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Kapitel 1
Einleitung

Die Leistungssteigerung von integrierten elektronischen Schaltungen wurde in
den letzten Jahren vor allem durch die fortschreitende Miniaturisierung der
Strukturen in Mikroprozessoren erreicht. Diese Miniaturisierung wird jedoch
in wenigen Jahren auf uniiberwindbare Hindernisse stoflen. Ein Beispiel dafiir
ist die Isolationsschicht in Feldeffekttransistoren, die bereits jetzt nur noch we-
nige Atomlagen dick ist. Diinnere Schichten haben jedoch grofiere Leckstrome
zur Folge, was mit steigendem Stromverbrauch gleichzusetzen ist. Auch die ho-
hen Frequenzen, mit denen moderne integrierte Schaltungen betrieben werden
verursachen hohe Stréme, die zum Laden und Entladen der Gate-Kapazitit
solcher Transistoren erforderlich sind. Dabei ist bereits heute die Ableitung der
entstehenden Warme ein wesentliches Problem, das beim Design von Prozesso-
ren zu l6sen ist. Daher erscheint es absehbar, dass die konventionelle Elektronik
in wenigen Jahren eine Grenze erreicht, an der keine weitere Verbesserung der

Leistungsfahigkeit moglich ist.

Einen mdoglichen Ausweg bietet die Spinelektronik (auch als Spintronik be-
zeichnet), die zusétzlich zur Ladung auch den Spin von Elektronen zur In-
formationsverarbeitung nutzen will. Das zentrale Bauteil der Spinelektronik
ist der Spintransistor, ein Feldeffekttransistor mit ferromagnetischen Source-
und Drain-Kontakt. Mit diesem bisher nicht realisierten Bauteil ist der Strom-
flufl nicht nur iiber die Gate-Spannung steuerbar, sondern zusétzlich iiber die
magnetische Polarisation der Kontakte. Zur Umkehrung der Polarisationsrich-
tung ist weniger Strom erforderlich als zum Laden und Entladen eines Gates,
so dass sich die Leistungsaufnahme integrierter Schaltungen bei Verwendung

von Spintransistoren verringern konnte. Desweiteren kénnten mit Hilfe von
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Spintransistoren Schaltungen fiir logische Operationen (Gatter) mit wesent-
lich weniger Bauteilen gebaut werden, als mit Hilfe konventioneller Elektronik
[Tan05]. Solche logischen Schaltungen hétten zudem den Vorteil, dass die aus-
zufithrende Operation programmiert werden kann. Diese programmierbaren
logischen Gatter wiirden so zu einer Reduzierung der erforderlichen Zahl von
Einzelbauteilen fiithren, wodurch sich die Leistungsfihigkeit von integrierten

Schaltungen ebenfalls verbessern konnte.

Dies alles bleibt jedoch Zukunftsmusik, solange es nicht gelingt, spinpolari-
sierte Ladungstrager aus einem ferromagnetischen Kontakt in einen Halbleiter
zu injizieren, im Halbleiter unter Erhaltung der Polarisation zu transportieren
und anschliefend in einem zweiten ferromagnetischen Kontakt zu analysie-
ren. Da ferromagnetische Halbleiter als Kontakte wesentlich besser geeignet
sind als ferromagnetische Metalle [Sch00], wird seit einigen Jahren intensiv
nach einem — idealerweise bei Raumtemperatur — ferromagnetischen Halbleiter
gesucht. Laut theoretischer Vorhersagen soll Galliummangannitrid (GaMnN)
Curietemperaturen weit oberhalb der Raumtemperatur aufweisen [Die00], dies
konnte bisher experimentell jedoch nicht bestéitigt werden. Galliummangan-
arsenid (GaMnAs) hingegen ist in immer besserer Qualitéat herstellbar, wobei
die Curietemperaturen dieses Materials auf bis zu 170 K [Tan05] gesteigert wur-
den. Obwohl dies immer noch weit von Raumtemperatur entfernt ist, scheint
GaMnAs ein geeigneter ferromagnetischer Halbleiter zu sein, um die Grundla-
gen der Spininjektion in Experimenten zu erforschen. Desweiteren ist es nicht
auszuschliefen, dass GaMnAs in geeigneten Heterostrukturen bei Raumtem-
peratur Ferromagnetismus zeigt [Naz04] und somit auch in spinelektronischen

Bauelementen zur Anwendung kommen kann.

Die vorliegende Arbeit beschéftigt sich mit der Herstellung von GaMnAs
mittels Molekularstrahlepitaxie, und mit der Charakterisierung des Materi-
als mittels SQUID-Magnetometer, Magnetotransport und ferromagnetischer
Resonanzspektroskopie. Die GaMnAs-Schichten wurden dabei nicht nur auf
der iiblichen (001)-Oberfliche von GaAs abgeschieden, sondern auch auf der
(311)A-Oberflache. Diese Oberfliche von GaAs ist insofern interessant, da in
dieser Wachstumsrichtung Silizium sowohl als Akzeptor als auch als Donator
eingebaut werden kann. Je nach Wachstumsbedingungen entsteht entweder n-
oder p-dotiertes GaAs. Da iiber die Eigenschaften von GaMnAs auf anderen
Oberflachen als (001) bisher nur wenig bekannt ist, besteht ein wesentlicher

Teil dieser Arbeit darin, die ferromagnetischen Eigenschaften von (001)- und



(311)A-GaMnAs miteinander zu vergleichen.

Kapitel 2 zeigt zunéchst, warum ferromagnetische Halbleiter fiir die Spin-
injektion aussichtsreicher erscheinen als Metalle, und welche Arten von mag-
netischen Halbleitern bisher bekannt sind. Zusétzlich werden die Grundlagen
des Ferromagnetismus dargestellt, soweit sie zum Verstindnis dieser Arbeit
erforderlich sind. In Kapitel 3 wird anschlieBend der verdiinnte magnetische
Halbleiter GaMnAs vorgestellt, und die Ursachen des Ferromagnetismus die-
ses Materials erortert. In diesem Abschnitt wird auch die Motivation dargelegt,
GaMnAs auf der (311)A-Oberfliche von GaAs zu wachsen und die ferromag-
netischen Eigenschaften beider Wachstumsrichtungen miteinander zu verglei-

chen.

Die Herstellung von GaMnAs ist bisher nur mittels Molekularstrahlepitaxie
(MBE) méglich. Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein MBE-System aufgebaut,
welches im wesentlichen zur Herstellung von GaAs/AlGaAs-Heterostrukturen
mit hoher Elektronenbeweglichkeit ausgelegt ist. Eine der beiden vorhande-
nen Wachstumskammern dient zusétzlich dazu, ferromagnetisches GaMnAs zu
wachsen. Kapitel 4 beschreibt den Aufbau dieser MBE-Anlage, wobei beson-
ders auf die Unterschiede zu iiblicherweise verwendeten MBE-Systemen einge-
gangen wird. Die Grundlagen der verschiedenen Methoden, die zur Charakter-
isierung der magnetischen Eigenschaften der hergestellten GaMnAs-Schichten

verwendet wurden, sind in Kapitel 5 beschrieben.

Kapitel 6 zeigt anschliefend, wie in der aufgebauten MBE-Anlage GaMnAs-
Schichten auf (001)- und (311)A-Substraten hergestellt werden koénnen, und
wie dabei eine reproduzierbar gute Probenqualitéit erreichbar ist. Neben der
Herstellung wird auch die Methode der Schnellcharakterisierung von magneti-
schen Proben mittels Magnetotransport beschrieben. In Kapitel 7 werden die
Ergebnisse der SQUID- und Magnetotransportuntersuchungen der GaMnAs-
Proben dargelegt, wobei besonders die Unterschiede zwischen (001)- und (311)-
orientierten Proben von Interesse sind. Da mit Hilfe von Magnetotransportmes-
sungen die Anisotropie von (311)-GaMnAs nicht vollsténdig bestimmt werden
konnte, wurden an diesen Proben Messungen der Ferromagnetischen Reso-
nanz durchgefiihrt. Deren Ergebnisse und dazugehorige Simulationen, die eine
quantitative Bestimmung der Anisotropiekonstanten zulassen, sind in Kapi-
tel 8 aufgefiihrt. Die wichtigsten Resultate dieser Arbeit sind abschlieSend in

Kapitel 9 zusammengefasst.



Kapitel 2

Spinelektronik und Grundlagen

des Magnetismus

Die konventionelle bisher eingesetzte Elektronik basiert ausschlieSlich auf dem
Transport von Ladungen durch Elektronen oder Locher. Die Tatsache, dass
Elektronen zusétzlich einen Spin tragen, der sich in einem angelegten Mag-
netfeld parallel bzw. antiparallel einstellt, wurde bis vor kurzen vollig ver-
nachléssigt. In den letzten Jahren ist jedoch das Interesse gewachsen, den
zusétzlichen Freiheitsgrad des Spins in der Elektronik einzusetzen. Erste funk-
tionierende Anwendungen dieser neuen Technologie zeigen, dass damit grofle
Leistungssteigerungen von Bauteilen (zum Beispiel Lesekopfe in Festplatten
oder Speicherzellen) erzielbar sind. Die Entwicklung von Spintransistoren ver-
spricht, programmierbare Hardware bauen zu konnen, die bei gleicher Funk-
tionalitdt mit weniger Bauteilen und geringerem Stromverbrauch auskommt.
Zusétzlich ermoglicht die quantenmechanische Natur des Spins vollig neue An-
wendungsmoglichkeiten, die auf den Weg in die Quanteninformationsverarbei-

tung niitzlich sein konnten.

2.1 Der Weg zur Spinelektronik
2.1.1 Erste Anwendung der Spinelektronik: Der Riesen-
Magnetowiderstand

Als Beispiel fiir eine erfolgreiche Entwicklung in der Spinelektronik soll hier der

»Riesen-Magnetowiderstand“(Giant Magnetoresistance, GMR) genannt wer-
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den. Dieser wurde im Jahre 1988 von P. Griinberg und A. Fert entdeckt
[Bai88, Bin89]. In GMR~Experimenten wird Strom durch eine Heterostruktur
bestehend aus ferromagnetischen und nichtferromagnetischen Schichten (z.B.
Eisen/Chrom/Eisen) geleitet und der Widerstand gemessen (siche Abbildung
2.1). Es zeigt sich, dass der elektrische Widerstand davon abhéngig ist, ob die
Schichten parallel oder antiparallel orientiert sind. Dieser Effekt ist so grof,

dass die als Magnetowiderstand definierte relative Anderung

Rap B Rp

MR =
R,

(2.1)

(R,, R,p: Widerstand fiir parallele bzw. antiparallele Ausrichtung) Werte bis
zu 200 % bei 4,2 K erreichen kann, bei Raumtemperatur immerhin noch bis zu
70 % [Rei99].

Der Effekt lasst sich anschaulich verstehen, wenn man den Strom durch das
Bauteil in zwei Strompfade aufteilt, die jeweils in eine Richtung spinpolari-
sierte Elektronen transportieren. Die Minoritétsladungstriager in einer magne-
tischen Schicht werden dabei stérker gestreut als die Majoritédtsladungstréager.
Das bedeutet wiederum, dass bei paralleler Magnetisierung der Schichten die
Elektronen eines Strompfades zweimal Majoritdtsladungstriger darstellen, al-
so einen geringen Widerstand spiiren, die anderen zweimal einen hohen. Im
Falle antiparalleler Magnetisierung der Schichten stellen die Elektronen bei-
der Strompfade einmal Minoritéits- und einmal Majoritéitsladungstriager dar,
sie spiiren also jeweils einen hohen und einen niedrigen Widerstand in Serie.
Da man sich nun beide Strompfade als Parallelschaltung von Widerstéinden
vorstellen kann, ist der Gesamtwiderstand der parallelen Ausrichtung geringer

als der der antiparallelen.

Aufgrund des grofien und damit leicht zu messenden Effektes wurden GMR-
Bauelemente sehr schnell entwickelt, und bereits wenige Jahre nach der Ent-
deckung gab es kommerzielle Anwendungen wie Magnetsensoren oder Lese-
kopfe fiir Festplatten [Cle99]. Die Entwicklung von magnetischen und damit
nichtfliichtigen Speicherzellen (Magnetic Random Access Memory, MRAM),
die auf diesen Effekt bzw. dem verwandten Tunnelmagnetowiderstand (Tunne-
ling Magnetoresistance, TMR) basieren, und als Hauptspeicher fiir Computer
dienen sollen dauerte einige Jahre linger. Seit dem Jahr 2004 ist MRAM-
Speicher als Prototyp kommerziell erhéltlich [Fre04].
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Abbildung 2.1: Das Prinzip des GMR. Der Effekt ist sowohl messbar, wenn
der Stromfluss senkrecht (a) als auch parallel (b) zum Schichtsystem erfolgt. c)

Messergebnisse aus einer der Originalverdffentlichungen [Bai88]. Dabei wurde
ein Fe/Cr-Viellagensystem vermessen, bei dem die Dicke der Chromschich-
ten so eingestellt war, dass die Fisen-Schichten antiferromagnetisch koppeln.
Daher sind diese bei verschwindendem Magnetfeld antiparallel ausgerichtet,
und werden von einem zunehmenden Feld parallel eingestellt. Der Widerstand
verringert sich mit zunehmenden Feld. e) Widerstandsmodell fiir antiparallele
Ausrichtung (Ryr: Widerstand fiir Majorititsladungstriger, Ry;: Widerstand
fir Minorititsladungstrager). f) Widerstandsmodell fiir parallele Ausrichtung.

Fiir f) ergibt sich ein geringerer Gesamtwiderstand als fir e).



2.1. Der Weg zur Spinelektronik 9
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Abbildung 2.2: Der von Datta und Das wvorgeschlagene Spintransistor
[Dat90]. Der Strom kann nicht nur vom Gate gesteuert werden, sondern auch

tber die Magnetisierung der Source- und Drainkontakte.

2.1.2 Der nichste Schritt zur Spinelektronik: der Spin-

transistor

1990 wurde von S. Datta und B. Das ein elektronisches Bauelement vorge-
schlagen, das sowohl die Ladung als auch den Spin der Elektronen nutzt: der
Spin-Feldeffekttransistor! [Dat90]. In Abbildung 2.2 ist der prinzipielle Auf-
bau dieses Spintransistors wiedergegeben. Im Gegensatz zu einem gewohnli-
chen Feldeffekttransistor bestehen die Source- und Drainkontakte aus einem
ferromagnetischen Material, zum Beispiel Eisen. Vom Sourcekontakt werden
spinpolarisierte Elektronen in das zweidimensionale Elektronengas injiziert. Je
nachdem, ob der Drainkontakt parallel oder antiparallel zum Sourcekontakt
magnetisiert ist, dndert sich der Widerstand und damit der Stromfluss im

Transistor.

Bis heute konnte kein solcher Spintransistor realisiert werden. Dennoch lassen
sich die Vorteile, die ein solches Bauelement gegeniiber konventioneller Elekt-

ronik bietet, bereits vorhersagen [Sug04, Tan05]:

e Bei konventionellen Feldeffekttransistoren stellt das Gate einen kleinen
Kondensator gegeniiber Masse dar. Bei jedem Schaltvorgang wird dieser
Kondensator umgeladen. Der dafiir benotigte Strom stellt einen wesent-

licher Anteil der Leistungsaufnahme heutiger Prozessoren dar. Die Um-

Lauch als Spintransistor bezeichnet
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polung eines der magnetischen Kontakte eines Spintransistors benotigt
zumindest im Bauteil selbst keinen Strom. Auf diese Weise kénnten Spin-

transistoren die Stromaufnahme von zukiinftigen Prozessoren verringern.

e Da der Zustand von Injektor und Kollektor nicht fliichtig ist, wére ein
Spintransistor als Speicherzelle verwendbar, die im Gegensatz zu heuti-
gem DRAM-Speicher nur aus einem Bauelement besteht und ihre Infor-

mation ohne Energieverbrauch beibehélt.

e Aus Spintransistoren zusammengesetzte Logikschaltungen (Gatter)
konnten sich fiir die jeweilige Anwendung programmieren lassen, wo-
bei die jeweilige Programmierung nichtfliichtig wére. So liefle sich ein
NAND/NOR-Gatter aus nur zwei Spintransistoren aufbauen, mittels
Magnetfeld konnte zwischen den beiden Funktionen umgeschaltet wer-
den. Aus nur 10 Transistoren (4 Spintransistoren, 6 konventionelle
Transistoren) wéaren sidmtliche Grundfunktionen der Logik realisierbar.
In konventioneller Technik sind dafiir ca. 48 Transistoren notwendig
[Tan05]. Der Spintransistor konnte somit helfen, die Anzahl der benotig-

ten Bauteile in integrierten Schaltungen zu reduzieren.

Trotz der Vorteile die ein Spintransistor verspricht und trotz der intensiven
Forschungsarbeit auf diesem Gebiet wurde seit der Veroffentlichung der Idee
des Spintransistors [Dat90] noch kein derartiges Bauelement realisiert. Dies
erscheint zunéchst eigenartig, da sdmtliche benotigten Materialien (Eisen als
Ferromagnet, Heterostrukturen fiir zweidimensionale Elektronengase) bekannt
sind und auch bei der Kombination der Materialien zu einer derartigen Struk-
tur keine schwerwiegenden Probleme auftreten sollten. Es gibt jedoch physi-
kalische Griinde, die die Verwendung von metallischen Ferromagneten (z.B.
Eisen) als Injektor bzw. Kollektor ungiinstig erscheinen lassen. Dies soll im
folgenden Abschnitt behandelt werden.

2.1.3 Injektion spinpolarisierter Elektronen in Halblei-

ter

Nachdem 1990 der Spintransisitor als Bauelement vorgeschlagen wurde, gab es
zahlreiche Versuche, spinpolarisierte Elektronen aus ferromagnetischen Metall-

kontakten in Halbleiter zu injizieren. Dabei konnte jedoch nie ein signifikanter
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Effekt gemessen werden [Sch00]. Im Jahr 2000 wurde von G. Schmidt et al.
die zu erwartende Widerstandsénderung zwischen paralleler und antiparalle-
ler Polarisation der Kontakte eines solchen Spintransisitors berechnet [Sch00].
Diese Herleitung zeigt, dass die relative Anderung AR/Rparane von der Spin-

polarisation im Ferromagneten abhéngt, und zusétzlich

AR (@y (2.2)

Rparallel OFM

gilt (ogr: Leitfahigkeit des Halbleiters, opy: Leitfihigkeit des Ferromagne-
ten). Bei einer typischen Spinpolarisation in einem metallischen Ferromagne-
ten von weniger als 80 % und einem iiblichen Verhiltnis der Leitfdhigkeiten
onr/ory ~ 1074 ist eine Widerstandsinderung von weniger als 1077 zu er-

warten, die nur schwer detektierbar ist.

Diese Berechnungen zeigen, welche Voraussetzungen die Materialien eines

funktionierenden Spintransistors erfiillen miissen:

e Im Ferromagneten muss eine moglichst hohe Spinpolarisation (=~ 100 %)

bestehen.

e Die Leitfahigkeiten von Halbleiter und Ferromagnet miissen vergleichbar

sein (UHL =~ UFM)-

Beide Bedingungen sind fiir das System Eisen/Halbleiter/Eisen ebenso we-
nig erfiillt, wie bei der Verwendung anderer metallischer Ferromagnete. Da
die Leitfahigkeiten und damit der Widerstand von Halbleiter und Metall so
unterschiedlich sind, wird die Problematik der Spininjektion aus Metallen in
Halbleiter auch als ,, Widerstandsfehlanpassung® (conductance mismatch) be-
zeichnet.

Wegen dieser grundsétzlichen Probleme bei der Verwendung der klassischen
metallischen Ferromagneten, wurde in den letzten Jahren nach alternativen
ferromagnetischen Materialien gesucht. Ideal wire ein Material, das zum einen
eine grofle Ladungstriagerpolarisation aufweist, zum anderen eine &hnliche
Leitfahigkeit wie Halbleiter. Gut wire auch, wenn die physikalischen Eigen-
schaften dieses Materials beeinflussbar wéren. Deswegen richtete sich das For-
schungsinteresse verstarkt auf ferromagnetische Halbleiter oder Halbmetalle,
die in 2.4 vorgestellt werden. Zum Verstdndnis der Entstehung des Ferromag-

netismus in derartigen Materialien ist es hilfreich, zunéchst die verschiedenen
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Arten zu betrachten, auf denen die Austauschwechselwirkung im Festkorper

vermittelt werden kann. Dies wird im folgenden Abschnitt dargelegt.

2.2 Ferromagnetische Wechselwirkung im

Festkorper

Ferromagnetische Ordnung in Festkorpern entsteht nicht aus der direkten
Wechselwirkung eines Dipols im magnetischen Feld eines anderen Dipols, da
diese viel zu klein ist, um eine langreichweitige Ordnung aufzubauen [Mor65].
Stattdessen wird der Ferromagnetismus von der Austauschwechselwirkung ver-
ursacht, die wiederum aus der Coulomb-Abstoflung und des Pauli-Prinzips fiir
Elektronen entsteht [Mor65, Lev00]. Diese Wechselwirkung, die nur mit Hilfe
der Quantenmechanik verstdndlich ist, bewirkt, dass ein Energieunterschied
zwischen paralleler und antiparalleler Ausrichtung benachbarter Spins exis-

tiert. Dies kann mittels des Heisenberg-Hamiltonoperators
H = _2Jij§i ’ 5} (2~3)

beschrieben werden. Dabei sind 5; und s; die Spins der beiden Elektronen und
J;; das Austauschintegral, das die Starke der Wechselwirkung beschreibt. Das
Vorzeichen von J;; legt fest, ob eine parallele oder eine antiparallele Ausrich-
tung energetisch giinstiger ist, ob sich also eine ferromagnetische oder eine
antiferromagnetische Ordnung einstellt. Fiir Atome mit mehreren Elektronen
und den Gesamtspins S; = > §; und S; = > §; ldsst sich die Austauschwech-
selwirkung mittels

H=—-2J;5;-S; (2.4)

beschreiben.

Direkter Austausch

Die Austauschwechselwirkung kann im Festkorper nur dann eine parallele Aus-
richtung der Spins bewirken, wenn der Uberlapp der Wellenfunktionen der ein-
zelnen Atome grof genug ist, wie in Abbildung 2.3 a) dargestellt. Dies ist jedoch
nur bei wenigen Materialien der Fall. So betrigt zum Beispiel in Eisen die Aus-
dehnung der Wellenfunktion der 3d-Elektronen, die das magnetische Moment

der Eisenatome tragen, nur 1/10 des Abstandes der Atome zueinander. Zur
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a) direkter Austausch b) Superaustausch

Mn O Mn

Abbildung 2.3: a) Die Kopplung der Momente zweier Atome dber direk-
te Austauschwechselwirkung kann nur erfolgen, wenn der Uberlapp der Wel-
lenfunktionen grofi genug ist. b) Superaustausch bei Manganozxid als Beispiel
fiir indirekte Austauschwechselwirkung. Das Moment eines Manganions kop-
pelt tiber die Elektronen des Sauerstoffions mit einem zweiten Manganion. Die
Folge dreier antiferromagnetischer Wechselwirkungen erzeugt insgesamt eine

antiferromagnetische Kopplung.

Erklarung des Ferromagnetismus geniigt somit bei solchen Ferromagneten die

direkte Austauschwechselwirkung nicht.

Indirekter Austausch

Falls die Wellenfunktionen der Elektronen, die das magnetische Moment er-
zeugen, nicht tiberlappen, spricht man von indirektem Austausch. Ein Beispiel
fiir indirekten Austausch ist der Superaustausch, der in ionischen bzw. kova-
lent gebundenen Isolatoren, zum Beispiel in Manganoxid auftritt (Abbildung
2.3 b) [Sch99]. Bei diesem Material sind die fiinf 3d-Elektronen des Mn?**-Tons
gemafl der ersten Hund’schen Regel parallel ausgerichtet. Die Bindung zum
benachbarten O?~-Ion kann daher nur {iber einen antiparallel dazu ausgerich-
teten Spin erfolgen. Da die zur Bindung beitragende p-Schale des O?~-Ions
vollstandig gefiillt ist, also alle Orbitale mit Spinpaaren besetzt sind, stehen die
Spins der beiden an der Bindung zu zwei Manganionen beteiligten Elektronen
ebenfalls antiparallel. Das zweite Mn?"-Ion ist dann wieder wie oben beschrie-
ben antiparallel gebunden. Zwei Manganionen sind also iiber eine Kette von
drei antiparallelen Wechselwirkungen miteinander verbunden, was insgesamt

eine antiferromagnetische Kopplung der Mn?*-Ionen bewirkt.

Eine weitere Moglichkeit einer indirekten Austauschwechselwirkung besteht bei

Metallen mit einer teilweise gefiillten inneren Schale und delokalisierten s- oder
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Abbildung 2.4: Oszillation des Austauschintegrals bei der RKKY-
Wechselwirkung nach [Kop93]. Je nach Abstand der Atomrimpfe kann eine

ferromagnetische oder eine antiferromagnetische Wechselwirkung entstehen.

p-Elektronen, zum Beispiel bei verschiedenen Seltenen Erden. Dabei kénnen
die Elektronen die Wechselwirkung zwischen den spinpolarisierten Atomriimp-
fen vermitteln. Daraus resultiert zwar eine sehr grofie Reichweite der Wech-
selwirkung, allerdings oszilliert das Austauschintegral mit dem Abstand der

Atome:
cos(2kpr)

JRKKY X —3 (2.5)
wobei krp den Betrag des Fermiwellenvektors darstellt. Diese sogenannte
RKKY-Wechselwirkung (nach Ruderman, Kittel, Kasuga und Yosida benannt)
kann je nach Abstand der Atomriimpfe eine ferromagnetische bzw. antiferro-
magnetische Ordnung vermitteln (Abbildung 2.4) [Sch99, Kop93].

Itineranter Austausch

In Metallen ist Ferromagnetismus eher eine Ausnahme [Giin99]. Dies liegt dar-
an, dass meist die Elektronen in nicht vollsténdig gefiillten Schalen selbst an
der Bindung beteiligt, also delokalisiert sind. Die Austauschwechselwirkung
bewirkt zwar einen Gewinn an potentieller Energie fiir parallel ausgerichtete
Spins, allerdings kénnen dann die erlaubten Zustédnde innerhalb der Fermi-
Kugel nicht mehr doppelt besetzt werden. Das Volumen der Fermi-Kugel ver-

grofert sich dadurch, und die Elektronen erhalten eine héhere kinetische Ener-
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gie. Diese Zunahme an kinetischer Energie wird nicht immer durch den Ener-

giegewinn der Austauschwechselwirkung kompensiert.

Ferromagnetismus in Metallen tritt daher vor allem dann auf, wenn nahe der
Fermikante viele freie Zusténde vorhanden sind, so dass durch die Einfachbe-
setzung der Zustinde wenig Energie aufzuwenden ist. Dies lédsst sich mit dem
Stoner-Modell beschreiben, das aus der Dichtefunktionaltheorie mit Spinpola-
risation hergeleitet wird [Zel99, Giin99]. Nach diesem Modell zeigen Metalle
genau dann Ferromagnetismus, wenn sie das Stoner-Kriterium J- D°(Er) > 1
erfiillen (J: Austauschintegral, DY(Er): Zustandsdichte an der Fermienergie).
Ferromagnetismus in Metallen wird also durch ein grofies Austauschintegral
und durch eine hohe Zustandsdichte an der Fermikante begiinstigt. Unter
den Ubergangsmetallen erfiillen nur Eisen, Kobalt und Nickel das Stoner-

Kriterium.

Da hier der Magnetismus von delokalisierten ,itineranten® Elektronen erzeugt
wird, bezeichnet man diese Art der magnetischen Wechselwirkung auch als

yitineranten“ Austausch, bzw. als Bandmagnetismus.

2.3 Magnetische Anisotropie

Die Beschreibung der Austauschwechselwirkung mit Hilfe des Heisenberg-
Operators (Gleichung 2.4), erweckt den Anschein, dass ferromagnetische Kopp-
lung isotrop, das heifit unabhéngig von Kristallrichtungen auftritt. Dies ist je-
doch in der Regel nicht der Fall. Magnetisierungskurven, bei denen das Magnet-
feld in verschiedenen Richtungen angelegt wurde (Abbildung 2.5), zeigen bei
den meisten ferromagnetischen Materialien deutliche Unterschiede zwischen

den Richtungen.

Bereits die Form einer Probe kann eine magnetische Anisotropie verursachen,
sofern die Probe weder wiirfel- noch kugelférmig ist. Eine solche Anisotro-
pie wird deshalb Formanisotropie genannt. Ein Beispiel dafiir sind sehr diinne
ferromagnetische Schichten (wenige Monolagen), die hiufig eine andere Aniso-
tropie aufweisen als dickere Schichten. Unabhéngig von der Form der Probe
ist die Kristallanisotropie, die bewirkt, dass die Magnetisierung sich bevorzugt
in bestimmten Kristallachsen - den ,leichten Achsen“ - einstellt. Die Ursa-
che dieser Art von Anisotropie ist die Spin-Bahn-Kopplung, die im Kristall
richtungsabhéngig ist [Mor65]. Die ferromagnetische Anisotropie ist bis heute
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Abbildung 2.5: Magnetisierungskurven von FEisen gemessen in verschiede-
nen Richtungen (aus [Mor65]). In der magnetisch leichten Richtung [100] ist
die Magnetisierung bereits bei geringerem externen Feld gesdttigt, als in der
schweren Richtung [111].

nicht vollsténdig theoretisch verstanden. So sind zum Beispiel die Ergebnis-
se von ab-initio-Rechnungen und experimentelle Ergebnisse der Anisotropie
von Eisen deutlich unterschiedlich [Daa90]. Es ist jedoch mdoglich, aus Sym-
metriebetrachtungen eine qualitative Theorie der Anisotropie aufzustellen, so
dass dieses magnetische Phénomen mit wenigen Parametern dargestellt werden

kann.

Fiir diese phdnomenologische Beschreibung wird die Energie betrachtet, die
notig ist, die Magnetisierung aus einer leichten Achse heraus in die betrachtete
Richtung zu drehen. Im Falle von kubischen Kristallen wird zunichst zwischen
der vom Kristallfeld verursachten kubischen Anisotropie, und einer zuséitzli-
chen uniaxialen Anisotropie, die zum Beispiel durch Einfliisse der Oberfléche
oder durch Verspannungen verursacht werden kann, unterschieden. Seien nun
0, oy und o, die Kosinus der Winkel zwischen der Magnetisierung und den
(001) dquivalenten Kristallachsen. Diese «; miissen nun so kombiniert werden,

dass damit eine kubische bzw. uniaxiale Symmetrie entsteht.

Im Falle der kubischen Anisotropie darf der Ausdruck dabei weder vom Vor-
zeichen, noch von Vertauschungen der «; abhédngen. Damit sind weder un-

gerade Potenzen noch Kombinationen a;o; moglich. Auch muss im Ausdruck
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2

— e — 2.0 24 2 — :
> Cz = ¢y = ¢, gelten. Da aber a; +a; +a; = 1, kann dieser

czozi + cyozf, +c,a
Term keine Anisotropie bewirken. Somit ist der kleinste Beitrag zur kubischen
Anisotropie vierter Ordnung und wird iiblicherweise mit aiai + aiaﬁ + a2a?
beschrieben. Meist wird noch der Beitrag sechster Ordnung oa’a? beriicksich-
tigt, so dass der Beitrag der kubischen Anisotropie zur freien Energie durch

F. = K, (aZal + ajal + aZal) + K (aiaia?) (2.6)

Ty Tz

beschrieben wird, mit den kubischen Anisotropiekonstanten K; und K. Ter-
me von hoherer Ordnung koénnen iiblicherweise vernachléssigt werden. Analog
kann eine uniaxiale Anisotropie, die zum Beispiel in z-Richtung verlduft, mit-
tels

F, = K,o? (2.7)

beschrieben werden, wobei K, die uniaxiale Anisotropiekonstante bezeichnet.
Je nachdem, ob die ausgezeichneten Richtungen im Kristall leichte oder schwe-

re Achsen sind, sind die Anisotropiekonstanten positiv oder negativ.

2.4 Ferromagnetische Halbleiter fiir die Spin-

elektronik

2.4.1 ,,Echte* magnetische Halbleiter

Viele Festkorper, deren Kristallgitter teilweise aus magnetischen Atomen be-
steht, zeigen sowohl ferromagnetische, als auch halbleitende bzw. halbmetalli-
sche Eigenschaften. Dazu gehoren die Manganite, zum Beispiel (La, Sr)MnO3,
die eine Perovskitstruktur bilden. Da diese Materialien den , kolossalen Mag-
netowiderstand“ zeigen wurden sie in den letzten Jahren intensiv untersucht.
Sie haben Curietemperaturen von ca. 350 K, der Ferromagnetismus wird iiber
Doppelaustausch vermittelt, bei dem ,,hopping“ von Elektronen zwischen Man-
ganionen verschiedener Valenz eine Rolle spielt [Die02]. Die komplizierte Kris-
tallstruktur und der Sauerstoffgehalt dieser Verbindungen erschweren jedoch

die Kombination mit anderen Halbleitermaterialien.

Eine andere Gruppe von ferromagnetischen Halbleitern stellen Chalkogenide,
zum Beispiel die europiumhaltigen Verbindungen FuO, EuS und EuSe, dar.
Sie kristallisieren in NaCl-Struktur, ihre Curietemperatur liegt meist unter-

halb von 100 K. Die ferromagnetische Kopplung in diesen Materialien kann
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zwar von Ladungstrigern beeinflusst werden, wird aber hauptsachlich durch
direkte Austauschwechselwirkung vermittelt. Diese Kristalle gelten daher als
Modellsysteme fiir Heisenberg-Wechselwirkung [Giin99]. Fiir praktische An-
wendungen sind sie aufgrund der niedrigen Curietemperatur und ihrer Inkom-
patibilitdt der Kristallstruktur zu iiblicherweise verwendeten Halbleitern wenig

geeignet.

Einige magnetische Verbindungen weisen keine halbleitenden, sondern halb-
metallische Eigenschaften auf. Ein wichtiger Vertreter dieser Gruppe ist die
Heuslerlegierung NiMnSh. Die Bandstruktur von NiMnSb und anderen Halb-
metallen zeigt fiir Majoritdtsladungstréager metallisches Verhalten, wahrend
fiir Minoritédtsladungstriager die Fermienergie innerhalb einer Bandliicke von
ca. 0,5eV liegt. Daher wird eine Spinpolarisation der Leitungselektronen von
100 % erwartet [Giin99]. Aufgrund dieser Spinpolarisation sowie der ausrei-
chend hohen Curietemperaturen sind ferromagnetische Halbmetalle trotz des
conductance misfits“ aussichtsreiche Kandidaten als Kontakte in Spinbauele-

menten.

2.4.2 Verdiinnte magnetische Halbleiter

Eine alternative Strategie gegeniiber der Verwendung ,echter magnetischer
Halbleiter besteht darin, einen gewdhnlichen Halbleiter zu verwenden, und
diesen mit magnetischen Atomen zu dotieren. Geeignete ,,Wirtshalbleiter®
sind dabei sowohl Gruppe-IV-Elementhalbleiter, als auch I1I-V- und II-VI-Ver-
bindungshalbleiter. Zur magnetisches Dotierung wird meist Mangan verwen-
det, da es eine halb gefiillte 3d-Schale und damit ein maximales magnetisches
Moment von 5/2up besitzt. Aber auch andere Ubergangsmetalle wie Chrom
oder Eisen kommen dazu in Frage [Die02]. Ein auf diese Weise magnetisch do-
tierter Halbleiter wird als , verdiinnter magnetischer Halbleiter* (engl: diluted

magnetic semiconductor, DMS) bezeichnet?.

Die magnetische Kopplung in verdiinnten magnetischen Halbleitern wird meist
von delokalisierten Ladungstrdgern vermittelt. Deswegen sind die magne-
tischen FKEigenschaften eines DMS nicht nur vom Anteil der magnetischen

2Tn der Literatur wird oft die Bezeichnung verdiinnter magnetischer Halbleiter nur fiir
paramagnetische Halbleiter verwendet, wihrend ferromagnetische dotierte Halbleiter ein-
fach als ferromagnetische Halbleiter bezeichnet werden. In dieser Arbeit wird jedoch die

Bezeichnung verdiinnter magnetischer Halbleiter fiir beide Fille verwendet.
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Abbildung 2.6: Berechnete Curietemperaturen verschiedener Mn dotierter
Halbleiter. Dabei wird ein Mangangehalt von 5 % und eine Lochdichte von 3,5 -
10%° em™2 zugrundegelegt. [Die00]

Atome, sondern auch von der Ladungstrigerkonzentration abhéngig. Locher
konnen dabei aufgrund der grofleren Spin-Bahn-Wechselwirkung eine wesent-
lich stédrkere Austauschwechselwirkung vermitteln als Elektronen. Da die Ent-
stehung des Ferromagnetismus in DMS in Abschnitt 3.4.1 behandelt wird, soll
an dieser Stelle nicht weiter darauf eingegangen werden. In Abbildung 2.6 sind
die von T. Dietl [Die00] berechneten Curietemperaturen verschiedener DMS
abgebildet, wobei jeweils von einem Mangangehalt von 5% und einer Loch-

dichte von 3,5 - 10%° cm ™ ausgegangen wird.

