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Inhaltsangabe

Die Heuslerlegierung NisMnln ist ein idealer Kandidat fiir spininjizierende, ferro-
magnetische Elektroden bei zukiinftigen spintronischen Bauelementen auf Basis von
InAs(001). In dieser Dissertation wurde untersucht, wie sich die Wachstumsparame-
ter Substrattemperatur und Schichtdicke auf morphologische, strukturelle, magneti-
sche und elektrische Eigenschaften von Ni;MnIn-Heusler /Halbleiter-Hybridsystemen
auswirken. Die Heuslerdeposition erfolgte mittels Molekularstrahlepitaxie (MBE)
auf kontaminationsfreie Halbleiteroberflichen in einer hierfiir aufgebauten Metall-
Wachstumskammer. Diese ist iiber einen in-vacuo Transfer mit einer kommerziellen
I11/V-Halbleiter-MBE verbunden. Das Konzept einer neuen, optimierten Metall-
MBE wurde spéter mittels 3D-CAD konstruktiv umgesetzt. Die Untersuchung der
hergestellten NisMnln/InAs(001)-Proben ergab, dass Zwischengitter-Diffusion von
Arsen aus dem Substrat in die Heuslerschicht bei einer Wachstumstemperatur ober-
halb von 80°C zur Ausbildung einer Reaktionszone fiihrt, deren Dicke mit zuneh-
mender Substrattemperatur weiter ansteigt. Fiir die optimale Wachstumstempera-
tur von NipMnlIn auf InAs(001) in der L2;-Phase wurde ein Fenster zwischen 250 °C
und 300°C bestimmt. Unterhalb 250°C liegt die Heuslerschicht in der B2-Phase
vor, oberhalb 300°C setzt eine starke Zunahme der Grenzflichenreaktion ein. So-
wohl Substrattemperatur als auch Schichtdicke zeigten in Messungen einen Einfluss
auf die Spinpolarisation, die Curietemperatur und die kristallographische Phase der
durchweg ferromagnetischen NioMnIn-Heuslerschichten. Die h6chste Curietempera-
tur von Tz = 315 K wurde an einer 100 nm dicken, bei 300 °C gewachsenen NiyMnIn-
Schicht gemessen. Heuslerschichten auf InAs(001) mit optimaler Wachstumstem-
peratur und mit 100 nm Dicke weisen die hochsten Werte der mittels Magneto-
Optischer Ellipsometrie bestimmten Spinpolarisation auf. Wahrend bei 250 °C her-
gestellte Proben ein klassisches pseudomorphes Wachstum unter Spannungsabbau
durch tetragonale Verzerrung auftritt, wurde fiir Probenwachstum oberhalb 300°C
eine <110>-Orientierung der Ni;MnIn-Elementarzelle relativ zur InAs(001)-Subs-
tratoberflache beobachtet. Beim Wachstum von NisMnln auf einer modulationsdo-
tierten InGaAs/InAs/InGaAs-Heterostruktur mit metamorphem InzsAlgs As-Puffer
auf GaAs(001) wurde in Rontgenbeugungsexperimenten eine Verbeiterung des InAs-
Signals vom pseudomorph verspannten und unrelaxierten InAs-Kanal beobachtet.
Bei den Reflexen des metamorphen Puffers war im Vergleich zu einer Referenzprobe
ohne Heuslerschicht keine Verdnderung erkennbar, abgesehen von einer Abnahme der
Signalintensitét. Die Verwendung solcher Heusler /InAs-HEMT-Hybridstrukturen ist
fiir die zukiinftige Realisierung eines Spin-FET vielversprechend.



Abstract

The Heusler alloy NioMnln is an ideal candidate material for spin injecting ferro-
magnetic electrodes of future spintronic devices based on InAs(001) semiconduc-
tors. This thesis reports on the influence of growth parameters such as substrate
temperature and layer thickness on morphological, structural, magnetic and elec-
tronic properties of Ni;MnIn Heusler/Semiconductor hybrid systems, grown with
molecular beam epitaxy (MBE). For Heusler alloy deposition on fresh and clean se-
miconductor surfaces a custom made, home built metal growth chamber was used,
that connects to a commercial III/V semiconductor MBE via an in-vacuo transfer
system. Improved concepts of a new and optimized metal MBE system have been
embodied in a 3D-CAD construction during later work. Investigations on the grown
NiyMnlIn/InAs(001) samples revealed, that during growth beyond 80 °C an intermi-
xing layer arises at the Heusler/substrate interface which is formed by diffusion of
arsenic from the substrate to the deposit. The intermixing process is found to take
place via interstitial sites and becomes increasingly severe with rising growth tempe-
rature. The optimum growth temperature for deposition of Ni;MnIn on InAs(001)
in the desired L2; phase was found to be between 250 °C and 300 °C. Below 250 °C
the Heusler film is crystalized in the B2 phase, above 300 °C the onset of increasingly
strong interfacial reactions is observed. All NisMnln films on InAs are ferromagne-
tic, with substrate temperature as well as layer thickness having an influence on
resulting spin polarization, Curie temperature and crystallographic phase. The hig-
hest Curie temperature of T = 315K was measured on a 100nm thick NiyMnlIn
film, grown at 300 °C on InAs(001). Heusler layers with 100 nm thickness and grown
within the optimum temperature range were found to posses the highest spin po-
larization in magneto-optical ellipsometry investigations. While samples grown at
250°C undergo classical pseudomorphic strain relaxation via tetragonal distortion
of the deposited layer, a <110> orientation of the Ni;MnIn unit cell in relation
to the InAs(001) substrate surface was observed for sample growth beyond 300 °C.
The growth of NioMnIn on modulation doped InGaAs/InAs/InGaAs heterostructu-
res with metamorphic InzsAlosAs buffer on GaAs(001) substrate did not result in
relaxation phenomena of the pseudomorphic strained InAs channel. Investigations
using x-ray diffraction revealed only a peak broadening of the InAs maximum. The
diffraction signal signature of the metamorphic buffer did not change in comparison
to a reference sample without Heusler layer. Only a decrease in signal intensity was
observed. The application of such Heusler/InAs-HEMT hybrid 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 des Spins eines Elektrons
neben seiner Ladung als Informationstréger Verwendung finden. Wéahrend die klassi-
sche Halbleiterelektronik auf die Bewegung von Ladung innerhalb seiner Bauelemen-
te setzt, erfolgt in spintronischen Bauelementen die Verarbeitung von Informationen
tiber die Manipulation der Spinausrichtung von Elektronen [Wol01, Aws02|. Sowohl
die benotigte Schaltzeit, als auch der Energiebedarf fiir die Reorientierung eines
Spins sind im Vergleich zum Transport und der Manipulation von Ladungstragern
geringer, weshalb eine schnellere Datenverarbeitung bei gleichzeitig geringer Warme-
entwicklung in spintronische Bauelementen erwartet wird. Vor allem in der Magnet-
feldsensorik hat der Einsatz spintronischer Bauelemente in der letzten Dekade bereits
zu einer rasanten Entwicklung bei Lesekopf-, Positions- und Speichersystemen ge-
fiihrt. So sind von der Entdeckung des GMR! durch Griinberg und Fert im Jahre
1988 (hierfiir Nobelpreis 2007) bis zur Markteinfithrung von Festplatten, in denen
Lesekopfe nach dem Prinzip des GMR-Effektes arbeiten, lediglich 10 Jahre vergan-
gen |[Bai88, Bin89, Par98|. Die Entwicklung aktiver Bauelemente der Spintronik ist
hingegen noch nicht so weit fortgeschritten und befindet sich derzeit in einem frii-
hen Entwicklungsstadium. Das grundlegende Konzept des Spin-Feldeffekttransistor
(Spin-FET), ein spintronisches Bauteil zur Informationsverarbeitung, wurde bereits
im Jahr 1990 von S. Datta und B. Das vorgeschlagen [Dat90|. Dieser Spin-FET
ist aufgebaut aus drei Kernkomponenten: einem ferromagnetischen Spininjektor zur
Erzeugung der spinpolarisierten Elektronen, einem leitenden Kanal mit der Mog-
lichkeit zur gezielten Einflussnahme auf die spinkodierte Information durch Spin-
manipulation sowie einem Detektor zum Auslesen der resultierenden Information
durch Bestimmung der Spinorientierung. Bis heute ist ein vollstandiger Spin-FET
noch nicht realisiert worden.

Spininjektion polarisierter Ladungstrager in einen Halbleiter gelang zuerst Fie-
derling et al. unter Verwendung des magnetischen Halbleiters Beg o7 Mng g3Zng goSe
als Spin-Filter. Die Detektion der spinpolarisierten Elektronen erfolgte optisch mit-
tels einer GaAs/AlGaAs-Leuchtdiode durch Auswertung der zirkularen Polarisation
des emittierten Lichtes [Fie99]. Bereits zwei Jahre spiter gelang Zhu et al. mit metal-
lischen Kontakten aus Eisen die direkte Spininjektion bei Raumtemperatur in einer
GaAs/(In,Ga)As LED-Struktur [ZhuO1]. Zur gleichen Zeit offenbarten Rechnungen
von Schmidt et al., dass aufgrund des so genannten ,conductivity-mismatchs* zwi-

lengl.: Giant Magneto Resistance



schen Metallen und Halbleitern eine effektive Spinpolarisation im diffusiven Trans-
portregime nur bei einer Spinpolarisation des ferromagnetischen Kontaktes von na-
hezu 100% moglich ist [Sch00]. Die Verwendung von Tunnelbarrieren zwischen fer-
romagnetischer Elektrode und Halbleiter wurde wenig spéater von Rashba als Lo-
sung fiir das Problem des ,conductivity-mismatchs* vorgeschlagen [Ras00]. Zudem
legen Rechnungen von Hu und Matsuyama nahe, dass im ballistischen Transport-
regime eine hohere Effizienz der Spininjektion erreicht werden kann [HuO1]. Die
Manipulation der Spins im leitenden Kanal eines Halbleiters kann durch Nutzung
des Rashba-Effektes erfolgen. Die durch den Rashba-Effekt hervorgerufene Prazes-
sion der Spins beruht auf der Spin-Bahnkopplung, welche extern mittels eines elek-
trischen Gates gesteuert werden kann. Besonders geeignet erscheint hierfiir InAs,
das sowohl eine geringe effektive Masse, resultierend in einer hohen Beweglichkeit,
als auch eine hohe Spin-Bahnkopplung bei asymmetrischen Einschlusspotentialen
aufweist [Lon90, Mat00]. Von Vorteil fir die Anwendung ist auch, dass InAs keine
Schottky-Barriere gegeniiber metallischen Kontakten ausbildet [Mea63|. Erfolgte die
Detektion der Spinorientierung anfangs oft auf optischem Wege, so wurden vor kur-
zem Fortschritte in der rein elektrischen Bestimmung von Spintransport in lateralen
Spinbauelementen durch die Bestimmung von Spinakkumulation unter Verwendung
von nicht-lokalen, spinsensitiven Schottky-Tunnelkontakten erzielt [Lou07, Tra09].

Speziell die Klasse der Heuslerlegierungen hat im Hinblick auf eine Verwendung
als ferromagnetische Elektrode zuletzt ein wachsendes Interesse in der Forschung
erfahren, da einige dieser intermetallischen Verbindungen eine Kombination inter-
essanter Eigenschaften aufweisen [Fel07|. So wurde fiir viele Heuslerlegierungen ein
halbmetallischer Ferromagnetismus vorhergesagt, welcher eine Spinpolarisation die-
ser intermetallischen Verbindungen von bis zu 100% bewirkt, bei Curietempera-
turen oberhalb der Raumtemperatur [Gro83, Gal06, Hem07|. Gleichzeitig haben
viele Heusler- oder Halbheuslerlegierungen @hnliche Gitterkonstanten wie populére
[II/V-Verbindungshalbleiter. Dies erméglicht unter anderem epitaktisches Wachs-
tum von Fe3Si, Coy(Cr,Fe) Al und Co,MnSi auf GaAs(001)-Substraten [Her03, Hir05,
Bra07] oder der Halbheuslerlegierung NiMnSb auf InP [Woj02, Bac03, Kov05|. Die
Heuslerlegierung NisMnln eignet sich aufgrund der geringen Gitterfehlpassung von
0,2% fiir epitaktisches, gitterangepasstes Wachstum auf InAs(001)-Oberflichen. Be-
rechnungen von Kilian und Viktoria zeigten, dass NisMnIn ein halbmetallischer Fer-
romagnet ist, welcher eine Spinpolarisation von ~100% aufweist|Kil00]. Bei einer
theoretischen Untersuchung des Ubergangs von NisMnlIn zu InAs wurde kein signifi-
kanter Einfluss auf den Magnetismus an der Grenzfliche beobachtet, vielmehr lassen
eine hohe Spinpolarisation und die geringe Streuung an lokalisierten Zusténden eine
effiziente Spininjektion erwarten [Kil00, Kil01].

Eine ideale Heuslerelektrode besteht aus einer defektfreien Heuslerschicht, wel-
che in der L2;-Phase kristallisiert ist und eine hohe Curietemperatur sowie ei-
ne hohe Spinpolarisation aufweist. Sie soll eine abrupte und kontaminationsfreie
Grenzfliche zu InAs besitzen, wofiir epitaktisches Wachstum auf frischen InAs-
Oberflachen notwendig ist und die Verwendung der Molekularstrahlepitaxie als Pré-
parationsmethode optimal erscheint. Aus bisherigen Untersuchungen ist bekannt,
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dass die erzielten strukturellen und magnetischen Eigenschaften der Heuslerschich-
ten stark von den jeweiligen Prozessparametern beim Ni;MnlIn-Probenwachstum
abhéngen [Hua04, Kur05b, Xie05]. Hierbei wird insbesondere die Bildung von zwei
verschiedenen kubischen NioMnlIn-Kristallstrukturen beobachtet (L2;-und B2-Pha-
se), welche stark unterschiedliche magnetische Eigenschaften aufweisen. Weiterhin
ist bekannt, dass beim Wachstum von Heuslerlegierungen an der Grenzflache zwi-
schen deponierter Schicht und I1I-V-Halbleiter Reaktionszonen in Form von durch-
mischten Zwischenschichten auftreten kénnen [Yan97|. Dies wurde beispielsweise
bei der Priaparation der Hybridsysteme NiMnSb/GaAs und NiyMnIn/InAs beob-
achtet [VRO1, Xie05|. In Wachstumsuntersuchungen gelang es Xie et al., die Heus-
lerlegierung NioMnln epitaktisch auf InAs(001) abzuscheiden, wenn auch nur in
in der weniger geordneten B2-Struktur [Xie01]. Die Curietemperatur dieser Heus-
lerschichten lag bei T = 170K, was unterhalb des Literaturwertes von Ty =
314 — 330 K liegt und eine Verwendung zur Spininjektion bei Raumtemperatur aus-
schlieft [Web69, Hua04, KurO5a|. Mittels eines thermischen Ausheilprozesses nach
Abschluss des Probenwachstums konnte die Curietemperatur dieser Heuslerschich-
ten auf Ty = 330K gesteigert werden, wonach aber Teile der untersuchten Probe
immer noch in der ungeordneten B2-Struktur vorlagen [Xie05.

In der hier vorliegenden Arbeit wird der Einfluss der Wachstumsbedingungen auf
die strukturellen, magnetischen und elektrischen Eigenschaften von NigMnlIn/Halb-
leiter-Hybridsystemen untersucht. Ziel ist hierbei, mit optimierten Prozessparame-
tern ein direktes epitaktisches Wachstum von NisMnIn auf InAs(001) in der ma-
gnetisch giinstigeren L2;-Phase zu erméglichen. Dies soll durch eine Variation der
Wachstumstemperatur und der Schichtdicke erreicht werden. Eine Untersuchung
der zu erwartenden durchmischten Reaktionszone ist fiir die Bewertung der mor-
phologischen Beschaffenheit der Heusler /Halbleiter-Hybridgrenzfliche unerlésslich.
Eine ausfiihrliche Charakterisierung der hergestellten Heuslerproben gibt zum Bei-
spiel Aufschluss iiber den zugrunde liegenden Diffusionsprozess. Im Rahmen der
hier dargelegten systematischen Untersuchung wird zunéchst mit dem Wachstum
polykristalliner Schichten begonnen, um dann unmittelbar zu der Préparation epi-
taktischer NigMnIn-Heuslerschichten auf InAs(001) iiberzugehen. Abschliefsend wer-
den erste Ergebnisse fiir pseudomorph verspanntes NisMnIn-Wachstum auf modu-
lationsdotierten Heterostrukturen auf InAs-Basis prasentiert. Die hier als virtuelles
Substrat verwendete Heterostruktur besteht aus einem verspannten, elektronisch
aktivem InAs-Kanal, welcher asymmetrisch in einen In;5Alss As-Quantentopf einge-
fiigt ist [Hey03]. Der plastische Spannungsabbau zum GaAs(001)-Substrat erfolgt
iiber einen mehrlagigen metamorphen In,Al;_,As-Puffer. Die Verwendung solcher
InAs/InAlAs/GaAs-Heterostrukturen fiir die zukiinftige Realisierung eines Spin-
FET liegt aufgrund der erzielten hohen Beweglichkeiten und der individuell ein-
stellbaren Tunnelbarriere zum Heuslerkontakt nahe. Strukturelle Untersuchungen
sollen kléren, ob der NisMnIn-Aufdampfprozess zu einer Relaxation des tieferliegen-
den pseudomorph verspannten InAs-Kanals fiihrt.

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



setzten Analysemethoden erldutert. Dieses Wissen dient dem allgemeinen Verstédnd-
nis und soll beim weiteren Studium der Arbeit niitzlich sein. Im folgenden zweiten
Kapitel wird detailliert auf die Probenpraparation eingegangen. Hierbei wird der
apparative Aufbau der an ein Transfermodul adaptierten Metallwachstumskammer
und deren Betrieb beschrieben. Desweiteren werden der allgemeine Probenherstel-
lungsprozess und Details von vier praparierten und untersuchten Probenserien vor-
gestellt. Kapitel 3 informiert iiber die strukturellen, magnetischen und elektrischen
Untersuchungen sowie die jeweiligen Messbereiche und die Messparameter der zur
Probencharakterisierung verwendeten Analytik. Die Ergebnisse dieser Untersuchun-
gen werden fiir alle vier Probenserien ausfiihrlich im vierten Kapitel prasentiert.
Den wachstumsabhéngigen Veranderungen der morphologischen und strukturellen
Eigenschaften von NisMnlIn-Schichten auf InAs galt hierbei die besondere Aufmerk-
samkeit. Die Schlussfolgerungen fiir polykristalline und epitaktische Heuslerschich-
ten werden in Kapitel 5 dargelegt. Kapitel 6 befasst sich kurz mit der Konstruktion
einer neuen Metall-MBE, welche eine technische Weiterentwicklung der bisherigen
Metallwachstumskammer darstellt. Die Planung hierzu enstand im Verlauf des Dis-
sertationsprojektes als Antwort auf neue Anforderungen hinsichtlich der Integration
von in-situ Analytik und dem Wunsch einer optimierten Umsetzung und Erweite-
rung des bisherigen Konzeptes. Kapitel 7 gibt eine Zusammenfassung der vorgestell-
ten Resultate.



Kapitel 1

Grundlagen

1.1 Das Materialsystem Ni;MnlIn

1.1.1 Heuslerlegierungen

Im Jahr 1901 entdeckte Friedrich Heusler bei Legierungsexperimenten mit Kupfer,
Mangan und Aluminium, dass deren Verbindungen ein ferromagnetisches Verhal-
ten zeigen, obwohl keine Legierungskomponente als Element selber magnetisch ist
[Heu03]. Heute ist bekannt, dass die beobachteten magnetische Eigenschaften im en-
gen Zusammenhang mit der hohen strukturellen Ordnung dieser terndren interme-
tallischen Verbindungen stehen. Solche Legierungen mit der stochiometrischen Zu-
sammensetzung X, YZ bilden eine kubisch flichenzentrierte (kfz) Kristallstrukur der
Raumgruppe Fm3m und werden nach ihrem Entdecker als HEUSLER-Legierungen
bezeichnet. Eine Ubersicht bekannter Heuslerlegierungen findet sich in [Web69, LB8S,
Bus83|. Viele dieser Legierungen weisen dhnliche Gitterkonstanten wie die von I11/V-
Verbindungshalbleitern bzw. deren ternére Mischkristalle auf, weshalb fiir geeigne-
te Materialkompositionen ein epitaktisches Wachstum ferromagnetischer Heusler-
schichten auf Halbleiteroberflichen erwartet wird.

1.1.2 Kristallstruktur und Phasen

Die intermetallische Verbindung NisMnlIn weist die stochiometrische Zusammenset-
zung vom Typ X,YZ auf und gehort zur Klasse der vollstindigen' Heuslerlegierun-
gen. Alle 16 Gitterplatze der Einheitszelle sind entsprechend der Symmetrieelemente
der Raumgruppe Fm3m (Gruppennummer 225) besetzt und bilden die in Abbildung
1.1(a) dargestellte L2;-Struktur. Diese NioMnIn-Struktur ist aufgebaut aus vier ge-
geneinander versetzten kfz-Untergittern der Mangan und Indium Legierungsatome
sowie der beiden Nickelatome. Die asymmetrische Einheit des Kristallgitters ist in
Abbildung 1.1(b) dargestellt und besteht aus Mangan, Nickel und Indium.

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

Abbildung 1.1: L2;-Kristallstruktur der Heuslerlegierung NioMnlIn: (a) kubisch flichen-
zentrierte Kristallstruktur der Raumgruppe Fm3m, (b) asymmetrische Einheit mit Man-
gan, Nickel und Indium. Aus dieser wird durch Anwendung aller Symmetrieoperationen
der Raumgruppe mit Kenntnis der Gitterkonstante a das Kristallgitter erzeugt. Die Legie-
rungsatome bilden in diesem jeweils ein kubisch flichenzentriertes Untergitter aus.

Bei ungiinstigen Wachstumsparametern neigt NisMnlIn zu der Ausbildung einer
Kristallstruktur mit statistisch auf ihren Platzen verteilten Mangan- und Indiuma-
tomen. Diese kristallographische Phase wird als B2-Struktur bezeichnet und weist
im Vergleich zur L2;-Struktur aufgrund der zufélligen Besetzung von zuvor nicht
gleichwertigen Positionen eine andere Symmetrie auf. Die Elementarzelle der B2-
Struktur entspricht einer kubisch raumzentrierten CsCl-Struktur mit der halben
Gitterkonstante des perfekt geordneten Heuslerkristalls.

