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Inhaltsangabe

Die Heuslerlegierung NiMnin ist ein idealer Kandidat flr spininjizierende, ferro-
magnetische Elektroden bei zuklnftigen spintronischen Balementen auf Basis von
InAs(001). In dieser Dissertation wurde untersucht, wie eh die Wachstumsparame-
ter Substrattemperatur und Schichtdicke auf morphologise, strukturelle, magneti-
sche und elektrische Eigenschaften von Mnin-Heusler/Halbleiter-Hybridsystemen
auswirken. Die Heuslerdeposition erfolgte mittels Molekarstrahlepitaxie (MBE)
auf kontaminationsfreie Halbleiterober &chen in einer harfir aufgebauten Metall-
Wachstumskammer. Diese ist Uber einen in-vacuo Transfer th@iner kommerziellen
[11/V-Halbleiter-MBE verbunden. Das Konzept einer neuen, optimierten Metall-
MBE wurde spéater mittels 3D-CAD konstruktiv umgesetzt. DieUntersuchung der
hergestellten N)MnIn/InAs(001)-Proben ergab, dass Zwischengitter-Di uson von
Arsen aus dem Substrat in die Heuslerschicht bei einer Wathsistemperatur ober-
halb von 80 C zur Ausbildung einer Reaktionszone fuhrt, deren Dicke mituneh-
mender Substrattemperatur weiter ansteigt. Fir die optime Wachstumstempera-
tur von Ni,MnIn auf InAs(001) in der L2;-Phase wurde ein Fenster zwischen 250
und 300 C bestimmt. Unterhalb 250 C liegt die Heuslerschicht in der B2-Phase
vor, oberhalb 300 C setzt eine starke Zunahme der Grenz &chenreaktion ein. So
wohl Substrattemperatur als auch Schichtdicke zeigten in &sungen einen Ein uss
auf die Spinpolarisation, die Curietemperatur und die krigllographische Phase der
durchweg ferromagnetischen NMnIn-Heuslerschichten. Die hdchste Curietempera-
tur von T¢ = 315K wurde an einer 100 nm dicken, bei 30@ gewachsenen NMnIn-
Schicht gemessen. Heuslerschichten auf InAs(001) mit aptler Wachstumstem-
peratur und mit 100 nm Dicke weisen die hochsten Werte der nétls Magneto-
Optischer Ellipsometrie bestimmten Spinpolarisation aufWahrend bei 250 C her-
gestellte Proben ein klassisches pseudomorphes Wachstunteu Spannungsabbau
durch tetragonale Verzerrung auftritt, wurde fur Probenwahstum oberhalb 300C
eine <110>-Orientierung der Ni,MnIn-Elementarzelle relativ zur InAs(001)-Subs-
tratober &che beobachtet. Beim Wachstum von NiMnIn auf einer modulationsdo-
tierten InGaAs/InAs/InGaAs-Heterostruktur mit metamorp hem In;sAlsAs-Pu er
auf GaAs(001) wurde in Rontgenbeugungsexperimenten einerldeiterung des InAs-
Signals vom pseudomorph verspannten und unrelaxierten Is&Kanal beobachtet.
Bei den Re exen des metamorphen Pu ers war im Vergleich zurer Referenzprobe
ohne Heuslerschicht keine Verdnderung erkennbar, abgesekon einer Abnahme der
Signalintensitat. Die Verwendung solcher Heusler/InAs-BMT-Hybridstrukturen ist
fur die zukunftige Realisierung eines Spin-FET vielverspchend.



Abstract

The Heusler alloy NjMniIn is an ideal candidate material for spin injecting ferre
magnetic electrodes of future spintronic devices based onAis(001) semiconduc-
tors. This thesis reports on the in uence of growth paramets such as substrate
temperature and layer thickness on morphological, structal, magnetic and elec-
tronic properties of NpbMnIn Heusler/Semiconductor hybrid systems, grown with
molecular beam epitaxy (MBE). For Heusler alloy depositioon fresh and clean se-
miconductor surfaces a custom made, home built metal growtthamber was used,
that connects to a commercial 111/V semiconductor MBE via anin-vacuo transfer
system. Improved concepts of a new and optimized metal MBE st¢m have been
embodied in a 3D-CAD construction during later work. Invesgations on the grown
Ni>MnIn/InAs(001) samples revealed, that during growth beyod 80 C an intermi-
xing layer arises at the Heusler/substrate interface whicks formed by di usion of
arsenic from the substrate to the deposit. The intermixing mcess is found to take
place via interstitial sites and becomes increasingly seeewith rising growth tempe-
rature. The optimum growth temperature for deposition of NiMnIn on InAs(001)
in the desired LZ phase was found to be between 25C and 300 C. Below 250 C
the Heusler Im is crystalized in the B2 phase, above 30Q the onset of increasingly
strong interfacial reactions is observed. All NMnIn Ims on InAs are ferromagne-
tic, with substrate temperature as well as layer thicknessaving an in uence on
resulting spin polarization, Curie temperature and crystdographic phase. The hig-
hest Curie temperature ofTc = 315K was measured on a 100 nm thick NMnIn
Im, grown at 300 C on InAs(001). Heusler layers with 100 nm thickness and graw
within the optimum temperature range were found to posses éhhighest spin po-
larization in magneto-optical ellipsometry investigatims. While samples grown at
250 C undergo classical pseudomorphic strain relaxation viattagonal distortion
of the deposited layer, a <10> orientation of the Ni,MnIn unit cell in relation
to the InAs(001) substrate surface was observed for sampleogth beyond 300 C.
The growth of Ni;MnIn on modulation doped InGaAs/InAs/InGaAs heterostructu-
res with metamorphic In;sAl,sAs bu er on GaAs(001) substrate did not result in
relaxation phenomena of the pseudomorphic strained InAs @hnel. Investigations
using x-ray di raction revealed only a peak broadening of té InAs maximum. The
di raction signal signature of the metamorphic bu er did not change in comparison
to a reference sample without Heusler layer. Only a decreasesignal intensity was
observed. The application of such Heusler/InAs-HEMT hybd structures is promi-
sing for the future implementation of a Spin-FET.
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Einleitung

In dem jungen Gebiet der Spintronik soll die Orientierung dgSpins eines Elektrons
neben seiner Ladung als Informationstrager Verwendung rah. Wahrend die klassi-
sche Halbleiterelektronik auf die Bewegung von Ladung inrfealb seiner Bauelemen-
te setzt, erfolgt in spintronischen Bauelementen die Verbeitung von Informationen
uber die Manipulation der Spinausrichtung von ElektronenWol01, Aws02]. Sowohl
die benotigte Schaltzeit, als auch der Energiebedarf fir eliReorientierung eines
Spins sind im Vergleich zum Transport und der Manipulation @n Ladungstréagern
geringer, weshalb eine schnellere Datenverarbeitung b&ighzeitig geringer Warme-
entwicklung in spintronische Bauelementen erwartet wirdvor allem in der Magnet-
feldsensorik hat der Einsatz spintronischer Bauelemente der letzten Dekade bereits
zu einer rasanten Entwicklung bei Lesekopf-, Positions- dnSpeichersystemen ge
fuhrt. So sind von der Entdeckung des GMRdurch Griinberg und Fert im Jahre
1988 (hierfir Nobelpreis 2007) bis zur Markteinfihrung vofrestplatten, in denen
Lesekopfe nach dem Prinzip des GMR-E ektes arbeiten, ledigh 10 Jahre vergan-
gen [Bai88, Bin89, Par98]. Die Entwicklung aktiver Baueleente der Spintronik ist
hingegen noch nicht so weit fortgeschritten und be ndet skt derzeit in einem fri-
hen Entwicklungsstadium. Das grundlegende Konzept des 8gtelde ekttransistor
(Spin-FET), ein spintronisches Bauteil zur Informationserarbeitung, wurde bereits
im Jahr 1990 von S. Datta und B. Das vorgeschlagen [Dat90]. &ier Spin-FET
ist aufgebaut aus drei Kernkomponenten: einem ferromagm&then Spininjektor zur
Erzeugung der spinpolarisierten Elektronen, einem leitden Kanal mit der Mog-
lichkeit zur gezielten Ein ussnahme auf die spinkodiertenformation durch Spin-
manipulation sowie einem Detektor zum Auslesen der resdtenden Information
durch Bestimmung der Spinorientierung. Bis heute ist ein Wstandiger Spin-FET
noch nicht realisiert worden.

Spininjektion polarisierter Ladungstrager in einen Hallditer gelang zuerst Fie-
derling et al. unter Verwendung des magnetischen Halbleiters BgMng.03ZNng.90S€e
als Spin-Filter. Die Detektion der spinpolarisierten Elettonen erfolgte optisch mit-
tels einer GaAs/AlGaAs-Leuchtdiode durch Auswertung derigkularen Polarisation
des emittierten Lichtes [Fie99]. Bereits zwei Jahre spatgelang Zhuet al. mit metal-
lischen Kontakten aus Eisen die direkte Spininjektion bei &imtemperatur in einer
GaAs/(In,Ga)As LED-Struktur [ZhuO1]. Zur gleichen Zeit o enbarten Rechnungen
von Schmidt et al., dass aufgrund des so genannten conductivity-mismatchgwi-

lengl.: Giant Magneto Resistance



schen Metallen und Halbleitern eine e ektive Spinpolariggon im di usiven Trans-

portregime nur bei einer Spinpolarisation des ferromagnsthen Kontaktes von na-
hezu 100% mdglich ist [Sch00]. Die Verwendung von Tunnellb@ren zwischen fer-
romagnetischer Elektrode und Halbleiter wurde wenig spé&teszon Rashba als L6-
sung fur das Problem des conductivity-mismatchs vorgeSlagen [Ras00]. Zudem
legen Rechnungen von Hu und Matsuyama nahe, dass im balkstien Transport-
regime eine hohere E zienz der Spininjektion erreicht weren kann [HuO1]. Die
Manipulation der Spins im leitenden Kanal eines Halbleitar kann durch Nutzung
des Rashba-E ektes erfolgen. Die durch den Rashba-E ekt heorgerufene Prazes-
sion der Spins beruht auf der Spin-Bahnkopplung, welche e&xh mittels eines elek-
trischen Gates gesteuert werden kann. Besonders geeignestckeint hierfir InAs,

das sowohl eine geringe e ektive Masse, resultierend in einhohen Beweglichkeit,
als auch eine hohe Spin-Bahnkopplung bei asymmetrischenng&gthlusspotentialen
aufweist [Lon90, Mat00]. Von Vorteil fur die Anwendung ist ach, dass InAs keine
Schottky-Barriere gegeniiber metallischen Kontakten augtlet [Mea63]. Erfolgte die
Detektion der Spinorientierung anfangs oft auf optischem ®ge, so wurden vor kur-
zem Fortschritte in der rein elektrischen Bestimmung von Sptransport in lateralen

Spinbauelementen durch die Bestimmung von Spinakkumulat unter Verwendung
von nicht-lokalen, spinsensitiven Schottky-Tunnelkontten erzielt [Lou07, Tra09].

Speziell die Klasse der Heuslerlegierungen hat im Hinbliekif eine Verwendung
als ferromagnetische Elektrode zuletzt ein wachsendes dntésse in der Forschung
erfahren, da einige dieser intermetallischen Verbindungesine Kombination inter-
essanter Eigenschaften aufweisen [Fel07]. So wurde fureieleuslerlegierungen ein
halbmetallischer Ferromagnetismus vorhergesagt, welechgine Spinpolarisation die-
ser intermetallischen Verbindungen von bis zu 100% bewitkbei Curietempera-
turen oberhalb der Raumtemperatur [Gro83, Gal06, HemOQ7]. I&8chzeitig haben
viele Heusler- oder Halbheuslerlegierungen ahnliche @&tkonstanten wie populére
[11/V-Verbindungshalbleiter. Dies ermdglicht unter andaem epitaktisches Wachs-
tum von FesSi, Co,(Cr,Fe)Al und Co,MnSi auf GaAs(001)-Substraten [Her03, Hir05,
Bra07] oder der Halbheuslerlegierung NiMnSb auf InP [Woj0Bac03, Kov05]. Die
Heuslerlegierung NiMniIn eignet sich aufgrund der geringen Gitterfehlpassungon
0,2% fur epitaktisches, gitterangepasstes Wachstum aufAs(001)-Ober achen. Be-
rechnungen von Kilian und Viktoria zeigten, dass NMnIn ein halbmetallischer Fer-
romagnet ist, welcher eine Spinpolarisation von 100% aufweist[Kil00]. Bei einer
theoretischen Untersuchung des Ubergangs von,Ninin zu InAs wurde kein signi -
kanter Ein uss auf den Magnetismus an der Grenz ache beobhiet, vielmehr lassen
eine hohe Spinpolarisation und die geringe Streuung an ldikgerten Zustanden eine
e ziente Spininjektion erwarten [Kil0O, KilO1].

Eine ideale Heuslerelektrode besteht aus einer defektéeiHeuslerschicht, wel-
che in der LZ-Phase kristallisiert ist und eine hohe Curietemperatur sae ei-
ne hohe Spinpolarisation aufweist. Sie soll eine abrupte dirkontaminationsfreie
Grenz ache zu InAs besitzen, woflr epitaktisches Wachstunauf frischen InAs-
Ober &chen notwendig ist und die Verwendung der Molekulatsahlepitaxie als Pra-
parationsmethode optimal erscheint. Aus bisherigen Untsuchungen ist bekannt,



EINLEITUNG 3

dass die erzielten strukturellen und magnetischen Eigemhsdten der Heuslerschich-
ten stark von den jeweiligen Prozessparametern beim JNinin-Probenwachstum
abhangen [Hua04, KurO5b, Xie05]. Hierbei wird insbesondedie Bildung von zwei
verschiedenen kubischen Blinin-Kristallstrukturen beobachtet (L2 ;-und B2-Pha-
se), welche stark unterschiedliche magnetische Eigensitea aufweisen. Weiterhin
ist bekannt, dass beim Wachstum von Heuslerlegierungen aerdGrenz ache zwi-
schen deponierter Schicht und 1ll-V-Halbleiter Reaktiongonen in Form von durch-
mischten Zwischenschichten auftreten kénnen [Yan97]. Bievurde beispielsweise
bei der Praparation der Hybridsysteme NiMnSb/GaAs und NiMnIn/InAs beob-
achtet [VRO1, Xie05]. In Wachstumsuntersuchungen gelang &ie et al., die Heus-
lerlegierung NpMnIn epitaktisch auf InAs(001) abzuscheiden, wenn auch nun
in der weniger geordneten B2-Struktur [XieO1]. Die Curietaperatur dieser Heus-
lerschichten lag beiTc = 170K, was unterhalb des Literaturwertes vonTe =
314 330K liegt und eine Verwendung zur Spininjektion bei Raumtempatur aus-
schlieyt [Web69, Hua04, Kur05a]. Mittels eines thermischeAusheilprozesses nach
Abschluss des Probenwachstums konnte die Curietemperatdieser Heuslerschich-
ten auf Tc = 330K gesteigert werden, wonach aber Teile der untersuchten Rre
immer noch in der ungeordneten B2-Struktur vorlagen [XieQ5

In der hier vorliegenden Arbeit wird der Ein uss der Wachstunsbedingungen auf
die strukturellen, magnetischen und elektrischen Eigertsaften von Ni;MnIn/Halb-
leiter-Hybridsystemen untersucht. Ziel ist hierbei, mit ptimierten Prozessparame-
tern ein direktes epitaktisches Wachstum von NMnin auf InAs(001) in der ma-
gnetisch gunstigeren L2Phase zu ermdglichen. Dies soll durch eine Variation der
Wachstumstemperatur und der Schichtdicke erreicht werderEine Untersuchung
der zu erwartenden durchmischten Reaktionszone ist fur didewertung der mor-
phologischen Bescha enheit der Heusler/Halbleiter-Hylidgrenz ache unerlasslich.
Eine ausfuhrliche Charakterisierung der hergestellten dslerproben gibt zum Bei-
spiel Aufschluss Uber den zugrunde liegenden Di usionsmess. Im Rahmen der
hier dargelegten systematischen Untersuchung wird zun&thmit dem Wachstum
polykristalliner Schichten begonnen, um dann unmittelbazu der Préparation epi-
taktischer Ni,MnIn-Heuslerschichten auf InAs(001) tberzugehen. Absatyend wer-
den erste Ergebnisse fur pseudomorph verspanntes,Mnin-Wachstum auf modu-
lationsdotierten Heterostrukturen auf InAs-Basis prasdrert. Die hier als virtuelles
Substrat verwendete Heterostruktur besteht aus einem vgrannten, elektronisch
aktivem InAs-Kanal, welcher asymmetrisch in einen kAl ,sAs-Quantentopf einge-
fugt ist [Hey03]. Der plastische Spannungsabbau zum GaA§{)-Substrat erfolgt
Uber einen mehrlagigen metamorphen JAl; 4 As-Pu er. Die Verwendung solcher
InAs/InAlAs/GaAs-Heterostrukturen fir die zukinftige Realisierung eines Spin-
FET liegt aufgrund der erzielten hohen Beweglichkeiten undler individuell ein-
stellbaren Tunnelbarriere zum Heuslerkontakt nahe. Strukrelle Untersuchungen
sollen klaren, ob der NiMnIn-Aufdampfprozess zu einer Relaxation des tieferliege
den pseudomorph verspannten InAs-Kanals fuhrt.

Die Arbeit ist in insgesamt sieben Kapitel gegliedert. Im aten Kapitel werden
die Grundlagen des Materialsystems, des epitaktischen Westums und der einge-



setzten Analysemethoden erlautert. Dieses Wissen dientrdallgemeinen Verstand-
nis und soll beim weiteren Studium der Arbeit nitzlich seinlm folgenden zweiten
Kapitel wird detailliert auf die Probenpréparation einge@ngen. Hierbei wird der
apparative Aufbau der an ein Transfermodul adaptierten Metllwachstumskammer
und deren Betrieb beschrieben. Desweiteren werden der aligeine Probenherstel-
lungsprozess und Details von vier praparierten und untershten Probenserien vor-
gestellt. Kapitel 3 informiert Uber die strukturellen, magetischen und elektrischen
Untersuchungen sowie die jeweiligen Messbereiche und diedgparameter der zur
Probencharakterisierung verwendeten Analytik. Die Ergafisse dieser Untersuchun-
gen werden fur alle vier Probenserien ausfuhrlich im viemeKapitel prasentiert.
Den wachstumsabhéngigen Veranderungen der morphologiechund strukturellen
Eigenschaften von NiMnIn-Schichten auf InAs galt hierbei die besondere Aufmerk
samkeit. Die Schlussfolgerungen fir polykristalline undpé@aktische Heuslerschich-
ten werden in Kapitel 5 dargelegt. Kapitel 6 befasst sich karmit der Konstruktion
einer neuen Metall-MBE, welche eine technische Weitereritklung der bisherigen
Metallwachstumskammer darstellt. Die Planung hierzu enand im Verlauf des Dis-
sertationsprojektes als Antwort auf neue Anforderungen hsichtlich der Integration
von in-situ Analytik und dem Wunsch einer optimierten Umsetzung und Enreite-
rung des bisherigen Konzeptes. Kapitel 7 gibt eine Zusamnfassung der vorgestell-
ten Resultate.



Kapitel 1

Grundlagen

1.1 Das Materialsystem Ni ,Mnin

1.1.1 Heuslerlegierungen

Im Jahr 1901 entdeckte Friedrich Heusler bei Legierungsexmenten mit Kupfer,
Mangan und Aluminium, dass deren Verbindungen ein ferromagtisches Verhal-
ten zeigen, obwohl keine Legierungskomponente als Elemaeiber magnetisch ist
[HeuO03]. Heute ist bekannt, dass die beobachteten magnekis Eigenschaften im en-
gen Zusammenhang mit der hohen strukturellen Ordnung digsgernaren interme-
tallischen Verbindungen stehen. Solche Legierungen mitrdgtéchiometrischen Zu-
sammensetzung XYZ bilden eine kubisch &chenzentrierte (kfz) Kristallstrukur der
Raumgruppe Fn8m und werden nach ihrem Entdecker al$leusler -Legierungen
bezeichnet. Eine Ubersicht bekannter Heuslerlegierungemlet sich in [Web69, LB8S,
Bus83]. Viele dieser Legierungen weisen ahnliche Gitterigtanten wie die von I11/V-
Verbindungshalbleitern bzw. deren ternare Mischkristadl auf, weshalb fir geeigne-
te Materialkompositionen ein epitaktisches Wachstum feamagnetischer Heusler-
schichten auf Halbleiterober &chen erwartet wird.

1.1.2 Kiristallstruktur und Phasen

Die intermetallische Verbindung NjMniIn weist die stochiometrische Zusammenset-
zung vom Typ X,YZ auf und gehdrt zur Klasse dewollstandigert Heuslerlegierun-
gen. Alle 16 Gitterplatze der Einheitszelle sind entspreeimd der Symmetrieelemente
der Raumgruppe Fn8m (Gruppennummer 225) besetzt und bilden die in Abbildung
1.1(a) dargestellte L2-Struktur. Diese Ni,MnIn-Struktur ist aufgebaut aus vier ge-
geneinander versetzten kfz-Untergittern der Mangan und thum Legierungsatome
sowie der beiden Nickelatome. Die asymmetrische Einheitd&ristallgitters ist in
Abbildung 1.1(b) dargestellt und besteht aus Mangan, Nickeaund Indium.

lintermetallische Verbindungen der Stéchiometrie XYZ mit der Raumgruppe F43m (#216) und
C1, Struktur werden als Halb-Heuslerlegierungen bezeichnet.

5
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Abbildung 1.1: L2;-Kristallstruktur der Heuslerlegierung Ni,MnlIn: (a) kubisch &chen-
zentrierte Kristallstruktur der Raumgruppe Fm 3m, (b) asymmetrische Einheit mit Man-
gan, Nickel und Indium. Aus dieser wird durch Anwendung alle Symmetrieoperationen
der Raumgruppe mit Kenntnis der Gitterkonstante a das Kristallgitter erzeugt. Die Legie-
rungsatome bilden in diesem jeweils ein kubisch achenzeriertes Untergitter aus.

Bei ungunstigen Wachstumsparametern neigt MVinin zu der Ausbildung einer
Kristallstruktur mit statistisch auf ihren Platzen vertei lten Mangan- und Indiuma-
tomen. Diese kristallographische Phase wird als B2-Strukt bezeichnet und weist
im Vergleich zur L2-Struktur aufgrund der zufalligen Besetzung von zuvor nich
gleichwertigen Positionen eine andere Symmetrie auf. Didenentarzelle der B2-
Struktur entspricht einer kubisch raumzentrierten CsCl-8uktur mit der halben
Gitterkonstante des perfekt geordneten Heuslerkristalls

Unabhangig von der strukturellen Ordnung ist die Gitterkostante von NbMnin
vergleichbar mit der des Halbleiters InAs. In der Literaturexistieren zwei unter-
schiedliche Angaben fir die NMnin-Gitterkonstante, dies sind zum einena =
0;6069nm in [Web69, Web84] sowie zum anderea = 0;6024nm bzw. 0,6022 nm
in [JCP94, Kur03]. Hierbei sind die beiden letztgenanntenyblizierten Werte im
Rahmen der Fehlergrenzen identisch. Der Wed = 0;6024fir die kleinere der bei-
den Gitterkonstanten wurde vonKur y und Anton unter Verwendung von MgO als
Standard mit Elektronenbeugung bestétigt, die Details hizu sind in [Kur03] verof-
fentlicht. Beide Gitterkonstanten erlauben das epitaktishe Wachstum von NjMnin
auf InAs(001) mit einer Gitterfehlpassung von weniger als,P%. In dieser Arbeit
wird im Folgenden der an diesem Institut bestimmte, dokumererte Wert von
a = 0;6024nm als Gitterkonstante fir Ni,MnIn verwendet. Die geringe Gitterfehl-
passung macht NiMnIn zu einem geeigneten Kandidaten fir die epitaktische De
position von ferromagnetischen Kontakten auf InAs mit dem &l einer mdglichen
Spininjektion von polarisierten Ladungstragern.
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1.1.3 Kontakte fur Spininjektion
Halbmetallischer Ferromagnetismus

Die Klasse der halbmetallischen Ferromagnete zeichnetrsidurch metallisches Ver-
halten der Elektronen einer Spinrichtung aus, wahrend glghzeitig Elektronen mit
entgegengesetzter Spinrichtung aufgrund einer Bandlicken Bereich des Fermini-
veaus beim Ladungstransport nicht in Erscheinung treten [683]. In Abbildung
1.2 sind die Bandstrukturen eines unmagnetischen Metallgjnes klassischen Fer-
romagneten sowie eines halbmetallischen Ferromagnetenrgisstellt. Wahrend bei
unmagnetischen Metallen wie Aluminium fur beide Spinrichingen” und # die Zu-
stande gleichmayig besetzt sind, ist bei einem Ferromageetwie Eisen die Entar-
tung der beiden Spinzustande aufgrund der Austauschwechgiekung aufgehoben.
Bei einem halbmetallischen Ferromagneten liegen zusattlialle Zustéande eines der
beiden spinpolarisierten Bander vollstdndig unterhalb aeg~ermienergie. Dieses voll-
standig geflllte Valenzband der Majoritatselektronen trgt somit nicht zum La-
dungstransport bei und wird per De nition den #-Elektronen zugeordnet. Das nur
teilweise geflllte Band der Minoritatselektronen weist aschlieylich Elektronen der
"-Spinrichtung auf. Da nur im"-Band die Zustandsdichte an der Fermienergie nicht
verschwindet, wird ein vollstandig spinpolarisierter metllischer Ladungstransport
ermoglicht. Halbmetallische Ferromagnete sind in der Gryge der Heusler- und Halb-
heuslerverbindungen héu g vertreten.

unmagnetisches Metall Ferromagnet halbmetallischer Ferromagnet
Q Q Q
2 2 2
24 g Qs
. | .
L] — J
|
EFermi & EFermi
3d
4s
Minoritats- Majoritats- Minoritats- Majoritats-
elektronen elektronen elektronen elektronen
Zustandsdichte D(E) Zustandsdichte D(E) Zustandsdichte D(E)

Abbildung 1.2: Idealisierte Darstellung der Bandstrukturen fiir unmagnetisches Metall,
Ferromagnete und halbmetallische Ferromagnete.
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Bandstruktur und Grenz ache

Fur eine e ziente Spininjektion von einem Ni,MnIn-Kontakt nach InAs ist eine hohe
Spinpolarisation der Heuslerlegierung sowie eine gute Bipassung zum Halbleiter
notwendig. Um beide Voraussetzungen zu Uberprifen, bereeten Kilian und Vic-
toria die elektrische Bandstruktur von NpMniIn und bestimmten die Lokalisierung
der Elektronen innerhalb dieser. Die Fermienergie der Hdadegierung muss fur eine
gute Bandpassung nahe dem Leitungsband von InAs liegen, dar 1Spins aus Zustan-
den sehr nahe der Fermikante in die unbesetzten Zustande d¢albleiters tbergehen
kdnnen. Diese energetisch gunstigen Elektronenzustan@sden sich aus einem Ver-
gleich der Bandstruktur von InAs und NpMnin bestimmen [Che76, Che84, Kil0O0].
Aus den Berechnungen fir NMnIn ergab sich eine komplexe Bandstruktur, wel-
che in Abbildung 1.3 fur (a) Minoritatsladungstrager und () Majoritatsladungstra-
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Abbildung 1.3: nach [Kil00]: Bandstruktur fir Ni ,MnlIn, berechnet fir (a) Minoritatsla-
dungstrager und (b) Majoritatsladungstrager.
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ger dargestellt ist. Wahrend fur ein ferromagnetisches Hahetall eine vollstandige
Spinpolarisation erwartet wird, existieren bei NiMnIn in der Nahe des X-Punktes
Zustdnde nahe der Fermikante fur Majoritatsspins. Die beohnete Gesamtspinpo-
larisation betragt 4,09 g bei einem berechneten magnetischen Gesamtmoment von
4,16 g, welches in guter Ubereinstimmung mit experimentell an MMnin bestimm-
ten Werten (s.u.) ist. Ein Vergleich mit der Bandstruktur von InAs zeigt, dass die
energetisch gilnstigsten Zustande nahe des Ferminiveausler Nachbarschaft des -
Punktes liegen: Das NiMnIn-Minoritatsband schneidet das Ferminiveau entlang de
drei Hochsymmetrierichtungen X, K und L. Eine erste Abschatzung der
Transmissionswahrscheinlichkeiten der BIVnIin/InAs(001)-Grenz &che unter der
Annahme senkrecht einfallender Wellenvektoren und einemefmilevelpinning von
0,1eV oberhalb des InAs-Leitungsbandes ergab fir Minortsladungstrager Wer-
te von 75% fur die [100]-, 82% flur die [110]- und 99% fir die [M4Richtung. Die
Zustande mit Majoritatselektronen liegen weit vom -Punkt entfernt. Eine Berech-
nung ebenfalls unter der Annahme eines orthogonalen Ubergs der k-Vektoren
ergibt folgende Transmissionswahrscheinlichkeiten: ;¥ = 19%, T3 = 19% und

T[‘l‘i‘jll = 39%. Aufgrund des groyen Abstandes zwischen Schnittpunkt deédajo-
ritatsbandes mit dem Ferminiveau und dem -Punkt wird aber die Mehrzahl der
Wellenvektoren nicht exakt senkrecht zur Grenz ache einfeen, wodurch die ab-
geschatzten Transmissionswahrscheinlichkeiten der Maiatsspins zuséatzlich um
einen Faktor von etwa 100 vermindert werden.

— DOS of Ni,Mnln at interface
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Abbildung 1.4: aus [Kil01]: Zustandsdichten nur unter der Berticksichtigury der Zusténde
am -Punkt fir Ni sMnIn-Volumenmaterial (gepunktete Linie) und dessen Gegepart flr
die NizMnIn/InAs(001)-Grenz &che (durchgezogene Linie). Die Famienergie liegt bei 0 eV.

In einer weiteren Berechnung untersuchten Kilian und Victoa die elektroni-
sche Struktur einer NpyMnIn/InAs(100)-Grenz ache, um den Ein uss der Streu-
ung aufgrund von Grenz achenzustanden zu bestimmen [KilQ1Hierbei stellten
sie fest, dass die Spinpolarisation des MinIin-Volumenmaterials, hervorgerufen
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hauptsachlich durch Manganatome, nicht durch die Gegenwavon InAs zerstort
wird. Die Ausbildung einer unmagnetischen Grenzschicht wde bei den Berechnun-
gen nicht beobachtet. In Abbildung 1.4 sind die Zustandsditen fiir das Np,MnIn-
Volumenmaterial und fiir die NpMnIn-Grenz ache wiedergegeben. Entscheidend fur
eine mogliche Spinpolarisation sind die Minoritatszustéde des Volumenmaterials
nahe der Fermienergie E, fir welche ein Uberlapp mit Grenz dchenzustanden be-
obachtet wird. Daher stehen diese Minoritatszustande vonipMnin bei einer mog-
lichen Spininjektion nach InAs(001) weiterhin zur Verfiugag. Aufgrund der guten
Bandanpassung und der Uberwiegenden Transmission von Midtsladungstrager
an der Grenze zu InAs erscheint NMnin als Kandidat fiir eine spininjizierende
Elektrode somit gut geeignet.

Magnetische Eigenschaften

Fir eine technologische Verwendung der Heuslerlegierunig apininjizierende Elek-
trode ist ein starker Ferromagnetismus notwendig, der auchei Raumtemperatur
noch auftritt. In ihren theoretischen Berechnungen haben&Siogluet al. die Kop-
pelung zwischen einzelnen magnetischen Momenten im Kriggtter untersucht
[Sas04]. Sie fanden fur die Mangan-Mangan-Koppelung in Adohgigkeit von der
Distanz einen in der Summe positiven Wert der Austauschpamseter. Der Wert des
AustauschintegralsJ ist zunachst gering fir die ndchsten Mangan-Nachbarn und
steigt dann auf ein Maximum fir die zweit-, dritt und viertnachsten Manganatome
an. Das funftndchste Manganatom ist schwach antiferromagtisch gekoppelt mit
einem negativen Austauschparameter, die Koppelung allereiter entfernten Man-
ganatome ist gering und tragt nicht mehr signi kant zum Gesmtmoment bei. Bei
der Koppelung der Nickel- und Manganatome sind nur die Momander nachsten
Nachbarn von Bedeutung, deren Koppelungsparameter liegudem deutlich ober-
halb des bei der Mn Mn Koppelung beobachteten Wertes. Insgamt resultiert fir
Ni,MnlIn eine Gberwiegend ferromagnetische Koppelung der magischen Momente.
In Neutronenbeugungsexperimenten wurde das magnetischemdent von NpLMnin
zu 4,40 g je Formeleinheit bestimmt. Hierbei hat das Manganatom mit 24 g
den groyten Anteil am Gesamtmoment, gefolgt von den beidenidkelatomen. Das
Indiumatom weist in theoretischen Berechnungen ein sehrrggges, entgegengesetzt
ausgerichtetes Moment auf, welches experimentell nicht ddgachtet wurde [Web84].

Die Curietemperatur von NpbMnin in der kristallographisch geordneten L2-Pha-
se liegt nach den theoretischen Berechnungen bigj =343 K. Dieser Wert liegt na-
he der experimentell bestimmten Curietemperatur von J, ,, =314 330K [Web69,
Hua04, Kur05a]. Fur NpMnIn mit weniger geordneter kristallographischer B2-Pha
se wurde hingegen eine niedrigere Curietemperatur von.d, 170K beobachtet
[XieO1, Xie05]. Nur perfekt in der L2-Phase kristallisiertes NiMnIn zeigt daher
oberhalb der Raumtemperatur Ferromagnetismus. Fur die Vendung als spininiji-
zierende Elektrode ist somit das geordnete Wachstum der Hserlegierung in der
L2,-Phase notwendig.
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1.2 Epitaktisches Wachstum

1.2.1 Molekularstrahlepitaxie

Bei der Molekularstrahlepitaxie (MBE?) wird ein vorhandener Einkristall epitak-
tisch, dass heiyt mit fortgesetzter Gitterperiodizitat, weitergewachsen. Die depo-
nierte Schicht tbernimmt hierbei die Kristallstruktur desunterliegenden Substrates.
Technisch erfolgt dies durch thermisches Verdampfen odeunl8imieren von hochrei-
nen Materialien aus E usionszellen im Ultrahochvakuum (UN) auf den beheizten
Substratkristall. Das notwendige UHV im Bereich von 10 torr wird mittels Kalt-
achen oder unter Ausnutzung der Getterwirkung von geeigrien Metallen erzeugt.
Die spezielle Geometrie der eingesetzten E usionszellemé&glicht einen homogenen
und gerichteten Strahl von Atomen oder Molekllen eines Eleantes, deren mittle-
re freie Weglange im Vakuum weit groyer als der Abstand von @llenmaterial
zum Substrat ist. Als Zellen kommen heutzutage meist keineeinen Knudsenzel-
len sondern thermische Nichtgleichgewichtszellen mit lgem Tiegel zum Einsatz.
Die langgestreckte Form des Tiegels bewirkt eine E usion dsich in gleicher Rich-
tung bewegenden Atome oder Molekulle als Teilchenstrahl. B&eramische Tiegel-
material besteht aus pyrolytischem Bornitrid (pBN) oder Auminiumoxid (Al ,03),
in speziellen Fallen nden auch Tiegel aus Berylliumoxid (BO) Verwendung. Fur
hochschmelzende Materialien sind Elektronenstrahlverdegpfer gegentber Zellen mit
Widerstandsheizung besser geeignet. Eine prazise Tempersegelung der Verdamp-
ferzellen ist notwendig, um bei konstantem Dampfdruck eimede nierten Fluss zu
erhalten. Die vertikale Strukturierung der deponierten Sdchtstruktur in Wachs-
tumsrichtung wird durch spezielle Verschlussblenden, dsogenannten Zellenshut-
ter, realisiert. Durch O nen und Schlieyen kann jeder Molellarstrahl gezielt ein-
oder ausgeblendet werden. Die typische Reaktionszeit degllénshutter von 0,2 Se-
kunden flr eine Positionsanderung ermdglicht eine reprodierbare Herstellung von
nanostrukturierten Schichtsystemen. Die Rotation des sahlungsbeheizten Subs-
trathalters wahrend des Wachstums fiihrt zu einer vorteilnigen Homogenisierung
der deponierten Materialmenge, welche aus nichtaxial armeneten Quellen ver-
dampft wird [Cho95, Cho99, Art02].

Beim Wachstum von arsenbasierten I11/V-Verbindungshallzitern ist die hohe
Selektivitat der verwendeten Gruppe llI-Metalle (Ga, Al urd In) gegenlber Arsen
ein groyer Vorteil. Bei einem Uberangebot von Arsen wachsateren binare und
ternare Verbindungen immer stdchiometrisch. Die Prozesshtrolle erfolgt oft mit-
tels RHEED?-Aufbauten, da deren elektronenoptischer Strahlengang tpatibel zur
Aufdampfgeometrie ist. Bei schichtweisem Wachstum koriiert die Intensitat des
in RHEED-Messungen beobachteten Spekularre exes mit demeBeckungsgrad der
Ober ache, was einen Ruckschluss auf die Flussrate der G llI-Komponente
zul&sst. Hierbei wird vorausgesetzt, dass jedes auftre da Atom in die Ober a-
che eingebaut wird. Fir das Wachstum von Halbleiter-Schitdystemen auf GaAs-

2engl.: Molecular Beam Epitaxy
3engl.: Re ection High Energy Electron Di raction
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Substraten sind Flussraten von einer Monolage pro Sekund&NIL/s) typisch, bei
der Metall-Epitaxie mit hochschmelzenden Legierungskoropenten treten hingegen
deutlich geringere Gesamt ussraten von 0,03 nm/s auf [Z0).

1.2.2 Wachstumsmodi

Beim epitaktischen Wachstum haben die Ober achenenergieed Substrates und des
aufgedampften Materials sowie die Grenz &chenenergie umlie Verspannungsener-
gie zwischen beiden einen groyen Ein uss auf die morpholsghe Ausbildung der
resultierenden Struktur. Man unterscheidet je nach Energbilanz drei unterschied-
liche Wachstumsmodi, deren Schichtstruktur in Abbildung 5 dargestellt ist. Der
Volmer-Weber-Modus ist charakterisiert durch Inselwachstum des aufgathpften
Materials auf dem Substrat. Aufgrund einer starkeren Bindog der deponierten Ato-
me untereinander als zum Substrat bilden sich beim Bedampfeingleichmayig tber
die Substratober &che verteilte Inseln [Vol26]. Im Gegemasz dazu ist beim Frank-
van der MerweModus die Bindung der adsorbierten Teilchen untereinandestarker
als zum Substrat. Dies fuhrt zu einer gleichmayigen Bedeakgy der Substratober-
ache und zu einem lagenweisen Wachstum der Schicht. Diesrdiials Lagen- oder
Schichtwachstum bezeichnet. Im Idealfall wird dabei eine dholage zuerst vollstan-
dig abgeschieden, bevor die Kristallisation der nachsterage einsetzt [Fra49]. Eine
Mischform beider Wachstumsmaodi ist das Lagen- und Inselwastum nach Stranski-
Krastanov, welches bei stark unterschiedlichen Gitterkonstanten woSubstrat- und
Schichtkristall auftritt. Hierbei bildet sich zunéchst ene stark verspannte Schicht
entsprechend dem Wachstum nach Frank-van der Merwe. Beim Bischreiten ei-
ner kritischen Bedeckung . relaxieren die nachfolgenden Schichten durch spontane
Inselbildung, um ihre Verspannungsenergie zu minimiere8tf39].

N/ N\

Abbildung 1.5: schematische Darstellung der drei Wachstumsarten beim Agfamp-
fen: (a) Inselwachstum (Vollmer-Weber), (b) Lagenwachstun (Frank-van der Merve),
(c) Lagen- und Inselwachstum (Stranski-Krastanov).



1.2. EPITAKTISCHES WACHSTUM 13

1.2.3 Gitterfehlpassung und Schichtdicke

Verspannung tritt beim Wachstum von Multilagen auf, wenn Enkristalle mit kom-
mensurabler Gitterstruktur, aber unterschiedlichen Giterkonstanten epitaktisch auf-
einander abgeschieden werden. Als Gitterfehlpassungst die relative Di erenz der
Gitterkonstanten des Substrates®s und der deponierten Schichy de niert, die sich
aus =(ay as)=a berechnet. Das Kristallgitter der Schicht wird durch Zug- der
Druckspannung innerhalb elastischer Grenzen tetragonaészerrt. Die Spannungs-
energie selbst ist abh&ngig von der Gitterfehlpassung un@mDicke der verspannten
Schicht. Beim Uberschreiten der maximal elastisch maglieh Verspannung kommt
es zu einem Abbau der Verspannungsenergie durch Versetzsinilung (plastische
Verformung), Bildung von Inseln beim weiteren Wachstum odedem makroskopi-
schen Biegen des gesamten Schichtsystems. In Abbildung si6die von Matthews
und Blakeslee berechnete maximale Schichtdickg in Abhangigkeit von der Gitter-
fehlpassung (durchgezogene Linie) aufgetragen, oberhalb derer im Lanyeachstum
die Versetzungsbildung zum Abbau der Verspannungsenergimsetzt [Mat74]. Fur
den Spannungsabbau im Fall von Stranski-Krastanov-Insehghstum sind experi-
mentell ermittelte Datenpunkte des kritischen Bedeckunggades . wiedergegeben,
welche aus Wachstumsuntersuchungen an InAs-Quantenpuekt gewonnen wurden

Abbildung 1.6: nach [Men05]: (schwarze Linie) Kritische Schichtdicken. fir Versetzungs-
bildung beim Lagenwachstum von InGaAs auf GaAs-Substrat, brechnet nach Matthews
und Blakeslee. Bei einer Gitterfehlpassung von 1% betragt die kritische Schichtdicke
he 50nm. (blaue Quadrate) experimentelle Werte fir den kritischen Bedeckungsgrad ¢
beim Stranski-Krastanov-Inselwachstum von InAs-Quantepunkten auf GaAs-Substrat,
bestimmt mittels RHEED-Messungen. Ab einer Gitterfehlpasung von 2,5% dominiert
der Spannungsabbau durch Inselwachstum.
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[HeyO01]. Prinzipiell kbnnen beim epitaktischen Wachstumrei Bereiche unterschied-
licher Gitterfehlpassung beschrieben werden:

unverspannte und gitterangepasste Schichten

Das Wachstum gitterangepasster Schichten bei Homo-Epitexoder beim Wachstum
von Materialien mit nahezu identischen Gitterkonstanten we GaAs @ = 0;5653nm)
und AlAs (a = 0;5661nm) erzeugt nahezu keine Verspannung in den beteiligten
Kristallgittern. Solche Schichten lassen sich mit nahezudiiebiger Schichtdicke auf-
einander deponieren, wobei das Wachstum bei geeigneten W&tamsparametern
ausschlieylich im Frank-van der Merwe-Modus erfolgt.

pseudomorph verspannte Schichten

Pseudomorphes Wachstum tritt bei Schichten auf, welche @nGitterfehlpassung
von weniger als 2,5% aufweisen und unterhalb der kritisch&chichtdicke h. liegen.
Ein Beispiel hierfur ist das verspannte Wachstum von WGa; 4As oder In,Al; As
auf GaAs. In Abbildung 1.6 ist der Indiumanteil von InGa; xAs als obere Achse
korreliert zu der jeweiligen Gitterfehlpassung mit GaAs vadergegeben. Bei einer
Gitterfehlpassung von = 2%, entsprechend einem Indiumanteil vox  28%, be-
tragt die berechnete kritische Schichtdickeh,  10nm. Schichten aus IngGa;,As
oder InpgAl7,As mit einer Schichtdicked < h wachsen auf GaAs pseudomorph ver-
spannt im Frank-van der Merwe-Modus auf. Die Spannungsemge fuhrt zu einer
tetragonalen Verzerrung der lateral gitterangepassten ktallstruktur. Die vertikale
Gitterkonstante der verspannten Schicht kann aus der Vergpnung bei Kennt-
nis der materialspezi schen Poissonkonstante durch Einsetzten und Au 6sen von
Formel 1.1 errechnet werden.