Gemé&fl diesen Berechnungen erscheint zunéchst Galliummangannitrid
(GaMnN) als aussichtsreicher Kandidat fiir einen verdiinnten magnetischen
Halbleiter mit einer Curietemperatur hoher als Raumtemperatur. Erste
Veroffentlichungen iiber dieses Material waren zunéchst viel versprechend, es
wurde von Curietemperaturen bis zu 900 K berichtet [Sas02]. Fiir solch hohe
Curietemperaturen ist jedoch laut Theorie eine Locherkonzentration von iiber
10%° cm 2 unbedingt erforderlich, die bisher noch nie erreicht werden konnte.
Die GaMnN-Schichten mit derart hoher Curietemperatur zeigten sogar die fiir
Galliumnitrid (GaN) typische unbeabsichtigte n-Dotierung. Neuere Ergebnisse
zeigen, dass das Akzeptorniveau von Mangan in GaN 1eV oberhalb der Va-
lenzbandkante liegt [Kor02, Gra02], Mangan also keinen effizienten Akzeptor in
GaN darstellt. Es ist folglich nicht zu erwarten, dass GaN mit Mangan gleich-

zeitig p-dotierbar und ferromagnetisch sein kann [Gra03]. Daher wird davon
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ausgegangen, dass die bisher gemessenen hohen Curietemperaturen nicht aus
homogenen GaMnN, sondern aus Mn- bzw. MnN-Clustern stammen [Gra03].
Somit ist es unwahrscheinlich, dass GaMnN die Hoffnungen erfiillen kann, ein

geeigneter magnetischer Halbleiter zu sein.

Dagegen wurden am Material GaMnAs in den letzten Jahren viele interessan-
te Ergebnisse erzielt [Tan05], die auch mit theoretischen Vorhersagen gut zu-
sammen passen. Die Curietemperatur konnte immer weiter gesteigert werden,
zumindest in speziellen Heterostrukturen erscheinen Curietemperaturen ober-
halb der Raumtemperatur mittlerweile erreichbar [Naz04]. Die Kompatibilitét
von GaMnAs mit dem System GaAs/AlGaAs - und damit zu hochbeweglichen
zweidimensionalen Elektronen- und Lochgasen - macht es ebenfalls zu einem
vielversprechenden Material fiir magnetische Kontakte, wie sie fiir Spintransis-
toren (Abbildung 2.2) benétigt werden. Die Eigenschaften von GaMnAs und

die Entstehung des Ferromagnetismus sind im folgenden Kapitel beschrieben.
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Kapitel 3

Der verdiinnte magnetische
Halbleiter GaMnAs

Dieses Kapitel stellt die bisher bekannten Eigenschaften des verdiinnten mag-
netischen Halbleiters GaMnAs vor. Hierzu werden zunéchst die Unterschiede
von Tieftemperatur GaAs und gewohnlichem GaAs aufgezeigt, da sich dessen
Eigenschaften auch auf GaMnAs auswirken. Je nach der Position der Mangan-
atome im Kristallgitter ergeben sich unterschiedliche Folgen fiir die elektroni-
schen Eigenschaften, die wiederum Einfluss auf die magnetischen Eigenschaften
des Materials haben. Dies wird in einem Uberblick relevanter theoretischer und

experimenteller Ergebnisse zu GaMnAs dargelegt.

3.1 Tieftemperatur-GaAs

Die Herstellung von GaAs mittels Molekularstrahlepitaxie geschieht typischer-
weise bei Temperaturen von ca. 600°C. Es ist jedoch moglich GaAs bei we-
sentlich niedrigeren Substrattemperaturen (200 bis 300°C) zu wachsen. Das
so hergestellte Material wird als Tieftemperatur-GaAs (low temperature GaAs,
LT-GaAs) bezeichnet. Im Rahmen dieser Arbeit ist LT-GaAs vor allem deshalb
relevant, da GaMnAs ebenfalls bei solch niedrigen Wachstumstemperaturen
hergestellt wird, so dass sich die Eigenschaften von LT-GaAs auf GaMnAs aus-
wirken. LT-GaAs zeigt einige besondere Eigenschaften, die fiir Anwendungen
interessant sind. Daher beschéftigt sich bereits eine Reihe von Publikationen
(z.B. [Lo0o90][And03]) mit diesem Material. Die wichtigsten Unterschiede zu

bei hoher Temperatur gewachsenem GaAs werden im Folgenden beschrieben.
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Trotz der niedrigen Wachstumstemperaturen ist die Versetzungsdichte von LT-
GaAs nicht hoher als bei gewohnlichem GaAs, auch mittels Rontgenbeugung
ist keine schlechtere Kristallqualitdt erkennbar. Dennoch erscheint das Mate-
rial ,optisch und elektrisch tot“ [Loo90], das heifit es weist hohen elektrischen
Widerstand auf (bis zu p = 10° Q cm bei tiefen Temperaturen) und nur sehr ge-
ringe Photolumineszenzeffizienz. Mittels Sekundéarionen-Massenspektroskopie
(SIMS) kann gezeigt werden, dass LT-GaAs bis zu 2 % mehr Arsen als Gallium
enthélt. Verantwortlich dafiir sind Punktdefekte im Kristallgitter, wie Gallium-
Fehlstellen (gallium voids, Vga,) oder Arsen auf Galliumplétzen (arsenic anti-
sites, Asga,). Arsenatome auf Zwischengitterpliatzen (arsenic interstitials, As;)
konnten zwar den Arsen-Uberschuss erkléren, jedoch wurde berechnet, dass
die zur Bildung notwendige Energie wesentlich grofler ist als fiir Asg, und Vga
[Zha91]. Experimentell konnte ebenfalls kein Arsen auf Zwischengitterplitzen

nachgewiesen werden [Liu95].

Transportmessungen ergeben, dass LT-GaAs zwar n-leitend ist, jedoch einen
sehr grofien spezifischen Widerstand von bis zu 10° Q cm bei Raumtemperatur
aufweist. D. C. Look zeigt in [Loo90], dass die damit verbundene geringe Be-
weglichkeit der Ladungstriiger von wenigen 100 cm?/Vs dadurch erklirbar ist,
dass Asg, als ein tiefer Donator wirkt, mit einem Donatorniveau von 0,75eV
unter der Leitungsbandkante. Die meisten dieser Donatoren sind selbst bei
Raumtemperatur nicht ionisiert, so dass die Elektronenbeweglichkeit durch
Streuung an diesen neutralen Donatoren dominiert wird. Eine Abschéitzung
mittels der Matthiessen-Regel [Loo89]

1 (Np 1 -1
o (E  3500[(300K) /T]m) , (3.1)

(Np: Dichte der neutralen Donatoren; K; = 1,02-10* ¢m™! /Vs: Proportiona-
litdtskonstante, extrapoliert aus Messungen fiir flache Storstellen) ergibt, dass
mit einer Dichte Np ~ 2 - 10' em ™3 die schlechte Beweglichkeit gut erklirbar

ist. Fiir einen Arsen-Uberschuss von 2% in LT-GaAs wiren etwa 102 cm =3

Defekte (Asga, Asi, Vaa) erforderlich. Da Vg, als Akzeptor wirkt, und bisher
nicht nachgewiesen werden konnte, ist vermutlich der Rest des Arsen-Uber-

schusses in Form von Arsenclustern eingebaut [Loo90].

Alle Punktdefekte in LT-GaAs wirken unabhéngig von ihrer Art als Fallen fiir
Ladungstrager und als Rekombinationszentren [Gub91]. Deswegen ist die Le-

bensdauer fiir Ladungstréiger extrem gering, in [Gub91] wurde sie mit weniger
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Abbildung 3.1: Rdntgenbeugungsspektrum wvon LT-GaAs (aus [Liu95],
Wachstumstemperatur Ts=210°C). Man erkennt neben dem GaAs-Substrat-

Peak bei Aw = 0° einen weiteren, der von der grifferen Gitterkonstante des
LT-GaAs bewirkt wird.

als 0,4 ps bestimmt. Aufgrund der Moglichkeit der nichstrahlenden Rekombi-

nation an Storstellen zeigt sich LT-GaAs auch als ,,optisch tot“.

Eine weitere Auswirkung dieser Storstellen ist, dass die Gitterkonstante von
LT-GaAs grofer ist als die von normalem GaAs (agaas = 5,653 A bei 300 K). In
Abbildung 3.1 ist ein Rontgenbeugungsspektrum von LT-GaAs gezeigt, in dem
man neben dem GaAs-Substratpeak noch einen weiteren erkennt, der einer
Gitterkonstante von apr.caas = 5,658 A entspricht. Nach [Liu95] entsteht dies
durch den Einbau von Asg,-Fehlstellen. Da der Bindungsabstand von Arsen zu
Arsen grofler ist, als der von Gallium zu Arsen, bewirken diese Punktdefekte
eine effektive Vergroflerung der Gitterkonstante. Somit wéchst LT-GaAs auf
GaAs tetragonal verspannt auf. Die Abweichung der LT-GaAs-Gitterkonstante
von der GaAs-Gitterkonstante ist jedoch stark von den Wachstumsbedingun-
gen abhéngig, so dass es nicht moglich ist, einen bestimmten Gitterabstand fiir
LT-GaAs anzugeben. Gerade dies macht es nahezu unmoglich, den Mn-Gehalt
von GaMnAs mittels Rontgenbeugung zu bestimmen (siehe Kapitel 6).

3.2 Eigenschaften von GaMnAs

Bereits in Abschnitt 2.4.2 wurde die Strategie zur Herstellung ferromagneti-
scher Halbleiter dargelegt, einen nichtmagnetischen Halbleiter mit magneti-

schen Atomen zu dotieren. Fiir GaAs hat sich Mangan als aussichtsreicher
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Dotierstoff erwiesen. Aufgrund der zur Halfte gefiillten 3d-Schale (Tabelle 3.1)

besitzt Mangan das groBte magnetische Moment aller Ubergangsmetalle.

Obwohl GaMnAs erst seit wenigen Jahren untersucht wird, gab es in den
letzten Jahren eine grofle Anzahl an Veroffentlichungen iiber dieses Materi-
al. Die erreichbare Curietemperatur konnte immer weiter gesteigert werden,
heute gelten 170 K als der bisherige Rekord in diinnen Schichten mit ,,Volu-
meneigenschaften [Tan05], in bestimmten Heterostrukturen wurde sogar eine

Curietemperatur von 250 K gemessen [Naz04].

3.2.1 Die Kristallstruktur von GaMnAs

Im Gegensatz zu den ternédren Halbleitern Aluminiumgalliumarsenid (AlGaAs)
oder Indiumgalliumarsenid (InGaAs), werden im Falle von GaMnAs zwei Ma-
terialien mit unterschiedlicher Kristallstruktur gemischt: GaAs in Zinkblende-
struktur und MnAs, welches eine hexagonale Nickelarsenidstruktur bildet. Bei
Wachstum in der Ndhe des thermodynamischen Gleichgewichts kann aus die-
sen Ausgangsmaterialien keine homogene ternire Verbindung entstehen, statt-
dessen werden hexagonale MnAs-Einschliisse in einer GaAs-Matrix eingebaut.
Dennoch ist es moglich eine geringe Menge Mangan (wenige Prozent) in der
Zinkblendestruktur von GaAs einzubauen. Dazu muss wahrend der Epitaxie
die Substrattemperatur auf ungefihr 250°C gesenkt werden (Abschnitt 3.3).
Bei dieser niedrigen Temperatur ist die Beweglichkeit der Adatome auf der
Oberflache zu gering, um stabile MnAs-Cluster zu bilden, es entsteht meta-
stabiles GaMnAs in Zinkblendestruktur.

Im Idealfall besetzen die Manganatome in GaMnAs substituierend Gallium-
plétze (Mng,), wie in Abbildung 3.2 a) dargestellt. Allerdings kann man selbst
bei idealen Wachstumsbedingungen nicht verhindern, dass Mn auch auf ande-
ren — unerwiinschten — Positionen im Kristallgitter eingebaut wird. Die hdufigs-
te dieser Positionen sind dabei Zwischengitterplitze (manganese interstitials,
Mn;). Solche Mn; wurden unter anderen von Méca et al. als Erklarung fiir
viele Eigenschaften von GaMnAs vorgeschlagen [Mac02], und wurden mittler-
weile experimentell nachgewiesen [Yu02]. Nach Blinowski et al. [Bli03] gibt es
prinzipiell drei verschiedene Positionen, auf denen Manganatome auf Zwischen-
gitterpldtze eingebaut werden konnen. Die stabilste ist dabei die in Abbildung
3.2 b) dargestellte, bei der sich ein zweifach ionisiertes Manganatom im Zen-

trum eines Tetraeders aus vier anionischen Galliumatomen befindet. Die un-
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a) Mangan auf Galliumplatz b) Mangan auf Zwischengitterplatz

€ As
@ Ga
® Mn

Abbildung 3.2: Mdgliche Position wvon Mangan in der GaAs-
Zinkblendestruktur. a) Mangan wird substituierend auf einem Galliumplatz
eingebaut. Diese Position ist die fiir ferromagnetisches GaMnAs erwiinschte,
da die Manganatome als Akzeptor dienen und untereinander ferromagnetisch
gekoppelt sind. b) Mangan befindet sich auf einem Zwischengitterplatz,
im Zentrum eines Tetraeders aus Galliumatomen [Bli03]. In dieser Posi-
tion stellen die Manganatome Donatoren dar und koppeln untereinander

antiferromagnetisch.

erwiinschten Eigenschaften von Mn; im Gegensatz zu Mng, sind im Abschnitt
3.2.2 behandelt.

Die Gitterkonstante der {blichen terndren Verbindungshalbleiter (z.B
InxGa(l_x)As) kann mittels des Vegard’schen Gesetzes

AA,B(_,,C = T aac + (1 —2z)-apc (3.2)

gut beschrieben werden (z.B. IneGag_pAs = T ° QInAs + (1 — ) - agaas). Bei
GaMnAs besteht jedoch kein derartiger Zusammenhang zwischen Mangan-
konzentration und der Gitterkonstante. Somit ist auch eine Bestimmung der
Mangankonzentration mittels Rontgenbeugung nicht moglich. Versucht man
dennoch eine virtuelle Gitterkonstante von kubischem MnAs aus GaMnAs-
Schichten unterschiedlicher Konzentration bestimmen, muss dazu als GaAs-
Gitterkonstante die von LT-GaAs verwendet werden. Diese ist jedoch stark von
den Wachstumsbedingungen abhéngig und kann sogar von der Beimischung ei-

ner kleinen Menge Mangan wesentlich beeinflusst werden [Sch01].
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Von Ohno et al. wurde auf diese Weise eine virtuelle kubische MnAs Gitter-
konstante von 6 A ermittelt [Ohn98], diese ist gréBer als die von GaAs und
LT-GaAs. Das bedeutet, dass GaMnAs eine umso groflere Gitterkonstante be-
sitzt, je hoher die Mangankonzentration ist, was auch in anderen Publika-
tionen bestéitigt wird [SchO1]. Dies ist insofern merkwiirdig, da Manganato-
me kleiner sind als Galliumatome (Atomradius Ry, =1,17A, Rg, =1,25A)
[Mas03]. Der Grund fiir die wachsende Gitterkonstante ist bisher nicht genau
bekannt, Masek et al. geben zwei mogliche Ursachen dafiir an [Mas03]. Zum
einen sinkt die Energie, die zur Bildung eines Asg,-Defektes benttigt wird mit
steigender Mangankonzentration, As-Antisites konnen jedoch die Gitterkon-
stante vergroBern (vergleiche Abschnitt 3.1). Zum anderen bewirken auch die
Mangan-Interstitials eine VergroBerung der Gitterkonstante. Nach [Mas03] ist
letzteres die hauptséchliche Ursache fiir die Zunahme der Gitterkonstante mit
steigendem Mangangehalt. Sofern diese theoretischen Vorhersagen, die bisher
experimentell nicht {iberpriift werden konnten, richtig sind, kann man aus ei-
ner Messung der Gitterkonstanten von GaMnAs nicht auf den Mangangehalt
schlieen, sondern nur auf die Qualitdt des gewachsenen Materials. Je néaher
die Gitterkonstante an der von LT-GaAs liegt, desto weniger unerwiinschte

Defekte wurden eingebaut.

3.2.2 Mangan als Dotierung

Anhand der Elektronenkonfigurationen von Gallium, Arsen und Mangan, die
in Tabelle 3.1 aufgelistet sind, lasst sich leicht veranschaulichen, was im Falle
der Dotierung von GaAs mit Mangan passiert. Im Idealfall besetzt Mangan
substituierend die Pldtze von Gallium (Mng,). Aus Tabelle 3.1 geht hervor,
dass Mangan im Vergleich zu Gallium ein 4p-Elektron weniger besitzt. Da
dieses Elektron jedoch zur sp3-Hybridisierung und fiir die tetragonale Bin-
dungsstruktur des Zinkblende-Kristallgitters benotigt wird, muss ein Elektron
aus dem Valenzband dafiir verwendet werden, es entsteht ein Loch. Mangan ist
somit nicht nur eine magnetische Dotierung, sondern wirkt dariiber hinaus als
Akzeptor. In Abschnitt 3.4.1 wird gezeigt, dass eine hohe Locherkonzentration

wesentlich fiir die Entstehung des Ferromagnetismus in GaMnAs ist.

Wie bereits in 3.2.1 beschrieben, kénnen Manganatome auch auf Zwischen-
gitterplitzen in das Kristallgitter eingebaut werden. Diese Mn; sind zweifach

ionisiert, so dass sie als doppelte Donatoren wirken. Somit geniigt bereits ein
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Arsen [Ar] 3d"4s%4p?
Gallium | [Ar] 3d'%4s%4p*
Mangan | [Ar] 3d°4s*

Tabelle 3.1: Vergleich der Elektronenkonfiguration von Arsen, Gallium und
Mangan. Mangan besitzt ein 4p-FElektron weniger als Gallium, dient also auf

einem Galliumplatz als Akzeptor.

geringer Anteil von Mn;, um die p-Leitfahigkeit von GaMnAs effektiv zu redu-
zieren. Da die ferromagnetischen Eigenschaften von GaMnAs wesentlich von
der Locherkonzentration abhéngen, kann ein zu grofler Anteil von Mn; nicht nur
die Leitfahigkeit, sondern auch den Ferromagnetismus vollstdndig verschwin-
den lassen. Dariiber hinaus stellen auch diverse Punktdefekte, die bei der Tief-
temperaturepitaxie auftreten, Donatoren dar, welche die Locherkonzentration

weiter reduzieren.

3.3 Herstellung von GaMnAs mittels Tieftem-
peratur-MBE

Wie schon in Abschnitt 3.2.1 beschrieben wurde, gelingt die Herstellung
von Homogenen GaMnAs nur bei niedrigen Wachstumstemperaturen (200°C
bis 300°C). Dieses Tieftemperaturwachstum wird auch als Tieftemperatur-
Molekularstrahlepitaxie (LT-MBE) bezeichnet. In Abbildung 3.3 sind die
Wachstumsregime von GaMnAs dargestellt, die sich bei verschiedener Sub-

strattemperatur und Mangangehalt ergeben.

Fiir zu hohe Temperaturen ist ein Wachstum von homogenem GaMnAs nicht
moglich, es entstehen MnAs-Cluster eingebettet in eine GaAs-Matrix. Je hoher
der Mangangehalt ist, desto niedriger ist die Temperatur bei der solche MnAs-
Cluster entstehen konnen. Bei deutlich zu niedriger Wachstumstemperatur
(< 200°C) ist die Beweglichkeit der Adatome auf der Substratoberfliche so
gering, dass kein zweidimensionales Lagenwachstum mehr moglich ist, die Epi-
schicht wird rauh, oder sogar polykristallin. Selbst bei homogenem Wachs-
tum bildet sich nicht immer metallisches, ferromagnetisches GaMnAs, son-

dern es gibt noch einen grofien Bereich, in dem isolierendes und damit nicht
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Abbildung 3.3: Wachstumsregimes fir GaMnAs nach [Ohn98]. Zu hohe
Temperaturen ermdglichen die Entstehung von MnAs-Clustern, zu niedrige
hingegen bewirken eine raue oder sogar polykristalline Epischicht. Nur in einem
schmalen Parameterbereich ist es moglich homogenes GaMnAs abzuscheiden.
Aber auch innerhalb dieses Bereiches entsteht nicht immer metallisches, fer-
romagnetisches GaMnAs (d). Eine zu geringe Mangankonzentration (a), zu
hohe Defektdichte (b) oder zu viele Mn; (c) erzeugen isolierendes GaMnAs,

das keine ferromagnetischen Figenschaften aufweist.

ferromagnetisches GaMnAs aufwéchst. Dies wird versténdlich, wenn man die
withrend der LT-MBE entstehenden Kristalldefekte betrachtet (Abschnitt 3.1).
Am h#ufigsten kommen Arsenatome auf Galliumplatzen vor, die als Dona-
toren wirken, und so einen Teil der als Akzeptoren dienenden Manganionen
kompensieren. Da der Mangan-Loch-Komplex eines Manganakzeptors bei ge-
ringer Locherdichte sehr stark gebunden ist [Die02], reicht bereits eine teil-
weise Kompensation, und damit eine geringe Reduzierung der Locherdichte
aus, um GaMnAs bei tiefen Temperaturen als Isolator erscheinen zu lassen.
Ein zu geringer Mangangehalt (Bereich (a) in Abbildung 3.3), oder eine zu
hohe Konzentration von Asg, (Bereich (b) in Abbildung 3.3) erzeugen daher

isolierendes, nicht ferromagnetisches GaMnAs.

In GaMnAs tritt als zusétzlicher Punktdefekt Mangan auf Zwischengitter-
platzen (Mn;) auf. Im Gegensatz zu Mng, wirken die Mn; als doppelte Donato-
ren, so dass eine hohe Anzahl davon eine starke Reduzierung der Lécherdichte

bewirkt. Fiir sehr hohe Mangankonzentrationen (x > 7 %) wird es energetisch
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glinstiger, Mangan auf Zwischengitterpldatzen einzubauen, da so die Fermi-
energie nicht weiter ins Valenzband verschoben wird. Auf diese Weise trigt
eine steigende Mangankonzentration nicht mehr zu einer Erhéhung der La-
dungstrigerdichte bei, sondern sogar zu deren Reduzierung [Woj04], wodurch
ebenfalls isolierendes GaMnAs entsteht (Bereich (c¢) in Abbildung 3.3).

Der Parameterbereich, in dem metallisches und damit ferromagnetisches
GaMnAs mittels Molekularstrahlepitaxie hergestellt werden kann, ist also we-
sentlich kleiner als fiir andere, konventionelle Halbleiter, zum Beispiel GaAs.
In Abschnitt 6.2 ist beschrieben, wie die erforderlichen Bedingungen im Re-

gensburger I1I-V-MBE-System reproduzierbar eingestellt werden koénnen.

3.4 Ferromagnetismus in GaMnAs

Die 3d-Schale von Mangan ist im Gegensatz zu der von Gallium und Arsen
nur zur Hélfte gefiillt (Tabelle 3.1). Daher besitzt Mangan ein maximales mag-
netisches Moment von 5/2 p15. Dieses Moment verschwindet auch dann nicht,
wenn Mangan in Verbindungen auftritt, da die 3d-Schale nicht an Bindungen
beteiligt ist. Dies reicht jedoch nicht immer zur Ausbildung einer ferromagne-
tischen Ordnung, wie am Beispiel von elementarem Mangan erkennbar ist, bei
dem die Atome antiferromagnetisch gekoppelt sind. Die typische Mangankon-
zentration in GaMnAs von einigen Prozent ist zu gering, also die Abstdnde
der Manganatome zu grof, fiir eine direkte Austauschwechselwirkung. Folglich
kann eine ferromagnetische Kopplung nur mittels eines indirekten Austauschs
iiber freie Ladungstriger entstehen. Wie in Abschnitt 3.2.2 beschrieben, wirkt
Mangan in GaAs selbst als Akzeptor, daher sind die dafiir benttigten Ladungs-
trager vorhanden. GaMnAs muss demnach nicht wie zum Beispiel II-Mn-VI-

Halbleiter zusatzlich dotiert werden.

Die hohe Zahl von kompensierendem Mn; wirkt sich allerdings auf mehrere
Arten negativ auf den Ferromagnetismus in GaMnAs aus. Da jedes Mn; wie
schon beschrieben als doppelter Donator wirkt, fehlen im Vergleich zu einem
Mng, drei Locher. AuBerdem koppeln die Mn; antiferromagnetisch unterein-
ander und mit den Mng,, weswegen sich das effektive Moment reduziert. Aus
diesen Griinden ist es wesentlich fiir die Herstellung von ferromagnetischem
GaMnAs, den Anteil der Mn; moglichst gering zu halten.
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3.4.1 Theoretische Ansitze zur Beschreibung des Fer-

romagnetismus in GaMnAs

Die Entstehung des Ferromagnetismus in Galliummanganarsenid ist mittler-
weile gut verstanden [Die02]. Die duleren Elektronenschalen von Mangan zei-
gen eine Elektronenkonfiguration von 3d°4s®. Die 3d-Schale ist halb gefiillt,
wodurch nach der ersten Hund’schen Regel ein maximales Spinmoment von
S = 5/2 entsteht. Mangan wird in GaAs idealerweise substituierend auf ei-
nem Galliumplatz eingebaut. Da das Niveau der 4s-Elektronen nahe dem
Valenzbandniveau in GaAs liegt, entsteht dabei ein Akzeptor-Loch-Komplex
(A~ +h™). Mangan bewirkt demnach eine p-Dotierung von GaAs. Bei geringen
Mangankonzentrationen (< 10 ¢m™3), sind die Locher jedoch stark an den
Akzeptor oder an sonstige Storstellen gebunden, so dass die Leitfahigkeit in

solchen Proben bei Temperaturen nahe 0 K verschwindet [Die02].

Ist die Locherdichte hoch genug, koppeln die Spins der Manganionen iiber
die Austauschwechselwirkung mit den Spins der Locher, wobei experimentel-
le Untersuchungen [Oka98, Ohl00] fiir Mangankonzentrationen grofer als 1%
ein Austauschintegral von Jymn = —1,2eV ergeben. Dies bedeutet, die Spins
der Manganionen koppeln antiferromagnetisch mit den Spins der umgeben-
den Locher. Zwei Manganionen kénnen nun mittels zweier antiferromagneti-
scher Wechselwirkungen untereinander koppeln, es ergibt sich insgesamt eine
parallele Ausrichtung der Manganspins. Zusétzlich koppeln die Manganionen
ohne freie Ladungstréiger iiber einen Superaustauschmechanismus antiferro-
magnetisch untereinander [Die02]. Falls geniigend positive Ladungstriager vor-
handen sind, {iberwiegt die langreichweitige durch Locher vermittelte Wech-
selwirkung und es bildet sich eine ferromagnetische Ordnung aus. Demnach
gibt es in GaMnAs eine Konkurrenz zwischen ferromagnetischer und antifer-
romagnetischer Wechselwirkung, wobei die eine von Ladungstrigern vermittelt
wird, die andere nicht. Dies erklart, warum viele Eigenschaften von GaMnAs
stark von den Materialparametern wie Mangangehalt und Ladungstréigerdichte

abhéngen.

Zur theoretischen Beschreibung des Ferromagnetismus in GaMnAs gibt es zwei

grundsétzliche Ansétze:

e _ab initio“ bzw. first principle“ Berechnungen

e Berechnungen mittels effektiver Hamiltonoperatoren, die experimentell
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gewonnene Parameter enthalten.

Das Prinzip der ,ab initio“ Rechnungen ist in [Sat02] dargestellt. Im Prin-
zip konnten die Eigenschaften von Festkorpern alleine aus ihrer elektronischen
Struktur quantenmechanisch berechnet werden. Allerdings ist dies aufgrund
der Vielteilchen-Elektron-Elektron-Wechselwirkungen in der Praxis unméglich.
Deswegen miissen diese Elektron-Elektron Wechselwirkungen mittels einer ef-
fektiven Nédherungsmethode beschrieben werden. Eine iibliche Methode dafiir
ist die ,local density approzimation* (LDA) der Dichtefunktionaltheorie. Al-
lerdings gehen Berechnungen der Bandstruktur immer von einer periodischen
Kristallstruktur aus, wéhrend sich im Falle von verdiinnten magnetischen
Halbleitern wenige zufillig verteilte magnetische Ionen im Kristallgitter befin-
den. Dies wird iiblicherweise so gelost, dass man annimmt, die magnetischen lo-
nen seien regelméfBig verteilt, und daraus eine groBere Einheitszelle (Superzelle)
konstruiert, die an wenigen Gitterpldtzen magnetischen Dotieratome enthélt.
Fiir diese Superzelle wird die Bandstruktur mittels der Dichtefunktionaltheorie

berechnet.

Methoden, die effektive Hamiltonoperatoren verwenden, liefern jedoch bisher
genauere Beschreibungen des Ferromagnetismus in DMS. Eine Zusammenfas-
sung verschiedener solcher Methoden findet sich in [Die02]. Wird der mittlere
Abstand zwischen den Ladungstragern r. kleiner als der effektive Bohrradi-
us des Systems Loch/Manganion, so bildet sich ein Storstellenband aus, und
die Locher kénnen sich, bis auf Streuung an Mangan und anderen Defekten,
frei bewegen. Zur Beschreibung des Ferromagnetismus, der von der Austausch-
wechselwirkung zwischen freien Ladungstrigern und lokalisierten Spins verur-
sacht wird, wurde von Zener eine Methode vorgeschlagen [Zen50], die heute
als ,,Zener-Modell“ bekannt ist. Dieses Modell kann jedoch weder den ,jitine-
ranten Ferromagnetismus“ noch das oszillatorische Verhalten der Elektronen-
Spinpolarisation um die lokalisierten Spins erklédren, die wesentliche Eigen-
schaften von ferromagnetischen Metallen darstellen. Daher wurde dieses Mo-
dell von dem ,RKKY-Modell“ abgelost, das diese Oszillationen beriicksichtigt
(Abschnitt 2.2). Im Falle von verdiinnten magnetischen Halbleitern ist der
mittlere Abstand der Ladungstrager jedoch grofier als der der Spins, so dass
der Effekt der Oszillationen verschwindet [Die00]. In diesem Fall ist die RKKY-
Beschreibung identisch mit dem Zener-Modell [Die97].

Die beste Beschreibung des Ferromagnetismus in GaMnAs gelingt mit einem
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Abbildung 3.4: Berechnete Abhdngigkeit der Curietemperatur von der La-
dungstragerdichte fiir GaMnAs und ZnMnTe mit jeweils 5% Mangan aus
[Die00]. Aufgetragen ist die normierte ferromagnetische Temperatur, die li-
near mit der Curietemperatur zusammenhdangt. Erkennbar ist die Abhdngigkeit

Te o p/3.

» Zener-like mean field“ Modell [Die00]. Das Zener-Modell erklirt, wie die fer-
romagnetische Wechselwirkung durch delokalisierte Ladungstriager vermittelt
wird. Dabei bewirkt eine Polarisation der lokalisierten Momente eine Spin-
Aufspaltung der Ladungstragerbéander, was wiederum die Energie der beweg-
lichen Ladungen reduziert und so zu einem Energiegewinn fithrt. Durch die
Spinpolarisation verringert sich jedoch die Entropie des Systems, was wieder-
um die freie Energie erhoht. Bei gentigend tiefen Temperaturen (also unterhalb
der Curietemperatur) ist der Energiegewinn aus der Bandaufspaltung grofler
als der Entropiebeitrag zur Freien Energie, es stellt sich eine ferromagnetische

Ordnung ein.

Fiir GaMnAs ergibt sich aus den Berechnungen des Zener Modells, dass die
Curietemperatur folgendermaflen von der Mangankonzentration =z und der
Locherdichte p abhéngt:

To oz - p'/? (3.3)
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Abbildung 3.5: FEzperimentell gefundene Abhdingigkeit der Curietemperatur
von x-p'/3 nach [Wan04] (x: Mangankonzentration, p Lochdichte). Damit kann
die theoretische Vorhersage bestdtigt werden, dass Te direkt proportional von

x - p'/3 abhingt.

In Abbildung 3.4 ist dieser Zusammenhang fiir einen konstanten Mangangehalt

von 5 % dargestellt.

In GaMnAs sollte geméf diesen Berechnungen eine Curietemperatur von 300 K
erreichbar sein, fiir x = 12,5 % und p = 3,5 - 10?°, falls Mangan in solch hoher

Konzentration in GaAs eingebaut werden kann.

Der Zusammenhang aus Gleichung 3.3 wurde mittlerweile auch experimentell
bestétigt, K. Y. Wang et al. konnten einen linearen Zusammenhang zwischen
Te und - p'/3 nachweisen (Abbildung 3.5) [Wan04].

3.4.2 Magnetische Anisotropie in GaMnAs

In GaMnAs ist — ebenso wie in anderen ferromagnetischen Festkorpern — die
magnetische Kopplung richtungsabhéngig. Die Ursache dafiir ist hauptséchlich
der nicht verschwindende Bahndrehimpuls der Locher, welche die ferromagne-
tische Kopplung vermitteln [Die01]. Aufgrund dieser indirekten Kopplung ist
die Anisotropie in GaMnAs — wie andere Eigenschaften auch — extrem von
der Locherkonzentration p abhéngig. Eine weitere Grofle die Einfluss auf die

Anisotropie hat ist die Verspannung des Materials.
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Unverspanntes GaMnAs zeigt eine kubische Anisotropie. Die Richtung der
leichten Achsen ist von p abhéngig und kann sowohl in (100), als auch in (110)
Richtungen weisen. Dariiber hinaus wird auch die Stédrke der Anisotropie von
p beeinflusst [Die01]. Bei typischen Mangan und Lécherkonzentrationen liegen
die leichten Richtungen in Mangan entlang (100). Da GaMnAs in der Regel
pseudomorph verspannt aufwéchst, entsteht zuséatzlich eine uniaxiale Aniso-
tropie, deren Richtung von der Art der Verspannung abhéngt. Eine kompres-
sive Verspannung bewirkt, dass die uniaxial leichte Achse in der Schichtebene
liegt, dies tritt im Falle von GaMnAs auf GaAs auf. Dagegen bewegt eine
tensile Verspannung die leichte Achse senkrecht zur Oberfliche, was zum Bei-
spiel fiir InMnAs auf InAs gilt [Ohn00|. Die magnetisch leichten Achsen von
GaMnAs auf (001)-GaAs sind normalerweise die [100]- und die [010]-Richtung
innerhalb der Schichtebene, die [001]-Richtung senkrecht zur Oberfliche stellt
die magnetisch schwere Richtung dar. Die [110]- und die [110]-Richtung stellen
zwar innerhalb der Probenebene die schwersten Richtungen dar, jedoch sind
sie leichter als die [001]-Richtung.

In Experimenten zeigt sich, dass die Anisotropie von GaMnAs damit nicht
vollstandig beschrieben ist. Bei der Epitaxie von GaMnAs entsteht eine zusétz-
liche uniaxiale Anisotropie innerhalb der Schichtebene, deren leichte Achse
entlang [110] liegt. Welp et al. vermuten, dass Rekonstruktionen der GaAs-
Oberfliche die Ursache dafiir sind [Wel03]. Die Uberlagerung der kubischen
und der uniaxialen in-plane Ansisotropie ist temperaturabhéngig. Fiir Tem-
peraturen unterhalb von T /2 tiberwiegt die kubische, wiahrend oberhalb von
Tc/2 die uniaxiale Ansiotropie dominiert. Aufgrund dieser Uberlagerung ist
bei tiefen Temperaturen die leichte Achse von GaMnAs nicht genau entlang
[100] bzw. [010], sondern weicht um wenige Grad davon ab. Diese Abweichung

ist von der Temperatur und der Locherkonzentration abhéngig [Wel03].
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Abbildung 3.6: Temperaturabhingigkeit der Remanenzmagnetisierung von
ungetemperten und getemperten GaMnAs Proben. Durch das Tempern kann
die Curietemperatur gemdfs dieser Verdffentlichung auf bis zu 150 K erhdht
werden (aus [Ku03]).

