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Kapitel 1

Einleitung

1.1 Spintronik / Zur Einordnung dieser Arbeit

Wie kaum eine andere Branche hat die Halbleiter- und Informationstechnologie unsere
Gesellschaft in den vergangenen Jahrzehnten gepréigt. Eine wichtige Grundlage hierfiir
war das verléssliche exponentielle Wachstum der Rechenleistung von Mikroprozessoren:
Nach dem empirischen Moore’schen Gesetz verdoppelt sich ihre Transistordichte in etwa
alle 24 Monate. Die Steigerung der Rechenleistung wurde also in erster Linie durch eine
fortschreitende Miniaturisierung erreicht. Spéatestens aber, wenn die Strukturgréfien die
atomare Skala erreicht haben, werden die konventionellen MOSFET und CMOS Techno-
logien an ihre natiirlichen Grenzen stofen.

Neben dem sehr allgemeinen Feld des quantum computing bietet vor allem der Bereich der
Spintronik — also die Einbeziehung des Elektronen-Spins in die Datenverarbeitung und -
Speicherung — neue und bereits konkrete Perspektiven, um mit alternativen physikalischen
Prinzipien die Entwicklung der Informationstechnologie weiter voranzutreiben. Grundlage
hierfiir ist, dass nicht nur die elektrische Ladung sondern auch das magnetische Moment fiir
die Informationsverarbeitung genutzt wird. Mit der erfolgreichen Einfiihrung des GMR-
und TMR-Effekts! - ( [Jul75], [Miy95] bzw. [Bai88], [Bin89]) in die Festplatten-Technologie
findet die Spintronik bereits bedeutende kommerzielle Anwendung.

Die denkbaren Anwendungen der Spintronik sind damit noch bei Weitem nicht aus-
geschopft. Mit verdiinnten magnetischen Halbleitern (DMS) wie GaMnAs besteht nun
die Moglichkeit die beiden grofien Bereiche im aktuellen Hardware-Design in einem Mate-
rialsystem zu verbinden: Die Halbleitertechnologie aus den Logikschaltungen der Prozes-
soren mit dem Ferromagnetismus aus der Speichertechnologie. Ein erster Schritt in diese
Richtung gelang mit der von Hideo Ohno an InMnAs erstmals gezeigten Mo6glichkeit, den
Ferromagnetismus eines verdiinnten magnetischen Halbleiters mit einem gate zu kontrol-
lieren [Ohn00].

Eine weitere Komponente fiir kiinftige Spintronic-Bausteine stellt der von Datta und Das
bereits 1990 vorgeschlagene Spintransistor dar [SD90]. Hierbei werden spinpolarisierte
Elektronen aus einem Eisenkontakt in ein 2DEG an einer InGaAs/InAlAs Grenzschicht
injiziert und {iber einen zweiten ferromagnetischen Eisenkontakt ausgelesen. Die Manipu-

!GMR: giant magneto resistance, TMR: tunneling magneto resistance, im Weiteren sei fiir Akronyme
und Abkiirzungen auf das Verzeichnis in Anhang verwiesen.
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Abbildung 1.1: Esaki Tunneldiode von Mariusz Ciorga zur Spininjektion von GaMnAs nach n-
GaAs: a) schematischer Aufbau b) Bandstruktur und Schichtfolge. Aus [Cio09]

b cb 125 nm Au/Ti

' %j 20 nm (Ga,Mn)As

2.2 nm (Al,Ga)As
E : )~ 250 nm n-GaAs

8 nm n*-GaAs

15 nm n*—n-GaAs

lation der Spins erfolgt iiber das elektrische Feld eines gate: Im Bezugsystem des Elektrons
wird hierdurch ein Magnetfeld hervorgerufen, um das sein Spin préizediert.

Die Spininjektion in den Halbleiter-Kanal stellt beim Spintransistor nach Datta-Das jedoch
eine nicht unerhebliche Hiirde dar. Durch das sogenannte conductivity mismatch [Sch00]
zwischen Metall und Halbleiter kann nicht zwischen einer parallelen oder antiparalle-
len Magnetisierung der Kontakte unterschieden werden. Dieses Problem kann teilweise
durch die Verwendung von Schottky-Tunnelkontakten, wie in [Ras00] vorgeschlagen, oder
mit Hilfe eines Quanten-Hall-Systems und Quantenpunkt-Kontakten [Fro09] iiberwunden
werden. Eine bessere Moglichkeit zur effizienten Spininjektion ist die Verwendung von
verdiinnten magnetischen Halbleitern wie GaMnAs. Dies bietet im Vergleich zu den Al-
ternativen einige Vorteile:

Zum einen koénnen nun Kanal und das ferromagnetische Kontaktmaterial basierend auf
demselben Materialsystem — den gut bekannten I11/V-Halbleitern — gefertigt werden. Dies
sorgt auch fiir eine gute Grenzflichenqualitét.

Zum anderen lésst sich mit speziellen Strukturen, wegen des im Vergleich zur Injektion
aus einem Ferromagnetischen Metall geringeren Unterschiedes in der Ladungstragerdichte
und der kompatiblen Bandstruktur eine sehr viel héhere Injektions-Effizienz erreichen. Die
in Abbildung 1.1 dargestellte Esaki-Tunneldiode, welche von Dr. Mariusz Ciorga an der
Universitéit Regensburg hergestellt wurde, erreichte Werte von 50 % [Cio09].

Wegen der zweigeteilten Natur des Ferromagnetismus in DMS mit einer Wechselwir-
kung von delokalisierten Lochern und lokalisierten Spins kénnen dabei auch die Material-
Eigenschaften des Injektor-Materials sehr stark variiert werden.

Mit dem Proximity Effekt von Eisen auf GaMnAs steht letztendlich eine M6glichkeit in
Aussicht, die Spininjektion auch bei Raumtemperatur zu erreichen [Sonl11].

Mittlerweile wurden auf Basis von GaMnAs auch nichtfliichtige Speicherelemente her-
gestellt [Pap07], welche zum Teil voll-elektrisch gelesen und beschrieben werden kénnen
[Marl1]. Da ihre Funktionalitéit wegen der anfinglich geringen Curie-Temperatur von et-
wa 110 K [Ohn98| auf tiefe Temperaturen beschrénkt war, kommt der weiteren Steigerung
von T bis auf Raumtemperatur eine entscheidende Bedeutung zu. An dieser Stelle setzt
diese Arbeit an.

1.2 Zum Inhalt und Aufbau dieser Arbeit

In der vorliegenden Arbeit wurden mehrere Ziele verfolgt:
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1.2 Zum Inhalt und Aufbau dieser Arbeit

Zunéchst sollten die experimentellen und prozesstechnischen Voraussetzungen geschaffen
werden, um GaMnAs verlésslich und in reproduzierbarer Qualitéit herzustellen. Dies war
nicht zuletzt fiir die Kooperationen innerhalb des SFB689 ,,Spinphinomene in reduzierten
Dimensionen“ von grofler Bedeutung.

Ein weiterer Schwerpunkt lag in der Erkundung und Erweiterung des Parameterraums
des GaMnAs-Wachstums mit Hinblick auf die Steigerung seiner Curie-Temperatur. Mit
dem Wachstum und der Charakterisierung von extrem diinnen GaMnAs-Schichten wurden
schliellich die Voraussetzungen fiir eine neue Generation von DMS-basierten Halbleiter-
Metall-Hybrid-Strukturen geschaffen.

Konkret gliedert sich die Arbeit wie folgt:

In Kapitel 2 werden die physikalischen Konzepte des II11/V-Halbleiter-Systems und von
GaMnAs innerhalb des Zener-Modells erortert. Hier wird der erste Teil der theoretischen
Grundlagen fiir die Diskussionen in den Kapiteln 6 und 7 gelegt. Hierdurch soll auch eine
genauere Einordnung der Arbeit innerhalb der GaMnAs-Thematik ermoglicht werden.

Der eigentliche Wachstumsprozess und alle GaMnAs-spezifischen Aspekte der MBE-Kammer
werden in Kapitel 8 erldutert. Zusammen mit den praxisnahen Erlduterungen in Anhang
B soll so die kiinftige Reproduzierbarkeit von Standard-GaMnAs-Schichten sichergestellt
werden.

In Kapitel 4 wird die Diskussion des theoretischen Hintergrundes von Ferromagnetismus
in GaMnAs fortgesetzt: Mit einem Uberblick iiber das derzeitige Spektrum der Literatur
wird vor allem genauer auf Anisotropien und Effekte im Transport eingegangen.

Mit Kapitel 5 werden die in den nachfolgenden Kapiteln verwendeten Charakterisierungs-
methoden kritisch auf ihre Aussagekraft beleuchtet. Speziell stehen die Bestimmung der
Ladungstrigerdichten bei 4,2 K und Raumtemperatur sowie verschiedene Moglichkeiten
zur Bestimmung von T¢ im Fokus. Die verwendeten Aufbauten und einige praktische
Hinweise zur Messtechnik werden in Anhang A vorgestellt.

Der Weg zu GaMnAs-Schichten mit den héchsten Curie-Temperaturen wird in Kapitel 6
aufgezeigt. Anhand von aussagekriftigen Wachstumsserien werden die zugrunde liegen-
den physikalischen Vorginge besprochen, wodurch die Wirkung der wichtigsten Wachs-
tumsparameter verdeutlicht wird. Auch soll ein Uberblick iiber den gesamten GaMnAs-
Parameterraum von den geringsten bis zu den derzeit héchsten erreichbaren Mangankon-
zentrationen und von stark isolierenden bis zu metallischen Proben gegeben werden.

In Kapitel 7 werden schliellich wie bereits angekiindigt die diinnen GaMnAs Schichten
und ihr teilweise isolierendes Verhalten besprochen. Hier wird der Einfluss einer (001)-
Oberfldche iiber eine Verarmungszone auf GaMnAs prézisiert. Eine Einfithrung in die fiir
diese Proben motivierenden Experimente und Synchrotron-Messtechniken wird in Anhang
C geliefert.
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Kapitel 2

GaMnAs als DMS

2.1 Galliumarsenid

Vereinfacht betrachtet entsteht der verdiinnte magnetische Halbleiter GaMnAs durch die
entartete Dotierung des Verbindungshalbleiters GaAs mit Mangan. Da zahlreiche Eigen-
schaften von GaMnAs denen von GaAs entsprechen, ist es sinnvoll, zunéchst die Struktur
und die grundlegenden Materialeigenschaften dieses einfacheren Materialsystems niaher zu
betrachten:

Der III/V-Halbleiter GaAs weist Zinkblende-Struktur auf. D.h. ein Gitterpunkt des fcc-
Gitters ist mit jeweils einem Galliumatom an Position (0,0,0) und einem Arsenatom bei
ap(1/4,1/4,1/4) besetzt (Abbildung 2.1 ¢) und d) ), wobei ag die Gitterkonstante bezeich-
net. Ein Galliumatom ist also stets tetraedisch von vier Arsenatomen umgeben und mit
diesen kovalent verbunden. Analog verhélt es sich mit den Arsenatomen, welche von je
vier Galliumatomen umgeben sind. Daraus ergibt sich die Raumgruppe des Halbleiters zu
F43m (nach Schonflies Ty). Bei Raumtemperatur betrigt ag 5,65325 A bei Temperaturen
fliissigen Heliums jedoch nur 5,64161 A.

Stellt man sich den Kristall zusammengefiigt aus einzelnen Atomen vor, so kénnen die
Zustinde der resultierenden Bandstruktur (Abbildung 2.1a) mit den urspriinglichen Ato-
morbitalen assoziiert werden. Wegen der Elektronenkonfigurationen von atomarem Galli-
um ([Ar]3d'%4s?4p') und Arsen ([Ar]3d'%4s24p?) ist klar, dass Valenz- und Leitungsband-
zustéinde vor allem aus 4s- und 4p-Zustéinden gebildet werden. Die tetraedische Konfigu-
ration der Atomstruktur ist auf die sp3-Hybridorbitale zuriickzufithren die aus Arsen- und
Galliumorbitalen entstehen. Nach genaueren Berechnungen der Bandstruktur werden die
Valenzbandzustidnde vor allem durch Arsen-4p-Orbitale gebildet, wihrend im Leitungs-
band Gallium-4s-Zusténde vorherrschen. Das Valenzband ist somit p-artig und bei &k =0
zunéchst 6-fach entartet. Durch Spin-Bahn-Kopplung wird diese Entartung aufgehoben
und man erhélt je zwei entartete Schwerloch- und Leichtlochbénder sowie ein zweifach
entartetes Spin-split-off Band. Das s-artige Leitungsband hingegen ist ausschliellich durch
den Spin 1/2, und damit zweifach entartet.

Eine direkte Bestimmung der Zustandsdichte (DOS) kann z.B. durch Synchrotronstrah-
lung mittels HXPES vorgenommen werden [Kob09] (Anhang C. Die ortsaufgeloste Zu-
standsdichte in der Umgebung der Bandliicke ist durch Techniken wie XSTM zugénglich.
Man spricht dann von der ,tunneling DOS“ (Kapitel 3).
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Kapitel 2 GaMnAs als DMS

Die Bandliicke von GaAs betrigt bei 4,2K etwa 1,519eV. Durch die thermische Aus-
dehnung des Kristalls wird sie bei Raumtemperatur auf etwa 1,43 eV verringert. Da das
Leitungsbandminimum als auch das Valenzbandmaximum am Gammapunkt liegen, ist
Galliumarsenid ein direkter Halbleiter.

Eine in vielerlei Hinsicht bedeutende Eigenschaft von GaAs ist seine Zugehorigkeit zum
I1I/V-Verbindungs-Halbleitersystem in Zinkblendestruktur (Abbildung 2.1 b). Durch die
Kombination der Elemente Al, Ga, In mit P, As und Sb kénnen Bandliicke und Gitter-
konstante in einem weiten Bereich variiert und somit komplexe Heterostrukturen herge-
stellt werden. Eine vollstdndigere Auflistung der Eigenschaften und Materialparameter
von GaAs, sowie des gesamten II1/V-Halbleitersystens ist in [Vur01] zu finden.

a ) b ) 0 T-valley

\/ CB

A -

»
N
o

o}

%

ot )
>
13

@l LS L-valley

Energy gap (eV)
i
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v 110 meVQ__Mn

2N

/N

L1 | (100] X
«— > k

Abbildung 2.1: (a) Bandstruktur von GaAs: Die Elektronen im Leitungsband besitzen eine effektive
Masse von etwa 0 067 myg, die effektive Masse der Licher im Schwerloch- und Leichtlochband sind
deutlich hoher und zudem anisotrop.(b) Bandliicken und Gitterkonstanten der III/V-Halbleiter in
Zinkblende-Struktur [Vur01]. (c) Zinkblende-Struktur von GaAs in Blickrichtung [010] und [110]
(d) (erstellt mit [Lib]). (e) TEM-Querschnitt einer Proxzimity-Effekt-Probe, abgebildet von Marcello
Soda, welche aus C100222A hergestellt wurde. Schichtfolge: GaAs(LT), 3nm GaMnAs auf GaAs
(6,8%) + 2,5nm Fe, Au. Der Schnitt wurde senkrecht zu [110] prapariert (Orientierung in d).

2.2 Von GaAs zu GaMnAs

Um von Galliumarsenid zum verdiinnten magnetischen Halbleiter GaMnAs zu gelangen,
muss in den Kristall Mangan eingebracht werden. Im Idealfall ersetzt ein Manganatom
mit seiner Elektronenkonfiguration [Ar]3d°4s? ein Galliumatom. Durch die halb gefiillte
d-Schale weist Mangan ein magnetisches Moment von 5/2 up auf, das allein durch den
Spin der 3d-Elektronen verursacht wird. Der Bahn-Anteil ist dabei verschwindend ge-
ring [vdL10]. Durch Austausch-Wechselwirkung, Kristallfeld und andere Einfliisse werden

14



2.2 Von GaAs zu GaMnAs

die Zusténde der 3d-Schale weiter aufgespalten (Abbildung 2.3 c). Es resultieren jeweils
drei besetzte to,- und zwei eg-Zusténde tief im Valenzband des Halbleiters, sowie die un-
besetzten Pendants oberhalb der Bandliicke (vergleiche auch Abbildung 4.6).

A

Er

DOS

1
I Energie

Abbildung 2.2: Durch zunehmenden Mangangehalt verschmelzen das Storstellenband und das Va-
lenzband. In blau sind die delokalisierten Zustinde dargestellt, in weif8 die lokalisierten. Aus [Jun07]

Zusétzlich besitzt das Manganatom einen 4p-Akzeptorzustand, der fiir eine Dotierung des
Halbleiters mit einem schwach gebundenen Loch sorgt [vdL10]. Nach dem Zener-Modell be-
wirken diese Lochzustdnde im Valenzband eine Kopplung der atomaren Manganmomente
und ab einer Mangankonzentration von mehr als einem Prozent fiir Ferromagnetismus bei
tiefen Temperaturen. Ist die Storstelle ionisiert, spricht man von einem negativ geladenen
A~-Zentrum oder einem 3d°-Zustand (Abbildung 2.3b, links) und erhélt ein delokalisier-
tes (bzw. sehr schwach gebundenes) Loch. Die Storstelle kann aber auch neutral vorliegen
als ein sogenanntes A°-Zentrum, welches auch als 3d® + hole - Zustand bezeichnet wird
(Abbildung 2.3b, rechts) [Jun06]. Dann bleibt das Loch an die Storstelle gebunden.

Die A°-Zentren konnten 2004 erstmals von Yakunin [Yak04] mit XSTM nachgewiesen wer-
den, wobei festgestellt wurde, dass im Gegensatz zum A~-Zentrum der A° - Zustand stark
anisotrop ist. Beachtenswert war auch die Moglichkeit eine Storstelle zwischen den beiden
Zustdnden zu schalten. Dies gelang durch das Anlegen einer Spannung von 110mV, was
genau der Bindungsenergie einer einzelnen Manganstorstelle in GaAs entspricht [Sch74].

In GaMnAs liegt das substitutionelle Mangan nicht in Form einzelner isolierter Storstellen
vor. Wie in Abbildung 2.2 schematisch dargestellt, kommt es durch die Wechselwirkung der
Storstellen untereinander und vor allem iiber den pd-Austausch mit Valenzbandzustdnden
des Arsens zu einer Verbreitung der Bander [Jun06]. Nach dem géngigen Zener-Modell ver-
schmelzen das Storstellenband und das Valenzband bei einer Mangankonzentration zwi-
schen 1% und 2 % miteinander [Jun07], was letztendlich zu einem metallischen Verhalten
und zu Ferromagnetismus fiihrt. Die Fermikante befindet sich demnach bei den delokali-
sierten Zustdnden des Valenzbandes.

Fiir ein vollstéindiges Verstdndnis der Epitaxie von ferromagnetischem GaMnAs ist die
Betrachtung der zahlreichen Defekte im Kristallgitter unerlésslich. Obwohl GaMnAs unter
Standardbedingungen kompressiv verspannt auf GaAs aufwichst, treten in GaMnAs in
der Regel keine Versetzungen wie z.B. in stark Indium-haltigen Pufferschichten auf GaAs-
Substraten auf. Es handelt sich vielmehr um atomare Punktdefekte.

Um die grundlegende Problematik beim Wachstum von GaMnAs zu beschreiben, reichen
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Py

Energy

Exchange + crystal field + p-d hybridization

Abbildung 2.3: (a) Die beiden wichtigsten unerwiinschten Kristalldefekte in GaMnAs: In der Mit-
te der Einheitszelle befindet sich ein Manganatom auf einem Zwischengitterplatz (Mny), rechts
oben ein Arsen-Antisite-Defekt (Asga). [Mac05] (b) Einzelne, substitutionell eingebaute Man-
ganstortellen kinnen als A~ oder A°-Zentren vorliegen (aus [Yak04]). (c) Aufspaltung eines be-
setzten Mangan Akzeptor-Zustandes nach [vdL10] durch Kristallfeld und pd-Hybridisierung

jedoch zwei Defekttypen aus (Abbildung 2.3 a): Je hoher der Mangangehalt einer GaMnAs-
Schicht, desto wahrscheinlicher ist es, dass die Manganatome nicht nur substitutionell auf
Galliumplitzen in das Kristallgitter eingebaut werden, sondern auch auf Zwischengitter-
platzen. Man spricht dann von Mangan-Interstitials Mnj;. Die zweite Art von Defekten
sind die Arsen-Antisitedefekte Asg,, wobei sich ein Arsenatom auf einem Galliumplatz
befindet. Beide Arten von Defekten stellen tiefe Storstellen in der Mitte der Bandliicke
dar und wirken als doppelte Donatoren. Ein grofler Teil der Ladungstriger im Halbleiter
kann dadurch kompensiert werden (vgl. Abschnitt 3.4).

Durch substitutionelles Mangan und die beiden oben genannten Defektarten kénnen be-
reits viele Effekte beziiglich Verspannung, Transport, Magnetisierung und deren Anisotro-
pien erklart werden.

2.3 Entwicklung von GaMnAs innerhalb des Zenermodells

Gegen Ende der neunziger Jahre wurde durch die Fortschritte in der Molekularstrahl-
Epitaxie bei sehr niedrigen Temperaturen erstmals ferromagnetisches GaMnAs hergestellt.
Im Jahr 1996 wurde das neue Materialsystem erstmals von Hideo Ohno vorgestellt [Ohn96]
und zwei Jahre spéter in einem viel beachteten Artikel [Ohn98] einer breiteren Leserschaft
bekannt. Es bildete sich ein geschlossenes Bild in der Beschreibung von GaMnAs, das
auf dem Zener-Modell basiert, welches von Thomasz Dietl [T.D00] zur Erkldrung des
Ferromagnetismus in DMS herangezogen wurde. Im Folgenden soll ein kleiner Abriss dieses
Bildes aufgezeigt werden.
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2.3 Entwicklung von GaMnAs innerhalb des Zenermodells

In Abbildung 2.4 ist der von Ohno durchsuchte Teil des Parameterraums dargestellt. Die
hierbei untersuchten GaMnAs-Schichten waren mit 150 — 200 nm sehr massiv, verglichen
mit den meisten Proben der vorliegenden Arbeit; ebenso die verwendete Pufferschicht aus
LT-GaAs oder LT-AlGaAs (LT: low temperature grown). Metallisches Verhalten wurde
dabel nur in einem engen Bereich unterhalb einer Mangankonzentration von etwa 7%
nachgewiesen. Uberschreitet man eine von der Mangankonzentration abhingige Schwel-
lentemperatur, so kommt es mit der Bildung von MnAs-Kristalliten zu einem Wachsum
in zwei getrennten Phasen. Auffillig in 2.4 sind auch die beiden Bereiche mit, verglichen
zum metallischen Zentralbereich, erhohtem bzw. reduziertem Mangangehalt. Hier wurde
zwar zweidimensionales homogenes Wachstum erzielt, aber weder metallisches Verhalten
oder Ferromagnetismus. Vor allem im ersten Bereich lagen noch bedeutende Potentiale
zur Verbesserung der Materialeigenschaften (Kapitel 6).

Growth inhibited, formation of MnAs

Abbildung 2.4: Der 300
Parameterraum fiir ) Metallic (Ga,Mn)As
das Wachstum V0N Iy
GaMnAs nach dem 8
Stand von 1998 [Ohn98]. é’.?oo neiaing {Ga MrAs
Die hdchsten Curie- 5] ' Insulating (Ga.MnjAs
Temperaturen wurden % Roughening
nahe der Phasengrenze g
2u MnAs ber etwa 5% w - Polyerystaliine
Mangangehalt erzielt. ‘

0 0.02 0.04 0.06

Mn composition x in Ga4_yMn,As

Die maximal erreichte Curie-Temperatur betrug zu dieser Zeit 110K bei etwa 5% Man-
gangehalt und wurde iiber Arrot-Plots bestimmt (Abschnitt 5.6). Empirisch zeigte sich,
dass das Maximum des Schichtwiderstands als Funktion der Temperatur mit der Curie-
Temperatur zusammenfiel [Ohn98].

Die Magnetotransport-Charakteristika unterhalb der Curie-Temperatur sind dominiert
vom Anomalen Hall-Effekt, Negativem Magnetowiderstand sowie Anisotropien in der Ma-
gnetisierung. Aus diesem Grund stellt die Bestimmung der Ladungstrigerdichte in GaMnAs
ein ernsthaftes Problem dar. Punktuell wurden Ladungstrigerdichten bestimmt, indem
man Hallmessungen bei sehr tiefen Temperaturen und extrem hohen Magnetfeldern durch-
fithrte. Die oben erwidhnte Rekordprobe wurde bei 50 mK und 27T vermessen und wies
eine Lochdichte von etwa 3,5 - 10%° cm™3 auf [T.D00], [Omi00].

Wie bereits erwiahnt gelang Thomasz Dietl die erste erfolgreiche quantitative Beschreibung
des Ferromagnetismus in GaMnAs auf theoretischer Ebene [Diel0]. Er verwendete ein
Mean-Field-Zener-Modell, bei dem die itineranten Ladungstréger nach Zener die magne-
tische Wechselwirkung zwischen den lokalisierten d-Zustéinden des Mangans vermitteln.
Die Magnetisierung der Locher und Mangan-Ionen in der Mean-Field-Theorie homogen
iiber den Kristall verteilt angenommen. Eine exaktere und allgemeiner verwendbare Be-
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schreibung fiir eine indirekte Austauschwechselwirkung liefert die Bescheibung nach Ru-
derman, Kittel, Kasuya, und Yosida: Die sogenannte RKKY-Wechselwirkung [Nol86]. Sie
beriicksichtigt zusétzlich die Oszillation der Spin-Polarisation der Elektronen um eine ma-
gnetische Storstelle indem die Kopplungskonstante J;; im effektiven Hamilton-Operator
der Wechselwirkung H = -2, oy Jij S §j oszilliert:

sin(x) — x - cos(x)
4

Jij X s L = QTZ'ij (2.1)

x
Hierbei ist r;; der Abstand der lokalisierten Spins.

Es kann gezeigt werden, dass im Falle von GaMnAs beide Theorien die gleichen Ergebnisse
liefern, da der mittlere Abstand zwischen den Ladungstrigern grofer ist als derjenige der
lokalisierten Spins [TDO01], und dadurch, ebenso wie beim Zener-Modell, kein oszillatori-
sches Verhalten der Kopplung zu erwarten ist. Trotzdem gilt die RKKY-Wechselwirkung
als die grundlegende Theorie, denn mit ihr konnte auch das Interlayer Exchange Coup-
ling zwischen GaMnAs-Schichten iiber nichtmagnetische, wohl aber p-dotierte Zwischen-
schichten erklért werden. Mittels Beugung polarisierter Neutronen konnte eine antifer-
romagnetische Kopplung nachgewiesen werden, wihrend die Kopplung ohne Dotierrung
ferromagnetisch war [Chu08] [Kir07] [San05] [Leill].

Einer der groflen Vorziige der Beschreibung nach Dietl ist, dass mit diesem Modell die
Curie-Temperatur quantitativ berechnet werden konnte, zumindest in dem damals expe-
rimentell erschlossenen Parameterraum und fiir nicht allzu geringe Ladungstrigerdichten.
Um dieses Ziel zu erreichen bedarf es einer Minimierung des Ginzburg-Landau Funktio-
nals der freien Energie. Das Funktional kann unterteilt werden in einen Anteil, der die
lokalisierten Spinmomente reprisentiert: Fs[M]| = — fOM dMyH (Mp) [T.D00], und einen
Ladungstriager-Anteil: Fo(p, M) = fé) dp'e(M,p’) [TDO1]. Hier wird die Valenzbandstruk-
tur von GaAs mit ihren anisotropen effektiven Lochmassen durch den zusétzlichen pd-
Austausch mit den lokalisierten Momenten verkniipft. Somit konnen auch Vorhersagen
iiber Verspannungen im Kristall und die Orientierung der Magnetisierung getroffen wer-
den.

Bereits zum Zeitpunkt der Verotffentlichung des Mean-Field-Zener-Models war man sich
seiner Grenzen bewusst:

Da GaMnAs ein System darstellt, dessen Ladungstriger sich teilweise an der Grenze zur
Lokalisierung befinden, wurde iiber eine durch die Unordnung im Kristall verursachte
statische Phasenseparation spekuliert [T.D00]. Es sollten Gebiete in GaMnAs entstehen,
in denen die Ladungstréger in ausgedehnten Zusténden vorliegen, und zusétzlich sollten
Bereiche existieren, in denen die Ladungstriger in einfach besetzten Zustéinden gebunden
sind.

Bei der Berechnung der Curie-Temperatur miissen Kompensations-Effekte und antifer-
romagnetische Kopplung zwischen den substitionellen Manganstorstellen beriicksichtigt
werden. Es wird daher notwendig, auf effektive Groflen von Mangankonzentration oder
Temperatur in der verwendeten Brillouin-Funktion in H (M) zuriickzugreifen. Letztend-
lich ergibt sich aber ein formell sehr einfacher Zusammenhang;:

Tc o zopp * pt/? (2.2)
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2.4 Bedeutende Entwicklungen seit 2000

Auf diese Weise konnen GaMnAs-Schichten miteinander verglichen werden, die einen mitt-
leren Mangangehalt und eine geringen Defektdichte aufweisen. Sind die Proben allerdings
durch Defekte stark kompensiert, sehr diinn und enthalten besonders viel Mangan, ist
es unerlésslich, Transportmessungen mit Magnetometrie zu kombinieren und die entspre-
chende GaMnAs-Schicht individuell und selbstkonsistent zu modellieren (vgl. [Saw09]).

2.4 Bedeutende Entwicklungen seit 2000

In den auf Ohnos Publikation folgenden Jahren wurde der Rekord fiir die Curie-Tempera-
turen vor allem durch die Technik des Annealing gesteigert:

In dem man die Schichten nach dem Wachstum knapp unterhalb der jeweiligen Wachs-
tumstemperatur temperte, konnten nun Curie-Temperaturen von iiber 140 K erreicht wer-
den [Edm02b]. Bald verstand man auch, dass die Verbesserung in den magnetischen Eigen-
schaften durch die Diffusion von Mangan-Interstitial-Defekten zur Oberfliche und ihrer
dortigen Passivierung erfolgte [Edm04]. Dies wird in den Abschnitten 3.8 und 3.4 ge-
nauer erldutert. Weitere Steigerungen der Curie-Temperatur waren zusétzlich mit einer
Erhohung des Mangangehalts verbunden und fiihrten zu 173 K [Jun05], 180 K [Ole08] und
185K [Nov08a]. Auch fiir die im Rahmen dieser Arbeit hergestellten GaMnAs-Proben
wurde der Annealing-Prozess optimiert. Dies wird in Abschnitt 3.8 und speziell fiir diinne
Proben in Abschnitt 7.3 vorgestellt.

Durch eine Feinabstimmung der Wachstumsparameter und durch eine bessere Kontrolle
derselben wurde es in den letzten ca. fiinf Jahren moglich die Mangankonzentration immer
weiter zu steigern. In den Verdffentlichungen [Ohy07] [Che09] und [Mac08] wurde Mangan-
konzentrationen von 20 % und dariiber erreicht, wie es auch in der vorliegenden Arbeit der
Fall ist. Der Rekord der Curie-Temperatur in ausgedehnten GaMnAs-Schichten konnte so
auf etwa 190 K erhoht werden [Che09]. Dieses Ziel — die Erhohung der Curie-Temperatur
die Erhohung der Mangankonzentration — lag neben der Verbesserung der Reproduzier-
barkeit und Zuverlassigkeit des Wachstumsprozesses auch im Fokus dieser Arbeit und wird
in Kapitel 6 besprochen.

Eine wichtige Eigenschaft von GaMnAs ist das grofie Spektrum seiner magnetischen Aniso-
tropien. Die Kldrung ihrer Herkunft war in den letzten zehn Jahren Gegenstand intensiver
Forschung. Die Problematik wird in Abschnitt 4.1 erldutert. In Abschnitt 6.4.3 wird mit
SQUID-Messungen, welche am Rande der Probencharakterisierungen entstanden, ein klei-
ner Beitrag zur noch immer anhaltenden Diskussion geliefert.

Ein noch heftiger umstrittener Punkt ist nach wie vor der exakte Verlauf der Bandstruk-
tur nahe der Fermi-Energie: Konkret betrifft dies die Frage, ob bei ferromagnetischem
GaMnAs wie in Abbildung 2.2 dargestellt, das Storstellenband mit dem Valenzband ver-
schmolzen ist und sich die Fermi-Kante im Valenzband befindet, oder ob sie in einem
abgespaltenen Storstellenband verbleibt. Die zum Zener-Modell (Abschnitt 2.3) alternati-
ven Impurity-Band Modelle werden in Abschnitt 4.4 vorgestellt. Beide zusammen bilden
die Grundlage fiir die Diskussion einiger Proben in den Kapiteln 6 und 7, welche an den
Grenzen des Bereichs ferromagnetischer Proben im Parameterraums gewachsen wurden.

Stark verkniipft mit dieser Thematik ist die Frage nach der Homogenitit von GaMnAs,
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sowohl im Hinblick auf die Mangan-Verteilung im Kristall, als auch auf die DOS und die
magnetischen FEigenschaften. Dies wird in Abschnitt 3.6 im Rahmen des Kristallwachstums
besprochen.

Als eine letzte wichtige Neuerung auf dem Gebiet der GaMnAs-Forschung sei nochmals der
Proximity Effekt von Eisen auf GaMnAs erwéhnt (Anhang C), da es hiermit zum ersten
Mal gelang, in GaMnAs- Schichten eine ferromagnetische Ordnung bei Raumtemperatur
aufrecht zu erhalten [MS08], [Spe09], [Spel0], [Ole10]. Damit verbunden waren auch neue
Techniken zur Untersuchung von GaMnAs am Synchrotron (Anhang C).
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Kapitel 3

Herstellung von epitaktischem GaMnAs

3.1 Aufbau und Funktion der Spintronik-Kammer

3.1.1 Architektur und Vakuumsystem

Die Herstellung der untersuchten GaMnAs-Schichten erfolgte mittels Molekularstrahle-
pitaxie (MBE) in der Spintronik-Anlage des Lehrstuhls. Hierbei handelt es sich um eine
modifizierte Genll-Anlage von Veeco fiir I1I/V-Halbleiter, die auf hohe Vakuumqualitét
und damit hohe Reinheit der hergestellten Halbleiterstrukturen (mithin hohe Ladungs-
trigerbeweglichkeiten) optimiert ist. Als Gruppe III-Elemente stehen Gallium und Alumi-
nium zur Verfiigung, Arsen als Gruppe V-Element; des Weiteren Mangan, Indium sowie
Kohlenstoff und Silizium als Dotierstoffe. Die Verwendung von Mangan wirkt sich zwar
negativ auf die Reinheit der produzierten Halbleiterkristalle aus, ist aber unabdingbar fiir
das epitaktische Wachstum von GaMnAs-Schichten und damit zur Herstellung von von
Heterostrukturen fiir die Spin-Injektions.

Die Spintronik-Kammer ist mittlerweile Teil des Regensburger MBE-Clusters (Abbil-
dung 3.1). Uber einen gemeinsamen Tranferkanal kénnen Strukturen aus der Spintronik-
Kammer in eine Metall-MBE-Anlage und in absehbarer Zukunft auch in eine Gruppe-1V -
Kammer verbracht werden. Zeitweise war auch eine mobile Metall-Kammer mit dem Sys-
tem verbunden, welche neben der Spintronik-Kammer fiir die Herstellung der Halbleiter-
Metall Strukturen aus [Sonll], [Spel0] und [End11] verwendet wurde.

Die Epitaxie der GaMnAs-Schichten erfolgte auf 2Zoll-GaAs-Wafern, welche mit fliissigem
Gallium auf Tantal-Haltern befestigt wurden. Nach dem Einschleusen und einem ersten
Heizschritt in der Schleuse wird jeder Wafer-Halter noch einmal einzeln auf einer Heizstati-
on im Transfer-Kanal erhitzt, um Wasser und sonstige Anhaftungen zu entfernen. Anschlie-
Bend erfolgt der Transfer des Wafers auf den Manipulator in der Wachstumskammer, wo
der eigentliche Wachstumsprozess stattfindet und die Substrate auf Temperaturen von bis
zu 650 °C gebracht werden kénnen (Abbildung 3.2). Bis auf die nétigen Durchfithrungen
fiir z.B. Messgeriite, Effusionzellen und Fenster ist der Manipulator vollstéindig von ei-
nem Kiihlschild umgeben, der mit fliissigem Stickstoff gefiillt ist. Der Kiihlschild tréagt
die Hauptlast bei der Absorption des vergleichsweise hohen Arsendrucks wihrend der
Epitaxie und sorgt zusammen mit der 400 mm-Kryopumpe fiir einen Basisdruck von
< 1-10"'2mbar. Um auch den Wasserstoff-Partialdruck zu minimieren, vor allen beim
erstmalige Abpumpen nach einer Kammeroffnung, steht zusétzlich ein Titan-Sublimator
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Abbildung 3.1: Der Regensburger MBE-Cluster: (a) Die III-V Spintronik-Kammer, (b) hier war
zeitweise eine transportable Metall-Kammer angeflanscht, (c¢) eine Kammer zur Epitazie vom Me-
tallen, (d) kiinftig wird auch die Silizium/Germanium-Kammer dem Transferkanal verbunden sein.

zur Verfiigung. Weil das Abpumpen der Schleuse sowie die Herstellung Vor- bzw. Hochva-
kuums tiber Stickstoff-gekiihlte Sorptionspumpen erfolgt, ist das Vakuumsystem insgesamt
Olfrei und garantiert deshalb eine optimale Vakuumqualitéit in der Kammer.

Allein fiir das Wachstum von GaMnAs ist das Vakuumsystem der Spintronik-Kammer,
welches ja sehr stark von Defekten geprégt ist, mehr als ausreichend: Denn dass auch in
einer vergleichsweise einfachen Anlage ohne Kiihlschilde exzellentes GaMnAs gewachsen
werden kann, wurde durch Vit Novak gezeigt, dem an einer solchen Anlage die Herstellung
von Proben mit sehr hohen Curie-Temperaturen gelang [Nov08a].

Fiir die Einbettung des GaMnAs z.B. in eine Heterostruktur zur Spininjektion, ist die
hohe Qualitét der Kammer aber durchaus ein grofier Vorteil. Zudem wird sie auch noch
fiir andere Projekte genutzt, wie z.B das Wachstum von GaAs Nanowires und fiir Indium-
haltige III/V-Systeme.

3.1.2 Uberwachung des Vakuums

Um den Zustand der Kammer zu kontrollieren, verfiigt die Anlage iiber eine Reihe von
Instrumenten:

Zum einen befindet sich auBerhalb des Kiihlschildes eine Extraktor-Messrohre (Abbildung
3.2). Diese bestimmt den Hintergrunddruck, welcher sich nach etwa einem Tag Wachs-
tumspause bei etwa 2 - 10~ mbar befinden sollte.

Zum anderen ist innerhalb der Kiihlschilds, an der Riickseite des Manipulators, ist die so-
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Abbildung 3.2: Schematischer Aufbau der Wachstumskammer, rechts: Manipulatur mit dem Licht-
weg der Bandit-Lampe

genannte Beam-Flux-(BF) Messrohre (Abbildung 3.2) angebracht. Uber den Manipulator
kann sie in Richtung der gedffneten Zellen geschwenkt werden und so das Verhéltnis der
Materialfliisse (BEP-Verhéltnis) bestimmen. Typische Driicke reichen von maximal etwa
11075 Torr fiir Arsen bis minimal ca. 3-10~'° Torr fiir Mangan bei GaMnAs-Proben mit
sehr geringer Mangankonzentration. Der Druck innerhalb des Kiihlschildes ist stark ani-
sotrop: Zeigt die BF-Rohre nach oben in Richtung der Kryopumpe, so ist auch bei heiflen
(geschlossenen) Zellen kein Restgas messbar. Aus Richtung der heiflen, geschlossenen Zel-
len betragt der Arsen-Hintergrunddruck jedoch abhéngig vom Zustand des Arsen-Crackers
(Abschnitt B.1) etwa 2 — 510~ Torr. Deshalb bedarf es einiger Vorkehrungen, um solche
geringen Driicke noch zuverlissig messen zu kénnen (Abschnitt 3.3).

Auflerdem befindet sich ein Massenspektrometer innerhalb des Kiihlschildes, mit dem Ver-
unreinigungen elementspezifisch (d.h. nach ihrem e/m-Verhéltnis) nachgewiesen werden
konnen. So kann in der Spintronik-Kammer ein deutlicher Partialdruck mit Massenzahl
25 nachgewiesen werden. Man kann davon ausgehen, dass es sich dabei um Mangan han-
delt, da es die einzige Verunreinigung ist, welche bei erhhtem Arsendruck, also getffnetem
Arsenventil, reduziert wird. Erkléaren liele sich das z.B. durch die Bildung von MnAs.

Solche geringen Verunreinigungen machen sich aber auch indirekt im Wachstum von Kon-
trollstrukturen bemerkbar. So schrinken tiefe Storstellen wie Mangan die Beweglichkeit
von 2DEGs betrichtlich ein. Wahrend in einer fast baugleichen MBE-Kammer des Lehr-
stuhls Wegscheider an der ETH Ziirich routineméfiig MDSI-Strukturen mit einer Beweg-
lichkeit von iiber 15000 000 % gewachsen werden, liegen die hochsten an der Spintronik-

Kammer erreichten Werte bei etwa 3 000 000 %
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3.2 Kontrolle des Wachstumsprozesses

3.2.1 Pyrometrie

Ein sehr wichtiger Parameter fiir das Probenwachstum ist die Substrat-Temperatur. Das
iibliche Verfahren bei I1I/V-MBE-Kammern ist fiir diesen Zweck die Pyrometrie:

In der Spintronik-Kammer kann hierfiir am Pyro-Port die von der Probe und dem Sub-
strathalter abgegebene Infrarot-Strahlung aufgefangen werden (Abbildung 3.2). Fiir hohe
Temperaturen (Ts > 400 °C) wird dazu ein Pyrometer vom Typ Ircon-2000 verwendet. Es
integriert die Strahlungsintensitit in einem Wellenldngen-Band von 0,7 ym bis 1,0 um und
berechnet die Substrat-Temperatur mit dem Emissionsgrad von GaAs und dem Planck-
schen Strahlungsgesetz. Wird bei mittleren Temperaturen (Ts < 500°C) gewachsen, wie
es beispielsweise bei relaxierten Puffern erforderlich ist, so wird fiir gewohnlich das Impac-
IP120-Pyrometer verwendet, dessen IR-Band bei 2,0 yum bis 2,8 um liegt. Weil bei der
Pyrometrie das Messergebnis von der Intensitét der aufgefangenen IR-Strahlung abhéngt,
wird es z.B. von der IR-Absorption im Pyrometerfenster oder Reflexionen in der Kammer
beeinflusst. Zudem ist nicht bekannt, welchen Beitrag der Substrat-Halter zur Messung
liefert, da GaAs in den vermessenen Wellenldngenbereichen zum groflen Teil transparent
ist (Abbildung 3.3). Deshalb miissen Pyrometer fiir die jeweilige Wachstums-Kammer ge-
eicht werden. Als Fixpunkt eignet sich dafiir die Desorptions-Temperatur des natiirlichen
Oxids der GaAs-Wafer, die bei etwa 580 °C liegt (Anhang B). Alternativ kann auch der
Wechsel von bestimmten Oberflichen-Rekonstruktionen bei einem festgelegten Arsendruck
verwendet werden.

Bei den Temperaturen unter 300 °C, welche das GaMnAs-Wachstum erfordert, steht man
allerdings mit der Pyrometrie vor grofien Problemen. Die Stahlungsleistung ist in diesem
Bereich bereits so gering, dass Refexionen von IR-Strahlung aus den Zellen das Ergebnis
massiv verfilschen: Typischerweise, und je nach Beschaffenheit der Oberfliche des Wafer-
Halters, um 30 — 50 °C bei einer Ausgangstemperatur von 230 °C. Weil die Wafer-Halter
wahrend des Wachstums rotiert werden und dies mit einem leichten Eiern des Halters in
Bezug auf die Rotationsachse verbunden ist, schwankt dieser unerwiinschte Offset inner-
halb einer Rotationsperiode deutlich.

3.2.2 Bandkanten-Absorptions-Spektroskopie

Speziell bei der Messung von niedrigen Substrat-Temperaturen hat sich deshalb in den
letzten Jahren das Verfahren der Bandkanten-Spektroskopie (BES) durchgesetzt, mit dem
die Temperatur mit einer Genauigkeit von etwa +2 °C ermittelt werden kann.

An der Spintronik-Kammer steht fiir dieses Verfahren das kommerzielle Bandit-System
von k-space zur Verfiigung, welches im Rahmen dieser Arbeit zum ersten Mal in Regens-
burg fiir das Wachstum von GaMnAs eingesetzt wurde. Sein Funktionsprinzip lasst sich
anhand von Abbildung 3.2 erldutern: Das Licht einer 140 W starken regelbaren Halogen-
lampe wird mit Hilfe einer Linse und einer Blende zu einem breiten Parallelbiindel geformt
und iiber den Pyroport auf den Wafer gelenkt. Dort wird es an der rauen Riickseite des
Wafers diffus in alle Richtungen gestreut. Der hochfrequente Anteil des Lichts wird durch
optische Uberginge vom Valenz- in das Leitungsband des Substrats absorbiert. Ein Teil
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3.2 Kontrolle des Wachstumsprozesses

des reflektierten Lichts wird nun am Detektor-Port mit Hilfe einer Optik in eine Glasfaser
eingekoppelt und in einem kleinen Spektrometer mit einem InGaAs-Array detektiert. Da
nun die Bandliicke des Wafers von seiner Temperatur abhéngt, tragt das reflektierte Rest-
licht die gewiinschte Information. Eine tiefgreifendere Abhandlung iiber BES ist in [Rei05]
zu finden, worin die Anwendbarkeit von BES in Regensburg mittels eines Eigenbaus zum
ersten Mal getestet wurde. Das hier verwendete Bandit-System liefert IR-Spektren wie
sie in Abbildung 3.3 dargestellt sind. Details zu den Parametern fiir die Auswertungen
befinden sich in Anhang B.
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Neben der erhchten Genauigkeit besitzt BES einige weitere immanente Vorteile gegeniiber
der Pyrometrie: Da das Ergebnis nicht von der Intensitdt der aufgefangenen Strahlung
abhingt, ist das Bandit-System beispielsweise nicht anfillig fiir Reflexionen innerhalb der
Kammer oder fiir Absorptionen an den Fenstern. Zudem wird zwar durch die Bestrahlung
mit der Lampe die Temperatur des Wafers beeinflusst [Nov08b], doch reicht im Nor-
malfall bereits ein Bruchteil der Maximalleistung der Lampe fiir eine Messung aus. Man
erhilt also im Gegenteil neben der Manipulator-Heizung noch eine zweite Moglichkeit
die Temperatur eines Wafers zu regeln, was sich fiir die Temperatur-Stabilisierung des
GaMnAs-Wachstumsprozesses als niitzlich erweist (Anhang B).