2 3
(Avertikal  @Supstrat)  Achicht - Asupstrat  ASchicht 1 2

(1.1
a%ubstrat aschicht 1
mit —V =2 i und _  Osubstrat  8schicht
Vo 1 aschicht

Eine weitere Erhdhung des Indiumanteils fihrt im Grenzbereh von 28%
X  35% (Gitterfehlpassung > 2;5%) zum Ubergang vom Lagenwachstum in das
Stranski-Krastanov-Inselwachstum. Dieser Bereich istieressant fur das Wachstum
von InAs-Quantenpunkten, deren kritischer Bedeckungsgda . in Abhangigkeit von
der Gitterfehlpassung in Abbildung 1.6 mit blauen Quadraten gekennzeichnet ist.

vollstandig relaxierte Schichten

Beim Uberschreiten der kritischen Schichtdickeh, fiir Lagenwachstum setzt eine
verstarkte Versetzungsbildung innerhalb der deponierteSchicht ein. Hierdurch re-

laxiert das Kristallgitter des Schichtkristall unter Abbau der Verspannungsenergie,
bis aufgrund der groyen Anzahl eingebauter Versetzungenedvertikale und hori-

zontale Gitterkonstante wieder mit dem Wert des unversparian Volumenmaterials

Ubereinstimmen.
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1.3 Prinzipien der Analysemethoden

1.3.1 Augerelektronen-Spektroskopie

Die Augerelektronen-Spektroskopie (AES) ist eine Analyseethode, welche auf-
grund der geringen Tiefe des analysierten Probevolumensrimragend geeignet
ist, die chemische Zusammensetzung dunner Schichten ohres &Ein uss eines un-
terliegenden Substrates zu untersuchen. Sie beruht auf dauswertung des Spek-
trums emittierter Augerelektronen im Bereich 10eV bis 3keVDie Ober dchensen-
sitivitat der AES beruht auf der kleinen mittleren freien Weglange der emittierten
Elektronen im Festkorper, welche in einem Bereich von 0,4%0bnm liegt. Die la-
terale Au 6sung ist durch den Durchmessers des Priméarelakinenstrahls bestimmt
[Bri83, Tho85, Bri03].

Der Auger-Prozess, dargestellt in Abbildung 1.7(a), wird urch Bildung eines
lons mit einer Leerstelle infolge der Stoyionisation eind2hotoelektrons K ) durch
den Primarelektronenstrahl mit einer Energie vorEp =3 10 keV ausgeldst. Der lo-
nisation (hier: des K-Niveau9 folgt die Relaxation des Atoms. Dabei wird das ent-
standene Loch durch ein Elektron aus einem hdherenergetism L,-Niveau aufge-
fullt. Infolge des Ubergangs wird die Energiedi erenzBx E,_,) als Uberschissi-
ge kinetische Energie verfigbar. Diese Energie kann im Atoentweder durch die
Bildung eines charakteristischen Rontgen-Photons (Ronteg-Fluoreszenzstrahlung)
abgebaut werden, oder strahlungslos auf ein Elektron einggeichen oder héheren
Energieniveaus I 3) Ubergehen, welches daraufhin ebenfalls emittiert wird (#ger-
Emission). Beide Deexzitationsprozesse konkurrierengdiVahrscheinlichkeit fiir das
Auftreten ist abhangig von der Kernladungszaht und wird durch die Fluoreszenz-
ausbeute! bzw. der Auger-Emissionswahrscheinlichkeit beschrieben, dargestellt
in Abbildung 1.7(b). Wahrend ! mit zunehmendemz ansteigt, nimmt  mit stei-
gender Kernladungszahl ab. Beide zusammen ergeben fir eierient immer eine
Wahrscheinlichkeit von eins. Die FormeEx, , ., = Ex E., E_,* gibt die Ener-
gie eines Augerelektrons fir den in Abbildung 1.7(a) dargediten Prozess wieder.
Hierbei wird die Bindungsenergie ausgehend vom Ferminive&r bestimmt und
nicht auf die Vakuum-Energie des freien Elektrons bezogeDas Su x ( *) deutet
darauf hin, dass sich die Bindungsenergie eines einfachigmerten Atoms von der
fur ein neutrales Atom (L3) unterscheidet. Aus der Gleichung wird deutlich, dass die
Energie eines Augerelektrons ausschlieylich von der Lager catomaren Energieni-
veaus abhangt. Die Energi€, jedes emittierten Augerelektrons ist unabhéangig von
Er und charakteristisch fir ein Element. Fur jedes Element deBeriodensystems
existiert ein eindeutiger Satz von Auger-Energien, basiemd auf den Bindungsener-
gien der Ubergangszustande. Der Energieterm des zuerstigierten KernlevelsEy
dominiert die Gleichung. Somit ist auch dann eine eindeutegZuordnung moglich,
wenn beide der lonisation folgenden Elektronen des Augegzesses aus dem Valenz-
band stammen, z.B. bei einenKVV -Ubergang. Da die Lage der Kernniveaus von
der chemischen Umgebung, d.h. Bindungszustand und umgederMatrix abhangt,
ist die Bestimmung von chemischen Verschiebungen mit AES giich. Prinzipiell
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sind mit AES alle Elements ab Li € > 2) detektierbar. Wegen der Abhangigkeit
des lonisationsquerschnittes voip wird Ublicherweise eine Beschleunigungsenergie
von 45 E, gewdhlt, bei typisch verwendeten Anregungsenergien vonl1® keV.
Die Elementidenti kation erfolgt anhand der charakterisischen Serie von Auger-
Ubergangen, welche unter den experimentellen Standardtiegungen am stéarksten
ausgepragt ist. Durch die jeweils hohe Emissionswahrsahlahkeit ist die Emp-
ndlichkeit von AES groyer als bei der energiedispersiven éghtgenspektroskopie
(EDX). Auch wenn fur die qualitative Analyse berechnete Augrspektren verwen-
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Abbildung 1.7: nach [Hed95]: (a)Auger-Prozess fiir einefkL ,L 3-Ubergang. Ein einfal-
lendes Elektron mit der Energie Ep schlagt ein Elektron aus dem KernlevelK. Hierfur
muss die EnergieEp 5Ek sein. Das entstandene Loch wird durch ein Elektron aus
dem Ly-Niveau aufgefillt. Die hierbei freiwerdende EnergieEx E_, kann entweder in
Form eines Rontgenphotons abgegeben werden, oder wie dastgdlt zur Bildung eines Au-
gerelektrons fuihren, z.B. kann ein Augerelektron mit der Enggie (Ex E_, E_,*) aus
der L3 Schale emittiert werden. (b) Dargestellt sind mit durchgeogener Linie die Auger-
Emissionswahrscheinlichkeit und mit Strichlinie die Fluoreszenzausbeute! zur Bildung
eines Rontgenphotons in Abhangigkeit von der Kernladung. Beide Wahrscheinlichkeiten
sind komplementér und ergeben zusammen immer eins.
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det werden kdnnen, erfolgt in der Praxis der angewandten AE8eist ein Vergleich
mit Sammlungen aufgenommener Referenz-Augerspektren {98, Sea98]. Die Dar-
stellung der Referenzspektren erfolgt meist in der abgelten Form dN(E)=DE,
wobei es zwischen den verschiedenen Spektren-Atlantengruhd unterschiedlicher
Spektrometer zu geringen, meist aber unbedeutenden Untelnfedenen kommt. Die
Erfassungsgrenze fur Elemente liegt in der qualitativen Aatyse bei 0,001 % 0,1 %.
Die quantitative Analys erfolgt mittels Relativmessungenmit externen Standard-
materialien oder unter der Verwendung von tabellierten Empdlichkeitsfaktoren.
Diese sind im hohen Maye geratespezi sch und abhangig vomwendeter Au 6sung
und Strahlstrom. Zuséatzlich miissen bei der Verwendung vomtp ndlichkeitsfakto-
ren Korrekturen fur Matrixe ekte aufgrund element- und eirfallswinkelabhangiger
Ruckstreuung bericksichtigt werden. Die gemessene Intéaseines Signaldy eines
Elementes ist bei vergleichbaren Messbedingungen proportal dem molaren Anteil
im Analysevolumen. Bei der Verwendung von Standards und speschen Referenz-
proben ist in stéchiometrischen Untersuchungen eine Gerigkeit von 0,5 1 at%
erreichbar.

Eine ortsaufgeldste Augeranalyse kann durch das zeilensesiRastern des Elek-
tronenstrahls Uber die Probenober ache mit gekoppelter Danerfassung erfolgen.
Mit dieser als Scanning Auger Microscopy(SAM) bezeichneten Technik kdénnen
zweidimensionale Elementverteilungsbilder erzeugt wesd. Wird zudem eine geeig-
nete lonenoptik mit de nierten Sputterraten zum Abtragen cer Probenober ache
verwendet, ist es mdglich ein Tiefenpro | der Elementverttung zu bestimmen.

1.3.2 Rasterkraftmikroskopie

Die Rasterkraftmikroskopié¢ stellt eine Weiterentwicklung der Rastertunnelmikro-
skopie dar, bei welcher die Topographie einer Probenober dche méiner scharfen
Spitze abgetastet wird. Die Spitze ist an einer Blattfederantilever) befestigt, wel-
che eine auyerordentlich kleine Federkonstante mikt< 0;1N/m aufweist, bei gleich-
zeitig hoher Rezonanzfrequenz von mehreren 100 kHz. BeiegiMessemp ndlichkeit
von 10 N koénnen so die Kréafte interatomarer Bindungen im Bereich vo10 ’N
fur ionische Bindungen bis hin zu 10 N fur schwache van-der-Waals-Kréafte unter-
sucht werden [Bin86]. Das Rastern des Kantilevers mit Sp#ziber die Ober &che
und das de nierte Aufsetzten der Spitze sowie die Kraftrediegng in Betriebsmodi
ohne direkten Kontakt erfolgen tGber mehrere Piezoantrieb®ie Krafteinwirkung
auf die Spitze erzeugt eine Ablenkung des Kantilevers, weé tblicherweise op-
tisch mittels eines Lasers und einer Vier-Sektor-Photodile detektiert wird. Der
Krimmungsradius der oft mikromechanisch préaparierten S#iumspitzen liegt bei
20 50 nm, wobei eine ideale Spitze in einem einzelnen Atomdat. Die laterale Auf-
|I6sung liegt im Bereich von 0,1 10 nm, bei einer vertikalen Adsung von weniger
als 0,1 nm. Rasterkraftmikroskopie erméglicht die Untersthung von Ober &chen im
Mikrometerbereich bis hin zu atomarer Au 6sung [Fri94]. Daie elektronisch erfass-

4engl.: Atomic Force Microscopy (AFM)
Sengl.: Scanning Tunnel Microscopy (STM)
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ten Bilder der Rasterkraftmikroskopie eine direkte Tiefemformation enthalten, ist

die Bestimmung von Rauigkeiten auf einer atomaren Skala midgdp. Bei der Aus-

wertung von AFM-Daten muss beachtet werden, dass die reseftenden Messdaten
immer eine Faltung der Spitzentopographie und der Ober a@gnmorphologie der un-
tersuchten Probe darstellen. Bei der Interpretation von AM-Daten ist daher eine
sorgfaltige Analyse der Untersuchungsergebnisse im Himdil auf Spitzenartefakten

notwendig.

1.3.3 ROntgendi raktometrie

Die Rontgendi raktometrie (XRD) © ist eine Methode zur Phasenanalyse kristalli-
ner Festkorper. Bei der XRD werden Rontgenstrahlen an Netzenen gebeugt, so
dass bei konstruktiver Interferenz Re exe entstehen. Einkonstruktive Interferenz
liegt dann vor, wenn die Beugungsbedingung erfullt wird, H. die Di erenz der op-
tischen Weglange bei Re exion an aufeinanderfolgenden Nebenen demn-fachen
der Wellenldnge entspricht. Dieser Sachverhalt ist in Form der Braggschen 8-
chung wiedergegeben (1.2). Sie setzt den Netzebenenabdtdp,, die Wellenlange

, den Winkel zwischen einfallendem Strahl und Netzebene und die natiotien
Zahl n fur die Beugungsordnung in Beziehung [War90, Kle90].

Zdhk| sin = n (12)

Die Beugungsbedingung kann bei Einkristalluntersuchungeauf zwei Weisen er-
fullt werden: Zum einen durch eine Variation der Wellenlang , was durch Verwen-
dung polychromatischer Strahlung geschehen kann, wie zuneiBpiel beim Lauever-
fahren. Zum anderen kann der Beugungswinkel durch eine kontrollierte Bewegung
der zuvor ausgerichteten Probe eingestellt werden, was kémtersuchungen mittels
Vier-Kreis-Di raktometern Verwendung ndet. Bei diesen kdnnen einzelne Re ex-
positionen gezielt angefahren werden. Voraussetzung Higrist eine genaue Justage
der einkristallinen Probe entsprechend ihrer kristallogiphischen Achsen mittels ei-
nes Goniometers. Bei der Untersuchung von polykristallimeMaterialien ist diese
Justage nicht notig, da aufgrund einer regellosen Verteihg der Kristallite immer
ein Teil der Netzebenen so ausgerichtet ist, dass die Beugshedingung erfullt wird.

Fur die Phasenanalyse von Schichtsystemen hat sich die BgaBrentano-Geo-
metrie bewahrt. Wie in Abbildung 1.8 dargestellt, wird die Pobe im Zentrum um
den Winkel gedreht, wahrend der Detektor auf dem Messkreis um den dopiea
Winkel 2 bewegt wird. Bei dieser Anordnung kommen Rontgenréhre, Deditor und
Probe immer auf dem gleichen Fokussierkreis zu liegen.

Eine geeignete Methode zur Untersuchung der kristallinenu@litat eines Materi-
als ist die Aufnahme einer Rockingkurve Hierbei handelt es sich um eine asymme-
trische Beugungsuntersuchung, bei welcher der Detektor fader 2 -Winkelposition

Sengl.: X-Ray Di raction
"engl: Rocking curve, oft auch! -scan genannt.
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Abbildung 1.8: Strahlengang bei Bragg-Brentano-Geometrie (/2 -Geometrie) [Sie93].

eines Re exes xiert ist, wahrend die Probe in einem Intervh um die Re ex-
position bewegt wird. Intensitdt und Halbwertsbreite der 8 aufgenommenen Kurve
hangen ab von der Perfektion der Gitterebenen parallel zurl@r &che. Die Kristall-
periodizitat kann durch Versetzungsbildung sowie Verbiemg der Probenober ache
beeintrachtigt werden. Wahrend perfekte Einkristalle Hdlwertsbreiten von weniger
als einer Winkelminute aufweisen, treten bei epitaktisclmeSchichten Re exverbrei-
terungen im Bereich von einem Grad auf [Spi09].

1.3.4 RoOntgenre ektometrie

Eine Referenzmethode zur Bestimmung von Schichtdicken digr Schichten im nm-
Bereich stellt die Rontgenre ektometrie (XRRY dar, welche zudem durch eine Ana-
lyse der Re examplitude Informationen tber die Grenz acherauhigkeiten, die op-
tischen Dichten sowie die Periodizitat der Schichten liefie kann. Bei der XRR wird
die Veranderung der Re ektivitat als Funktion des Einfallsvinkels zwischen Probe
und Strahl untersucht, wofiir Réntgenstrahlung unter strdendem Einfall verwen-
det wird. Hierbei liegt die typische Wellenlange fiur Rontgestrahlung im Bereich
von 0,1 nm (16°Hz), und somit etwa vier Gréyenordnungen oberhalb der typibien
Bindungsenergie zwischen Kern und Elektron. Das Prinzip d&®e ektometrie kann
daher mit Hilfe der optischen Theorie unter Verwendung desoknplexen Brechungs-
indexesr = 1 i erklart werden. Hierbei beschreibt der Realteih = 1

das Streuvermogen eines Materials infolge der Elektronedateverteilung und der

8engl.: X-Ray Re ectometry
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Imaginarteil i das Absorptionsvermdgen [Gib00]. Alle Materie besitzt fURONt-
genstrahlung einen Brechungsindex < 1 und zeigt somit beim Eintreten des Strahls
aus Vakuum bzw. Luft fir Winkel kleiner dem kritischen Winké . Totalre exion.
Fir Winkel > . tritt hingegen eine Aufspaltung des einfallenden Strahlsizwei
Komponenten auf, wie in Abbildung 1.9 zu sehen ist.

Vakuum, Brechungsindex n=1

01

/

Schicht, ny
Substrat, n,

6,

Abbildung 1.9: Schema der Schichtdickenbestimmung mittels Rontgenre etometrie unter
Berticksichtigung von Brechung (Transmission) und Re exion énes Rontgenstrahls beim
Ubergang vom Vakuum in ein Medium.

Ein Teil der Strahlung wird als Strahl 1 an der Ober &che der Schicht re ektiert,
wahrend der Rest der Strahlung als transmittierteiStrahl 2 in die Schicht eindringt
und hierbei gebrochen wird. Dieser transmittierteStrahl 2 wird wiederum an der
Grenz &che zwischen Substrat und Schicht re ektiert und kan beim Austreten mit
dem zuvor re ektierten Strahl 1 interferieren. Durch kontinuierliche Erhéhung des
Einfallswinkels erhalt man so eine Abfolge von Interferenzmaxima und -minia)
welche Kiessig-Fringes genannt werden [Kie31]. Eine eidfi@ Schichtdickenbestim-
mung fur Einschichtsysteme beruht auf der Annahme, dass imllgemeinen der
Brechungsindex der Materie fur Rontgenstrahlung 1 ist und somit der optische
Weg dem vomStrahl 2 zuriickgelegten realen Weg entspricht. Daher kann aus dem
Gangunterschied der phasenverschobenen, interferierendStrahlen direkt auf die
Schichtdicked geschlossen werden. Hierbei sind die Werteder Maxima bzw. Mi-
nima Uber die modi zierte Bragg-Gleichung 1.3 mit der Schitdicke d verknupft.
In dieser geht der kritische Winkel der Totalre exion ., die Wellenlange der Ront-
genstrahlung , die Schichtdicked und die Ordnung des Maximums bzw. Minimums
ki =1, 2, 3,...ein. Die Phasenkorrektur hat bei metallischen Schichten auf anor-
ganischen Substraten wie Silizium, Indium-Arsenid oder @$ einen Wert von 0 fir
Maxima bzw. 1=2 fur Minima. Dies entspricht einem Phasensprung une 2, wel-
cher bei Re exion eines Strahls an der Grenz &che eines ogth dichteren Mediums

auftritt.
2
2 = §+E (ki + )? (1.3)

Die quadratische Auftragung der Werte ? fir Maxima bzw. Minima gegen die lau-
fende Nummer der Maximak; + 2 liefert eine lineare Funktion, bei welcher durch li-
neare Regression die Schichtdickkaus der Steigung errechnet werden kann. Gleich-
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zeitig kann der Winkel der Totalre exion . aus dem Achsenabschnitt bestimmt
werden. FUr groyere Schichtdicken (ca. 50 bis max. 150 nm)rdidie Zuordnung

der Beugungsordnung zunehmend schwieriger, da aufgrund @geringen Eindring-

tiefe bei kleinen Winkeln nahe . die Interferenzmaxima und -minima nicht mehr
stark ausgepragt sind. Bei der Auswertung solcher Re ektogmme erweist sich eine
Zuordnung der Beugungsordnung aufgrund der Optimierung deBestimmtheitsma-

yes in Bezug auf die Korrelation der Messpunkte als sehr Indfich. Bei Multilagen

treten zusatzliche Oszillationen auf, welche durch Re egnen an der periodischen
Mehrlagenstruktur der einzelnen Schichten erzeugt werde@iese Maxima heiyen
Viellagen- oder Bragg-Peak. Aus ihrer Lage kann die Dicke d8ilagen, also die
Periodenlange zweier Schichten,, + ny,, berechnet werden.

Bei Mehrschichtsystemen lasst sich die Lage der Interfemmaxima und -minima
nicht mehr genau durch eine analytische Auswertung bestinen. Statt dessen erfolgt
die rechnergestiitzte Anpassung einer simulierten Re exiskurven. Hierflr werden
die freien Parameter des zugrundeliegende Schichtstrukinodells solange mit Hilfe
eines iterativen numerischen Algorithmus variiert, bis di Abweichung der experi-
mentellen Daten von der simulierten Theoriefunktion nacher Methode der kleinsten
Fehlerquadrate minimal ist. Durch eine Anpassung der Re egansamplituden kdnnen
aus dem verwendeten Schichtstrukturmodell neben den Sdftidicken auch die opti-
schen Dichten und die Grenz achenrauhigkeiten gewonnen sgen [Par54, Spi09].

1.3.5 Transmissions-Elektronenmikroskopie

Die Elektronenmikroskopie beruht auf der Verwendung besigunigter Elektronen,
deren Wellenlange aufgrund ihrer Wellennatur nach de Braglfur Beschleunigungs-
spannungen von 100 400KV im Bereich von Pikometern liegt. & Transmissions-
elektronenmikroskop (TEM) ist &hnlich wie eine Lichtmikreskop aufgebaut und er-
maoglicht die Abbildung eines durchstrahlten Objektes bisweiner Punktau 6sung
von 0,05 0,2nm [Ros05]. Die Elektronenstrahlerzeugung felgt mittels Wolfram-
Hohlkathoden oder Feldemissionskathoden, bei der Strablkmation kommen vor-
wiegend magnetische Linsen zum Einsatz [Kno32a, Kno32bjieDatséchliche Auf-
l6sung eines TEM ist durch die Abbildungsfehler der optiseém S&ule bestimmt.
Der Chromatischen Aberration wird durch eine hochkonstaet elektronische Rege-
lung der Elektronenenergie begegnet, Astigmatismen kdrmdurch Ablenkmagneten
ausgeglichen werden. Das Fehlen einer magnetischen Zeglinse fir die Elektro-
nenoptik erschwerte bisher die Korrektur der spharischenbferration, welche ein-
hergehend mit einer starken Verringerung des Strahlstronmsit Aperturblenden vor
den magnetischen Linsen sowie durch eine sorgféaltige Agglag der optischen Saule
minimiert werden kann. Seit kurzem erst sind Korrekturlingn fur sphérische Abe-
ration (Cs-Corrector) basierend auf nicht rotationssymmteischen Elektronenlinsen
kommerziell erhaltlich. Durch ihren Einsatz kann die Au 6sing von TEM-Systemen
bis in den subatomaren Bereich gesteigert werden [Urb08, A09].

Die Kontrasterzeugung erfolgt bei der Abbildung amorpher Mterialien tUber-
wiegend durch einen element- und schichtdickenabhéangigdtassendickenkontrast,
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Kondensorlinse

Probe

Abbildung 1.10: Strahlengang im TEM bei Abbildung und Beugung. Mittels der Konden-

sorlinsen und Blenden kdnnen Intensitat, Durchmesser und Kuovergenz des auf die Probe
tre enden Elektronenstrahl bestimmt werden. Die Objektivlinse erzeugt ein vergréyertes
1. Zwischenbild der durchstrahlten Probe, wobei in ihrer hinteren fokalen Brennebene die
Fouriertransformation dieses Bildes entsteht. Bei kristallnen Materialien entsteht an die-

ser Stelle das Beugungsbild. Mit der Zwischenlinse kann je b Erregung wahlweise eine
Vergréyerung des 1. Zwischenbildes im Abbildungsmodus odées Feinbeugungsbildes im
Beugungsmodus erzeugt werden. Die Kontrastblende ermddficdas Ausblenden starker
gebeugter Strahlen im Hellfeldmodus, bzw. die Auswahl desetpeugten Strahl fir die Dun-

kelfeldabbildung. Im Beugungsmodus ist die Kontrastblendevollstdndig ged net und die

Feinbereichsblendé ermdglicht die Auswahl des zur Beugung beitragenden Probermoei-

ches. Die nachfolgenden Zwischen- und Projektivlinsen beasken ein weitere Vergréyerung
des mit dem jeweiligem Aufnahmemedium beobachteten Bildedn der vereinfachten Dar-

stellung sind zwei einfallende Strahlen mit je drei gebeugin Strahlen abgebildet.

Yengl.: Selected Area Di raction, SAD
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wahrend bei kristallinen Materialien der Beugungskontrdasine Abbildung der Re-
alstruktur ermoglicht. Die untersuchten Proben muissen fliElektronentransparenz
entsprechend ihrer elementabhéangigen Absorption und dereBchleunigungsspan-
nung des TEM auf 5 500 nm gedinnt werden. In Abbildung 1.10isin vereinfach-
ter Strahlengang eines TEM fir den Abbildungs- und den Beuggsmodus darge-
stellt. Bei einer Abbildung im Hellfeldmodus wird die Kontiastblende so eingestellt,
dass starker gestreute Elektronen in der hinteren Brennete ausgeblendet wer-
den. Hierdurch wird der Kontrast von Biege- und Dickenkontten erhéht, da stark
streuende Details im Bild dunkel erscheinen. Im Dunkelfetdodus erfolgt hingegen
durch Kippen des Primarstrahls die Abbildung eines Strahlder starker gebeugten
Elektronen. Hierflr wird einer der Beugungsre exe in der Imteren Bildebene zur
Bilderzeugung ausgewahlt, wahrend die anderen abgebeuygt8trahlen sowie der
Primarstrahl durch die Kontrastblende ausgeblendet werahe Der Dunkelfeldmodus
ist besonders geeignet zur Abbildung von ein- und zwei-dim&onalen Gitterfehlern,
da diese bei kristallinen Materialien jeweils spezi schedigungskontraste erzeugen.
Bei der Untersuchung von kristallinen Materialien im Beugngsmodus erfolgt ei-
ne Abbildung der hinteren fokalen Brennebene, in der ein Eonenbeugungsbild
des durchstrahlten Probenvolumens auftritt. Zum Umschaén zwischen Abbildungs-
und Beugungsmodus kann die Brennweite der Zwischenlinserclu eine Anderung
des Erregungsstroms variiert werden. Wenn im Beugungsmaxlain paralleles Strah-
lenbiindel zum Durchleuchten der Probe verwendet wird, bezhnet man dies als
Feinbereichsbeuguny Die Feinbereichsbeugung ermdglicht die Untersuchung von
Kristallstruktur und Kristallorientierung eines mittels der Feinbereichsblende aus-
gewahlten 0,1 1 m groyen Probenbereiches.

Neben der Bilderzeugung kann bei vielen TEM-Aufbauten auckine Detektion
der angeregten charakteristischen Rontgenstrahlung elden. Zur Elementanalyse
kommt hierfur oft ein energiedispersiver Detektor auf Haleiterbasis zum Einsatz.
Bei geringer Vergréyerung mit aufgefachertem Strahl ermbicht dies eine Untersu-
chung der Stochiometrie dinner Schichten. Eine erweitertgloglichkeit bietet die
Kombination mit abbildenden Spektrometern, welche bei engiege lterten TEM-
Untersuchungen eine lokale Elementanalyse bei hohen Vaigerungen ermdglicht.

1.3.6 SQUID-Magnetometrie

Das makroskopische magnetische Momem sowie die Magnetisieruny M einer

Probe kann in Abhangigkeit vom MagnetfeldH flr verschiedene Temperaturen
mittels der Magnetometrie bestimmt werden. Hierbei wird & Starke der magneti-
schen Dipole durch ihre magnetische Anziehungskraft (Toesmsmagnetometer) oder
ihre Induktionswirkung erfasst (Induktionsmagnetometey. Bei dem oft verwende-
ten Aufbau des Induktionsmagnetometers wird ein Probendgd periodisch in ei-

ner Aufnahmespule bewegt und die resultierende Induktiosggannung als Funktion
des Ortes erfasst. Bei Kenntnis der Geometrie Iasst sich ad®ser ortsabhangigen

9engl.: Selected Area Di raction (SAD)
10die MagnetisierungM ist de niert als magnetisches Moment pro Volumeneinheit m/V
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Spannungsveranderung das magnetische Moment der Probe dotmen. Die Emp-
ndlichkeit der Messung kann durch den Einsatz eines SQUI erheblich gesteigert
werden.

Da bei einer Messung sowohl die Variation der magnetischerléstarke als auch
der Temperatur moglich ist, gibt es verschiedene Messvdnfan, welche ihrerseits
Aussagen uber unterschiedliche magnetische Eigenschafter Probe liefern. Fur
die Bestimmung der Hystereséi(H) wird eine Probe bei konstanter Temperatur
einem externen Magnetfeld ausgesetzt und die sich &nderndagnetisierung, wel-
che die Reaktion des Sto es auf das auyere Feld darstellt, erfasst. Bei einem
Ferromagneten ohne magnetische Vorgeschichte wird beinstin Anstieg der Ma-
gnetisierung die sogenannte Neukurve aufgenommen, beichkelr eine Ausrichtung
der zuvor regellos verteilten Momente bewirkt wird. In der maschlieyenden Messung
der MagnetisierungM wird das externe magnetische Feld kontinuierlich von ho-
hen Werten+H bis zu einem entgegengesetzt gleich groyen Feléi erniedrigt und
anschlieyend wieder bis zum Startwert H erhoht. Aus dem Maximalwert der Hyste-
reseM(H) kann die Sattigungsmagnetisierundyl s des Materials bei der verwendeten
Messtemperatur bestimmt werden. Eine weitere Vergroyergrdes externen Magnet-
feldsH bewirkt keine Verdnderung der Magnetisierung mehr, da all@agnetischen
Bereiche in Richtung des externen Feldes ausgerichtet sintfeiterhin bleibt in Fer-
romagneten nach der ersten Magnetisierung auch ohne ein@xtes Magnetfeld eine
Restmagnetisierung zurtick, welche remanente Magnetisieg oder RemaneniMg
genannt wird. Diese kann nur durch Anlegen eines magnetigeh Gegenfeldes, der
sogenannten KoerzitivfeldstarkeH ., aufgehoben werden.

Die Curietemperatur T¢ eines Ferromagneten lasst sich aus der Messung der Re-
manenzMg in Abhangigkeit von der MesstemperaturT bestimmen. Hierfir wird
zunachst die Probe von einer Temperatur oberhalbc, also aus dem paramagneti-
schen Zustand heraus, abgekuhlt. Anschlieyend wird die Rye bei der niedrigsten
Messtemperatur einem Magnetfeldd ausgesetzt und so magnetisiert. Die Rema-
nenzMg(T) des Ferromagneten wird ohne ein externes Magnetfeld mit degender
Temperatur gemessen, bis fir eine Temperatdr > T die Remanenz verschwindet
(M R — O)

Informationen Uber Energiebarrieren innerhalb von anisobpen oder polykristal-
linen Materialien konnen mit der Hilfe von Zero Field Cooled? und Field Cooled?3
Messung gewonnen werden. Bei einer ZFC-Messung wird die Beozunachst von
einer Temperatur deutlich oberhalb der BlockingtemperatuTg, auf eine niedrigere
Temperatur deutlich unterhalb Tg abgekthlt. Anschlieyend wird ein externes ma-
gnetisches Feld mit einer konstanten Feldstarkel angelegt und die Magnetisierung
Mzec (T) in Abhéngigkeit von der Temperatur beim Erwarmen aufT > Tg mit
H = const: gemessen. Die Bestimmung der FC-Kurve erfolgt durch erneast Abkih-
len der Probe im externen magnetischem Feld unter Messung der Magnetisierung
MEgc (T). Alternativ kbnnen die Messwerte auch beim Aufwarmen der Bbe im ex-

engl.: Superconducting Quantum Interference Device
2engl.: Zero Field Cooled (ZFC)
Bengl.: Field Cooled (FC)
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ternen MagnetfeldH nach dem vorhergehenden Abklhlen im gleichen Magnetfeld
erfasst werden. Das externe Magnetfeld muss bei den ZFC- ur@-Messungen klein
sein im Vergleich zu den Anisotropiefeldern, um eine Ver&dhung der im Kurven-
verlauf wiedergegebenen intrinsischen Energiebarrieranszuschlieyen.

Nach dem Abkthlen der Probe ohne Feld (ZFC) sind die magnetisen Momen-
te bei isotropen Materialien in ihrer statistischen Ausribtung quasi eingefroren.
Bei magnetisch anisotropen Materialien erfolgt hingegenne bevorzugte Ausrich-
tung der magnetischen Momente entlang der sogenannten lgen Achse, welche
einer bevorzugten kristallographischen Richtung eines ilehens entspricht. Hierbei
wird die thermische Fluktuation der magnetischen Momente der deren Ausrich-
tung durch ein externes Magnetfeld behindert, was als Bloiclge ekt bezeichnet
wird. Durch das Einschalten des Magnetfeldes und einer sittweisen Erhéhung
der Temperatur wird dem System Energie zugefuhrt, welche ieiner sukzessiven
Ausrichtung der magnetischen Momente resultiert, die Bld&eerung der Ausrichtung
wird allmahlich aufgehoben. Die zunehmende parallele Audgntung der Momente
fuhrt zu einem Anstieg der Magnetisierung. Bei Erreichen ddBlockingtemperatur
Tg sind alle magnetischen Momente frei und somit parallel in Bfitung des ex-
ternen Magnetfeldes ausgerichtet, es bildet sich ein Maximm in der ZFC-Kurve
aus. Eine weitere Temperaturerhéhung resultiert in eineruhahme der thermischen
Fluktuationen, welche zu einer Erniedrigung der Magnetisrung aufgrund der immer
starkeren Unordnung der magnetischen Momente entsprecliedem Curie Gesetz
fuhrt. Die Magnetisierung nimmt mit zunehmender Temperatu weiter ab, bis die
magnetische Ordnungstemperatur des Systems, bei Ferromaten die Curietempe-
ratur Tc, erreicht ist. Bei dieser Temperatur Ubersteigt die thernsiche Energie die
der Austauschwechselwirkung, so dass aufgrund der therctien Fluktuation alle
magnetischen Momente regellos angeordnet sind. Die Proberhélt sich oberhalb
Tc paramagnetisch. Die FC-Kurve ist im Idealfall bis zur Blocikagtemperatur Tg
mit der ZFC-Kurve identisch. Erst bei einer weiteren Tempeaturerniedrigung wirkt
sich die anhaltende Ausrichtung der Momente durch das exte® magnetische Feld
H aus. Die magnetischen Momente werden im parallel zum Magfedtl ausgerichte-
ten Zustand eingefroren. Eine Minimierung der restlichenhermischen Fluktuation
bewirkt unterhalb der Blockingtemperatur einen Anstieg deMagnetisierungMgc
auf einen Wert oberhalb des Maximums fir die ZFC-Kurve. Abwehungen vom
idealen Verhalten kdnnen durch eine Grdyenverteilung derellichen hervorgerufen
werden, welche zu einer gemittelten Blockingtemperatur fit, da in einem gréye-
ren Temperaturbereich die Blockierung fur Teilchen versabdener Groye sukzessive
aufgehoben wird.

Bei diinnen magnetischen Schichten ist die Menge des magsetien Materials
sehr gering, eine Messanordnung mit hoher Emp ndlichkeitst daher notwendig.
Um das magnetische Momenm und daraus die Abhangigkeit der Magnetisierung
M vom externen MagnetfeldH (mit T = const.) oder der Temperatur T (mit H
= const.) zu bestimmen, wird daher oft ein SQUID-Magnetometr verwendet. Ein
SQUID-Magnetometer besitzt eine supraleitende Aufnahmggle mit 1-2-1 Win-
dungen, von denen die mittlere im entgegengesetzten Richiyssinn zu den ande-
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Aufnahmespule SQUID-Signal

Probenbewegung
in z-Richtung

supraleitende
NbTi-Spule

Abbildung 1.11:Gradiometer 2. Ordnung bei Messungen im SQUID. Die gemesseispan-
nung V(z) des SQUID-Kontaktes ist proportional zum magnetischen Morent m der Probe
bei Bewegung durch die Aufnahmespule. Die supraleitende Sleudient der Ausrichtung der
magnetischen Momente bei Messungen mit externem Magnettel

ren beiden gewickelt ist (Aufbau siehe Abbildung 1.11). Dge Anordnung nennt
man ein Gradiometer zweiter Ordnung. Der magnetische Flussird durch diese
Aufnahmespule, welche als Flusstransformator dient, tb&ine gréyere Flache auf-
genommen und Uber eine weitere Induktivitat in den SQUID egekoppelt. Dieser
besteht aus einer supraleitenden Stromschleife, in dertsizwei Josephson-Kontakte
be nden. Letztere sind dinne Isolationsschichten die untebestimmten Bedingun-
gen durchtunnelt werden kénnen. Quanteninterferenzen zsghen den Strémen durch
die beiden Josephson-Kontakte ermdglichen die Messungem\sehr kleinen Fluss-
anderungen. So kdnnen Bruchteilen eines Flussquantums hgewiesen werden, was
zu der fur DUnnschichtmessungen notwendigen hohen Emp ndhkeit fuhrt. Der
SQUID ist raumlich getrennt von der Probe angeordnet, welehdadurch in der Mit-
te des supraleitenden Magneten hohen Magnetfeldern ausgies werden kann. Bei
der Messung wird die Probe periodisch durch die Mitte der Amahmespule parallel
zu den magnetischen Feldlinien irg-Richtung bewegt. Hierbei wird durch Dipole
des Probenmaterials ein elektrischer Strom in den Windunganduziert, der pro-
portional zur zeitlichen Anderung des eingeschlossenen gnatischen Flusses ist.
Dieser Strom wird in einem linearen Strom-Spannungskonver in eine Spannung
umgewandelt. Die Magnetometersteuerung detektiert diesgann in Abhangigkeit
von der Probenposition inz-Richtung. Aus dieserV(z) -Kurve errechnet das System
dann durch Anpassen eines Algorithmus das magnetische Mamhen der Probe.
Das SQUID besitzt eine Emp ndlichkeit von6 10 4 bis 10 2 ,, was bei optima-
len Bedingungen einer Au 6sung des magnetischen Momentesnvca. 10 12 Am?
entspricht. In Einheiten des cgs-Systems sind dies F0emu (electromagnetic unit).
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1.3.7 Punktkontakt-Andreev-Spektroskopie

Eine Methode um die Spinpolarisation bei ferromagnetischeMaterialien zu be-
stimmen ist die Punktkontakt-Andreev (PCAR) Spektroskopie. Bei dieser wird
die Spitze eines supraleitenden Metalls als Punktkontaktevwendet, um die Leit-
fahigkeit dieses Kontaktes in Abhangigkeit von der Lage dd®rminiveaus des fer-
romagnetischen Materials zu bestimmen. Die Spinpolarisah kann entsprechend
folgenden Modellvorstellungen ermittelt werden.

Bei bestimmten Materialien beobachtet man unterhalb einespezi schen Sprung-
temperatur das Auftreten einer supraleitenden Phase, inrtealb derer ein Ladungs-
transport widerstandslos erfolgt. Nach der Theorie von Bdeen, Cooper und Schrief-
fer (BCS-Theorie) koppeln bei solchen Supraleitern je zwé&lektronen entgegen-
gesetzten Spins und Wellenvektors zu so genannte CoopelRan [Bar57]. Diese
bosonischen Quasiteilchen folgen nicht mehr der Fermi-Ric-Statistik und tragen
wahrend des supraleitenden Zustandes den gesamten Stronufgkund des Pauli-
Prinzips entsteht bei dieser Koppelung im Supraleiter einBandlicke der Gréye
2 . Bei einem Kontakt zwischen Supraleiter und einem normaltendem Metall,
dessen Ferminiveaus innerhalb der Bandlicke liegt, stehenh einlaufendem Elek-
tron auf der Seite des Supraleiters aufgrund der Bandlickeik Koppel-Elektron zur
Verfigung. Um ein Cooper-Paar aus zwei Elektronen zu bildewird ein lochartiger
Zustand mit gleichem Spin und entgegengesetztem Wellentek ausgebildet, wel-
cher in das normalleitende Metall zurlckre ektiert wird (3ehe Abbildung 1.12a)).
Diesen Vorgang bezeichnet man als Andreev-Re exion [And6Die Leitfahigkeit
des Metall-Supraleiterkontaktes erhoht sich durch diesemusatzliche Elektron auf
den doppelten Wert.

Der Normalleiter-Supraleiteribergang wird in dem guantemechanischen Mo-
dell von Blonder, Tinkham und Klapwijk (BTK-Modell) beschrieben [Blo82]. Dieses
liefert Wahrscheinlichkeiten fur Loch- und Elektronen-Tansmission sowie norma-
le und Andreev-Re exion und erlaubt es, den Strom-Spannusgusammenhang fur
einen Normalleiter-Supraleiteriibergang darzustellen.i® Qualitat der Grenz achen
wird im BTK-Modell mit dem Parameter Z beschrieben. Ein ballistischer Kontakt
mit perfekter Grenz &che einsprichtZ =0 und eine Tunnelbarriere einem Wert von
Z =1 oder groyer. Fir einen Ubergang zwischen ferromagnetien Metallen und Su-
praleitern entwickelten Souleret al. eine Erweiterung des BTK-Modells, in welcher
der Gesamtstrom als eine Kombination aus polarisiertem ungnpolarisiertem An-
teil beschrieben wird [Sou98]. Im Kontakt mit einem ferromgnetischen Metall mit
vollstadndiger Spinpolarisation P = 1) kann kein Cooper-Paar mehr gebildet werden.
Da aufgrund der Bandstruktur des Metalls kein lochartiger dstand innerhalb des
Energieintervalls 2 mehr gebildet werden kann, wird die Andreev-Re exion voll-
standig unterdriickt (siehe Abbildung 1.12b)). Die resulgrende Leitfahigkeit eines
solchen Ferromagnet-Supraleiterkontaktes ist gleich rul

Die Lage der Fermienergie innerhalb der Bandlicke eines Mualleiter-Supralei-
terkontaktes kann durch Anlegen einer uyeren Spannung leesst werden. Die

4engl.: Point Contact Andreev Re ection
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Abbildung 1.12:a) Andreev-Re exion beim unpolarisierten Metall (P =0). Fur die Bil-
dung eines Cooper-Paares ist ein weiteres Elektron mit enegengesetztem Spin notwendig.
Der Supraleiter kann aufgrund seiner Bandllicke kein Elektra beitragen. Das Elektron wird
erzeugt, indem ein Loch mit entgegengesetztem Spin in das Nl zurtick re ektiert wird.

b) Bei einem vollstandig polarisierten Metall (P =1) wird die Andreev-Re exion unter-
drickt. Da keine Zustande fur ein Elektron mit entgegengedgtem Spin im Metall existie-
ren kann kein Cooper-Paar gebildet werden. Die resultierate Leitfahigkeit des Kontaktes
ist gleich null [Sch04].
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resultierenden Veranderungen in der Leitfahigkeit lassesich im Rahmen des erwei-
terten BTK-Modells beschriebenen. Mit diesem lassen sichr@m-Spannungskenn-
linien fur eine beliebige Temperatur T ), Polarisation (P) oder Grenz dchenbeschaf-
fenheit (Z) berechnen. Durch Anpassen an die Messdaten kann die Spilgysation
des Normalleiters bestimmt werden [Sch04, BocO7].