3.4.3 Tempern zur Erhéhung der Curietemperatur

In den ersten Jahren der Forschung an GaMnAs gelang es nicht Material mit
Curietemperaturen iiber 110 K herzustellen [Ku03], obwohl eine hohe Mangan-
konzentration und gute Materialqualitét erreicht wurden. Ku et al. konnten
2003 zeigen, dass sich die Curietemperatur deutlich erhéht, wenn die Probe
nach dem Wachstum ausgeheizt wird [Ku03]. Dieses Tempern knapp unter der
Wachstumstemperatur erméglicht es, T auf Werte bis zu 170 K zu steigern.
In Abbildung 3.6 ist die Remanenzmagnetisierung von GaMnAs-Proben mit
und ohne Ausheizschritt bei variabler Temperatur aufgetragen. Deutlich ist zu

erkennen, dass T¢ der getemperten Proben etwa 1,5 mal grofler ist.

Edmonds et al. zeigten, dass die Leitfdhigkeit des Materials sich wéhrend des
Temperns deutlich verbessert [Edm02b], was auf eine Steigerung der Ladungs-
tragerkonzentration schlieffen lasst. Spéater gelang es, diesen Abfall des spezi-
fischen Widerstandes durch eine Diffusionsgleichung zu beschreiben [Edm04].
Daraus kann gefolgert werden, dass beim Ausheizen die Mn; an die Oberfléche
diffundieren, wo das iiberschiissige Mangan oxidiert und gebunden wird. Auf
diese Weise wird ein Teil der kompensierenden Donatoren entfernt, wodurch

sich die Lochkonzentration und damit auch 7T erhoht.

Obwohl dieser Mechanismus bisher nicht v6llig sicher belegt ist, hat sich das
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Tempern von Proben nach dem Wachstum mittlerweile als Standardprozedur
etabliert. Dabei spielt es kaum eine Rolle in welcher Atmosphére sich die Pro-
ben dabei befinden, am einfachsten ist das Ausheizen an Luft. Aufgrund der
relativ geringen Temperatur von ca. 200°C sind lange Temperzeiten von 60

Stunden bis zu einer Woche notwendig [EdmO04].

3.5 (311)A-GaAs und (311)-GaMnAs

Die (311)-Ebene ist um 25,2° gegeniiber der (100)-Ebene in Richtung der (011)-
Ebene verkippt. Die (311)A-Oberfliche von GaAs ist fiir das MBE-Wachstum
insofern interessant, da Silizium als Dotierung sowohl auf der Gallium- als
auch auf der Arsenposition eingebaut werden kann. Damit kann es wie auf der
(001)-Oberfliche als Donator dienen, oder als Akzeptor. Da bekannt ist, bei
welchen Wachstumsbedingungen Silzium welche Position bevorzugt [Sak95],
kann die Dotierung wie gewiinscht eingestellt werden. Die Epitaxie auf der
(311)A-Oberflidche gelingt problemlos, da diese Oberfldche zahlreiche atoma-
re Stufen aufweist, die ein Wachstum an Stufenkanten (step flow growth) er-
leichtern. So werden wenige Kristalldefekte erzeugt, und es entsteht eine glatte
Oberfliache [Sht99]. Das genaue Aussehen und die Rekonstruktionen der GaAs-
(311)A-Oberfliche sind jedoch bis heute nicht vollstédndig bekannt [Tag05]. In
Abbildung 3.7 ist die Geometrie einer Probe in (311)-Orientierung mit den

wichtigsten Kristallachsen und den natiirlichen Spaltkanten dargestellt.

Diese Flexibilitdat der (311)A-Oberfliche ermdglicht eine Vielzahl von Hete-
rostrukturen mit p- und n-dotierten Schichten, in denen lediglich Silizium
als Dotierung verwendet wird. So kénnen auf (311)A-GaAs zweidimensionale
Lochgase mit einer Silizium d-Dotierung hergestellt werden. In solchen Lochga-
sen, die mit der im Rahmen dieser Arbeit aufgebauten MBE-Anlage gewachsen
wurden, konnten bisher Lochbeweglichkeiten von 1 - 105 cm?/Vs bei einer La-

2

dungstrigerdichte von 3 - 10! cm™2 erreicht werden.

Wie im Abschnitt 3.4 beschrieben wurde, wird der Ferromagnetismus in
GaMnAs von positiven Ladungstragern vermittelt. Sollen aus diesem Material
spinpolarisierte Ladungstréiger in einen zweidimensionalen Kanal eines Spin-
transistors injiziert werden, stehen dafiir zunéchst nur Locher zur Verfiigung.
Zwar ist es moglich, diese Locher mittels Tunneln durch eine Zenerstruktur in

spinpolarisierte Elektronen umzuwandeln, wie es von Johnston-Halperin et al.
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Abbildung 3.7: Geometrie einer (311)-orientierten Probe. Die [100]-
Richtung ist in einem Winkel von 25,2° zur Oberfliche verkippt. Beim Spalten
einer solchen Probe entstehen wie bei (001)-GaAs rechteckige Stiicke, bei denen
jedoch eine der Bruchflichen (die (011)-Ebene) in einem Winkel von 25,2° zur

Senkrechten geneigt ist.

experimentell demonstriert wurde [Joh02], der direktere Ansatz ist jedoch die

Injektion in ein zweidimensionales Lochgas.

Fiir eine Struktur zur Spininjektion aus GaMnAs in ein solches zweidimen-
sionales Lochgas miissen natiirlich auch die GaMnAs-Schichten in der (311)-
Richtung gewachsen werden. Zur erfolgreichen Durchfiihrung solcher Injekti-
onsexperimente ist es allerdings notwendig, die Eigenschaften von GaMnAs —
vor allem die Anisotropie — in der verwendeten Wachstumsrichtung zu kennen.
Bisher gibt es nur sehr wenige Berichte iiber das GaMnAs auf anderen Ober-
flichen als (001), lediglich in [Omi01] werden Untersuchungen an GaMnAs
auf der GaAs (411)-Oberflache vorgestellt. Daher wurde im Rahmen dieser
Arbeit GaMnAs auch auf (311)A-Substraten' hergestellt und charakterisiert,
wobei (001)- und (311)-GaMnAs speziell mit Blick auf Curietemperatur und

Anisotropie verglichen wurden.

3.6 Zusammenfassung

Mangan hat sich als geeignete magnetische Dotierung fiir GaAs erwiesen, so
dass im Materialsystem GaAs/AlGaAs Heterostrukturen mit ferromagnetisch-
en Schichten moglich erscheinen. Mangan wirkt in GaMnAs zunéchst als Ak-

zeptor. Die so erzeugten Locher kénnen eine effektive Wechselwirkung zwischen

1GaMnAs auf GaAs-(311)A-Substrat wird im Folgenden als (311)-GaMnAs bezeichnet.
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den Manganionen vermitteln, deren halb gefiillten 3d-Schale ein maximales ma-
gnetisches Moment erzeugt. Auf diese Weise stellt sich eine ferromagnetische

Kopplung der Manganionen ein.

Negative Auswirkungen auf den Ferromagnetismus von GaMnAs haben Man-
ganatome auf Zwischengitterplédtzen. Sie wirken als doppelte Donatoren und
stellen so eine effektive Kompensation der Mn-Akzeptoren dar. Aufgrund
der verringerten Ladungstrigerkonzentration und der antiferromagnetischen
Kopplung der Mn; wird die ferromagnetische Kopplung in GaMnAs reduziert.
Durch Tempern der Proben nach dem Wachstum kann die Konzentration der
Mn; verringert, und so die Locherkonzentration und damit die Curietempera-
tur gesteigert werden. Auf diese Weise wurde bisher eine Curietemperatur von
bis zu 170 K erreicht.

Fiir die Durchfithrung von Experimenten zur Injektion spinpolarisierter La-
dungstriager aus GaMnAs in zweidimensionale Systeme bieten sich Lochgase
an, die mit Silizium als Akzeptor auf (311)A-orientierten GaAs-Substraten
hergestellt wurden. Desweiteren ermoglicht es diese Wachstumsrichtung, die
Ladungstragerkonzentration in GaMnAs durch zusétzliches Dotieren mit Sili-
zium, statt mit Beryllium, zu steigern. Auf diese Weise konnte moglicherweise

eine Erhohung der Curietemperatur erreicht werden.



39

Kapitel 4

Die

Molekularstrahlepitaxieanlage

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben wurden mittels Molekular-
strahlepitaxie (MBE) hergestellt. Ein wesentlicher Teil der Arbeit bestand im
Aufbau des MBE-Systems, mit dem sowohl nichtmagnetische III-V-Hetero-
strukturen, als auch ferromagnetische Halbleiter hergestellt werden konnen.
Da diese MBE-Anlage, deren eine Kammer speziell fiir die Herstellung hoch-
beweglicher Elektronenstrukturen konzipiert, und deren andere Kammer fiir
magnetische Halbleiter ausgelegt ist, einige Besonderheiten aufweist, wird der

Aufbau der Anlage im diesem Kapitel ausfiihrlich beschrieben.

4.1 Aufbau des MBE-Systems

Die im Rahmen dieser Arbeit aufgebaute Molekularstrahlepitaxieanlage ist ein
modulares Gen-II-System der Firma Veeco, das in einigen Punkten modifiziert
wurde, um bestmogliche Bedingungen zur Herstellung von Heterostrukturen
mit hohen Elektronenbeweglichkeiten zu erreichen. Das System besteht aus
zwei Wachstumskammern, die durch einen UHV-Transferkanal miteinander
verbunden sind (UHV: Ultrahochvakuum). Die MBE-Anlage ist zur Epitaxie
auf 2-Zoll-Wafern ausgelegt. In Abbildungen 4.1 und 4.2 ist das gesamte Sys-
tem als Skizze und als Foto dargestellt. In beiden Abbildungen ist rechts
die Schleusenkammer zu erkennen, iiber die die GaAs-Substrate ein- und aus-
geschleust werden. Von dort werden die Wafer durch den Transferkanal in

eine der beiden Wachstumskammern transferiert. Das ganze System ist auf
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Abbildung 4.1: Skizze der gesamten MBE-Anlage, Blick von oben. Die GaAs-
Substrate werden von der Schleusenkammer tiber den Transferkanal in die bei-
den Wachstumskammern transferiert, in denen sie von dem schwenkbaren Ma-

nipulator aufgenommen werden.

besonders hohe Reinheit ausgelegt, daher dienen zur Vakuumerzeugung aus-
schliefllich kryogene Vakuumpumpen (Kryopumpen) und Stickstoff-gekiihlte
Sorptionspumpen, die ein absolut 6lfreies Vakuum ermaglichen.

4.1.1 Die Wachstumskammern

Die beiden Wachstumskammern werden als Spintronik-Kammer und High-
Mobility-Kammer bezeichnet. In Abbildung 4.3 ist die High-Mobility-Kammer
in Seitenansicht und als Querschnitt dargestellt, die Spintronik-Kammer un-
terscheidet sich davon nur in wenigen Details. Innerhalb der Kammern befindet
sich die Probe auf dem Manipulator, der um zwei Achsen drehbar ist. Eine der
Drehachsen schwenkt den Manipulator zwischen Wachstums- und Transferpo-
sition, die andere erlaubt es, die Probe wéihrend des Wachstums zu rotieren. Im

Manipulator ist die Heizung integriert, mit der die Probe auf die gewiinschte
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Abbildung 4.2: Gesamtansicht der MBE-Anlage, Blick von vorne. Ganz
rechts befindet sich die Schleusenkammer. Die rechte Wachstumskammer ist
die Spintronik-Kammer, die linke die High-Mobility-Kammer. Beide Wachs-
tumskammern sind durch den Transferkanal miteinander und mit der Schleu-

senkammer verbunden.
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Abbildung 4.3: Die High-Mobility-Kammer der MBE-Anlage in einer Sei-
tenansicht und als schematischer Querschnitt. Im Querschnitt ist die zweiten
Kryopumpe (Coolvac 1500), die unterhalb der Kammer montiert ist nicht dar-
gestellt.
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Wachstumstemperatur gebracht werden kann. Zur Kontrolle dieser Tempe-
ratur dient ein Thermoelement. Als weitere Moglichkeiten zur Messung der
Substrattemperatur konnen auflerhalb der Kammer ein Pyrometer oder eine
Apparatur zur ,diffusen Reflexionsspektroskopie®“ montiert werden. Letztere
Methode zur Messung der Substrattemperatur ist in Abschnitt 4.2 beschrie-

ben.

Zur UHV-Erzeugung in den Wachstumskammern ist jeweils eine Kryopum-
pe Coolvac 5000 der Firma Leyboldt installiert, die High-Mobility-Kammer
wird zusétzlich von einer kleineren Coolvac 1500 (ebenfalls Firma Leyboldt)
gepumpt. Zwischen den Wachstumskammern und den Kryopumpen ist jeweils
ein Plattenventil montiert, mit dem die Kryopumpe zur Regeneration, oder
bei einer Storung, vom Vakuumsystem abgetrennt werden kann. Die Venti-
le der High-Mobility-Kammer (Firma VAT) sind mit einer Ganzmetalldich-
tung ausgestattet, wihrend die der Spintronik-Kammer Vitondichtungen be-
sitzen. Eine zusétzliche Pumpwirkung entsteht durch den Kryoshroud. Da-
bei handelt es sich um eine doppelwandige innere Kammer, die den Bereich
um die Probe umschliefit. Der Shroud wird mit fliissigem Stickstoff gekiihlt.
Ein zweiter Kryoshroud befindet sich auf der Seite der Effusionszellen. Dieser
ist sternféormig, wobei die Effusionszellen zwischen die Speichen des Sterns
hineinragen. Die Aufgabe dieser Shrouds besteht darin, grofie Flédchen zu
bilden, die auf einer Temperatur von 77 K gehalten werden. Schwere Gase
wie Wasserdampf, Kohlenwasserstoffe und Molekiile aus den Effusionszellen
bleiben an den Wanden haften, wodurch eine zusétzliche Pumpwirkung ent-
steht. Zur Vakuummessung ist jede Wachstumskammer mit einer Ionenextrak-
tionsmessrohre (Firma Leyboldt) ausgestattet, die im Druckbereich zwischen
1075 mbar und 1072 mbar die héchste Messgenauigkeit bietet. Desweiteren ist
in jede Wachstumskammer ein Messkopf eines Massenspektrometers mit Elekt-
ronenvervielfacher (Firma Ametek) eingebaut, der zur Restgasanalyse und zur

Lecksuche benutzt wird.

Als Effusionszellen fiir Gallium, Aluminium, Indium und Mangan (nur in
der Spintronik-Kammer) dienen Knudsenzellen (Firma Veeco), deren Aufbau
in Abbildung 4.4 dargestellt ist. In der High-Mobility-Kammer ist als eine
der beiden Galliumquellen eine SUMO-Zelle eingebaut, als Indiumquelle eine
downward-looking-SUMO-Zelle. Bei beiden Zellen ist die Form des Bornitrid-
Tigels gegeniiber der iiblichen Form verdndert [Vee04]. Da im Rahmen dieser
Arbeit beide Zellen nicht verwendet wurden, soll hier nicht weiter darauf ein-

gegangen werden.
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Abbildung 4.4: Aufbau einer typischen Effusionszelle der Firma Veeco (aus
[Vee04]). 1: Bor-Nitrid-Tigel 2: Heizfilament 3: Hitzeschild 4: Thermoelement

5: Flansch 6: Stromversorgung fiir Heizung 7: Anschluss Thermoelement
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Abbildung 4.5: Aufbau der Valved-Cracker-Zelle fiir Arsen (nach [Vee04]).

Die Arsenquellen beider Zellen sind als Cracker-Zellen ausgelegt. Der zur Kam-
mer gewandte Teil dieser Zellen — die Crackingzone — kann unabhéngig von
der Temperatur des Tigels auf ca. 1000 °C geheizt werden, um Asy-Molekiile in
Aso-Molekiile zu spalten, die fiir manche Anwendungen besser geeignet sind.
Die Arsenquelle der High-Mobility-Kammer ist zusétzlich iiber ein Nadelventil
regelbar (Abbildung 4.5).

Zur Dotierung ist die Spintronikkammer mit einer Siliziumquelle (Eigenbau)

ausgeriistet, die High-Mobility-Kammer ist mit einer identischen Siliziumquelle
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zur n-Dotierung und einer Kohlenstoffquelle (Firma MBE-Komponenten) zur
p-Dotierung bestiickt. Zur Sublimation von Silizium und Kohlenstoff sind sehr
hohe Temperaturen erforderlich. Bei diesen Temperaturen besteht die Gefahr,
dass sich das Bornitrid der Tiegel von konventionellen Knudsen-Zellen zersetzt,
und ein unerwiinschter Einbau von Stickstoff in die Probe erfolgt. Deswegen
bestehen die Dotierquellen aus einem Filament des jeweiligen Dotiermaterials,
durch welches ein elektrischer Strom von einigen Ampere flieit (Silizium ca.
12 A, Kohlenstoff ca. 50 A). Dadurch wird das Filament heif§ und sublimiert
langsam. Da zur Dotierung nur geringe Materialfliisse benttigt werden, geniigt
dies um ausreichend Dotiermaterial in die Probe einzubauen. Die Stérke der
Dotierung kann iiber den Strom durch das Filament gesteuert werden. Diese
Bauweise ermoglicht es, auf Tiegel und eine separate Heizung zu verzichten.
Ein weiterer Vorteil einer solchen direkten Heizung besteht darin, dass die
Temperatur des Silizium- bzw. Kohlenstofffilamentes und damit die Dotier-
intensitdt innerhalb weniger Sekunden veréindert werden kann. Die Filamente
von Silizium- und Kohlenstoffquelle miissen von einer Konstantstromquelle be-
trieben werden, da der Widerstand der Filamente bei steigender Temperatur
abnimmt. Eine konstante Spannung wiirde daher einen immer weiter wach-
senden Strom verursachen, der schlieflich zum Durchbrennen des Filamentes
fiihrt.

Zusétzlich ist die Spintronikkammer mit einer ,,Radiofrequenz-Plasmaquelle*
(rf-Plasmaquelle) ausgestattet. Diese Quelle ermoglicht es reaktionstrigen
Stickstoff in Tonen oder Radikale zu zerlegen, und ist fiir das Wachstum von
Galliumnitrid oder Galliummangannitrid vorgesehen. Da sie bisher nicht ver-

wendet wurde, wird hier nicht weiter darauf eingegangen.

Zwischen den Zellen der Gruppe-III-Elemente und der Probe befinden sich
Shutter, die pneumatisch geoffnet und geschlossen werden kénnen. Die Shutter
ermoglichen es, den Materialfluss zur Probe abrupt ein- und auszuschalten.
Die Stellung dieser Shutter ist der wesentliche Parameter zur Steuerung des

Wachstums von Heterostrukturen.

Beide Wachstumskammern sind fiir das Uberwachsen von Spaltfliichen ( cleaved
edge overgrowth, CEO) ausgelegt. Dazu ist in jeder Wachstumskammer eine
Vorrichtung zur In-Situ-Probenspaltung eingebaut. Die Proben miissen dazu
in einem speziellen Halter montiert werden, in dem sie senkrecht zur iiblichen
Richtung stehen. Details zum CEO-Wachstum sind zum Beispiel in [Pfe90] zu
finden.
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Abbildung 4.6: FEin Probenhalter aus Tantal. Auf der Oberfliche des Pro-
benhalters befindet sich flissiges Gallium mit dem die Wafer auf den Halter
geklebt werden.

4.1.2 Transferkanal und Schleusenkammer

Substrate fiir die Epitaxie werden iiber die Schleusenkammer in das Vakuum-
system eingeschleust und durch den Transferkanal zu den Wachstumskammern
beférdert. Hierzu klebt man die 2-Zoll-Wafer mit fliilssigem Gallium auf die
Probenhalter aus Tantal (Abbildung 4.6). Bis zu sechs Probenhalter kénnen
gleichzeitig auf dem Transferwagen (Abbildung 4.7) montiert werden, wo sie
mittels eines Bajonettverschlusses arretiert sind. Der Wagen wird von auflen

mittels zweier Magneten durch den Transferkanal bewegt.

Die Schleusenkammer und der Transferkanal werden von Kryopumpen des
Typs Coolvac 1500 der Firma Leyboldt gepumpt. Als Vorvakuumpumpen
dienen Stickstoff-gekiihlte Sorptionspumpen. Die Schleusenkammer ist vom
Transferkanal durch ein Viton-gedichtetes Schieberventil (Firma VAT) ge-
trennt, identische Ventile sind vor jeder Kryopumpe montiert. In der Schleu-
senkammer befindet sich als Heizung eine Halogenlampe zum Ausheizen des
gesamten Transferwagens. Neben dem Eingang zu jeder Wachstumskammer
ist eine Heizstation montiert, auf der ein einzelner Probenhalter ausgeheizt

werden kann, bevor er in die Wachstumskammer geschleust wird.
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Abbildung 4.7: Der Transferwagen auferhalb der Schleusenkammer. Zwei

Probenhalter mit Wafern sind gerade auf dem Transferwagen montiert.

4.1.3 Die Steuerung des MBE-Systems

Das Wachstum und die Zusammensetzung der Proben wird vor allem vom Ma-
terialfluss und der Substrattemperatur beeinflusst. Die Substrattemperatur ist
iiber die Manipulatorheizung steuerbar, der Materialfluss {iber die Tempera-
tur der Effusionszellen und die Stellung der Shutter. Diese Parameter konnen
computergesteuert verandert werden, so dass ein automatisches Wachstum von

Proben méglich ist.

Hardware

Die Heizung der Effusionszellen ist in einem Regelkreis eingebunden. Dabei
wird die Temperatur von einem Thermoelement gemessen, ein PID-Regler (Fir-
ma Eurotherm) berechnet aus der Thermoelementspannung die Temperatur,
vergleicht sie mit der eingestellten Solltemperatur und gibt als Steuersignal eine
Gleichspannung aus. Diese steuert wiederum ein Gleichstrom-Netzteil (Firma
d-Electronic), welches die Heizung der Effusionszellen mit Strom versorgt. Der
Regelkreis ermoglicht es, die Temperatur der Zellen auf 0,1 °C konstant zu hal-
ten. Die Temperaturregler sind {iber eine RS485-Schnittstelle mit dem Compu-

ter verbunden, so dass die Solltemperatur programmgesteuert veranderbar ist.
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Dabei ist jedoch zu beachten, dass die Anderung relativ langsam erfolgt, ty-
pischerweise wird die Temperatur um 9 °C pro Minute erhoht oder verringert.
Nach Erreichen der neuen Solltemperatur dauert es noch eine gewisse Zeit, bis

Regelschwingungen abgeklungen sind und die Temperatur wieder konstant ist.

Die Temperatur der Manipulatorheizung wird ebenfalls mit einem Thermoele-
ment gemessen und von einem Temperaturregler angezeigt. Diese Messgrofie
ist jedoch nicht zur Temperaturregelung geeignet, da sie nicht mit der Sub-
strattemperatur tibereinstimmt (vergleiche Abschnitt 4.2). Deswegen ist die
Substratheizung nicht in einen Regelkreis eingebunden, sondern wird mit ei-
ner festen Spannung beheizt. Die Heizspannung, die wie bei den Effusionszel-
len aus einem Gleichstrom-Netzteil (Firma d-Elektronik) stammt, kann sowohl

manuell, als auch vom Computer aus eingestellt werden.

Als regelbare Konstantstromquellen fiir die Silizum- und Kohlenstoffquelle die-
nen ebenfalls Stromversorgungen der Firma d-Electronic. Die Ansteuerung
erfolgt im Falle der Siliziumquellen mit einer Gleichspannung, die aus einer
Digital-Analog-Wandlerkarte im Computer stammt, bei der Kohlenstoffquelle
wird die Gleichspannung von einem Temperaturregler erzeugt, der die Tem-
peratur des Filamentes messen, aber nicht regeln kann. Ein RC-Glied in der
Leitung der Steuerspannung verhindert bei den Siliziumquellen eine zu abrup-
te Anderung des Heizstromes, der Strom benétigt ca. 30 Sekunden um den
gewiinschten Wert zu erreichen. Anderungen im Stromfluss durch die Kohlen-
stoffquelle werden computergesteuert verlangsamt, die Stromstérke verandert

sich alle 5 Sekunden um 5 Ampere.

Die Bewegungen der Shutter sind vom Computer iiber eine Digital-Ein-Aus-
gabe-Karte steuerbar. Eine von der Elektronikwerkstatt der Fakultdt Physik
gebaute MBE-Steuerung verstirkt die TTL-Pegel der 1/O-Karte, damit sie
ausreichen, um Relais zu betreiben. Uber die Relais wird dann die 24 Volt-

Gleichspannung geschaltet, die die Pneumatik der Shutter antreibt.

Software

Samtliche Computerroutinen sind in der graphischen Programmiersprache
Labview (Firma National Instruments) geschrieben, es stehen sowohl Module
zur Steuerung der einzelnen Funktionen zur Verfiigung, als auch Program-
me, die diese Module zusammenfassen und ihren zeitlichen Ablauf steuern.

Auf diese Weise konnen die zum Probenwachstum entscheidenden Parameter
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— Shutterstellung, Strom durch Dotierquellen, Zelltemperaturen usw. — pro-

grammgesteuert verdndert werden.

Zusétzlich zur Steuerung der MBE-Anlage bestehen noch einige Systeme zur
Uberwachung. So werden simtliche Druckmessgerite und die Temperaturen
der Kryopumpen laufend vom Computer ausgelesen, die Daten graphisch dar-
gestellt und gespeichert. Auf diese Weise sind unerwartete Druckanstiege er-
kennbar. Zusétzlich tiberwachen Temperaturmonitore (Firma Lakeshore) die
Temperaturen der Kryopumpen. Sollte die Temperatur einer 10 K-Stufe auf
iiber 15K steigen, schliefit sich automatisch das dazugehorige Ventil, damit
beim Aufwéirmen der Pumpe die bereits gepumpten Gase nicht in die Vakuum-
kammer zuriickstromen konnen. Dieses und einige weitere Ereignisse (zum Bei-
spiel Stromausfall, Kiihlwasserausfall, Ausfall der Fliissigstickstoff-Versorgung)
16sen zusétzlich einen Alarm aus, der von einem GSM-Modem per SMS alle mit
der Anlage vertrauten Personen warnt, so dass jederzeit rasch auf Storfélle rea-
giert werden kann. Die wichtigsten Gerdte und Pumpen sind zudem entweder
an die Notstromversorgung der Universitét, oder an eine unterbrechungsfrei-
en Stromversorgung angeschlossen, so dass ein Stromausfall nicht sofort die

gesamte Anlage ausfallen lasst.

4.2 Messung der Probentemperatur

Ublicherweise wird die Substrattemperatur wihrend des MBE-Wachstums
entweder mit einem Thermoelement oder einem Pyrometer gemessen. Beide
Moéglichkeiten sind am aufgebautem MBE-System vorhanden. Sie haben je-
doch auch Nachteile, die sie fiir die Beobachtung des Wachstums von GaMnAs
bei tiefen Temperaturen ungeeignet erscheinen lassen. Aus diesem Grund wur-
de zusétzlich die Moglichkeit zur ,,diffusen Reflexionsspektroskopie® aufgebaut,
womit eine genaue Bestimmung der Substrattemperatur bei geringen Wachs-
tumstemperaturen moglich ist. Bevor das Verfahren der diffusen Reflexions-
spektroskopie erklért wird, soll zunéchst dargelegt werden, warum die iiblichen

Verfahren bei niedrigen Substrattemperaturen nicht anwendbar sind.
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Probenhalter
Substratheizung

|E Thermoelement

Abbildung 4.8: Position des Thermoelementes zur Messung der Substrattem-

peratur. Das Thermoelement beriihrt den Probenhalter nicht, sondern ist nur
tber thermische Strahlung vm Hohlraum zwischen dem Probenhalter und der

Substratheizung an das System gekoppelt.

4.2.1 Temperaturmessung mittels Thermoelement und

Pyrometer

Zur Messung der Substrattemperatur ist das MBE-System mit einem Thermo-
element vom Typ C ausgestattet. Dieser Typ von Thermoelement besteht aus
zwei Driahten aus Wolfram-Rhenium-Legierungen, einer mit 5% und einer mit
26 % Rhenium, die miteinander an einem Punkt verschweifit sind. An der Ver-
bindungsstelle entsteht eine Thermospannung, deren Temperaturabhéangigkeit
bekannt ist. Daraus ldsst sich die Temperatur an der Position des Thermoele-
mentes bestimmen. Allerdings beriihrt das Thermoelement weder den Proben-
halter, noch das Substrat selbst, da es sonst bei rotierender Probe zu einem zu
groflen Abrieb kdme, es ragt nur in den Hohlraum zwischen Manipulatorhei-
zung und Probenhalter hinein (Abbildung 4.8). Aufgrund der Messgeometrie
wird nicht die Substrattemperatur, sondern die Temperatur der Heizung ge-
messen, die in der Regel hoher liegt als die Probentemperatur. Ein Vergleich
der Temperaturen, die mit Thermoelement und Pyrometer gemessenen wur-
den zeigt, dass kein eindeutiger Zusammenhang zwischen beiden existiert. Die
Substrattemperatur kann also auch nicht mit Hilfe einer Eichkurve aus der

Temperatur des Thermoelementes berechnet werden.

Im Gegensatz zu einem Thermoelement kann ein Pyrometer die tatséchliche

Substrattemperatur bestimmen, indem es die Intensitdt der von der Probe aus-
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Abbildung 4.9: Vergleich der Plankschen Strahlung im Messbereich der bei-
den Pyrometer. Das Gerdt vom Typ Modline 3 kann in seinem Messbereich von
1,27eV bis 1,37eV ber Temperaturen unterhalb von 400°C keine Unterschie-
de der Strahlungsintensitdt detektieren. Im Messbereich des IP 120 zwischen
0,44 eV und 0,62eV unterscheiden sich die Intensititen beir verschiedenen
Temperaturen zwar signifikant, allerdings ist GaAs fiir solche Wellenlingen
durchsichtig, so dass die Temperatur des Probenhalters statt die der Probe ge-

messen wird.

gehenden thermischen Strahlung misst. Die von einem Koérper der Temperatur

T ausgehende Strahlung wird durch das Planck-Gesetz

8rhy? 1
p(v, T)dv = a(v) B T 1d1/ (4.1)

beschrieben. Dabei ist p(v, T') die spektrale Energiedichte und v die Frequenz
der emittierten Strahlung. Die Abweichung eines realen Korpers statt eines
idealen wird tiber die materialspezifische Emissivitat «(v) beriicksichtigt. In
Abbildung 4.9 ist die spektrale Energiedichte fiir drei verschiedene Tempera-
turen im Energiebereich 0eV bis 1,0eV und von 1,2eV bis 1,5eV dargestellt.

Zur Messung der Substrattemperatur stehen drei Pyrometer zur Verfiigung:
zwei vom Typ Modline 3 (Firma Ircon) und eines vom Typ IP 120 (Firma
Impac). Die erstgenannten Pyrometer messen die Strahlungsintensitit im Be-
reich von 0,91 bis 0,97 pum, also in einem Energiebereich von 1,27 eV bis 1,37eV,
letzteres zwischen 2 pym und 2,8 ym, im Bereich von 0,44eV bis 0,62eV. Die

unterschiedlichen Energiebereiche sind in Abbildung 4.9 neben der spektralen



4.2. Messung der Probentemperatur o1

Energiedichte dargestellt. In Teilbild b) ist dabei erkennbar, dass unterhalb
von ca. 400°C die emittierte Strahlung so gering ist, dass die Unterschiede
von den Modline-3-Pyrometern nicht mehr detektiert werden konnen. Daher
sind diese Pyrometer nur zur Messung von Temperaturen oberhalb von 400 °C
geeignet. Im Messbereich des IP 120 sind auch unterhalb von 400 °C signifikan-
te Unterschiede in der Energiedichte erkennbar. Dieses Pyrometer ermoglicht
daher auch die Messung der zur Herstellung von GaMnAs benétigten niedrigen

Temperaturen (siehe Kapitel 3).

GeméB der semi-empirischen Varshni-Gleichung [Var67] berechnet sich die
Bandliicke von GaAs aus

eV T2
—_—— 4.2
K (T+512K) (42)

Dies bedeutet, dass die Bandliicke von GaAs bei allen relevanten Temperaturen

E,=152eV —8871-107*

grofler ist als die Photonenenergie des Spektralbereichs des TP 120. GaAs ist
also fiir die gemessene Strahlung durchsichtig. Somit detektiert das Pyrometer
nicht nur die vom Substrat ausgehende Warmestrahlung, sondern ebenso die
direkt vom Probenhalter stammende. Gemessen wird somit weniger die Tem-
peratur der Probe, vielmehr die des Probenhalters oder des Galliums mit dem
die Probe befestigt ist. Vergleichsmessungen mit beiden Typen von Pyrometern
haben leider gezeigt, dass kein reproduzierbarer Zusammenhang zwischen der
Temperatur des Probenhalters und der Substrattemperatur besteht. Offenbar
ist die thermische Ankopplung des Wafers an den Probenhalter von Fall zu Fall
unterschiedlich. Somit kénnen Substrattemperaturen unterhalb von 400 °C mit

keinen Pyrometer zuverlissig gemessen werden.

Um dennoch auch bei niedrigen Wachstumstemperaturen genaue Temperatur-
messungen durchfithren zu kénnen, wurde zusétzlich ein Messplatz zur ,, Diffu-
sen Reflexexionsspektroskopie® aufgebaut. Dieses Verfahren ist im folgenden
Abschnitt beschrieben.

4.2.2 Temperaturmessung mittels Diffuser Reflexions-

spektroskopie

Die Diffuse Reflexionsspektroskopie (DRS) ist ein Verfahren zur berithrungs-
losen optischen Messung der Temperatur von Halbleitern. Dabei macht man
sich die Temperaturabhingigkeit der Bandliicke zu Nutze. Der dazu benotigte
Messaufbau ist in Abbildung 4.10 skizziert [Wei91] [Joh95].
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Abbildung 4.10: Schematischer Aufbau zur Diffusen Reflexionsspektroskopie.
Das Licht einer Halogenlampe beleuchtet die Probe. Das an der Riickseite der
Probe diffus reflektierte Licht wird von einem Monochromator mit Germanium-
Detektor spektral aufgezeichnet. Da dieses Licht die Probe zwei mal durchquert

hat, ist 1m Messsignal das Absorptionsspektrum von GaAs nachweisbar.

Das Licht einer Halogenlampe wird von einer Linse durch ein Fenster der Va-
kuumkammer auf die Probe fokussiert. Das Fenster zur Detektion des Signals
muss bei dieser Messmethode so angeordnet sein, dass kein direkt reflektiertes
Licht darauf fallt. Gut geeignet ist eine Anordnung, bei der das eingestrahlte
Licht in einem Winkel von ca. 45° auf die Probe trifft, und die Beobachtungs-
richtung senkrecht zur Probe orientiert ist. Auflerhalb des zweiten Fensters
koppelt eine Linse das diffus reflektierte Licht in eine Glasfaser ein, die es
in einen vom Computer gesteuerten Monochromator leitet. Ein Germanium-
Detektor am Ausgang des Monochromators dient zur Messung der Lichtin-
tensitdt. Die Empfindlichkeit des Systems kann durch ein Chopperrad im ein-
fallenden Strahl und einem damit gekoppelten Lock-In-Verstiarker gesteigert

werden.

Die diffuse Reflexion entsteht im Gegensatz zur direkten nicht an der glatten
Oberfliche der Probe, sondern an der rauen Riickseite des Wafers. Das detek-
tierte Licht hat also zweimal den Wafer durchquert. Folglich ist im Messsignal
das Absorptionsspektrum von GaAs nachweisbar. Aufgrund der Temperatur-
abhéngigkeit der Bandliicke von GaAs lésst sich aus diesem Absorptionsspekt-
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Abbildung 4.11: Beispiel eines DRS Spektrums, gemessen bei einer Heiz-
leistung von 29,6 Watt. Die schwarze Kurve zeigt das gemessene Spektrum,

die rote das mit dem Lampenspektrum normierte.

rum die Temperatur der Probe bestimmen.

Zur Temperaturmessung mittels DRS wird zunéchst das Spektrum des diffus
reflektierten Lichts aufgenommen und anschliefend mittels des vorher gemes-
senen Spektrums der Halogenlampe normiert. Ein Beispiel dieses normierten
Spektrums ist zusammen mit dem original gemessenem in Abbildung 4.11 ge-
zeigt.

Aus dem normierten Spektrum lassst sich nun die so genannte Kniewellenldnge
bestimmen. Dazu wird der annéhernd konstante Teil des Spektrums fiir kleine
Wellenldngen (hyc > E,) linear genghert, und ebenso der steilste Bereich des
Anstiegs an der Bandkante (siehe Abbildung 4.12). Den Schnittpunkt beider

Geraden bezeichnet man als Kniewellenldnge.

