick
mithilfe von Elektronenstrahl-Lithographie hergestellt (vgl. Schritt 6) bis 12) aus
Abschnitt . Im Anschluss wird die Probe mit sechs Einheitszellen LaAlOg iiber-
wachsen. Vor dem Aufdampfen des Permalloys wird die Probe nochmals mit Isopro-
panol gereinigt. Zur Strukturierung und Wachstum der ferromagnetischen Elektrode
werden die Schritte 9) bis 11) aus Abschnitt [3.2| wiederholt. Hierbei ist es wichtig zu
erwahnen, dass bei diesem Verfahren keine Plasmaveraschung zur Beseitigung von
Lackresten zum Einsatz kam.
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4. Untersuchung der
LaAlO;3/SrTiOs-Nanostrukturen

Bereits vor der Klassifizierung des Memristor durch L. Chua im Jahr 1971 [147], be-
obachteten viele Arbeitsgruppen eine intrinsische Widerstandsdnderung in dielektri-
schen Materialien, wie etwa in AlyO3, TiO2 und NboOj5 [182] [183]. Dadurch stehen
die Untersuchungen auf diesem Teilgebiet in einem starken Zusammenhang mit der
Erfindung und Entwicklung des modernen MOSFET. Trotz der anhaltenden For-
schung bleibt jedoch eine grofiflichige und kommerzielle Nutzung von Memristoren
bisher aus [I84]. Ublicherweise erzielen multivalente Ubergangsmetalloxide ihre Wi-
derstandsdnderung durch das Erzeugen und Brechen von leitfahigen ionischen Fi-
lamenten zwischen zwei metallischen Elektroden. Dieser Umstand setzt eine genau
stochiometrische Zusammensetzung der Materialsysteme voraus, da schon geringe
Abweichungen der Ionenkonzentration einen Einfluss auf die Leistungsfihigkeit des
Bauelements haben [I85] [I86]. Dieser Nachteil kann umgangen werden indem die
intrinsische Widerstandsdnderung im Memristor durch eine elektrostatische Wech-
selwirkung akkumulierter Ladungstriger hervorgerufen wird. Das Funktionsprinzip
eines solchen memristiven Bauteils hat dabei grofie Ahnlichkeiten mit dem bereits
etablierten nicht-fliichtigen Speichertransistor. Diese Art von Transistoren modulie-
ren den Stromfluss im Kanal durch das Transferieren und Speichern von Ladungs-
trdgern auf einem Floating-Gate und haben die Metall-Oxid-Halbleiter-Struktur
als ihre Grundlage. Bislang wurde die Verkniipfung zwischen einer Floating-Gate-
Funktionalitit und komplexen Ubergangmetalloxiden nicht ausfiihrlich untersucht.
Aus diesem Grund wurden fiir diese Arbeit unterschiedliche Nanodrahte mit la-
teralen Gates basierend auf der LaAlOs/SrTiOs-Heterostruktur hergestellt. Die-
se Bauelemente besitzen die Funktionalitat eines Memristors und Transistors. Zu-
satzlich werden grofle Anstrengungen unternommen sich den Spin-Freiheitsgrad in
Form einer Logik zu Nutze zumachen. Die Realisierung von Spin-FETs auf Basis
des Rashba- bzw. Spin-Hall-Effekts oder als Quantenpunkt-Kontakt konnte zu neu-
artigen Rechenarchitekturen mit geringem Energieverbrauch fithren [I87]. Hierbei
kann die starke Spin-Bahn-Kopplung an der Grenzschicht von LaAlO3/SrTiO3 ge-
nutzt werden. Diese Wechselwirkung sorgt fiir eine effiziente Umwandlung zwischen
Ladungs- und Spinstromen und wird im Folgenden anhand einer nanoskopischen
Struktur untersucht.

Die experimentellen Erkenntnisse dieser Arbeit lassen sich in drei Unterkapiteln
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4. Untersuchung der LaAlOs/SrTiOs-Nanostrukturen

zusammenfassen. Das ersten Kapitel konzentriert sich auf die Memristanz und
dessen Ursprung in LAO/STO-Nanodréahten. Hierbei wird vor allem das Symmetrie-
verhalten, der Dauerbetrieb, die Dimensionalitats- und Frequenzabhangigkeit un-
tersucht. Zusatzlich wird auch die Reaktion des Bauelements auf das Anlegen einer
Gatespannung analysiert. Zur Nutzung der Nanodréhte fiir arithmetische oder senso-
rische Operationen, wird auch das Verhalten bei Beleuchtung und Pulsbetrieb néher
betrachtet. Im darauffolgende Kapitel wird die Verbindung zwischen dem mem-
ristiven Schaltverhalten der Nanodrihte und dem moglichen memkapazitiven Effekt
analysiert. Dabei wird die kapazitive Kopplung zwischen dem Drain- und Gatekon-
takt untersucht. In diesem Fall kann das memkapazitive Verhalten der Nanodrahte
aus deren Geometrie und der Ladungstragerakkumulation abgeleitet werden. Das
letzte Kapitel befasst sich mit der Spin-Ladungs-Umwandlung in LAO/STO,

die anhand einer Kreuzstruktur untersucht wurde.

4.1. Memristanz von LaAlO3/SrTiO3-Nanodridhten

Das memristive Verhalten von LaAlO3/SrTiO3 wurde bereits in unterschiedlichen
Arbeiten gezeigt [30), 188, [I89]. Dabei gibt es verschiedene Ansatze zur Erklarung der
Widerstandsanderung. Dazu gehoren das Laden und Entladen von Fallenzusténden
innerhalb der Heterostruktur [49], die Migration von Sauerstofffehlstellen und die
damit verbundene Entstehung eines leitfdhigen Filaments im LAO-Film [28], oder
eine Schottkey-Barriere zwischen dem q2DEG und LaAlOg [190]. Die dabei verwen-
deten Strukturen unterscheiden sich stark in ihrer Herstellung, Dimensionalitdat und
Kontaktierung. Ublicherweise wird fiir die Versuchsdurchfiihrung die Oberfliche der
Probe geétzt, um einen ohmschen Kontakt zum quasi zweidimensionalen Elektro-
nengas herzustellen. Dies birgt den Nachteil, dass es zu Schaden am Sr'TiO3-Substrat
fithren kann. Zusatzlich findet die Manipulation des q2DEGs mit Hilfe einer metal-
lischen Gate-Elektrode statt, die auf der LAO/STO-Oberflache prozessiert wird.
Aufgrund der Bandverbiegung in der Metall/LAO/STO-Struktur kann dieser An-
satz zur Modulation des quasi zweidimensionalen Elektronengases fithren [191]. Im
Regelfall haben auch die untersuchten Strukturen eine GroBlenordnung von einigen
pm?. Die vereinzelten Ausnahmen hierfiir bieten die Transistoren und Memristoren
in Referenz [47], [49] oder die Nanodrahte in Referenz [99]. Die verwendete Nano-
struktur in dieser Arbeit unterscheiden sich stark von den giangigen Bauelementen.
Zum einen handelt sich um einen planaren Nanodraht mit zwei lateralen Gates auf
LaAlO3/SrTiO3-Basis. Zum anderen ist die Dimensionalitdt der Struktur deutlich
kleiner als in vielen etablierten Arbeiten. Durch dieses Layout werden einige der
zuvor genannten Nachteile umgangen, denn es wird keine zuséatzliche metallische
Gate-Elektrode verwendet und die Kontaktierung erfolgt direkt mithilfe von Alu-
miniumdréahten durch die Lanthanaluminatschicht. Aufgrund des unkonventionellen
Aufbaus beschiftigen sich die néchsten Abschnitte zuerst mit einer detaillierten Un-
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4.1. Memristanz von LaAlOs/SrTiOs-Nanodréhten

tersuchung der grundlegenden Funktionalitdt als Transistor bzw. Memristor. Eine
genauere Beschreibung des Versuchsaufbaus befindet sich im Anhang [C| Falls nicht
anderes angegeben ist, wurden die Ergebnisse an der Probe STO-928 generiert. Die
memristiven Untersuchungen an den LAO/STO-Proben sind wie folgt gegliedert:

Zuerst befasst sich die Arbeit mit der Memristanz von LAO/STO-Nanodrahten.
Dabei beschaftigt sich Abschnitt mit dessen fundamentalen Eigenschaften, vor
allem mit dem Ursprung der Memristanz. Das vorgestellte Bauelement kann als ein
Transistor oder Memristor verwendet werden. Hierbei spielt das Gate-Potential eine
entscheidende Rolle. Das Fundament fiir die unterschiedlichen Beobachtungen bil-
det die Ladungstriagerakkumulation auf den seitlichen Gates und die dazugehorige
Entstehung einer Potentialbarriere im Nanodraht. AnschlieBend wird mit den gewon-
nenen Erkenntnissen die Strom-Spannungs-Kennlinie des Bauelements simuliert. Im
Anschluss widmet sich der Abschnitt[£.1.2)dem Symmetrieverhalten des Nanodrahts.
Hierbei werden die Kennlinien mithilfe einer weiteren Theorie modelliert. Abschnitt
[4.1.3] setzt sich mit den Dimensionalitat des Nanodrahts auseinander. Es werden
Strukturen mit unterschiedlicher Kanalbreite miteinander verglichen. In darauffol-
genden Abschnitt wird die zeitliche Entwicklung der Memristanz untersucht.
Der Dauerbetrieb des Bauelements gibt mogliche Aufschliisse tiber Inhomogenitéiten
innerhalb eines Spannungszyklus. Im Abschnitt[4.1.5 wird gezeigt, wie die Inhomoge-
nitaten aus durch das Anlegen einer Gatespannung beseitigen werden konnen.
Anschliefend befasst sich Abschnitt mit der Frequenzabhangigkeit, um etwa
die Schaltgeschwindigkeit des Bauelements ndher zu untersuchen. Zum Schluss ge-
ben die Abschnitte 4.1.7 und [4.1.§8] einen Aufschluss iiber die Lichtsensitivitdt und
den Pulsbetrieb unserer Nanostruktur.

4.1.1. Grundlegende Funktionalitat des Nanodrahts

Die vorgestellten Messungen beginnen stets bei einer maximalen Spannung V4.
Innerhalb eines Spannungszyklus wird die Drainspannung bis zur minimalen Span-
nung Vpin vermindert (englisch: Down-Sweep) und danach wieder zuriick zur An-
fangsspannung V4, durchgefahren (englisch: Up-Sweep). Alle Messungen fanden
bei Raumtemperatur und im Dunkeln statt. Abbildung[4.1h) zeigt eine schematische
Darstellung des Nanodrahts mit den lateralen Gates. Durch selektive Strukturierung
existiert das quasi zweidimensionale Elektronengas nur zwischen dem kristallinen
LaAlO3 und dem SrTiO3-Substrat. Bei der verwendeten Struktur ist der Nanodraht
an seiner diinnsten Stelle etwa 100 nm breit und 1 pym lang. Der Abstand zwischen
dem Draht und den seitlichen Gates betrégt etwa 400 nm. Eine Elektronenmikro-
skopaufnahme des Bauelements nach der lithographischen Strukturierung und die
dazugehorige Verschaltung ist in Abbildung ) dargestellt. Zur Untersuchung des
symmetrischen Nanodrahts wird die obere Zuleitung als Drainkontakt definiert und
die untere Seite als Sourcekontakt. Der Strom I; wird {iber einen Spannungsabfall
am Vorwiderstand ermittelt, wobei die Vorwartsspannung am Drainkontakt angelegt
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Abbildung 4.1.: a) Schematische Darstellung der LAO/STO-Nanostruktur. Abbildung
nach Referenz [49]. b) Eine Elektronenmikroskopaufnahme des Bauelements nach der li-
thographischen Strukturierung und die dazugehorige Verschaltung. Die Spannung wird
am Drainkontakt des Nanodrahts mit einem Vorwiderstand von 10 k() angelegt und der
Sourcekontakt wird geerdet. Die seitlichen Gates bleiben potentialfrei. ¢) Darstellung einer
Strom-Spannungs-Kennlinie. Die Pfeile reprasentieren den Umlaufsinn der Hysterese. Die
Kennlinie zeigt den charakteristischen Verlauf eines Memristors. Die eingebettete Grafik
veranschaulicht die lineare Anpassung zur Bestimmung der Widerstdnde Ry und R;.

wird und der Sourcekontakt immer geerdet bleibt. Der verwendete Vorwiderstand ist
gegeniiber dem Drahtwiderstand vernachlassigbar klein. Abbildung ) zeigt eine
charakteristische Strom-Spannung-Kennlinie zwischen V4, =5 V und V5, = —5
V. Die Spannung wird dabei mit 60 mV /s variiert. Die Kennlinie folgt einer Hyste-
reseschleife durch den Nullpunkt und zeigt somit klares memristives Verhalten. Die
eingebettete Grafik in Abbildung ) veranschaulicht die lineare Anpassung zur
Bestimmung des Widerstands Ry, bzw. R; im hoch- und niederohmigen Zustand.
Die dynamische Widerstandsanderung und das damit verbundene Verhéltnis zwi-
schen dem ,Aus“- und ,,An“-Zustand des Bauelements ist eine wichtige Kenngrofie
eines Memristors. Diese dient beispielsweise als Mafistab zur Verwirklichung von
Multibit-Operationen [192]. Bei der dargestellten Messung betrdagt R, = 1,3 GQ,
R; = 6,6 MQ und das Verhéltnis Rj/R; = 195. Diese Groflenordnung entspricht
bereits etablierten Widerstandsanderungen in LAO/STO-Strukturen |28, [30].

Die lateralen Gates konnen auch dazu verwendet werden, um das Bauelement als
ein FET zu betreiben. Hierbei wird eine Gatespannung V, an beide Gates angelegt
und der entsprechende Spannungsbereich so angepasst, dass Leckstrome vernachlés-
sigbar sind mit [; < 1 nA. Abbildung 4.2h) stellt die Strom-Spannungs-Kennlinien
fiir unterschiedliche konstante Gatespannungen dar. Die Ausgangskennlinien zeigen
eine deutliche Abhéngigkeit der Stromstarke von V. Dieser Umstand lasst sich durch
die Modulation der Ladungstragerdichte durch positive bzw. negative Gatespannun-
gen erklaren. Der eingebettete Graph in Abbildung ) stellt den Sattigungsstrom
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I jat in Abhangigkeit der angelegten Gatespannung dar. Mithilfe von Gleichung
lasst sich somit der Vorfaktor S parabolisch anpassen. Hierbei weichen die Werte fiir
Vy > 1,6 V leicht ab, da hier der Stromfluss noch nicht vollstandig gesattigt war.
Aus den gemessenen Werten ergibt sich = 3,4 x 1077 A V~2. Die Modulation der
Ladungstragerdichte wird auch bei den Transferkennlinien in Abbildung [4.2p) beob-
achtet. Hierzu wird bei einer konstanten Drainspannung die angelegte Gatespannung
variiert. Unterhalb der Schwellspannung V;;, &~ -1 V wird das quasi zweidimensionale
Elektronengas komplett entleert, sodass der Nanodraht sperrt. Dadurch kann der
Nanodraht zusammen mit den lateralen Gates als ein selbstleitender n-Kanal-FET
aufgefasst werden. Weiterhin wird aus Abbildung[4.2b) ersichtlich, dass die Schwell-
spannung unabhangig von der angelegten Drainspannung V; ist. Dadurch konnen
Kurzkanaleffekte innerhalb der Struktur ausgeschlossen werden. Dabei handelt es
sich um die Modulation der Kanallange, die unter anderem durch das Drainpoten-
tial hervorgerufen werden kann. Dadurch wird die effektive Kanallinge verringert,
da die Barriere zwischen dem Drain- und Sourcekontakt abgesenkt wird. Dies fiihrt
zu Drain-abhédngigen Schwellspannungen. Zuséatzlich sorgen Kurzkanaleffekte fiir ei-
ne Linearisierung und ein frithes Sattigungsverhaltens, da auch die Geschwindigkeit
der Teilchen frither sittigt [168, 193]. In der Literatur zu unseren Messungen ge-
genteilige Beobachtungen gemacht. So zeigen Woltmann et al. [47], dass bei den
vorgestellten LAO/STO-FETs mit den Kanallingen von 60 nm und 600 nm die
Schwellspannung mit zunehmender Drainspannung abnimmt. Dagegen wurden bei
Smink et al. [194] bereits bei einer Kanallinge von 10 pm Kurzkanaleffekte beob-
achtet, wobei diese Messungen bei einer Temperatur von 4 K durchgefiithrt wurden.
Unser Bauelement kann daher als ein Langkanaltransistor betrachtet werden, der
wiederum mit den Gleichungen aus Abschnitt beschrieben wird. Dartiber hin-
aus zeigen die Messungen in Abbildung keine Anzeichen fiir eine Bi-Stabilitat
oder einen memristiven Charakter der Struktur. Aus der Transferkennlinie lésst sich
auch das Schaltverhalten bzw. die Gate-Effektivitat des Bauelements ableiten. Bei
Transistoren wird hierfiir die Unterschwellensteigung Sy, (englisch: subthreshold
swing) verwendet. Im Spannungsbereich unterhalb der Schwellspannung (V,; < V)
steigt der Stromfluss exponentiell an. Hierbei gibt Steigung Ss_;, die bendtigte
Gatespannung an, um den Stromfluss um eine Dekade zu dndern. Je kleiner die
Steigung S,_p, ist, desto effizienter kann der Transistor zwischen dem dem , Aus“-
und ,,An“-Zustand geschaltet werden, sodass diese Kenngrofle entscheidend fir den
Energieverbrauch des Bauelements ist. Die Unterschwellensteigung kann durch
Ve kgT

—9 = 1In(10)- =~ (4.1)

oy =
" Nogo(1g) nge

bestimmt werden, wobei kg die Boltzmann-Konstante ist, 7, die Gate-Effektivitét
repréisentiert und 7' die Temperatur ist [195]. Dabei bezieht sich die Gate-Effizienz
auf die Anderung zwischen dem elektrostatischen und dem elektrochemischen Poten-
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Abbildung 4.2.: Kennlinien des Nanodraht-Transistors. a) Strom-Spannungs-
Charakteristik des Nanodraht. Hierbei wurde an beide lateralen Gates eine konstante
Spannung V, angelegt und die Drainspannung durchgefahren. Dadurch kann die La-
dungstriagerdichte und somit der Stromfluss innerhalb des Kanals moduliert werden. Die
eingebettete Graphik stellt die Sattigungsstrom [ fl“t fiir unterschiedliche Gatespannungen
dar, die zur Bestimmung von [ parabolisch angepasst wurden. b) Transferkennlinien fiir
unterschiedliche konstante Drainspannungen. Ab einer Gate-Spannung V; < -1 V kann
das Bauelement gesperrt werden, da das q2DEG verarmt wird. Eingebettete Graphik
stellt die Unterschwellensteigungen S fiir unterschiedliche Drainspannungen dar. Die
gestichelte Linie bildet dabei den Mittelwert der Daten.