1.3.8 Magneto-Optische Ellipsometrie

Spektrale generalisierte Magneto-Optische Ellipsometr{ SGME) ermdglicht sowohl
die Diagonalelemente’,, als auch die Nicht-Diagonalelementé,, des dielektri-
schen Tensors einer Probenober ache mit einer einzigen Masg und ohne ein
apriori Wissen uber die Orientierung der Magnetisierunlyl zu bestimmen. Hierbei
liefert SGME fir ferromagnetische Substanzen den Zusamni@mg zwischen elek-
tronischen und magnetischen Materialeigenschaften, daedNicht-Diagonalelemente
des dielektrischen Tensors fiir Sto e ohne ferro- oder femiagnetisches Material-
verhalten verschwinden [Ber97, Rau05]. In den Messungenrden die Intensitaten
des detektierten Lichts fur verschiedene Kombinationen woPolarisator- und Ana-
lysatorwinkeln sowie unterschiedlichen externen Magnetflern aufgenommen. Die
Orientierung der Magnetfelder ist parallel zur untersuctgn Schicht und senkrecht
zum Einfallswinkels des Lichts. Zur Verbesserung des Sidgnau Rauschverhaltnis-
ses werden die relativ schwachen nicht-diagonalen Tensomkponenten mittels di e-
renzieller Spektroskopie im externen Magnetfeld ermittelWahrend die Diagonal-
elemente des dielektrischen Tensors nicht durch eine Umkates magnetischen Fel-
des beein usst werden, erfahren die Nicht-Diagonalelenmen welche die Informa-
tionen Uber die magnetischen Eigenschaften tragen, einenrzeichenwechsel. Somit
wird das resultierende di erentielle Spektrum aus der Di @enz von zwei Intensitats-
spektren berechnet, welche mit entgegengesetzter Magmeddbrientierung gemessen
wurden. Der Imaginaranteil ", des Diagonalelementes,, ist proportional zu der
Summe des links-zirkularpolarisierten und rechts-zirkalpolarisierten Lichts, wah-
rend der Imaginaranteil "1, des Nicht-Diagonalelementes,, proportional ist zu
dem Ungleichgewicht der Spini- und Spin+# Zustandsdichten, welche an den opti-
schen Ubergangen beteiligt sind, also proportional der Siolarisation [Ben65].

Ein May fur die relative Spinpolarisation einer spezi sche Proben ist die Groye
des Wertes"y,, bei einer gewahlten Energie. Da es bei Messungen innerhailbee
gleichartigen Probenserie aufgrund von Ober a&chene ektedennoch zu geringfigi-
gen Verschiebungen der gemessenen Spektren auf der Enskgia kommen kann,
ist es fur einen Vergleich der Messwerte vorteilhaft, durcAufsummieren in einem
eingeschrankten Energiebereich einen integrierten Wertrf",, zu berechnen. Die
Auswahl des Energiebereiches erfolgt im Hinblick auf dievjeils materialspezi schen
spinpolarisierten Bander. Fur einen Vergleich mit der in ektrischen Messungen be-
stimmten Spinpolarisation sollten die Grenzen des Integtiansbereiches so gewahlt
werden, dass liberwiegend solche Zustande zu den in optisclh#bergiangen beob-
achteten spinpolarisierten Bandern beitragen, welche audtir die Spinpolarisation
bei der Fermienergie verantwortlich sind. Die relative Enticklung der Spinpola-
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risation bei der Fermienergie innerhalb einer Probenserl@nn so aus einem Ver-

gleich der mittels SGME bestimmten integrierten”,, -Werte abgeschatzt werden
[Sin09, Vol09].
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Abbildung 1.13: Prinzip eines Magneto-Optischen Ellipsometers, bestehehaus Licht-
quelle, zwei rotierbaren Linear-Polarisatoren, dem well@dngendispersiven Detektor und
Helmholzspulen zur Erzeugung des externen Magnetfeldes 4R05].



Kapitel 2

Probenpraparation

Im vorliegenden Kapitel werden zuerst die bei der Planung déletalldepositions-

kammer verfolgten Ziele sowie der Aufbau und die Funktion®ise beschrieben. Im
Anschluss werden die Prozessschritte erlautert, welche fies Wachstum stéchiome-
trischer Ni,MnIn-Schichten unabhangig von der Substratauswahl unteréfwendung

des Aufbaus zur Molekularstrahlepitaxie aus Kapitel 2.1 naendig sind. Vorunter-

suchungen liefern wichtige Informationen flir eine stochmaeetrische Probenprépa-
ration, Uber die Prozessstabilitdt und die erreichte Schithomogenitat sowie die
Langzeitstabilitat der hergestellten Heuslerproben. Alzhlieyend werden die Wachs-
tumsparameter von vier Probenserien vorgestellt, welcheniweiteren Verlauf der

Arbeit untersucht werden.

2.1 Metallkammer

2.1.1 Design der Metallkammer

Im Rahmen dieses Projektes wurde eine spezielle Kammer zuno-¥erdampfen
von Metallen fur die Deposition von Nj)MnIn-Heuslerlegierungen auf Halbleitersub-
straten direkt in die Transferlinie des bestehenden Vakuusystems adaptiert. Es
handelt sich bei dieser Kammer um ein modi ziertes Transferodul, an das ein
Cluster-Flansch fur bis zu vier E usionszellen zum Verdamen von Quellenma-
terialien adaptiert ist. Eine besondere Herausforderungelstand in der konstruk-
tiven Vermeidung jeglicher Kontamination der mit dem Vakuumtransfer verbun-
denen IlI/V-MBE-Kammern. Das grundlegende Konzept hierzuvurde bereits vor
Projektstart von C. Heyn entwickelt. Vervollstdandigung des Konzeptes, Beauftra-
gung der Fertigung, Aufbau der Kammer sowie Integration vonbaukomponenten
und umfangreicher Uberwachungs- und Steuerelektronik elfiten im Rahmen dieses
Promotionsprojektes.

In Abbildung 2.1 ist eine Schemazeichnung des im weiterdetallkammer ge-
nannten Aufbaus dargestellt. Die Deposition der Metallsebhten erfolgt direkt im
Transfertunnel auf MBE-Probentrager, welche auf einer déderten Position des
Probenwagens platziert sind. Aufwéandige Blenden verhinde das unbeabsichtigte

31
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Bedampfen der MBE-Probenhalter mit Heusler-KomponenterHierbei ndet eine

austauschbare Lochblende Verwendung, welche lUber einekdappbare Kulissenme-
chanik verfuigt. Die Lochblende kann, wie in Abbildung 2.2(pdargestellt, direkt vor

der Probe im MBE-Probentrager positioniert werden. Das Aufampfen der Heusler-
Schicht erfolgt so kontrolliert in einem nur 10 mm durchmesnden Bereich. Eine
Materialverschleppung in die MBE-Wachstumskammer durch dataminierte Pro-

bentrager kann daher sicher ausgeschlossen werden. Dass@ab auf dem MBE-

Probentrager kann bis 400C mit dem Substratheizer aus Abbildung 2.2(c) erhitzt
werden. Die keramische Heizplatte des Probenheizers istsammen mit Hitzeschil-
den aus Tantal auf einem Linearvorschub montiert, welcheruch die Halteringe des
Probenwagens hindurch an der Ruckseite der Molybdé&nprolieigers positioniert

wird (siehe Abbildung 2.2(d)).

Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der Metallkammer im Schnitt: DiePosition des
Substrates ist in orange hervorgehoben. Die blauen Linen gen den Schnittpunkt der Nor-
malen der Zellend nungen wieder. Zellen- und Hauptshuttersind in Rot gekennzeichnet.
Die Position des beweglichen Schwingquarzes ist mit geputéter Linie dargestellt.

Drei der verfigbaren Zellen ansche sind mit Quellen fir Niel, Mangan und In-
dium bestlckt, um epitaktische Schichten der Heuslerlegieng Ni,MnIn herzustel-
len. Alle Zellen besitzen eine separate Wasserkihlung. Hanster im Cluster ansch
ermoglicht beim Verdampfen einen Blick auf die Substratob&che zur Kontrolle
der Probenposition. Jede E usionszelle ist mit einem indiduellen Zellenshutter aus
Tantal ausgertstet (Drehdurchfiihrungen mit griinen Gri enin Abbildung 2.2(a)
links und rechts der Zellenkammer). Der Hauptshutter erlaot das Kalibrieren der
Zellen Usse mit dem Schwingquarz sowie SubstratwechselrhBedampfen der Pro-
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ben oder des Probenwagens. Die Flussraten werden fir jeddl&mittels eines was-
sergekiihlten Schwingquarzes und passendem Schichtdiekéonitor bestimmt. Uber
einen motorisierten Linearvorschub ist fir jede Verdampfguelle eine optimale Po-
sition des Schwingquarzes durch eingespeicherte Indize&zise und reproduzierbar
ansteuerbar.

2.1.2 Technische Anforderungen
E usionszellen

Je nach Legierungskomponente kommen beim Aufdampfen urgehiedliche Ty-
pen von E usionszellen zum Einsatz. Indium wird aus einer 8hdarde usionszelle
ABN 135L der Firma Riber verdampft. Fir das Verdampfen von Mangan wird eine
so genannte Hot-Lip -ZelleST 35HL der Firma Addon verwendet, deren Thermo-
elementarretierung nachtraglich modi ziert wurde. Eine Hot-Lip -Zelle weist einen
ansteigenden Temperaturgradienten zur Zellen6 nung aufyodurch die Ablagerung
von sublimiertem Mangan verhindert werden soll. In einer kiventionellen E usions-
zelle wurde zuvor ein starkes Umlagern des Mangans vom Bod#ss Tiegels an die
Mindungso nung beobachtet, was zu extrem schlecht reprodierbaren Flussraten
fUhrte. Erst der Einsatz einer Hot-Lip -Zelle brachte eim deutliche Verbesserung, so
dass der Mangan-Fluss stabil und reproduzierbar eingestelierden konnte. Da die
hochschmelzende Komponente Nickel bei deutlich hdheremfieraturen als Indium
und Mangan verdampft werden muss, wird hierfir eine spezrelHochtemperatur-
Zelle eingesetzt. Im Gegensatz zu den bei niedrigeren Temgdaren verdampfenden
Materialien kann als Tiegelmaterial kein Bornitrid mehr emgesetzt werden aufgrund
der beginnenden thermischen Zersetzung des Materials. Beit wird eine speziel-
le HochtemperaturzelleHTC-40-10-1700der Firma Createc verwendet, welche mit
einem Berylliumoxid-Tiegel ausgestattet ist. In Verbindmg mit BeO-Tiegeln kann
Nickel oberhalb des Schmelzpunktes bei Temperaturen vorstau 1650 C verdampft
werden. Aufgrund der stark unterschiedlichen Ausdehnunkse zienten von Kera-
mik und Metall besteht beim zu schnellen Abkihlen der metaichen Schmelze latent
die Gefahr eines Tiegelbruchs. Daher wird beim Absenken v8etriebs- auf Stand-
bytemperatur eine sehr langsame Abkihlrate von I'/Minute verwendet. Bisher
konnte somit ein Tiegelbruch, welcher oft die vollstindig&erstérung einer E u-
sionszelle zur Folge hat, vermieden werden. Das Verdampfeon Nickel unterhalb
seines Schmelzpunktes kann bis 133D mit Tiegeln aus ALOs3 erfolgen. Die hier-
bei erreichte Aufdampfrate von Nickel ist aber so gering, da flr ein kontrolliertes
Ni>MnIn-Wachstum im stéchiometrischen Verhaltnis von 2:1 diéndium- und Man-
ganaufdampfraten nicht mehr zuverlassig mit einem Schwiggarz bestimmt werden
kdnnen.

Uberwachung und Interlocks

Ein Stromausfall wahrend des Anlagenbetriebes wirde zu em unkontrollierten
Abkuhlen aller Tiegel fuhren, wodurch vor allem fur den BeQ-egel aufgrund des
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Abbildung 2.2: (a) Anblick der Metallkammer von vorne. Oben rechts im Cluster ansch
der Zellenkammer ist die Nickel-E usionszelle, darunter de Mangan-E usionszelle und
links unten die Indium-E usionszelle eingebaut. Das Fenser im Cluster ansch ermdglicht
die visuelle Inspektion der Substratober &che beim Aufdanpfen. Auf der rechten Seite der
Zellenkammer ist der motorisierte Linearvorschub des Schiwgquarzes erkennbar. (b) Der
vorgeschobene Blendenmechanismus im Kontakt mit einer Prab Der MBE-Probentrager
sitzt im Probenwagen auf der vordersten Position des rechte Haltekd gs. (c) Mehrfach-
ansch mit Probenheizer auf manuellem CF40 Linearvorschub Die vier CF16 Flansche
sind mit Strom- und Thermoelementdurchfiihrung des Heizerssowie zwei Fenstern ver-
schraubt. (d) Position des ausgefahrenen Probenheizersggniiber der Aufdampfblende im
Transfermodul. Deutlich sind keramische Heizplatte und dei Hitzeschilde aus Tantal zu
erkennen. Der Heizer liegt innerhalb des ringférmigen Stexy des Molybdanprobentragers.
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aufgeschmolzenen Nickels die Gefahr eines Tiegelbruchstbbt. Ein Ausfall des
Kiihlwassers kann zu einer Uberhitzung von E usionszellerowie Vakuumbautei-
len fuhren. Ein Ausfall des Systems zur Vakuumerzeugung karbei rapide sich
verschlechterndem Druck eine Beschadigung der heiyen Eiasszellen hervorrufen.
Die Minderung solcher Risiken ist nur durch den Einsatz von éswertesystemen
gekoppelt mit Interlocks moglich, welche beim Auftreten eer Ausnahmesituation
die Metallkammer in einen sicheren Betriebszustand tGbefiten. Aus diesem Grund
wurde fur die Metallkammer eine Notstromversorgung angdszt, welche die Fol-

gen eines maglichen Stromausfalls wie z.B. Beschadigung Hechtemperaturzelle
vermeiden sollen. Eine Flusstuberwachung des Kihlwasserslieine Druckiberwa-
chung ermdglichen das automatische, kontrollierte Heruetfahren der Anlage aus
dem Betriebszustand. Sowohl Vorvakuumsystem als auch Tuspumpe werden mit
Hilfe von Alarm- und Stoppsignalen und einer Steuerbox gemgeitig gekoppelt ange-
steuert. Ein VAT-Plattenventil trennt bei Ausfall dieses S/stems die UHV-Kammer
von der Turbopumpe ab, um den Riickstoy von Oldampfen in den Rigienten aus-
zuschlieyen.

Software flr Prozesssteuerung

Fur eine harmonisierte Prozessteuerung der verschiedengietall- und Halbleiter-
wachstumskammern wurde im Laufe der letzten Jahre von C. Heydie MBE-
Steuersoftware EpiControl entwickelt. EpiControl ist die Reimplementation und
Weiterentwicklung eines Pascal basierten Vorlauferprogmmes. Sie stellt eine ein-
fach bedienbare und skriptfahige Ober ache zur Steuerungom Eurotherm 2400
PID-Reglern Uber das Modbus-Protokoll zu Verfiigung. Einet&ke von EpiCon-
trol ist sein modularer Aufbau, welcher eine einfache Abfgge verschiedener Druck-
und Durch ussmessgerate sowie die Auswertung von externeéklarmsignalen er-
mdoglicht. Hiermit kann eine exible Implementierung von Irterlockmechanismen
erfolgen, welche in Notfallsituationen spezi sche eingesicherte Programmablaufe
auslésen. Neben Shutter- und Verdampferzellensteuerursg die Erweiterung zu ei-
ner automatisierten Flussratensteuerung auf Basis von alogen Steuersignalen eines
Crossbeam-Massenspektrometers fir die neue Metall-MBE Rtanung.

Schrittmotorsteuerung

Eine prazise Positionierung von Linearvorschiben und Drdhbrchfiihrungen kann
mithilfe von Schrittmotoren erreicht werden. Der Vorteil gegentiber einem normalen
Gleichstromantrieb liegt in der Mdglichkeit begriindet, exibel und unabhéngig von
mehreren Referenzschaltern eine Vielzahl von Positionenley Umdrehungen mit
Hilfe einer elektronischen Ansteuerung vorzugeben. Eint8ttmotor bendétigt hier-
fur lediglich einen Referenzschalter zur externen De nibin seines Nullpunktes, auch
wenn bei Linearantrieben oft ein weiterer Schalter zur de ierten Begrenzung des
Arbeitsbereiches vorgesehen wird. Der Linearvorschub déshwingquarzes, das Mo-
dell RLTM 150 der Firma Mecca 2000 wurde nachtraglich mit einem Schrittmotor
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und zwei Endschaltern ausgestattet, um eine reproduzienaund einfach anpass-
bare Positionierung des Sensors vor den jeweilige E usi@eien zu ermdoglichen.
Der Linearvorschub fur das Augerspektrometer sowie die Hiellendrehdurchfih-
rung MagiDrive MD35H der Firma UHV Design fur die Hauptachse des neuen
Metall-MBE Manipulator waren ab Werk mit Schrittmotoren ausgestattet. Fir eine
handliche, aber dennoch exible Bedienung der Schrittmoten wurde das modulare
SteuersystemlKS35S der Firma Ingenieurbiro Axel Stabftr drei Achsen mit einer
selbstgefertigten externen Kabelfernbedienung adaptteMittels der Entwicklungs-
umgebung TMCL-IDE st ein Programm erstellt worden, welches autark in der
Schrittmotorensteuerung lauft und eine komfortable Bediung aller drei Schritt-
motoren unter der Verwendung eingespeicherter Positionesowie inkrementeller
Schritte erlaubt. Eine Anderung der gespeicherten Positi@n ist jederzeit durch
eine Anpassung mittels einem PC uber die serielle Schnitidie mdglich.

2.1.3 In-vacuo Analytik

Im weiteren Verlauf des Dissertationsprojektes entstanded Wunsch nach einer op-
timierten Umsetzung einer speziell fir die Herstellung mallischer Legierungen ent-
wickelten Wachstumskammer, welche zudem eine integrierit@vacuo Analytik auf-
weist. Dies fuhrte zu der in Kapitel 6 naher beschriebenen Neonstruktion. Da
ein Teil der Gerate fur die geplante in-vacuo Analytik berés zur Verfigung stand,
wurde eine Interimslosung unter Verwendung bereits angéscter und vorhande-
ner Vakuumkomponenten aufgebaut. So wurde eine 3-Gitter IED*-Optik des Typs
ErLEED 150 der Firma Specssowie ein Augerspektrometef'P* CMA ESA-100 der
Firma Staib mit Hilfe einer provisorischen Zwischenldsung am UHV-Veundsystem
in Betrieb genommen. Hierflr wurde ein schon fertiggesteds Zwischenstiick der
zukunftigen neuen Metall-MBE eingesetzt. In Abbildung 2.3st die momentane Ad-
aption der LEED-Optik und des Augerspektrometers dargedte Das Spektrometer
ist auf einem motorisiertem Linearvorschub auf dem rechte®eiten ansch mon-
tiert, die LEED-Optik sitzt am Ende des Zwischenstlckes (audem Bild vorne zu
sehen). Der Manipulator ist eine Eigenkonstruktion, besteend aus einer motori-
sierten Drehdurchfiihrung und einem Justierstiick mit Wellalg, ein so genannter
Port-Aligner. Die Probenaufnahme des Manipulators ist ekdrisch isoliert und tber
eine Vakuumdurchfiihrung mit BNC-Stecker kontaktiert. Dies ermoglicht bei Auger-
untersuchungen die Messung des Strahlstroms sowie einetdgs der Heuslerprobe
vorm Augerspektrometer mittels Probenstromabbildung dwh Rastern des Elektro-
nenstrahls der integrierten Elektronenkanone. Die Winkpbsitionierung des Mani-
pulators erfolgt mit dem oben beschriebenem Steuergeratrf&chrittmotoren. Die
LEED-Optik ist werksseitig mit einem Linearvorschub und eiem Segmentshutter
ausgestattet und wird mit einem analogererLEED 1000A Netzteil in Verbindung
mir der LEED/RHEED-Software Sa re uber ein TCP/IP ARM-Interface (ARMIN )
gesteuert. Aufgrund des eingeschrankten Freiraums im vesmdeten T-Zwischen-
stick musste der Segmentshutter temporar entfernt werdeiErste Tests ergaben,

tengl.: Low Energy Electron Di raction
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Abbildung 2.3: (a) Interimslésung fur Analytik: (links vorne) LEED-Optik und (rechts)
Auger-Spektrometer. Als Manipulator kommt eine DrehdurcHthrung, montiert auf einem
Justier ansch mit Wellbalg zum Einsatz. (b) Adaption der LE ED- und Auger-Analytik als
Interimslésung in ein modi ziertes T-Stlick. Die Blickricht ung der vorigen Aufnahme ist
durch einen Pfeil gekennzeichnet.

dass die sehr eingeschrankten Einstellméglichkeiten demglen, aus bereits vor-
handenen Teilen aufgebauten Probenmanipulators fur LEEDntersuchungen nicht
ausreichen. Hingegen konnten erste Untersuchungen migehugerspektroskopie er-
folgreich durchgefiihrt werden. Das Augerspektrometer Wiéigt Gber eine integrier-
te 5kV Elektronenkanone, deren Elektronenstrahl durch imtgrierte elektrostatische
Ablenkplatten tber die Probenober dche bewegt werden kanrDer Durchmesser
des Elektronenstrahls liegt bei korrekter Fokussierung irBereich von 80 100 m.
Da die Maximalspannung dieser Ablenkplatten unabhéngig woder eingestellten Be-
schleunigungsspannungyg = 0;5 5kV inetwa 230V betragt, hdngen maximale
x=y-Ablenkung und die Vergréyerung beim Rastern Uber die Obedche vonUg
ab. Der RastergeneratoRGTV-4 ermdglicht die Ausgabe des Probenstromabbildes
auf einen Monitor zur Probenpositionierung sowie alternat die Datenaufnahme
von Abbildungen im Probenstrom- oder SAM-Modus mit der Staib Steuersoftware
WinSpectro S. Die Bauart des SuperCMA Augerspektrometers ist vergleibar mit
der eines klassischen CMAmit dem Unterschied, dass die spektroskopierten Elek-
tronen nicht durch einen Schlitz innerhalb des inneren Zyliders, sondern an der
Stirnseite der beiden parallelen Zylinder in das Analysatteld eintreten. Zusammen
mit einer vorgeschalteten retardierenden Gitteroptik erraglicht dies eine elektro-
nisch einstellbare Energieau dsung sowie einen groyen Asitsabstand von 30 mm.
Dieser groye Arbeitsabstand zusammen mit einer unveranden Energieau 6sung
fur Abweichungen von 2mm von der optimalen fokalen Probenposition erlauben
eine einfache Integration dieses Spektrometertyps in dielkiinftige neue Wachs-
tumskammer. Die Positionierung des Augerspektrometerslagiv zur Probenober a-

2engl.: Scanning Auger Microscopy
3engl.: Cylindrical Mirror Analyzator
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che erfolgt Uber einen stabileBLT63 Linearvorschub der FirmaMcAllister, dessen
Schrittmotor ebenfalls von der aufgebauten Motorsteuergnangetrieben wird. Die
Detektion der Augerelektronen erfolgt mit Hilfe eines im Sgktrometer integrierten
Channeltrons, welches sowohl analog zur Bestimmung des Ausfroms mit Lock-In
Technik oder im oft verwendeten Pulse-Count Modus betrielbewerden kann.

2.2 Herstellungsprozess

2.2.1 Vorbereitung der Metallkammer

Eine regelmayige Wartung des Rezipienten ist aufgrund dessNjrauchs der Ver-
dampfermaterialien in den MBE-Zellen sowie der limitierte Lebensdauer des be-
dampften Schwingquarzes notwendig. Die Bellftung des Rpmnten erfolgt mit
hochreinem Sticksto . Die Temperatur des Kihlwassers wirdorab auf Umgebungs-
temperatur angehoben zur Verhinderung von Kondensation maNVasser an innen lie-
genden Kalt &chen. Um eine Reaktion der bedampften Innenwide des Rezipienten
mit Luft, vor allem im Hinblick auf das stark oxidierende Margan, zu vermeiden,
wird auch nach Kammer6 nung der Sticksto uss aufrecht erhalten und gleichzei-
tig die Zeit der Exposition der Kammerwande an Luft minimiet. Falls die O nung
groyer Kammer ansche notwendig ist oder langwierige Arbtn anstehen, werden
die O nungen provisorisch verschlossen. Die Befiillung deviBE-Zellen erfolgt in
einem abgegrenzten Bereich des Labors nahe des Rezipientgelcher mit einem
laminaren Fluss der Reinraumklasse 100 ausgerustet ist.

Der Reinheitsgrad der verwendeten Quellenmaterialien gaégt den hohen An-
forderungen fur Molekularstrahlepitaxie. Nickel wird in @é&r Form von hochreinen
Pellets (Reinheitsgrad 5N, Gréye 6,35mm 6,35 mm, Gewicht ca. 1,1g) von der
Firma Goodfellow bezogen. Mangan und Indium stammen von der Firm&roup
Arnaud. Das ultrareine Mangan (5N8) liegt als 20 mm langer Stab mitieem Durch-
messer von 10 mm und einem Gewicht von ca. 4,5 g vor. Der eingesetzte Goissk
aus Indium ist etwa 10 g schwer und weist eine Reinheit von 7Nifa Um die Gefahr
des Tiegelbruchs beim Aufschmelzen von Nickel zu minimierewird der BeO-Tiegel
lediglich mit einem Nickel-Pellet gefullt. Infolge der gengen Materialmenge und der
doppelt so hohen Aufdampfrate fur stochiometrische BVinIn-Schichten ist ein hau-
geres Nachflllen von Nickel im Vergleich zu den anderen lmiin Quellenmaterialien
notwendig.

Der Schwingquarz des Schichtdickenmonitors muss bei der éibchreitung eines
Grenzwertes fur die Verschiebung der angeregten Schwingsfrequenz ausgetauscht
werden, da ansonsten die ermittelten Schichtdicken zu unggu werden und zudem
die Gefahr eines spontanen Ausfalls des Schwingquarzestdids Der Wechsel wird
durch ein Bajonettsystem zur Befestigung des Quarzkristalvereinfacht und erfolgt
ohne Demontage des Linearvorschubs Uber das obere Fensis Rezipienten.

Nach der Evakuierung der Kammer wird als erstes die Temperat der Ver-
dampferzellen und des Probenheizers langsam bis auf Bdisgeemperatur erhoht,
um Filamente und Quellenmaterialien zu degasen. Bei diesanitialen Hochfahren
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des Systems in den Betriebszustand werden ZellenshutterduRezipient ebenfalls
erwarmt und degast. Das Verdampfen der Legierungskompomen in dem vorde-
ren Teil des Rezipienten bei geschlossenem Hauptshuttehftiaufgrund der star-
ken Getterwirkung der Metalldampfe zu einer weiteren Vertsserung des Vakuums.
Dieses Vorgehen ist im Anschluss einer kurzen Wartung, wieagl bloye Nachfullen
von Nickel, Ublicherweise ausreichend, um einen Basisdkudes Systems bei Be-
triebstemperatur im Bereich von 7 10 8 Torr zu erzielen. Bei einer aufwandigeren
Wartung muss vor der Inbetriebnahme der VerdampferzellenreAusheizen des Re-
zipienten mit externen Heizbandern unter Verwendung der teperaturgeregelten
Ausheizsteuerung erfolgen. Im Bereitschaftszustand demkage liegen die Zellen-
temperaturen bei 300C fur Mangan und Indium und bei 800C flr Nickel; der
Basisdruck betragt dann 3 10 °Torr.

2.2.2 Préaparationsvorbereitung

Vor dem Einschleusen ins Vakuum werden je nach geplantem Eeqgment InAs(001)-,
GaAs(001)- und Si(001)-Wafer ausgewahlt und in einem Staadi-Molyblock befes-
tigt. FUr die Verwendung von 10 10 mm groyen Si(001) und Au/Si-Substraten wer-
den die bereits vorbereiteten Waferstiicke mit Indium auf aen speziellen massiven
Molyblock aufgeklebt. Zuletzt werden die Substrate fir TEMUntersuchungen in
diesem Probentréger xiert. Alle Molyblocke werden mit Subtraten vor Prozessbe-
ginn bei Temperaturen zwischen 30@ und 400 C fir mehrere Stunden im Vakuum
degast.

2.2.3 Aufdampfraten

Eine Vorraussetzung fur die Herstellung stéchiometrisch&li,MnIn-Schichten ist die
exakte und reproduzierbare Einstellung der Aufdampfratemor den jeweiligen E u-
sionszellen mittels des wassergekihlten SchwingquarZe®ser ist im gegenwartigen
Aufbau auf einem Linearvorschub mit Schrittmotor montiert dessen Positionsrefe-
renz in Form eines Endschalters an der am weitest innen liegken Position de niert
wurde. Immer ausgehend von dieser Referenz sind zwei eipgésherte Positionen
des Schwingquarzes vor den E usionszellen préazise und reguzierbar ansteuerbar.
Praktisch erfolgte die Bestimmung der Aufdampfraten nacholgender Prozedur:
Zuerst wird eine Ni-Flussrate bendtigt, die am Ort der Probexakt doppelt so hoch
wie der Mn- und In-Fluss sein muss. Die maximale Temperatured Ni-Zelle ist
durch den BeO-Tiegel bei ca. 160 limitiert. Daher wird die aktuelle Flussrate
von Nickel bei 1560 1580C am Ort des Schwingquarzes als Bezugspunkt gemes-
sen. Die erforderlichen Flisse fir Mangan und Indium werderelativ zu diesem
unter Berucksichtigung der in vorhergehenden Untersuchgen bestimmten Kalibra-
tionsfaktoren errechnet. Die Messung der Flussraten all&@ellen erfolgt sequentiell
durch O nen bzw. Schlieyen des jeweiligen Zellenshuttersid entsprechender Posi-
tionierung des Schwingquarzes, der jeweils zuerst in die fRenzposition gefahren
wird. Trotz vorhandener Erfahrungswerte im Verlauf einige Préparationsprozesse
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sind meistens Korrekturen zu vormals verwendeten Zellemtgeraturen notwendig,
hervorgerufen durch die stetige Entleerung der Tiegel. Agfund der sequentiellen
Arbeitsweise dauert eine exakte Einstellung der Flussrataller drei Zellen 4 5 Stun-
den. Nach dem Herausfahren des Schwingquarzes aus dem Daingifil werden alle
drei Zellenshutter ged net um den Ein uss von Shuttertrangenten beim Beginn des
Probenwachstums zu vermeiden [Hey06].

2.2.4 Schichtwachstum

Nach Einstellung der Flussraten werden Ublicherweise maiie Proben zeitlich di-
rekt hintereinander gewachsen. Hierfir wird zunachst ein dyblock mit dem Mag-
net zur Bewegung des Probenwagens unter Verwendung einer lz&amera mittig
zur Aufdampfblende positioniert. Danach wird der Probenhiger von hinten bis zum
Molyblock vorgeschoben und mit einer Stellschraube und @nSicherungsklammer
arretiert. Der Heizer wird mit einer Rampe von 30C/min auf die gewiinschte Sub-
strattemperatur eingestellt. Fir das Wachstum von NiMnIn-Schichten sind hierbei
Temperaturen im Bereich von 80 360C typisch. Durch Vorklappen der 10 mm Loch-
blende bei noch geschlossenem Hauptshutter wird der Molglek vor dem unbeab-
sichtigten Bedampfen mit NpMnIn geschuitzt und gleichzeitig maskiertes Wachstum
auf de nierten Bereichen des Substrates ermoglicht.

Zum Wachstum mehrerer Heuslerproben nebeneinander aufem Substrat wird
der Molyblock fir den ersten Aufdampfvorgang vorsichtig an@uyersten rechten
Rand positioniert. Da der Probenheizer innerhalb des Sodkedes Molyblocks liegt,
ist die auyerste Probenpositionen mechanisch begrenzt.nEgewaltsames Bewegen
Uber den Endanschlag hinaus birgt die Gefahr, den ligraneRrobenheizer zu be-
schadigen. Nach Positionierung der Probe und Erreichen d&ubstrattemperatur
wird nach einer kurzen Wartezeit von 3 5min der Hauptshutte ged net und mit
der Zeitnahme fir das Schichtwachstum begonnen. Ein Fensien Cluster-Flansch
ermoglicht bei ged netem Hauptshutter einen direkten Blik durch die Lochblen-
de hindurch auf die Probenober ache. Eine fehlerhafte Pdsinierung des Substra-
tes kann somit visuell erkannt und unmittelbar bei Beginn dg Schichtwachstums
korrigiert werden. Bei den verwendeten Wachstumsparametebetragt die Gesamt-
ussrate fur NioMnIn auf der Substratober ache etwa 1,6 nm/min (0,027 nm/s) das
Wachstum einer 100 nm dicken NMnIn-Schicht dauert daher 60 min. Beim Er-
reichen der gewtinschten Schichtdicke wird der Molyblock nb Zurtickziehen des
Heizers verschoben, um sofort eine weitere Heuslerschioletben der zuletzt prapa-
rierten zu wachsen. Bei komplexerer Probentragermanipuian oder einer Anderung
der vorgegebenen Substrattemperatur muss der Hauptshutteuvor geschlossen wer-
den. Nach Erreichen der Zieltemperatur und Ablauf einer kaen Wartezeit zur An-
gleichung des Molyblocks mit Substrat an die neuen Heizenwperatur kann das
Probenwachstum fortgesetzt werden.

Auf einem 2'-Wafer kdnnen bis zu vier NiMnlIn-Schichten nebeneinander auf-
gebracht werden. Durch Drehung des Molybdéanprobentrdgetsm 120 kann die
Anzahl der deponierten Schichten auf bis zu neun erh6ht wesd, wie in Abbildung
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2.4(a) dargestellt ist. Die Wachstumstemperatur kann firgde der Heuslerschichten
auf einem Substrat individuell eingestellt werden. Um ein&eranderung der be-
reits deponierten Schichten durch Rekristallisation zu veneiden, sollte aber fir ein
Substrat die Wachstumstemperatur im Verlauf des Préparatinsprozesses nur ver-
ringert werden. Abgesehen von den Standardprobentragerarf2" -Wafer steht ein
modi zierter massiver Molyblock fur funf TEM-Netzchen und zwei indiumgekleb-
te, 10 10 mm groye Halbleitersubstratstiicke zur Verfligung, der iAbschnitt 2.3.1
naher beschrieben wird. Wahrend eines Probenpraparatigmezesses werden meis-
tens eine polykristalline TEM-Probe und eine polykristalhe Schicht auf Au/Si fur
PCAR-Messungen sowie optional vier Schichten auf Si-Wafefir lithographische
Testreihen hergestellt. Fir die systematische Untersuchg epitaktischer Heuslerpro-
ben werden bis zu neun Schichten mit verschiedener Dicke uSdbstrattemperatur
auf gitterangepasste Substrate wie InAs(001) oder metanpire HEMT-Strukturen
auf GaAs(001) gewachsen.

2.2.5 Probendokumentation

Die Reihenfolge der gewachsenen Proben bei Drehung des MdBnprobentragers
um 120 wird schriftlich und visuell dokumentiert. Hierftr wird direkt nach dem De-
ponieren der letzten Heuslerschicht der Probenwagen mitrveendetem Molyblock
in eine benachbarte Transferkammer bewegt und dort durch daenster oberhalb
der Transferstange fotogra ert. Die jeweils charakterissche Auspragung der Heus-
lerschichten auf dem Substrat relativ zueinander ermdght die Proben in Verbin-
dung mit der schriftlichen Prozessdokumentation spéater mileutig zu identi zieren.
In gleicher Weise wird flur den TEM-Probentrager bildlich daumentiert, welche der
TEM-Netzchen innerhalb des homogenen Aufdampfbereichesden.

2.2.6 Brechen der Wafer

Aus den bedampften 2-Wafern werden in einem Klasse-100-Reinraum jeweils 4 mm
groye Probenstlicke gebrochen. Hierfir kommt ein Diamantzer mit Mikrometer-
Justierung zum Einsatz, um mit hoher Prézision die gewuns@n stdchiometrisch
homogenen Bereiche herauszutrennen. Proben auf InAs-Suéis werden entlang
ihrer kristallographischen (110)-Vorzugsrichtung angéet und gespalten. Bei Si-
Substraten reicht ein bloyes Anritzen aufgrund der nativerOxidschicht zwischen
Substrat und Heuslerschicht nicht aus. Ein Ritzen Uber denegamten Wafer ist
notwendig, um die Gefahr des unkontrollierten Zerbrechermi vermeiden. In Abbil-
dung 2.4(b) ist ein InAs(001)-Wafer abgebildet, aus dem dah mehrmaliges Spal-
ten entlang der kristallographischen (01)- und (011)-Richtung neun 4 4 mm groye
Probenstlcke jeweils aus der Mitte der aufgedampften Heasschichten herausge-
brochen wurden. Das Volumen der deponierten Heuslerschi&ines Probenstiickes
kann bei Kenntnis der Proben ache aus der nominellen Schichcke errechnet wer-
den. Die exakte Proben &che wird optisch mittels eines Rasts unter Verwendung
eines PC-Scanners bestimmt. Die Au 6sung des Scanners vdF1200Y inch? ent-
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Abbildung 2.4: (a) Neun Ni;MnIn-Schichten auf InAs-Substrat. Bei der Probenpraparati
on kamen Substrattemperaturen von 300, 250 und 8QC zum Einsatz. Es wurden Schichtdi-
cken von 20, 60 und 100 nm hergestellt. (b) Die Proben wurderuf weitere Untersuchungen
durch mehrmaliges Spalten entsprechend der kristallograpschen Orientierung des Sub-
strates in 4 4 mm groye Stlicke gebrochen.

spricht hierbei 4,5 10 4 mm?. Die genaue Flachenbestimmung der Probestiickchen
erfolgt mit Hilfe der frei verfigbaren Bildbearbeitungsstiware ImageJ [Ras09].

2.3 Voruntersuchungen

2.3.1 Flusskalibrierung

Zur stochiometrischen Einstellung der Zellen Gisse mit eem Schwingquarz missen
die Kalibrationsfaktoren fir die Legierungskomponentenon Ni;MnIn bestimmt
werden. Diese Faktoren geben das Verhéaltnis zwischen demmgssenen Fluss der
Elemente am Ort des Schwingquarzes und dem jeweils resuktieden Fluss auf der
Probenober &che wieder. Im Folgenden wird ein Uberblick deim Rahmen die-
ser Arbeit zur Bestimmung der Kalibrationsfaktoren erproben Techniken gegeben:
Die Bestimmung absoluter Aufdampfraten aus Schichtdickemessungen an maskiert
aufgewachsenen Schichten einzelner Elemente mittels AFM im vorliegenden Auf-
bau aufgrund abgerundeter Kanten der aufgewachsenen Sttuien nicht mdglich.
Diese Technik setzt eine gut de nierte Stufe zwischen aufdg@mpfter Schicht und
Substrat voraus, welche oft mittels der Lift-O Technik hemestellt wird. Die Ver-
wendung von belackten und lithographisch vorde nierten Sastraten ist aufgrund
der hohen UHV- sowie Reinheitsanforderung beim MBE-Wachsin ausgeschlossen.
Eine geeignete Methode zur Schichtdickenbestimmung beidkren mit einer Dicke
im Bereich einiger 100 nm ist die Interferometrie, da bei dser Gber gréyere Flachen
gemittelt wird und so auch ohne scharfe Kante die Schichtdie bestimmt werden
kann [KurO5b]. Die hierfir notwendige Stufe wurde an NMnIn/p-SiO ,/Si(001)-
Proben durch Ankratzen der deponierten Heuslerschicht méls eines Skalpells er-
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zeugt. Das native polykristalline Oxid von Silizium ist hater als Ni,MnIn. Die Ver-
wendung eines Mikroskops mit Quecksilberdamp ampe und Hadeitig verspiegelter
Glasscheibe zur Interferenzerzeugung ermoglichte einstergrobe Abschatzung der
Aufdampfraten der Legierungselemente sowie der Gesamtstitdicke der deponier-
ten Ni,MnIn-Schichten. Eine exakte Einstellung der Stochiomete war mit diesen
Ergebnissen allerdings nicht méglich. Um eine hohere Gengkeit zu erreichen ware
fur jede Probenserie je Legierungskomponenten jeweilsei@chicht im Bereich eini-
ger 100 nm notwendig. Dies ist im Hinblick auf die mit der Metdkammer maximal
erreichbare Aufdampfrate von Nickel nicht praktikabel. Zdem ist eine reproduzier-
bare De nition der abgetragenen Stufe exakt bis zur Ober &we des verwendeten
Halbleitersubstrates mittels eines Skalpells aufgrund mamdglicherweise zurtickblei-
benden Resten der Heuslerschicht schwer zu erreichen.

Eine einfach durchzufihrende Methode zur Analyse der chesohen Zusammen-
setzung von Sto en ist die energiedispersive Rontgen-Speknetrie (EDX). Mit
EDX-Messungen an Kontrollproben kann die Stochiometrie dd.egierungskompo-
nenten Nickel, Mangan und Indium relativ zueinander auf 1at% genau bestimmt
werden. Die Flussraten fir NiMnIn kénnen so iterativ in zwei bis drei Prozesslau-
fen exakt und reproduzierbar eingestellt werden. Rontgegpsktrometer sind meist als
Zusatzmodul bei Raster- oder Transmissionselektronenmiskopen verflugbar. Bel
dinnen Schichten auf dicken Substraten lieferten erste EBDMessungen in einem
Standard-REM ungenaue Ergebnisse aufgrund der in der komraeellen Geratesoft-
ware zum Auswerten bericksichtigterZ AF -Korrekturfaktoren. Bei der standardlo-
sen Analyse mit diesen Korrekturfaktoren fur Kernladung4), Absorption (A) und
Fluoreszenz F) wird eine Volumenprobe zugrunde gelegt, was zu einer fethlaften
Gewichtung bei der Bestimmung der Stéchiometrie einer diien Schicht auf dickem
Substrat fuhrt. Die Absorption der Rontgenstrahlung ist bé diinnen Schichten im
Vergleich zu Volumenmaterialien wesentlich geringer. Zaglich verschlechtert die
Bremsstrahlung aus dem Substrat das Signal/Rausch-Verh@is bei der Messung
dunner Schichten. Bei EDX-Untersuchungen im TEM kommen hijegen Auswer-
teprogramme zum Einsatz, welche auf diinne, elektronentrgparente Schichten zu-
geschnitten sind. Daher wurden polykristalline NiMnIn-Schichten mit einer Dicke
von 30 nm ohne Halbleitersubstrat auf TEM-Netzchen mit Grapit-Membran abge-
schieden. Bei den verwendeten TEM-Netzchen handelt es sigm ein engmaschiges
Kupfernetz mit einem Durchmesser von 3,05 mm. Auf die Netzeh wird ein wenige
Nanometer dicker amorpher Kohlensto Im welcher zuvor auiGlimmer aufgedampft
wurde mittels Aufschwimmen und Sedimentation Ubertragen.