Das diffus reflektierte Licht, hat den GaAs-Wafer mindestens zwei mal durch-
laufen, also bei einer Waferdicke von typischerweise 500 ym ca. 1 mm in GaAs
zuriickgelegt. Da die Absorptionsldnge in GaAs fiir Wellenldngen an der Band-
kante sehr viel kiirzer ist (= 1pm [Wei91]), kann diese Methode nur den
Wellenléngenbereich unmittelbar an der Absorptionskante, die so genannte
»Urbach-Kante* (Urbach edge), auflosen. Normalerweise ist das Aussehen der
Urbach-Kante in Halbleitern temperaturabhéngig, allerdings wurde in [Pan69]
und [Joh95] gezeigt, das dies in GaAs nur sehr schwach oder gar nicht der Fall

ist, die Steigung der Absorptionskante ist iiber einen grofien Temperaturbereich
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Abbildung 4.12: Bestimmung der Kniewellenlinge aus dem normierten DRS
Spektrum. Der steilste Teil des Anstiegs des Signals an der Bandkante und der
naherungsweise konstante Teil mit hf > E, werden jeweils durch eine Gera-
de angendhert. Der Schnittpunkt der beiden Geraden bestimmt die Kniewel-

lenldnge.

konstant. Die so bestimmte Kniewellenlénge ist also gerade die Wellenlénge,
fir die GaAs einen bestimmten Absorptionskoeffizienten besitzt. In [Wei91]

1

ist dieser mit 4cm™" angegeben, er ist jedoch von der Empfindlichkeit des

jeweiligen Messaufbaus abhéngig.

Die Umrechnung der Kniewellenlénge in eine Temperatur kann nun iiber zwei
Methoden durchgefiihrt werden:

e Bei Raumtemperatur wird der Abstand zwischen der Kniewellenlénge
und der bekannten Bandkante von GaAs bestimmt. Dieser Abstand wird
als konstant angenommen und dann die Temperaturabhéngigkeit der
Bandliicke von GaAs (Gleichung 4.2) zur Berechnung der Probentem-

peratur verwendet.

e Zur Eichung der Temperaturmessung wird ein Thermoelement direkt
auf die Oberfliche des Wafers gedriickt. Der Zusammenhang zwischen
der Temperatur des Thermoelementes und der Kniewellenlénge wird mit

Hilfe eines Polynoms genéhert.

Nach [Wei91] liefert die zweite Methode die groBere Genauigkeit.
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Abbildung 4.13: Kalibrierungskurven zur Temperaturmemessung mittels
DRS fiir undotiertes und dotiertes GaAs, bei einer Substratdicke von 500 um.

Da fiir das Wachstum von GaMnAs keine absoluten Temperaturen benotigt
werden, sondern es nur auf eine moglichst gute Reproduzierbarkeit von ver-
schiedenen Wachstumsvorgéngen ankommt, wurde fiir diese Arbeit auf eine
genaue Kalibrierung des Aufbaus verzichtet. Stattdessen wurden die in [Pea95]
ermittelten Kalibrierungen zusammen mit der in [Joh93] aufgestellten Dicken-

abhéngigkeit zur Berechnung der Temperatur aus der Kniewellenldnge verwen-
det.

Geméf dieser Veroffentlichungen ergibt sich fiir undotiertes GaAs folgender
Zusammenhang;:

T = —9837 + 23,54\, — 1,891 - 1072A\7 + 5,494 - 107°)\} — 0,038(d — 500) (4.3)

Dabei ist T die Temperatur in °C, A\, die Kniewellenldnge in nm und d die
Dicke des Wafers in pum. Zur Berechnung der Temperatur von n-dotiertem
GaAs mit einer Elektronenkonzentration von 10 cm™ muss gemifl [Pea95]
folgender Ausdruck verwendet werden:

T = —7378 416,11\, — 1,128 - 10727 + 2,828 - 107 °\} — 0,035(d — 500) (4.4)

In Abbildung 4.13 sind die Kalibrierungskurven fiir undotiertes und n-dotiertes
GaAs dargestellt.

Fiir den Unterschied der Kniewellenldinge von n-dotiertem und undotiertem
GaAs sind im Wesentlichen zwei Effekte verantwortlich [Joh95]: die ,, Moss-
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Burstein-Verschiebung® (Moss-Burstein shift) und die Steigung der Urbach-
Kante. Die ,Moss-Burstein-Verschiebung® [Mosb4, Burb4| bewirkt bei stark n-
dotiertem GaAs eine Vergroflerung der optischen Bandliicke, da der untere Teil
des Leitungsbandes bereits mit freien Elektronen besetzt ist. Zur Erzeugung
eines Elektron-Loch-Paares ist deswegen mehr Energie erforderlich, als der
Abstand zwischen Valenz- und Leitungsband. Dieser Effekt verschiebt jedoch
die gemessene Bandliicke zu kleineren Wellenlédngen, kann also nicht erkléren,
warum die Kniewellenldnge von dotiertem GaAs bei grofleren Wellenlédngen
liegt.

Diese Verschiebung zu grofleren Wellenldngen wird durch den Verlauf des Ab-

sorptionskoeffizienten im Bereich der Urbach-Kante bewirkt, der mit

a(hv) = agexp (—hy _ Eg) (4.5)
Ey
beschrieben werden kann [Joh95]. Dabei ist hv die Photonenenergie, £, die op-
tische Bandkantenenergie, Fj, die charakteristische Breite der Bandkante und
@, = 8000 cm ™! die Absorption an der Bandkante. Die experimentellen Unter-
suchungen in [Joh95] haben ergeben, dass Ej fiir n-dotiertes GaAs grofler ist
als fiir undotiertes. In Abbildung 4.14 ist der Verlauf des auf eins normierten
Absorptionskoeffizienten von undotiertem und n-dotierten GaAs am Beispiel
einer Temperatur von 300°C dargestellt. Wie bereits oben aufgefiihrt ent-
spricht die Kniewellenldnge einem konstanten Absorptionsgrad. Solange dieser
Absorptionsgrad niedriger ist als der Schnittpunkt der beiden Kurven, ist die
zugehorige Photonenenergie von n-dotiertem GaAs kleiner — also die Kniewel-
lenldnge grofler — als bei undotierten Substraten. Da mit dem verwendeten
Messaufbau grofle Absorptionsparameter nicht mehr auflosbar sind, ist der
zur Kniewellenldnge gehorige Absorptionskoeffizient relativ klein, obige Be-
dingung trifft also in unserem Fall zu. Mit dem beschriebenen Verhalten der
Absorptionskante kénnen also die unterschiedlichen Kalibrierungskurven fiir

n-dotierte und undotierte Substrate erklart werden.

Sind nun die Dicke und die Dotierung eines GaAs-Substrates bekannt, ist
gemif Gleichungen 4.3 oder 4.4 die Temperatur der Probe bestimmbar. Es
konnte gezeigt werden, dass die so gemessene Temperatur bei unterschiedli-
chen Substraten in einem grofien Temperaturbereich gut reproduzierbar ist, so
dass sie zur Messung und Einstellung der niedrigen Wachstumstemperaturen

bei der Herstellung von GaMnAs geeignet ist.
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Abbildung 4.14: Verlauf des auf eins normierten Absorptionskoeffizienten
von n-dotiertem (E, = 1,31 eV, Ey = 14 meV) und undotiertem (E, = 1,29 eV,
Ey =9meV) GaAs bei einer Temperatur von 300°C laut Gleichung 4.5. Man
erkennt, dass fiir einen belicbigen (geniigend kleinen) Absorptionsgrad die zu-
gehorige Photonenenergie in n-dotiertem GaAs geringer ist als in undotier-
tem. Wenn dieser Absorptionsgrad nun die Kniewellenlinge bestimmt, wird

die Kniewellenlinge von n-GaAs gréfier sein als die von undotiertem GaAs.

4.3 Reflexionsbeugung hochenergetischer E-

lektronen

Als einzige Moglichkeit der In-Situ-Charakterisierung dient in beiden Kam-
mern die Reflexionsbeugung hochenergetischer Elektronen (reflexion high en-
ergy electron diffraction, RHEED). Dazu ist jeweils eine Elektronenquelle (Fir-
ma Staib) und auf der gegeniiberliegenden Seite ein Leuchtschirm zur Be-
obachtung des Beugungsbildes installiert. Die Elektronenquelle kann Elektro-
nen bis zu einer kinetischen Energie von 35keV beschleunigen, iiblicherwei-
se wird eine Beschleunigungsspannung von 15kV verwendet. Das Beugungs-
bild wird von einer Videokamera (Firma Hitachi) aufgenommen, deren Signale
von einer Framegrabberkarte (Firma National Instruments) digitalisiert und
anschlieBend im Computer verarbeitet werden kénnen. Die Hauptanwendung
von RHEED ist die Kalibrierung der Wachstumsrate, aulerdem ist es damit
moglich, den Zustand eines Substrates vor dem Wachstumsstart zu kontrollie-

ren und die kristalline Qualitit der gewachsenen Schichten unmittelbar nach
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dem Wachstum zu iiberpriifen.

RHEED ist die am haufigsten eingesetzte In-Situ Charakterisierung wihrend
des MBE-Wachstums. Dazu trifft ein Elektronenstrahl mit einer kinetischen
Energie von typischerweise 10 bis 40 keV unter einem flachen Winkel auf die
Probe. Die Elektronen werden vom Kristallgitter gebeugt, das Beugungsbild
ist auf einem der Elektronenquelle gegeniiberliegenden Leuchtschirm sichtbar.
Diese Geometrie hat den Vorteil, dass sowohl die Elektronenquelle, als auch
der Detektor weit entfernt von den Effusionszellen montiert sind, so dass mehr
Platz an der Wachstumskammer zur Verfiigung steht als dies bei senkrech-
ter Beobachtung der Fall wére. Aulerdem bewirkt der streifende Einfall des
Elektronenstrahls auf die Probe, dass die Elektronen nur sehr wenig in die
Probe eindringen. Diese Charakterisierungsmethode ist daher sehr oberflachen-

empfindlich.
Die Beugung der Elektronen im Falle von RHEED ldsst sich mit Hilfe der

kinematischen Streutheorie beschreiben, geméfl derer Beugungsreflexe genau

dann auftreten, wenn die Bragg-Bedingung
k—ko=g (4.6)

erfiillt ist [Kop93, Her96]. Dabei bezeichnet k den Wellenvektor der gebeugten
Elektronen, k_[; den der einfallenden und ¢ einen reziproken Gittervektor. Die
Braggbedingung beschreibt jedoch nur die Richtung moglicher Reflexe. Ob die-
se Reflexe tatséchlich sichtbar sind, ist abhéngig von der Kristallstruktur und
den Atomsorten, aus denen diese besteht. Dies wird mittels des Strukturfaktors
ausgedriickt, der die Intensitét der jeweiligen Reflexe angibt [Her96, Bra99].
Zur Berechnung des Strukturfaktors wird auch der Atomformfaktor benétigt,
der das Streupotential des jeweiligen Elementes bezeichnet. Da im Rahmen
dieser Arbeit keine quantitative Analyse des Aussehens der Beugungsbilder
durchgefiihrt wurde, soll an dieser Stelle darauf nicht weiter eingegangen wer-

den.

Im Vergleich zur Réntgenbeugung gibt es bei der Reflexionsbeugung von Elekt-
ronen zwei wichtige Unterschieden. Einerseits findet wegen des streifenden Ein-
falls der Elektronen die Beugung nur an der Oberfléche des Kristalls statt, an-
dererseits ist die reziproke Gitterkonstante des Kristallgitters wesentlich klei-
ner als der Betrag des Wellenvektors. Diese beiden Besonderheiten sollen hier
noch etwas néher erldutert werden. Die Beugung der Elektronen im Falle von
RHEED findet nur an der Oberfliche der Probe statt. Somit wird auch nur
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Abbildung 4.15: Fwaldkonstruktion bei der Reflexionsbeugung von FElektro-
nen. Da die Punkte des reziproken Gitters zu Staben entartet sind, gibt es fiir
jeden Finfallswinkel erlaubte Beugungsreflexe. Die Blickrichtung senkrecht auf
die Probenkante zeigt die Entstehung der verschiedenen Lauekreise (Lo, Ly, Ly),
der Blick senkrecht auf die Probenoberfliche die Entstehung der Reflexe inner-
halb der Lauekreise. Der nullte Reflex innerhalb von Ly ist der so genannte

Spiegelreflex S.
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das Kristallgitter der Oberfléche fiir die Konstruktion der Beugungsbedingung
betrachtet. Das zur Beschreibung der Braggbedingung erforderliche reziproke
Gitter entsteht durch Fouriertransformation aus dem realen Kristallgitter. Im
Falle von RHEED spielt allerdings nur das zweidimensionale Gitter an der
Oberfliche eine Rolle und wird fiir die Fouriertransformation verwendet. Die
Fouriertransformierte des Oberflichengitters ist kein Gitter aus Punkten, son-
dern besteht aus unendlich ausgedehnten Stében, die in einem regelméfigen
zweidimensionalen Gitter angeordnet und senkrecht zur Oberfliche ausgerich-
tet sind. Wegen der Ausdehnung dieser reziproken Gitterstibe gibt es, wie
in Abbildung 4.15 dargestellt, fiir jeden Einfallswinkel des Elektronenstrahls
Schnittpunkte der Ewaldkugel mit den Stédben. Somit entstehen bei jedem Ein-
fallswinkel des Elektronenstrahls beziiglich des Kristallgitters der Probe meh-
rere Beugungsreflexe auf dem Leuchtschirm, die in so genannten Lauekreisen

angeordnet sind.

Neben der Beugung am zweidimensionalen Gitter hat auch das Verhéltnis des
Betrags der Wellenvektoren und der reziproken Gitterkonstante einen Einfluss
auf das Aussehen des Beugungsbildes. Bei der typischen verwendeten Beschleu-

nigungsspannung von 15kV betrdgt der Wellenvektor der einfallenden Elekt-

1 E?
k= o\ 2Bmo + C—Q’f (4.7)

632nm~! (my: Ruhemasse der Elektronen, Ej: kinetische Energie). Dieser ist

ronen

also ungefdhr 60 mal grofler als die reziproke Gitterkonstante in GaAs, die
11nm~! betriigt. Betrachtet man nun die Ewaldkonstruktion der Beugungs-
bedingung (Abbildung 4.16), so erscheint die Ewaldkugel innerhalb der rezi-
proken Gitterpunkte nur mit sehr geringer Kriimmung. Beriicksichtigt man
zusétzlich, dass die Elektronen nicht perfekt monochromatisch sind, also die
Ewaldkugel eine endliche Dicke besitzt, ist klar, dass es stets eine grofie Zahl
von reziproken Gittervektoren gibt, die auf der Ewaldkugel liegen und die

Braggbedingung erfiillen.
Die wichtigste Anwendung von RHEED besteht in der Eichung der Wachs-

tumsrate mittels Oszillationen von RHEED-Reflexen. Dazu wird wiahrend des
Schichtwachstums die Intensitéit eines Reflexes — meist des Spiegelreflexes — ge-
messen. Sofern die Schicht Monolage fiir Monolage wéchst, wechselt die Ober-
fliche bei jeder Lage zwischen vollsténdiger Bedeckung (glatte Oberflache)

und einer unvollsténdiger Bedeckung (raue Oberfliche). Da bei einer rauen
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Abbildung 4.16: Mafstibliche Darstellung der Ewaldkugel von 15keV-
Elektronen und des reziproken Gitters von GaAs.

1. Lauekreis Kikuchi-
linien

0. Lauekreis

Spiegelreflex

Abbildung 4.17: Beispiel eines RHEED-Bildes, in dem die ersten beiden
Lauekreise erkennbar sind. Der dufere Lauekreis besteht aus so vielen Refle-
xen, dass diese einzeln nicht mehr erkennbar sind. Die geraden Linien, die
sternformig nach aufSen fiihren sind Kikuchilinien, die von unelastisch gestreu-
ten Elektronen verursacht werden.
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Oberflache die Elektronen weiter in das Kristallgitter eindringen kénnen, wird
ein groflerer Teil davon in Richtung der Nebenreflexe gebeugt. Diese werden
dadurch intesiver, der Spiegelreflex schwécher. Daher oszilliert die Intensitét
der Reflexe, wobei die Periode gerade die Zeit ist, die zum Wachstum einer
Monolage benotigt wird. Aus der Oszillationsperiode und der bekannten Git-
terkonstante des Materials lisst sich somit die Wachstumsrate in Angstrém pro
Sekunde berechnen. Eine solche Eichung der Wachstumsraten wird zu Beginn
eines Tages fiir die bendtigten Gruppe-III-Quellmaterialien durchgefiihrt. Da-
bei werden die Temperaturen der Effusionszellen eingestellt, um die gewiinsch-
ten Wachstumsraten zu erhalten. Im Abschnitt 6.1.4 wird auf dieses Verfahren
noch einmal eingegangen und die Besonderheiten bei der Eichung der Mangan-

Rate beschrieben.

Weitere Anwendungsmoglichkeiten von RHEED sind die Kontrolle der Qua-
litdt der Probenoberfliche, und die Einstellung bestimmter Wachstumspara-
meter aus der Beobachtung von Rekonstruktionen. Bei Beginn jedes Proben-
wachstums lasst sich mittels RHEED kontrollieren, ob die Oxidschicht an
der Oberfliche des Substrates vollstdndig desorbiert ist. Solange noch eine
amorphe Oxidschicht vorhanden ist, erscheint das Beugungsbild diffus. Ver-
schwindet das Oxid wahrend des Ausheizens bei ca. 600 °C, erscheinen die
Beugungsreflexe des Kristallgitters. Auch nach dem Wachstum kann die kris-
talline Qualitdt der Probe mittels RHEED iiberpriift werden, was gerade bei
GaMnAs-Schichten relevant ist, da auf diese Weise hexagonale MnAs-Cluster
leicht erkennbar sind (Abschnitt 6.2).

Zwischen den Haupt-Beugungsreflexen des Kristallgitters liegen héufig noch
weitere Reflexe. Diese stellen ein Zeichen fiir Rekonstsruktionen der GaAs-
Oberfliche dar [Far95]. Rekonstruktionen sind regelméfige zweidimensionale
Gitter, die von den freien Bindungen an der Oberfliche gebildet werden. Die
Periode solcher Strukturen ist grofler als die Gitterkonstante des Kristalls, ihre
Beugungsreflexe erscheinen also bei geringeren Beugungswinkeln. Die GaAs-
Oberfliche bildet je nach Temperatur und Arsen-Druck unterschiedliche Re-
konstruktionen aus [Far95]. So ist es moglich, aus Veranderungen der Rekon-
struktion auf die bestehenden Wachstumsbedingungen zu schlielen, bzw. diese
Bedingungen gezielt einzustellen. Fiir die Herstellung von GaMnAs war jedoch
keine Betrachtung von Oberfidchenrekonstruktionen erforderlich, so dass hier

auf dieses Thema nicht weiter eingegangen werden soll.
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Kapitel 5
Charakterisierungsmethoden

In diesem Kapitel sind die Methoden beschrieben, mit denen die magnetischen
Eigenschaften der hergestellten GaMnAs-Proben gemessen wurden. Neben der
direkten Messung der Magnetisierung mit einem SQUID-Magnetometer (Ab-
schnitt 5.1) wurde dazu Magnetotransport und Messungen der Ferromagne-
tischen Resonanz verwendet, die in den Abschnitten 5.2, 5.3 und 5.4 beschrie-

ben werden.

5.1 SQUID-Magnetometrie

Ein SQUID-Magnetometer (SQUID: superconducting quantum interference de-
vice) ist ein hochempfindliches Gerét zur Messung von Magnetfeldern und
magnetischer Momente. Der eigentliche SQUID-Detektor besteht aus einem su-
praleitenden Ring, der an zwei Stellen von sogenannten Josephson-Kontakten
unterbrochen ist. Diese Unterbrechungen sind so diinn, dass Cooperpaare hin-
durchtunneln kénnen. Wird nun wie in Abbildung 5.1 a) dargestellt eine Span-
nung angelegt, so ist der Strom durch das SQUID-Element abhéngig von der
Phasendifferenz der beiden Teilstrome. Diese wiederum wird vom magneti-
schen Fluss @ in der eingeschlossenen Fliche F' derart moduliert, dass jedes
weitere Flussquant &y = 2_he die Phase um 27 verschiebt. Beide Teilstrome in-
terferieren, so dass wenn der Fluss ein ganzzahliges Vielfaches von ®( betrégt,
ein Maximum im Strom auftritt. In der Praxis wird ein SQUID-Detektor mit
einem konstantem Strom versorgt, daher entsteht bei konstruktiver Interferenz

ein Minimum in der gemessenen Spannung (Abbildung 5.1 b).

Mit einem SQUID-Magnetometer (Abbildung 5.2) kénnen magnetische Mo-
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Abbildung 5.1: Das Prinzip eines SQUID-Detektors: a) Ein supraleitender
Ring st an zwei Stellen von Josephson-Kontakten unterbrochen, durch die
Cooperpaare tunneln konnen. Fliefst ein Strom durch diesen Ring, so inter-
ferieren die beiden Teilstrome, wobei sie eine Phasendifferenz aufweisen, die
vom eingeschlossenen magnetischen Fluss ® abhdngt. b) Jeweils ein zusdtz-
liches Flussquant erzeugt eine Phasendifferenz von 2mw. Der Strom durch den
Ring ist gerade dann mazimal (bzw. die Spannung minimal), wenn der Fluss

ein ganzzahliges Vielfaches von ® betrdigt.

mente bei variabler Temperatur und angelegten Magnetfeldern gemessen wer-
den. Damit der SQUID-Detektor von der Umgebung der Probe unbeeinflusst
bleibt, befindet sich dieser nicht am Ort der zu messenden Probe. Stattdessen
wird die Probe mit einer festen Frequenz zwischen zwei supraleitenden Spulen
bewegt. Das magnetische Moment der Probe induziert in diesen sogenannten
»pick-up-Spulen® einen Strom, der in einer weiteren Spule wieder ein Magnet-
feld und einen magnetischen Fluss durch den SQUID-Detektor erzeugt. Damit
der Detektor auch Vielfache eines Flussquantes messen kann, wird er als Null-
detektor betrieben. Dazu flieBt Wechselstrom mit der gleichen Frequenz, mit
der sich die Probe bewegt, durch eine Kompensationsspule, deren Magnetfeld
dem Feld durch das SQUID-Element entgegengesetzt ist. Eine Regelelektronik
stellt nun diesen Strom so ein, dass der magnetische Fluss durch die Flache des
Detektors gerade Null ist. Das Magnetometer ist geeicht, so dass aus diesem

Strom das magnetische Moment der Probe berechnet werden kann.

Zur Charakterisierung von GaMnAs ist das SQUID-Magnetometer auf zwei-
erlei Methoden verwendbar. Zum einen kann bei konstanter Temperatur die

Magnetisierung einer Probe bei verdnderlichem externen Magnetfeld gemessen,
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Abbildung 5.2: Aufbau eines SQUID-Magnetometers: Die Probe bewegt sich
mit dem unmagnetischen Probenhalter auf und ab. Dadurch wird in den supra-
leitenden pick-up-Spulen ein Strom induziert. Dieser erzeugt in einer weiteren
Spule ein Magnetfeld, das ewnen Fluss durch den SQUID-Detektor bewirkt.
Durch die Kompensationsspule fliefst ebenfalls Strom, der von der Elektronik
so geregelt wird, dass er das Magnetfeld durch den Detektor gerade kompen-
siert, also das SQUID keinen magnetischen Fluss misst. Die dafiir notwendige
Stromstdrke durch die Kompensationsspule dient als Messsignal und kann in
das magnetische Moment der Probe umgerechnet werden. Weitere supraleiten-
de Spulen konnen ein externes Magnetfeld am Ort der Probe erzeugen. Nicht

dargestellt ist die Heizung, mit der die Probentemperatur variierbar ist.

und so eine Hysteresekurve der Magnetisierung aufgenommen werden. Ande-
rerseits wird die Remanenzmagnetisierung einer Probe bei variabler Tempe-
ratur bestimmt. Dazu muss bei jeder zu messenden Temperatur zunéchst ein
Magnetfeld angelegt werden, um die Probe vollstdndig zu magnetisieren. An-
schliefend wird die Magnetisierung bei B = 0 gemessen. Aus diesen Messungen
kann die Curietemperatur einer ferromagnetischen Probe unmittelbar ermittelt

werden.

Zusétzlich zum Ferromagnetismus der GaMnAs-Schicht tritt in jeder Mes-
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Abbildung 5.3: a) Beispiel einer nicht bearbeitete Hysteresekurve gemessen
mit dem SQUID-Magnetometer. Zusdtzlich zum ferromagnetischen Signal der
GaMnAs-Schicht ist der Diamagnetismus des GaAs-Substrates zu erkennen.
Um das ferromagnetische Signal zu isolieren, wird im anndhernd linearen Teil
der Kurve eine lineare Ausgleichskurve berechnet und anschlieffend von den

Messwerten subtrahiert. So erhdlt man die in b) dargestellte Hysteresekurve.

sung auch der Diamagnetismus des GaAs-Substrates auf (Abbildung 5.3 a).
Da dieses diamagnetische Signal wesentlich stérker ist, als das ferromagne-
tische, muss es aus den Messwerten herausgerechnet werden. Dazu wird
bei hohen Magnetfeldern, also dort wo die Hysteresekurve moglichst linear
verlauft, eine Ausgleichsgerade berechnet. Dieser lineare Anteil wird anschlie-

Bend von den Messwerten subtrahiert, {ibrig bleibt die Hysteresekurve der Pro-
be (Abbildung 5.3 b).

5.2 Magnetotransport in GaMnAs

Bei Magnetotransportuntersuchungen an GaMnAs treten drei verschiedene Ef-
fekte auf, der negative Magnetowiderstand, der anisotrope Magnetowiderstand
und der anomale Halleffekt. Die ersten beiden fallen besonders bei Messungen
des longitudinalen Widerstandes auf, wihrend der dritte Effekt in Messungen
des Hallwiderstandes auftritt. In Abbildung 5.4 ist schematisch dargestellt, wie
eine typische Messkurve mit Magnetfeld senkrecht zur Probenebene fiir longi-
tudinalen (a) und transversalen (b) Widerstand aussieht. Im folgenden sollen
die Grundlagen dieser drei Effekte und ihre Auswirkung auf Magnetotrans-

portmessungen beschrieben werden.
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Abbildung 5.4: Schematischer Verlauf von longitudinalem (a) und transver-
salem (b) Magnetowiderstand einer ferromagnetischen GaMnAs-Probe. In lon-
gitudinaler Messgeometrie bewirkt bei kleinen Magnetfeldern zundchst der an-
1sotrope Magnetowiderstand einen Anstieg des Widerstandes, bevor bei hoheren
Feldern der Effekt des negativen Magnetowiderstandes einsetzt. In Hallmes-
sungen verursacht der anomale Halleffekt bei kleinen Feldern einen starken

Anstieg des Hallwiderstandes.

Anomaler Halleffekt

Bei einer Messung des Hallwiderstandes Ry = pay/d einer ferromagnetisch-
en Probe, tritt zusitzlich zum gewohnlichen Halleffekt!, der proportional zum
Magnetfeld ist, eine zweite Komponente auf, die proportional zur Magnetisie-
rung ist:

Pry = puB + psM . (5.1)

Dabei sind B und M die Komponenten des Magnetfeldes bzw. der Magneti-
sierung senkrecht zur Probenoberflache, pg und pg sind der gewthnliche und
der anomale Hallkoeffizient. Bekanntlich wird der gewohnliche Halleffekt von
der Lorentzkraft auf die Ladungstriager verursacht, wobei py umgekehrt pro-
portional zur Ladungstragerkonzentration ist. Der anomale Halleffekt, der bei
kleinen Magnetfelder iiberwiegt, entsteht aus asymmetrischen Streuprozessen,
dem sogenannten skew scattering und dem side jump, die von der Spin-Bahn-

Wechselwirkung verursacht werden. Der anomale Hallkoeffizient pg ist keine

'In Folgenden wird davon ausgegangen, dass die ferromagnetischen Halbleiterschichten
dick genug sind, dass keine zweidimensionalen Quanteneffekte wie der Quantenhalleffekt

auftreten konnen.
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a) skew scattering b) side jump

Abbildung 5.5: Schematische Darstellung des skew scattering und des side
jump. Aufgrund der Spin-Bahn- Wechselwirkung induzieren Spinmoment s und
Bahnmoment k ein elektrisches Dipolmoment p kx 3. a) Das inhomogene
elektrische Potential eines Streuzentrums bewirkt eine Kraft auf diesen Di-
pol, wodurch die Wahrscheinlichkeiten fiir Streuung nicht fir alle Richtungen
gleich sind. Dieser Prozess wird als skew scattering bezeichnet. b) Durch die
Streuung verdndert sich das Bahnmoment k und damit auch das induzierte
Dipolmoment p. Um den Energieunterschied dieses Dipolmomentes im elektri-
schen Feld auszugleichen, ist eine Verschiebung des Ladungstrdgers im Feld

des Streuzentrums erforderlich. Dieser Prozess wird als side jump bezeichnet.

Konstante, sondern héngt vom spezifischen Widerstand p,, ab. Daher beein-
flusst der anomale Halleffekt auch bei groflen Magnetfeldern den Verlauf der
Hallspannung, obwohl die Magnetisierung bereits geséttigt ist. Dies macht ei-
ne Bestimmung der Ladungstrigerkonzentration in verdiinnten magnetischen

Halbleitern mittels Hallmessungen sehr schwierig.

Das so genannte skew scattering [Smibb, Sin04] beschreibt die Streuung von
spinpolarisierten Ladungstrigern an nichtpolarisierten Storstellen und am in-
trinsischen Kristallpotential. Aufgrund der Spin-Bahn-Wechselwirkung trigt
jeder sich bewegende Ladungstriger mit Spin § auch das elektrische Dipolmo-
ment p = Ak x 5, wobei A der Spin-Bahn-Kopplungsparameter und k das
Bahnmoment ist [GroOl1]. In einem réumlich inhomogenen elektrischen Feld
eines Streuzentrums wirkt auf diesen Dipol eine Kraft, die eine asymmetrische
Streuung bewirken kann. Die Streuung eines Ladungstrigers ist nicht mehr fiir
alle Richtungen gleich wahrscheinlich. So entsteht durch das skew scattering
eine Spannung senkrecht zum Stromfluss. Diese kann je nach Art der Streu-

prozesse gleich oder entgegengesetzt zum gewohnlichen Halleffekt auftreten.
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Da jeder Streuprozess sowohl zum anomalen Hallwiderstand, als auch zum

spezifischen Widerstand beitragt, gilt im Falle von skew scattering ps X pgz.

In vielen ferromagnetischen Materialien — auch in GaMnAs — wird experimen-
tell eine quadratische Abhéangigkeit des anomalen Hallkoeffizienten vom spe-
zifischen Widerstand beobachtet. Dieses Verhalten kann iiber die so genannte
side-jump-Streuung beschrieben werden [Ber70, Sin04, Gro01]. Der side-jump-
Effekt kann anschaulich so erkldrt werden, dass die Ladungstriger neben der
kinetischen Energie auch die potentielle Energie —E- p des oben beschriebenen
elektrischen Dipolmoments im elektrischen Feld E besitzen. Nach einem elas-
tischen Streuprozess ist die kinetische Energie unverdandert, allerdings hat sich
mit der Anderung der Bewegungsrichtung das Dipolmoment und damit dessen
Energie im Feld verdndert. Zur Energieerhaltung muss daher der Ladungs-
trager im Potential des Streuzentrums verschoben werden. Diese Seitwirts-
bewegung — der side jump — bewirkt, sofern die Ladungstriager spinpolarisiert
sind, wieder einen Beitrag zur Hallspannung. Da die Zahl solcher Streuprozesse
proportional zu p,, ist und andererseits auch die Gréfe der seitlichen Verset-
zung vom elektrischen Feld abhéngt, welches bei gegebenem Strom ebenfalls

proportional zu p,, ist, wird fiir den side jump erwartet, dass pg o< p2, gilt.

Treten sowohl skew scattering als auch side jump auf, entsteht aus der Kom-

bination beider Effekte ein Verhalten des anomalen Hallkoeffizienten , das mit

Ps X APyz + bp?m (5.2)

beschrieben werden kann. In GaMnAs zeigt sich, dass pg quadratisch von p,,
abhéngt. Bis heute konnte nicht erklért werden, ob tatséchlich der side jump
iiberwiegt, oder nur der spezifische Widerstand so hoch ist, dass der lineare

Term nicht mehr feststellbar ist.

Das Auftreten des anomalen Halleffektes ist alleine von einer geniigend grofien
Spin-Bahn-Wechselwirkung abhéngig. Daher verschwindet dieser Effekt ober-
halb der Curietemperatur nicht, er ist also nicht zur Bestimmung derselben

geeignet.

Negativer Magnetowiderstand

Wihrend bei Hallmessungen an GaMnAs nur der anomale Halleffekt auftritt,
sind bei magnetfeldabhéngigen Messungen des longitudinalen Widerstandes

gleich zwei Effekte erkennbar: der anisotrope Magnetowiderstand bei kleinen
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Abbildung 5.6: Schematische Darstellung der Entstehung des negativen Mag-
netowiderstandes am Beispiel von Nickel. Dargestellt ist der Verlauf der Elekt-
ronenbdinder oberhalb und unterhalb der Curietemperatur. Durch die Auf-
spaltung verschiebt sich das d-Subband der Majorititsladungstrdiger unter die
Fermi-Energie, die Zahl madglicher Endzustinde fiir Streuprozesse verringert

sich. Dies fiihrt zum negativen Magnetowiderstand.

und der negative Magnetowiderstand bei grofen Magnetfeldern. Wéhrend der
Widerstand von nichtmagnetischen Leitern und Halbleitern meist mit dem
Magnetfeld ansteigt (positiver Magnetowiderstand), sinkt dieser bei vielen fer-

romagnetischen Materialien (negativer Magnetowiderstand).

Die Entstehung des negativen Magnetowiderstandes wurde 1964 von N. F.
Mott am Beispiel von Nickel erklidrt [Mot64, Fer99]. In Nickel wird der elekt-
rische Strom hauptséchlich von den Elektronen des s-Bandes getragen, der
Widerstand wird im Wesentlichen durch Streuung dieser Elektronen in freie
Zustédnde des d-Bandes verursacht. Unterhalb der Curietemperatur spalten
die d-Subbénder fiir die beiden Spinrichtungen auf, das Subband der Majo-
ritdtsladungstriager kann unter die Fermi-Kante sinken wie in Abbildung 5.6
skizziert. Dadurch finden die Majoritatsladungstriger keine freien Zustéinde
mehr, in die sie gestreut werden konnen, und der spezifische Widerstand sinkt.
Ein dueres Magnetfeld erhoht die Aufspaltung noch weiter, und vergrofiert
zusétzlich die Spinpolarisation der Ladungstriager, so dass noch weniger Streu-
prozesse stattfinden konnen. Die Reduzierung der méglichen Streuzustédnde fiir
Ladungstréger ist auch bei verdiinnten magnetischen Halbleitern die Ursache

fiir den negativen Magnetowiderstand.

Zusétzlich erzeugt dieser Mechanismus auch das Widerstandsmaximum in der
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Abbildung 5.7: Die Spin-Bahn-Wechselwirkung bewirkt, dass die Orbitale

magnetischer Atome nicht kugelsymmetrisch sind. Die Ausrichtung der asym-

7

metrischen Orbitale ist von der Richtung der Magnetisierung abhdngig. Da
dadurch auch der Streuquerschnitt fiir Strom parallel (a) oder senkrecht (b)
zur Magnetisierung unterschiedlich ist, entstehen unterschiedliche spezifische

Widerstinde p; und p .

Néhe der Curietemperatur (vergleiche Abschnitt 6.2.2). Wihrend oberhalb T
eine sinkende Temperatur zunéchst die Ladungstrigerdichte verringert und
damit den Widerstand erhoht, wird in der Nihe von T die Zahl der moglichen

Streuzustinde fiir Majoritédtsladungstriager verringert, der Widerstand sinkt.