Unabhéngig von der strukturellen Ordnung ist die Gitterkonstante von NisMnIn
vergleichbar mit der des Halbleiters InAs. In der Literatur existieren zwei unter-
schiedliche Angaben fiir die NisMnlIn-Gitterkonstante, dies sind zum einen a =
0,6069nm in [Web69, Web84| sowie zum anderen a = 0,6024nm bzw. 0,6022 nm
in [JCP94, Kur03|. Hierbei sind die beiden letztgenannten publizierten Werte im
Rahmen der Fehlergrenzen identisch. Der Wert a = 0,6024 fiir die kleinere der bei-
den Gitterkonstanten wurde von Kurfiff und Anton unter Verwendung von MgO als
Standard mit Elektronenbeugung bestétigt, die Details hierzu sind in [Kur03| verof-
fentlicht. Beide Gitterkonstanten erlauben das epitaktische Wachstum von Ni,MnIn
auf InAs(001) mit einer Gitterfehlpassung von weniger als 0,2%. In dieser Arbeit
wird im Folgenden der an diesem Institut bestimmte, dokumentierte Wert von
a = 0,6024 nm als Gitterkonstante fiir NisMnIn verwendet. Die geringe Gitterfehl-
passung macht NisMnlIn zu einem geeigneten Kandidaten fiir die epitaktische De-
position von ferromagnetischen Kontakten auf InAs mit dem Ziel einer moglichen
Spininjektion von polarisierten Ladungstréagern.
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1.1.3 Kontakte fiir Spininjektion
Halbmetallischer Ferromagnetismus

Die Klasse der halbmetallischen Ferromagnete zeichnet sich durch metallisches Ver-
halten der Elektronen einer Spinrichtung aus, wéhrend gleichzeitig Elektronen mit
entgegengesetzter Spinrichtung aufgrund einer Bandliicke im Bereich des Fermini-
veaus beim Ladungstransport nicht in Erscheinung treten [Gro83]. In Abbildung
1.2 sind die Bandstrukturen eines unmagnetischen Metalls, eines klassischen Fer-
romagneten sowie eines halbmetallischen Ferromagneten dargestellt. Wahrend bei
unmagnetischen Metallen wie Aluminium fiir beide Spinrichtungen T und | die Zu-
stande gleichméfig besetzt sind, ist bei einem Ferromagneten wie Eisen die Entar-
tung der beiden Spinzustinde aufgrund der Austauschwechselwirkung aufgehoben.
Bei einem halbmetallischen Ferromagneten liegen zusétzlich alle Zustdnde eines der
beiden spinpolarisierten Bander vollstandig unterhalb der Fermienergie. Dieses voll-
standig gefiillte Valenzband der Majoritdtselektronen tragt somit nicht zum La-
dungstransport bei und wird per Definition den |-Elektronen zugeordnet. Das nur
teilweise gefiillte Band der Minoritatselektronen weist ausschlietlich Elektronen der
T-Spinrichtung auf. Da nur im -Band die Zustandsdichte an der Fermienergie nicht
verschwindet, wird ein vollstdndig spinpolarisierter metallischer Ladungstransport
ermoglicht. Halbmetallische Ferromagnete sind in der Gruppe der Heusler- und Halb-
heuslerverbindungen héaufig vertreten.

unmagnetisches Metall Ferromagnet halbmetallischer Ferromagnet
2 Q0 Q0
2 2 >
24 2 Q4
. | . |
| — ! /
1
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 Grenzflache

Fiir eine effiziente Spininjektion von einem NipMnIn-Kontakt nach InAs ist eine hohe
Spinpolarisation der Heuslerlegierung sowie eine gute Bandpassung zum Halbleiter
notwendig. Um beide Voraussetzungen zu iiberpriifen, berechneten Kilian und Vic-
toria die elektrische Bandstruktur von Ni;MnIn und bestimmten die Lokalisierung
der Elektronen innerhalb dieser. Die Fermienergie der Heuslerlegierung muss fiir eine
gute Bandpassung nahe dem Leitungsband von InAs liegen, da nur Spins aus Zustén-
den sehr nahe der Fermikante in die unbesetzten Zustéande des Halbleiters ibergehen
konnen. Diese energetisch giinstigen Elektronenzustédnde lassen sich aus einem Ver-
gleich der Bandstruktur von InAs und Ni;MnIn bestimmen [Che76, Che84, Kil00].
Aus den Berechnungen fiir NisMnlIn ergab sich eine komplexe Bandstruktur, wel-
che in Abbildung 1.3 fiir (a) Minoritatsladungstrager und (b) Majoritatsladungstréa-

(a)

sok Spin 1 _
S —
(EF)O.OF = /_\
S
@
(0]
S -sof- ; z
-100] (o] X L 1111 T 107 K X
k-Vektor
(b) so Spin | _
Y1) S NS IS

Energie [eV]
T

-10.0
' 1001 X L 1111 T (1107 K X
k-Vektor

Abbildung 1.3: nach [Kil00]: Bandstruktur fiir NigMnIn, berechnet fiir (a) Minoritatsla-
dungstriager und (b) Majoritétsladungstréager.
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ger dargestellt ist. Wahrend fiir ein ferromagnetisches Halbmetall eine vollstandige
Spinpolarisation erwartet wird, existieren bei NisMnIn in der Ndhe des X-Punktes
Zusténde nahe der Fermikante fiir Majoritatsspins. Die berechnete Gesamtspinpo-
larisation betrédgt 4,09 up bei einem berechneten magnetischen Gesamtmoment von
4,16 pup, welches in guter Ubereinstimmung mit experimentell an Ni;MnIn bestimm-
ten Werten (s.u.) ist. Ein Vergleich mit der Bandstruktur von InAs zeigt, dass die
energetisch giinstigsten Zusténde nahe des Ferminiveaus in der Nachbarschaft des I'-
Punktes liegen: Das NioMnIn-Minoritdtsband schneidet das Ferminiveau entlang den
drei Hochsymmetrierichtungen I' — X, I'— K und I' — L. Eine erste Abschétzung der
Transmissionswahrscheinlichkeiten der NisMnIn/InAs(001)-Grenzflache unter der
Annahme senkrecht einfallender Wellenvektoren und einem Fermilevelpinning von
0,1eV oberhalb des InAs-Leitungsbandes ergab fiir Minoritdtsladungstrager Wer-
te von 75% fiir die [100]-, 82% fiir die [110]- und 99% fiir die [111]-Richtung. Die
Zustande mit Majoritatselektronen liegen weit vom I'-Punkt entfernt. Eine Berech-
nung ebenfalls unter der Annahme eines orthogonalen Ubergangs der k-Vektoren

ergibt folgende Transmissionswahrscheinlichkeiten: ngg} = 19%, TﬁLfgj = 19% und

Tffff] = 39%. Aufgrund des grofsen Abstandes zwischen Schnittpunkt des Majo-
ritdtsbandes mit dem Ferminiveau und dem I'-Punkt wird aber die Mehrzahl der
Wellenvektoren nicht exakt senkrecht zur Grenzfliche einfallen, wodurch die ab-
geschéatzten Transmissionswahrscheinlichkeiten der Majoritatsspins zuséatzlich um
einen Faktor von etwa 100 vermindert werden.

— DOS of Ni Mnln at interface

% 2201 |- BukNiMan ; i
35 ;
s i
>
§ 0 VA
(%]
e ' '
o2 i
25 I
g2 b
8s20r i I
» ]
1 1 [1
-10 -5 0 5
Energy (eV)

Abbildung 1.4: aus [Kil01]: Zustandsdichten nur unter der Berticksichtigung der Zusténde
am I'-Punkt fiir NisMnIn-Volumenmaterial (gepunktete Linie) und dessen Gegenpart fiir
die NigMnIn/InAs(001)-Grenzfliche (durchgezogene Linie). Die Fermienergie liegt bei 0eV.

In einer weiteren Berechnung untersuchten Kilian und Victoria die elektroni-
sche Struktur einer NipMnlIn/InAs(100)-Grenzfliche, um den Einfluss der Streu-
ung aufgrund von Grenzflichenzustdnden zu bestimmen [KilO1]. Hierbei stellten
sie fest, dass die Spinpolarisation des NisMnIn-Volumenmaterials, hervorgerufen
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hauptséchlich durch Manganatome, nicht durch die Gegenwart von InAs zerstort
wird. Die Ausbildung einer unmagnetischen Grenzschicht wurde bei den Berechnun-
gen nicht beobachtet. In Abbildung 1.4 sind die Zustandsdichten fiir das NisMnIn-
Volumenmaterial und fiir die NisMnIn-Grenzflache wiedergegeben. Entscheidend fiir
eine mogliche Spinpolarisation sind die Minoritéatszustinde des Volumenmaterials
nahe der Fermienergie Ep, fiir welche ein Uberlapp mit Grenzflichenzustéinden be-
obachtet wird. Daher stehen diese Minoritiatszustdnde von NioMnln bei einer mog-
lichen Spininjektion nach InAs(001) weiterhin zur Verfiigung. Aufgrund der guten
Bandanpassung und der iiberwiegenden Transmission von Minoritatsladungstrager
an der Grenze zu InAs erscheint NiMnlIn als Kandidat fiir eine spininjizierende
Elektrode somit gut geeignet.

Magnetische Eigenschaften

Fiir eine technologische Verwendung der Heuslerlegierung als spininjizierende Elek-
trode ist ein starker Ferromagnetismus notwendig, der auch bei Raumtemperatur
noch auftritt. In ihren theoretischen Berechnungen haben Sasioglu et al. die Kop-
pelung zwischen einzelnen magnetischen Momenten im Kristallgitter untersucht
[Sas04]. Sie fanden fiir die Mangan-Mangan-Koppelung in Abhéngigkeit von der
Distanz einen in der Summe positiven Wert der Austauschparameter. Der Wert des
Austauschintegrals J ist zunéchst gering fiir die ndchsten Mangan-Nachbarn und
steigt dann auf ein Maximum fiir die zweit-, dritt und viertndchsten Manganatome
an. Das flinftnachste Manganatom ist schwach antiferromagnetisch gekoppelt mit
einem negativen Austauschparameter, die Koppelung aller weiter entfernten Man-
ganatome ist gering und tragt nicht mehr signifikant zum Gesamtmoment bei. Bei
der Koppelung der Nickel- und Manganatome sind nur die Momente der néchsten
Nachbarn von Bedeutung, deren Koppelungsparameter liegt zudem deutlich ober-
halb des bei der Mn—-Mn Koppelung beobachteten Wertes. Insgesamt resultiert fiir
NisMnlIn eine iiberwiegend ferromagnetische Koppelung der magnetischen Momente.
In Neutronenbeugungsexperimenten wurde das magnetische Moment von NisMnIn
zu 4,40 up je Formeleinheit bestimmt. Hierbei hat das Manganatom mit 4,24 up
den grofiten Anteil am Gesamtmoment, gefolgt von den beiden Nickelatomen. Das
Indiumatom weist in theoretischen Berechnungen ein sehr geringes, entgegengesetzt
ausgerichtetes Moment auf, welches experimentell nicht beobachtet wurde [Web84].

Die Curietemperatur von NisMnlIn in der kristallographisch geordneten L2;-Pha-
se liegt nach den theoretischen Berechnungen bei T = 343 K. Dieser Wert liegt na-
he der experimentell bestimmten Curietemperatur von T. o, =314-330 K [Web69,
Hua04, Kur05al. Fiir NisMnIn mit weniger geordneter kristallographischer B2-Pha-
se wurde hingegen eine niedrigere Curietemperatur von T, ps ~ 170K beobachtet
[Xie01, Xie05|. Nur perfekt in der L2;-Phase kristallisiertes NipMnIn zeigt daher
oberhalb der Raumtemperatur Ferromagnetismus. Fiir die Verwendung als spininji-
zierende Elektrode ist somit das geordnete Wachstum der Heuslerlegierung 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 heifst mit fortgesetzter Gitterperiodizitit, weitergewachsen. Die depo-
nierte Schicht iibernimmt hierbei die Kristallstruktur des unterliegenden Substrates.
Technisch erfolgt dies durch thermisches Verdampfen oder Sublimieren von hochrei-
nen Materialien aus Effusionszellen im Ultrahochvakuum (UHV) auf den beheizten
Substratkristall. Das notwendige UHV im Bereich von 107! torr wird mittels Kalt-
flachen oder unter Ausnutzung der Getterwirkung von geeigneten Metallen erzeugt.
Die spezielle Geometrie der eingesetzten Effusionszellen ermoglicht einen homogenen
und gerichteten Strahl von Atomen oder Molekiilen eines Elementes, deren mittle-
re freie Weglinge im Vakuum weit grofser als der Abstand von Quellenmaterial
zum Substrat ist. Als Zellen kommen heutzutage meist keine reinen Knudsenzel-
len sondern thermische Nichtgleichgewichtszellen mit langem Tiegel zum Einsatz.
Die langgestreckte Form des Tiegels bewirkt eine Effusion der sich in gleicher Rich-
tung bewegenden Atome oder Molekiile als Teilchenstrahl. Das keramische Tiegel-
material besteht aus pyrolytischem Bornitrid (pBN) oder Aluminiumoxid (Al;O3),
in speziellen Féllen finden auch Tiegel aus Berylliumoxid (BeO) Verwendung. Fiir
hochschmelzende Materialien sind Elektronenstrahlverdampfer gegeniiber Zellen mit
Widerstandsheizung besser geeignet. Eine prézise Temperaturregelung der Verdamp-
ferzellen ist notwendig, um bei konstantem Dampfdruck einen definierten Fluss zu
erhalten. Die vertikale Strukturierung der deponierten Schichtstruktur in Wachs-
tumsrichtung wird durch spezielle Verschlussblenden, die sogenannten Zellenshut-
ter, realisiert. Durch Offnen und Schliefen kann jeder Molekularstrahl gezielt ein-
oder ausgeblendet werden. Die typische Reaktionszeit der Zellenshutter von 0,2 Se-
kunden fiir eine Positionsédnderung erméglicht eine reproduzierbare Herstellung von
nanostrukturierten Schichtsystemen. Die Rotation des strahlungsbeheizten Subs-
trathalters wiahrend des Wachstums fithrt zu einer vorteilhaften Homogenisierung
der deponierten Materialmenge, welche aus nichtaxial angeordneten Quellen ver-
dampft wird [Cho95, Cho99, Art02].

Beim Wachstum von arsenbasierten I11/V-Verbindungshalbleitern ist die hohe
Selektivitdat der verwendeten Gruppe III-Metalle (Ga, Al und In) gegentiber Arsen
ein groRer Vorteil. Bei einem Uberangebot von Arsen wachsen deren bindre und
terndre Verbindungen immer stochiometrisch. Die Prozesskontrolle erfolgt oft mit-
tels RHEED?- Aufbauten, da deren elektronenoptischer Strahlengang kompatibel zur
Aufdampfgeometrie ist. Bei schichtweisem Wachstum korreliert die Intensitét des
in RHEED-Messungen beobachteten Spekularreflexes mit dem Bedeckungsgrad der
Oberflache, was einen Riickschluss auf die Flussrate der Gruppe III-Komponente
zuldsst. Hierbei wird vorausgesetzt, dass jedes auftreffende Atom in die Oberfla-
che eingebaut wird. Fiir das Wachstum von Halbleiter-Schichtsystemen auf GaAs-

2engl.: Molecular Beam Epitaxy
3engl.: Reflection High Energy Electron Diffraction
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Substraten sind Flussraten von einer Monolage pro Sekunde (1 ML/s) typisch, bei
der Metall-Epitaxie mit hochschmelzenden Legierungskomponenten treten hingegen
deutlich geringere Gesamtflussraten von 0,03 nm/s auf [Zol09].

1.2.2 Wachstumsmodi

Beim epitaktischen Wachstum haben die Oberflichenenergie des Substrates und des
aufgedampften Materials sowie die Grenzflachenenergie und die Verspannungsener-
gie zwischen beiden einen grofen Einfluss auf die morphologische Ausbildung der
resultierenden Struktur. Man unterscheidet je nach Energiebilanz drei unterschied-
liche Wachstumsmodi, deren Schichtstruktur in Abbildung 1.5 dargestellt ist. Der
Volmer- Weber-Modus ist charakterisiert durch Inselwachstum des aufgedampften
Materials auf dem Substrat. Aufgrund einer stirkeren Bindung der deponierten Ato-
me untereinander als zum Substrat bilden sich beim Bedampfen ungleichmafig iiber
die Substratoberflache verteilte Inseln [Vol26]. Im Gegensatz dazu ist beim Frank-
van der Merwe-Modus die Bindung der adsorbierten Teilchen untereinander stérker
als zum Substrat. Dies fiihrt zu einer gleichméfigen Bedeckung der Substratober-
fliche und zu einem lagenweisen Wachstum der Schicht. Dies wird als Lagen- oder
Schichtwachstum bezeichnet. Im Idealfall wird dabei eine Monolage zuerst vollstan-
dig abgeschieden, bevor die Kristallisation der nachsten Lage einsetzt [Fra49|. Eine
Mischform beider Wachstumsmodi ist das Lagen- und Inselwachstum nach Stranski-
Krastanov, welches bei stark unterschiedlichen Gitterkonstanten von Substrat- und
Schichtkristall auftritt. Hierbei bildet sich zunéchst eine stark verspannte Schicht
entsprechend dem Wachstum nach Frank-van der Merwe. Beim Uberschreiten ei-
ner kritischen Bedeckung 6. relaxieren die nachfolgenden Schichten durch spontane
Inselbildung, um ihre Verspannungsenergie zu minimieren [Str39].

@S N

(b) l

(c) / \

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

Verspannung tritt beim Wachstum von Multilagen auf, wenn Einkristalle mit kom-
mensurabler Gitterstruktur, aber unterschiedlichen Gitterkonstanten epitaktisch auf-
einander abgeschieden werden. Als Gitterfehlpassung ¢ ist die relative Differenz der
Gitterkonstanten des Substrates a, und der deponierten Schicht a4 definiert, die sich
aus 0 = (aq — as)/as berechnet. Das Kristallgitter der Schicht wird durch Zug- oder
Druckspannung innerhalb elastischer Grenzen tetragonal verzerrt. Die Spannungs-
energie selbst ist abhéngig von der Gitterfehlpassung und der Dicke der verspannten
Schicht. Beim Uberschreiten der maximal elastisch moglichen Verspannung kommt
es zu einem Abbau der Verspannungsenergie durch Versetzungsbildung (plastische
Verformung), Bildung von Inseln beim weiteren Wachstum oder dem makroskopi-
schen Biegen des gesamten Schichtsystems. In Abbildung 1.6 ist die von Matthews
und Blakeslee berechnete maximale Schichtdicke h. in Abhéngigkeit von der Gitter-
fehlpassung ¢ (durchgezogene Linie) aufgetragen, oberhalb derer im Lagenwachstum
die Versetzungsbildung zum Abbau der Verspannungsenergie einsetzt [Mat74|. Fiir
den Spannungsabbau im Fall von Stranski-Krastanov-Inselwachstum sind experi-
mentell ermittelte Datenpunkte des kritischen Bedeckungsgrades 6. wiedergegeben,
welche aus Wachstumsuntersuchungen an InAs-Quantenpunkten gewonnen wurden

Indiumanteil x
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

T T T T T T T T T

100 | Lagenwachstum
— hC berechnet

) Stranski-Krastanov
Versetzungsbildung . = 0, experimentell

N
o
T

Y Stranski-Krastanov
B.p  Quantenpunkte

pseudomorph L

verspannt R [ .

Kritische Schichtdicke [nm]

-
T

0 1 2 3 4 5 6 7 8
Gitterfehlpassung [%]

Abbildung 1.6: nach [Men05|: (schwarze Linie) Kritische Schichtdicke h, fiir Versetzungs-
bildung beim Lagenwachstum von InGaAs auf GaAs-Substrat, berechnet nach Matthews
und Blakeslee. Bei einer Gitterfehlpassung von § ~ 1% betragt die kritische Schichtdicke
he = 50nm. (blaue Quadrate) experimentelle Werte fiir den kritischen Bedeckungsgrad 6.
beim Stranski-Krastanov-Inselwachstum von InAs-Quantenpunkten auf GaAs-Substrat,
bestimmt mittels RHEED-Messungen. Ab einer Gitterfehlpassung von ~2,5% dominiert
der Spannungsabbau durch Inselwachstum.
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[Hey01|. Prinzipiell konnen beim epitaktischen Wachstum drei Bereiche unterschied-
licher Gitterfehlpassung beschrieben werden:

unverspannte und gitterangepasste Schichten

Das Wachstum gitterangepasster Schichten bei Homo-Epitaxie oder beim Wachstum
von Materialien mit nahezu identischen Gitterkonstanten wie GaAs (a = 0,5653 nm)
und AlAs (a = 0,5661 nm) erzeugt nahezu keine Verspannung in den beteiligten
Kristallgittern. Solche Schichten lassen sich mit nahezu beliebiger Schichtdicke auf-
einander deponieren, wobei das Wachstum bei geeigneten Wachstumsparametern
ausschlieflich im Frank-van der Merwe-Modus erfolgt.

pseudomorph verspannte Schichten

Pseudomorphes Wachstum tritt bei Schichten auf, welche eine Gitterfehlpassung
von weniger als 2,5% aufweisen und unterhalb der kritischen Schichtdicke h, liegen.
Ein Beispiel hierfiir ist das verspannte Wachstum von In,Ga;_,As oder In,Al;_,As
auf GaAs. In Abbildung 1.6 ist der Indiumanteil von In,Ga;_,As als obere Achse
korreliert zu der jeweiligen Gitterfehlpassung mit GaAs wiedergegeben. Bei einer
Gitterfehlpassung von § = 2%, entsprechend einem Indiumanteil von x ~ 28%, be-
tragt die berechnete kritische Schichtdicke h. ~ 10nm. Schichten aus InggGaroAs
oder InggAl75As mit einer Schichtdicke d < h. wachsen auf GaAs pseudomorph ver-
spannt im Frank-van der Merwe-Modus auf. Die Spannungsenergie fithrt zu einer
tetragonalen Verzerrung der lateral gitterangepassten Kristallstruktur. Die vertikale
Gitterkonstante der verspannten Schicht kann aus der Verspannung e bei Kennt-
nis der materialspezifischen Poissonkonstante v durch Einsetzten und Auflésen von
Formel 1.1 errechnet werden.

2 3
(Gpertikal * Oypstrat) — QS ehicht _ 9 <aSubst7"at — aSchicht) <1 — 21/> (1.1)

3 . —
ASubstrat QA Schicht 1 1%

— =2
Vo El—y

. AV 1—-2v A Substrat — ASchicht
mit = und €=

ASchicht

Eine weitere Erhohung des Indiumanteils fiihrt im Grenzbereich von 28% <
r < 35% (Gitterfehlpassung § > 2,5%) zum Ubergang vom Lagenwachstum in das
Stranski-Krastanov-Inselwachstum. Dieser Bereich ist interessant fiir das Wachstum
von InAs-Quantenpunkten, deren kritischer Bedeckungsgrad 6. in Abhéngigkeit von
der Gitterfehlpassung § in Abbildung 1.6 mit blauen Quadraten gekennzeichnet ist.

vollstindig relaxierte Schichten

Beim Uberschreiten der kritischen Schichtdicke h, fiir Lagenwachstum setzt eine
verstarkte Versetzungsbildung innerhalb der deponierten Schicht ein. Hierdurch re-
laxiert das Kristallgitter des Schichtkristall unter Abbau der Verspannungsenergie,
bis aufgrund der grofsen Anzahl eingebauter Versetzungen die vertikale und hori-
zontale Gitterkonstante wieder mit dem Wert des unverspannten Volumenmaterials
iibereinstimmen.
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1.3 Prinzipien der Analysemethoden

1.3.1 Augerelektronen-Spektroskopie

Die Augerelektronen-Spektroskopie (AES) ist eine Analysemethode, welche auf-
grund der geringen Tiefe des analysierten Probevolumens hervorragend geeignet
ist, die chemische Zusammensetzung diinner Schichten ohne den Einfluss eines un-
terliegenden Substrates zu untersuchen. Sie beruht auf der Auswertung des Spek-
trums emittierter Augerelektronen im Bereich 10eV bis 3keV. Die Oberflichensen-
sitivitdt der AES beruht auf der kleinen mittleren freien Weglénge der emittierten
Elektronen im Festkorper, welche in einem Bereich von 0,4 bis 5nm liegt. Die la-
terale Auflésung ist durch den Durchmessers des Primérelektronenstrahls bestimmt
[Bri83, Tho85, Bri03].