tial im Kanal unter der Variation der Gatespannung. Die theoretische Untergrenze
fir einen Halbleitertransistor betragt bei Raumtemperatur Ss_;, ~ 60 mV dec™!
mit 7y = 1. Die eingebettete Grafik in Abbildung ) stellt die berechneten Unter-
schwellenspannungen in Abhangigkeit von Vj dar, wobei die gestrichelte Linie den
Mittelwert von 136,2 mV dec™! angibt. Daraus berechnet sich die Gate-Effizienz
zu 1y = 0,44. Die ermittelte Unterschwellensteigung ist deutlich grofier als die an-
gestrebte Untergrenze bei Raumtemperatur. Zum Vergleich erreichten Jany et al.
Werte im Bereich von 60 — 70 mV dec™! [48] oder im Fall von Smink et al. wurde
eine Unterschwellensteigung von 80 — 110 mV dec™! ermittelt [194]. Thre Ergebnisse
lassen sich durch eine bessere kapazitive Kopplung aufgrund des geringen Abstands
zwischen dem Gate und dem quasi-zweidimensionalen Elektronengas erklaren. Der
Abstand zwischen dem Topgate und Kanal betragt bei Jany et al. [48] etwa 10 nm
und bei Smink et al. [I94] 1,5 nm. Unser Nanodraht zeigt dagegen eine vergleichs-
weise hohe Gate-Effizienz gegeniiber dhnlichen planaren Bauelement auf Basis von
Halbleitermaterialien. Diese erreichen Effizienzen von maximal 20% [196].
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Relevanz des Gate-Potentials

Um das Schaltverhalten unserer Struktur zu untersuchen, wurden zusétzlich ma-
kroskopische Strukturen in Hall-Geometrie auf demselben Substrat prozessiert. Ih-
re Vermessung hat ergeben, dass die Kontakte ohmsch sind und sich somit keine
Schottky-Barriere zwischen dem q2DEG und den Aluminiumdrahten ausbildet. In-
folgedessen entféllt auch die Entstehung von leitfahigen Filamenten im LAO-Film als
Beschreibung fiir das memristive Verhalten. Die Erklarung fiir die Widerstandsande-
rung wahrend eines Spannungszyklus ware somit der Transfer und die Speicherung
von Ladungstragern innerhalb der Nanostruktur [197, [198]. Bei dem vorgestellten
Bauelement konnen Elektronen im Kanal selbst an Fallenzustanden lokalisiert wer-
den und so zu memristivem Verhalten fithren. Jedoch wurden bei den Vermessungen
der Transistorkennlinien keine Bi-Stabilitat beobachtet. Zusatzlich besteht die Mog-
lichkeit, dass die Ladungstréger durch einen Tunnelprozess auf die (potentialfreien)
lateralen Gates transferiert und dort an Storstellen lokalisiert werden, dhnlich dem
Verhalten eines Speichertransistors [199]. Aus diesem Grund wird die Funktionalitét
des Nanodrahts in Abhéngigkeit des Gate-Potentials untersucht, denn beim Erden
eines Floating-Gates flieen die transferierten Ladungstrager ab. Dadurch wird die
Speicherfunktionalitit des Bauelements und eventuelle Anderungen der elektrostati-
schen Gate-Kanal-Wechselwirkung unterbunden [200]. Hierbei ist die eingeschlossene
Flache der Hysterese besonders wichtig, da diese direkt mit der Ladungsspeicherung
zusammenhangt. Die jeweilige Flache im positiven bzw. negative Spannungsbereich
werden mithilfe von Gleichung ermittelt. Fiir die genauere Untersuchung der
beschriebenen Annahme werden Strom-Spannungs-Kennlinien bei unterschiedlichen
Verschaltungen aufgenommen. Die entsprechenden Charakteristiken und Schaltskiz-
zen sind in Abbildung [4.3h) und b) dargestellt. Hingegen zeigen die Abbildungen
[1.3k) und d) einzelne KenngroBen der Strom-Spannungs-Kennlinien. Zuerst bleiben
die seitlichen Gates der Probe potentialfrei. Bei der Floating-Gate-Konfiguration
sind die berechneten Hystereseflichen A4 = 1,20 yW und |[A_| = 1,30 uW vergli-
chen mit den anderen Messungen am grofiten und das Widerstandsverhéaltnis erreicht
deutlich den héchsten Wert von R, /R; = 18,4 (vgl. Abbildung[4.3f) und d)). Hierbei
ist es wichtig zu erwdhnen, dass das Widerstandsverhéltnis in Abbildung ) ei-
ne Groflenordnung hoher ist. Diese Diskrepanz zwischen den Messungen wird unter
anderem im Abschnitt erlautert. Werden beide Gates des Bauelements geer-
det, so gleicht die gemessene Strom-Spannung-Charakteristik einem nicht-linearen
ohmschen Widerstand ohne Speicherfunktionalitat. Die dazugehorigen Kenngrofien
sind Ay = 0,03 puW, A_ = 0,07 uW, wobei diese Werte um zwei GroBenordnungen
kleiner sind als fiir den potentialfreien Fall. Das Verhéaltnis Ry, /R; erreicht ebenfalls
den kleinsten Wert von 1,07. Wird hingegen nur das rechte Gate oder das linke
Gate geerdet, zeigt sich ein Hybridzustand aus den beiden vorherigen Messungen.
Die gemessenen Kenngréflen dieser Hybridzustande liegen genau zwischen den er-
mittelten Werten der vorherigen Messungen. In den Abbildungen ) und d) ist zu
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Abbildung 4.3.: a) Unterschiedliche Verschaltungen des Bauelements zur Untersu-
chung dessen Funktionalitdt in Abhéngigkeit des Gate-Potentials. b) Strom-Spannungs-
Kennlinien fiir die entsprechenden Schaltkonfigurationen. Zur besseren Ubersichtlichkeit
wurden die Kurven versetzt dargestellt. Bei der Floating-Gate-Konfiguration zeigt sich
eine typische Memristor-Kennlinie. Bei geerdeten Gates weist der Nanodraht einen nicht-
linearen Verlauf auf. Wird nur eines der lateralen Gates geerdet erhélt man einen Hy-
bridzustand. ¢) Ermittelte Hysteresefliche Ay und |A_| fiir die jeweiligen Messungen. d)
Widerstandsverhéaltnis Ry /R; in Abhéngigkeit der Gate-Konfiguration.

erkennen, dass der Potentialausgleich des rechten bzw. linken Gates die Kenngrofien
ungleichméafig beeinflusst. So sinkt beispielsweise die Hysteresefliche beim Erden
des rechten Gates auf AL = 0,32 pW und beim Erden des linken Gates auf A, =
0,54 uW. Eine mogliche Ursache fiir das asymmetrische Verhalten der Probe sind
kleine Inhomogenitéaten, welche durch die Prozessierung oder beim Wachstum des
LAO-Films entstanden sind. Die Auswertung der Elektronenmikroskopaufnahme fiir
diese Nanostruktur hat gezeigt, dass die beiden Gates spiegelsymmetrisch um den
Nanodraht angeordnet sind. Mit den gewonnen Daten aus Abbildung lasst sich
die vorherigen Annahme der Ladungstrigerlokalisation bestédtigen. Die auftretende
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Memristivitat ist eine Folge des Transfers und Lokalisierung von Ladungstragern
auf den seitlichen Gates. Durch das Anschlielen der seitlichen Gates kann die Funk-
tionalitdt des Bauelements zwischen dem eines Memristors und eines nicht-linearen
Widerstands bzw. Transistors verédndert werden. Der Wechsel zwischen den unter-
schiedlichen Betriebsweisen stellt eine einzigartige Eigenschaft unseres Nanodrahts
dar. Einige neuronale Netzwerke werden in der 1T1R-Architektur (1 Transistor und
1 Memristor) realisiert, sodass in diesem Fall unsere Nanostruktur beide Aufgaben
tibernehmen konnte [11].

Ursprung und Modellierung der Memristanz

Mit den bisher gewonnen Daten lasst sich das Transport- und Widerstandsverhalten
durch die kapazitive Kopplung der akkumulierten Ladungstréager auf den lateralen
Gates und deren Einfluss auf die Ladungstréigerdichte im Kanal erklaren. Die genaue
Lokalisation der Ladungstrager kann beispielsweise an Sauerstoftfehlstellen erfolgen,
welche zu den am haufigsten genannten Defekten im LAO/STO gehoren. Die An-
haufung von Vp kann etwa zur Bildung von Fallenzustédnde innerhalb der Bandliicke
fithren [201]. Ein weiteres Beispiel fiir den Elektroneneinfang ist der Kationenaus-
tausch an der Grenzschicht beider TMOs. Der Austausch eines Titanions durch ein
Aluminiumion sorgt ebenfalls fiir die Entstehung einer Storstelle, welche als ein Ak-
zeptor dient [202]. Im Rahmen dieser Arbeit konnten keine qualitativen Aussagen
iiber die Verteilung und Art der Storstellen gemacht werden. Im Gegensatz da-
zu wurde in der Arbeit von Maier et. al. [49] eine dhnliche LAO/STO-Struktur bei
kryogenen Temperaturen untersucht. Bei ihren Untersuchungen zeigte sich, dass das
Ausheizen der Probe in Stickstoffatmosphére die Memristanz und damit den Ver-
lauf der Hystereseschleife deutlich verdindert. Als Erklarung wurde die Entstehung
von Sauerstoftfehlstellen angegeben, die wiederum die Memristanz beeinflussten. Bei
der in dieser Arbeit behandelten Memristoren wurden zwei Lokalisationsmechanis-
men beobachtet. Zum einen fiihrt die Lokalisation auf den Floating-Gates fiir ein
memristives Verhalten und somit zu der Entstehung eines hoch- und niederohmigen
Zustands. Zum anderen sorgt die Ladungstragerlokalisation im Nanodraht beim ge-
erdeten Fall fiir eine selbst-induzierte Potentialbarriere, die sich als nicht-linearer
Widerstand manifestiert. Im Folgenden wird die Memristanz in einem rein elektro-
nischen Rahmen behandelt. Abbildung veranschaulicht die Entstehung der Hys-
teresekurve wihrend eines Spannungszyklus in der Floating-Gate-Konfiguration mit
der dazugehorigen Potentiallandschaft. Aus Griinden der Ubersichtlichkeit wurden
keine Storstellen auf den lateralen Gates eingezeichnet. Abhéngig von der Drain-
spannung wird die Strom-Spannungs-Kennlinie in vier Abschnitte unterteilt. Als
Grundlage hierzu dient die Differenz zwischen der angelegten Drainspannung Vjy
und dem Floating-Gate-Potential V¢ , welcher wiederum von den lokalisierten Elek-
tronen beeinflusst wird. Hierbei sind vor allem V., und Vy;, wichtige Kenngrofien
und sie reprasentieren die Grenzspannungen fiir das Aufkommen des Tunnelstroms
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Abbildung 4.4.: Schematische Darstellung des Lade- und Entladeprozesses im Nanodraht.
Der Stern in der Strom-Spannungs-Charakteristik représentiert die Momentaufnahme der
gezeigten Potentiallandschaft. a) Zu Messbeginn werden die lateralen Gates entladen. Dies
gilt erst wenn die Spannungsdifferenz V; — V;, die Entladespannung Vy; fiir den Entlade-
prozess Ubersteigt. b) Beim Down-Sweep wird die Drainspannung ins Negative durchgefah-
ren. Ab Vg — V4 < Vip, tunneln die Ladungstrager vom Nanodraht in die seitliche Gates,
sodass diese geladen werden. Dadurch bildet sich aufgrund der Coulomb-Wechselwirkung
eine Potentialbarriere im Kanal. ¢) Diese Barriere sorgt fiir die Entstehung eines hoch-
ohmigen Bereichs und einer Schwellspannung V7. d) Wahrende des Up-Sweeps setzt der
Stromfluss erst ab einer Schwellspannung Vtz,)L wieder ein. Die Potentialbarriere bleibt wei-
terhin erhalten bis V; grofl genug ist um die Gates wieder zu entladen.

zwischen Nanodraht und den Gates. Abbildung ) zeigt hier den Entladeprozess,
welcher zu Beginn jeder Messung stattfindet. Durch die positive Drainspannung
werden einige Ladungstriager im Nanodraht lokalisiert, was zur Entstehung einer
kleinen Potentialbarriere an der Drahtverengung fiihrt. Jedoch dominiert der Entla-
deprozess, sodass immer noch ein Stromfluss moglich ist. In diesem Zusammenhang
muss fiir das Auftreten der Entladung Vy — V¢, > Vs gelten. Beim Durchfahren
der Drainspannung ins Negative (Down-Sweep) kommt es zum Tunnelstrom, falls
die Bedingung Vg — Vy, < Vi, fiir die Potentialdifferenz eintritt (vgl. Abbildung
4.4b)). Die Ladungstragerakkumulation hat zur Folge, dass aufgrund der Coulomb-
Wechselwirkung zwischen den geladenen lateralen Gates und dem Nanodraht das
quasi zweidimensionale Elektronengas entleert wird, ahnlich zum Anlegen einer Ga-
tespannung. Dadurch entsteht eine hohe Potentialbarriere, die fiir das Auftreten des
hochohmigen Plateaus um V; =0 V sorgt. Infolgedessen tritt beim Up-Sweep eine
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Schwellspannung V;} auf (vgl. Abbildung[4.4k)). Der Stromfluss setzt dann erst beim
Uberschreiten der Schwellspannung V}) wieder ein (vgl. Abbildung )) Wenn die
Potentialdifferenz die Entladespannung Vs wieder iiberschreitet, werden die Gates
entleert und die Barriere, welche durch die ,,Gate-Elektronen® entstanden ist, ab-
gebaut. Jedoch werden nun wieder Ladungstrager im Nanodraht lokalisiert, sodass
eine geringe Potentialbarriere erhalten bleibt und somit I7% (Vipar) < |17 (Vinin )|
gilt. Nach dem Up-Sweep schliefit sich die Hysterese und der Spannungszyklus kann
von neuem beginnen. Der Effekt der Ladungstrigerlokalisation im Nanodraht wird
bei geerdeten Gates deutlicher. Hierbei werden keine Ladungstréger auf den seitliche
Gates akkumuliert, sondern im Kanal zwischen dem Drain- und Sourcekontakt fiir
Vi >0 V. Somit kommt es zu einer selbstgesteuerten Limitierung des Stromflusses.

Die vorgestellte Nanostruktur fungiert als eine Kombination eines planaren Double-
Gate-Transistors [203] und einer Speichertransistors [199]. Aus diesem Grund wer-
den im Folgenden die Arbeiten von Ziegler bzw. Riggert et al. herangezogen, um die
Hysteresekurve quantitativ auszuwerten bzw. zu modellieren [204, 205], 206]. Hier-
bei benutzte die Arbeitsgruppe einen Speichertransistor. Bei diesem Bauteil wird ein
zusétzliches Floating-Gate zwischen dem Drain-Source-Kanal und dem steuerbaren
Gate eingefiigt. Durch das Laden und Entladen des Floating-Gates kann die Schwell-
spannung der Speichertransistor verdndert werden. Ublicherweise besteht ein solcher
Transistor aus drei bzw. vier separaten Anschliissen, was einen memristive Betrieb
des Bauelements verhindert. Jedoch kann durch das Zusammenlegen des Source- und
Gate-Potentials eine Memristanz innerhalb des Speichertransistors erzeugt werden.
Infolgedessen konnen durch das Anlegen einer negativen Drainspannung die La-
dungstriager auf dem Floating-Gate akkumulieren. Hingegen sorgt V; > 0 V fiir das
Entladen des Floating-Gates. Die Ladungsakkumulation hdngt somit nicht von der
angelegten Gatespannung V;, sondern nur von der Drainspannung V; ab und gleicht
den Bedingungen unseres Nanodrahts. Fiir das Anlegen einer bipolaren Spannung
miissen auch die Ausgangskennlinien aus Gleichung erweitert werden zu [207]

Bl(Vy = Vip)Va — 4V fir Vg —Vip>Vy>0
S (V)= Vin)? fir  Vg>V,—Vip >0
0 fur Vd>0>vg_‘/;‘/h

—Bl(Vygt+ | Va | =Vin) | Va | —3VF] fiir Vo=V >0>Vy
—5 (Vgs+ | Va | =Vin)? fir Vy>V,—Vy >0
0 flr 0>Vd>‘/g_v%h

Das Laden und Entladen des Floating-Gates innerhalb eines Spannungszyklus hat
unterschiedliche Auswirkung auf das System. So kann der Ladungstransfer die auf-
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4. Untersuchung der LaAlOs/SrTiOs-Nanostrukturen

tretende Schwellspannung V};, verschieben, sodass gilt

AV, =

. (4.3)
Cery

Dabei ist e die Elementarladung, An die Anzahl der transferierten Elektronen und
Ceyy die effektive Gate-Kanal-Kapazitit. Zur Modellierung der Strom-Spannungs-
Kennlinie kann ein kapazitives Modell aus Referenz [204] verwendet werden. In
diesem Fall gilt fiir das Floating-Gate-Potential eines herkémmlichen Speichertran-

sistors Q
Vig =g+ keVet kaVatksVa+ kyVi, (44)
t

Fir den Nanodraht kann angenommen werden, dass QQr, = An - e ist. V; ist da-
bei das Potential vom Kontroll-Gate(c), Drain(d)- bzw. Sourcekontakt(s) und vom
Volumenkorper(b) selbst. Die gleiche Notation gilt auch fiir den Vorfaktor k; = C;/Cy
mit (i = ¢,d,s,b) und die Gesamtkapazitat C; ist gegeben durch

Cp=Cot Oyt Cs +C. (4.5)

Der vermessene LAO/STO-Nanodraht besteht im potentialfreien Fall aus nur zwei
Anschliissen. Da das Kontroll-Gate fiir unsere Struktur entféllt und der Sourcekon-
takt bleibt geerdet, kann Vi . =0 V angenommen werden. Die kapazitive Kopplung
zum Volumenkorper ist gegeniiber den anderen Parametern sehr klein und ist somit
auch vernachléssigbar. Dadurch wird Gleichung vereinfacht und mit C; = Cy
kann im weiteren Verlauf die Gleichung |4.3| verwendet werden. In diesem Fall hangt
das Floating-Gate-Potential direkt von der kapazitiven Kopplung zum Nanodraht
und von den transferierten Ladungstriagern ab. Hierbei wird An-e vom Tunnelstrom
Itun beeinflusst, welcher wiederum von V4 (t) und Vy(t) abhéngt. Infolgedessen gilt

An@yezzé?]@nﬂgg@LVQ@»dt (4.6)

Der genaue Tunnelstrommechanismus lasst sich iiblicherweise durch die Anpassung
der Stromdichte J und des elektrischen Feldes E durch die entsprechende Tunnel-
barriere ermitteln [208].