Anisotroper Magnetowiderstand (AMR)

Der gerade beschriebene negative Magnetowiderstand ist in Messungen des
longitudinalen Widerstandes von GaMnAs erst bei hoheren Magnetfeldern
(>0,5T) beobachtbar. Bei kleineren Feldern steigt der Widerstand zunéchst
mit dem Betrag des Magnetfeldes an. Dies wird vom anisotropen Magnetowi-
derstand verursacht. Der anisotrope Magnetowiderstand beschreibt die spon-
tane Anisotropie des spezifischen Widerstandes in einem ferromagnetischen
Material. Das bedeutet, der Widerstand ist abhéngig vom Winkel zwischen
Magnetisierung und Strom. Auch der anisotrope Magnetowiderstand wird von
der Spin-Bahn-Wechselwirkung verursacht. Sie bewirkt, dass die Orbitale der
magnetischen Atome im Kristallgitter nicht kugelsymmetrisch sind (Abbil-
dung 5.7). Deswegen ist auch der Streuquerschnitt fiir freie Ladungstriger
unterschiedlich je nachdem, ob die Stromrichtung senkrecht oder parallel zur
Ausrichtung der Spins verlauft. Dies bewirkt wiederum unterschiedliche Wi-
derstéinde p; und p, fiir eine Magnetisierung parallel beziehungsweise senk-

recht zur Stromrichtung.
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Abbildung 5.8: Typische Ausrichtung einer Hallstruktur auf einer (001)-
orientierten Probe. Der Stromfluss verliuft entlang der [110]-Richtung, U,
wird ebenfalls entlang [110] abgegriffen, Usans dagegen entlang [110).

Berticksichtigt man zusétzlich den durch die Lorentzkraft verursachten spezi-
fischen Hallwiderstand pg, so ldsst sich das elektrische Feld E, welches von

einem Strom 7 und der Magnetisierung M verursacht wird, allgemein als
E=piy+a(-m)(p) = pu) + pulii < J) (5-3)

schreiben [Jan57]. Dabei ist 7 ein Einheitsvektor in Richtung von M. Dar-
aus wird ersichtlich, dass sédmtliche in einem Ferromagneten gemessenen Wi-
derstdnde auch vom Winkel zwischen Strom und Magnetisierung abhéngen.
Dies ist vor allem bei niedrigen dufleren Feldern aufféllig, wenn die Magneti-

sierung nicht notwendigerweise in Richtung des externen Feldes zeigt.

Betrachtet man eine in Hallgeometrie strukturierte GaMnAs-Probe, bei der der
Strom zum Beispiel in [110]-Richtung, also parallel zu einer Spaltkante fliefit
(Abbildung 5.8), so liegen die magnetisch leichten Achsen in (001)-orientiertem
GaMnAs — die [100]- und [010]-Achse — in einem Winkel von 45° zur Strom-
richtung innerhalb der Probenebene. Somit ergibt sich bei B =0

E=p.j+ nj(p — pL)cos4d® . (5.4)

Der Anteil proportional zu pg (7 X 7) steht senkrecht zur Probenoberflache und
ist nicht messbar. Fiir die longitudinal und transversal gemessene Spannung
ergibt sich damit:

1.

Utong o5 (py + p2) (5.5)
1.

Utrans X j:_](pH - pJ_) (56)

2
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Gleichung 5.6 besagt, dass eine an GaMnAs gemessene Hallspannung selbst
bei B = 0 nicht verschwindet.

Bei externen Magnetfeldern in (001)-Richtung, die grofl genug sind, die Mag-
netisierung einer Probe vollstdndig parallel auszurichten, ergibt sich aus Glei-

chung 5.3

—

E=p j+puix]) . (5.7)

Hall- und Léngsspannung betragen also

Ulong OCPJ_J (58)
Utrans 0<ij . (59)

Dabei ist zu beachten, dass die Hallspannung nicht nur von der Magnetisierung
M abhéngt, sondern vom gesamten Magnetfeld B = u(ﬁ + M ), und dass p;

negativen Magnetowiderstand zeigt.

Bei Messungen des spezifischen Widerstandes an ferromagnetischen Materiali-
en dominiert bei niedrigen Magnetfeldern der anisotrope Magnetowiderstand,
die bestehende Magnetisierung wird aus der magnetisch leichten Achse in Rich-
tung des Magnetfeldes gedreht. Da sich wihrend dessen der Winkel zwischen
Strom und Magnetisierung laufend &ndert, dndert sich auch der Widerstand.
Sobald die Magnetisierung vollstdndig in Richtung des externen Feldes zeigt,
hat der anisotrope Magnetowiderstand keinen Einfluss mehr, bei groleren Fel-
dern ist der negative Magnetowiderstand nachweisbar. Insgesamt entsteht ein

Verlauf des longitudinalen Widerstandes wie in Abbildung 5.4 a) dargestellt.

5.3 Planarer Halleffekt

Bei Messungen des so genannten ,,planaren Halleffekts* wird bei einer in Hall-
geometrie strukturierten Probe das Magnetfeld nicht senkrecht zur Proben-
oberfliche, sondern innerhalb der Probenebene angelegt (Abbildung 5.9). An
ferromagnetischen Proben kann auch in dieser Messgeometrie eine von Null
verschiedene Querspannung gemessen werden. Bei Variation des angelegten
Magnetfeldes im Bereich kleiner Feldstérken, bleibt diese Querspannung meist
konstant, dndert jedoch bei bestimmten Werten abrupt ihr Vorzeichen (Abbil-
dung 5.10 a). Diese Widerstandsédnderungen wurden auch schon in ferromag-
netischen Metallen beobachtet, betragen dort jedoch nur wenige m$2 [Hon95|.

Dagegen konnen in GaMnAs Anderungen des transversalen Widerstandes von
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Abbildung 5.9: Probengeometrie zur Messung des planaren Halleffekts. Im
Gegensatz zum gewdhnlichen oder anomalen Halleffekt ist in diesem Fall das
Magnetfeld innerhalb der Probenebene orientiert, so dass klassisch keine Hall-

spannung entstehen sollte.
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Abbildung 5.10: Transversaler (R,,) und longitudinaler (R,,) Widerstand
beim planaren Halleffekt in GaMnAs (aus [Tan03]). Beide Widerstinde zeigen
bei bestimmten Magnetfeldern abrupte Anderungen, die in GaMnAs einige 109

betragen konnen.

einigen 102 auftreten [Tan03]. Deswegen spricht man hier vom ,riesigen pla-
naren Halleffekt” (giant planar hall effect) in GaMnAs. Auch der longitudinale
Widerstand zeigt in dieser Geometrie zwei charakteristische sprunghafte Ande-
rungen (Abbildung 5.10 b).

Dieser planare Halleffekt ist eine unmittelbare Folge des anisotropen Magne-
towiderstandes und der vierzdhligen Anisotropie von GaMnAs innerhalb der
Schichtebene. Da GaMnAs unterschiedliche spezifische Widerstédnde parallel

(py) und senkrecht (p, ) zur Magnetisierung aufweist, ergibt sich fiir eine Mag-
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netisierung in der Probenebene gemafl Gleichung 5.3

E = pij+ij(p— pi)cos¢ (5.10)
wobei ¢ den Winkel zwischen Magnetisierung und Strom bezeichnet. Eine Mes-

sung von Langs- und Querwiderstand ergibt
Ulong X PJ_]"‘](PII _Pi) COSZ¢ (511)

Usrans X 7 (p)| — pL) cos ¢ sin ¢
1 (5.12)

= 5J(py = p1)sin(2¢)

Es entsteht also eine Spannung senkrecht zur Stromrichtung, die vom Win-

kel zwischen Magnetisierung und Strom abhéngt. Damit der Effekt moglichst

grof} ausfillt, sollte die Stromrichtung in einem Winkel von 45° gegeniiber den

leichten Richtungen verlaufen, bei (001)-GaAs in [110]- bzw. [110]-Richtung.

Die Entstehung der Widerstandsspriinge im planaren Halleffekt l4sst sich fol-
gendermaflen erkldren: In GaMnAs bilden sich nach [Wel03] bereits bei klei-
nen angelegten Feldern grofle Eindoménenzustéinde aus, so dass die gesamte
Hallstruktur eine einzige Doméne darstellt. Bei Messungen des planaren Hall-
effekts sind die externen Magnetfelder so klein, dass sich die Magnetisierung
nicht in Richtung des Feldes dreht, sondern sich in einer leichten Richtung in
der Ndhe der Feldrichtung einstellt (Abbildung 5.11 a). Wird das Magnetfeld
in die entgegengesetzte Richtung angelegt, geschieht die Ummagnetisierung
gemifl [Wel03] in zwei Schritten, wobei die Magnetisierung jeweils um 90° in
die néchste leichte Richtung gedreht wird. Die Bildung dieser neuen Doménen
geschieht so schnell, dass der Vorgang als sprunghafte Drehung der Magneti-

sierung um 90° betrachtet werden kann.

In Abbildung 5.11 ist der Ummagnetisierungsvorgang beim Umpolen des exter-
nen Feldes schematisch dargestellt. In Teilbild a) ist ein externes Magnetfeld
in einem Winkel o zum Strompfad angelegt. Die Magnetisierung ist in der
dazu am néchsten liegenden leichten Richtung ausgerichtet. Wird das Feld
allméhlich umgekehrt, dreht sich die Magnetisierung bei kleinem entgegenge-
setzten Feld zundchst um 90° in die néchste leichte Richtung (Abbildung 5.11
b). Bei weiter steigendem Magnetfeld erfolgt eine zweite Drehung der Mag-
netisierung um weitere 90° in die leichte Achse nahe der neuen Feldrichtung
(Abbildung 5.11 ¢). Jede dieser Anderungen der Magnetisierungsrichtung be-

deutet, dass sich der Winkel ¢ zwischen Strom und Magnetisierung und damit
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Abbildung 5.11: Schematische Darstellung des Ummagnetisierungsvorgangs
beim planaren Halleffekt. a) Ein externes Magnetfeld, im Winkel a zur Strom-
richtung ist gerade stark genug, die Magnetisierung in die nédchstgelegene leich-
te Richtung (gestrichelt dargestellt) zu drehen. b) Fin entgegengesetztes Mag-
netfeld dreht die Magnetisierung zundchst um 90° in die ndchste leichte Rich-
tung. c) Erst ein noch hoheres Magnetfeld dreht die Magnetisierung um weitere
90°, so dass die Magnetisierung jetzt vollstindig umgekehrt ist. Jede dieser 90°

Drehungen bewirkt einen Vorzeichenwechsel im transversalen Widerstand.

der transversale Widerstand

1
Rirans §(P\| — p1)sin(2¢) (5.13)

andert. Offensichtlich ist (p; —p.1 ) unabhéngig von Magnetfeld und Magnetisie-
rung, jede Anderung der Magnetisierungsrichtung um 90° bewirkt jedoch einen
Vorzeichenwechsel von Ri.,s. Wird das externe Feld weiter erhoht, dreht sich
die Magnetisierung aus der leichten Richtung heraus in Richtung des Magnet-
feldes, der transversale Widerstand dndert sich ein weiteres Mal. Diese Ande-
rung, die erst bei grofleren Feldern auftitt, als in Abbildung 5.10 aufgetragen,
erfolgt jedoch nicht sprunghaft.

Die beiden Drehungen der Magnetisierung machen sich auch im longitudinalen
Widerstand bemerkbar (Abbildung 5.10 b), da dieser ebenfalls vom Winkel
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Abbildung 5.12: Drehungen der Magnetisierungsrichtung und deren Aus-
wirkungen auf den Hallwiderstand beim planaren Halleffekt fiir Magnetfeld in
schwerer Richtung (a), in leichter Richtung (c) und dazwischen (b). Die leich-
ten Achsen von GaMnAs sind gestrichelt dargestellt. a) Ist B in einer schweren
Richtung innerhalb der Probenebene orientiert, dreht sich die Magnetisierung
nur einmal um 90°. Entsprechend findet nur ein Vorzeichenwechsel von Ry,
statt. Ist B zwischen leichter und schwerer Richtung ausgerichtet (b), dreht sich
die Magnetisierung zwei mal um 90°, R,, wechselt zweimal das Vorzeichen.
Falls das Magnetfeld genau in eine leichte Richtung zeigt (c), folgen die beiden
90° Drehungen der Magnetisierung unmittelbar aufeinander, Ry, zeigt ent-
weder zwei Vorzeichenwechsel bei anndhernd gleichem Magnetfeld, oder keine

Anderung.
zwischen Magnetisierung und Strom abhéngt:

Riong < p1 + (p)) — p1) cos’p . (5.14)

Zwar ist (p; —p1) wie gerade beschrieben konstant, p, ist jedoch vom Magnet-
feld abhéngig und zeigt den bekannten negativen Magnetowiderstand. Deswe-
gen hat Ry, keinen konstanten Verlauf wie Rirans. An den Stellen, an denen
die Magnetisierung umschaltet, kann ebenfalls ein Widerstandssprung gemes-

sen werden, da Ry, von cos? ¢ abhiingt.
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In Abbildung 5.12 ist dargestellt, welchen Einfluss die Richtung des Magnetfel-
des auf das Umschalten der Magnetisierung und damit die Widerstandsspriinge
im planaren Halleffekt hat. Die oben beschriebenen zwei Schaltvorgédnge sind
nur beobachtbar, wenn das Feld weder in einer magnetisch leichten, noch in
einer schweren Richtung orientiert ist (Abbildung 5.12 b). Verlduft die Rich-
tung des Feldes parallel zu einer schweren Richtung, kann nur eine Drehung der
Magnetisierung um 90° beobachtet werden, eine weitere Drehung wiirde keinen
zusétzlichen energetischen Vorteil darstellen (Abbildung 5.12 a). Ist das Mag-
netfeld in einer leichten Richtung orientiert, finden die beiden 90°-Drehungen
der Magnetisierung unmittelbar aufeinander folgend statt, im Hallwiderstand
tritt entweder keine Anderung auf, oder zwei Anderungen sehr kurz nacheinan-
der (Abbildung 5.12 ¢). Falls die Richtung des Magnetfeldes weder eine schwe-
re noch eine leichte darstellt, ist der Abstand der Magnetfelder, bei denen die
Magnetisierungsdrehungen stattfinden umso kleiner, je ndher die Feldrichtung
einer leichten Richtung kommt, und umso grofier, je néher sie einer schweren
Richtung kommt. Auf diese Weise kann mit Hilfe des planaren Halleffektes die
Anisotropie von GaMnAs innerhalb der Probenebene untersucht werden. Die
Ergebnisse dieser Untersuchungen, speziell der Vergleich der Anisotropie von
(001)- und (311)-orientiertem GaMnAs, sind in Abschnitt 7.3 beschrieben.

5.4 Ferromagnetische Resonanz

Die ferromagnetische Resonanz ist eine Messmethode, die es erméglicht, die
Anisotropie von ferromagnetischen Proben unmittelbar zu messen. In diesem
Abschnitt wird zunéchst das Prinzip der ferromagnetischen Resonanz vorge-
stellt, der Messaufbau und das Vorgehen beschrieben. Die Ergebnisse dieser

Messreihen sind in Kapitel 8 erldutert.

5.4.1 Paramagnetische Resonanz

Um das Prinzip der ferromagnetischen Resonanz anschaulich zu verstehen,
ist es sinnvoll, zunédchst den Fall der paramagnetischen Resonanz in einem
Festkorper zu betrachten. Diese Herleitung lasst sich auf ferromagnetische
Festkorper iibertragen, indem diese mit Hilfe der Molekularfeldtheorie be-

schrieben werden.



5.4. Ferromagnetische Resonanz 79

EA
B 7

Abbildung 5.13: Zeemann-Aufspaltung der Elektronen-Energieniveaus in ei-

nem paramagnetischen Festkorper.

In einem paramagnetischen Festkorper spalten die Niveaus der Elektro-
nenbdnder im Magnetfeld aufgrund der Zeeman-Energie auf. Der Energieunter-
schied AE, zwischen Spin-up und Spin-down Zusténden bei einem Magnetfeld

By in z-Richtung lasst sich als
AE. = gupBy (5.15)

schreiben, wobei pp das Bohrsche Magneton und g die Komponente des g-

Tensors g, parallel zum Magnetfeld darstellt.

Wird nun elektromagnetische Strahlung mit der Frequenz vy, im Mikrowel-
lenbereich eingestrahlt, so kann diese gerade dann absorbiert werden, wenn die

Resonanzbedingung

erfiillt ist. Im Experiment wird iiblicherweise die Mikrowellenfrequenz konstant
gehalten und das Magnetfeld verdndert, so dass sich die Resonanzbedingung
als
h
Bres = —UVUpmw (517)
9HiB

ausdriicken léasst.

Das selbe Ergebnis lésst sich auch aus einer klassischen Betrachtung ablei-
ten, wenn man annimmt, dass die Magnetisierung M des Festkorpers um die
Richtung des angelegten Feldes By = By? prazediert, wobei gilt

o - L
M =M x By (5.18)

mit dem gyromagnetischen Verhiltnis

guB
= —_— . 5.19
v=" (5.19)
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Die Probe zeigt genau dann Absorption, wenn die Frequenz der eingestrahlten

Mikrowellen mit der Prézessionsfrequenz iibereinstimmt.

5.4.2 Anschauliche Erkliarung der Ferromagnetischen

Resonanz

Prinzipiell ldsst sich die Bedingung fiir die ferromagnetische Resonanz ana-
log zur paramagnetischen Resonanz klassisch herleiten. Dabei geht man eben-
falls davon aus, dass die Magnetisierung um das Magnetfeld prazediert, wobei
beriicksichtigt werden muss, dass sich By aus dem angelegten Feld und dem

internen Molekularfeld zusammensetzt:
étot - g(] + EFM . (520)

Bereits hieraus ist ersichtlich, dass die ferromagnetische Resonanz im Vergleich
zur paramagnetischen Resonanz verschoben sein muss, der Betrag dieser Ver-
schiebung ist von den ferromagnetischen Eigenschaften in der Richtung des

Magnetfeldes abhéngig.

Eine Herleitung nach dieser Methode ist jedoch nur dann praktikabel, wenn
By entlang einer leichten ferromagnetischen Richtung verlauft und folglich alle
Felder parallel zueinander sind. Sobald dies nicht mehr der Fall ist, also M
und By einen von Null verschiedenen Winkel aufspannen, wird die Berechnung

der Prazession duflerst kompliziert.

Eine elegantere Methode zur Beschreibung der ferromagnetischen Resonanz
bietet sich mit Hilfe der freien Energie. Die Herleitung dieser Beschreibung ist
zum Beispiel in den Biichern von A. H. Morrish [Mor65] und S. V. Vonsovskii

[Von66| zu finden, und soll im folgenden Abschnitt erlautert werden.

5.4.3 Die Beschreibung der ferromagnetischen Reso-
nanz mit Hilfe der freien Energie

Die freie Energiedichte F,; einer Probe, die die freie Energie F' pro Volumen

angibt (Fi,; = F/V) setzt sich zusammen aus der magnetostatischen oder

Zeemann-Energie Fy,;, der Demagnetisierungsenergie Fyenqg und der Aniso-

tropieenergie Fj,;s0:

Fiot = Faar + Fdemag + Faniso - (521)
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Abbildung 5.14: Definition der kartesischen wund polaren Koordinaten
beziiglich der Geometrie von (001) orientierten Proben. Die kartesischen Koor-
dinaten sind entlang der [100]- und dquivalenten Kristallrichtungen orientiert.
Bei den Bezeichnungen fir die Winkel werden Grof$buchstaben © und ® fiir
die Magnetisierung verwendet, Kleinbuchstaben 6 und ¢ fir die Richtung des
Magnetfeldes.

Zur Darstellung der einzelnen Beitrdge ist es vorteilhaft, Polarkoordinaten
zu verwenden, wobei die Richtung der Magnetisierung M in groflen Buch-
staben M = (M,0,®) und die des Magnetfeldes B mit kleinen Buchstaben
B = (B, 0, ¢) bezeichnet werden. Die Definition der Winkel beziiglich der Pro-
bengeometrie und der Kristallrichtungen ist in Abbildung 5.14 am Beispiel
einer (001)-orientierten Probe dargestellt. Die Koordinaten von (311)-Proben
sind ebenfalls beziiglich der kubischen Achsen definiert, wobei in diesem Fall
[100] als z-Achse betrachtet wird. Die (311)-Ebene liegt also schriig in diesem
Koordinatensystem, was bei der Berechnung der freien Energie zu beriicksich-

tigen ist.

Magnetostatischer Anteil

Der magnetostatische Anteil Fy . ist die Energie der Magnetisierung M im

duBeren Feld By. Er ist gegeben durch
Fuut=M By . (5.22)

Unter Verwendung der Polarkoordinaten gemé&fl Abbildung 5.14 lasst sich dies

folgendermaflen schreiben:

Fyat = M By(sin © sin @ sin 0 sin ¢ + sin © cos ® sin 0 cos ¢ + cos O cos 6)
(5.23)
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Demagnetisierungsenergie

Geméifl der Maxwellgleichungen gilt div B = 0. Dies ist bei einer ferromagne-
tischen Probe nur erfiillt, wenn zusétzlich zur Magnetisierung eine Polarisa-
tion der Oberfliche angenommen wird, die ein Demagnetisierungsfeld édemag
erzeugt. Fiir eine angenommene homogene Magnetisierung M einer Probe ist

ein Demagnetisierungsfeld
Baemag = 1oNM (5.24)

notwendig. N bezeichnet dabei den Demagnetisierungstensor, der von der Form

der Probe abhéngig ist. Deshalb wird der zugehorige Anteil der freien Energie

Flemag = %M N M (5.25)

auch der Anteil der Formanisotropie genannt.

Fiir eine beliebige Form der Probe kann N sehr kompliziert sein. Fiir diinne
Proben, die geméfi Abbildung 5.14 in der x-y-Ebene orientiert sind, ist jedoch
lediglich N,, = 1 [G6n03], so dass sich Gleichung 5.25 zu

Fiemag = %MQ cos® © (5.26)

vereinfacht.

Anisotropieanteil

Wie bereits im Abschnitt 2.3 beschrieben wurde, entstehen im ferromagnetisch-
en Festkorper durch Spin-Bahn-Wechselwirkung und Kristallfelder magneti-
sche Anisotropien. Der Beitrag einer kubischen Anisotropie zur freien Energie
wird iiblicherweise durch

F. = Ker(aiol + ool + aZal) + Kes(ahola?) (5.27)

Ty Tz
beschrieben, mit den Anisotropiekonstanten K-y und Koo und den Richtungs-
kosinus

my;
- (5.25)
In Polarkoordinaten lautet dies

1 1
Fo= ;Ko (sin*(20) + sin* O sin*(20)) + Ko sin?(20) sin*(2®) . (5.29)
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Eine zusétzliche uniaxiale Anisotropie, die zum Beispiel in GaMnAs aus der
tetragonalen Verspannung entsteht, verursacht einen zusétzlichen Beitrag zur

freien Energie, der mit

beschrieben werden kann. Dabei ist K, die uniaxiale Anisotropiekonstante. In

Polarkoordinaten lasst sich dies als
F, =K, (— — cos® @) (5.31)

ausdriicken.

Die vollstindige freie Energie

Aus Gleichungen 5.23, 5.26, 5.29 und 5.31 ergibt sich die totale freie Energie

als

Ftot :Fstat+Fdemag+Fc+Fu
=M By (sin © sin ® sin 0 sin ¢ + sin © cos P sin 0 cos ¢ + cos O cos )+

%MQ cos? O+

1 1
ZKC]_ (sin®*(20) + sin® O sin*(29)) + 1_6K02 sin?(20) sin?(2®)+

1
K, (5 — cos? @)

In Abbildung 5.15 ist ein Beispiel fiir die freie Energie dargestellt, dabei wurde

(5.32)

die Entmagnetisierungsenergie vernachléssigt und eine reine kubische Aniso-
tropie (K1 > 0 und Ko = 0) angenommen. In diesem Fall ist die freie Energie
durch

1
Frop = Faor + ZKCI (sin2(2®) +sint© sin2(2<l>)) (5.33)

gegeben. Fiir ein geniigend grofles Magnetfeld stehen M und B parallel, damit
ist Fyq: konstant. Ohne Anisotropie stellt die freie Energie also eine Kugelfléiche
dar, die kubische Anisotropie bewirkt eine ,,Eindellung“ dieser Kugelfliche in

Richtung der kubischen Hauptachsen.
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Abbildung 5.15: Darstellung der freien Energie bei rein kubischer Amniso-
tropie. In diesem Beispiel ist die kubische Anisotropie so gewdhlt, dass die
(100)-Achsen leichte Richtungen sind.

Die Resonanzgleichungen

Um nun die Bedingungen fiir die ferromagnetische Resonanz zu erhalten, be-
trachtet man die Magnetisierung M als einen klassischen Kreisel mit einem
Tragheitsmoment (0,0,C) beschrieben durch die Eulerschen Winkel ®,© und
X, wobei x die Rotation um die Symmetrieachse darstellt. Der Betrag von M
sei dabei gleich der Sattigungsmagnetisierung Mj, (P, ©) ist die Richtung
der Magnetisierung im Gleichgewicht. Die kinetische Energie dieses Kreisels
ist durch

1 .
T = 50(5( + ® cos ©)? (5.34)

gegeben.

Die Bewegungsgleichungen fiir diesen Kreisel lassen sich mittels des Lagrange-
Formalismus ableiten. Die Lagrange-Funktion dieses Systems lautet £L =T—V,
wobei die freie Energie F, (im Folgenden einfach als F' bezeichnet) mit der

potentielle Energie V' gleichgesetzt wird.

L %C(x + $cos0)? — Fu(0, 0) (5.35)
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Die Bewegungsgleichungen fiir die einzelnen Koordinaten ¢; ergeben sich aus

doL oL
%8% - dq =0 (5.36)
Also gilt:
d S oF
7 (C’(X + ® cos ©) cos @) 9% = 0 (5.37)
. . F
C(X—l—@cos@)fbsin@—{—g—@ =0 (5.38)
d S
= (C(x + & cos @)) —0 . (5.39)

Gleichung 5.39 bedeutet, dass C(y + P cos ©) = const., also der Drehimpuls
beziiglich x konstant ist. Da dieser Drehimpuls mit M/~ gleichgesetzt werden
kann, lassen sich die Gleichungen 5.37 und 5.38 als

]\fésm@ = g—g (5.40)
—‘Ajscbsm@ = g—g (5.41)

schreiben.

Wenn man nur kleine Auslenkungen der Magnetisierung von der Gleichge-

wichtslage (g, ©g) beriicksichtigt, also

b =5+ AD
(5.42)
O =06+ A0
mit kleinen A® und AO, so gilt
sin(©y + ABO) = sin O cos ABO + cos Oy sin AO®
(% ) ° ° (5.43)

~ sin O + cos QA

Fiir periodisch variierende Auslenkungen A®  exp(iwt) und AO o exp(iwt)

ergibt sich auflerdem

b = 1wAP
i (5.44)
O =iwA06
Da an der Gleichgewichtslage der Magnetisierung
F F
or _ 0 0 (5.45)

o0~ 90
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gilt, lautet die Entwicklung der freien Energie um ihre Gleichgewichtslage
1
F=F+3 (03 FAD®? 4 20500 FAPAO + 5 FAO®) + ... | (5.46)

wobei Fy der Wert von F an der Gleichgewichtslage bezeichnet, und 92 F =
D?F/0®% 94F = 0°F/00?% und 0s0eF = 0?F /000, jeweils an der Gleich-
gewichtsposition.

Damit werden die Gleichungen 5.40 und 5.41 zu

wM; .
75 5in©pAO = G2FAD + 000 FAO (5.47)
wM
S i OyAD = 00 FAD + OLFAO (5.48)
v

Dies ist ein homogenes lineares Gleichungssystem fiir die Variablen A® und
A®. Ein solches Gleichungssystem der Form AZ = (0 hat genau dann eine nicht
triviale Losung, wenn die Determinante det A gleich Null ist. Fiir den obigen

Fall bedeutet das, dass eine nicht triviale Losung nur existiert, wenn

2
w 1
) = ———— (02FO3F — (0506F)%) . 5.49
(%) = rarans For - 0uor) (5.49
Hier bezeichnet w, die Resonanzfrequenz, beziehungsweise w,. /v das Resonanz-

feld bei konstant gehaltener Frequenz.

Ist also der Ausdruck fiir die totale freie Energie F' bekannt, bilden die Gleich-
gewichtsbedingung 5.45 und die Resonanzgleichung 5.49 ein Gleichungssystem
aus drei Gleichungen mit den drei Unbekannten B, © und ®. Das Lésen die-
ses Gleichungssystems ergibt das Resonanzfeld fiir die gegebene Richtung des
externen Feldes. Weiterfithrende Betrachtungen, die hier nicht dargelegt wer-
den sollen, ergeben, dass ein hohes Resonanzfeld auf eine magnetisch schwere

Achse in diese Richtung schlieflen lassen, ein niedriges auf eine leichte Achse
[Mor65].

5.4.4 Messaufbau und Durchfiihrung

Der Aufbau zur Messung der ferromagnetischen Resonanz ist im Wesentlichen
ein Gerét zur Messung der Elektronenspinresonanz (ESR). Zwischen den Pol-
schuhen eines Magneten befindet sich ein Hohlraumresonator, in dem die Pro-

be montiert wird. Der Resonator befindet sich in einem Durchflusskryostaten,
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Abbildung 5.16: a) Schema des FMR-Messaufbaus. Die Probe befindet sich
i einem Hohlraumresonator innerhalb eines Durchflusskryostaten. Mikrowel-
len der Frequenz 9,3 GHz werden in den Resonator eingekoppelt, die Spulen
erzeugen ein variables externes Magnetfeld. Sobald die Probe in Resonanz mit
den eingestrahlten Mikrowellen ist, verdndert sich die Resonanzfrequenz des
Hohlraumresonators. Diese Anderung kann tiber eine Messung der reflektierten
Mikrowellen detektiert werden. b) Detektion der ferromagnetischen Resonanz.
Statt des Signals wird dessen Ableitung detektiert. Eine Resonanz erscheint

daher als Nulldurchgang.

der die Probe auf Temperaturen 7' > 3,8 K kiihlen kann. Die Mikrowellen im
Frequenzbereich von 9,3 GHz werden von einem Gunn-Oszillator erzeugt, und
iiber einen Hohlleiter in den Resonator eingekoppelt. Der Versuchsautbau zur
FMR-Messung ist in Abbildung 5.16 a) dargestellt.

Die Frequenz der Mikrowellen entspricht der Resonanzfrequenz des Resonators.
Daher stellt er einen Kurzschluss fiir diese Frequenz dar, normalerweise werden
keine Mikrowellen reflektiert. Die Verinderung des Magnetfeldes verursacht,
wie in Abschnitt 5.4 beschrieben, eine Veranderung der Resonanzfrequenz der
Probe. Sobald die Resonanzfrequenz mit der Frequenz der einfallenden Strah-
lung {ibereinstimmt, absorbiert die Probe einen Teil der Mikrowellen, wodurch
der Hohlraumresonator verstimmt wird. Aufgrund der Verstimmung werden

die eingestrahlten Mikrowellen teilweise reflektiert, und kénnen mit einer Di-
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Abbildung 5.17: a) FMR-Signal fiir variable Orientierung der Probe im Mag-
netfeld. Die Winkel 90° und 270° entsprechen dabei einem Magnetfeld innerhalb
der Probenebene, 0° und 180° einem Magnetfeld senkrecht zur Probenebene. In
b) sind die Resonanzfelder in Abhdingigkeit vom Winkel aufgetragen. In dieser
Darstellung ist die Periodizitit von 180° gut erkennbar, die auf die uniaziale

Anisotropie der Probe hinweist.

ode detektiert werden. Auf diese Weise wird ein bestimmter Wert des Magnet-
feldes als Resonanzfeld ermittelt. Da das Signal der Resonanz relativ schwach
ist, wird iiblicherweise nicht die Intensitat der reflektierten Strahlung, sondern
die Ableitung nach dem verénderlichen Magnetfeld detektiert und dargestellt.
Eine Resonanz erscheint daher nicht als Peak, sondern als Nulldurchgang (Ab-
bildung 5.16 b).

Die Probe ist im Resonator nicht fest montiert, sondern an einem drehbaren
Probenstab befestigt. So kann die Probe im Magnetfeld gedreht werden. Je
nach Montage der Probe ist diese Achse die Probennormale, oder eine Achse
innerhalb der Probenebene. Die Richtung des Magnetfelds wird entsprechend
entweder innerhalb der Probenebene gedreht, oder aus der Probenebene her-

aus.

Eine typische Messserie fiir (001)-orientiertes GaMnAs mit verdnderlicher
Richtung des Magnetfeldes ist in Abbildung 5.17 gezeigt. Dabei wurde die
Probe so montiert, dass sie um die [110]-Achse gedreht werden kann. Das Mag-
netfeld ist bei 0° in [001]-Richtung orientiert und bei 90° in [110]-Richtung. In
Teilbild a) ist dabei das FMR-Signal in Abhéngigkeit vom Magnetfeld fiir ver-
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schiedene Orientierungen der Probe aufgetragen. In dieser Darstellung ist das
Resonanzsignal erkennbar, das sich je nach Richtung des Magnetfeldes zu un-
terschiedlichen Magnetfeldern verschiebt. In Teilbild b) ist dagegen der Wert
des Resonanzfeldes in Abhéingigkeit vom Winkel des Magnetfeldes aufgetra-
gen. Wie in Abschnitt 5.4 berichtet, entsprechen dabei hohe Resonanzfelder
einer magnetisch schweren Richtung, kleine Felder einer leichten Richtung. In
dieser Darstellung ist die Periodizitéat von 180° erkennbar, die aus der uniaxia-
len Anisotropie senkrecht zur Probenebene entsteht. Diese Art der Darstellung
wurde auch bei den Ergebnissen der FMR-Untersuchungen von (311)-GaMnAs
gewihlt, die im Kapitel 8 beschrieben sind.
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Kapitel 6
Herstellung von GaMnAs

Neben dem Aufbau des MBE-Systems bestand ein wesentlicher Anteil dieser
Arbeit darin, die Herstellung von ferromagnetischen GaMnAs mit Hilfe dieser
Anlage zu etablieren. In Abschnitt 6.2 wird gezeigt, wie sich die notwendigen
Wachstumsbedingungen einstellen lassen und auf welche Weise eine schnelle,
erste Charakterisierung der Proben durchgefiihrt werden kann. Der Abschnitt
6.3 behandelt die Frage, ob die Herstellung manganhaltiger Proben Einfluss
auf die Beweglichkeit von Elektronen in zweidimensionalen Elektronengasen
hat, die in der selben Wachstumskammer hergestellt werden. Im ersten Teil
dieses Kapitels soll zunéchst auf die Problematik der Bestimmung des Man-

gangehaltes = der hergestellten Ga(;_,)Mn,As-Proben eingegangen werden.

6.1 RHEED-Eichung des Manganflusses

6.1.1 Bestimmung des Mangangehaltes

Die Bestimmung der genauen Zusammensetzung von Gag_)Mn,As erweist
sich als schwieriger, als dies bei anderen terndren Verbindungshalbleitern der
Fall ist. So scheitert die einfache Methode, die Gitterkonstante mittels Ront-
gendiffraktometrie zu messen und aus dem Vegard’schen Gesetz (Gleichung
3.2) den Mangananteil zu bestimmen, an den in Abschnitt 3.2.1 dargelegten
Eigenschaften von GaMnAs. Wie in [Mas03] beschrieben ist, ist immer noch
nicht klar, ob mit dieser Methode tatsédchlich der Mangangehalt, oder eher
die Zahl von Kristalldefekten bestimmt wird. Daher miissen zur Ex-situ Be-

stimmung des Mangangehaltes elementsensitive Verfahren, zum Beispiel Se-
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kundérionen-Massenspektrometrie verwendet werden.

Die iibliche In-situ Methode zur Bestimmung der Konzentration einer Substanz
in einem Verbindungshalbleiter ist die Beobachtung von RHEED-Oszillationen
(siche Abschnitt 4.3). Beim Wachstum von GaMnAs ist dies aus mehreren

Griinden nur schwer duchfiihrbar.

e Die Mangankonzentration in GaMnAs betrigt nur wenige Prozent. Daher
ist die Anderung der Oszillationsperiode und damit der Wachstumsra-
te gegeniiber reinem GaAs sehr gering. Zur Eichung des Manganflusses
wird die Differenz der beiden Wachstumsraten benotigt, wobei ein grofer
Messfehler entsteht.

e RHEED-Osrzillationen koénnen nur auf einer glatten Oberfliche beob-
achtet werden. Wéhrend des Schichtwachstums bei tiefen Temperaturen
wird diese schnell rau, so dass die RHEED-Oszillationen stark gedampft
sind. Die bei GaAs iibliche Methode zur Gléttung der Oberfléiche bei ho-
hen Substrattemperaturen ist hier nicht moglich, da GaMnAs bei hohen

Temperaturen nicht stabil ist.