Ein Nachteil des Verfahrens besteht in seinen méfligen Leistungen bei sehr hohen Tem-
peraturen: Zum einen existieren fiir den Bereich von 7" > 600 °C kaum FEichkurven und
zum anderen macht sich in diesem Bereich bereits deutlich die von Wafer und Halter
abgegebene Schwarzkérperstrahlung bemerkbar. Man muss also bei jeder Anderung der

Substrattemperatur den IR-Hintergrund neu bestimmen, was bei Temperaturen von unter
300 °C nicht erforderlich der Fall ist.
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Kapitel 3 Herstellung von epitaktischem GaMnAs

3.2.3 RHEED

Ein weiteres wichtiges Instrument zur insitu-Charakterisierung ist die reflektive Beugung
hochenergetischer Elektronen an der Probenoberfliche. Dabei wird ein Elektronenstrahl
aus einer Wolfram-Kathode mit 15kV unter einem sehr flachen Einfallswinkel auf den Wa-
fer gelenkt und das entstehende Beugungsbild an einem der Kathode gegeniiberliegenden
Phosphorschirm aufgefangen (Abbildung 3.2).

Bei der Ewald-Konstruktion des Beugungsvorgangs sind bei RHEED zwei Dinge aus-
schlaggebend: Erstens wird im Normalfall an einer sehr glatten Oberfliche und wegen der
geringen Eindringtiefe der Elektronen somit quasi zweidimensionalen Struktur gebeugt,
was hat zur Folge hat, dass die reziproken Gitterpunkte in der Ewald-Konstruktion zu
Stében verzerrt werden (Abbildung 3.4). Zum zweiten sind die k-Vektoren der Elektro-
nen aufgrund ihrer Masse im Vergleich zu den reziproken Gitterkonstanten sehr lang. Es
werden daher ohne Probleme mehrere Beugungsreflexe innerhalb des kleinen Raumwin-
kelbereichs des RHEED-Schirms angeregt. Wie in Abbildung 3.4 dargestellt, erhédlt man
somit Beugungsreflexe, welche auf Kreisen um den direkten (ungebeugten) Strahl liegen.
Diese werden Lauekreise genannt. Der zentrale Beugungsreflex oder Spiegelreflex entspicht
dem reziproken Gitterpunkt (0,0) und féllt mit der spiegelnden Reflexion der Elektronen
zusammen, wenn die Kristalloberfliche parallel zu einer entsprechenden Symmetrieebene
liegt.

Einzelheiten der fiir von GaMnAs wichtigen Beugungsmuster werden in Abschnitt 3.5
anhand des Wachstumsprozesses erliutert. Eine Ubersicht iiber alle fiir das GaMnAs-
Wachstum und die Herstellung GaMnAs-haltiger Heterostrukturen wesentlichen RHEED-
Muster ist in Anhang B zu finden.

3.2.4 Optik

Aufgrund der geringen Kohérenzlange der Elektronen bei RHEED kann mit diesem Ver-
fahren die Oberfliche nur unterhalb der Mikrometer-Skala charakterisiert werden. Treten
etwa beim Wachstum eines relaxierten Puffers viele grofie Versetzungen auf, so kann die
Ausbildung dieses sogenannten crosshatchings mit dem Auge verfolgt werden. Auch die
Qualitét von stark p- oder n-dotierten Schichten kann ergénzend zu RHEED besser beur-
teilt werden. Die starke Lampe des Bandit-Systems leistet dabei wertvolle Dienste: Bereits
sehr kleine Defekte auf der pm-Skala wie die so genannten oval defects [Ger09] sind gut
erkennbar.

3.3 Die Mangan-Zellen

Im Folgenden wird der Aufbau und die Funktionsweise der in dieser Arbeit verwendeten
Mangan-Zellen erldutert. Die weiteren Zellen der Kammer werden in Anhang B beschrie-
ben.
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3.3 Die Mangan-Zellen

a) Oberflachen-Morphologie: c) RHEED-Oszillationen:
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Abbildung 3.4: Prinzip der Elektronenbeugung bei RHEED: Je nach Rauigkeit der Oberfliche (a)
erhdlt man unterschiedliche Beugungsmuster und Intensititen, welche entweder mehr einer 2di-
mensionalen oder einer 3dimensionalen Struktur entsprechen (b). Dadurch kann auch das Wachs-
tum einzelner Monolagen verfolgt werden, was fir die Fichung der Wachstumsraten bei Gallium
benutzt wird (c), vergleiche auch Anhang B.1.
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heating ﬁ
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Abbildung 3.5: Aufbau der zwei wihrend der Arbeit verwendeten Mangan-Zellen: Links ist die alte
Zelle mit Tantal-Gitter dargestellt, welches nach sich und nach mit Mangan belegte (Foto unten).
Rechts ist die neue Zelle mit PBN-Verschluss skizziert.

3.3.1 Aufbau

Im Rahmen dieser Arbeit wurde mit zwei etwas unterschiedlichen Mangan-Zellen gearbei-
tet. Das Mangan, welches anfangs als stabformiger Feststoff vorliegt, wurde dabei jeweils
wie in Abbildung 3.5 dargestellt in einen konischen Tiegel aus pyrolytisch abgeschiedenem
Bornitrid (PBN) eingebracht. Ab etwa 700 °C sublimiert es und zerféllt nach und nach in
kleinere Stiicke. Fiir die Mangan-Zelle wurde ein Zellen-Flansch verwendet, der etwa 10°
aus der Waagrechten nach unten geneigt ist, was gewéhrleisten soll, dass Manganstiicke
innerhalb der Zelle mo6glichst wenig verrutschen. Die beiden verwendeten Zellen unter-
schieden sich lediglich in der Abdeckung der Tiegeloffnung: In der alten Zelle wurde ein
Tantal-Gitter verwendet, um zu verhindern, dass Teile des Mangans aus der Zelle fallen
konnen. Dieses belegte sich nach und nach mit Mangan (Abbildung 3.5) und sorgte mit
grofler Wahrscheinlichkeit fiir einen bedeutenden Beitrag der Mn-Evaporation dieser Zel-
le (néchster Abschnitt). In der neuen Zelle, welche von Dieter Schuh entworfen wurde,
iibernimmt eine perforierte PBN-Scheide diese Aufgabe. Sie wird von einem Tantaldraht
in der Zelle gehalten, sodass das Mangan auf seinem Weg zum Manipulator nicht mit
Tantal in Beriithrung kommt, um Anlagerungen wie in der alten zelle zu vermeiden.

In Abbildung 3.6 ist die Entwicklung der Effusions-Effizienz, also welcher Mangan-Par-
tialdruck bei einer bestimmten Zell-Temperatur erreicht wird, fiir die alte und die neue
Mangan-Zelle dargestellt. Wie deutlich zu sehen ist, steigt bei beiden Zell-Architekturen
der Mangan-Partialdruck jeweils exponentiell mit der Temperatur an, wenn man nur die
Daten innerhalb eines Monats betrachtet. Dies ist vollkommen analog zu konventionellen
Gallium-Zellen (Abbildung B.1). Allerdings stieg entgegengesetzt dazu die Effizienz bei
der alten Manganzelle mit der Zeit an. Dies muss als ein Effekt durch die Sublimation
vom Tantal-Gitter angesehen werden, da die Effizienz bei der neuen Zelle lange Zeit nahe-
zu unverandert blieb. Die letzte Verinderung (griin nach blau in Abbildung 3.6) erfolgte
sprungartig und kann mit einem Zerfall und Verrutschen des Manganstiicks erklédrt werden.
Weiterhin spricht fiir eine starke Evaporation vom Tantal-Gitter der alten Mangan-Zelle,
dass hier fiir eine dhnliche Effusion wie bei der neuen Zelle um iiber 100°C héhere Tem-
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Abbildung 3.6: Anderung des gemessenen Mangan-Flusses in Abhéingigkeit der Temperatur im
Laufe der Zeit fir (a) die alte Zelle und (b) die neue Zelle .

peraturen bendtigt werden.

3.3.2 Eichung des Flusses

Fiir die Eichung des Mangan-Flusses existieren verschiedene Ansétze:

So kann etwa versucht werden auf einer GaAs-(001) Oberfliche hexagonales MnAs zu
wachsen und daran RHEED-Oszillationen zu messen [Rei05]. Im Rahmen dieser Arbeit
wurde hierfiir u.a. die Probe C081218A! hergestellt. Es gelang, eine MnAs-Schicht her-
zustellen, deren RHEED-BIild auf eine perfekt glatte Oberflache schliefen lief}, was sich
durch die Ausbildung eines deutlichen Lauekreises zeigte (Abbildung 3.9). Allerdings wa-
ren trotzdem kaum RHEED-Oszillationen zu beobachten. Denn bei dieser Methode ne-
ben den geringen Wachstumsraten die Inkompatibilitdt der beiden Kristallstrukturen ein
grofles Problem: Zwar wichst das MnAs lokal epitaktisch auf, doch auf einer Langen-Skala
von einigen pm bilden sich voneinander getrennte Inseln aus (Abbildung 3.8 c). Geriit das
Wachstum der einzelnen Monolagen auf den Inseln aufler Phase, wovon auszugehen ist,
sind keine RHEED-Oszillationen mehr zu beobachten.

Eine zweite Moglichkeit zur Fluss-Eichung besteht im Vergleich der RHEED-Oszillationen
von GaMnAs mit denen von GaAs mit gleicher Gallium-Rate:

Prinzipiell ist es moglich, beim GaMnAs-Wachstum sehr schone RHEED-Oszillationen
zu erzeugen, was z.B. bei der GaMnAs-RHEED-Probe C080912B erreicht wurde. Pro-
blematisch ist jedoch der grofie Unterschied in den absoluten Raten zwischen Gallium
und Mangan: Bei einer theoretischen Mangankonzentration von 5% bewirkt ein Fehler
von 2% in der GaMnAs-Rate bereits einen Fehler von 40 % im Ergebnis. Auch die Ver-
wendung hoherer Mangan-Konzentrationen ist keine Losung. Mit erhohten Mangan-Kon-
zentrationen wird der Parameterraum, in welchem zweidimensionales Wachstum moglich
ist, sehr klein. Sobald erstmals dreidimensionales Wachstum auftritt, ist die Probe verlo-
ren, da die Oberfliche nicht wieder wie bei GaAs oder AlAs durch Wachstum bei erhdhten
Temperaturen gegliattet werden kann.

1Zur Systematik der Probennamen siche Anhang D.
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Kapitel 3 Herstellung von epitaktischem GaMnAs

Da fiir beide oben genannten Methoden eine eigene RHEED-Probe nétig und oft nur ein
RHEED-Versuch pro Probe méglich ist, kénnen sie nicht auf tédglicher Basis angewandt
werden. Deshalb wurde ein Verfahren entwickelt, mit dem man selbst extrem geringe
Mangan-Fliisse in der Spintronik-Kammer mit mit Hilfe der BF-Messrchre bestimmen
kann — zuverléssig und an jedem Wachstumstag:

Das Prinzip der BF-FEichung ist vergleichsweise einfach: Die BF-Rohre an der Riickseite des
Manipulators wird in Richtung der Zellen gedreht, immer in exakt in Wachstumsposition.
Nach dem Offnen des entsprechenden Shutters wird die Differenz zum Hintergrunddruck
bestimmt. Fiir Gallium und Mangan ldsst sich zusammen mit ihren Zelltemperaturen
und den molaren Massen das Verhéltnis der Fliisse der zwei Zellen, das sogenannte BEP-
Verhéltnis berechnen [Wur08]:

_ ey | Taly

Jz
Jy by ne\ TyMy

(3.1)

Hierbei ist n die Ionisations-Effizienz eines Elements der Ordnungszahl Z in Bezug auf

Stickstoff: L7
n 0,
— = + 0,6 3.2
e i (3.2)

Durch die Verwendung des Flussverhdltnisses sollen etwaige Fehler in der Druckmessung
minimiert werden. Die absoluten Mangan-Raten konnen anschlieflend iiber eine RHEED-
Eichung des Galliumflusses berechnet werden. In der Praxis ist aber trotzdem eine Eichung
des Verfahrens mit SIMS (Abschnitt 3.6) unabdingbar, um etwa konstruktionsbedingte
Faktoren bei der Messung zu beriicksichtigen. In die Mangan-Konzentration fliefit also
noch ein Eichfaktor fsrprg mit ein und man erhélt letztendlich die Konzentration ¢y, in

Prozent aus
JMn / JGa

= ——— .100 - . 3.3
TonfJom + 1 fsims (3.3)

CMn

Um die geringen Driicke der Mangan-Zelle noch bestimmen zu kénnen hat sich folgende
Vorgehensweise bewahrt: Zunéchst werden alle bendtigten Zellen von Standby auf Wachs-
tumstemperaturen gebracht. Das Arsen-Ventil muss dabei unbedingt geschlossen bleiben.
Nun werden nacheinander Aluminium (falls spéter benotigt), Gallium und Mangan fiir
jeweils 15s gedffnet und die Differenz zum Hintergrunddruck notiert. Der Prozess wird
etwa 1,5h lang alle 5 min wiederholt. Dabei geschehen mehrere Dinge:

Zum einen verbessern die kurzen Gallium- und vor allem Aluminium-St68e den mit der
BF-Rohre gemessenen Hintergrunddruck. Der niedrigste auf diese Weise erreichte Druck
lag bei 5 - 1071° Torr.

Zum anderen nimmt aber auch der gemessene Differenzdruck der Zellen ab und n#hert
sich in etwa exponentiell einem Gleichgewichtszustand an (Abbildung 3.7b). Dies ist auch
typisch fiir alle Gruppe-II1-Zellen, betraf aber vor allem die alte Mangan-Zelle.

Als Letztes dnderte sich bei der Einzelmessung, und das nur bei der alten Mangan-Zelle
mit dem Tantal-Gitter, der charakteristische Verlauf wihrend einer Druckmessung (Abbil-
dung 3.7b). Wihrend zu Beginn der Eichung der Druck nach 15 Sekunden noch steigt, ist
er am Ende der Prozedur im Fallen begriffen. Dies ist durch das leichte Abkiihlen der Zelle,
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Abbildung 3.7: a) Verlauf der gemessenen Druck der Mangan-Zelle (Hintergrund-bereinigt, gemes-
sen nach jeweils 15 Sekunden) sowie des Hintergrunddrucks, b)Verlauf des Mn-Drucks der alten
Zelle zu Begin und zum FEnde der Fichprozedur.

das Offnen des Shutters und die Trigheit des Systems beim Gegenregeln des Temperatur-
Controllers auch zu erwarten. Auch wenn der Fluss aus der Zelle nach 15 Sekunden noch
nicht ganz im Gleichgewicht war, wurde dieser Wert fiir die BF-Eichung verwendet, um
eine allzu grofle Belastung der BF-Rohre mit Metallen zu vermeiden. Da das Gesamtsys-
tem letztendlich aber in einen definierten und reproduzierbaren Zustand gebracht wur-
de, kénnen die errechneten Flussverhiltnisse tiber SIMS-Messungen an Eichproben in die
gewiinschten Mangankonzentrationen umgerechnet werden (Abbildung 3.14). Der Druck
aus den iibrigen verwendeten Zellen (neue Mangan-, sowie Gallium- und Aluminium-Zelle)
verhielt sich bereits zu Beginn des Vorgangs annédhernd konstant.

3.3.3 Fazit

Das neue Zellen-Design hat sich gegeniiber der alten Zelle bewdhrt. Wéahrend sich am
Tantal-Gitter der alten nach und nach Mangan anlagerte und schliefflich die Zellen6ffnung
blockierte (Abbildung 3.5) ist dies beim PBN-Verschluss der neuen Zelle nach bisher ein-
einhalb Jahren nicht der Fall. Es kann mittlerweile als gesichert gelten, dass der Grofiteil
des Mangans vom Gitter sublimiert wurde, was die vergleichsweise hohen benétigten Zell-
Temperaturen von 900°C' und dariiber erklirt. Weiterhin sind auch die Anderung des
Mn-Flusses innerhalb eines BF-Eichprozesses erheblich geringer.

Das Verfahren der BF-Eichungen selbst hat sich ebenfalls bewihrt. Anderungen in der
Zelle, etwa durch eine Umlagerung des Mangans machen sich in einem Sprung der fiir
einen bestimmten Mn-Druck benétigten Zell-Temperatur deutlich bemerkbar. In diesem
Fall muss allerdings eine neue SIMS-Eichung durchgefiihrt werden.

3.4 Defekte in GaMnAs

Wie bereits in Kapitel 2 angesprochen, wird das Wachstum von GaMnAs mafigeblich be-
stimmt durch den Einbau von verschiedenen Defekten in den GaAs-Wirtskristall. Neben
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Abbildung 3.8: a) Orientierung von a-MnAs auf GaAs(001); aus [Vid06]. b) GaMnAs-Oberfliche
mit MnAs-Clustern (C080912A, REM-Aufnahme: Andreas Rudolph); ¢) MnAs gewachsen auf
(001)-GaAs (CO81218A).

dem erwiinschten Mangan auf Gallium Plétzen Mng, (Abschnitt 2.2) existiert noch eine
Reihe weiterer Defekte, welche die Eigenschaften der GaMnAs-Schichten negativ beein-
flussen:

3.4.1 MnAs-Cluster

Unter ungiinstigen Wachstumsbedingungen kénnen sich an der Oberfléche der Probe Clus-
ter aus MnAs bilden. Diese besitzen eine hexagonale NiAs-Struktur ? mit den Gitterkon-
stanten a = 3,725 A und ¢ = 5,713 A. Die einzelnen Cluster weisen eine lingliche Form auf
und ihre Positionen und Ausrichtung scheinen geordnet (Abbildung 3.8).

Nach [Tak01] verhalten sich MnAs-Cluster in GaMnAs ferromagnetisch und weisen eine
Curie-Temperatur von etwa 310 K auf (Abbildung 6.6c). Beim Wachstum machen sie sich
durch ein typisches RHEED-Beugungsmuster in Richtung [110] bemerkbar (Abbildung
3.9a), wihrend in Richtung [110] keine Uberstruktur im Beugungsmuster zu erkennen ist.
Grundsétzlich kann hexagonales MnAs in zwei verschiedenen Arten auf (001)-GaAs wach-
sen. Beim Typ a-MnAs liegt die c-Achse des MnAs parallel zur [110]-GaAs-Richtung (Ab-
bildung 3.8a), bei f-MnAs parallel zu [110]. Von den RHEED-Bildern der Cluster konnte
allerdings nicht auf die kristalline Orientierung der MnAs-Cluster geschlossen werden.

Manganarsenid-Cluster innerhalb einer GaMnAs-Schicht bilden sich auch durch nachtrég-
liches Erhitzen nach Beendigung des Wachstums ab ca 400 °C [Sad11]. Aus diesem Grund
und wegen einer moglichen Diffusion von Manganatomen in Wachstumsrichtung bildet
GaMnAs normalerweise die abschlieende (Halbleiter-)Schicht einer Heterostruktur. Fiir
das Wachstum von qualitativ hochwertigen Standard-Heterostrukturen wie GaAs-Quan-
tumwells sind die Einschrankungen in der Wachstumstemperatur zu grof.

2MnAs in Zinkblende-Struktur, dem abhingig von seiner Verspannung eine halbmetallische Bandstruktur
vorhergesagt wurde [San00], ist bisher auf GaAs nur mit Hilfe einer diinnen InAs-Schicht [Kim06] oder
direkt auf InP-Substraten hergestellt worden [Oom11]. Ob sich durch das nachtrigliche Tempern von
GaMnAs mit geringen Mangangehalt bei sehr hohen Temperaturen kubisches MnAs bilden kann ist
umstritten: [LJ11], [Sadll]
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[110]

[1-10]

b)

[110]

[1-10]

Abbildung 3.9: a) RHEED-Muster einer GaMnAs-Schicht mit MnAs-Clustern b) RHEED-Bild der
MnAs-Probe aus Abbildung 3.8¢).

3.4.2 Mangan-Interstitials

Bei den sogenannten Mangan-Interstitials (Mny), also auf Zwischengitterpldtzen einge-
bautes Mangan, handelt es sich wegen ihres grofien Einflusses auf die Materialqualitit um
den bedeutensten Typ von Defekten:

Laut Theorie sind fiir Mangan drei Positionen von Zwischengitterplétzen denkbar [JB03],
zwei tetragonale und eine mit hexagonaler Platzsymmetrie: Einer der tetragonalen Plétze
besitzt vier Arsenatome als néichste Nachbarn und ist in Abbildung 2.3a) im Zentrum der
Elementarzelle dargestellt. Analog dazu existiert auch die Anordnung mit vier Galliuma-
tomen als nichsten Nachbarn (Position (3/4,3/4,3/4)). Diese beiden tetraedischen Plitze
besitzen in etwa die gleiche Bindungsenergie und sind energetisch deutlich giinstiger als der
hexagonale Platz, welcher sich genau zwischen den beiden erlduterten Positionen befindet.
In [Yu02] konnten mit Hilfe von channeling RBS und PIXE die beiden tetraedrischen Po-
sitionen experimentell bestétigt werden, wihrend auf den hexagonalen Positionen bisher
kein Mn; nachgewiesen werden konnte.

Aufgrund der fehlenden pd-Hybridisierung der Mn; nehmen sie nicht an der Ausbil-
dung des Loch-vermittelten Ferromagnetismus nach dem Zener-Modell teil. Im Gegen-
teil — sie bilden wegen der elektrostatischen Wechselwirkung Paare mit dem substitu-
tionell eingebauten Mangan. Die Kopplung dieser Paare ist antiferromagnetisch und er-
folgt iiber Superaustausch [JB03]. Somit wirken sich die Mn; auf doppelte Weise nega-
tiv auf dem Ferromagnetismus aus. Als doppelte Donatoren reduzieren sie innerhalb des
Zener-Modells die Ladungstrigerdichte und iiber die eben genannte Kopplung auch die
Séttigungsmagnetisierung, also auch z.yy.

Der Einbau der Interstitial-Defekte in die GaAs(001)-Oberflache erfolgt hauptséchlich iber
eine tetragonale Position unterhalb eines Arsen-Oberflichendimers (Abbildung 3.10a). Die
globale Einbauwahrscheinlichkeit hingt dabei nach [Jun06] von mehreren Faktoren ab: So
ist fiir geringe Mangankonzentrationen der Einbau von substitutionellem Mangan energe-
tisch giinstiger als die Bildung eines Mn; — erst ab etwa 1,5 % absolutem Mangangehalt
werden Mnj eingebaut, deren Anteil mit zunehmendem Mn-Gehalt steigt (Abbildung
3.10b). Insgesamt befordern anwesende Akzeptor-Defekte wie Mng, den Einbau eines
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weiteren Interstitial-Defekts, wihrend die Donatoratome wie z.B. Mn;, Asq, oder Sig,
dies unwahrscheinlicher machen [Jun06].
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Abbildung 3.10: Der Einbau der Mny in eine GaMnAs a) Potentiallandschaft der GaAs(001)-
Oberfliche: Das Mangan wird an dem energetisch ginstigen Platz wunter den Arsen-
Oberflichenatomen (grau) eingebaut. Aus [Erw02]. b) Anteil der Mn; und Mng, am gesamten
Mangangehalt. Inset: Fir den Einbau jeweils bendtigte Energie. Aus [Jun05].

3.4.3 Arsen-Antisites

Bei den niedrigen Substrat-Temperaturen um 200 °C, welche beim GaMnAs-Wachstum
vorherrschen, kann ein Arsenatom neben dem Gruppe-V-Platz auch auf einem Gallium-
Platz eingebaut werden (Asg,), und man erhélt ebenfalls einen doppelten Donator. In LT-
GaAs, und damit prinzipiell auch in GaMnAs, kann der Anteil solcher Arsen-Antisites bis
zu einem Prozent betragen, wobei die Kristallstruktur kaum beeintréachtigt wird. Zwischen
dem exakten Asg,-Anteil und der Substrattemperatur sowie dem Asgq,-Anteil und dem
Arsenfluss besteht ein eindeutig nichtlinearer Zusammenhang (Abbildung 3.11a). Zudem
kann man davon ausgehen, dass die Asg,-Konzentration in GaMnAs durch die Konzen-
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Abbildung 3.11: a) Der Finbau von Arsen-Antisite-Defekten in LT-GaAs in Abhdngigkeit von
BEP-Verhiltnis und Substrat- Temperatur; aus [AS98]. b) RHEED-Muster von LT-GaAs: (1z1).
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tration der Mnr-Defekte beeinflusst wird, da dies ja umgekehrt auch der Fall ist.

Nachdem LT-GaAs beim Wachstum von GaMnAs lange Zeit als Pufferschicht verwendet
wurde, und dies beim Wachstum immer diinnerer GaMnAs-Schichten zu Komplikationen
in den Transportmessungen fithrte (Abschnitt 5.5), soll hier fiir das bessere Verstdndnis
von Abschnitt 5.5 auch kurz iiber die Transport-Eigenschaften von LT-GaAs berichtet
werden, auch wenn sie sich fiir die hier gewachsenen GaMnAs-Schichten letztendlich nicht
als relevant erwiesen:

Die einzelnen Asq, bilden in der Mitte der GaAs-Band-Liicke ein Storstellenband aus, wo-
bei die Leitung durch hopping-Prozesse erfolgt [L.oo90]. Die Ladungstrigerdichten, welche
hierbei erreicht werden kénnen sind beachtlich, wenn auch die Beweglichkeiten sehr gering
sind (= 100 C{,“; ). Dies éndert sich jedoch dramatisch, wenn das Material bei Temperatu-
ren von 400 °C bis 600 °C getempert wird. Nach [War90] bilden sich wenige Nanometer
grofle As-Ausfillungen, welche dhnlich einer Schottky-Barriere eine Verarmungszone im
umgebenden GaAs verursachen. Man erhélt eine Schicht mit sehr hohem Widerstand aber
hoherer Beweglichkeit (~ 1000 %) Weil die Lebensdauern optisch generierter Ladungs-
triger hier extrem gering sind (< 1ps), lassen sich mit getemperten LT-GaAs schnelle
optische Schalter realisieren [Gup91|. Der Ladungstransport in einer solchen Schicht kann
nach wie vor durch hopping-Prozesse beschrieben werden [Lou94].

3.4.4 weitere Defekte

Neben den bisher erlduterten Defekten sind in GaMnAs noch eine Reihe weiterer Defekte
denkbar. Dazu gehoren vor allem die Vakanzen Vg, und V4. Theoretisch kénnen Defekte
dieser Art sowohl als Donatoren als auch als Akzeptoren auftreten [Cha03]. Zudem geht
man davon aus, dass sie die Diffusion anderer Defekte im Kristall beférdern. In der Li-
teratur waren sie bisher aber lediglich von theoretischem Interesse, und wurden nicht fiir
die Interpretation von Messdaten benutzt.

3.5 Der Wachstumsprozess

Bei den typischen Wachstumsbedingungen von GaMnAs bildet sich an der Kristallober-
fliche, eine (1 x 2)-Rekonstruktion aus. Allerdings ist die Oberfliche wegen der vergleichs-
weise geringen Mobilitdt der Gallium-Adatome weit weniger eben als bei hohen Tempera-
turen. Entsprechend werden auch bei den im Rahmen dieser Arbeit hergestellten Proben
durch die vielen atomaren Stufen an der Oberfliche die Punkte auf dem Lauekreis zu Strei-
fen verzerrt (Abbildung 3.12a). Etwas deutlicher ist die 2fach-Rekonstruktion bei steilerem
Einfallswinkel zu erkennen 3.12b).

Das Kristallwachstum wird nun durch das Zusammenspiel von Flussverhéltnissen und
Substrat-Temperatur bestimmt. Das Verhéltnis von Gallium- und Manganfluss legt die
Mangan-Konzentation fest, da bei diesen beiden Komponenten der sogenannte sticking-
Koeflizient gleich 1 angenommen werden kann. Diese Elemente werden also nicht mehr
von der Oberfliche re-evaporiert.
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Abbildung 3.12: a) RHEED-Beugungsbild einer GaMnAs-Oberfliche b) bei steilerem Finfallswinkel
ist die 2-fach Rekonstruktion stirker zu sehen c¢) beginnendes Clustern von MnAs

Anders verhilt es sich bei Arsen, welches als Tetramer von der Arsen-Zelle zur Verfiigung
gestellt wird (Abschnitt B.1): Sein sticking-Koeffizient ist bedeutend kleiner als 1, so dass
nur die jeweils benotigte Menge an Arsen in den Kristall eingebaut wird, wenn man von der
Bildung der in Abschnitt 3.4 erwidhnten Defekte absieht. Dieser Umstand kann nun dafiir
benutzt werden die Cluster-Bildung von MnAs zu verhindern, da ein erhéhter Arsen-Fluss
die Diffusion von Gallium und Mangan an der Oberfliche reduzieren kann.

Eine Reduzierung der Diffusion ldsst sich aber nur fiir Mangan und Gallium zusammen
erreichen. Eine eingeschrinkte Gallium-Diffusion hat aber auch Nachteile:

Wird beim LT-Wachstum ein auflerordentlich hoher Arsen-Fluss oder die Substrat-Tempe-
ratur entsprechend niedrig gewihlt, so wird die Gallium-Mobilitét so weit eingeschrénkt,
dass ein dreidimensionales Wachstum stattfindet. Dieses war z.B. bei Probe C100109C
der Fall. Man befindet sich dann im unteren Bereich von Ohnos Parameter-Diagramm
(Abbildung 2.4) und erhélt ein RHEED-Muster &hnlich dem nach der Oxid-Desorption
(B.3b). Bei Substrat-Temperaturen unterhalb von etwa 150°C" kann unter Umstéinden
sogar polykristalines Wachstum auftreten. Das RHEED-Bild und sein Zustandekommen
dhneln dann einer Debye-Scherrer-Aufnahme aus der Rontgenbeugung (Abbildung B.4i).

Diffraktometrie Abgesehen von den eben genannten Extremfiillen entsteht bei der
GaMnAs-Epitaxie ein wohlgeordneter, kohdrenter Halbleiterkristall. Auf einer Lingenskala
von einigen (Duzend) Nanometern lisst sich dies leicht durch TEM-Aufnahmen zeigen
(Abbildung 2.1e). Um die hohe Kristallqualitit im Mikrometerbereich nachzuweisen, bie-
tet sich das mittel der Rontgenbeugung an:

Die Rontgendiffraktometrie (XRD) ist ein probates Mittel, um GaMnAs im Hinblick auf
seine Gitterkonstante zu untersuchen. Fiir eine Einfithrung in die Technik sei auf die
Literatur verwiesen [Wol94], [Sex97]. Auf einer (001) GaAs-Oberfliche wéchst GaMnAs
stets komplett verspannt auf. Das bedeutet, die laterale Gitterkonstante des Substrats
wird von GaMnAs iibernommen und die Volumenénderung der Einheitszelle wird komplett
durch die senkrechte Gitterkonstante kompensiert. Eine Relaxation der Verspannung {iber
Versetzungen findet nicht statt.
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Abbildung 3.13: a) XRD-Spektrum (rocking curve) von GaMnAs auf GaAs, b) reziproke Gitter-
karte von GaMnAs auf LT-GaAs

Nach den DFT-Berechnungen von [Mas03] wird die Vergrofierung der Gitterkonstante von
GaMnAs gegeniiber GaAs aber kaum von der Konzentration der substitutionell einge-
bauten Mangan-Atome z bestimmt. Erheblich bedeutender sind die Konzentrationen von
Asge und Mny, y und z:

aGaMnAs(T, Y, 2) = ageas + 0 02z + 0 69y + 1 052 (3.4)

Dies steht im Widerspruch zur urspriinglichen Verdffentlichung von [Ohn98|, in der die
Gitterkonstante lediglich mit dem Vergard’schen Gesetz zwischen der von GaAs und dem
theoretischen Zinkblende MnAs (5,98 A) interpoliert wurde.

Der Einfluss der einzelnen Beitrige aus Gleichung 3.4 ldsst sich exemplarisch anhand
des Rontgenspektrums der Probe C071203B in Abbildung 3.13a) erldutern, einer 300 nm
dicken GaMnAs-Schicht mit etwa 5% Mangangehalt3: In dem XRD-Spektrum ist die Um-
gebung des (004)-GaAs-Substratpeaks dargestellt. Durch die, verglichen mit dem Substrat
geringe Schichtdicke von 300 nm ist der (004)-Reflex der GaMnAs-Schicht sowohl in ge-
temperten Zustand als auch as grown deutlich verbreitert. Auffillig ist die Relaxation des
Gitters durch das Annealing: In getemperten Zustand liegen Schicht- und Substratpeak
deutlich nidher beisammen, was durch die Diffusion der Mangan-Interstitia-Defekte aus
dem Kristall zu Stande kommt.

Wegen der hohen Kristallqualitat weist das Spektrum deutliche thickness fringes zu bei-
den Seiten des GaMnAs-Peaks auf*. Eine groSe Anzahl von Versetztungen im Kristall
wiirde dieses verhindern. Ein weiterer Hinweis auf die Qualitit des Kristalls ldsst sich aus
Abbildung 3.13b) ablesen: Hier ist die reziproke Gitterkarte der Probe C080930A, einer
Schichtfolge aus 500 nm LT-GaAs und 500 nm GaMnAs auf einem (001)-GaAs-Substrat,
gezeigt — wiederum die Umgebung des (004)-Reflexes. Die Gitterkonstante des LT-GaAs
unterscheidet sich kaum von der des Substrats. Nach 3.4 sind deshalb nur wenige Asg, in

3Das Verfahren der genaueren Fluss-Eichung mittels BF war zu diesem Zeitpunkt noch nicht etabliert.
4Aus diesen wiederum kann auch die Schichtdicke berechnet werden kann, weil die GaMnAs-Schicht als
Einfachspalt interpretiert werden kann, der um den Beugungswinkel des (004)-Reflexes verkippt ist.
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der Schicht vorhanden. Auffillig ist die d&uflerst geringe Breite der Schichtreflexe. Im Ge-
gensatz etwa zu den relaxierten InAlAs-Puffern ist der GaMnAs-Kristall auch in lateraler
Richtung sehr homogen und weist keinerlei Mosaizitét auf.

In dieser Arbeit wurde auf eine durchgingige Probenanalyse mittels XRD verzichtet. Zum
einen weil die Arbeit letztendlich auf diinnere Schichten abzielte, bei denen die Intensitéten
der Schichtpeaks sehr gering werden, und zum anderen weil die Komplexitit von GaMnAs
enorme Probleme mit sich bringt: So wird in Gleichung 3.4 weder auf eine Wechselwirkung
von Mng, und Mny oder von Mnj und Asg, eingegangen, noch auf weitere Defekte wie
Vakanzen. Eine ausfithrliche XRD-Analyse von GaMnAs in Abhéngigkeit der Gitterkon-
stante findet sich in [Mac08]. Der Einfluss von Arsen-Antisite-Defekten wurde dort durch
das Wachstum bei stochiometrischen Bedingungen soweit wie moglich reduziert. Nach den
Ergebnissen in [Mac08] sind nach dem Annealing entweder noch viele Mn; vorhanden,
oder aber die Konstante fiir substitutionelles Mangan in 3.4 ist zu niedrig gew#hlt.

3.6 Homogenitit der GaMnAs-Schichten

Die Substrat-Temperaturen beim Wachstum von GaMnAs miissen u.a. deshalb so nied-
rig und weit ab von Gleichgewichts-Bedingungen gew#hlt werden, weil die natiirliche
Loslichkeit des Mangans in GaAs sehr gering ist. Daher besteht die Gefahr, dass sich Man-
gan wihrend des Wachstums an der Oberfliche anreichert und sich somit ein Gradient in
Mangan-Konzentration ausbildet, falls die Substrat-Temperaturen zu hoch gewahlt wur-
den. Ob, und in welchem Ausmaf sich eine GaMnAs-Schicht inhomogen verhélt wird in der
Literatur je nach Experiment kontrovers diskutiert. Die Profile der Mangan-Konzentration
einiger im Rahmen dieser Arbeit hergestellten Proben wurden deshalb mittels SIMS
tiberpriift (Abschnitt 3.6.2).

3.6.1 Hinweise fiir inhomogenes GaMnAs

Fiir Inhomogenitéten innerhalb einer GaMnAs-Schicht sprechen vor allem Messungen der
Profile der Ladungstriagerdichten: Nach ECV- und Hallmessungen an mehrere hundert Na-
nometer dicken GaMnAs-Schichten niedrigem Mangangehalt (cpm < 1%, Ts ~ 400°C),
steigt cprn zur Oberfliche hin um etwa 50% bis 100% [Lee07] an. Doch auch die Ana-
lyse von pum-dickem GaMnAs, welches bei niedrigeren Temperaturen gewachsen wurde
(enm bis4,5 %, Ts ~ 250 °C), lieferte dhnliche Ergebnisse [Koe03], [Lim05]. Dies galt insbe-
sondere auch fiir getemperte Proben. Nach den RBS- und PIXE-Untersuchungen in [Yu05]
konnte hierfiir ein sich graduell &nderndes Verhéltnis von Mny zu Mng, von Substratseite
hin zur Oberfliche verantwortlich sein, da z.B. SIMS-Messungen in [Lim05] ein verglichen
mit den Ladungstriagerprofilen relativ homogenes Bild liefern.

Aus technischer Sicht auf den Wachstumsprozess kénnten diese Variationen auf Anderungen
der Substrat-Temperatur innerhalb der langen Wachstumsdauer der GaMnAs-Schichten
beruhen: Nach [Nov08b] kann die Erhéhung von T infolge der gesteigerten IR-Absorption
durch die zusitzlichen Ladungstriger der GaMnAs-Schicht {iber 50 °C betragen, wenn das
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Substrat nicht wie etwa in Regensburg an einen massiven Wafer-Halter gekoppelt ist und
aktiv die Heizleistung angepasst wird.

Inhomogenitéaten in den Eigenschaften einer GaMnAs-Schicht kénnen aber auch durch
die polare (001)-Oberfliche verursacht sein, wie Messungen von Sawicki [Saw09] an sehr
diinnen und bei tiefen Temperaturen isolierenden Proben zeigen. Die natiirliche Verar-
mungszone konnte in dem Experiment mit einem Gate variiert werden. Unter anderem
konnte so parallel zur ferromagnetischen eine dem Superparamagnetismus dhnliche Phase
gemessen. Letztere sollte rdumlich getrennt von den ferromagnetischen Bereichen oberhalb
dieser existieren. Dieses Experiment wird in Abschnitt 7.2 noch genauer besprochen.

Starke Inhomogenitéten in GaMnAs wurden auch in [Ricl0] von Richardella gefunden.
Allerdings nicht in den magnetischen Eigenschaften sondern in der lokalen Zustandsdichte
an der Fermikante, welche mittels XSTM bestimmt wurde. Die Variationen lagen in einem
Langenbereich von ca. 1nm bis 2nm (Abbildung 7.8) und waren nicht allein durch die
Mangan-Riimpfe bestimmt. Auch dieses Experiment wird in Kapitel 7 ndher behandelt.

3.6.2 Hinweise fiir homogenes GaMnAs

Neben den eben geschilderten Experimenten gibt es aber auch eine Reihe von Untersuchun-
gen welche fiir eine sehr homogenes Verhalten von Mangan-Verteilung und Magnetismus
in GaMnAs sprechen:

Durch 3DAP konnte in [Kod09] gezeigt werden, dass bis zu einer Auflésung von 10 nm x
10nm x 0,1 nm die Verteilung der Manganatome in GaMnAs sich vollig statistisch verhélt.
Hierfiir wird eine schmale Nadel aus dem zu untersuchenden Material gefertigt, und mittels
Laser-Ablation schichtweise abgetragen. Der Nachweis der Elemente und die nachtragliche
Berechnung der urspriinglichen Position wird durch ein sphérisches Feld von Massenspek-
trometern ermoglicht. Man kann also die Bildung von Bereichen mit erhchter Mangan-
Konzentration oder gar eine Phasen-Separation ausschlieflen.

Dass auch die Magnetisierung in GaMnAs-bulk-Schichten sehr homogen ist wurde mittels
pSR in [Dunl0] gezeigt. Dies galt fiir metallische Proben genauso wie fiir isolierende.
Hierfiir werden spinpolarisierte ¥ in die Probe eingebracht, welche dann um das lokale
B-Feld priazedieren. Anschlieffend wird die anisotrope Emission der Positionen gemessen,
welche beim Zerfall der u™ entstehen und bevorzugt in Richtung deren Spins emittiert
werden. Das Auflosungsvermdgen in diesem Experiment betrug etwa 2 — 3 nm.

Mit Hilfe der SIMS-Messungen, welche fiir die BF-Eichungen durchgefiihrt wurden (Ab-
schnitt 3.3) konnte fiir eine Reihe der im Rahmen dieser Arbeit hergestellten Proben ein
Mangan-Profil gemessen werden.

In Abbildung 3.14 ist links ein solches Mn-Profil der Probe C111205A, einer Eichprobe fiir
die neue Mangan-Zelle, dargestellt. Die Probe enthélt 4 GaMnAs-Schichten mit ca. 1,24
bzw. 8 % Mangan, teilweise getrennt von 50 nm LT-GaAs. Die Mangan-Konzentration
innerhalb einer GaMnAs-Schicht ist annéhernd konstant (Variation < 4 %), was vor allem
in der 100nm dicken 2 %-Schicht deutlich wird. Der weiche Ubergang von Schicht zu
Schicht ist hingegen ein Messartefakt, was durch STM-Messungen belegt werden kann
(Abbildung 3.15 im néchsten Abschnitt, [Maull]).
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Abbildung 3.14: SIMS-Messungen an der Probe C111205A fiir die Fichung des Mangan-Flusses.

3.6.3 XSTM

Fiir den Einbau in eine komplexe Heterostruktur ist die Diffusion selbst geringster Men-
gen von Mangan von grofler Bedeutung, da einzelne Manganstorstellen die Beweglichkeit
von Ladungstrigern in III/V-Strukturen massiv reduzieren kénnen. Aus diesem Grund,
und auch, weil sich in GaMnAs durch nachtrigliches Tempern bei Temperaturen von {iber
400 °C noch MnAs-Cluster bilden kénnen ( [Sad11], [LJ11]), stellt GaMnAs in Heterostruk-
turen zumeist die oberste bzw. abschlieBende Halbleiterschicht dar.

Eine Riickdiffusion von Mangan in zuvor gewachsene Schichten, wie sie beispielsweise
in [Sch10] vorgeschlagen wurde, um die Reduktion der Photolumineszenz in Quantentrégen
unterhalb von GaMnAs-Schichten zu erkléren, konnte allerdings durch XSTM-Messungen
von Gerhard Miinnich ausgeschlossen werden [Miin09]. Dafiir wurde bei hohen Tempe-
raturen von iiber 600°C auf einen (n+)-dotierten Unterbau 250 nm intrinsisches GaAs
gewachsen. Anschlieflend folgte eine Schicht GaMnAs mit 3,0 % Mangangehalt. Einzelne
Probenstiicke wurden in der STM-Kammer senkrecht zur [110]-Richtung gebrochen und
vermessen. Im intrinsischen Bereich konnte keinerlei Mangan-Verunreinigung gefunden
werden (Abbildung 3.15 oben). Durch das analysierbare GaAs Volumen (Tiefe mindestens
5Monolagen) konnte eine obere Grenze fiir die Mn-Konzentation von cpr, < 1 : 250000
bestimmt werden.

Die erwidhnte Reduktion der Photolumineszenz in den Quantentrégen von [Sch10] kénnte
alternativ zu einer Mn-Verunreinigung durch elektrostatische Potentialfluktuationen an
der Grenzschicht i-GaAs/GaMnAs verursacht werden. Diese wiirden, wie in [Wij10] be-
richtet, durch die letzten Storstellen an der Grenzfliche bzw. MnAs-Cluster verursacht.

Innerhalb der GaMnAs Schichten konnten mit Hilfe der Literatur einige feature in den
STM-Bildern néher bestimmt werden [Gar08] [Yak04] [Kit06] [Ricl0]. Dabei muss zum
einen unterschieden werden, ob man in unbesetzte Zusténde hineintunnelt (positiver sam-
ple bias) oder aus besetzten Zustidnden heraustunnelt (negativer sample bias). Zum ande-
ren ist aber auch wichtig, in welcher Monolage unter der Oberflidche der jeweilige Defekt
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Abbildung 3.15: X-STM Untersuchungen von Gerhard Minnich zur Mangan-Rickdiffusion an der
Probe C091217B: Oben: der intrinsische Bereich unterhalb von von GaMnAs, Mitte: Tunneln in
unbesetzte Zustinde, unten: Tunneln aus besetzten Zustinden

vergraben ist.

Die eben beschriebene XSTM-Technik wurde in [Maull] verwendet, die Diffusion von
Mangan in Wachstumsrichtung bei durchaus iiblichen Wachstumstemperaturen von Tg =
250 °C abzuschétzen. Dafiir wurden Ubergitter mit einer Periode aus 8 Monolagen GaMnAs
und 4 Monolagen GaAs gewachsen. Es stellte sich heraus, dass nach dem Wachstum etwa
20 % des Mangans in den GaAs-Schichten zu finden war.

Eine Diffusion von Mangan wiahrend des Wachstums in Wachstumsrichtung wurde vor Jah-
ren mit als Grund dafiir angesehen, dass keine dicken Schichten mit hohem Mangananteil
gewachsen werden konnten. Das Wachsen dickerer Schichten hétte eine stetig zunehmende
Akkumulation von Mangan an der Oberfliche zur Folge, was letztlich zu einer Cluster-
Bildung fithren wiirde. S.Mack zeigte in [Mac08] hingegen, dass bei exakter Kontrolle
der Wachstumsparameter durchaus Proben mit 20 % Mangan und einer Schichtdicke von
100 nm méglich sind.
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3.7 Alternative Wachstumstechniken

Ein Wachstumskonzept, das im Zusammenhang mit GaMnAs immer wieder diskutiert
wurde ist die sogenannte migration enhanced epitaxy (MEE) oder auch atomic layer
epitaxy (ALE). Diese Technik beruht darauf, dass die einzelnen Elemente nacheinander
auf das Substrat gebracht werden — jedesmal unterbrochen von einer Wachstumspause
nach dem Gruppe-III-Element. Somit haben die Gruppe-III-Atome hinreichend Zeit um
iiber die Oberfliche zu wandern, so dass auch bei niedrigeren Wachstums-Temperaturen
glatte Oberfldchen gewachsen werden kénnen. Besonders eignet sich deshalb die in dieser
Arbeit fast ausschlieBlich verwendete (001)-Wachstumsrichtung fiir MEE, da sich hier im
Gallium- und Arsen-Monolagen wihrend des Wachstums abwechseln und somit immer
genau eine Monolage pro Zyklus gewachsen werden kann.

Mit dieser Technik konnte zwar ferromagnetisches GaMnAs hergestellt werden [Sad01],
und man versprach sich eine Erhéhung der Curie-Temperatur iiber eine Senkung der Asgq-
Defektdichte [Jun05], doch konnte mit MEE kein Durchbruch bei T erreicht werden. Auch
im Rahmen dieser Arbeit wurden 2008 zahlreiche Proben nach diesem Konzept gewachsen.
Ubereinstimmend mit der Literatur lagen die maximal erreichten Curie-Temperaturen (ca.
70 K) weit unterhalb von denen der Proben, welche mit dem Standard-LT-MBE-Verfahren
hergestellten wurden (iiber 170 K). Dies mag u.a. daran liegen, dass selbst bei Verwendung
einer valved Cracker-Zelle welche in der Spintronik-Kammer zur Verfiigung steht, der
Arsendruck in der Kammer nicht instantan auf Null reduziert werden kann um Ascg,-
Defekte zu verhindern. Auch ist unzureichende Diffusion nicht das grundlegende Problem
bei der Epitaxie von GaMnAs, sondern das Clustern von Mangan.