Der Auger-Prozess, dargestellt in Abbildung 1.7(a), wird durch Bildung eines
Ions mit einer Leerstelle infolge der Stofionisation eines Photoelektrons (K') durch
den Primaérelektronenstrahl mit einer Energie von Ep =3-10keV ausgelost. Der lo-
nisation (hier: des K-Niveaus) folgt die Relaxation des Atoms. Dabei wird das ent-
standene Loch durch ein Elektron aus einem hoéherenergetischem Lo-Niveau aufge-
fiillt. Infolge des Ubergangs wird die Energiedifferenz (Ex—FEy,) als iiberschiissi-
ge kinetische Energie verfiigbar. Diese Energie kann im Atom entweder durch die
Bildung eines charakteristischen Rontgen-Photons (Réntgen-Fluoreszenzstrahlung)
abgebaut werden, oder strahlungslos auf ein Elektron eines gleichen oder héheren
Energieniveaus (Lz) tibergehen, welches darauthin ebenfalls emittiert wird (Auger-
Emission). Beide Deexzitationsprozesse konkurrieren, die Wahrscheinlichkeit fiir das
Auftreten ist abhéngig von der Kernladungszahl z und wird durch die Fluoreszenz-
ausbeute w bzw. der Auger-Emissionswahrscheinlichkeit « beschrieben, dargestellt
in Abbildung 1.7(b). Wéahrend w mit zunehmendem z ansteigt, nimmt « mit stei-
gender Kernladungszahl ab. Beide zusammen ergeben fiir ein Element immer eine
Wahrscheinlichkeit von eins. Die Formel Ekp,;, = Ex—Ep,—Ep,* gibt die Ener-
gie eines Augerelektrons fiir den in Abbildung 1.7(a) dargestellten Prozess wieder.
Hierbei wird die Bindungsenergie ausgehend vom Ferminiveau Fp bestimmt und
nicht auf die Vakuum-Energie des freien Elektrons bezogen. Das Suffix (*) deutet
darauf hin, dass sich die Bindungsenergie eines einfach ionisierten Atoms von der
fiir ein neutrales Atom (Lsz) unterscheidet. Aus der Gleichung wird deutlich, dass die
Energie eines Augerelektrons ausschliefslich von der Lage der atomaren Energieni-
veaus abhéngt. Die Energie E, jedes emittierten Augerelektrons ist unabhéngig von
Ep und charakteristisch fiir ein Element. Fiir jedes Element des Periodensystems
existiert ein eindeutiger Satz von Auger-Energien, basierend auf den Bindungsener-
gien der Ubergangszustinde. Der Energieterm des zuerst ionisierten Kernlevels Ex
dominiert die Gleichung. Somit ist auch dann eine eindeutige Zuordnung moglich,
wenn beide der Ionisation folgenden Elektronen des Augerprozesses aus dem Valenz-
band stammen, z.B. bei einem KVV-Ubergang. Da die Lage der Kernniveaus von
der chemischen Umgebung, d.h. Bindungszustand und umgebende Matrix abhangt,
ist die Bestimmung von chemischen Verschiebungen mit AES mdglich. Prinzipiell
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sind mit AES alle Elements ab Li (Z > 2) detektierbar. Wegen der Abhéngigkeit
des Tonisationsquerschnittes von Ep wird iiblicherweise eine Beschleunigungsenergie
von ~4-5 x E, gewahlt, bei typisch verwendeten Anregungsenergien von 3-10keV.
Die Elementidentifikation erfolgt anhand der charakteristischen Serie von Auger-
Ubergiingen, welche unter den experimentellen Standardbedingungen am stirksten
ausgepragt ist. Durch die jeweils hohe Emissionswahrscheinlichkeit ist die Emp-
findlichkeit von AES grofer als bei der energiedispersiven Rontgenspektroskopie
(EDX). Auch wenn fiir die qualitative Analyse berechnete Augerspektren verwen-

(a ) _ e Auger-Elektron
EwiL
E;
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Abbildung 1.7: nach [Hed95]: (a)Auger-Prozess fiir einen K LyL3-Ubergang. Ein einfal-
lendes Elektron mit der Energie Ep schligt ein Elektron aus dem Kernlevel K. Hierfiir
muss die Energie Ep > ~5 Fi sein. Das entstandene Loch wird durch ein Elektron aus
dem Lo-Niveau aufgefiillt. Die hierbei freiwerdende Energie Ex—FE7, kann entweder in
Form eines Réntgenphotons abgegeben werden, oder wie dargestellt zur Bildung eines Au-
gerelektrons fithren, z.B. kann ein Augerelektron mit der Energie (Ex—FEr,—FEr,*) aus
der L3 Schale emittiert werden. (b) Dargestellt sind mit durchgezogener Linie die Auger-
Emissionswahrscheinlichkeit a und mit Strichlinie die Fluoreszenzausbeute w zur Bildung
eines Rontgenphotons in Abhéngigkeit von der Kernladung z. Beide Wahrscheinlichkeiten
sind komplementér und ergeben zusammen immer eins.
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det werden konnen, erfolgt in der Praxis der angewandten AES meist ein Vergleich
mit Sammlungen aufgenommener Referenz-Augerspektren [Hed95, Sea98|. Die Dar-
stellung der Referenzspektren erfolgt meist in der abgeleiteten Form dN(E)/DE,
wobei es zwischen den verschiedenen Spektren-Atlanten aufgrund unterschiedlicher
Spektrometer zu geringen, meist aber unbedeutenden Unterschiedenen kommt. Die
Erfassungsgrenze fir Elemente liegt in der qualitativen Analyse bei 0,001 %-0,1 %.
Die quantitative Analys erfolgt mittels Relativmessungen mit externen Standard-
materialien oder unter der Verwendung von tabellierten Empfindlichkeitsfaktoren.
Diese sind im hohen Mafe geritespezifisch und abhéngig von verwendeter Auflosung
und Strahlstrom. Zusétzlich miissen bei der Verwendung von Empfindlichkeitsfakto-
ren Korrekturen fiir Matrixeffekte aufgrund element- und einfallswinkelabhéngiger
Riickstreuung beriicksichtigt werden. Die gemessene Intensitét eines Signals Iy eines
Elementes ist bei vergleichbaren Messbedingungen proportional dem molaren Anteil
im Analysevolumen. Bei der Verwendung von Standards und spezifischen Referenz-
proben ist in stochiometrischen Untersuchungen eine Genauigkeit von 0,5-1at%
erreichbar.

Eine ortsaufgeloste Augeranalyse kann durch das zeilenweise Rastern des Elek-
tronenstrahls {iber die Probenoberfliche mit gekoppelter Datenerfassung erfolgen.
Mit dieser als Scanning Auger Microscopy (SAM) bezeichneten Technik kénnen
zweidimensionale Elementverteilungsbilder erzeugt werden. Wird zudem eine geeig-
nete Ionenoptik mit definierten Sputterraten zum Abtragen der Probenoberfliche
verwendet, ist es moglich ein Tiefenprofil der Elementverteilung zu bestimmen.

1.3.2 Rasterkraftmikroskopie

Die Rasterkraftmikroskopie! stellt eine Weiterentwicklung der Rastertunnelmikro-
skopie® dar, bei welcher die Topographie einer Probenoberfliche mit einer scharfen
Spitze abgetastet wird. Die Spitze ist an einer Blattfeder (Kantilever) befestigt, wel-
che eine auferordentlich kleine Federkonstante mit & < 0,1 N/m aufweist, bei gleich-
zeitig hoher Rezonanzfrequenz von mehreren 100 kHz. Bei einer Messempfindlichkeit
von 1071 N konnen so die Krifte interatomarer Bindungen im Bereich von 10~7 N
fiir ionische Bindungen bis hin zu 10~ N fiir schwache van-der-Waals-Kriifte unter-
sucht werden [Bin86]. Das Rastern des Kantilevers mit Spitze iiber die Oberflache
und das definierte Aufsetzten der Spitze sowie die Kraftregelung in Betriebsmodi
ohne direkten Kontakt erfolgen {iber mehrere Piezoantriebe. Die Krafteinwirkung
auf die Spitze erzeugt eine Ablenkung des Kantilevers, welche {iblicherweise op-
tisch mittels eines Lasers und einer Vier-Sektor-Photodiode detektiert wird. Der
Kriimmungsradius der oft mikromechanisch praparierten Siliziumspitzen liegt bei
20-50 nm, wobei eine ideale Spitze in einem einzelnen Atom endet. Die laterale Auf-
16sung liegt im Bereich von 0,1-10 nm, bei einer vertikalen Auflésung von weniger
als 0,1 nm. Rasterkraftmikroskopie ermoglicht die Untersuchung von Oberflichen im
Mikrometerbereich bis hin zu atomarer Auflosung [Fri94|. Da die elektronisch erfass-

4engl.: Atomic Force Microscopy (AFM)
Sengl.: Scanning Tunnel Microscopy (STM)
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ten Bilder der Rasterkraftmikroskopie eine direkte Tiefeninformation enthalten, ist
die Bestimmung von Rauigkeiten auf einer atomaren Skala moglich. Bei der Aus-
wertung von AFM-Daten muss beachtet werden, dass die resultierenden Messdaten
immer eine Faltung der Spitzentopographie und der Oberflaichenmorphologie der un-
tersuchten Probe darstellen. Bei der Interpretation von AFM-Daten ist daher eine
sorgfiltige Analyse der Untersuchungsergebnisse im Hinblick auf Spitzenartefakten
notwendig.

1.3.3 Rontgendiffraktometrie

Die Réntgendiffraktometrie (XRD)S ist eine Methode zur Phasenanalyse kristalli-
ner Festkorper. Bei der XRD werden Rontgenstrahlen an Netzebenen gebeugt, so
dass bei konstruktiver Interferenz Reflexe entstehen. Eine konstruktive Interferenz
liegt dann vor, wenn die Beugungsbedingung erfiillt wird, d.h. die Differenz der op-
tischen Weglénge bei Reflexion an aufeinanderfolgenden Netzebenen dem n-fachen
der Wellenlange A entspricht. Dieser Sachverhalt ist in Form der Braggschen Glei-
chung wiedergegeben (1.2). Sie setzt den Netzebenenabstand dyy;, die Wellenlange
A, den Winkel © zwischen einfallendem Strahl und Netzebene und die natiirlichen
Zahl n fiir die Beugungsordnung in Beziehung [War90, Kle90].

thkl sin® =n- A (12)

Die Beugungsbedingung kann bei Einkristalluntersuchungen auf zwei Weisen er-
fiillt werden: Zum einen durch eine Variation der Wellenldnge A\, was durch Verwen-
dung polychromatischer Strahlung geschehen kann, wie zum Beispiel beim Lauever-
fahren. Zum anderen kann der Beugungswinkel © durch eine kontrollierte Bewegung
der zuvor ausgerichteten Probe eingestellt werden, was bei Untersuchungen mittels
Vier-Kreis-Diffraktometern Verwendung findet. Bei diesen kénnen einzelne Reflex-
positionen gezielt angefahren werden. Voraussetzung hierfiir ist eine genaue Justage
der einkristallinen Probe entsprechend ihrer kristallographischen Achsen mittels ei-
nes Goniometers. Bei der Untersuchung von polykristallinen Materialien ist diese
Justage nicht ndtig, da aufgrund einer regellosen Verteilung der Kristallite immer
ein Teil der Netzebenen so ausgerichtet ist, dass die Beugungsbedingung erfiillt wird.

Fiir die Phasenanalyse von Schichtsystemen hat sich die Bragg-Brentano-Geo-
metrie bewahrt. Wie in Abbildung 1.8 dargestellt, wird die Probe im Zentrum um
den Winkel © gedreht, wahrend der Detektor auf dem Messkreis um den doppelten
Winkel 20 bewegt wird. Bei dieser Anordnung kommen Rontgenrohre, Detektor und
Probe immer auf dem gleichen Fokussierkreis zu liegen.

Eine geeignete Methode zur Untersuchung der kristallinen Qualitét eines Materi-
als ist die Aufnahme einer Rockingkurve”. Hierbei handelt es sich um eine asymme-
trische Beugungsuntersuchung, bei welcher der Detektor auf der 20-Winkelposition

Sengl.: X-Ray Diffraction
Tengl: Rocking curve, oft auch w-scan genannt.
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Abbildung 1.8: Strahlengang bei Bragg-Brentano-Geometrie (6 /20-Geometrie) [Sie93].

eines Reflexes fixiert ist, wahrend die Probe in einem Intervall A® um die Reflex-
position bewegt wird. Intensitdt und Halbwertsbreite der so aufgenommenen Kurve
héngen ab von der Perfektion der Gitterebenen parallel zur Oberfliche. Die Kristall-
periodizitat kann durch Versetzungsbildung sowie Verbiegung der Probenoberflache
beeintrachtigt werden. Wahrend perfekte Einkristalle Halbwertsbreiten von weniger
als einer Winkelminute aufweisen, treten bei epitaktischen Schichten Reflexverbrei-
terungen im Bereich von einem Grad auf [Spi09].

1.3.4 Rontgenreflektometrie

Eine Referenzmethode zur Bestimmung von Schichtdicken diinner Schichten im nm-
Bereich stellt die Réntgenreflektometrie (XRR)® dar, welche zudem durch eine Ana-
lyse der Reflexamplitude Informationen iiber die Grenzflachenrauhigkeiten, die op-
tischen Dichten sowie die Periodizitat der Schichten liefern kann. Bei der XRR wird
die Verdanderung der Reflektivitit als Funktion des Einfallswinkels 8 zwischen Probe
und Strahl untersucht, wofiir Rontgenstrahlung unter streifendem Einfall verwen-
det wird. Hierbei liegt die typische Wellenldnge fiir Rontgenstrahlung im Bereich
von 0,1nm (10 Hz), und somit etwa vier GroRenordnungen oberhalb der typischen
Bindungsenergie zwischen Kern und Elektron. Das Prinzip der Reflektometrie kann
daher mit Hilfe der optischen Theorie unter Verwendung des komplexen Brechungs-
indexes n = 1 — 0 — i erklart werden. Hierbei beschreibt der Realteil n = 1 — §
das Streuvermogen eines Materials infolge der Elektronendichteverteilung ¢ und der

8engl.: X-Ray Reflectometry
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Imaginarteil —i3 das Absorptionsvermogen [Gib00]|. Alle Materie besitzt fiir Ront-
genstrahlung einen Brechungsindex n < 1 und zeigt somit beim Eintreten des Strahls
aus Vakuum bzw. Luft fiir Winkel kleiner dem kritischen Winkel 8. Totalreflexion.
Fiir Winkel 6 > 6, tritt hingegen eine Aufspaltung des einfallenden Strahls in zwei
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 Rontgenreflektometrie unter
Berticksichtigung von Brechung (Transmission) und Reflexion eines Rontgenstrahls beim
Ubergang vom Vakuum in ein Medium.

Ein Teil der Strahlung wird als Strahl 1 an der Oberfliache der Schicht reflektiert,
wahrend der Rest der Strahlung als transmittierter Strahl 2 in die Schicht eindringt
und hierbei gebrochen wird. Dieser transmittierte Strahl 2 wird wiederum an der
Grenzflache zwischen Substrat und Schicht reflektiert und kann beim Austreten mit
dem zuvor reflektierten Strahl I interferieren. Durch kontinuierliche Erhéhung des
Einfallswinkels 6 erhélt man so eine Abfolge von Interferenzmaxima und -minima,
welche Kiessig-Fringes genannt werden [Kie31]. Eine einfache Schichtdickenbestim-
mung fir Einschichtsysteme beruht auf der Annahme, dass im Allgemeinen der
Brechungsindex der Materie fiir Rontgenstrahlung n = 1 ist und somit der optische
Weg dem vom Strahl 2 zuriickgelegten realen Weg entspricht. Daher kann aus dem
Gangunterschied der phasenverschobenen, interferierenden Strahlen direkt auf die
Schichtdicke d geschlossen werden. Hierbei sind die Werte 6; der Maxima bzw. Mi-
nima iiber die modifizierte Bragg-Gleichung 1.3 mit der Schichtdicke d verkniipft.
In dieser geht der kritische Winkel der Totalreflexion 6., die Wellenldnge der Ront-
genstrahlung A, die Schichtdicke d 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 Glas einen Wert von 0 fiir
Maxima bzw. 1/2 fiir Minima. Dies entspricht einem Phasensprung um \/2, wel-
cher bei Reflexion eines Strahls an der Grenzflache eines optisch dichteren Mediums
auftritt.

)\2

Die quadratische Auftragung der Werte 6? fiir Maxima bzw. Minima gegen die lau-
fende Nummer der Maxima k; + o liefert eine lineare Funktion, bei welcher durch li-
neare Regression die Schichtdicke d aus der Steigung errechnet werden kann. Gleich-
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zeitig kann der Winkel der Totalreflexion 6. aus dem Achsenabschnitt bestimmt
werden. Fir grofere Schichtdicken (ca. 50 bis max. 150nm) wird die Zuordnung
der Beugungsordnung zunehmend schwieriger, da aufgrund der geringen Eindring-
tiefe bei kleinen Winkeln nahe 6, die Interferenzmaxima und -minima nicht mehr
stark ausgeprégt sind. Bei der Auswertung solcher Reflektogramme erweist sich eine
Zuordnung der Beugungsordnung aufgrund der Optimierung des Bestimmtheitsma-
Kes in Bezug auf die Korrelation der Messpunkte als sehr hilfreich. Bei Multilagen
treten zuséatzliche Oszillationen auf, welche durch Reflexionen an der periodischen
Mehrlagenstruktur der einzelnen Schichten erzeugt werden. Diese Maxima heifsen
Viellagen- oder Bragg-Peak. Aus ihrer Lage kann die Dicke der Bilagen, also die
Periodenlange zweier Schichten ny, + my,, berechnet werden.

Bei Mehrschichtsystemen lésst sich die Lage der Interferenzmaxima und -minima
nicht mehr genau durch eine analytische Auswertung bestimmen. Statt dessen erfolgt
die rechnergestiitzte Anpassung einer simulierten Reflexionskurven. Hierfiir werden
die freien Parameter des zugrundeliegende Schichtstrukturmodells solange mit Hilfe
eines iterativen numerischen Algorithmus variiert, bis die Abweichung der experi-
mentellen Daten von der simulierten Theoriefunktion nach der Methode der kleinsten
Fehlerquadrate minimal ist. Durch eine Anpassung der Reflexionsamplituden kénnen
aus dem verwendeten Schichtstrukturmodell neben den Schichtdicken auch die opti-
schen Dichten und die Grenzflachenrauhigkeiten gewonnen werden [Par54, Spi09].

1.3.5 Transmissions-Elektronenmikroskopie

Die Elektronenmikroskopie beruht auf der Verwendung beschleunigter Elektronen,
deren Wellenldnge aufgrund ihrer Wellennatur nach de Broglie fiir Beschleunigungs-
spannungen von 100-400kV im Bereich von Pikometern liegt. Das Transmissions-
elektronenmikroskop (TEM) ist dhnlich wie eine Lichtmikroskop aufgebaut und er-
moglicht die Abbildung eines durchstrahlten Objektes bis zu einer Punktauflésung
von 0,05-0,2nm [Ros05]. Die Elektronenstrahlerzeugung erfolgt mittels Wolfram-
Hohlkathoden oder Feldemissionskathoden, bei der Strahlkollimation kommen vor-
wiegend magnetische Linsen zum Einsatz [Kno32a, Kno32b|. Die tatséchliche Auf-
16sung eines TEM ist durch die Abbildungsfehler der optischen S&ule bestimmt.
Der Chromatischen Aberration wird durch eine hochkonstante elektronische Rege-
lung der Elektronenenergie begegnet, Astigmatismen kénnen durch Ablenkmagneten
ausgeglichen werden. Das Fehlen einer magnetischen Zerstreulinse fiir die Elektro-
nenoptik erschwerte bisher die Korrektur der sphérischen Aberration, welche ein-
hergehend mit einer starken Verringerung des Strahlstroms mit Aperturblenden vor
den magnetischen Linsen sowie durch eine sorgféltige Auslegung der optischen Saule
minimiert werden kann. Seit kurzem erst sind Korrekturlinsen fiir sphérische Abe-
ration (Cs-Corrector) basierend auf nicht rotationssymmetrischen Elektronenlinsen
kommerziell erhaltlich. Durch ihren Einsatz kann die Auflésung von TEM-Systemen
bis in den subatomaren Bereich gesteigert werden [Urb08, Urb09].

Die Kontrasterzeugung erfolgt bei der Abbildung amorpher Materialien {iber-
wiegend durch einen element- und schichtdickenabhéngigen Massendickenkontrast,
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Abbildung 1.10: Strahlengang im TEM bei Abbildung und Beugung. Mittels der Konden-
sorlinsen und Blenden kénnen Intensitédt, Durchmesser und Konvergenz des auf die Probe
treffenden Elektronenstrahl bestimmt werden. Die Objektivlinse erzeugt ein vergrofiertes
1. Zwischenbild der durchstrahlten Probe, wobei in ihrer hinteren fokalen Brennebene die
Fouriertransformation dieses Bildes entsteht. Bei kristallinen Materialien entsteht an die-
ser Stelle das Beugungsbild. Mit der Zwischenlinse kann je nach Erregung wahlweise eine
Vergroferung des 1. Zwischenbildes im Abbildungsmodus oder des Feinbeugungsbildes im
Beugungsmodus erzeugt werden. Die Kontrastblende ermoglich das Ausblenden stérker
gebeugter Strahlen im Hellfeldmodus, bzw. die Auswahl des gebeugten Strahl fiir die Dun-
kelfeldabbildung. Im Beugungsmodus ist die Kontrastblende vollstéandig gedffnet und die
Feinbereichsblende! erméglicht die Auswahl des zur Beugung beitragenden Probenberei-
ches. Die nachfolgenden Zwischen- und Projektivlinsen bewirken ein weitere Vergroferung
des mit dem jeweiligem Aufnahmemedium beobachteten Bildes. In der vereinfachten Dar-
stellung sind zwei einfallende Strahlen mit je drei gebeugten Strahlen abgebildet.

Tengl.: Selected Area Diffraction, SAD
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wahrend bei kristallinen Materialien der Beugungskontrast eine Abbildung der Re-
alstruktur ermoglicht. Die untersuchten Proben miissen fiir Elektronentransparenz
entsprechend ihrer elementabhéngigen Absorption und der Beschleunigungsspan-
nung des TEM auf 5-500 nm gediinnt werden. In Abbildung 1.10 ist ein vereinfach-
ter Strahlengang eines TEM fiir den Abbildungs- und den Beugungsmodus darge-
stellt. Bei einer Abbildung im Hellfeldmodus wird die Kontrastblende so eingestellt,
dass starker gestreute Elektronen in der hinteren Brennebene ausgeblendet wer-
den. Hierdurch wird der Kontrast von Biege- und Dickenkonturen erhéht, da stark
streuende Details im Bild dunkel erscheinen. Im Dunkelfeldmodus erfolgt hingegen
durch Kippen des Primérstrahls die Abbildung eines Strahls der stéirker gebeugten
Elektronen. Hierfiir wird einer der Beugungsreflexe in der hinteren Bildebene zur
Bilderzeugung ausgewahlt, wiahrend die anderen abgebeugten Strahlen sowie der
Primérstrahl durch die Kontrastblende ausgeblendet werden. Der Dunkelfeldmodus
ist besonders geeignet zur Abbildung von ein- und zwei-dimensionalen Gitterfehlern,
da diese bei kristallinen Materialien jeweils spezifische Beugungskontraste erzeugen.
Bei der Untersuchung von kristallinen Materialien im Beugungsmodus erfolgt ei-
ne Abbildung der hinteren fokalen Brennebene, in der ein Elektronenbeugungsbild
des durchstrahlten Probenvolumens auftritt. Zum Umschalten zwischen Abbildungs-
und Beugungsmodus kann die Brennweite der Zwischenlinse durch eine Anderung
des Erregungsstroms variiert werden. Wenn im Beugungsmodus ein paralleles Strah-
lenbiindel zum Durchleuchten der Probe verwendet wird, bezeichnet man dies als
Feinbereichsbeugung?. Die Feinbereichsbeugung ermdoglicht die Untersuchung von
Kristallstruktur und Kristallorientierung eines mittels der Feinbereichsblende aus-
gewahlten 0,1-1 ym grofen Probenbereiches.

Neben der Bilderzeugung kann bei vielen TEM-Aufbauten auch eine Detektion
der angeregten charakteristischen Rontgenstrahlung erfolgen. Zur Elementanalyse
kommt hierfiir oft ein energiedispersiver Detektor auf Halbleiterbasis zum Einsatz.
Bei geringer Vergrofierung mit aufgefachertem Strahl ermoglicht dies eine Untersu-
chung der Stéchiometrie diinner Schichten. Eine erweiterte Moglichkeit bietet die
Kombination mit abbildenden Spektrometern, welche bei energiegefilterten TEM-
Untersuchungen eine lokale Elementanalyse bei hohen Vergroferungen ermdéglicht.

1.3.6 SQUID-Magnetometrie

Das makroskopische magnetische Moment m sowie die Magnetisierung!® M einer
Probe kann in Abhéngigkeit vom Magnetfeld H fiir verschiedene Temperaturen
mittels der Magnetometrie bestimmt werden. Hierbei wird die Stdrke der magneti-
schen Dipole durch ihre magnetische Anziehungskraft (Torsionsmagnetometer) oder
ihre Induktionswirkung erfasst (Induktionsmagnetometer). Bei dem oft verwende-
ten Aufbau des Induktionsmagnetometers wird ein Probendipol periodisch in ei-
ner Aufnahmespule bewegt und die resultierende Induktionsspannung als Funktion
des Ortes erfasst. Bei Kenntnis der Geometrie lésst sich aus dieser ortsabhingigen

9engl.: Selected Area Diffraction (SAD)
10die Magnetisierung M ist definiert als magnetisches Moment pro Volumeneinheit m,/V
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Spannungsveranderung das magnetische Moment der Probe berechnen. Die Emp-
findlichkeit der Messung kann durch den Einsatz eines SQUID! erheblich gesteigert
werden.

Da bei einer Messung sowohl die Variation der magnetischen Feldstérke als auch
der Temperatur moglich ist, gibt es verschiedene Messverfahren, welche ihrerseits
Aussagen tiber unterschiedliche magnetische Eigenschaften der Probe liefern. Fiir
die Bestimmung der Hysterese M(H) wird eine Probe bei konstanter Temperatur
einem externen Magnetfeld ausgesetzt und die sich &ndernde Magnetisierung, wel-
che die Reaktion des Stoffes auf das dufere Feld H darstellt, erfasst. Bei einem
Ferromagneten ohne magnetische Vorgeschichte wird beim ersten Anstieg der Ma-
gnetisierung die sogenannte Neukurve aufgenommen, bei welcher eine Ausrichtung
der zuvor regellos verteilten Momente bewirkt wird. In der anschlieffenden Messung
der Magnetisierung M wird das externe magnetische Feld kontinuierlich von ho-
hen Werten +H bis zu einem entgegengesetzt gleich grofen Feld —H erniedrigt und
anschliefsend wieder bis zum Startwert +H erhoht. Aus dem Maximalwert der Hyste-
rese M(H) kann die Séattigungsmagnetisierung Mg des Materials bei der verwendeten
Messtemperatur bestimmt werden. Eine weitere Vergrofserung des externen Magnet-
felds H bewirkt keine Verdinderung der Magnetisierung mehr, da alle magnetischen
Bereiche in Richtung des externen Feldes ausgerichtet sind. Weiterhin bleibt in Fer-
romagneten nach der ersten Magnetisierung auch ohne ein externes Magnetfeld eine
Restmagnetisierung zuriick, welche remanente Magnetisierung oder Remanenz Mg
genannt wird. Diese kann nur durch Anlegen eines magnetischen Gegenfeldes, der
sogenannten Koerzitivfeldstarke H., aufgehoben werden.