Fur die Praparation von Heuslerschichten mittels MBE auf TB-Netzchen wur-
de von der institutseigenen Werkstatt ein spezieller MBE-®bentrager aus Molyb-
dan mit eingefrasten Netzchen-Aufnahmen gebaut. Dieser sgve 3-TEM-Moly-
block (Abbildung 2.5(a)) ist kompatibel zum bestehenderRIBER Probentransfer
des UHV-Verbundsystems. In der Draufsicht in Abbildung 2.() sind die insge-
samt funf Senkungen mit einem Durchmesser von 3,05 mm zu erken, gruppiert
in zwei Aufdampfpositionen mit zwei bzw. drei Vertiefungenin diese Senkungen
wird jeweils ein TEM-Netzchen mit einem Sprengring aus Fedstahl befestigt. Zu-
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Abbildung 2.5: (a) MBE-Probenhalter aus Molybdan mit Senkungen fir insgesant fiinf
TEM-Netzchen und zwei indiumgeklebte Waferstiicke. (b) DerProbentrager bietet ins-
gesamt vier unabhangige Aufdampfpositionen. (c) 1010 mm Waferstiick mit deponierter
Heuslerschicht. Die Aufdampfkegel und der Uberlappende Beich mit NioMnin sind gut
abgrenzbar.

satzlich werden zwei Waferstiicke der Gréye 10 mm gerichtet entlang einer ein-
gefrasten Markierung mit Indium aufgeklebt. Insgesamt kdren so auf diesem Moly-
block vier unabhangige Aufdampfprozesse sequentiell dhgefihrt werden. In Ab-
bildung 2.5(c) ist ein 10 10 mm groyes Waferstick mit deponierter Heuslerschicht
dargestellt. Deutlich abgrenzbar sind drei unterschiedih ausgepragte Aufdampf-
kegel fur Nickel, Mangan und Indium und deren UberlappenddBereich, in wel-
chem die NpMnIn-Heuslerlegierung kristallisiert. Mindestens ein TIM-Netzchen je
Aufdampfposition liegt in der Mitte der aufgedampften Heulerlegierung. Die auf
TEM-Netzchen deponierten NjMnIn-Filme wurden im institutseigene TEM CM 12
der Firma Philips durchstrahlt und mit dem LINK System vonOxford Instruments
mittels ortsaufgeléster EDX untersucht. Dieses Vorgeherrlaubt die Bestimmung
der Stochiometrie ohne fehlerbehafteten Untergrundabzuénhand der Ergebnisse
von deponierten Kontrollproben kénnen die Kalibrationsfitoren zur Verwendung
des Schwingquarzes nach jedem Probenwachstum Uberprifdugegebenenfalls an-
gepasst werden.

2.3.2 Prozessstabilitat

Die Stabilitat der Flussraten der Legierungskomponentenibkel, Mangan und Indi-
um wurde mehrfach zu Beginn und am Ende des Probenwachstumseiiprift. Am

Ende des langsten Préaparationsprozesses mit einer Gesaautdr von 22 Stunden
wurde am Ort des Schwingquarzes eine Abweichungen von urédef 4% vom initia-

len Fluss der einzelnen Legierungskomponenten gemessentetBerlcksichtigung
der individuellen Kalibrationsfaktoren entspricht dies i einer stdchiometrischen
Ni,MnIn-Heuslerlegierung einer Abweichung von 2 at% fur die Nickel-Komponente
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und von 1lat% fir Mangan und Indium. Hierbei liegen die beobachteteRlussra-
tenvariationen nicht in einer Unzulanglichkeit bei der holsgenauen Steuerung der
Evaporationstemperaturen, sondern in der MBE-typischen iileerung der mit ver-
schiedenen Ausgangsmengen an Verdampfermaterial be&HitTiegel der Verdamp-
ferzellen begrindet. Diese Abnahme der eingesetzten Qasthaterialien fuhrt in
den verwendeten, leicht konischen und am Boden abgerundet®BE-Tiegeln zu
einer Anderung der zum Substrat gerichteten o enen Ober &w wéahrend langer
Aufdampfprozesse. Zusatzlich kbnnen Umlagerungen innath des Tiegels bei sub-
limierenden Materialien wie Mangan die Aufdampfrate beeinssen. Vor diesem
Hintergrund kann die erreichte Stabilitat der initial eingestellten Flussraten wah-
rend eines typischen Wachstumsprozesses als exzellent éréet werden.

2.3.3 Probenhomogenitat

Um die Homogenitat der Stochiometrie der deponierten Hewskchichten zu unter-
suchen, wurde eine NMnIn-Schicht auf p-dotiertem Silizium deponiert und in-siu
mittels Augerelektronenspektroskopie untersucht. Hieiif wurde der in Kapitel 2.1.3
beschriebene CMA-Analysator vom TypESA100 der Firma Staib verwendet. Die
Substrattemperatur beim Heuslerwachstum betrug 30C€ und die Prozessdauer be-
trug 60 min, was einer Gesamtschichtdicke von 100 nm entsghmt. In Abbildung
2.6(a) ist ein Probenstrombild dargestellt, welches durcRastern des Elektronen-
strahls im Augerspektrometer und hierzu synchroner Messgrdes abgeleiteten Pro-
benstroms aufgenommen wurde. Aufgrund des starken cherhiso Kontrastes lassen
sich die einzelnen deponierten Komponenten gut voneinamdcebgrenzen.

Bei der Aufnahme eines Elementverteilungsbildes der Prababer &che mittels
Augerelektronenspektroskopie wurden fur jede Heusler-Kponente der Untergrund
sowie die Intensitatsverteilung bei einer charakteristechen Passenergie aufgenom-
men. Das Maximum des als Passenergie verwendeten Elemeali{gewar zuvor an-
hand eines gewohnlichen Augerelektronenspektrums ideniert worden. Beim Ele-
mentmapping wurde fur Indium eine Passenergie von 394,5 eingestellt und bei
406 eV der Untergrund aus Sekundarelektronen aufgenommeNickel wurde bei
837,5eV detektiert und die Dierenz zum Untergrund bei 848,eV bestimmt. Der
Manganpeak lag bei 576 eV, der Untergrund am Fuy des Peaks wdarbei 587 eV auf-
genommen. Die Darstellung erfolgte mittels der Auswerteioware CasaXPS, welche
fur jedes Element eine Farbcodierung in relativen Intensiten zum jeweiligen Ma-
ximum erzeugt [Fai08]. Das Falschfarbenbild ist eine Ubagerung einer roten Bild-
komponente fur Indium, einer blauen Bildkomponente fir Magan und einer griinen
Bildkomponente fur Nickel. In 2.6(b) ist das SAM-Bild der Pobe in Falschfarben-
darstellung dargestellt. Dieses weist in der Probenmitteiren homogenen weiyen
Bereich auf, in welchem die Konzentrationen von Ni, Mn und Irzueinander kon-
stant sind. Der weiye Bereich entspricht einem Ort konstaer Stochiometrie und
stimmt gut mit dem in Abbildung 2.6(a) visuell erkennbaren Bereich Uberein, in
welchem die drei Aufdampfkegel tUberlappen.

Die Verwendung der AES zur Bestimmung der Probenstéchionmet ist mit der
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Abbildung 2.6: (a) Probenstromabbildung einer NbMnIn-Schicht auf Silizium-Substrat,

erzeugt mit dem Elektronenstrahl des AugerspektrometersDie Bildgroye entspricht ca.
10 10 mm. (b) Scanning-Auger-Mikroskopie (SAM)-Bild, aufgenanmen bei 3 keV und préa-
sentiert mit Falschfarbendarstellungrot: In, blau: Mn, grin: Ni, weiy: homogener Bereich
im Schnittpunkt der Aufdampfkegel von ca. 4 4 mm.

Integration der Analytik in eine neue Metall-MBE mit gleichzeitig verbesserter Pro-
benmanipulation geplant (siehe Abschnitt 6). Fir eine quaitative Analyse der sto-
chiometrischen Probenzusammensetzung unter VerwendungnvRelativmessungen
zu einer spezi schen NiIMnIn-Referenzprobe, welche als externer Standard dienen,
wird eine zu EDX-Messungen vergleichbare Genauigkeit vorbQal at% erwartet.

2.3.4 Probenstabilitat

Die Aufbewahrung der hergestellten Heuslerproben erfolgt einem Exsikkator, wel-
cher mit Silica-Perlen als Trocknungsmittel versehen istJm den Ein uss einer nor-
malen atmospharischen Umgebung auf die Qualitat der Proberu untersuchen,
wurde exemplarisch die Morphologie einer Heuslerprobe inbgtand von zwei Mo-
naten mittels XRR untersucht. Hierflr wurde eine 20 nm dickéleuslerschicht ausge-
wahlt, welche bei 80C auf InAs(001) gewachsen wurde. In Abbildung 2.7 sind die
beiden gemessenen Spektren der an Luft gelagerten Probe ¢hvearz dargestellt.
Zur Simulation des jeweiligen Spektrums (rote Linie) wirdn beiden Fallen das
gleiche Strukturmodell verwendet. Die rechnerische Anpsisng der Spektren (sie-
he Abschnitt 3.1.2) ergibt eine Reproduzierbarkeit der erittelten Schichtdicke fur
die Oxidschicht mit einer Abweichung von weniger als 1 nm. BiOxidschichtdicke
aller mittels XRR untersuchten NibMnIn-Heuslerschichten liegt in der Groyenord-
nung von 3 1 nm und kann somit Uber den Zeitraum weniger Monate bei Lagang
an Luft als nahezu unverandert betrachtet werden. Eine ausgragte Tendenz der
untersuchten Heuslerproben zur Oxidation oder Probendesptation wird auch bei
anderen Messverfahren nicht beobachtet.
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Abbildung 2.7: XRR-Untersuchung zur Bestimmung der Probenstabilitat eing 20 nm
dicken NioMnIn-Schicht, welche bei 80 C auf InAs(001) gewachsen wurde. Die Analyse
der Spektren ergibt nach zwei Monaten Lagerung an Luft eine Bproduzierbarkeit der
ermittelten Schichtdicke der Oxidschicht mit einer Abweichung von weniger als 1 nm bei
einer typischen Oxidschichtdicke von 3 nm.

2.4 Probenserien

2.4.1 Freistehende Ni >MnIn-Heusler Ime

Um das MBE-Wachstum freistehender NiMnIn-Heuslerschichten zu untersuchen,
wurde eine Probenserie von sieben stochiometrisch ahnkchHeuslerschichten bei
verschiedenen Substrattemperaturen gewachsen. Ziel hier war eine homogene
Probenmorphologie ohne Licken in den aufgedampften Filmewelche sich fur ei-
ne Bestimmung der Stochiometrie mittels EDX im TEM eignet. e 30 nm dicken
Ni>MnlIn-Filme wurden auf TEM-Netzchen mit Kohlensto membranen bei 340, 320,
300, 270, 250, 200 und 8@ unter Verwendung des TEM-Probentragers aufge-
dampft. Da der TEM-Probentrager nur zwei Probenpositionerzur Untersuchung
unterschiedlicher Wachstumsparameter aufweist, warensgesamt vier Prozesslaufe
notwendig. Die Zusammensetzung der hergestellten Filmeeder Probenserie liegt
in einem Bereich von 6 at% um die ideale Stochiometrie von NMnin. In den Un-
tersuchungen von Kur y an freistehenden Heuslerschichtemit einer Wachstums-
temperatur von 300 C wurde fur Abweichungen von 5at% von der nominellen
Ni,MnIn-Stdchiometrie kein Ein uss auf die Ausbildung der krstallographischen
L2,-Phase beobachtet [Kur03, Kur05a]. Eine Ubersicht der depierten Filme kann
Tabelle A.3 im Abschnitt A.2 entnommen werden. Die Heusletme wurden im TEM
durch Hellfeld-Abbildung und mit Feinbereichsbeugung hisichtlich ihrer Morpho-
logie und der kristallisierten Phase untersucht.
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2.4.2 Ni>MnIn-Heuslerschichten auf Au/Si-Substraten

Drei polykristalline Ni,MnIn-Heuslerschichten wurden auf einem polykristallinen
Goldpu er aufgedampft, um PCAR-Messungen mit einer de niegten Parallelleitfa-
higkeit zu ermdoglichen. Als Substrat kamen p-dotierte Si(@l)-2'-Wafer der Fir-
ma Si-Mat zum Einsatz. Diese wurden in 1010 mm groye Probenstiicke gebro-
chen und dann in einer Aufdampfanlage mit einer 40 60 nm diek, polykristalli-
nen Lage Gold beschichtet. Das Aufdampfen erfolgte direkiuédie unbehandelte
Si-Waferober &che, ohne vorheriges Entfernen des natiotien Oxides. Diese Au/Si-
Probenstiucke dienten im weiteren Herstellungsprozess &sbstrat fir das Wachs-
tum polykristalliner Ni ,MnIn-Heuslerschichten. Sie wurden mittels Indium auf ge-
kennzeichnete Positionen am TEM-Molyblock befestigt und egneinsam mit den
TEM-Netzchen vor Prozessbeginn degast. Das Heuslerwaaist erfolgte direkt auf
dem unbehandelten Au-Pu er. Aufgedampft wurden bei einer @strattemperatur
von 300 C jeweils eine 50 nm und 60 nm dicke sowie bei 3ZD Substrattemperatur
eine 177 nm dicke Heuslerschicht. Das Wachstum auf Au/Si etfite zusammen mit
der Praparation anderer Proben mit den Aufdampfparametermer jeweiligen Pro-
zesslaufe. Eine Zuordnung der drei deponierten Filme kanafelle A.3 im Abschnitt
A.2 entnommen werden. Die Morphologie und die strukturelie Eigenschaften der
Ni,MnIn/Au/Si-Proben wurde mittels XRD und XRR untersucht, di e Spinpolari-
sation mit PCAR und SGME bestimmt.

2.4.3 NiMnlIn-Heuslerschichten auf InAs(001)-Substraten

Eine Serie von 18 verschiedenen Mnin-Heuslerproben mit variierender Schicht-
dicke wurde bei unterschiedlichen Substrattemperaturenué InAs(001)-Substraten
gewachsen. Aufgedampft wurden nominell 20 nm, 60 nm und 10@ mlicke Ni,MnIn-
Schichten bei Substrattemperaturen von je 36, 340 C, 320 C, 300 C, 250 C
und 80 C. Hierflr wurden in zwei Prozesslaufen neun Heuslerschieh je Wafer
deponiert. Die Wachstumsraten der einzelnen Bvinin-Komponenten wurden un-
ter Verwendung der in Abschnitt 2.2.3 beschriebenen Kalibtionsfaktoren mittels
des Schwingquarzes exakt eingestellt. Die Gesamtaufdamaé betrug 0,027 nm/s.
Als Substrat kamen n-dotierte InAs(001)-2-Wafer der Firma Crystec zum Ein-
satz, die jeweils vor Prozessbeginn in einer gesonderterkMamkammer bei 300C
degast wurden. Das native InAs-Oxid des Substrates wurde der im Vakuumver-
bund integrierten RIBER 32P I1llI/V-Halbleiter-MBE unter Arsengegendruck bei
410 C thermisch desorbiert. Anschlieyend wurde eine 500 nm de&kindotierte InAs-
Pu erschicht deponiert. Das RHEED-BIld zeigte am Schluss es Halbleiterwachs-
tums das perfekte Bild einer auf einem Laue-Kreis liegendeéh 4-Rekonstruktion.
Direkt nach Abschluss des InAs-Wachstums wurde der Wafer ghe Heuslerdepositi-
onskammer transferiert und sofort mit dem Aufdampfen der sten Ni,MnIn-Probe
begonnen.

In beiden Prozesslaufen wurde jeweils mit der hdchsten Striastemperatur be-
gonnen. Die acht nachfolgenden Schichten wurden bei jewegeringeren Substrat-
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temperaturen nacheinander aufgedampft. Eine Veranderumtpr Probenqualitat auf-
grund der Wartezeit im Vakuum vor Wachstumsbeginn wurde nit beobachtet. Im
ersten Prozesslauf wurden neun Schichten bei Substrattesraturen von 300, 250,
und 80 C mit Gesamtschichtdicke von nominell 20, 60 und 100 nm aufgachsen.
Die Temperaturen der Verdampferzellen waren 1568 fir Nickel, 798,2 C fur Man-
gan und 722 C fur Indium. Der Basisdruck der Vakuumkammer bei heiyen Zien
lag bei 2,0 10 " Torr. Die Stochiometrie wurde mittels EDX-Messungen an déakt
im Anschluss bedampften TEM-Netzchen bestimmt und zeigteiel Zusammenset-
zung NigzMnogln,;. Beim zweiten Prozesslauf zur Herstellung nominell je 2006
und 100 nm dicker Schichten wurden Substrattemperaturen uda360, 340 und 320C
verwendet. Nickel wurden mit 1570C, Mangan mit 797,7 C und In mit 723 C ver-
dampft, der Kammerdruck betrug 8,4 10 ’ Torr. Die Heuslerschichten weisen die
exakte nominelle Stoéchiometrie NpMnosIn,s auf, welche ebenfalls anhand von EDX-
Messungen an direkt im Anschluss bedampften TEM-Netzcherestimmt wurde. Ei-
ne detaillierte Probenibersicht inklusive Vergleichsplen aus beiden Prozesslaufen
ndet sich im Anhang A.2 in Tabelle A.3. Die morphologischenstrukturellen, ma-
gnetischen und elektrischen Eigenschaften dieser Probens wurden unter Verwen-
dung von AFM, ORS, XRR, TEM-Hellfeldaufnahmen, TEM-Feinbeeichsbeugung,
XRD, SQUID-Magnetometrie, PCAR und SGME untersucht.

2.4.4 NiMnIn-Heuslerschichten auf virtuellen Substraten

Ein Fernziel des Projektes ist die Injektion spinpolarisiger Ladungstrager in hoch-
bewegliche Elektronensysteme. Um in diesem Zusammenharags dVachstum von
Elektroden aus NpMnIn auf hochbeweglichen Halbleiter-Heterostrukturen zwn-
tersuchen, welche ein 2-DEG ausbilden, wurden Heuslerschichten auf einer in-
vertierten HEMT-Struktur ® mit verspanntem InAs-Kanal aufgedampft. Der InAs-
HEMT wurde mit einem metamorphen Puer auf GaAs(001)-Substat gewach-
sen und weist einen verspannten Kanal aus reinem InAs auf, laleer asymme-
trisch in einen In;sGazsAs-Quantentopf eingefligt ist. Der Quantentopf ist einge-
bettet in In;5AlsAs als Barrierematerial. Bei der Herstellung der Halbleitstruktur
wird zuerst das GaAs(001)-Substrat mit GaAs angewachsen direin GaAs/AlAs-
Ubergitters zur Verminderung von Fadenversetzungen depient. Danach wird ein
metamorpher Pu er aus mehreren IRAI; 4 As-Schichten mit steigendem Indiuman-
teil gewachsen, um schrittweise die laterale Gitterkonstée zu vergroyern. Die stu-
fenweise abrupte Erh6hung des Indiumanteils fiihrt zu eineAbbau der aufgebauten
Gitterverspannung durch Versetzungsbildung an den Grenachen der IRAl; As-
Schichten. Die Schichten sind dabei nahezu frei von Verspamg und weisen eine
eindeutige Gitterkonstante auf. Die Verwendung von metamiphen Pu ern ermég-
licht somit die De nition von virtuellen Substraten mit einer einstellbaren Gitter-
konstante zwischen GaAs(001) und InAs(001) [Hey03, L6h03)h04]. In Abbildung
2.8 ist das Schichtmodell des verwendeten InAs-HEMT mit matnorphen Pu er

42-Dimensionales Elektronengas
Sengl. High Electron Mobility Transistor
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auf GaAs-Substrat dargestellt. Die Gitterfehlpassung bei pseudomorph verspann-
tem Wachstum von InAs @=0,6058 nm) auf dem virtuellen Substrat IRsAl5AS
(a=0,5957nm) betragt =1,7%. Die Gitterfehlpassung zwischen NMnIn-Heus-
lerschicht (a=0,6022 nm) und virtuellem Substrat liegt bei =1,1%.

Bei der Probenpréparation kam als Substrat ein halbleiteret GaAs(001)-2 -
Wafer der Firma AXT zum Einsatz. Die Substratvorbereitung und das Halbleiter-
wachstum erfolgten analog zu dem fir InAs-Substrate besobibenen Prozess. Direkt
nach Abschluss des Halbleiterwachstum erfolgte die Deptosn der Heuslerschicht
auf die Halbleiterober &che. Bei einer Substrattemperatuvon 300 C wurden je eine
33, 50 und 66 nm dicke Heuslerschicht nacheinander auf digslfl ,sAs-Deckschicht
aufgewachsen. Die Zellentemperaturen beim Aufdampfen &agbei 1570C fir Ni-
ckel, 791 C fur Mangan und 717 C fur Indium. Der Basisdruck der Vakuumkam-
mer bei heiyen Zellen betrug 8,310 8 Torr, die Gesamtaufdampfrate von NiMnin
war 0,027 nm/s. Die direkt im Anschluss gewachsene TEM-Preblieferte fur die-
sen Prozesslauf eine Zusammensetzung vondVn,gsln,s. Eine Probenibersicht n-
det sich im Anhang in Tabelle A.3. Die 50 nm-Probe sowie eineelerenzprobe des
InNAs-HEMT ohne Heuslerschicht wurden hinsichtlich ihrer Mrphologie und ihrer
Struktur mit XRR und XRD untersucht. An der Referenzprobe wude zudem eine
Magnetotransportmessung durchgefihrt.
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Abbildung 2.8: Schichtmodell der verwendeten HEMT-Struktur auf GaAs-Sulstrat. Dar-

gestellt sind nominelle Zusammensetzungen und Schichtdien. Der verspannte InAs-Kanal

(Gitterfehlpassung =1,7%) ist asymmetrisch in einem In;sGaysAs-Quantentopf einge-

fugt, welcher in In7sAl,sAs eingebettet ist. Die 36 nm dicke Deckschicht aus fsAl 25AS

fungiert als virtuelles Substrat fur das gitterangepassteHeuslerwachstum. Die Gitter-

fehlpassung zwischen der NMnin-Heuslerschicht und dem virtuellen Substrat betragt
=1,1%.

e




52

KAPITEL 2. PROBENPRAPARATION



Kapitel 3

Probencharakterisierung

In diesem Kapitel werden die fur morphologische, struktute, magnetische und
elektrische Untersuchungen eingesetzten Gerate und Expeente vorgestellt. Hier-

bei werden die verwendeten Messbereiche sowie zugrundgliele Messparameter fur
jede Methode kurz zusammengefasst wiedergegeben. Die Bpien der jeweiligen

Messmethode sowie Referenzen zu weiterfihrender Literak®onnen dem vorange-
gangenen Kapitel 1.3 entnommen werden.

3.1 Strukturelle Eigenschaften

3.1.1 Rasterkraftmikroskopie

Messungen mit einem RasterkraftmikroskodFM 2300 von Veeco Metrology Group
lieferten Informationen Uber die Ober achenmorphologie & Heuslerproben. Die
Datenerfassung wurde im tapping mode durchgefiihrt. Diedpographie der so un-
tersuchten Ober &chen wurde mit der SoftwaraVSxM 4.0 von Nanotech Electronica
[Hor07] ausgewertet.

3.1.2 Rontgenre ektometrie

Eine quantitative Analyse der Schichtmorphologie von ausgvahlten Proben wur-
de ermdglicht durch Réntgen-Re ektometriemessungen an d@&8eamline E2 des
HASYLAB/DESY. Es wurde eine Photonenenergie von 11,5keV (@lenlange
=0,10765nm) gewahlt. Die Brillanz betrug 3 103 Photonen/s mm?. Die Win-
kelau 6sung des verwendeten experimentellen Aufbaus waesser als 0,005 Die
Ober ache der untersuchten Proben wurde exakt parallel zureinfallenden Strahl
ausgerichtet. Die Probenhthe wurde in der Strahlfihrung deExperimentes so po-
sitioniert, dass die Probenkante genau in der Mitte des eifenden Strahls lag und
somit zu einer Halbierung der jeweilig bestimmten Strahltensitat flhrte. Hierbei
wurde die Intensitat mit einem Cyberstar X2000Nal-Szintillationsdetektor erfasst.
Zur Auswertung der aufgenommenen XRR Spektren wurde ein Rp@amm von An-
dreas Stiele [Sti] eingesetzt. Mit diesem Programm kdénneneRktogramme gemay
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einem Satz vorgegebener physikalischer Parameter simulierden. Basierend auf
dem rekursiven Parrat Algorithmus wurden hiermit die Moddparameter numerisch
an die experimentellen Daten mit der Methode der kleinstendhlerquadrate ( 2-

Minimierung) angepasst [Par54].

3.1.3 Transmissions-Elektronenmikroskopie

Fur die Untersuchung von Heuslerschichten mittels Transrssions-Elektronenmikro-
skopie (TEM) kamen zwei verschiedene Gerate zum Einsatz:

Fur Hellfeldabbildungen und Beugungsexperimente an Schien auf TEM-Netzchen
aus Kupfer wurde das institutseigeneCM 12 der Firma Philips verwendet. Die
maximale Beschleunigungsspannung dieses Gerates liegt b20 KV, das Punkt-
au 6sungsvermdogen bei 0,3 nm. Die auf einem Fluoreszenzstherzeugten Bilder
und Beugungsmuster werden auf einen elektronenemp ndlieh Negativ Im belich-
tet. Nach der Filmentwicklung wurden diese mittels eines Dehlichtscanners digi-
talisiert und standen dann zur rechnergestitzten Bildangbke zur Verfiigung. Zur
Untersuchung der radialen Intensitatsverteilung mit dem &l der Phasenanalyse
kam das frei erhaltliche ProgrammProcessDi raction zum Einsatz [Lab05, Lab08,
Lab09]. Mit diesem wurden Re exlagen fir die jeweilige Belsleunigungsspannung
und der Kameraldnge von 714 mm simuliert. Das CM12 ist zur B&smung der lo-
kalen Stochiometrie mit einemLINK System vonOxford Instruments zur energiedi-
spersiver Rontgen uoreszenz-Spektroskopie ausgestatibieses bietet eine rechner-
gestlutzte Analyse der Messdaten und erreicht bei der Bestnung der chemischen
Zusammensetzung einer Probe eine Genauigkeit vori%.

Um deponierte Schichten auf Halbleitersubstraten mittel3EM zu untersuchen,
mussen diese bis zur Elektronentransparenz gedinnt werdéfine solche Prapara-
tion kann wie in Abbildung 3.1 dargestellt entweder in planger Geometrie plan
view) oder als Querschnitt gross-sectior) erfolgen. Um eine ausgewdahlte Schicht
auf Halbleitersubstrat mit dem CM12 in planer Geometrie zu drchstrahlen, wurde
das Substratmaterial mittels selektiven nasschemischertz&ns gedunnt bis Elektro-
nentransparenz am Rand der zurlickbleibenden Heuslersthierreicht wurde. Diese
Schicht wurde fur Beugungsexperimente verwendet.

Um die Morphologie der auf Halbleitersubstraten deponiezh Schichten sowie
deren kristallographische und chemische Phase zu untersan, wurden zwei Pro-
ben am Institut fir Integrative Nanowissenschaften des IF\ADresden im Quer-
schnitt mit einer Nvision40 Carl Zeiss crossbeamonenstrahlkanone (FIB") als
dinne Lamellen prapariert. Die Lamellen wurden mit einem fassierten 700 pA
lonenstrahl bei 30kV Beschleunigungsspannung aus den Peobherausgeschnit-
ten. Die Probenober achen waren zuvor mit einer Schutzsatht aus Kohlensto
versehen worden. Die endgultige Dicke der Lamellen von 40 nmurde durch eine
abschlieyende niedrigenenergetische Politur bei 5kV und gA erreicht. Diese La-
mellen wurden am Institut fir Physikalische Chemie der Unersitat Hamburg mit

tengl.: Focused lon Beam
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Abbildung 3.1: TEM-Probenpraparation in (a) planarer Geometrie (plan view) oder (b)
als Querschnitt (cross-sectior). Wahrend eine planare Probe geeignet fur die Untersuchung
der obersten Schicht ist, ermoglicht eine Querschnittsprbe die Analyse von Grenz achen.

einemPhillips CM 300UT Mikroskop untersucht, welches sowohl mit einer digitalen
Kamera zur Bildaufnahme Gatan) als auch einem System zur energiedispersiven
Rontgen uoreszenz-Spektroskopie ausgestattet war. Begrschiedenen Au 6sungen
wurde die Morphologie von Schichten und Substrat durch Ablglung im Hellfeld so-
wie die jewelilige kristallographische Phase mittels Feielbeichsbeugung untersucht.
Bei ortsaufgeldésten EDX-Messungen lag die e ektive lokakku dsung aufgrund des
Anregungsvolumens fur Rontgenquanten zwischen 15 nm undri.

3.1.4 RoOntgendi raktometrie

Die Kristallstruktur der auf Halbleitersubstraten deponerten Heuslerschichten wur-
de mit Hilfe von Roéntgendi raktometrie (XRD) untersucht. Hierfur wurden Mes-
sungen an der Beamline E2 bei HASYLAB/DESY in koplanarer=2 -Geometrie
durchgefihrt. Die Rontgenstrahlung der Beamline wird an eem Ablenkungsma-
gnet erzeugt und weist mit 3 10'2 Photonen/s mm? eine um den Faktor 1000 ho-
here Brillanz auf als eine Standardrontgenrohre. Gemessemirde bei einer Photo-
nenenergie von 11,5keV, was einer Wellenlange vor 0,10765 nm entspricht. Die
Wahl der Energie war motiviert durch die Anforderungen, eirlbersichtsspektrum
im Winkelbereich zwischen dem (002)- und (004)-Re ex von Ks innerhalb der
Grenzen des apparativen Aufbaus zu ermdglichen. Als Detektwurde der Nal-
Szintillationsz&hler Cyberstar X2000verwendet. Um die Proben im Di raktometer
genau auszurichten wurde jeweils das Maximum des Substragxes 4.-Ordnung
(z.B. (004) fur InAs(001) und Si(001)) gesucht und so jede Bbe genau ausgerich-
tet. Fur alle untersuchten Proben wurde in einem Winkelbeieh von 2 =9 bis
21,5 ein Ubersichtsspektrum mit einer Schrittgréye von 0,05bei einer Messzeit
von 1s je Schritt aufgenommen. FiUr eine genaue Phasenanalgker NbMnIn-Heus-
lerschichten wurden XRD-Spektren in ausgewahlten kleinem Winkelbereichen mit
einer Schrittweite von 0,001 bei Messzeiten von 1s bis 4 s je Schritt aufgenommen.
Mit diesen Messparametern wurde unter anderem die Winkellmche um den (004)-
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Re ex von InAs untersucht. Fir ausgewahlte Proben wurden zdlem an Substrat-
und Schichtre exen die Kristallqualitat mittels der Rocking-Curve-Methode unter-
sucht.

Einige Proben wurden zusatzlich am Institut fur Physikalishe Chemie der Uni-
versitat Hamburg in einer Geometrie mit rotierendem Probersch vermessen. Hier-
bei kam ein Standardlabordi raktometer vom Typ Philips X'Pert PRO MPD zum
Einsatz, welches mit einer Cu-Anode und eine{'Celerator RTMS Detektor aus-
geriustet war. Die Cu-K -Strahlung hat eine Wellenlange von 0,15406 nm, was einer
Photonenenergie von 8 keV entspricht.

3.1.5 Optische Re exions-Spektroskopie

Optische Re exions-Spektroskopie (ORS) ermdglicht es uett anderem, relative Un-
terschiede untersuchter Systeme in der Ober &chen- und Gre dchenmorpholo-
gie sowie der zugrunde liegenden Struktur aufzuzeigen. Hiei de niert die Ein-
dringtiefe der auf die Probenober ache einfallenden Photen die Ausdehnung des
untersuchten Probenvolumens und begrenzt somit die verdle Probentiefe, aus
der ein Messsignal noch zu den resultierenden Informatioreitréagt. Untersuchun-
gen mit Optischer Re exions-Spektroskopie im Energiebdoh von 3,7 eV bis 24 eV
wurden unter Nutzung desSuper-Lumi Experimentes an der Beamline | von HA-
SYLAB/DESY durchgefiihrt. Hierbei wurde die Energie der eifallende Photo-
nen mit hoher Au 6sung eingestellt durch Verwendung einesr@ groyen Primar-
Monochromators in 15 McPherson-Anordnung. Dieser ist ausgestattet mit einem
holographisch hergestelltem Konkav-Gitter mit 1200 Linie/ mm und Aluminium /
MgF,-Beschichtung (Hersteller:Jobin Yvon). Von der Probe re ektierte Photonen
wurden relativ zum einfallenden Strahl im Winkel von 35detektiert. Ein mit Natri-
umsalicylat (C;HsNaO,) beschichtetes Fenster wurde verwendet um die re ektierte
Strahlung in Lichtquanten mit einer Wellenlange von 400 nmib 440 nm zu konver-
tieren. Diese wurden dann unter Verwendung eines Photomigtiers vom Typ Valvo
XP2230 B in das resultierende Messsignal umgewandelt.

3.2 Magnetische Eigenschaften

3.2.1 SQUID-Magnetometrie

Die magnetischen Eigenschaften der Proben wurden in der Agibsgruppe von Pro-
fessor Nielschmit einem SQUID-Magnetometer vom TypQuantum Design MPMS 2
charakterisiert. Alle Messungen wurden mit einer Magnetigorientierung parallel
zur Filmebene (in-plane) durchgefuhrt. Die Magnetisierug einer Probe kann je
nach Messverfahren temperaturabhéangig (bei konstantemtexnen Feld) oder feld-
abhangig (bei konstanter Probentemperatur) bestimmt wereh. Fir alle einkris-
tallinen Heuslerproben wurde die remanente MagnetisiergrMg als Funktion der

2his Februar 2007: Prof. Kétzler
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Temperatur bestimmt: Nach dem magnetfeldlosen Abkihlen dé€’robe auf die ge-
ringste Temperatur (typisch 10K) wurde fiur eine kurze Zeit @ Magnetfeld von
H = 15000e angelegt, um das magnetische Probenmaterial zu sattigddanach
wurde ohne externes MagnetfeldH jeweils die MagnetisierungskurveMg(T) mit

steigender Temperatur aufgenommen.

3.3 Elektronische Eigenschaften

3.3.1 Punktkontakt-Andreev-Spektroskopie

Die Spinpolarisation ausgewahlter Proben wurde in der Arliisgruppe von Profes-
sor Merkt mittels Punktkontakt-Andreev-Spektroskopie umnersucht [Sch04, vOO05].
Hierfur wurden die Proben an den vier Ecken mit Golddrahten nter der Verwen-
dung von Indiumlot in einem speziellen VTi-Messkopf kontaktiert und im Helium-
Kryostat abgekuhlt. Der Temperaturbereich der Messungendbrug 2 K bis Raum-
temperatur. Eine Niobspitze wurde als supraleitender Purtkontakt verwendet. Die
Leitfahigkeit des Metall-Supraleiter-Punktkontaktes wude mit einer Vierpunktmes-
sung unter Verwendung von LockIn-Verstarkern bestimmt (si Abbildung 3.2). Die
di erentielle Leitfahigkeit des Niobkontaktes wurde zur Auswertung gegen die an-
gelegte Spannung aufgetragen. Die Bandliicke des Supradestlasst sich bei dieser
Auftragung an dem Verschwinden der Leitfahigkeit symmetsch zuU =0 in allen
Messungen bis zur Sprungtemperatur von Niob bei 9,2 K [Wed8§ut erkennen.

Abbildung 3.2: PCAR-Aufbau zur Messungen der Spinpolarisation. Die Probeist mit
vier Indiumkontakten versehen. Die Niobspitze ist doppeltkontaktiert. Fir die Vierpunkt-

messung in PCAR-Anordnung werden zwei Indiumkontakte und leide Spitzenkontakte
verwendet

Die Spinpolarisation der Heuslerschichten wurde aus den Bslaten im Rah-
men des erweiterten BTK-Modells (siehe Abschnitt 1.3.7) uer Bericksichtigung
von Korrekturen fir das di usive Transportregime bestimmt[Sou98]. Die Auswer-
tung der Messdaten erfolgte durch einen Datenbankverglrienit vorausberechneten
Spektren nach der Methode der kleinsten Fehlerquadrate. ©gesuchten Werte fur

3engl.: Variable Temperature Inset
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die Polarisation P und den Grenz achenparameterZ ergaben sich aus dem Para-
metersatz der Simulation, welcher die beste Ubereinstimmg zu den Messdaten
aufwies. Der mittels dieses Datenbankvergleichs bestimenParameter fur die Tem-
peratur T wich oft von der gemessenen Probentemperatlr,e,s ab, die parallel
zur PCAR-Messung am Ort der Probe mit einem Allen-Bradley-hsor bestimmt
wurde. Zm Schluss der Auswertung wurde flr jede gemessenelbantemperatur
die Polarisation P als Funktion des Z-Parameters als Wertepaar in einem Dia-
gramm aufgetragen. Eine parabolische Extrapolation auf deWert Z = 0 ergibt
die Polarisation der Probe im Fall einer angenommenen ideal Grenz ache fur den
Punktkontakt. Hierdurch lasst sie die Polarisation fur unerschiedliche Proben und
unabhangig von der Messtemperatur vergleichen.

3.3.2 Magneto-Optische Ellipsometrie

In der Forschungsgruppe von Professor Ribhausen wurden Erguchungen mittels
SGME durchgefihrt, um die Diagonalelemente”(,) und Nicht-Diagonalelemen-
te ("xy) des dielektrischen Tensors mehrerer Heuslerproben zu tresnen. Hierflr
wurden die Intensitaten des re ektierten Lichts fur versciedene Kombinationen von
Polarisator- und Analysatorwinkeln und in Abhangigkeit van externen Magnetfel-
dern bei unterschiedlichen Temperaturen gemessen. Die Kpamenten des dielek-
trischen Tensors einer Probe wurden anschlieyend aus dent®avon etwa 100 auf-
genommenen Spektren extrahiert. Die Analyse der di erergllen Spektren erfolg-
te auf Grundlage des von Raueetal. entwickelten Rechenmodells [Ber97, Rau05].
Fur die Durchfihrung der temperaturabhanigen SGME-Messwen wurde ein um
Helmholzspulen erweitertes spektroskopisches Ellipsamevom Typ Sentech SE 850
eingesetzt. Die verwendete Xenon-Lichtquelle ermégliéhMessungen in einem Spek-
tralbereich vonE = 0;5 bis 5,5€V. Das angelegte Magnetfeld betrug = 440mT
und war parallel zur untersuchten Heuslerschicht und sené&echt zum Einfallswinkel
des Lichts orientiert (siehe Abbildung 1.13 auf Seite 30). €&nessen wurde unter
Vakuum in einem Helium-Flusskryostaten, welcher spannusffeie, nicht depolari-
sierende Fenster innerhalb der Strahlfihrung aufwies. D&ezipient wurde fir die
Untersuchungen auf einen Basisdruck voB 10 & mbar bei Raumtemperatur eva-
kuiert [Rau05].

In der Heuslerlegierung NiMnIn tragen spinpolarisierte Bander von Nickel- und
Manganzustanden zu den optischen Ubergangen im Spektraiien vonE = 0;5
5,5eV bei, welche die in den Messungen bestimmbare spinabgige dielektrische
Tensorkomponente' s,y hervorrufen. In aktuellen Bandstrukturrechnungen wird de
Spinpolarisation bei Fermienergie auf Beitrdge von Nickalstdnden an der Band-
struktur zurtickgefuhrt[Kil01, Sas04, Sin09]. Wahrend beUbergangsenergien un-
terhalb 2 eV Nickelzustdnde die mit SGME gemessene Spinpagation dominieren,
sind die Bander, welche zu den optischen Ubergéngen beiteagbei hoherer Energie
zunehmend mit Manganzustanden hybridisiert. Oberhalb desfassten Energieberei-
ches € > 5;5€eV) dominieren Manganzustande die mittels SGME gemessengirs
polarisation. Vor dem Hintergrund der Bandstrukturrechnungen von Singeretal.
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kann der Ein uss von Mangan in einem Energiebereich von 1,8Y < E <2,84¢eV
als gering betrachtet werden [Sin09]. Die in diesem Energereich bestimmte Spin-
polarisation lasst daher Rickschlisse auf die am Ferminaug auftretende Spinpo-
larisation zu. Zur Bestatigung dieser Annahme ist eine tedische Erweiterung des
Ellipsometrie-Experimentes flr Messungen bis zu einer Engge von 0,5eV geplant.
Die Integration der "1, -Werte durch Aufsummation ist bei der Untersuchung von
Ni>MnIn vorteilhaft gegentber einer Betrachtung vori',, -Werten bei einer diskre-
ten Energie, da der niederenergetische Teil des Spektrumsgrch den Messbereich
des Spektrometers bei 1,57 eV abgeschnitten wird und gletetitig bei Messungen an
verschiedenen Proben desselben Materialsystems leich&rs¢hiebung der Spektren
auf der Energieskala auftreten kdnnen. Wéahrend die Wahl an technisch bedingt
bei 1,57 eV liegenden unteren Integrationsgrenze die Ergetse der Aufsummation
verschiedener Proben relativ zueinander nicht stark verdert, hat eine feste obere
Integrationsgrenze, welche gegebenenfalls neben dem Acisshnittpunkt einer der
erfassten Kurven bei 2,58 bis 2,84 eV liegt, einen groyen kiss auf die integrierten
"1xy-Werte (siehe Abbildungen 4.9, 4.25 und 4.26). Da zudem obaib des Schnitt-
punktes des Spektrums mit der x-Achse im Energieberei€h> (2,58 2;84)eV der
Ein uss von Manganzustanden tUberwiegt, ist die Wahl des jesiligen Schnittpunktes
als obere Integrationsgrenze fur einen relativen Verglaidler integrierten"” 1, -Werte
zueinander in den vorliegenden Untersuchungen an Ninin-Schichten sinnvoll. Ei-
ne genauere Betrachtung wird erst die technische Erweitarg des Messaufbaus hin
zu einem Spektralbereich kleineE = 1;57eV erlauben, welche eine vollstandige
Abbildung der dielektrischen Funktion von NpMnIn ermdglicht.
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Kapitel 4

Ergebnisse

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse aus Untersuchungamfreistehenden Heus-
ler Imen sowie Heuslerschichten auf Au/Si, InAs(001) und wtuellen Substraten
(InAs-HEMT) vorgestellt. Hierbei stehen die morphologigdwen und strukturellen Ei-
genschaften der jeweiligen Proben im Vordergrund. Ein Teder Heuslerschichten
wurde zudem hinsichtlich ihrer magnetischen und elektrisen Eigenschaften unter-
sucht. Die Resultate aus diesen Messungen runden die sysaisthe Charakterisie-
rung der hergestellten Heuslerproben ab.