Zur Vervollstandigung der Modellierung wird eine detaillierte phanomenologische
Beschreibung des Tunnelstroms bendétigt. Die Auswertung der Leckstrome haben
in unserem Fall keine eindeutige Abhangigkeit gezeigt, sodass der genaue Tunnel-
mechanismus fiir das Bauelement unbekannt bleibt. Eine mogliche Erklarung fir
das Leckstromverhalten in LAO/STO liefert jedoch die Arbeit von Miiller et al. in
Referenz [209]. Dabei wurde das laterale Tunneln zwischen zwei LaAlOg/SrTiOs-
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4.1. Memristanz von LaAlOs/SrTiOs-Nanodréhten

Kontakten durch das isolierende STO-Substrat untersucht. Laut ihrer Auswertung
lasst sich der laterale Transport durch das Strontiumtitanat als ein Stromfluss zwi-
schen zwei antiparallelen Schottky-Dioden erklaren. Dies fithrt zu einer starken
Temperaturabhingigkeit und einer nicht-linearen Strom-Spannungs-Charakteristik.
Miiller et al. fiihrten die dazugehorigen Transportmessungen im Temperaturbereich
1,2 — 111 K durch und die dazugehorige Tunneldistanz betrug 130 — 160 nm. Die
Annahmen fiir Leckstrommechanismus werden auch fir unsere Struktur verwendet,
die bei Raumtemperatur vermessen wurden und eine Tunneldistanz von etwa 400
nm aufweisen. Im Folgenden werden die beide lateralen Gates der Einfachheit halber
als ein einzelnes Floating-Gate interpretiert. Zusatzlich kann angenommen werden,
dass sich zwischen dem Nanodraht und den seitlichen Gates eine Potentialbarriere
bildet. Der Stromfluss durch eine solche Barriere kann ndherungsweise durch

eV
Tiun ~ Iy eXp(n‘dkBT> (4.7)
7

beschrieben werden [168]. Dabei ist Iy der pre-exponentielle Stromfluss, e die Ele-
mentarladung, kp die Boltzmann-Konstante, T die Temperatur und n;; der Idea-
litatsfaktor. Dieser Faktor beschreibt die Abweichung der Gleichung von einer
idealen Dioden-Kennlinie. In unserem Bauelement héangt der Tunnelstrom von der
zeitlichen Anderung der elektrostatischen Spannungsdifferenzen Vy(t) — Vi, (t) ab.
Diese Spannungsdifferenz muss grofler (kleiner) als die Entladespannung Vs (La-
despannung V.p,) sein, damit es zum Elektronentransfer kommen kann. Fir den
Tunnelstrom ergibt sich somit der Ausdruck

I=1, exp(vd(t) — Vig(t) — Vk>.

4.8
nidkBT/e ( )

Hierbei ist die Spannung Vi ein zusatzlicher empirischer Parameter. Dieser be-
schreibt etwa die intrinsische Potentialdifferenz zwischen den lateralen Gates und
dem Nanodraht. Diese inharente Differenz kann etwa durch eine ungleichméfige La-
dungstréigerdichte, Storstellen oder dem Strukturlayout erfolgen. Mit den bisherigen
Annahmen lasst sich somit die zeitliche Entwicklung des Floating-Gate-Potentials
bestimmen. Hierbei ist es erwdhnenswert, dass die Gatespannung inklusive einer
Gate-Effizienz mit Vy = ny(Va(t) — V}4(t)) in Gleichung 42| einflieit. Entsprechend
der Versuchsdurchfithrung wurde die lineare Spannungsanderung zwischen V4, =5
V und Vipip, = =5 V mit AV =60 mV /s gewéhlt. Abbildung [4.5h) zeigt die zeitliche
Entwicklung der Drainspannung, des Floating-Gate-Potentials und deren Differenz.
Dabei wird ersichtlich, dass der lineare Anstieg von V/, erst ab einem gewissen Punkt
erfolgt, namlich beim Uberschreiten der Lade- bzw. Entladespannungen V,p, bzw.
Viis. Dieses Verhalten wird durch den eingefiihrten Parameter V. realisiert. Zusétz-
lich zeigt die Abbildung, dass V¢, unterschiedliche maximale bzw. minimale Werte
VJZZC”” = 2,65 V und fogm =-3,06 V annimmt. Der Grund fir diese Asymmetrie zwi-
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Abbildung 4.5.: Modellierung der Hystereseverlaufs. a) Spannungs-Zeit-Charakteristik der
angelegten Drain-Spannung V, des Floating-Gate-Potentials V, und die Differenz der
beiden Verldufe. b) Vergleich zwischen der Strom-Spannungs-Kennlinie aus Abbildung
4.1c) und dem simulierten Hystereseverlauf. Die dazugehorigen Parameter sind der Tabelle

zu entnehmen.

Cerf 1-10712 F Iy 1-10713 A
Nid 2 kgT/e 25-1073 V

V" 11V Vi 04V

v 22V Ve 35V

Bdown 2,5 10T A V2 Bup 1,0 1078 A V2
g 0,44

Tabelle 4.1.: Parameter zur Modellierung der Hysterese. Die Indices ,,down* und ,,up*“ be-
zeichnen die verwendeten Parameter fiir den Down- bzw. Up-Sweep.

schen dem Down- und Up-Sweep kann mit der zusétzlichen gespeicherten Ladung
erklart werden. Die akkumulierten Ladungstréger auf den lateralen Gates stofien die
Elektronen im Nanodraht ab. Dadurch erhoéht sich die effektive Tunneldistanz fiir
den Entlade- gegeniiber dem Ladeprozess. Infolgedessen erreicht V;, wiahrend eines
Spannungszyklus nicht mehr seinen Anfangswert. Abbildung [4.5p) zeigt die gemes-
sene Strom-Spannungs-Kennlinie aus Abbildung [4.1¢) und die dazugehérige model-
lierte Charakteristik. Die entsprechenden Parameter sind in Tabelle dargestellt.
Hierbei wurde C, sy im Bereich von wenigen pF gewdahlt, was den experimentell er-
mittelten Werten entspricht. Beim pre-exponentiellen Stromfluss Iy wird das Mess-
limit des Multimeter herangezogen. Die Gate-Effizienz wurde aus Abschnitt
iibernommen. Die simulierte Kennlinie zeigt eine sehr gute Ubereinstimmung mit
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4.1. Memristanz von LaAlOs/SrTiOs-Nanodréhten

den Messdaten. Dabei liegen auch die Vorfaktoren (4., und die Schwellspannung
V;‘}LO“’” in guter Ubereinstimmung mit den zuvor bestimmten Werten in Abschnitt
[4.1.1] Beim Vergleich beider Kennlinien fallen jedoch genau zwei Abweichungen auf.
Die berechnete Hysteresefldche im ersten Quadranten ist bei der modellierten Kenn-
linie ersichtlich grofer als bei den gemessenen Daten. Eine mogliche Erklarung wa-
ren die bereits genannten Storstellen im Nanodraht, die den Stromfluss fir V; > 0
V beschréanken. Hinzu kommt, dass fiir V; < —3 V die Messung vom Modell stark
abweicht. Dies kann durch eine kontinuierliche Anderung der gespeicherten Ladung
wahrend des Spannungszyklus erklart werden, welche unterschiedliche Kenngrofien
wie etwa Gate-Effizienz, Schwellspannung und den Vorfaktor S beeinflusst. Aus die-
sem Grund wurden einige Parameter in Tabelle fir den Down- und Up-Sweep
getrennt behandelt. Zudem fehlt eine genauere Analyse des Tunnelprozesses, wel-
cher unter anderem auch die relative Tunneldistanz miteinbezieht. Eine detaillierte
temperaturabhangige Messreihe bietet in diesem Fall die Moglichkeit den Tunnelme-
chanismus zwischen dem Nanodraht und den lateralen Gates genauer zu bestimmen.
Diese Messungen konnten wéihrend der Doktorarbeit nicht durchgefiihrt werden, da
die entsprechende Ausstattung nicht vorhanden war.

4.1.2. Symmetrieverhalten des Nanodrahts

Die bisherigen Messungen zeigen ein asymmetrisches Verhalten der Strom-Spannungs-
Kennlinien. Hierbei kann das Symmetrieverhalten der Transportmessungen einen
Hinweis auf die Form der Potentialbarriere liefern. Asymmetrische Barrieren wurden
bereits in LAO/STO-Drahten gezeigt und koénnten als Grundlage fiir nanoelektro-
nische Bauteile dienen [210]. Zusétzlich argumentieren DePaive et al. in Referenz
[211], dass die Symmetrie eines memristiven Systems einen entscheidenden Einfluss
auf dessen Verhalten hat. Hierbei generiert ein asymmetrisches Systems (Typ-I-
Memristor) einen deutlichen ,,Aus®“- bzw. ,An“-Zustand bei V; = 0 V. Hingegen
liefern symmetrische Systeme (Typ-II-Memristor) keine Anderung zwischen einem
hoch- und niederohmigen Zustand bei V; = 0 V. Dariiber hinaus liefern DePaive
et al. eine allgemeine Theorie zur Bestimmung eines memristiven Verhaltens ba-
sierend auf dem Nichtgleichgewicht von Ladungstragern. Aus diesem Grund wird
das Symmetrieverhalten unserer Nanostruktur mithilfe einer sogenannten Push-Pull-
Messung naher untersucht. Im Anschluss werden die Kennlinien mit der Annahme
eines Nichtgleichgewichts der Elektronen innerhalb des Systems simuliert. Abbil-
dung ) zeigt die Strom-Spannungs-Kennlinien einer konventionellen Messung
mit einem geerdeten Sourcekontakt, wobei die Gates geerdet oder potentialfrei blei-
ben. Die dazugehérige Verschaltung ist in der jeweiligen Abbildung eingebettet. Hier
wird nochmal deutlich, dass der Stromfluss vom Gate-Potential abhéngt und sich in
der Floating-Gate-Konfiguration ein hoch- und niederohmiger Zustand um V; =0V
ausbildet. Abbildung ) zeigt hingegen die Strom-Spannungs-Kennlinien, welche
mithilfe der Push-Pull-Methode aufgenommen wurden. Am Drain- und Sourcekon-
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Abbildung 4.6.: Symmetrieverhalten des Nanodrahts. a) Charakteristische Strom-
Spannungs-Kennlinien eines Typ-I-Memristors. Hierbei wird die Spannungsquelle am
Drainkontakt angelegt wihrend am Sourcekontakt ein festes Bezugspotential herrscht. Fiir
den potentialfreien Fall ist ein deutliches Schaltverhalten um V; =0 V zu beobachten. b)
Strom-Spannungs-Kennlinien fiir eine Push-Pull-Messung. Hierbei wird am Drainkontakt
die Spannung V; und am Sourcekontakt Vi = - V; angelegt. Wird der Nanodraht nicht
geerdet entsteht ein Typ-II-Memristor, sodass der hoch- und niederohmige Zustand beim
Nullpunkt verschwindet. Bei potentialfreien Gates sind zwei Schwellspannungen Vij, down
und Vip, 4 fiir den Down- und Up-Sweep zu erkennen. Die eingebettete Graphik ist eine
Vergroflerung der Kennlinie um V; = 0 V und verdeutlicht die Entstehung der Potential-
barriere.

takt werden die Spannungen V; bzw. Vg = —V; angelegt. Wahrend der Messung wird
die Spannung V; nach —V; und zugleich Vs nach —V; durchgefahren. Dies hat zur
Folge, dass an keinem der Kontakte ein festes Bezugspotential herrscht. Die Messun-
gen zeigen eine beinahe punktsymmetrische Kurve um den Nullpunkt. Die Symme-
trie der Messungen kann durch die maximale und minimale Stromstéarke verbildlicht
werden. Beim geerdeten Fall betragt die maximale und minimale Stromstérke 2,6 uA
bzw. —2,3 pA. Diese geringe Diskrepanz ist auch fiir die Floating-Gate-Konfiguration
sichtbar, wobei in dieser Messung 1]*** und ]g”” nur 2,1 pA bzw. —1,7 pA betragen.
Zusatzlich weist die Strom-Spannungs-Charakteristik bei geerdeten Gates auf sehr
kleine Schwellspannungen hin (vgl. eingebetteter Graph in Abbildung [1.6b)), wel-
che durch das Laden der Storstellen im Nanodraht auftritt. Fiir den potentialfreien
Fall entsteht zusétzlich ein hochohmiges Plateau um V; =0 V (vgl. eingebetteter
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Graph in Abbildung [4.6p)). In diesem Fall werden die seitlichen Gates geladen und
sorgen fiir eine hohe Potentialbarriere innerhalb der Drahtverengung. Fiir den Down-
Sweep weist die Kennlinie symmetrische Schwellspannungen auf deren Differenz sich
auf A‘/'t‘flow" = 0,78 V beléduft. Beim Up-Sweep ist die gemessene Spannungsdifferenz
AV;,‘LP = 1,22 V. Zusatzlich wird im potentialfreien Fall eine eingeschlossene Flache
beobachtet, dhnlich zur Memristor-Kennlinie. Aus Abbildung [4.6b) wird deutlich,
dass die eingeschlossene Flache fiir positive Drainspannungen kleiner als fiir ne-
gative ist. Die Abweichung bei den eingeschlossenen Flédchen ldsst sich mit einem
ungleichméafigen Lade- bzw. Entladeprozess erklaren, welcher im spateren Verlauf
ausfihrlicher analysiert wird. Abbildung[4.6)zeigt deutlich, dass ein festes Bezugspo-
tential am Nanodraht das Verhalten der Struktur zwischen einem Typ-I- und einem
Typ-1I-Memristor und damit auch die Kennlinien verdndern kann. Dies geschieht
durch eine symmetrische bzw. asymmetrische Ladungstrégerlokalisierung. Hierbei
ist es erwahnenswert, dass bei der Push-Pull-Messung die Storstellen stets in ei-
nem Abschnitt der Nanostruktur geladen und im anderen Teil entladen werden. Die
Asymmetrie bei den minimalen und maximalen Stromstérken weist eventuell auf
eine ungleichméflige Verteilung der Storstellen hin.

Wie bereits erwéhnt, kann das Auftreten einer Memristanz nach Referenz [211]
durch ein Nichtgleichgewicht von Ladungstriagern hervorgerufen werden. Demnach
kann die Antwort eines memristiven Systems auf den externen Spannungszyklus
symmetrisch oder asymmetrisch ablaufen. In unserem Memristor wird dieses Nicht-
gleichgewicht durch die Lokalisierung der Elektronen an Storstellen erreicht. Die da-
zugehorige Herleitung und die Beschreibung des theoretischen Ansatzes findet sich
im Anhang [A] und wurde mit Unterstiitzung von Prof. Dr. Victor Lopez-Richard
erarbeitet. Ahnlich zur Modellierung der Hysterese im vorherigen Abschnitt werden
die Ausgangskennlinien mithilfe von Gleichung simuliert. In diesem Fall wird
jedoch die Gatespannung als N

Vg =ngVig+n (4.9)
definiert. Hierbei soll v mogliche kapazitive Effekte durch die lokalisierten Elek-
tronen berticksichtigen und n deren Anzahl in der Nanostruktur beschreiben. Der
Beitrag des Floating-Gates wird mit dessen Potential Vy, und der dazugehorigen
Gate-Effizienz n, beriicksichtigt. An dieser Stelle wird darauf hingewiesen, dass die-
ses Modell keine qualitativen Aussagen iiber die rdumliche Verteilung der Storstel-
len und der lokalisierten Elektronen macht, die ihrerseits ein Teil des Systems sind
und fiir die memristiven Eigenschaften verantwortlich sind. Fiir eine geeignete Be-
schreibung der Gleichung muss der Parameter n bestimmt werden. Hierzu wird
angenommen, dass unter dem Einfluss einer externen zeitlichen Stérung (in unse-
rem Fall der Drainspannung) die Anzahl der lokalisierten Elektronen n in Form der
Ratengleichung

— = (V) — n(t) (4.10)
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Abbildung 4.7.: Mit dem Ansatz eines Nichtgleichgewichts der Ladungstriager in der Na-
nostruktur wurde das Symmetrieverhalten aus der vorherigen Abbildung simuliert. a) Mo-
dellierung des Typ-I-Memristors fiir den asymmetrischen Fall. b) Modellierung des Typ-II-
Memristors beim symmetrischen Verhalten. Die dazugehorigen Werte fiir die Anpassung
kénnen der Tabelle entnommen werden. Ein méglicher Grund fiir die Abweichungen
ware das Unterschitzen des Floating-Gate-Potentials bei der Modellierung.

ausgedriickt werden kann. g(V') ist dabei die Erzeugungsrate der Elektronen, welche
von der angelegten Spannung abhéngt, und 7 reprasentiert ihre Lebensdauer. Die
Herleitung der Erzeugungsrate kann aus dem Anhang[A]entnommen werden und es

gilt
k —E eV eV
g(V) = neXp<k‘BT> lexp (—nsw> +exp (ndw> — 21. (4.11)

In dieser Gleichung quantifiziert n die Anzahl der Erzeugungszentren, in unserem

F . . . . | 4wm*le|kET?S
all der Storstellen, in einem bestimmten Abschnitt. Der Vorfaktor k£ = iw
und insbesondere sein Vorzeichen wird verwendet, um den Drain- bzw. Sourcekon-
takt wahrend eines Spannungszyklus als Elektronenquelle zu beschreiben. kg ist die
Boltzmann-Konstante, S die Querschnittsfliche, durch die die Elektronen flieSen, T'
die Temperatur, m* die effektive Elektronenmasse und e die Elementarladung. Die
Potentialbarriere Ej liegt zwischen dem Drain- bzw. Sourcekontakt und dem Po-
tential der Storstellen. 7g ; beschreibt die Tunneleffizienz zwischen dem Drain- bzw.
Sourcekontakt und den Stoérstellen. Die Parameter 7g s sind fiir das Symmetriever-
halten entscheidend. Gleichung wurde mithilfe des Programms Mathematica
nummerisch geldst.