Dies zeigt, dass in der vorhandenen MBE-Kammer RHEED-Oszillationen an
GaMnAs nur unmittelbar auf einer glatten GaAs-Oberfléche beobachtet wer-
den konnen, nicht aber wenn bereits eine GaMnAs-Schicht aufgewachsen ist.
Somit ist bei jeder Probe nur ein Versuch zur Messung der Oszillationsperi-
ode moglich. Sind die Parameter dafiir (Temperatur, Arsenfluss, Einfallsrich-
tung des Elektronenstrahls) nicht korrekt, kann erst an einer neuen Probe
wieder eine glatte GaAs-Oberflache fiir einen neuen Versuch prépariert wer-
den. Deswegen ist es duflerst schwierig, RHEED-Oszillationen beim Wachstum

von GaMnAs in der Spintronik-Kammer des MBE-Systems zu detektieren.

Eine weitere Moglichkeit, den Manganfluss zu eichen, ist die Messung der
RHEED-Oszillationen beim Wachstum von Manganarsenid (MnAs). Da bei
diesem Verfahren der Manganfluss direkt bestimmt wird und sich nicht aus
der Differenz zwischen GaAs-Rate und GaMnAs-Rate errechnet, liefert es ei-
ne genauere FEichung des Manganflusses und damit des Mangananteils in den
hergestellten GaMnAs-Proben. Da MnAs stabiler ist als GaMnAs ist es auch
moglich, die Oberfliche bei hoheren Temperaturen zu glitten und so wieder-

holte Messungen der Oszillationsperiode durchzufithren. Im Folgenden soll nun
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Abbildung 6.1: Die Kristallstruktur von MnAs (NiAs-Struktur). Teilbild
a) zeigt eine dreidimensionale Ansicht, Teilbild b) die Projektion in [0001]-
Richtung.

dieses Verfahren beschrieben werden, wobei zunéchst auf die wichtigsten Eigen-
schaften von MnAs eingegangen wird, die zum Beispiel in [Tan02] aufgefiihrt

sind.

6.1.2 Eigenschaften von Manganarsenid

MnAs ist ein ferromagnetisches Metall mit einer Curie-Temperatur von 313 K.
Es bildet eine hexagonale Kristallstruktur vom Typ Nickelarsenid (NiAs) aus,
die in Abbildung 6.1 dargestellt ist. Die Gitterkonstanten betragen a = 3,725 A
und ¢ = 5,713 A. MnAs kann mittels MBE auf GaAs bei Temperaturen von
ca. 250°C gewachsen werden. Da MnAs bis zu ca. 400°C stabil ist, kann MnAs
in der Wachstumskammer bei 350°C getempert werden, was zur Bildung einer
glatten Oberflache geniigt, die zur Beobachtung von RHEED-Oszillationen

erforderlich ist.

Es werden zwei Wachstumsmodi von MnAs auf GaAs unterschieden. Bei MnAs
vom Typ A liegt die [0001]-MnAs-Achse parallel zur [110]-GaAs-Richtung und
die [1010]-MnAs-Richtung parallel zur [110]-GaAs-Richtung. Hingegen ist bei
MnAs vom Typ B die [1010]-MnAs-Richtung parallel zur [110]-GaAs -Richtung
und die [1212]-MnAs-Achse parallel zur [110]-GaAs-Achse orientiert'. Laut

n [Tan02] wird eine andere Konvention zur Bezeichnung der Richtungen im hexagonalen
Kristallgitter verwendet, die gegeniiber der hier verwendeten um 30° innerhalb der (0001)-

Ebene gedreht ist. Deswegen stimmen die Richtungsbezeichnungen in [Tan02] nicht mit den
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[Tan02] tritt MnAs vom Typ A dann auf, wenn die GaAs Oberfliche vor dem
Start des MnAs Wachstums bereits Arsenfluss ausgesetzt war, MnAs vom
Typ B nur, wenn der Fluss von Mn und As gleichzeitig gestartet wird. Da
in der Spintronikkammer unseres MBE-Systems der Arsenfluss nicht kurzfris-
tig gedndert werden kann und somit Proben vor dem Wachstumsstart immer
einem Arsenfluss ausgesetzt sind, kann man davon ausgehen, dass in dieser

Kammer hergestelltes MnAs stets vom Typ A ist.

6.1.3 Herstellung der MnAs-RHEED-Probe

Zur Herstellung der MnAs-RHHED-Probe wurde ein n-dotiertes GaAs-Pro-

benstiick? als Substrat verwendet.

Nach dem Einschleusen in die Wachstumskammer und den {iblichen Vorbe-
reitungen wurde zunédchst 150 nm GaAs und anschlieBend ein 250 nm dickes
AlGaAs/GaAs-Ubergitter aufgewachsen, um eine saubere und glatte Ober-
flache zu erzeugen. Danach wurde die Probe auf ca. 240 °C abgekiihlt. Da nicht
bekannt ist, ob eine MnAs-Schicht auf GaAs eine DRS-Temperatur-Messung
(siche Abschnitt 4.2) beeinflusst, mussten an dieser Stelle die Heizleistungen
bestimmt werden, die notwendig sind, um die Probe auf 240 °C Wachstumstem-
peratur und 340 °C zum Glatten der Oberfliche zu heizen. Bei einer RHEED-
Probe ist nur ein kleiner Teil des Probenhalters mit Substrat bedeckt, deshalb
ist dazu eine genaue Justierung der Optik und der Glasfaser des DRS-Systems
notwendig, sonst wird das GaAs-Absorptionsspektrum vom direkt reflektier-
ten Licht der Halogenlampe iiberstrahlt. Fiir 240 °C Probentemperatur wurde
eine erforderliche Heizleistung 23,1 Watt (16,5V; 1,4 A) bestimmt, fiir 340°C
waren 44 Watt (22 V; 2,0 A) notwendig.

Nach der Temperaturmessung und Bestimmung der Heizleistungen wurde
die Probentemperatur auf 240°C eingestellt und fiir 6 Stunden MnAs auf-
gewachsen. Die Temperatur der Mn-Zelle betrug 880°C, der Arsendruck ca.
8 - 107% Torr. Mit der spiter bestimmten MnAs-Rate von 117 Sekunden pro

hier verwendeten iiberein. Aus den Abbildungen in [Tan02] geht jedoch hervor, dass dieselbe
Orientierung des Kristallgitters gemeint ist.

2Um Aufladungen des Probenstiicks durch den Elektronenstrahl zu vermeiden, wurde
n-dotierte GaAs verwendet. Das Experiment sollte jedoch auch mit semiisolierendem GaAs
funktionieren, wie es fiir die iiblichen RHEED-Eichungen von GaAs und AlAs verwendet

wird.
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Abbildung 6.2: In diesem RHEED-Beugungsbild von MnAs ist die gu-
te kristalline Qualitdt der Oberfliche erkennbar. Fiir diese Aufnahme war
die Probe so ausgerichtet, dass der FElektronenstrahl senkrecht zur [0001]-
Richtung einfdllt. In dieser Orientierung erscheinen die Reflexe in einem ge-
ringen Abstand voneinander. Dies ist auch die Ausrichtung, in der RHEFED-

Oszillationen am besten beobachtet werden konnen.
Monolage, wobei die Dicke einer Monolage
h =a-cos(30°) = 3,226 A (6.1)

betrégt, errechnet sich die Dicke der MnAs Schicht zu 60 nm. In Abbildung 6.2
ist das RHEED-Beugungsbild der MnAs Schicht dargestellt, in dem die gute

kristalline Qualitat der Probe erkennbar ist.

6.1.4 RHEED-Oszillationen beim Wachstum von MnAs

Um RHEED-Oszillationen zu beobachten, muss die MnAs-Probe so gedreht
werden, dass die [0001]-Achse senkrecht zum Elektronenstrahl orientiert ist.
Da die c-Gitterkonstante von MnAs grofler ist als die a-Gitterkonstante (Ab-
bildung 6.1 a), erscheinen die Beugungsreflexe in dieser Orientierung dichter
beisammen als in anderen Positionen der Probe. Vor jedem Versuch RHEED-
Ostzillationen zu beobachten ist es notwendig, die Probe fiir ca. eine halbe

Stunde bei 340 °C zu tempern, um die Oberfliche wieder zu glatten. Anschlie-
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Abbildung 6.3: RHEED-Oszillationen an MnAs fiir zwei verschiedene Tem-
peraturen der Manganquelle. In beiden Fillen sind deutliche Oszillationen der

Intensitit des Spiegelrefleres aufgrund des Monolgenwachstums zu erkennen.

Bend wird die Probe wieder auf 240 °C abgekiihlt. Der Arsendruck wurde auch
withrend der RHEED Eichung bei 8-10~6 Torr belassen. Wenn nun der Mangan-
Shutter gedffnet wird, sind Oszillationen der Intensitét des Spiegelreflexes be-
obachtbar, wie sie in Abbildung 6.3 fiir zwei Temperaturen der Manganquelle
dargestellt sind. Aus der Periode der Oszillationen lésst sich nun der Man-
ganfluss und daraus die Mangankonzentration in GaMnAs berechnen, wobei
jedoch der Unterschied in der Kristallstruktur von GaAs und MnAs zu beritick-

sichtigen ist.

Betrachtet man die atomare Struktur der Oberfliche von MnAs im Vergleich zu
GaAs wie in Abbildung 6.4 dargestellt, so ist erkennbar, dass die Manganatome
in der NiAs-Struktur dichter gepackt sind, als in Zinkblendestruktur. In einer
hypothetischen MnAs-Zinkblendestruktur mit der Gitterkonstante von GaAs
werden zwei Manganatome auf einer Fliche von 5,65 A im Quadrat bendtigt,
um eine Monolage zu bilden. Die Fldchendichte der Atome in Zinkblendestruk-

tur betragt also
2
=— . 6.2
P2B = (5,65A)2 (6.2)

Bei MnAs in NiAs-Struktur befinden sich zwei Manganatome auf einer Flache
von 5,713 A- 3,725 A. Es ergibt sich eine Flichendichte in NiAs-Struktur von

2
5713A -3,7125 A

(6.3)

PNiAs =
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Abbildung 6.4: Vergleich der atomaren Struktur der Oberflichen von MnAs
(a) und GaAs (b). Fiir beide Fille sind die Atome der obersten Lage hervorge-
hoben. Berechnet man die Zahl der Atome auf der Oberfliche einer Einheits-
zelle, wobei ein Atom an der Ecke dieser ,Finheitsfliche® zu einem Viertel
gezdhlt wird, ein Atom an der Kante zur Hdlfte und eines in der Mitte ganz,

so erhdlt man in beiden Fillen zwei Atome pro Fldiche.

Aus 6.2 und 6.3 ergibt sich das Verhéltnis der beiden Dichten zu

pnias  (5,65A)?
pzs 3,725 A - 5713 A

Dies bedeutet, dass eine Monolage in Zinkblendestruktur 1,5 mal schneller

~ 1,500 . (6.4)

vollendet ist, als eine Monolage in NiAs-Struktur. Zur Bestimmung der Man-
ganrate miissen daher die gemessenen Oszillationsperioden durch 1,5 dividiert
werden, um die Zeit zu Vollendung einer hypothetischen MnAs-Monolage in
Zinkblendestruktur zu berechnen. Aus dieser Periode kann nun die Wachs-
tumsrate von Zinkblende-MnAs bestimmt werden und daraus fiir gegebene
GaAs-Raten der Mangangehalt der GaMnAs-Schichten. In Tabelle 6.1 sind die
aus der Eichung des Manganflusses gewonnenen Daten dargestellt. Zur Uber-
priifung dieses Verfahrens wurde der Mangangehalt von einigen ausgewéhl-
ten Proben mit Hilfe von SIMS bestimmt. Dabei konnten jeweils die mittels

RHEED bestimmten Mangankonzentrationen bestétigt werden [Sad05].

Da die hier beschriebene Eichung des Manganflusses sehr zeitaufwendig ist, ist
es wenig sinnvoll sie, wie die Eichung des Gallium- und Aluminiumflusses, vor
jedem Wachstum zu wiederholen. Allerdings wird der Fluss nicht iiber eine
sehr lange Zeit konstant bleiben, da sich die Oberfliche des Mangans in der

Effusionszelle verdndert. So erscheint es am effektivsten, die Flusseichung im
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Tan | tnias [8] | tzs [8] | Rz [A/s] | zog (%] | 207 [%)
850°C 278 185 0,015 2.4 2,1
860°C 208 139 0,020 3,2 2.8
870°C | 157 | 105 | 0,027 43 3.7
880°C 117 78 0,036 5,7 49

Tabelle 6.1: RHEED-Fichung des Manganflusses: Fiir verschiedene Tempe-
raturen der Manganzelle (Thr,) sind die Perioden der RHEED-Oszillationen
(Tnias) angegeben, auferdem die errechnete Wachstumsdauer fir eine Mo-
nolage in Zinkblendestruktur (tzg), die Wachstumsrate in Zinkblendestruktur

(Rzg ) und die Mangankonzentration x von Gag—g)MnyAs fiir die verwendeten
Galliumraten von 0,6 und 0,74/3.

Abstand von einigen Monaten zu wiederholen, und bis dahin mit den Werten

der letzten Eichung zu rechnen.

6.2 MBE-Wachstum von GaMnAs

6.2.1 Wachstum und In-situ-Kontrolle

Aufgrund der notwendigen niedrigen Wachstumstemperatur unterscheidet sich
das Vorgehen bei der Herstellung von GaMnAs von der iiblichen GaAs-
Epitaxie. Der Ablauf der Herstellung einer typischen GaMnAs-Probe ist im

Folgenden im Detail beschrieben.

Zunichst werden die GaAs-Substrate fiir GaMnAs-Proben auf die gleiche Wei-
se vorbereitet und in die Kammer geschleust, wie bei gewohnlichen GaAs-
Proben. Um eine saubere Oberfliche zur Epitaxie zu erhalten wird die Oxid-
schicht bei ca. 600°C desorbiert, bis deutliche Gitterreflexe im RHEED-
Beugungsbild erkennbar sind. Zu Beginn des Wachstums werden mindestens
150nm GaAs aufgewachsen, um eventuelle Einfliisse der Substratoberfliche
auf die Epischicht auszuschlieBen. Bis hierher findet das Wachstum bei den
tiblichen GaAs-Wachstumsbedingungen statt (Substrattemperatur ca. 580 °C,
Arsenfluss ca. 107° Torr, As:Ga-Verhiltnis ca. 20 (Verhéltnis der Strahldriicke,
BEP), Ga-Wachstumsrate ca. 1 um/h).

Anschliefend muss sich das Substrat auf die fiir GaMnAs notwendige tiefe
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Wachstumstemperatur abkiihlen. Dazu wird die Substratheizung fiir einige
Zeit (typischerweise 8 Minuten) vollsténdig ausgeschaltet. Wahrenddessen wer-
den die Temperaturen der Effusionszellen auf die benétigten Temperaturen
geregelt. Nach dieser Abkiihlphase, muss sich die Temperatur der Probe sta-
bilisieren, bevor das GaMnAs-Wachstum beginnt. Hierzu wird die Probenhei-
zung auf die gewiinschte Heizleistung eingestellt und ca. 45 Minuten gewartet.
Dabei muss beriicksichtigt werden, dass bei gedffneten Shuttern der Gallium-
und Manganquelle, die thermische Strahlung aus den Effusionszellen zusétzlich
zur Heizung der Probe beitrdgt. Damit die Probentemperatur wihrend des
GaMnAs-Wachstums nicht ansteigt, muss die effektive Heizleistung vor und
nach Beginn des Wachstums konstant bleiben. Dies ist auf zwei verschiede-
ne Methoden erreichbar, mittels Wachsen eines Tieftemperatur-GaAs-Puffers,
oder Vorheizen mit hoherer Leistung. Beide Verfahren werden im Folgenden

beschrieben.

Wird nach dem Abkiihlen der Probe eine Schicht GaAs bei niedriger Wachs-
tumstemperatur gewachsen, so spricht man von einem Tieftemperatur-GaAs-
Puffer, oder LT-Puffer (LT=low temperature). Dies ist die einfachste Methode,
die Probentemperatur vor dem Wachstum der GaMnAs-Schicht zu stabilisie-
ren. Um eine Anderung der eingestrahlten Leistung beim Offnen des Mangan-
Shutters zu vermeiden, ist zusétzlich zur verwendeten Galliumquelle (Ga5) der
Shutter einer weiteren Galliumzelle (Ga4) geoffnet. Die zusitzliche Effusions-
zelle ist baugleich mit der Manganzelle und wird auf die selbe Temperatur wie
diese geregelt. Die typischen Temperaturen zum Sublimieren von Mangan (850
- 880 °C Zellentemperatur), sind zu gering, um eine nennenswerte Menge Gal-
lium zu verdampfen, so dass sich die Wachstumsrate fiir GaAs dadurch nicht
andert. Zum Start des GaMnAs-Wachstums wird der Ga4-Shutter geschlossen
und der Mn-Shutter geoffnet. So bleibt die aus den Zellen eingestrahlte Heiz-
leistung konstant. Wahrend des Wachstums des LT-Puffers ist es auch moglich
mit DRS die Probentemperatur zu messen und die gewiinschte Temperatur ein-
zustellen. Sobald mittels DRS festgestellt ist, dass sich die Substrattemperatur
stabilisiert hat, oder nach mindestens 3 Minuten, wird der Mn-Shutter gecffnet,
der Ga4-Shutter geschlossen und das Wachstum der GaMnAs-Schicht beginnt.
In Tabelle 6.2 sind noch einmal die Schritte zum Wachstum einer GaMnAs-
Probe mit LT-Puffer und die wesentlichen Parameter anhand eines Beispiels

zusammengefasst.

Die Verwendung eines LT-Puffers ist zwar die einfachste und am besten re-
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. Zeit bzw.
Schritt Parameter Dicke
Hochtemperatur GaAs | T~ 580°C, Rga ~ 2,8A/s | 150nm
Abkiihlen Uran =0V 8 min
Temperatur stabilisieren UMan = 16V 45 min
Ustan = 16V, R ~ 0,6 A /s,
LT-GaAs-Puffer Teun = 850°C > 18 nm
Ustan = 16V, Rga ~ 0,6 A /s,
GaMnAs Tuny = 850°C 50 nm

Tabelle 6.2: Vorgehen zur Herstellung einer GaMnAs-Probe mit LT-Puffer.
Im Beispiel ist eine 50 nm dicke Probe mit einem Mangangehalt von 2,4% ge-
zeigt. Dazu wird eine Temperatur der Manganzelle von Thi,e =850° C bendtigt.
Fiir jeden Schritt sind die wesentlichen Parameter (Ts: Substrattemperatur,

Raao: Galliumrate, Uppon: Spannung der Substratheizung, Tgqaa: Temperatur der
Ga4-Zelle) und die Dicke der Schicht bzw. die Wachstumdauer angegeben.

produzierbare Methode, zur Herstellung von GaMnAs, allerdings macht das
isolierende LT-GaAs jegliche Wechselwirkung oder jeglichen Ladungstriger-
transport zwischen dem GaMnAs und den darunter liegenden Heterostruk-
turen unmoglich. Deswegen ist es notwendig GaMnAs auch ohne LT-Puffer
herstellen zu konnen. Die Temperaturstabilisierung muss dann mit Hilfe einer

hoheren Heizleistung vor dem Wachstum von GaMnAs erfolgen.

Soll eine Probe ohne LT-Puffer gewachsen werden, muss wéahrend der Zeit, in
der sich die Probentemperatur stabilisiert, mit einer hoheren Leistung geheizt
werden, als fiir das GaMnAs-Wachstum notwendig ist. Auf diese Weise wird die
thermische Einstrahlung aus der Mangan- und Galliumzelle kompensiert. Nach
einer Wartezeit von mindestens 45 Minuten, wiahrend der die Probentempera-
tur mit DRS gemessen und auf die gewiinschte Temperatur eingestellt werden
kann, wird die Heizleistung gesenkt und der Mangan- und Gallium-Shutter
geoffnet. Das GaMnAs-Wachstum beginnt. Um eine Heterostruktur unterhalb
der GaMnAs-Schicht zu simulieren wurde bei Proben ohne LT-Puffer meist vor
dem Abkiihlen eine ca. 300 nm dicke AlGaAs-Schicht gewachsen. Es zeigte sich,
dass dieses AlGaAs wie erwartet keinen Einfluss auf die ferromagnetischen Ei-
genschaften des GaMnAs hat. In Tabelle 6.3 sind die Schritte zum Wachstum

von GaMnAs ohne LT-Puffer noch einmal zusammengefasst.
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. Zeit bzw.

Schritt Parameter Dicke

Hochtemperatur GaAs | T~ 580°C, Rga ~ 2,8A/s | 150nm
Hochtemperatur Ts ~ 580°C, Rga ~ 2,8A /s

AlGaAs Ra~14 A/s 300mm

Abkiihlen Urian =0V 8 min

Temperatur stabilisieren Uman = 17,5V 45 min
Ustan = 16V, Rga ~ 0,6 A /s,

GaMnAs Tuny = 850°C 50 nm

Tabelle 6.3: Vorgehen zur Herstellung einer GaMnAs-Probe ohne LT-Puffer.
Im Beispiel ist eine 50 nm dicke Probe mit einem Mangangehalt von 2,4% ge-
zeigt. Dazu wird eine Temperatur der Manganzelle von Th,0=850° C bendtigt.
Fiir jeden Schritt sind die wesentlichen Parameter (Ts: Substrattemperatur,
Rgo: Galliumrate, Uppan: Spannung der Substratheizung) und die Dicke der
Schicht bzw. Dauer angegeben. Die AlGaAs-Schicht dient zur Simulation einer

darunterliegenden Heterostruktur.

Die benétigten Wachstumstemperaturen und damit auch die Heizleistungen
unterscheiden sich bei (001) und (311)A orientierten Substraten. Wihrend die
optimale Wachstumstemperatur bei 2,4% Mangangehalt fiir (001) orientierte
Substrate 260 °C betragt, liegt die optimale Temperatur fiir (311)A Substra-
te bei 280°C. Entsprechend sind fiir (001)-Proben 16V (22,4 Watt) und fiir
(311)A Proben 18V (28,8 Watt) Spannung an der Substratheizung erforder-
lich. Die Ursache fiir diesen Unterschied ist bisher nicht bekannt. In Tabelle
6.4 sind die optimalen Parameter fiir Proben in beiden Orientierungen sowohl

mit, als auch ohne LT-Puffer zusammengefasst.

Am Ende des GaMnAs-Wachstums kann mittels RHEED eine erste Uber-
priifung der Probe erfolgen. War die Wachstumstemperatur zu hoch, so haben
sich hexagonale Manganarsenid-Cluster gebildet, die anhand der punktfoérmi-
gen Beugunsreflexe leicht erkennbar sind. Andernfalls sicht man das iibliche
,streifige Beugungsmuster einer glatten kristallinen Oberfléiche. In Abbildung
6.5 ist jeweils ein Beispiel fiir eine einkristalline GaMnAs-Probe und einer
mit hexagonalen Einschliissen gezeigt. Leider lasst sich anhand des RHEED-
Beugungsbildes nur eine zu hohe Wachstumstemperatur feststellen. Falls die

Temperatur zu niedrig war, ist aus dem RHEED-Beugungsbild keine Storung
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mit LT-Puffer

ohne LT-Puffer

(001) | (311)A | (001) | (311)A
Wachstumstemperatur [°C] | 260 280 260 280
Heizspannung [V] 16 18 16 18
Heizleistung [W] 224 | 288 224 28,8
Temperaturstabilisierung Ga4d Gad | 175V | 19V

Tabelle 6.4: Typische Parameter zum Wachstum von GaMnAs bei einem Mn-
Gehalt von 2,4%. Fir GaMnAs auf (311)A orientierten Substraten bendtigt

man eine héhere Wachstumstemperatur, also auch eine héhere Heizleistung.

Abbildung 6.5: RHEED-Beugungsbilder nach dem Wachstum von GaMnAs.
a) Das ,streifige” Beugungsbild ist ein Zeichen fiir gute kristalline Qualitdt

ohne hexagonale Einschlisse. b) Punktférmige Beugungsrefleze zeigen, dass

sich hexagonale MnAs-Cluster gebildet haben. Die Wachstumstemperatur war

zu hoch.
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Abbildung 6.6: In Van der Pauw-Geometrie kontaktierte GaMnAs-Probe.

der Kristallstruktur erkennbar, dennoch ist die Probe weder metallisch, noch
ferromagnetisch. Dies kann jedoch erst nach dem Ausschleusen der Probe aus
der Wachstumskammer mit Hilfe einer Magnetotransport-Charakterisierung

festgestellt werden, die im folgenden Abschnitt beschrieben wird.

6.2.2 Schnellcharakterisierung mittels Magnetotrans-

port
Kontaktierung

Zur ersten Charakterisierung einer GaMnAs-Probe dienen Magnetotransport-
messungen in Van der Pauw-Geometrie. Hierzu werden aus der Probe qua-
dratische Stiicke der Griéfie 4 x 4mm? herausgespalten. An den Ecken und in
der Mitte der Kanten wird die Probe angeritzt und iiber den Ritzen Kontakte
angebracht. Als Material fiir die Kontakte dient eine Indium-Zink-Legierung,
die mit einem Lo&tkolben aufgebracht wird. Im Gegensatz zu n-dotierten Pro-
ben, bei denen die Kontakte aus reinem Indium bestehen, ist bei GaMnAs kein
Temperschritt zum Einlegieren der Kontakte erforderlich. Zuletzt werden die
acht Kontakte mit Golddraht mit den Pins eines Probensockels verbunden.
Abbildung 6.6 zeigt eine fertig kontaktierte Probe. Die Kontaktierung einer
Probe in Van der Pauw-Geometrie dauert nur wenige Minuten, im Gegen-
satz zur aufwendigen Strukturierung einer Hallbar-Geometrie, fiir die mehrere

Stunden benétigt werden.
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Eine Messung des elektrischen Widerstandes zwischen benachbarten Kontak-
ten kann bereits einen Hinweis auf die Ladungstrigerkonzentration und damit
die Qualitdt der Probe geben. Er sollte bei einer 50 nm dicken Probe in der
GroBenordnung weniger k€ (optimal sind ca. 1,5k2) liegen. Betriagt der Wi-
derstand mehr als 10kS2, ist die Probe bei tiefen Temperaturen voraussichtlich

isolierend und nicht ferromagnetisch.

Temperaturabhingiger Widerstand

Nach der Kontaktierung wird der Probensockel mit der Probe in den Pro-
benhalter des Kannsystems fiir Magnetotransportmessungen eingebaut. Dieser
Messaufbau, der zur Schnellcharakterisierung von zweidimensionalen Elektro-

nengasen optimiert ist, ist in [Wur04] ausfiihrlich beschrieben.

Erste Informationen iiber die Qualitiat der Probe und eine erste Abschéitzung
der Curietemperatur erhélt man durch Messung des Widerstandes beim
Abkiihlen. Hierzu muss — wihrend der Probenstab langsam in den Messaufbau
geschoben wird — die Temperatur und der Widerstand der Probe gemessen wer-
den. In Abbildung 6.7 sind zwei solche Messungen des temperaturabhingigen
Widerstandes gezeigt. In beiden Féllen steigt der Widerstand beim Abkiihlen
zunachst an, da die vorhandenen Locher zunehmend an Akzeptoren gebunden
sind. Ist die Ladungstréigerdichte in der GaMnAs-Schicht zu gering, steigt der
Widerstand um mehrere Gréflenordnungen, bis er nicht mehr messbar ist, Die
Probe ist isolierend. Da der Ferromagnetismus in GaMnAs durch Ladungs-
trager vermittelt wird, zeigt eine solche Probe auch keine ferromagnetischen
Eigenschaften. In Abbildung 6.7 b) ist der temperaturabhingige Widerstand
einer solchen Probe gezeigt. Dieses Verhalten weist in der Regel auf eine zu

geringe Wachstumstemperatur hin.

Sind geniigend positive Ladungstridger vorhanden, bildet sich unterhalb der
Curietemperatur eine ferromagnetische Ordnung aus. Dies bewirkt eine Ver-
ringerung des Widerstandes bei weiter sinkenden Temperaturen. Die Ursache
dafiir wurde in Abschnitt 5.2 beschrieben. In Abbildung 6.7 a) ist dieses Ver-
halten dargestellt. Alle Proben, die bei 4,2K einen vergleichbaren oder ge-
ringeren Widerstand als bei 300 K aufwiesen, zeigten auch ansonsten gut re-
produzierbare ferromagnetische Eigenschaften. Daher ist eine solche Kurve fiir
den Widerstand beim Abkiihlen ein Zeichen fiir eine gelungene ferromagneti-

sche Probe. Die Temperatur bei der der Widerstand maximal ist, ist eine erste
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Abbildung 6.7: Temperaturabhdingiger Widerstand von GaMnAs-Proben ge-
messen beim Abkihlen der Probe im Kannenmessplatz. a) Ferromagnetische
Probe: Beim Abkiihlen steigt der Widerstand bis zu einem Maximum das in
der Nihe der Curietemperatur liegt. Anschlieffend sinkt er, bis er bei 4 K un-
gefihr denselben oder sogar einen geringeren Wert wie bei Raumtemperatur
erreicht. b) Isolierende Probe: Der Widerstand steigt beim Abkihlen um meh-
rere Gréffenordnungen, ohne wieder zu sinken. Bei 4 K ist die Probe isolierend
und zeigt auch keinerlei Ferromagnetismus. Fine solche Kurve weist auf eine

zu geringe Temperatur ber der Probenherstellung hin.

Abschétzung der Curietemperatur. Diese Abschétzung ergibt jedoch meist ein

zu hohes T¢.

Bei sehr tiefen Temperaturen (< 5 K) ist hidufig ein erneuter Anstieg des Wider-
standes der ferromagnetischen GaMnAs-Schichten beobachtbar. Der Anstieg
ist ein Zeichen fiir den Kondo-Effekt, der Streuung von Ladungstragern an

lokalisierten spinpolarisierten Elektronen [Kon64, Gro01].

Magnetotransport

Ein direkter Nachweis der ferromagnetischen Eigenschaften der GaMnAs-
Proben kann ebenfalls mit dem Messsystem zur Schnellcharakterisierung er-
folgen. Dazu werden die magnetfeldabhéngigen Léangs- und Querspannungen
gemessen. Ferromagnetische Proben zeigen dabei den anomalen Halleffekt in
der Querspannung, wihrend in der Langsspannung der anisotrope Magnetowi-

derstand und negativer Magnetowiderstand erkennbar sind (Abbildung 6.8).
Wie bereits in 5.2 beschrieben, entsteht der anféngliche Anstieg des Magneto-

widerstandes R,, aus der Drehung der Magnetisierung aus der Probenebene



6.2. MBE-Wachstum von GaMnAs 105

139] 220 b)
138 219+
o 137] 218+ negativer
G Magneto-
>136 =217 \ widerstand
135 | anomaler Halleffekt X 216 anisotroper
134, 215 M'agneto-
widerstand
133 214
132 T T T T T 213 T T T T T
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5
B/T B/T

Abbildung 6.8: Magnetotransportmessung an GaMnAs gemessen im Kan-
nenmessplatz. a) Anomaler Halleffekt R,,. Der nicht verschwindende Wider-
stand bei B = 0 beruht darauf, dass aufgrund der Messgeometrie zusdtzlich
zur Querspannung ein Anteil der Lingsspannung gemessen wird. b) Magneto-
widerstand R,,. Bei kleinen Feldern wird die Magnetisierung aus der Proben-
ebene heraus gedreht. Man sieht die Auswirkungen des anisotropen Magneto-
widerstandes. Ab etwa 0,25 T ist die Magnetisierung vollstindig in Richtung
des Magnetfeldes gedreht, bei weiter steigendem Feld zeigt die Probe negativen
Magnetowiderstand. Treten alle Effekte gemeinsam auf, ist dies ein sicherer

Nachweis des Ferromagnetismus der GaMnAs-Schicht.

heraus in die Richtung des Magnetfeldes. Der Effekt kann daher nur auftreten,
wenn eine nichtverschwindende Remanenzmagnetisierung und Anisotropie in
der Probe existiert, also nur bei ferromagnetischen GaMnAs-Schichten. Der
ausgepragte anomale Halleffekt und negative Magnetowiderstand sind weitere

Indizien fiir den Ferromagnetismus der Probe.

Mit der beschriebenen Schnellcharakterisierung kann somit gleich nach dem
Wachstum der Proben bestimmt werden, ob diese iiberhaupt ferromagnetisch
sind, und eine erste Abschéitzung der Curietemperatur durchgefithrt werden.
So konnen wesentlich zeitaufwendigere Messungen, die eine langwierige Struk-

turierung voraussetzen, an misslungenen Proben vermieden werden.
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Abbildung 6.9: Aufbau einer typischen Heterostruktur fiir zweimensionale
Elektronengase. Rechts ist der Verlauf der Leitungsbandkante dargestellt. Im
Potentialtopf an der Grenzfliche zwischen GaAs und AlGaAs bildet sich das
2DEG aus.

6.3 Auswirkung von Mangan auf Strukturen

fiir hohe Elektronenbeweglichkeiten

Das im Rahmen dieser Arbeit aufgebaute MBE-System ist vor allem fiir
die Herstellung von Heterostrukturen mit hohen Elektronenbeweglichkeiten
optimiert. Sollen solche Heterostrukturen mit ferromagnetischen Halbleiter-
schichten kombiniert werden, stellt sich die Frage, ob beide Materialien in
einer Wachstumskammer hergestellt werden kénnen. Es ist bekannt, dass die
Elektronenbeweglichkeit in zweidimensionalen Elektronengasen bereits von ei-
ner geringen Menge Fremdatome stark gestort wird [Uma97]. Daher wur-
de zunéchst befiirchtet, dass eine Kontamination der Wachstumskammer
mit Mangan die Herstellung hochbeweglicher 2DEGs unméglich macht. Zur
Bestétigung oder Widerlegung dieser Befiirchtungen wurden in der Spintro-
nikkammer zweidimensionale Elektronengase gewachsen und mittels Magne-
totransport und Photolumineszenzuntersuchungen der Einfluss von Mangan

untersucht.

Der typische Aufbau einer Heterostruktur fiir 2DEGs [Din78] ist in Abbildung
6.9 dargestellt. Simulationen der Bandstruktur einer solchen Heterostruktur
zeigen, dass bei geeigneter Dotierung an der Grenzfliche zwischen GaAs und

AlGaAs ein dreiecksformiger Potentialtopf entsteht, in dem nur das unterste
Subband besetzt ist. An dieser Stelle bildet sich das 2DEG aus. Werden solche
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2DEGs in sehr sauberen MBE-Wachstumskammern hergestellt, kénnen bei
tiefen Temperaturen Elektronenbeweglichkeiten von iiber 107 cm?/Vs erreicht

werden.

6.3.1 Einfluss von Mangan auf die Elektronenbeweglich-
keit

Nach der Herstellung eines zweidimensionalen Elektronengases konnen La-
dungstrigerdichte und Elektronenbeweglichkeit in dem bereits in Abschnitt
6.2.2 beschriebenen Kannenmesssystem bestimmt werden. Hierzu wird die Pro-
be in Van der Pauw-Geometrie kontaktiert und bei 1,2 K Schichtwiderstand
und Hallwiderstand gemessen. Daraus lassen sich die Dichte und die Beweg-
lichkeit der Elektronen im 2DEG berechnen.

Die Elektronenbeweglichkeit, von in der Spintronik-Kammer gewachsenen
zweidimensionalen Elektronengasen, konnte im Laufe der Zeit immer weiter
gesteigert werden, wie in Abbildung 6.10 dargestellt ist. Die Elektronendich-
te dieser Proben betrigt jeweils ungefihr 3 - 10! cm=2. Die Steigerung der
Beweglichkeiten entsteht zum einen durch sich verbessernde Vakuumbedin-
gungen und zunehmender Reinheit der Quellmaterialien, zum anderen durch
die Optimierung der Wachstumsparameter. In Abbildung 6.10 ist zusétzlich
gekennzeichnet, an welchem Tag die Manganquelle zum ersten Mal in Betrieb
genommen wurde. In der folgenden Zeit wurden zahlreiche weitere GaMnAs-
Proben mit einem Mn-Gehalt von ca. 2,4% hergestellt, so dass eine nicht zu
vernachlissigende Menge Mangan in die Wachstumskammer gelangte. Obwohl
einige der 2DEGs unmittelbar nach einer GaMnAs-Probe gewachsen wurden,
ist bei keiner Probe ein negativer Einfluss auf die Elektronenbeweglichkeit fest-
stellbar. Nach 210 Betriebstagen der Wachstumskammer konnten Proben mit

Elektronenbeweglichkeiten von 5,4 - 10% cm? /Vs hergestellt werden.