Die Curietemperatur T eines Ferromagneten lédsst sich aus der Messung der Re-
manenz Mp in Abhéngigkeit von der Messtemperatur T bestimmen. Hierfiir wird
zunéchst die Probe von einer Temperatur oberhalb T, also aus dem paramagneti-
schen Zustand heraus, abgekiihlt. Anschliefsend wird die Probe bei der niedrigsten
Messtemperatur einem Magnetfeld H ausgesetzt und so magnetisiert. Die Rema-
nenz Mp(7T') des Ferromagneten wird ohne ein externes Magnetfeld mit ansteigender
Temperatur gemessen, bis fiir eine Temperatur 7' > T» die Remanenz verschwindet
(Mg =0).

Informationen {iber Energiebarrieren innerhalb von anisotropen oder polykristal-
linen Materialien kénnen mit der Hilfe von Zero Field Cooled-'? und Field Cooled-!3
Messung gewonnen werden. Bei einer ZFC-Messung wird die Probe zunéchst von
einer Temperatur deutlich oberhalb der Blockingtemperatur T, auf eine niedrigere
Temperatur deutlich unterhalb Tp abgekiihlt. Anschlieffend wird ein externes ma-
gnetisches Feld mit einer konstanten Feldstdrke H angelegt und die Magnetisierung
Mzpo(T) in Abhéngigkeit von der Temperatur beim Erwérmen auf 7' > T mit
H = const. gemessen. Die Bestimmung der FC-Kurve erfolgt durch erneutes Abkiih-
len der Probe im externen magnetischem Feld H unter Messung der Magnetisierung
Mpc(T). Alternativ konnen die Messwerte auch beim Aufwérmen der Probe im ex-

Hengl.: Superconducting Quantum Interference Device
2engl.: Zero Field Cooled (ZFC)
13engl.: Field Cooled (FC)
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ternen Magnetfeld H nach dem vorhergehenden Abkiihlen im gleichen Magnetfeld
erfasst werden. Das externe Magnetfeld muss bei den ZFC- und FC-Messungen klein
sein im Vergleich zu den Anisotropiefeldern, um eine Verfalschung der im Kurven-
verlauf wiedergegebenen intrinsischen Energiebarrieren auszuschlieffen.

Nach dem Abkiihlen der Probe ohne Feld (ZFC) sind die magnetischen Momen-
te bei isotropen Materialien in ihrer statistischen Ausrichtung quasi eingefroren.
Bei magnetisch anisotropen Materialien erfolgt hingegen eine bevorzugte Ausrich-
tung der magnetischen Momente entlang der sogenannten leichten Achse, welche
einer bevorzugten kristallographischen Richtung eines Teilchens entspricht. Hierbei
wird die thermische Fluktuation der magnetischen Momente oder deren Ausrich-
tung durch ein externes Magnetfeld behindert, was als Blockingeffekt bezeichnet
wird. Durch das Einschalten des Magnetfeldes und einer schrittweisen Erhchung
der Temperatur wird dem System Energie zugefiihrt, welche in einer sukzessiven
Ausrichtung der magnetischen Momente resultiert, die Blockierung der Ausrichtung
wird allméhlich aufgehoben. Die zunehmende parallele Ausrichtung der Momente
fithrt zu einem Anstieg der Magnetisierung. Bei Erreichen der Blockingtemperatur
Tp sind alle magnetischen Momente frei und somit parallel in Richtung des ex-
ternen Magnetfeldes ausgerichtet, es bildet sich ein Maximum in der ZFC-Kurve
aus. Eine weitere Temperaturerh6hung resultiert in einer Zunahme der thermischen
Fluktuationen, welche zu einer Erniedrigung der Magnetisierung aufgrund der immer
starkeren Unordnung der magnetischen Momente entsprechend dem Curie Gesetz
fithrt. Die Magnetisierung nimmt mit zunehmender Temperatur weiter ab, bis die
magnetische Ordnungstemperatur des Systems, bei Ferromagneten die Curietempe-
ratur T¢, erreicht ist. Bei dieser Temperatur iibersteigt die thermische Energie die
der Austauschwechselwirkung, so dass aufgrund der thermischen Fluktuation alle
magnetischen Momente regellos angeordnet sind. Die Probe verhalt sich oberhalb
Te paramagnetisch. Die FC-Kurve ist im Idealfall bis zur Blockingtemperatur Tz
mit der ZFC-Kurve identisch. Erst bei einer weiteren Temperaturerniedrigung wirkt
sich die anhaltende Ausrichtung der Momente durch das externe magnetische Feld
H aus. Die magnetischen Momente werden im parallel zum Magnetfeld ausgerichte-
ten Zustand eingefroren. Eine Minimierung der restlichen thermischen Fluktuation
bewirkt unterhalb der Blockingtemperatur einen Anstieg der Magnetisierung Mp¢
auf einen Wert oberhalb des Maximums fiir die ZFC-Kurve. Abweichungen vom
idealen Verhalten konnen durch eine Grofenverteilung der Teilchen hervorgerufen
werden, welche zu einer gemittelten Blockingtemperatur fiihrt, da in einem grofie-
ren Temperaturbereich die Blockierung fiir Teilchen verschiedener Grofe sukzessive
aufgehoben wird.

Bei diinnen magnetischen Schichten ist die Menge des magnetischen Materials
sehr gering, eine Messanordnung mit hoher Empfindlichkeit ist daher notwendig.
Um das magnetische Moment m und daraus die Abhéngigkeit der Magnetisierung
M vom externen Magnetfeld H (mit 7" = const.) oder der Temperatur 7' (mit H
= const.) zu bestimmen, wird daher oft ein SQUID-Magnetometer verwendet. Ein
SQUID-Magnetometer besitzt eine supraleitende Aufnahmespule mit 1-2-1 Win-
dungen, von denen die mittlere im entgegengesetzten Richtungssinn zu den ande-
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Aufnahmespule SQUID-Signal
Probenbewegung
in z-Richtung
I
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Abbildung 1.11: Gradiometer 2. Ordnung bei Messungen im SQUID. Die gemessene Span-
nung V(z) des SQUID-Kontaktes ist proportional zum magnetischen Moment m der Probe
bei Bewegung durch die Aufnahmespule. Die supraleitende Spule dient der Ausrichtung der
magnetischen Momente bei Messungen mit externem Magnetfeld.

ren beiden gewickelt ist (Aufbau siehe Abbildung 1.11). Diese Anordnung nennt
man ein Gradiometer zweiter Ordnung. Der magnetische Fluss wird durch diese
Aufnahmespule, welche als Flusstransformator dient, iiber eine grofere Flache auf-
genommen und iiber eine weitere Induktivitat in den SQUID eingekoppelt. Dieser
besteht aus einer supraleitenden Stromschleife, in der sich zwei Josephson-Kontakte
befinden. Letztere sind diinne Isolationsschichten die unter bestimmten Bedingun-
gen durchtunnelt werden kénnen. Quanteninterferenzen zwischen den Strémen durch
die beiden Josephson-Kontakte erméglichen die Messungen von sehr kleinen Fluss-
anderungen. So konnen Bruchteilen eines Flussquantums nachgewiesen werden, was
zu der fiir Diinnschichtmessungen notwendigen hohen Empfindlichkeit fiihrt. Der
SQUID ist rdumlich getrennt von der Probe angeordnet, welche dadurch in der Mit-
te des supraleitenden Magneten hohen Magnetfeldern ausgesetzt werden kann. Bei
der Messung wird die Probe periodisch durch die Mitte der Aufnahmespule parallel
zu den magnetischen Feldlinien in z-Richtung bewegt. Hierbei wird durch Dipole
des Probenmaterials ein elektrischer Strom in den Windungen induziert, der pro-
portional zur zeitlichen Anderung des eingeschlossenen magnetischen Flusses ist.
Dieser Strom wird in einem linearen Strom-Spannungskonverter in eine Spannung
umgewandelt. Die Magnetometersteuerung detektiert diese dann in Abhéngigkeit
von der Probenposition in z-Richtung. Aus dieser V(z)-Kurve errechnet das System
dann durch Anpassen eines Algorithmus das magnetische Moment m der Probe.
Das SQUID besitzt eine Empfindlichkeit von 6 - 107 bis 1072®,, was bei optima-
len Bedingungen einer Auflésung des magnetischen Momentes von ca. 1072 Am?
entspricht. In Einheiten des cgs-Systems sind dies 1072 emu (electromagnetic unit).
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1.3.7 Punktkontakt- Andreev-Spektroskopie

Eine Methode um die Spinpolarisation bei ferromagnetischen Materialien zu be-
stimmen ist die Punktkontakt-Andreev (PCAR!) Spektroskopie. Bei dieser wird
die Spitze eines supraleitenden Metalls als Punktkontakt verwendet, um die Leit-
fahigkeit dieses Kontaktes in Abhéngigkeit von der Lage des Ferminiveaus des fer-
romagnetischen Materials zu bestimmen. Die Spinpolarisation kann entsprechend
folgenden Modellvorstellungen ermittelt werden.

Bei bestimmten Materialien beobachtet man unterhalb einer spezifischen Sprung-
temperatur das Auftreten einer supraleitenden Phase, innerhalb derer ein Ladungs-
transport widerstandslos erfolgt. Nach der Theorie von Bardeen, Cooper und Schrief-
fer (BCS-Theorie) koppeln bei solchen Supraleitern je zwei Elektronen entgegen-
gesetzten Spins und Wellenvektors zu so genannte Cooper-Paaren [Bar57]. Diese
bosonischen Quasiteilchen folgen nicht mehr der Fermi-Dirac-Statistik und tragen
wahrend des supraleitenden Zustandes den gesamten Strom. Aufgrund des Pauli-
Prinzips entsteht bei dieser Koppelung im Supraleiter eine Bandliicke der Grofe
2A. Bei einem Kontakt zwischen Supraleiter und einem normalleitendem Metall,
dessen Ferminiveaus innerhalb der Bandliicke liegt, steht dem einlaufendem Elek-
tron auf der Seite des Supraleiters aufgrund der Bandliicke kein Koppel-Elektron zur
Verfiigung. Um ein Cooper-Paar aus zwei Elektronen zu bilden, wird ein lochartiger
Zustand mit gleichem Spin und entgegengesetztem Wellenvektor ausgebildet, wel-
cher in das normalleitende Metall zuriickreflektiert wird (siche Abbildung 1.12a)).
Diesen Vorgang bezeichnet man als Andreev-Reflexion [And64|. Die Leitfahigkeit
des Metall-Supraleiterkontaktes erhoht sich durch dieses zusétzliche Elektron auf
den doppelten Wert.

Der Normalleiter-Supraleiteriibergang wird in dem quantenmechanischen Mo-
dell von Blonder, Tinkham und Klapwijk (BTK-Modell) beschrieben [Blo82]. Dieses
liefert Wahrscheinlichkeiten fiir Loch- und Elektronen-Transmission sowie norma-
le und Andreev-Reflexion und erlaubt es, den Strom-Spannungszusammenhang fiir
einen Normalleiter-Supraleiteriibergang darzustellen. Die Qualitéit der Grenzflachen
wird im BTK-Modell mit dem Parameter Z beschrieben. Ein ballistischer Kontakt
mit perfekter Grenzflache einspricht Z =0 und eine Tunnelbarriere einem Wert von
7 =1 oder grofer. Fiir einen Ubergang zwischen ferromagnetischen Metallen und Su-
praleitern entwickelten Soulen et al. eine Erweiterung des BTK-Modells, in welcher
der Gesamtstrom als eine Kombination aus polarisiertem und unpolarisiertem An-
teil beschrieben wird [Sou98|. Im Kontakt mit einem ferromagnetischen Metall mit
vollstéandiger Spinpolarisation (P = 1) kann kein Cooper-Paar mehr gebildet werden.
Da aufgrund der Bandstruktur des Metalls kein lochartiger Zustand innerhalb des
Energieintervalls 2A mehr gebildet werden kann, wird die Andreev-Reflexion voll-
standig unterdriickt (siche Abbildung 1.12b)). Die resultierende Leitfahigkeit eines
solchen Ferromagnet-Supraleiterkontaktes ist gleich null.

Die Lage der Fermienergie innerhalb der Bandliicke eines Normalleiter-Supralei-
terkontaktes kann durch Anlegen einer &duferen Spannung beeinflusst werden. Die

Mengl.: Point Contact Andreev Reflection
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a) Metall (P=0) Supraleiter
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Abbildung 1.12: a) Andreev-Reflexion beim unpolarisierten Metall (P = 0). Fiir die Bil-
dung eines Cooper-Paares ist ein weiteres Elektron mit entgegengesetztem Spin notwendig.
Der Supraleiter kann aufgrund seiner Bandliicke kein Elektron beitragen. Das Elektron wird
erzeugt, indem ein Loch mit entgegengesetztem Spin in das Metall zuriick reflektiert wird.
b) Bei einem vollsténdig polarisierten Metall (P =1) wird die Andreev-Reflexion unter-
driickt. Da keine Zusténde fiir ein Elektron mit entgegengesetztem Spin im Metall existie-

ren kann kein Cooper-Paar gebildet werden. Die resultierende Leitfahigkeit des Kontaktes
ist gleich null [Sch04].
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resultierenden Verdnderungen in der Leitfahigkeit lassen sich im Rahmen des erwei-
terten BTK-Modells beschriebenen. Mit diesem lassen sich Strom-Spannungskenn-
linien fiir eine beliebige Temperatur (7"), Polarisation (P) oder Grenzfldchenbeschaf-
fenheit (Z) berechnen. Durch Anpassen an die Messdaten kann die Spinpolarisation
des Normalleiters bestimmt werden [Sch04, Boc07].

1.3.8 Magneto-Optische Ellipsometrie

Spektrale generalisierte Magneto-Optische Ellipsometrie (SGME) ermoglicht sowohl
die Diagonalelemente &,,, als auch die Nicht-Diagonalelemente e,, des dielektri-
schen Tensors einer Probenoberfliche mit einer einzigen Messung und ohne ein
a priori Wissen iiber die Orientierung der Magnetisierung M zu bestimmen. Hierbei
liefert SGME fiir ferromagnetische Substanzen den Zusammenhang zwischen elek-
tronischen und magnetischen Materialeigenschaften, da die Nicht-Diagonalelemente
des dielektrischen Tensors fiir Stoffe ohne ferro- oder ferrimagnetisches Material-
verhalten verschwinden [Ber97, Rau05]. In den Messungen werden die Intensitéten
des detektierten Lichts fiir verschiedene Kombinationen von Polarisator- und Ana-
lysatorwinkeln sowie unterschiedlichen externen Magnetfeldern aufgenommen. Die
Orientierung der Magnetfelder ist parallel zur untersuchten Schicht und senkrecht
zum Einfallswinkels des Lichts. Zur Verbesserung des Signal- zu Rauschverhéltnis-
ses werden die relativ schwachen nicht-diagonalen Tensorkomponenten mittels diffe-
renzieller Spektroskopie im externen Magnetfeld ermittelt. Wahrend die Diagonal-
elemente des dielektrischen Tensors nicht durch eine Umkehr des magnetischen Fel-
des beeinflusst werden, erfahren die Nicht-Diagonalelemente, welche die Informa-
tionen iiber die magnetischen Eigenschaften tragen, einen Vorzeichenwechsel. Somit
wird das resultierende differentielle Spektrum aus der Differenz von zwei Intensitéts-
spektren berechnet, welche mit entgegengesetzter Magnetfeldorientierung gemessen
wurden. Der Imagindranteil €q,, des Diagonalelementes ¢, ist proportional zu der
Summe des links-zirkularpolarisierten und rechts-zirkularpolarisierten Lichts, wah-
rend der Imaginédranteil €,, des Nicht-Diagonalelementes &,, proportional ist zu
dem Ungleichgewicht der Spin-T und Spin-| Zustandsdichten, welche an den opti-
schen Ubergiingen beteiligt sind, also proportional der Spinpolarisation [Ben65|.
Ein Mafs fiir die relative Spinpolarisation einer spezifischen Proben ist die Grofe
des Wertes €15, bei einer gewédhlten Energie. Da es bei Messungen innerhalb einer
gleichartigen Probenserie aufgrund von Oberflacheneffekten dennoch zu geringfiigi-
gen Verschiebungen der gemessenen Spektren auf der Energieskala kommen kann,
ist es fiir einen Vergleich der Messwerte vorteilhaft, durch Aufsummieren in einem
eingeschrankten Energiebereich einen integrierten Wert fiir €4,, zu berechnen. Die
Auswahl des Energiebereiches erfolgt im Hinblick auf die jeweils materialspezifischen
spinpolarisierten Béander. Fiir einen Vergleich mit der in elektrischen Messungen be-
stimmten Spinpolarisation sollten die Grenzen des Integrationsbereiches so gewahlt
werden, dass iiberwiegend solche Zusténde zu den in optischen Ubergingen beob-
achteten spinpolarisierten Béndern beitragen, welche auch fiir die Spinpolarisation
bei der Fermienergie verantwortlich sind. Die relative Entwicklung der Spinpola-
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risation bei der Fermienergie innerhalb einer Probenserie kann so aus einem Ver-
gleich der mittels SGME bestimmten integrierten e,,,-Werte abgeschatzt werden
[Sin09, Vol09].
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Abbildung 1.13: Prinzip eines Magneto-Optischen Ellipsometers, bestehend aus Licht-
quelle, zwei rotierbaren Linear-Polarisatoren, dem wellenldngendispersiven Detektor und
Helmholzspulen zur Erzeugung des externen Magnetfeldes [Rau05].



Kapitel 2

Probenpraparation

Im vorliegenden Kapitel werden zuerst die bei der Planung der Metalldepositions-
kammer verfolgten Ziele sowie der Aufbau und die Funktionsweise beschrieben. Im
Anschluss werden die Prozessschritte erlautert, welche fiir das Wachstum stéchiome-
trischer NioMnlIn-Schichten unabhéngig von der Substratauswahl unter Verwendung
des Aufbaus zur Molekularstrahlepitaxie aus Kapitel 2.1 notwendig sind. Vorunter-
suchungen liefern wichtige Informationen fiir eine stochiometrische Probenprépa-
ration, iiber die Prozessstabilitat und die erreichte Schichthomogenitit sowie die
Langzeitstabilitdt der hergestellten Heuslerproben. Abschliefend werden die Wachs-
tumsparameter von vier Probenserien vorgestellt, welche im weiteren Verlauf der
Arbeit untersucht werden.

2.1 Metallkammer

2.1.1 Design der Metallkammer

Im Rahmen dieses Projektes wurde eine spezielle Kammer zum Ko-Verdampfen
von Metallen fiir die Deposition von NisMnlIn-Heuslerlegierungen auf Halbleitersub-
straten direkt in die Transferlinie des bestehenden Vakuumsystems adaptiert. Es
handelt sich bei dieser Kammer um ein modifiziertes Transfermodul, an das ein
Cluster-Flansch fiir bis zu vier Effusionszellen zum Verdampfen von Quellenma-
terialien adaptiert ist. Eine besondere Herausforderung bestand in der konstruk-
tiven Vermeidung jeglicher Kontamination der mit dem Vakuumtransfer verbun-
denen III/V-MBE-Kammern. Das grundlegende Konzept hierzu wurde bereits vor
Projektstart von C. Heyn entwickelt. Vervollstiandigung des Konzeptes, Beauftra-
gung der Fertigung, Aufbau der Kammer sowie Integration von Anbaukomponenten
und umfangreicher Uberwachungs- und Steuerelektronik erfolgten im Rahmen dieses
Promotionsprojektes.

In Abbildung 2.1 ist eine Schemazeichnung des im weiteren Metallkammer ge-
nannten Aufbaus dargestellt. Die Deposition der Metallschichten erfolgt direkt im
Transfertunnel auf MBE-Probentréger, welche auf einer dedizierten Position des
Probenwagens platziert sind. Aufwéndige Blenden verhindern das unbeabsichtigte
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Bedampfen der MBE-Probenhalter mit Heusler-Komponenten. Hierbei findet eine
austauschbare Lochblende Verwendung, welche iiber eine vorklappbare Kulissenme-
chanik verfiigt. Die Lochblende kann, wie in Abbildung 2.2(b) dargestellt, direkt vor
der Probe im MBE-Probentrager positioniert werden. Das Aufdampfen der Heusler-
Schicht erfolgt so kontrolliert in einem nur 10 mm durchmessenden Bereich. Eine
Materialverschleppung in die MBE-Wachstumskammer durch kontaminierte Pro-
bentréager kann daher sicher ausgeschlossen werden. Das Substrat auf dem MBE-
Probentriger kann bis 400 °C mit dem Substratheizer aus Abbildung 2.2(c) erhitzt
werden. Die keramische Heizplatte des Probenheizers ist zusammen mit Hitzeschil-
den aus Tantal auf einem Linearvorschub montiert, welcher durch die Halteringe des
Probenwagens hindurch an der Riickseite der Molybdanprobentréigers positioniert

wird (siehe Abbildung 2.2(d)).

Zellenkammer mit Probenkammer am
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der Metallkammer im Schnitt: Die Position des
Substrates ist in orange hervorgehoben. Die blauen Linen geben den Schnittpunkt der Nor-
malen der Zellen6ffnungen wieder. Zellen- und Hauptshutter sind in Rot gekennzeichnet.
Die Position des beweglichen Schwingquarzes ist mit gepunkteter Linie dargestellt.

Drei der verfiigbaren Zellenflansche sind mit Quellen fiir Nickel, Mangan und In-
dium bestiickt, um epitaktische Schichten der Heuslerlegierung NisMnIn herzustel-
len. Alle Zellen besitzen eine separate Wasserkiihlung. Ein Fenster im Clusterflansch
ermoglicht beim Verdampfen einen Blick auf die Substratoberfliche zur Kontrolle
der Probenposition. Jede Effusionszelle ist mit einem individuellen Zellenshutter aus
Tantal ausgeriistet (Drehdurchfithrungen mit griinen Griffen in Abbildung 2.2(a)
links und rechts der Zellenkammer). Der Hauptshutter erlaubt das Kalibrieren der
Zellenfliisse mit dem Schwingquarz sowie Substratwechsel ohne Bedampfen der Pro-
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ben oder des Probenwagens. Die Flussraten werden fiir jede Zelle mittels eines was-
sergekiihlten Schwingquarzes und passendem Schichtdicken-Monitor bestimmt. Uber
einen motorisierten Linearvorschub ist fiir jede Verdampferquelle eine optimale Po-
sition des Schwingquarzes durch eingespeicherte Indizes prazise und reproduzierbar
ansteuerbar.