Die Strom-Spannungs-Kennlinien aus Abbildung [4.6| wurden simuliert und die Er-
gebnisse sind in Abbildung dargestellt. Die dazugehorigen Parameter konnen der
Tabelle entnommen werden. Die Lebensdauer der Ladungstrager wurde hier auf
etwa 2 s festgelegt, da bei den frequenzabhéngigen Messungen in Abschnitt das
Verhéltnis zwischen dem hoch- und niederohmigen Zustand bei f = 1 Hz nahezu eins
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4.1. Memristanz von LaAlOs/SrTiOs-Nanodréhten

Typ-I-Memristor Typ-1I-Memristor
T 2s T 28
k 0,292 A k 0,292 A
Ey 0,07 eV Ey 0,07 eV
n 0,001 Ui 0,005
s/ 0,05 s/ 1
Bdown 1,7-107% AV~ 3 2,1-1078 A V2
Bup 1,2-1078 A V2
Ydown -0,45 V y 2V
“Yup 25V
Mg 0,44 Mg 0,44
Vig 5V Vg 3V
Vi 11V Vin 2V
Vi 0.9V

Tabelle 4.2.: Werte zur Modellierung des Symmetrieverhaltens. Die Parameter mit den
Indices ,down“ und ,up* wurden dazu verwendet um im Fall des Typ-I-Memristors den
Down- bzw. Up-Sweep getrennt voneinander zu simulieren. Fiir den Typ-II-Memristor
waren die Parameter beim Down- und Up-Sweep gleich.

ist. Das bedeutet, dass bei dieser Anregungsfrequenz die lokalisierten Ladungstrager
fiir V3 > 0V, also bei etwa der halben Periodendauer, gerade noch entladen werden
konnen. Die Parameter k£ und FEj konnen nur schwer eingeschatzt werden. Hierbei
ist besonders der Querschnitt S vom Vorfaktor k nicht genauer bekannt. Aus der
Simulation ergibt es mit k= 0,292 A ein Querschnitt von etwa 2,7 x 10 nm?. Zur
Beschreibung der Symmetrie bzw. Asymmetrie unseres Bauelements wurden die Pa-
rameter ns/ng = 0,05 bzw. ns/ng =1 gewahlt, wobei ns/ns ~ 0 (ns/ng = 1) ein sehr
symmetrisches (asymmetrisches) System widerspiegeln. Die Werte fiir 74, V;, und 3
sind an die Ergebnisse aus dem vorherigen Abschnitt angelehnt. Ahnlich zu der
Modellierung im vorherigen Abschnitt weist die simulierte Kennlinie fiir den Typ-
I-Memristor vergleichbare Unterschiede auf (vgl. Abbildung [£.7h)). Die Hysteresen
im ersten Quadraten weichen beim Down-Sweep leicht voneinander ab. Wie zuvor
beschrieben, konnte es sich dabei um den Beitrag der Storstellen im Nanodraht
selbst handeln. Fir V; < -2 V weicht der Kurvenverlauf stark ab. Eine mogliche
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Ursache wére die zunehmende Ladungstréagerakkumulation auf dem Floating-Gate.
Dadurch wiirde sich unter anderem das Floating-Gate-Potential V, und somit auch
die Gate-Effizienz ngy mit der Zeit verandern. Diese Zeitabhangigkeit wird Gleichung
nicht berticksichtigt. In Abbildung [4.7p) werden die Kennlinien fiir den Typ-II-
Memristor dargestellt. Hierbei ist es wichtig zu erwédhnen, dass die Parameter fiir
die Modellierung des Kurvenverlaufs fiir den Down- und Up-Sweep identisch waren.
Die Simulation zeigt wie erwartet einen symmetrischen Verlauf, jedoch weicht die
Kennlinie stark von den Messdaten ab. Wie bereits erwahnt wurde bei der Vermes-
sung des Nanodrahts in Abbildung ) das Push-Pull-Verfahren verwendet. Dies
kann dazu fithren, dass wihrend der Messung ein Teil des Floating-Gates geladen
und gleichzeitig ein anderer Teil entladen wird. Das hier verwendete eindimensionale
Modell und die Erzeugungsrate g(V') kénnen diesen raumlichen Effekt nicht exakt
berticksichtigen.

4.1.3. Dimensionalitat des Nanodrahts

Zur Untersuchung der Dimensionsabhangigkeit des Bauelements wurde eine neue
LAO/STO-Probe (STO-948) hergestellt. Dabei wurden drei Nanodréhte mit un-
terschiedlichen Draht- bzw. Kanalbreiten (b = 140, 100, 85 nm) prozessiert. Der
Abstand zwischen den lateralen Gates und dem Nanodraht betragt stets 360 nm.
Abbildung[4.8p) zeigt die Strom-Spannungs-Kennlinien der unterschiedlichen Struk-
turen. Auch bei dieser Probe zeigen die verschiedenen Nanodrahte eine Hysterese
durch den Nullpunkt. Dies bestatigt die memristive Funktionalitat des Layouts und
zeigt eine systematische Dotierung der Proben durch die Prozessierung oder das
Wachstum. Aus dem Graphen wird ersichtlich, dass mit abnehmender Kanalbreite
der Stromfluss durch den Nanodraht abnimmt bzw. der Widerstand steigt. Bei der
breitesten Struktur (b= 140 nm) reicht die Ladungstragerakkumulation auf den la-
teralen Gates nicht, um eine hinreichende Potentialbarriere an der Drahtverengung
zu generieren und somit den Stromfluss zu unterdriicken. Hingegen ist das hochoh-
mige Plateau bei der dinnsten Probe (b =85 nm) besonders ausgepragt. In diesem
Fall reicht der Spannungszyklus zwischen V4, = 5 V und V5, = -5 V nicht aus, um
die Gates wirkungsvoll zu entladen. Diese Beobachtung kann dadurch interpretiert
werden, dass die elektrostatische Kanal-Gate-Wechselwirkung sukzessiv den Draht
verengt und somit eine Potentialbarriere hervorruft. Mit abnehmender Kanalbreite
sinkt auch die Anzahl an Elektronen im Nanodraht, sodass der Einfluss einzelner
lokalisierter Ladungstrager steigt. Die Barriere wird nochmals in Abbildung [4.8p)
mittels Push-Pull-Methode visualisiert (vgl. Abschnitt 4.1.1]). Hierbei waren die la-
teralen Gates geerdet, um die Kanal-Gate-Wechselwirkung konstant zu halten. Mit
abnehmender Kanalbreite verstarkt sich der hochohmige Bereich um V; =0 V und
bestétigt somit die vorher getroffenen Annahmen. Besonders erwédhnenswert ist hier
die Messung fiir die Struktur mit dem 100 nm breiten Kanal. Diese Kennlinie gleicht
den Messungen an der Probe STO-928 mit einem stark ausgepréigten ,,Aus“- bzw.
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Abbildung 4.8.: Vergleich von Nanodrahten mit unterschiedlichen Breiten b. a) Strom-
Spannungs-Charakteristiken fiir drei verschiedene Nanodréhte mit b = 140,100,85 nm. Al-
le Strukturen zeigen ein memristives Verhalten bzw. eine Hysterese durch den Nullpunkt.
Aufgrund der elektrostatischen Kanal-Gate-Wechselwirkung nimmt der interne Wider-
stand der Driahte mit sinkender Kanalbreite zu. b) Strom-Spannungs-Kennlinien der drei
Strukturen, die mit der Push-Pull-Methode bestimmt wurden, wobei die lateralen Gates
geerdet waren. Die Charakteristiken weisen darauf hin, dass mit sinkender Kanalbreite die
Potentialbarriere an der Drahtverengung immer ausgeprigter wird.

,An“-Zustand. Dabei erreicht das Verhéltnis Ry, /R; einen Wert von 5567, eine Gro-
Benordnung hoher als bei der zuvor analysierten Probe. Dieser Umstand kann durch
das effektivere Laden bzw. Entladen der seitlichen Gates erklart werden, die in die-
sem Fall etwa 40 nm naher am Nanodraht liegen. Dies entspricht einer Verkiirzung
der Tunneldistanz und damit niedrigeren Schwellspannungen V,j,, und Vj;,. Ahnliche
Verbesserungen der Funktionalitat wurden bei Floating-Gate-Transistoren beobach-
tet, bei denen die Oxidschicht zwischen dem Kanal und dem Floating-Gate reduziert
und damit die Schwellspannung fiir das Laden des Elektronenreservoirs verringert
wurde [212, 213, 214]. Die Widerstandsverhaltnisse fiir den Nanodréhte mit b = 140
nm und b = 85 nm betragen dabei 2,3 bzw. 64. Die Untersuchung der Nanodréhte
hat gezeigt, dass die Geometrie eine wichtige Kenngrofie bei der Strukturherstellung
ist. Dadurch kann im Bedarfsfall nur durch die Anpassung der Strukturmaflen die
Funktionalitdt bei Bedarf verdndert werden.

4.1.4. Zeitliche Entwicklung der Memristanz

Der Lade- und Entladeprozess der Gates hat sich in wiederholten Messungen ver-
schiedener Nanodréihte als bestéindig erwiesen. Trotzdem besteht die Moglichkeit,
dass beide Mechanismen unterschiedlich effizient ablaufen. Dies zeigte sich vor al-
lem im simulierten zeitlichen Verlauf von Vjy(t) in Abbildung [4.5p). Des Weiteren
ist es wichtig die Langzeitstabilitdt unseres Bauelements zu untersuchen. Aus die-
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Abbildung 4.9.: Untersuchung der Memristanz im Dauerbetrieb iiber einen Zeitraum von
64 h oder etwa 680 Spannungszyklen. a) Vier repréasentative Strom-Spannung-Kennlinien
fiir 0, 24, 48 und 60 h nach Beginn der Messung. b) Hysteresefliche Ay (A_) fiir positiven
(negativen) Spannungsbereich, sowie Ages = A4 + A_. Die Flichen Ages représentieren
Netto-Ladungstransfer zwischen dem Down- und Up-Sweep innerhalb eines Spannungszy-
klus. ¢) Zeitabhédngige Abnahme des Widerstands Ry, und R; aufgrund der kontinuierlichen
Entladung der Storstellen. d) Analyse der Anderung des Widerstandsverhiltnisses Ry, /R,
beim Dauerbetrieb des Memristors zur Bestimmung der Zeitkonstanten 7, und 7.

sem Grund wird iiber einen Zeitraum 64 h oder etwa 680 Zyklen die Memristanz
der Probe vermessen. Dabei wird die angelegte Spannung kontinuierlich von V4
=5 V bis Vjuin = -5 V durchgefahren und der entsprechende Stromfluss I; gemes-
sen. Abbildung [.9n) zeigt beispielhaft vier Strom-Spannungs-Kennlinie fiir 0, 24,
48 und 60 h nach Beginn der Messungen. Mit voranschreitender Zeit andert sich
deutlich die Charakteristik des Memristors. Aus den Strom-Spannungs-Kennlinien
wurden verschiedene Kenngroflen extrahiert, um die Zeitabhéangigkeit genauer zu
analysieren. Die Memristanzénderung wird unter anderem an der eingeschlossenen

Hysteresefliche in Abbildung ) sichtbar, wobei die eingeschlossene Flache die
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4.1. Memristanz von LaAlOs/SrTiOs-Nanodréhten

Speicherfunktionalitit des Memristors darstellt (vgl. Abschnitt [2.4.1)). Somit ist die
Hystereseflache proportional zur Anzahl der transferierten Elektronen auf den seitli-
chen Gates wiahrend des Lade- bzw. Entladeprozesses. Ay stellt dabei die Fléche fur
eine positive Drainspannung dar und somit den Entladeprozess. Hingegen reprasen-
tiert A_ den Ladeprozess fiir V; <0 V. Somit kann Ay, als Netto-Ladungstransfer
zwischen dem Down- und Up-Sweep interpretiert werden. Aus der Abbildung [4.9pb)
wird ersichtlich, dass die Flédche Ay linear mit der Zeit ansteigt und von 0,63 W auf
1,43 pW anwéchst. Hingegen steigt A_ fiir die ersten 10 h von -1,60 pW auf-1,13 yW
und sinkt jedoch im weiteren Verlauf auf A_ =-1,34 pyW. Diese Entwicklung spiegelt
sich auch in der Gesamtfliche wider. Dabei steigt der Wert von -0,97 W auf 0,10
puW. Zum Zeitpunkt ¢t ~ 45 h sind die Fliachen beider Hysteresen gleich (Ages =0
#W) und somit auch die Netto-Anzahl der transferierten Elektronen beim Lade- und
Entladeprozess. Die zeitliche Entwicklung von Ages zeigt, dass beim Dauerbetrieb
der Entladeprozess effizienter wird. Diese Tatsache kann durch die Sédttigung der
Storstellen auf den lateralen Gates erklart werden, sodass im Verlauf der Messungen
die Anzahl der transferierten Elektronen wéihrend des Ladungsprozesses abnimmt
und stattdessen der Entladeprozess iiberwiegt. Abbildung ) zeigt den zeitlichen
Verlauf des nieder- und hochohmigen Zustands. Wahrend Ry, von 1,2 GQ) auf 16,5
MQ) sinkt, nimmt im gleichen Zeitraum R; von 9,3 MQ) auf 2,5 MQ) ab. Infolgedessen
dndert sich das Verhéltnis R, /R; von 150 zu 6,6 (vlg. Abbildung[4.9d)). Aus der An-
passung der Werte fiir Ry, /R; konnen zwei unterschiedliche Zeitkonstanten 7, = 13,5
h und 7, = 54,4 h bestimmt werden. Dadurch kann ein lichtinduzierter Mechanismus
als Ursache fiir die Widerstandsanderung ausgeschlossen werden, da in diesem Fall
die Zeitskala nur einige Minuten betragen wiirde [215, 216]. Sowohl R}, als auch R;
hingen von der Anzahl akkumulierter Ladungstrager auf den lateralen Gates ab.
Wiéhrend Rj, proportional zur Anzahl der Elektronen ist, die sich nach dem Lade-
prozess auf den seitlichen Gates befinden, ist R; direkt proportional zur Anzahl der
Elektronen, nach dem Entladevorgang. Der Kurvenverlauf aus Abbildung ) ve-
rifiziert die bereits gewonnenen Erkenntnisse aus b). Die stetige Zunahme von Ages
deutet darauf hin, dass mit der Zeit der Entladeprozess immer effizienter wird und
dadurch auch die Anzahl der lokalisierten Elektronen abnimmt, was auch durch den
starken Abfall von Ry tiber zwei Groflenordnungen bestitigt wird. Zum Zeitpunkt
t = 45 h betriagt das Widerstandsverhaltnis 8,7. Diese Entwicklung erklart auch
die Diskrepanz der Kenngrofien bei den unterschiedlichen Messungen in Abbildung
[1.1k) und [4.3p), denn die kontinuierliche Untersuchung des Bauelements beeinflusst
die Ausgangsbedingung des Nanodrahts. Im Folgenden wurde darauf geachtet die
Proben in einem moglichst stabilen bzw. eingefahrenen Zustand zu vermessen. Im
Vergleich zu anderen Memristoren auf LAO/STO-Basis schneidet unser Bauelement
deutlich schlechter ab. So zeigten Wu et al. eine stabile Memristanz tiber 2000 Mess-
zyklen oder 12 h [28] 30]. Diese Langzeitstabilitét erreichen sie durch die Migration
von Sauerstofffehlstellen in der diinnen LAO-Schicht und das Bilden bzw. Brechen
von leitfahigen Filamenten. Im zukiinftigen Baudesigns wére es sinnvoll, das Lay-
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4. Untersuchung der LaAlOs/SrTiOs-Nanostrukturen

out eines Floating-Gate-MOSFET zu tibernehmen. Dabei wiirde zwischen dem pla-
naren Nanodraht und dem lateralen Gate eine zusétzliche Floating-Gate-Insel aus
LAO/STO prozessiert werden. Dadurch konnte etwa die Steuerung des Lade- und
Entladeprozesses gewéhrleistet und gleichzeitig die Langzeitstabilitat sichergestellt
werden.

4.1.5. Abhangigkeit der Memristanz von der Gatespannung

Im vorherigen Abschnitt wurde gezeigt, dass sich die charakteristischen Kenngro-
Ben des Nanodrahts beim Dauerbetrieb des Bauelements éndern. Eine mogliche Er-
klarung wére dabei ein ungleichméfliger Lade- bzw. Entladeprozess der lateralen
Gates. Die Symmetrisierung beider Prozesse konnte durch das Anlegen ein Gate-
spannung verwirklicht werden. So zeigten Maier et al., dass die Memristanz von
LaAlO3/SrTiOs-Nanodrahten sich mit Hilfe einer Backgate-Spannung bei 4 K mo-
dulieren ldsst [49]. Ein weiteres Beispiel sind planare Memristoren auf MoSs-Basis.
Hier gelang es ebenfalls die Memristanz bei Raumtemperatur durch eine Gatespan-
nung zu verandern. Jedoch lagen die dafiir benétigten Spannungen im Zehnervolt-
bereich [217]. Der Vorteil unserer Struktur sind die zwei seitlichen Gates, die sich in
unmittelbarer Nahe des Nanodrahts befinden und somit fiir die Manipulation und
Speicherung der Ladungstrager im System verwendet werden konnen. Im Folgen-
den wird das linke Gate an eine Spannungsquelle angeschlossen und das rechte Gate
bleibt potentialfrei (vgl. Abbildung[4.10k)). Dadurch kann beim Anlegen einer Gate-
spannung V, die Ladungstriagerdichte im Kanal beeinflusst werden und somit auch
die Ladungstriagerakkumulation. In Abbildung ) sind die Strom-Spannungs-
Kennlinien fiir unterschiedliche V;; dargestellt. Es wird deutlich, dass durch Variation
der Gatespannung die Hystereseflédche, das Widerstandsverhéltnis und der maximale
bzw. minimale Stromfluss beeinflusst werden. Der Einfluss von V; auf die Hysterese-
flache ist in Abbildung ) dargestellt. Fiir eine Gatespannung V, < —1 V bildet
sich keine Hystereseschleife aus. Dieser Wert entspricht der Schwellspannung der
Transferkennlinie aus Abschnitt [{.1.1] In diesem Fall ist A4 =0 W und das rechte
Gate wird nicht mehr entladen. Mit steigender Gatespannung nimmt auch die Flache
Ay kontinuierlich zu und erreicht bei V; = 2,5 V den maximalen Wert 0,79 pW. Im
selben Spannungsbereich sinkt Flache A_ von einem Wert -0,53 W und erreicht bei
einer Spannung V, = 0,5 V ein Minimum mit -0,76 ¢W. Danach steigt A_ wieder auf
-0,57 uW. Diese Entwicklung zeigt sich auch in der Gesamtfliche Ages. Die Kenngro-
Be startet bei einem Wert von -0,53 uW fiir V, = -1,5 V| sinkt auf ein Minimum von
-0,64 W bei V, = -0,5 V und erreicht schliellich ein Maximum mit 0,22 pW. Bei
Vy = 1,72 V durchschreitet die Kennlinie von Ages den Nullpunkt, sodass bei die-
ser Spannung der Lade- und Entladevorgang symmetrisch verlduft und die Anzahl
der transferierten Elektronen bei beiden Prozessen gleich ist. Das Ry, /R;-Verhéltnis
steigt mit sinkender Gatespannung von 1,6 auf 157 und nimmt fiir V;, < 0,5 V wie-
der ab bis es den Wert Ry, /R; =1 fiir V; < -0,5 V erreicht (vgl. Abbildung [4.10(d)).
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Abbildung 4.10.: Abhéngigkeit der Memristanz von der Gatespannung. a) Der Nanodraht
samt Verschaltung zur Symmetrisierung des Lade- und Entladeprozesses. Das linke Gate
dient zur Manipulation, wihrend das rechte Gate ge- bzw. entladen wird. Die Leckstrome
durch das linke Gate wurden an einem 10 kQ Widerstand gemessen. b) Strom-Spannungs-
Kennlinien fiir unterschiedliche Gatespannungen. V; moduliert die Ladungstrégerdichte in-
nerhalb des Nanodrahts und dndert somit den Stromfluss und die Memristanz der Struktur.
c) Fliche der Hysterese fiir positive bzw. negative Drainspannungen und dessen Gesamt-
fliche. Ages und dadurch auch der Elektronentransfer kénnen mithilfe einer Gatespannung
abgestimmt werden. d) Das Widerstandsverhéltnis Ry /R; lasst sich ebenfalls durch das
Anlegen der Gatespannung einstellen.