4.1 Freistehende Ni -MnIn-Heusler Ime

Die kristallographische Phase und die Morphologie von fetehenden NiMnin-
Filmen auf TEM-Netzchen mit Kohlensto membranen wurde mitels Transmissions-
Elektronenmikroskopie untersucht. Hierfir wurden Abbildingen des Hellfeldes so-
wie der Feinbeugung von einer bei verschiedenen Substratigeraturen gewachsenen
Probenserie erstellt.

4.1.1 Probenmorphologie

Die Hellfeldaufnahmen der 30 nm dicken freistehenden JNinin-Filme sind in Ab-
bildung 4.1 dargestellt. Untersucht wurden sieben Heusf@oben, welche bei 80C,
200 C, 250 C, 270 C, 300 C, 320 C und 340 C Substrattemperatur gewachsen
wurden. Alle zwischen 200C und 340 C gewachsenen Heusler Ime weisen eine
ahnliche Morphologie auf. Erkennbar ist eine geschlossemmlykristalline Schicht
ohne Liucken und ohne erkennbaren Kontrast an den Korngreasnen, welcher auf
eine Ausscheidung von Fremdphasen an Grenz achen hinweiskdnnte. Einzelne
Kristallite treten durch Kontrastvariationen in Erscheinung. Hierbei handelt es sich
um Beugungskontrast, hervorgerufen durch unterschiedhe kristallographische Aus-
richtung der einzelnen Kristallite. Die Kristallitgroye der Heusler Ime liegt fur alle
Substrattemperaturen zwischen 20 nm und 25 nm. Einzig die 80-Probe weist eine
leicht veranderte Morphologie auf. Dieser Heusler Im besht aus einer amorphen
Matrix, in welcher wenige, etwa 20 25nm groye NMnin-Kristallite eingebettet
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sind. Um die amorphen Bereiche des Gefliges zu rekristaélign, wurde an dieser
80 C-Probe ein zusatzlicher thermischer Prozessschritt durgefuhrt. Der Heusler-
Film wurde an Luft fur drei Stunden bei einer Temperatur von R0 C ausgeheilt.
Das Ergebnis ist in Abbildung 4.1 unten rechts dargestellEine starke Veranderung
der morphologischen Probebescha enheit hin zu einem femdtallinen Geflige ist
deutlich zu erkennen.

Abbildung 4.1: TEM-Hellfeldbilder von 30 nm dicken freistehenden NjMnIn-Filmen. Die
Wachstumstemperatur betrug 80 C 340 C. Die Kristallitgroye der geschlossenen, poly-
kristallinen Filme liegt zwischen 20 nm und 25 nm. Der 80 C-Film besteht aus Kristalliten
in einer tberwiegend amorphen Matrix.(unten rechts) Die 80 C-Probe zeigt nach 3h Tem-
pern bei 200 C ein feinkristallines Geflige mit Ausscheidungen von Fremghasen.

Alle mittels MBE praparierten freistehenden Heusler Ime wisen trotz unter-
schiedlicher Wachstumstemperaturen eine vergleichbarerigtallitgréoye von 20 nm
bis 25nm auf. In den Untersuchungen von Kury [Kur03, KurO5aKur05b] wurde
hingegen eine starke Veranderung der Probenmorphologie ¥érschiedene Substrat-
temperaturen beobachtet. Zudem wurde dort ein Ein uss der eusler-Stochiometrie
auf die Kristallitgroye beschrieben, der in den hier vorlgenden Untersuchungen
nicht beobachtet werden kann. Abweichungen von der exakteNi,MnIn-Stéchio-
metrie bei den untersuchten freistehenden pWInin-Filmen zeigen keinen Ein uss
auf die Morphologie. Weder fihrt eine Erhdhung des Indiumagils um 6 at% zur
Ausbildung von gréyeren, noch eine leichte Erhéhung des Mgamanteils von 2 at%
zur Entstehung von kleineren Heusler-Kristalliten. Als Usache wird ein Unterschied
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in der Praparationstechnik vermutet. Kur y setzte einen Zveifach-Elektronenstoy-
verdampfer ein, aus dem Ni und eine Mnin-Legierung stochiatisch aufgedampft
wurden. Die Gesamt ussrate fir Np)MnlIn war dabei im Vergleich zu der hier ver-
wendeten Aufdampftechnik um den Faktor 2 3 groyer.

4.1.2 Phasenanalyse

In Abbildung 4.2 sind die Ergebnisse der Feinbeugung an deielsen 30 nm dicken
Heuslerschichten dargestellt. Die regellos verteilten kstallite dieser polykristallinen
Heuslerproben erzeugen Beugungsringe. Die berechnetdakbedintensitatsverteilung

B2

250°C

Abbildung 4.2: Feinbeugung an 30 nm dicken freistehenden BMnin-Filmen. Die Wachs-
tumstemperatur der Heuslerschichten ist im Sektor des jewkgen Beugungsringes angege-
ben. Im oberen Teil der Abbildung sind die berechneten radi@n Intensitatsverteilungen
fur die L2;- und B2-Phase dargestellt. Alle sieben untersuchten Heugiéme kristallisieren
unabhéngig von der Wachstumstemperatur in der B2-Phase.

fur Re exlagen der L2 - und B2-Struktur sind im oberen Teil der Abbildung darge-
stellt. Hierbei sind unterschiedliche Intensitaten der Begungsringe als Modi katio-
nen in der Linienbreite der Darstellung wiedergegeben. Demerste Beugungsring
der berechneten Intensitatsverteilung fur die L2Phase wird durch Netzebenen vom
Typ (111) hervorgerufen. Bei keinem der untersuchten Hewslime treten Re exe
mit ungeraden Indizes auf. Die Beugungsbilder aller sieb&moben kdnnen eindeutig
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der B2-Phase zugeordnet werden. In keinem der Beugungsbilcexistieren Anzei-
chen, welche auf die Existenz einer nicht kubischen Heuglaase bzw. Fremdphase
hindeuten konnten. Lediglich bei der 80C-Probe fallt im Vergleich zu den anderen
Proben eine geringere Intensitat der NMnIn-Beugungsringe auf. Dies ist konsistent
mit der Beobachtung einer iberwiegend amorphen Matrix mit anigen ausgepragten
Kristalliten in der TEM-Hellfeldaufnahme dieser Probe.

4.2 NioMnln auf Au/Si(001)-Substraten

4.2.1 Probenmorphologie
Rontgenre ektometrie

Die Morphologie einer polykristallinen Nj)MnIn-Heuslerschicht auf Si-Substrat mit
einer Zwischenschicht aus Gold wurde mittels Rontgenre étmetrie untersucht. In

NG

Abbildung 4.3: Gemessenes (schwarz) und simuliertes (rot) XRR-Spektrumier nomi-
nell 50 nm dicken Heuslerschicht, bei 300C auf eine ex-situ aufgedampfte, 60 nm dicke
Zwischenschicht aus polykristallinem Gold auf Silizium(@1) gewachsen.

Abbildung 4.3 ist das XRR Spektrum der nominell 50 nm dicken eluslerschicht, de-
poniert auf einer 60 nm dicken polykristallinen Goldschi¢hdargestellt. Als Substrat
wurde Silizium(001) mit nattrlicher Oxidschicht verwendg die Wachstumstempe-
ratur betrug 300 C. Die Auswertung der in schwarz dargestellten XRR-Messdean
erfolgte mittels einer Anpassungsrechnung unter Verwendg einesVier-Lagen Mo-
dells. In diesem Strukturmodell werden eine dinne Oxidsahit auf der Probeno-



4.2. NLMNIN AUF AU/SI(001)-SUBSTRATEN 65

ber ache, die Heuslerschicht (Lage 1), eine Reaktionszone Form einer durch-
mischten Zwischenschicht zwischen Gold- und HeuslersdftidLage 2), die aufge-
dampfte Goldschicht (Lage 3), das natlrliche Oxid des Substtes (Lage 4) sowie
das Si-Substrat beriicksichtigt. Das berechnete XRR-Spekin mit der besten An-
passung an die Messdaten ist in Abbildung 4.3 als rote Kurveadhestellt. Auf
Basis der resultierenden Modellparameter wurde fir den Schtaufbau der Pro-
be (Oxid/Ni ;MnIn/Reaktionszone/Au/p-Si) ein Strukturmodell der nominellen und
realen Probenmorphologie erstellt, welches in Abbildung4lwiedergegeben ist. Ab-
weichend von der nominellen Schichtstruktur in 4.4(a) ze@n die Ergebnisse der
XRR-Untersuchungen die Ausbildung einer 20 nm dicken durafischten Reaktions-
zone zwischen der Heusler- und der Goldschicht an. Die Stitdicke der polykris-
tallinen Heuslerlegierung verringert sich hierdurch auftea 34 nm, wie in Abbildung
4.4(b) gezeigt.

Abbildung 4.4: (a) nominelle Schichtstruktur der Ni;MnIn/Au/Si-Probe (b) reale Mor-
phologie der polykristallinen Heuslerschicht auf p-Au/S{001). Zwischen Heuslerschicht und
der polykristallinen Gold-Zwischenschicht hat sich eine @nm dicke Reaktionszone ausge-
bildet.

4.2.2 Strukturelle Eigenschaften
Rontgendi raktometrie

Die Ni,MnIn/Au/Si-Probe wurde zudem in =2 -Geometrie mit Réntgenbeugung
untersucht. Bei der Justage der Re exposition im Di raktometer wurde die Probe
exakt auf das Intensitdtsmaximum des Silizium (004)-Subsitre exes ausgerichtet.
In Abbildung 4.5(a) ist das Ubersichtsspektrum der Heuslprobe dargestellt; neben
dem Substratre ex ist deutlich der (111)-Au-Re ex der polristallinen Goldschicht

sichtbar. Bei polykristallinem Wachstum treten alle fur en Kristallgitter erlaubten

Re exe in einem Beugungsspektrum auf, unabhéngig von der @ntierung des un-
terliegenden einkristallinen Substrates. Die Intensitatler beobachteten Re exe ist
hierbei von der Flachenh&u gkeit bestimmt. Eine Ubersichtdes Beugungswinkels,
der relativen Intensitat und Art der erlaubten Re exe fur Ni-Mnin ist in Tabel-

le 4.1 wiedergegeben. In Beugungsexperimenten an Gold agen (111)-Ebenen die
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starksten Signale. Der zweitstarkste Re ex wird von Ebenedes (200)-Typs erzeugt.
Bei Ni;MnlIn ist nur der Re ex mit der hdchsten Intensitat von Ebenendes (220)-
Typs zu erkennen. Eine hoéher aufgeloste Aufnahme fur den Beh =12 16 istin
Abbildung 4.5(b) dargestellt. Neben dem (111)-Au-Re ex kiinen zwei weitere Ma-
xima identi ziert werden, welche sich NpjMnin (220) und Au (002) zuordnen lassen.
In der Auftragung oben rechts in Abbildung 4.5(b) ist ein holaufgelostes Spektrum
des NpMnlIn (220)-Re exes gezeigt. Die Anpassung einer Gauykurve, dasgelt in
rot, ergibt fur die Lage des Maximums einen Wert von =14,58 . Aus diesem Wert
l&sst sich unter Annahme einer kubische Symmetrie fir die |y@ristalline Heuslerle-
gierung eine Gitterkonstante von 0,60560,0002 nm errechnen. Im Vergleich zu der
Gitterkonstante von 0,6022 nm fur N)MnIn-Volumenmaterial weisen die hier vorlie-
genden Kristallite eine gréyere Gitterkonstante auf. Da d@grund der polykristallinen
Au-Zwischenschicht Verspannungse ekte sowie eine Textdurch Wachstum in einer
Vorzugsrichtung als Ursache ausscheiden, wird eine Kontaration der Heuslerlegie-
rung mit Goldatomen als Ursache vermutet. Unterstitzt wirddiese Annahme durch
die Ergebnisse der XRR-Untersuchung, fur deren Auswerturdgr Bereich nahe der
Ni,MnIn/Au-Grenz ache als eigene Schicht im Modell betrachte werden musste
(Abbildung 4.4(b)). In diesem Bereich nahe der Grenz &chadgt o ensichtlich eine
besonders hohe Au-Kontamination aufgrund von Di usion in @& Heuslerschicht vor.

[] d[nm] Intensitat [%] h Kkl

NioMnin 8,990 0,345 9 111
10,367 0,2996 3 200
14,718 0,2122 100 220
17,309 0,1812 4 311
18,104 0,1735 2 222
21,006 0,1504 9 400
22,979 0,1381 2 331

Tabelle 4.1: Ubersicht experimenteller Literaturwerte fiir Rontgenbewgung von Ni;Mnin
mit einer Gitterkonstante von 0,6024 nm: Beugungswinkel fir Synchrotronstrahlung mit
E =11;5keV ( =0,107826 nm), Netzebenenabstandd-Wert), relative Intensitat und Mil-
lersche Indizes aus [JCP94].

4.2.3 Elektronische Eigenschaften
Punktkontakt-Andreev-Spektroskopie

Drei polykristalline Heuslerschichten auf Au/Si-Substrgéen wurden in der Gruppe
von Prof. Merkt von Jan Scholtyssek und Hauke Lehmann mittel PCAR unter-
sucht und ausgewertet. Eine Pu erschicht aus Gold wurde baliesem Probende-
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Abbildung 4.5: (a) XRD-Ubersichtsspektrum einer Ni,MnIn/Au/Si-Probe. Deutlich zu
erkennen ist der (004)-Re ex des Siliziumsubstrates. Derm blau gestrichelten Recht-
eck gekennzeichnete Bereich umschlieyt den (111)-Au-Re exb) XRD-Detailspektrum
des Winkelbereiches rechts vom (111)-Au-Re ex. Zwei weite Maxima kdnnen als @20)-
NioMnIn- und (002)-Au-Re exe der beiden polykristallinen Schichten identi ziert werden.
Oben rechts ist eine hochau 6sende Messung des Heuslerrges dargestellt. Die Anpassung
einer Gauykurve (rot) ergibt ein Maximum bei =14,58 und somit eine um 0,5% gro-
yere Gitterkonstante von 0,6056 0,0002 nm fir p-NpMnIn/Au im Vergleich zum Heusler-
Literaturwert.
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sign gewahlt, um einen Ein uss des p-dotierten Si-Wafers auwlie temperaturab-

hangige Messung der di erenziellen Leitfahigkeit zu vernmen. Die ersten beiden
Ni,MnIn/Au/Si-Proben wurden bei 300 C deponiert und unterscheiden sich nur in
ihrer Schichtdicke von jeweils 50 nm und 60 nm. Die dritte Satht ist 177 nm dick

und wurde bei einer Substrattemperatur von 320C gewachsen.

Die Auswertung erfolgte bei allen drei Proben mit einem Modefir das dif-
fusive Transportregime durch Anpassung der gewonnenen Mdaten an simulierte
PCAR-Spektren aus einer zuvor berechneten Referenzdatenlt [Boc07, Sch07]. Die
SpinpolarisationP und der Z-Parameter kbnnen so aus der Messkurve der jeweiligen
Temperatur bestimmt werden (siehe Abschnitt 3.3.1). In Ablddung 4.6 ist die di e-
rentielle Leitfahigkeit dG des Punktkontaktes normiert auf die LeitfahigkeitG,, der
50 nm dicken NjMnlIn-Schicht (gewachsen bei 30QC auf Au/Si) als Funktion der
externen Spannung fur verschiedene Temperaturen dargdktéduch wenn zwischen
den gemessenen Daten und der rechnerischen Simulation @&stellt als durchgezo-
gene Linie) Abweichungen erkennbar sind, weisen die im Rabmder Auswertung
erreichten kleinen Werte der 2 Fehlerquadrate auf eine gelungene Anpassung hin.
Im inneren Diagramm ist die jeweilige aus dem Fit gewonneneRrisation P gegen
den Z-Parameter aufgetragen. Eine Extrapolation der Auftragug P(Z) aufZ =0
ergibt fur diese Probe eine Spinpolarisation vo® = 0;32 Die PCAR-Ergebnisse

Abbildung 4.6: Leitfahigkeit dG=dG, eines NpMnIn/Au/Si-Punktkontaktes mit Niob-
Spitze. Die Heuslerschicht ist 50nm dick und wurde bei 300C gewachsen. Innerhalb
der Bandlicke des Supraleiters Niob wird beilU = 0 (ohne externe O set-Spannung)
die Andreev-Re exion e ektiv unterdriickt. Mit zunehmende r Messtemperatur nimmt
dG=dG, ab, bis zum Verschwinden der Bandliicke beim Erreichen der Spngtempera-
tur Te:Niob = 9,2 K [Wea89]. Inneres Diagramm: firZ = 0 ergibt sich eine Polarisation von
P =0;32
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der bei 300 C gewachsenen 60 nm dicken MnIn-Schicht sind in Abbildung 4.7
gezeigt. Eine Extrapolation der ermitteltenP (Z) auf den Wert fir Z = 0 ergibt bei
dieser Probe eine Spinpolarisation voR = 0;42 Die Daten der bei 320C gewach-
senen 177 nm dicken MMnIn-Heuslerschicht sind in Abbildung 4.8 wiedergegeben.
Fir die Spinpolarisation der Heuslerschicht extrapolierauf Z = 0 ergibt sich ein
Wert von P = 0;32 Die Parameter aller simulierten PCAR-Kurven sind in Tabde
A.1 auf Seite 131 zusammengefasst.

Abbildung 4.7: Leitfahigkeit dG=dG, eines NpMnIn/Au/Si-Punktkontaktes mit Niob-
Spitze. Die Heuslerschicht ist 60 nm dick und wurde bei 300C gewachsen. Die hier darge-
stellten Messdaten wurden nicht geglattet. Inneres Diagrenm: fur Z = 0 ergibt sich eine
Polarisation von P = 0:;42.

Alle an polykristallinen Heuslerschichten auf Gold bestimten Werte fur die
Spinpolarisation P liegen im Bereich zwischen 32% und 42%. Die hochste Spinpo-
larisation von P = 42% wird bei der 60 nm dicken, bei 300C gewachsenen Probe
beobachtet. Die 50 nm dicke, ebenfalls bei einer Wachsturastperatur von 300C
hergestellte Ny)MnIn-Heuslerschicht weist mitP = 32% eine etwas geringere Spin-
polarisation auf. Dies liegt méglicherweise in einem strtdkrellen Ein uss der in
Abschnitt 4.2.1 beobachteten Reaktionszone zwischen,Ninin und Gold begrtn-
det, welcher bei Spinpolarisationsmessungen an der dunaey 50 nm dicken Heus-
lerschicht starkerer zum Tragen kommt. Mit einer Erh6hung dr Wachstumstempe-
ratur auf 320 C und der Heuslerschichtdicke auf 177 nm konnte kein Ansteig der
Spinpolarisation auf Werte oberhalb vorP = 32% erreicht werden.
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Abbildung 4.8: Leitfahigkeit dG=dG, eines NpMnIn/Au/Si-Punktkontaktes mit Niob-
Spitze. Die Heuslerschicht ist 177 nm dick und wurde bei 320C gewachsen. Die hier dar-
gestellten Messdaten wurden nicht geglattet. Inneres Diagmm: fiir Z = 0 ergibt sich eine
Polarisation von P = 0;32.

Magneto-Optische Ellipsometrie

An zwei der NpbMnIn-Heuslerschichten, welche auf p-Au/Si(001) préaparié worden
waren, wurden von Marta Bastian in der Gruppe von Prof. Riubhasen SGME-
Untersuchungen durchgefihrt. Untersucht wurde die bei 30€ gewachsene 60 nm
dicke Heuslerschicht sowie die bei 32Q Substrattemperatur aufgedampfte 177 nm
dicke NiMnIn-Probe. Gemessen wurde bei Temperaturen unterhalb d€urietem-
peratur Tc der Heuslerschichten. Bei Messungen oberhalb vdg lieferten die Nicht-
Diagonalelemente den Wert null. Der Imaginarteil';,, und der Realteil",,, des di-
elektrischen Tensors beider untersuchten Heuslerschieht gemessen bei 100K, ist
in Abbildung 4.9 dargestellt. Die integralen”,, -Werte der beiden Spektren wurden
durch Aufsummieren von der niedrigsten Energie bei 1,57 e\'slzum Schnittpunkt
des jeweiligen Spektrums mit der x-Achse bestimmt. Die obar Integrationsgrenzen
der 60 nm dicken und der 177 nm dicken Heuslerschicht liegeril2,58 eV und bei
2,81 ¢eV. Innerhalb der Grenzen des gewéhlten Integrationsieiches tragen tiberwie-
gend Nickel-Zustande zu den in optischen Ubergéngen beolttaten spinpolarisier-
ten Bandern bei (siehe Abschnitt 3.3.2). Die ermittelten itegralen" 1, -Werte betra-
gen 8,0 fir die 300C-Probe und 9,8 fur die 320C-Probe. Die bei 320C gewachsene
polykristalline Ni,MnIn/Au/Si-Probe weist somit in SGME-Untersuchungen im re
lativen Vergleich ein starker spinpolarisiertes Signal du
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Abbildung 4.9: Nicht-Diagonalelemente des dielektrischen Tensors zweieNiMnin-
Schichten auf p-Au/Si(001), hergestellt bei einer Wachstmstemperatur von 300 C und
320 C. Die Schichtdicken betrugen 60nm und 177 nm. (a) Der Imagiarteil " 14, und (b)
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der Realteil "5, wurden mit SGME-Messungen bei 100K bestimmit.
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4.3 NiMniIn auf InAs(001)-Substraten

4.3.1 Probenmorphologie
Rasterkraftmikroskopie

In Abbildung 4.10(a) sind die Ergebnisse der AFM-Untersuaingen an nominell
60 nm dicken Heuslerschichten dargestellt. Gemessen wurdgechs Heuslerproben,
welche bei 80C, 250 C, 300 C, 320 C, 340 C und 360 C Substrattemperatur auf-
gedampft wurden. Ein starker Ein uss der jeweiligen Tempettur auf die Ober &-
chenmorphologie ist deutlich erkennbar. In Abbildung 4.10) ist die Peak-to-Peak
Amplitude der Ober achenrauigkeit in Abh&ngigkeit von der Wachstumstempera-
tur wiedergegeben. In dieser Auftragung kdnnen zwei tem@urabhéngige Bereiche

Abbildung 4.10: (a) AFM-Aufnahmen der Probenober &che nominell 60 nm dicke Heus-
lerschichten, gewachsen auf InAs(001) bei der jeweils amgebenen Substrattemperatur.
(b) Peak-to-Peak Amplitude der Ober achenrauigkeit in Abhangigkeit von der Wachs-
tumstemperatur (Bildausschnitt entspricht 1 3 m?2). Die gestrichelte Line trennt zwei
temperaturabhangige RegimeTsy, =80 300 C mit geringer Ober &chenrauigkeit und
Tsup =320 360 C mit stark ansteigender Ober achenrauigkeit.

unterschieden werden: ein Bereich von 8C bis 300 C mit einer nahezu konstanten
Ober a&chenrauigkeit von weniger als 10nm und ein Bereich ebhalb 300 C mit
einer Ober achenrauigkeit von deutlich tber 10 nm. Die zwahen 80 C und 300 C
gewachsenen Heuslerschichten zeigen zudem in der laterdd@émension Lécher mit
einem Durchmesser von etwa 50 nm. Solche Spuren sind typesdhdikatoren fur die
Existenz von Fadenversetzungéflah98]. Es wird eine Abnahme der Spuren mit An-
stieg der Wachstumstemperatur auf 300C beobachtet. Dies deutet auf eine deutlich
geringere Anzahl von Versetzungen innerhalb der bei 30D gewachsenen Heusler-
schicht hin im Vergleich zu der bei 80C hergestellten Probe. Bei Wachstumstem-
peraturen oberhalb 300C Ubersteigt die gemessene Peak-to-Peak Amplitude der

tengl: threading dislocation
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Ober achenrauigkeit die nominelle Schichtdicke. Die Probnserien mit 20 nm und
100 nm Schichtdicke zeigen qualitativ ahnliche Ergebnisse

Optische Re exions-Spektroskopie

Fur Untersuchungen mittels ORS wurden Heuslerschichten tb@iner nominellen Di-
cke von 20 nm ausgewahlt. Die Eindringtiefe der einfallendé’hotonen betragt bei
dem von uns untersuchten Materialsystem etwa 100 nm. Diesentdrsuchungsme-
thode zeigt daher eine hohe Emp ndlichkeit fur die Qualitatvon Ober- und Grenz-
achen und somit auch fir die Grenz &che zwischen der NMnin-Heuslerschicht
und dem InAs-Substrat. In Abbildung 4.11 ist je ein Spektrumfir die zwischen

Abbildung 4.11: Optische Re exionsspektren nominell 20 nm dicker Heuslechichten,
gewachsen auf InAs(001) bei der jeweils angegebenen Sulastemperatur. Eine Referenz-
Messung eines unbedampften einkristallinen InAs(001)-Wers ist ebenfalls dargestellt.

80 C und 360 C gewachsenen Schichten dargestellt. Als Referenz wurdeclaein
Spektrum an einem Stick des unbedampften InAs(001)-Wafevermessen. Dieses
ist in der Abbildung ebenfalls gezeigt. Messungen an Probemt einer Wachstums-
temperatur bis zu 320C ergeben qualitativ dhnliche Re exionsspektren, welche
eine bestimmte Anzahl spezi scher Minima und Maxima aufween. Im Vergleich
hierzu zeigen Spektren von Proben, welche bei 34Dund 360 C Substrattempera-
tur gewachsen wurden, starke qualitative Abweichungen. BaSpektrum der 340C-
Probe weist deutlich breitere Maxima auf. Die bei 360QC gewachsene Probe hinge-
gen zeigt nur noch eine einzelne, breite Re exionskurve ofpegliche Substruktur.
Die Signalintensitat ist bei dieser Probe deutlich reduzie Die Tendenz zur starken
Verbreiterung des Re exionssignals deutet auf eine morplogische Verschlechterung
der Grenz &chenqualitéat, dass heiyt auch von der Schicht/@bstrat-Grenz &che flur
Probenwachstum oberhalb von 32QC hin.
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Rontgenre ektometrie

Die Morphologie von achtzehn auf InAs-Substrat praparieen Heuslerschichten wur-
de mittels Rontgenre ektometrie untersucht. In Abbildung 4.12 sind die XRR-
Spektren aller nominal 20 nm dicken, bei verschiedenen Stratemperaturen ge-
wachsenen Heuslerproben als schwarze Kurven dargestefltvei Strukturmodelle
wurden fur die Auswertung der XRR-Daten mittels Anpassungechnungen ver-
wendet: zuerst wurde eirEin-Lagen Strukturmodell verwendet, welches das InAs-
Substrat, die Heuslerschicht (Lage 1) sowie eine Oxidsdhicauf der Probenober &-
che bericksichtigt. Die Qualitéat des Modells wurde bewertenit der quadratischen
Abweichung ? zwischen experimentellen Daten und berechneten Werten. IFXRR-

Abbildung 4.12: Gemessene (schwarz) und simulierte (rot) XRR-Spektren nomell 20 nm
dicker Heuslerschichten, bei der jeweils angegebenen Stratemperatur auf InAs(001)
gewachsen.

Daten, welche sich nicht in den Grenzen dieses ersten Modeduswerten lieyen und
in zu groyen Fehlerquadraten (? > 0;1) resultierten, wurde statt dessen eirZwei-
Lagen Strukturmodell verwendet. Im Zwei-Lagen Modell wurde zwischen Substrat
und Heuslerschicht eine zusatzliche Schicht (Lage 2) eirfiggt, welche die Reaktions-
zone einer durchmischten Zwischenschicht reprasentie@xid/Lage 1/Lage 2/InAs).
Die berechneten XRR-Spektren, welche die beste Anpassungdie Messdaten lie-
fern, sind in Abbildung 4.12 als rote Kurven dargestellt.

Bei Proben bis zu einer Wachstumstemperatur von 30C liefern nur Berechnun-
gen basierend auf denrZwei-LagenModell Ergebnisse, welche gut mit den gemesse-
nen XRR-Spektren Ubereinstimmen. Fir Wachstumstemperatan von 320 C und
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340 C liefert dasEin-Lagen Modell die beste Ubereinstimmung mit den Messdaten.
Das Spektrum der bei 360C gewachsenen Probe unterscheidet sich von anderen,
indem es kein einziges Intensitatsmaximum mehr zeigt undred hinsichtlich einer
Schichtstruktur nicht rechnerisch ausgewertet werden kam Die Modellparameter
fur die untersuchten Proben (mittlere Schichtdicke, mittere quadratische Grenz &-
chenrauigkeit und Realdekrement des Refraktionsindexesjnd in Tabelle 4.2 zu-
sammengefasst.

Tsubstrat | Cl 80 250 300 320 340
Oxid d | 3nm

1nm
5E -7
Lage 1 d 22nm 27 nm 10 nm

09Mm 1,2nm 1,2 nm
6E-6 G6E-6 7E-6

Lage 2 dl 2nm 4nm 18 nm 28 nm 36 nm
06 nm 1nm O08nm 6nm 6 Nnm
8E-6 7TE-6 8E-6 9E-6 8E-6

Substrat Inm 1,7nm 2,1nm 4,7nm 4,2nm

Tabelle 4.2: Modellparameter der rechnerischen Anpassung von XRR-Spé&len nominell

20 nm dicker Heuslerschichten auf InAs, hergestellt bei vechiedenen Substrattemperatu-
ren. d: mittlere Schichtdicke, : mittlere quadratische Grenz achenrauigkeit, : Realde-
krement des Refraktionsindexes, : Keine Berlcksichtigung der Schicht im verwendeten
Modell. Die Parameter der Oxidschicht sind flr alle Wachstunstemperaturen gleich.

Die XRR Ergebnisse der 60 nm und 100 nm dicken Heuslerschihtzeigen eine
guantitativ ahnliche Entwicklung fur die Schichtdicke der Reaktionszone in Ab-
hangigkeit von der Wachstumstemperatur der Proben. In Abldung 4.13 ist fur
nominell 20 nm dicke Heuslerproben die Schichtdicke der Re@nszone gegen die
Wachstumstemperatur aufgetragen. Aus der temperaturabngigen Zunahme der
Reaktionszonenschichtdicke bei Substrattemperaturen na250 C bis 320 C kann
fur die Volumendi usion eine Aktivierungsenergie von 0,7 0;3eV abgeschatzt wer-
den. Dieser Wert der Aktivierungsenergie ist typisch fur ee Di usion von Atomen
in Zwischengitterplatzen.

4.3.2 Strukturelle Eigenschaften
Transmissions-Elektronenmikroskopie

Experimente mit Transmissions-Elektronenmikroskopie wden durchgefihrt, um
Informationen Uber die Grenz achenmorphologie, Zusammeatzung der durchmisch-
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Abbildung 4.13: Bestimmung der Aktivierungsenergie aus der Auftragung der Rakti-
onszonenschichtdicke als Funktion der Wachstumstemperat. Aus der Steigung der Aus-
gleichsgeraden in der Arrheniusdarstellung (oben links)&nn eine Aktivierungsenergie von
0,7 0;3eV ermittelt werden.

ten Zwischenschicht, die kristallographische Orientieng der aufgedampften Heus-
lerschichten und deren kristallographische Phase zu erteal.

Grenz ache und Orientierung Schicht/Substrat

Fur die Charakterisierung der Grenz ache zwischen Substraind Schicht wurden
Proben mit einer nominellen Dicke von 60 nm ausgewahlt, walke bei 80 C und
300 C Substrattemperatur hergestellt worden waren. Hiermit dtien die Eigenschaf-
ten von Heuslerschicht und InAs-Substrat fiir Proben bei detiefsten Wachstums-
temperatur und direkt vor dem Einsetzten der starken morphogischen Verande-
rungen untersucht werden. Abbildungen beider im Querschhpraparierten Proben
wurden im Hellfeld und bei Untersuchungen mittels Feinberehsbeugung (SAD) auf-
genommen. Die lokale Stéchiometrie der 30C-Probe wurde mit energiedispersiver
Rontgen uoreszenz-Spektroskopie (EDX) bestimmt.

In Abbildung 4.14(a) ist eine TEM-Hellfeldaufnahme der Queschnittsprapara-
tion der bei 80 C gewachsenen Probe gezeigt. Der obere dunkle Bereich ist di
aufgedampfte Heuslerschicht, welche deutlich von dem hegitn darunter liegenden
InAs-Substrat abgegrenzt werden kann. Ein inhomogener Koast kann innerhalb
der Heuslerschicht beobachtet werden. Die Kontrastvarietnen kénnen auf struktu-
relle Defekte wie Versetzungen, Korngrenzen oder ahnlisheurtickgefihrt werden.
Diese Defekte beginnen an der Schicht/Substrat-Grenz aehund setzten sich durch
die gesamte Schicht fort. Ihre hohe Anzahl deutet darauf hjrdass die Probe stark
verspannt ist. Dennoch erkennt man eine glatte Schicht/Swgtrat-Grenz &che. Die
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Abbildung 4.14: TEM-Hellfeldaufnahmen von zwei Querschnittspraparatioren nominell

60 nm dicker NiMnIn-Schichten, gewachsen auf InAs(001) bei (a) 80C und (b) 300 C.

Erkennbar sind die stéchiometrische Heuslerlegierung (&icht1), die Reaktionszone bei
der 300 C-Probe (Schicht2) und der Bereich des InAs-Substrates. Di&tochiometrie der
Schichten 1 und 2 wurde an der 300C-Probe mittels ortsaufgeldster Rontgen uoreszenz-
Spektroskopie bestimmt.

bei einer Substrattemperatur von 300C gewachsene Probe zeigt eine qualitativ an-
dere Morphologie. Zwischen der deponierten Heuslerschicimd dem InAs-Substrat
hat sich eine zusatzliche Schicht gebildet, sichtbar in Allolung 4.14(b) als dunkle
Linie. Diese Zwischenschicht kann als durchmischte Rea#tiszone identi ziert wer-
den, welche eine Dicke von etwa 15 nm aufweist. Die Grenz &tzwischen Schicht
und Substrat hat eine deutlich hohere Rauigkeit als die der08C-Probe. Innerhalb
der instrumentellen Au 6sungsgrenze stimmt die Dicke derwrchmischten Zwischen-
schicht gut Uberein mit den errechneten Werten fir das XRRktrum (300 C-
Probe, siehe Tabelle 4.2). Au allend ist, dass die bei 30€ gewachsene NMnIn-
Heuslerschicht eine wesentlich geringere Defektdichte fengist als die 80 C-Probe.
Die abnehmende Dichte struktureller Defekte mit steigend&Vachstumstemperatur
stimmt gut mit den Ergebnissen aus den AFM-Messungen an 60 ndicken Heus-
lerschichten Uberein (siehe Kapitel 4.3.1).

Die Zusammensetzung der deponierten Heuslerschicht und davischenschicht
wurde bei der 300C-Probe mittels ortsaufgeltster Rontgen uoreszenz-Spie&sko-
pie bestimmt. Die EDX-Daten bestatigen, dass die obere Scht die nominelle
Ni,MnIn-Stochiometrie aufweist. Die Zwischenschicht der 30C-Probe besteht aus
einer NbMnIn-Heuslerlegierung mit einer hohen Konzentration von usétzlichem
Arsen. Das Konzentrationsverhaltnis von Arsen zu Indium degigt As:In 2: 1
Dies deutet klar darauf hin, dass die durchmischte Zwischschicht durch Arsen-
di usion vom Substrat in die wachsende Heusler-Schicht esteht. Die genaue Be-
stimmung des Konzentrationsgradienten von Arsen innerhialder Zwischenschicht
war nicht mit hoher Au 6sung moglich, da die e ektive lokale Au 6sung des EDX-
Aufbaus mit 15 20 nm in der gleichen Gréyenordnung lag wie diSchichtdicke der
untersuchten Schicht.
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TEM-SAD-Beugungsbilder der bei 300C gewachsenen 60 nm-Heuslerprobe sind
in Abbildung 4.15(a-d) dargestellt. Die Querschnittsprapration erfolgte senkrecht
zur der in Abbildung 4.15(e) mit 0 gekennzeichneten Projektionsrichtung. Die Ab-
bildung 4.15(a) wurde im Bereich des InAs-Substrates aufgemmen und zeigt das
typische Beugungsmuster einer [110]-Zonenachse. Das inbAdlung 4.15(b) darge-
stellte Feinbeugungsbild aus einem Bereich nahe der Proloder ache zeigt hinge-
gen flur die Heuslerschicht eindeutig eine [100]-Orientigrg der Kristallstruktur bei
gleichbleibender Richtung des einfallenden Elektronematls. In Abbildung 4.15(c)
ist das Beugungsbild der Schicht/Substrat-Grenz ache dayestellt. Das beobach-
tete Beugungsbild besteht aus einer Uberlagerung von Hesrsichicht- und InAs-
Substratre ex. Die kristallographische [10]-Richtung des InAs-Substrates ist in Ab-
bildung 4.15(c) als rote diagonale Linie dargestellt. Die &exe entlang dieser Linie
bleiben unverandert, wenn der Elektronenstrahl aus dem Ssifpat in den Bereich der
Heuslerschicht bewegt wird. Dies zeigt, dass die Bragg-Rexe entlang der roten Li-
nie in beiden kristallographischen Basissystemen durchl)-Ebenen hervorgerufen
werden. Sowohl fir das Basissystem des InAs-Substrates ailgh fir das Basissys-
tem der Heuslerschicht ist die Orientierung der (I0)-Ebenen identisch. Diese be-
sondere kristallographische Beziehung von Heuslerschizbm InAs-Substrat wird in
Abbildung 4.15(e) verdeutlicht: Die relative Orientierurg der Heusler-Einheitszelle
und der InAs(001)-Einheitszelle im Ortsraum ist am Beisplevon nicht verspann-
ten Volumenmaterialien dargestellt. Die gemeinsame 1Q@)-Ebene ist mit einem rot-
gepunkteten Rechteck hervorgehoben. In Abbildung 4.15(d$t der rotumrandete
Bereich aus Abbildung 4.15(c) vergroyert dargestellt. Di&Re exe der kristallinen
Schicht und des Substratgitters sind in dieser Darstellungpweils mit Verbindungs-
linien gekennzeichnet. Re exe, deren Ursprung im Substréiegt, sind mit orangenen
Strichlinien hervorgehoben. Re exe der einkristallenen cBicht sind durch blaue
Strichlinien verbunden. Die wichtigsten Film- und Substrére exe wurden entspre-
chend ihrer jeweiligen Zonenachse indiziert. Die Projekin der Querschnittspra-
paration der 300 C-Probe weist fir das Substrat eine [110]-Zonenachse und fi
die Schicht eine [100]-Zonenachse auf. Bestehende Augidegsregeln aufgrund der
Orientierung der Zonen wurden bei der Indizierung bertclditigt. Der in Abbil-
dung 4.15(d) durch eine gepunktete Ellipse de nierte Bereln umschlieyt die Re-
exe entlang der [001]-Richtung des Substratkristalls. [@ise Re exe, welche so-
wohl vom Schicht- als auch vom Substratkristall herrihrenkdnnen auch mittels
XRD-Messungen in co-planarer Standardgeometrie unterduaverden. Solche XRD-
Untersuchungen werden in Abschnitt 4.3.2 naher beschriemeHierbei stellen die
Ergebnisse der TEM-Experimente den Ausgangspunkt fir dienterpretation der
korrespondierenden XRD-Daten dar.

Kristallographische Phase der Heuslerschicht

Um die kristallographische Phase von Heuslerschichten mierschiedener Schicht-
dicke zu bestimmen, wurden eine 20 nm- und eine 60 nm-Heustdicht, beide bei
300 C auf InAs gewachsen, mittels Feinbereichs-Elektronenbgung untersucht. Ei-
ne perfekt geordnete stochiometrische pWInIin-Legierung besitzt ein kubisches Git-
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Abbildung 4.15: TEM-Beugungsexperimente an der bei 300C auf InAs(001) gewachse-
nen, 60 nm dicken Heuslerschicht, welche fir eine Projektiventlang 0 als Querschnittspro-
be préapariert wurde. Die SAD-Beugungsbilder wurden jeweilsaufgenommen im Bereich (a)
des InAs-Substrates, (b) der Heuslerschicht und (c) der Satht/Substrat-Grenz &che. Die
diagonale rote Linie in (c) kennzeichnet Re exe entlang def{110]-Richtung, welche durch
(110)-Ebenen erzeugt werden. Diese korrespondieren zu den jeiligen (110)-Ebenen in den
Basissystemen der NiMnIn-Schicht und des InAs-Substrates. Der in (c) rot gestrchelte Be-
reich ist in (d) vergroyert dargestellt. Re exe, deren Ursprung im Substrat liegt, sind in (d)
mit orangenen Strichlinien, Re exe der Schicht durch blaueStrichlinien verbunden. Film-
und Substratre exe wurden entsprechend ihrer jeweiligen @nenachse indiziert (Substrat
mit [110]- und Schicht mit [100]-Zonenachse). Die Positiordes Primarstrahls unterhalb
des Strahlféangers ist mit einem gestrichelten Kreis gekeragichnet. Der durch die gepunk-
tete Ellipse de nierte Bereich in (d) umschlieyt die Re exe entlang der [001]-Richtung
des Substratkristalls. In (e) ist die relative Orientierung der Heusler-Einheitszelle und der
INAs(001)-Einheitszelle im Ortsraum am Beispiel von nicht \erspannten Volumenmate-
rialien dargestellt. Die gemeinsame (10)-Ebene ist mit einem rot gepunkteten Rechteck
hervorgehoben.
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Abbildung 4.16: (a) Schematische Darstellung deiplan view 60 nm-Probe. Die Heusler-
schicht wird parallel zu ihrer Wachstumsrichtung durchleuchtet. (b) TEM-Hellfeldaufnah-
me einer Querschnittspraparation mit nominell 20 nm dickerNi,MnlIn-Schicht, gewachsen
auf InAs(001) bei 300 C. Erkennbar ist die Heuslerlegierung (Schicht1), eine Rddions-
zone (Schicht2) und der Bereich des InAs-Substrates. Der Krge verdeutlicht die Groye des
bei der Feinbeugung durchstrahlten Bereiches.

ter der Symmetrie L2. Lediglich bei Heuslerlegierungen in der ly1ZPhase treten auf-
grund der vieratomigen Basis mit drekfz-Untergittern Uberstrukturre exe vom Typ
h11% und h311 auf. Bei perfekter statistischer Verteilung von Indium- ud Man-
ganatomen wird die Symmetrie der Einheitszelle verringerwvas in einer Heusler-
Einheitszelle des CsCI-Typ mit halbierter Gitterkonstane resultiert. In dieser redu-
zierten B2-Symmetrie einerkrz-Elementarzelle mit zweiatomiger Basis treten auf-
grund der Ausléschungsregeln keine Re exe mit ungerader i8me vom Typ h111i
und h311 auf. Zur Unterscheidung der L2- von der B2-Phase ist es notwendig, fur
die Abbildung des reziproken Raums eine Projektion zu wamiewelche das Beobach-
ten dieser Re exe mit ungeraden Millerschen Indizes ermadit. Hierfur ist eine Pra-
paration entlang einer [110]- oder [l0]-Zonenachse notwendig. In Abbildung 4.17(a)
sind diese kristallographisch gleichwertigen Richtungdiir eine Heusler-Einheitszelle
dargestellt. Beide resultierenden Beugungsbilder konnetrekt miteinander vergli-
chen werden. Unter Berlcksichtigung der im vorigen Abschhibestimmten Orien-
tierung der Heuslerschicht auf dem InAs-Substrat erfolgtiir die 60 nm-Probe eine
plan view Praparation. Hierbei wird die Heuslerschicht, wie in Abbdung 4.16(a)
gezeigt, in Wachstumsrichtung durchleuchtet. Die Abbildag des reziproken Raumes
erfolgt entlang einer (110)-Ebene des Heuslerkristallsekennzeichnet durch Rich-
tung A in Abbildung 4.17(a). Das Beugungsmuster der Schicht ist idbbildung
4.17(b) dargestellt. Die Projektion entspricht der eines lbischen Heuslerkristalls.
Alle beobachteten Re exe wurden entsprechend der [110]#z8nachse der Heusler-
schicht indiziert. Re exe vom Typ h111l und 311 kénnen eindeutig hachgewiesen
werden. Hieraus folgt, dass die 60 nm-Heuslerschicht,NinIn in L2 ;-Phase enthalt.