Ein zweiter erhoffter Vorteil von MEE war die Moglichkeit, die Dotierung mit Mangan
in Wachstumsrichtung optimal zu modulieren und somit eine sogenannte digital ferro-
magnetic heterostructure [Kaw00] zu erzeugen. Eine hohere Curie-Temperatur sollte in
diesen Strukturen durch lokal eng begrenzte Bereiche hohere Mangan-Konzentration er-
zielt werden. Nach [Yan07] sollte dadurch die Bildung von antiferromagnetisch gekoppelten
Mngq-Paaren reduziert werden. Doch wie die XSTM-Messungen in [Maull] belegen, wird
eine solch kurzperiodische Modulation durch die Diffusion der Mng, in Wachstumrichtung
verhindert.

3.8 Annealing

3.8.1 Theorie

Durch das Annealing einer GaMnAs-Schicht, also das Erhitzen der Probe nach dem Wachs-
tum, kann ihre Curie-Temperatur zum Teil erheblich gesteigert werden. Wéhrend in den
Experimenten der Literatur anfinglich ein kurzzeitiges Annealing etwas oberhalb der
Wachstums-Temperatur zur Anwendung kam, wurde eine deutliche Steigerung des T¢-
Rekords erst mit dem langsamen Annealing bei Temperaturen unterhalb von 200°C er-
reicht [EdmO02b]. Dies und auch die deutliche Abnahme des Schichtwiderstands konnte
mit der Diffusion von Mnj-Defekten aus dem Kristall erklidrt werden (Abschnitt 3.4).
Mittlerweile gilt dieses Modell als gesichert [Yu05] und man geht im Detail davon aus,
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dass die Mangan-Interstitial-Defekte wihrend des Annealings zwischen den verschiedenen
moglichen Interstital-Positionen springen. Negative Effekte, wie etwa die Diffusion von
Mmng, iiber Vakanzen spielen bei Temperaturen unterhalb von 200 °C eine untergeordnete
Rolle, weil die Mng, hierfiir zu stark gebunden sind.

Was bisher noch nicht genau gekliart werden konnte ist die genaue Art und Weise, auf
welche das diffundierte Mangan an der Oberfliche gebunden wird. So wurden im Laufe der
Zeit beim Annealing verschiedene Konzepte entwickelt: In [Edm02b] wurde noch darauf
abgezielt die Oxidation und Arsen-Desorption an der Oberfliche mittels einer PMMA-
Schicht zu verhindern. Diese Vorsichtsmafinahme erwies sich jedoch als unnétig: So konnte
in der vorliegenden Arbeit durch Annealing an Luft in den mit 3 nm diinnsten GaMnAs-
Schichten eine deutliche Verbesserung der magnetischen Eigenschaften erreicht werden
(Kapitel 7). Eine durch Annealing verursachte massive Oxidation iiber mehrere Nanometer
hinweg ist deshalb auszuschlieflen.

Alternativ zur Bindung des Mangans an Luftsauerstoff wurde in [Ade05] und [Ole07] eine
amorphe Arsen-Schicht — ein As-Cap — auf die GaMnAs-Schicht aufgebracht. Die Pro-
ben wurden anschliefend in der MBE-Kammer [Ade05] bzw. an Luft [Ole07] getempert.
In [Ole07] konnte gezeigt werden, dass zwar der Annealing-Prozess durch das As-cap be-
schleunigt wird, sich jedoch die maximal erreichte Curie-Temperatur nicht erhoht.

3.8.2 Der Annealing-Ofen

Um ein optimales Annealing-Ergebnis zu erreichen wurde bei [Edm02b] der Widerstand
der Probe wihrend des Annealings verfolgt. Dieses Konzept wurde auch in dem hier ver-
wendeten Annealing-Ofen verwendet. Er wurde von Michael Hirmer im Rahmen seiner
Diplomarbeit aufgebaut und ist dort ausfiihrlich beschrieben [Hir07]. Der Innenraum ist
in Abbildung 3.16a) dargestellt: Wiahrend des Annealings, das an Raumluft erfolgt, wird
ein 4Punkt-Widerstand mit maximal 1 mA Stromfluss durch Kontakt-Nadeln gemessen.
Die Temperatur — gemessen mit einem Thermowiderstand — wird durch einen angeschlos-
senen Messrechner geregelt.

3.8.3 Annealing von bulk-Proben

Um den Annealing-Prozess fiir bulk-Proben zu optimieren wurde Probe C090617A n&her
untersucht. Thre Wachstumsparameter und Eckdaten sind in Abbildung 3.16 b) angege-
ben. Die Probe besitzt mit 8,9 % einen mittleren Mangangehalt und kann mit 19,6 nm
Schichtdicke noch als bulk-Material angesehen werden. Somit ist sie reprasentativ fiir den
Grofiteil aller in dieser Arbeit untersuchten Strukturen.

Insgesamt wurden an C090617A drei Annealing Serien durchgefiihrt: Mit 160 °C, 185 °C,
und 210°C. Aus dem Wafer wurden fiir jede Serie, wie in Abbildung 3.16 b) dargestellt, 8
kleine und ein grofles Stiick gebrochen. An letzterem wurde wihrend des Annealings der
4Punkt-Widerstand protokolliert (Abbildung 3.16 a).

Die grolen Probenstiicke wurden jeweils 100 h getempert, wéhrend nach und nach die
kleinen Stiicke aus dem Ofen entfernt wurden um ihre Curie-Temperatur nach der Novak-
Methode zu bestimmen (Abschnitt 5.6). In den Abbildungen 3.16 c) bis e) sind jeweils der
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Abbildung 3.16: Annealing: a) Der Innenbereich des Annealing-Ofens, b) Aufteilung der Probe zur
Optimierung der Annealing-Parameter fiir bulk-Proben. ¢) Tempern bei 160°C: zeitlicher Verlauf
der Leitfihigkeit des groffen Probenstiicks im Vergleich zu Entwicklung der Curie-Temperaturen
der kleinen Testprobenstiicke aus (b). Violett: analoges Experiment mit etch assisted annealing d)
Annealing bei 185°C, e) Annealing bei 210°C
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Leitwert des groflen Probenstiicks und die T¢-Ergebnisse der einzelnen Serien gegen die
Zeit aufgetragen:

In der Serie mit 160 °C Annealing-Temperatur sind die gemessenen Curie-Temperaturen
augenscheinlich stark mit dem wéihrend des Annealings aufgezeichneten Leitwert korre-
liert: Der jeweils hochste Wert wird bei 100~ erreicht, und auch die zeitliche Entwick-
lung des Leitwertes wird durch die gemessenen Curie-Temperaturen gut widergegeben.
Letzteres erscheint zwar durchaus plausibel, da innerhalb des Zener-Modells durch das
Annealing sowohl die effektive Mangan-Konzentration als auch die Ladungstriagerdichte
erhoht werden (Gleichung 2.2). Die beschriebene Korrelation sollte aber nur als empirische
Tatsache angesehen werden, denn zwischen den Curie-Temperaturen und den Annealing-
Temperaturen, bei denen der Widerstand bestimmt wird, besteht eine Differenz von 300 K
bis 400 K.

Bei hoheren Annealing-Temperaturen (Abbildung 3.16d und e) erreicht der Leitwert je-
weils ein Maximum, danach bestimmen negative Annealing-Effekte den weiteren Verlauf
und der Probenwiderstand erhoht sich. Besonders bei 210°C ist dieser Effekt deutlich
ausgeprigt. Der Ursprung solcher negativen Einfliisse ist nach wie vor ungeklért und wird
in der Literatur leider kaum behandelt. Ein aus diesem Grund sehr giinstiger Umstand
ist hingegen, dass die maximale Curie-Temperatur erst kurz nach dem Leitwert-Maximum
erreicht wird, und sich zudem dort bereits nahe am Maximalwert befindet: Demzufolge
muss, um ein optimales Annealing Ergebnis zu erreichen, die Probe bei oder kurz nach
dem Erreichen des Widerstandsminimums aus dem Ofen genommen werden.

Fir die Standard-Charakterisierung der bulk-Proben war aber auch neben einer hohen
Curie-Temperatur der getemperten Proben auch die Vergleichbarkeit der Annealing-Pro-
zesse untereinander von Bedeutung. Deshalb und auch aus praktischen Uberlegungen wie
der Planbarkeit der Experimente, wurden alle Proben im Probenverzeichnis einheitlich fiir
20h bei 190°C getempert, falls nicht anders angegeben. Dieses sichert nach Abbildung
3.16d) ein T nahe dem fiir die jeweilige Probe maximal moglichen Wert. Bei sehr diinnen
Schichten mit d < 10nm &ndert sich hingegen die optimale Annealing-Zeit drastisch. Dies
wird allerdings noch in Kapitel 7 besprochen.

3.8.4 etch assisted Annealing

Eine gute Methode das Annealing-Verfahren weiter zu optimieren stellt das sogenannte
etch assisted annealing dar [Ole08], [Ole09]. Hier wird das Annealing immer wieder un-
terbrochen von kurzen Atz-Schritten in 32 %iger-HCl-Siure, wodurch die Oxid-Schicht an
der Oberflache entfernt wird. Dadurch soll vermieden werden, dass durch eine zunehmen-
de Anreicherung von oxidiertem Mangan an der Oberfliche diese nach einer gewissen Zeit
abgeséttigt wird und keine weiteren Interstitial-Defekte nachdiffundieren kénnen.

Fiir die Probe C090617A wurde dieses Konzept bei einer Annealing Temperatur von 160 °C
durchgefiihrt. Die Umsetzung erfolgte ganz analog zu dem eben beschriebenen Verfahren
mit dem Unterschied, dass die verbleibenden Proben nach jeder T¢-Bestimmung fiir 30s
bei 75°C in 32 %ige Salzsdure getaucht wurden. Wie in Abbildung 3.16 zu sehen ist, wird
durch das etch assisted annealing der Annealing-Prozess anfangs deutlich beschleunigt.
Die maximal erreichte Curie-Temperatur wird aber wie bei dem Verfahren mit dem As-
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cap nicht erhoht. Somit folgt, dass etch assisted annealing wegen des bedeutend héheren
Aufwandes fiir die hier besprochenen Proben als Standardverfahren nicht geeignet ist,
auch wenn sich theoretisch bei htheren Annealing-Temperaturen etwaige negative Anne-
alingeffekte durch die geringere Annealing-Zeit verringern lieflen. Jedoch kénnte sich das
Konzept als ein durchaus hilfreiches Mittel erweisen, um mehrere hundert Nanometer dicke
GaMnAs-Schichten optimal zu tempern.

3.9 Wahl der Wachstumsparameter

Fiir die ErschlieSung des GaMnAs-Parameterraums wurden vergleichsweise geringe Schicht-
dicken gewéhlt. Die Dicken der Proben fiir die Untersuchungen der bulk-Eigenschaften
lagen hauptséchlich zwischen 20 nm und 40 nm.

Dies hat vor allem zwei Vorteile: Zum einen besteht bei kleinen Schichtdicken wie eben
besprochen die Aussicht, die Mny-Defekte durch das Annealing ohne gréfleren Aufwand
vollsténdig aus dem Kristall zu entfernen. Und zum anderen sollten in diesem Bereich
Gradienten in Mangankonzentration und Ladungstrigerdichte wie in Abschnitt 3.6 be-
sprochen eine untergeordnete Rolle spielen, falls sie iiberhaupt auftreten.

Im Gegenzug verliert man allerdings die Moglichkeit der Charakterisierung durch XRD.

Die gewihlten Wachstumsraten waren mit 0,15 A/S bis 0,3 A/s im Gegensatz zu den
2,83 A/ s bei HT-Wachstum sehr niedrig. Angesichts der geringen Substrat-Temperaturen
soll dies ein moglichst zweidimensionales Wachstum ermoéglichen, da so dem Gallium
geniigend Zeit zur Diffusion auf der Oberfliche gegeben wird. Bei den gewihlten Wachs-
tumsraten ist es zudem noch ohne Probleme moglich, den Wachstums-Prozess mit RHEED
zu verfolgen: Selbst eine 3 nm diinne Schicht bendtigt noch iiber 3 min Zeit fiir das Wachs-
tum.

Als Substrate wurden fast ausschliefilich semi-isolierende (001)-Wafer der Firmen Frei-
berger, AXT und Wafer Technology verwendet. Auf (001)-Oberflichen sind die héchsten
Curie-Temperaturen zu erwarten und die meisten Heterostrukturen in denen GaMnAs
eingebunden wird, besitzen diese Orientierung. Informationen speziell zur Epitaxie von
GaMnAs auf (110)-Wafern sind in [Wur08] und [Rud12] zu finden, wihrend die (311A4)-
Oberflédche in [Rei05], [Bih06] und [Wur04] behandelt wird.
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Kapitel 4
Magnetismus und Transport in GaMnAs

Im Folgenden wird die Beschreibung von GaMnAs, aufbauend auf dem Zener-Modell aus
Kapitel 2, mit einer Zusammenfassung der entsprechenden Literatur ergédnzt und ver-
feinert. Fiir die Interpretation der Messungen in den ausstehenden Kapiteln werden die
Anisotropien in GaMnAs genauso besprochen wie das Mean-Field-Modell als Grundla-
ge fiir die Temperaturabhéingigkeit der Magnetisierung. Dabei sollen auch die zum Zener
Modell alternativen Ansédtze der Impurity-Band-Modelle nicht unerwéhnt bleiben. Zum
Schluss werden noch die fiir die Proben-Charakterisierung wichtigen magnetischen Effekte
im Transport besprochen.

4.1 Anisotropie

Die Untersuchungen des komplexen Anisotropieverhaltens der Magnetisierung von GaMnAs
war seit der Etablierung des Zener-Modells ein wichtiges Teilgebiet in der experimentellen

und theoretischen Beschreibung des Materials. Dadurch sollte ein tieferes Verstindnis {iber

die pd-Austauschwechelwirkung im Speziellen und iiber den Magnetismus in DMS im All-

gemeinen erreicht werden. Zudem ist die Magnetisierung von entscheidender Bedeutung

fiir das Transportverhalten einer Probe.

In welcher Richtung die magnetisch leichte Achse einer fertig strukturierten Probe liegt,
wird durch eine Reihe verschiedener Beitridge zur freien Energie bestimmt. Neben der
eigentlichen, kristallinen Anisotropieenergie tragen auch das Demagnetisierungsfeld, die
Zeeman-Energie und die Austauschenergie zur freien Energie bei:

Efree,tot = Fez + Egem + Ez + Ean; (41)

e Die Austauschenergie E., befordert die Homogenitét der Magnetisierung der Probe,
was durch den Ausdruck fiir das kontinuierliche Limit der Magnetisierung leicht zu
sehen ist: E.; = A [(Vm)dV. Hierbei ist m = M/Mg die reduzierte Magnetisierung
und A eine Konstante.

e Fiir diinne Filme, wie die hier besprochenen GaMnAs-Schichten, liefert auch der
zweite Term FEg.,, einen bedeutenden Beitrag: Dadurch, dass die Magnetisierung in
der Schichtebene liegt, werden Streufelder und das Demagnetisierungsfeld auf ein
Minimum reduziert.

e Durch die Zeeman-Energie wird ein dufleres Feld £z = —H - M berticksichtigt.
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Abbildung 4.1: Zur Anisotropie der freien Energie in GaMnAs: a) Die Beitrige zur freien Energie
Schritt fiir Schritt von links nach rechts addiert: Die Austauschenergie ist isotrop; dazu eine kubi-
sche Anisotropie-Komponente; Addition einer uniazialen inplane-Anisotropie; zusdtzliche inplane
Anisotropie . Aus [Hof10]). Schlieflich sorgt ein dufleres Magnetfeld senkrecht zur Probenebene, wie
etwa in Hallmessungen, fiir ein Herausdrehen der leichten Achsen aus der Ebene. Aus [Son10]. b)
Temperaturabhdngigkeit der freien Energie einer kompressiv verspannten GaMnAs-Schicht [Lee08]:
Mit erhohter Temperatur gewinnt die uniaziale Komponente an Bedeutung. ¢) Bei tensil verspann-
tem GaMnAs liegt die leichte Richtung senkrecht zur Probenebene.

e Die kristalline Anisotropie-Energie E,,; wird unterliegt am stirksten den Einfliissen
durch das Wachstum und legt fest, welche Kristallrichtungen fiir die Magnetisierung
energetisch giinstig sind. In den folgenden Abschnitten werden ihre Komponenten,
kubische-, inplane- und uniaxiale Anisotrope, ndher besprochen.

Die einzelnen Beitréige zur Anisotropie einer typischen GaMnAs-Schicht sind in Abbildung
4.1 a) anhand der Flichen konstanter freier Energie dargestellt. Eine genauere Betrachtung
der ersten drei Beitréige befindet sich in [Hof10] oder [Kiel2].

Auf der Suche nach dem Ursprung der kristallinen magnetischen Anisotropie scheiden die
lokalisierten Spins der Mangan-3d-Schale aus. Da sich alle Bahndrehimpulse zu Null addie-
ren, kénnen die lokalisierten Mangan-Momente nicht iiber Spin-Bahn-Wechselwirkung zur
Anisotropie beitragen. Die Ursache ist deshalb nach dem Zener-Modell von Dietl vielmehr
in den delokalisierten Valenzband-Zustédnden zu suchen.

4.1.1 Kubische Anisotropie

Die kubische Anisotropie wird durch die Valenzbandstruktur des Materials verursacht.
Wie schon in Abbildung 2.1a) zu sehen war, weist das Valenzband von GaAs durch die
Spin-Bahn-Wechselwirkung eine nicht-triviale Struktur auf. Bei GaMnAs sorgen Verspan-
nung, Magnetisierung und Beitrige aus dem pd-Austausch der Mangan-Dotierung fiir eine
zusitzliche Aufspaltung der Subbénder und Komplexitét [Jun06]: Innerhalb des Zener-
Models hiingt, wie in Abbildung 4.2a) zu sehen ist, die Energie der Lécher im ferroma-
gnetischen Zustand entscheidend von der Stellung des k-Vektors zur Magnetisierung ab.
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Abbildung 4.2: Die kubische Anisotropie folgt aus der Struktur des Valenzbandes: a) Beispiel
einer berechneten Valenzbandstruktur in Abhdngigkeit der Magnetisierungsrichtung und unter
Beriicksichtigung der Verspannung. Aus [Mat02]. b) Fermiflichen einer GaMnAs-Probe mit der
Lidungstrigerdichte 3,5 - 102° cm=3. Aus [T.D00).

Fiir typische Ladungstrigerdichten von einigen 10?Y cm ™ werden etwa 2 bis 4 Subb#nder
besetzt und es ergeben sich Fermifldchen wie sie in Abbildung 4.2b) dargestellt sind. Deut-
lich erkennbar ist die starke Anisotropie in der Besetzung der Zustédnde im k-Raum. Diese
fithrt schliefllich zur Ausbildung von Vorzugsrichtungen der Magnetisierung, welche ih-
rerseits wieder die Bandstruktur beeinflussen. Fiir typisches GaMnAs sind dies die (100)-
Richtungen und man spricht kubischer Anisotropie. Durch das Zener-Modell wird also auch
ersichtlich, wie die magnetisch leichte Achse durch eine Anderung der Ladungstrigerdichte
beeinflusst werden kann.

4.1.2 Inplane-Anisotropie

Wegen des Beitrags von Eg.,, liegt die Magnetisierung diinner Schichten bevorzugt in der
Schichtebene. Die inplane-Anisotropie wird aber noch zusétzlich und mafigeblich von der
Verspannung der Schicht beeinflusst:

Die kompressive Verspannung, welche in GaMnAs vorherrscht, das auf GaAs-Substrate ge-
wachsen wird, sorgt fiir einen zusétzlichen Beitrag und dafiir, dass die inplane-Anisotropie
die kubische bei weitem iiberwiegt (Abbildung 4.1a).

Eine GaMnAs-Schicht kann aber auch gezielt tensil verspannt gewachsen werden. Dies
wird erreicht, indem die magnetische Schicht auf einen relaxierten Puffer aus InGaAs
oder InAlAs gewachsen wird. Die Magnetisierung ist nun out of plane, also senkrecht zur
Probenebene, orientiert (Abbildung 4.1c). Dieses macht sich z.B. in einer Hysterese in der
Hallmessung bemerkbar macht (Abbildung 6.12).

Fiir die experimentelle Bestimmung der Verspannung einer GaMnAs-Schicht eignet sich
beispielsweise die Rontgengbeugung [Wen08]. Dieses Verfahren ist allerdings auf Proben
mit einer Schichtdicke mehr als ca. 100 nm beschréinkt.

Mit Hilfe des Einflusses der Verspannung koénnen aber auch die Anisotropien innerhalb
der Probenebene beeinflusst werden:
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So kann durch geeignetes Strukturieren einer auf GaAs gewachsenen GaMnAs-Schicht in
Streifen das Material gezielt in einer Richtung relaxiert werden, wéihrend es senkrecht
dazu verspannt bleibt. Somit wird eine zusétzliche inplane Komponente zur Anisotropie
addiert [Wen07b], [Wen07a].

Vor allem im Falle weniger Nanometer diinner Schichten, kann die uniaxiale Anisotropie
durch diese Mafinahmen in der Schichtebene stark beeinflusst werden [Shill].

Eine génzlich verspannungsfreie GaMnAs-Schicht konnte in [Kob07] charakterisiert wer-
den: Hier wurde das GaMnAs mit Hilfe einer AlGaAs-Opferschicht unteritzt und somit
freistehendes GaMnAs hergestellt. Die deutlichsten Konsequenzen waren die Erhchung
der Sattigungsmagnetisierung und der Koerzitivfeldstarken.

4.1.3 Uniaxiale Anisotropie

Neben den bisher behandelten Beitrégen zur Anisotropie wurde in [Wel03] zum ersten
Mal von einer zusétzlichen uniaxialen inplane-Komponente berichtet. Sie begiinstigt —
abhéngig von Lochkonzentration und Temperatur — innerhalb der Probenebene entweder
die [110]-Richtung oder in [110]-Richtung als leichte Achse und tritt besonders deutlich
bei Proben mit hoher Curie-Temperatur auf. Fiir Temperaturen unterhalb von T /2 fiihrt
die uniaxiale Anisotropie zu einer Modifikation der leichten Richtungen (Abbildung 4.1
b). Oberhalb dagegen iiberwiegt sie die kubische Anisotropie vollstdndig. Thre Ursache ist
nach wie vor umstritten:

In [Saw05] wurde diese Anisotropie auf eine hypothetische, trigonale Verspannung zu-
riickgefiihrt, die wiederum von einer nicht-isotropen Verteilung des Mangans im Kristall
herriihrt. Je nach Ladungstréigerdichte wird schliellich die [110]- oder die [110]-Richtung
bevorzugt.

Aus der Sicht des Wachstumsprozesses erscheint dieser Mechanismus durchaus plausi-
bel, da an der Kristalloberfliche wihrend des Wachstums eine (1 x 2)-Rekonstruktion
vorherrscht (Abschnitt 3.5). Die Symmetrie zwischen [110]- und [110]-Richtung ist des-
halb gebrochen, was wiederum zu einem anisotropen Einbau von Mng, oder Mny fithren
konnte. Jedoch wurde bis zum jetzigen Zeitpunkt keine derartige Verspannung nachgewie-
sen.

Anstelle einer uniaxialen Verspannung wurden an Proben mit starker uniaxialer Anisotro-
pie hingegen Stapelfehler senkrecht zu den (111)-Richtungen nachgewiesen ( [Kopl1], Ab-
bildung 4.3). Dies geschah mit Hilfe von Beugungsexperimenten einem Synchrotron. Laut
den Messungen in [Kop11] treten die Stapelfehler nur in den (111)- und (111)-Ebenen auf.
Weil das Mangan bevorzugt an den Stapelfehlern eingebaut wird, ist der durchschnittliche
Abstand der Mng, entlang ihrer gemeinsamen Richtung [110] besonders gering. Dies ist
schlieBlich urséchlich fiir eine leichte [110]-Richtung.

Um das Verhalten einer Probe in der Praxis komplett zu beschreiben ist es sinnvoll, wenn
auch mitunter sehr aufwendig, die freien Energie durch Anisotropiekonstanten zu para-
metrisieren (vergleiche etwa Gleichung 5.1) und diese experimentell zu bestimmen : Dies
geschieht iiblicherweise mit FMR ( [Wur04], [Kiel2], [Liu05]) und kann auch ortsaufgelost
durchgefiihrt werden [Hof09]. Auch reine MOKE-Charakterisierungen [Win10], sowie Cha-
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Abbildung 4.3: Stapelfehler als Ursache fiir
die uniaxiale Anisotropie in GaMnAs: GaAs
ohne Stapelfehler (links) und mit den nachge-
wiesenen Stapelfehlern bei den Ebenen 3 und
4. Aus [Kopl1l1]
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rakterisierungen auf der Basis von Transportmessungen ( [Kim10], [Lim10], [Son10]) wur-
den bereits durchgefiihrt, um die Anisotropiekonstanten zu erhalten.

4.2 Magnetisierung von GaMnAs

Um die Stdrke der Magnetisierung von GaMnAs und ihre Abhéingigkeit von Temperatur
und duflerem Feld zu beschreiben, lassen sich zwei Ansétze verfolgen:

Fiir den paramagnetischen Zustand bei hohen Temperaturen eignet sich eine Beschreibung
iiber Brillouin-Funktionen, wiahrend bei Temperaturen um T und darunter die Weisssche
Molekularfeldnidherung, welche auch Mean-Field-Theorie genannt wird, Anwendung findet.
Im Folgenden wird eine kurze Zusammenfassung der Theorien geliefert (vgl. z.B. [Ope05],
[Bay07]).

4.2.1 Paramagnetismus

Bei der Beschreibung der Magnetisierung in der paramagnetischen Phase werden die in
Abschnitt 4.1 besprochenen Anisotropien vernachldssigt und die Magnetisierung als Ge-
samtheit aller magnetischen Momente pro Volumen betrachtet, welche bei endlicher Tem-
peratur durch ein duferes Feld mehr und mehr ausgerichtet werden. Sie ergibt sich aus
dem thermodynamischen Ansatz aus der freien Energie F':

10F  10F0Z

M=-355= Vozon 42)

mit Zustandssumme Z = ) exp — kEBTT zu den Kigenwerten F, von H = upg;J - B.

Nach kurzer Rechnung erhélt man [Ope05]:
M = MsB,(y) (4.3)
Hierbei ist Bj(y)e[0,1] die Brillouin-Funktion zum Moment J

J+1 2J +1 1 Y
By(y) = coth( 57 y) — 57 coth 57 (4.4)
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Abbildung 4.4: a) SQUID-Messung des magnetischen Moments der Probe C090206B (ann) mit der
klassischen konvexen Form. b) Die Brillouin-Funktion fir J = 5/2 bei verschiedenen Temperaturen.
¢) Hysterese von C100401B (ag) bei 10K

mit B
9JHB
= J. 4.5
15T (4.5)
Fiir die Sattigungsmagnetisierung gilt:
N
Mg = VQJMBJa (4.6)

wobei N/V die Dichte der magnetischen Momente darstellt.

Durch Abbildung 4.4 b) wird deutlich, wie gering in GaMnAs die Kopplung der Mangan-
Spins in der paramagnetischen Phase ist: Um eine Polarisation der Mangan-Spins von 50 %
zu erreichen ist bei Raumtemperatur ein Feld mit einer Flussdichte von etwa 100 T nétig.
Lediglich bei sehr tiefen Temperaturen wie den 4,2 K fliissigen Heliums — einem Bereich in
dem GaMnAs iiblicherweise ferromagnetisch ist — kénnen isolierte Momente mit den am
Lehrstuhl realistischen B-Feldern von 7T zu iiber 90 % ausgerichtet werden.

4.2.2 Die Weisssche Molekularfeld-Ndherung

Die Mean-Field-Naherung kommt im Gegensatz zum Ansatz in Abschnitt 4.2.1 dann zum
Einsatz, wenn die Wechselwirkung der einzelnen Momente untereinander nicht mehr ver-
nachléssigt werden kann. Man geht hier nach wie vor von einzelnen atomaren Momen-
ten aus. Allerdings wirkt nun auf jedes Moment nicht nur das externe Feld B, sondern
es wird zusétzlich die gemittelte Austausch-Wechselwirkung mit den benachbarten Spins
beriicksichtigt. Diese kann wiederum durch eine Konstante A und die vorherrschende Ma-
gnetisierung parametrisiert werden. Somit verhalten sich alle magnetischen Momente voll-
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kommen gleich. Konkret wird also das magnetische Feld B in der Brillouin-Funktion (Glei-
chung 4.4) durch B + AuM ersetzt und man erhilt folgenden reflexiven Zusammenhang:

B+)\,LLM>

- (4.7)

M = Mstanh<

Nahe T — also fiir kleine M /Mg — lésst sich der Ausduck 4.7 in eine Reihe entwickeln

[Vasl1]:
B T\ M 1/M\> 1/M)\°
(1) o (= - = 4.8
kT < TC>MS+3<MS> +5<M5> + (4.8)

Diese Reihe ist der Ausgangspunkt vieler theoretischer Ansitze, wie etwa fiir die Arrott-
Plots zur Bestimmung der Curie-Temperatur in Abschnitt 5.6.2.

Der Mean-Field-Ansatz in der vorliegenden Form liefert auch die typische konvexe Form
der Magnetisierung eines Ferromagneten in Abhéngigkeit der Temperatur. In Abbildung
4.4 a) ist eine entsprechende SQUID-Messung der Probe C090206B(ann) dargestellt. Je-
doch treten bei GaMnAs auch konvexe Verldufe auf, was in Abschnitt 4.4 und Kapitel 6
genauer besprochen und interpretiert wird.

4.3 Domaéanen

Wie in ferromagnetischen Materialien {iblich, bilden sich auch in GaMnAs-Filmen unter
bestimmten Voraussetzungen Doménen aus. Diese sind in diinnen GaMnAs-Filmen durch
Neél-Winde voneinander getrennt und kénnen z.B. mittels scanning hall probe-Verfahren
[Pro04] oder mit Kerr-Mikroskopie [Spe09], [Hof10] beobachtet werden.

Nach [Spe09] und [Wel03] sind die Weissschen Bezirke in GaMnAs wegen der im Vergleich
zu Eisen geringen Magnetisierungen und Streufelder vergleichsweise grof3, oder die Proben
sind sogar eindoménig. So konnten in [Spe09] bei einer typischen GaMnAs-Schicht von
5 % Mangangehalt in Remanenz und in ungetempertem Zustand Doménen von mehreren
hundert Mikrometern Groflie beobachtet werden. In einer analogen getemperten Probe
hingegen war keine Domé&nenstruktur nachzuweisen.

Doménenbildung und -wachstum kann eine Ursache fiir eine Modifizierung der Hysterese
in SQUID-Messungen sein, wie dies etwa in Abbildung 4.4c) zu sehen ist: Hier erreicht
das gemessene Moment beim Ummagnetisieren erst deutlich nach dem Sprung der Ma-
gnetisierung eine Séttigung. Dies deutet darauf hin, dass Reste einer Landaustruktur oder
sonstige an Defekten lokalisierte Doménen vorhanden sind.

Alternativ, und in der Gesamtbetrachtung wahrscheinlicher, erscheint jedoch eine Modifi-
zierung der Anisotropie durch die uniaxiale inplane-Komponente (Abschnitt 4.1).

Doménenwinde kénnen in strukturierten GaMnAs-Proben gezielt eingebracht werden, in-
dem die Form-Anisotropie der Struktur mit der mikrokristallinen Anisotropie abgestimmt
wird. In [Hai09] wurden hierfiir beispielsweise L-formige Nanostrukturen prépariert, wihr-
end in [Chi06] der unterschiedliche Relaxationsgrad in verschieden tief geétzten GaMnAs-
Streifen genutzt wurde. Zudem konnte durch die temperaturabhingigen Beitrige von ku-
bischer und uniaxialer magnetischer Anisotropie auch ein stark temperaturabhéngiges Nu-
kleationsverhalten in groffen Hallbarstrukturen beobachtet werden [Hon10].
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Der Einfluss der Doménenwénde auf das Transportverhalten wird in der Literatur unter-
schiedlich dargestellt:

Je nach Temperaturbereich und experimenteller Priaparation der Dom&nenwinde wurden
sowohl positive [Chi06] als auch negative [Tan04] Doménenwand-Widerstéinde gemessen.
Ebenso wie durch geeignete Strukturierung gezielt Doménenwénde erzeugt werden konnen,
léasst sich ihre Entstehung vermeiden. So wurde in [Goe05] eine Hallbar-Struktur gefer-
tigt, welche sich in Experimenten zum planaren Hall-Effekt wie eine einzelne magnetische
Domaéne verhielt. Zwar wurde auch hier davon ausgegangen, dass die Ummagnetisierung
iiber das Verschieben von (90°-)Doménenwénden vonstatten ging, doch geschah dies in-
nerhalb eines sehr engen Feldbereichs.

In den in dieser Arbeit besprochenen Standard-Transportmessungen spielten Widersténde
durch Doméanenwénde keine Rolle. In den Hall- und Magnetotransport-Messungen war das
angelegte Magnetfeld stets senkrecht zur Stromdichte, weshalb hier zusétzliche Doménen
bei der Ummagnetisierung keine energetischen Vorteile bringen. Aber auch in den tem-
peraturabhéngigen Widerstands-Messungen fiir die Bestimmung der Curie-Temperatur
(Abschnitt 5.6), welche ohne &ufleres Feld aufgenommen werden, waren niemals Spriinge
oder dhnliches zu beobachten.

4.4 Impurity-Band Modelle

4.4.1 Konzept und Anwendung

Neben dem Mean-Field-Zener-Modell nach Dietl existiert noch eine Gruppe von weite-
ren Modellen, fiir die sich im Laufe der Zeit immer wieder Publikationen aussprachen:
Die sogenannten Impurity-Band-Modelle. Hier geht man davon aus, dass sich Valenz-
und Storstellenband auch bei hheren Mangangehalten und metallischem Verhalten nicht
iiberlappen und die Fermienergie im abgespaltenen Impurity-Band verbleibt (Abbildung
2.2).

Mit diesem Modell werden unter anderem Effekte bei der Co-Dotierung von GaMnAs er-
kldrt. So wurde z.B. in [Lee03] beobachtet, dass durch eine Berryllium Co-Dotierung von
GaMnAs mit 3% Mangan zwar teilweise eine Erhohung von T erreicht werden konnte,
doch bei 5 %igem GaMnAs stets eine Reduktion eintrat. Es wurde spéter darauf geschlos-
sen, dass durch eine iiberméflige Erhéhung der Ladungstriger das Maximum in der DOS
des Storstellenbandes iiberschritten wird [May10]. Die damit einhergehende Reduktion der
Ladungstrigermobilitéit beeintrédchtigt dann den Magnetismus. Genauso wurde die Zu-
nahme von T¢ durch Co-Dotierung stark manganhaltiger GaMnAs-Schichten mit Silizium
interpretiert, das in GaMnAs eigentlich einen Donator darstellt [Cho08b]. Um Wechsel-
wirkungen zwischen Co-Dotierung und Mangan zu vermeiden wurde im Fall von [Cho08a]
das Berryllium in (Al,Ga,Be)As-Barrieren moduliert dotiert.

Das Impurity-Band-Modell wird experimentell vor allem durch Messungen der Absorption
im mittleren Infrarotbereich gestiitzt [Bur06], [Bur08]. Jedoch gestaltet sich die Interpre-
tation der Experimente Problematisch, da diese oberflichenspezifische Daten liefern. Bei
diesen Experimenten wurde eine deutlich erhohte effektive Masse der Locher in Vergleich
zu Valenzband-Werten festgestellt.

54



4.4 Impurity-Band Modelle

Wahrend durch die IR-Absorption eine vollstindige Trennung von Storstellen- und Va-
lenzband nicht ausgeschlossen werden kann, fordern einige theoretische Uberlegungen
in [AIb07] und [AlbO8] genau dieses: Das Impurity-Band ist demnach das Resultat aus
einer abstoflenden Anticrossing-Wechselwirkung zwischen den lokalisierten p-Zusténden
des Mangans und ausgedehnten GaAs Valenzbandzustinden. Dieses sogenannte Valenz-
band Anticrossing nimmt mit steigender Mangankonzentration sogar zu.

Auch in jiingster Zeit sprachen sich noch viele Autoren fiir das Impurity-Band Modell
aus: Durch Experimente mit Resonanten-Tunnel-Dioden und zugehorigen Simulationen
konnte nachgewiesen werden, dass in diinnen GaMnAs-Schichten nahezu ungestorte GaAs-
Valenzbandzusténde vorhanden sind [Ohy11] [Flall].

In [M.12] wurde schliefllich argumentiert, dass die Curie-Temperatur in GaMnAs iiber die
Position der Fermi-Energie innerhalb des Storstellenbandes und damit verbunden iiber den
Grad der Lokalisierung der Ladungstriger kontrolliert werden kénne. Allerdings wurden
fiir die Messungen nur Schichten mit vergleichsweise geringer Curie-Temperatur verwendet.
Proben mit sehr hohem T, bei welchen das Zener-Modell die besten Ergebnisse liefert
wurden hingegen nicht beschrieben.

4.4.2 Bound Magnetic Polaron

Innerhalb der Impurity-Band Modelle ist ein theoretischer Ansatz von Bedeutung, der
vor allem auf isolierende GaMnAs-Proben abzielt: das gebundene magnetische Polaron
(BMP).

Das Konzept wurde in [Kam02] vorgestellt und setzt voraus, dass die Dichte der Locher
n. viel geringer ist als die Dichte der magnetisch aktiven Storstellen n;. Beim BMP-
Modell sind die wenigen vorhandenen Locher lokalisiert und polarisieren alle Manganspins
innerhalb eines bestimmten Radius’, in dem die antiferromagnetische Kopplung stérker
als das thermische Rauschen ist (Abbildung 4.5a). Daher wichst das Volumen des BMP
mit abnehmender Temperatur, was zur Folge hat, dass die Temperaturabhéngigkeit der
Magnetisierung, welche vor allem durch die Manganspins getragen wird, eine konkave
Form erhélt 4.5b). Die Polarisation der Locher entspricht eher dem aus der klassischen
Mean-Field-Theorie bekannten konvexen Verlauf. Eine konkave Form der Magnetisierung
tritt teilweise bei stark kompensierten, isolierenden GaMnAs-Schichten auf (Kapitel 6).

Der Ferromagnetismus im Bild des Bound Magnetic Polaron entsteht durch Perkolation.
Mit abnehmender Temperatur iiberlappen immer mehr BMPs bis ein magnetischer Cluster
entsteht, der sich {iber den ganzen Kristall erstreckt und so eine spontane Magnetisierung
verursacht. Auf diese Weise wird Ferromagnetismus erzeugt, obwohl der Transport nur
durch hopping-Prozesse stattfindet. Quantitative Aussagen sind jedoch durch das BMP-
Modell nicht zu erwarten, weil die errechneten Werte fiir Tz um bis zu einer Gréflenordnung
neben den gemessenen [Kam02] liegen. Das Zener-Modell hingegen liefert weit bessere
Werte [T.D00].

Ahnlich dem Konzept des BMP, die Polarisation der Locher und Mangan-Spins getrennt zu
betrachten, konnten mit Hilfe von erweiterten Molekularfeld-Ansétzen fiir metallische Pro-
ben sowohl innerhalb des Zener-Modells als auch innerhalb der Impurity-Band Modelle ein
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Abbildung 4.5: Bound Magnetic Polaron: a) Der Radius des BMP ist temperaturabhingig und fihrt
so zu einer konkaven Magnetisierungskurve b). Die Polarisation der Licher h bleibt im Gegensatz
zur Polarisation des Mangans konvex. Nach [Kam02].

ahnlich konkaves Magnetisierungsverhalten reproduziert werden ( [TDO01]| bzw. [Sar03]).
Der entscheidende Parameter fiir die Stérke der Kavitét in M (7') ist das Verhéltnis n./n;:
Fiir geringe Lochdichten n. < n; ist das effektive B-Feld, welches auf die Locher wirkt,
sehr viel stiarker als das entsprechende Feld bei den Mangan-Spins. Entsprechend weisen
die Locher wie beim BMP in Abbildung 4.5b) noch einen konvexen Verlauf in der Pola-
risation auf, wihrend eine umfangreiche Polarisation der Mangan-Spins erst bei tieferen
Temperaturen eintritt.

Alternativ zu den eben angesprochenen Modellen wurde in [Spe08] ebenfalls eine Erklérung
fiir die geringe Kriilmmung der Magnetisierungskurven mancher GaMnAs-Schichten gelie-
fert: Simulationen zur Folge bewirkt die Unordnung vor allem in den ungetemperten Pro-
ben eine Zunahme der Zustandsdichte niederenergetischer Magnonen. Dadurch werden mit
zunehmender Temperatur mehr Magnonen angeregt als bei einem geordneten Kristall, was
wiederum die Magnetisierung bei geringen Temperaturen stirker sinken lésst.

4.5 magnetische Effekte im Transport

Um eine einzelne GaMnAs-Schicht durch Transport-Messungen charakterisieren zu kénnen,
miissen eine Reihe von Effekten verstanden und ausgenutzt werden. Im Folgenden wer-
den deshalb NMR, AMR und der Anomale Hall Effekt kurz zusammengefasst. Fiir eine
ausfiihrliche und vollsténdige Darstellung sei auf die Literatur verwiesen [Gro04|, [Bay07].

4.5.1 NMR

Der negative Magnetwiderstand (NMR) beschreibt die Abnahme des Widerstandes einer
Probe mit zunehmendem B-Feld. Die Ursache dafiir liegt in der Reduktion der Streuung
der Ladungstriager an der im System enthaltenen Spinunordnung. In GaMnAs-Schichten
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kann die Erhchung der Spinordung und somit ein NMR-Effekt grundsétzlich auf zwei Ar-
ten erreicht werden:

Zum einen wird die Spinunordnung reduziert, wenn eine Probe unterhalb der Curie-
Temperatur weiter abgekiihlt wird, und somit die spontane Magnetisierung der Schicht
zunimmt (Abbildung 5.18).

Zum anderen kann der gleiche Effekt bei konstanter Temperatur auch durch ein dufleres
Magnetfeld erzielt werden (Abbildung 5.1b).

Die Ausprigung des NMR ist versténdlicherweise bei GaMnAs, das wie in Abbildung 4.4a)
ein klassisches Magnetisierungsverhalten an den Tag legt, nahe der Curie-Temperatur be-
sonders grof3: Hier &ndert sich die Magnetisierung sowohl in Abh#ngigkeit der Temperatur

als auch des Magnetfeldes am stérksten. In den in dieser Arbeit besprochenen Messungen
betrégt er bei T' = T zwischen 0T und 7T bis zu 20 % (Abbildung 5.1b).

Wihrend in Ubergangsmetallen der NMR durch eine Verschiebung der Spin-DOS an der
Fermikannte beschrieben werden kann, l4sst er sich in GaMnAs nach [Omi00] innerhalb des
Zener-Modells erkldaren. In dem vereinfachten Modell wurde ein parabolischer Bandverlauf,
ein Landé-Faktor von g = 2 und eine effektive Lochmasse von m = 0,5my angenommen.
Der Beitrag zum spezifischen Widerstand wurde dann mit

kp m?B? kgT
ps = 2W2]@TW(2XL(T7 B) + X||(T7 B)), (4.9)
B

berechnet. Die beiden Suszeptibilitdten konnen z.B. aus SQUID-Messungen bestimmt wer-
den. Sie ergeben sich aus x; = M/B und x| = 9dM/0B.

4.5.2 AMR

Ein zweiter bedeutender Effekt fiir die Charakterisierung von GaMnAs-Schichten ist der
anisotrope Magnetwiderstand (AMR), der in der ferromagnetischen Phase auftritt. Prin-
zipiell wird der AMR durch die Spinbahnwechselwirkung beschrieben und stellt die Ab-
héngigkeit des Probenwiderstandes vom Winkel zwischen Strom und Magnetisierung dar,
welcher im folgenden als ¢ps bezeichnet wird.

In einer anschaulichen Erklarung fiithrt der zusétzliche Beitrag der Spin-Bahn-Wechselwir-
kung zur Gesamtenergie zu einer ungleichméfligen Besetzung der 3d-Orbitale des Mangans
(Abbildung 4.6). Ausschlaggebend fiir die Besetzung und Ausrichtung der Orbitale ist
dabei die Richtung und Starkr der Magnetisierung des Systems. Somit ist die Elektronen-
Verteilung der 3d-Schale nicht mehr kugelsymmetrisch und zusétzlich ist sie abhéngig
von der vorherrschenden Magnetisierung. Die relative Lage von Stromrichtung und 3d-
Elektronenverteilung bestimmt schliefSlich den Streuquerschnitt der Ladungstréger an den
3d-Elektronen und verursacht den AMR.

Da der AMR beim Magnetotransport mafigeblich von der Richtung der Magnetisierung in
Bezug auf die Stromrichtung bestimmt wird, endet seine Auswirkung in Magnetotransport-
messungen mit der Ausrichtung der Magnetisierung am externen Feld. Den weiteren Ver-
lauf bestimmt der NMR. Bei den spéter besprochenen Transportuntersuchungen, bei denen
das duBere Feld senkrecht zur kompressiv verspannten GaMnAs Schicht angelegt wurde,
war dies bei etwa 0,5 T der Fall (Abbildung 5.3).
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Abbildung 4.6: Die Mangan-3d-Zustinde: a) obere Reihe: die drei toq-Orbitale; untere: die eg-
Orbitale . Aus [Gro04]. ¢) Die energetische Lage der Orbitale beziiglich der Bandkanten.

In der Literatur finden sich verschiedene Experimente in denen der AMR in GaMnAs
bereits systematisch in Abhéngigkeit von verschiedenen Einfliissen vermessen wurde. So
wurde in [Mat04] der Einfluss von Verspannung und Kristallrichtung und in [Wan05]
derjenige von Mangankonzentration und Annealing untersucht. Demzufolge ist der AMR
bei as grown Proben generell grofier als bei den entsprechenden getemperten Versionen.
Seine Wirkung ist zudem grofler, wenn der Strom entlang der [110]-Richtung an Stelle der
[100]-Richtung gefiihrt wird.

Wihrend sich die theoretische Beschreibung des AMR aufgrund der kristallinen Anisotro-
pie und der Verspannung zum Teil sehr aufwendig gestaltet [ZemO09], ldsst sich der AMR
phénomenologisch und unter Vernachlissigung der magnetokristallinen Anisotropie sehr
einfach beschreiben. Das inplane-Schaltverhalten von GaMnAs Hallbarstrukturen konnte
weitgehend nachvollzogen werden, indem lediglich die Widerstédnde p| und p,, also bei
paralleler und senkrechter Stellung der Magnetisierung beziiglich der Stromrichtung ver-
wendet wurde [Goe05], [Tan03]. Mit dem Komponenten des Elektrischen Feldes E und der
Stromdichte j gilt:

Eiong = jpL +j(p| — pL) cos® s (4.10)
Etrans = ](p“ - ,OJ.) sin ¢M COs ¢M (411)

In diesem Zusammenhang wird vom planaren Hall Effekt gesprochen, da das Schalten
in den Hallbars durch ein externes Magnetfeld verursacht wird, das in der Schichtebene
variiert wird (Abbildung 4.7).