Dies zeigt, dass das memristive Schalten zwischen dem nieder- und hochohmigen
Widerstand sich ebenfalls mit Hilfe von Vj beeinflussen ldsst und um zwei Grofen-
ordnungen abstimmbar ist. Fir einen symmetrischen Ladungstragertransfer (V, =
1,72 V) ist das Widerstandsverhaltnis 2,4. Die Verarmung des Kanals kann durch
eine Modulation einer Potentialbarriere verstanden werden, dessen Ausdehnung von
der Gatespannung bzw. Elektronenlokalisation abhéngt. In diesem Fall wird der La-
dungstransport durch einen Tunnelwiderstand R o exp(2dv2m* - AE/h) limitiert
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[218]. Hierbei ist m* die effektive Elektronenmasse, h das reduzierte Plancksche
Wirkungsquantum und AFE ist die Energie zwischen dem Maximum der Potenti-
albarriere, die sich im Nanodraht ausbildet, und der Elektronenenergie. Die Breite
der Barriere d hiangt bei unserer Nanostruktur deutlich vom Floating-Gate-Potential
bzw. der Gatespannung ab. Infolgedessen konnen die Messdaten in Abbildung[4.101)
durch die exponentielle Abnahme des Tunnelwiderstands angepasst werden, welcher
wiederum die Langenanderung der Barriere Ad widerspiegelt. Wie bereits erklart,
hingt die eingeschlossene Flache mit der Anzahl der lokalisierten Elektronen zu-
sammen. Negative Gatespannungen verringern die Ladungstragerdichte und sorgen
fiir eine Erhohung der Potentialbarriere im Nanodraht. Dadurch kénnen fiir positi-
ve Drainspannungen das rechte Gate nicht mehr entladen werden, da die effektive
Tunneldistanz zwischen dem Floating-Gate und dem Nanodraht (bzw. seiner Zu-
leitung) zu grof wird. Fir V; = 1,72 V wird die Barriere dahingehen verdndert,
dass die Anzahl der transferierten Ladungen wahrend des Ladens bzw. Entladens
gleich ist (Ages =0 pW). Das Auftreten des Minimums fiir A_ stellt ebenfalls eine
interessante Beobachtung dar, weil hier zwei wechselseitige Effekte stattfinden. Fur
hohe positive Gatesspannungen wird die Ladungstrégerdichte im Nanodraht erhoht.
Dadurch verringert sich der Einfluss der akkumulierten Elektronen auf dem rechten
Gate, da die elektrostatische Wechselwirkung nicht mehr ausreicht, um den Kanal zu
entleeren. Fir V, <0 V und Vg > 0 V sorgen zusatzliche Tunnelstrome zum linken
Gate dafiir, dass sich auf dem Floating-Gate weniger Ladungstréger ansammeln. Die
Steuerung der Barriere und somit des Ry, /R;-Verhéltnisses bietet die Grundlage von
einstellbaren Multibit-Speicherelementen [192] oder von arithmetischen Operationen
[219].

4.1.6. Frequenzabhingigkeit der Memristanz

Die Frequenzabhéangigkeit ist ein charakteristisches Merkmal der Memristanz. Da-
bei nimmt mit zunehmender Anregungsfrequenz die Hysteresefliche ab bis das Bau-
element als ein gewohnlicher Widerstand fungiert [I49]. In unserem Fall kann die
Frequenzmessung zusétzlich einen Aufschluss iiber die Lade- bzw. Entladeprozes-
se des Memristors geben. Hierfiir wurde ein Funktionsgenerator verwendet und am
Drainkontakt die sinusférmige Spannung V; =V, - sin(wt) angelegt. Die Amplitude
V, betragt dabei 5 V und die Messfrequenz w wird zwischen 0,01—200 Hz vari-
iert. Abbildung ) zeigt die Strom-Spannung-Kennlinien fiir unterschiedliche
Frequenzen. Dabei wurden die Kennlinien zur besseren Ubersichtlichkeit versetzt
dargestellt. Aus dem Graphen wird ersichtlich, dass die Hystereseschleife nur bei
niedrigen Frequenzen erzeugt werden kann und der hochohmige Zustand mit stei-
gender Frequenz ausgepragter wird. Wie erwartet, zeigen die Hystereseflachen eine
direkte Abhéngigkeit von der Messfrequenz. Diese Entwicklung ist in Abbildung
4.11p) zu erkennen, wo die Flichen der eingeschlossene Hystereseschleifen abgebil-
det sind. Hierbei nimmt die Flache fiir den positiven Spannungsbereich mit A, =
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Abbildung 4.11.: Memristanzdnderung des Nanodraht unter periodischer Anregung. Dabei
wird mithilfe eines Funktionsgenerators die Drainspannung unterschiedlich schnell durch-
gefahren. a) Strom-Spannungs-Kennlinien fiir verschiedenen Messfrequenz. Zur besseren
Veranschaulichung werden die Kurven versetzt dargestellt. b) Die eingeschlossene Fléche
der Hysterese Ay, A_ und Ages = A4 + A_. Ab einer Frequenz von 24 Hz sinkt A
auf Null, da der Entladevorgang beinahe nicht mehr vorhanden ist. Hingegen bleibt der
Ladevorgang bis zu 200 Hz erhalten. c¢) Widerstandsverhéltnis Ry /R; der verschiedenen
Kennlinien. Ab einer Frequenz f > 24 Hz bleibt das Verhéltnis bei 1. Da kein Entladevor-
gang mehr stattfindet bleibt die Potentialbarriere und der damit verbundene hochohmige
Zustand bestehen.

1,33 W mit steigender Frequenz immer weiter ab, wobei die Fliche bereits fiir
w > 10 Hz verschwindend klein wird. Im gleichen Frequenzbereich nimmt A_ von
-2,85 uW auf -0,28 W ab. Die Gesamtfliche Ages bleibt iiber den gesamten Fre-
quenzbereich negativ und nimmt von -1,52 pW auf -0,28 uW zu. Die stetige Abnah-
me der Hystereseflichen kann durch die Verringerung von t.;, und tg4; verstanden
werden. Diese Kenngroflen geben die Zeitintervalle (innerhalb eines Spannungszy-
klus) an bei dem die Spannungsdifferenz Vg — Vi, > Vopg bzw. Vg — Vg < Vg ist

63



4. Untersuchung der LaAlOs/SrTiOs-Nanostrukturen

und es somit zum Elektronentransfer kommen kann. Die Anzahl der transferierten
Elektronen wahrend eines Spannungsdurchlaufs lésst sich bei dieser Messung nach
einem Kapazitatsmodell bestimmen [220]

An(tchaa tdis) = ncha[l - exp(_tcha/Tcha)] - ndis[l - eXp(_tdis/Tdis)]- (4-12)

Dabei sind n.p, und ng, die maximale Anzahl an ibertragbaren Ladungstrager
wahrend des Lade- bzw. Entladeprozesses. Die charakteristische Zeitkonstante 7.,
(74is) wird durch die jeweilige Tunnelrate I, = T;hz (Tyis = Tcﬁ;) bestimmt. In
diesem vereinfachten Modell hdngt die Anzahl der tibertragenen Ladungen wéhrend
dem Laden (Entladen) vom Zeitverhaltnis t.pq/Teha (tais/Tais) ab. Bei Frequenzen
von iiber 10 Hz wird der Entladevorgang erheblich verringert, wahrend der Lade-
vorgang noch bis zu 200 Hz moglich ist. Obwohl die Zeitskalen fiir ¢, und tg4;5 mit
steigender Frequenz gleichzeitig verringert werden, deutet die Entwicklung der Hys-
terese auf 7.5, < 7gis- Dadurch kann angenommenen werden, dass der Ladeprozess
fir schnelle Spannungszyklen effizienter ablauft als die Entladung der Storstellen.
An dieser Stelle ist es erwdhnenswert, dass fiir Frequenzen oberhalb von 200 Hz eine
deutliche Zunahme an (mem)kapazitiven Effekten beobachtet wurde. In diesem Fall
folgt die Kennlinie einem Hystereseverlauf, welcher jedoch nicht durch den Ursprung
geht. Abbildung [.11k) zeigt die Frequenzabhéngigkeit fiir das Widerstandsverhalt-
nis. Der Anfangswert von Ry /R; = 113 nimmt mit steigender Frequenz ab. Aus
der linearen Anpassung wird ersichtlich, dass oberhalb der Grenzfrequenz von ~ 24
Hz das Verhéltnis den Wert 1 ein. Diese Beobachtung lasst sich wie folgt erkléaren.
Bei hoheren Frequenzen konnen die auf den lateralen Gates lokalisierten Elektronen
nicht mehr abtransportiert werden und die Effizienz des Entladeprozesses ist gegen-
iiber dem Ladeprozess geringer. Dadurch bleiben die lateralen Gates geladen und
der hochohmige Zustand bestehen.

4.1.7. Lichtsensitivitat der Memristanz

In den vorherigen Abschnitten wurde die spannungsinduzierte Widerstandsanderung
in der Nanostruktur behandelt. Diese Eigenschaft macht Memristoren zu einem per-
fekten Kandidaten zur Implementierung in ReRAM (englisch: resistive random ac-
cess memory) [221]. Das Schaltverhalten innerhalb eines memristiven Systems kann
auch durch optische Anregung hervorgerufen werden [222, 223]. Dies dient unter an-
derem als Basis fur kiinstliche optoelektronische Synapsen [224]. Ein Beispiel hierfir
sind die GaAs/AlGaAs-Heterostrukturen mit integrierten InAs-Quantenpunkten,
wobei sich die Leitfahigkeit des Bauelements durch Lichtpulse unterschiedlicher Wel-
lenlédngen erniedrigen oder erhohen lasst [220] 225]. Die lichtinduzierte Widerstands-
anderung in LAO/STO ist dabei bestidndig und wurde bereits zur Verwirklichung
eines optoelektronischen Speicherelements eingesetzt [216]. Mit diesem Hintergrund
wird auch die Memristanz der prozessierten Nanodrahte auf ihre Lichtsensitivitéit
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untersucht. Eine mogliche Erklarung zur Entstehung des quasi zweidimensionalen
Elektronengases an der Zwischenschicht vom LAO/STO sind Sauerstofffehlstellen
im Substrat. Diese Fehlstellen bilden wiederum Energieniveaus innerhalb der Band-
liicke. Im Fall von STO liegen diese Niveaus etwa 0,28—0,7 eV und beim LAO im
Bereich von 0,62—2,19 eV unterhalb des Leitungsbands [37]. Zur Anregung mog-
lichst vieler Defektelektronen, wird ein Laser mit der Wellenldnge 448 nm (2,14 eV)
benutzt, dessen Energie kleiner als die Bandliicke von LaAlOgz (5,6 €V) und SrTiO3
(3,2 V) ist. Abbildung [4.12h) zeigt eine schematische Darstellung der Anregung ei-
nes Defektelektrons im Substrat. Durch die Bandverbiegung wandert das angeregte
Elektron zur Zwischenschicht und sorgt damit fiir eine Leitfahigkeitserhohung. An
dieser Stelle ist es erwahnenswert, dass zu Beginn der Messreihe die Probe aufgrund
der Justage fiir eine kurze Zeit der Umgebungsbeleuchtung ausgesetzt war. Dadurch
wurden vor der Messung einige Ladungstrager innerhalb des Materialsystem ange-
regt, sodass die entsprechenden Widerstandswerte Rj;, und R; kleiner ausfallen. In
Abbildung [4.12p) ist die Dunkel-Kennlinie und die Kennlinien zum Start und Been-
digung der dauerhaften Beleuchtung mit einer Lichtleistung von 50 nW dargestellt.
Zwischen der Dunkel- und Laser-Kennlinie wird einerseits eine sofortige Anderung
der Hystereseschleife nach dem Einschalten des Lasers beobachtet. Zusatzlich ver-
andern sich die Kennlinien wéahrend des Dauerbetriebs. Zur Quantifizierung dieser
Entwicklung wird in Abbildung[4.12k) die Widerstandsinderung fiir den nieder- und
hochohmigen Zustand bei N Messungen gezeigt. Vor der Bestrahlung sind die Wi-
derstandswerte Rj; und R; nahezu konstant mit 16 MQ bzw. 3,9 MQ). Nach dem
Einschalten des Lasers sinken beide Werte innerhalb eines Spannungsdurchlaufs auf
Ry = 4,3 MQ und R; = 2,2 MQ). Dies lasst sich durch die Erhéhung der Ladungs-
tragerdichte innerhalb des Materialsystems erkléren [198]. Der Widerstand Ry, steigt
mit jedem weiteren Spannungszyklus von 4,3 MQ auf 7,3 MQ) an und wéhrenddessen
sinkt R; von 2,2 MQ) auf 2,0 MQ). Diese Beobachtung ist kontrar zu den Erkenntnis-
sen fir den Dauerbetrieb im Dunkeln (vgl. Abschnitt [£.1.4). Nach dem Ausschalten
des Lasers, steigt Ry, von 7,2 MQ) auf 10,3 MQ und R; von 2,0 MQ) auf 2,2 M(Q) an.
Durch die Anregung von Defektelektronen erhoht sich die Ladungstréagerdichte im
gesamten Bauelement. Dadurch sinken die Werte fiir Ry, und R;, da die lichtinduzier-
ten Elektronen die Potentialbarriere abbauen. Wahrend und nach der Beleuchtung
steigt der Wert fiir Ry, stetig an. Ein moéglicher Grund dafiir wére eine verstarkte
Lokalisierung der Elektronen auf den Gates, da diese zuvor durch den Laser angeregt
und wahrend des Spannungszyklus wieder abgefithrt wurden. Abbildung ) zeigt
die relative Anderung von AR}, /Ry, in Abhéngigkeit unterschiedlicher Laserleistun-
gen. Mit hoherer Leistung werden immer mehr Defektelektronen auf den seitlichen
Gates abgebaut, sodass die relative Anderung des hochohmigen Zustands zunimmt.
Abbildung ) zeigt den Einfluss des Laserlichts auf die Hystereseflichen. Vor der
Beleuchtung sind die Werte nahezu konstant mit A4 ~ 0,80 yW, A_ ~ -0,88 uW
und Ages ~ 0,08 pW. Wéhrend der Beleuchtung sinkt A_ von -0,94 pW auf -1,23
uW. In der Zwischenzeit steigt A4 von 0,97 pW auf 1,60 pW. Die Gesamtfléache der
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Abbildung 4.12.: Lichtsensitivitdt der Memristanz. a) Schematischer Darstellung der An-
regung von Defektelektronen im LAO/STO. An Storstellen lokalisierte Elektronen werden
mithilfe von Photonen angeregt und wandern aufgrund der Bandverbiegung zur Zwischen-
schicht. b) Strom-Spannungs-Kennlinien im Dunkeln und unter Dauerbeleuchtung mit
einem 448 nm Laser bei einer Leistung von 50 nW. c¢) Entwicklung des hoch- und nie-
derohmigen Zustands in Dunkeln und unter Laserbeleuchtung fiir die N-te Messung. d)
Relative Anderung des Widerstands ARy, /Rj, in Abhingigkeit der Laserleistung. Mit ho-
herer Leistung nimmt der Widerstand starker zu, da mehr Ladungstriager wieder auf den
Gates lokalisiert werden.

Hysterese erfahrt zu Beginn ein Vorzeichenwechsel und nimmt dann von 0,03 pW
auf 0,37 W stetig zu. Vor der Beleuchtung bestatigt Ages < 0 uW die vorherigen
Beobachtungen und Annahmen tiber die Funktionalitdt des Bauelements, denn der
Ladeprozess ist effektiver als der Entladeprozess. Mit dem Einschalten wird dieses
Verhalten umgekehrt, da Ages > 0 pW. Diese Tatsache und stetige Zunahme von
Ages unter Beleuchtung bestédtigen den Abbau der akkumulierten Elektronen und
die Verbesserung des Entladevorgangs. Die relative Zunahme der Gesamtfléche ist
in Abbildung ) dargestellt. Hierbei zeigt sich, dass mit steigender Laserleistung
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Abbildung 4.13.: a) Zunahme der Hysteresefliche durch die Beleuchtung mit dem Laser
aufgrund der Zunahme der Ladungstrigerdichte. Dies wird vor allem durch den Vorzei-
chenwechsel von Ages beim Einschalten des Lasers sichtbar. b) Relative Anderung der
Gesamtflache. Mit hoherer Laserleistung nimmt die Flache langsamer zu und beginnt sich
zu sattigen, da immer mehr Elektronen angeregt werden.

die relative Zunahme der Fléche langsam sattigt. Dieses Verhalten ist damit begriin-
det, dass bei hoheren Lichtleistungen die Anzahl der freigesetzten Ladungstrager im
System ansteigt und irgendwann den Maximalwert erreicht bei dem alle lokalisier-
ten Elektronen innerhalb eines Spannungszyklus abgebaut werden. Die Manipulation
der Memristanz in unseren Nanodréhten zeigt vielversprechende Einsatzmoglichkeit
fir etwa sensorische Anwendungen. Eine vergleichbare Modulation der Hysterese
wurde bereits in ahnlichen Halbleiterstrukturen mit integrierten Quantenpunkten
beobachtet, wobei die Messungen bei 60 nW und in 4 K stattfanden [220] 225].

4.1.8. Nanodraht im Pulsbetrieb

Zukiinftig sollen memristive Bauelemente die Funktionalitdt von Synapsen eines
menschlichen Gehirns in kiinstlichen neuronalen Netzwerken nachahmen [226]. In
der Biologie versteht man unter Synapsen neuronale Verkniipfungen zwischen zwei
benachbarten Neuronen, welche fiir die Signaltibertragung verantwortlich sind. Da-
durch bilden sie den Grundstein fiir alle Lernprozesse in der belebten Welt. Im
menschlichen Gehirn erfolgt die Ubertragung von elektrischem Signal zwischen zwei
Neuronen durch die Anderung der Ionenkonzentrationen innerhalb des pri- und
postsynaptischen Neurons. Die Signaltibertragung, welche durch den Konzentrati-
onsgradienten hervorgerufen wird, bezeichnet man als Aktionspotential [227]. Je
starker zwei Neuronen miteinander verbunden sind, desto effizienter ist die Trans-
mission des Aktionspotentials. Die aktive Anderung der synaptischen Verkniipfung
wird auch als synaptische Plastizitat bezeichnet und spielt eine wichtige Rolle bei der
Bildung eines Gedéachtnisses [227, 228]. Das technologische Gegenstiick zur synapti-
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schen Plastizitat bildet der Leitwert des memristiven Bauelements. Somit setzt die
Verwendung von Memristoren in neuronalen Netzwerken voraus, dass ihr Leitwert
mit Hilfe von Spannungspulsen verdnderbar ist [I53] 229]. Die zeitliche Anderung
der synaptischen Stérke Aw(f) hangt direkt von der Zustandsvariablen z(t) des
memristiven Systems ab [230]. Unter Zuhilfenahme von Gleichung [4.6| gilt [206]

CZA@U(V,t) = C;ltAn(Vd,t) e = Tpun(Vyg(1), Va(t)). (4.13)
Somit hangt der Lernprozess unseres Memristors grundsétzlich von Tunnelstrom
zwischen dem Nanodraht und den lateralen Gates ab. Um die Anderung der Leitfi-
higkeit zu untersuchen, werden mithilfe eines Funktionsgenerators Spannungspulse
mit der Amplitude Vs und Dauer ts am Drainkontakt angelegt. Dabei ist Vi, = —3
V und iiberschreitet damit die Ladespannung V_p,. Der Auslesepuls wird mit der
Amplitude V, = 1 V und der Dauer t, = 2 ms betrieben. Dieser Wert wurde so
gewéhlt, dass sie den Lade- bzw. Entladeprozess nicht beeinflusst (vgl. eingebettete
Grafik in Abbildung |4.145)). In Abbildung ) wird die Anderung des Leitwerts
im Nanodraht in Abhédngigkeit der Anzahl der Spannungspulse N fiir unterschied-
liche Pulsdauern ¢4 dargestellt. Hierbei befinden sich beide Gates in Floating-Gate-
Konfiguration. Mithilfe der Lernpulse gelingt es die Leitfdhigkeit graduell zu verrin-
gern und mit langerer Pulsdauer wird die Reduktion signifikanter. Laut Gleichung
sollte der Leitwert einer mono-exponentiellen Funktion folgen. Jedoch kann die
Leitwertsverringerung in Abbildung ) nur durch eine Bi-Exponentialfunktion
angepasst werden. Dies konnte auf zwei verschiedene Arten von Storstellen hinwei-
sen, die unterschiedlich schnell geladen werden. Die Leitwertreduktion lésst sich mit
Hilfe der Gleichung

G = Gsat + G1-exp(—Nts/Teha1) + Go - ext(—=Nts/Tena2) (4.14)

anpassen, wobei G4 der Sattigungsleitwert ist und 71 bzw. 79 die Zeitkonstanten der
beiden Lokalisierungsprozesse reprasentieren. Die entsprechende Werte sind in Ab-
bildung ) dargestellt, wobei die Zeitkonstanten im Bereich 7.4, = 0,17—0,30 s
und 75,42 = 1,60—5,10 s liegen. Im néchsten Schritt wurde das linke Gate eine Span-
nung V, angelegt, um die synaptische Plastizitdt zu beeinflussen. Abbildung )
wird deutlich gezeigt, dass die Leitwertreduktion sich mit Hilfe einer Gatespannung
manipulieren lasst. Die entsprechenden Werte fiir 7,.5,,1 und 7,42 sind in Abbildung
4.14d) dargestellt. Durch die Erhohung und Erniedrigung der Ladungstragerdichte
innerhalb des Nanodrahts ldsst sich auch dessen Tunnelcharakteristik modifizieren
und somit die Zeitkonstanten um eine Gréfenordnung verandern.