2.1.2 Technische Anforderungen
Effusionszellen

Je nach Legierungskomponente kommen beim Aufdampfen unterschiedliche Ty-
pen von Effusionszellen zum Einsatz. Indium wird aus einer Standardeffusionszelle
ABN 135L der Firma Riber verdampft. Fiir das Verdampfen von Mangan wird eine
so genannte ,Hot-Lip“-Zelle ST 35HL der Firma Addon verwendet, deren Thermo-
elementarretierung nachtraglich modifiziert wurde. Eine ,Hot-Lip“-Zelle weist einen
ansteigenden Temperaturgradienten zur Zellen6ffinung auf, wodurch die Ablagerung
von sublimiertem Mangan verhindert werden soll. In einer konventionellen Effusions-
zelle wurde zuvor ein starkes Umlagern des Mangans vom Boden des Tiegels an die
Miindungsoffnung beobachtet, was zu extrem schlecht reproduzierbaren Flussraten
fithrte. Erst der Einsatz einer ,,Hot-Lip*“-Zelle brachte eine deutliche Verbesserung, so
dass der Mangan-Fluss stabil und reproduzierbar eingestellt werden konnte. Da die
hochschmelzende Komponente Nickel bei deutlich hoheren Temperaturen als Indium
und Mangan verdampft werden muss, wird hierfiir eine spezielle Hochtemperatur-
Zelle eingesetzt. Im Gegensatz zu den bei niedrigeren Temperaturen verdampfenden
Materialien kann als Tiegelmaterial kein Bornitrid mehr eingesetzt werden aufgrund
der beginnenden thermischen Zersetzung des Materials. Derzeit wird eine speziel-
le Hochtemperaturzelle HT'C-40-10-1700 der Firma Createc verwendet, welche mit
einem Berylliumoxid-Tiegel ausgestattet ist. In Verbindung mit BeO-Tiegeln kann
Nickel oberhalb des Schmelzpunktes bei Temperaturen von bis zu 1650 °C verdampft
werden. Aufgrund der stark unterschiedlichen Ausdehnungskoeffizienten von Kera-
mik und Metall besteht beim zu schnellen Abkiihlen der metallischen Schmelze latent
die Gefahr eines Tiegelbruchs. Daher wird beim Absenken von Betriebs- auf Stand-
bytemperatur eine sehr langsame Abkiihlrate von 1°C/Minute verwendet. Bisher
konnte somit ein Tiegelbruch, welcher oft die vollstdndige Zerstorung einer Effu-
sionszelle zur Folge hat, vermieden werden. Das Verdampfen von Nickel unterhalb
seines Schmelzpunktes kann bis 1350 °C mit Tiegeln aus AlyO3 erfolgen. Die hier-
bei erreichte Aufdampfrate von Nickel ist aber so gering, dass fiir ein kontrolliertes
NisMnIn-Wachstum im stéchiometrischen Verhéltnis von 2:1 die Indium- und Man-
ganaufdampfraten nicht mehr zuverlédssig mit einem Schwingquarz bestimmt werden
konnen.

Uberwachung und Interlocks

Ein Stromausfall wihrend des Anlagenbetriebes wiirde zu einem unkontrollierten
Abkiihlen aller Tiegel fiihren, wodurch vor allem fiir den BeO-Tiegel aufgrund des
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Abbildung 2.2: (a) Anblick der Metallkammer von vorne. Oben rechts im Clusterflansch
der Zellenkammer ist die Nickel-Effusionszelle, darunter die Mangan-Effusionszelle und
links unten die Indium-Effusionszelle eingebaut. Das Fenster im Clusterflansch ermdglicht
die visuelle Inspektion der Substratoberfliche beim Aufdampfen. Auf der rechten Seite der
Zellenkammer ist der motorisierte Linearvorschub des Schwingquarzes erkennbar. (b) Der
vorgeschobene Blendenmechanismus im Kontakt mit einer Probe. Der MBE-Probentrager
sitzt im Probenwagen auf der vordersten Position des rechten Haltekéfigs. (¢) Mehrfach-
flansch mit Probenheizer auf manuellem CF40 Linearvorschub. Die vier CF16 Flansche
sind mit Strom- und Thermoelementdurchfithrung des Heizers sowie zwei Fenstern ver-
schraubt. (d) Position des ausgefahrenen Probenheizers gegentiber der Aufdampfblende im
Transfermodul. Deutlich sind keramische Heizplatte und drei Hitzeschilde aus Tantal zu
erkennen. Der Heizer liegt innerhalb des ringférmigen Steges des Molybdéanprobentrégers.
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aufgeschmolzenen Nickels die Gefahr eines Tiegelbruchs besteht. Ein Ausfall des
Kiihlwassers kann zu einer Uberhitzung von Effusionszellen sowie Vakuumbautei-
len fiihren. Ein Ausfall des Systems zur Vakuumerzeugung kann bei rapide sich
verschlechterndem Druck eine Beschédigung der heifen Effusionszellen hervorrufen.
Die Minderung solcher Risiken ist nur durch den Einsatz von Auswertesystemen
gekoppelt mit Interlocks moglich, welche beim Auftreten einer Ausnahmesituation
die Metallkammer in einen sicheren Betriebszustand iiberfithren. Aus diesem Grund
wurde fiir die Metallkammer eine Notstromversorgung angeschafft, welche die Fol-
gen eines moglichen Stromausfalls wie z.B. Beschadigung der Hochtemperaturzelle
vermeiden sollen. Eine Flussiiberwachung des Kiihlwassers und eine Druckiiberwa-
chung ermoglichen das automatische, kontrollierte Herunterfahren der Anlage aus
dem Betriebszustand. Sowohl Vorvakuumsystem als auch Turbopumpe werden mit
Hilfe von Alarm- und Stoppsignalen und einer Steuerbox gegenseitig gekoppelt ange-
steuert. Ein VAT-Plattenventil trennt bei Ausfall dieses Systems die UHV-Kammer
von der Turbopumpe ab, um den Riicksto® von Oldémpfen in den Rezipienten aus-
zuschliefien.

Software fiir Prozesssteuerung

Fiir eine harmonisierte Prozessteuerung der verschiedenen Metall- und Halbleiter-
wachstumskammern wurde im Laufe der letzten Jahre von C. Heyn die MBE-
Steuersoftware EpiControl entwickelt. EpiControl ist die Reimplementation und
Weiterentwicklung eines Pascal basierten Vorlauferprogrammes. Sie stellt eine ein-
fach bedienbare und skriptfihige Oberfliche zur Steuerung von Furotherm 2400
PID-Reglern iiber das Modbus-Protokoll zu Verfiigung. Eine Stérke von EpiCon-
trol ist sein modularer Aufbau, welcher eine einfache Abfrage verschiedener Druck-
und Durchflussmessgeréite sowie die Auswertung von externen Alarmsignalen er-
moglicht. Hiermit kann eine flexible Implementierung von Interlockmechanismen
erfolgen, welche in Notfallsituationen spezifische eingespeicherte Programmablédufe
auslosen. Neben Shutter- und Verdampferzellensteuerung ist die Erweiterung zu ei-
ner automatisierten Flussratensteuerung auf Basis von analogen Steuersignalen eines
Crossbeam-Massenspektrometers fiir die neue Metall-MBE in Planung.

Schrittmotorsteuerung

Eine préazise Positionierung von Linearvorschiiben und Drehdurchfiihrungen kann
mithilfe von Schrittmotoren erreicht werden. Der Vorteil gegeniiber einem normalen
Gleichstromantrieb liegt in der Moglichkeit begriindet, flexibel und unabhéngig von
mehreren Referenzschaltern eine Vielzahl von Positionen oder Umdrehungen mit
Hilfe einer elektronischen Ansteuerung vorzugeben. Ein Schrittmotor benétigt hier-
fiir lediglich einen Referenzschalter zur externen Definition seines Nullpunktes, auch
wenn bei Linearantrieben oft ein weiterer Schalter zur definierten Begrenzung des
Arbeitsbereiches vorgesehen wird. Der Linearvorschub des Schwingquarzes, das Mo-
dell RLTM 150 der Firma Mecca 2000, wurde nachtrédglich mit einem Schrittmotor
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und zwei Endschaltern ausgestattet, um eine reproduzierbare und einfach anpass-
bare Positionierung des Sensors vor den jeweilige Effusionszellen zu ermoglichen.
Der Linearvorschub fiir das Augerspektrometer sowie die Hohlwellendrehdurchfiih-
rung MagiDrive MD35H der Firma UHV Design fiir die Hauptachse des neuen
Metall-MBE Manipulator waren ab Werk mit Schrittmotoren ausgestattet. Fiir eine
handliche, aber dennoch flexible Bedienung der Schrittmotoren wurde das modulare
Steuersystem [KS35S der Firma Ingenieurbiiro Axel Stab fiir drei Achsen mit einer
selbstgefertigten externen Kabelfernbedienung adaptiert. Mittels der Entwicklungs-
umgebung TMCL-IDE ist ein Programm erstellt worden, welches autark in der
Schrittmotorensteuerung lauft und eine komfortable Bedienung aller drei Schritt-
motoren unter der Verwendung eingespeicherter Positionen sowie inkrementeller
Schritte erlaubt. Eine Anderung der gespeicherten Positionen ist jederzeit durch
eine Anpassung mittels einem PC iiber die serielle Schnittstelle moglich.

2.1.3 In-vacuo Analytik

Im weiteren Verlauf des Dissertationsprojektes entstand der Wunsch nach einer op-
timierten Umsetzung einer speziell fiir die Herstellung metallischer Legierungen ent-
wickelten Wachstumskammer, welche zudem eine integrierte in-vacuo Analytik auf-
weist. Dies fiihrte zu der in Kapitel 6 ndher beschriebenen Neukonstruktion. Da
ein Teil der Geriéte fiir die geplante in-vacuo Analytik bereits zur Verfiigung stand,
wurde eine Interimslosung unter Verwendung bereits angeschaffter und vorhande-
ner Vakuumkomponenten aufgebaut. So wurde eine 3-Gitter LEED!-Optik des Typs
ErLEED 150 der Firma Specs sowie ein Augerspektrometer *“P¢" CMA ESA-100 der
Firma Staib mit Hilfe einer provisorischen Zwischenlésung am UHV-Verbundsystem
in Betrieb genommen. Hierfiir wurde ein schon fertiggestelltes Zwischenstiick der
zukiinftigen neuen Metall-MBE eingesetzt. In Abbildung 2.3 ist die momentane Ad-
aption der LEED-Optik und des Augerspektrometers dargestellt: Das Spektrometer
ist auf einem motorisiertem Linearvorschub auf dem rechten Seitenflansch mon-
tiert, die LEED-Optik sitzt am Ende des Zwischenstiickes (auf dem Bild vorne zu
sehen). Der Manipulator ist eine Eigenkonstruktion, bestehend aus einer motori-
sierten Drehdurchfithrung und einem Justierstiick mit Wellbalg, ein so genannter
Port-Aligner. Die Probenaufnahme des Manipulators ist elektrisch isoliert und iiber
eine Vakuumdurchfithrung mit BNC-Stecker kontaktiert. Dies ermoglicht bei Auger-
untersuchungen die Messung des Strahlstroms sowie eine Justage der Heuslerprobe
vorm Augerspektrometer mittels Probenstromabbildung durch Rastern des Elektro-
nenstrahls der integrierten Elektronenkanone. Die Winkelpositionierung des Mani-
pulators erfolgt mit dem oben beschriebenem Steuergerét fiir Schrittmotoren. Die
LEED-Optik ist werksseitig mit einem Linearvorschub und einem Segmentshutter
ausgestattet und wird mit einem analogen ErLEFED 1000A Netzteil in Verbindung
mir der LEED /RHEED-Software Safire iiber ein TCP/IP ARM-Interface (ARMIN)
gesteuert. Aufgrund des eingeschrankten Freiraums im verwendeten T-Zwischen-
stiick musste der Segmentshutter temporar entfernt werden. Erste Tests ergaben,

lengl.: Low Energy Electron Diffraction
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“Riber C21
) 1I/V-MBE

Abbildung 2.3: (a) Interimslosung fiir Analytik: (links vorne) LEED-Optik und (rechts)
Auger-Spektrometer. Als Manipulator kommt eine Drehdurchfiihrung, montiert auf einem
Justierflansch mit Wellbalg zum Einsatz. (b) Adaption der LEED- und Auger-Analytik als
Interimslésung in ein modifiziertes T-Stiick. Die Blickrichtung der vorigen Aufnahme ist
durch einen Pfeil gekennzeichnet.

dass die sehr eingeschriankten Einstellméglichkeiten des simplen, aus bereits vor-
handenen Teilen aufgebauten Probenmanipulators fiir LEED-Untersuchungen nicht
ausreichen. Hingegen konnten erste Untersuchungen mittels Augerspektroskopie er-
folgreich durchgefiihrt werden. Das Augerspektrometer verfiigt {iber eine integrier-
te b kV Elektronenkanone, deren Elektronenstrahl durch integrierte elektrostatische
Ablenkplatten iiber die Probenoberfliche bewegt werden kann. Der Durchmesser
des Elektronenstrahls liegt bei korrekter Fokussierung im Bereich von 80-100 pm.
Da die Maximalspannung dieser Ablenkplatten unabhéngig von der eingestellten Be-
schleunigungsspannung Ug = 0,5 — 5kV in etwa ~230V betrédgt, hingen maximale
x/y-Ablenkung und die Vergroferung beim Rastern iiber die Oberflache von Upg
ab. Der Rastergenerator RGTV-/ ermoglicht die Ausgabe des Probenstromabbildes
auf einen Monitor zur Probenpositionierung sowie alternativ die Datenaufnahme
von Abbildungen im Probenstrom- oder SAM?-Modus mit der Staib Steuersoftware
WinSpectro S. Die Bauart des SuperCMA Augerspektrometers ist vergleichbar mit
der eines klassischen CMA? mit dem Unterschied, dass die spektroskopierten Elek-
tronen nicht durch einen Schlitz innerhalb des inneren Zylinders, sondern an der
Stirnseite der beiden parallelen Zylinder in das Analysatorfeld eintreten. Zusammen
mit einer vorgeschalteten retardierenden Gitteroptik ermoglicht dies eine elektro-
nisch einstellbare Energieauflosung sowie einen grofsen Arbeitsabstand von ~30 mm.
Dieser grofse Arbeitsabstand zusammen mit einer unverdnderten Energieauflosung
fiir Abweichungen von £2mm von der optimalen fokalen Probenposition erlauben
eine einfache Integration dieses Spektrometertyps in die zukiinftige neue Wachs-
tumskammer. Die Positionierung des Augerspektrometers relativ zur Probenoberfla-

2engl.: Scanning Auger Microscopy
3engl.: Cylindrical Mirror Analyzator
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che erfolgt iiber einen stabilen BLT63 Linearvorschub der Firma McAllister, dessen
Schrittmotor ebenfalls von der aufgebauten Motorsteuerung angetrieben wird. Die
Detektion der Augerelektronen erfolgt mit Hilfe eines im Spektrometer integrierten
Channeltrons, welches sowohl analog zur Bestimmung des Augerstroms mit Lock-In
Technik oder im oft verwendeten Pulse-Count Modus betrieben werden kann.

2.2 Herstellungsprozess

2.2.1 Vorbereitung der Metallkammer

Eine regelméfige Wartung des Rezipienten ist aufgrund des Verbrauchs der Ver-
dampfermaterialien in den MBE-Zellen sowie der limitierten Lebensdauer des be-
dampften Schwingquarzes notwendig. Die Beliiftung des Rezipienten erfolgt mit
hochreinem Stickstoff. Die Temperatur des Kiihlwassers wird vorab auf Umgebungs-
temperatur angehoben zur Verhinderung von Kondensation von Wasser an innen lie-
genden Kaltflichen. Um eine Reaktion der bedampften Innenwénde des Rezipienten
mit Luft, vor allem im Hinblick auf das stark oxidierende Mangan, zu vermeiden,
wird auch nach Kammerdffnung der Stickstofffluss aufrecht erhalten und gleichzei-
tig die Zeit der Exposition der Kammerwiinde an Luft minimiert. Falls die Offnung
groffer Kammerflansche notwendig ist oder langwierige Arbeiten anstehen, werden
die Offnungen provisorisch verschlossen. Die Befiillung der MBE-Zellen erfolgt in
einem abgegrenzten Bereich des Labors nahe des Rezipienten, welcher mit einem
laminaren Fluss der Reinraumklasse 100 ausgeriistet ist.

Der Reinheitsgrad der verwendeten Quellenmaterialien geniigt den hohen An-
forderungen fiir Molekularstrahlepitaxie. Nickel wird in der Form von hochreinen
Pellets (Reinheitsgrad 5N, Grofe 26,35 mm x 6,35 mm, Gewicht ca. 1,1g) von der
Firma Goodfellow bezogen. Mangan und Indium stammen von der Firma Group
Arnaud. Das ultrareine Mangan (5N8) liegt als 20 mm langer Stab mit einem Durch-
messer von @10 mm und einem Gewicht von ca. 4,5 g vor. Der eingesetzte Gussblock
aus Indium ist etwa 10 g schwer und weist eine Reinheit von 7N auf. Um die Gefahr
des Tiegelbruchs beim Aufschmelzen von Nickel zu minimieren, wird der BeO-Tiegel
lediglich mit einem Nickel-Pellet gefiillt. Infolge der geringen Materialmenge und der
doppelt so hohen Aufdampfrate fiir stochiometrische NipMnlIn-Schichten ist ein hau-
figeres Nachfiillen von Nickel im Vergleich zu den anderen beiden Quellenmaterialien
notwendig.

Der Schwingquarz des Schichtdickenmonitors muss bei der Uberschreitung eines
Grenzwertes fiir die Verschiebung der angeregten Schwingungsfrequenz ausgetauscht
werden, da ansonsten die ermittelten Schichtdicken zu ungenau werden und zudem
die Gefahr eines spontanen Ausfalls des Schwingquarzes besteht. Der Wechsel wird
durch ein Bajonettsystem zur Befestigung des Quarzkristalls vereinfacht und erfolgt
ohne Demontage des Linearvorschubs iiber das obere Fenster des Rezipienten.

Nach der Evakuierung der Kammer wird als erstes die Temperatur der Ver-
dampferzellen und des Probenheizers langsam bis auf Betriebstemperatur erhoéht,
um Filamente und Quellenmaterialien zu degasen. Bei diesem initialen Hochfahren
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des Systems in den Betriebszustand werden Zellenshutter und Rezipient ebenfalls
erwarmt und degast. Das Verdampfen der Legierungskomponenten in dem vorde-
ren Teil des Rezipienten bei geschlossenem Hauptshutter fithrt aufgrund der star-
ken Getterwirkung der Metallddmpfe zu einer weiteren Verbesserung des Vakuums.
Dieses Vorgehen ist im Anschluss einer kurzen Wartung, wie das blofse Nachfiillen
von Nickel, iiblicherweise ausreichend, um einen Basisdruck des Systems bei Be-
triebstemperatur im Bereich von 7x1078 Torr zu erzielen. Bei einer aufwiindigeren
Wartung muss vor der Inbetriebnahme der Verdampferzellen ein Ausheizen des Re-
zipienten mit externen Heizbdndern unter Verwendung der temperaturgeregelten
Ausheizsteuerung erfolgen. Im Bereitschaftszustand der Anlage liegen die Zellen-
temperaturen bei 300°C fiir Mangan und Indium und bei 800°C fiir Nickel; der
Basisdruck betrigt dann ~3x107? Torr.

2.2.2 Praparationsvorbereitung

Vor dem Einschleusen ins Vakuum werden je nach geplantem Experiment InAs(001)-,
GaAs(001)- und Si(001)-Wafer ausgewéhlt und in einem Standard-Molyblock befes-
tigt. Fiir die Verwendung von 10x 10 mm groften Si(001) und Au/Si-Substraten wer-
den die bereits vorbereiteten Waferstiicke mit Indium auf einen speziellen massiven
Molyblock aufgeklebt. Zuletzt werden die Substrate fiir TEM-Untersuchungen in
diesem Probentréger fixiert. Alle Molyblocke werden mit Substraten vor Prozessbe-
ginn bei Temperaturen zwischen 300 °C und 400 °C fiir mehrere Stunden im Vakuum
degast.

2.2.3 Aufdampfraten

Eine Vorraussetzung fiir die Herstellung stochiometrischer NioMnIn-Schichten ist die
exakte und reproduzierbare Einstellung der Aufdampfraten vor den jeweiligen Effu-
sionszellen mittels des wassergekiihlten Schwingquarzes. Dieser ist im gegenwartigen
Aufbau auf einem Linearvorschub mit Schrittmotor montiert, dessen Positionsrefe-
renz in Form eines Endschalters an der am weitest innen liegenden Position definiert
wurde. Immer ausgehend von dieser Referenz sind zwei eingespeicherte Positionen
des Schwingquarzes vor den Effusionszellen prazise und reproduzierbar ansteuerbar.

Praktisch erfolgte die Bestimmung der Aufdampfraten nach folgender Prozedur:
Zuerst wird eine Ni-Flussrate benotigt, die am Ort der Probe exakt doppelt so hoch
wie der Mn- und In-Fluss sein muss. Die maximale Temperatur der Ni-Zelle ist
durch den BeO-Tiegel bei ca. 1600 °C limitiert. Daher wird die aktuelle Flussrate
von Nickel bei 1560-1580°C am Ort des Schwingquarzes als Bezugspunkt gemes-
sen. Die erforderlichen Fliisse fiir Mangan und Indium werden relativ zu diesem
unter Beriicksichtigung der in vorhergehenden Untersuchungen bestimmten Kalibra-
tionsfaktoren errechnet. Die Messung der Flussraten aller Zellen erfolgt sequentiell
durch Offnen bzw. Schliefen des jeweiligen Zellenshutters und entsprechender Posi-
tionierung des Schwingquarzes, der jeweils zuerst in die Referenzposition gefahren
wird. Trotz vorhandener Erfahrungswerte im Verlauf einiger Praparationsprozesse
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sind meistens Korrekturen zu vormals verwendeten Zellentemperaturen notwendig,
hervorgerufen durch die stetige Entleerung der Tiegel. Aufgrund der sequentiellen
Arbeitsweise dauert eine exakte Einstellung der Flussraten aller drei Zellen 4-5 Stun-
den. Nach dem Herausfahren des Schwingquarzes aus dem Dampfstrahl werden alle
drei Zellenshutter geéffnet um den Einfluss von Shuttertransienten beim Beginn des
Probenwachstums zu vermeiden [Hey06].

2.2.4 Schichtwachstum

Nach Einstellung der Flussraten werden iiblicherweise mehrere Proben zeitlich di-
rekt hintereinander gewachsen. Hierfiir wird zunéchst ein Molyblock mit dem Mag-
net zur Bewegung des Probenwagens unter Verwendung einer CCD-Kamera mittig
zur Aufdampfblende positioniert. Danach wird der Probenheizer von hinten bis zum
Molyblock vorgeschoben und mit einer Stellschraube und einer Sicherungsklammer
arretiert. Der Heizer wird mit einer Rampe von 30°C/min auf die gewiinschte Sub-
strattemperatur eingestellt. Fiir das Wachstum von NisMnIn-Schichten sind hierbei
Temperaturen im Bereich von 80-360 °C typisch. Durch Vorklappen der 10 mm Loch-
blende bei noch geschlossenem Hauptshutter wird der Molyblock vor dem unbeab-
sichtigten Bedampfen mit NisMnIn geschiitzt und gleichzeitig maskiertes Wachstum
auf definierten Bereichen des Substrates ermoglicht.

Zum Wachstum mehrerer Heuslerproben nebeneinander auf einem Substrat wird
der Molyblock fiir den ersten Aufdampfvorgang vorsichtig am &ufersten rechten
Rand positioniert. Da der Probenheizer innerhalb des Sockels des Molyblocks liegt,
ist die duferste Probenpositionen mechanisch begrenzt. Ein gewaltsames Bewegen
iiber den Endanschlag hinaus birgt die Gefahr, den filigranen Probenheizer zu be-
schidigen. Nach Positionierung der Probe und Erreichen der Substrattemperatur
wird nach einer kurzen Wartezeit von 3-5min der Hauptshutter ge6ffnet und mit
der Zeitnahme fiir das Schichtwachstum begonnen. Ein Fenster im Cluster-Flansch
ermoglicht bei gedffnetem Hauptshutter einen direkten Blick durch die Lochblen-
de hindurch auf die Probenoberfliche. Eine fehlerhafte Positionierung des Substra-
tes kann somit visuell erkannt und unmittelbar bei Beginn des Schichtwachstums
korrigiert werden. Bei den verwendeten Wachstumsparametern betriagt die Gesamt-
flussrate fiir NioMnIn auf der Substratoberfliche etwa 1,6 nm/min (0,027 nm/s), das
Wachstum einer 100nm dicken NiyMnlIn-Schicht dauert daher 60 min. Beim Er-
reichen der gewiinschten Schichtdicke wird der Molyblock ohne Zuriickziehen des
Heizers verschoben, um sofort eine weitere Heuslerschicht neben der zuletzt priapa-
rierten zu wachsen. Bei komplexerer Probentrigermanipulation oder einer Anderung
der vorgegebenen Substrattemperatur muss der Hauptshutter zuvor geschlossen wer-
den. Nach Erreichen der Zieltemperatur und Ablauf einer kurzen Wartezeit zur An-
gleichung des Molyblocks mit Substrat an die neuen Heizertemperatur kann das
Probenwachstum fortgesetzt werden.