4.5.3 Anomaler Hall-Effekt

Fiir die Charakterisierung von GaMnAs-Schichten durch Transport-Untersuchungen ist
der Hall-Effekt unerlésslich. Aufgrund der Magnetisierung des Materials kommt zum nor-
malen Hall-Effekt noch eine zusétzliche Komponente, welche diesen bei tiefen aber auch
mittleren Temperaturen um 7T bei Weitem iiberwiegt. Der gesamte Hall-Widerstand lésst
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Abbildung 4.7: Der planare Hall Effekt: Abhingig vom Winkel des dufleren magnetischen Feldes,
welches in der Probenebene angelegt wird, schaltet die Magnetisierung der GaMnAs-Schicht. Dabei
tritt auch eine Hysterese auf. Aus [Tan03].

sich somit durch folgende Formel beschreiben:

pay = RoB + RapoM(B) (4.12)

Dabei ist Ry = qni/ die Standard-Hallkonstante und der zweite, anomale Term bestimmt
die Abhéngigkeit des Hallwiderstandes von der Magnetisierung. Die anomale Hallkonstante

R 4 hingt mafigeblich vom spezifischen Widerstand p,, des Materials ab.

Wie in den n#chsten Abschnitten erlidutert wird, ist der genaue Mechanismus der zum an-
omalen Hall-Effekt fithrt noch immer in der Diskussion und es existieren verschiedene Mo-
dellvorstellungen, die fiir die Beschreibung unterschiedlicher Materialsysteme entwickelt
wurden und dadurch auch zu verschiedenen Beziehungen zwischen R4 und p,, fithren.

skew scattering Mit dem skew scattering, das in den 1950er Jahren von Smit erstmalig
vorgestellt wurde [Smi58] konnten vor allem Metalle mit leichten magnetischen Verun-
reinigungen bei tiefen Temperaturen beschrieben werden. In der Modellvorstellung be-
sitzt hier jeder (spinpolarisierte) Ladungstriger beim Streuvorgang an einer magnetischen
Storstelle aufgrund der Spinbahnkopplung ein elektrisches Dipolmoment p = ~\k x 5.
Hierbei ist A die Spin-Bahn-Kopplungskonstante und das Kreuzprodukt wird abgeleitet
aus [-§= (Fxp)-§=—(hk x 5) - F.

Im elektrischen Feld E der Storstelle ergibt sich somit wihrend des Streuprozesses eine
translatorische Kraft F = (p- V)E auf die Ladungstéiger. Da jedes einzelne Streuereignis
einen transversalen Strombeitrag liefert, ist der anomale Beitrag zum Hallwiderstand beim
skew scattering linear zum spezifischen Widerstand: pyy o pgz (Abbildung 4.8). Beim skew
scattering spricht man auch von einem extrinsischen Prozess, da fiir den anomalen Beitrag
zur Hall-Spannung ein Streuprozess an einer Verunreinigung notwendig ist.

side jump Ein weiterer extrinsischer Prozess ist der 1970 von Berger vorgestellte side
Jump Mechanismus [Ber70]. Er wurde entwickelt um der in Ferromagneten vielfach beob-
achteten quadratischen Abhéngigkeit pg, o< p2. Rechnung zu tragen. Nach Berger wird
bei einem elastischen Streuvorgang die Richtung des im letzten Abschnitt beschriebenen
Dipols leicht gedndert. Da die Gesamtenergie des Systems beim Streuvorgang erhalten
bleibt, wird der polarisierte Ladungstriger pro Streuvorgang um einen kleinen Betrag ver-
setzt. Zusétzlich ist die Grofle der Versetzung proportional zur Feldstdrke der Storstelle
und damit zu pg,, weshalb man letztlich den geforderten quadratischen Zusammenhang
erhalt.
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Berry-Phase Neben den extrinsischen Beitrédgen existieren aber auch ein intrinsischer
Beitrag zum Hallwiderstand, in dem laut Definition kein explizites Streuereignis involviert
ist. Nach [Glull] stellt dieser Beitrag bei den gut leitenden GaMnAs-Schichten, welche
hohe Curie-Temperatur aufweisen den gréBten Anteil des AHE (Abbildung 4.8) und ist
nur von der Bandstruktur des reinen Kristalls abhéngig.

Als zentrales Element ist hier die Berry-Phase zu nennen, die durch den sogenannten
Parallelen Transport der Ladungstriger zustande kommt und im Folgenden besprochen
wird:

Zum ersten Mal erwdhnt wurde ein intrinsischer Mechanismus 1954 von Karplus und Lut-
tinger [Karb4]. Durch die Spin-Bahn-Wechselwirkung in den Béndern eines Ferromagne-
ten erhilt man nach [Kar54] einen zusétzlichen, zur angelegten (elektrischen) Feldrichtung
senkrechten Beitrag zur Geschwindigkeit der Ladungstridger, der proportional zum Qua-
drat des spezifischen Widerstandes ist.

hi = 2 4 eB x G (4.13)
ok

Die Interpretation dieser anomalen Geschwindigkeit als Folge einer Berry-Phase im k-
Raum erfolgte erst 2002 durch Jungwirth und McDonald [Jun02], als sie speziell den
anomalen Transport von ferromagnetischen I11/V-Halbleitern beschrieben.

Der anomale Beitrag in Gleichung 4.13 (zweiter Term der rechten Seite) wird dadurch ver-
ursacht, dass der Transport eines (spinpolarisierten) Bloch-Zustandes durch ein atomares
Potential adiabatisch erfolgt. Das bedeutet, dass die Quantenzahlen |n,E) des Zustan-
des lokal erhalten bleiben, und deshalb keine Anderung der Bandquantenzahl fiir kleine
Storpotentiale stattfindet. Durch diese Zwangsbedingung — man spricht auch vom paral-
lelen Transport entlang einer Kurve C' im k-Raum — erhélt |n, k) eine zusitzliche Phase
X, die Berry-Phase.

X(C) = /C (n, Kl ¢fn, ) (4.14)

Die Berry-Phase bzw. ihre Wirkung auf den Transport kann andererseits auch durch ein
effektives Magnetisches Feld ((k) dargestellt werden:

Der Integrand aus 4.14 wird dabei als Vektorpotential X (E) aufgefasst, zum dieses fiithrt
zum effektiven B-Feld: ((k) = Vi x X (k) . Nach [Jun02] kann dieses Feld, 0.B.d.A. in
z-Richtung, direkt aus dem gitterperiodischen Anteil der Blochwellenfunktionen des n-ten
Bandes u,, errechnet werden und hat in kubischen Systemen die Form:

ou,, Ouy,

Q.(n, k) = 21m[<87y . )] (4.15)

Um zur Hall-Leitfahigkeit zu gelangen, muss schliefilich unter Beriicksichtigung der Fer-
miverteilung f - iiber alle Zustédnde im k-Raum integriert werden:

perry _ € K0 () — honst 4.16
U.’Ey = —%Z W n’];‘ Z(n, )— onst. ( . )
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4.5 magnetische Effekte im Transport

Die Berry-Phase verursacht somit einen konstanten Beitrag in der Hall-Leitfahigkeit.
Durch die Inversion des gesamten Leitfdhigkeitstensors [Glull] wird daraus ein, wie beim
side jump Mechanismus, quadratischer Term im AHE:

pBETY o g2, (@.17)

Eine besonders anschauliche Einfithrung in den parallelen Transport und der damit ver-
bundenen Berry-Phase ist in [Ong05] zu finden.

Inkoh#renter Beitrag Nach den neuesten Theorien, wie etwa in [Ono08] oder darauf
aufbauend in [Glull] dargestellt, wird bei schlecht leitendem GaMnAs der Hauptbeitrag
zum Anomalen Hall-Effekt durch einen sogenannten inkohérenten Beitrag verursacht. Die-
ser kommt durch eine Dephasierung der Berry-Phase iiber die starke Unordnung des Sys-
tems zustande. Der inkoh#rente Beitrag liefert korrekt den {iber viele Materialsysteme
ermittelten Zusammenhang von o, o oS fiir stark gestorte Systeme (Abbildung 4.8).
Im Hallwiderstand macht er sich iiber die Komponente

incoherent 0,4
Pya X Pyl (4.18)
bemerkbar.
105 T 1 T 1 L 1 I 1 i
| = ;u XZ1H KCir2|Sei ny oC G;XB O'Xy~COI"ISt. ny oC GXX |
lyasalo el al. 1
4 La, (Sr.Ca),MnO,
104 18 :Ud2£‘M°[|\JtJI)EO? ¥ Matl et al. b o .
. . guchi et al. 3
Abbildung 4.8: Vergleich ~  p--—c-—------ e yanc Cledarnist a1 N \ ARSI W_/_ _________
d Verhéltni d ) Ga, ,Mn,As o Fe,,Co,Si e
.
es ‘6’/‘" a' mgses er N 102 |-% Matsukura et al. Manyla et al. e ——
Hallleitfihigkeit 2U = ; \E’d:‘m:ﬁ etal. o o Fesingle crystal  ©
uklashev et al. :@ 2 &/ Gd, FE, Ni. films
0zz von GaMnAs zu O L0l chibastal s o Sl |
anderen Systemen. Ql IngMn, As S/ L ErRugac 5 .
. I © Ohi I s . a _Sr, CoO, v
GaMnAs  fallt  da- A . g_ 5 et‘ : N bE s
bei teilweise in den b?10'2 ki a'a 9:“%’-/,356’ = Lee et » i
hochresistiven Bereich P ’ A Intrinsic Extrinsic
starker Unordnung. 104 ﬁﬁﬂfx"t, . Moderately dirty Superclean metal |
. 3 | » A . ,+" Anatase Co-TiO,
Die metallischen S Hitosugi etal. o  Cho et al. o
; / R i ot al.
Proben STT’SZC}LEH dGTL 10-6 i N Uenoetal, & amaneti etal. < i
intrinsischen Bereich AN ey e
: o = Toyosakietal. A |E.T/h~m/2
H tal.
Aus /O’VLOOS/ 10-8L_ | \gg\nSle al oI | ‘

102 1 102 104 106 108
0,,(1/€2 cm)

Résumé Der Anomale Hall Effekt ist mit all seinen Ausprigungen in den verschiede-
nen Materialsystemen nach wie vor Gegenstand der aktuellen Forschung und kann hier
nicht vollstéindig besprochen werden. Von Seiten der Theorie bestehen grofle Bestrebungen
seine Beschreibung fiir verschiedene Systeme zu vereinheitlichen (e.g. [Low10]). Fiir eine
ausfiihrlichere Darstellung der einzelnen Beitrdge zum AHE sei daher auf die Literatur
verwiesen [Nagl0], fiir die Berry-Phase besonders auf [Glull].
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Kapitel 4 Magnetismus und Transport in GaMnAs

Auch wenn eine ganze Reihe von Mechanismen bei einer Messung zum AHE beitrigt,
gestaltet sich die Beschreibung der Hallkurven in der Praxis weniger schwierig als man
erwarten konnte: Eine Moglichkeit besteht darin, die anomale Hallkonstante mit

Ry = ap;(;c'&) + bpia(cs.j.—&—Berry) + Cpg,;l (incoh.) (419)
additiv zu parametrisieren. In den Quellen, die vor Einfiihrung der Berry-Pase nur skew
scattering und side jump Mechanismus beriicksichtigen, wurden die beiden ersten Therme

oft zusammenfasst:
R4 = cp), (4.20)

mit 1 < v < 2. Je nachdem, welcher Mechanismus dominiert, sollte v dementsprechend
nédher bei 1 oder 2 liegen.

4.6 Bemerkungen zum Lingswiderstand

Ebenso wie fiir den Hallwiderstand existieren auch fiir den Léngswiderstand eine Reihe
von theoretischen Modellen fiir die Beschreibung des Transports in eine GaMnAs. Die
wichtigsten Modelle lassen sich, wie in [Glull] ausfiihrlicher besprochen, nach dem Grad
der Lokalisierung der Ladungstriger ordnen. Hier folgt eine kurze Zusammenfassung:

Fiir metallische GaMnAs-Schichten und bei endlichen Temperaturen kann GaMnAs mit
der klassischen Boltzmann Theorie beschrieben werden. Mit der Streuléinge ! gilt hier:
kpl >> 1.

Bei metallischen Proben und bei tiefen Temperaturen mit krl > 1 tritt die sogenann-
te schwache Lokalisierung (WL) auf. Sie beruht auf der Phasenkohérenz der Ladungs-
triager und ist somit ein quantenmechanischer Effekt. Die WL &uflert sich in der Wider-
standsreduktion durch ein dufleres B-Feld und wurde zum Beispiel in den Experimen-
ten [NeuO7], [NeuO8b] untersucht.

Der Bereich in unmittelbarer Néhe zur Lokalisierung (kpl ~ 1) kann nach [Glull] durch
den Kubo-Greenwood-Formalismus beschrieben werden: Hier wird der Transport nicht
mehr durch ausgedehnte Zustédnde beschrieben, sondern durch die Fermiverteilung der
Leitfahigkeit o(E) «x |Ep — Ey,|, wobei E,, als mobility edge, die Grenze zu den bereits
lokalisierten Zusténden darstellt. Der Widerstand steigt in diesem Regime fiir 7' — 0 an,
bleibt aber endlich.

Fiir isolierende Proben (kpl < 1) eignet sich die Beschreibung des Transports durch den
Mechanismus der starken Lokalisierung nach Anderson [Bel94]. Hier gilt Er < E,, und
der Stromfluss findet iiber hopping-Prozesse statt.

Selbst bei den am besten leitenden metallischen Proben mit den hichsten Curie-Tempera-
turen wird bei tiefen Temperaturen ein leichter Anstieg des Lingswiderstandes gemessen
(Abbildung 5.19a) unterhalb von ca. 15 K). Dieser wird alternativ zu den eben genannten
Mechanismen mit dem sogenannten Kondo-Effekt erkldrt: Nach [Kon64] wird der Streu-
querschnitt einer magnetischen Storstelle in einem Metall bei abnehmender Temperatur
vergroBert, was wiederum den Anstieg des Widerstands erklért.
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4.6 Bemerkungen zum Léngswiderstand

Fiir eine Unterscheidung der eben genannten Effekte sind in der Regel Transport-Messungen
bei Temperaturen von 1 K und darunter notwendig. Eine Analyse dieser Effekte lag deshalb
auflerhalb der Reichweite dieser Arbeit.

Bestandteil der Untersuchungen war hingegen die Streuung auf Grund von Spinunord-
nung, und ihre praktische Anwendung. Sie wird fiir die Beschreibung des Widerstands
bei Temperaturen im Bereich der Curie-Temperatur verwendet und in Abschnitt 5.6 noch
néher erldutert.
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Kapitel 5
Charakterisierung mittels Transport

Da die vorliegende Arbeit zuallererst auf eine weitere Steigerung der Curie-Temperatur
von GaMnAs abzielt, kommt der Bestimmung von Ty eine entscheidende Bedeutung zu.
Aber erst die Bestimmung weiterer Proben-Kenngréflen erméglicht Riickschliisse auf den
Wachstumsprozess und somit seine systematische Optimierung.

Die Methoden zur Proben-Charakterisierung sollten aber nicht nur zuverlissig und exakt,
sondern auch zeitsparend sein, denn zur Verifizierung gewonnener Erkenntnisse iiber einen
Wachstumsprozess sind eine Vielzahl von Proben und Messungen erforderlich.

Als Standardverfahren zur Charakterisierung wurden aus diesen Griinden Transportmes-
sungen mit Proben in Van-der-Pauw-Geometrie durchgefiihrt (Anhang A.1). Um den Ein-
bau von Defekten besser zu verstehen wurden neben der Curie-Temperatur noch weitere
Eigenschaften bestimmt: Die Temperaturabhéngigkeit des spezifischen Widerstands p(7")
zwischen Raumtemperatur und 4,2 K, sowie die Dichte der Ladungstrager und ihre Be-
weglichkeit mit Hallmessungen bei Raumtemperatur.

Details zur Préparation der Proben, zu den verwendeten Aufbauten sowie zur Vorbehand-
lung der Rohdaten durch Symmetrisierung und Antisymmetrisierung sind in Anhang A
aufgefiihrt.

Um die Van-der-Pauw-Messungen zu {iberpriifen, vor allem aber um die Transportmessun-
gen generell kritisch zu hinterfragen wurden zusétzlich aus einigen représentativen Proben
Hallbars gefertigt (Anhang A.1) und ihr Transportverhalten mit einem kommerziellen
Oxford-Kryostaten (Anhang A.2) genauer unter die Lupe genommen. Diese Untersuchun-
gen, welche vor allem auf die Bestimmung der Ladungstrégerdichten bei Raumtemperatur
fokussiert sind, bilden den Hauptteil des Kapitels. Zuletzt werden in Abschnitt 5.6 werden
noch verschiedene Methoden zur T-Bestimmung vorgestellt und kritisch beleuchtet.

5.1 Magnetotransport an Hallbars

Fiir die Uberpriifung der Charakterisierungsmethoden fand die Probe C101110B Verwen-
dung: Die 19,7 nm dicke GaMnAs-Schicht hat einen Mangangehalt von 9,4 % und weist
Curie-Temperaturen von 82K (as grown) bzw. 154,5K (annealed) auf. Ihre Eckdaten
befinden sich damit vergleichsweise zentral in dem in dieser Arbeit erschlossenen Parame-
terraum, weshalb sich C101110B gut fiir diese Aufgabe eignet.

Im Oxford-Kryostaten wurden in Abhéngigkeit von der Temperatur sowohl Hall- als auch
Langswiderstand gemessen, was in den Abbildungen 5.1 und 5.2 fiir den ungetemperten
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Kapitel 5 Charakterisierung mittels Transport

bzw. getemperten Zustand dargestellt ist. Vergleicht man die Messungen mit Transport-
untersuchungen aus der Literatur ( [Mat98], [Mat04], [Wur04]), kann der Verlauf in den
verschiedenen Temperaturbereichen als durchaus typisch angesehen werden:
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Abbildung 5.1: Transport-Messungen an der ungetemperten Version der Probe C101110B: a) Hall-
Messungen in Abhdngigkeit der Temperatur b) der zugehérige Schichtwiderstand. Die Curie-
Temperatur der Probe betrug 82 K.

Der Bereich T' < T¢:  Hier dominiert in beiden Versionen der Probe der Anomale Hall-
Effekt die Hallspannung. Nachdem die Magnetisierung der Proben spétestens bei Feldern
um 1T vollstdndig aus der leichten inplane-Richtung in die Richtung senkrecht zur Ober-
fliche gedreht wurde, ist die Hallspannung nahezu konstant. Zuriickzufiihren ist dies ist
nach den Gleichungen 4.12 und 4.19 auf die geringe Anderung des Schichtwiderstandes
mit dem Magnetfeld, denn der Betrag der Magnetisierung kann fiir T < T¢ als kon-
stant angenommen werden. Im Falle der ungetemperten Probe betriigt die Anderung des
Schichtwiderstandes bei 4,2 K zwischen 14,2 T und 74,2 T etwa 3,5% bzw. nur 0,3% im
getemperten Fall.

Dass die Stédrke des AHE in diesem Bereich trotzdem mafigeblich vom Schichtwiderstand
bestimmt wird, kann an zwei Beobachtungen festgemacht werden:

Zum einen am Vergleich zwischen getemperter und ungetemperter Probe bei T' = 4,2 K.
Obwohl davon ausgegangen werden kann, dass die Magnetisierung in der ersteren Probe
geringer ist (Abbildung C.3a), weist sie durch den héheren Léngswiderstand einen deutlich
hoheren Hallwiderstand auf.

Zum anderen kann aber auch die Temperaturabhéngigkeit innerhalb der getemperten Pro-
be betrachtet werden: Denn wihrend die Magnetisierung durch die Erhohung der Tem-
peratur von 4,2K auf 90 K abnimmt oder bestenfalls konstant bleibt, nimmt der Hall-
widerstand deutlich zu — ein Verhalten, das mit der Erhéhung des Langswiderstandes in
Abbildung 5.2 b) nachvollzogen werden.

Deutlicher als in der Hall-Spannung zeigt sich das Drehen der Magnetisierung im Ma-
gnetowiderstand. Durch den AMR von GaMnAs steigt der Schicht-Widerstand mit dem
Magnetfeld an, solange die Magnetisierung noch nicht vollstdndig senkrecht zur Probe-
nebene steht. Bei etwa 0,5 T ist diese orthogonale Ausrichtung von M erreicht und bei
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5.1 Magnetotransport an Hallbars

einer weiteren Erhchung des Magnetfeldes wird die Hallspannung vom NMR bestimmt.
Abbildung 5.3 veranschaulicht dies bei der Probe C101020B (ag).
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Abbildung 5.2: Transport-Messungen an der getemperten Version der Probe C101110B: a) Hall-
Messungen in Abhdngigkeit der Temperatur b) der zugehérige Schichtwiderstand. Die Curie-
Temperatur der Probe betrug 154 K.

Der Bereich T ~ T¢: Mit Erreichen der Curie-Temperatur endet der sichtbare Einfluss
des AMR (Abbildung 5.1b). Zudem ist hier mit dem Ende der spontanen Magnetisierung
der NMR am stdrksten ausgeprégt, da bereits kleinste Magnetfelder ausreichen, um eine
Magnetisierung der Probe zu induzieren. Dies macht sich auch in dem starken Anstieg der
Hallspannung bei kleinen Feldstéirken bemerkbar (Abbildung 5.1a).

In dem Bereich zwischen Curie- und Raumtemperatur sind sowohl Anomaler Halleffekt als
auch NMR noch lange sehr ausgeprigt, was unter anderem an der starken Magnetisierung
liegt, welche sich — noch immer — durch ein dufleres Feld induzieren ldsst (Abschnitt 5.3).
Dass trotz der konvexen Brillouin-Form der Hallspannung bei diesen Temperaturen jedoch
nicht nur die Magnetisierung den AHE bestimmt, lasst sich deutlich daran erkennen, dass
die Hall-Spannungen bei 7T und 4,2K teilweise von denjenigen bei 7T und T =~ T¢
iibertroffen werden. Verantwortlich hierfiir ist auf der hoéhere Léngswiderstand.

Bei Raumtemperatur sind nach grober Betrachtung weder in der Hall-Spannung noch
im Magnetowiderstand ungewohnliche Effekte zu sehen und der Transport scheint wie
in einem nicht-magnetischen Leiter vonstatten zu gehen. Die Ladungstrigerdichte konnte
somit einfach {iber den gewthnlichen Halleffekt aus der Steigung der Hallgeraden ermittelt
werden. Dieses wird aber in den Abschnitten 5.5 und 5.3 widerlegt.

Insgesamt und iiber alle Temperaturbereiche hinweg betrachtet ist die qualitative Ahnlichkeit
zwischen der getemperten und der as grown Probe bemerkenswert: Obwohl sich durch das
Annealing viele Kenngrolen der Probe wie Ladungstragerdichte, Verspannung und De-
fektdichte dndern, ist qualitativ zwischen den Kurven der getemperten und der as grown
Probe kaum ein Unterschied zu erkennen. Lediglich der Langswiderstand bleibt in der ge-
temperten Probe oberhalb von T konstant hoch, was fiir metallische Proben auch iiblich
ist.
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5.2 Transportmessungen mit Dejustage
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Abbildung 5.3: Typischer Verlauf wvon Hall-
und  Schichtwiderstand einer  (kompressiv
verspannten) GaMnAs-Probe im Feldbereich
der Ummagnetisierung bei exakter Justage:

Im Schichtwiderstand dominiert mnach der
Sdttigung des AMR bei ca. 0,5 T der NMR.

Abbildung 5.4: Schaltverhalten ~ der  Probe
C101020B (ag) aus Abbildung 5.3 unter einer
Dejustage von ¢ = 5°. Die Lage der Dips hingt
von der sweep-Richtung ab. Aus [Reill].

Dass bei der Charakterisierung von GaMnAs Proben mittels Magnetotransport bereits eine
geringe Fehljustage zum Teil deutliche Konsequenzen haben kann, wird in den Messungen
der Abbildungen 5.3 und 5.4 deutlich:

Die Messungen wurden an einer Hallbar der Probe C101020B (ag) durchgefiihrt und die
erhaltenen Werte wurden anschlieBend nicht symmetrisiert bzw. antisymmetrisiert. Da in
der Literatur bereits von &hnlichem Verhalten berichtet (e.g. [Mat04], [Hir07], [Wur08)),
der ursédchliche Mechanismus aber nicht besprochen wurde, wurde dieser Effekt néher
untersucht. Eine ausfiihrlichere Darstellung der Daten findet sich in der Bachelorarbeit

Juliane Reif [Reill].

Wie in Abbildung 5.4 zu sehen, zeigte die Probe unter einer leichten Verkippung um ¢ ~ 5°
(Abbildung 5.5 a) eine Art hysteretisches Verhalten:

Je nach sweep-Richtung war immer nach dem Nulldurchgang des B-Feldes ein ausgeprigter
Dip in der Hallspannung zu sehen, wiahrend im Schichtwiderstand der Hallbar jeweils klei-
ne Kinbriiche zum Zeitpunkt dieses ,,Schaltvorgangs“ verzeichnet wurden. Fiir den Fall,
dass die Ummagnetisierung durch Nukleation und Verschiebung von Doménen stattfin-
det, kann in der vorliegenden Probe also von einem negativen Doménenwandwiderstand
ausgegangen werden.

Insgesamt erinnert dieses Schaltverhalten stark an den Planaren Hall-Effekt, wie er bei-
spielsweise in [Tan03] beschrieben wird.

Nach dem in [Reill] ausfiihrlicher dargestellten Modell schaltet die inplane-Komponente
der Magnetisierung wéihrend des Magnetfeld-sweeps in zwei Schritten zwischen verschie-
denen leichten (100)-Richtungen der Probe. Die out of plane Komponente der Magne-
tisierung hingegen verhéilt sich unverdndert. Im Folgenden wird der Schaltprozess etwas
genauer erliutert und anschlieffend die Argumente zusammengefasst, welche dieses Modell
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5.2 Transportmessungen mit Dejustage

stiitzen.

split coil - Magnet

Abbildung 5.5: a) Position einer Hallbar im
Ozxford-Kryostaten und relevante Winkel bei [100] [0710]
gezielter Dejustage. b) Inplane Komponenten
von Magnetisierung und externem B-Feld bei
leichter Dejustage sowie die einzelnen Schrit- \4

te bei der Ummagnetisierung nach [Reill]. [170]

Grundlage des Models ist ein geringes inplane Feld B = sin(¢) B, das durch die Dejustage
der Probenstabachse um den Winkel ¢ verursacht wird (Abbildung 5.5 a). Dieses verur-
sacht bei der Ummagnetisierung einen planaren Halleffekt analog zu [Tan03] oder [Chul0].
Da die Messungen bei Helium-Temperatur stattfanden, kénnen wir davon ausgehen, dass
die magnetisch leichten Achsen durch die kubische Anisotropie bestimmt werden und ent-
lang der (100)-Richtungen liegen (Abbildung 5.5). Sie schlieen mit der Stromrichtung
einen Winkel von 45° bzw 135° ein. Die uniaxiale Anisotropie verursacht hier lediglich
eine geringe Modifizierung der leichten Achsen (Abbildung 4.1), wogegen die Fehljustage
um den Winkel ¢ zusétzlich bewirkt, dass die Lage der Léngsachse der Hallbar beziiglich
der Probenstabachse (Winkel # in Abbildung 5.5a) bestimmt, in welcher der Richtungen
sich die inplane Komponente der Magnetisierung ausrichtet.

Die Richtung der Magnetisierung wiahrend der Ummagnetisierung héngt von der freien
Energie ab. Nach [Tan03] ist die freie Energie im Falle des Planaren Hall-Effekts

. 1
Ef?“ee = Ny Sln2 M + ZKC C052 290M - MH COS(CPM - SDH)7 (51)

wobei K, und K. die Konstanten der uniaxialen bzw. kubischen inplane Anisotropie sind
und ¢j,s und pp die Winkel der inplane Komponenten von duflerem Feld und Magnetisie-
rung beziiglich der [110]-Richtung darstellen (Abbildung 5.5). Wie in Abbildung 5.5 ge-
zeigt, schaltet so die inplane-Magnetisierung in zwei 90°-Schritten (2 und 3). Die restlichen
Anderungen in der Hallspannung werden durch kohirente Drehung der Magnetisierung (1
und 4) verursacht. Alternativ sind auch Beitridge durch die out-of-plane Komponente der
Magnetisierung oder dem nicht herausgefilterten Langsanteil der Messung denkbar.

Der Umstand, dass der Schaltvorgang zwischen den leichten Richtungen nicht instantan
vonstatten geht, deutet auf die Existenz von mehreren Doménen in diesem Bereich hin. Mit
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Kapitel 5 Charakterisierung mittels Transport

einem Zwei-Doménen-Modell, wie es etwa in [Glull] fiir reine PHE-Messungen entwickelt
wurde, lassen sich solche weichen Ubergiinge gut erkliren. Die unterschiedliche Geschwin-
digkeit des Schaltvorgangs ist nach [ChulQ] auf einen Beitrag der uniaxialen Anisotropie
zuriickfithren, der die Tiefe der Minima der freien Energie entlang der leichten Achsen
unterschiedlich stark auspragt.
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Abbildung 5.6: Hallbar C101020B (ag): Ein-  Abbildung 5.7: Hallbar C101020B (ag): Beein-
fluss der Probentemperatur auf das anomale  flussung des Schaltverhaltens durch gezieltes
Schaltverhalten. Aus [Reill]. Verkippen. Aus [Reill].

Ein Argument dafiir, dass das genannte Modell den Verlauf der Ummagnetisierung richtig
wiedergibt, ist die Moglichkeit, den Dip in der Hall-Spannung in einen Peak zu verwandeln,
indem man die Fehljustage von ¢ auf —¢ dndert (Abbildung 5.7). Die einzelnen Zustéinde
der Probe werden also in umgekehrter Reihe durchlaufen: Eine Wirkung wie sie ebenfalls
durch Inversion von Feld und Strom erzielt werden kann.

Des weiteren kann die Temperaturabhéngigkeit des Effekts angefithrt werden: Abbildung
5.6 zeigt, dass der Peak verschwindet, sobald etwa 60 K erreicht sind. Dies steht im Ein-
klang mit der Tatsache, dass bei Temperaturen oberhalb von etwa TTC die uniaxiale Ani-
sotropie das Verhalten der Probe dominiert. Somit entfillt das energetische Minimum bei
90° und die Magnetisierung springt, wenn {iberhaupt, um volle 180°.

Als Einschrinkung des gesamten Modells muss allerdings erwihnt werden, dass es bisher
nicht moglich war, ein solches zweistufiges Schaltverhalten mit SQUID-Messungen nach-
zuvollziehen. Dies konnte darauf zuriickzufithren sein, dass im Gegensatz zu [Tan03] und
[Goe05] in anderen Verdffentlichungen von einem mehr-doménigen Zustand wahrend der
Ummagnetisierung ausgegangen wird [Wel03], [Chul0] und so in den SQUID-Messungen
als eine integrative Messmethode verborgen bleibt. Zur Kldrung dieses Sachverhalts konnten
beispielsweise Kerr-mikroskopische Untersuchungen angewandt werden.

Zusammenfassend lisst sich festhalten, dass in GaMnAs bereits sehr kleine (inplane) Fel-
der von wenigen 10 mT reichen, um die Richtung der inplane Komponente der Magneti-
sierung zu schalten, was wiederum auch dazu genutzt werden kann den Winkel ¢ einer
Hallbar fiir Transportmessungen auf etwa £1° genau zu justieren.

70



5.3 Transport bei T > T¢

5.3 Transport bei T'> T

Nach den Transportmessungen in den Abbildung 5.1 und 5.2 sind bei Raumtemperatur
keine offensichtlichen Anzeichen fiir einen Beitrag des Anomalen Hall-Effekts zur Hall-
spannung zu erkennen. Um dies zu iiberpriifen und um zu einem besseren Verstédndnis
der Proben-Magnetisierung oberhalb der Curie-Temperatur zu gelangen, wurden u.a. fiir
die Proben C101020B (ag) (T = 82K) und C101110B (ann) diese Transportmessungen
simuliert.

Fiir den Bereich T' = T liefert die Molekularfeld-Ndherung wie in Abschnitt 4.2.2 darge-
stellt eine zuverlédssige Beschreibung der Magnetisierung in ferromagnetischen Materialien.
Allerdings ist dieser Ansatz wegen seines selbstkonsistenten Charakters in der Praxis nicht
ohne weiteres brauchbar. Um das Transportverhalten von GaMnAs oberhalb von T¢ in
Formeln zu fassen wurde deshalb ein Ansatz mit einer Brillouin-Funktion (Gleichung 4.4)
verwendet, wie er schon in [Ohn98] vorgeschlagen wurde.

Mit den Erlduterungen zum Anomalen Hall-Effekt in Abschnitt 4.5.3 konnten hierdurch
die gemessenen Hall-Kurven angepasst werden. Dabei wurde zunéchst folgende Parame-

trisierung gewéhlt:
Ry =aB+ bRLB;(B,T) (5.2)

Der gemessene, feldabhéngige Schichtwiderstand Rg wird dabei als Parameter in den Fit
iibernommen, wahrend a, b, v und J Fitparameter darstellen. Die Fits gelingen sehr gut,
denn zu den Messdaten sind augenscheinlich kaum Abweichungen festzustellen. Da der
Parameter v in den Fits eher nach 2 als nach 1 tendierte und gleichwohl innerhalb seines
gesamten Bereichs von [1,2] gute Fits lieferte, wurde er auf 2 festgesetzt, um die Anzahl
der Parameter etwas zu reduzieren. Ein inkoh&renter Beitrag wurde hier ebenfalls nicht
beriicksichtigt. Bei den vorliegenden vergleichsweise gut leitenden Schichten sollte dies
aber nicht zu Problemen fiithren, da in der neueren Literatur davon ausgegangen wird,
dass der Berry-Phase Mechanismus den Hauptbeitrag zum AHE liefert [Glull].

Das Setzen von v = 2 hat zur Folge, dass die anderen Parameter zwischen den verschie-
denen Kurven einer Probe geringeren Schwankungen unterliegen und ihre Anderungen
insgesamt systematischer sind. Dadurch wird das Problem der Uberparametrisierung auf
Kosten einer nun nicht mehr machbaren Aussage iiber den genauen Mechanismus des AHE
reduziert.

Weiterhin wurden fiir die Fits nur Daten mit Feldwerten von B > 1T verwendet. Somit
sollten etwaige Einfliisse der kristallinen Anisotropie ausgeschlossen sein.

Die Parameter a und b variieren innerhalb der Fits vergleichsweise wenig (£15 %). Als ein
erstes Ergebnis der Fits stellt man fest, dass der Parameter J in der Brillouin-Funktion
auch oberhalb der Curie-Temperatur weit iiber dem entsprechenden atomaren Mangan-
Drehimpuls von 5/2 (up) liegt. Er nimmt mit hoheren Temperaturen stark ab, bleibt im
dem untersuchten Temperaturbereich von bis zu 170 K bzw. 230 K jedoch deutlich grofier
5/2 (uz):

Pragmatisch betrachtet bedeutet dies, dass wir die Brillouin-Funktion aus Gleichung 5.2
durch ihren Limes J — oo, durch die sogenannte Langevin-Gleichung ersetzen kénnen:

1
By = cothy — ; = L(y) (5.3)
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Beschreibung der Magnetisierung mit Langevin: Physikalisch betrachtet bedeu-
tet der Ubergang zu Langevin zudem, dass die einzelnen Mangan-Momente oberhalb der
Curie-Temperatur, zumindest solange ein &ufleres Feld angelegt wird, noch untereinander
gekoppelt sind. In diesem Bild werden nicht einzelne atomare Momente, sondern ganze
magnetische Cluster mit dem magnetischen Moment M durch das duflere Feld ausgerich-
tet. Fiir die Fits wird deshalb im Argument y der Brillouin-Funktion das Produkt g - J
durch M ersetzt. Rein rechnerisch #ndert sich also beim Ubergang von Brillouin nach
Langevin wenig — der Unterschied liegt vor allem in der Interpretation. Insgesamt kann
man also formal von einem Verhalten ausgehen, das dem Superparamagnetismus dhnlich
ist. Superparamagnetisches Verhalten der Magnetisierung oberhalb von T¢ bzw. einer
blocking-Temperatur wurde bereits in [The02] fiir das System (Ga,Mn)P:C beschrieben.

Die Cluster-Grofle M der angesprochenen Proben ist in Abbildung 5.8 in Abhéingigkeit
von der Temperatur aufgetragen:

Die Graphen zeigen einen annihernd exponentiellen Zerfall der Cluster. Extrapoliert man
dieses Verhalten auf Raumtemperatur, so ist dort zumindest bei C101020B (ag) kein Su-
perparamagnetismus in den Hallmessungen zu erwarten. In der getemperten Probe wird
der fiir atomare Mangan-Momente zu erwartende Wert 2up x 5/2 ebenfalls verfehlt, wenn
man zur Extrapolation nur die Cluster-Gréfien mit den geringsten Temperaturen zugrunde
legt, die aufgrund der ausgeprégteren Kurvenform des Hallwiderstands die besseren Fits
erwarten lassen.

Fiir eine konservative Abschitzung des Beitrags des AHE zum Hallwiderstand bei Raum-
temperatur wurden nur die ungekoppelten (2up5 x5/2)-Momente — also das kleinstmégliche
Moment — verwendet und zusétzlich davon ausgegangen, dass sich der jeweilige Fitpara-
meter b aus Gleichung 5.2 hin zur Raumtemperatur nicht dramatisch &ndert. Eingesetzt
in die Brillouin-Funktion und in Gleichung 5.2 erhélt man fiir C101020B (ag) einen An-
teil von etwa 20 %, bei C101110B (ann) sind es lediglich 10 %. Dies ist zum einen auf
den geringeren Schichtwiderstand zuriickzufiihren, zum anderen kénnte bei dieser Probe
bei Raumtemperatur noch eine magnetische Kopplung induziert werden, was sich darin
andeutet, dass in Abbildung 5.2a) bei 230K noch eine Kriimmung in der Hallkurve zu
erkennen ist.

Uberpriifung mit SQUID: Um das beschriebene Modell auf ein solides Fundament
zu stellen, wurde die ermittelte Temperaturabhéingigkeit der Cluster-Gréfle mit SQUID-
Messungen iiberpriift. Dazu bestimmt man mit SQUID die Magnetisierung der Probe bei
einem konstanten dufleren Feld von 2T (Abbildung 5.9):

Verglichen mit der Standard-m(T)-Messung, welche bei einem sehr geringen Feld von
100 Oe durchgefiihrt wurde, ist eine deutliche Erhthung der gemessenen Magnetisierung zu
beobachten. Besonders ausgepragt ist dies bei tiefen Temperaturen und bei Temperaturen
oberhalb der Curie-Temperatur. Ein #hnliches Verhalten stellt auch schon [Mat02] da,
was nach Mean-Field Berechnungen, etwa in [Sar03], zumindest oberhalb von T auch zu
erwarten ist.

Unter Vernachlédssigung des gewdhnlichen Anteils der Hallspannung und wiederum ~ =
2 erhélt man analog zu Gleichung 5.2 die Temperatur-Abhéngigkeit bei B = 2T der
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Abbildung 5.8: Abhingigkeit der Clustergrife Abbildung 5.9: Vergleich der Magnetisie.rung der
M aus den Langevin-Fits der Transportmessun- Probe C101110B (ann) gemessen bei 100 Oe

gen von C101020B (ag) und C101110B (ann). bzw. 2T (schwarz) mit den aus den Transport-
Messungen berechneten Magnetisierungen.

Magnetisierung zu

M(T,B =2T) = c]}:;;heet. (5.4)
Hall
Berechnet man den Proportionalitdtsfaktor ¢ aus SQUID- und Halldaten bei T" = 160 K,
so erhilt man die rote Kurve von Abbildung 5.9. Das geringe Uberschitzen der Ma-
gnetisierung bei hoheren Temperaturen mag an der Vernachldssigung des gewohnlichen
Hall-Effektes liegen. Nimmt man dieses als Mafistab, so liegt der anomale Anteil der Hall-
spannung selbst bei Raumtemperatur noch deutlich iiber 50 %.
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Zusammengefasst legt das eben geschilderte Verhalten nahe, dass die bei Raumtemperatur
ermittelten Ladungstrigerdichten und Mobilitdten stark durch den Anomalen Hall-Effekt
verfilscht sind. Die im Probenverzeichnis angegebenen Werte sollten also nur innerhalb
von definierten Serien und auch immer im Hinblick auf den AHE interpretiert werden.
Des Weiteren ldsst sich festhalten, dass die Magnetisierung von GaMnAs oberhalb von
T im wesentlichen durch einen Parameter, ndmlich der Clustergréie M in der Langevin-
Funktion beschrieben werden kann.
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SchlieBlich sei noch auf die Moéglichkeit hingewiesen, dass Transport-Messungen in dem
besprochenen Temperaturbereich als eine gute Alternative zu m(H )-Messungen im SQUID
mit H||[001] verwendet werden kénnen, da diese wie in Abbildung 5.10 gezeigt, u.a. wegen
der Streufelder der Proben-Ecken sehr verrauscht sind.

5.4 Ladungstrigerdichte bei 4,2 K

Die Bestimmung der Ladungstrigerdichte bei tiefer Temperatur (4,2 K) wurde mit Hil-
fe des Oxford-Kryostaten an lithographisch hergestellten Hallbars durchgefiihrt. Dieses
Verfahren kann zwar aufgrund des damit verbundenen Aufwands nicht als Standard zur
Charakterisierung dienen, doch ist diese Grofie sowohl fiir viele Anwendungen in Hete-
rostrukturen interessant, als auch ein wichtiger Teil einer vollstdndigen Beschreibung einer
Probe.

Hinzu kommt, dass die Bestimmung der Ladungstriagerdichte generell keine triviale Auf-
gabe ist. Die Problematik wird im Folgenden zunéchst kurz umrissen, um dann die hier
verwendete Methode zur Bestimmung der Ladungstriagerdichte exemplarisch an C101110B
(ag)/(ann) zu besprechen und mit Literaturwerten zu vergleichen.

Kapitel 2 berichtet bereits, dass in den Verdffentlichungen um das Jahr 2000 [T.D00],
[Omi00] die Ladungstrigerdichte der damals besten Proben unzweifelhaft bestimmt wur-
de. Man l6ste das Problem mit dem Anomalen Halleffekt einfach dadurch, dass man die
Messungen bei tiefen Temperaturen und sehr hohen Feldern durchfiihrte. Schliellich konn-
te bei 50 mK und Magnetfeldern oberhalb von 20T von einer vollstdndigen Sattigung der
Magnetisierung als auch von einem weitgehenden Abklingen des NMR, ausgegangen wer-
den. Die Bestimmung der Ladungstréigerdichte erfolgte dann durch einen einfachen linea-
ren Fit der Hall-Spannungen zwischen 22T und 27 T.

Spéter bezog Edmonds in [Edm02a] den Verlauf des Magnetowiderstandes durch die em-
pirische AHE-Formel mit ein (Gleichung 5.2). Fiir diese Methode geniigten bereits 300 mK
und 16 T. In Regensburg wandte Michael Hirmer 2007 bei einigen Proben ein dhnliches
Verfahren erfolgreich an [Hir07].

Bei den vorliegenden Proben wurden die Messdaten mit den Gleichungen aus Abschnitt
5.3 angepasst. Um Probleme mit dem AMR bei kleinen Feldern zu vermeiden, werden fiir
die Fits nur die Daten fiir B > 1T verwendet, bei denen man davon ausgehen kann, dass
sich die Magnetisierung bereits vollstdndig aus der Probenebene herausgedreht hat. Es ist
also moglich, die Magnetisierung in Gleichung 4.12 durch eine Stufenfunktion zu ersetzen,
oder einfach weiterhin die Langevin-Funktion — mit sehr grofem M — zu verwenden.

Die Variation in der Hall-Spannung riihrt in diesen Bereich, wie schon in Abschnitt 5.1
betont, vor allem vom NMR des Schichtwiderstandes her.

In Abbildung 5.11 ist schliefflich ein Fit-Versuch der Probe C101110B in getempertem
Zustand dargestellt. Die Grafik bildet dabei einen sehr kleinen Ausschnitt aus Abbildung
5.2a) ab. Unter anderem weil der NMR bei dieser Messung sehr gering war, ldsst sich
die Anomale Hallkonstante R4 ohne weiteres mit Gleichung 4.20 parametrisieren. Der Fit
gelingt sehr gut und zeigt auch eine Abhéngigkeit von v, so dass die beiden (klassischen)
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Extreme! v = 1 und v = 2 mit 1,55 - 102! em ™ bzw. 1,45 - 10! cm ™3 nahezu identische
Ladungstriagerdichten liefern, wenn man sie beim Fitprozess festhilt. Beziiglich der La-
dungstrigerdichte erh&lt man aus dem Fit also einen relativ vertrauenswiirdigen Wert,
jedoch keinerlei Aussage iiber den dominierenden Streumechanismus.
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Abbildung 5.12: Bei Feldern bis 7T ldsst sich
die Ladungstrigerdichte von C101110B (ag)
bei 42K nur mit Hilfe von Gleichung 4.19
bestimmen.

Abbildung 5.11: Bei C101110B (ann) ist eine
Bestimmung der Ladungtrigerdichte aufgrund
des niedrigen NMR ohne Probleme mdglich.

Fiir C101110B (ag) stellt sich die Situation hingegen anders dar (Abbildung 5.12). Der
NMR ist bei dieser Probe deutlich ausgeprégt (Abbildung 5.1b) und der Fit mit 4.20
nicht zufriedenstellend (rote Kurve). Auch in den Fits in [Edm02a] und [Hir07] sind deut-
liche Abweichungen bei geringen Feldern aufgetreten. Dies konnte dort allerdings durch
die Verwendung hoherer Felder wieder ausgeglichen werden. Weil das hier nicht mdoglich
war, wurde stattdessen die klassische Aufteilung fiir die Parametrisierung von R4, also die
ersten beiden Terme von Gleichung 4.19 verwendet. Wie man anhand der blauen Kurve
deutlich sehen kann, stimmt die gefittete Kurve erheblich besser mit den gemessenen Da-
ten tiberein. Ein fast deckungsgleiches Ergebnis liefert der Fit mit inkokédrentem Beitrag
und side jump/Berry-Phase, also den letzten beiden Termen von Gleichung 4.19. Dies be-
deutet, dass hier neben side jump/Berry-Phase zwingend ein weiterer Mechanismus eine
Rolle spielt. Mit den vorliegenden Daten kann jedoch nicht zwischen skew scattering und
inkohérentem Beitrag unterschieden werden.

In der klassischen Parametrisierung schwanken die Werte der ermittelten Ladungstréger-
dichten von C101110B (ag) von Fit zu Fit zwischen 4,0 - 10** cm™3 und 5,1 - 102° cm 3.
Waihrend bei Temperaturen oberhalb von Ty wie in Abschnitt 5.3 geschildert, der quadra-
tische Beitrag iiberwiegt (v & 2) ist bei dieser Probe bei 4,2 K der jeweils zweite Beitrag
gleichwertig.