Abbildung [4.15p) zeigt die Erhohung der Leitfahigkeit fir verschiedene Pulsdau-
er und bei einer Spannungsamplitude von 4 V. Mit steigender Pulsweite t5 nimmt
der Leitwert schneller zu, wobei die Messungen fiir ¢ =5 ms und ¢ = 10 ms ahn-
lich verlaufen. Zusétzlich zeigen die Messungen kein Séattigungsverhalten innerhalb
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Abbildung 4.14.: Anderung der Memristanz im Pulsbetrieb. a) Leitwertreduktion des
Memristors, welche durch Spannungspulse unterschiedlicher Dauer hervorgerufen wurde.
Anpassung der Messdaten nach Gleichung [£.14] Die eingebettete Grafik beschreibt den
zeitlichen Pulsverlauf des Lern- und Auslesepulses mit Vs = -3 V. b) Zeitkonstanten 7.4 1
und 7.pq 2 fiir die Ladungstrégerlokalisierung. ¢) Modulation der Leitwerkreduktion in Ab-
héngigkeit der angelegten Gatespannung V, am linken Gate fiir Vs = -3 V und ¢5 = 10 ms.
d) Zeitkonstanten 7.pq 1 und Tcpe 2 in Abhéngigkeit von V;. Mit sinkender Gatespannung
nimmt die Leitwertreduktion zu.

der Messung von 3000 Pulsen. Auf der anderen Seite zeigt Abbildung |4.15b) die
spannungsabhingige Leitwertsattigung. Hierbei wurde die Gatespannung ebenfalls
an das linke Gate angelegt und die Pulsdauer auf 10 ms festgesetzt. Bemerkenswer-
terweise nimmt der Leitwert nach dem Laden des lateralen Gates beinahe sofort zu
bevor die Messung gestartet werden konnte. Die einzige Ausnahme liefert hierbei die
Kennlinie fir V;, = 2 V. Fiir V; < 0 V schlieBt der Kanal und keine nennenswerte
Leitwerterhohung konnte beobachtet werden.
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Abbildung 4.15.: a) Leitwerterhohung in Abhéngigkeit der Anzahl an Lernpulsen mit
Vs =4V bei unterschiedlichen ¢5. Fiir zunehmende Pulsdauern wird die Sattigung schneller
erreicht. b) Modulation des Leitwerts in Abhéngigkeit der angelegten Gatespannung am
linken Gate fiir Vs = 4 V und t5 = 10 ms. Bis auf den Fall V; = 2 V erreicht die Leitfahigkeit
unverziiglich ihren Séttigungswert.

4.2. Memkapazitit von LaAlO3/SrTiO3-Nanodrihten

Die intrinsische Funktionalitat in einem Memristor sorgt fir eine Widerstandsande-
rung zwischen einem hoch- und niederohmigen Zustand (Rj, R;). Diese Speicher-
funktionalitdt kann auch in Form einer internen Kapazitatsanderung zwischen zwei
Zustédnden C, und () dargestellt werden. In diesem Fall agiert das Bauteil als ein
sogenannter Memkondensator (vgl. Abschnitt . Bislang zeigte die LAO/STO-
Heterostruktur nur in einzelnen Féllen memkapazitive Eigenschaften. Dabei werden
die Beobachtungen durch das Laden bzw. Entladen von Fallenzustanden [231], Mi-
gration von Sauerstofffehlstellen [164] oder strukturellen Verzerrungen [40] erklért.
Die dabei verwendeten Strukturen bestehen aus einer metallischen Elektrode, wel-
che auf die Probenoberfliche prozessiert wurde, und einer zweiten Elektrode mit
der das quasi zweidimensionale Elektronengas direkt kontaktiert wird. Infolgedes-
sen entsteht ein Kondensator bei dem der LaAlOs-Diinnfilm als Dielektrikum dient.
Neben der Memkapazitat zeigt die Heterostruktur auch erhebliche Kapazitatserho-
hungen. So beobachteten Wu et al. eine kolossale Kapazitatsdnderung von 1000%.
Dabei sorgt die Migration von Sauerstofffehlstellen fiir die Entstehung von Dipol-
momenten, welche die massive Kapazitétsinderung hervorrufen [232]. Zusétzlich
dazu beobachteten Li et al. eine Kapazitatserhohung von 40% in ihren Proben, die
sie mithilfe der negativen Elektronkompressibilitat erklaren [233]. Dabei handelt es
sich um einen quantenmechanischen Effekt, sodass aufgrund von Elektron-Elektron-
Wechselwirkungen das elektrochemische Potential bei abnehmender Elektronendich-
te zunimmt [234]. Mit diesem Hintergrund wird die kapazitive Kopplung zwischen
den unterschiedlichen Elektronenreservoirs unseres Bauelements untersucht. Hierzu
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wurde die Probe STO-948 hergestellt, die drei Nanodrahte mit unterschiedlichen
Breiten beinhaltet. Dieses Kapitel umfasst folgende Untersuchungen:

Beginnend mit Abschnitt wird der Kapazitatsverlauf zwischen dem Drain-
kontakt und den seitlichen Gates analysiert. Hierbei zeigt die Kapazitéit eine deut-
liche Frequenzabhingigkeit. Ahnlich zur Memristanz sollte auch die Memkapazitét
durch die Floating-Gate-Konfiguration beeinflusst werden. Aus diesem Grund wird
ein Gate potentialfrei gehalten und die kapazitive Kopplung zwischen dem Drain-
kontakt und dem anderen Gate vermessen. Die beobachtete Memkapazitat wird
zusétzlich mit dem Anlegen einer Gatespannung verglichen. Abschliefend befasst
sich Abschnitt mit der Dimensionsabhangigkeit der kapazitive Kopplung bei
den unterschiedlichen Nanodrédhten. Die sukzessive Verkleinerung der Kanalbreite
sorgt dafiir, dass der Nanodraht von einem selbstleitenden zu einem selbstsperren-
den Bauelement wechselt.

4.2.1. Drain-Gate-Memkapazitit

Im Folgenden wird die kapazitive Wechselwirkung zwischen den beiden lateralen
Gates und dem Nanodraht ndher untersucht. Vor allem soll der Einfluss der Drain-
spannung auf den Lade- bzw. Entladeprozess der Storstellen tiberpriift werden, da
lokalisierte Ladungstriger zusétzliche kapazitive Beitrage hervorrufen [235]. Wie in
den Messungen zuvor wird eine verdnderbare Spannung V; am Drainkontakt ange-
legt, welche in diesem Fall mit einer Sinusspannung V. tberlagert ist. Zusatzlich
wird an den beiden lateralen Gates ein phasenverschobenes Signal mit Hilfe eines
Lock-In Verstirkers gemessen (vgl. Abbildung [1.16h)). Fiir die Berechnung der Ka-
pazitat wird angenommen, dass es sich um eine Reihenschaltung eines Widerstands
und Kondensators handelt [236]. Dadurch ergibt sich fir die ermittelte Kapazitét
und den Widerstand

B+’
2 fVol_

Vol+

bZW. = W

(4.15)

In den dargestellten Gleichungen sind 7, und I_ der Real- und Imaginérteil des ge-
messenen Wechselstroms, f ist die Frequenz und Vi der Effektivwert der Sinusspan-
nung. Des Weiteren wird als allererstes der Nanodraht mit der Kanalbreite b = 100
nm untersucht. Genau wie bei der Transportspektroskopie wird die Drainspannung
in einem Zyklus zwischen V4, und Vj,;, durchgefahren. Der Spannungsbereich
fiir V; wurde dabei so gewéhlt, dass es zur Ladungstrigerakkumulation kommen
kann, aber die Leckstrome das Messverfahren nicht dominieren. Die Messamplitude
der Sinusspannung betriagt stets 20 mV. Abbildung ) zeigt die Kapazitats-
Spannungs-Kennlinie zwischen dem Kanal und den seitlichen Gates bei einer Mess-
frequenz f =673 Hz. Die Messung zeigt keine Verschiebung der Kennlinie zwischen
dem Down- und Up-Sweep. Die Charakteristik zeigt deutlichen Ubergang zwischen
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Abbildung 4.16.: a) Elektronenmikroskopaufnahme der Nanostruktur und die dazugehori-
ge Verschaltung zur Bestimmung der Kapazitdt. Am Drainkontakt wird eine variable Span-
nung V,; angelegt und mit einer Sinusspannung V. iiberlagert. Der Verschiebungsstrom
wird an beiden lateralen Gates mit einem Lock-In Verstirker gemessen. b) Kapazitéts-
Spannungs-Kennlinien fiir eine Messfrequenz f = 673 Hz. C},, C; und C,;,, repriasentieren
dabei die gemessenen Werte fiir den hohen und niedrigen Kapazitidtsbereich, sowie das
Kapazitdtsminimum.

einem hohen bzw. niedrigen Kapazitatsbereich C, = 11,1 pF und C; = 8,1 pF. Bei
der Kapazitdatsianderung zwischen den beiden Bereichen bildet sich zusétzlich ein
kleines Kapazitatsminimum mit C,;, = 7,6 pF aus. Zusatzlich wird fir V; < -2,22
V und V; > 3,55 V eine deutliche Abnahme der Kapazitéit sichtbar. In diesen Be-
reichen nehmen die Leck- bzw. Tunnelstréome zu und iiberwiegen den gemessenen
Verschiebungsstrom. Dadurch wird die Kapazitat nicht mehr akkurat ermittelt.

Abbildung 4.17h) zeigt die Kapazitits-Spannungs-Kennlinien fiir unterschiedliche
Frequenzen. Die kapazitive Wechselwirkung zwischen den lateralen Gates und dem
Nanodraht zeigt eine deutliche Frequenzabhéngigkeit. Dies duflert sich auch in der
Steilheit des Ubergangs zwischen dem hohen und niedrigen Kapazitétsbereich. Die
gestrichelten Linien in Abbildung |4.17a) deuten das Aufkommen der Leckstrome
hin. Deren Ausmaf ist ebenfalls von der Messfrequenz abhéngig. Abbildung [4.17b)
verdeutlicht die graduelle Abnahme der kapazitiven Kenngréfien in Abhangigkeit
der Messfrequenz. Dabei nimmt C}, von 12,2 pF auf 9,0 pF ab. Im Vergleich dazu
nehmen die anderen Kenngréfen deutlich weniger ab, wobei C; von 8,5 pF auf 7,1
pF sinkt und C),;,, im Bereich zwischen 6,8—8,0 pF liegt. Die Abhéngigkeit von der
Messfrequenz stammt zum einen aus den einzelnen kapazitiven Beitragen des Bau-
elements, dhnlich einer MOS-Struktur [235]. Zum anderen besteht die Moglichkeit,
dass der Ladungstragertransfer und -lokalisation eine frequenzabhéngige Admittanz
aufweist [237].

Die Funktionalitdt unseres Bauelements héngt stark von der Potentialbarriere
innerhalb des Nanodrahts ab. Diese Barriere wird durch das Anlegen einer Gate-
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Abbildung 4.17.: a) Kapazitats-Spannung-Charakteristiken fiir unterschiedliche Frequenz
im Bereich von 113 Hz bis 3072 Hz. Die Kennlinien zeigen eine deutliche Frequenzabhén-
gigkeit. Die gestrichenen Linien verdeutlichen die Bereiche ab denen die Leckstréome den
gemessenen Verschiebungsstrom iiberwiegen. b) Abnahme der Kapazitiaten Cj,, Cj, Chin
mit steigender Messfrequenz aufgrund der kapazitiven Beitrdge innerhalb der Struktur.

spannung V; oder durch das Laden der Storstellen moduliert. Im Folgenden wird
der Einfluss des Gate-Potentials und der Ladungstragerlokalisierung auf den Ka-
pazitatsverlauf untersucht. Dabei wird zuerst die Gatespannung V, an das rechte
Gate angelegt und die Kapazitat zwischen dem linken Gate und dem Draht vermes-
sen. In Abbildung|4.18n) sind die entsprechenden Kapazitats-Spannungs-Kennlinien
fir unterschiedliche Vj; bei einer Messfrequenz von 673 Hz dargestellt. Fir V, > 0
V wird die Kennlinie zu positiven Drain-Spannungen verschoben und fir V, < 0
V hingegen zu negativen. Zur Quantifizierung der Verschiebung wird die Position
Vinin des Kapazitatsminimus Ci,;, graphisch dargestellt (vgl. Abbildung 4.18b)).
Aus der linearen Anpassung der Spannungswerte ergibt sich V,,;, = 0,47 -V,. Zu-
satzlich zeigen die Kennlinien, dass fiir hohere V,, die Leckstrome immer ausgepragter
werden. Dartiber hinaus andert sich der Kurvenverlauf kaum. Im néchsten Schritt
werden die Anschliisse zum rechten Gate getrennt. Somit kann durch das Laden
bzw. Entladen des Floating-Gates ein memkapazitiver Effekt erreicht werden. Ei-
ne entsprechende Kapazitiats-Spannungs-Kennlinie fir f =673 Hz ist in Abbildung
) dargestellt. Ahnlich zu bekannten memkapazitiven Bauelementen wird eine
Verschiebung der Kennlinie zwischen den Down- und Up-Sweep beobachtet. Zur
Auswertung der Verschiebung werden die Positionen der Kapazititsminima V2,
und V1. fiir den Down- und Up-Sweep ermittelt und die dazugehoérigen Werte sind
in Abbildung ) dargestellt. Im dargestellten Frequenzbereich liegt die Anderung
AVipin = Vnc,lm — V¥ im Bereich 0,48—0,51 V. Die frequenzabhéngige Anderung von
AVpnin kénnte mit der Lokalisierung von Ladungstragern oder mit der Anderung des
Lade- bzw. Entladeprozesses zusammenhéangen. Der Vergleich beider Methoden zur
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Abbildung 4.18.: a) Kapazitéts-Spannung-Kennlinien fiir unterschiedliche Gatespannun-
gen Vg, die bei einer Frequenz von 673 Hz ermittelt wurden. Dabei wurde die Spannung
an das rechte Gate anlegt und die Kapazitdtsidnderung zwischen dem Nanodraht und
dem linken Gate gemessen (vgl. schematische Darstellung des Messaufbaus). b) Lineare
Verschiebung von V;,;, in Abhéngigkeit von Vj. ¢) Kapazitéts-Spannungs-Charakteristik
bei f =673 Hz in der Floating-Gate-Konfiguration. Ladungstragerakkumulation auf dem
rechten Gate verschiebt die Charakteristik zwischen dem Down- und Up-Sweep. Die Quan-
tifizierung der Verschiebung erfolgt durch die Kenngrofien Vn(im und V. fir den Down-
und Up-Sweep. d) Abnahme von Vﬁim und V». in Abhéngigkeit der Messfrequenz. Die
Differenz liegt im Bereich 0,48—0,51 V.

Manipulation der Potentialbarriere bzw. Ladungstriagerdichte im Nanodraht zeigt,
dass das Laden des Floating-Gates aquivalent zum Anlegen einer Gatespannung
Vy = 1,06 V ist. Mit den gewonnenen Daten und Gleichung fiir die Verschiebung
der Schwellspannung kann die Anzahl der lokalisierten Elektronen berechnet werden
mit

An = BVmin* (Cges = Ciy) , (4.16)

e

wobei C}, die Kapazitat des linken Gates ist. Fiir den Frequenzbereich von 1133072
Hz ergibt sich somit An = (1,57—1,20)x107.
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Abbildung 4.19.: Memkapazitives Verhalten des Bauelements. a) Schematische Dar-
stellung der MOS-Kapazitat fiir positive und negative Drainspannungen. b) Wechsel-
wirkung zwischen der MOS-Kapazitit Cyrog, der Kapazitidt C; des Ladungstriager-
Nichtgleichgewichts und der geometrischen Kapazitdt Cy. Hierbei wurden die Storstellen
nur schematisch eingezeichnet. c) Zeitaufgeloste Spannungsverschiebung der gemessenen
Kapazitat aufgrund einer verzogerten Aufladung des rechten Gates. Die Verschiebung zwi-
schen dem Down- und Up-Sweep héngt von der Anzahl der Ladungstriger auf dem rechten
Gate ab.