Auf einem 2"-Wafer konnen bis zu vier Ni;MnlIn-Schichten nebeneinander auf-
gebracht werden. Durch Drehung des Molybdénprobentragers um 120° kann die
Anzahl der deponierten Schichten auf bis zu neun erhéht werden, wie in Abbildung
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2.4(a) dargestellt ist. Die Wachstumstemperatur kann fiir jede der Heuslerschichten
auf einem Substrat individuell eingestellt werden. Um eine Verdnderung der be-
reits deponierten Schichten durch Rekristallisation zu vermeiden, sollte aber fiir ein
Substrat die Wachstumstemperatur im Verlauf des Préaparationsprozesses nur ver-
ringert werden. Abgesehen von den Standardprobentriagern fiir 2"-Wafer steht ein
modifizierter massiver Molyblock fiir fiinf TEM-Netzchen und zwei indiumgekleb-
te, 10x10 mm grofse Halbleitersubstratstiicke zur Verfiigung, der in Abschnitt 2.3.1
naher beschrieben wird. Wéhrend eines Probenpraparationsprozesses werden meis-
tens eine polykristalline TEM-Probe und eine polykristalline Schicht auf Au/Si fiir
PCAR-Messungen sowie optional vier Schichten auf Si-Wafern fiir lithographische
Testreihen hergestellt. Fiir die systematische Untersuchung epitaktischer Heuslerpro-
ben werden bis zu neun Schichten mit verschiedener Dicke und Substrattemperatur
auf gitterangepasste Substrate wie InAs(001) oder metamorphe HEMT-Strukturen
auf GaAs(001) gewachsen.

2.2.5 Probendokumentation

Die Reihenfolge der gewachsenen Proben bei Drehung des Molybdéanprobentrégers
um 120° wird schriftlich und visuell dokumentiert. Hierfiir wird direkt nach dem De-
ponieren der letzten Heuslerschicht der Probenwagen mit verwendetem Molyblock
in eine benachbarte Transferkammer bewegt und dort durch das Fenster oberhalb
der Transferstange fotografiert. Die jeweils charakteristische Ausprigung der Heus-
lerschichten auf dem Substrat relativ zueinander ermoglicht, die Proben in Verbin-
dung mit der schriftlichen Prozessdokumentation spéter eindeutig zu identifizieren.
In gleicher Weise wird fiir den TEM-Probentrager bildlich dokumentiert, welche der
TEM-Netzchen innerhalb des homogenen Aufdampfbereiches liegen.

2.2.6 Brechen der Wafer

Aus den bedampften 2"-Wafern werden in einem Klasse-100-Reinraum jeweils 4 x4 mm
grofe Probenstiicke gebrochen. Hierfiir kommt ein Diamantritzer mit Mikrometer-
Justierung zum Einsatz, um mit hoher Prézision die gewiinschten stochiometrisch
homogenen Bereiche herauszutrennen. Proben auf InAs-Substrat werden entlang
ihrer kristallographischen (110)-Vorzugsrichtung angeritzt und gespalten. Bei Si-
Substraten reicht ein blofses Anritzen aufgrund der nativen Oxidschicht zwischen
Substrat und Heuslerschicht nicht aus. Ein Ritzen {iber den gesamten Wafer ist
notwendig, um die Gefahr des unkontrollierten Zerbrechens zu vermeiden. In Abbil-
dung 2.4(b) ist ein InAs(001)-Wafer abgebildet, aus dem durch mehrmaliges Spal-
ten entlang der kristallographischen (011)- und (011)-Richtung neun 4x4 mm grofe
Probenstiicke jeweils aus der Mitte der aufgedampften Heuslerschichten herausge-
brochen wurden. Das Volumen der deponierten Heuslerschicht eines Probenstiickes
kann bei Kenntnis der Probenflédche aus der nominellen Schichtdicke errechnet wer-
den. Die exakte Probenfliche wird optisch mittels eines Rasters unter Verwendung
eines PC-Scanners bestimmt. Die Auflésung des Scanners von (1/1200)? inch? ent-
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Abbildung 2.4: (a) Neun NigMnIn-Schichten auf InAs-Substrat. Bei der Probenpréparati-
on kamen Substrattemperaturen von 300, 250 und 80 °C zum Einsatz. Es wurden Schichtdi-
cken von 20, 60 und 100 nm hergestellt. (b) Die Proben wurden fiir weitere Untersuchungen
durch mehrmaliges Spalten entsprechend der kristallographischen Orientierung des Sub-
strates in 4x4 mm grofse Stiicke gebrochen.

spricht hierbei 4,5x10~* mm?. Die genaue Flichenbestimmung der Probestiickchen
erfolgt mit Hilfe der frei verfiigbaren Bildbearbeitungssoftware ImageJ [Ras09].

2.3 Voruntersuchungen

2.3.1 Flusskalibrierung

Zur stochiometrischen Einstellung der Zellenfliisse mit einem Schwingquarz miissen
die Kalibrationsfaktoren fiir die Legierungskomponenten von NioMnln bestimmt
werden. Diese Faktoren geben das Verhéltnis zwischen dem gemessenen Fluss der
Elemente am Ort des Schwingquarzes und dem jeweils resultierenden Fluss auf der
Probenoberfliche wieder. Im Folgenden wird ein Uberblick der im Rahmen die-
ser Arbeit zur Bestimmung der Kalibrationsfaktoren erprobten Techniken gegeben:
Die Bestimmung absoluter Aufdampfraten aus Schichtdickenmessungen an maskiert
aufgewachsenen Schichten einzelner Elemente mittels AFM ist im vorliegenden Auf-
bau aufgrund abgerundeter Kanten der aufgewachsenen Strukturen nicht moglich.
Diese Technik setzt eine gut definierte Stufe zwischen aufgedampfter Schicht und
Substrat voraus, welche oft mittels der Lift-Off Technik hergestellt wird. Die Ver-
wendung von belackten und lithographisch vordefinierten Substraten ist aufgrund
der hohen UHV- sowie Reinheitsanforderung beim MBE-Wachstum ausgeschlossen.
Eine geeignete Methode zur Schichtdickenbestimmung bei Proben mit einer Dicke
im Bereich einiger 100 nm ist die Interferometrie, da bei dieser iiber grofere Fliachen
gemittelt wird und so auch ohne scharfe Kante die Schichtdicke bestimmt werden
kann [KurO5b|. Die hierfiir notwendige Stufe wurde an NisMnlIn/p-SiO,/Si(001)-
Proben durch Ankratzen der deponierten Heuslerschicht mittels eines Skalpells er-
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zeugt. Das native polykristalline Oxid von Silizium ist héarter als NisMnIn. Die Ver-
wendung eines Mikroskops mit Quecksilberdampflampe und halbseitig verspiegelter
Glasscheibe zur Interferenzerzeugung erméglichte eine erste grobe Abschétzung der
Aufdampfraten der Legierungselemente sowie der Gesamtschichtdicke der deponier-
ten NisMnlIn-Schichten. Eine exakte Einstellung der Stochiometrie war mit diesen
Ergebnissen allerdings nicht moglich. Um eine hohere Genauigkeit zu erreichen wére
fiir jede Probenserie je Legierungskomponenten jeweils eine Schicht im Bereich eini-
ger 100 nm notwendig. Dies ist im Hinblick auf die mit der Metallkammer maximal
erreichbare Aufdampfrate von Nickel nicht praktikabel. Zudem ist eine reproduzier-
bare Definition der abgetragenen Stufe exakt bis zur Oberfliche des verwendeten
Halbleitersubstrates mittels eines Skalpells aufgrund von moglicherweise zuriickblei-
benden Resten der Heuslerschicht schwer zu erreichen.

Eine einfach durchzufithrende Methode zur Analyse der chemischen Zusammen-
setzung von Stoffen ist die energiedispersive Rontgen-Spektrometrie (EDX). Mit
EDX-Messungen an Kontrollproben kann die Stochiometrie der Legierungskompo-
nenten Nickel, Mangan und Indium relativ zueinander auf +1 at% genau bestimmt
werden. Die Flussraten fiir Ni;MnIn kénnen so iterativ in zwei bis drei Prozesslau-
fen exakt und reproduzierbar eingestellt werden. Rontgenspektrometer sind meist als
Zusatzmodul bei Raster- oder Transmissionselektronenmikroskopen verfiigbar. Bei
diinnen Schichten auf dicken Substraten lieferten erste EDX-Messungen in einem
Standard-REM ungenaue Ergebnisse aufgrund der in der kommerziellen Gerétesoft-
ware zum Auswerten beriicksichtigten ZA F-Korrekturfaktoren. Bei der standardlo-
sen Analyse mit diesen Korrekturfaktoren fiir Kernladung (Z), Absorption (A) und
Fluoreszenz (F') wird eine Volumenprobe zugrunde gelegt, was zu einer fehlerhaften
Gewichtung bei der Bestimmung der Stochiometrie einer diinnen Schicht auf dickem
Substrat fiihrt. Die Absorption der Rontgenstrahlung ist bei diinnen Schichten im
Vergleich zu Volumenmaterialien wesentlich geringer. Zusétzlich verschlechtert die
Bremsstrahlung aus dem Substrat das Signal/Rausch-Verhaltnis bei der Messung
diinner Schichten. Bei EDX-Untersuchungen im TEM kommen hingegen Auswer-
teprogramme zum Einsatz, welche auf diinne, elektronentransparente Schichten zu-
geschnitten sind. Daher wurden polykristalline NisMnIn-Schichten mit einer Dicke
von 30 nm ohne Halbleitersubstrat auf TEM-Netzchen mit Graphit-Membran abge-
schieden. Bei den verwendeten TEM-Netzchen handelt es sich um ein engmaschiges
Kupfernetz mit einem Durchmesser von 3,05 mm. Auf die Netzchen wird ein wenige
Nanometer dicker amorpher Kohlenstoftfilm welcher zuvor auf Glimmer aufgedampft
wurde mittels Aufschwimmen und Sedimentation iibertragen.

Fiir die Praparation von Heuslerschichten mittels MBE auf TEM-Netzchen wur-
de von der institutseigenen Werkstatt ein spezieller MBE-Probentréger aus Molyb-
dén mit eingefrasten Netzchen-Aufnahmen gebaut. Dieser massive 3"-TEM-Moly-
block (Abbildung 2.5(a)) ist kompatibel zum bestehenden RIBER Probentransfer
des UHV-Verbundsystems. In der Draufsicht in Abbildung 2.5(b) sind die insge-
samt fiinf Senkungen mit einem Durchmesser von 3,05 mm zu erkennen, gruppiert
in zwei Aufdampfpositionen mit zwei bzw. drei Vertiefungen. In diese Senkungen
wird jeweils ein TEM-Netzchen mit einem Sprengring aus Federstahl befestigt. Zu-
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Abbildung 2.5: (a) MBE-Probenhalter aus Molybdén mit Senkungen fiir insgesamt fiinf
TEM-Netzchen und zwei indiumgeklebte Waferstiicke. (b) Der Probentriager bietet ins-
gesamt vier unabhingige Aufdampfpositionen. (¢) 10x10 mm Waferstiick mit deponierter
Heuslerschicht. Die Aufdampfkegel und der iiberlappende Bereich mit NigMnln sind gut
abgrenzbar.

séitzlich werden zwei Waferstiicke der Grofse 10x10 mm gerichtet entlang einer ein-
gefrasten Markierung mit Indium aufgeklebt. Insgesamt konnen so auf diesem Moly-
block vier unabhéngige Aufdampfprozesse sequentiell durchgefiihrt werden. In Ab-
bildung 2.5(c) ist ein 10x10 mm grofses Waferstiick mit deponierter Heuslerschicht
dargestellt. Deutlich abgrenzbar sind drei unterschiedlich ausgeprigte Aufdampf-
kegel fiir Nickel, Mangan und Indium und deren iiberlappender Bereich, in wel-
chem die Ni;MnIn-Heuslerlegierung kristallisiert. Mindestens ein TEM-Netzchen je
Aufdampfposition liegt in der Mitte der aufgedampften Heuslerlegierung. Die auf
TEM-Netzchen deponierten NisMnIn-Filme wurden im institutseigene TEM CM 12
der Firma Philips durchstrahlt und mit dem LINK System von Oxford Instruments
mittels ortsaufgeloster EDX untersucht. Dieses Vorgehen erlaubt die Bestimmung
der Stochiometrie ohne fehlerbehafteten Untergrundabzug. Anhand der Ergebnisse
von deponierten Kontrollproben kénnen die Kalibrationsfaktoren zur Verwendung
des Schwingquarzes nach jedem Probenwachstum iiberpriift und gegebenenfalls an-
gepasst werden.

2.3.2 Prozessstabilitat

Die Stabilitat der Flussraten der Legierungskomponenten Nickel, Mangan und Indi-
um wurde mehrfach zu Beginn und am Ende des Probenwachstums tiberpriift. Am
Ende des langsten Préparationsprozesses mit einer Gesamtdauer von 22 Stunden
wurde am Ort des Schwingquarzes eine Abweichungen von ungefihr +4% vom initia-
len Fluss der einzelnen Legierungskomponenten gemessen. Unter Beriicksichtigung
der individuellen Kalibrationsfaktoren entspricht dies bei einer stochiometrischen
Ni,MnIn-Heuslerlegierung einer Abweichung von &2 at% fiir die Nickel-Komponente
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und von ~1at% fir Mangan und Indium. Hierbei liegen die beobachteten Flussra-
tenvariationen nicht in einer Unzuldnglichkeit bei der hochgenauen Steuerung der
Evaporationstemperaturen, sondern in der MBE-typischen Entleerung der mit ver-
schiedenen Ausgangsmengen an Verdampfermaterial befiillten Tiegel der Verdamp-
ferzellen begriindet. Diese Abnahme der eingesetzten Quellenmaterialien fiihrt in
den verwendeten, leicht konischen und am Boden abgerundeten MBE-Tiegeln zu
einer Anderung der zum Substrat gerichteten offenen Oberfliche withrend langer
Aufdampfprozesse. Zusétzlich konnen Umlagerungen innerhalb des Tiegels bei sub-
limierenden Materialien wie Mangan die Aufdampfrate beeinflussen. Vor diesem
Hintergrund kann die erreichte Stabilitdt der initial eingestellten Flussraten wah-
rend eines typischen Wachstumsprozesses als exzellent bewertet werden.

2.3.3 Probenhomogenitat

Um die Homogenitéat der Stochiometrie der deponierten Heuslerschichten zu unter-
suchen, wurde eine NipsMnlIn-Schicht auf p-dotiertem Silizium deponiert und in-situ
mittels Augerelektronenspektroskopie untersucht. Hierfiir wurde der in Kapitel 2.1.3
beschriebene CMA-Analysator vom Typ ESA100 der Firma Staib verwendet. Die
Substrattemperatur beim Heuslerwachstum betrug 300°C und die Prozessdauer be-
trug 60 min, was einer Gesamtschichtdicke von 100 nm entspricht. In Abbildung
2.6(a) ist ein Probenstrombild dargestellt, welches durch Rastern des Elektronen-
strahls im Augerspektrometer und hierzu synchroner Messung des abgeleiteten Pro-
benstroms aufgenommen wurde. Aufgrund des starken chemischen Kontrastes lassen
sich die einzelnen deponierten Komponenten gut voneinander abgrenzen.

Bei der Aufnahme eines Elementverteilungsbildes der Probenoberfliche mittels
Augerelektronenspektroskopie wurden fiir jede Heusler-Komponente der Untergrund
sowie die Intensitéatsverteilung bei einer charakteristischen Passenergie aufgenom-
men. Das Maximum des als Passenergie verwendeten Elementpeaks war zuvor an-
hand eines gewohnlichen Augerelektronenspektrums identifiziert worden. Beim Ele-
mentmapping wurde fiir Indium eine Passenergie von 394,5eV eingestellt und bei
406 eV der Untergrund aus Sekundérelektronen aufgenommen. Nickel wurde bei
837,5eV detektiert und die Differenz zum Untergrund bei 848,5eV bestimmt. Der
Manganpeak lag bei 576 eV, der Untergrund am Fuf des Peaks wurde bei 587 eV auf-
genommen. Die Darstellung erfolgte mittels der Auswertesoftware CasaXPS, welche
fiir jedes Element eine Farbcodierung in relativen Intensitdten zum jeweiligen Ma-
ximum erzeugt [Fai08]. Das Falschfarbenbild ist eine Uberlagerung einer roten Bild-
komponente fiir Indium, einer blauen Bildkomponente fiir Mangan und einer griinen
Bildkomponente fiir Nickel. In 2.6(b) ist das SAM-Bild der Probe in Falschfarben-
darstellung dargestellt. Dieses weist in der Probenmitte einen homogenen weifien
Bereich auf, in welchem die Konzentrationen von Ni, Mn und In zueinander kon-
stant sind. Der weifte Bereich entspricht einem Ort konstanter Stochiometrie und
stimmt gut mit dem in Abbildung 2.6(a) visuell erkennbaren Bereich iiberein, in
welchem die drei Aufdampfkegel iiberlappen.

Die Verwendung der AES zur Bestimmung der Probenstéchiometrie ist mit der
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Ni,Mnin

Abbildung 2.6: (a) Probenstromabbildung einer NigMnIn-Schicht auf Silizium-Substrat,
erzeugt mit dem Elektronenstrahl des Augerspektrometers. Die Bildgrofe entspricht ca.
10x10 mm. (b) Scanning-Auger-Mikroskopie (SAM)-Bild, aufgenommen bei 3 keV und pré-
sentiert mit Falschfarbendarstellung rot: In, blau: Mn, grin: Ni, weiff: homogener Bereich
im Schnittpunkt der Aufdampfkegel von ca. 4x4 mm.

Integration der Analytik in eine neue Metall-MBE mit gleichzeitig verbesserter Pro-
benmanipulation geplant (siehe Abschnitt 6). Fiir eine quantitative Analyse der sto-
chiometrischen Probenzusammensetzung unter Verwendung von Relativmessungen
zu einer spezifischen NisMnlIn-Referenzprobe, welche als externer Standard dienen,
wird eine zu EDX-Messungen vergleichbare Genauigkeit von 0,51 at% erwartet.

2.3.4 Probenstabilitat

Die Aufbewahrung der hergestellten Heuslerproben erfolgt in einem Exsikkator, wel-
cher mit Silica-Perlen als Trocknungsmittel versehen ist. Um den Einfluss einer nor-
malen atmosphéarischen Umgebung auf die Qualitdt der Proben zu untersuchen,
wurde exemplarisch die Morphologie einer Heuslerprobe im Abstand von zwei Mo-
naten mittels XRR untersucht. Hierfiir wurde eine 20 nm dicke Heuslerschicht ausge-
wahlt, welche bei 80°C auf InAs(001) gewachsen wurde. In Abbildung 2.7 sind die
beiden gemessenen Spektren der an Luft gelagerten Probe in schwarz dargestellt.
Zur Simulation des jeweiligen Spektrums (rote Linie) wird in beiden Féallen das
gleiche Strukturmodell verwendet. Die rechnerische Anpassung der Spektren (sie-
he Abschnitt 3.1.2) ergibt eine Reproduzierbarkeit der ermittelten Schichtdicke fiir
die Oxidschicht mit einer Abweichung von weniger als 1nm. Die Oxidschichtdicke
aller mittels XRR untersuchten NisMnlIn-Heuslerschichten liegt in der Gréfsenord-
nung von 3+1nm und kann somit {iber den Zeitraum weniger Monate bei Lagerung
an Luft als nahezu unverdndert betrachtet werden. Eine ausgepriagte Tendenz der
untersuchten Heuslerproben zur Oxidation oder Probendegradation wird auch bei
anderen Messverfahren nicht beobachtet.
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Abbildung 2.7: XRR-Untersuchung zur Bestimmung der Probenstabilitit einer 20nm
dicken NigMnIn-Schicht, welche bei 80°C auf InAs(001) gewachsen wurde. Die Analyse
der Spektren ergibt nach zwei Monaten Lagerung an Luft eine Reproduzierbarkeit 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-Heuslerfilme

Um das MBE-Wachstum freistehender NisMnlIn-Heuslerschichten zu untersuchen,
wurde eine Probenserie von sieben stochiometrisch dhnlichen Heuslerschichten bei
verschiedenen Substrattemperaturen gewachsen. Ziel hierbei war eine homogene
Probenmorphologie ohne Liicken in den aufgedampften Filmen, welche sich fiir ei-
ne Bestimmung der Stochiometrie mittels EDX im TEM eignet. Die 30 nm dicken
NisMnIn-Filme wurden auf TEM-Netzchen mit Kohlenstoffmembranen bei 340, 320,
300, 270, 250, 200 und 80°C unter Verwendung des TEM-Probentrigers aufge-
dampft. Da der TEM-Probentrager nur zwei Probenpositionen zur Untersuchung
unterschiedlicher Wachstumsparameter aufweist, waren insgesamt vier Prozesslaufe
notwendig. Die Zusammensetzung der hergestellten Filme dieser Probenserie liegt
in einem Bereich von +6 at% um die ideale Stochiometrie von NisMnIn. In den Un-
tersuchungen von Kurfiff an freistehenden Heuslerschichten mit einer Wachstums-
temperatur von 300°C wurde fiir Abweichungen von +5at% von der nominellen
NisMnIn-Stochiometrie kein Einfluss auf die Ausbildung der kristallographischen
L2;-Phase beobachtet [Kur03, Kur05a]. Eine Ubersicht der deponierten Filme kann
Tabelle A.3 im Abschnitt A.2 entnommen werden. Die Heuslerfilme wurden im TEM
durch Hellfeld-Abbildung und mit Feinbereichsbeugung hinsichtlich ihrer Morpho-
logie und der kristallisierten Phase untersucht.
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2.4.2 NiyMnlIn-Heuslerschichten auf Au/Si-Substraten

Drei polykristalline NisMnlIn-Heuslerschichten wurden auf einem polykristallinen
Goldpuffer aufgedampft, um PCAR-Messungen mit einer definierten Parallelleitfé-
higkeit zu ermoglichen. Als Substrat kamen p-dotierte Si(001)-2"-Wafer der Fir-
ma Si-Mat zum FEinsatz. Diese wurden in 10x10mm grofe Probenstiicke gebro-
chen und dann in einer Aufdampfanlage mit einer 40-60 nm dicken, polykristalli-
nen Lage Gold beschichtet. Das Aufdampfen erfolgte direkt auf die unbehandelte
Si-Waferoberflache, ohne vorheriges Entfernen des natiirlichen Oxides. Diese Au/Si-
Probenstiicke dienten im weiteren Herstellungsprozess als Substrat fiir das Wachs-
tum polykristalliner NigMnIn-Heuslerschichten. Sie wurden mittels Indium auf ge-
kennzeichnete Positionen am TEM-Molyblock befestigt und gemeinsam mit den
TEM-Netzchen vor Prozessbeginn degast. Das Heuslerwachstum erfolgte direkt auf
dem unbehandelten Au-Puffer. Aufgedampft wurden bei einer Substrattemperatur
von 300 °C jeweils eine 50 nm und 60 nm dicke sowie bei 320 °C Substrattemperatur
eine 177 nm dicke Heuslerschicht. Das Wachstum auf Au/Si erfolgte zusammen mit
der Préaparation anderer Proben mit den Aufdampfparametern der jeweiligen Pro-
zesslaufe. Eine Zuordnung der drei deponierten Filme kann Tabelle A.3 im Abschnitt
A.2 entnommen werden. Die Morphologie und die strukturellen Eigenschaften der
NisMnIn/Au/Si-Proben wurde mittels XRD und XRR untersucht, die Spinpolari-
sation mit PCAR und SGME bestimmt.

2.4.3 NiyMnIn-Heuslerschichten auf InAs(001)-Substraten

Eine Serie von 18 verschiedenen Ni,MnIn-Heuslerproben mit variierender Schicht-
dicke wurde bei unterschiedlichen Substrattemperaturen auf InAs(001)-Substraten
gewachsen. Aufgedampft wurden nominell 20 nm, 60 nm und 100 nm dicke NisMnIn-
Schichten bei Substrattemperaturen von je 360°C, 340°C, 320°C, 300°C, 250°C
und 80°C. Hierfiir wurden in zwei Prozesslaufen neun Heuslerschichten je Wafer
deponiert. Die Wachstumsraten der einzelnen NisMnIn-Komponenten wurden un-
ter Verwendung der in Abschnitt 2.2.3 beschriebenen Kalibrationsfaktoren mittels
des Schwingquarzes exakt eingestellt. Die Gesamtaufdampfrate 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 gesonderten Vakuumkammer bei 300 °C
degast wurden. Das native InAs-Oxid des Substrates wurde in der im Vakuumver-
bund integrierten RIBER 32P 111/V-Halbleiter-MBE unter Arsengegendruck bei
410°C thermisch desorbiert. Anschliefend wurde eine 500 nm dicke undotierte InAs-
Pufferschicht deponiert. Das RHEED-Bild zeigte am Schluss des Halbleiterwachs-
tums das perfekte Bild einer auf einem Laue-Kreis liegenden 2x4-Rekonstruktion.
Direkt nach Abschluss des InAs-Wachstums wurde der Wafer in die Heuslerdepositi-
onskammer transferiert und sofort mit dem Aufdampfen der ersten NisMnln-Probe
begonnen.