Ein Querschnitt der 20 nm-Heuslerprobe wurde entlang der geinsamen (10)-
Ebene von Schicht und Substrat préapariert. Die Beugungsegpgmente wurden unter
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Abbildung 4.17: (a) Ausrichtung der NioMnlIn-Einheitszelle zur Probenober ache ba-
sierend auf der relativen Orientierung zum InAs(001)-Subigat. Die Buchstaben A und

B markieren die jeweilige Projektion der mittels Feinbeuguy untersuchten 60 nm und
20 nm dicken Heuslerschichten. Der groye Pfeil am rechten Rd aller drei Ansichten gibt

jeweils die kristallographischen Orientierung der (001)Achse des InAs-Substratkristalls
an. (b) Feinbeugungsbild der 60 nm-Heuslerschicht, aufgemmen in plan view Geometrie
(Projektion A). Alle sichtbaren Beugungsre exe sind beschriftet. (c) Fembeugungsbild
der 20 nm-Heuslerschicht, aufgenommen icross-section Geometrie (Projektion B). Die

Substratre exe mit [110]-Zonenachse sind mit Rechtecken ekennzeichnet. Alle sichtba-
ren Beugungsre exe der Heuslerschicht sind beschriftet. [i theoretischen Positionen der
ausgeldschterhl1li- und 311 -Re exe sind mit groyen gepunkteten Kreisen markiert.
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Verwendung einer 20 nm Kontrastblende durchgefuihrt. Eine élifeldaufnahme der
20 nm-Querschnittsprobe ist in Abbildung 4.16(b) wiederggeben. Der durchstrahlte
Bereich ist mit einem Kreis hervorgehoben. Wie auch bei dem Abbildung 4.14(b)
gezeigten 60 nm-Querschnitt ist in der Hellfeldabbildungwischen deponierter Heus-
lerschicht und Substrat eine Reaktionszone erkennbar. Dirojektionsrichtung fur
Schicht und Substrat ist in Abbildung 4.15(e) mit einem 90-Pfeil gekennzeichnet
und entspricht Richtung B in Abbildung 4.17(a). In Abbildung 4.17(c) wurden alle
erkennbaren Re exe des Heuslerkristalls indiziert und esprechend gekennzeichnet.
Aufgrund der 20 nm-Kontrastblende, welche im Bereich der Bichtdicke liegt, tre-
ten im Beugungsbild zusatzliche Re exe auf, welche durch gainterliegende InAs-
Substrat hervorgerufen werden. Im Beugungsbild der 20 nmeébe kdnnen keine In-
tensitaten bestimmt werden, welche sich Re exen vom Typl1l oderh311 zuord-
nen lassen. Im Gegensatz zur 60 nm dicken Heuslerschichtd& 20 nm-Heuslerprobe
ausschlieylich in der B2-Phase kristallisiert.

Rontgendi raktometrie

Die Ni,MnIn/InAs-Proben wurden am Deutschen Elektronen-Synchroon in Ham-
burg mit Rontgenbeugung untersucht. Jede Probe wurde nachirtbau im Diffrak-
tometer exakt auf das Intensitatsmaximum des (004)-Subsitre exes ausgerich-
tet um eine genaue Referenz der gemessenen Re expositiorzengewahrleisten.
Ubersichtsspektren in =2 -Geometrie wurden fir alle NiMnIn/InAs-Proben im
Bereich zwischen dem (002)- und (004)-Re ex des InAs-Substes aufgenommen.
Die Beugungsspektren der 8@C-Probenserie zeigen ausschlieylich Einkristallre exe
des (001)-orientierten InAs-Substrates. Re exe, welchéren Ursprung in der Heus-
lerschicht haben, konnten nicht beobachtet werden. Das Ableiben dieser Signale
lasst sich mit der hohen Defektdichte der bei 8@ gewachsenen Heuslerschichten
erklaren, welche bei den TEM- und AFM-Untersuchungen in deAbschnitten 4.3.1
und 4.3.2 beobachtet wurde.

Heusler Ime, welche oberhalb von 80C gewachsen wurden, zeigen in ihren Spek-
tren ein zuséatzliches schwaches Beugungssignal. In Abbiidy 4.18(a) ist eine ty-
pische Messung fur Proben mit einer Wachstumstemperatur sehen 300C und
360 C dargestellt. Zwischen = 14 und = 15 ist ein zusatzlicher Beugungs-
re ex zu erkennen. Ein Vergleich der Position dieses Schiohexes zwischen den
InAs-Substratre exen zweiter und vierter Ordnung mit der elativen Lage des in
den TEM-Untersuchungen beobachteten2@0)-Feinbeugungsre exes zwischen dem
(002)- und (004)-Substratfeinbeugungsre ex ergibt, dass in beiden Beugygsexperi-
menten das Verhaltnis des Substratre exes zu dem Schichteg des rotierten Heus-
lerkristalls identisch ist. Der bei Réntgenmessungen in ptanarer Geometrie be-
obachtete Schichtre ex zwischen = 14 und = 15 Ilasst sich somit als 220)-
NioMnIn-Re ex identi zieren. Er ist identisch zum in Abbildun g 4.15(d) beobach-
teten (220)-Re ex, innerhalb der gestrichelten Ellipse des Feinlbigungsbildes der
300 C-Querschnittspraparation. Die Intensitat dieses zusélizhen Maximums ist in
allen aufgenommenen Beugungsspektren sehr gering undtliegi einigen Proben
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in der Groyenordnung des Hintergrundrauschens. Die Ursaechierfir ist wahr-
scheinlich in einer geringen Missorientierung der kristagraphische Achsen von
Schicht und Substratkristall begriindet. Hierdurch stimmtdie Beugungsbedingung
der Schicht nicht exakt mit der des Substratkristalls Ubera.

Abbildung 4.18:. (a) XRD-Spektrum einer bei 340 C gewachsenen NiMnIn/InAs-Probe,
aufgenommen in koplanarer =2 -Geometrie unter Verwendung von Synchrotronstrahlung
( =0,10765nm). Das Beugungsspektrum ist typisch fir Proben ntieiner Wachstumstem-
peratur zwischen 300 C und 360 C. (b) XRD-Spektren zweier bei 300 C auf InAs gewach-
sener NpMnIn-Schichten, aufgenommen unter Verwendung eines Labebi raktometers
mit Probenrotation. Gemessen wurde mit Cyi -Strahlung. Die nominellen Schichtdicken
sind 60nm und 20 nm, das Signal der dinneren Schicht ist um deRaktor 6 vergroyert
dargestellt. Unbedampftes InAs(001)-Substrat wurde als Rferenz vermessen. Die Position
des220-Re exmaximums der 60 nm-Schicht ist mit einem Pfeil gekanzeichnet. Aus diesem
wurde eine Gitterkonstante vona = 0;6025nm fur eine NioMnIn-Heuslerlegierung in Form
von kubischem Volumenmaterial errechnet.

Um den Ein uss der Missorientierung zu minimieren, wurden eitere Messun-
gen mit einem Standard-Labor-Di raktometer durchgefiihrt welches eine Rotation
der Probe um die eigene Achse ermdglicht. Das Signal- zu Reluwgerhaltnis wird
hierbei verbessert, da ein Beugungsre ex von mehreren gleartigen Netzebenen
erzeugt wird. Fur die Messungen wurde Kupfer-K-Strahlung verwendet. In den
Beugungsexperimenten mit Probenrotation treten die Sigha der Heuslerschicht
deutlich hervor. In Abbildung 4.18(b) sind die Spektren eiar 20 nm dicken und ei-
ner 60 nm dicken Heuslerprobe dargestellt, welche bei eineamperatur von 300 C
gewachsen wurden. Zum Vergleich ist auch das Spektrum eingsht bedampften
InAs-Substrates als Referenz gezeigt. Aus der Lage der 1d220)-Signalmaxima
errechnet sich fur die 20 nm und 60 nm dicken Heuslerschichtein Netzebenenab-
stand von 0,215 0,001 nm und 0,2130,001 nm. Unter der Annahme, dass dickere
Schichten relaxieren und der Heuslerkristall dann eine uekspannte kubische Sym-
metrie aufweist, kann aus dem Netzebenenabstand der diokar Schicht die Git-
terkonstante des NjMnlIn-Volumenkristalls errechnet werden. Fir die 60 nm diak
Heuslerlegierung ergibt sich eine Volumengitterkonstaatvon 0,6025 0,002 nm. Die-
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ser Wert stimmt gut mit der berichteten Gitterkonstante von0,6022 nm fir NpMnin-
Legierungen uberein [JCP94, Kur03]. Aus der mittleren Halkertsbreite der 220)-
Schichtre exe kann unter der Annahme einer vertikalen Krigllgréye im Bereich
der Schichtdicke eine Verspannung des Kristallgitters voetwa 1% abgeschatzt
werden. Xieet al. beobachten bei NiMnIn-Proben, welche in einem ahnlichen Tem-
peraturbereich mit MBE gewachsen wurden, ebenfalls zusithe Beugungsre exe
mit vergleichbarer Lage [Xie05]. Diese zusatzlichen Beuwgssignale wurden von
Xie et al. als hexagonale Ninz-Fremdphase identi ziert. Im Gegensatz dazu zeigen
die hier vorliegenden Ergebnisse aus Réntgen- und Elektemstrahlbeugung ein-
deutig eine andere Interpretation der beobachteten Re exan. Die in Abbildung
4.15(a-d) beobachtete kubische Symetrie der untersuchtdteuslerschicht entlang
der (110)-Zonenachse des InAs-Substrates ist evident undia@bt die Identi kation
des zusatzlichen XRD-Beugungssignals al220)-Ni,MnIn-Re ex.

.
Abbildung 4.19: Hochaufgeloste XRD-Beugungsspektren einer 60 nm und 100 nnicken
Ni>MnIn-Schicht, beide gewachsen bei 250C auf InAs(001). Aufgenommen unter Verwen-
dung von Synchrotronstrahlung und einem Di raktometer ohne Probenrotation. Die Pfeile
kennzeichnen die Maxima der Schichtre exe und sind bescHtiet mit den jeweils korrespon-

dierenden Gitterkonstanten. Eine blaue Linie markiert dieberechnete (004)-Re exposition
fur eine NioMnIn-Heuslerlegierung.

In Abbildung 4.19 sind die hochaufgelosten Beugungsspedatr einer 60 nm und
einer 100 nm dicken Probe gezeigt, welche beide bei 260gewachsen wurden. Die-
se Daten wurden mit der Synchrotronquelle und einem Di rakimeter ohne Pro-
benrotation im Winkelbereich um den (004)-InAs-Re exe aufenommen. Die blaue
Linie im Diagramm kennzeichnet die theoretische Positiones (004)-Re exes einer
Ni,MnlIn-Legierung, berechnet fir eine Strahlenergie von 8 keiiit dem Literatur-
wert der Ni;MnIn-Gitterkonstante von a=0,6022 nm [JCP94, Kur03]. Fiur beide
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250 C-Proben kann ein breites Beugungsmaximum neben dem intéren (004)-
InAs-Substratre ex klar aufgeldst werden. Die Lage des Maxums verschiebt sich
mit zunehmender Schichtdicke in Richtung kleinerer -Werte, was einer Vergroye-
rung der vertikalen Gitterkonstante entspricht. Die beobahtete Veranderung der
Re exlage des Heuslerkristalls mit ansteigender Schichtite in Richtung des Lite-
raturwertes fur Volumenmaterial lasst sich mit dem klassehen Modell fir Span-
nungsabbau bei gitterangepasstem Wachstum pseudomorphrsgannter Schichten
erklaren. Dieses Ergebnis unterstitzt die Beobachtung @s klassischen, bi-axialen
Spannungsabbaus fur NMnIn-Schichten auf InAs mit gemeinsamer kristallogra-
phischer (001)-Orientierung, welche von Xie in [Xie01, X@5] berichtet wurde. Aus
den Maxima der Schichtre exe kann fir die 60 nm dicke Heuskshicht eine verti-
kale Gitterkonstante von 0,5990 0,001 nm und fur die 100 nm dicke Heuslerschicht
von 0,6000 0,001 nm berechnet werden. Unter Verwendung des Literatuenies von
0,6022 nm fur die Gitterkonstante und eines Poisson-Koe &nten von 0,3 ergibt
sich fur den Fall einer vollstandig pseudomorph verspanmeSchicht eine vertikale
Gitterkonstante von 0,595 nm. Die gemessenen Werte beidés(2C-Heuslerproben
liegen somit zwischen den vertikalen Gitterkonstanten e@n verspannten und einer
vollstdndig relaxierten Heuslerlegierung.

Abbildung 4.20: ! - -Karte einer 60 nm dicken NpMnIn(001)/InAs(001)-Probe, gewach-
sen bei 250 C. Die gemessene Intensitat ist als Grauwert dargestellt nischwarz als rela-
tivem Maximum. Ein vertikaler Schnitt bei konstantem -Wert entspricht einer Rocking-
Curve im Bereichvon! = 1,5 bis1,5.
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Die Kristallqualitat wurde an Substrat- und Schichtre exen mittels der Rocking-
Curve-Methode untersucht. Speziell fir die 60 nm dicke 25CG-Probe wurden Rocking-
kurven zwischen =20,6 und 21,3 mit einer Schrittweite von 0,05 im Bereich von
I'= 1,5 bis 1,5 aufgenommen. Aus diesen Messungen wurde eine -Karte er-
zeugt, welche in Abbildung 4.20 dargestellt ist. Ein verti&der Schnitt bei konstantem

-Wert entspricht hierbei einer Rocking-Curve. Die gemessen Intensitaten sind,
aufgeteilt in zwanzig Wertbereiche, als Grauténe dargedite wobei schwarz die ma-
ximale und weiy die minimale Intensitat innerhalb der Kartewiedergibt. Deutlich ist
im Bereich von =21 das Signal der verspannten MMnIn-Schicht zu erkennen. In
Abbildung 4.21 ist die Rocking-Curve bei =21,05 mit der hochsten gemessenen
Schichtintensitat dargestellt. Die bestimmte Halbwertskeite von ! 1 deutet
auf ein einkristallines Wachstum hin. Weitere Messungen a(001)- sowie (10)-
orientierten Schichtre exen der 60 nm und 100 nm dicken Helgsschichten zeigten
ebenfalls Halbwertsbreiten von ! 1. Unter Annahme einer vertikalen Kristall-
groye im Bereich der jeweiligen Heuslerschichtdicke kanach Formel 1.1 eine interne
makroskopische Verspannung der Schichten von etwa 1% aldegzt werden.

Abbildung 4.21: Rocking-Curve des (004)-NiMnIn-Re exes bei =21,05 im Bereich
von! = 15 bis 1,5, gemessen an einer 60nm dicken und bei 250 gewachsenen
NioMnIn(001)/InAs(001)-Probe. Die Datenpunkte sind als vertikaler Schnitt der in Abbil-
dung 4.20 dargestellterl - -Karte entnommen. Die Anpassung einer Gauykurve, dargesli¢
als blaue Linie, ergibt eine Halbwertsbreite von ! 1.

4.3.3 Magnetische Eigenschaften
SQUID-Magnetometrie

Die magnetischen Eigenschaften ausgewahlter ;Ninin/InAs-Heuslerproben wur-
den mittels SQUID-Magnetometrie bestimmt. Untersucht wuden sowohl Proben
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gleicher Schichtdicke, welche bei verschiedenen Substemperaturen deponiert wur-

den, als auch bei gleicher Wachstumstemperatur prapariertProben, welche unter-
schiedliche Schichtdicken aufwiesen. Alle Messungen wendim remanenten Magne-
tisierungsmodus des Magnetometers durchgefuhrt, nachdedie Proben feldlos auf
die niedrigste Messtemperatur von 10 K abgekihlt worden wam. Bei dieser Tempe-
ratur wurden die untersuchten Proben gesattigt, indem fur krze Zeit ein Magnet-

feld von 1500 Oe parallel zur Probenober ache angelegt wwdDanach wurde beim
Erwarmen die temperaturabhdngige remanente Magnetisiarg Mg (T) der Proben

ohne ein externes Magnetfeld gemessen. Um eine Vergleickba der Ergebnisse

fur Proben verschiedener Schichtdicke zu ermdglichen, wder aus den Messwerten
die spezi sche Magnetisierung jeder Probe durch Normieresuf das Volumen der

Heuslerschicht bestimmt. Dieses Volumen wird aus der jewgen aufgedampften

Schichtdicke (20, 60 und 100 nm) sowie der Probengréye (4mm) errechnet.

Proben mit unterschiedlicher Wachstumstemperatur

Die temperaturabhangige Magnetisieruniylg(T) aller 200 nm dicken Heuslerschich-
ten wurde mittels SQUID-Magnetometrie bestimmt. Die Messgebnisse sind in
Abbildung 4.22 in zwei Diagramme aufgeteilt, welche zwei terschiedliche Tem-

peraturbereiche fir das Probenwachstum wiedergeben. In Billung 4.22(a) ist die

temperaturabhéngige Magnetisierung fur Heuslerproben treiner Wachstumstem-

peratur zwischen 80C und 300 C dargestellt. Abbildung 4.22(b) zeigt die Mess-
ergebnisse fur Schichten, welche im Bereich zwischen 320und 360 C deponiert

wurden. Beide Bereiche weisen eine unterschiedliche Ablgégkeit der Curietem-

Abbildung 4.22: Remanente MagnetisierungM g (T) von 100 nm dicken Heuslerschichten,
gewachsen bei verschiedenen Wachstumstemperaturen aufAs(001). Die Magnetisierung
ist normiert auf das Schichtvolumen.
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peratur Tc von der Wachstumstemperatur der Proben auf. In Abbildung 22(a)
nimmt die UbergangstemperaturTc bei Heuslerschichten, welche zwischen 8D
und 300 C gewachsen wurden, mit steigender Wachstumstemperatur.2m Gegen-
satz dazu hat die Wachstumstemperatur bei Proben aus dem ztvem Bereich (320
360 C) keinen Ein uss auf T¢. Lediglich eine ausgepragtere Abnahme der maxima-
len Magnetisierungswerte kann fiir Proben mit Wachstumsteperaturen oberhalb
von 360 C in Abbildung 4.22(b) beobachtet werden. Dies korresponelit mit der in
Kapitel 4.3.1 beobachteten starken Zunahme der Arsendi usn fur Probenwachs-
tum in diesem Temperaturbereich. Der recht groye maximale &fnetisierungswert
der 80 C-Probe liegt moglicherweise in einer geringeren Ausdemw der durch-
mischten Reaktionszone im Vergleich zu den Ubrigen Proberdrindet, welche bei
der Berechnung des magnetischen Volumens anhand der aufgagften Schichtdi-
cken nicht bertcksichtigt wird. Wahrend mit steigender Walsstumstemperatur die
Arsendi usion zunimmt und zu einer Reduktion der magnetideen Heuslerschichtdi-
cke fuhrt, wird gleichzeitig die Defektdichte innerhalb deHeuslerschicht reduziert,
was in einer héheren Dichte an magnetisierbarem Material g@gltiert und bei der
300 C und 320 C-Probe mutmaylich den Anstieg der Magnetisierung verursat.
Fur die 100 nm dicken Heuslerschichten ergeben sich folgenQurietemperaturen:
160 4K fiur die 80 C-Probe, 185 4K fir die 250 C-Probe, 315 5K fir die 300 C-
Probe und 285 5K fir alle Proben zwischen 320C und 360 C.

Proben mit unterschiedlicher Schichtdicke

Das temperaturabhéngige Magnetisierungsverhalten von ib800 C gewachsenen
Proben unterschiedlicher Schichtdicke wurde mittels SQOFMagnetometrie unter-
sucht. In Abbildung 4.23 sind die Magnetisierungskurven de20 nm, 60 nm und
100 nm dicken Heuslerschichten dargestellt. Die Werte deemanenten Magnetisie-
rung Mg(T) wurden wie zuvor auf das Volumen der deponierten Heuslersauit
normiert. Deutlich zu erkennen ist, dass die Curietemperat mit zunehmender
Schichtdicke der NjMnlIn-Heuslerschicht ansteigt. Die Curietemperatur der 60m
und 100 nm dicken Schichten liegt bei 30@ und 315 C. Lediglich fur die 20 nm
dicke Heuslerschicht kann die Ubergangstemperatur nichtrzise bestimmt wer-
den. Das magnetische Messsignal der dinnsten Heuslerddhgeht oberhalb von
275 C langsam in ein Untergrundrauschen Uber, welches aufgrumtkr Volumen-
normalisierung in der gemeinsamen Darstellung mit den ands Schichten in der
dinnsten Schicht starker ausgepragt ist. Da die Ubergangshperatur T ein int-
rinsischer Parameter ist, welcher als solcher unabhangigrv der makroskopischen
Systemgrdye ist, muss mit ansteigender Schichtdicke eineriinderung im struktu-
rellen Aufbau der Heuslerschicht statt nden. Aus der Liteatur ist bekannt, dass
Ni,MnIn-Heuslerschichten in der L2-Phase eine hohere Curietemperatur aufweisen
als Schichten in der B2-Phase [Xie01, Kur03, K6t06]. Der Atisg der Curietem-
peratur ist daher ein Hinweis auf eine schichtdickenabhaigge Phasenumwandlung
innerhalb der Heuslerschicht hin zur geordneten L2Struktur.
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Abbildung 4.23:Remanente MagnetisierungM g (T) normiert auf das Schichtvolumen der
bei 300 C auf InAs(001) gewachsenen Heuslerschichten. Die untershten Schichtdicken
betragen 20 nm, 60 nm und 100 nm.

4.3.4 Elektronische Eigenschaften
Punktkontakt-Andreev-Spektroskopie

Zwei auf InAs gewachsenen Blnin-Heuslerschichten wurden von Jan Scholtyssek
in der Gruppe von Prof. Merkt mittels PCAR untersucht und augewertet. Ausge-
wahlt wurden zwei Proben mit einer Heuslerschichtdicke voje 60 nm, die erste bei
einer Substrattemperatur von 300C, die zweite bei 320C gewachsen.

Bei der Untersuchung der auf InAs gewachsenen Proben war ebwgierig, ver-
wertbare sowie reproduzierbare Messdaten zu erhalten. SdWwdie experimentelle
Datenaufnahme, welche einen de nierten und stabilen sugetenden Punktkontakt
Uber den gesamten gemessenen Temperaturbereich voraugseats auch die Auswer-
tung nach einer erfolgreichen Messwertaufnahme, die einnsistentes Ergebnis fur
alle Leitfahigkeitskurven mittels einer numerischer Anpssungsrechnungen liefern
soll, blieben teilweise ergebnislos. Die in Abbildung 4.2fezeigte Messung und er-
folgreiche Auswertung der untersuchten NMnIn/InAs-Probe gelang erst im dritten
Versuch. Die Heuslerschicht dieser Probe ist 60 nm dick unduvde bei einer Sub-
strattemperatur von 320 C gewachsen. Dargestellt ist die di erentielle Leitfahigéit
als Funktion der externen Spannung bei verschiedenen Tematiren. Die Messda-
ten wurden mit Hilfe der Datenbankmethode durch einen Verglch mit vorab simu-
lierten Datensatzen ausgewertet (siehe Abschnitt 3.3.1pie Spinpolarisation dieser
Probe ergibt bei Extrapolation aufP(Z = 0) einen Wert vonP =0;11( 0,02). Die
Spinpolarisation betragt somit lediglich ein Drittel der kei &hnlichen Prozesspara-
metern gewachsenen polykristallinen MMnIn/Au/Si-Proben aus Abschnitt 4.2.3.

Die aufgenommenen Messdaten der bei 30D gewachsenen Probe mit gleicher
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Abbildung 4.24: Leitfahigkeit eines Ni;MnIn/InAs-Punktkontaktes mit Niob-Spitze. Die
durchgehenden griinen Kurven sind die jeweils simulierte Amassung. Die Heuslerschicht
ist 60 nm dick und wurde bei 320 C gewachsen. Inneres Diagramm: flE = 0 ergibt sich
eine Polarisation vonP =0;11

Schichtdicke sind als Beispiel einer nicht geglickten Umtuchung in Abbildung

A.1 im Anhang A.1 dargestellt. Die Messaufnahme ist oberhalvon 4 K abgebro-

chen, bereits die bei 3K bestimmte Leitfahigkeitskurve dé3unktkontaktes zwischen

Niob und Ni,MnIn/InAs konnten nicht unter Verwendung der bekannten Moctlle

angepasst werden. Die Ursache fir die beobachteten Schiglkeiten bei der Be-
stimmung der Spinpolarisation mit der PCAR-Methode ist dezeit noch unklar. Die

Bildung der Reaktionszone durch Arsendi usion kdnnte moégiherweise einen noch
zu klarenden Ein uss auf die elektrischen Schichteigensaften haben. Da eine Be-
wertung der mittels PCAR gewonnenen Ergebnisse schwer taowie aufgrund der
unbefriedigenden Reproduzierbarkeit der PCAR-Messungam Ni,MnIn-Schichten

auf InAs(001)-Substraten, wird von einer Einordnung und Beertung der geringen
PCAR-Spinpolarisation in das Gesamtergebnis abgesehen.

Magneto-Optische Ellipsometrie

In der Gruppe von Prof. Ribhausen wurden von Marta Bastian SKBE-Messungen
an sechs auf InAs gewachsenenJMnin-Heuslerschichten durchgefuhrt. Sowohl Pro-
ben mit einer Schichtdicke von 100 nm, hergestellt bei verdgedenen Wachstums-
temperaturen, als auch eine Probenserie mit konstanter Wastumstemperatur von
300 C, aber unterschiedlichen Schichtdicken wurden untersuchFur jede Probe
wurden die nicht-diagonalen Elemente des dielektrischerefisors bestimmt und da-
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nach aus den gemessenen Spektren die integraleg -Werte ermittelt. Die Messun-
gen wurden bei verschiedenen Temperaturen unterhalb der @temperatur Tc der
Heuslerschichten durchgefuhrt. Oberhalb voffc traten wie erwartet keine Nicht-
Diagonalelemente mehr auf. Im Folgenden werden die Ergebse der Messungen
bei 100K prasentiert, eine Temperatur welche fur alle untsuchten Heuslerproben
unterhalb von T¢ liegt. In Abbildung 4.25 sind der Imaginarteil”,,, und der Realteil
"2y der Nicht-Diagonalelemente flr Heuslerschichten mit den &¢hstumstempera-
turen 360 C, 320 C, 250 C und 80 C dargestellt. Die relative Spinpolarisation der
jeweiligen Heuslerschicht wird durch einen Vergleich demtegrierten "4, -Werte aus
Abbildung 4.25(a) im Verhaltnis zueinander ermittelt. Diese integrierten”,,, -Werte
werden durch Aufsummieren von der niedrigsten Energie bej5¥ eV bis zum je-
weiligen Schnittpunkt des Spektrums mit der x-Achse bestimt (siehe Abschnitt
3.3.2). Die oberen Integrationsgrenzen liegen bei 2,5832,eV fiur die Schichten mit
80 320 C Wachstumstemperatur und bei 3,22 eV bei der 36C€-Probe. Eine Auf-
tragung der so ermittelten integrierten” 1,y -Werte gegen die Wachstumstemperatur
ist als inneres Diagramm in Abbildung 4.25(a) dargestelltMit ansteigender Wachs-
tumstemperatur kann eine deutliche Veranderung der eleldnischen Struktur und
der Spinpolarisation der Heuslerschichten innerhalb deswtersuchten Energieberei-
ches beobachtet werden. Die bei 25C und 320 C gewachsenen Proben zeigen in
Abbildung 4.25(a)(nnen) die hdochste Spinpolarisation aller 100 nm dicken Heusler-
schichten. Dieser Temperaturbereich korrespondiert mitesh bei Morphologie- und
Strukturuntersuchungen identi zierten Grenztemperatuen, oberhalb derer eine L2
Heuslerphase nachweisbar ist und unterhalb derer die Reakiszone die Probenmor-
phologie noch nicht dominiert. Im Vergleich zeigt die bei 36 C gewachsene Probe
ein deutlich anderes Spektrum. Bei dieser Substrattempédtat wurde bereits eine
vollstandige Degradation der deponierten Heuslerschichih den morphologischen
Untersuchungen festgestellt. O ensichtlich manifestigrsich dies auch in den dielek-
trischen Eigenschaften.

Innerhalb des Temperaturbereiches fur optimales Probenalzsstum liegt die bei
300 C auf InAs(001) préaparierte Probenserie mit variierender euslerschichtdicke.
In Abbildung 4.26 sind der Imaginarteil",,, und der Realteil ",,, der Nicht-Dia-
gonalelemente fur diese Heuslerschichten mit Dicken von 2@, 60 nm und 100 nm
dargestellt. Im inneren Diagramm in Abbildung 4.26(a) sindlie errechneten maxi-
malen"1,, -Werte als Funktion der Heuslerschichtdicke aufgetragemntegriert wur-
de von 1,57 eV bis 2,70eV fir die 60 nm-Probe und bis 2,85eV filie 20 nm und
100 nm dicken Heuslerschichten. Die Messung der 100 nm diti8zhicht erfolgten an
einer bei 320 C gewachsene Heuslerprobe. Die gegen Ende der vorangegasgén-
tersuchungen verbleibende Probengréye der bei 3@ gewachsenen 100 nm-Probe
war zu klein fir Messungen mittels SGME. Fir diese Probe wéakEn noch gréye-
rer Wert der Spinpolarisation bei SGME-Messungen erwartevorden. Im inneren
Diagramm von Abbildung "1,y (a) wird ein Anstieg der dargestellten integrierten
"1xy-Werte mit zunehmender Heuslerschichtdicke beobachtet.i® Spinpolarisation
der Ni,MnIn-Schichten steigt mit zunehmender Schichtdicke an.
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Abbildung 4.25: Nicht-Diagonalelemente des dielektrischen Tensors von i 100 nm di-
cken NixMnIn-Schichten, alle hergestellt auf InAs(001) bei verscledenen Wachstumstem-
peraturen. Aus Messungen bei 100K wurden (a) der Imaginarte "1y und (b) der Real-
teil "oy, bestimmt. (inneres Diagramm) Auftragung der integrierten "1, -Werte gegen die
Wachstumstemperatur. Die Integration erfolgte jeweils duch Aufsummieren von 1,57 eV
bis zum Schnittpunkt mit der Nulllinie. Die Spinpolarisati on ist fur Proben mit einer
Wachstumstemperatur von 250 C bis 320 C am hdchsten.
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Abbildung 4.26:Nicht-Diagonalelemente des dielektrischen Tensors von 20n, 60 nm und
100 nm dicken NpMnlIn-Schichten, alle hergestellt bei 300 C auf InAs(001). Aus Messun-
gen bei 100 K wurden (a) der Imaginarteil” 1,y und (b) der Realteil "5y, bestimmt. (inneres
Diagramm) Auftragung der integrierten "1, -Werte gegen die Heuslerschichtdicke. Die In-
tegration erfolgte jeweils durch Aufsummieren von 1,57 eV i3 zum Schnittpunkt mit der
Nulllinie. Mit zunehmender Heuslerschichtdicke steigt de Spinpolarisation an.
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4.4 Nio,Mnln auf virtuellen Substraten

4.4.1 Probenmorphologie
Magnetotransport-Untersuchung

Mittels einer Untersuchung der Magnetotransporteigenselften wurde tGberprift, ob
bei der Praparation von Heusler/HEMT-Hybridsystemen der Pozess des NMnin-
Wachstums bei einer Temperatur von 30@ zu einer Degradation der unbedampften
Teile einer InAs-HEMT-Heterostruktur fuhrt. Hierfir wurd en die elektrischen Ei-
genschaften des 2D-Elektronengases als Sonde zur Beurtegl der morphologischen
Strukturqualitat eingesetzt [Bey03]. Das 2D-Elektronengs be ndet sich bei der ver-
wendetet Schichtstruktur etwa 50 nm unterhalb der Ober acke des InAs-HEMTS,
welche zu der Grenz &che zwischen Heuslerlegierung und blaiter-Heterostruktur
beim Wachstum von Hybridsystemen wird. Aus friheren Untetgchungen ist be-
kannt, dass die Leitfahigkeit von InAs-HEMT-Strukturen sesitiv auf die Prozess-
parameter beim Wachstum ist [L6h03, L6h04].

Abbildung 4.27: Magnetotransportmessung an einem InAs-HEMT mit metamorplem
Pu er auf GaAs-Substrat. Beim Heuslerwachstum diente eine @ mm-Lochblende als Mas-
ke zur Begrenzung der HEMT-Ober &che, welche als virtuellesSubstrat verwendet wird.

Ein unbedampftes Probenstick wurde direkt neben einer der réi deponierten NpMnin-

Schichten herausgebrochen und photolithographisch als Hbar prapariert. Diese Referenz-
struktur ohne magnetische Heuslerelektrode wurde eleksch charakterisiert.

Ein maskiertes unbedampftes Stiick InAs-HEMT, welches dké neben einer
der drei deponierten Heuslerschichten herausgebrochenrde; diente als Referenz-
probe ohne magnetische Heuslerelektrode. Um die Transpeigenschaften dieses
Probenstickes bei Heliumtemperatur von 4,2 K de niert zu utersuchen, wurde mit
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photolithographischen Methoden ein Hallbar prozessierDer Langswiderstand wur-
de in einer Vierpunktmessung unter Verwendung der Lock-In€ethnik und eines
Helium-Badkryostaten mit der Magnetfeldrichtung senkreat zur Probenebene be-
stimmt. In Abbildung 4.27 ist der L&ngswiderstand als Funkibn des Magnetfeldes
gemessen bei 4,2K zu sehen. Aus dem Abstand der SdH-Minimaslksich eine
2D-Ladungstragerdichte von 5,5 10 cm 2 bestimmen, ferner aus dem Nullfeldwi-
derstand eine Beweglichkeit nach Beleuchtung von 100 400%Mm's * errechnen. Bei
Transportuntersuchungen an InAs-HEMT-Strukturen mit glacher Schichtabfolge
wurde an den besten Proben eine Beweglichkeit von 300 00¢¥m's ! bei einer 2D-
Ladungstragerdichte von N=6,1 10" cm 2 gemessen [L6h04]. Messungen an Pro-
ben mit einer diinneren Deckschicht von lediglich 19,5 nm exlgen Beweglichkeiten
von bis zu 160000 chV 's ! und eine Ladungstragerdichte von N=6,3 10'cm 2
[Hey03]. Vor diesem Hintergrund kann davon ausgegangen den, dass beim zusatz-
lichen Prozessschritt des Heuslerwachstums die Schichtdttur des InAs-HEMTs
nicht oder nur wenig geschadigt wurde. Die Vermessung von dtrenstiicken direkt
unter einer der Heuslerschichten ist ohne vorherige Entfaing derselbigen nicht
maoglich, da der Metall Im einen Kurzschluss darstellt. Higegen ist ein direkter Ver-
gleich von unbedampftem HEMT und Heusler/HEMT-Hybridproben mittels Beu-
gungsmethoden mdglich, die im Folgenden beschrieben werde

Rontgenre ektometrie

Die Morphologie einer NiMnIn/HEMT-Hybridprobe und einer als virtuelles Sub-
strat verwendeten unbedampften InAs-HEMT-Struktur auf GaAs-Basis mit meta-
morphem InAlAs-Pu er wurden am Deutschen Elektronen-Syrwrotron in Ham-
burg mittels Rontgenre ektometrie untersucht. Die nomindle Schichtstruktur der
Heusler/HEMT-Hybridprobe ist in Abbildung 4.28 dargestelt.

In Abbildung 4.29 sind das XRR-Spektrum der unbedampften HAT-Referenz-
probe in schwarz sowie einer HEMT-Struktur nach dem Aufdanipn einer 50 nm di-
cken Heuslerschicht in rot dargestellt. Die Wachstumstengpatur beim Deponieren
der Heuslerschicht betrug 300C. Das XRR-Spektrum der unbedampften HEMT-
Struktur weist zwei deutlich erkennbare Uberstrukturmaxina auf neben weiteren,
nur schwach ausgepragten Schwebungen in der Signalintédisi Diese Merkmale
werden hervorgerufen durch die komplexe Probenstruktur mihrer Vielzahl von
Multilagen. Aufgrund der Ausléschung und Uberlagerung vomntensitaten kdnnen
den jeweiligen Schichten keine eindeutigen Frequenzen metugeordnet werden.
Eine Simulation des Spektrums unter Verwendung des nomifexst Wachstumsmo-
dells kann daher keine schlissigen Ergebnisse liefern. Dasot dargestellte Spek-
trum der Ni,MnIn/HEMT-Probe weist eine deutlich abweichende Phanomesiogie
auf. Der Uberstrukturre ex bei 2 1,2 ist verschwunden, lediglich eine leich
te Schulter ist im stark abfallenden Intensitatssignal ndt zu erkennen. Ab etwa
2 2 geht das Signal bereits in Rauschen Uber. Hieraus kann marhiseyen,
dass o ensichtlich beim Wachstum der Hybridstruktur auf de HEMT-Ober &che
eine qualitative Verschlechterung der hieraus neu gebilde Grenz &che zwischen



96 KAPITEL 4. ERGEBNISSE

Ni,MnlIn-Heuslerschicht und Halbleiter-Heterostruktur eintitt.

/
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Abbildung 4.28: Schichtmodell der Heusler/InAs-HEMT-Hybridstruktur mit metamor-
phem Puer auf GaAs-Substrat. Dargestellt sind nominelle Zisammensetzungen und
Schichtdicken. Der verspannte InAs-Kanal (Gitterfehlpasung =1,7%) ist asymmetrisch
in einem InzsGagsAs-Quantentopf eingefligt, welcher in InsAlosAs eingebettet ist. Die
36 nm dicke Deckschicht aus InpsAl 25As fungiert als virtuelles Substrat flr das gitterange-
passte Wachstum einer 50 nm dicken NMnIn-Heuslerschicht bei einer Substrattemperatur

von 300 C. Die Gitterfehlpassung zwischen der Heuslerschicht undein virtuellen Substrat
betragt =1,1%.

— B———=—
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Abbildung 4.29: XRR-Spektrum einer metamorphen HEMT-Struktur und einer
Heusler/HEMT-Hybridstruktur, aufgenommen unter der Verwendung von Synchrotron-
strahlung ( =0,10765nm). (Schwar? Referenzspektrum des InAs-HEMT. Rot) XRR-
Spektrum nach dem Wachstum einer 50 nm dicken NMnIn-Schicht bei 300 C auf die
InzsAl 25As-Deckschicht des HEMT.

4.4.2 Strukturelle Eigenschaften
Rontgendi raktometrie

Sowohl die als Substrat verwendete unbedampfte HEMT-Striikr, als auch eine der
NioMnIn/HEMT-Proben wurden mit Rontgenbeugung am Deutschen Ektronen-
Synchrotron in Hamburg untersucht. Das als Referenz vernssne Probenstick und
die mit einer Heuslerschicht bedampfte Probe des InAs-HEM$tammen aus dem
gleichen Herstellungsprozess und wurden aus nebeneinahegenden Bereichen des
Wafers herausgebrochen. Die Justierung der gemessenen d@xXpositionen erfolgte
durch eine exakte Ausrichtung der Proben nach dem Einbau inBi raktometer
auf das Intensitatsmaximum des (004)-GaAs-Re exes. Fiur e Proben wurden
in =2 -Geometrie Ubersichtsspektren im Bereich zwischen dem @)©und (004)-
GaAs-Re ex mit einer Au 6sung von =0,05 und Detailspektren im Bereich des
(004)-Re exes hin zu kleineren Winkeln mit einer Au 6sung en =0,01 aufge-
nommen.

In Abbildung 4.30 sind die Beugungsspektren der unbedampft sowie der bei
300 C mit einer 50 nm dicken NjMnlIn-Schicht bedampften HEMT-Probe darge-
stellt. Das in klein dargestellte Ubersichtsspektrum von 9bis 25 liefert keine Hin-
weise auf einen Heusler-Re ex vom Typ (220) im Bereich von=14 15 , welcher
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bei polykristallinen Ni,MnIn-Schichten die hochste Intensitat aufweist (siehe Tadd-
le 4.1 auf Seite 66). Die Positionen der beobachteten Re eaxima sind mit griinen
Strichpunktlinien hervorgehoben. Fur beide Detailspeken kann anhand des Wachs-
tumsmodells, dargestellt in Abbildung 4.28, die Re exlagentsprechend der nomi-
nellen Stochiometrie einer jeweiligen Schicht berechneewden. Die so berechneten
(004)-Re exe der metamorphen IgAl, ,As-Schichten sind unter Angaben des jewei-
ligen Indiumanteils des Mischkristalls in Abbildung 4.31 b schwarzen vertikalen
Strichen hervorgehoben. Die beiden Detailspektren aus @.8ind hier Ubereinander
angeordnet und vergréyert abgebildet. Die beobachteten Re&maxima der Spektren
sind wieder mit griinen Strichpunktlinien gekennzeichnetDer scharfe (004)-Re ex
des unterliegenden GaAs-Substrates lasst sich eindeutignti zieren. Der Scheitel-
punkt der kleinen Schulter an der linken Seite des Substr&e exes stimmt exakt
mit der Lage des AlAs-(004)-Re exes Uberein. Hierbei hantlees sich um ein Signal
des 112nm dicken Ubergitters aus AlAs und GaAs unterhalb denetamorphen

O.