Die Struktur unseres Bauelements und das Laden bzw. Entladen der Storstellen
liefern eine geeignete Erklirung fiir den kapazitiven Ubergang. Aus der Wechselwir-
kung dreier unterschiedlicher Kapazitiaten kann etwa die gemessene Memkapazitét
in Abbildung [4.18f) ermittelt werden. Durch die Verbindung des Drainkontakts mit
einem der seitlichen Gates verhélt sich die Struktur dhnlich zu einer MOS-Diode, so-
dass die Kapazitét ein asymmetrisches Verhalten zeigt (vgl. Abbildung[£.1%)) [238].
Bei einer negative Drainspannung sattigt die gemessene Kapazitat bei hoheren Wer-
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4. Untersuchung der LaAlOs/SrTiOs-Nanostrukturen

ten Chpros = Cp, o< 1/d. Hierbei ist d die effektive Breite der Barriere zwischen dem
Drain und Gate. Hingegen wird fir V; > 0 V das q2DEG verarmt. Dadurch sinkt
die gemessene Kapazitiat Cpros = C; o 1/(d + dyer), wobei dye, die Maximallédnge
des verarmten Drahtabschnitts ist. Die Storstellen innerhalb der Struktur erzeugen
zusétzliche kapazitive Beitrdge (vgl. Abbildung[4.19b)). Hierbei werden die Elektro-
nen kontinuierlich de- und lokalisiert, sodass der Beitrag dieser Defekte mithilfe der
Erzeugungsrate g(V') aus Anhang [A| ermittelt werden kann

dg(V) eV eV
A s —. 4.1
Croc— O<eXp< nskBT>+eXp<ndkBT> (4.17)

Mit der zusatzlichen parallelen geometrischen Kapazitiat Cs, die als konstant ange-
nommen wird, ergibt sich fiir die gemessene Gesamtkapazitit Cyes = C1-Crros/(C1+
Cros) + Ca. Bei dieser Konfiguration entspricht das Kapazitatsminimum Chy,;p, ~
C5. Mit dieser Annahme kann das Kapazitdtsminimum mithilfe der Gatespannung
V, verschoben werden, da in diesem Fall die Barrierenlange und das Ladungstréger-
Nichtgleichgewicht abgestimmt werden. Unter der Bedingung, dass das rechte Gate
potentialfrei ist, wird ihre verzogerte Lade- und Entladedynamik asymmetrisch bzw.
asynchron. Dies fithrt zu einer zeitaufgelosten Verschiebung der Kennlinie (vgl. Ab-
bildung [4.19¢)). Dieser Speichereffekt, der durch eine relative Verzogerung zwischen
Gates erzeugt wird, kann durch die gleichzeitige Messung beider Gates umgangen
werden. Ein dhnlicher Hystereseverlauf wurde bereits in MOS-Strukturen beobach-
tet und dem Laden bzw. Entladen von Fallenzusténden zugeschrieben [239].

4.2.2. Abhangigkeit der Memkapazitat von der Dimensionalitat

Wie anfangs bereits erwahnt, wurden auch zwei weitere Strukturen mit der Kanal-
breite von 140 nm und 85 nm vermessen. Abbildung ) zeigt die Kapazitats-
Spannungs-Kennlinie der unterschiedlichen Nanodrdhte bei f = 673 Hz. Hierbei
wurde der Messbereich zum jeweiligen Nanodraht angepasst, um den Einfluss der
Leckstrome zu minimieren. Mit abnehmender Kanalbreite nimmt die Kapazitat
deutlich zu (vgl. Abbildung[4.19pb)). Zusétzlich verschiebt sich die Position von Cyp,
hin zu negativen Drainspannungen. Dies konnte darauf hindeuten, dass der Einfluss
von geladenen Storstellen bei kleineren Kanalbreiten zunimmt. Besonders interessant
ist dabei die Kennlinie fiir den Nanodraht mit b = 140 nm. Im Vergleich zu den ande-
ren Strukturen wird hier ein deutlich grofleres Kapazitéatsverhaltnis beobachtet mit
Ch/Cy = 2,5. Dartiber hinaus ist der niedrige Kapazitatsbereich drastisch verkleinert
bzw. kaum vorhanden, denn zu Beginn dieses Bereichs setzt bereits der Leckstrom-
fluss ein. Abbildung ) veranschaulicht die ermittelten Kenngroflen Cy,ip,, C; und
Chmin in Abhéngigkeit der unterschiedlichen Kanalbreiten. Hier wird vor allem die
Abweichung von CY, fir b = 140 nm deutlich. Die Differenz zwischen dem Kapazi-
tatsminimum und dem niedrigen Kapazitétsbereich AC) i, = C) — Cpip, bleibt im
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Abbildung 4.20.: Dimensionsabhéngigkeit der kapazitiven Kenngroen. a) Vergleich des
Kapazitatsverlaufs fiir unterschiedliche Kanalbreiten b bei einer Messfrequenz von 673 Hz.
Mit abnehmender Breite steigt die Kapazitdt und das Kapazitdtsminimum verschiebt sich
in Richtung negativen Drain-Spannungen. b) Kapazitive Kenngréfien Cj, C; und Cijp in
Abhéngigkeit unterschiedlicher Kanalbreiten. c) Position der Kapazitdtsminimum V,,;, fiir
die Vermessung beider laterale Gates und Vg”-n, i fur die Floating-Gate-Konfiguration.
Bereich von 0,53—0,64 pF. Hingegen steigt die Differenz AC}, ; = C, —C) mit steigen-
der Kanalbreite von 2,56 pF auf 6,11 pF. Abbildung ) zeigt die Positionen des
Kapazitdtsminimus fiir den Fall, dass beide lateralen Gates vermessen wurden (Vi)
oder nur das linke Gate, wobei das andere Gate potentialfrei bleibt (V4. V% . Mit
abnehmender Kanalbreite nehmen auch die ermittelten Werte linear ab. Dabei liegt
die Abnahme in den Bereichen -0,18 < V4. < 249 V, -0,3 < V%, < 2.2 V und
-0,13 < Viin < 2,25 V. Abbildung bestéatigt das Funktionsprinzip unseres Bau-
elements. Der Ubergang zwischen dem niedrigen und hohen Kapazititsbereich hingt
von der elektrostatischen Kopplung zwischen den Gates und dem Kanal ab, die wie-
derum die Ladungstriagerdichte im Kanal verdandert. Dabei geht der Nanodraht bei
einer Kanalbreite von etwa 88 nm von einem selbstleitenden (V,in, > 0 V) in einen
selbstsperrenden (Vi < 0 V) Zustand tiber. Hier lassen selbstleitende Bauelemente
bzw. n-MOSFETs den Stromfluss zwischen Drain- und Sourcekontakt zu, sodass ne-
gative Gatespannungen den Kanal sperren. Wahrenddessen lassen selbstsperrende

Strukturen erst bei Anlegen einer positiven Gatespannung zu.

4.3. Spin-Ladungs-Umwandlung

Um den Spin-Freiheitsgrad fiir die Informationsspeicherung und Datenverarbeitung
zu nutzen, bedarf es einer effizienten Erzeugung und Detektion des Spinstroms.
Hierbei kénnte die Rashba-Spin-Bahn-Kopplung das Fundament fiir neuartige spin-
tronische Bauelemente bilden. Den ersten Schritt zu einer direkten elektronischen
Messung der Spin-Bahn-Kopplung bzw. des dazugehérigen Spin-Hall-Effekts mach-
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ten S. Valenzuela und M. Tinkham im Jahr 2006. Hierzu nutzten sie ein soge-
nanntes laterales Spin-Ventil [240]. Ein solcher Aufbau wird durch die benétigte
Spin-Diffusionslédnge limitiert, welche wiederum mit einer kleinen Spin-Ladungs-
Umwandlung verbunden ist [240], 241]. Die Notwendigkeit von qualitativ hochwerti-
gen, niederohmigen Kontakten stellt ebenfalls ein Hindernis dar. Aus diesem Grund
eignet sich dieser Aufbau besonders fiir Metalle wie etwa Platin oder Tantal [240)
242]. Eine weitere Moglichkeit zur Untersuchung der SBK wiére der elektrooptische
Kerr-Effekt [135, 243], doch bis lang wurde diese Methode nur vereinzelt zur Analyse
von komplexen Ubergangsmetalloxiden verwendet. Zur elektronischen Untersuchung
und Manipulation der Rashba-SBK in LAO/STO oder vergleichbaren Materialsyste-
men, wird tiblicherweise eine ferromagnetische Elektrode aus NiFe (Permalloy) oder
CoFe auf der Probenoberflache prozessiert. Infolgedessen wird das Messverfahren des
Spin-Pumpens durch elektromagnetische Resonanz genutzt. Dies erlaubt es inner-
halb des Schichtsystems einen spinpolarisierten Strom direkt in das zweidimensiona-
le Elektronengas zu injizieren. Darauthin kommt es aufgrund des Edelstein-Effekts
(vgl. Abschnitt zur wechselseitigen Spinakkumulation, welche wiederum als
eine Spannungsdifferenz gemessen werden kann [511, 53], [143]. Hierbei ist es wichtig
zu erwahnen, dass bislang keine detaillierte Spin-Ladungs-Umwandlung in oxidi-
schen Nanostrukturen untersucht wurde. Das Verfahren der elektromagnetischen
Resonanz erweist sich oftmals als recht aufwendig. Infolgedessen wird auch eine rein
elektrische Messmethode zur Bestimmung der SLU benotigt, welche gleichzeitig die
Skalierbarkeit und Implementierung von spintronischen Nanostrukturen untersucht
(ahnlich zum lateralen Spin-Ventil). Hierzu bietet die Methode von Pham et al. ei-
ne einfache Moglichkeit zur direkten Messung der Spin-Bahn-Wechselwirkung bzw.
-Umwandlung innerhalb eines nanoskaligen Bauelements (vgl. Abschnitt . Die
dabei verwendeten Kreuzstrukturen sind skalierbar und liefern ein deutliche grofie-
res Spin-Signal als beim lateralen Spin-Ventil. Ein ahnliches Layout wurde bereits
zur Untersuchung der SLU in einer NiFe/AlOy/SrTiOs-Struktur verwendet [244].

Mit diesem Hintergrund wurden zuerst NiFe/Pt-Kreuzstrukturen auf einem GaAs-
Substrat prozessiert. Dadurch sollten die Ergebnisse von Pham et al. verifiziert und
Realisierbarkeit der Prozessierung von LAO/STO-Proben tuberprift werden (vgl.
Abschnitt [£.3.1). Im néchsten Abschnitt wurde eine NiFe/LaAlO3/SrTiOs-
Struktur hergestellt und anschlieBend auf die Existenz eines direkt bzw. inversen
Edelstein-Effekts tiberpriift. Gegenteilig zu vielen Beobachtungen in der Literatur,
ist nur der EE an unseren Strukturen beobachtbar.

4.3.1. Umwandlung in einer Pt-Kreuzstruktur

Das Layout und die Funktionalitdt der verwendeten Doppelschichtstruktur ist in
Abschnitt 2.4.3] dieser Arbeit beschrieben. Zusammenfassend lasst sich die Struk-
tur wie folgt beschreiben. Am Anfang wird ein T-féormiges Pt-Stiick auf einem
undotierten GaAs-Substrat prozessiert, wobei Platin als das Mustermaterial der
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Spin-Bahn-Kopplung gilt. Danach wird ein NiFe-Nanodraht auf das Platin aufge-
dampft um einen spinpolarisierter Strom zu erzeugen. Das Spin-Signal wird als ein
Verhéltnis zwischen der gemessenen Spannung Vi 4s und dem Strom I dargestellt
(Ris,ds = Vis,as/1). In unserem Fall erfolgt die Kontaktierung mithilfe von Golddréh-
ten und ein supraleitender Magnet sorgt fiir die Anderung der Magnetisierung im
Permalloy. Bei der untersuchten Nanostruktur betragt die Dicke der Platin- bzw.
NiFe-Schicht ¢p; = 15 nm und ty;re = 23 nm. Die Strukturbreiten betragen etwa
wpy = 180 nm und wy;pe = 70 nm. Abbildung zeigt die Strom-Spannung-
Charakteristik des Bauelements bei 4 K. Der Stromfluss wurde stets zwischen der
NiFe-Elektrode und den unterschiedlichen Zuleitungen der Probe bestimmt (vgl.
eingebettete Skizze in Abbildung [4.21). Aus den Kennlinien wird ersichtlich, dass
zwischen dem Permalloy und Platin ein ohmscher Kontakt herrscht. Zusétzlich kann
angenommen werden, dass die Struktur spiegelsymmetrisch zur ferromagnetischen
Elektrode ist, da die Messungen zwischen dem Permalloy und den beiden Zweigen
der Pt-Struktur beinahe identisch sind.

Als néchsten Schritt wird das Spin-Signal fiir den direkten und inversen Spin-Hall-
Effekt untersucht. Der Stromfluss bei den verschiedenen Messungen betrug dabei
100 bzw. 300 pA. In Abbildungen [4.22h) und c) sind die jeweiligen Verschaltung
fiir die Messungen skizziert. Hingegen zeigen die Abbildungen [4.22b) und d) die
charakteristischen Hystereseschleifen fiir R;s und R4 in Abhéngigkeit des exter-
nen Magnetfelds. Das Umschalten der ferromagnetischen Elektrode wird durch die
abrupte Widerstandsdnderung deutlich und bestatigt die Funktionsweise des Bau-
elements. Hierbei sind die gemessenen Werte fiir das Spin-Signal AR;s = 11,16 mQ)
und ARy, = 11,22 mQ). Diese Werte sind zwei Groflenordnungen hoher als bei nicht-
lokalen Messungen unter Verwendung eines Spin-Ventils [245] 246]. Die Kennlinie
aus Abbildungen [£.22p) und d) verhalten sich reziprok zueinander und bestétigt dies
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Abbildung 4.22.: Spin-Signal fiir den direkten und inversen Spin-Hall-Effekt im Platin. a),
¢) Schematische Darstellung der Kreuzstruktur samt Verschaltung. Zur Bestimmung des
inversen bzw. direkten Spin-Hall-Effekts wird die Vorspannung V}, am NiFe bzw. an einen
Pt-Zweig angelegt. Das Magnetfeld wird in y-Richtung durchgefahren und dazugehorigen
Spannungsénderung Vi, ¢ zwischen den Kontakten gemessen. Der Stromfluss I wird an
einem 100 Q) Widerstand ermittelt. b), d) Das Spin-Signal R;s 4; = Vi, as/1 fiir den inversen
bzw. direkten Spin-Hall-Effekt in Abhéngigkeit des Magnetfelds.

die Onsager-Relation. Die Koerzitivfeldstarke der ferromagnetischen Elektrode liegt
beim ISHE bei B_ = -0,011 T und By = 0,014 T. Hingegen zeigt sich in Abbildung
), dass sich beim Spin-Hall-Effekt die Magnetisierung bei B_ = -0,010 T und
B, = 0,016 T andert. In beiden Fillen entspricht die Anderung AB = B, — B
etwa 25 mT. Dieser Wert entspricht in etwa auch den Ergebnissen aus Ref. [247],
die mit Hilfe des Lehrstuhls fiir Technische Physik dhnliche ferromagnetische Struk-
turen prozessierten. Verglichen mit dem CoFe/Pt-System aus Ref. [177] zeigt das
Bauelement ein kleineres Spin-Signal fiir den (I)SHE. Auf der anderen Seite konnte
eine geringe Koerzitivfeldstarke beobachtet werden, was durch den Einsatz unter-
schiedlicher ferromagnetischer Elektroden erklart wird [24§].
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4.3. Spin-Ladungs-Umwandlung

Zur Beschreibung der Messungen stellen Pham et al. ein eindimensionales Spin-
Diffusions-Modell vor, welches die Dimensionsabhéngigkeit der Struktur beinhaltet.
Dabei ist die gemessene Anderung des Signals gegeben durch [177]

1
PrireOsneApt L = oshtmxen)

tNiFe t :
(PN + b )wpe tanh(tpy/Apr) + ﬁ’,ﬁgfmtanh(we/ ANiFe)

AR is ds) = (4.18)

Dabei beschreibt der Parameter Py; . die Spin-Polarisation vom Permalloy, An;re pt
die Spin-Diffusionslange des jeweiligen Materials, pnire, pt den spezifischen Wider-
stand und piy; pe = pNire/(1 — Piripe)- Osne ist dabei der Spin-Winkel und gibt die
Effizienz der Spin-Ladungs-Umwandlung beim Spin-Hall-Effekt an. Der Spin-Winkel
fir Platin lasst sich durch die Gleichung

Gshe = O'g;’lte s PPt + Qs (419)
bestimmen, wobei ot = 1600 - Q 'em™! die intrinsische Spin-Leitfihigkeit und
ass = 0,02 eine Streukonstante ist [249]. Um die Spin-Diffusionsliangen der jewei-
ligen Metalle zu bestimmen, werden die Beziehungen pp;Ap; = 0,77 fQm? [250]
und pyireAniFe = 0,91 fQm? [242] verwendet. Zusitzlich wird Py;p. = 0,40 aus
Referenz [251] iibernommen. Aufgrund des Probenlayouts konnte der spezifische
Widerstand des jeweiligen Materials nicht direkt ermittelt werden. Mit den zu-
vor beschriebenen Parametern bzw. Beziehungen wurden die Widerstandsbereiche
pNiFe = 70 — 300 pQm und pp; = 28 — 58 uQm ermittelt. Der spezifische Wi-
derstand des Platins liegt in der Groflenordnung bereits etablierter Messungen bei
vergleichbaren Dimensionen [177), 249, 251], 252]. Hingegen liegen die Ergebnisse fiir
das Permalloy etwa eine Grofienordnung hoher als Literaturwerte [242, 2511, 246].
Hierbei ist es wichtig zu erwahnen, dass auch parasitdre Beitrage, wie etwa der
anormale Hall-Effekt, fiir eine Erhohung des Signals sorgen kénnen. Trotzdem zeigt
die Struktur einen deutlich zuweisbaren inversen und direkten Spin-Hall-Effekt. Aus
diesem Grund wird die Prozessierung und der Messaufbau im nachsten Schritt auf
das LAO/STO iibertragen.

4.3.2. Umwandlung in einer LaAlO3/SrTiO;-Kreuzstruktur

Nach der Untersuchung der NiFe/Pt-Kreuzstruktur werden die entsprechenden Er-
kenntnisse auf das LAO/STO-System iibertragen. Zur Herstellung der Probe wer-
den die beiden Verfahren zur Prozessierung von LaAlO3/SrTiOsz-Nanodridhten und
der NiFe/Pt-Kreuzstruktur miteinander kombiniert (vgl. Abschnitt [3.3). Abbildung
4.23h) zeigt eine Elektronenmikroskopaufnahme des fertigen Bauelements. Aus der
Aufnahme wird ersichtlich, dass die ferromagnetische Elektrode nicht perfekt mit
der Position des Stamms iibereinstimmt. Zusatzlich wurden bei der Probe zwei la-
terale Gates prozessiert, um eine mogliche Modulation des q2DEGs bzw. der Spin-
Bahn-Kopplung zu untersuchen. Bei der Struktur betragen die Abmessungen der
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4. Untersuchung der LaAlOs/SrTiOs-Nanostrukturen
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Abbildung 4.23.: a) Eine Elektronenmikroskopaufnahme des Bauelements samt dessen
Verschaltung. Die Vorspannung V;, wird am NiFe-Kontakt angelegt und der Stromfluss
mit einem 100 Q) Widerstand gemessen. Die seitlichen Gates werden geerdet oder bleiben
potentialfrei. b) Darstellung der Strom-Spannungs-Kennlinien bei 4 K. Die Pfeile reprasen-
tieren den Umlaufsinn der Hysterese. Die Kennlinien zeigt keinen Hystereseverlauf durch
den Nullpunkt. Dennoch zeigt sich ein kleines Schaltverhalten, welches moglicherweise
durch das Entstehen und Brechen von leitfahigen Filamenten entstanden ist.

ferromagnetischen Elektrode ;e = 28 nm und wy;re = 137 nm. Hingegen ist die
Stammbreite 130 nm und die Breite der Abzweigungen etwa 225 nm. Der Abstand
zwischen den lateralen Gates und den Zweigen betragt 365 nm und der Abstand
zum Stamm ist 250 nm. Es wurden standardméflig sechs Einheitszellen LaAlOg ge-
wachsen. Abbildung ) zeigt die Strom-Spannungs-Kennlinien des Bauelements
bei 4 K. Gegenteilig zum vorher vorgestellten Nanodraht zeigt die Kreuzstruktur
keine Anzeichen einer Hysterese durch den Nullpunkt. Sowohl fiir geerdete als auch
potentialfreie Gates sind die Kennlinien asymmetrisch |1(Vinin)| > I (Vinaz), was auf
das Vorhandensein von Stérstellen hinweist. Abbildung [4.23p) zeigt, dass das Er-
den der lateralen Gates nur den Stromfluss im Stamm beeinflusst. Zusatzlich wird
innerhalb der Struktur ein kleines Schaltverhalten beobachtet, das unabhéngig vom
Gate-Potential ist. Dabei andert sich die Strom-Spannungs-Charakteristik bei -0,27
V und 0,32 V um wenige Mikroampere (bei potentialfreien Gates). Diese plotzliche
Anderung der Kennlinie ist ein Hinweis auf das Bilden und Brechen von leitfihigen
Filamenten innerhalb der Schichtstruktur [19, 221]. Die lateralen Gates zeigten bei
Raumtemperatur sehr hohe Leckstrome, sodass hier keine Transportanalyse gemacht
wurde. Beim Einkiihlen der Probe verschwinden jedoch die Leckstrome. Zusatzlich
zeigte das Anlegen einer Gatespannung V;, nur einen geringen Einfluss auf den Strom-
fluss im T-Stiick. Aus diesem Grund wurden die lateralen Gates nicht in die Untersu-
chung der SBK einbezogen. Die Analyse des direkten und inversen Edelstein-Effekts
wird in Abbildung veranschaulicht. Die Messungen werden ebenfalls bei 4 K
und einem Stromfluss von 11 pA durchgefiithrt. Das Magnetfeld wurde entlang der
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Abbildung 4.24.: Spin-Signal fiir den inversen/direkten Edelstein-Effekt. a), ¢) Elektro-
nenmikroskopaufnahme der Bauelement und dessen Verschaltung zur Messung zur Be-
stimmung von R 4. b) Keine nennenswerte Anderung der Verlaufs vom Spin-Signal fiir
den IEE. d) Deutliches Schaltverhalten bzw. Hysterese fiir den direkten Edelstein-Effekt.