In beiden Prozessldaufen wurde jeweils mit der hochsten Substrattemperatur be-
gonnen. Die acht nachfolgenden Schichten wurden bei jeweils geringeren Substrat-
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temperaturen nacheinander aufgedampft. Eine Verdnderung der Probenqualitét auf-
grund der Wartezeit im Vakuum vor Wachstumsbeginn wurde nicht beobachtet. Im
ersten Prozesslauf wurden neun Schichten bei Substrattemperaturen von 300, 250,
und 80 °C mit Gesamtschichtdicke von nominell 20, 60 und 100 nm aufgewachsen.
Die Temperaturen der Verdampferzellen waren 1565 °C fiir Nickel, 798,2 °C fiir Man-
gan und 722°C fir Indium. Der Basisdruck der Vakuumkammer bei heifen Zellen
lag bei 2,0x10~7 Torr. Die Stéchiometrie wurde mittels EDX-Messungen an direkt
im Anschluss bedampften TEM-Netzchen bestimmt und zeigte die Zusammenset-
zung NigzMngglngy. Beim zweiten Prozesslauf zur Herstellung nominell je 20, 60
und 100 nm dicker Schichten wurden Substrattemperaturen von 360, 340 und 320°C
verwendet. Nickel wurden mit 1570 °C, Mangan mit 797,7 °C und In mit 723 °C ver-
dampft, der Kammerdruck betrug 8,4x10~7 Torr. Die Heuslerschichten weisen die
exakte nominelle Stochiometrie NisgMngsInsgs auf, welche ebenfalls anhand von EDX-
Messungen an direkt im Anschluss bedampften TEM-Netzchen bestimmt wurde. Ei-
ne detaillierte Probeniibersicht inklusive Vergleichsproben aus beiden Prozessldaufen
findet sich im Anhang A.2 in Tabelle A.3. Die morphologischen, strukturellen, ma-
gnetischen und elektrischen Eigenschaften dieser Probenserie wurden unter Verwen-
dung von AFM, ORS, XRR, TEM-Hellfeldaufnahmen, TEM-Feinbereichsbeugung,
XRD, SQUID-Magnetometrie, PCAR und SGME untersucht.

2.4.4 NisMnlIn-Heuslerschichten auf virtuellen Substraten

Ein Fernziel des Projektes ist die Injektion spinpolarisierter Ladungstrager in hoch-
bewegliche Elektronensysteme. Um in diesem Zusammenhang das Wachstum von
Elektroden aus NioMnIn auf hochbeweglichen Halbleiter-Heterostrukturen zu un-
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 Puffer auf GaAs(001)-Substrat gewach-
sen und weist einen verspannten Kanal aus reinem InAs auf, welcher asymme-
trisch in einen In7;GagsAs-Quantentopf eingefiigt ist. Der Quantentopf ist einge-
bettet in In75AlosAs als Barrierematerial. Bei der Herstellung der Halbleiterstruktur
wird zuerst das GaAs(001)-Substrat mit GaAs angewachsen und ein GaAs/AlAs-
Ubergitters zur Verminderung von Fadenversetzungen deponiert. Danach wird ein
metamorpher Puffer aus mehreren In, Al;_,As-Schichten mit steigendem Indiuman-
teil gewachsen, um schrittweise die laterale Gitterkonstante zu vergrofern. Die stu-
fenweise abrupte Erhéhung des Indiumanteils fiihrt zu einem Abbau der aufgebauten
Gitterverspannung durch Versetzungsbildung an den Grenzflachen der In,Al; ,As-
Schichten. Die Schichten sind dabei nahezu frei von Verspannung und weisen eine
eindeutige Gitterkonstante auf. Die Verwendung von metamorphen Puffern ermog-
licht somit die Definition von virtuellen Substraten mit einer einstellbaren Gitter-
konstante zwischen GaAs(001) und InAs(001) [Hey03, Loh03, L6h04]. In Abbildung
2.8 ist das Schichtmodell des verwendeten InAs-HEMT mit metamorphen Puffer

49-Dimensionales Elektronengas
Sengl. High Electron Mobility Transistor
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auf GaAs-Substrat dargestellt. Die Gitterfehlpassung beim pseudomorph verspann-
tem Wachstum von InAs (e =0,6058 nm) auf dem virtuellen Substrat InzsAlysAs
(a=0,5957nm) betriagt 6 =1,7%. Die Gitterfehlpassung zwischen NipMnIn-Heus-
lerschicht (a = 0,6022 nm) und virtuellem Substrat liegt bei § = 1,1%.

Bei der Probenpréparation kam als Substrat ein halbleitender GaAs(001)-2"-
Wafer der Firma AXT zum Einsatz. Die Substratvorbereitung und das Halbleiter-
wachstum erfolgten analog zu dem fiir InAs-Substrate beschriebenen Prozess. Direkt
nach Abschluss des Halbleiterwachstum erfolgte die Deposition der Heuslerschicht
auf die Halbleiteroberfldche. Bei einer Substrattemperatur von 300 °C wurden je eine
33, 50 und 66 nm dicke Heuslerschicht nacheinander auf die In75Alys As-Deckschicht
aufgewachsen. Die Zellentemperaturen beim Aufdampfen lagen bei 1570 °C fiir Ni-
ckel, 791°C fiir Mangan und 717 °C fiir Indium. Der Basisdruck der Vakuumkam-
mer bei heiflen Zellen betrug 8,3x1078 Torr, die Gesamtaufdampfrate von Ni;MnIn
war 0,027nm/s. Die direkt im Anschluss gewachsene TEM-Probe lieferte fiir die-
sen Prozesslauf eine Zusammensetzung von NiggMnggIngg. Eine Probeniibersicht fin-
det sich im Anhang in Tabelle A.3. Die 50 nm-Probe sowie eine Referenzprobe des
InAs-HEMT ohne Heuslerschicht wurden hinsichtlich ihrer Morphologie und ihrer
Struktur mit XRR und XRD untersucht. An der Referenzprobe wurde zudem eine
Magnetotransportmessung durchgefiihrt.
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invertierter INAs-HEMT:

Probenstruktur mit
metamorphem Puffer: In;s Ga,s As
5
13,5 nm
INys Alys AS InAs 4 nm
36 nm In75 Ga>sAs 2,5 nm
In;s Al,5 As
In,s Al,c As
75 Ml2s 10 nm
Si-In;c Al As
75 25 7 nm

530 nm

INgs Alss AS 100 nm

INgs Al;s AS 100 nm
In,s Alss As 100 nm
In;5 Algs AS 100 nm

In,5 Al,s As 100 nm

In;5 Algs A 100 nm GaAs/AlAs-Superlattice:
e &
GaAs 2,8 nm
GaAs(001) \ AlAs 2,8 nm
Substrat

Abbildung 2.8: Schichtmodell der verwendeten HEMT-Struktur auf GaAs-Substrat. Dar-
gestellt sind nominelle Zusammensetzungen und Schichtdicken. Der verspannte InAs-Kanal
(Gitterfehlpassung 6 =1,7%) ist asymmetrisch in einem Iny5GagsAs-Quantentopf einge-
fligt, welcher in In75AlosAs eingebettet ist. Die 36 nm dicke Deckschicht aus In7sAlssAs
fungiert als virtuelles Substrat fiir das gitterangepasste Heuslerwachstum. Die Gitter-
fehlpassung zwischen der NisMnlIn-Heuslerschicht und dem virtuellen Substrat betréigt

§=1,1%.
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Kapitel 3

Probencharakterisierung

In diesem Kapitel werden die fiir morphologische, strukturelle, magnetische und
elektrische Untersuchungen eingesetzten Geréte und Experimente vorgestellt. Hier-
bei werden die verwendeten Messbereiche sowie zugrundeliegende Messparameter fiir
jede Methode kurz zusammengefasst wiedergegeben. Die Prinzipien der jeweiligen
Messmethode sowie Referenzen zu weiterfiihrender Literatur konnen dem vorange-
gangenen Kapitel 1.3 entnommen werden.

3.1 Strukturelle Eigenschaften

3.1.1 Rasterkraftmikroskopie

Messungen mit einem Rasterkraftmikroskop AFM 2300 von Veeco Metrology Group
lieferten Informationen iiber die Oberflichenmorphologie der Heuslerproben. Die
Datenerfassung wurde im ,tapping mode* durchgefiihrt. Die Topographie der so un-
tersuchten Oberflachen wurde mit der Software WSxzM 4.0 von Nanotech Electronica
[Hor(07] ausgewertet.

3.1.2 Rontgenreflektometrie

Eine quantitative Analyse der Schichtmorphologie von ausgewéhlten Proben wur-
de ermoglicht durch Rontgen-Reflektometriemessungen an der Beamline E2 des
HASYLAB/DESY. Es wurde eine Photonenenergie von 11,5keV (Wellenldnge
A=0,10765nm) gewihlt. Die Brillanz betrug 3x10'® Photonen/s- mm?. Die Win-
kelauflosung des verwendeten experimentellen Aufbaus war besser als 0,005°. Die
Oberflache der untersuchten Proben wurde exakt parallel zum einfallenden Strahl
ausgerichtet. Die Probenhohe wurde in der Strahlfithrung des Experimentes so po-
sitioniert, dass die Probenkante genau in der Mitte des einfallenden Strahls lag und
somit zu einer Halbierung der jeweilig bestimmten Strahlintensitét fiithrte. Hierbei
wurde die Intensitdt mit einem Cyberstar X2000 Nal-Szintillationsdetektor erfasst.
Zur Auswertung der aufgenommenen XRR Spektren wurde ein Programm von An-
dreas Stiele [Sti| eingesetzt. Mit diesem Programm konnen Reflektogramme geméf

93
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einem Satz vorgegebener physikalischer Parameter simuliert werden. Basierend auf
dem rekursiven Parrat Algorithmus wurden hiermit die Modellparameter numerisch
an die experimentellen Daten mit der Methode der kleinsten Fehlerquadrate (x?*-
Minimierung) angepasst [Parb4].

3.1.3 Transmissions-Elektronenmikroskopie

Fiir die Untersuchung von Heuslerschichten mittels Transmissions-Elektronenmikro-
skopie (TEM) kamen zwei verschiedene Gerite zum Einsatz:

Fiir Hellfeldabbildungen und Beugungsexperimente an Schichten auf TEM-Netzchen
aus Kupfer wurde das institutseigene CM 12 der Firma Philips verwendet. Die
maximale Beschleunigungsspannung dieses Gerites liegt bei 120 KV, das Punkt-
auflosungsvermogen bei 0,3nm. Die auf einem Fluoreszenzschirm erzeugten Bilder
und Beugungsmuster werden auf einen elektronenempfindlichen Negativfilm belich-
tet. Nach der Filmentwicklung wurden diese mittels eines Durchlichtscanners digi-
talisiert und standen dann zur rechnergestiitzten Bildanalyse zur Verfiigung. Zur
Untersuchung der radialen Intensitétsverteilung mit dem Ziel der Phasenanalyse
kam das frei erhéltliche Programm ProcessDiffraction zum Einsatz [Lab05, Lab08,
Lab09]. Mit diesem wurden Reflexlagen fiir die jeweilige Beschleunigungsspannung
und der Kameralédnge von 714 mm simuliert. Das CM12 ist zur Bestimmung der lo-
kalen Stochiometrie mit einem LINK System von Ozford Instruments zur energiedi-
spersiver Rontgenfluoreszenz-Spektroskopie ausgestattet. Dieses bietet eine rechner-
gestiitzte Analyse der Messdaten und erreicht bei der Bestimmung der chemischen
Zusammensetzung einer Probe eine Genauigkeit von +1%.

Um deponierte Schichten auf Halbleitersubstraten mittels TEM zu untersuchen,
miissen diese bis zur Elektronentransparenz gediinnt werden. Eine solche Prépara-
tion kann wie in Abbildung 3.1 dargestellt entweder in planarer Geometrie (plan
view) oder als Querschnitt (cross-section) erfolgen. Um eine ausgewéhlte Schicht
auf Halbleitersubstrat mit dem CM12 in planer Geometrie zu durchstrahlen, wurde
das Substratmaterial mittels selektiven nasschemischen Atzens gediinnt bis Elektro-
nentransparenz am Rand der zuriickbleibenden Heuslerschicht erreicht wurde. Diese
Schicht wurde fiir Beugungsexperimente verwendet.

Um die Morphologie der auf Halbleitersubstraten deponierten Schichten sowie
deren kristallographische und chemische Phase zu untersuchen, wurden zwei Pro-
ben am Institut fiir Integrative Nanowissenschaften des IFW-Dresden im Quer-
schnitt mit einer Nvision 40 Carl Zeiss crossbeam Ionenstrahlkanone (FIB!) als
diinne Lamellen prapariert. Die Lamellen wurden mit einem fokussierten 700 pA
Ionenstrahl bei 30kV Beschleunigungsspannung aus den Proben herausgeschnit-
ten. Die Probenoberflichen waren zuvor mit einer Schutzschicht aus Kohlenstoff
versehen worden. Die endgiiltige Dicke der Lamellen von 40 nm wurde durch eine
abschliefsende niedrigenenergetische Politur bei 5kV und 40 pA erreicht. Diese La-
mellen wurden am Institut fiir Physikalische Chemie der Universitdt Hamburg mit

lengl.: Focused Ion Beam



3.1. STRUKTURELLE EIGENSCHAFTEN 25

(a)
"plan view"
Praparation l

(b)
"cross-section" e l

Praparation

Abbildung 3.1: TEM-Probenpraparation in (a) planarer Geometrie (plan view) oder (b)
als Querschnitt (cross-section). Wahrend eine planare Probe geeignet fiir die Untersuchung
der obersten Schicht ist, ermoglicht eine Querschnittsprobe die Analyse von Grenzflachen.

einem Phillips CM 300UT Mikroskop untersucht, welches sowohl mit einer digitalen
Kamera zur Bildaufnahme (Gatan) als auch einem System zur energiedispersiven
Rontgenfluoreszenz-Spektroskopie ausgestattet war. Bei verschiedenen Auflésungen
wurde die Morphologie von Schichten und Substrat durch Abbildung im Hellfeld so-
wie die jeweilige kristallographische Phase mittels Feinbereichsbeugung untersucht.
Bei ortsaufgelosten EDX-Messungen lag die effektive lokale Auflosung aufgrund des
Anregungsvolumens fiir Rontgenquanten zwischen 15nm und 20 nm.

3.1.4 Rontgendiffraktometrie

Die Kristallstruktur der auf Halbleitersubstraten deponierten Heuslerschichten wur-
de mit Hilfe von Rontgendiffraktometrie (XRD) untersucht. Hierfiir wurden Mes-
sungen an der Beamline E2 bei HASYLAB/DESY in koplanarer 6/260-Geometrie
durchgefiihrt. Die Rontgenstrahlung der Beamline wird an einem Ablenkungsma-
gnet erzeugt und weist mit 3x10' Photonen/s- mm? eine um den Faktor 1000 ho-
here Brillanz auf als eine Standardrontgenrohre. Gemessen wurde bei einer Photo-
nenenergie von 11,5keV, was einer Wellenldange von A =0,10765 nm entspricht. Die
Wahl der Energie war motiviert durch die Anforderungen, ein Ubersichtsspektrum
im Winkelbereich zwischen dem (002)- und (004)-Reflex von InAs innerhalb der
Grenzen des apparativen Aufbaus zu ermoglichen. Als Detektor wurde der Nal-
Szintillationszahler Cyberstar X2000 verwendet. Um die Proben im Diffraktometer
genau auszurichten wurde jeweils das Maximum des Substratreflexes 4.-Ordnung
(z.B. (004) fiir InAs(001) und Si(001)) gesucht und so jede Probe genau ausgerich-
tet. Fiir alle untersuchten Proben wurde in einem Winkelbereich von 20 =9° bis
21,5° ein Ubersichtsspektrum mit einer Schrittgrofe von 0,05° bei einer Messzeit
von 1s je Schritt aufgenommen. Fiir eine genaue Phasenanalyse der NioMnIn-Heus-
lerschichten wurden XRD-Spektren in ausgewéhlten kleineren Winkelbereichen mit
einer Schrittweite von 0,001° bei Messzeiten von 1s bis 4s je Schritt aufgenommen.
Mit diesen Messparametern wurde unter anderem die Winkelbereiche um den (004)-
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Reflex von InAs untersucht. Fiir ausgewdhlte Proben wurden zudem an Substrat-
und Schichtreflexen die Kristallqualitdt mittels der Rocking-Curve-Methode unter-
sucht.

Einige Proben wurden zusétzlich am Institut fiir Physikalische Chemie der Uni-
versitdt Hamburg in einer Geometrie mit rotierendem Probentisch vermessen. Hier-
bei kam ein Standardlabordiffraktometer vom Typ Philips X ’Pert PRO MPD zum
Einsatz, welches mit einer Cu-Anode und einem X’Celerator RTMS Detektor aus-
geriistet war. Die Cu-K,-Strahlung hat eine Wellenldnge von 0,15406 nm, was einer
Photonenenergie von 8keV entspricht.

3.1.5 Optische Reflexions-Spektroskopie

Optische Reflexions-Spektroskopie (ORS) erméglicht es unter anderem, relative Un-
terschiede untersuchter Systeme in der Oberflichen- und Grenzflichenmorpholo-
gie sowie der zugrunde liegenden Struktur aufzuzeigen. Hierbei definiert die Ein-
dringtiefe der auf die Probenoberfliche einfallenden Photonen die Ausdehnung des
untersuchten Probenvolumens und begrenzt somit die vertikale Probentiefe, aus
der ein Messsignal noch zu den resultierenden Information beitrdagt. Untersuchun-
gen mit Optischer Reflexions-Spektroskopie im Energiebereich von 3,7eV bis 24 eV
wurden unter Nutzung des Super-Lumi Experimentes an der Beamline I von HA-
SYLAB/DESY durchgefiihrt. Hierbei wurde die Energie der einfallende Photo-
nen mit hoher Auflésung eingestellt durch Verwendung eines 2m grofen Primér-
Monochromators in 15° McPherson-Anordnung. Dieser ist ausgestattet mit einem
holographisch hergestelltem Konkav-Gitter mit 1200 Linien / mm und Aluminium /
MgFs-Beschichtung (Hersteller: Jobin Yvon). Von der Probe reflektierte Photonen
wurden relativ zum einfallenden Strahl im Winkel von 35° detektiert. Ein mit Natri-
umsalicylat (C;H;NaOs) beschichtetes Fenster wurde verwendet um die reflektierte
Strahlung in Lichtquanten mit einer Wellenldnge von 400 nm bis 440 nm zu konver-
tieren. Diese wurden dann unter Verwendung eines Photomultipliers 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 Arbeitsgruppe von Pro-
fessor Nielsch? mit einem SQUID-Magnetometer vom Typ Quantum Design MPMS 2
charakterisiert. Alle Messungen wurden mit einer Magnetfeldorientierung parallel
zur Filmebene (in-plane) durchgefithrt. Die Magnetisierung einer Probe kann je
nach Messverfahren temperaturabhéngig (bei konstantem externen Feld) oder feld-
abhéngig (bei konstanter Probentemperatur) bestimmt werden. Fiir alle einkris-
tallinen Heuslerproben wurde die remanente Magnetisierung Mp als Funktion der

2his Februar 2007: Prof. Kotzler
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Temperatur bestimmt: Nach dem magnetfeldlosen Abkiihlen der Probe auf die ge-
ringste Temperatur (typisch 10K) wurde fiir eine kurze Zeit ein Magnetfeld von
H = 1500 0e angelegt, um das magnetische Probenmaterial zu séttigen. Danach
wurde ohne externes Magnetfeld H jeweils die Magnetisierungskurve Mpz(T") mit
steigender Temperatur aufgenommen.

3.3 Elektronische Eigenschaften

3.3.1 Punktkontakt-Andreev-Spektroskopie

Die Spinpolarisation ausgewéahlter Proben wurde in der Arbeitsgruppe von Profes-
sor Merkt mittels Punktkontakt-Andreev-Spektroskopie untersucht [Sch04, vOO05].
Hierfiir wurden die Proben an den vier Ecken mit Golddrahten unter der Verwen-
dung von Indiumlot in einem speziellen VTT?-Messkopf kontaktiert und im Helium-
Kryostat abgekiihlt. Der Temperaturbereich der Messungen betrug 2 K bis Raum-
temperatur. Eine Niobspitze wurde als supraleitender Punktkontakt verwendet. Die
Leitfahigkeit des Metall-Supraleiter-Punktkontaktes wurde mit einer Vierpunktmes-
sung unter Verwendung von LockIn-Verstarkern bestimmt (sie Abbildung 3.2). Die
differentielle Leitfdhigkeit des Niobkontaktes wurde zur Auswertung gegen die an-
gelegte Spannung aufgetragen. Die Bandliicke des Supraleiters lasst sich bei dieser
Auftragung an dem Verschwinden der Leitfahigkeit symmetrisch zu U =0 in allen
Messungen bis zur Sprungtemperatur von Niob bei 9,2 K [Wea89| gut erkennen.

l U+
I+

Abbildung 3.2: PCAR-Aufbau zur Messungen der Spinpolarisation. Die Probe ist mit
vier Indiumkontakten versehen. Die Niobspitze ist doppelt kontaktiert. Fiir die Vierpunkt-
messung in PCAR-Anordnung werden zwei Indiumkontakte und beide Spitzenkontakte
verwendet

Die Spinpolarisation der Heuslerschichten wurde aus den Messdaten im Rah-
men des erweiterten BTK-Modells (siche Abschnitt 1.3.7) unter Berticksichtigung
von Korrekturen fiir das diffusive Transportregime bestimmt [Sou98]. Die Auswer-
tung der Messdaten erfolgte durch einen Datenbankvergleich mit vorausberechneten
Spektren nach der Methode der kleinsten Fehlerquadrate. Die gesuchten Werte fiir

3engl.: Variable Temperature Inset
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die Polarisation P und den Grenzflachenparameter Z ergaben sich aus dem Para-
metersatz der Simulation, welcher die beste Ubereinstimmung zu den Messdaten
aufwies. Der mittels dieses Datenbankvergleichs bestimmte Parameter fiir die Tem-
peratur T wich oft von der gemessenen Probentemperatur 7),..s ab, die parallel
zur PCAR-Messung am Ort der Probe mit einem Allen-Bradley-Sensor bestimmt
wurde. Zm Schluss der Auswertung wurde fiir jede gemessene Probentemperatur
die Polarisation P als Funktion des Z-Parameters als Wertepaar in einem Dia-
gramm aufgetragen. Eine parabolische Extrapolation auf den Wert Z = 0 ergibt
die Polarisation der Probe im Fall einer angenommenen idealen Grenzflache fiir den
Punktkontakt. Hierdurch lésst sie die Polarisation fiir unterschiedliche Proben und
unabhéngig von der Messtemperatur vergleichen.

3.3.2 Magneto-Optische Ellipsometrie

In der Forschungsgruppe von Professor Riibhausen wurden Untersuchungen mittels
SGME durchgefiihrt, um die Diagonalelemente (e,,) und Nicht-Diagonalelemen-
te (4y) des dielektrischen Tensors mehrerer Heuslerproben zu bestimmen. Hierfiir
wurden die Intensitiaten des reflektierten Lichts fiir verschiedene Kombinationen von
Polarisator- und Analysatorwinkeln und in Abhéngigkeit von externen Magnetfel-
dern bei unterschiedlichen Temperaturen gemessen. Die Komponenten des dielek-
trischen Tensors einer Probe wurden anschliefsend aus den Daten von etwa 100 auf-
genommenen Spektren extrahiert. Die Analyse der differentiellen Spektren erfolg-
te auf Grundlage des von Rauer et al. entwickelten Rechenmodells [Ber97, Rau05.
Fiir die Durchfiithrung der temperaturabhénigen SGME-Messungen wurde ein um
Helmholzspulen erweitertes spektroskopisches Ellipsometer vom Typ Sentech SE 850
eingesetzt. Die verwendete Xenon-Lichtquelle erméglichte Messungen in einem Spek-
tralbereich von E = 0,5 bis 5,5¢eV. Das angelegte Magnetfeld betrug H = +£440mT
und war parallel zur untersuchten Heuslerschicht und senkrecht zum Einfallswinkel
des Lichts orientiert (siehe Abbildung 1.13 auf Seite 30). Gemessen wurde unter
Vakuum in einem Helium-Flusskryostaten, welcher spannungsfreie, nicht depolari-
sierende Fenster innerhalb der Strahlfiihrung aufwies. Der Rezipient wurde fiir die
Untersuchungen auf einen Basisdruck von 3 x 10~® mbar bei Raumtemperatur eva-
kuiert [Rau05].