Vergleicht man die ermittelten Ladungstrigerdichten mit Werten aus der Literatur (z.B.
[Jun05]), so liegen sie durchaus in dem fiir die jeweilige Curie-Temperatur und annealing-
Zustand zu erwartenden Bereich und auch eine Bilanzierung der Defektdichten ergibt
sinnvolle Werte:

'Hier sind also nur skew scattering bzw. side jump/Berry Phase beriicksichtigt.
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Die Gesamt-Konzentration des Mangans in der Probe betrigt im as grown-Zustand 21,2 -
102 cm—3. Aus der Differenz der Ladungstrigerdichten zwischen ungetemperten und ge-
temperten Proben ergibt sich eine Interstitial-Konzentration von etwa (5,25 + 0,25) -
1020 cm~3. Hierbei wurden die Mittelwerte der gemessenen Ladungstrigerdichten der Bi-
lanzierung zu Grunde gelegt und vorausgesetzt, dass durch das Annealing sdmtliche Mn;
entfernt werden und diese in der ungetemperten Version der Probe als doppelte Donato-
ren wirken. Daraus erhélt man sofort die Konzentration des substitutionell eingebauten
Mangans: (15,95 +0,25) - 10%° cm 3. Aus der Differenz zwischen Mng,-Konzentration und
Ladungstrigerdichte im getemperten Zustand erhélt man schliefllich die Konzentration
der Asg, zu 0,47 - 10?° cm™3, wobei man hier ebenfalls annimmt, dass ein Asgq-Defekt
zwei Locher kompensiert. In Prozent ergeben sich folgende Werte:

Mngesamt | 9,34 £ 0,1%
Mnga 70+£02%
Mn; 2,34+0,2%
Asca 024 0,2%

Diese Werte ergeben in ihrer Gesamtheit ein realistisches und geschlossenes Bild der Probe,
denn auch nach den Wachstumsbedingungen zu schlieflen, sollte die Asg,-Konzentration
vergleichsweise gering.

Zugleich tibertreffen die bei 4,2 K gemessenen Ladungstrigerdichten die bei Raumtem-
peratur ermittelten wie schon bei [Hir07] um ein Vielfaches: Letztere betrugen lediglich
8,1-10¥cecm™? (asgrown) bzw. 2,3 - 102 cm =3 (annealed). Der Grund fiir diese grofe
Diskrepanz ist hochstwahrscheinlich der bereits in Abschnitt 5.3 beschriebene AHE bei
Raumtemperatur.

5.5 Anomalie im Halleffekt bei Raumtemperatur
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Abbildung 5.13: a) Leichte Anomalie in den Hallmessungen von C090206B (ag). b) Hallmessung
der Probe C090625B (ag) mit verschiedenen Stromstirken. Neben einem stark anomalen Verhalten
um die Null ist ein deutlicher Einbruch bei hohem Stromfluss erkennen.
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Phinomenologie: Bei den Standard-Charakterisierungen am Raumtemperaturmagne-
ten zeigte sich bei fast allen vermessenen Proben eine mehr oder weniger stark ausgepragte
S-formige Deformation in der Hall-Spannung, wie in Abbildung 5.13a) dargestellt. Parallel
dazu war auch der Magnetowiderstand nicht konstant, sondern zeigte einen leichten Dip
(Abbildung 5.15b). Ein Dip dieser Art war z.B. bereits in den NMR-Messungen von Omiya
zu sehen [Omi00], wurde dort allerdings nicht kommentiert.

Betrachtet man die Gesamtheit der vermessenen Proben, so waren beide Phdnomene bei
diinnen, ungetemperten Schichten mit héherem spezifischem Widerstand tendenziell deut-
licher ausgeprégt. Bei den wenigen 500 nm dicken Proben war die Deformation der Hall-
spannung ebenso wenig zu beobachten, wie bei solchen mit extrem hoher Defektdichte und
deshalb hohem spezifischen Widerstand.
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Abbildung 5.14: Hallwiderstand der Probe C090625B (ag): a) Uberblick b) Details um B = 0T:

Die S-Anomalie wichst mit zunehmender Temperatur.
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Abbildung 5.15: Schichtwiderstand der Probe C090625B (ag): a) Uberblick; b) Bei starker Ver-
gréferung ist ab 140K ein Dip in den Kurven von a) zu sehen.

Am stérksten war der Effekt bei Probe C090625B (ag) (Abbildung 5.13b). Hier enthielt
die GaMnAs-Schicht 7% Mangan, war lediglich 10,7 nm diinn und wurde mit Arsens auf
10nm LT-GaAs gewachsen. Um auszuschlieBen, dass der Effekt durch eine zu grofie Strom-
dichte verursacht wird, wurde das Phanomen in Abhéngigkeit der Stromstérke untersucht:
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Erst bei 1600uA, was dem 16-fachen der sonst iiblichen Stromdichte entsprach, war eine
Verdnderung im Signal erkennbar.

Um Einfliisse des Mess-Aufbaus auszuschlieffen und um dem Phénomen weiter auf den
Grund zu gehen wurden Hallbars angefertigt und im Oxford-Kryostaten temperaturab-
hingig vermessen. Die Resultate sind in Abbildung 5.14 und 5.15 zu sehen:

Bei 140K, was etwa der doppelten Curie-Temperatur entspricht, ist die Hall-Kurve noch
geprigt durch den Anomalen Halleffekt, doch bereits bei 210 K ist eine S-Form zu sehen,
welche sich zur Raumtemperatur hin noch verstérkt. Auch der Effekt im Schichtwiderstand
lie3 sich verifizieren: Angefangen bei einem minimalen Dip bei 140 K nimmt auch dieser
mit steigender Temperatur zu und ist bei Raumtemperatur zusétzlich zu den Resten des
NMR deutlich ausgepragt.

Auch bei den bereits besprochenen Hallbar-Proben C101020B (ag) und C101110B (ag)/
(ann), welche sich in ihrer Struktur nur darin unterscheiden, dass in der ersteren die
GaMnAs-Schicht auf einen LT-GaAs Puffer gewachsen wurde, ist ein entsprechender Effekt
um B = 0 erkennbar. Auch wenn dieser Effekt bei den Proben unterschiedlich stark
auftritt, worauf gegen Ende dieses Abschnitts noch genauer eingegangen wird, so kann
seine Existenz hiermit als gesichert gelten.

AusschlieBbare Interpretationen: Um ein Phinomen wie das geschilderte zu er-
kldren, kann man eine ganze Reihe von Ansétzen anfiihren:

So ist es nach den Uberlegungen in Abschnitt 5.3 durchaus nahe liegend, auf einen AHE
mit negativen Vorzeichen zu schlieffen, denn ein negativer Anomaler Halleffekt in GaMnAs,
wurde ja bereits von Chiba [Chil0] mit Hilfe eines top gate auf tensil verspanntem GaMnAs
gezeigt. Eine solche Erklarung ist aber trotzdem sehr unwahrscheinlich:

Zum einen beschrinken sich Chiba’s Beobachtungen auf tiefe Temperaturen bei T' = 4,2 K
und nach Abschnitt 5.3 ist bei Raum-Temperatur eher ein positiver AHE-Beitrag zu er-
warten, zum anderen séttigt der Effekt bereits bei Feldern von ca. 1T: Dies wiirde aber
eine sehr starke Kopplung der beteiligten magnetischen Momente untereinander erfordern,
um der Langevin- bzw. Brillouin-Funktion auch bei 290 K die entsprechende Kriimmung
zu geben, was aber nach Abschnitt 5.3 nicht der Fall ist.

Ebenfalls plausibel erscheint zunéchst, dass es sich um eine Auswirkung einer kristallinen
Anisotropie handelt, welche wie in der ferromagnetischen Phase ein Drehen der Magne-
tisierung widerspiegelt. Doch miisste eine solche Anisotropie auch in den 500 nm-Proben
auftauchen. Auflerdem wire dann eine Zunahme des Effekts mit der Temperatur unwahr-
scheinlich.

Das Zweibandmodell: Eine vielversprechende Erklarung fiir die Beobachtungen griindet
sich auf das sogenannte Zweibandmodell, das aus den Boltzmann-Transport-Gleichung
hergeleitet werden kann ( [Gro04], [Sirl1lb], [Sirlla]). Dabei wird angenommen, dass in
der Probe zwei unterschiedliche Sorten von Ladungstréigern vorhanden sind und dadurch
sowohl Magnetowiderstand als auch Halleffekt beeinflusst werden. Man erhalt fiir die Hall-
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Abbildung 5.16: Zweibandmodell bei C090625B (ag): a) Fit des Hallwiderstandes und der entspre-
chende Loch-Anteil. b) der zugehdrige Fit des Schichtwiderstands.
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Hierbei sind die Ladungstrigerdichten p, /5 und die Beweglichkeiten 1, /5 positiv definiert.
Handelt es sich bei der zweiten Komponente um ein elektronisches System, gelten die
jeweils unteren Vorzeichen, welche der Kompensation der beiden Halleffekte Rechnung
tragen. Auch fiir Elektronendichte und -beweglichkeit wird n > 0, g, > 0 verwendet.

Fiir kleine Felder ergibt sich aus der ersten Formel die bekannte Hallkonstante fiir ge-
mischte Ladungstriger:

2 2

puy — np
Ry = —rh — "Fe 5.7
T elppn + npe)? (51

Wie in Abbildung 5.16 zu sehen ist, lassen sich die Messdaten mit den Gleichungen 5.5
und 5.6 sehr gut anpassen. Bei 5.16b) wurde fiir den Fit der Einfluss des NMR entfernt.

Uberraschender Weise war fiir das Gelingen eines Fits zwingend ein elektronischer Kanal
erforderlich. Fiir den vorliegenden Fall lauten die ermittelten Fitparameter:

p |94-10%cm™3
2
Eh 1355
n | 7,8-108cm™3
2
Le 1300057
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Nach den Analysen der Abschnitte 5.3 und 5.4 sind die Werte fiir die Locher wegen des
AHE bei Raumtemperatur unrealistisch. Jedoch ist fiir die folgenden Argumentationen
nur wichtig, dass p >> n und pp << pe und dieses ist noch deutlicher erfiillt, wenn man
den AHE miteinbezieht.

Es zeigt sich nach diesen Uberlegungen, dass, verglichen mit dem Loch-System die Anzahl
Elektronen sehr gering, die Beweglichkeit hingegen relativ hoch ist. Berechnet man aller-
dings die jeweilige Leitfdhigkeit der beiden Systeme, so stellt man fest, dass der Strom
durch die Probe fasst ausschliellich durch den Loch-Kanal getragen wird. Auch ist die
Auswirkung der Elektronen auf die Hallspannung auf geringe Felder beschriankt: Fiir ho-
he Felder konvergiert die gemessene Hall-Kurve mit der blauen Geraden in Abbildung
5.16a), die eine Hallgerade einer hypothetischen Probe darstellt, welche nur die Locher
aus C090625B (ag) enthilt.

Interpretation: Obwohl die Messdaten gut reproduziert werden koénnen, bleibt die
dringende Frage nach dem Ursprung der Elektronen. Auch wenn die Elektronen im Ver-
gleich zu den Lochern nur wenige sind, ist die thermische Anregung iiber die Bandliicke um
viele Gréflenordnungen zu gering, um den Effekt zu erkléren. Eine mégliche Losung bieten
die Arsen-Antisite-Defekte. Nach [Loo90] bilden diese Defekte in GaAs, das bei niedrigen
Temperaturen gewachsen wurde, ein Storstellenband aus, das sich in der der Mitte der
Bandliicke befindet und dessen Ladungstriger sich {iber hopping-Prozesse fortbewegen.
Die Dichte dieser Ladungstriiger erreichte in [Loo90] Werte bis maximal 3 - 107 cm 3.
Natiirlich wiirden diese Elektronen durch die hohe Lochdichte im GaMnAs beinahe voll-
stdndig kompensiert und auch die halbe Bandliicke wire fiir eine thermische Anregung
noch ein grofles Hindernis, doch an dieser Stelle kommt nun die Grenzfliche zum GaAs
ins Spiel:

Weil das GaMnAs die Fermi-Energie an der Vanlenzband-Oberkante pint, besteht hier
die Moglichkeit, dass einige der Elektronen in das Leitungsband des GaAs-Substrats
entweichen. Die ermittelten Beweglichkeiten des elektronischen Kanals passen gut zu
den Elektronen-Beweglichkeiten fiir bulk-GaAs bei Raum-Temperatur (bis zu 8500 C{}f,
[Lev96)).

Mit diesem Bild ldsst sich auch ein zweiter ungewohnlicher Effekt in den Standard-Van-
der-Pauw Messungen erkléren:

Unterscheiden sich zwei GaMnAs-Proben nur darin, ob das GaMnAs auf eine LT-GaAs-
Pufferschicht gewachsen wurde oder ohne LT-Puffer direkt auf das HT-GaAs, so ldsst
das die Curie-Temperatur vollig unverdndert und auch die Schichtwiderstinde — bei 4,2 K
und Raumtemperatur — dndern sich im Rahmen der experimentellen Genauigkeit nicht.
Die gemessene Ladungstrigerdichte bei Raum-Temperatur hingegen ist bei den Proben
mit Puffer deutlich erhéht. Entsprechend dazu ist ihre Beweglichkeit reduziert, da bei-
de Groflen iiber p,, = 1%6 bei konstantem Widerstand reziprok miteinander verkniipft
sind. Als Beispiel kann das Proben-Paar C101020B (LT-GaAs-Puffer) und C101110B (HT-
GaAs-Puffer) dienen (siehe Probenverzeichnis).

Eine Erhohung der Elektronendichte durch zusétzliche unkompensierte Defekte aus der
Pufferschicht fithrt nach dem vorgeschlagenen Modell wie in Abbildung 5.16a) zu einer lo-
kalen Abflachung des Hallwiderstandes um B = 0 T und damit zu einer Uberschitzung der
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Lochdichte. Entsprechend wird die Mobilitét bei den Proben auf LT-Puffer unterschétzt.

Dieses Modell erklirt auch, warum der Effekt in C090625B (ag) stérker als bei anderen
Proben auftritt:

Die Lochdichte ist im ungetemperten Zustand niedrig, und im Vergleich dazu werden durch
den LT-Puffer viele Grenzflichen-nahe Donatoren zur Verfiigung gestellt. Bei den 500 nm
dicken Schichten hingegen ist ein solcher Grenzflichen-Effekt nicht zu beobachten, auch
wenn hier 500 nm dicke LT-GaAs-Puffer verwendet wurden (Abbildung 3.13b), weil das
pinning der Fermi-Energie nicht iiber solch groie Distanzen stattfinden kann.

Fiihrt man sich vor Augen, dass neben dem eben geschilderten Effekt auch noch der AHE
bei Raumtemperatur die Messungen beeinflusst, so muss man den Wert der bei Raum-
temperatur ermittelten Ladungstrigerdichten grundsétzlich in Frage stellen. Ein direkter
Riickschluss auf den Zahlenwert der Ladungstrigerdichte bei Helium-Temperaturen ist
ohne weiteres sicher nicht zulissig. Doch zumindest kann der Wert zusammen mit den
anderen Messgrofien dazu dienen, innerhalb klar definierter Wachstums-Serien Tendenzen
in der Ladungstrigerdichte abzuschétzen.

5.6 Bestimmung der Curie-Temperatur

Fiir die experimentelle Bestimmung der Curie-Temperatur einer GaMnAs-Schicht exis-
tiert eine Reihe verschiedener Methoden. diese liefern teils systematisch von einander ab-
weichende Ergebnisse. Im Folgenden werden die wichtigsten Methoden beschrieben und
miteinander verglichen.

5.6.1 SQUID

Die direkteste Art der Bestimmung von Ty ist sicherlich die Messung des magnetischen
Moments einer Probe in Abh#ngigkeit der Temperatur mit SQUID. Fiir die Probe mit
der hochsten Curie-Temperatur dieser Arbeit ist eine solche Messung in Abbildung 5.18b)
gezeigt.

Theoretisch stellt der Ubergang zum Ferromagnetismus einen Phaseniibergang zweiter
Ordnung dar und geschieht deshalb an einem prominenten Punkt: M (T) ist zwar stetig,
nicht aber %—A:,f[ Laut Definition ist die Curie-Temperatur mit dem Einsetzen der spontanen
Magnetisierung beim langsamen Abkiihlen ohne dufleres Feld festgelegt. In der Praxis wird
allerdings ein geringes Feld von etwa 50 — 100 Oe angelegt. Dies soll garantieren, dass die
Magnetisierung entlang der Achse des SQUID zeigt, unabhéngig von den jeweiligen kris-
tallinen Anisotropien der Probe. Dieses Feld sorgt zusammen mit Inhomogenitéten in der
Probe und thermischen Effekten dafiir, dass das Einsetzen der Magnetisierung iiber meh-
rere Kelvin hinweg erfolgt. Um dennoch eine genaue Aussage iiber die Curie-Temperatur
treffen zu kénnen, gibt es die Konvention den Wendepunkt von M (7T') zu verwenden. Wie in
Abbildung 5.18b) gezeigt, sucht man folgerichtig nach dem Nulldurchgang von 9> M /9T?2.
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5.6.2 Arrott Plots

Wenn eine Probe bereits mikrostrukturiert wurde, ist es nicht mehr ohne weiteres moglich,
eine SQUID Messung durchzufiithren. Die Bestimmung von T mittels Transport-Messungen
ist deshalb von groffem Wert. Eine Moglichkeit dies zu bewerkstelligen stellt die Methode
nach Arrott dar [Arr57], welche auf der Mean-Field-Theorie beruht (Abschnitt 4.2.2).

Betrachtet man die Reihenentwicklung der Magnetisierung in Gleichung 4.8, so stellt man
fest, dass fiir T' = To Terme erster Ordnung verschwinden. Unter Vernachléssigung von
Termen ab der Ordnung fiinf erhilt man einen linearen Zusammenhang zwischen den
GroBen M2 und B/M. Nun lisst sich nach Abschnitt 5.3 bei 7' ~ T die Magnetisierung
néherungsweise durch den Anomalen Halleffekt beschreiben (M %) und man erhélt:

sheet

2 2

R B

( RQHGH > = const. x BRopeet (5.8)
sheet Hall

Um die Curie-Temperatur zu bestimmen, trigt man also fiir verschiedene Temperaturen

2 2
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Abbildung 5.17: Arrott
Plots der Probe
C101110B (ann): Die
hiermit ermittelte
Curie-Temperatur
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etwa 20K iber dem
SQUID-Wert.
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Fiir die Probe C'101110B ann ist ein Arrott-Plot in Abbildung 5.17 gezeigt. Es wurden
dafiir die bereits vorhandenen Transportdaten aus den Abbildungen 5.2a) und b) verwen-
det: Wie leicht zu sehen ist, stellt keine der abgebildeten Isothermen eine Gerade dar.
Dies ist fiir GaMnAs-Proben durchaus typisch ( [Stoll], [Vasll], [Chell]). Da sich die
Isothermen fiir hohe Felder jedoch asymptotisch einer Geraden annihern, wird an die-
sen Werte-Bereich hdufig eine Gerade angefittet. Die Temperatur, deren Arrott-Plot sich
durch eine Ursprungsgerade annihern ldsst, entspricht der Curie-Temperatur.

Folgt man dieser Methode betriige T fiir C101110 (ann) zwischen 170 K und 180 K. Dies
liegt etwa 20 K iiber den mit SQUID bestimmten 155 K. Der Grund fiir diese Abweichung
konnte im iibereilten Abbruch der Reihe in Gleichung 4.8 liegen. Denn die h6heren Terme
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liefern vor allem dann einen signifikanten Beitrag, wenn man die Gerade an die Werte mit
hohem B-Feld anpasst.

Wiéhrend [Stol1l] und [Vasll1] fiir die Arrot-Plots ebenfalls iiberhohte Werte feststellen, ist
dies bei [Chell] nicht der Fall. Insgesamt scheint also dieses Verfahren fiir GaMnAs wenig
zuverldssig zu sein. Zudem sind die bendtigten Messungen sehr umfangreich.

5.6.3 R(T)-Methoden

Bis vor wenigen Jahren war es eine iibliche Methode die Curie-Temperatur iiber das Ma-
ximum des Widerstandes in einer R(T')-Kurve zu bestimmen. Als Grundlage diente die
Theorie von de Gennes und Friedel [dG58]. Danach wurde das Verhalten von p(T") durch
ein Maximum der Spin-Korrelations-Funktion IT'(R, T) bei T¢ bestimmt, wobei hier (wegen
der vergleichsweise geringen Ladungstriagerdichte) langreichweitige Korrelationen dominie-
ren sollten. Fiir Proben mit méBigen Ubergangstemperaturen und Mangankonzentrationen
funktionierte das Verfahren, wenn auch mit groffen Abstrichen.

a) b)
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Abbildung 5.18: Ermittlung der Curie- Temperatur der Probe C100401C (ann): a) mit dp/dT nach
der Methode von Vit Novak, b) mit Hilfe von SQUID.

Metallische Proben mit hohem T¢: Bei Proben, welche eine hohe Curie-Temperatur
aufweisen — wie etwa C100401C (ann) in Abbildung 5.18a) — sind die Abweichungen
des Widerstandsmaximums zu T¢ inakzeptabel hoch: Das Maximum von p(7') liegt fiir
C100401C (ann) bei 205K, wihrend der Wendepunkt der SQUID-Kurve eine Curie-
Temperatur von 170K liefert (Abbildung 5.18b). Selbst die &uflersten Ausldufer des ge-
messenen magnetischen Moments reichen nur bis in den Bereich von 180 — 185 K. Von
Vit Novak [Nov0O8a] wurde deshalb als erstem eine Methode vorgeschlagen, welche auf
der theoretischen Arbeit von Fisher [Fis68] basiert und fiir Metalle wie Nickel entwickelt
wurde. Der Unterschied zum Ansatz von [dG58] beruht lediglich in der Fokussierung auf
die kurzreichweitigen Wechselwirkungen in der Spin-Korrelations-Funktion F(R, T). Dieses
resultiert nun in einer Singularitdt in der Ableitung des Widerstandes nach der Tempe-
ratur. Fiir C100401C (ann) liegt diese bei 172K, und damit sehr nahe am Wendepunkt
der SQUID Messung. Bei der bereits ausfiihrlicher diskutierten Probe C101110B (ann)
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sind die beiden Werte sogar identisch. Bei den Proben C090206A/B (ann) konnte die
Novak-Methode von Matthias Kiessling mit MOKE, welches wie SQUID-Messungen ein
zur Magnetisierung proportionales Signal liefert, mit ca. 2 K Genauigkeit bestétigt werden.

Mit der Methode nach Novak und der in den Abschnitten A.1 und A.2 beschriebenen
praktischen Umsetzung hat man nun ein Verfahren an der Hand, mit dem sich die Curie-
Temperatur einer GaMnAs-Schicht einfach, schnell und zudem rein elektrisch ermitteln
ldsst. Deshalb wurde es fiir die Standard-Charakterisierung aller Proben eingesetzt. Zudem
kann die Schirfe der Singularitéit in den dp/dT-Graphen als Ma8 fiir die der Homogenitét
der Magnetisierung dienen, dhnlich z.B. der Resonanzbreite von FMR-Messungen.

Bei Proben mit geringer Curie-Temperatur und hier wiederum besonders bei stark
kompensierten Proben liefert die Novak-Methode allerdings keine korrekten Ergebnisse.
Dies ist in Abbildung 5.19a) und b) deutlich zu sehen:

Wiéhrend das Maximum von dp/dT bei etwa 62 K liegt, reicht das mit SQUID gemessene
magnetische Moment noch {iber 100 K hinaus. Fiir GaMnAs-Schichten mit geringem T¢
mag deshalb die frither iibliche Verwendung des Maximums von p(T') oder sogar, wie
in [Glul1] das Minimum von dp/dT’, sinnvoller sein. Letzeres wiirde im Falle von Abbildung
5.19a) in etwa zutreffen. Eine direkte Bestimmung der Magnetisierung mittels SQUID oder
MOKE ist aber in jedem Falle vorzuziehen.
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Abbildung 5.19: Ermittlung der Curie-Temperatur der stark kompensierten Probe C100401C (ag):
a) mit dp/dT bzw. p(T), b) zugehdrige SQUID-Messung.

Die bei C100401C (ag) festgestellte Diskrepanz zwischen SQUID und Novak-Methode war
die deutlichste in den mit beiden Techniken vermessenen Proben (Abbildung 6.8, insets).
Als ein zuverldssiges Anzeichen dafiir, ob die Novak-Methode die richtigen Werte liefert,
stellte sich die Form des Maximums von dp/dT heraus: Weist dp/dT wie in Abbildung
5.18a) eine ausgeprigte Spitze auf, sind die Werte korrekt. Ist das Maximum wie in Ab-
bildung 5.19a) deutlich abgeflacht, sollten die Werte mit Vorsicht betrachtet, und nur als
Abschéitzung oder Indiz fiir Ferromagnetismus verwendet werden. In Abschnitt 6.3 wird
dieses noch weiter besprochen.
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Kapitel 6
Steigerung der Curie-Temperatur

Fiir die Verbesserung der magnetischen und elektrischen Eigenschaften von GaMnAs im
Allgemeinen und die Steigerung der Curie-Temperatur im Besonderen lassen sich verschie-
dene Strategien verfolgen:

Mit der in Abschnitt 3.3 geschilderten Methode zur Flusseichung der Mangan-Zellen war es
an der Universitdt Regensburg erstmals moglich den Raum der Wachstumsparameter von
GaMnAs systematisch anhand der Mangankonzentration zu untersuchen. Im Folgenden
werden die Ergebnisse dieser Untersuchungen prisentiert und somit auch ein Uberblick
iiber den erreichbaren Parameterraum gegeben. Der Fokus lag dabei zwar auf der Maximie-
rung von T¢, aber auch die Moglichkeit weitere Eigenschaften wie etwa Schichtwiderstand
mafzuschneidern, soll erldutert werden.

Obwohl sich die grundsétzlichen Mechanismen des Wachstums iiber den gesamten Man-
gan-Konzentrationsbereich nicht &ndern, wird der Parameterraum auf natiirliche Art und
Weise in einen Bereich unter bzw. iiber 10 % Mangan eingeteilt: Zum einen ist dies sinn-
voll wegen der groflen Kompensationseffekte, welche Proben mit hohem Mangangehalt in
ungetempertem Zustand zeigen, und zum anderen wegen der unterschiedlichen Strategien,
die beim beim Wachstum verfolgt werden.

Nachdem das Wachstum und die Proben unter und iiber 10 % Mangangehalt diskutiert
wurden, schlieffit das Kapitel mit einer zusammenfassenden Betrachtung des gesamten
Parameterraums, sowie einigen Beobachtungen und Erkenntnissen, die am Rande dieser
Untersuchungen gewonnen wurden: Sie betreffen Pufferschichten, die Charakterisierung
der Proben bei Raumtemperatur, die uniaxiale Anisotropie sowie Messungen der DOS an
der Valenzbandkante.

6.1 Mangankonzentration unter 10%

6.1.1 Wachstumsstrategien

Fiir das erfolgreiche Wachstum von GaMnAs miissen allem voran drei Parameter in Ein-
klang gebracht werden die bestimmen, welche Defekte in den Kristall eingebaut werden:
Die Mangan-Konzentration, die Substrat-Temperatur und das Verhéltnis der Fliisse von
Arsen zu Gallium und Mangan (vergleiche Abschnitt 3.4).

Das primére Ziel besteht darin zu verhindern, dass Mangan in MnAs-Clustern ausféllt:
Die Oberflache des Kristalls soll glatt bleiben und der ferromagnetische Halbleiter als
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solcher einphasig sein. Zudem soll aber auch die Dichte der anderen Defekte moglichst
gering gehalten werden, um eine hohe Curie-Temperatur und eine hohe Magnetisierung
zu erreichen.

Um bei gegebener Mangan-Konzentration die Bildung von MnAs-Clustern zu unterdriicken,
muss die Mobilitat der Mangan-Adatome auf der Substratoberfliche reduziert werden. Wie
in [Avr05] fiir GaMnAs-Schichten geringer Mangan-Konzentrationen dargestellt, kann dies
auf zwei Wegen erreicht werden: Entweder erh6ht man den Arsen-Fluss, um die Mangan-
Adatome schneller zu binden oder man senkt iiber die Substrat-Temperatur ihre Diffusi-
onsgeschwindigkeit auf der Oberfléche.

Jedoch gilt zu beachten, dass der Einbau von Asg, neben eines starken Arsenflusses auch
durch eine geringe Substrat-Temperatur begiinstigt wird, weshalb diese auch nicht zu nied-
rig gewiahlt werden darf. Der Anteil der Mn; hingegen wird vor allem durch die Mangan-
konzentration bestimmt und kann bis auf das Annealing nach dem Wachstum nur wenig
beeinflusst werden. Bei festem Arsen-Fluss sind deshalb die hochsten Curie-Temperaturen
in Ohnos Phasendiagramm (Abbildung 2.4) an der rechten oberen Phasengrenze des me-
tallischen Bereichs zu erwarten!.

Da der Wachstumsprozess fiir Proben unterhalb von 10 % Mangananteil tendentiell we-
niger stark von Substrattemperatur und Arsenfluss beinflusst wird als dariiber, ist es in
diesem Bereich durchaus sinnvoll sich der Phasengrenze mit einer Erhohung des Man-
gangehalts zu ndhern, um somit einen Fixpunkt im Parameterraum des Wachstums zu
erhalten.

Abbildung 6.1: Die — N S i j 1]
erreichten Curie- { | ® asgrown % |
Temperaturen (nach 14°-J ¢ annealed o o

Novak, Abschnitt 5.6) in —_— ._ ]
Abhéngigkeit von curp. < ] ° >

Die  offenen  Symbole % 100 - e
reprisentieren  Proben, g - O T~ N
welche mit  Asy  ge- £ | ° . © e
wachsen  wurden, die % 60

Quadrate eine  Probe § w0 ° ® u

auf ITLO 15G(L0 85AS. Die | t \Y 'Y |
Symbole  der  Proben 20 = i
auf Abbildung 6.2 sind 1 :
mit einer Umrandung ) 5 \~ . S . B s

versehen. Mangan-Konzentration [%]

!Dieser Bereich kann allerdings zu héheren Mangan-Konzentrationen von iiber 20 % erweitert werden
(Abschnitt 6.2, Abbildung 6.3).
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6.1 Mangankonzentration unter 10%

6.1.2 Proben-Uberblick

Die Curie-Temperatur aller im Rahmen dieser Arbeit gewachsenen GaMnAs-Proben mit
einem Mangangehalt von weniger als 10% und 2dimensionaler Oberfliche ist in Abbildung
6.1 dargestellt. Innerhalb dieser Probenreihe wurden die Wachstums-Parameter teils deut-
lich geéndert:

Die Substrat-Temperaturen reichten von 205 °C fiir einige der Proben mit ca. 9 % Man-
gangehalt bis zu 270°C fiir die 1%-Probe. Das V /III-Fluss-Verhéltnis spannt sich iiber
einen Bereich von (1 : 1) — mehrheitlich bei ¢y < 5% — bis (4 : 1) bei Proben héherer
Mangan-Konzentration.

Auffillig in Abbildung 6.1 ist der anndhernd lineare Anstieg der Curie-Temperatur, wie
es eingeschrénkt bereits bei Ohno [Ohn98| oder spéter ausfiihrlich bei Mack [Mac08] be-
richtet wurde. Besonders ausgepriagt und deutlich ist dieses Verhalten bei den hier rot
dargestellten getemperten Proben.

Nach den Analysen in [Jun05] kann dieses Verhalten sehr gut mit Dietls Gleichung T o
Tefy - p/3 erklirt werden. Durch eine aufwindige Kombination von SIMS-, Hall- und
SQUID-Messungen mit DFT-Berechnungen wurde nachgewiesen, dass oberhalb von et-
wa 1,5% die Konzentrationen sowohl von Mng, als auch die von Mn; linear mit der
Gesamt-Mangankonzentration zunehmen (Abbildung 3.10b). Somit ist unterhalb von 10 %
die Erhohung der Curie-Temperatur vor allem auf den Zuwachs des effektiven Mangange-
halts zuriickzufithren. Der Anteil des substitutionellen Mangans nimmt proportional zum
ansteigenden Gesamt-Mangangehalt zu, wihrend die ab etwa 1,5 % zusétzlich auftreten-
den Mangan-Interstitials bei den ungetemperten Proben sowohl die Ladungstragerdichte
kompensieren als auch durch antiferromagnetische Kopplung x.s; senken.
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Abbildung 6.2: Die Temperaturabhingigkeit des spezifischen Widerstands der in Abbildung 6.1
markierten Proben in (a) ungetemperten und (b) getempertem Zustand. Die graue Linie soll den
Vergleich zwischen getemperten und as grown Proben erleichtern.

Abbildung 6.2 zeigt die Temperaturabhingigkeit des spezifischen Widerstands beispiel-
hafter Proben im getemperten und ungetemperten Zustand. Sie sind in Abbildung 6.1
durch Kreise markiert und stellen mit Ausnahme von C101110B (ag) fiir ihren jeweiligen
Mangangehalt die hochste erreichte Curie-Temperatur dar.

Wie deutlich zu sehen ist, gestaltet sich der Verlauf der p(T')-Kurven von geringen zu
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Kapitel 6 Steigerung der Curie-Temperatur

hohen Mangan-Konzentrationen vor allem bei den getemperten Proben sehr harmonisch:
Die Hohe des spezifische Widerstandes sinkt von Probe zu Probe und mit Ausnahme von
C100115C (ag) und C090216A (ag) schneiden sich die Kurven nicht. Auch die Ausprigung
des NMR, also die Abnahme von p(7") unterhalb der Curie-Temperatur nimmt gleichméfig
ZU.

Der bei T' = T jeweils vorherrschende Widerstand liegt fiir ungetemperte und getemperte
Proben innerhalb des selben Bereichs, was mit Hilfe der grauen Kurven in 6.2 veranschau-
licht wird. Allerdings weisen die getemperten Proben bei festem T die jeweils niedrigeren
Widerstandswerte auf.

6.1.3 Analyse einzelner Proben-Gruppen

Proben mit cy, &~ 1%:  Zwischen den Proben mit 1% und 2% Mangangehalt findet
ein Metall-Isolator-Ubergang statt (Abbildungen 6.1 und 6.2):

Die Temperaturabhingigkeit des spezifischem Widerstands der 2 %-Probe befindet sich
noch im Rahmen gewohnlicher GaMnAs-Proben: Die Probe ist bei Temperaturen bis
4K aber noch vergleichsweise gut leitend und ferromagnetisch, auch wenn der spezifische
Widerstand der ungetemperten Version bereits stark ansteigt. Aufgrund der anndhernd
stochiometrischen Wachstumsbedingungen sollten kaum Asg,-Defekte vorzufinden sein,
lediglich Mangan-Interstitial-Defekte sind vorhanden, was das Annealing-Verhalten be-
legt.

Die Probe C100115C sollte hingegen anndhernd Defekt-frei sein: Ebenfalls mit einem BEP-
Verhéltnis von annédhernd 1 : 1 und bei einer sehr hohen Substrat-Temperatur von 270°C
gewachsen sollte nur eine minimale Arsen-Antisite-Dichte vorherschen. Das Annealing l&sst
p(T') vollig unverdndert, was gegen die Anwesenheit von Mn-Defekten spricht.

Zudem verhilt sich die Probe vollstdndig halbleitend: Der spezifische Widerstand diver-
giert bei tiefen Temperaturen und wie MOKE-Messungen von Marcello Soda ergeben
haben, zeigt die Probe mit einer Nachweisgrenze von etwa 4 K weder im getemperten noch
im as grown Zustand Ferromagnetismus.

Somit zeigt sich eine Korrelation von Ferromagnetismus und dem Einbau von Mnj-
Defekten. Um zu kldren ob es sich dabei um einen kausalen Zusammenhang oder nur
um Koinzidenz handelt, miissten allerdings noch weitere Proben zwischen 1% und 2%
Mangangehalt gewachsen und untersucht werden.

Proben bei ¢y ~ 3%:  Die auffilligste Abweichung vom linearen Anstieg der Curie-
Temperatur ist im unteren Bereich von ¢(Mn) der Einbruch der Werte bei 3,4 % (C090520A ):
Im Vergleich zu den Proben bei 2,1 % und 4,3 % Mangangehalt (C090216A und C090216B)
wurde hier lediglich das BEP-Verhéltnis von stéchiometrischen Bedingungen auf 3,5 : 1
erhoht. Die Substrattemperatur verblieb bei 230 °C. Somit liegt es nahe, dass die Reduk-
tion von Ty auf eine Erhohung der Arsen-Antisite Dichte zuriickzufiihren ist, weil diese
Art von Defekten bei stochiometrischen Bedingungen optimal unterdriickt wird. Die Zahl
der Mnj-Defekte scheint etwas reduziert zu sein, da die Erh6hung der Curie-Temperatur
vergleichsweise gering ausfillt. Dies ist in Ubereinstimmung mit den Uberlegungen in
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6.1 Mangankonzentration unter 10%

Abschnitt 3.4, nach denen eine Form von Donator-Defekten den Einbau anderer Arten
erschwert.

Von C090520A ausgehend ist eine weitere Moglichkeit, die Asg,-Dichte zu reduzieren die
Erhohung der Substrat-Temperatur zu sehen bei C110303C (Probe mit ¢y, = 3% in Ab-
bildung 6.1). Sie wurde bei ansonst gleichen Bedingungen bei 252 °C gewachsen und reiht
sich optimal in den linearen Anstieg von T¢ ein.

Verglichen mit den Auswirkungen der Parameterinderungen bei hohen Mangan-Konzen-
trationen, welche in Abschnitt 6.2) besprochen werden, sind die eben besprochenen ver-
gleichsweise gering.

Proben bei ¢y = 9%:  Die maximale Curie-Temperatur des betrachteten Bereichs von
cyn < 10 % wird unter den getemperten Proben mit C101110B (ann) bei cpr, = 9,3 % er-
reicht. Hier deutet sich bereits an, dass die Curie-Temperatur fiir hchere Mangan-Konzen-
trationen sédttigt, da der Wert von 154 K unterhalb des von geringeren Konzentrationen
extrapolierten Wertes liegt.

Bei den ungetemperten Proben weist C090206A (ag) 111 K den hochsten Wert auf (pr, =
9,1 %). Diese Curie-Temperatur entspricht auch derjenigen der as grown Rekordprobe von
Ohno aus [Ohn98] und scheint allgemein den maximal erreichbaren Wert fiir ungetemperte
Proben darzustellen.

Die weitere Erhohung der Curie-Temperatur von C090206A (ag) durch Annealing féllt
mit 37K auf schliefilich 148 K im getemperten Zustand moderat aus, und somit reicht
die Curie-Temperatur nicht an C101110B (ann) heran. Der vergleichsweise grofie Abstand
der as grown Curie-Temperturen (82K zu 111 K) ldsst sich nur schwer iiber die priméren
Wachstumsparameter erkliren:

Die Probe C090206A wurde zwar mit einem BEP-Verhéltnis von 4 : 1 gewachsen, was
wiederum eine fiir den Mangangehalt der Probe hohe Substrattemperatur von etwa 230°C
ermoglichte. Die Parameter von C101110B weichen aber mit 3,2 : 1 und T = 225°C
nicht stark davon ab. Dieser Umstand liefle eher auf eine etwas hohere Arsen-Antisite-
Dichte bei C090206A schlieflen, was auch die geringfiigig niedrigere Curie-Temperatur bei
den getemperten Proben erkldren wiirde. Doch besteht keine unmittelbare Ursache fiir
eine deutlich erhéhte Dichte von Mn; in C101110B (ag), wovon aber wegen des grofien
Annealing-Effektes ausgegangen werden muss. Zudem ist auch der spezifische Widerstand
der Probe deutlich hoher als bei C090206A (ag) (Abbildung 6.2a).

Mit Mangan-Konzentrationen um ¢y, = 10 % gelangt man also in einen Bereich, in dem
sich die Reproduktion vor allem der ungetemperten GaMnAs-Schichten schwierig gestaltet.
Definierte Wachstumsserien wie sie spéter noch geschildert werden sind hier der Ausweg.

6.1.4 GaMnAs-Schichten fiir Heterostrukturen

Wenn GaMnAs Teil einer Heterostruktur sein soll, wie etwa in den Strukturen zur Spinin-
jektion aus [Cio09], stellt eine maximale Curie-Temperatur nicht die hochste Prioritét in
den Anforderungen an das Material dar. Wichtiger sind Kriterien wie Reproduzierbarkeit,
Homogenitét und vorhersehbares Anisotropieverhalten.
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Fiir diese Proben wurde ein Mangangehalt von etwa 5,5 % gewihlt, was wie bei C110415C
eine Curie-Temperatur von etwa 50 K (ag) bzw. 100 K (ann) ermdglicht. Hier sind auch
UnregelméaBigkeiten bei den kristallinen Anisotropien ebenso wie etwaige Verspannungen
im Gegensatz zu Proben mit hoherem Mangangehalt vergleichsweise gering.

Fiir ein BEP-Verhiltnis von (3,3 : 1) eignet sich eine Wachstumstemperatur von 240 °C:
Der kritische Bereich der Mangan-Cluster-Bildung beginnt erst oberhalb von 250 °C, was
etwa das Verhalten der Probe C100416A zeigt. Auch eine Reduktion auf 230°C wirkt sich
— zumindest im ungetemperten Fall — nicht stark auf die Curie-Temperatur aus wenn man
etwa die Probe C090616B (ag) zum Vergleich heranzieht: Obwohl der Mangananteil hier
nur 4,3 % betrigt, wird trotzdem ein T von 51 K erreicht.

6.1.5 GaMnAs mit Arsen-2

Im Rahmen dieser Arbeit wurde auch getestet, inwiefern die Verwendung von As, an Stelle
des iiblichen Asy als Arsenquelle (vgl. Abschnitt B.1) zu einer weiteren Verbesserung der
Curie-Temperatur von GaMnAs fithren kann:

Da der Einbau von Arsen in den Kristall iiber Arsen-Dimere erfolgt, wurde in der Literatur
vermutet, dass mit Asy die Dichte der Asg, in GaMnAs reduziert werden koénne [Cam02]
[Fox04]. Die Praxis hat aber gezeigt, dass die maximal erreichbare Curie-Temperatur nicht
von der Verwendung der Arsen-Sorte abhingt: Die Proben C090625A, C090625B und
C090617A weisen exakt die Curie-Temperaturen auf, welche ihr Mangangehalt von 5,9 %,
7,1 % bzw. 8,9% auch fiir Asy-Proben erwarten lieBe. Dies bestitigt auch ein Blick auf
Abbildung 6.1.

6.2 Mangankonzentrationen iiber 10 %

6.2.1 Erweiterung des Parameterraums

Durch die Moglichkeit, die Bedingungen wihrend des Wachstums exakt festzulegen und zu
kontrollieren (Kapitel 3) konnte in der vorliegenden Arbeit der Parameterraums mit metal-
lischen und ferromagnetischen Proben im Vergleich zur Veréffentlichung von Ohno [Ohn98§]
erheblich erweitert werden. Es gelang dabei metallische, ferromagnetische Proben mit ei-
nem Mangangehalt von bis zu 22 % herzustellen (Abbildung 6.3):

Bei einem derart hohen Mangangehalt besitzen zwei von drei Manganatomen, unter Ver-
nachlédssigung von Mangan-Interstitials, mindestens ein weiteres Manganatom als Nach-
barn. Es scheint deshalb angebracht, von GaMnAs als einer Legierung als von einer starken
Mangan-Dotierung zu sprechen.

Wie bereits zu Beginn des Kapitels angesprochen, gelten bei diesen hohen Mangankon-
zentrationen fiir den Einbau von Defekten und damit auch fiir die Wachstumsstrategien
die gleichen Prinzipien bzw. Uberlegungen wie bei Proben mit geringem Mangananteil.
Jedoch sind die Parameterfenster die metallische, ferromagnetische Proben garantieren
sehr viel kleiner.

Um einen massiven Einbau von Arsen-Antisite-Defekten und das Wachstum von MnAs-
Clustern zu verhindern wurde in der vorliegenden Arbeit mit zunehmendem Mangangehalt
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sowohl die Substrat-Temperatur als auch der Arsenfluss tendenziell gesenkt: Wihrend fiir
Proben mit etwa 12 % Mangangehalt noch Substrat-Temperaturen im Bereich von 190 °C
verwendet wurden (Abbildung 6.3), fand das Wachstum der Proben, die eine Mangankon-
zentration iiber 20 % besitzen, mit 120 °C an der unteren Grenze des Bereiches statt, in
dem noch 2-dimensionales Wachstum moglich ist (Abschnitt 3.5).

Diese Vorgehensweise stellt eine Art Kompromiss zwischen verschiedenen Arbeiten aus
der jiingeren Literatur dar, in denen ebenfalls GaMnAs mit sehr hohen Mangankonzen-
trationen hergestellt wurde:

So wurden etwa in [Che09] oder von Vit Novak [Nov09] mit 8 : 1 bzw. 3 : 1 ein teils deut-
lich hoheres BEP-Verhéltnis gewéhlt um bei hoheren Substrat-Temperaturen wachsen zu
konnen. Bei [Mac08] hingegen wurde grundsétzlich bei stéchiometrischen Bedingungen
gearbeitet.
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Abbildung 6.3: Erweiterung des Parameterraums im Vergleich zur Verdffentlichung von Ohno aus
dem Jahr 1998 [Ohn98] gezeigt anhand der scharfen Phasengrenze zur Bildung von MnAs-Clustern.
Fiir jede Probe ist das V/III-BEP-Verhdltnis angegeben.

6.2.2 Probenserien bei hohen Mangankonzentrationen

In diesem Abschnitt werden Wachstumsserien besprochen, mit denen nach den angespro-
chenen Parameterfenstern gesucht wurde. Mit den Serien soll der Einfluss der verschiede-
nen Defekte auf das Material verdeutlicht, sowie der Weg zu den GaMnAs-Proben mit den
hochsten Curie-Temperaturen aufgezeigt werden. Eine weiterfithrende Analyse der Proben
findet dann in Abschnitt 6.3 statt.

Variation des Arsenflusses: In den Proben der Serie C100401A bis C100401C wur-
de ausschliefllich der Arsenfluss wéhrend des GaMnAs-Wachstums veréndert. Das V/III-
BEP-Verhéltnis wurde dabei von (1,7 : 1) iiber (1,3 : 1) auf (1,0 : 1) gesenkt, welches
nach dem RHEED-Muster zu schlieffen das Optimum fiir den gegebenen Parametersatz
darstellt, da sich unmittelbar nach Ende des Wachstums eine beginnende Cluster-Bildung
andeutete. Die Substrat-Temperatur blieb konstant auf 160 °C, ebenso blieb die Mangan-
Konzentration bei 15,8 %.
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Abbildung 6.4: Spezifischer Widerstand der Proben C100401A bis C: a) in ungetempertem Zustand;
b) nach dem Annealing

Wie man Abbildung 6.4a) entnehmen kann, sind die Proben C100401A und C100401B oh-
ne Annealing bei tiefen Temperaturen isolierend, wahrend C100401C bereits metallisches
Verhalten zeigt?. Die Anderung in der Leitfihigkeit ldsst sich wegen der gewihlten Wachs-
tumsbedingungen direkt auf eine Variation in den Arsen-Antisite-Defekten zuriickfiihren.
Betrachtet man die Ableitungen der Widerstandskurven nach der Methode von Novak
[Nov08a], so findet man bei B noch ein flaches (lokales) Maximum unterhalb von 40 K. Bei
Probe A kann hingegen kein Hinweis auf einen Phaseniibergang festgestellt werden.