Abbildung 4.30: XRD-Spektren der HEMT-Struktur mit verspanntem InAs-Kana | und
metamorphem Pu er auf GaAs-Basis, aufgenommen in koplanare =2 -Geometrie mit
Synchrotronstrahlung ( =0,10765nm). (Schwar? Referenzspektrum, aufgenommen am
unbedampftem HEMT. (Rot) XRD-Spektrum, aufgenommen nach dem Wachstum einer
50 nm dicken NpbMnIn-Schicht bei 300 C direkt im Anschluss an die HEMT-Praparation.
Die griinen Strichpunktlinien kennzeichnen die beobachte&n Re exmaxima. (Ubersichts-
spektrum, verkleinert dargestellt) Signale eines (220)-Re exes, der bei polykristallinen
NioMnlIn-Kristallen im Winkelbereich von =1415 auftritt, kbnnen nicht beobachtet
werden.
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Zwischenschichten. An beiden Flanken des Substratre exest jeweils ein Re ex-

maximum erkennbar, welches auf Pendeloszillationen desA&lGaAs-Ubergitters

zuruickgefuhrt wird. Hierbei deutet die Signalhche der linkn Flanke auf eine Uber-
lagerung mit einem InAlAs-Re ex hin.

Ausgehend vom GaAs-(004)-Re ex werden im Folgenden die inbBildung 4.31
beobachtbaren Signale des metamorphen,l; yAs-Pu ers hin zu kleineren Beu-
gungswinkeln diskutiert. Fir alle erkennbaren Signale deén,Al; xAs-Schichten lie-
gen die gemessenen Intensitadtsmaxima im Rahmen der besteaten Genauigkeit bei
kleineren -Werten oder auf den berechneten nominellen Re expositien. Bei der
Auswertung muss die verwendete Schrittweite von=0,01 sowie die Annahme ei-
ner exakt erreichten nominellen Stochiometrie fir die Bechnung der Re exlagen
berucksichtigt werden. Eine Dierenz in -Winkeln von 0,01 entspricht hierbei
einer Variation des Indiumanteils von 0,7%. Fur den Fall einer exakten nominellen
Stbchiometrie ergibt sich aus den zu geringerenrWerten verschobenen Re exma-
xima die jeweilige pseudomorphe Verspannung der SchichtiifFjede Schicht des
metamorphen Pu ers kann eine Verspannung von weniger als= 0;5% abgeschatzt
werden. Anhand der Lage der gemessenen Beugungssignale&irdie InAl; As-
Zwischenschichten in drei Bereiche eingeteilt werden. Derste Bereich umfasst die
Schichten mit einem Indiumanteil von 5%, 15% und 25%, derenefexe lediglich

0,03 von den berechneten Positionen abweichen und sich diesert steigendem
Indiumanteil annédhern. Die InsAlssAs-Schicht ndhert sich im Rahmen der Mess-
genauigkeit bereits der nominellen Re exlage und ist verntich wie beabsichtigt
vollstandig relaxiert. Bei den Schichten mit einem Indiumateil von 35% und 45%
ist eine starkere Verschiebung der Re exlage zu kleinereAWerten mit steigendem
Indiumanteil zu beobachten. Den Schichten mit 55% und 65% diumanteil kdnnen
im Beugungsspektrum keine Intensitatssignale zugeordneerden. Diese Beobach-
tungen korrespondieren mit vorangegangenen TEM-Unterduengen an Proben mit
ahnlichem Schichtaufbau [Hey03]. Diese zeigten in der Heldaufnahme eines InAs-
HEMT-Probenquerschnittes fur die substratnahen Schichtemit 15% und 25% In-
dium eine deutlich andere Morphologie als bei den Schichtenit 45 65% Indium.
Letztere wiesen im TEM-BIild eine deutlich homogenere Mormogie auf, wobei
aber mit steigendem Indiumgehalt eine starke Zunahme von ketzungen zu erken-
nen war. Die InssAlzsAs-Schicht war fast vollstdndig von Versetzungen durchsat
und die Schichtstruktur stark gestort. Im Gegensatz zu denchBichten des zweiten
Bereiches liegt der Beugungsre ex der 530 nm dicken A\l ,sAs-Schicht im Rah-
men der Messgenauigkeit ebenfalls bei der berechneten Rosifir eine nominelle
Schichtstéchiometrie. Diese Beobachtung ist konsistentitder Annahme einer voll-
sténdigen Relaxation der Schicht aufgrund der groyen Dickeon mehr als 0,5 m.
Diese InsAl osAs-Schicht bildet das virtuelle Substrat fur den InAs-HEMTund weist
aufgrund der Relaxation selber keine Verspannung mehr adu allend ist eine Ver-
breiterung des Re exsignals im Bereich von=21,05 21,35 , die sich nicht weiter
in anteilige Signalmaxima au sen lasst. Moglicherweisebt eine Uberlagerung mit
einem Beugungssignal aus der oberen;$Al ,sAs-Deckschicht vor, welche oberhalb
des pseudomorph verspannten InAs-Kanals liegt.
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Abbildung 4.31: Vergréyerte Darstellung der XRD-Detailspektren. (a) Refe@enzspektrum, aufgenommen am unbedampften InAs-
HEMT mit metamorphem Pu er. (b) XRD-Spektrum nach dem Wachs tum einer 50 nm dicken NpMnIn-Schicht bei 300 C direkt im
Anschluss der HEMT-Préparation. Die berechneten Re exlagn fur den metamorphen IgAl; xAs-Pu er unter Annahme nomineller
Stochiometrie sind mit schwarzen Strichlinien gekennzeimet und die gemessenen Signalmaxima mit grinen Strichputlinien. Die
Position der beobachteten Re exmaxima andert sich durch da Heuslerschichtwachstum nicht. Lediglich die Intensitatder IngAl; xAs-
Re exe nimmt stark ab. Das Signal der verspannten InAs-Scliht zeigt hingegen bei konstanter Intensitat nur eine starlke Zunahme in
der Halbwertsbreite. Die berechneten Re exlagen fur pseusimorph verspanntes und vollstandig relaxiertes InAs sindihks und rechts
des beobachteten InAs-Re exes mit schwarzen Strichliniemarkiert. Die berechnete Re exlage von pseudomorph verspatem NioMnin
ist mit einer blauen Strichlinie gekennzeichnet.
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Der Re ex des 4 nm dicken InAs-Kanals bei =20,69 liegt zwischen den erwar-
teten 2 -Positionen fur pseudomorph verspanntes InAs auf $gAl ;5As-Substrat und
relaxiertem InAs. Die Verschiebung der verspannten InAseSicht gegenlber seiner
ideal pseudomorph verspannten Position bei=20,45 lasst auf den Einbau von
Versetzungen schliessen, deren Anzahl aber noch nicht aieht fir eine vollstan-
dige Relaxation der Schicht. Eine vollstandige Relaxatiodes InAs-Kanals auf den
Wert fur unverspanntes InAs-Volumenmaterial lieye eine Rexlage bei =20,85
erwarten. Die recht hohe Halbwertsbreite des Re exmaximusivon 0,13 liegt somit
nicht in einer hohen Versetzungsdichte begrindet, sondeist mutmaylich durch
eine hohe Verspannung des gesamten Kristallgitters veracht. Der InAs-Kanal ist,
in Ubereinstimmung mit dem Probendesign, pseudomorph veannt.

Das Beugungsspektrum einer NMnIn/HEMT-Probe nach dem Aufdampfen ei-
ner 50 nm dicken Heuslerschicht ist in Abbildung 4.31(b) dgestellt. Die Proben-
struktur entspricht der in Abbildung 4.28 gezeigten Schidfolge. Der direkte Ver-
gleich mit der HEMT-Referenzmessung ergibt, dass alle am hedampften HEMT
sichtbaren Re exe bei der Heusler/HEMT-Probe an den glei@n Positionen beob-
achtet werden koénnen. Kein einziger Re ex ist verschoben.i® Ni,MnIn-Schicht
erzeugt somit weder eine zuséatzliche pseudomorphe Verspamng im metamorphen
Pu er, noch I6st sie eine Relaxation vormals mutmaylich vepannter In,Al; As-
Schichten aus. Die Signalintensitat des kAl ,5As-(004)-Re exes sinkt um eine Gro-
yenordnung. Dieser Intensitatsverlust ist auch bei den J\l; 4 As-Re exen bis zu
einem Indiumgehalt von 15% mit abnehmendem Ein uss erkenab. Die Re ex-
position des verspannten InAs-Kanals liegt unverandert zechen den Werten flr
pseudomorph verspanntem und relaxiertem InAs. Daher kanimne zusatzliche Rela-
xation des verspannten InAs-Kanals ebenfalls ausgesclsiels werden. Hingegen ist
eine starke Re exverbreiterung des InAs-Signals zu beoltden, ohne eine erkenn-
bare Abnahme der zuvor beobachteten Signalhdhe. In einka#linen Materialen
wird eine Verbreiterung der Halbwertsbreite bei gleichziéger Abnahme des Inten-
sitditsmaximums Ublicherweise mit einer Zunahme der Verseingsdichte assoziiert.
Die Versetzungsdichte innerhalb des InAs-Kanals scheint diesem Fall aber nicht
ausreichend, um eine Relaxation des Kristallgitters unte¥erlust der durchgangi-
gen Gitteranpassung zum metamorphen Pu er hervorzurufenZudem wirde eine
pseudomorph verspannte NMnIn-Schicht auf InzsAl;5As ein Beugungssignal bei

=20,72 erzeugen, welches sich mit dem beobachteten InAs-Re ex readu tberla-
gert. Ebenfalls mdglich ware eine zum Probenrand hin leiclatonehmende Heusler-
schichtdicke aufgrund der geringen maximalen Probengroger Metallkammer, wel-
che zu einer inhomogenen Verspannung des InAs-Kanals fulni@nnte. Die Ursache
fur die starke Verbreiterung des InAs-Re exes bei konstaat Signalhdhe ist somit
nicht eindeutig. Vermutet wird eine zusatzliche Verspanmyg der HEMT-Ober ache
beim pseudomorphem Heuslerwachstum, hervorgerufen dumtie Gitterfehlpassung
von =1,1% zwischen Heuslerschichta(=0,6022 nm) und dem virtuellem Substrat
der In;sAl sAs-Deckschicht @=0,5957 nm). Diese Verspannung kann zur lokalen
Ausbildung von Versetzungen in der HEMT-Struktur fuhren, @ren Versetzungs-
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dichte innerhalb der 50 nm-Heusler/HEMT-Probe aber nichtiir die Relaxation des
verspannten InAs-Kanals ausreicht.



Kapitel 5

Schlussfolgerungen

5.1 Polykristalline Heuslerschichten

Ni ,MnIn-Filme

Beim Wachstum von 30 nm dicken freistehenden Nvnin-Filmen in einem Tempe-
raturbereich von 80 C bis 340 C wird bei allen Proben eine durchschnittliche Korn-
groye von 20 25 nm beobachtet. Die morphologische Ausbildg des feinkristallinen
Gefliges zeigt hierbei keine Abhangigkeit von der Substratinperatur der unterlie-
genden Kohlensto membran. In der Arbeit von Kur y [KurO5b] wurde fir das Ko-
verdampfen von Nickel und einer Mnin-Legierung berichtetdass beim Wachstum
von freistehenden NiMnIn-Filmen mit Substrattemperaturen von 200 C bis 400 C
die L2;-Phase auftritt. Die Bildung der L2;-Phase in Abhangigkeit von der Substrat-
temperatur kann hier fir das MBE-Wachstum von freistehende Ni,MnIn-Filmen
nicht bestatigt werden. Eine Tendenz zur verstarkten Aushidung von Fremdphasen
oberhalb 300 C Wachstumstemperatur bei Abweichungen gréyer einem Atomg-
zent von der exakten NiMnIn-Stochiometrie ist ebenfalls nicht erkennbar.

Ni oMnIn/Au/Si

XRD-Messungen an der 50 nm dicken BinIn/Au/Si-Probe bestéatigen ein poly-
kristallines Wachstum der auf Au/Si(001)-Substrat deporerten Heuslerschicht. An-
hand der XRR-Untersuchungen kann bei einer Wachstumstemgaegur von 300 C die
Bildung einer Zwischenschicht nachgewiesen werden, walahit 20 nm bereits mehr
als ein Drittel der Gesamtschichtdicke aufweist. Die Annaine eines Au-Konzentra-
tionsgradienten ist konsistent mit der notwendigen De niton einer Reaktionszone
zwischen der NiMnIn- und Goldschicht im XXR-Lagenmodell. Die beobachtet&er-
groyerung der NjMnIn-Gitterkonstante im Vergleich zum Literaturwert kann vor
diesem Hintergrund mit einer Di usion der Goldatome in die Huslerschicht erklart
werden.

Die hochste mittels PCAR gemessene Spinpolarisation derlpkristallinen Heus-
lerschichten auf Gold von 42% wird bei der 60 nm dicken, bei @0C gewachsenen
Probe beobachtet. Eine Erhdhung der Substrattemperatur &820 C fuhrt bereits
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zu einer Abnahme der Spinpolarisation auf 32%. Bei Verringeng der Schichtdicke
auf 50 nm, aber konstanter Wachstumstemperatur von 30C, weist die NbMnin-
Heuslerschicht ebenfalls eine etwa 10% geringere Spinpisiation auf. Dies liegt
eventuell in einem strukturellen Ein uss der beobachten Raktionszone zwischen
Ni,MnIn und Gold begriindet, welcher bei den elektrischen Messgen der diinne-
ren 50 nm-Heuslerschicht starker zum Tragen kommt. Bei ein&rhdéhung der Sub-
strattemperatur auf 320 C lasst sich eine verstarkte Di usion von Au in NjMnlin
erwarten. Bei Untersuchung der polykristallinen NiMnIn/Au/Si-Proben mit SGME
zeigt hingegen die 177 nm dicke, bei 32C gewachsene Probe eine hdhere Spinpo-
larisation als die 60 nm dicke Probe, welche bei 300 hergestellt wurde. Da die
Eindringtiefe bei der Magneto-Optischen Ellipsometrie inBereich von 20 nm liegt,
ist moglicherweise das bei SGME-Messungen geprifte Voluméer 177 nm dicken
Ni,MnIn-Heuslerschicht aufgrund der groyen Schichtdicke nbdrei von di undier-
ten Goldatomen. Der Ein uss der Au-Di usion auf die mittels PCAR und SGME
bestimmte Spinpolarisation der polykristallinen NjMnIn-Proben bedarf weiterer
systematischer Untersuchungen.

5.2 Epitaktische Heuslerschichten

Ni oMnlIn/InAs

Bei den epitaktischen Heuslerschichten auf InAs(001) bégigen die hier durchge-
fuhrten Experimente die temperaturabhéangige Bildung eimedurchmischten Reakti-
onszone an der Schicht/Substrat-Grenz ache, welche durchrsendi usion aus dem
Substrat in die Heuslerlegierung hervorgerufen wird [VRQOXie05, Bra07]. Der Dif-
fusionsprozess besitzt eine Aktivierungsenergie von Qy7@end kann als Zwischengit-
terdi usion von Arsen identi ziert werden. Dieser Durchmischungsprozess gewinnt
bei zunehmenden Temperaturen an Bedeutung und dominiertelEigenschaften der
deponierten Heuslerschichten bei einer Substrattempetat oberhalb von 300C.
Aufgrund dieser Grenz achenreaktion ist der Bereich der djpnalen Wachstums-
temperatur bei einer direkten Deposition von NiMnIn-Schichten auf InAs(001) auf
Temperaturen unterhalb 320 C begrenzt.

Die kristallographische Orientierung der Heuslerschichtelativ zum Substrat
kann mittels der durchgefuhrten Elektronen- und Roéntgenbhegungsexperimente be-
stimmt werden. Die einkristallinen 60 nm- und 100 nm-Heusglechichten, welche bei
250 C gewachsen wurden, zeigen eine optimale Gitterpassunglang den kristal-
lographischen Achsen des Substrates in Ubereinstimmungtrdem klassischen Mo-
dell fur pseudomorphes Wachstum verspannter Schichten alifAs(001) [Mat74].
Im Gegensatz dazu sind die Kristallachsen der bei und obetha300 C gewach-
senen Heuslerschichten nicht parallel zu den Achsen der Is&lementarzelle des
Substrates orientiert. Die NpMnIn-Elementarzelle ist jeweils entlang der [001]- und
der [110]-Achse um 45 rotiert, was zu einer <110>-Orientierung der Schicht relativ
zum Substrat fUhrt. Bei beiden kristallographischen Orietrerungen des Heuslerkris-
talls liegt die beobachtete Gitterkonstante fir N3)MnIn nahe dem Literaturwert von
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0,6022 nm fur die L2-Phase, bzw. 0,3011 nm fir die B2-Phase [JCP94, Kur03].

Kristallographische Orientierung

Zur Veranschaulichung der gewonnenen Erkenntnisse ist effreich, ein Modell zu
entwickeln, welches die morphologischen Veréanderungendudie strukturelle Kris-
tallorientierung in Abhangigkeit von der Substrattemperaur wiedergibt. In Abbil-
dung 5.1 sind die morphologischen und strukturellen Eigectsaften, welche unter
dem Ein uss der Wachstumstemperatur bei konstanter nomirker Schichtdicke im
Ni,MnIn/InAs(001)-Materialsystem auftreten, am Beispiel de 20 nm-Serie aufge-
zeigt. Die Schichtdicken des Modells basieren auf den Datans Tabelle 4.2.

InAs(001)

inell ° o ° o o o
Comur 80°C  250°C  300°C  320°C  340°C  360°C

Abbildung 5.1: Modell fir 20 nm dicke Ni;MnIn/InAs-Schichten, welches die morpho-

logischen und strukturellen Umwandlungen in Abhangigkeitvon der Wachstumstempera-

tur gra sch wiedergibt. Weiy: InAs(001)-Substrat, schwarz:stéchiometrische Heuslerphase
(L21 oder B2), dunkelgrau:durchmischte Reaktionszonegrau: durchmischte Reaktionszone
mit hdherer Arsenkonzentration, hellgrau: vollstandig durchmischter Bereich ohne erkenn-
bare Schichtstruktur. Die Deckschicht mit Kreuzschra ur r epréasentiert die Oxidschicht und

die roten Markierungen geben die Versetzungsdefekte der Hglerphase wieder. Die dar-
gestellten Schichtdicken sind relativ zu der links dargesliten nominellen Schichtdicke an

aufgedampfter Heuslerlegierung skaliert.

Die bei 80 C hergestellten Heuslerschichten haben eine glatte Obecldée und
weisen aufgrund der geringen Arsendi usion keine ausgepté Reaktionszone auf,
dafir aber eine hohe Defektdichte im Kristall. Bei 250C erfolgt das Wachstum
einer Heuslerschicht auf der nur wenig durchmischten SchitSubstrat-Grenz ache
mit (001)-Orientierung relativ zum InAs(001)-Substrat. Im Gegensatz dazu tritt ei-
ne (110)-Orientierung der Heuslerschicht ab einer Temperatur ifErscheinung, bei
welcher die Bildung einer durchmischten Reaktionszone aguwfind erhdhter Arsen-
di usion bereits einsetzt. Hierbei scheint die Reaktionsme selber eine Art Wachs-
tumskeim fur das gitterangepasste NMnIn-Wachstum mit rotierter Einheitszelle



106 KAPITEL 5. SCHLUSSFOLGERUNGEN

darzustellen. Die resultierende kristallographische Veerrung der (110)-orientierten
Ni,MnlIn-Einheitszelle muss sich dabei von dem Fall einer pseutiorph verspannten
Schicht unterscheiden. Der zugrundeliegende Mechanisnmawsn Abbau der Verspan-
nungsenergie ist bisher noch unbekannt. Oberhalb von 30D Wachstumstemperatur
nimmt die Defektdichte weiter ab. Gleichzeitig setzt aberine starke Arsendi usi-
on ein, welche zur Ausbildung einer ausgedehnten Reaktiaose fuhrt. FUr dinne
Schichten, wie im dargestellten Fall einer 20 nm dicken Hdasschicht, Ubersteigt
die Groye der Reaktionszone bereits bei 320 die nominelle Heuslerschichtdicke
und fuhrt letztendlich ab 360 C zu einer vollkommenen Au 6sung jeglicher Schicht-
struktur.

Kristallographische Phase

Unabhangig von der kristallographischen Orientierung ddreuslerschicht zum Sub-
strat, dargestellt in Abbildung 5.1 kann beim Heuslerwaclism die B2- oder die
L2:-Phase auftreten. Die Bildung der jeweiligen Phase wird inoknplexer Weise
von der Wachstumstemperatur und der deponierten Schichitke beein usst. Ein
Nachweis der kristallographischen Phase kann entweder ekt Uber Untersuchun-
gen mittels Elektronenbeugung im TEM oder indirekt Gber derVergleich magne-
tischer und Magneto-Optischer Eigenschaften mit Literattwerten erfolgen. Ein di-
rekter Nachweis fur die Existenz der kristallographischeh2;-Phase konnte mittels
Elektronenbeugung an einer 60 nm dicken, bei 300 gewachsenen Heuslerschicht
erbracht werden. Bei TEM-Untersuchungen an einer nur 20 nmiaken, ebenfalls bei
einer Substrattemperatur von 300C deponierten Heuslerschicht wurde hingegen die
Kristallisation in der B2-Phase beobachtet.

Im Folgenden werden die Curietemperaturen der auf InAs(OPIdeponierten
100 nm dicken N)MnlIn-Schichten fur verschiedene Wachstumstemperaturerexgli-
chen. Die hohe Curietemperatur vorT¢ =315K der bei 300 C gewachsenen Heus-
lerschicht liegt im Bereich des Literaturwertes vonTc =314 330K fir Ni,Mnln in
kristallographischer L2 -Phase [Web69, Hua04, Kur05a]. Dies deutet darauf hin, dass
die strukturellen Daten der bei 300C hergestellten 100 nm-Probe mit dem Auftre-
ten der L2 -Phase zusammenhangen. Ausgehend von dieser Annahme lasssh die
magnetischen Eigenschaften der oberhalb und unterhalb v@)0 C Substrattempe-
ratur gewachsenen Proben entsprechend einordnen. Die Abnae der Ubergangs-
temperatur T¢c der bei 80 C und 250 C gewachsenen Schichten hangt mit einem
strukturellen Unterschied zur L2 -Phase zusammen. Fir das MBE-Wachstum von
Ni>MnIn im Bereich von 80 C und 250 C berichteten Xie etal. die Bildung der B2-
Phase. Die Curietemperatur dieser B2-Phase liegt b& 170K [XieO1l, Xie05].
Die bei 80 C gewachsene Probe weist eific auf, welches leicht unterhalb dieses
Literaturwertes liegt. Als Grund hierfur wird die hohe Defé&tdichte vermutet (siehe
Abbildung 4.14). Die 250 C-Probe zeigt eine Curietemperatuic, welche zwischen
den Tc(B2)- und T¢(L2,)-Literaturwerten liegt. Dies deutet auf die Ausbildung ei
ner Mischphase zwischen der B2- und LXTristallstruktur hin. Alle 100 nm dicken
Heuslerschichten, die zwischen 32Q und 360 C hergestellt wurden, liefern einen
Wert fur die Curietemperatur von Tc =285K, der unterhalb des Literaturwertes
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der reinen L2-Phase liegt. Die morphologischen Untersuchungen ergebim das
Wachstum mit Substrattemperaturen oberhalb von 300C ein starkes Ansteigen der
Arsendi usion vom InAs-Substrat in die Heuslerschicht unér Ausbildung einer Re-
aktionszone. Mit steigender Substrattemperatur vergroyesich diese Reaktionszone
zu Lasten der Heuslerschicht. Die geringere Curietempeuatbeim Probenwachstum
im Temperaturbereich oberhalb 300C wird daher auf die Arsendi usion zurtickge-
fuhrt.

Die Analyse der magnetischen Eigenschaften korrespondienit dem Ergebnis
der SGME-Untersuchungen. Die Betrachtung der integrierte ",, -Werte erlaubt
einen Vergleich der Spinpolarisation fur verschiedene Wstumstemperaturen der
100 nm dicken Heuslerschichten. In der Auftragung der inteigrten "4,y -Werte in
Abbildung 4.25 treten die hochsten Werte fir Spinpolarisén bei Heuslerproben
mit einer Wachstumstemperatur von 250C und 320 C auf. Oberhalb 320 C nimmt
die Spinpolarisation in Ubereinstimmung mit dem morpholdgchen Wachstumsmo-
dell wieder stark ab. Die an einkristallinen Heuslerprobehestimmten integrierten
"1xy-Werte liegen deutlich oberhalb denen, welche an vergleieren polykristallinen
Ni,MnIn-Schichten auf Au/Si(001) ermittelt wurden.

Ein Anstieg der Curietemperatur in Abhangigkeit von der Heslerschichtdicke
wird bei der Untersuchung von 20nm, 60 nm und 100 nm dicken Haarschichten
festgestellt, die bei 300C auf InAs(001) deponiert wurden. Diese Tendenz korre-
spondiert mit der im TEM beobachteten Phasenumwandlung deKristallstruktur
von B2 zu L2 fir dickere NbMnIn-Schichten. Parallel wird mit zunehmender Heus-
lerschichtdicke auch ein Anstieg der Spinpolarisation in GME-Messungen festge-
stellt. Au allend ist, dass die Curietemperatur und die Spnpolarisation mit der
Schichtdicke schrittweise ansteigen, wahrend die Magnsrung der Filme, abge-
sehen vom dinnsten (20nnm) Film, nahezu konstant bei175emu/cn? liegt. Der
Anstieg von Curietemperatur und Spinpolarisation kann miteiner unterschiedli-
chen Phase je nach Schichtdicke der Mnin-Heuslerschichten erklart werden. Bei
der Schichtdickenabh&ngigkeit der kristallographischeRhase, der Curietemperatur
und der Spinpolarisation wird ein Zusammenhang mit dem Ph&menen des Abbaus
der elastischen Verspannung von einkristallinen Heuslehschten vermutet. Der Ein-
uss der elastischen Verspannungsenergie als moglicheebkraft flr die beobachtete
B2-zu-L2-Phasenumwandlung bei dickeren Heuslerschichten bedadah weiterer
Untersuchungen.

Als Ergebnis der strukturellen, magnetischen und elektridien Untersuchungen kann
fur die optimale Wachstumstemperatur von NiMnIn-Schichten auf INnAs(001) in der
erwinschten L2-Phase ein Bereich zwischen 25Q und 300 C eingegrenzt werden.
Unterhalb dieses Temperaturfensters liegt die Heusleriegung ausschlieylich in der
mit ungunstigeren magnetischen und elektrischen Eigensdten behafteten B2-Pha-
se vor. Lediglich die geringere Interdi usion ist ein Vorté kleinerer Wachstumstem-
peraturen, aber verbunden mit einer hohe Defektdichte im Kstall. Oberhalb der
Grenztemperatur von 300C beginnt die Degradation der Schichten aufgrund stark
zunehmender Grenz achenreaktion, wie in Abbildung 5.1 dgestellt. Hohe Sub-
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strattemperaturen bei der Deposition von Heuslerschichtebewirken eine relativ
geringe Defektdichte; gleichzeitig setzt aber eine stark&rsendi usion ein, welche
zur Ausbildung einer ausgedehnten Reaktionszone fuhrt. Bar wird eine optimale
Wachstumstemperatur in einem Fenster zwischen 250 und 300 C erwartet, in
dem die Temperatur hoch genug ist, um bei ausreichender Stftdicke die Entste-
hung der gewiinschten LgPhase zu ermdglichen, zugleich aber niedrig genug, um
die Arsendi usion zu minimieren. Eine Di usionsbarriere zvischen InAs-Substrat
und Heuslerschicht konnte dazu beitragen, die Bildung ein®keaktionszone zu un-
terdriicken, um das Temperaturfenster hin zu héheren Tempasuren zu erweitern.
So wurde zum Beispiel MgO als Di usionsbarriere beim Wachsin der Heuslerlegie-
rung Co,MnSi auf GaAs bereits erfolgreich eingesetzt [UemO08]. Elalts untersucht
werden sollten die Auswirkungen des Wachstums mit einer Sstbattemperatur, wel-
che im Verlauf des Wachstumsprozesses von einer niedrigevéachstumstemperatur
hin zu dem optimalen Temperaturfenster fir die Bildung der B;-Phase ansteigt.

Ni ;MnIn/HEMT

Das Wachstum einer 50 nm dicken NMnIn-Schicht auf der Ober ache eines InAs-
HEMT mit metamorphem InAlAs-Pu er auf GaAs hat keine Verschechterung der
morphologischen und strukturellen Eigenschaften der Hd#ater-Heterostruktur zur
Folge, welche hier als virtuelles Substrat dient. Untersbhangen mittels XRD an
der Heusler/HEMT-Hybridprobe ergeben, dass die Schichtstktur des HEMT mit
verspanntem InAs-Kanal und metamorphem Pu er intakt ist. Alle sichtbaren Re-
exe kdnnen im Rahmen der berechneten nominellen Re exlagezugeordnet wer-
den und treten sowohl in der Referenzprobe als auch bei deruséer/InAs-HEMT-
Hybridstruktur an identischen Positionen und ohne erkenrdre zusatzliche Relaxati-
on auf. Lediglich eine Verringerung der Signalintensitater In,Al, 4 As-Schichten ist
erkennbar. Der beobachtete (004)-Re ex des verspanntenAes-Kanals liegt zwischen
den Werten fur pseudomorph auf IpAl,sAs verspanntem und vollstandig relaxier-
tem InAs(001). Die Ursache fiir eine Verbreiterung diesesAs-Re exes bei gleichzei-
tig konstanter Signalintensitat nach der Nj)MnIn-Deposition ist derzeit noch unbe-
kannt. An der Grenz ache zwischen NiMnIn-Schicht und In;sAlsAs-Deckschicht
weist ein Vergleich der XRR-Messungen mit einem unbedampft Referenzpro-
benstiick auf eine Verschlechterung der Qualitat hin. Trageortmessungen an der
Referenzprobe, die ebenfalls fir die Dauer des Heuslerwstadms einer Substrat-
temperatur von 300 C ausgesetzt war, ergeben Beweglichkeiten im Bereich von
100400cmV 's ! und eine 2D-Ladungstragerdichte von 5,510 cm 2. Dieses Er-
gebnis liegt in der erwarteten Gréyenordnung fur InAs-HEMS und zeigt, dass die
zusatzliche Temperaturbehandlung keinen negativen Eings auf die elektrisch ak-
tiven Schichten der HEMT-Struktur austbt.

In den XRD-Spektren der Heusler/InAs-HEMT-Hybridstruktur ndet sich kein
Hinweis auf ein polykristallines Wachstum von NiMnIn. Dies wird daraus geschlos-
sen, dass ein Signal des bei polykristallinem Wachstum skdten (220)-Re exes
nicht beobachtet wird. Ein Beugungsre ex, wie er fur (001prientiertes, aber voll-
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standig relaxiertes N)MnIn bei =20,98 erwartet wird, ist ebenfalls nicht erkenn-
bar. Bei einem pseudomorph verspannten Wachstum der Heuslehicht auf der
In,sAlsAs-Deckschicht wird es im XRD-Spektrum zu einer Uberlageng mit dem
breiten Beugungsre ex des ebenfalls pseudomorph verspsm InAs-Kanals kom-
men. Aufgrund der groyen Breite des InAs-Signals ist ein miicherweise vorhan-
dener NpMnIn-Re ex daher nicht au dsbar. Die Gitterfehlpassung van  =1,1%
fur Ni,MnIn/In ;5Al,sAs und die Schichtdicke der deponierten Heuslerschicht von
d =50 nm liegen in einem Bereich, in welchem pseudomorph vessmtes Wachstum
noch ohne Relaxation durch Versetzungsbildung maoglich if¥at74, Edi95, Peo85].
Vor dem Hintergrund eines mdglicherweise nicht au 6sbareNi,MnIn-Beugungsre-
exes erscheint eine de nitive Schlussfolgerung schwigri Dennoch wird aufgrund
aller Beobachtungen ein epitaktisches Wachstum der Heusehicht vermutet.

In ersten Untersuchungen der Probenmagnetisierur in Abhangigkeit vom ex-
ternen MagnetfeldH mittels SQUID-Magnetometrie wurde eine groye Squareness
der gemessenen Hysteresekurve beobachtet. Diese starktesakige Kurvenform der
Magnetisierung einhergehend mit einer hohen Koerzitividgdtarke wird durch einen
abrupten Wechsel der magnetischen Domanenausrichtung tergerufen. Im Allge-
meinen wird ein solches Verhalten mit einer hohen Kristallasotropie assoziiert.
Diese Anisotropie ist ein weiterer Hinweis auf ein moglicheeise verspanntes epi-
taktische Wachstum, verbunden mit einem anisotropen lataiem Spannungsabbau
innerhalb der Ebene, wie er bereits fur SiGe/Si- und kGa; 4 As-Strukturen nachge-
wiesen wurde [LOh03, Jon96, Ram95]. Eine erste Abschatzuhgy Curietemperatur
lieferte einen Wert vonTc 265K, was auf eine Mischung von B2- und LZPhase
hindeutet. Zukiunftige Untersuchungen mittels TEM sind notvendig, um die kristal-
lographische Phase und Orientierung der deponierten fMnin-Schicht eindeutig zu
bestimmen. Die Verwendung eines energiege Ilterten TEMs wie zudem die Uber-
prufung der nominellen Stéchiometrie von Heuslerschichtnd Pu er ermdglichen,
sowie Aufschluss Gber mdgliche Di usionsprozesse geben.
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Kapitel 6

Technische Weliterentwicklung

Im weiteren Verlauf des Dissertationsprojektes entstanded Wunsch nach optimier-
ter Umsetzung einer speziell fur die Herstellung metalliser Legierungen entwickel-
ten Wachstumskammer. Neben der Integration der bereits dierten in-vacuo Un-
tersuchungsmethoden in den Rezipienten sollten die teckohen Vorraussetzungen
fur die Adaption einer in-situ Analytik gescha en werden. In diesem Kapitel wird
zuerst die Motivation fur die Neukonstruktion néher erlauert. Im Anschluss wer-
den Konzeption und Konstruktion der neuen Metall-MBE detdiiert beschrieben.
Danach wird die Realisierung der selbstgefertigten Vakudsomponenten kurz vor-
gestellt. Die bei der Planung eines speziell angepassten EtBrobenmanipulators
berlcksichtigten Ziele und dafir gewéhlten Losungen rundelie angestoyene tech-
nische Weiterentwicklung zur Erforschung metallischer lggerungen ab.

6.1 Metall-MBE

6.1.1 Motivation und Anforderungen

Die Moglichkeit parallel zum derzeitig ausgewahlten Mat@lsystem NpMnin ei-
ne weitere Heuslerlegierung aus anderen Legierungskom@aten ohne Wechsel der
Quellenmaterialien herzustellen ist eine der grundlegead Anforderung bei der Pla-
nung der neuen Metall-MBE. Zudem sollen Di usionsbarriene sowie Deckschichten
innerhalb der Metall-Wachstumskammer aufgedampft werdekdnnen. Daher wird
eine Erhdhung der Anzahl der Verdampferquellen auf mindests acht individuelle
E usionszellen angestrebt. Zuséatzlich wird als neunte Veampferzelle die Verwen-
dung eines Elektronenstoyverdampfer fur eine hochschnmatzle Legierungskompo-
nente in Betracht gezogen. Mit diesem lasst sich eine hohé&ilessrate erzielen als mit
einer konventionellen Hochtemperatur-E usionszelle. s ermdglicht eine zeitliche
Verkirzung des Aufdampfprozesses zusammen mit grundlegen Wachstumsun-
tersuchungen bei héheren Gesamt ussraten. Neben weiter&onstruktiven Merk-
malen wie eine Wasserkuhlung aller Zellenports und eine bese Vakuumerzeugung
mittels zusatzlicher lonenpumpe und Sticksto kihlfalle sll durch die Verwendung
pneumatischer Linearshutter ein automatisierter und proggmmgesteuerter Wachs-
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tumsprozess realisiert werden. Eine wichtige Motivationif die Neuentwicklung war
die Erweiterung und Optimierung der AnalysemdoglichkeitenSo sollen bereits vor-
handene Systeme wie LEED-Optik und Augerelektronenspekimeter direkt in die
Wachstumskammer integriert werden, wahrend gleichzeitiger Rezipient um neue
in-situ Analytik bestehend aus einem RHEED-System sowie einem Csbgam-
Massenspektrometer erweitert wird. Die parallele Flusstenbestimmung aller Legie-
rungskomponenten mittels des Crossbeam-Massenspektréeng soll die notwendige
Vorbereitungszeit fur das Probenwachstum von derzeit 4 5t8nden deutlich mini-
mieren. Durch die Mdglichkeit derin-situ Flussratenkontrolle von vier E usions-
zellen und dem Elektronenstoyverdampfer wahrend des Watlsisprozesses wird
zudem eine Optimierung beim Erzielen der nominellen Probstdchiometrie erwar-
tet. Zur Sicherstellung eines groyen stéchiometrisch homgpenen Bereiches muss eine
Probenrotation implementiert werden. Im bisherigen Aufba war die erzielbare Pro-
bengréye durch Kammergeometrie und Blendenmechanismusrit eingeschrankt.
Eines der Entwicklungsziele ist eine bedampfte Probengm®@®yon mindestens 20 cfi)
um die Ausbeute an Probenmaterial je Wachstumsprozess fiime nachgelager-
te lithographische Herstellung von Bauelementen zu erhdmeGleichzeitig ist ein
ungewunschtes Bedampfen der MBE-Probentrager zu verhirrde damit auch bei
wiederholten Heusler/Halbleiter-Hybrid-Praparationspozessen eine Verschleppung
der aufgedampften Materialien in die 11l/V-Wachstumskamner ausgeschlossen wer-
den kann. Maygeblich bei der Planung der MBE ist zudem eine @mierung der
Technik in dem Sinne, dass eine Wartung maoglichst leicht etjen kann, d.h. oh-
ne umfangreiche Demontage von Einzelteilen und ohne innaih des Rezipienten
auszufuhrende Arbeiten. Hierfir werden als Ganzes dematbare Baugruppen vor-
gesehen, deren Einzelteile auf groyen Flanschen aufgebsinid. Um eine mdglichst
lange Betriebsdauer zwischen den notwendigen Wartungsenvallen zu erzielen, wird
bei der Auslegung beweglicher Teile auf eine solide Mechiamit moglichst geringer
Komplexitat Wert gelegt.

6.1.2 CAD-Konstruktion

In Abbildung 6.1 ist die digitale Attrappe (DMU?Y) der Metall-MBE dargestellt.
Planung und Konstruktion erfolgten mit der 3D-CAD-Softwae SolidWorks 2005
der Firma Dassault Systemesmit deren Hilfe bereits im frihen Entwicklungssta-
dium verschiedene Konzepte fir die Integration von Anbausinenten und Geréten
getestet werden konnten. Ein Ziel beim Entwurf des Rezipitan war ein kompak-
ter Aufbau, resultierend in ein moglichst geringes zu pumpees Kammervolumen.
Mit einer Hohe von 575mm und einem Durchmesser von 350 mm kearfir die
MBE-Hauptkammer ein Volumen mit Flanschen von ca. 6Derreicht werden. Zur
Vakuumversorgung sollen, wie in Abbildung 6.1(a) dargedtezwei Pumpensyste-
me Verwendung nden. Eine TurbopumpeTMU 260 mit Steuergerat TCP 121 der
Firma Pfeifer Vacuum? ermoglicht aufgrund eines eigenen Vorvakuumsystems die

tengl.: Digital Mock-Up
2ehemals: Balzers
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autarke Evakuierung der MBE-Kammer vom Atmospharendruck is in den UHV-
Bereich. Ein automatisch schlieyendes Gatevalve zwischEammer und Turbopum-
pe trennt im Falle eines Stromausfalls die MBE-Kammer von dsem Vakuumsystem,
um eine unkontrollierte rickwartige Beluftung beim Ausfdl der Pumpen zu ver-
meiden. Im UHV-Bereich wird die Hauptkammer zusétzlich mieiner edelgasstabi-
len Titan 300T lonenpumpe der FirmaGamma Vacuumgepumpt, welche zukinftig
um eine BoostiVac Turbosublimationspumpe mit wasser- oder sticksto gekulém
Cryoschild erweitert werden kann. Der geringe Betriebssim der lonenpumpe nach
Erreichen des UHV-Bereiches kann leicht durch eine Notstroversorgung abgesi-
chert werden, um bei Stromausfall einen Erhalt des UHV trotmoglicherweise noch
heiyer Zellen zu gewahrleisten. Abgesehen von der hohen @aistung liefert die
Kombination der beiden komplementaren Pumpsysteme die Miighkeit, flr einen
Betriebszustand lediglich die geeignetere der beiden Pumgu verwenden. So ist,
falls gewlnscht, eine spatere Erweiterung der Augerunteishungen um die Tiefen-
analyse von Ober &chen durch die Integration von Edelgasp8ttern mittels einer
rasternden lonenstrahloptik denkbar.

Der Zellen ansch mit acht kreisférmig angeordneten und ee&m zentralen Zel-
lenport erlaubt den parallelen Betrieb von bis zu neun Verdapferquellen. Jede
der Verdampferquellen sitzt hierbei in einem Kuhl ansch, wicher mit dem MBE-
Kihlkreislauf verbunden ist. Das Kuhlmedium besteht aus sem Wasser/Glykol-
gemisch, welches durch einen Umwalzkuhler der Firmiduber mit 1,6 KW (0 C)
Leistung auf bis zu 10 C temperiert werden kann. Im mittleren CF63 Zellenport
soll ein ElektronenstoyverdampfelEBVV 63-4 der Firma MBE-Komponenten be-
trieben werden. Dieser ist mit einem integrierten manuelteZellenshutter und einer
xy-Ablenkung des Elektronenstrahls ausgestattet. Das V@ampfen der hochschmel-
zenden und reaktiven Materialien wie z.B. Nickel erfolgt ai4cn? BeO-Tiegeln,
die in einem wassergekihlten Kupferofen eingelassen siAts Hochspannungsquel-
le ndet ein 3KW Netzteil der Firma Thermionics Verwendung, welches in einem
werksseitigen Umbau auf das aktuelle Modell50-0040 aufgeriistet wurde. Der
Emissionstrom kann extern Uber einen Analogeingang gerdgeerden, Uber den
eine aktive Steuerung der Aufdampfrate in Verbindung mit @iem Massenspektro-
meter angestrebt wird. Ein gleichzeitig erworbeneXYS Sweepcontrollererméglicht
ein gleichméayiges Aufschmelzen metallischer Quellenmaadien. Aufgrund der be-
schrankten Lange der Hochspannungsleitungen soll das Netk direkt unterhalb
der MBE im Gestell eingebaut werden. Die Kondenswasserhildg an allen auyeren
Kalt &chen der Metall-MBE sowie den Kuhlmittelzuleitungen machen hierfur den
sorgfaltigen Aufbau einer Drainage sowie die sichere Abbiang der unter der MBE
liegenden Elektronik notwendig. Die Dampfstrahlen der atlE usionszellen werden
Uber pneumatisch betriebene Linearshutter ein- oder audgendet. Die Shutterble-
che selbst bestehen aus Tantal und sind zur Verminderung v@huttertransienten
beim O nen jeweils 30 mm oberhalb der Zellené nung angeordn. Jeder Zellen-
shutter ist auf einem CF63 Flansch montiert und lasst sich zuustage oder beim
Ersatz des Shutterblechs leicht als gesamte Baugruppe demtieren. Das thermi-
sche Ubersprechen der Zellen sowie Materialverschleppusgjl durch den Einsatz
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von Trennblechen aus Tantal zwischen den einzelnen Zellennimiert werden.