NiFe-Elektrode angelegt. Die entsprechenden Verschaltungen fiir die Messungen sind
in Abbildung [4.24h) und c¢) dargestellt. Fiir den inversen Edelstein-Effekt wird kein
nennenswertes Spin-Signal zwischen den Zweigen gemessen (vgl. Abbildung ))
Hierbei wurde das Messverfahren bei verschiedenen Kiihlzyklen wiederholt, die al-
lesamt kein Spin-Signal zeigten. Hingegen wird in Abbildung ) eine deutliche
Anderung fiir den direkten Edelstein-Effekt beobachtet. Im Gegensatz zur NiFe/Pt-
Probe findet die Ummagnetisierung vom Ferromagneten bei By = 0,04 T und B_ =
-0,05 T statt und das Spin-Signal Rgs = 4,66 Q) ist zwei Groflenordnungen hoher
als beim vorherigen Materialsystem. Die hohere Koerzitivfeldstdrke konnten durch
die grofere ferromagnetische Elektrode bedingt sein [247] und das grofie Spin-Signal
aus der starken Spin-Bahn-Kopplung im System [53]. Die Orientierung der Hyste-
rese in den Abbildungen [4.22| bzw. [4.24] héngt davon ab, wie die Spannung an den
jeweiligen Armen der Struktur abgegriffen wird. An dieser Stelle ist es wichtig zu er-
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4. Untersuchung der LaAlOs/SrTiOs-Nanostrukturen

wahnen, dass LAO/STO auch einen anisotropischen Magnetowiderstand aufweisen
kann [92] 253]. Dieser Effekt kann jedoch nicht der Ursprung der gemessenen Hyste-
rese sein. Man nehme an, dass die NiFe-Elektrode und der Magnetowiderstand des
q2DEGs durch das externe Magnetfeld verdnderbar sind. Das Tunneln der spinpo-
larisierten Elektronen vom Permalloy in das quasi zweidimensionale Elektronengas
wiirde somit von der relativen Ausrichtung beider magnetischer Schichten abhéan-
gen. Bei einer antiparallelen Orientierung wiirde das Spin-Signal sinken und bei einer
parallelen wiederum steigen. Dadurch miisste ein Verlauf mit mehreren Stufen be-
obachtet werden (vgl. Referenz [254]). Da nur ein Schaltereignis beobachtet wurde,
kann davon ausgegangen werden, dass der anisotropischen Magnetowiderstand von
LAO/STO die Messung nicht beeinflusst. In der Literatur gibt es nur wenige experi-
mentelle Hinweise auf den direkten Edelstein-Effekt in LaAlO3/SrTiO3. Dazu zahlt
etwa die Veroffentlichung von Wang et al. [I43] bei der mithilfe ferromagnetischer
Resonanz die Umwandlung zwischen einem Ladungs- und Spinstrom bei Raumtem-
peratur moglich war. Die Effizienz der SLU nahm dabei mit sinkender Temperatur
deutlich ab. Die mogliche Erklarung ware ein inelastische Tunnelprozess durch De-
fektzustdnde innerhalb der LAO-Schicht, wobei die Spinausrichtung wéhrend die-
ses Tunnelprozesses erhalten bleibt [255]. Die temperaturabhingige Abnahme des
Spin-Signals wird durch die geringeren Leitung spinpolarisierter Elektronen durch
Defektzustédnde begriindet. Diese Erlauterung kénnte auch in unseren Fall zutreffen,
wobei der Tunnelprozess zwischen dem q2DEG und NiFe asymmetrisch gegeniiber
der Spinpolarisation ablaufen miisste. Noel et al. [244] zeigten an einer dhnlichen
Struktur aus NiFe/AlO,/SrTiOg3, dass unter anderem die ferroelektrischen Eigen-
schaften des Strontiumtitanats einen Einfluss auf die SLU haben. Nicht zuletzt kann
auch eine sehr geringe Effizienz bei der Spininjektion eine Rolle spielt [256].
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A. Theoretische Berechnungen

Das theoretische Modell und die dazugehorigen Berechnungen wurden in Kooperati-
on mit dem Kollegen Prof. Dr. Victor Lopez-Richard von der Universidade Federal de
Sao Carlos angefertigt. Die Berechnungen beziehen sich auf die Erkenntnisse aus Ref.
[211]. Hierbei wird das Symmetrieverhalten eines memristiven Systems untersucht,
die durch ein Ungleichgewicht von Ladungstriagern hervorgerufen wird. Dabei spielt
das Nichtgleichgewicht von Ladungstragern eine wichtige Rolle. Zuallererst wird der
notwendige Elektronenfluss als ein thermalisierter Maxwell-Fluss von Partikeln an
einer Potentialbarriere aufgefasst, welcher wiederum vergleichbar zu der Glithemis-
sion (englisch: thermionic emission) ist [I2I]. Fiir den Teilchenfluss F, senkrecht zur
Potentialbarriere gilt

F,=n(v,) = /d3v - fu (D) vy, (A.1)

wobei (v,) die mittlere Teilchengeschwindigkeit in z-Richtung ist und die Vertei-
lungsdichte der Teilchen im dreidimensionalen Geschwindigkeitsraum mit

L m 3 m|v]?
Ta(©) _"<2kaT> eXp<_2kBT> (A.2)

darstellt wird. Hierbei ist kg die Boltzmann-Konstante, m die Teilchenmasse und
T die Temperatur. Die Berechnung in Polarkoordinaten ergibt fiir den Teilchenfluss

in z-Richtung
mu?
F, = / d . A.
", n7r<27TkBT> VU exp( 2k3T> (A.3)

Im néchsten Schritt wird angenommen, dass

1 ~
v)=- / d3vlv] fa1(7). (A.4)
Die Berechnung fiir die mittlere Teilchengeschwindigkeit in Polarkoordinaten ergibt

(v) = 4 (27rkBT> / dvv exp< ;Z;’;) (A.5)

Durch den Vergleich zwischen den Gleichungen [A.1] [A.3| und [A.5] kann der Fluss in
z-Richtung in Abhéngigkeit der mittleren Geschwindigkeit aller Teilchen dargestellt
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A. Theoretische Berechnungen

werden und es gilt
F— (A.6)
Die Losung des Gaufischen Integrals in Gleichung liefert fiir den Teilchenfluss
1
w=(220) (A7)

w™m

und den dazugehorige Elektronenfluss
1
J,=—le|- F. :—Z\e|-n-<v>. (A.8)
Nun muss noch die Ladungstrigerdichte des Systems ermittelt werden mit
o
n= /E D(E) - f(E,p)dE. (A.9)
0

Im Folgenden betrachten wir dazu die Zustandsdichte in einem Festkorper

1 0N m*

gegeben und f(F,pu) stellt die Fermi-Verteilung dar. Hierbei ist Ej die Hoéhe der
Potentialbarriere, m* die effektive Elektronenmasse und u das elektrochemische Po-
tential der Elektronen. Mit den gegebenen Annahmen und Relationen lasst sich die
Ladungstrigerdichte im Festkorper zu

3
27Tm*/€BT 2 Eb—,u
_of 2T EBY — A1l
" ( (2 ) eXp( w) (A1)

bestimmen. Fiir den Elektronenfluss oberhalb der Barriere gilt somit

_47Tm*|€|kQBT2 _Ey—up
(27h)3 kgT )

J, =

(A.12)

Im Folgenden wird angenommen, dass zwischen dem Drain- und Sourcekontakt sich
ein zusétzliches Elektronenreservoir p. ausbildet (vgl. Abbildung |A.1]). Dieses Re-
servoir dient als die Summe aller moglichen Defekte, die wiederum fiir die Ladungs-
tragerakkumulation verantwortlich sind. In diesem Modell wird das Elektronenre-
servoir p. durch die Barrieren Eg und Efl umgeben. Unter der Annahme, dass .
die Quelle fiir das Nichtgleichgewicht in der lokalen Ladungstragerdichte ist, kann
der Teilchenfluss oberhalb der Barrieren durch
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Tabelle A.1: Schematische Dar-

1 stellung des Elektronenflusses in-
o J:us J: us in nerhalb des Nanodrahts. Zwischen
o Js ‘ » Jd den elektrochemischen Potentia-
= E® » ‘/—‘ E® len des Drain- und Sourcekontakts
Q s > ﬂ d wird ein zusitzliches Potential der
w Storstellen p. angenommen, wel-
L _N'R TR M, = ches durch zwei Barrieren E? und
Efl eingegrenzt wird. Der Lade-
und Entladeprozess kann hierbei
@ durch die jeweiligen Stromdichten

beschrieben werden.
Jg=J— J* und Jg=JJ" — J3* (A.13)

bestimmt werden. Die dazugehorige Erzeugungsrate der Ladungstrager wird durch
den Faktor g

QZE(Js"i‘Jd) (A.14)

bestimmt. Hierbei ist S die Querschnittsflache, durch die der Strom hindurchfliefit,
und 7 représentiert einen interne Effizienz fiir den Spannungsabfall am Bauelement.
Die Erzeugungsraten fiir die jeweiligen Seiten bzw. Barrieren ist gegeben durch

S k[ El — Eb — g\
=—Js=— St N - St B A.15
gs 1 s 1 _exp( kT ) eXp( ksT )| ) ( )
S =kl B~ e Bi—pa)] (A.16)
=—Jdg=—|exp| — —exXp| — :
* 2 2
wobei g = gs + g4 ist und k = i%. Fir £ > 0 ist p. die Elektronenquelle

und fiir £ < 0 der Drain- bzw. Sourcekontakt. Im néchsten Schritt wird das Sym-
metrieverhalten des Bauelements parametrisiert, sodass gilt

e — s = —ns€V  pig—ps = —ngeV  pg—ps = —nevV (A.17)
N="ns+na «=ns/nq (A.18)
n an
= =1 A.19
"ld 1+« s 1+« ( )
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Dabei kann « als ein Symmetrieparameter verstanden werden. Bei einem Wert av = 1
liegt ein hochsymmetrisches System vor, bei a < 1 ein stark asymmetrisches System.
Somit gilt fiir die Erzeugungsrate

k —E eV eV
ud |+ -2 A.20
9= neXp<kBT> leXp< Ns kBT> exXp (77d /{:BT> ] ) ( )

wobei Eg — g = Eg — s = Ep angenommen wird.
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B. Probenwachstum

Terminierung von SrTiO3

Die in dieser Arbeit verwendeten Proben wurden von den Kollegen des Lehrstuhls
fir Experimentalphysik IV gewachsen. Aus Griinden der wissenschaftlichen Nach-
vollziehbarkeit werden die Details hier angegeben.

Vor dem epitaktische Wachstum muss die Oberfliche von SrTiO3 pripariert werden,
denn das zweidimensionale Elektronengas kann sich nur auf einer TiO2-terminierten
Grenzflache bilden [31]. Die Methode richtet sich hierbei nach Ref. [257] um die not-
wendige Terminierung des Substrats zu erhalten. Die verwendeten Substrate sind
dabei 5 mm x 5 mm X 1 mm grofl. Zu Beginn besitzt das STO eine Mischtermi-
nierung aus SrO und TiOy. Die Oberfliche des Substrats wird erstmals mit Ace-
ton, Ethanol und anschliefend mit dimineralisiertem Wasser gereinigt. Mithilfe des
Wassers bildet sich eine hydroxylierte SrO-Schicht, welche mit einer gepufferten
Flusssaurelosung abgetragen wird. Das TiOg bleibt von diesem chemischen Prozess
unbertihrt. Anschlieend wird das Substrat im Ofen bei einem konstanten Sauer-
stofffluss gegliiht, sodass sich eine atomar glatte Oberflache mit TiOs-Terminierung
bildet. Zum Schluss wird mithilfe eines Rasterkraftmikroskops die Oberfliche des
Substrats kontrolliert, um die Qualitat der Probe zu gewahrleisten.

Wachstum der Proben

Das Wachstum vom LAO-Diinnfilm findet mithilfe gepulster Laserablation (eng-
lisch: pulsed laser depositon, kurz: PLD) statt. Zu Beginn wird das Substrat in
die Vakuumkammer eingeschleust. Auflerhalb der Kammer befindet sich ein KrF-
Excimerlaser (A = 248 nm), welcher auf einen stéchiometrischen LAO-Kristall im
Kammerinneren fokussiert ist. Vor dem Wachstum wird die Probe fiir eine Stunde
bei 800 °C und einem Sauerstoffpartialdruck von 6 x 10~% mbar geglitht. Dadurch
werden mogliche Sauerstofffehlstellen und Riickstande von der Probenpraparation
beseitigt. Das Wachstum selbst findet bei einem Sauerstoffpartialdruck von 1073
mbar, einer Substrattemperatur von 650 °C und einem Pulsenergie von 1,5 J cm™2
statt. Beim Wachstum wird durch leistungsstarke Laserpulse ein Teil des LAO-
Kristalls verdampft und es entsteht ein Plasmakegel, welcher sich auf dem gegen-
iiberliegenden SrTiOs-Substrat ablagert. Das abgetragene Material rekristallisiert
sich auf der Substratoberfliche zu einer glatten LaAlOs-Schicht. Die Qualitat der
Filme wird mithilfe vom RHEED (englisch: reflection high-energy electron diffracti-
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on) tiberwacht. Die Pulsrate das KrF-Excimerlasers betragt 1 Hz und der Abstand
zwischen Substrat und LAO-Kristall ist 50 mm. Nach dem LAO-Wachstum wird
die fertige Probe bei 650 °C in 500 mbar Oy fiir eine Stunde gehalten um Sauer-
stoffstellen zu beseitigen und anschlieend bei gleichem Sauerstoffpartialdruck auf
Zimmertemperatur abgekiihlt.
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C. Messaufbau und
Versuchsdurchfiihrung

Fiir die unterschiedlichen Untersuchungen sind in Abbildung die jeweilige Ver-
suchsaufbauten dargestellt. Die prozessierten Proben wurden mit Silberleitlack auf
einen keramischen Probehalter geklebt und die Strukturen mittels Ultraschallbon-
den mit Aluminiumdréahten direkt kontaktiert. Der Probenhalter besitzt insgesamt
14 metallische Pins, welche durch Koaxialkabel mit den Messapparaturen verbunden
sind. Mithilfe einer Spannungsquelle und mehreren Multimetern wurden die entspre-
chenden Drain- und Gatespannungen angelegt bzw. vermessen. Zur Ermittlung der
elektrischen Strome wurde der Spannungsabfall an einem bekannten Vorwiderstand
ermittelt. Die benotigten Spannungsquellen bzw. Multimeter sind iiber eine GPIB-
Schnittstelle mit einem Computer verbunden. Die Kontrolle und das Auslesen der
Daten erfolgten durch ein hauseigenes LabView-Steuerprogramm. Fiir diese Arbeit
wurden mehrere Multimeter (Keithley 2000), ein digitales Speicheroszilloskop (Yo-
kogawa D1.9240L), verschiedene Spannungsquellen (Stahl BS Series und HP 3245A),
ein Funktionsgenerator (Keithley 3390) und ein Lock-In Messgeréit (EG&G Instru-
ments 7265 DSP) verwendet. Fur die elektrische Charakterisierung bei Raumtem-
peratur wurde die Probe in einen verschliebaren Probenhalter eingebaut. Vor der
Transportspektroskopie wurde die Probe fiir einige Zeit im abgedunkelten Proben-
halter gelassen, um den Einfluss von lichtinduzierten Ladungstrigern zu minimieren.
Hingegen wurde fiir die Vermessung der Lichtsensitivitat von LAO/STO ein blauer
Laser (448 nm) mit einem entsprechenden Blenden- und Linsensystem verwendet
und der Versuchsaufbau fand auf einem optischen Tisch statt. Die Leistung des
eingestrahlten Lichts wurde mittels eines Powermeters ermittelt. Der Strahldurch-
messer betragt etwa 10—15 pum. Vor jeder Messreihe musste die Probe neu justiert
werden, sodass die vermessene Struktur vor Messbeginn fiir kurze Zeit dem Umge-
bungslicht ausgesetzt war. Zur Bestimmung der spintronischen Eigenschaften wird
die Probe auf einem Probenspief} fixiert und in einen Kryostaten mit fliisssigem Heli-
um (LHe) herabgelassen. Dadurch ist es moglich Transportmessungen bei kryogenen
Temperaturen und in kompletter Dunkelheit durchzufithren. Weiterhin befindet sich
innerhalb der Probenkammer eine supraleitende Spule, welche ein homogenes Ma-
gnetfeld erzeugt.
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a) VerschlieBbare Messbox
mit Probe Blenden- und
Linsensystem
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Abbildung C.1.: Versuchsaufbau und -durchfithrung. a) Messaufbau fiir die Vermessung
der Probe bei Raumtemperatur mit bzw. ohne das Laser-Setup. Dieser Aufbau wurde zur
Transport- und Kapazitatsspektroskopie genutzt. b) Zur Untersuchung der Spin-Bahn-
Wechselwirkung bzw. -Umwandlung innerhalb der Proben, wurde ein supraleitender Ma-
gnet verwendet und die Messung fand im fliissigen Helium statt.
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