Das Annealing der Proben A und B bewirkt, ebenso wie die Reduktion der Antisite-Defekte
von C100401A (ag) nach C100401C (ag) durch den geringeren Arsenfluss wihrend des
Wachstums, einen Metall-Isolator-Ubergang. Der spezifische Widerstand aller getemperten
Proben (Abbildung 6.4b) zeigt metallisches Verhalten und einen einander sehr dhnlichen
Verlauf. Weil die Proben mit ca. 20 nm vergleichsweise diinn sind, kann davon ausgegangen
werden, dass die Mny durch das Annealing in jeder der Proben fast vollstindig entfernt
wurden und sie sich wie die ungetemperten Proben nur in der Konzentration von Asg,
unterscheiden. Innerhalb dieser Serie wurde die Curie-Temperatur von 133 K iiber 148 K
auf 172,5K gesteigert, was zugleich der hochste mit dem Standard-Annealingverfahren
(Abschnitt 3.8) erreichte Wert bei einer Probe ohne MnAs-Cluster war. Ein langsameres
Annealing bei 165 °C brachte lediglich eine Steigerung um 1 K.

Variation der Substrat-Temperatur: Eine zweite Moglichkeit, um sich bei hohem
Mangangehalt an das Optimum in den Wachstumsbedingungen heranzutasten, ist syste-
matisch die Temperatur zu erhchen. Diese Situation spiegelt sich in den schwarzen und
roten p(7T)-Kurven von Abbildungen 6.5 wider: Beide Proben besitzen eine Mangankon-
zentration von etwa 13,1 % und wurden mit einem BEP-Verhétnis von etwa (2,0 : 1)
gewachsen. Lediglich die Substrat-Temperatur wurde von 180 °C auf 190 °C erhoht.

Die Temperaturabhéingigkeit des spezifischen Widerstands &ndert sich vollig analog zur
Probenserie mit der Variation des Arsenflusses: Die Erhohung der Substrat-Temperatur

2Im Folgenden werden die Probenbezeichnungen mit A, B, und C abgekiirzt.
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fiihrt ebenfalls zu einer drastischen Erhchung der Leitfahigkeit bei tiefen Temperatu-
ren. Stéarker als die Reduktion der Arsen-Antisite-Defekte ist wiederum der Effekt des
Annealing: Es bewirkt eine Anderung der Leitfihigkeit bei 4,2K um mindestens vier
Groéflenordnungen.
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Abbildung 6.5: a) Die FEntwicklung des spezifischen Widerstands bei gezielter Anderung der
Substrat-Temperatur (schwarz auf rot) und anschlieffender Reduktion des BEP-Verhiltnisses (rot
auf griin); alle Proben sind ungetempert. b) Werden die Proben getempert, so weisen sie alle ein
metallisches Verhalten auf.

Einsetzende MnAs-Cluster-Bildung: Die Grenze zum Wachstum von hexagonalen
MnAs-Clustern kann, wie in Kapitel 3 besprochen, durch eine zu starke Reduktion des
Arsendrucks oder eine zu grofle Erhohung der Substrat-Temperatur iiberschritten werden.
Ersteres trat beim Wachstum der Probe C100109B auf, deren Widerstandskurven in den
Abbildungen 6.5a) und b) in griin dargestellt sind.

Ausgehend von C100109A (rote Kurven) wurde das BEP-Verhéltnis von (2 : 1) auf
(1,1 : 1) gesenkt, wihrend alle anderen Parameter inklusive der Substrattemperatur bei-
behalten wurden. Die Cluster-Bildung setzte dabei erst gegen Ende des Wachstums der
Probe ein obwohl es gelang, die Substrat-Temperatur wihrend des gesamten Prozesses
mit T = 190 4 1°C sehr stabil zu halten. Dieses Verhalten ist typisch fiir alle Proben,
die nahe der Phasengrenze und mit Cluster-Bildung gewachsen wurden. Hierfiir kommen
zwel Mechanismen als mogliche Erklédrung in Betracht:

Zum einen wurde gezeigt, dass Defekte und substitutionelles Mangan bereits im Verlauf
des Wachstums einige Nanometer in Wachstumsrichtung diffundieren [Maull] und somit
eine etwaige Schranke der jeweils maximal mo6glichen Mangankonzentration erst verzogert
durchbrochen wird, zum anderen kénnte auch die kompressive Verspannung im Kristall
ab einer gewissen Schichtdicke durch das Clustern abgebaut werden. Jedoch spricht ge-
gen letzteres die gute Kristallqualitdt von 100 nm dicken Proben mit 20 % Mangangehalt
bei [Mac08].

Qualitativ gesehen ist die clusterhaltige Probe C100109B (ag und ann) durch die Wider-
standskurven der nicht von Proben C100401C zu unterscheiden, die bei dhnlichen Curie-
Temperaturen eine glatte Oberfliche aufweist. Die absoluten Werte sind des spezifischen
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Widerstands sind etwas geringer (Abbildungen 6.4) und 6.5.

Auch durch SQUID-Messungen konnte in C100109B kein zusétzlicher Magnetismus von
MnAs-Clustern nachgewiesen werden (Abbildung 6.6). Die Cluster scheinen somit durch
ihre Lage an der Oberfliche oxidiert oder aus einem anderen Grund inaktiv zu sein. Auf
jeden Fall kann man davon ausgehen, dass GaMnAs-Schichten durch zusétzliche ober-
flachliche MnAs-Cluster nicht beeinflusst werden. Wohl aber sind MnAs-Cluster ein Pro-
blem bei einer weiteren Strukturierung der Probe.

I I I
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Abbildung 6.6: a) Magnetisches Moment einer Probe mit oberflichlichen MnAs-Clustern (Probe
C100109B, vgl. auch Abbildung 6.5), inset: zugehirige m(H )-Kurven b) AFM-Scan der Oberfliche
von C100109B, ¢) GaMnAs mit eingebetteten MnAs-Clustern, welches bis iber 300K ferromagne-
tisch bleibt. Aus [Wan06]

6.3 Diskussion der bulk-Proben

Arsen-Antisite-Defekte: Wie bereits betont wurde, stellt die Serie der ungetemperten
Proben C100401A bis C einen Metall-Isolator-Ubergang dar. Von Probe zu Probe éndert
sich primér nur die Asgg-Dichte. Diese wird durch das Tempern der Proben allerdings
nicht beeinflusst.

Eine Reduktion der Ladungstréigerdichte alleine kann aber nicht erkldren, warum sich der
Tieftemperatur-Widerstand von C100401C nach C100401A bei den getemperten Proben
nur um den Faktor 2, im as grown Zustand aber um viele Gréfenordnungen erhéht (Ab-
bildung 6.7a).

Insgesamt erscheint es vielmehr plausibel, dass beim MIT die Fermienergie unter die Mo-
bilitétsgrenze fillt (Abschnitt 4.6). Dies kann zum einen durch eine Kompensation des de-
lokalisierten Teils der Ladungstriager verursacht werden, zum anderen kann die Erhéhung
der Unordnung durch die Arsen-Antisite-Defekte und somit eine Anhebung des mobility
edge ebenso eine Ursache des isolierenden Verhaltens sein.
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Abbildung 6.7: a) Der spezifische Widerstand der Proben C100401A,B, und C jeweils as grown
und getempert im Uberblick. Zum Vergleich sind die Kurven aus Abbildung 6.2, der getemperten
Proben mit cprn, < 10%, hinterlegt. b) Der spezifische Widerstand in der Annealingserie der Pro-
be C100401A: Innerhalb der Serie wird das gesamte Spektrum von isolierendem zu metallischem
Verhalten durchschritten.

Annealing-Serie: Ahnliches gilt fiir das Annealing mancher isolierender Proben, und
damit fiir die Mangan-Interstitial-Defekte. Hierfiir wurde der Annealing-Prozess der Pro-
be C100401A genauer betrachtet, da hier die Anderung von Curie-Temperatur und spe-
zifischem Widerstand durch das Annealing besonders grof3 ist. Nachdem ein Grofiteil des
Annealing-Effektes sehr schnell und am Anfang stattfindet (Abschnitt 3.8), wurde die Tem-
peratur beim Tempern auf vergleichsweise geringe 165 °C gesenkt. Sieben Probenstiicke
wurden anschlieBend nacheinander und weit vor der optimalen Zeit aus dem Annealing-
Ofen genommen. Abbildung 6.7b) vergleicht p(7')-Kurven mit denen der ungetemperten
und der nach dem Standardverfahren getemperten Probe:

Der Prozess verlduft (wie erwartet) sehr homogen. Auf den ersten Blick ist die grofle
Ahnlichkeit zwischen der Annealing-Serie und der Entwicklung des Widerstandes in der
Serie C100401A (ag) bis C100401C (ag) zu erkennen (Abbildung 6.7a). Denn obwohl in
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einem Fall die Dichte eines nichtmagnetischen Defektes und im anderen Fall die Dichte
der magnetischen Mny gedndert wird gleichen sich die Kurven erheblich: So ist die Kur-
ve von C100401B (ag) fast deckungsgleich mit der 2min getemperten C100401A-Probe
und C100401C (ag) liegt nahezu perfekt zwischen den 1h und 2 h getemperten Proben der
Annealing-Serie. Somit scheinen die Mn; auf die gleiche Art zur Lokalisierung beizutragen
wie die Arsen-Antisite-Defekte.

Vergleich mit MIT bei cp;,, &~ 1%: Einen bedeutenden Unterschied zum Metall-
Isolator-Ubergang zwischen 1% und 2% Mangangehalt weisen beide eben besprochenen
Serien auf (Abbildung 6.7a):

Zwar #hnelt die p(T')-Kurve der isolierenden 1 %-Probe dem Verlauf der entsprechenden
hochdotierten Proben bei hohen sowie tiefen Temperaturen, doch zeigen sich auch Ab-
weichungen: Bis auf einige wenige, besonders stark isolierende Proben wie C100401A (ag)
zeigten die hoch dotierten, isolierenden Proben einen in Teilen konvexen p(T")-Verlauf bei
logarithmischer Auftragung wie in Abbildung 6.7.

Mit der Novak-Methode kann dies als ein Zeichen eines ferromagnetischen Ubergangs ge-
deutet werden (Abschnitt 5.6), auch wenn in den entsprechenden Ableitungen nur ein
schwach ausgepragtes und lokales Maximum zu finden ist. Trifft diese Annahme zu, so fin-
det der MIT durch Defekte bei hohen Mangankonzentrationen nicht zeitgleich mit einem
Einsetzen des Ferromagnetismus’ statt. Um diesen Umstand néher zu beleuchten wurden
von Matthias Sperl SQUID-Messungen an der Probenserie C100401A bis C durchgefiihrt,
welche im folgenden Abschnitt besprochen werden.

Magnetismus bei isolierenden Proben: Wie die SQUID-Daten in Abbildung 6.4a)
belegen, sind alle Proben der Serie bei tiefen Temperaturen eindeutig ferromagnetisch. Das
bei 10 K gemessene magnetische Moment der drei Proben liegt dabei sogar in der gleichen
Groflenordnung wie die Werte der getemperten Versionen in Abbildung 6.4b).

Die Form der Magnetisierungskurven in Abbildung 6.8a) ist linear bis leicht konkav und
entspricht nicht einem Standard-Mean-Field-Verhalten. Hierfiir existieren verschiedene In-
terpretationsmoglichkeiten (Kapitel 4):

Fiir die modifizierten Mean-Field-Modelle spricht, dass die Lochdichte der Proben we-
gen der hohen Defektdichte erheblich geringer als die Storstellendichte ist. Aber auch die
Voraussetzung der Aufweichung der Magnonendispersion iiber eine erhdhte Unordnung
scheint erfiillt zu sein, was das starke Lokalisierungsverhalten der Proben A und B bei
tiefen Temperaturen zeigt.

Das zeitgleiche Auftreten von Ferromagnetismus und Isolation ist mit dem Zener-Modell
nicht ohne weiteres in Einklang zu bringen. Die Erkldrung, dass der Ferromagnet aus einem
Netzwerk aus voneinander isolierten, magnetischen Bereichen besteht, erscheint unwahr-
scheinlich, da nach [Dunl0] der Magnetismus in GaMnAs ab einer Langenskala von 2nm
homogen ist — auch bei isolierenden Proben. Insofern ist die Einbeziehung von lokalisierten
Ladungstrigern bei der Vermittlung des Ferromagnetismus zwingend notwendig. Dadurch
wiirde die Ladungstrégerdichte zu einer lokalen Gréfle werden, die von Ort zu Ort variiert,

wodurch die abgerundeten Maxima bei dfi(g) erkliart werden konnen (Abbildungen 5.18a)

und 5.19a)).
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Abbildung 6.8: SQUID-Messungen des temperaturabhingigen magnetischen Moments der Proben
C100401A bis C aus Abbildung 6.7: a) Proben as grown; b) in getempertem Zustand. Insets: Te
aus den Transportmessungen verglichen mit d>*M/dT? = 0 aus den SQUID-Daten.

Wie in Abschnitt 5.6 bereits angesprochen, liefert die Novak-Methode bei den stark kom-
pensierten Proben zu geringe Werte fiir die Curie-Temperatur. Dieser Sachverhalt ist im
Einsatz von Abbildung 6.8a) dargestellt. Somit kann die Novak-Methode in diesen Bereich
maximal dafiir angewendet werden, die Existenz einer ferromagnetischen Phase bei tie-
fen Temperaturen nachzuweisen. Mit dem lokalen Maximum wird vielmehr angezeigt, bei
welcher Temperatur sich die Magnetisierung des Systems am schnellsten erhoht.

Optimal gewachsene, getemperte Proben: Die getemperten Proben der Serie ver-
halten sich im Gegensatz zu den eben besprochenen fast wie erwartet:

Das aus den SQUID-Messungen ermittelte Ty stimmt sehr gut mit den Werten aus dem
Transport iiberein. Zudem sind die Verldufe der Temperaturabhéngigkeit der Magneti-
sierung wie schon die p(7')-Kurven in Abbildung 6.4b) einander sehr &hnlich (Abbildung
6.8b). Bei T &~ T besitzen sie eine Form, welche gut mit dem Mean-Field-Modell ver-
einbar ist, so dass bei T' = T von einer leichten Achse in Richtung [110] ausgegangen
werden kann. Dies ist fiir getemperte Proben durchaus iiblich und kann phinomenologisch
mit einer zuséitzlichen uniaxialen Komponente in der Anisotropie beschrieben werden. IThre
Herkunft ist aber noch nicht vollstdndig gekldrt (siche Abschnitt 4.1).

Bei dem Einbruch der Magnetisierung unterhalb von ca. 100 K handelt es sich um einen
Reorientierungsiibergang der Magnetisierung, wie er schon von [Saw05] beschrieben wurde.
In Abschnitt 6.4.3 wird noch ndher auf die Anisotropie dieser Proben eingegangen.

Auch das p(T')-Verhalten der gering dotierten, getemperten Proben wird durch die un-
ter optimalen Bedingungen gewachsenen, getemperten Proben mit hohem Mangangehalt
fortgesetzt. Dies zeigt etwa die Probe C100401C (ann) in Abbildung 6.7a), welche sich
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nahtlos an die grauen Kurven anfiigt. Allerdings tritt bei dieser Entwicklung in zweierlei
Hinsicht eine deutliche Sattigung ein:

Sowohl die Curie-Temperatur, als auch die Leitfihigkeit bei 4,2 K und Raumtemperatur
erreichen bei etwa 15,8 % ein flaches Maximum (Abbildungen 6.9 und 6.10). Eine weitere
Steigerung des Mangangehalts iiber das Optimum hinaus fiithrt jedoch, aufler dass T sinkt
und die spezifischen Widerstidnde steigen, nicht zu neuen Effekten.
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Es verbleibt somit die dringende Frage, was die Curie-Temperatur bei den getemper-
ten Proben begrenzt. Sowohl die Curie-Temperatur als auch die spezifischen Widersténde
sind zwischen 10% und 18 % Mangan annihernd konstant. Die Begrenzung der Curie-
Temperatur kann deshalb nicht alleine durch eine antiferromagnetische N#chste-Nachbar
Wechselwirkung verursacht sein, sonst wiirde bei Mangan-Konzentrationen oberhalb des
To-Maximums der Widerstand weiter sinken. Auch eine Zunahme der Lokalisierung der
Ladungstriger, wie sie bei den ungetemperten Proben vorkommt, wiirde vor allem den
Widerstand einer Probe erhthen, nicht zwingend T beschranken oder senken. Die Asg,-
Defekte, welche in den getemperten Proben den Hauptteil der Defekte stellen, erscheinen
wegen der extrem hohen bendtigten Dichten als alleinige Ursache fiir das Verhalten eben-
falls nicht geeignet zu sein.

Eine Moglichkeit zur Erkldrung kénnte eine Art Autokompensationseffekt darstellen, in
dem die Néchste-Nachbar-Wechselwirkung von Mng, nicht nur auf ihre magnetische Aus-
wirkung, sondern auch auf die Dotier-Effizienz hin betrachtet wird. Um dies nachzuweisen
wiére allerdings die aufwendige Bestimmung der Ladungstrigerdichten der entsprechenden
Proben bei hohen Feldern nétig.

Die ungetemperten Proben mit hoher Mangan-Konzentration weisen bei 4,2 K deutlich
hohere Widerstinde im Vergleich zu den Proben mit unter 10 % Mangangehalt auf. Die
hochste Curie-Temperatur letzterer konnte aber mit C100401C (ag) beinahe erreicht wer-
den.

98



6.4 Beobachtungen am Rande

b

2

o

0.1 T T T

0,1

T
® annealed ® annealed
® asgrown ® asgrown

0,01 . 0,014 8

spez. Widerstand @ 4,2K [Qcm]
L]

spez. Widerstand @ 290K [Qcm]
L]

T T
0 5 10 15 20 25 0 5 10 15 20 25
Mangan-Konzentration [%] Mangan-Konzentration [%]

Abbildung 6.10: Der spezifische Widerstand der Proben aus Abbildung 6.9 in Abhdingigkeit der
Mangankonzentration bei (a) 4,2 K und (b) Raumtemperatur.

Fazit: Insgesamt kann ferromagnetisches GaMnAs in einem sehr breiten Spektrum von
spezifischen Widerstédnden und Curie-Temperaturen hergestellt werden. Selbst isolieren-
de Schichten kénnen Ferromagnetismus zeigen. Somit lassen sich T und p gezielt durch
Mangangehalt, Annealing oder auch den gezielten Einbau von Arsen-Antisite-Defekten
maflschneidern. Einzig das Anisotropieverhalten muss fiir einzelne Proben iiberpriift wer-
den.

6.4 Beobachtungen am Rande

6.4.1 Interpretation der Messungen von p und u

Wie bereits in Kapitel 5 dargestellt, sind die bei Raumtemperatur bestimmten Ladungs-
tragerdichten und Beweglichkeiten stark durch den Einfluss des Anomalen Halleffekts
verfilscht. Dies wird deutlich bei der Betrachtung der Graphen von Abbildung 6.11, in
denen die Abhéngigkeit von p und p von der Mangan-Konzentration dargestellt ist:

Das Verhalten von p und p scheint auf den ersten Blick wenig schliissig: Mit zunehmender
Mangan-Konzentration nimmt die gemessene Beweglichkeit zu, die Ladungstragerdichte
hingegen schwankt sehr stark und nimmt tendenziell ab. Aufgrund der mit ¢(Mn) steigen-
den Unordnung und Defekt-Dichten wére aber eine Steigerung der Beweglichkeit nur zu
erwarten, wenn zeitgleich die Ladungstrigerdichte zunimmt, um die Defekte abzuschirmen.
Somit sind die Messungen inkonsistent.

Das beschriebene Verhalten wird aber versténdlich, sobald man den Anomalen Hall-Effekt
in die Uberlegungen mit einbezieht:

Die Zunahme der Ladungstrigerdichte, wie sie fiir Mangankonzentrationen bis 10 % bei
tiefen Temperaturen in [Jun05] nachgewiesen wurde, erhéht auch den Beitrag des AHE zur
Hallspannung. Somit wird mit steigendem Mangangehalt die Ladungstrigerdichte mehr
und mehr unterschitzt. Die Abnahme des spezifischen Widerstandes, fithrt in Folge dessen
schliellich zur vermeintlichen Zunahme der Beweglichkeit.
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Abbildung 6.11: Die aus Raumtemperatur-Messungen bestimmten Ladungtrigerdichten und Mobi-
litaten in Abhdngigkeit der Mangan-Konzentration. Wie in den Abbildung 6.9 und 6.10 wurden die
Proben mit dem jeweils hochsten T verwendet.

In Abbildung 6.10 wird zudem deutlich, wie stark der in Abschnitt 5.5 beschriebene Ef-
fekt der S-férmigen Anomalie in den RT-Hallmessungen ist. Durch den Ubergang von
einem LT-GaAs auf einen HT-GaAs Puffer wird die Steigung der Hall-Kurve bei B=0T
verringert, was sich auf die Werte von p und p auswirkt: Wahrend die durchschnittliche
»,Reduktion“ der Ladungtréigerdichte bei HT-Puffern aufgrund der grofien Streuung der
Werte kaum ins Auge fillt, ist die ,,Steigerung® der Beweglichkeit iiberdeutlich.

6.4.2 Pufferschichten

Die im Rahmen dieser Arbeit charakterisierten GaMnAs bulk-Proben wurden auf unter-
schiedliche Schichten als Unterbau gewachsen. Im Folgenden soll der ihr Einfluss zusam-
menfassend dargestellt werden.

LT-GaAs / HT-GaAs / HT-AlAs / LT-AlGaAs: Neben den in Abschnitt 5.5 be-
schriebenen Anomalien im Transport bei Raumtemperatur, war zwischen den hauptséchlich
als Unterbau verwendeten LT-GaAs und HT-GaAs Schichten kein Unterschied in den ma-
gnetischen oder den Tranporteigenschaften bei tiefen Temperaturen nachweisbar. Dies
belegt beispielsweise das Probenpaar C101020B und C101110B. Das gleiche gilt auch fiir
LT-AlpsGap2As (C090313A) oder HT-AlAs (C101129C).

Selbst eine 1 pum dicke und entartet dotierte Schicht GaAs:Si hatte keinen messbaren Ein-
fluss auf die Curie-Temperatur, was von Matthias Sperl durch SQUID-Messungen an den
Proben C100305B und C100305C nachgewiesen wurde.

InGaAs: Mit einem Puffer aus relaxiertem Ing15GaggsAs konnte in Probe C110415C
das GaMnAs tensil verspannt gewachsen werden. Wie in Abschnitt 4.1 erldutert, erhélt
man dadurch eine leichte Achse der Magnetisierung senkrecht zur Schichtebene, was sich
durch eine Hysterese in der Hallspannung nachweisen ldsst (Abbildung 6.12). Mit 50K
(as grown) und 98K (annealed) liegen die Curie-Temperaturen der Probe genau dort, wo
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man sie auch fiir eine kompressiv verspannte, also z.B. auf LT-GaAs gewachsene GaMnAs-
Probe mit 5,4 % Mangan erwarten wiirde (vgl. auch [Mat04]).
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Bei all dem ist es bemerkenswert, dass iiber die Anderungen in der Valenzbandstruktur
zwar die leichte Richtung der Magnetisierung geéndert, die Curie-Temperatur hingegen
nicht merklich beeinflusst wird.

Getempertes LT-GaAs Die einzige Pufferschicht, welche die Curie-Temperatur von
GaMnAs merklich beeinflusste war eine 10 nm dicke Schicht aus bei 450 °C getempertem
LT-GaAs in der Probe C101209B. Verglichen mit C101209A, welche auf (Standard-) LT-
GaAs gewachsen wurde, sank die Curie-Temperatur nach dem Annealing von 154 K auf
65 K. Im as grown Zustand war die Probe bei tiefen Temperaturen isolierend, wihrend
C101209A im Transport bereits ein T von etwa 63 K aufwies.

Ein solcher Effekt legt die Vermutung nahe, dass das getemperte LT-GaAs bereits das
Wachstum des GaMnAs negativ beeinflusst und nicht nur einfach die Ladungsstrégerdichte
senkt. Wie schon in Abschnitt 3.4 erldutert, wird ndmlich die Defekt-Dichte im LT-GaAs
durch das Ausheizen in der Wachsumskammer reduziert. Als Alternative Erklarung wire
aber auch eine Ladungstriger-Verarmung durch die Schottky-Barrieren der As-Cluster
denkbar.

6.4.3 uniaxiale Anisotropie bei hohen Mangankonzentrationen

In diesem Abschnitt wird noch einmal auf die Proben-Serie C100401A bis C eingegangen.
Wie bereits in Abbildung 6.8 dargestellt, durchlaufen die getemperten Proben der Serie
unterhalb von 100 K einen Reorientierungsiibergang.

Gestiitzt werden kann diese Erkldrung kann durch die m(H)-Kurven in Abbildung 6.13:
Besonders bei C100401C (ann) in Abbildung 6.13c) wird deutlich, dass es sich bei der
[110]-Richtung bei 10 K um eine schwere Richtung der Magnetisierung handelt: m(H) weist
keine Remanenz auf und verhélt sich bis zur Sattigung fast linear. Mit der Erhohung der
Arsen-Antisite-Dichte iiber B nach C100401A (ann) entfernt sich die magnetisch schwere
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Abbildung 6.13: SQUID Messungen des magnetischen Moments der Proben C100401A bis C bei
10K in getemperten und as grown Zustand. Insets: Messungen bis 1T

Richtung von [110], was sich in der zunehmend abgerundeten Form der Kurven duBert.
Dies deckt sich mit der Beobachtung in Abbildung 6.8b) in der bei tiefen Temperaturen
das gemessene magnetische Moment von Probe A hoher liegt als das von C.

Noch auffilliger ist der Ubergang von C100401C (ann) zu C100401C (ag), verursacht
durch den Einfluss der Mangan-Interstitial-Defekte. Der Ummagnetisierungsprozess der
ungetemperten Probe deutet dabei stark auf eine leichte [100]-Richtung und damit auf
eine starke kubische Anisotropie bei 10 K hin: Der Verlauf der Magnetiserung kombiniert
demnach ein Schalten zwischen den leichten (100)-Richtungen bei B = 0T mit einer

anschlieBenden, kohérenten Rotation zur schweren [110]-Richtung des dufleren Magnetfel-
des.?

Letztendlich kann auch an dieser Stelle mit den hier vorliegenden Daten die Herkunft der
uniaxialen inplane-Anisotropie nicht gekliart werden. Zwar scheint iiber die Asg,- und
Mny-Defekte ein Einfluss der Ladungstrigerdichte wie in [Saw05] gefordert gegeben, doch
wird mit den Defekten auch die Verspannung des Kristalls gedndert. Zugleich konnte man
in den Synchrotron-Beugungsexperimenten von [Kopll] keinerlei trigonale Verspannung
nachgewiesen werden, welche fiir das Modell von [Saw05] benétigt wiirde.

Nach [Kop11] wird nun [110] zur leichten Richtung, weil wegen der Stapelfehler (Abschnitt
4.1) der mittlere Abstand zwischen den Mng, reduziert ist. Eine Erkldrung fiir den Ein-
fluss der Mn; und Asg.-Defekte gestaltet sich damit aber problematisch. Denn wegen
des Zusammenhangs zwischen Mng, und Mn; ( [Jun05], Abschnitt 3.4) miisste auch der
Einbau der Mnj anisotrop erfolgen, was sich wiederum in einer trigonalen Verspannung
duflern sollte. Eine solche Verspannung wurde aber in [Kopl1] nicht gemessen.

6.4.4 HXPES-Messungen am Valenzband

Nachdem wie bisher in Kapitel 6 geschildert grofle Fortschritte bei der ErschlieSung des
Parameterraums von GaMnAs gemacht wurden, stellte sich umso dréngender die Fra-

Bei der kiinftigen Modellierung ungetemperter GaMnAs-Proben sollte auch die grofie Steigerung der
Sattigungsmagnetisierung von C100401A (ag) durch das Annealing bedacht werden. Sie kann durch
durch eine Steigerung der Mnr-Konzentration gegeniiber C100401C (ag) nicht erkldrt werden, da diese
bei beiden Proben in etwa gleich sein muss, was die Sittigungsmagnetisierung der entsprechenden
getemperten Proben belegt.
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6.4 Beobachtungen am Rande

ge nach dem genauen Verlauf der DOS an der Valenzbandkante, also ob Valenz- und
Storstellenband miteinander verschmolzen sind oder nicht. Um diese Frage zu beantworten
und um den genauen Einfluss des Mangans auf die DOS von GaMnAs zu kldren, wurden
einige im Rahmen dieser Arbeit hergestellten Proben von G. Panaccione am SPring8-
Synchrotron in Harima, Japan mit HXPES untersucht.

Bei HXPES (hard X-ray photo emission spectroscopy) wird Synchrotron-Strahlung im
Bereich von 4kV bis 10kV verwendet, um Elektronen aus dem Kristall herauszuschlagen
und spektroskopisch zu untersuchen. Der grofite Vorteil von HXPES besteht dabei in
seiner Sensitivitét fiir bulk-Eigenschaften was bedeutet, dass die Informationstiefe betréagt
bei den vorgestellten Experimenten mehr als 10 nm betrédgt. Ergénzend kann auch hier mit
weicher Synchrotronstrahlung gemessen und somit der Einfluss zu den Oberflachen-nahen
Zustiande bestimmt werden (Abschnitt 7.4).

Die genaue Funktionsweise von HXPES und die moglichen Anwendungsbereiche werden
ausfiihrlich in [Kob09] beschrieben.
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Abbildung 6.14: a) HXPES-Messungen Valenzbands von C100115C (ag), C100109B (ag) sowie
eines GaAs-Substrats. b) Ausschnitt aus a) an der VB-Kante: Die Differenz der GaMnAs-Signale
zum Substrat ergibt den Mangan-Beitrag. ¢) DFT-Berechnungen der DOS aus [Tur08]

In Abbildung 6.14a) sind die HXPES-Messungen an den Proben C100115C (ag), C100109B
(ag) sowie einem GaAs-Substrat dargestellt. Sie zeigen den Verlauf der Zustandsdichte
iiber das gesamte Valenzband hinweg. Die Mangankonzentration der GaMnAs-Schichten
betrug 1% bzw. 13 %. Wihrend C100115C (ag) paramagnetisch war, wies C100109B (ag)
eine Curie-Temperatur von 80K auf.

Durch Bildung der Differenz der HXPES-Signale zwischen Substrat und den GaMnAs-
Proben kann die Mangansignatur in der jeweiligen GaMnAs-DOS ermittelt werden. Der
Verlauf unmittelbar an der Valenzband-Kante wird in Abbildung 6.14b) gezeigt. Leider
ist die Auflésung des Verfahrens von maximal 100 meV noch zu gering, als dass sich die
Frage, ob das Storstellenband vom Valenzband abgespalten oder mit ihm verschmolzen ist,
endgiiltig beantworten lieBe. Trotzdem kann man aus den Messungen zwei Erkenntnisse
gewinnen:

Zum einen unterscheiden sich C100115C (ag) und C100109B (ag) nur graduell und nicht
qualitativ in den Abweichungen vom Substrat. Somit scheint auch der Unterschied in den
Zustidnden zwischen paramagnetischer und ferromagnetischer Phase gering beziiglich der
100 meV groflen Messungenauigkeit sein. Dies ist deshalb von Bedeutung weil Ohya, der
sich inseinen Untersuchungen fiir ein abgespaltenes Storstellenband ausspricht [Ohyl1],
eine minimale Liicke von 30 meV angibt, und der mégliche Grofle der Liicke somit experi-
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Kapitel 6 Steigerung der Curie-Temperatur

mentell bereits stark eingeschrénkt ist.

Zum anderen ist die gemessene Anderung der DOS durch das Mangan direkt an der
Bandkante sehr gering, wenn man ihren Verlauf mit theoretischen Berechnungen aus der
Literatur vergleicht (Abbildung 6.14c). Dies kénnte wie in [Mas10] angedeutet darauf hin-
weisen, dass Korrelationen in den Zustédnden fiir den Ferromagnetismus eine gréflere Rolle
spielen als bisher angenommen.
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Kapitel 7

Diinne Schichten

In diesem Kapitel werden GaMnAs-Schichten besprochen, die eine Schichtdicke von weni-
ger als 10 nm aufweisen: Der Fokus liegt dabei auf zwei Probenserien mit 7% bzw. 17 %
Mangangehalt, in denen schrittweise die Schichtdicke reduziert wurde. Ihre Eigenschaften
werden u.a. anhand von gating-Experimenten aus der Literatur besprochen. Denn diese
stellen zugleich zusammen mit dem Proximity-Effekt von Eisen auf GaMnAs (Anhang C)
das Hauptanwendungsgebiet fiir diinne GaMnAs-Schichten dar.

Abschlieflend wird das Isolationsverhalten extrem diinner GaMnAs-Schichten unter Zu-
hilfenahme von Oberflichen- und bulk-sensitiver Messungen mit Synchrotron-Strahlung
analysiert.

7.1 Mangankonzentration 7 %

In Abbildung 7.1 sind die spezifischen Widerstinde einer Reihe von Proben mit abneh-
mender Schichtdicke dargestellt. Thr Mangangehalt liegt mit etwa 7 % noch unterhalb des
Séttigungsbereichs (Abbildung 6.9). Sie sind deshalb in etwa vergleichbar mit Proben,
die in [Garl0] beschrieben wurden. Anders als dort wurden aber keine LT-AlGaAs-Puffer
verwendet, sondern LT-GaAs bzw HT-GaAs im Falle der 19,2 nm dicken GaMnAs-Schicht.
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Abbildung 7.1: Der spezifische Widerstand diinner Proben im ungetempterten Zustand (a) und
nach dem Standard-Annealing (b).
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Kapitel 7 Diinne Schichten

Die Schichten mit einer Dicke von 10nm und dariiber weisen noch bulk-Eigenschaften
auf: Vor allem nach dem Annealing &ndern sich weder Curie-Temperatur noch spezifischer
Widerstand signifikant. Die Proben mit 3nm und 5nm GaMnAs zeigen hingegen im as
grown Zustand einen starken Anstieg des spezifischen Widerstandes fiir 7' — 0 K. Gleiches
gilt auch noch bei der getemperten Version von C091021B (3nm), wihrend C091021A
(ann) zeigt bei 5nm Schichtdicke nur einen moderaten Anstieg in p(7") aufweist, so dass
diese Schicht einen Ubergang zum bulk-Verhalten darstellt.

Der graduelle Anstieg des spezifischen Widerstands bei tiefen Temperaturen wird in einem
einfachen Bild dadurch erklirt, dass ein zunehmender Anteil der der freien Ladungtriger
dazu dient, die ungeséittingten Bindungen des Kristalls abzuschirmen. Es ist deshalb der
direkte Einfluss der Oberfliche und nicht der der der Punktdefekte, welcher die GaMnAs-
Schicht verarmt. Insgesamt sinkt also die Ladungstréigerdichte, was wiederum T reduziert.
WEeil die verbleibenden Ladungstriger durchschnittlich stirker an ihre Mangan-Storstellen
gebunden sind, und Fr die Mobilitdtsgrenze iiberschreitet, steigt der spezifische Wider-
stand fiir T — 0 K entsprechend deutlich an, da nach der Fermiverteilung mit sinkender
Temperatur immer weniger Ladungstriager delokalisiert sind.

In dem experimentell zugénglichen Temperaturbereich von 7' > 4,2 K zeichnet sich kein
eindeutiges polynomisches oder exponentielles Verhalten ab. Somit kénnen keine Riick-
schliisse auf die exakten Transportmechanismen in diesem Temperaturbereich gezogen
werden, wie dies in [Neu08a], [Neu07] oder [Gar10] durchgefiihrt wurde.

Ahnlich den stark durch Defekte kompensierten Proben aus Abschnitt 6.3 sind die diinnsten
untersuchten GaMnAs-Schichten trotz ihres hohen Widerstands bei 4,2 K ferromagnetisch,
was die SQUID- bzw. MOKE-Messungen in Abbildung 7.2 belegen. Somit ist bei diesen
Schichten — anders als in [Garl0] dargestellt — keine LT-AlGaAs-Barriere notwendig, um
den Ferromagnetismus aufrecht zu erhalten.

Nach den SQUID- und MOKE-Messungen in Abbildung 7.2 betragen die Curie-Tempera-
turen der 3 und 5 nm-Schichten 38 K und 47 K im ungetemperten Fall bzw. 71 K und 110 K
nach dem Annealing. Beides liegt jeweils signifikant unter den Werten der 19,2 nm-Probe
mit 71K (as grown) und 138 K (annealed).
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Abbildung 7.2: SQUID- und MOKE-Messungen des magnetischen Moments der Proben aus Abbil-

dung 7.1: a) ungetemperte Proben b) getemperte Proben. Insets: Vergleich der aus SQUID/MOKE
ermittelten Curie-Temperaturen mit der Novak-Methode.
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7.2 Die Verarmungszone

Anders als bei den isolierenden, stark kompensierten Proben aus Abschnitt 6.3 weichen die
mit SQUID oder MOKE ermittelten T-Werte nicht von denen aus den Transportmessun-
gen ab, sondern liefern nahezu identische Werte (Abbildung 7.2, insets). Der unmittelbare
Grund hierfiir ist das klassische konvexe Temperaturverhalten der Magnetisierung M bei
T = T¢: Die grofte Anderung von M in der magnetischen Ordnung, und darauf ist die
Novak-Methode sensitiv, findet also bei T' = T statt. Die tiefer liegende Ursache hierfiir
muss aber in der erh6hten Defektdichte der eben genannten Proben liegen, welche {iber
Unordnung oder reduzierte Ladungstrigerdichte zu den konkaven m(T")-Kurven fiihrt.

7.2 Die Verarmungszone
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Abbildung 7.3: Ezperimente von [Saw09] zur Verarmung von GaMnAs: a) Berechnete Anderung
des Ladungsdichte-Profils durch eine gate-Spannung b) Auch das Tc einer dimnen GaMnAs-
Schicht kann verschoben werden (SQUID-Messung). ¢) Neben der ferromagnetischen Phase konnte
in [Saw09] noch ein weiteres magnetisches Moment m, beobachtet werden, das sich superparama-
gnetisch verhielt. Alle Abbildungen aus [Saw09]

Um das Verhalten der diinnen Schichten aus dem letzten Abschnitt besser zu verstehen,
lohnt eine néhere Betrachtung der Veroffentlichung von M. Sawicki [Saw09]. Hier wurden
dghnlich diinne GaMnAs-Proben mit ebenfalls 7% Mangangehalt hergestellt. Allerdings
waren die Untersuchungen des Materials noch erheblich umfangreicher:

Durch die Verwendung eines top gate war es moglich die Ladungstrigerdichte und die
Verarmung an der Oberfléiche einer 3,5 nm dicken GaMnAs-Schicht zu variieren (Abbildung
7.3a). Ohne gate zeigte diese GaMnAs-Schicht bei 4,2 K isolierendes Verhalten.

Durch eine gate-Spannung konnte die Curie-Temperatur in einem Bereich von 24 K bis
40K verschoben werden'. In der Diskussion um die Bandstruktur von GaMnAs wurde
dieser Umstand als ein Argument fiir das Zener-Modell gewertet: Unter anderem deshalb,
weil durch die Erhohung der Ladungstrégerdichte von ihrem Minimalwert aus bis zum
Maximum auch T monoton stieg. Im Gegensatz dazu fordern einige Impurity-Band-
Modelle, dass T nach dem Erreichen eines Maximums durch eine weitere Steigerung der
Ladungstragerdichte wieder gesenkt wird [May10].

!Dieser Effekt wurde von Fabian Eigenmann in seiner Diplomarbeit mit einer im Rahmen dieser Arbeit
hergestellen, 5 nm dicken GaMnAs-Schicht reproduziert [Eigl2]. Die Curie-Temperatur lief} sich hierbei
zwischen 55 K und 71 K verschieben.
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Eine zweite wichtige Erkenntnis von [Saw09] war der Nachweis einer Art superparamagne-
tischen Phase nahe der Oberfléche, welche neben den ferro- und paramagnetischen Kom-
ponenten existiert. Sie duflerte sich in einer zusdtzlichen Magnetisierungskomponente, wel-
che sich in SQUID-Messungen beim Abkiihlen unter einem dufleren Feld von 1kOe zeigte
(Abbildung 7.3¢c). Durch Erwérmen ohne Feld konnte die zusiitzliche Magnetisierung ir-
reversibel aufgehoben werden, oberhalb einer Blocking-Temperatur T, war sie komplett
ausgeloscht.

Dieses Verhalten legt nahe, dass das Mangan an der Grenze der Verarmungszone in ma-
gnetischen Clustern vorliegt, passend zum Bild des Superparamagnetismus. Als Ursache
hierfiir werden in [Saw09] Fluktuationen in der lokalen Zustandsdichte angefiihrt, wie sie
etwa in den STM-Experimenten von Richardella [Ric10] (Abbildung 7.9) nachgewiesen
wurden.

In den SQUID-Messungen der 3nm und 5nm diinnen Proben aus Abbildung 7.2, welche
bei einem geringen dufleren Feld von 10 mT durchgefiihrt wurden, spielt eine superpara-
magnetische Phase jedoch keine Rolle. Es sei jedoch an dieser Stelle angemerkt, dass auch
GaMnAs bulk-Proben einen dhnlichen Anstieg in dem mit SQUID gemessenen magneti-
schen Moment fiir T' — 0 K zeigen kénnen, wenn die Messung unter einem starken d&ufleren
Feld statt findet (Anhang C.3).

7.3 Mangankonzentration 17 %

Um auch bei sehr diinnen GaMnAs-Schichten hohe Curie-Temperaturen zu erreichen, wur-
de in der folgenden Probenserie der Mangangehalt auf 17 % erhoht und dabei der Umstand
ausgenutzt, dass beim Wachstum diinner Schichten die Substrat-Temperatur im Vergleich
zu bulk-Proben bei gleichem As-Fluss etwas erhoht werden kann. Die 8,2nm dicke Probe
in den p(T)-Kurven der Abbildungen 7.4 und 7.6 (C110714C) entstand so direkt an der
Grenze zur Bildung von MnAs-Clustern:

Um moglichst nahe an die Phasengrenze zu gelangen, wurde analog zu Abschnitt 6.2.2
die Substrat-Temperatur von C110714A iiber C110714B nach C110714C erhoht (165 °C,
172°C und 180°C). Das BEP-Verhéltnis (1,1 : 1) und die Schichtdicke blieben konstant.

Ausgehend von C110714C sinkt in den darauf folgenden Proben lediglich die Schichtdicke
von 5,9 nm iiber 4,1 nm auf 2,9 nm (Proben C110719A, C110719B und C110719C). Dieses
Vorgehen lidsst zwar fiir die diinnsten Proben der Serie noch etwas Raum fiir weitere
Optimierungen, doch dafiir ist die Systematik in den Proben grofier und genauer festgelegt.

Die Curie-Temperaturen der im folgenden vorgestellten Messungen wurden ausschliefllich
mit der Novak-Methode bestimmt. SQUID-Daten liegen aufgrund beschrinkter SQUID-
Kapazitdaten nicht vor.

ungetemperte Proben: Der Verlauf des spezifischen Widerstands der ungetemperten
Proben in Abbildung 7.4a) zeigt wie schon bei den diinnen Proben mit 7 % Mangan-Gehalt
einen Metall-Isolator-Ubergang. Wie dort wird der MIT im Bereich 4 nm bis 6 nm erreicht
und C110719C (ag) zeigt mit einer Schichtdicke von 2,9 nm schliellich eindeutig isolieren-
des Verhalten.

108
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Abbildung 7.4: Diinne, ungetemperte GaMnAs-Schichten mit hohem Mangangehalt: a) spezifischer
Widerstand, b) Curie- Temperaturen ermittelt nach Novak, c) Vergleich von der 8,2nm dicken Probe
C110714C zu einer bulk-Probe

Dies macht sich auch in den Curie-Temperaturen bemerkbar: Wie in Abbildung 7.4b) zu
sehen ist, sinkt sie mit abnehmender Schichtdicke von 92,5K bei C110714C (ag) zuneh-
mend stérker auf etwa 44K bei C110719C (ag).

Der spezifische Widerstand der 8,2 nm dicken Probe C110714C (ag) liegt mit 5,46-10~3 Qcm
bei Raumtemperatur sogar noch etwas unter denen der bulk-Probe C100401C (ag), wel-
che in getempertem Zustand das hochste T aller Proben besitzt und ungetempert einen
spezifischen Widerstand von 6,57 - 1073 Qcm aufweist (Abbildung 7.4c).

Die Curie-Temperatur liegt bei C110714C (ag) mit 92,5 K deutlich hoher bzw. realistischer
als die mit der Novak Methode bestimmten 62 K von C100401C (ag). Sie befindet sich im
Bereich der 97 K, die bei letzterer Probe durch SQUID-Messungen bestimmt wurden. So-
mit spricht einiges dafiir, dass die Novak-Methode auch bei diesen diinnen Proben mit
hohem Mangangehalt die richtigen To-Werte liefert. Um diese These zu bestétigen sind
allerdings weitere SQUID-Messungen notwendig.

Auch die Formen der beiden p(T')-Kurven sind einander sehr &hnlich (Abbildung 7.4c), Das
Verhalten unterhalb von etwa 10 K bildet jedoch eine Ausnahme: Hier ist der Anstieg bei
C110714C (ag) erheblich stirker ausgeprigt als in der bulk-Probe, obwohl der spezifische
Widerstand der Probe geringer ist. Dieses Verhalten kann bereits der Lokalisierung der La-
dungstriager an den Oberflichenzustéinden zugeschrieben werden, da es mit abnehmender
Schichtdicke immer mehr den gesamten Kurvenverlauf dominiert (Abbildung 7.4a).

Fiir kiinftige Gating-Experimente scheint vor allem die diinnste Probe geeignet, da sie ihre
moderate Curie-Temperatur bei einem sehr hohen Schichtwiderstand erreicht. Somit ist zu
erwarten, dass diese Schicht mit geringen gate-Spannungen zu verarmen ist, oder anders
gesagt: Die Schicht ist diinner als bei der in [Saw09] verwendeten Probe (Abschnitt 7.2), ihr
spezifischer Widerstand ist hoher und trotzdem erreicht sie eine hohere Curie-Temperatur.
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Abbildung 7.5: Annealing bei diinnen Proben: a) Optimierung der Annealing-Zeit durch wiederholte
Tc-Bestimmung. b) Exponentielle Abhingigkeit der optimalen Annealing-Zeit von der Schichtdicke.

Annealing: Fir die vorliegende Proben-Serie musste das in Abschnitt 3.8 fiir bulk-
Proben vorgestellte Annealing-Verfahren angepasst werden:

Da aufgrund hoher Kontaktwiderstdnde ein Widerstands-Monitoring iiber die Kontaktna-
deln des Annealing-Ofens nicht méglich war, musste bei jeder Probe eine eigene Annealing-
Serie durchgefiihrt werden, um T¢ zu maximieren. Dabei wurde fiir die verschiedenen
Annealing-Zeiten eine Charakterisierung mit Bestimmung der Curie-Temperatur und den
spezifischen Widerstédnden durchgefiihrt.