Um den Einfluss von Mangan auf derartige Heterostrukturen zu testen, wurde
eine 2DEG-Probe auf einem Probenhalter gewachsen, der vorher ausschlief3-
lich fiir GaMnAs-Proben verwendet wurde, also mit Mangan kontaminiert war.
Diese Probe — im Folgenden Probe B genannt — weist nur eine Beweglichkeit
von 1 -10%cm?/Vs auf, obwohl sie kurz nach der Probe mit der hichsten er-
reichten Beweglichkeit (Probe A) hergestellt wurde. Wenige Tage spéter wurde
eine weitere Probe auf einem nicht kontaminierten Probenhalter gewachsen,

sie zeigt wieder eine Beweglichkeit von mehr als 5 - 10% cm?/Vs. Mangan be-
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Abbildung 6.10: Zeitliche Entwicklung der Elektronenbeweglichkeit in zwei-
dimensionalen Elektronengasen hergestellt in der Spintronik-Kammer. Auch
nach der Inbetriebnahme der Manganquelle konnte die Beweglichkeit weiter

gesteigert werden, obwohl zahlreiche manganhaltige Proben gewachsen wurden.

einflusst folglich die Elektronenbeweglichkeit in zweidimensionalen Strukturen
durchaus, eine sorgféltige Trennung der Probenhalter fiir Proben mit und ohne

Mangan kann jedoch diesen Einbau wirkungsvoll verhindern.

6.3.2 Nachweis des Mn-Einbaus mittels Photolumines-

zenzexperimenten

Zur Uberpriifung, ob Probe B tatséichlich Mangan enthilt, wurden an Probe A
und B hochauflésende Photolumineszenzmessungen durchgefiihrt. Neben dem
Lumineszenzsignal, das aus der Rekombination von freien Exzitonen stammt,
kénnen dabei auch Signale beobachtet werden, die aus der Rekombination von
donatorgebundenen Elektronen oder akzeptorgebundenen Loéchern stammen.
Die Energie dieser Uberginge hingt von der Ionisierungsenergie und damit
von der Art der Storstellen ab. Somit ist die Photolumineszenzmessung eine
empfindliche Methode zum Nachweis von Verunreinigungen. Die Intensitét des
jeweiligen Signals gibt dabei einen qualitativen Hinweis auf die Konzentration
der Storstellen [Wag04]. Wie schon in Kapitel 3 berichtet, bildet Mangan auf

einem Galliumplatz einen Akzeptor, dessen Niveau 0,13 eV iiber dem Valenz-
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Abbildung 6.11: Photoluminszenzspektren zum Nachweis des Manganein-
baus, gemessen bei T=1,6 K und einer Anrequngsleistung von 0,5 mW/cm?.
Probe B zeigt bei E,, = 1,41 eV ein fiir Mangan-Storstellen charakteristisches

Signal, das in Probe A nicht zu erkennen ist.

band von GaAs liegt. Das zu Mangan gehorige Lumineszenzsignal stammt aus
einem Donator-Akzeptor-Paariibergang und tritt bei einer Photonenenergie
von E,, = 1,41eV (bei T' = 1,6 K) auf [Ile75, Sch74].

Fiir die Photolumineszenzmessung wurde die Probe in einem Heliumbad-
Kryostaten auf 1,6 K gekiihlt. Die Anregung erfolgte iiber einen Helium-Neon-
Laser, der bei einer Wellenldnge von A = 632,8nm eine maximale Leistung
von 12mW hat. Die Anregunsleistung konnte mittels Filter auf geringere Wer-
te reduziert werden. Zur Detektion des Lumineszenzsignals diente ein 0,64 m
Monochromator (Firma Jobin-Yvon) und eine mit fliissigem Stickstoff gekiihlte
CCD-Kamera.

In Abbildung 6.11 sind die Lumineszenzspektren von Probe A und Probe
B bei einer Anregungsleistung von 0,5mW /cm? dargestellt. Beide Spektren

werden von dem exzitonischen Lumineszenzsignal bei E,, = 1,51eV domi-
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niert. Es zeigt eine Linienbreite von weniger als 0,25meV bei halber maxi-
maler Hohe, was auf einer gute kristalline Qualitdt in beiden Proben schlie-
Ben ldsst. Ebenfalls in beiden Proben erkennbar ist ein Lumineszenzsignal bei
By
aus der Rekombination von freien Elektronen mit an Kohlenstoff-Akzeptor ge-

n = 1,49eV, welches auf Kohlenstoffverunreinigungen hinweist. Es stammt

bundenen Lochern. Kohlenstoff, der aus Kohlenmonoxid und anderen Kohlen-
stoffverbindungen im Restgas stammt, tritt hdufig als Verunreinigung in MBE-
gewachsenen Proben auf. Nur an Probe B kann ein Signal bei E,;, = 1,41eV
detektiert werden, welches auf Verunreinigungen mit Mangan schlieflen lésst.
Probe A zeigt bei dieser Energie keine Verdnderung gegeniiber dem Hinter-
grundsignal. Offensichtlich ist in Probe B, die auf dem mit Mangan konta-
minierten Halter hergestellt wurde, tatsdchlich Mangan eingebaut. Damit ist
auch gezeigt, dass die Reduzierung der Elektronenbeweglichkeit bei Probe B
tatsichlich auf den Einbau von Mangan zuriickgefiihrt werden kann. Dieser
unerwiinschte Einbau ldsst sich mit geringem Aufwand vermeiden, wie das
Photolumineszenzsignal und die hohe Elektronenbeweglichkeit von Probe A

und zahlreicher weiterer Proben zeigen.

6.4 Zusammenfassung

Zur Herstellung von GaMnAs mit Molekularstrahlepitaxie ist ein Wachstum
bei relativ niedrigen Temperaturen von ungefahr 250°C notwendig. Dieses
Tieftemperaturwachstum gelingt in der Spintronik-Kammer der MBE sowohl
auf LT-GaAs, als auch auf AlGaAs, sowohl auf (001)- als auch auf (311)A-
Substraten. Damit wurden die Voraussetzungen fiir die Kombination von
GaMnAs-Schichten mit GaAs/AlGaAs-Heterostrukturen geschaffen. Die Be-
obachtung von RHEED-Oszilationen beim Wachstum von MnAs ermdoglicht
es, den Manganfluss und damit den Mangangehalt der Proben zu bestimmen.
Diese Konzentration liegt bei den bisher gewachsenen Proben nominell zwi-
schen 1,9 und 3,2%. Die Kontamination der Wachstumskammer mit Mangan
zeigte keinerlei Auswirkungen auf die Beweglichkeit von Elektronen in zweidi-
mensionalen Strukturen. Lediglich Proben, die auf einem mit Mangan verun-
reinigten Probenhalter hergestellt wurden, wiesen eine geringere Elektronen-
beweglichkeit auf. Photolumineszenmessungen zeigten, dass in solchen Proben

tatséchlich ein Einbau von Mangan auftritt. Dieser Einbau kann bei sorgfélti-
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¢

ger Trennung von ,Mangan-*“ und , Nicht-Mangan“-Probenhaltern vermieden

werden.
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Kapitel 7

SQUID- und Magnetotransport-
untersuchungen an
GaMnAs

Die Schnellcharakterisierung, die in Kapitel 6 beschrieben ist, ermoglicht den
Nachweis des Ferromagnetismus in den hergestellten GaMnAs-Schichten. Zu
einer genaueren Charakterisierung, insbesondere der Unterschiede zwischen
(001)- und (311)-GaMnAs ist diese Methode nicht geeignet, da im Kannen-
messplatz weder richtungsabhéngige Messungen noch die Umkehr des Mag-
netfeldes moglich ist. Daher wurden zur weiterfithrenden Charakterisierung
zusitzliche Messmethoden verwendet. Neben weiteren Magnetotransportmes-
sungen in einem besser ausgestatteten Magnetkryostaten, wurden dabei direkte
Messungen der Magnetisierung mittels SQUID-Magnetometer durchgefiihrt. In
diesem Kapitel werden die Ergebnisse dieser Untersuchungen dargestellt, wo-
bei besonders der Vergleich von (001)- und (311)-GaMnAs hinsichtlich Curie-
temperatur und Anisotropie und der Einfluss des Ausheizens der Proben von
Interesse ist. Zunéchst soll jedoch ein Verfahren beschrieben werden, das eine

Abschétzung der Ladungstrigerdichte ermoglicht.

7.1 Abschitzung der Ladungstrigerdichte

Wie schon in Abschnitt 5.2 beschrieben féllt die Bestimmung der Ladungs-
trigerkonzentration aus Hallmessungen schwer, da die Hallspannung vom ano-
malen Halleffekt dominiert wird. Auch bei hohen Magnetfeldern, bei denen die
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Magnetisierung als konstant betrachtet werden kann, verhindert die Abhéngig-
keit des anomalen Hallkoeffizienten vom Léngswiderstand eine direkte Bestim-

mung des gewohnlichen Hallkoeffizienten Ry aus der Steigung der Hallgeraden.

Es ist jedoch moglich, den Einfluss des negativen Magnetowiderstandes aus den
Messungen herauszurechnen. In Abschnitt 5.2 wurde beschrieben, dass der ano-
male Hallkoeffizient in GaMnAs normalerweise quadratisch vom spezifischen
Widerstand abhéngt, also

ps X Py - (7.1)
Damit gilt fiir den Hallwiderstand

B

Ry = 7

B+ap2, M (7.2)

wobei a die Proportionalitdtskonstante und d die Schichtdicke darstellt. Fiir
geniigend grofle Magnetfelder ist M konstant, so dass gilt

R
Rﬂ?y = 7HB + a/piz ) (73)

mit @’ = aM,pe,. Werden nun R,, und p,, gleichzeitig in Abhéngigkeit von
B gemessen, kann fiir gentigend grofle Magnetfelder eine Gleichung der Form
z = bB + ap?, angepasst und aus dem Fitparameter b und der bekannten
Schichtdicke d der Hallkoeffizient Ry bestimmt werden. Daraus lasst sich

gemaf

1
Ry =— 7.4
= (7.4)

die Ladungstréigerdichte p berechnen.

In Abbildung 7.1 ist dieses Verfahren am Beispiel einer ungetemperten (001)-
Probe dargestellt. Die Probe wurde dazu in Hallgeometrie strukturiert, und in
Magnetfeldern bis zu 19T bei einer Temperatur von 4,2 K vermessen. Zur Be-
stimmung der Parameter wurde im Bereich zwischen 17 und 19 T und zwischen
-17 und -19 T Gleichung 7.3 an die Messdaten angepasst. Die Bereiche wurden
bei moglichst hohen Magnetfeldern gewéahlt, um Einfliisse sich verdndernder
Magnetisierung auszuschliefen. Die Vergréflerung in Abbildung 7.1 zeigt, dass
mit den ermittelten Parametern die Kurven in einem viel grofieren Bereich gut
reproduziert werden konnen, was die quadratische Abhéngigkeit des anomalen

Hallkoeffizienten vom Léngswiderstand bestétigt.

Aus den Anpassungsparametern ergibt sich eine Steigung des gewdohnlichen
Halleffektes von 0,75 /T (aus -19 bis -17T) beziehungsweise von 0,902/ T
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Abbildung 7.1: Verfahren zur Abschdtzung der Ladungstrdgerdichte aus dem
anomalen Halleffekt am Beispiel einer ungetemperten (001)-GaMnAs-Probe.
Im Bereich in dem man eine vollstindig gesdttigte Magnetisierung erwartet,
wird an die Messkurve eine Kurve der Form Ry, = bB + ap?, angepasst. Aus
dem Fitparameter b kann der gewohnliche Hallkoeffizient berechnet werden.
Der kleinere Graph zeigt einen vergrofferten Ausschnitt, indem erkennbar ist,
dass die angepasste Kurve die Messdaten in einem grofien Bereich (ungefihr
zwischen 6 und 19 T) gut reproduziert, obwohl die Anpassung nur im Bereich
von 17 bis 19 T durchgefiihrt wurde.

(aus 17 bis 19T), also eine mittlere Steigung von 0,83€2/T. Dies ent-
spricht bei einer Probendicke von 50nm einem mittleren Hallkoeffizinten
von 4,2 - 1078Q /Tm. Daraus errechnet sich die Locherkonzentration von
p=15-10cm 3. Aus dem Unterschied der Parameter aus negativen und
positiven Magnetfeldern ist erkennbar, dass dieser Wert mindestens mit ei-
nem Fehler von £2 - 10 em™3 behaftet ist. Er ist also als Abschitzung und
nicht als genaues Ergebnis zu verstehen. Die Mangankonzentration der ver-
messenen Probe betrigt nominell 2%. Somit sollten 4,4 - 10*° Manganatome
in einem Kubikzentimeter vorhanden sein. Die Ladungstrigerkonzentration
betragt demnach nur ungefihr 35% der Mangankonzentration. Wie schon in

Kapitel 3 beschrieben, entstammt dieser Unterschied aus der Kompensation
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der Akzeptoren durch den doppelten Donator Mn; und andere Punktdefekte

die als Donatoren dienen.

Versuche, diese Abschéitzung der Ladungstragerkonzentration bei niedrigeren
Magnetfeldern durchzufiihren, zeigten, dass die ermittelten Parameter dann
stark vom Bereich abhéngen, in dem die Anpassung durchgefiihrt wird. Auch
konnen die Messkurven nur in einem sehr kleinen Bereich reproduziert werden,
so dass dieses Verfahren bei geringeren Magnetfeldern angewendet keine ver-
trauenswiirdigen Ergebnisse liefert. Da Messungen bis hohen Feldern sehr auf-
wendig sind, wurde diese Abschéitzung der Ladungstragerkonzentration auch
nicht als Standardmethode zur Charakterisierung verwendet, und keine syste-

matischen Untersuchungen dazu durchgefiihrt.

7.2 Bestimmung der Curietemperatur

Wie schon in Abschnitt 3.4.3 beschrieben, konnte in GaMnAs bisher eine
maximale Curietemperatur von 170K erreicht werden [Tan05], in besonde-
ren Heterostrukturen sogar 250 K [Naz04]. Das Ziel dieser Arbeit war nicht,
auf diesem Gebiet neue Bestleistungen aufzustellen, sondern die Grundlagen
fiir Experimente zur Spininjektion aus GaMnAs-Schichten in GaAs/AlGaAs-
Heterostrukturen zu schaffen, die bei sehr tiefen Temperaturen durchgefiihrt
werden miissen. Dennoch waren die Curietemperaturen der gewachsenen
GaMnAs-Schichten von Interesse, besonders der Vergleich von GaMnAs auf
(001)- und (311)A-GaAs. Zur Bestimmung von Curietemperatur standen
zwei verschiedene Verfahren zur Verfiigung: Magnetotransport und SQUID-

Magnetometrie.

Messungen des longitudinalen Magnetowiderstandes mit Magnetfeld senkrecht
zur Probenebene sind zur Ermittlung von T geeignet. Dazu wird bei variablen
Temperaturen jeweils eine Messung von R, in Abhéngigkeit vom Magnetfeld
durchgefiihrt, wie in Abbildung 7.2 beispielhaft dargestellt. Der anisotrope
Magnetowiderstand verursacht in der Ndhe von B = 0 zwei Maxima von
R... In diesem Bereich dreht sich die Magnetisierung aus der leichten Ach-
se innerhalb der Probenebene in die Richtung des Magnetfeldes. Bei grofleren
Feldern tritt negativer Magnetowiderstand auf. Bei steigenden Temperaturen
verschieben sich diese Maxima immer weiter in Richtung B = 0 und erschei-

nen dabei weniger ausgeprigt, da die Remanenzmagnetisierung und damit der
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Abbildung 7.2: Longitudinaler Magnetowiderstand von (001)-orientiertem
GaMnAs bei unterschiedlichen Temperaturen. Der anisotrope Magnetowider-
stand verursacht einen Anstieq des Widerstandes fiir kleine Magnetfelder. In
diesem Bereich wird die Magnetisierung aus der leichten Richtung herausge-
dreht, der Winkel zwischen Stromrichtung und Magnetisierung dndert sich und
damit auch der Widerstand. Sobald die Magnetisierung vollstindig in Richtung
des Magnetfeldes gedreht ist, ist nur noch die Auswirkung des negativen Magne-
towiderstandes zu erkennen. Steigenden Temperaturen verringern den Effekt
des anisotropen Magnetowiderstandes. Sobald die Curietemperatur erreicht ist,
ist kein AMR-Effekt mehr zu erkennen. Der negative Magnetowiderstand ist
dagegen in der Ndhe der Curietemperatur am stirksten ausgeprdgt. In dieser
Auftragung ist auch zu erkennen, dass das Maximum des Nullfeldwiderstandes

nicht bei Te, sondern bei einer héheren Temperatur liegt.

Einfluss des AMR schwicher wird. Sobald die Curietemperatur erreicht ist (im
Beispiel von Abbildung 7.2 bei ca. 115K), existiert keine Remanenzmagneti-
sierung mehr. Damit findet auch keine Drehung der Magnetisierung statt, die
beiden Maxima verschwinden, es ist nur noch ein Maximum von R, bei B = 0

erkennbar, welches der negativen Magnetowiderstand verursacht.

Eine genauere Messung von T¢ gelingt mit dem SQUID-Magnetometer, wie in
Abschnitt 5.1 beschrieben. Da der Aufwand beider Messmethoden vergleich-

bar ist, wurden zum Vergleich der Curietemperaturen verschiedener Proben



7.2. Bestimmung der Curietemperatur 117

81a)= (001) b)™=.. (311)A

6 - \ \.
ungetempert 364 “a
\- g - “a_getempert

\ To~75K = \ \, Te=50K

M/ 10° emu

N

I/{
e
1 6
T

e
l//

21 getempert "= T~115K 2 ungetempert\ a Tc7SK
0 r r T = " T T 0 i i \\ LN \ PSS, ——
0 20 40 60_ 80 100 120 140 0 20 40 60 80 100 120 140
T/K T/K

Abbildung 7.3: Vergleich der Curietemperaturen von ungetemperten und ge-
temperten Proben gemessen mittels SQUID. Sowohl bei (a) (001)- als auch bei
(b) (311)-orientierten Proben wird die Curietemperatur durch das Tempern
ungefihr um den Faktor 1,5 erhéht. Der Mangangehalt der Proben betrdgt no-
manell 2,4%, die Dicke der GaMnAs-Schicht 20 nm.

ausschlieflich SQUID-Messungen herangezogen. Verwendet wurde dabei ein

SQUID-Magnetometer der Firma Quantum Design.

In Abbildung 7.3 sind die temperaturabhéingigen Magnetisierungskurven ty-
pischer (001)- und (311)A-GaMnAs-Schichten mit einem nominellen Mangan-
gehalt von 2,4% und einer Dicke von 20 nm dargestellt. Fiir beide Falle sind
die Messdaten fiir getemperte und nicht getemperte Proben abgebildet. Alle
Kurven zeigen die bei Ferromagneten iibliche Verringerung der Magnetisie-
rung mit steigender Temperatur. Die Curietemperatur ist die Temperatur, an
der die Remanenzmagnetisierung vollstédndig verschwindet. Die ungetemper-
te Probe auf (001)-GaAs zeigt eine Curietemperatur von ca. 75K, wéhrend
bei der ungetemperten Probe auf (311)A-Substrat bereits bei T¢=50K keine
Remanenzmagnetisierung mehr feststellbar ist. Diese geringere Curietempera-
tur von (311)-orientierten Proben wurde bei sdmtlichen hergestellten Proben
festgestellt, die Ursache dafiir ist bisher nicht bekannt.

Wie schon in Abschnitt 3.4.3 beschrieben, kann die Ladungstragerkonzentra-
tion und damit auch die Curietemperatur von GaMnAs erhoht werden, wenn
die Schichten nach dem Wachstum ausgeheizt werden, wobei die Wachstums-
temperatur nicht iiberschritten werden darf. Sowohl (001)- als auch (311)-
GaMnAs-Proben wurden daher bei ca. 200°C fiir ungefihr 60 Stunden an
Luft getempert. Abbildung 7.3 zeigt, wie sich dies auf die Curietemperaturen
von (a) (001)- und (b) (311)-orientierten Proben auswirkt. In Proben beider
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Wachstumsrichtungen kann die Curietemperatur ungefdhr um den Faktor 1,5
gesteigert werden, so dass sich T¢ von (001)-GaMnAs auf ca. 115 K erhoht, T
von (311)-GaMnAs steigt bis auf ca. 75 K. Dieses Verfahren funktioniert nur
bei diinnen Proben, bereits bei einer Dicke der GaMnAs-Schicht von 50 nm ist

eine Erhohung der Curietemperatur durch Tempern kaum noch feststellbar.

Die hier gemessenen Werte fiir die Curietemperatur sind zwar geringer als die
bisher besten Ergebnisse aus der Literatur [Tan05], dies kann aber mit dem
geringen Mangangehalt von nominell 2,4% erklart werden, so dass die Qua-
litdt der GaMnAs-Schichten im Vergleich zu anderen Arbeitsgruppen durchaus
vergleichbar erscheint. Da die Steigerung der Curietemperatur kein Ziel dieser
Arbeit war, wurden auch keine weiteren Versuche durchgefiihrt, durch Opti-
mierung der Wachstumsparameter oder Erh6hung des Mangangehaltes gréfere

Tc zu erreichen.

7.3 Untersuchungen der Anisotropie von
GaMnAs mittels des planaren Halleffek-

tes

Nachdem GaMnAs auf (001)- und (311)A-Substraten bereits in der Curietem-
peratur deutliche Unterschiede zeigte, stellte sich die Frage, welchen Einfluss
die unterschiedliche Orientierung des Substrates auf die Anisotropie der Epi-
schichten ausiibt. Ein SQUID-Magnetometer wére zwar ein geeignetes Instru-
ment zur genauen Vermessung der Anisotropie. Allerdings ist bei dem verwen-
detem Magnetometer die Orientierung der Probe zum Magnetfeld nicht ohne
Neumontage der Probe verdnderbar, so dass richtungsabhéngige Messungen
nur sehr aufwéndig durchfithrbar sind.

Stattdessen wurden Magnetotransportmessungen an einem Magnetkryostaten
durchgefiihrt, bei dem die Probe entlang einer Achse um 180° im Magnet-
feld gedreht werden kann. Wird eine Probe so in den Probenhalter eingebaut,
dass das Magnetfeld innerhalb der Probenebene orientiert ist, sind Messungen
des planaren Halleffektes zur Untersuchung der Anisotropie durchfiihrbar. Fiir
diese Transportuntersuchungen wurden die Proben mittels Photolithographie
und nasschemischem Atzen in Hallbargeometrie strukturiert. Die Strukturie-
rungsmethode und das verwendete Magnetsystem sind ausfiihrlich in [Wur(04]

beschrieben.
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Abbildung 7.4: Transversaler Widerstand von getempertem (001)-GaMnAs
gemessen in planarer Hallgeometrie bei wvariabler Richtung des Magnetfel-
des. Die Winkel sind dabei beziiglich der [110]-Richtung angegeben. Analog zu
[Tan03] sind zwei Widerstandsinderungen aufgrund von Drehungen der Mag-
netisierung erkennbar, wobei das erste Schaltfeld anndhernd unabhdingig vom
Winkel ist, das zweite dagegen deutlich variiert. In der Ndihe von 30° bezie-
hungsweise 39° fallen beide Schaltfelder fast zusammen, hier befindet sich eine
leichte Achse dieser Probe. Bei 0° und 90° ist dagegen nur ein Widerstands-
sprung erkennbar, das Magnetfeld ist also parallel zu einer magnetisch schwe-

ren Achse orientiert.

7.3.1 Die Anisotropie von (001)-GaMnAs

Eine Messreihe des planaren Halleffektes, in der die Probe in variabler Rich-
tung im Magnetfeld ausgerichtet wurde, ist in Abbildung 7.4 dargestellt. Die
Probe bestand aus einer 20nm dicken getemperten GaMnAs-Schicht mit ei-
nem nominellen Mangangehalt von 2,4 %. Die Winkel sind beziiglich der [110]-
Probenkante gemessen. Wie bereits in Abschnitt 5.3 erklért, sind zwei sprung-

hafte Widerstandsédnderungen — verursacht von der Drehung der Magnetisie-
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rung um 90° — zu erkennen, solange das Feld weder in einer schweren, noch in
einer leichten Richtung orientiert ist. Das Feld der ersten Anderung (1. Schalt-
feld, B;) ist dabei nur wenig von der Richtung des Magnetfeldes abhéngig,
das zweite Schaltfeld (Bs) variiert wesentlich stérker. Bei 0° und 90°, ist das
Feld in einer schweren Richtung orientiert, man erkennt nur ein Umschalten
der Magnetisierung, bei hoheren Feldern jedoch eine allméhliche Anderung des
Widerstandes, die aufgrund der Drehung der Magnetisierung aus der leichten
Richtung heraus entsteht. Die leichte Richtung liegt im Bereich zwischen 30°

und 39°, hier fallen B; und By annidhernd zusammen.

Im Gegensatz zur theoretischen Beschreibung des planaren Halleffektes aus
Abschnitt 5.3 handelt es sich bei den sprunghaften Anderungen im transver-
salen Widerstand nicht um einen Wechsel des Vorzeichens. Dies kann dadurch
verursacht werden, dass die Probennormale gegeniiber der Drehachse leicht
verkippt ist, was beim Einbau der Probe nicht vermieden und spéter nicht
mehr korrigiert werden kann. Hierdurch ist das Magnetfeld nicht mehr exakt
innerhalb der Probenebene orientiert, es existiert eine Komponente des Feldes
senkrecht zur Probenebene, die zusétzlich zum planaren Halleffekt auch einen
geringen Anteil des anomalen Halleffektes verursacht. Dieser Anteil kann auch
fiir die weniger abrupten Widerstandsdnderungen im Vergleich zur Veroffent-

lichung von Tang et al. [Tan03] verantwortlich sein.

Zur Bestimmung der Anisotropie der GaMnAs-Proben trigt man nun fiir je-
de vermessene Richtung des Magnetfeldes die Werte fiir das erste und zweite
Schaltfeld gegen den Winkel zwischen Magnetfeld und [110]-Richtung auf, wie
es in Abbildung 7.5 fiir ungetempertes und getempertes (001)-GaMnAs dar-
gestellt ist. In dieser Auftragung ist die vierzdhlige Anisotropie innerhalb der
Probenebene erkennbar, wobei die magnetisch schweren Richtungen, an denen
das zweite Schaltfeld am groBSten ist, in [110]- und [110]-Richtung verlaufen.
Die leichten Richtungen, bei denen erstes und zweites Schaltfeld nahe beisam-
men liegen, befinden sich nahe der [100]-Richtung. Aus dem Polardiagramm
der getemperten Probe ist sogar zu erkennen, dass sie leichte Richtung nicht
exakt in [100]-Richtung verlauft, sondern einige Grad daneben. Dies steht, wie
bereits in Abschnitt 3.4.2 beschrieben, im Einklang mit anderen Veroffentli-
chungen (z.B. [Wel03]).
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Abbildung 7.5: Darstellung der Winkelabhdingigkeit der Schaltfelder von un-
getemperten (a) und getemperten (b) (001)-GaMnAs als Polarplot. In dieser
Auftragung ist die kubische Anisotropie des Materials innerhalb der (001)-
Ebene erkennbar. Die magnetisch leichte Achse ist die Richtung, in der ers-
tes und zweites Schaltfeld den geringsten Abstand haben. Bei der getemperten
Probe ist deutlich erkennbar, dass die leichte Richtung einige Grad neben der
[100]-Richtung verlduft.

7.3.2 Die Anisotropie von (311)-GaMnAs innerhalb der

Probenebene

Zur Bestimmung der Anisotropie innerhalb der Probenebene von GaMnAs auf
(311)A-Substrat wurden Messreihen des planaren Halleffektes an getemper-
ten und ungetemperten Proben in (311)-Orientierung durchgefiihrt. In Abbil-
dung 7.6 sind die Ergebnisse einer solchen Messsreihe am Beispiel einer getem-
perten GaMnAs-Probe der Dicke 20 nm und einem nominellen Mangangehalt
von 2,4 % dargestellt. Ebenso wie in (001)-Orientierung zeigen sich meist zwei
sprunghafte Anderungen des transversalen Widerstandes, die je nach Richtung

des Magnetfeldes bei unterschiedlichen Feldstirken auftreten. Diese Anderun-
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Abbildung 7.6: Transversaler Widerstand von getemperten (311)-GaMnAs
gemessen in planarer Hallgeometrie bei variabler Richtung des Magnetfeldes.
(Dicke der GaMnAs-Schicht: 20nm, Mangangehalt: 2,4%) Die Winkel sind
beziiglich der [011]-Probenkante angegeben. Auch hier sind meist zwei sprung-
hafte Widerstandsinderungen erkennbar, die auf Drehungen der Magnetisie-
rung schlieffen lassen. Diese sind sogar noch stirker als bei (001)-GaMnAs.
Die Form der Kurven unterscheidet sich jedoch von der von (001)-GaMnAs.
So sind die Widerstansdswerte bei positiven und negativen Feldern nicht iden-
tisch, es treten auch andere Anderungen als Vorzeichenwechsel auf, und die

Spriinge sind meist weniger abrupt.

gen betragen bis zu einigen hundert €2, sie sind also etwa zehn mal stérker
als bei (001)-GaMnAs. Allerdings ist in diesem Fall der Verlauf der Kurven
komplizierter. Die Unterschiede in der Form der Kurven sollen jedoch erst
spater behandelt werden, zunéchst werden hier nur die Schaltfelder B; und By
betrachtet.

In (311)-GaMnAs lassen sich ebenfalls Richtungen erkennen, bei denen nur ei-

ne Drehung des Magnetfeldes stattfindet (0° und 90°) und solche mit zwei un-
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Abbildung 7.7: Darstellung der Winkelabhdngigkeit der Schaltfelder von
ungetemperten (a) und getemperten (b) (311)-GaMnAs als Polarplot. Auch
in dieser Wachstumsrichtung zeigt GaMnAs innerhalb der Probenebene eine
anndhernd vierzihlige Anisotropie. Die leichten Achsen, also die Richtungen,
bei denen die beiden Schaltfelder zusammenfallen, liegen bei der ungetemperten
Probe in der Probendiagonale, bei der getemperten Probe einige Grad daneben.
Offenbar bewirkt die Anderung der Ladungstragerdichte durch den Tempervor-

gang eine Verdnderung der Anisotropie.

mittelbar aufeinanderfolgenden Drehungen (42°). Diese Richtungen lassen sich
den schweren und leichten Achsen innerhalb der Probenebene zuordnen. Tragt
man diese Schaltfelder analog zu denen der (001)-Proben als Polarplot gegen
den Winkel des Magnetfeldes auf, so ergibt sich die in Abbildung 7.7 gezeigte
Darstellung. Auch bei Proben in (311)-Orientierung erkennt man zunéchst ei-
ne anndhernd vierzdahlige Anisotropie, die schweren Richtungen liegen wieder
entlang der Probenkanten, die im Falle von (311)-Proben parallel zur [011]-
und der [233]-Richtung verlaufen. Die leichten Achsen verlaufen ungefihr 45°
zwischen diesen beiden schweren Richtungen. Auffallend ist hier, dass die leich-

te Richtung der ungetemperten Probe sehr nahe an der 45°-Richtung verlauft,
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die der getemperten einige Grad daneben. Offenbar bewirkt die Steigerung
der Ladungstréigerdichte durch den Tempervorgang eine geringe Verdnderung
der Anisotropie. Ob diese Verschiebung der leichten Richtung in jedem Fall

stattfindet, ist aus den vorliegenden Messreihen leider nicht erkennbar.

Die Betrachtung der Schaltfelder des planaren Halleffektes ldsst also zunéchst
auf eine anndhernd vierzihlige Anisotropie von (311)-GaMnAs innerhalb der
Probenebene schliefien, &hnlich wie bei (001)-GaMnAs. Die Magnetotransport-
messungen geben jedoch auch Hinweise, dass die leichte Richtung von (311)-
GaMnAs nicht innerhalb der Probenebene verlduft, wie im folgenden Abschnitt

dargelegt wird.

7.3.3 Die Anisotropie von (311)-GaMnAs auflerhalb der

Probenebene

Betrachtet man eine Messung des planaren Halleffektes in (311)-GaMnAs ge-
nauer, so fallen einige Unterschiede zum gleichen Effekt in (001)-GaMnAs auf.
Ein Beispiel dafiir ist in Abbildung 7.8 dargestellt. Im Vergleich zu den an
(001)-GaMnAs gemessenen Kurven, ist der transversale Widerstand fiir posi-
tive und negative Felder nicht identisch, und eine der beiden Widerstandsénde-
rungen fallt weniger abrupt aus. Gerade der unterschiedliche Widerstand bei
positivem und negativem Feld ist aufféllig, da die Magnetisierung nach zwei
90°-Drehungen gerade umgekehrt ist, also geméafl Gleichung 5.13 der Wider-

stand identisch sein sollte.

Diese unterschiedlichen Widerstédnde lassen sich jedoch leicht erkléren, wenn
man annimmt, dass die magnetisch leichte Richtung von (311)-GaMnAs nicht
innerhalb der Probenebene liegt, sondern etwas daneben. In diesem Fall gibt
es, solange die Magnetisierung in einer leichten Richtung verlauft, einen Mag-
netisierungsanteil senkrecht zur Probenoberfliche und damit zum Strompfad.
Der Beitrag (7 x 7') aus Gleichung 5.3 kann deswegen nicht mehr vernachlassigt
werden. Somit gibt es einen Beitrag des anomalen Halleffektes zum transversa-
len Widerstand, der im Gegensatz zum planaren Halleffekt punktsymmetrisch
beziiglich B = 0 ist. Die Uberlagerung beider Effekte verursacht die Form der
Kurve aus Abbildung 7.8. Dies erklért auch, weshalb die Widerstandsénderun-
gen um so viel grofer sind als bei (001)-GaMnAs. Zusétzlich zum transversalen
Widerstand, der vom AMR verursacht wird, entsteht ein Beitrag des anomalen
Halleffekts, der wesentlich stérker ist als der AMR.
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Abbildung 7.8: Vergleich des planaren Halleffektes von (001)- (a) und (311)-
GaMnAs (b). Im Falle von (311)-GaMnAs ist der transversale Widerstand fiir
positive und negative Felder nicht identisch, und die Widerstandsdinderungen
sind weniger abrupt. Beides gibt Hinweise darauf, dass die leichten Richtungen
von (311)-GaMnAs nicht innerhalb der Probenebene liegen.

Einen weiteren Hinweis darauf, dass leichte Richtungen von (311)-GaMnAs
auBerhalb der Probenebene verlaufen, geben Magnetotransportmessungen mit
einem Magnetfeld senkrecht zur Probenebene. In Abbildung 7.9 sind longitu-
dinaler und transversaler Widerstand von (001)- und (311)-GaMnAs bei einer
Temperatur von 4,2 K dargestellt. In den Messdaten der (001)-Probe ist ne-
gativer und anisotroper Magnetowiderstand im longitudinalen Widerstand er-
kennbar (Teilbild a) und der anomale Halleffekt im transversalen Widerstand
(Teilbild b), wie in Abschnitt 5.2 dargelegt. Die Messdaten der (311)-Probe

zeigen dagegen zusétzliche Strukturen im Bereich kleiner Magnetfelder.

Auch hier lassen sich die zusétzlichen Widerstandsénderungen erklédren, wenn
man leichte Richtungen auflerhalb der Probenebene in Betracht zieht. Die Mag-
netisierung dreht sich bei sinkendem Betrag des Magnetfelds in die leichten
Richtungen hinein und bei steigendem Feld wieder heraus. Die Richtung der
Magnetisierung kann sich so auf eine kompliziertere Weise veréndern als dies
bei leichten Richtungen innerhalb der Probenebene der Fall ist. Die Verdnde-
rungen der Magnetfeldrichtungen verursachen iiber den anisotropen Magneto-
widerstand Verdnderungen sowohl im longitudinalen als auch im transversalen
Widerstand, was sich in Form dieser zuséatzlichen Strukturen bemerkbar macht.
Magnetotransportmessungen mit senkrechtem Magnetfeld stiitzen also eben-
falls die Vermutung, dass die leichten Richtungen von (311)-GaMnAs nicht
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Abbildung 7.9: Magnetotransportmessungen mit Magnetfeld senkrecht zur
Probenebene an (001)-GaMnAs (a,b) und (311)-GaMnAs (c,d). Bei GaMnAs
auf (311)A-GaAs sind sowohl im longitudinalen (c) als auch im transversalen
Widerstand (d) Strukturen in der Nihe von B = 0 erkennbar, die bei GaMnAs
auf (001)-Substrat nicht auftreten. Diese Strukturen deuten auf leichte Achsen
hin, die nicht innerhalb der Probenebene liegen. Diese bewirken zusdtzliche
Drehungen der Magnetisierung, die aufgrund des AMR solche Anderungen im

Widerstand erzeugen.

innerhalb der Probenebene verlaufen.