In Abbildung 6.1(b) ist ein Querschnitt durch die Metall-MBE dargestellt. Aus-
gehend von der Aufdampfosition kann die Probe in einem Kraisgment von 90
bis + 180 rotiert werden. Dieser Manipulationskreis, den die Probaber &che auf
einem Molyblock beschreibt, ist in Abbildung 6.1(b) als grier, transparenter Ring
dargestellt. Auf der Auyen ache dieses Rings ist fur alle Aalytik der Focus de -
niert, welcher bei der Gerateintegration zugrunde gelegtwde. Einen Sonderfall
stellt das wassergekihlte Crossbeam-Massenspektromdt&l XBS-114 von Hiden
dar, welches 40 mm unterhalb in zwei hiervon abweichenden donen betrieben
wird. Die Ansteuerung der Positionen geschieht Gber einennearvorschubBLT45S-
6 der Firma McAllister, der werkseitig mit einem Schrittmotor ausgestattet wurde
Die Ansteuerung soll mit der bereits in Betrieb genommenencirittmotorensteue-
rung erfolgen (siehe Abschnitt 2.1.2). Hierbei ersetzt dekntrieb des Massenspek-
trometers in Zukunft den des bisher eingesetzten Schwinggues. Fiur die Fluss-
ratenbestimmung der acht E usionszellen und des Elektromstoyverdampfers wird
das Massenspektrometer genau mittig unterhalb der Probe giioniert (Blende und
Hauptshutter liegen oberhalb des Massenspektrometers)adh Einstellung der ge-
winschten stdchiometrischen Aufdampfraten wird das Massgpektrometer 75mm
zurtickgefahren und neben der Probe positioniert. An dies&telle kbnnen immer
noch die Flussraten von je zwei E usionszellen links und rets des Massenspektro-
meterkopfes sowie die des zentral angeordneten Elektrosmyverdampfers erfasst
werden. Das Steuergerat des Massenspektrometers weist Italdgausgange auf,
welchen per Software jeweils die Signalintensitat eineses) schen m/g-Verhaltnisses
als Partialdruck zugewiesen werden konnen. Hiermit soll ter anderem die in-situ
Steuerung des Elektronenstrahl-Emissionsstroms aufgeibaverden. Wahrend des
Probenwachstums ndet in Position I. die in-situ Analyse de Ober ache mittels
RHEED statt. Die LEED-Optik muss wéahrend des Probenwachstms zuriickgefah-
ren und mit einem Segmentshutter gegen unbeabsichtigtes dzenpfen geschitzt
sein. Bei geschlossenem Hauptshutter kdnnen in Position LEED-Untersuchungen
durchgefiihrt werden. Ahnliches gilt fur das Augerspektroeter auf Position 1l1.,
welches beim Aufdampfen durch einen Shutter geschitzt isDas Augerspektro-
meter selbst ist nicht direkt am COF 350 Deckel ansch sondaran einem hierauf
au iegendem CF250 Flansch montiert, welcher als Standarditeil leicht gegen neue
Modi kationen ausgetauscht werden kann. In der derzeitigeplanten Adaption weist
dieser CF250 Analytik ansch noch drei zusatzliche CF40 Pts auf, welche unter ei-
nem Winkel von 41 zur Mittelachse des CF100 AES-Befestigung ansches auf den
fokalen Punkt des Spektrometers ausgerichtet sind. Diesdagiben eine direkte Be-
obachtung der analysierten Probenober &che durch ein Fetes und bieten Platz fur
zukunftige Erweiterungen z.B. mit einer lonenstrahloptik Zur exakten Einstellung
des Abstandes zwischen Probenober ache und Augerspektretar wird bereits jetzt
ein Linearvorschub mit Schrittmotor mittels der selbst entvickelten Schrittmotor-
steuerung verwendet. Am COF 350 Deckel ist neben den Drehdufiihrungen fir
den AES-Shutter noch ein Kuhl nger zur Verwendung mit tUssgem Sticksto in-
tegriert. Dieser soll wahrend AES-Untersuchungen am Ort dd°robe das Vakuum
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Abbildung 6.1: (a) CAD-3D-Modell der neuen Metall-MBE mit geplanter Adapti on von
Analytik und Anbauteilen. (b) Querschnitt durch den Rezipi enten der Metall-MBE: Die
Probe kann in einem Kreissegment auf Positionen I. bis IV. roert werden. Der Mani-
pulationskreis (griin) beschreibt die Probenober a&che bei Rotation des Molyblock. Die
Auyen &che dieses Rings ist grundlegend fur die Gerateingration. (c) Integration der
Metall-MBE in die bestehende UHV-Infrastruktur. Die Metall -MBE soll zwischen 11/V-
Halbleiter-MBE Riber Compact21 (links) und bisheriger Metallkammer (rechts) an ein
freies Riber Modutrack Transfermodul adaptiert werden.



116 KAPITEL 6. TECHNISCHE WEITERENTWICKLUNG

lokal verbessern. Auf Position 1V. erfolgt der manuelle Ptoentransfer, bei welchem
eine Probe mittels einer Transferstange in die Metall-MBEir- oder ausgeschleust
werden kann. Dieser Vorgang wird durch die vier hierfir ausgchteten CF63 Fens-
ter kontrolliert. Die mechanischen Durchfuhrungen fir derHauptshutter und die
Blende zum Schutz des Probentréagers sind gemeinsam auf ein€F100 Flansch
als Baugruppe montiert. Die Blende weist einen Durchmesseon 114 mm auf, der
ausreichend ist, den 3-Probentrager ( 76 mm) inklusive Probenhalter e ektiv vor
einer Kontamination durch den Dampfstrahl zu schiitzen. DeAufdampfbereich ist
durch eine 1 groye kreisféormige O nung in der Mitte der Blende de niert und re-
sultiert in einem technisch begrenzten homogenen Bereickib/erwendung der Ub-
licherweise eingesetzten"2Substrate. Der Hauptshutter liegt unterhalb der Blende
und weist einen Durchmesser von 100 mm auf, welcher genigt um geschlosse-
nem Zustand die exponierte 'L Substratober &che abzuschirmen. Sowohl Blende
als auch Shutterbleche werden aus Tantal gefertigt. Die Mtage der Blende- und
Shutter-Baugruppe erfolgt auf Seite der Wachstumskammemaeinem Rohrstutzen
mit 150 mm Innendurchmesser, welcher von einem CF100 Gewenahsch fur Steh-
bolzen abgeschlossen wird. Dieser Gewinde ansch ist in dBohrstutzen eingesetzt
und am Auyenrand verschweiyt. Durch den groyen Innendurchesser wird ein weites
Zurlckziehen der Blende aus der Kammermitte bis in den Roliutzen hinein ermég-
licht, so dass ausreichend Raum flir eine Probenrotation adfe Positionen Il. V.
vorhanden ist. Der unterhalb der Blende angeordnete Haugtstter kann dabei ge-
schlossene bleiben. Fiur den Antrieb des Hauptshutters isinepneumatisch betrie-
bener Linearantrieb vorgesehen. Die Manipulation der Blele soll hingegen tber
eine kurze Transferstange des TypsPPL35-250 der Firma UHV Design realisiert
werden. Die Verwendung einer Transferstangen ist von Voitewenn keine schnellen
Positionswechsel und gleichzeitig ein gréyerer Hub als hem pneumatischen Li-
nearantrieb notwendig sind. Die Justage der beiden mechaohen Durchfiihrungen
fur Blende und Shutter relativ zueinander kann ausserhalbed Wachstumskammer
an der Baugruppe vorgenommen werden. Die Montage des Blenblechs muss aber
im Gegensatz zum Shutterblech innerhalb des Rezipientenf@gen, aufgrund der
begrenzten O nungsgroye des CF100 Flansches.

Die Integration der Metall-MBE in die bestehende UHV-Infratruktur wurde in
der DMU Uberprift. In Abbildung 6.1(c) ist die Metall-MBE am vorgesehenen Ort
Uber ein 300 mm langes Zwischenstick an elRiber Modutrack Transfermodul ad-
aptiert. Das VAT Gatevalve ist direkt an der Seite der MBE-Kammer montiert, um
eine unnotige Vergréyerung des Kammervolumens zu vermaid®as Zwischensttick
ist dasselbe, welches derzeit als Interimslésung mit dem @gerspektrometer betrie-
ben wird. Die am Zwischenstick vorhandenen Flansche konném dargestellten
Endausbau zur Aufnahme eines Wobbelsticks und einer Maskdatage dienen. Hier-
mit kdnnte eine zukunftige Integration von Schattenmaskenm Aufdampfprozess
unter Verwendung speziell hierfir modi zierter Probentr@er erfolgen. Eine 700 mm
Transferstange ist bei der gezeigten Anordnung fir einen élvsentransfer zwischen
Modutrack und Metall-MBE ausreichend. Der geringe Abstanaur links neben der
geplanten Metall-MBE vorhandenenRiber Compact 21111/V-Halbleiter-MBE fuhr-
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te wahrend der Konzeption des MBE-Manipulators zur Wahl eier mittels eines
Schrittmotors angetriebenen Drehdurchfiihrung zur Probegoositionierung.

6.1.3 Fertigung und Aufbau

Der gesamte Rezipient, die Wasserkihlung der E usionszetl sowie die COF Deckel-
und Zellen ansche wurden in der mechanischen Werkstatt ddastituts fur Ange-
wandte Physik, Hamburg, aus V2A-Stahl der Werksto nummer 14301 (AISI 304)
angefertigt. Die beim Bau verwendeten Anschweiy- und Adaet ansche weisen ei-
ne Gute von 1.4306 (AISI 304L, ebenfalls V2A) oder adaquat faund wurden bei
verschiedenen Lieferanten zugekauft. In Abbildung 6.2(&t der fertiggestellte Rezi-
pient abgebildet. Links ist der CF160 Flansch fur die lonenpmpe mit seitlich ange-
setztem CF40 Flansch fur die Druckmessrohre zu sehen, daemder CF100 Flansch
fur die Turbopumpe mit Gatevalve. In der Mitte des Bildes, indirekter Draufsicht,
be ndet sich der CF100 Flansch fur die Adaption der RHEED-Kanone. Oberhalb
dessen liegt einer der vier schrag ausgerichteten CF63 Fahe fir Fenster mit Blick
auf den Probenmanipulator. Rechts ist der CF160 Flansch fislen Probentransfer zu
der Transferkammer zu erkennen, an dem direkt ein Gatevalveontiert werden soll.
Der in gleicher Linie darunter angeordnete CF63 Reserve anh ist derzeit unge-
nutzt, steht aber mit seiner Position zwischen Probe und Zehshuttern fir zukunf-
tige Erweiterungen zur Verfigung. In der untersten Ebene deRezipienten sind drei
der acht kreisformig angeordneten CF63 Flansche fir die Feishutter zu sehen. Auf
dem Rezipienten ist der COF 350 Deckel ansch gelagert. Deerfiggestellte untere
COF 350 Zellen ansch ist in Abbildung 6.2(d) abgebildet. DeZellen ansch besteht
aus acht auf einem Kreis von 127 mm (Innenseite) angeordnetend um 27 geneig-
ten CF63 Flanschen fir spezielle Zellenkihleinséatze mit @B Schneidkanten zur
Aufnahme von MBE-E usionszellen. Zentral ist ein neunter Zllenport vorhanden,
der einen CF100 Flansch aufweist. In diesem kann wahlweisa auf CF63 oder ein
auf CF40 reduzierender Zellenkihl ansch fiur einen Elektreenstoyverdampfer oder
eine weitere E usionszelle angebaut werden. Auf dem Zellansch in 6.2(b) liegen
zwei der CF63/CF40 Zellenkihl ansche, im Hintergrund sinddie restlichen sechs
sowie die beiden alternativen CF100/CF63 und CF100/CF40 Zlenkihleinséatze zu
erkennen.

Abgesehen von den Verdampfernetzteilen und der Pumpenaagerung in Ab-
bildung 6.2(c) ist die Steuer- und Regelelektronik von MetaMBE und Analytik
in einem eigenen 19Rack untergebracht, welches in Abbildung 6.2(b) abgebié
ist. Dieses ist mit einem Grainville-Phillips Druckmeyréhenmonitor, zwei Euro-
therm 2400 zur Zellen- und Heizertemperaturregelung, Steuergerateftir LEED-
Optik, Augerspektrometer und einemQuadrex 200Massenspektrometer ausgestat-
tet und wurde bereits fir den Betrieb der Metallkammer aufdeaut. Die Steuerelek-
tronik der Metall-MBE wird fur den zukinftigen Betrieb noch mit den Steuergeraten
fur die RHEED-Optik und das Crossbheam-Massenspektrometerweitert. Zudem
muss die Auswertung der bis zu 16 analogen Steuersignale Bessenspektrometers
zur partialdruckabhangigen Flussratensteuerung in die estierende Steuersoftware
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Abbildung 6.2: Fertiggestellte Bauteile und Komponenten der Metall-MBE: (a) Wachs-
tumskammer der neuen Metall-MBE. Auf dem Rezipienten ist derCOF 350 Deckel ansch
gelagert. (b) Steuer- und Regelelektronik von Metall-MBE urd Analytik, (c) Verdampfer-
netzteile und Pumpenansteuerung unterhalb der derzeitige Metall-Kammer, (d) COF 350
Zellen ansch mit zwei CF63/CF40 Zellenkihl anschen. Im Hintergrund sind die restlichen

sechs sowie die beiden alternativen CF100/CF63 und CF100/E40 Zellenkihleinséatze er-
kennbar.
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EpiControl implementiert werden.

Alle im Rahmen dieser Arbeit konstruierten UHV-Bauteile sid mittlerweile von
den Werkstatten im Hause fertiggestellt und die ausgewaleltAnalytik angescha t
worden. Eine vorlau ge Grobreinigung der angefertigten UM-Komponenten soll
mittels der Ublichen organischen Lésungsmittel vorgenomen werden zum lokalen
Entfernen von Produktionsmarkierungen wie Filzstiftstrche. Fir die vakuumgerech-
te Endreinigung ist im Anschluss die Nutzung einer in Reintamklasse 100 instal-
lierten UHV-Reinigungsanlage fir Beschleunigerkompontem des DESY/Hamburg
geplant [HahO4]. Der Aufbau der Metall-MBE wird im MBE-Laba der Gruppe
Wachstum (IAP) im abgetrennten Klasse-100 Reinraumberdiainter einemLaminar
Flow erfolgen. Der Zusammenbau und die Inbetriebnahme der neubftetall-MBE
werden von Sascha Bohse im Rahmen seines Dissertationsgktgs ausgefuhrt wer-
den. Die Ableitung technischer Zeichnungen flr einige kiere Komponenten erfolgt
ebenfalls im Rahmen dieses Projektes.

6.2 MBE-Manipulator

6.2.1 CAD-Konstruktion

Die vielfaltigen Anforderungen bei der Probenpositionieing von Seiten der inte-
grierten in-situ Analytik und der Molekularstrahlepitaxie resultierten in Planung
und Konstruktion eines speziell angepassten MBE-Probenmiaulators. Die hier-
bei bertcksichtigten Ziele und gewahlten Losungen werdem Folgendem erlautert:
Die Basis des Manipulators ist ein CF200 Flansch, an dem alt®twendigen elek-
trischen und mechanischen Durchfihrungen integriert sindHier nden sich eine
Typ-C-Thermoelement-, zwei Strom- und eine BNC-Durchfiimg sowie drei weitere
ungenutzte und mit Blinddeckeln versehene CF16 Flanscherfdukinftige Erweite-
rungen. Fir ein kombiniertes sequentielles Halbleiter- unHeuslerschichtwachstum
ist eine kompatible Probenaufnahme der neuen Metall-MBE zder vorhandenen
[1I/V-Halbleiter-MBE notwendig. Das Aufnahmesystem des Manipulators besteht
aus einer Probenaufnahme aus Molybdan, welche kompatibst zum 3'-Standard-
probenhalter fir Molybdanprobentrager (Molyblocke) der irma Riber. Hierbei sind
die Standard-Molyblocke fir eine Verwendung von"2Wafern ausgelegt. Als Sub-
stratheizer wird ein original Riber 3"-Probenheizer mit PBN-Di usor passend fur
den Model 32 Manipulator (Typ ARM ) verwendet, um eine groye Homogenitat bei
der Temperaturverteilung im Bereich der 2-Wafer zu gewahrleisten sowie die Er-
satzteilversorgung in der Zukunft sicherzustellen. Der Astausch des Substratheizers
ist ohne eine komplette Demontage des Manipulators durch fstigungsschrauben
auf der Rickseite der unteren Befestigungsplatte leicht rgéich.

Ein Hauptziel der Eigenentwicklung war eine hohe Stabilitider Mechanik im
Hinblick auf Positioniergenauigkeit und Reproduzierbamit bei gleichzeitig mini-
malem Verschleiy der mechanisch und thermisch belasteterotdponenten. Dies
soll unter Beachtung des zu erwartenden Gesamtgewichtesrdu mdglichst groye
Durchmesser der eingesetzten Rohre, Hohlwellen und Lageee&ht werden. Um das
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Abbildung 6.3: CAD-3D-Modell des MBE-Manipulators: (a) Iso-Ansicht des MBE-
Manipulators mit Kennzeichnung der Translationsrichtungen und Rotationsachsen. Der
Manipulatorvorbau ist ohne die umgebenden Abschirmblecheaus Tantal dargestellt. (b)
Seitenansicht des MBE-Manipulators mit Blickrichtung in die vertikale y-Translationsrich-
tung. Die beiden Drehdurchfiihrungen sowie der xyz-Prazishsmanipulator auf der linken
Seite des Manipulator-Basis ansches wurden als fertige Koponenten zugekauft. Der Ma-
nipulatorarm ist fest mit dem Befestigungs ansch verschwejt und enthalt innenliegend

eine Hohlwelle fur die Probenpositionierung, sowie dariniee weitere Antriebswelle zur
Probenrotation.
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Durchbiegen oder Schwingen des statischen Manipulatorasmu minimieren, wurde
bei der Konstruktion der maximal mdgliche auyere Rohrdurahesser von 32 mm ge-
wahlt, bei einer Wandstarke von 1,5 mm. Hiermit ergibt sichbegrenzt durch die Gro-
ye des Membranbalgs des xyz-Prazisionsmanipulators, emeaximale horizontale x-
und vertikale y-Translation der Probe von 20 mm (siehe Abbildung 6.3). Die maxi-
male z-Translation senkrecht zur Mittelachse der MBE-Wadtumskammer betragt

50 mm relativ zur Mitte des Rezipienten. Als xyz-Manipulato kommt der Prazisi-
onsmanipulatorMB1504 der Firma McAllister zum Einsatz, welcher zusatzlich mit
50 mm groyen Mikrometerschrauben fir die xy-Translation dgeManipulators aus-
gestattet wurde. Neben seiner stabilen Bauart zeichnet bidieser xyz-Manipulator
Uber einen groyen xy-Translationsbereich bei gleichzgjthoher Genauigkeit bei der
Positionierung von 2,5 m aus. Hiermit wird eine prazise Justierung der Probenober-
ache bei Elektronenbeugungs- und Spektroskopieunterdumgen ermdoglicht. Die
Drehung des gesamten Manipulatorvorbaus (siehe Abbildur@§4) um die vertikale
Drehachse des Manipulatorarms auf die verschiedenen Pasitfur Transfer, Wachs-
tum, LEED oder Augerspektroskopie wird durch eine auyen gederte Hohlwelle
realisiert. Deren passende magnetisch gekoppelte Hohbkeeturchfiihrung MD35H
der Firma UHV Design ist mit einem Schrittmotor zur prazisen Ansteuerung von
zuvor eingespeicherten Winkelpositionen ausgestattet.eld Schwerpunkt des gesam-
ten rotierbaren Manipulatorvorbaus liegt abhangig vom Geight des verwendeten
Molyblocks im Bereich der vertikalen Drehachse des Manitbrarms. Diese ausge-
glichene Gewichtsverteilung soll das Auftreten unginstey Drehmomente von mehr
als 4,5Nm am auyen liegenden Positionierantrieb sowie eiaberméayige Belastung
des Zylinderrollenlagers vermeiden.

Die erwiinschte homogene Stochiometrie der Proben im Aufdafbereich sowie
ein konstanter Schichtdickegradient von der Probenmitteumn Rand ist nur unter
Verwendung einer azimuthalen Probenrotation wahrend des aghstums zu errei-
chen. Dies wird in vielen kommerziell erhaltlichen MBE-Maipulatoren tber einen
mit Radiallagern versehenen Kegelantrieb realisiert. Agfund der starken thermi-
schen Belastung dieser Mechanik beim MBE-Wachstum ist eiregtfressen der Ub-
licherweise ohne Schmiermittel eingesetzten Lager ein hgauftretender Defekt.
Unter der tatkraftigen Mithilfe der studentischen Hilfskraft Daniel Demiss wur-
de ein alternatives Lagerkonzept entwickelt, welches aukdVerwendung von zwei
Kegelrollenlagern basiert und konstruktiv ahnlich einem Rdlager im Automobil-
bau aufgebaut ist. Ein groyer Innendurchmesser der Kegelenlager bei gleichzei-
tig kompakter Manipulatorbauweise wird durch einen Aufbawm die Fassung der
Substratheizerbefestigung herum bei gleichzeitig groyeAuyenschaft auf dem an-
getriebenem Kegelrad erreicht. Die Kegelrollenlager sstbbestehen aus Edelstahl
und sind schwimmend befestigt mit einstellbarem Lagerspjewelches Uber einen
Schraubring innerhalb des Auyenschafts angepasst werdeanmk. Der groye Abstand
von Kegelrad und Lager zum Substrat sowie die schwimmendedeaung dienen einer
Minimierung der thermischen Belastung. Die komplette Abssrmung der Mechanik
mittels Tantalblechen zur Vermeidung einer Metallbeschitung der Antriebskom-
ponenten wahrend des Wachstums wirkt ebenfalls als zusdthles Hitzeschild. Die
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Abbildung 6.4: CAD-3D-Modell des Manipulatorvorbaus. (a) Seitenansichtdes um die
Positionierachse beweglichen Manipulatoraufbaus. Die Bestigungsplatte sowie das kleine
Kegelrad sind durch keramische Isolationsscheiben von Befiigung und Lageraufnahme
der Hohlwelle, bzw. der innenliegenden Antriebswelle is@rt. (b) Schnitt durch den Mani-
pulatorvorbau entlang der Probenrotationsachse mit Blick n Pfeilrichtung. Auf der Befes-
tigungsplatte (grun), sind der Substratheizer fot, hier nur dargestellt als Volumenmodell)
sowie die innere statische Lagerschale fir die azimuthaler&benrotation aufgeschraubt.
Der bewegliche Auyenschaft mit Kegelrad ljellblau) dient als &uyere Lagerschale flr die
beiden Kegelrollenlager dunkelblay, welche durch eine lose Distanzhilse separiert sind.
Die Einstellung des Lagerspiels erfolgt tber einen Einschubring mit zwischenliegender
Federscheibe im eingearbeiteten Innengewinde des Auyehsftes. Probenaufnahme und
Stehbolzen links des Tantalabschirmblechs sind aus Molykih, alle weiteren Bauteile aus
V2A-Stahl gefertigt.
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Kraftibertragung zu den Kegelradern erfolgt Giber eine Antebsstange innerhalb der
Hohlwelle zur Probenpositionierung. Die Wahl eines groyemit vierfacher Unter-

setzung angetriebenen Kegelrades ist zusammen mit der zakigen Verwendung

eines Schrittmotors und einer noch zu erwerbenden Schntiéfie geeignet, eine mit
der Probendrehung synchronisierte Bildaufnahme durch digoftware Sa re fir die

RHEED-Analyse bei Substratrotation zu ermdéglichen.

Aufgrund der Anforderung seitens der Augerspektroskopiejne Probenstromab-
bildung der Substratober ache zur Auswahl des Messgebistelurchfihren zu kon-
nen, wird die komplette elektrische Isolation des Proberdigers notwendig. Hierfur
ist der gesamte Manipulatorvorbau durch eine Keramikzwisenplatte groy éachig
elektrisch vom Manipulatorarm getrennt. Die mechanische &estigung zwischen
Manipulatorvorbau und Manipulatorarm erfolgt mit normalen Edelstahlschrauben
unter Verwendung von isolierenden keramischen Split-Busén. Die zur Isolation
eingesetzten Keramikscheiben sollen selbst keine mecisahen Konstruktionsele-
mente sein, vielmehr darf der Riss einer Keramikplatte od&plit-Buchse die Funk-
tion des elektrisch isolierten Manipulatorvorbaus nicht gundlegend beeintrachtigen.
Zwischen kleinem Kegelrad und Antriebswelle wird ein Keil meiner Verzahnung
auf der einen und einer quaderformigen Passung zum Kegelradf der anderen
Seite eingesetzt. Durch eine geschlitzte keramische Distacheibe und mehreren
Isolationsplattchen, mit denen die eingelassenen SeiteerdPassung ausgekleidet
werden, sind auch Welle und Kegelrad elektrisch isoliert. iB keramischen Isolier-
stiicke werden hierbei lediglich auf Druck belastet. Die égische Kontaktierung
mit der BNC-Vakuumdurchftihrung erfolgt durch ein UHV-Kabd mit einer Isola-
tion aus Kapton. Zur exakten Bestimmung des Strahlstroms deElektronenkanone
des Augerspektrometers ist die Montage eines Kupferblockst einer Bohrung zur
Verwendung als Farraday-Cup an der Rickseite der unteren #stigungsplatte vor-
gesehen. Der Schwerpunkt des vollstandigen Manipulatomaaus mit Abschirmung
aus Tantalblech kann Uber die Groye dieses als Gegengewittiigierenden Kupfer-
blocks angepasst werde.

Ein Vorteil der vorliegenden Konstruktion eines neuen MBBJanipulators ist
neben der konsequenten Auslegung auf Stabilitdt und Langigkeit eine Reduk-
tion der Anzahl der Bauteile im Vergleich zu manchem kommel erhaltlichem
Manipulator. Dies gelang durch eine sorgfaltige Konzeptmp die sich strikt an die
spezi schen Anforderungen orientierte und basierend aufrtahrungen mit &hnlichen
UHV-Systemen zu einer langeren Standzeit und einer wenigarfwandigen Wartung
beitragen wird.
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Kapitel 7

Zusammenfassung und Ausblick

7.1 Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurde untersucht, wie sich Ver&terungen der Substrat-
temperatur und der Schichtdicke beim Wachstum von NMnIn-Schichten mittels
MBE auf morphologische, strukturelle, magnetische und édgische Eigenschaften
auswirken. Hierbei stand insbesondere die Klarung des aptlen Temperaturbe-
reiches fur ein epitaktisches Wachstum von BMnin auf InAs(001) in der geord-
neten L2-Phase im Vordergrund. Die Probenpraparation erfolgte inieer hierfar
neu aufgebauten Wachstumskammer unter Verwendung von MBE-usionszellen.
Dieser Rezipient, Metallkammer genannt, wurde an ein Trafermodul des bestehen-
den Vakuumverbundsystems adaptiert. Das Wachstum stéchimetrischer NpbMnin-
Heuslerschichten auf frisch gewachsenen Halbleiterobé&chen wurde durch einen
in-vacuo Probentransfer zu einer kommerziellen [11/V-Hadlleiter-MBE ermdglicht.
Die Kalibration der Aufdampfraten der jeweiligen E usionzellen erfolgte mit ei-
nem Schwingquarz unter Verwendung von EDX-Untersuchungerur Bestimmung
der spezi schen Kalibrationsfaktoren. Die Stéchiometrievurde jeweils an TEM-
Netzchen, die als Referenzproben einer Probenserie dientanit EDX bestimmt. Die
stéchiometrische Homogenitat der hergestellten Schicimevurde durch ortsaufge-
|6ste Augerelektronenspektroskopie nachgewiesen. Fusdéristallwachstum kamen
amorphe Kohlensto Ime, polykristalline Goldschichten, einkristalline InAs(001)-
Substrate und hochbewegliche Halbleiter-Heterostrukten auf InAs/InAlAs-Basis
zum Einsatz. Rasterkraft- und Elektronenmikroskopie sowiRdntgen- und Elektro-
nenbeugungsmethoden wurden verwendet, um die strukturefi Eigenschaften der
hergestellten Heusler/Halbleiter-Hybridsysteme zu untsuchen. Die Curietempera-
tur der Proben wurde von Ole Albrecht mittels SQUID-Magnetmetrie in der Grup-
pe von Prof. Nielsch bestimmt. Die Spinpolarisation der NMnIn-Heuslerschichten
wurde von Jan Scholtysseek und Marta Bastjan mittels PCAR wh SGME in der
Gruppe von Prof. Merkt und Prof. Ribhausen untersucht.

Als ein wichtiges Ergebnis lassen sich die Erkenntnisse aasrphologischen und
strukturellen Untersuchungen der Korngréye und Phase an fy#ristallinen Heus-
ler Imen, welche mittels MBE auf TEM-Netzchen gewachsen wden, nicht auf das

125
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epitaktische Wachstum von Nj)Mnin auf Halbleitersubstrate Gbertragen. Morpholo-
gische Untersuchungen an polykristallinen NMnIn-Schichten auf Au/Si-Substraten
lieferten Hinweise auf die Ausbildung einer N{Au)MnIn-Di usionszone, welche
moglicherweise einen Ein uss bei PCAR-Messungen austibt.

Eine Serie von 18 Proben wurde bei Substrattemperaturen v@&®, 250, 300, 320,
340 und 360 mit je 20, 60 und 100 nm dicken Heuslerschichtenf &mAs(001) her-
gestellt. TEM-Untersuchungen zeigten, dass bei Temperatn oberhalb 80C eine
Reaktionszone zwischen BMnIn und InAs-Substrat ausgebildet wird, deren Dicke
mit zunehmender Substrattemperatur ansteigt. Als Ursachéer Reaktion konnte
eine Zwischengitter-Di usion von Arsen aus dem InAs-Subsit in die Ni,Mnin-
Heuslerlegierung nachgewiesen werden. Bei Temperatureonv320 C und hoher
dominiert diese Reaktionszone die Grenz &chenmorphol@gibei gleichzeitiger Zu-
nahme der Ober &chenrauigkeit. Die bei 80C bzw. 300 C hergestellten 100 nm
dicken Heuslerschichten weisen jeweils eine Curietempewraauf, welche mit den
Literaturwerten fir Ni,MniIn in der B2- bzw. der L2-Phase vergleichbar ist. Die
bei 250 C deponierte Probe liegt zwischen diesen beiden Werten, wéhd Proben
oberhalb 320 C durchgehend unterhalb von E. ,, liegen. Die Phasenanalyse der
60 nm dicken 300C-Probe lieferte den Nachweis fiir eine Kristallisation in er L2;-
Phase. Hingegen wurde bei der lediglich 20 nm dicken, beiigher Substrattempera-
tur von 300 C gewachsenen Heuslerschicht ausschlieylich die Bildungr @2-Phase
beobachtet. Hierfur wird als Ursache eine Abhangigkeit déthasenumwandlung von
der Verspannung der Schichten aufgrund unterschiedlich&chichtdicken vermutet.
Die Ausdehnung der Reaktionszone ist bei Proben mit identiser Wachstumstem-
peratur gleich groy. Sowohl Substrattemperatur als auch Bichtdicke zeigten in
Messungen einen Ein uss auf Spinpolarisation und Curietgmeratur der ferroma-
gnetischen Nj)MnIn-Heuslerschichten.

Wahrend bei 250 C hergestellte Proben ein klassisches pseudomorphes Wachs
tum unter Spannungsabbau durch tetragonale Verzerrung auéisen, wird fur Pro-
benwachstum oberhalb 300C eine <110>-Orientierung der Ni,MnIn-Elementarzelle
relativ zum InAs(001)-Substrat beobachtet. Der hier zugmdeliegende Mechanis-
mus des plastischen Spannungsabbaus ist derzeit noch umkRie optimale Wachs-
tumstemperatur fr Ni;MnIn auf InAs(001) in der L2;-Phase liegt in einem Fens-
ter zwischen 250C und 300 C. Unterhalb 250 C liegt die Heuslerschicht in der
B2-Phase vor, oberhalb 300C setzt eine starke Zunahme der Grenz achenreak-
tion ein. Die hdchste Curietemperatur vonTc = 315K wurde bei der 100 nm di-
cken 300 C-Probe beobachtet. Heuslerschichten mit optimaler Wachsnstempera-
tur und 100 nm Schichtdicke weisen die hdchste Spinpolarigm der auf InAs(001)
gewachsenen Proben auf.

Beim Wachstum von NpMniIn auf einer modulationsdotierten Heterostruktur
mit metamorphem In;sAlosAs-Pu er auf GaAs(001) wurde keine Relaxation des
pseudomorph verspannten InAs-Kanals beobachtet. Abgesghvon einer Abnahme
der Intensitat sind keine Veranderungen bei den Re exen desetamorphen Pu ers
im Vergleich zu einer Referenzprobe ohne Heuslerschichkemmnbar. Die Ursache
fr eine Verbreiterung des InAs-Re exes bei konstanter Siglintensitat liegt még-
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licherweise in einer Uberlagerung mit einem Re ex von pseachorph verspanntem
Ni,MnIn begrindet, bedarf aber noch weiterer Untersuchungen.

Basierend auf den Erfahrungen mit der Metallkammer wurde ¢ neue Metall-
MBE konstruiert, welche sich derzeit im Aufbau be ndet. Beider Planung waren
eine Integration von Ober achen- und Strukturanalytik, Erhéhung der Zahl mdg-
licher E usionszellen und eine Vergroyerung des homogendahichteten Probenbe-
reiches maygeblich. Die Erweiterung des Aufdampfkonzeptenit einem Elektronen-
stoyverdampfer fur hochschmelzende Quellenmaterialieovée einem Crossbeam-
Massenspektrometer ermdglicht eine hthere Gesamt usseadowie eine beschleunig-
te parallele Flussratenbestimmung von bis zu neun Verdanmgfjuellen. Das Konzept
der Metall-MBE ermd@glicht eine deutlich e zientere Proberpréparation, bei gleich-
zeitig groyerer Ausbeute von Probenmaterial innerhalb e&s spezi schen Wachs-
tumsvorgangs.

7.2 Ausblick

In zuklnftigen Wachstumsuntersuchungen soll eine Redumimg der Arsendi usion
vom InAs-Substrat in die NbMnIn-Heuslerschicht erreicht werden. Hierbei kbnnte
die Verwendung von Di usionsbarrieren wie MgO hilfreich ga. Die Deposition ge-
eigneter Anti-Di usionsschichten muss hierfir erprobt weden. Ein anderer Ansatz
ware eine weitere Prozessoptimierung zur Verbesserung @genz achenqualitat. So
konnte ein variabler Verlauf der Substrattemperatur, welte erst mit zunehmender
Schichtdicke auf die optimale Wachstumstemperatur von 25800 C ansteigt, zu
einer verminderten Grenz achendi usion wahrend des inialen Wachstumsprozes-
ses beitragen und fir die Herstellung von defektfreien Mnin-Schichten mit L2;-
Phase hilfreich sein.

An den bereits hergestellten NMnIn/HEMT-Hybridproben sind weitere Un-
tersuchungen zur kristallographischen Struktur und Grenachenmorphologie not-
wendig. Derzeit ist die Praparation von TEM-Schnitten an de 50 nm dicken, bei
300 C gewachsenen NMnIn/HEMT-Probe geplant. Da keine Kenntnis Uber die
kristallographische Orientierung der mutmaylich epitakischen Heuslerschicht rela-
tiv zum Substrat vorliegt, sind fur einen direkten Nachweigler Phase zwei Quer-
schnittspraparationen notwendig, zum einen entlang der <ID>- sowie entlang der
<110>-Richtung des Substrates. Eine Untersuchung dieserEIM-Querschnitte mit-
tels energiege lterter TEM-Mikroskopie ware hilfreich, um die reale Stochiometrie
der Schichten des metamorphen Pu ers zu bestimmen und einggliche Grenz &-
chendi usion zu quanti zieren.

Eine Untersuchung der magnetischen Eigenschaften derNinin/HEMT-Proben
ist geplant. Erste Transportmessungen in nichtlokaler Geoetrie setzen eine litho-
graphische De nition der ferromagnetischen Heuslerkonk#ée voraus. Eine Bedin-
gung hierfur ist die Kenntnis selektiver Atztechniken fir NbMnin.

Die neue Metall-MBE bietet mit ihrem exiblen Zellenkonzep die Mdglichkeit,
parallel zu Ni;MnIn das Wachstum weiterer Heuslerlegierungen zu unterduen. In-
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teressante Kandidaten im Hinblick auf das Fernziel eines BpFETs auf Basis der
metamorphen InNAs-HEMTs sind die Heuslerlegierungen GMnAI und Co,MnSn,
fur welche Curietemperaturen vonTc = 600K bzw. Tc = 829K berichtet wer-
den [Web69]. Die Heuslerlegierung GMnAl weist mit einer Gitterkonstanten von
a = 0;595nm eine nahezu perfekte Gitterpassung an das virtuellen Satbat des
INAs-HEMTSs (In7s5Alx5As: a = 0;5957 auf, ist aber kein halbmetallischer Ferroma-
gnet [Gei03, KUub83]. Die Mdglichkeit einer e zienten Spimjektion mit Cu,MnAl
unter Verwendung einer Tunnelbarriere ist derzeit unerf@cht. Die Heuslerlegierung
Co,MnSn besitzt eine Gitterkonstante vona = 0;5984nm und weist, ahnlich wie
Ni,MnIn, beim Ferminiveau eine nahezu vollstandige Spinpol@ation von 100%
auf [HemO7, Kub83]. Die Stabilitat der Spinpolarisation arder Grenz ache bedarf
hingegen weiterer Untersuchungen [Lee04]. Die Gitterf@alssung von CeMnSn zum
virtuellen Substrat des InAs-HEMT betréagt 0,5% und ist sontium 0,6% geringer als
die von NiMnIn. Die Dampfdruckkurve von Kobalt ist vergleichbar mit der von Ni-
ckel. Der Einsatz des Elektronenstoyverdampfers der neubkfetall-MBE mit Kobalt
als Quellenmaterial kann das Verdampfen mit hohen Aufdamgzten ermoglichen.
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Anhang A

Probendaten

A.1 PCAR-Messungen

Heuslerprobe Tmeas [K] ‘Tﬁt [K] 2 P Z [meV]
300 C 50nm 2 7,4 0,00474 0,42 0,12 0,78
3 7,5 0,00191 0,38 0,20 0,78
4 7,7 0,00548 0,40 0,14 0,72
5 8,0 0,00156 0,40 1e-15 0,68
6 9,0 0,00134 0,14 1,28 0,46
300 C 60nm 1,8 7,8 0,01700 0,32 0,12 1,04
2,8 8,0 0,01618 0,32 0,14 1,00
3,8 8,2 0,01350 0,32 0,18 0,94
4.8 8,2 0,02406 0,32 0,14 0,94
6,3 8,4 0,02230 0,32 0,12 0,86
7,3 8,7 0,01397 0,32 0,16 0,74
11,3 tber Te,,,
320C 177nm 2 7,7 0,00764 0,3 0,04 1,00
3 7,4 0,00704 0,3 0,14 0,92
4 8,2 0,01019 0,3 0,12 0,92
5 8,3 0,00325 0,3 0,12 0,90
6 8,2 0,00829 0,3 0,12 0,80
7 8,7 0,00328 0,32 0,02 0,72
8 9,0 0,00317 0,28 0,26 0,60

Tabelle A.1: Parameter der simulierten PCAR-Kurven fiir polykristallin e Ni;MnIn-
Schichten auf Au/Si-Substrat: Temperatur Ty , Polarisation P, Grenz &chenparameter
Z, Energieliicke des Supraleiters und Fehlerquadrat 2. Insgesamt wurden drei Heusler-
schichten mit Dicken von 50 nm, 60 nm und 177 nm untersucht, wiehe bei einer Substrat-
temperatur von 300 C und 320 C gewachsen worden waren.
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1.20
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dG/Gn

-10 -5 0 5 10
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Abbildung A.1: Messung eines NiMnIn/InAs(001)-Punktkontaktes mit Niob-Spitze. Die
Heuslerschicht ist 60 nm dick und wurde bei 300C gewachsen. Eine Anpassung der Daten
an ein Modell war nicht mdglich.

Tmeas [K] Tfit [K] 2 P Z [meV]
2 6,6 0,00167 0,06 0,20 0,94
3 > 0,5 Daten mit Modell nicht auswertbar
4 7,5 0,00147 0,08 0,10 0,88

Tabelle A.2: Parameter der simulierten PCAR-Kurven fur einkristalline Ni,MnlIn-
Schichten auf InAs(001)-Substrat. Die Heuslerschicht ist60 nm dick und wurde bei einer
Substrattemperatur von 300 C gewachsen. Eine Anpassung aller Messkurven war nicht
maoglich.
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A.2 Probenubersicht

Tsubstrat Stéchiometrie Heuslerschichtdicke auf Substraten:
[ C] [at.%] Prozess‘ INAs(001) Au/Si(001) InAs-HEMT TEM-Netz
80 NizzMnoglno, a 20nm
" a 60 nm
" a 100 nm
NizaMno4lns, d 30nm
200 Ni43Mn23|n34 e 30nm
250 Ni7Mnoglno, a 20nm
" a 60 nm
" a 100 nm
Ni45Mn24|n31 f 30nm
270 Ni45Mn24|n31 f 30nm
300 Niiz7Mnoglno, a 20nm 60 nNm y 30nm
" a 60 nm
" a 100 nm
Ni48Mn25|n25 b 50 nm 33nm y30 nm
" b 50 nm
b 66 nm
320 NigMnsinos C 20nm 177 nm y 30 nm
" c 60 nm
C 100 nm
340 Ni50Mn25|n25 C 20nm
" c 60 nm
C 100 nm
NisgMnsin,; g 30nm
360 Ni50Mn25|n25 C 20nm
" C 60 nm
C 100 nm

Tabelle A.3: Ubersicht der verwendeten NsMnIn-Heuslerproben. Wachstumstemperatur,
aufgedampfte Heuslerschichtdicke und Stdchiometrie singe Probe angegeben. Die Auf-
dampfrate betrug 1,6 nm/min (0,027 nm/s). Die Genauigkeit der mittels EDX bestimmten
Stochiometrie liegt bei 1at% je Legierungskomponente. Proben mit identischer Stdgo-
metrie wurden jeweils im gleichen Prozesslauf hergesteliind sind mit dem gleichen Klein-
buchstaben gekennzeichnet.

y Anhand dieser TEM-Proben wurde die Zusammensetzung der imejveiligen Prozesslauf
auf Halbleitersubstraten aufgedampften Heuslerschichte bestimmt.
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