Fiir C110714C sind die Ergebnisse exemplarisch in Abbildung 7.5a) dargestellt: Hier
wird zum einen deutlich, dass die optimale Annealing-Zeit bei diesen diinnen GaMnAs-
Schichten erheblich unter denen der bulk-Proben liegt, und zum anderen, dass sich das
Monitoring des Widerstands bei diesen Proben prinzipiell nicht zur Bestimmung der op-
timalen Annealing-Zeit eignet: Das Maximum von Ty fillt nicht mit einem Minimum in
den Widersténden bei 4,2 K und 290 K zusammen.

Die Wahl der Annealing-Temperatur fiel wie fiir bulk-Proben auf 190 °C. Eine Redukti-
on auf 170°C brachte keinerlei Vorteile in T, der Prozess vollzog sich lediglich etwas
langsamer.

In Abbildung 7.5b) ist die Abhéngigkeit der optimalen Annealing-Zeit von der Schichtdicke
zu sehen. Die Zeiten reichen von 2 min fiir C110719C bis zu 90 min bei C110414C. Jedoch
liegt letzteres immer noch deutlich unterhalb von sonst tiblichen 19h (Abbildung 3.16).
Bis zu 8,2 nm-Schichtdicke besteht nach Abbildung 7.5b) ein exponentielles Verhalten, was
fiir einen Diffusionsprozess aus einer diinnen Schicht auch versténdlich ist.

Im Folgenden und im Zusammenhang mit dieser Serie beziehen sich die Bezeichnungen
sgetempert® und ,,(ann)“ immer auf die bis zum Optimum getemperte Probe.

getemperte Proben: Wie in Abbildung 7.6a) zu sehen ist, erreichte die optimal getem-
perte 8,2nm-Probe C110714C (ann) mit 169 K beinahe die Curie-Temperatur der bulk-
Probe C100401C (ann), welche mit 172,5K den hochsten T-Wert in den Proben dieser
Arbeit aufweist. Der spezifische Widerstand ist bei hohen Temperaturen sogar etwas ge-
ringer (Abbildung 7.6b). Wie schon im ungetemperten Fall macht sich auch hier nahe von
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Abbildung 7.6: a) Der spezifischer Widerstand der Proben aus Abbildung 7.4 in getempertem Zu-
stand; b) Vergleich von C110714C(ann) mit einer bulk-Probe; ¢) verschiedene Proben, welche erst
fir T < 20K ein isolierendes Verhalten zeigen.

4,2K die Lokalisierung von Ladungstriagern an der Oberfliche bemerkbar und so ist der
spezifische Widerstand in diesem Temperaturbereich hoher als bei der bulk-Probe.

Ein starkes isolierendes Verhalten zeigt sich bei der Reduktion der Schichtdicke erstmals
bei C110719C (ann).

Als untere Grengze fiir die Curie-Temperatur kann nach der Novak-Methode 93 K ange-
geben werden. Innerhalb aller Proben, die unterhalb des magnetischen Phaseniibergangs
fir T — 0K noch eine deutliche Steigerung des spezifischen Widerstandes aufweisen,
wird bei C110719C (ann) die hochste Curie-Temperatur erreicht (Abbildung 7.6¢). Thre
Curie-Temperatur ist damit sogar hoher als bei der Probe C090203B (ag), welche bei etwa
gleichem spezifischen Widerstand bei Raumtemperatur metallisches Verhalten an den Tag
legt.

Die Relevanz dieser Proben fiir kiinftige Experimente zum Proximity Effekt héngt stark
von der Entwicklung der technischen Voraussetzungen der Metall-Kammer des MBE-
Clusters ab: Mit einer an die Metall-MBE angeschlossenen Oxidationskammer kénnte es
gelingen, die Proben in situ zu tempern und das entstehende Oxid kontrolliert mittels
Sputtern zu entfernen. Somit ergibt sich die Mo6glichkeit, auch getemperte und teilgetem-
perte GaMnAs-Proben bei der Untersuchung des Proximity-Effektes zu verwenden und
iiber die Kontrolle der Konzentration der Mn; an der Grenzfliche auch gezielt ihren Ein-
fluss auf die magnetische Kopplung beim Proximity Effekt zu untersuchen.

Auch die Spininjektion bei Raumtemperatur riickt in greifbare Nahe: Wegen der geringen
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Schichtdicke von nur nur 10 Monolagen sollte bei C110719C das Austauschfeld beim Proxi-
mity Effekt sehr grofl sein. Denn falls sich die Daten von [Sonll] auf C110719C iibertragen
lassen, so erreicht man hier eine Steigerung von T um 150 % was die Moglichkeit der Spin-
injektion bis zu einer Temperatur von 230°C ergébe (vgl. Abbildung C.1b, inset). Auch die
getemperten Versionen der 4,1 nm und 5,9 nm diinnen Proben C110719B und C110719A
sind vielversprechend: Zwar wird hier das Austauschfeld etwas schwécher sein, doch sind
die Ausgangs-Curie-Temperaturen mit 134 K bzw. 159 K entsprechend hoher — etwa drei
bis viermal so hoch als das Ausgangsmaterial in [Sonl11].

Das p(T')-Verhalten von C110719C (ann) lésst sich durch den grofien Einfluss der Ober-
fldche deuten: Thre hohe Mangankonzentration erméglicht grundsétzlich ein hohes Tr. Die
Konzentration der Ladungstrigerdichte ist wegen der Kompensation der Oberfléiche hin-
gegen gering. Die Lokalisierung der Ladungstrager geschieht aber erst bei verglichen mit
C100401A (ag) oder C100401B (ag) tiefen Temperaturen (vgl. z.B. Abbildung 6.7), denn
aufgrund der niedrigeren Defektdichte ist auch die Unordnung in der Schicht geringer.

Das Bild von der stérkeren Lokalisierung der Ladungstriger nahe der Oberfliche lisst sich
durch die im Folgenden beschriebenen HXPES-Messungen an bulk-Proben untermauern:

7.4 Oberflachensensitive HXPES-Messungen

An den bereits in Abschnitt 6.4.4 vorgestellten Proben mit 1% und 13 % Mangangehalt
wurden zusammen mit einer Probe mit 5% Mangan — wie C100115C (ag) und C100109B
(ag) eine bulk-Probe — noch weitere HXPES-Untersuchungen durchgefiihrt. Nun wurden
aber nicht die Valenzbénder, sondern die Mn-2p-Zustéinde der Proben analysiert. Durch
die Wahl hoher bzw. niedriger Photonen-Energien konnten die im bulk vorherrschenden
Zusténde mit den oberflichennahen verglichen werden. Letztere sollten in den Serien mit
geringen Schichtdicken ein entsprechend stérkeres Gewicht haben als die bulk-Zusténde.

(Ga,Mn)As Mn=5% extra peak S
Mn 2p - 300 K 2 b)
! P32 _‘-
—=—hy =5953 eV Al
—o—hy =900 eV 1
|
(Ga,Mn)As Mn = 13%
Dotguag| 7= 80K
cio Mn2p - hv = 5953 eV
! difference

Abbildung 7.7: Das Abschirm-Verhalten der VB-FElektronen in GaMnAs: a) HXPES-Spektrum
bei den Mn-2p-Zustinden fiir hohe und niedrige Photonen-Energien. Wihrend ersteres bulk-
Informationen liefert, ist letzteres oberflichenspezifisch. b) Die zusditzliche Emissionslinie ist von
der Temperatur und damit der Magnetisierung abhingig. ¢) Reprisentation der unterschiedlichen
screening-Ldngen durch Sphiren. Alle Abbildungen aus [Fuj11]

Neben den aus anderen oberflichensensitiven Messungen bereits bekannten Kanten fiir
die 2py/ und 2p3/o Zustdnde war in den neuen bulk-sensitiven Messungen mit hoher
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Photonen-Energie ein zusétzlicher Peak an der niederenergetischen Flanke von 2p3/5 zu
finden(Abbildung 7.7a). Wie sich herausstellte ist dieser Peak sensitiv auf den Ferro-
magnetismus der GaMnAs-Schicht: Die Emission war beispielsweise in C100109B (ag)
(errn = 13%, Te = 80K) bei 20 K wesentlich stirker ausgeprigt als bei Raumtemperatur
(Abbildung 7.7b). Eine entsprechende Messungen der paramagnetischen Probe C100115C
(ag) (epm = 1%) zeigte hingegen keinen Unterschied in der Emission.

Ein weiterer Beleg fiir die Abhéngigkeit der zusétzlichen 2p3 /o-Emission von der Magneti-
sierung der Proben ist der starke Dichroismus in der Winkelabhéngigkeit des Signals, der
in [Edm11] nachgewiesen wurde.

Bedeutender als die Indizierung des Ferromagnetismus ist fiir die vorliegende Arbeit aber,
dass der zusétzliche Peak auch den delokalisierten Charakter der Ladungstréger widerspie-
gelt: Durch den intensiven Rontgenfluss des Experiments liegt ein Teil der Manganatome
bereits ionisiert vor. Das Loch in der p-Schale (core hole) wird aber durch Elektronen in
der 3d-Schale geschirmt: Da durch das core hole nicht mehr d® sondern d® der giinstigste
3d-Zustand ist, geschieht die Schirmung durch ein aus der Umgebung nachriickendes Elek-
tron iiber den d%-Zustand.

Nach den Simulationen in [Fuj11] tréigt vor allem der d®-Anteil des Zustandsgemisches zur
Ausprigung des zusétzlichen Peaks bei. Somit kann aus ihm die Stérke der Lokalisierung
bzw. eine mittlere Abschirmlinge fiir das substitutionell eingebaute Mangan berechnet
werden. Da in den oberflichenspezifischen Spektren, welche bei nur 900eV Photonen-
Energie aufgenommen wurden, keine entsprechende Emission registriert wurde (Abbildung
7.7a), sind die Ladungstriiger an der unmittelbaren Oberfliche der Proben sehr viel stéirker
an die substitutionellen Mangan-Riimpfe gebunden als abseits davon (Abbildung 7.7c¢).

Dieses Bild ldsst sich gut mit dem in Abschnitt 7.2 geschilderten ungewd6hnlichen Verhal-
ten der Magnetisierung diinner GaMnAs-Schichten aus [Saw(9] vereinbaren. Die super-
paramagnetische Phase in M. Sawickis Experimenten wire demnach als eine Perkolation
einzelner Bereiche mit stark gebundenen Ladungstriagern zu verstehen. Dieser Anschauung
folgend ist die superparamagnetische Phase der natiirliche Ubergang zwischen einer reinen
paramagnetischen Phase an der Oberfliche und dem ferromagnetischen bulk-Material.

Eine Perkolation als Ursache des Ferromagnetismus scheint wegen der Betonung des lo-
kalen Charakters der GaMnAs-Zusténde auf den ersten Blick vollkommen konsistent mit
den XSTM-Messungen zur LDOS von Richardella [Ric10]: Hier wurde nachgewiesen, dass
die Zustandsdichte nahe der Fermi-Energie auf der Nanometerskala fluktuiert (Abbildung
7.8). Dieses Verhalten war besonders stark bei einer ferromagnetischen Probe, die sich
wegen ihres geringen Mangangehalts von 1,5% nahe der Grenze zur paramagnetischen
Phase befand und duflerte sich in der Divergenz der Autokorrelation der LDOS. Dies be-
deutet aber, dass die Fluktuation der Zustandsdichte eben nicht an die Mangan-Verteilung
gebunden ist, wie bei einer Perkolation zu erwarten wére.

Auch das Transportverhalten vieler Proben erweist sich als problematisch, weil das Perko-
lationsmodell den Ferromagnetismus einer Probe mit ihrer Leitfihigkeit verkniipft. Neben
der angesprochenen Probe aus [Ric10] weisen auch alle Proben in Abbildung 7.9 isolieren-
des Verhaltens auf. Trotzdem sind sie bis auf C100115C (ag) alle ferromagnetisch.

Um mit dem screening-Verhalten den Ferromagnetismus in GaMnAs erkléren zu kénnen,
muss das vorliegende Modell weiter verfeinert werden. Ein erster Schritt in diese Richtung
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konnen HXPES-Messungen an den isolierenden, ferromagnetischen bulk-Proben sein, um
auch hier die Abhéngigkeit des Ferromagnetismus vom Abschirmverhalten der Ladungs-
trager zu testen.

100 5

e (C100401A ag, Defekte/bulk
== (C100401B ag, Defekte/bulk
e C110719C ag/ann, 3nm/17%
== (C091021B ag/ann, 3nm/7%

10 E e (C100115C ag, 1%/bulk
e C090216A ag, 2%/bulk
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Abbildung 7.9: Spezifischer Widerstand von GaMnAs, welches
aus unterschiedlichen Grinden isolierendes Verhalten zeigt. Bis
auf C100115C (ag) zeigen alle Proben Ferromagnetismus.
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Kapitel 8

Zusammenfassung

8.1 Ergebnisse dieser Arbeit

Der Fokus der vorliegenden Arbeit lag ganz auf der Herstellung und Optimierung von
GaMnAs-Schichten und den damit verbundenen Herausforderungen:

Mit der in Kapitel 3 vorgestellten Kombination aus BEP- und SIMS-Messungen wurde
eine Methode entwickelt, mit welcher der Mangan-Fluss beim Wachstum einer Probe zu-
verldssig und mit hoher Genauigkeit eingestellt werden kann.

Auch die Reproduzierbarkeit des Wachstumsprozesses selbst, der sich wegen der erforderli-
chen niedrigen Substrat-Temperaturen bei GaMnAs problematisch erweist, konnte erheb-
lich verbessert werden. Ausschlaggebend hierfiir war die Einfiihrung der Bandkantenab-
sorptionsspektroskopie als Standardtechnik zur Bestimmung und Kontrolle der Substrat-
Temperatur.

Mit den so hergestellten GaMnAs-Schichten war die Grundlage fiir eine Reihe von Pu-
blikationen innerhalb des SFB689 ,, Spinphdnomene in reduzierten Dimensionen® geschaf-
fen: [Neu09], [Son10], [Cioll], [Shill], [Fujl1], [End11], [End12], [Spel2].

Weil die Kopplung der magnetischen Momente in GaMnAs durch die Ladungstriager des
Systems vermittelt wird, kommt der Analyse der Ladungstriagerdichte des Materials grofie
Bedeutung zu. Durch eine kritische Betrachtung der Standard-Charakterisierungsmethoden
konnte in Kapitel 5 nachgewiesen werden, dass der Anomale Hall Effekt selbst bei Raum-
temperatur noch einen signifikanten Beitrag liefert. Aus diesem Grund sollten allgemein
Daten zu Mobilitdt und Ladungstrigerdichte bei Raumtemperatur mit grofler Vorsicht
interpretiert werden.

Fiir die Charakterisierung und Optimierung der GaMnAs-Schichten erwies sich hingegen
der spezifische Widerstand, speziell seine Temperaturabhéngigkeit und die darin enthalte-
ne Signatur des Phaseniibergangs vom Paramagnetismus zum Ferromagnetismus als hilf-
reich: Durch SQUID-Messungen konnte gezeigt werden, dass die Bestimmung der Curie-
Temperatur nach Novak fiir metallische Proben geringer Defektdichte korrekte To-Werte
liefert. Mit der in Anhang A geschilderten praktischen Umsetzung wurde zudem ein Ver-
fahren etabliert, mit dem an einem Standard-Kannenmessplatz die Curie-Temperatur einer
metallischen Probe binnen 30 min mit groer Genauigkeit ermittelt werden kann. Bei isolie-
renden Proben hoher Defektdichte haben sich jedoch aufwindigere Methoden wie SQUID,
welche unmittelbar das magnetische Moment einer Probe messen, zur Bestimmung von
Teo als unumgénglich erwiesen.
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Mit der verbesserten Kontrolle des Wachstumsprozesses konnte, wie in Kapitel 6 dargelegt,
der Parameterraum, in dem GaMnAs-Proben in guter Qualitéit hergestellt werden kénnen,
erheblich erweitert werden: Sowohl die Mangankonzentration als auch die Dichte der un-
terschiedlichen Punktdefekte konnte gezielt gesteuert werden. Durch die Anpassung der
Wachstumsstrategie gelang die Erhohung des Mangananteils in den GaMnAs-Schichten
auf Konzentrationen von bis zu 22 %. Dabei wurde festgestellt, dass die Curie-Temperatur
zunichst linear mit der Mangan-Konzentration ansteigt, aber oberhalb von 10 % séttigt
und bei etwa 15 % ein flaches Maximum erreicht. Der Einfluss der einzelnen Punktdefekte
auf den Wachstumsprozess konnte durch verschiedene Wachstumsserien im Bereich hoher
Mangankonzentrationen deutlich gemacht werden.

Insgesamt wurden auf diese Weise nicht nur Proben hergestellt, die mit {iber 170 K sehr
hohe Curie-Temperaturen aufweisen, sondern auch stark kompensierte Schichten, welche
trotz isolierenden Verhaltens ferromagnetisch sind. Somit kann der spezifische Widerstand
einer GaMnAs-Schicht unabhéngig von Mangankonzentration und dem Auftreten von Fer-
romagnetismus variiert werden.

Kapitel 7 schliellich thematisiert die Erfolge bei der Herstellung extrem diinner GaMnAs-
Schichten von wenigen Nanometern Dicke; diese stellen eine entscheidende Voraussetzung
fiir den weiteren Fortschritt bei den GaMnAs-gating-Experimenten und den Untersuchun-
gen zum Proximity Effekt dar, welche ihrerseits vielversprechende Perspektiven in der
Halbleiterforschung bieten.

Durch angepasste Annealing-Zeiten konnten auch diese Schichten im Hinblick auf die
Curie-Temperatur optimiert werden. In der mit 2,9 nm diinnsten Schicht wurde auf diese
Weise ein T von 93 K erreicht.

Mit der Analyse des p(T')-Verhaltens diinner Schichten konnten unter Zuhilfenahme von
HXPES-Messungen Erkenntnisse zur Lokalisierung der Ladungstrdger an der GaMnAs-
Oberfléche gewonnen werden.

8.2 Perspektiven fiir kiinftiges GaMnAs-Wachstum

Als logischer néchster Schritt fiir weiter gehende Forschungen bietet sich die Fortfithrung
der in Kapitel 7 dargelegten Arbeiten an: Die hohe Curie-Temperatur der getemperten
Version der diinnsten Probe ldsst vermuten, dass die Schichtdicke noch weiter reduziert
werden kann bevor der Ubergang zu einem rein paramagnetischen Verhalten erreicht ist.
Auch einer weiteren Erhohung der Mangankonzentration scheint bei Schichtdicken um
1 nm nichts im Wege zu stehen.

Somit besteht die Aussicht, basierend auf den Proben mit hoher Mangankonzentration in
Kapitel 7, wie schon bei InMnAs [Ohn00] den Ferromagnetismus in GaMnAs komplett
elektrisch zu kontrollieren. Auch die elektrische Spininjektion in GaAs bei Raumtempera-
tur riickt mit diesen GaMnAs-Schichten in greifbare Néhe.

In einer Reihe von Artikeln in Nature Materials wurde 2010 unter dem Motto ,, 10Jah-
re GaMnAs* aus gegebenem Anlass Bilanz iiber die Anstrengungen und Fortschritte auf
dem Gebiet der verdiinnten magnetischen Halbleiter gezogen. Aber auch ein Ausblick
auf die kiinftige Forschungstitigkeit auf diesem Gebiet wurde gegeben: [Ohn10], [Sam10],
[Chal0], [Diel0]. Der Allgemeinen Einschétzung zufolge ist eine weitere Steigerung der
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Curie-Temperatur von den aktuellen Rekordwerten von ca. 190 K auf Raumtemperatur
durch eine Verbesserung des Wachstumsprozesses nicht zu erwarten, abgesehen natiirlich
von der Anwendung des Proximity Effekts: Bei diinnen Schichten wie den in Kapitel 7
vorgestellten besteht diese Aussicht durchaus. Es herrschte auch Einigkeit, dass GaMnAs
aufgrund seiner Eigenschaften wie der hohen Spinpolarisation seiner Ladungstriger oder
dem breiten Spektrum seiner Anisotropien weiterhin als test bench eine grofie Bedeutung
in haben wird.

Exemplarisch kann hierfiir das neue Forschungsfeld des Spincalorischen Transports ange-
sehen werden. Hier findet GaMnAs als Alternative zu ferromagnetischen Metallen in der
Untersuchung des Spin Seebeck Effekt eine wichtige Anwendung [Sin10], [Jaw10].

Auf spekulativer Basis bieten sich durch die in Kapitel 3 vorgestellten Methoden zur Ei-
chung der Mangankonzentration weitere Chancen: Technisch ist es nunmehr problemlos
moglich GaMnAs-Proben herzustellen, die eine genau festgelegte Mangan-Konzentration
zwischen 0,1 % und 1% aufweisen. Somit kann man versuchen, iiber den Proximity Effekt
von Eisen auf GaMnAs einzelne Mangan-Atome an das Eisen zu koppeln, ohne dass diese
untereinander wechselwirken. Wie in [Koell] dargestellt, eignen sich einzelne Mangan-
Storstellen als definierte Zustidnde fiir Anwendungen in Speicher-Technologien oder Lo-
gikbausteinen, vielleicht sogar als gbits. Uber den Proximity Effekt ergibe sich dann die
Moglichkeit, quasi von auflen auf diese Zustéinde zuzugreifen um sie zu manipulieren.

Die in dieser Arbeit vorgestellte Forschung mag noch weit entfernt sein von ihrer Um-
setzung in Alltagstechnologie. Aus Sicht der Grundlagenforschung lohnt sich aber wegen
der noch zahlreichen unbeantworteten Fragen eine weitere Erforschung des Gebiets. Denn
»der Beginn aller Wissenschaften ist das Erstaunen, dass die Dinge sind, wie sie sind.*
(Aristoteles)
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Anhang A

Messplidtze und Methoden

In diesem Anhang wird genauer auf die Transportmessungen eingegangen: Es werden die
verwendeten Aufbauten besprochen sowie Details zur Probenpriparation und Methoden
zur Datenbearbeitung erortert.

A.1 Probenpriparation

Fiir die Charakterisierung der hergestellten GaMnAs-Schichten wurden Proben in Van-
der-Pauw-Geometrie und Hallbars verwendet (Abbildungen A.1 und A.2). Erstere dienten
vor allem dazu, an der groflen Anzahl der hergestellten Proben eine ziigige Standard-
Charakterisierung durchzufiihren. Auch die Ermittlung der Curie-Temperatur mittels der
Temperaturabhiingikeit des Probenwiderstandes wurde damit durchgefiithrt (Abschnitt
5.6). Mit den wenigen Hallbars fand hingegen die gezielte Untersuchung einzelner Effekte
statt.

DT 470

Abbildung A.1: Fine kontaktierte  Van-der- Abbildung A.2: Eine  verwendete  Hallbar-
Pavw-Probe auf einer DT-470-Diode. Struktur
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Van-der-Pauw Proben: Bei der Charakterisierung mit Van-der-Pauw wurden per
Hand 3mm x 3mm kleine Probenstiicke entlang den [110]- und [110]-Richtungen — den
natiirlichen Bruchrichtungen — aus dem Wafern gebrochen. Nach dem Kontaktieren der
vier Ecken mit einem Golddraht wurden die Waferstiicke (fiir die p(7")-Messungen) mit-
tels Vakuumfett auf eine DT — 470 - Temperatur-Diode geklebt (Abbildung A.1). Diese
Geometrie garantiert, dass zum einen das Probenstiick klein genug war, um wéhrend des
Abkiihlens im thermischen Gleichgewicht mit der Temperatur-Diode zu stehen und zum
anderen grof} genug, um auch alle Bedingungen fiir eine Van-der-Pauw-Messung zu erfiillen:
Nach diesen miissen die Kontakte klein gegeniiber den Abmessungen der Probe und an
ihrem Rand angebracht sein. Zudem darf die zu vermessende Schicht keine Locher aufwei-
sen.

Fiir das Ankontaktieren wurde — wie fiir p-leitende III/V-Halbleiter iiblich — ein InZn-
Lot mit 4% Zinkanteil verwendet. Generell stellte das Ankontaktieren der Proben kein
Problem dar und ein Ausfrieren eines Kontakts trat nur sehr selten bei diinnen und
stark kompensierten Schichten, also bei Proben mit sehr hohem Schichtwiderstand auf.
In Kontaktier-Versuchen mit reinen Indium-Kontakten und Leitsilber waren auch keine
Unterschiede zu InZn-Kontakten feststellbar. Zudem ist erfreulicherweise ein Einlegieren
der Kontakte bei GaMnAs als einem entartet dotierten Halbleiter nicht notwendig. Dieses
wiirde eine GaMnAs-Schicht bei den sonst fiir GaAs-basierte Heterostrukturen iiblichen
Temperaturen von 350 °C bis 450 °C zerstoren.

So préapariert konnten bei allen Proben nach der Van-der-Pauw-Methode die spezifischen
Widersténde bei 4,2 K und bei Raumtemperatur bestimmt werden, wie sie auch im Pro-
benverzeichnis angegeben sind. Dazu werden an den vier am Probenrand liegenden Kon-
takten A, B, C und D zunéchst die nicht-lokalen Widersténde Rap,cp = % gemessen.
Zusammen mit der aus den RHEED-Eichungen bestimmten Schichtdicke d gilt nach Van-
der-Pauw [vdP58a|, [vdP58b]:

nd Rapcp + Rpo,pa ,, RaB.cp

In?2 2 Rpc,pa
Hierbei wird f selbstkonsistent bestimmt durch das Losen der Gleichung
In 2

= fcosh_l(;exp(f)). (A.2)

Rap,cp — RBe,pa
Rap,cp + Rpce,pa

Hallbar-Proben: Die in dieser Arbeit verwendeten Hallbars wurden von Marika Hirmer
mittels optischer Lithographie hergestellt (Abbildung A.2). Mit den Abmessungen W =
200 pm, L = 1200 ym und ca. 400 nm Atztiefe waren die Strukturen vergleichsweise grof,
sodass die FErgebnisse der Messungen ohne Weiteres als bulk-Eigenschaften gelten kénnen
(Abbildung A.2). Alle Hallbars waren stets in [110]-Richtung orientiert. Eine Beschreibung
des verwendeten Lithographie-Prozesses ist z.B. in [Hir07] zu finden.

Wie die Van-der-Pauw-Proben, so wurden auch die Hallbarkontakte durch Anléten eines
Golddrahtes mit InZn hergestellt. Das hat zur Folge, dass wegen einer leichten Léngsversetzung
der Lotpunkte auf den Kontaktpads der Hallbars sich wie bei den Van-der-Pauw-Proben
die gemessenen Lings- und Quer-Spannungen — wenn auch bei Weitem nicht so stark — ver-
mischen. Da sich in der Regel Hallsypannungen antisymmetrisch und Léngswidersténde
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symmetrisch beziiglich des Magnetfeldes verhalten miissen, wurde bis auf die Untersu-
chungen zum Schaltverhalten der Magnetisierung aus den Léngs- und Querspannungen
der symmetrische und antisymmetrische Anteil berechnet und verwendet:
1
Uy = Uasy(B) = g(Uquer(_B) - Uquer(B)) (A.3)
1

Uacx = Usym(B) (Ulaengs(_B)+Ulaengs(B)) (A4)

T2

Der spezifische Widerstand kann aus den Hallbar-Proben ganz elementar berechnet wer-

den: Wd

A.2 Messplitze

Fiir die elektrische Charakterisierung der Proben wurden drei verschiedene Aufbauten
verwendet. In den folgenden Abschnitten werden sie kurz besprochen.

Abbildung A.3: der Raumtemperatur-Aufbau wurde zur Abschitzung von Ladungstrigerdichte und
Beweglichkeit verwendet. Aus [Hac10)].

Der Raumtemperatur-Magnet: Der RT-Aufbau (Abbildung A.3) wurde konzipiert,
um von einer Probe auf einem 8-Pin-Chip-Carrier schnell die Ladungstriagerdichte, deren
Beweglichkeit und den Schichtwiderstand bestimmen zu kénnen — sowohl im ac — als auch
im dc — Betrieb. Der Messplatz wurde von Birgit Hacker im Rahmen ihrer Diplomarbeit
aufgebaut und ist dort ausfiihrlich beschrieben [Hac10]. Hier werden nur die wichtigsten
Eckdaten zusammengefasst:

Das zentrale Element des Aufbaus ist der B-E10 Magnet von Bruker (1). Er besteht aus
zwel wassergekiihlten Spulen mit Weicheisen-Kern zwischen denen die Proben eingebracht
werden und kann mit dem angeschlossenen Netzteil Felder von maximal 1,0 T erreichen.
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Seine Hysterese ist mit maximal 14 mT gering und spielt fiir die vorgenommenen Messun-
gen zudem keine Rolle, weil das aktuelle Magnetfeld bei jedem Messpunkt separat durch
einen Hall-Sensor ermittelt wird, der sich unmittelbar unterhalb des Probensockels befin-
det. Nahe des verkapselten Probensockels sind eine Reihe von Leuchtdioden angebracht,
sodass theoretisch auch Experimente zur Probenbeleuchtung durchgefiihrt werden kénnen.

Die Belegung der Proben-Kontakte erfolgt entweder durch die Schaltmatrix (3) tiber die
Software auf dem Messrechner oder direkt iiber das Schaltbrett (4). Hier wird mittels
Kippschalter auch entschieden, ob die Probe mit Lock-in-Verstéirker (2) im Wechselstrom-
Betrieb oder mit dem Keithley Source-Meter im Gleichstrom-Betrieb vermessen werden
soll.

Von allen gewachsenen GaMnAs-Proben wurden mit diesem Aufbau nicht nur p, x und p
bestimmt, sondern auch Hall- und Magnetotransportmessungen durchgefiihrt, um etwaige
Anomalien im Transportverhalten aufzuspiihren (vgl. Abschnitt 5.5). Die sweep-Rate bei
diesen Messungen betrug etwa 0,1 —0,2 Tmin~!. Fiir den Hauptteil der hier besprochenen
Proben — bulk-Proben mit einer Schichtdicke von mehr als 20nm — wurde das Keithley
Source-Meter mit einer Stromstérke von 100pA — 300uA benutzt. Fiir diinne und stark
kompensierte Proben wurde dieser Wert auf bis zu 10 pA reduziert, um negative Auswir-
kungen durch zu hohe Stromdichten auszuschlieflen.

Bei der Vermessung der Proben zeigte die Verwendung des Lock-in-Verstérkers keinerlei
Vorteile gegeniiber dem Source-Meter. Selbst bei den diinnsten oder am stérksten kom-
pensierten GaMnAs-Schichten mit geringem Messstrom blieb das Rauschlevel des Source-
Meter bei akzeptablen Werten.

Der Kannen-Kryostat: Der zweite Aufbau der zur Charakterisierung der GaMnAs-
Schichten verwendet wurde ist der Kannenmessplatz der Arbeitsgruppe. Es handelt sich
dabei um einen klassischen Aufbau zur Schnell-Charakterisierung von hochbeweglichen
zweidimensionalen Elektronen- und Lochgasen [Ger09)].

Mit Proben in Van-der-Pauw-Geometrie wurde hier bei allen GaMnAs-Filmen der spezifi-
sche Widerstand bei 4,2 K und bei Raumtemperatur, sowie die auch die Curie-Temperatur
ermittelt. Aufgrund des starken Anomalen Hall Effekts sowie der deutlichen Durchmi-
schung von Léngs- und Querwiderstand bei Van-der-Pauw Proben konnte jedoch die La-
dungstrigerdichte bei 4,2 K nicht routineméflig bestimmt werden.

Beim Kannen-Messplatz besteht der Magnet aus einer Spule, die sich am unteren Ende
des Magnetstabes befindet, welcher wiederum in einer 651-Heliumkanne versenkt wird
(Abbildung A.4). Die Magnetspule wird dadurch supraleitend und kann Magnetfelder
mit einer Flussdichte von bis zu 6 T erzeugen. Durch ein Nadelventil ist es moglich den
Probenraum innerhalb der Spule mit Helium aus der Kanne zu fluten.

Bei einer Messung wird die Probe auf einen der beiden 8Pin-Sockel am Ende des Proben-
stabes gesteckt und mit diesem in den Magnetstab eingebracht. Samtliche Kontakte der
Sockel werden innerhalb des Probenstabes {iber Manganindréhte, die einen sehr geringen
Temperaturkoeffizienten aufweisen, nach auflen geleitet.

Die Bestimmung des spezifischen Widerstandes bei 290 K und 4,2 K erfolgt mit Hilfe der
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Abbildung A.4: Der Kannenmessplatz wurde zur schnellen Charakterisierung bei 4,2 K sowie zur
Bestimmung der Curie-Temperatur durch p(T')-Messungen verwendet.

angeschlossenen DSP7265 Lock-In Verstérker, des Multiswitch und des Messrechners wie-
der nach van der Van-der-Pauw-Methode. Fiir das Auslesen der Temperaturdioden ist ein
Lakeshore Temperatur-Controller in das System integriert.

Um die Curie-Temperatur einer Probe zu bestimmen, wird die Temperaturabhéngigkeit
des Zweipunktwiderstandes der Probe, welche wie in Abbildung A.1 prapariert wurde,
mit einem Keithley Multimeter gemessen. Dafiir wird der Probenstab langsam aus dem
fliissigen Helium gezogen und in dem Heliumgas oberhalb des Heliumspiegels durch wei-
teres stetiges Nachziehen immer weiter erwdrmt, bis wieder Raumtemperatur erreicht
ist. Neben der Diode des Probensockels verfiigt auch der Probenstab selbst {iber eine
fest mit ihm verbundene Cernox-Temperaturdiode (Annildung A.4, rechts). Fiir die p(7)-
Messungen wurden aber nicht diese verwendet, sondern die Diode auf welche die Probe
unmittelbar aufgeklebt wurde. Denn nur sie steht mit dem Waferstiick im thermischen
Gleichgewicht (Abbildung A.1), was durch die starke Temperaturabhingigkeit des Wider-
standes der GaMnAs-Proben leicht iiberpriift werden kann:

Wenn man die Position des Probenstabs im Magnetstab {iber dem Heliumspiegel ziigig
um ein Stiick absenkt und wieder erhsht, so wird man in einer p(T")-Kurve eine Hysterese
beobachten, wenn sie mit der Probenstabsdiode erstellt wurde. Diese ist primér an den
Probenstab mit seiner vergleichsweise grolen Wirmekapazitit gekoppelt. Bei Verwendung
der freistehenden DT470-Diode auf dem 8Pin-Chip-Carrier ist das nicht der Fall.

In der Praxis hat es sich auch vorteilhaft erwiesen, die R(T')-Kurven nicht durch Absen-
ken des Probenstabes, sondern durch ein Herausziehen aufzuzeichnen. So verhindert man,
dass das fliissige Helium im Inneren des Magnetstabes zu Sieden anfingt, sobald es vom
Probenstab beriihrt wird und Spritzer fliissigen Heliums die Messung negativ beeinflussen.

Auch wenn der (temperaturabhéngige) spezifische Widerstand nicht benétigt wird, um die
Curie-Temperatur zu bestimmen, sondern der gemessene Zweipunktwiderstand reicht, ist
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es fiir den Vergleich verschiedener Schichten durchaus sinnvoll diesen aus dem Zweipunkt-
widerstand zu berechnen. Da der Probenwiderstand bei allen Proben sehr viel Grofler
war als Leitungs- und Kontaktwiderstdnde, gestaltet sich die Berechnung des spezifischen
Widerstandes aus dem gemessenen Zweipunktwiderstand Rep sehr einfach:

o R2P(T) - RLeitung

p(T) = Rop(12K) p(4,.2K) (A.6)

Mit dieser Methode wurden alle in dieser Arbeit gezeigten p(T')-Kurven berechnet.

Der Oxford-Kryostat: Der elaborierteste Aufbau, der fiir Transportmessungen ver-
wendet wurde war der SM4000-8 Magnet-Kryostat: Ein kommerzielles System von Oxford
Instruments, das im Weiteren Oxford-Kryostat genannt wird (Abbildung A.5).

Der Oxford Kryostat ermoglicht Transportmessungen bei geregelten Temperaturen von
1,4 K bis 300 K und kann dabei Magnetfelder von bis zu 7T erreichen. Durch die Verwen-
dung von split-coil Magneten gewihrt das System zudem einen direkten optischen Zugang
zur Probe. Dieser wurde aber im Rahmen dieser Arbeit nur zu Justage-Zwecken benutzt.
Die Anordnung der Probe im Magneten zeigte bereits in Abbildung 5.5a).

Abbildung A.5: Ozford-Kryostat — ermdglicht
Transport- Untersuchungen bei Temperaturen
zwischen 1,6 K und 300K und Feldern von bis
2 7T.

Mit dem Oxford-Kryostat wurden keine Standard-Charakterisierungen an den GaMnAs-
Schichten vorgenommen, sondern die temperaturabhéngigen Transportmessungen an den
Hallbar-Strukturen aus Kapitel 5 durchgefiihrt. Er diente vielmehr dazu die Methoden der
Standard-Charakterisierung auf ihre Zuverlassigkeit und Aussagekraft hin zu untersuchen.
Bei den Messungen wurde nicht wie etwa beim Kannen-Kryostatenn das Magnetfeld kon-
tinuierlich veréndert, sondern die Software des Messplatzes ermoglichte es gezielt einzelne
B-Feld-Werte anzufahren, zu warten bis das System im Gleichgewicht war und dann nach-
einander mit digitalen Lock-In-Verstérkern und Switch-Box automatisch die gewiinschten
Léngs- und Querspannungen abzugreifen.
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Anhang B
Wachstum in der Praxis

In diesem Anhang wird die Beschreibung der Mangan-Zellen aus Kapitel 3 um die der
restlichen Zellen ergénzt. Dadurch soll die praktische Grundlage fiir das Wachstum von
GaMnAs und Heterostrukturen wie beispielsweise Proben zur Spininjektion geschaffen
werden.

Anschlieflend folgt eine konkrete Anleitung fiir die Herstellung einer (001)-GaMnAs-Schicht
einschlieflich der Verwendung des BES-Systems fiir die Kontrolle der Substrat-Temperatur
mit dem Bandit-System.

B.1 klassische Zellen einer III/V-Kammer

B.1.1 Gruppe-III Zellen

Die Spintronik-Kammer verfiigt als I1I-V-System iiber Zellen aller drei gdngigen Gruppe-
IIT Elemente: Es sind jeweils eine Indium- und Aluminium- sowie zwei Gallium-Zellen
vorhanden. Das Material befindet sich in PBN-Tiegeln und liegt sténdig, auch im Standby-
Betrieb, im geschmolzenen Zustand vor. Die Evaporation erfolgt thermisch.

5 T T T T T
4,54 BF 2009:
4] ° Jan/Feb.
e Apr.-Jun.
Abbildung B.1: Zeitliche  Ent- 3517 Jul/Aug. .
wicklung Effusions-Effizienz der T 3l fli?/';gz; ® os .
. o /Dez.
Gallium-Zelle 2009 anhand der [ e Ende Dez. ¢« o °
BF-Messungen beim GaMnAs-- 0?‘9 25 8 o°f
Wachstum. — Mit  sinkendem . i
Ga-Pegel im PBN-Tiegel be- °
schleunigt sich die Abnahme
der Effizienz. Mitte 2010 war .
die Zelle erschipft. 15 ; . | . .
880 890 900 910 920

Zell-Temperatur [°C]

Da der Verbrauch an Gallium und Aluminium vergleichsweise hoch ist, miissen ihre Fliisse
an jedem Wachstumstag geeicht werden. Denn, wie anhand der BF-Messungen in Abbil-
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dung B.1 deutlich wird, sinkt die Effusions-Effizienz der Zelle mit der Zeit immer weiter
ab.

Die iiblicherweise hohen Raten fiir das HT-Wachstum von Heterostrukturen (Gréfenordnung
1 Monolage/s) werden nicht {iber die BF-Rohre, sondern standardméfig iiber die Auswer-
tung von RHEED-Oszillationen geeicht: Die Messung findet an einer speziellen RHEED-
Probe — ein kleines Waferstiickchen im Zentrum eines Waferhalters — statt. Aufgrund ihrer
Geometrie liefert sie kontrastreichere Beugungsmuster und stellt wegen ihrer Lage sicher,
dass die Wachstumsraten genau in der Mitte des Wafer-Halters bestimmt werden. Fiir die
Eichung wird nun zunéchst die RHEED-Probe so zum Elektronenstrahl positioniert, dass
nur der Spiegelreflex angeregt wird. Dessen Intensitdt héngt entscheidend von der Rau-
higkeit der Waferoberfliche ab, weshalb man mit ihm die Nukleation und anschliefende
Koaleszenz einzelner Monolagen verfolgen kann (Abbildung 3.4, rechts).

Durch die Offnung der Shutter der Gallium- oder Aluminium-Zellen bei verglichen mit
den fiir HT-Wachstum sonst iiblichen 630 °C niedrigen Temperaturen um 530 °C (und bei
ausreichend As-Hintergrunddruck) wird sichergestellt, dass kein step flow Wachstum statt-
findet. Dieses bezeichnet die Nukleation einer Monolage an einer einzelnen Stelle und das
anschlieBende Ausbreiten {iber den gesamten Wafer, was zwar fiir das Wachstum von He-
terostrukturen sehr willkommen ist, aber von den RHEED-Oszillationen nicht registriert
wird.

Das Wachstum und die Eichung von Indium-haltigen Schichten stellt wegen der grofien
Gitterkonstante von InAs grundsétzlich eine zusétzliche Herausforderung dar. Bei hohem
Indiumgehalt oder auch, wenn Schichten mit geringem In-Anteil keine Verspannung auf-
weisen sollen, miissen sogenannte relaxierte Puffer verwendet werden [Wur08].

Fiir die Eichung des In-Flusses kann bei Temperaturen von T' < 500°C die Differenz in
den RHEED-Oszillationen zwischen einer In,Al;_,As-Rate mit geringem x und der von
AlAs gebildet werden. Fiir sehr geringe Raten ist es auch moglich die Nukleation von
InAs-Dots auf (001)-GaAs bei 1,65 Monolagen InAs zu verwenden.

B.1.2 Die Arsen-Zelle

Bei der Arsen-Quelle der Anlage handelt es sich um eine Valved-Cracker-Zelle. Das Arsen
wird hierbei in einem groflen Reservoir (bulk genannt) bei etwa 290 °C sublimiert. Dabei
entstehen Arsen-Tetramere, welche iiber einen Cracker geleitet und durch ein Ventil in
Richtung des Manipulators entlassen werden. Bei dem Cracker handelt es sich lediglich
um einen Bereich mit PBN, welcher sich beim GaMnAs-Wachstum iiblicherweise auf der
Standby-Temperatur von 350 °C befindet.

Wird der Cracker hingegen auf ca. 900 °C' geheizt, wird das Asy dort vollsténdig in Asa-
Dimere aufgespalten, welche laut Theorie leichter als As4 in den Kristall eingebaut werden
konnen, weil die Spaltung der Tetramere an der Oberflache entfillt.

Der Cracker wird weiterhin dazu benutzt, die sich regelméflig bildenden As-Anlagerungen
am Ausgang der Zelle wegzuheizen. Dies ist nicht nur nétig um einen ungehinderten Arsen-
Fluss zu gewéhrleisten, sondern es ist auch fiir die Eichung besonders geringer Mangan-
Fliisse notwendig, weil das Arsen-Gebirge bei entsprechender Grofle fiir einen erhchten
Hintergrund wéhrend der Eichung sorgt.

126



B.1 klassische Zellen einer 111/V-Kammer

Fiir das Wachstum von GaMnAs ist aber auch das Ventil von Bedeutung. Gegeniiber
von Zellen mit Shutter hat die Valved-Cracker-Zelle den Vorteil, dass der Arsenfluss sehr
genau eingestellt werden kann: etwa £1-1078 Torr bei 1-10~¢ Torr As-Fluss. Zudem ist das
Einstellen des Flusses mit dem Ventil sehr viel schneller als diesen iiber die Temperatur
des As-bulk zu regeln, da dieser sich sehr trage verhilt. Das Arsen-Ventil stellt somit
auch sicher, dass trotz der langen Vorheizdauer des Arsen-bulks von etwa 5 Stunden der
Hintergrunddruck in der Kammer niedrig genug fiir eine Mangan-Eichung mittels BF-
Rohre bleibt.

Die Eichung des Arsenflusses erfolgt ausschliefllich {iber die Beam-Flux-Messrohre.

B.1.3 Dotier-Zellen
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Abbildung B.2: Dotierung von GaAs mit Silizium: a) p(T')-Verhalten von GaAs:Si bei unterschied-
lich starken Filamentstrémen b) Anderungen der Si-Fichkurve mit der Zeit: neben kleineren Insta-
bilitdaten bei niedrigen Stréomen ereignete sich auch ein starker Sprung nach einer Kammerdffnung.

Die Dotierung von Halbleiter-Hetero-Strukturen auf GaAs-(001)-Substraten erfolgt, je
nachdem ob ein Elektronensystem (Si) oder ein Lochsystem (C) hergestellt werden soll
iiblicherweise mit Hilfe der Silizium- und der Kohlenstoff-Zelle. Bei diesen beiden Zellen
geschieht die Evaporation nicht aus einer fliissigen Phase, sondern es werden grofie Fila-
mente aus As-dotiertem Silizium bzw. Graphit verwendet. Dabei wird das Erhitzen der
Filamente durch das Anlegen von elektrischen Stromen mit Stromstérken von bis zu 14 A
bzw. 60 A erreicht.

Bei GaAs konnen so entartet dotierte bulk-Schichten mit einer Ladungstriagerdichte von
bis zu 5 - 10'® cm =3 fiir Elektronen bzw. 1-10' cm™3 fiir Locher hergestellt werden.

Die Eichungen der Fliisse oder genau genommen die der Dotierstirken werden iiber die
Bestimmung der Ladungstriagerdichten von etwa 1pum dicken Testschichten mittels Hall-
messungen bewerkstelligt. Das p(T)-Verhalten einer Serie von GaAs:Si-Eichproben ist in
Abbildung B.2a) zu sehen: Bereits die Probe C090302C zeigte ein vollstindig metallisches
Verhalten, bei einer im Vergleich zu GaMnAs extrem geringen Ladungstriagerdichte von
nur 5 — 6 - 10’ cm™3 (Abbildung B.2b).

Wie man an Abbildung B.2b) sieht kénnen die Dotierstérken besonders bei niedrigen
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Filamentstrémen schwanken, weshalb die Eichungen in diesem Bereich von Zeit zu Zeit
wiederholt werden miissen. Dies gilt besonders nachdem eine (grofie) Kammersffnung (in-
klusive eines Erwirmen des Kiihlschildes) durchgefiihrt wurde, was der starke Sprung in
Abbildung B.2b) belegt.

B.2 Wachstum einer (001)-GaMnAs-Schicht

B.2.1 HT-Wachstum

Nachdem ein Wafer bereits auf der Heizstation im Transferkanal von Verunreinigungen
befreit wurde, wird er auf den Manipulator in der Hauptkammer transferiert (Abbildung
3.2).

Doch bevor GaMnAs auf einen Wafer gewachsen werden kann, muss seine Oberfliche —
wie allgemein fiir GaAs-basierte Schichten iiblich — prapariert werden.