Wo konnten nun die magnetisch leichten Achsen von (311)-GaMnAs liegen?
In Abschnitt 3.4.2 wurde gezeigt, dass GaMnAs {iiblicherweise eine kubische
Anisotropie mit leichten Achsen entlang (100) zeigt. Durch die tetragonale
Verzerrung beim Wachstum auf (001)-GaAs entsteht zusétzlich eine uniaxiale
Anisotropie, mit schwerer Achse in [001]-Richtung. Diese uniaxiale Anisotro-
pie iiberwiegt, so dass die kubisch leichte Richtung [001] insgesamt zu einer
schweren Richtung wird, leichte Richtungen existieren nur innerhalb der (001)-
Ebene. Bei (311)-GaMnAs scheint diese uniaxiale Anisotropie senkrecht zur

Probenebene weniger stark ausgeprigt zu sein, leichte Richtungen kénnen auch
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Abbildung 7.10: Lage der kubischen Hauptrichtungen innerhalb einer (311)-
Probe. Die Projektionen der [010]- und der [001]-Richtung erscheinen dabei
nur 8° neben der Probendiagonalen, die der [110]-Richtung entlang der [233]-
Richtung.

auBerhalb der (311)-Ebene existieren. Dafiir kommen die kubischen Hauptrich-
tungen (100) in Frage, deren Lage beziiglich der (311)-Fléche in Abbildung 7.10
dargestellt ist. Betrachtet man die Projektion der [010]- und der [001]-Richtung
in die (311)-Ebene und vergleicht sie mit der Richtung 45° zu den Spaltkan-
ten, erkennt man, dass sich diese nur drei Grad voneinander unterscheiden. Die
Projektion der [011]-Richtung verlduft in [233]-Richtung parallel einer Spalt-
kante, die [011]-Richtung liegt selbst innerhalb der (311)-Ebene parallel zur
anderen Kante. Wenn man nun eine rein kubische Anisotropie annimmt — also
leichte Achsen entlang (100), schwere entlang (011) — so sollte die Projektion
der leichten Achsen in die Probenebene ungefahr 45° zu den Spaltkanten ver-
laufen, die der schweren Achsen parallel zu den Kanten. Die Abweichung von
3° ist mit den verwendeteten Methoden nicht auflosbar. Diese Vermutung zur
Lage der leichten Richtungen ist also mit den Ergebnissen aus den Messungen

des planaren Halleffekts vollstéandig vereinbar.

Die Untersuchungen der Anisotropie von GaMnAs auf (311)A-Substrat deu-
ten demnach darauf hin, dass GaMnAs auch in dieser Wachstumsrichtung
eine kubische Anisotropie aufweist. Ob eine Uberlagerung mit einer uniaxia-
len Anisotropie aufgrund tetragonaler Verzerrung existiert léasst sich aus den
Magnetotransportmessungen jedoch nicht beantworten. Zumindest ist dieser

uniaxiale Anteil nicht ausgepriagt genug, um die leichten Richtungen in die
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Probenebene zu zwingen.

7.4 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurden die Ergebnisse der Charakterisierung von GaMnAs-
Proben in (001)- und (311)A-Orientierung mittels SQUID-Magnetometer und
Magnetotransport vorgestellt. Ein besonderes Interesse galt dabei den Un-
terschieden der beiden Orientierungen in Curietemperatur und Anisotropie.
Es zeigte sich, dass die Curietemperatur von (311)-GaMnAs geringer ist als
die von (001)-GaMnAs, mittels Tempern kann sie in beiden Wachstumsrich-
tungen um ungefihr den Faktor 1,5 erhoht werden. Die bekannte Anisotro-
pie von (001)-GaMnAs lies sich mittels Messungen in planarer Hallgeometrie
bestétigen. Die Anisotropie von (311)-GaMnAs erscheint ebenfalls anndhernd
kubisch, die leichten Richtungen scheinen jedoch nicht innerhalb der Proben-

ebene zu liegen.

Die Untersuchung der Anisotropie von (311)-GaMnAs mittels Magnetotrans-
port liasst keine Schliisse hinsichtlich einer uniaxialen Komponente zu. Auch
die Lage der leichten Achsen lésst sich daraus nur vermuten. Fiir eine genauere
Charakterisierung der Anisotropie wurden daher Messungen der ferromagne-
tischen Resonanz durchgefiihrt, deren Ergebnisse im folgenden Kapitel darge-

legt sind.



129

Kapitel 8

Bestimmung der Anisotropie
mit Hilfe der ferromagnetischen

Resonanz

Die Untersuchungen der Anisotropie von (311)-GaMnAs mittels Magneto-
transport geben bereits Hinweise, dass diese signifikante Unterschiede zu der
von (001)-GaMnAs aufweist. Eine genauere Untersuchung der Anisotropie ge-
lang schliellich mit Hilfe von Messungen der ferromagnetischen Resonanz-
spektroskopie (FMR) an (311)-GaMnAs. Die Messreihen wurden am Walter
Schottky Institut der TU Miinchen, in der Arbeitsgruppe von Martin Brandt
durchgefiihrt.

8.1 FMR-Messungen von GaMnAs auf
(311) A-Substrat

Zur Bestimmung der Anisotropie wurden an 50nm dicken ungetemper-
ten (311)-GaMnAs-Schichten winkelabhéngige FMR-Messungen durchgefiihrt.
Dabei wurde die Probe sowohl um die [311]-, als auch um die [011]-Achse ge-
dreht, um die Anisotropie innerhalb und auflerhalb der Probenebene zu ermit-
teln. Die [011]-Achse wurde als Drehachse gewéhlt, da in dieser Drehrichtung
in einem Winkel von 25,2° zu [311] die [100]-Richtung verlduft (siche Abbil-
dung 8.3 b). Die Ergebnisse beider Messreihen sind in Abbildungen 8.1 und
8.3 dargestellt.
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Abbildung 8.1: a) Winkelabhingige Resonanzfelder von GaMnAs auf
(811)A-Substrat bei Rotation um [311]. Teilbild b) zeigt die so entstehende
Drehrichtung des Magnetfeldes innerhalb der Probenebene. Die Ergebnisse die-
ser Messreihe zeigen, dass sich leichte und schwere Richtungen alle 90° wie-
derholen. Es existiert also eine anndhernd kubische Anisotropie. Die Maxima
in verschiedene Richtungen sind jedoch unterschiedlich stark ausgeprigt, was
zum einen durch die Symmetrie der (311)-Ebene (Abbildung 8.2), zum anderen

durch eine zusdtzliche uniaziale Anisotropie entstehen kann.

Betrachtet man zunéchst die Ergebnisse der Messung mit Magnetfeld in
Schichtebene, also die Rotation um [311] (Abbildung 8.1), so zeigt sich zunéchst
eine anndhernd kubische Symmetrie, wie sie auch in Magnetotransport-
Experimenten festgestellt wurde. Die schweren Richtungen verlaufen entlang
der Spaltkanten, also entlang der [011]- und [233]-fquivalenten Richtungen.

Die leichten Achsen sind 45° dazwischen orientiert.

Auffillig ist, dass sich zwar leichte und schwere Richtungen alle 90° wieder-
holen, die Maxima des Resonanzfeldes in verschiedene Richtungen jedoch un-
terschiedlich stark ausgepriagt sind. Offenbar sind die schweren Richtungen
entlang [011] und [233] nicht ,gleich schwer®. Diese Unsymmetrie kann zwar
auf eine zusétzliche uniaxiale Anisotropie innerhalb der Probenebene hindeu-
ten, wird jedoch auch von der schiefen Lage der (311)-Ebene beziiglich der
kubischen Achsen verursacht. Zur Verdeutlichung dieser Asymmetrie ist in
Abbildung 8.2 die Lage der (311)-Ebene im Vergleich zur (100)-Ebene und zur

freien Energie bei rein kubischer Anisotropie dargestellt.
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Abbildung 8.2: a) Polarplot der freien Energie mit kubischer Anisotropie.
Zusdtzlich ist die Lage der (311)- und die der (100)-FEbene dargestellt. b) Ver-
lauf der freien Energie in Richtung des Magnetfeldes bei Drehung um [311].
Die schiefe Lage der (311)-Ebene reduziert die Symmetrie, so dass nur eine
180°-Periodizitdt entsteht.

Wenn die Richtung des Magnetfeldes innerhalb der (100)-Ebene gedreht wird,
ergibt sich ein 90°-periodischer Verlauf der freien Energie in Richtung des Mag-
netfeldes. Innerhalb der (311)-Ebene wiederholen sich zwar Maxima und Mi-
nima alle 90°, die Minima sind jedoch unterschiedlich stark ausgeprigt, es
entsteht nur eine 180°-Periodizitdt (Abbildung 8.2 b)). Bereits aus dieser Be-
trachtung ist daher zu erwarten, dass die Rotation um [311] keine vierzéhlige
Symmetrie in der ferromagnetischen Resonanz erzeugt. In Abschnitt 8.2 wird
diese Asymmetrie, die hier nur qualitativ betrachtet werden kann im Rahmen

von Simulationen quantitativ behandelt.

In Abbildung 8.3 sind die Ergebnisse der zweiten Messreihe dargestellt, bei
der die Probe um die [011]-Achse gedreht wurde. Bei dieser Drehung wird das
Magnetfeld aus der [311]-Richtung in die Probenebene hinein gedreht und wei-
ter bis in die [311]-Richtung, wie in Abbildung 8.3 b) gezeigt ist. Diese Messung
bestétigt die Vermutung aus den Magnetotransport-Untersuchungen, dass die
leichten Richtungen von (311)-GaMnAs nicht innerhalb der Probenebene ver-
laufen. Eine leichte Richtung scheint dagegen nahe der [100]-Richtung zu lie-
gen. Die [233]-Richtung innerhalb der Schichtebene und die [311]-Richtung sind

weder leichte noch schwere Richtungen.

Eine qualitative Betrachtung des Verlaufes der Resonanzfelder erweckt den

Eindruck, dass es sich hier um eine Uberlagerung zweier uniaxialer Anisotropie-
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Abbildung 8.3: a) Winkelabhingige Resonanzfelder von (311)-GaMnAs bei
Drehung um [011]. Die Richtung des Magnetfeldes bei dieser Rotation ist in
Teilbild b) dargestellt. Die Messreihe zeigt, dass die [233 [-Richtung innerhalb
der Probenebene und die [311]-Richtung weder leichte noch schwere Richtungen
darstellen. Stattdessen ist nahe der [100]-Richtung eine leichte Achse erkenn-

bar.

Komponenten handelt. Auch in diesem Fall darf man sich jedoch nicht von
der ungewohnten Lage der (011)-Ebene tduschen lassen, innerhalb der das
Magnetfeld gedreht wird. Die Betrachtung der freien Energie (Abbildung
8.4) zeigt wieder, dass schon bei rein kubischer Anisotropie in dieser Dreh-
richtung ein 180°-periodischer Verlauf der freien Energie entsteht, also eine
180°-Periodizitat der Resonanzfelder zu erwarten ist. Mit Hilfe der FMR-
Simulationen, die in Abschnitt 8.2 beschrieben sind, konnte schliellich gezeigt
werden, dass der Verlauf der Resonanzfelder in Abbildung 8.3 aus einer Uber-

lagerung von kubischer und uniaxialer Anisotropie entsteht.

Bereits diese anschauliche Interpretation der Ergebnisse der FMR-Messungen
kann einige der Vermutungen aus den Magnetotransport-Untersuchungen
bestétigen. So besteht innerhalb der Probenebene tatsichlich eine anndhernd
vierzéhlige Anisotropie. Ebenfalls konnte gezeigt werden, dass leichte Richtun-
gen auflerhalb der Schichtebene existieren. Ob nun die vierzéhlige Anisotropie
innerhalb der Probenebene aus der Projektion von leichten Achsen in [010]-
und [001]-Richtung stammt, wie am Ende von Abschnitt 7.3 spekuliert wurde,

lasst sich nur aus einer quantitativen Analyse bestimmen.

Fiir eine quantitative Beschreibung der Anisotropie von (311)-GaMnAs ist es
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Abbildung 8.4: a) Polarplot der freien Energie bei kubischer Anisotropie.
Zusiitzlich ist die Lage der (100)- und der (011 )-Ebene dargestellt. Innerhalb
letzterer verliuft das Magnetfeld bei Drehung um [011]. b) Verlauf der freien
Energie in Richtung des Magnetfeldes bei Rotation um [011]. Aufgrund der
Lage der (011 )-Ebene entsteht dabei ein 180°-periodischer Verlauf der freien

Energie.

jedoch nicht moglich, kubische und uniaxiale Anisotropiekonstanten unmittel-
bar aus den Messergebnissen zu bestimmen. Hierfiir ist es erforderlich, numeri-
sche Simulationen der ferromagnetischen Resonanz fiir einen vermuteten Satz
von Anisotropiekonstanten durchzufiihren, und diese mit den Messergebnissen
zu vergleichen. Die Bestimmung der tatsdchlichen Anisotropiekonstanten er-
folgt dadurch, dass durch Variation der Konstanten in der Simulation versucht
wird, die Messergebnisse mdoglichst gut zu reproduzieren. Dieses Verfahren und

die Ergebnisse sind im folgenden Abschnitt beschrieben.

8.2 FMR-Simulationen

Zur Simulation der ferromagnetischen Resonanz wird zunéchst fiir einen
gewahlten Satz von Anisotropiekonstanten und eine vorgegebene Richtung des
Magnetfeldes (6, ¢) die freie Energie gemifl Gleichung 5.32 berechnet. Der Aus-
druck fiir F},; enthélt drei variable Groflen, ndmlich die Richtung der Magneti-
sierung — ausgedriickt durch die beiden Winkel ©® und ® — und das Magnetfeld
B. Die Resonanzbedingung wird von den Gleichungen 5.45 und 5.49 beschrie-
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Abbildung 8.5: Simulation der FMR-Daten mit den besten Parametern fiir
die Rotation um [011]: Ky a1y /M =100 mT, Ke1/M =150 mT a) Vergleich
von Messung und Simulation der Rotation um [011]. b) Vergleich fiir die Ro-
tation um [311]. Fir Winkel an denen kein Ergebnis der Simulation dargestellt

1st, konnte keine Lisung des Gleichungssystems gefunden werden.

ben. Dieses System aus drei Gleichungen mit drei unbekannten Variablen muss
numerisch gelost werden. Die Losung dieses Gleichungssystem ergibt schlie3-
lich den Wert des Resonanzfeldes. Variiert man nun die Magnetfeldrichtung so,
dass eine Drehung der Probe im Messaufbau nachvollzogen wird, kénnen die
Messergebnisse mit den Ergebnissen der Simulation verglichen werden. Durch
Variation der Anisotropiekoeffizienten versucht man dabei, die Messergebnisse

moglichst genau zu reproduzieren.

Es zeigte sich, dass die Messungen bei Drehung um die [011]-Achse gut zu
nihern sind, wenn man von einer Uberlagerung der kubischen Anisotropie
mit einer uniaxialen Anisotropie in [311]-Richtung ausgeht. Dies wird iiber
die beiden Parameter Ky 4311) und K¢ beschrieben. Im Term der uniaxialen
Anisotropie aus Gleichung 5.32 muss dabei der Winkel © durch den Winkel ©
zu [311] ersetzt werden. Diese Koordinatentransformation lésst sich iiber zwei

Drehungen beschreiben, und es gilt

© = arccos (sin © cos(P — %) sin(25,2°) 4+ cos © cos(25,2°)> (8.1)

In Abbildung 8.5 sind die Simulationen fiir die Rotation um [011] und [311]
im Vergleich mit den Messdaten dargestellt. Dabei wurden als Anisotropie-
konstanten Ky aei1)/M = 100mT und Ko /M = 150mT gewéhlt. Fiir diese

Parameter ergibt sich die beste Ubereinstimmung der Simulation mit der Mes-
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sung, bei der die Probe um [011] gedreht wird. Leider zeigt die Simulation
fir die Rotation um [311] mit den selben Parametern nur eine qualitative
Ubereinstimmung mit den Messwerten. Lediglich die Lage der beiden Maxima
stimmt iiberein, nicht jedoch deren Ausprigung. Um diese Abweichung besser
zu verstehen, soll im Folgenden der Einfluss der Anisotropiekoeffizienten als
Parameter einzeln analysiert werden. Hierzu wird jeweils eine der beiden An-
isotropiekonstanten K 4(311) und K¢ auf Null gesetzt und die andere variiert.

Die Ergebnisse dieser Simulationen sind in Abbildung 8.6 zusammengefasst.

Betrachtet man zunéchst die Rotation um [311] (Abbildlung 8.6 Teilbilder a,
b und c¢), so zeigt sich, dass Ky A(311) keine Auswirkung auf die Form der si-
mulierten Kurve hat, sondern nur einen konstanten Offset bewirkt (Abbildung
8.6 Teilbild b). Dies erklért sich daraus, dass der Koeffizient Ky (311) eine uni-
axiale Anisotropie senkrecht zur Ebene beschreibt, in der das Magnetfeld bei
dieser Drehung verlduft. Die Richtungen in denen die Messung erfolgt werden
von dieser Komponente der Anisotropie nicht beeinflusst. In Teilbild e) von
Abbildung 8.6 erkennt man dagegen, dass K1 wesentlich mehr Einfluss auf
den Verlauf der Kurve hat. Positive Werte fiir K, erzeugen an genau den Stel-
len Maxima, an denen diese auch in der Messung erscheinen. Je grofler K¢
wird, desto schérfer fallen die Maxima aus. Die Position an der diese Maxima
auftreten léasst sich durch K¢ nicht beeinflussen, sie ist alleine von der Geome-
trie der (311)-Ebene festgelegt. Negative Werte fiir K¢y vertauschen Maxima

und Minima.

Der Einfluss des Koeffizienten K 4(311) fillt besonders bei der Simulation der
Drehung um [011] auf, da bei dieser Messreihe gerade die uniaxial ausgezeich-
nete Richtung betrachtet wird. Folglich zeigt die Simulation genau den Verlauf,
der bei einer uniaxialen Anisotropie erwartet wird, das heifit schwere und leich-
te Richtungen wiederholen sich alle 180°. Positive Werte fiir Ky 4(311) erzeugen
dabei ein Maximum, also eine schwere Achse in [311]-Richtung, und eine leich-
te Achse innerhalb der Probenebene. Negative Werte fiir Ky a(311) bewirken
das Gegenteil (Abbildung 8.6 e). Betrachtet man den Einfluss einer rein kubi-
schen Anisotropie (Abbildung 8.6 e), so bestiitigen sich die Uberlegungen aus
Abschnitt 8.1 anhand Abbildung 8.4. Die ,schiefe* Lage der [311]-Richtung
innerhalb der kubischen Achsen bewirkt, dass der Verlauf der freien Energie in
Richtung des Magnetfeldes bei Drehung um [011] keine 90°-, sondern nur eine
180°-Symmetrie aufweist. Diese 180°-Symmetrie zeigt sich auch in der Simula-

tion der Resonanzfelder. Fiir positives K¢q befinden sich die beiden Maxima in
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Abbildung 8.6: Auswirkungen der Parameter Kyasny und Koo auf die
FMR-Simulationen. In a) und d) sind noch einmal die Messdaten fir die
Rotationen wm [311] und [011] dargestellt. b) Einfluss von Kyasiy auf die
Rotation um [311], e) Einfluss von Kyaiy auf die Rotation um [011]. ¢)
f) Auswirkung von Kcy auf Rotation um [311] und [011]. Der jeweils ande-

re Parameter ist fiir jede Simulation auf Null gesetzt. In jedem Teilbild sind

zusdtzlich die Messdaten in schwarz dargestellt.
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Abbildung 8.7: Simulation der FMR-Messungen mit Rotation um [011] (a)
und [311] (b). Dabei wurden fiir jede Richtung getrennt der optimale Satz von
Anisotropiekonstanten gewdhlt. In schwarz sind jeweils die Messdaten, in grau

die Simulationsergebnisse dargestellt.

den Ergebnissen der Simulation bei 80° und 150° nahe der auffalligen Schulter
(90°) und des Maximums (160°) der Messdaten.

Die Kombination des Einflusses von Ky 4(311) und K¢y erkldrt nun den Verlauf
der gemessenen und simulierten Daten bei der Drehung um [011]. Die uni-
axiale Anisotropie erzeugt in [311]-Richtung eine schwere Achse. Der Einfluss
der kubischen Anisotropie dreht diese schwere Achse um einige Grad in die
von [100] abgewandte Richtung. Im Gegensatz zu (001)-GaMnAs verlduft die
schwere Achse der uniaxialen Anisotropie nicht parallel zur kubisch leichten
Achse [100], so dass entlang [100] eine magnetisch leichte Richtung existiert.
Die Schulter in den simulierten und gemessenen Daten wird demnach von der

kubischen Anisotropie erzeugt, die nahe [233] eine schwere Richtung besitzt.

Die beiden Anisotropiekonstanten Ky 4311y und Kep lassen sich aus die-
sen Messungen und Simulationen nur ungefdhr bestimmen. Berechnet man
fiir jede Drehrichtung getrennt einen optimalen Satz der Koeffizienten, so
zeigt sich, dass die Drehung um [011] am besten mit Kpyaiy/M =100mT
und Koy /M =150mT beschrieben werden kann (Abbildung 8.7 a). Die
Drehung um [311] hingegen ldsst sich am besten mit den Koeffizienten
Kya@iy/M =100mT und K¢y /M =80mT beschreiben (Abbildung 8.7 b).

Das FErgebnis des Versuchs, beide Drehrichtungen mit einem Parameter-
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Abbildung 8.8: Simulation der FMR-Messungen mit Rotation um [011]
(a) und [311] (b). Als Anisotropiekonstanten wurden fir beide Serien
KUA(gll)/M = 55mT und Koy = 125 mT gewdhlt. Mit diesen Parametern

konnen beide Kurven zugleich am besten gendhert werden.

satz anzundhern, ist in Abbildung 8.8 dargestellt. Die Anisotropiekonstanten
Kya@iy/M = 55mT und K¢y /M = 125mT konnen beide Drehrichtungen
gleichzeitig am besten beschreiben. Dieser Satz von Konstanten kann jedoch
nur eine qualitative Ubereinstimmung mit den Messergebnissen erreichen. Vor
allem die Drehung um [311] ldsst sich mit diesen Parametern nur ungefihr
reproduzieren. Die unterschiedliche Héhe der beiden Maxima in dieser Dreh-
richtung ist zwar in der Simulation erkennbar, in der Messung ist sie jedoch
wesentlich stiarker ausgepragt. Offenbar gentigen die beiden Anisotropiepara-
meter nicht fiir eine vollsténdige Beschreibung der Anisotropie innerhalb der

Probenebene.

Will man die Messergebniss besser mit Hilfe von Simulationen reproduzieren,
so bestehen dazu mehrere Moglichkeiten. Betrachtet man noch einmal den Aus-
druck fiir die freie Energie (Gleichung 5.15), so wird die kubische Anisotropie

nicht nur mittels des bisher verwendeten Terms

1
1Ko (sin*(20) + sin* Osin*(29)) (8.2)
sondern zusitzlich mit dem Term
1
EKCQ sin?(20) sin*(20) (8.3)

beschrieben. Diese zweite kubische Anisotropiekonstante Ko bietet einen wei-
teren Freiheitsgrad zur Simulation der ferromagnetischen Resonanz. Von (001)-
orientiertem GaMnAs ist bekannt, dass innerhalb der (001)-Ebene die kubische
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Anisotropie von einer leichten uniaxialen Anisotropie iiberlagert wird, die ver-
mutlich wiahrend des Wachstums aus Oberflichenrekonstruktionen des GaAs
entsteht (siche Abschnitt 3.4.2). Auch im Falle von (311)-GaMnAs konnte eine
zusitzliche uniaxiale Anisotropie innerhalb der (311)-Ebene die unterschiedli-

che Hohe der Maxima bei der Rotation um [311] erkléren.

Zusétzliche Anisotropieterme wiirden jedoch nur kleine Korrekturen gegeniiber
der hier verwendeten Darstellung mit zwei Termen bewirken, mit der die An-
isotropie von (311)-GaMnAs hinreichend gut beschrieben werden kann. Dabei
scheint die Kombination von Anisotropiekonstanten am besten zu sein, mit der
beide Drehrichtungen reproduziert werden kénnen. Bestéatigt wird dies durch
eine weitere Messreihe, bei der die Probe um die [233]-Achse gedreht wurde.
Deren Daten konnten mit den Anisotropieparametern Kyagi1y/M ~ 55mT
und Ko1/M =~ 125mT ebenfalls gut in Simulationen reproduziert werden
[Bih05]. Uber die Genauigkeit dieser Ergebnisse ldsst sich bis auf weiteres je-

doch keine Aussage treffen.

8.3 Die Anisostropie von (311)-GaMnAs

Die Messungen und Simulationen der ferromagnetischen Resonanz zeigen, dass
die Anisotropie von (311)-GaMnAs im Wesentlichen eine Uberlagerung aus
kubischer und uniaxialer Anisotropie darstellt. Die kubische Anisotropie ist
entlang der Kristallachsen ausgerichtet, die uniaxiale in Wachstumsrichtung.
Letztere entsteht vermutlich analog zu (001)-GaMnAs aufgrund der tetra-
gonalen Verzerrung der Epischicht. Im Gegensatz zu (001)-Proben scheint
bei GaMnAs auf (311)A-Substraten die uniaxiale Anisotropiekonstante klei-
ner zu sein als die kubische. So wurde zum Beispiel in [Liu03] ein Verhalt-
nis Kyaeony/Kcioory =~ 2 gefunden, wihrend die (311)-GaMnAs-Proben
Kya@iny/Keisiny = 5 zeigen. In Abbildung 8.9 ist die Anisotropie von (311)-
und (001)-GaMnAs vergleichend dargestellt, indem die freie Energie in jede
Raumrichtung aufgetragen ist. In dieser Darstellung ist erkennbar, dass der
geringere uniaxiale Anteil der Anisotropie von (311)-GaMnAs nur eine geringe

Verzerrung der kubischen Anisotropie in der [311]-Richtung verursacht.

Die Analyse des Ausdrucks fiir die freie Energie mit den oben bestimmten Ani-
sotropiekonstanten zeigt, dass die magnetisch leichten Achsen in Richtung von
[010] und [001] verlaufen. Die Richtung [100] ist aufgrund der nahen uniaxial
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a) (311)-GaMnAs b) (001)-GaMnAs
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Abbildung 8.9: Die Anisotropie von (311)-GaMnAs (a) (aus den FMR-
Messungen) im Vergleich zu (001)-GaMnAs (b) (Anisotropiekonstanten aus
[Liu03]). Aufgetragen ist die freie Energie in jede Raumrichtung, wobei Magne-
tisierung und Magnetfeld als parallel angenommen werden. Fir (311)-GaMnAs
ist zusdtzlich die Lage der (311)-Ebene eingezeichnet. Aufgrund des uniazialen
Anteils erscheint bei (311)-GaMnAs die kubische Anisotropie etwas in Rich-
tung [311] verzerrt. Leichte Achsen sind [010] und [001], [100] ist eine lo-
kal leichte Achse®. Keine der leichten Achsen liegt innerhalb der Probenebene
(311), im Gegensatz zu (001)-GaMnAs, bei dem alle leichten Achsen innerhalb

der Probenebene verlaufen.

schweren Achse [311] nur noch eine ,lokal leichte Richtung®. Keine leichte Ach-
se verlduft innerhalb der Probenebene, im Gegensatz zu (001)-GaMnAs, bei
dem alle leichten Achsen innerhalb der (001)-Ebene liegen (Abbildung 8.9 b).
Die Richtungen [010] und [001] verlaufen jedoch nahe genug der (311)-Ebene,
dass in FMR- oder Magnetotransportmessungen, bei denen das Magnetfeld
innerhalb der Probenebene ausgerichtet ist, die Richtungen 45° zu den Spalt-
kanten als leichte Achsen erscheinen. In Abbildung 7.10 wurde bereits gezeigt,
dass die Projektionen dieser Richtungen in die (311)-Ebene nahe dieser 45°-

Richtungen verlaufen.

Mit Hilfe der Untersuchungen der ferromagnetischen Resonanz konnte also
die aus den Magnetotransport-Experimenten gewonnene Vermutung bestétigt
werden, dass die leichten Richtungen von (311)-GaMnAs auflerhalb der
Probenebene verlaufen. Dariiber hinaus konnten die Anisotropiekonstanten
Kyay und Keop bestimmt werden, mit denen die Anisotropie von (311)-

GaMnAs beschrieben werden kann.
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Kapitel 9
Zusammenfassung

Die im Rahmen dieser Arbeit aufgebaute Zwei-Kammer-Molekularstrahlepi-
taxieanlage ermoglicht es, sowohl GaAs/AlGaAs-Heterostrukturen mit hohen
Elektronenbeweglichkeiten als auch verdiinnte magnetische Halbleiter herzu-
stellen. Wéhrend fiir das Wachstum von ferromagnetischen Halbleitern keine
besonderen Anforderungen an die Wachstumskammer gestellt werden, konnen
bereits kleinste Kontaminationen mit Fremdatomen das erfolgreiche Wachs-
tum von hochbeweglichen zweidimensionalen Elektronensystemen verhindern.
So wurde beim Aufbau der Anlage besonders auf extreme Reinheit, hochste
Pumpleistung und vollige Olfreiheit des gesamten Systems geachtet. Die hohe
Pumpleistung der Kryopumpen an den beiden Wachstumskammern ermoglicht
es, ferromagnetische Proben aus GaMnAs und hochbewegliche Elektronen-
strukturen (Beweglichkeit 1 > 5 - 105%cm?/Vs bei T = 1,2K, Elektronen-
dichte n ~ 3 - 10! cm™2) in der selben Wachstumskammer herzustellen. Dies
ermoglicht in Zukunft die Kombination von derartigen Heterostrukturen mit

ferromagnetischen Schichten.

Ferromagnetisches GaMnAs mit einigen Prozent Mangan zeigt in der Regel
metallisches Verhalten, wobei Locher als Ladungstriger dienen. Insofern wire
es interessant, Versuche zur Spininjektion mit zweidimensionalen Lochgasen,
statt mit Elektronengasen durchzufiihren. Solche Lochgase konnen zum Bei-
spiel auf der (311)A-GaAs-Oberflache hergestellt werden, wobei Silizium als
Akzeptor verwendet werden kann. Fiir derartige Spininjektionsexperimente
muss zunédchst geklart werden, ob GaMnAs auf der (311)A-Oberfléche gewach-
sen werden kann, und welche Eigenschaften es besitzt. Deshalb wurde GaMnAs

nicht nur auf (001)-, sondern auch auf (311)A-Substraten aufgewachsen und
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hinsichtlich seiner ferromagnetischen Eigenschaften charakterisiert, wobei be-

sonders die magnetische Anisotropie von Interesse war.

Mittels SQUID-Magnetometrie konnte gezeigt werden, dass die Curietempe-
ratur von (311)-GaMnAs mit 50 K etwas niedriger als die von (001)-GaMnAs
(75K) ist, sie kann bei Proben in beiden Wachstumsrichtungen jedoch mit-
tels Tempern auf das 1,5-fache gesteigert werden. Da das verwendete SQUID-
Magnetometer die Rotation der Probe im Magnetfeld nicht ermoglicht, wur-
den Magnetotransportmessungen mit verschieden orientierten Magnetfeldern
durchgefiihrt, um die Anisotropie von (311)-GaMnAs zu untersuchen. Ist das
Magnetfeld dabei in der Probenebene orientiert, zeigt GaMnAs den so genann-
ten planaren Halleffekt, der eigentlich ein Resultat des anisotropen Magnetowi-
derstandes ist. Bei Variation des Magnetfeldes treten sowohl im transversalen,
als auch im longitudinalen Widerstand zwei sprunghafte Anderungen auf, die
aus einer plotzlichen Drehung der Magnetisierung um 90° von einer leichten
Richtung in eine andere entstehen. Die Werte des Magnetfeldes, bei denen diese
Anderungen auftreten, sind abhéngig von der Richtung des Magnetfeldes in der
Probenebene. Verlauft diese gerade in einer leichten Richtung, so fallen beide
Anderungen zusammen, je schwerer die Richtung ist, desto groBer ist die Dif-
ferenz beider Magnetfelder. Auf diese Weise ist eine qualitative Beschreibung
der Anisotropie innerhalb der Probenebene moglich. Diese Magnetotransport-
untersuchungen zeigen, dass (311)-GaMnAs ebenso wie (001)-GaMnAs eine
anndhernd vierziahlige Anisotropie innerhalb der Probenebene aufweisen. Al-
lerdings gibt es auch einige Hinweise darauf, dass die leichten Achsen von
(311)-GaMnAs im Gegensatz zu (001)-GaMnAs nicht innerhalb der Proben-

ebene verlaufen.

Weitere Untersuchungen der magnetischen Anisotropie von (311)-GaMnAs
konnten mit Hilfe von Messungen der Ferromagnetische Resonanz am Wal-
ter Schottky Institut durchgefiihrt werden. Mittels dieser Messmethode las-
sen sich magnetisch schwere und leichte Richtungen anhand des Magnetfel-
des identifizieren, bei dem die Probe mit eingestrahlten Mikrowellen Resonanz
zeigt. Mit Hilfe von Simulationen der Resonanzbedingung sind aus diesen Mes-
sungen die Anisotropiekonstanten quantitativ bestimmbar. Diese Messungen
bestétigen die Hinweise aus den Magnetotransportmessungen, dass die leich-
ten Achsen auBerhalb der Probenebene liegen. Die Richtungen parallel der
Probenkanten ([011] und [233]) und die [311]-Richtung stellen weder leichte

noch schwere Richtungen dar. Die Messdaten kénnen mit Simulationen repro-
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duziert werden, wenn man von einer Uberlagerung einer kubischen Anisotro-
pie in Richtung der Hauptkristallachsen und einer uniaxialen Anisotropie in
(311)-Richtung ausgeht. Am besten gelingt die Anndherung der Simulations-
daten an die Messdaten mit den Anisotropiekonstanten Ky aei1)/M ~ 55mT
und Ko /M ~ 125mT. Die uniaxiale Anisotropie senkrecht zur Probenebene
ist demnach geringer ausgepriigt als in (001)-GaMnAs, bei dem ein Verhéltnis
Ky a01)/ Ke001) = 2 typisch ist. Die Anisotropie von (311)-GaMnAs erscheint
also als kubische Anisotropie, die in [311]-Richtung etwas verzerrt ist. Dies
beeinflusst nicht die Lage der leichten Achsen, die in Richtung der Hauptkris-
tallachsen verlaufen. Aufgrund der Lage der (311)-Ebene im kubischen Kris-
tallgitter liegt keine dieser leichten Achsen innerhalb der Probenebene. Die
annéhernd vierzéhlige Anisotropie innerhalb der (311)-Ebene entsteht aus der
Projektion der leichten Achsen [010] und [001] in diese Flache.

Im Rahmen dieser Arbeit konnte die Epitaxie von GaMnAs auf (001)- und
(311)A-Substraten in dem neu aufgebauten MBE-System etabliert, und die
magnetischen Eigenschaften der GaMnAs-Schichten in beiden Orientierungen
charakterisiert werden. Damit wurde der Weg fiir weiterfithrende Experimente
bereitet, die die Injektion von spinpolarisierten Ladungstriger in zweidimen-

sionale Loch- und Elektronengase zum Ziel haben.
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Abkiirzungsverzeichnis

2DEG zweidimensionales Elektronengas

AMR Anisotroper Magnetowiderstand

Asga Arsen auf Galliumplétzen, engl.: arsen antisites

As; Arsen auf Zwischengitterplitzen, engl.: arsen interstitials
BEP Verhéltnis der Strahldriicke, engl: beam equivalent pressure

DMS verdiinnter magnetischer Halbleiter, engl.: diluted magnetic semicon-

ductor
DRAM dynamischer Speicher, engl: dynamic random access memory
DRS diffuse Reflexionsspektroskopie
FMR Ferromagnetische Resonanzspektroskopie
GMR Riesen Magnetowiderstand, engl.: giant magnetoresistance
LT- Tieftemperatur-, engl.: low temperature
MBE Molekularstrahlepitaxie, engl.: molecular beam epitaxy
Mng, Mangan auf Galliumplétzen
Mn; Mangan auf Zwischengitterpliatzen, engl.: manganese interstitials
MRAM Magnetische Speicher, engl.: magnetic random access memory
NAND ,nicht und“, Grundfunktion der Boolschen Logik
NOR , nicht oder”, Grundfunktion der Boolschen Logik

PID-Regler Proportional-Integral-Differential-Regler
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RHEED Reflexionsbeugung hochenergetischer Elektronen, engl.: reflection

high energy electron diffraction
SIMS Sekundarionen-Massenspektroskopie

SQUID Supraleitendes Quanten-Interferenz-Bauteil, engl. superconducting

quantum interference device
TMR Tunnelmagnetowiderstand, engl.: tunneling magnetoresistance
UHYV Ultrahochvakuum

Vga Gallium Fehlstellen, engl.: gallium voids
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