Dazu wird zunéchst das an der Waferoberfliche vorhandene Oxid durch Erhitzen desor-
biert. Dieses geschieht bei etwa 580°C und lédsst sich gut durch RHEED beobachten:
Das strukturlose Beugungbild des Oxids wird abgelost durch das Muster einer rauhen
GaAs-Oberfldche (Abbildung B.3b). Der Elektronenstrahl durchdringt dabei einzelne Er-
hebungen des Wafers, weshalb das Beugungsbild des dreidimensionalen Kristalls an den
Schirm projiziert wird. Bereits dieser Vorgang muss unter Arsenfluss stattfinden um zu
gewdhrleisten, dass das Arsen, welches ab etwa 500 °C aus dem Kristall entweichen kann,
vollstandig ersetzt wird.

Um eine glatte Oberfliche zu erhalten wird anschlieBend bei Temperaturen oberhalb
von 620°C und einer Wachstumsrate von etwa einer Monolage pro Sekunde eine etwa
300nm dicke Schicht GaAs hergestellt. Die hohe Substrattemperatur sorgt hierbei fiir
grofle Gallium-Diffusionsldngen und damit zur Beseitigung der Rauigkeiten.

Unter den fiir eine (001)-Probe iiblichen Arsen-Driicken von ca. 7-107 Torr As, findet der
Einbau bei einer (2 x 4)-Oberflichen-Rekonstruktion statt. Das bedeutet, die Zinkblende-
Struktur bricht an der Oberfliche nicht einfach ab, sondern die Oberflichenatome sind in
einzelne Verbiinde gegliedert, welche in diesem Fall eine Periodizitdt von 2 (entlang von
[110]) bzw. 4 (entlang von [110]) besitzen (mehr dazu: [MH96]). Die Orientierung der flats
des (001)-Wafers beziiglich der Kristallachsen ist nach européisch/japanischem Standard
in Abbildung B.3a) dargestellt.

Ist die Oberfliche ausreichend geglattet, besteht das RHEED-Muster aus wohldefinierten
Reflexen auf den Laue-Kreisen. Allerdings ist die Periodizitéit entsprechend der Rekon-
struktion erhoht und die Uberstruktur ist am Intensititsverlauf der Reflexe erkennbar
(Abbildung B.3c). Um die 4fach Rekonstruktion zu beobachten empfiehlt es sich den Wa-
fer leicht aus der [1 — 10]-Richtung herauszudrehen (rechts).

Der Einbau der Arsens erfolgt immer, auch bei tiefen Temperaturen, iiber Dimere. Bei der
Verwendung von Asy, also bei kaltem Arsen-Cracker, wird deshalb zunéchst das Tetramer
an der Waferoberfliche gespalten und anschliefend eines der beiden Spaltprodukte in den
Kristall eingebaut [MH96].
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Abbildung B.3: Verschiedene RHEED-Muster im Uberblick mit der jeweiligen Blickrichtung des
Elektronenstrahls: a) Orientierung der Kristallachsen beziiglich primary flat (OF) und secondary
flat (IF). Die Wafernormale wird von den Wafer-Herstellern in den Indizes als erstes genannt. b)
3d-Muster nach der Oxid-Desorption c) (2x4)-Rekonstruktion von GaAs bei hohen Temperaturen ,
rechts: Strahlrichtung (Azimut) etwas aus [110] gedreht. d) (1 x 2 )-Rekonstruktion, GaAs bei 250 °C
e) LT-GaAs 250 °C, keine Rekonstruktion.
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Abbildung B.4: Fortsetzung RHEED-Muster: f) Die schwache (12 )-Rekonstruktion von GaMnAs
ist deutlicher zu erkennen bei steilerem Eifallswinkel g). GaMnAs: Diffuser Hintergrund bei 120 °C

Substrat- Temperatur. i) polykristallines Wachstum. j) beginnendes MnAs-Clustern bei GaMnAs. k)
GaMnAs: deutliche Clusterbildung 1) MnAs auf GaMnAs.
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B.2.2 LT-Wachstum

Der Abkiihlprozess: Nach dem Gléitten des Wafers durch HT-GaAs wird die Substrat-
Temperatur auf die jeweilige (GaMnAs-)Wachstums-Temperatur reduziert.

Fiir die Einstellung der geringen As-Driicke kurz vor dem GaMnAs-Wachstum ist es
zweckméflig, dabei das Arsen-Ventil alsbald moglich zu schlieffen. Das Einstellen der
Wachstums-Temperatur ist allerdings nicht so trivial wie man annehmen kénnte, denn
der Gleichgewichtszustand in der Wafer-Temperatur stellt sich erst nach mehreren Stun-
den ein: Das zeigt sich bei den iiblichen GaMnAs-Heizleistungen bei denen die Substrat-
Temperatur selbst nach einer Stunde nach Ende des HT-Wachstum noch mit ca. 1°C/min
fallt.

Da sich die Warmekapazitdten und IR-Absorptionsverhalten der einzelnen Waferhalter
unterscheiden und das System aus Manipulator-Heizung und Waferhalter sich bei den
GaMnAs-Wachstums-Temperaturen von 250 °C und darunter sehr triage verhélt, kann der
Abkiihlvorgang nicht leider nicht automatisch erfolgen. Auch ein vollstindiges Abschalten
der Heizung und anschlielendes Entgegen-Regeln um die Zieltemperatur moglichst schnell
zu erreichen ist deshalb problematisch.

Es hat sich als praktikabel erwiesen, eine etwas geringere Heizleistung als die fiir den
Gleichgewichtszustand benétigte zu verwenden und mit dem Erreichen des Zielwertes das
Wachstum zu starten. So kann man sicherstellen, dass die Temperaturen der drei betei-
ligten Komponenten (Wafer, Waferhalter und Manipulator) zu Beginn des Wachstums im
Fallen begriffen sind.

Nach dem Abkiihlprozess sollte im RHEED-Beugungsbild eine (1 x 2) rekonstruierte Ober-
fliche sichtbar sein (Abbildung B.3d). Nach dem Einstellen des Arsendrucks durch das
Arsen-Ventil wird endlich das Wachstum gestartet.

Die Temperatur-Regelung: Mit dem Offnen der Zellen-Shutter trifft nun zusétzlich
die Hitze aus zwei Zellen auf den Wafer und erhitzt ihn. Der Manipulator wird allerdings
kaum beeinflusst. Um diesen Hitzeeintrag zu kompensieren hat sich bei Standard-GaMnAs-
Schichten, wie sie oft fiir Heterostrukturen verwendet werden (5,5 % Mangangehalt, BEP
(3,3 : 1), Substrat-Temperatur 240 °C), folgender Regelungsvorgang bewihrt:

15 Sekunden vor dem Offnen der Shutter wird die Heizspannung vom Ausgangswert (je
nach Waferhalter 16 V bis 18 V) schlagartig von um etwa 6 V gesenkt (Befehl: Man VoNow).
Mit dem Bandit-System wird bei moglichst geringer Lampenleistung (10 %) verfolgt, wie
sich nach dem Offnen der Shutter trotz der Reduktion der Heizleistung die Substrat-
Temperatur durch die Strahlung aus den Zellen erhoht .

Dieser Prozess siittigt nach etwa einer Minute (bei 241 °C bis 242 °C) und die Temperatur
beginnt mit zunehmender Geschwindigkeit zu sinken.

Nach etwa 2min wird deshalb die Heizspannung wieder erhcht, und zwar auf einen Wert
der 0,5V bis 1V unterhalb des Ausgangswertes liegt.

Weil wegen der Tréagheit der Systems die Substrat-Temperatur aber zunéchst weiter fallt,
wird die Leistung der Bandit-Halogenlampe noch vor Erreichen der 240°C auf 100 %
erhoht, was die weitere Temperaturabnahme (annihernd) stoppen sollte.

In den folgenden Minuten muss dann die Leistung der Bandit-Lampe immer weiter re-
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Anhang B Wachstum in der Praxis

duziert werden, bis schliellich idealerweise die Shutter von Pyro-Port und Detektor-Port
(Abbildung 3.2) geschlossen werden kénnen. Von nun an wird die Substrat-Temperatur
alle ein bis zwei Minuten kontrolliert:

Liegt sie nur geringfiigig zu hoch ist es nicht sinnvoll die Spannung der Manipulator-
heizung einfach permanent zu #ndern, denn so kénnte man das System ,aufschaukeln®.
Zielfithrender ist es die Manipulator-Heizung fiir etwa 10s sehr stark zu senken und dann
wieder anndhernd die urspriingliche Spannung zu verwenden.

Liegt sie geringfiigig zu niedrig, kann mit der Bandit-Lampe kurzfristig auf etwa 241°C
bis 242 °C geheizt werden.

Fiir tiefere Wachstums-Temperaturen muss der eben beschriebene Regelprozess angepasst
werden. Allgemein gilt: Je tiefer die Wachstumstemperatur ist, umso stidrker muss die
Heizleistung zu Beginn des Prozesses reduziert werden. Dies kann an den zahlreichen
Wachstumsprotokollen in der Probendatenbank nachvollzogen werden.

Im Extremfall der Probe C101026B mit 22 % Mangangehalt und 120°C Substrat-Tem-
peratur bedeutete dies, dass die Heizung des Manipulators 15s vor Beginn des Wachs-
tums komplett ausgeschaltet wurde. Denn obwohl auch die Bandit-Lampe permanent nur
mit minimaler Leistung betrieben wurde stieg die Substrat-Temperatur in den folgenden
11 min bis zum Ende des Wachstums auf 128 °C

Fiir kiinftige Experimente in diesem Temperaturbereich wére es demnach durchaus sinn-
voll, bereits mit einem Ungleichgewicht im System Manipulator/Waferhalter/Wafer zu
beginnen, indem man mit der Lampe vor Beginn des Wachstums die Wafer-Temperatur
deutlich gegeniiber dem restlichen Manipulator erhoht. Somit kénnte durch eine Reduk-
tion der Lampenleistung zu Beginn des Wachstums noch deutlicher auf den Hitzeeintrag
der Zellen reagiert werden.

Bandit-Parameter: In Abbildung 3.3 wurden bereits einige Bandkanten-Spektren ge-
zeigt. Als Integrationszeit des Spektrometers wurde wie fiir alle Messungen der Maxi-
malwert, also 200 ms, gewéhlt. Die Messkurven durchlaufen anschliefend eine Reihe von
Filtern und Fits, um die Absorptionskante reproduzierbar aus den Daten zu extrahieren.
Es wird dabei vor allem die Kriimmung der Kurven unmittelbar an der Absorptionskan-

te entfernt, die voreingestellten Standard-Parameter fiir GaAs-Wafer verwendet wurden
(GaAs.rcp).

Um aus der Wellenlénge der Absorptionskante schliefllich die Temperatur zu erhalten sind
Eichkurven notwendig, weil sich in der Praxis die Absorptionsprofile der Wafer in der Dicke
und in geringem Mafle auch von Hersteller zu Hersteller unterscheiden (42 °C). Besonders
wichtig ist die richtige Eichkurve bei der Verwendung von dotierten Substraten, da die
Absorptionskante von der Dotierung vergleichsweise stark abhéngt (AT =~ 20°C). Weil
nicht fiir jeden Hersteller und jede Charge Wafer eine eigene Eichkurve zur Verfiigung
stand, wurde konsequent nur zwischen dotierten und undotierten Proben unterschieden.
Folgende Eichkurven kamen zum Einsatz:

Hersteller  Schichtdicke Oberfliche Dotieriung
undotierte Wafer AXT 350nm SSP SI Rev.2
n+ Wafer AXT 350nm SSP N+ Rev.4
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Anhang C
Erginzungen zu ,,Diinne Schichten®

In diesem Anhang wird der Hintergrund und die Motivation fiir das Wachstum extrem
diinner GaMnAs-Schichten naher erlautert. Zusétzlich wird der Stand der Forschung am
Proximity Effekt von Eisen auf GaMnAs (Abschnitt C.1) sowie die dafiir benttigten
Synchrotron-Messtechniken besprochen (Abschnitt C.2).

Der Anhang schlieft mit der Besprechung des in Abschnitt 7.2 angekiindigten und fiir
diinne Schichten bedeutsamen Effekts in SQUID-Messungen.

C.1 Der Proximity Effekt

Um in Zukunft den Ferromagnetismus in Halbleitern auch bei Raumtemperatur nutzbar
zu machen, bietet sich mit dem Proximity Effekt (PE) von Eisen auf GaMnAs eine viel
versprechende Moglichkeit, insbesondere weil die Rekord-Curie-Temperatur bei GaMnAs
in den letzten Jahren kaum noch gesteigert werden konnte.

Erstmalig publiziert wurde der Effekt von Maccherozzi in [MS08]. Hierin zeigte er, dass Ei-
sen, welches auf GaMnAs gewachsen wurde, Mangan-Atome des GaMnAs in einer 1 —2nm
dicken Schicht an der Grenzfliche zu polarisieren vermag und das selbst bei Raumtem-
peratur. Die Kopplung zwischen Eisen und Mangan war in seinen Experimenten stets
antiferromagnetisch. AuBerdem konnte aus den Fits von XMCD-Spektren in [Spel0] ge-
schlossen werden, dass es sich bei der antiferromagnetisch gekoppelten Manganspezies
weder um substitutionelles noch um oberflichlich oxidiertes Mangan handelte.

Ein zweiter Aspekt des Proximity Effekts wurde in [Olel0] angesprochen: Nicht nur die
diinne Schicht GaMnAs an der Grenzfliche wird durch das Eisen beeinflusst, sondern auch
das bulk-GaMnAs'. Mit SQUID konnte nicht nur bewiesen werden, dass bei tiefen Tem-
peraturen auch das bulk-GaMnAs (ferromagnetisch) an das Eisen gekoppelt ist, sondern
durch die Messung von minor loops wurde auch nachgewiesen, dass sich die Stirke des
Austauschfeldes reziprok zur Schichtdicke verhélt.

Dieses Austauschfeld wirkt sich direkt auf die Curie-Temperatur der bulk-GaMnAs Schicht
aus, denn die relative Erhohung AT /T ist nach [Sonl10] ebenfalls reziprok zur Schicht-
dicke (Abbildung C.1b, inset). In C. Songs Verdffentlichung [Son10] wurde auch eine erste
Anwendung fiir den Proximity Effekt gezeigt:

'Der Begriff bulk wird in diesem Abschnitt vor allem als Gegensatz zu der polarisierten Grenzschicht
verstanden.
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Abbildung C.1: a) Der Prozimity Effekt von FEisen auf GaMnAs: Wihrend die GaMnAs-
Grenzschicht bis zur Raum-Temperatur polarisiert bleibt wird die restliche Schicht nur schwach ge-
koppelt und Te erhéht. Aus [MS08] . b) Die Erhohung der Curie- Temperatur durch den Proximity-
Effekt bei C110125B. Inset: Abhdngigkeit des Effekts von der Schichtdicke. Aus [Son1l1]

In einer Esaki-Tunnelstruktur zur Spininjektion von GaMnAs nach GaAs:Si gelang es mit
Hilfe des PE die maximal nutzbare Temperatur (also in etwa T von GaMnAs) von 45K
auf 85 K zu erhohen. Diese Strukturen wurden mit der Spintronik-Kammer und einer dar-
an angebrachten kleinen Metallkammer ohne Brechen des UHV gewachsen (Abbildung
3.1).

Von Matthias Sperl konnte kiirzlich gezeigt werden [Spel2|, dass die Art der Kopplung
der polarisierten Interface-Schicht des GaMnAs von der Schichtdicke abhéngt: Fiir geringe
Schichtdicken von 10nm und darunter war sie ferromagnetisch, dariiber antiferromagne-
tisch. Zuriickgefiihrt wurde dies auf eine mit der Schichtdicke zunehmenden Konzentration
von Mangan-Interstitial-Defekten an der Grenzflache.

Eine ferromagnetische Kopplung zwischen Eisen und bulk-GaMnAs trat auch bei den
Proximity Effekt-verbesserten Spininjektionsproben von Cheng Song auf [Sonl0]: Sie war
zwischen der 2 nm-FEisenschicht und der 5 nm dicken GaMnAs-Schicht bei 10 K stark genug,
um beide Schichten in einem &dufleren Feld bei 37mT gemeinsam schalteten. Zusammen
mit der groflen Steigerung der Curie-Temperatur ist dies die Hauptmotivation fiir die in
Kapitel 7 vorgestellten diinnen GaMnAs-Schichten.

C.2 GaMnAs im Synchrotron

Fiir die Beschreibung und Charakterisierung von Effekten wie den Proximity-Effekt sind
Messungen mit Synchrotron-Strahlung unerlésslich. Wihrend das Zener-Modell nach Dietl
die elektronischen Zustédnde in GaMnAs eher von Seiten der Valenzbandzustinde betrach-
tet, werden hier die Mangan-(und Eisen-) Zustédnde in den Fokus geriickt.

Da in diesen Experimenten die Wellenldnge der Rontgenstrahlung frei wéhlbar ist, kénnen
zielgerichtet die Absorbtionskanten des Probenmaterials spektroskopiert werden weshalb
rontgenspektroskopische Methoden wie XAS und XMCD elementspezifisch sind.

Bei der Rontgenabsorptionspektroskopie (XAS) ist es moglich entweder die durch Relaxa-
tionsprozesse entstandenen Photonen (PY) oder die durch einen nachgeschalteten Auger-
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C.2 GaMnAs im Synchrotron

Prozess entstehenden Elektronen zu detektieren (TEY, Abbildung C.2b). Entsprechend
misst man bulk-Eigenschaften (PY) oder erhélt im Falle der Elektronen, deren maxi-
male Austrittstiefe durch ihre Coulomb-Wechselwirkung stark begrenzt ist, Oberflichen-
spezifische Informationen.
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Abbildung C.2: a) Schematische Darstellung des XMCD an der L-Kante von Mangan. Aus [Spe09].
b) XMCD und XAS-Messungen an der Mangan L-Kante: Durch TEY und PY erhdlt man Ober-
flichen- bzw. bulk-spezifische Information. Aus [Spel0]

Bei den XAS-Messungen interessiert nicht nur die absolute Stéarke der Absorptionskannten,
sondern auch ihre Form, denn durch letztere lésst sich auch die chemische Umgebung der
Atomriimpfe im Festkorper ermitteln: Wie schon in der Dissertation von Kronast [Kro06]
bei reinen GaMnAs-Schichten, konnten bei den Fe/GaMnAs-Strukturen in [Spel0] durch
XAS zwei verschiedene Spezies von Mangan-3d-Zustédnden ausgemacht werden. Mit Hilfe
einhergehender DFT-Simulationen wurden solche mit reduzierter Elektronenzahl iden-
tifiziert, die #hnlich den 3d*-Zustéinden sind. Diese weisen eine reiche Struktur an der
Lz-Kante auf und treten vor allem im TEY-Spektrum auf (Abbildung C.2b). Weiterhin
gibt es Zustinde, die einer Mischung aus 3d® — 3d® entsprechen, fiir den langreichweiti-
gen Magnetismus verantwortlich sind und das PY-Spektrum dominieren. Somit kénnen
die 3d® — 3d°-Zustinde als substitutionelles Mangan und die 3d*-Zustinde, welche pas-
send zum bisherigen Bild nahe der Oberfliche gehiuft auftreten, als Mangan-Interstitials,
interpretiert werden.

Fiir die zusétzliche Charakterisierung des Ferromagnetismus eignet sich die Messung des
magnetischen Dichroismus des Materials (XMCD). Dafiir wird wie in Abbildung C.2a)
skizziert die Differenz in der Absorption von rechts- und linkszirkular polarisierter Strah-
lung betrachtet.

Bei den Mangan-Zusténden in GaMnAs wird diese Differenz verursacht durch die Zeeman-
Aufspaltung der DOS der 3d-Zustéinde. Uber den Vergleich mit dem XMCD-Signal der
L-Kante des Eisens erhilt man das Vorzeichen der Kopplung zwischen den Schichten —
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antiferromagnetisch im konkreten Fall von Abbildung C.2b).

Ausfiihrlicher ist der Proximity Effekt und die dafiir notwendigen Messmethoden und
Technologien in [Spe09] und [Kro06] beschrieben.

C.3 SQUID-Messungen unter einem starken dufleren Feld

Sollten in ndherer Zukunft mit den Proben aus den Abschnitten 7.1 oder auch 7.3 Expe-
rimente zum Gating-Verhalten des Magnetismus in GaMnAs durchgefiithrt werden muss,
bei der Interpretation eventueller SQUID-Messungen ein weiter Effekt in Betracht gezogen
werden:

Wie in den Abbildungen C.3a) zu sehen ist, l4sst sich nicht nur bei extrem diinnen Proben
wie bei [Saw09], sondern auch bei bulk-Proben wie der 19,5 nm dicken Probe C101110B
ein zusétzliches magnetisches Moment bei den field cooled-Messungen feststellen.

Im Gegensatz zu [Saw09] wurden die field cooled-Messungen nicht bei 1kOe sondern bei
2T durchgefiihrt. Weil es sich bei der getemperten Version von C101110B um das exakt
gleiche Probenstiick handelt, die beiden Momente in C.3a) und b) jeweils gut miteinander
vergleichbar.

Die Ursache fiir den starken Anstieg des magnetischen Moments fiir T — 0 K konnte ein
zusétzlicher paramagnetischer Beitrag des GaAs-Substrats sein. Von einem solchen Ver-
halten wurde bereits in [Ney06] berichtet. Wie dort setzt in C101110B das zusétzliche
magnetische Moment unterhalb von etwa 50 K ein. Bei der getemperten Probe muss man
hierbei die Reorientierung der Magnetisierung durch das duflere Feld beriicksichtigen.
Gestiitzt wird die These eines paramagnetischen Beitrags durch die Diskrepanz zwischen
der Sittigungsmagnetisierung der m(H )-Messungen in Abbildung C.3b), aufgenommen
bei 10 K und dem Moment das m(T") bei T'= 10K in Abbildung C.3a) erreicht. Ein (tem-
peraturabhéngiger) paramagnetischer Beitrag wird ndmlich zusammen mit dem (tempe-
raturunabhéingige) diamagnetische Beitrag bei der Priaparation der m(H )-Kurven aus den
Rohdaten entfernt (C.3a), inset).
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Abbildung C.3: SQUID-Messungen an C101110B: a) Temperaturabhingigkeit des magnetischen
Moments einem dufleren Feld von 2T bzw. 10mT. b) m(H) im getemperten und im ungetemperten
Zustand; inset: zugehorige Rohdaten.
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Anhang D
Probenverzeichnis

Dieses Probenverzeichnis und die darin eingetragenen Daten sollen in erster Linie dazu
dienen, beim kiinftigen GaMnAs-Wachstum eine Orientierungshilfe im komplexen Para-
meterraum zu geben.

Die Bezeichnung der einzelnen Proben richtet sich hauptséchlich nach dem Zeitpunkt der
Probenherstellung: Das allen gemeinsame ,,C“ am Anfang gibt an, dass die Probe in der
Spintronik-Kammer, die intern auch C-Kammer genannt wird, gewachsen wurde. Dann
folgt der Wachstumstag im Format yy/mm/dd und schliefilich wird mit einem Buchstaben
die Reihenfolge der an einem Tag gewachsenen Proben zum Ausdruck gebracht.

In der gesamten Dissertation wird zusétzlich zwischen ungetemperter und getemperter
Version der Probe durch die Angabe von ,,(ag)“ und ,(ann)“ fiir as grown bzw. annealed
unterschieden.

In den folgenden Tabellen sind die Daten aus den Charakterisierungen fiir den ungetem-
perten und den getemperten Zustand nacheinander unterhalb der Wachstumsparameter
angegeben.

Besonderer Wert wurde auf die Charakterisierung der Probenoberfliche mittels RHEED
gelegt, wobei die Phasengrenze von einem glattem zweidimensionalen Wachstum mit
(1 x 2)-Rekonstruktion hin zu einer rauen Oberfliche mit MnAs-Clustern im Fokus stand.
Die Oberflichenqualitdt ist dabei in verschiedene Stufen eingeteilt und &dndert sich wie
folgt: 2d — 2d/(3d) — 2d/3d — 3d/2d — 3d/hex — hex. Hierbei kénnen die GaMnAs-
Schichten bis 2d/(3d) als gelungen bezeichnet werden. Ab 3d/2d sind in REM-Aufnahmen
erste Cluster zu erkennen.

Manche der Proben wurden mit Arsens, also mit heilem Cracker gewachsen. Bei diesen
Proben ist der Arsendruck violett unterlegt.

Konnte bei einer Probe aufgrund des hohen Widerstandes bei tiefen Temperaturen nach
der Novak-Methode keine Curie-Temperatur ermittelt werden, so wird dies in den Ta-
bellen durch ,,07¢ gekennzeichnet. Dies bedeutet aber wie in Kapitel 6 geschildert nicht,
dass die entsprechende Probe beim Abkiihlen auf 4,2 K paramagnetisch bleibt (vgl. etwa
C100401A). Soweit vorhanden, sind SQUID- oder MOKE- Werte angegeben.

In diesem Verzeichnis sind ausschliefSlich Proben ab Anfang 2009, dem Zeitpunkt ab die
Mangan-Eichung mittels Beam-Flux Messung erfolgreich eingesetzt wurde, aufgefiihrt.
Altere GaMnAs-Schichten und Proben, die fiir andere Lehrstiihle hergestellt wurden, sind
iiber die Datenbank der Arbeitsgruppe abrufbar.
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Probe C090203A C090203B C090206A C090206B C090216A C090216B C090225A
Puffer [nm] 10 10 10 10 10 10 10
Dicke[nm] 37,2 37,5 38,2 37,8 35,7 36,5 38,4
Ga Rate [A/s] 0,298 0,298 0,266 0,297 0,267 0,267 0,267
Ga BF [Torr] 2,88E-08 2,88E-08 2,58E-08 2,69E-08 2,58E-08 2,58E-08 2,58E-08
Mn BF [Torr] ca.1,3E-9 ca. 1,48E-9 1,70E-09 1,70E-09 3,80E-10 7,80E-10 1,85E-09
As BF [Torr] 9,00E-07 9,00E-07 9,20E-07 9,20E-07 2,30E-07 2,25E-07 8,20E-07
BEP-ratio 3,34 3,34 3,75 3,61 1,00 0,96 3,33
Cwin [%0] 6,33 7,17 9,05 8,01 2,10 4,28 9,79
Ts [°C] 230 230 230 230 230 230 220
as grown
Tc[K] 68 86 111 83 25 51 103
R, (4K2) [Q] 1650 995 767 1097 12313 1410 817
R, (290K) [Q] 1597 1223 977 1258 3591 1580 1017
p (290K) [1/cm3] 1,02E+20 1,26E+20 1,56E+20 1,28E+20 7,74E+19 1,76E+20
Y [cm?/Vs] 10,2 10,8 10,8 10,3 6,33 6,2
annealed (190°C)
Annealing-Zeit [h] 18,4 21 16,5 16,5 21 21 20
Tc[K],ann 113 133 148 136 33,3 73 131
R, (4K2) [Q] 702 535 500 564 4164 830 525
R, (290K) [Q] 900 748 696 772 2578 1175 717
p (290K) [1/cm3] 2,51E+20 2,59E+20 2,09E+20 2,00E+20 1,20E+20 2,83E+20
cm?/Vs 7,5 8,6 11,1 10,5 5,67 5,16
RHEED
Bemerkungen
Probe C090225B C090313A C090520A C090617A C090625A C090625B C090702A
Puffer [nm] 10 AlGaAs 10 10 10 10 10 5
Dicke[nm] 38,4 37,7 36,2 19,6 37,1 10,7 16,6
Ga Rate [A/s] 0,267 0,296 0,291 0,264 0,284 0,284 0,264
Ga BF [Torr] 2,58E-08 2,94E-08 2,89E-08 2,61E-08 3,01E-08 3,01E-08 2,61E-08
Mn BF [Torr] 1,85E-09 1,64E-09 7,00E-10 1,69E-09 1,27E-09 1,53E-09 2,05E-09
As BF [Torr] 2,70E-07 9,30E-07 9,21E-07 3,50E-07 3,90E-07 3,90E-07 1,09E-06
BEP-ratio 1,10 3,36 3,51 3,52 3,47 3,47 10,30
Cwin [%0] 9,79 7,73 3,43 8,86 5,89 7,05 10,59
Ts [°C] 220 230 230 225 230 230 220
as grown
Tc[K] 62 89 26 88 60,5 71 0?
R, (4K2) [Q] 4122 901 2130 2400 6413 oo
R, (290K) [Q] 16713 1069 6378 2367 1771 5553 45099
p (290K) [1/cm?3] 9,77E+19 1,16E+20
p [cm?/Vs] 9,6 9,75
annealed (190°C)
Annealing-Zeit [h] 20 20
Tc[K],ann 99,5 136 32 152,5 103 134 0?
R, (4K2) [Q] 1908 513 965 910 2228 oo
R, (290K) [Q] 1962 3680 1323 1081 2845 14655
p (290K) [1/cm3] 1,56E+20 2,61824E+20
U [cm2/Vs] 9,27 7,8
RHEED
Bemerkungen Puffer: AlGaAs starke S-
80%, digital Anomalie
alloy p(4K)ag:
2,9E20
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Probe C090713A C090902A C091018A C091018B C091021A C091021B €091204C
Puffer [nm] 8 10 10 10 10 10 5
Dicke[nm] 16,6 19,6 19,6 20,0 59 3,2 20,4
Ga Rate [A/s] 0,270 0,265 0,265 0,211 0,317 0,317 0,156
Ga BF [Torr] 2,67E-08 2,62E-08 2,62E-08 2,08E-08 3,06E-08 3,06E-08 1,67E-08
Mn BF [Torr] 2,08E-09 1,64E-09 1,68E-09 1,68E-09 1,55E-09 1,55E-09 1,68E-09
As BF [Torr] 1,07E-06 1,42E-07 3,50E-07 6,80E-07 9,20E-07 9,20E-07 3,20E-07
BEP-ratio 10,10 1,42 3,50 3,40 3,20 3,20 1,97
Cun [%0] 10,50 8,64 8,74 10,98 6,93 6,93 13,17
Ts [°C] 200 220 225 202 227 226 180
as grown
TclK] 85,4 0 41 0? 0?
R, (4K2) [Q] 0 369922 oo oo
R, (290K) [Q] 10262 20920 36329 11054
p (290K) [1/cm3] 2,26E+19 1,09E+20 8,34E+19 2,09E+19
U [cm?/Vs] 13,1 6 6,43 13,3
annealed (190°C)
Annealing-Zeit [h] 48 21 21 21 116
Tc[K].ann 156,3 117 110 71 137.5
R, (4K2) [Q] 2587 9073 104931
R, (290K) [Q] 2670 8460 18328 1975
p (290K) [1/cm3] 1,09E+20 2,48E+20 1,23E+20
cm?/Vs 10,8 5,5 4,6 12,6
RHEED
Bemerkungen bereits LT- mit As cap!
GaAs 3d SQUID:
Tc(ag)=37,3K

Probe C091204D C100109A C100109B C100109C C100115C C100222C C100305B
Puffer [nm] 5} 10 10 10 10 10 1pm GaAs:SI

Dicke[nm] 11,3 20,3 20,3 20,3 50,5 37,7 19,2

Ga Rate [A/s] 0,156 0,157 0,157 0,157 0,470 0,316 0,315

Ga BF [Torr] 1,67E-08 1,69E-08 1,69E-08 1,69E-08 5,05E-08 3,05E-08 3,04E-08

Mn BF [Torr] 1,68E-09 1,69E-09 1,69E-09 1,69E-09 4,00E-10 1,77E-09 1,53E-09

As BF [Torr] 3,20E-07 3,20E-07 2,00E-07 2,20E-07 5,30E-07 9,70E-07 9,10E-07

BEP-ratio 1,97 1,94 1,21 3,31 1,16 3,35 3,18

Cwin [%0] 13,17 13,05 13,05 13,05 1,05 7,85 6,93

Ts [°C] 180 190 190 182 269 227 226

as grown

Tc[K] 0? 41,5 80 0? 0? 70,6

R, (4K2) [Q] 65485 2962 oo oo

R, (290K) [Q] 5049 2682 46764 2139

p (290K) [1/cm?3] 4,26E+19 9,42E+19 8,77E+18 1,04E+20

U [cm2/Vs] 14,1 12,1 6,6 5,7

annealed (190°C)

Annealing-Zeit [h] 116 18 18 2 48,5 18,75

Tc[K],ann 100.3 157 176 0? 0? 134,5

R, (4K2) [Q] 1082 1102 oo oo

R, (290K) [Q] 1409 1096 13558 2267

p (290K) [1/cm3] 1,70E+20 2,21E+20 2,66E+19 9,46E+19

Y [cm?/Vs] 12,8 12,7 8,3 5,9

RHEED

Bemerkungen MOKE: Tc<4K Tc aus MOKE

n-Dotierung:
4,5E18
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Probe C100305C C100329A C100329B C100329C C100401A C100401B C100401C
Puffer [nm] 0 5 5 5 5 5 5
Dicke[nm] 19,2 20,3 20,7 20,7 19,7 20,8 20,8
Ga Rate [A/s] 0,315 0,156 0,156 0,156 0,148 0,148 0,148
Ga BF [Torr] 3,04E-08 1,67E-08 1,67E-08 1,67E-08 1,59E-08 1,59E-08 1,59E-08
Mn BF [Torr] 1,53E-09 1,67E-09 1,96E-09 1,96E-09 1,97E-09 1,97E-09 1,97E-09
As BF [Torr] 9,10E-07 3,20E-07 3,20E-07 3,20E-07 2,60E-07 2,10E-07 1,60E-07
BEP-ratio 3,18 1,95 1,92 1,92 1,63 1,32 1,01
Cun [%0] 6,93 13,05 15,02 15,02 15,82 15,82 15,82
Ts [°C] 226 198 185 175 165 166 160
as grown
Tc[K] 70,2 71,5 a7 0? 0? 0? 62
R, (4K2) [Q] 3430 2920 15120 oo oo oo 4740
R, (290K) [Q] 3110 2630 3970 36120 14960 8130 3150
p (290K) [1/cm3] 4,98E+19 7,35E+19 5,32E+19 2,56E+19 1,61E+19 2,81E+19 8,96E+19
Y [cm?/Vs] 20,1 14 14,4 14,6 13,8 13,7 12,9
annealed (190°C)
Annealing-Zeit [h] 18,75 18,75 18,75 18,75 18,75 18,75 18,75
Tc[K],ann 135,5 171 161 143,5 133 148 172,5
R, (4K2) [Q] 778 5366 1378 1852 1212 858
R, (290K) [Q] 1546 1068 1293 1623 1980 1479 1137
p (290K) [1/cm?3] 1,47E+20 2,35E+20 1,72E+20 1,48E+20 1,28E+20 1,65E+20 2,16E+20
cm?/Vs 14,3 12,3 13,6 12,6 12,5 12,7 12,3
RHEED
Bemerkungen SQUID: SQUID:
Tc(ag) 22K Te(ag) = 63K
Probe C101020A C101020B C101026A C101026B C101103A C101103B C101103C 8nnf
Puffer [nm] 5 5 5 0 0 0 5
Dicke[nm] 19,7 19,7 12,2 12,2 36,7 22,0 12,2
Ga Rate [A/s] 0,309 0,309 0,150 0,150 0,148 0,150 0,150
Ga BF [Torr] 3,05E-08 3,05E-08 1,58E-08 1,58E-08 1,56E-08 1,58E-08 1,58E-08
Mn BF [Torr] 1,62E-09 1,62E-09 2,07E-09 2,07E-09 2,08E-09 2,08E-09 2,08E-09
As BF [Torr] 8,20E-07 9,14E-07 1,60E-07 1,45E-07 1,60E-07
BEP-ratio 3,05 3,20 1,02 0,92 0,72 0,82 1,03
Cun [%0] 9,45 9,45 21,74 21,74 22,21 22,21 22,21
Ts [°C] 231 2245 120-128 120-128 116-126 120-128 160
as grown
Tc[K] 94 82 0? 65 0? 0? 0?
R, (4K2) [Q] 1670 2264 oo 12950 oo oo oo
R, (290K) [Q] 1987 2460 29480 5960 46090 53300 30140
p (290K) [1/cm?3] 2,09E+20 1,46E+20 1,73773E+19 4,56E+19 4,72E+17 2,12E+18 1,15E+19
p [cm?/Vs] 7,7 8,9 9,5 18,7 68,3 23 14,8
annealed (190°C)
Annealing-Zeit [h] 18 18 18 18 23 23 23
Tc[K],ann 156 154 118 127 0 59 0
R, (4K2) [Q] 839 905 5545 3305 oo 70400 oo
R, (290K) [Q] 1183 1254 4477 3132 18650 8050 14650
p (290K) [1/cm3] 3,44E+20 3,02E+20 9,29602E+19 1,15E+20 1,52E+18 1,93E+19 2,77E+19
Y [cm?/Vs] 7,84 8,42 12,3 14,2 58,2 17,9 12
RHEED
Bemerkungen neue Mn-Zelle neue Mn-Zelle RHEED: RHEED: Wachstum RHEED: 8nm LT-GaAs
p(4K)ag: 4E20 (1-2)x1, bei (1-2)x1, 3x10nm (1-2)x1, Deckschicht
LT-GaAs: besser als bei etwas diffus
eher 3d C101026A
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Probe C101110B C101129C C101129D C101201A C101201B C101201C C101201D
Puffer [nm] 0 AlAs 10 GaAs:C 10 0 0 0 0
Dicke[nm] 19,7 20,7 19,7 21,4 21,4 21,4 21,4
Ga Rate [A/s] 0,300 0,326 0,305 0,153 0,153 0,153 0,153
Ga BF [Torr] 3,08E-08 3,21E-08 3,01E-08 1,61E-08 1,61E-08 1,61E-08 1,61E-08
Mn BF [Torr] 1,60E-09 1,63E-09 1,63E-09 1,79E-09 1,79E-09 1,79E-09 1,79E-09
As BF [Torr] 9,10E-07 9,20E-07 9,10E-07 1,40E-07 1,40E-07 1,62E-07 1,62E-07
BEP-ratio 3,15 3,10 3,22 0,89 0,89 1,03 1,03
Cwin [%0] 9,34 8,98 9,61 18,84 18,84 18,84 18,84
Ts [°C] 225 226 224 156 165 165 156
as grown
Tc[K] 82 69 69 0? 0? 65,8 0?
R, (4K2) [Q] 2258 2990 3100 oo oo 4590 oo
R, (290K) [Q] 2317 2510 2410 28900 2480 2950 5410
p (290K) [1/cm3] 8,08E+19 5,80E+19 6,03E+19 2,26E+18 7,57E+19 4,82E+19 2,22E+19
Y [cm?/Vs] 16,8 20,7 21,8 44,8 15,6 20,6 24,3
annealed (190°C)
Annealing-Zeit [h] 18 18 18 18 18 18 18
Tc[K],ann 154,5 148,3 149,5 0? 80-116 163,1 154
R, (4K2) [Q] 906 901 989 84500 1960 941 1120
R, (290K) [Q] 1220 1190 1240 8260 1920 1170 1350
p (290K) [1/cm3] 2,26E+20 1,67E+20 1,58E+20 1,38E+19 1,11E+20 1,76E+20 1,55E+20
cm?/Vs 11,55 15,2 16,2 25,7 13,8 14,1 14
RHEED
Bemerkungen p(4K)ag: RHEED ok bis RHEED ok bis
4-5E20, 5nm 12nm
p(4K)ann:
15E21
Probe C101209A C101209B C110124B C110215A C110215B C110215C C110303C
Puffer [nm] 5 (orig. LT-GaAs) 10 10 10 10 10
Dicke[nm] 21,4 21,4 5,6 33,6 33,6 33,6 30,9
Ga Rate [A/s] 0,152 0,152 0,308 0,288 0,288 0,288 0,317
Ga BF [Torr] 1,60E-08 1,60E-08 3,08E-08 3,07E-08 3,07E-08 3,07E-08 3,04E-08
Mn BF [Torr] 1,79E-09 1,79E-09 2,09E-09 2,12E-09 2,12E-09 2,12E-09 5,00E-10|
As BF [Torr] 1,63E-07 1,62E-07 4,50E-07 3,48E-07 2,90E-07 2,48E-07 3,00E-07
BEP-ratio 1,04 1,03 1,54 1,19 0,99 0,85 1,10
Cwin [%0] 18,90 18,90 11,95 12,15 12,15 12,15 3,00
Ts [°C] 165 165 181 181 181 178 252
as grown
Tc[K] 63 0? 07? 34 48 0? 38,7
R, (4K2) [Q] 5191 oo oo 4350 oo 1833
R, (290K) [Q] 3182 10250 36100 4438 2352 23330 1874
p (290K) [1/cm?3] 7,15E+19 4,81E+19 4,64E+19 6,00E+19 1,84E+19 2,13E+20
U [cm2/Vs] 12,9 5,7 6,7 13,2 4,25 5
annealed (190°C)
Annealing-Zeit [h] 18 18 18 18 18 18 18,5
Tc[K],ann 154 64,5 91 127,5 168,5 31 47,5
R, (4K2) [Q] 988 8870 38520 825 463 114963 1288
R, (290K) [Q] 1240 4770 14240 1040 642 6546 1651
p (290K) [1/cm3] 2,10E+20 1,46E+20 1,08E+20 1,38E+20 3,12E+20 6,60E+19 2,64E+20
Y [cm?/Vs] 11,2 4,16 7,1 12,8 9,3 4,26 4,7
RHEED
Bemerkungen RHEED etwas etwas diffus
diffus, gut bis
>= 14nm
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Probe C110415C C110714A C110714B C110714C C110719A C110719B C110719C
Puffer [nm]|InAlAs/GaAs 0 0 0 0 0 0

Dicke[nm] 19,0 8,2 8,2 8,2 5,9 4,1 2,9
Ga Rate [A/s] 0,327 0,160 0,160 0,160 0,156 0,156 0,156
Ga BF [Torr] 3,05E-08 1,52E-08 1,52E-08 1,52E-08 1,52E-08 1,52E-08 1,52E-08
Mn BF [Torr] 9,04E-10 1,52E-09 1,52E-09 1,52E-09 1,52E-09 1,52E-09 1,52E-09
As BF [Torr] 9,20E-07 1,61E-07 1,61E-07 1,61E-07
BEP-ratio 3,30 1,09 1,09 1,09
Cun [%0] 5,40 17,03 17,03 17,03 17,04 17,04 17,04
Ts [°C] 240 165 172,5 180 180 180 180

as grown
Tc[K] 49,8 49 75,5 92,5 77,8 61 49,8
R, (4K2) [Q] 3442 287927 14052 8371 22506 424749 oo
R, (290K) [Q] 3096 11469 7933 6619 9857 16066 35718
p (290K) [1/cm3] 6,38E+19
U [cm?/Vs] 16,4
annealed (190°C)
Annealing-Zeit [h] 19,5 15 15 0,25 0,0833 0,0833
Tc[K],ann 98,3 168,4 169 158,8 134,4 91,1
R, (4K2) [Q] 1261 3460 2744 4584 10042 157440
R, (290K) [Q] 1590 2945 3260 4865 7952 16331
p (290K) [1/cm3] 1,60E+20
U [cm?/Vs] 12,8
RHEED
Bemerkungen relax. Puffer
(16%), cross-
hatching
Probe C120102A
Puffer [nm]{1um GaAs:C

Dicke[nm] 33,0
Ga Rate [A/s] 0,315
Ga BF [Torr] 3,03E-08
Mn BF [Torr] 1,70E-09
As BF [Torr] 9,25E-07
BEP-ratio 3,25
Cn [%] 9,93
Ts [°C] 216

as grown

TclK]

R. (4K2) [Q]

R, (290K) [Q]

p (290K) [1/cm3]
p [cm?/Vs]

annealed (190°C)
Annealing-Zeit [h]
Tc[K],ann

R, (4K2) [Q]

R, (290K) [Q]

p (290K) [1/cm3]

U [cm2/Vs]

RHEED

Bemerkungen

C-Dotierung:
ca 1,0E+18




Anhang E

Akronyme und Konstanten

Akronyme

2DEG two dimensional electron gas
2DHG two dimensional hole gas

3DAP three-dimensional atom probe
AHE anomalous Hall effect

ALE atomic layer epitaxy

AMR anisotropic magneto resistance

BF beam flux

BES band edge spectroscopy

BEP beam equivalent pressure

BMP bound magnetic polaron

CB conduction band

CMOS complementary metal oxide semiconductor
DFT density functional theory

DMS dilute magnetic semiconductor
DOS density of states

ECV electrochemical capacitance-voltage
FMR ferromagnetic resonance

HXPES hard X-ray photo emission spectroscopy
IR infra red

LDOS local density of states

MBE molecular beam epitaxy

MCD magnetic circular dichroism

MDSI modulation doped single interface
MEE migration enhanced epitaxy

MIT metal insulator transition

MOKE magneto optical Kerr effect
MOSFET metal oxide field effect transistor
USSR muon spin resonance

NMR negative magneto resistance

PBN pyrolytically deposited boron nitridee
PE proximity effect

PHE planar Hall effect

PIXE particle induced x-ray emission
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Anhang E Akronyme und Konstanten

PMMA Polymethylmethacrylat
PY photon yield
RBS Rutherford backscattering
RSM reciprocal space map
RHEED reflection high energy diffraction
SEM scanning electron microscope
SIMS secondary ion mass spectroscopy
SKEM scanning Kerr microscopy
STM scanning tunneling microscopy
TEM transmission electron microscopy
TEY total electron yield
TMR tunnel magneto resistance
UHV ultra high vacuum
VB valence band
WL weak lokalization
XAS x-ray absorption spectroscopy
XMCD x-ray magnetic circular dichroism
XRD x-ray diffraction
XSTM cross-sectional scanning tunneling microscopy
Konstanten
Lichtgeschwindigkeit im Vakuum 2,998 - 108 o
e Elementarladung 1,602 10719 C
h Plancksches Wirkungsquantum 4,136 - 107 eVs
ky, Boltzmann-Konstante 8,617-1075eV/K
mo Ruhemasse des Elektrons 9,109 - 1073 kg
4o Vakuumpermeabilitét 12,566 - 10*71&%
KB Bohrsches Magneton 5,788 -107%eV/T

Abkiirzungen und eingedeutschte Ausdriicke

ag, as grown ungetempert

ann, annealed getempert

afm antiferromagnetisch

bulk ausgedehntes, dreidimensionales Material

Asaa Arsen-Antisite-Defekt

fm ferromagnetisch

HT high temperature, gewachsen bei hohen Temperaturen
inplane in der Ebene befindlich

inset Einfligung, Einsatz

LT low temperature, gewachsen bei niedrigen Temperaturen
Mngq substitutionel eingebautes Mangan

Mny Mangan-Interstitial-Defekt
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0.B.d.A.

Physikalische Gréflen Falls nicht anders angegeben... M, Mg

ag

B

ey = c(Mn)
d

g

J

kr

ohne Beschrankung der Allgemeinheit
paramagnetisch

side jump

skew scattering

single side polished
Curie-Temperatur
Substrat-Temperatur

Gitterkonstante

magnetische Flussdichte
Mangan-Konzentration
(Schicht-)Dicke

Landéscher g-Faktor
Gesamtdrehimpuls
Fermi-Wellenvektor
magnetisches Moment
Magnetisierung

Beweglichkeit oder Permeabilitét

Ladungstragerdichte (Elektronen/Locher)

Lochdichte
Ladung
Temperatur
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