In der Heuslerlegierung NioMnlIn tragen spinpolarisierte Bander von Nickel- und
Manganzustinden zu den optischen Ubergéingen im Spektralbereich von E = 0,5~
5,5¢eV bei, welche die in den Messungen bestimmbare spinabhéngige dielektrische
Tensorkomponente €15, hervorrufen. In aktuellen Bandstrukturrechnungen wird die
Spinpolarisation bei Fermienergie auf Beitrdge von Nickelzustdnden an der Band-
struktur zuriickgefiihrt|Kil01, Sas04, Sin09]. Wihrend bei Ubergangsenergien un-
terhalb 2 eV Nickelzustiande die mit SGME gemessene Spinpolarisation dominieren,
sind die Bénder, welche zu den optischen Ubergéingen beitragen, bei hoherer Energie
zunehmend mit Manganzustédnden hybridisiert. Oberhalb des erfassten Energieberei-
ches (F > 5,5¢eV) dominieren Manganzustande die mittels SGME gemessene Spin-
polarisation. Vor dem Hintergrund der Bandstrukturrechnungen von Singer et al.
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kann der Einfluss von Mangan in einem Energiebereich von 1,57eV < £ < 2.84¢eV
als gering betrachtet werden [Sin09]. Die in diesem Energiebereich bestimmte Spin-
polarisation ldsst daher Riickschliisse auf die am Ferminiveau auftretende Spinpo-
larisation zu. Zur Bestétigung dieser Annahme ist eine technische Erweiterung des
Ellipsometrie-Experimentes fiir Messungen bis zu einer Energie von 0,5¢eV geplant.
Die Integration der €4,,-Werte durch Aufsummation ist bei der Untersuchung von
NiyMnln vorteilhaft gegeniiber einer Betrachtung von e;,,-Werten bei einer diskre-
ten Energie, da der niederenergetische Teil des Spektrums durch den Messbereich
des Spektrometers bei 1,57 eV abgeschnitten wird und gleichzeitig bei Messungen an
verschiedenen Proben desselben Materialsystems leichte Verschiebung der Spektren
auf der Energieskala auftreten konnen. Wahrend die Wahl einer technisch bedingt
bei 1,57 eV liegenden unteren Integrationsgrenze die Ergebnisse der Aufsummation
verschiedener Proben relativ zueinander nicht stark verandert, hat eine feste obere
Integrationsgrenze, welche gegebenenfalls neben dem Achsenschnittpunkt einer der
erfassten Kurven bei 2,58 bis 2,84 eV liegt, einen grofsen Einfluss auf die integrierten
E1ay- Werte (siehe Abbildungen 4.9, 4.25 und 4.26). Da zudem oberhalb des Schnitt-
punktes des Spektrums mit der x-Achse im Energiebereich £ > (2,58 — 2,84) eV der
Einfluss von Manganzusténden iiberwiegt, ist die Wahl des jeweiligen Schnittpunktes
als obere Integrationsgrenze fiir einen relativen Vergleich der integrierten e,,-Werte
zueinander in den vorliegenden Untersuchungen an NisMnlIn-Schichten sinnvoll. Ei-
ne genauere Betrachtung wird erst die technische Erweiterung des Messaufbaus hin
zu einem Spektralbereich kleiner £ = 1,57eV erlauben, welche eine vollstandige
Abbildung der dielektrischen Funktion von NisMnln ermdglicht.
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Kapitel 4

Ergebnisse

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse aus Untersuchungen an freistehenden Heus-
lerfilmen sowie Heuslerschichten auf Au/Si, InAs(001) und virtuellen Substraten
(InAs-HEMT) vorgestellt. Hierbei stehen die morphologischen und strukturellen Ei-
genschaften der jeweiligen Proben im Vordergrund. Ein Teil der Heuslerschichten
wurde zudem hinsichtlich ihrer magnetischen und elektrischen Eigenschaften unter-
sucht. Die Resultate aus diesen Messungen runden die systematische Charakterisie-
rung der hergestellten Heuslerproben ab.

4.1 Freistehende Ni;MnIn-Heuslerfilme

Die kristallographische Phase und die Morphologie von freistehenden NisMnln-
Filmen auf TEM-Netzchen mit Kohlenstoffmembranen wurde mittels Transmissions-
Elektronenmikroskopie untersucht. Hierfiir wurden Abbildungen des Hellfeldes so-
wie der Feinbeugung von einer bei verschiedenen Substrattemperaturen gewachsenen
Probenserie erstellt.

4.1.1 Probenmorphologie

Die Hellfeldaufnahmen der 30 nm dicken freistehenden NisMnlIn-Filme sind in Ab-
bildung 4.1 dargestellt. Untersucht wurden sieben Heuslerproben, welche bei 80°C,
200°C, 250°C, 270°C, 300°C, 320°C und 340°C Substrattemperatur gewachsen
wurden. Alle zwischen 200°C und 340°C gewachsenen Heuslerfilme weisen eine
ahnliche Morphologie auf. Erkennbar ist eine geschlossene, polykristalline Schicht
ohne Liicken und ohne erkennbaren Kontrast an den Korngrenzsaumen, welcher auf
eine Ausscheidung von Fremdphasen an Grenzflichen hinweisen kénnte. Einzelne
Kristallite treten durch Kontrastvariationen in Erscheinung. Hierbei handelt es sich
um Beugungskontrast, hervorgerufen durch unterschiedliche kristallographische Aus-
richtung der einzelnen Kristallite. Die Kristallitgrofse der Heuslerfilme liegt fiir alle
Substrattemperaturen zwischen 20 nm und 25 nm. Einzig die 80 °C-Probe weist eine
leicht verinderte Morphologie auf. Dieser Heuslerfilm besteht aus einer amorphen
Matrix, in welcher wenige, etwa 20-25nm grofte NisMnlIn-Kristallite eingebettet
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sind. Um die amorphen Bereiche des Gefiiges zu rekristallisieren, wurde an dieser
80°C-Probe ein zuséitzlicher thermischer Prozessschritt durchgefiithrt. Der Heusler-
Film wurde an Luft fiir drei Stunden bei einer Temperatur von 200 °C ausgeheilt.
Das Ergebnis ist in Abbildung 4.1 unten rechts dargestellt. Eine starke Veranderung
der morphologischen Probebeschaffenheit hin zu einem feinkristallinen Gefiige ist
deutlich zu erkennen.

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

Alle mittels MBE préparierten freistehenden Heuslerfilme weisen trotz unter-
schiedlicher Wachstumstemperaturen eine vergleichbare Kristallitgrofe von 20 nm
bis 25 nm auf. In den Untersuchungen von Kurfif [Kur03, Kur05a, Kur05b| wurde
hingegen eine starke Verdanderung der Probenmorphologie fiir verschiedene Substrat-
temperaturen beobachtet. Zudem wurde dort ein Einfluss der Heusler-Stochiometrie
auf die Kristallitgrofe beschrieben, der in den hier vorliegenden Untersuchungen
nicht beobachtet werden kann. Abweichungen von der exakten Ni;MnIn-Stochio-
metrie bei den untersuchten freistehenden NisMnlIn-Filmen zeigen keinen Einfluss
auf die Morphologie. Weder fiihrt eine Erhohung des Indiumanteils um 6 at% zur
Ausbildung von groferen, noch eine leichte Erhohung des Mangananteils von 2 at%
zur Entstehung von kleineren Heusler-Kristalliten. Als Ursache wird ein Unterschied
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in der Praparationstechnik vermutet. Kurfiff setzte einen Zweifach-Elektronenstof-
verdampfer ein, aus dem Ni und eine MnlIn-Legierung stéchiometrisch aufgedampft
wurden. Die Gesamtflussrate fiir NisMnIn war dabei im Vergleich zu der hier ver-
wendeten Aufdampftechnik um den Faktor 2-3 grofer.

4.1.2 Phasenanalyse

In Abbildung 4.2 sind die Ergebnisse der Feinbeugung an den sieben 30 nm dicken
Heuslerschichten dargestellt. Die regellos verteilten Kristallite dieser polykristallinen
Heuslerproben erzeugen Beugungsringe. Die berechnete radiale Intensitéatsverteilung

Abbildung 4.2: Feinbeugung an 30 nm dicken freistehenden NisMnIn-Filmen. Die Wachs-
tumstemperatur der Heuslerschichten ist im Sektor des jeweiligen Beugungsringes angege-
ben. Im oberen Teil der Abbildung sind die berechneten radialen Intensitatsverteilungen
fiir die L21- und B2-Phase dargestellt. Alle sieben untersuchten Heuslerfilme kristallisieren
unabhéngig von der Wachstumstemperatur in der B2-Phase.

fiir Reflexlagen der L2;- und B2-Struktur sind im oberen Teil der Abbildung darge-
stellt. Hierbei sind unterschiedliche Intensitdten der Beugungsringe als Modifikatio-
nen in der Linienbreite der Darstellung wiedergegeben. Der innerste Beugungsring
der berechneten Intensitatsverteilung fiir die L.2;-Phase wird durch Netzebenen vom
Typ (111) hervorgerufen. Bei keinem der untersuchten Heuslerfilme treten Reflexe
mit ungeraden Indizes auf. Die Beugungsbilder aller sieben Proben kénnen eindeutig
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der B2-Phase zugeordnet werden. In keinem der Beugungsbilder existieren Anzei-
chen, welche auf die Existenz einer nicht kubischen Heuslerphase bzw. Fremdphase
hindeuten kénnten. Lediglich bei der 80 °C-Probe fillt im Vergleich zu den anderen
Proben eine geringere Intensitéit der NigMnlIn-Beugungsringe auf. Dies ist konsistent
mit der Beobachtung einer iiberwiegend amorphen Matrix mit wenigen ausgepragten
Kristalliten in der TEM-Hellfeldaufnahme dieser Probe.

4.2 NisMnlIn auf Au/Si(001)-Substraten

4.2.1 Probenmorphologie
Rontgenreflektometrie

Die Morphologie einer polykristallinen NipMnIn-Heuslerschicht auf Si-Substrat mit
einer Zwischenschicht aus Gold wurde mittels Rontgenreflektometrie untersucht. In

Messung
3 — Simulation A
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Abbildung 4.3: Gemessenes (schwarz) und simuliertes (rot) XRR-Spektrum einer nomi-
nell 50nm dicken Heuslerschicht, bei 300°C auf eine ex-situ aufgedampfte, 60 nm dicke
Zwischenschicht aus polykristallinem Gold auf Silizium(001) gewachsen.

Abbildung 4.3 ist das XRR Spektrum der nominell 50 nm dicken Heuslerschicht, de-
poniert auf einer 60 nm dicken polykristallinen Goldschicht, dargestellt. Als Substrat
wurde Silizium(001) mit natiirlicher Oxidschicht verwendet, die Wachstumstempe-
ratur betrug 300 °C. Die Auswertung der in schwarz dargestellten XRR-Messdaten
erfolgte mittels einer Anpassungsrechnung unter Verwendung eines Vier-Lagen Mo-
dells. In diesem Strukturmodell werden eine diinne Oxidschicht auf der Probeno-
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berfliche, die Heuslerschicht (Lagel), eine Reaktionszone in Form einer durch-
mischten Zwischenschicht zwischen Gold- und Heuslerschicht (Lage?2), die aufge-
dampfte Goldschicht (Lage3), das natiirliche Oxid des Substrates (Lage4) sowie
das Si-Substrat berticksichtigt. Das berechnete XRR-Spektrum mit der besten An-
passung an die Messdaten ist in Abbildung 4.3 als rote Kurve dargestellt. Auf
Basis der resultierenden Modellparameter wurde fiir den Schichtautbau der Pro-
be (Oxid/NizMnlIn/Reaktionszone/Au/p-Si) ein Strukturmodell der nominellen und
realen Probenmorphologie erstellt, welches in Abbildung 4.4 wiedergegeben ist. Ab-
weichend von der nominellen Schichtstruktur in 4.4(a) zeigen die Ergebnisse der
XRR-Untersuchungen die Ausbildung einer 20 nm dicken durchmischten Reaktions-
zone zwischen der Heusler- und der Goldschicht an. Die Schichtdicke der polykris-
tallinen Heuslerlegierung verringert sich hierdurch auf etwa 34 nm, wie in Abbildung
4.4(b) gezeigt.

SiO,
natives Oxid

(a)

Abbildung 4.4: (a) nominelle Schichtstruktur der NisMnIn/Au/Si-Probe (b) reale Mor-
phologie der polykristallinen Heuslerschicht auf p-Au/Si(001). Zwischen Heuslerschicht und
der polykristallinen Gold-Zwischenschicht hat sich eine 20nm dicke Reaktionszone ausge-
bildet.

4.2.2 Strukturelle Eigenschaften
Rontgendiffraktometrie

Die NigMnIn/Au/Si-Probe wurde zudem in 6/20-Geometrie mit Roéntgenbeugung
untersucht. Bei der Justage der Reflexposition im Diffraktometer wurde die Probe
exakt auf das Intensitdtsmaximum des Silizium (004)-Substratreflexes ausgerichtet.
In Abbildung 4.5(a) ist das Ubersichtsspektrum der Heuslerprobe dargestellt; neben
dem Substratreflex ist deutlich der (111)-Au-Reflex der polykristallinen Goldschicht
sichtbar. Bei polykristallinem Wachstum treten alle fiir ein Kristallgitter erlaubten
Reflexe in einem Beugungsspektrum auf, unabhéngig von der Orientierung des un-
terliegenden einkristallinen Substrates. Die Intensitdt der beobachteten Reflexe ist
hierbei von der Flichenhiufigkeit bestimmt. Eine Ubersicht des Beugungswinkels,
der relativen Intensitdt und Art der erlaubten Reflexe fiir NisMnln ist in Tabel-
le 4.1 wiedergegeben. In Beugungsexperimenten an Gold erzeugen (111)-Ebenen die
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starksten Signale. Der zweitstirkste Reflex wird von Ebenen des (200)-Typs erzeugt.
Bei NigMnln ist nur der Reflex mit der hochsten Intensitdt von Ebenen des (220)-
Typs zu erkennen. Eine hoher aufgeloste Aufnahme fiir den Bereich § =12-16° ist in
Abbildung 4.5(b) dargestellt. Neben dem (111)-Au-Reflex konnen zwei weitere Ma-
xima identifiziert werden, welche sich NigMnIn (220) und Au (002) zuordnen lassen.
In der Auftragung oben rechts in Abbildung 4.5(b) ist ein hochaufgelostes Spektrum
des Ni;MnlIn (220)-Reflexes gezeigt. Die Anpassung einer Gaufkurve, dargestellt in
rot, ergibt fiir die Lage des Maximums einen Wert von 6 = 14,58 °. Aus diesem Wert
lasst sich unter Annahme einer kubische Symmetrie fiir die polykristalline Heuslerle-
gierung eine Gitterkonstante von 0,6056+0,0002 nm errechnen. Im Vergleich zu der
Gitterkonstante von 0,6022 nm fiir NioMnIn-Volumenmaterial weisen die hier vorlie-
genden Kristallite eine grofiere Gitterkonstante auf. Da aufgrund der polykristallinen
Au-Zwischenschicht Verspannungseffekte sowie eine Textur durch Wachstum in einer
Vorzugsrichtung als Ursache ausscheiden, wird eine Kontamination der Heuslerlegie-
rung mit Goldatomen als Ursache vermutet. Unterstiitzt wird diese Annahme durch
die Ergebnisse der XRR-Untersuchung, fiir deren Auswertung der Bereich nahe der
NisMnlIn/Au-Grenzfliche als eigene Schicht im Modell betrachtet werden musste
(Abbildung 4.4(b)). In diesem Bereich nahe der Grenzfléche liegt offensichtlich eine
besonders hohe Au-Kontamination aufgrund von Diffusion in die Heuslerschicht vor.

0°] d[nm| Intensitdt %] hkl

Ni;MnIn 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 10,1735 2 2922
21,006 0,1504 9 400
22,979 0,1381 2 331

Tabelle 4.1: Ubersicht experimenteller Literaturwerte fiir Réntgenbeugung von NigMnlIn
mit einer Gitterkonstante von 0,6024 nm: Beugungswinkel 6 fiir Synchrotronstrahlung mit
E =11,5keV (A=0,107826 nm), Netzebenenabstand (d-Wert), relative Intensitét und Mil-
lersche Indizes aus [JCP94].

4.2.3 Elektronische Eigenschaften
Punktkontakt- Andreev-Spektroskopie

Drei polykristalline Heuslerschichten auf Au/Si-Substraten wurden in der Gruppe
von Prof. Merkt von Jan Scholtyssek und Hauke Lehmann mittels PCAR unter-
sucht und ausgewertet. Eine Pufferschicht aus Gold wurde bei diesem Probende-
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Abbildung 4.5: (a) XRD-Ubersichtsspektrum einer NigMnIn/Au/Si-Probe. Deutlich zu
erkennen ist der (004)-Reflex des Siliziumsubstrates. Der im blau gestrichelten Recht-
eck gekennzeichnete Bereich umschliefst den (111)-Au-Reflex. (b) XRD-Detailspektrum
des Winkelbereiches rechts vom (111)-Au-Reflex. Zwei weitere Maxima konnen als (220)-
NigMnIn- und (002)-Au-Reflexe der beiden polykristallinen Schichten identifiziert werden.
Oben rechts ist eine hochauflésende Messung des Heuslerreflexes dargestellt. Die Anpassung
einer Gaufkurve (rot) ergibt ein Maximum bei 6 = 14,58° und somit eine um 0,5% gro-
fsere Gitterkonstante von 0,60564+0,0002 nm fiir p-NigMnIn/Au im Vergleich zum Heusler-
Literaturwert.
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sign gewéhlt, um einen Einfluss des p-dotierten Si-Wafers auf die temperaturab-
héngige Messung der differenziellen Leitfdhigkeit zu vermeiden. Die ersten beiden
NisMnIn/Au/Si-Proben wurden bei 300 °C deponiert und unterscheiden sich nur in
ihrer Schichtdicke von jeweils 50 nm und 60 nm. Die dritte Schicht ist 177 nm dick
und wurde bei einer Substrattemperatur von 320 °C gewachsen.

Die Auswertung erfolgte bei allen drei Proben mit einem Modell fir das dif-
fusive Transportregime durch Anpassung der gewonnenen Messdaten an simulierte
PCAR-Spektren aus einer zuvor berechneten Referenzdatenbank [Boc07, Sch07|. Die
Spinpolarisation P und der Z-Parameter konnen so aus der Messkurve der jeweiligen
Temperatur bestimmt werden (siche Abschnitt 3.3.1). In Abbildung 4.6 ist die diffe-
rentielle Leitfahigkeit dG des Punktkontaktes normiert auf die Leitfahigkeit G,, der
50 nm dicken NisMnlIn-Schicht (gewachsen bei 300 °C auf Au/Si) als Funktion der
externen Spannung fiir verschiedene Temperaturen dargestellt. Auch wenn zwischen
den gemessenen Daten und der rechnerischen Simulation (dargestellt als durchgezo-
gene Linie) Abweichungen erkennbar sind, weisen die im Rahmen der Auswertung
erreichten kleinen Werte der y? Fehlerquadrate auf eine gelungene Anpassung hin.
Im inneren Diagramm ist die jeweilige aus dem Fit gewonnene Polarisation P gegen
den Z-Parameter aufgetragen. Eine Extrapolation der Auftragung P(Z) auf Z =0
ergibt fiir diese Probe eine Spinpolarisation von P = 0,32. Die PCAR-Ergebnisse
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Abbildung 4.6: Leitfahigkeit dG/dG,, eines NigMnIn/Au/Si-Punktkontaktes mit Niob-
Spitze. Die Heuslerschicht ist 50nm dick und wurde bei 300°C gewachsen. Innerhalb
der Bandliicke des Supraleiters Niob wird bei U = 0 (ohne externe Offset-Spannung)
die Andreev-Reflexion effektiv unterdriickt. Mit zunehmender Messtemperatur nimmt
dG/dG,, ab, bis zum Verschwinden der Bandliicke beim Erreichen der Sprungtempera-
tur T nioh = 9,2 K [Wea89)|. Inneres Diagramm: fiir Z = 0 ergibt sich eine Polarisation von
P =0,32.
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der bei 300°C gewachsenen 60nm dicken NisMnlIn-Schicht sind in Abbildung 4.7
gezeigt. Eine Extrapolation der ermittelten P(Z) auf den Wert fiir Z = 0 ergibt bei
dieser Probe eine Spinpolarisation von P = 0,42. Die Daten der bei 320 °C gewach-
senen 177 nm dicken NisMnlIn-Heuslerschicht sind in Abbildung 4.8 wiedergegeben.
Fiir die Spinpolarisation der Heuslerschicht extrapoliert auf Z = 0 ergibt sich ein
Wert von P = 0,32. Die Parameter aller simulierten PCAR-Kurven sind in Tabelle
A.1 auf Seite 131 zusammengefasst.
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Abbildung 4.7: Leitfahigkeit dG/dG,, eines NigMnIn/Au/Si-Punktkontaktes mit Niob-
Spitze. Die Heuslerschicht ist 60 nm dick und wurde bei 300 °C gewachsen. Die hier darge-
stellten Messdaten wurden nicht gegléttet. Inneres Diagramm: fiir Z = 0 ergibt sich eine
Polarisation von P = 0,42.

Alle an polykristallinen Heuslerschichten auf Gold bestimmten Werte fiir die
Spinpolarisation P liegen im Bereich zwischen 32% und 42%. Die hochste Spinpo-
larisation von P = 42% wird bei der 60nm dicken, bei 300°C gewachsenen Probe
beobachtet. Die 50 nm dicke, ebenfalls bei einer Wachstumstemperatur von 300°C
hergestellte NisMnIn-Heuslerschicht weist mit P = 32% eine etwas geringere Spin-
polarisation auf. Dies liegt moglicherweise in einem strukturellen Einfluss der in
Abschnitt 4.2.1 beobachteten Reaktionszone zwischen NigMnIn und Gold begriin-
det, welcher bei Spinpolarisationsmessungen an der diinneren, 50 nm dicken Heus-
lerschicht stérkerer zum Tragen kommt. Mit einer Erhohung der Wachstumstempe-
ratur auf 320 °C und der Heuslerschichtdicke auf 177 nm konnte kein Ansteigen der
Spinpolarisation auf Werte oberhalb von P = 32% erreicht werden.
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Abbildung 4.8: Leitfahigkeit dG/dG,, eines NigMnIn/Au/Si-Punktkontaktes mit Niob-
Spitze. Die Heuslerschicht ist 177 nm dick und wurde bei 320 °C gewachsen. Die hier dar-
gestellten Messdaten wurden nicht geglattet. Inneres Diagramm: fiir Z = 0 ergibt sich eine
Polarisation von P = 0,32.

Magneto-Optische Ellipsometrie

An zwei der NisMnIn-Heuslerschichten, welche auf p-Au/Si(001) prépariert worden
waren, wurden von Marta Bastian in der Gruppe von Prof. Riibhausen SGME-
Untersuchungen durchgefiihrt. Untersucht wurde die bei 300°C gewachsene 60 nm
dicke Heuslerschicht sowie die bei 320 °C Substrattemperatur aufgedampfte 177 nm
dicke NioMnIn-Probe. Gemessen wurde bei Temperaturen unterhalb der Curietem-
peratur T der Heuslerschichten. Bei Messungen oberhalb von T lieferten die Nicht-
Diagonalelemente den Wert null. Der Imaginérteil €;,, und der Realteil eq,, des di-
elektrischen Tensors beider untersuchten Heuslerschichten, gemessen bei 100 K, ist
in Abbildung 4.9 dargestellt. Die integralen €1,,-Werte der beiden Spektren wurden
durch Aufsummieren von der niedrigsten Energie bei 1,57 €V bis zum Schnittpunkt
des jeweiligen Spektrums mit der x-Achse bestimmt. Die oberen Integrationsgrenzen
der 60nm dicken und der 177nm dicken Heuslerschicht liegen bei 2,58 eV und bei
2,81 ¢eV. Innerhalb der Grenzen des gewéhlten Integrationsbereiches tragen iiberwie-
gend Nickel-Zustéinde zu den in optischen Ubergéingen beobachteten spinpolarisier-
ten Béndern bei (siehe Abschnitt 3.3.2). Die ermittelten integralen ey,,-Werte betra-
gen 8,0 fiir die 300 °C-Probe und 9,8 fiir die 320 °C-Probe. Die bei 320 °C gewachsene
polykristalline NisMnIn/Au/Si-Probe weist somit in SGME-Untersuchungen im re-
lativen Vergleich ein starker spinpolarisiertes Signal auf.
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Abbildung 4.9: Nicht-Diagonalelemente des dielektrischen Tensors zweier NigMnIn-
Schichten auf p-Au/Si(001), hergestellt bei einer Wachstumstemperatur von 300°C und
320°C. Die Schichtdicken betrugen 60 nm und 177nm. (a) Der Imaginérteil €15, und (b)
der Realteil e9,, wurden mit SGME-Messungen bei 100 K bestimmt.
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4.3 NiyMnlIn auf InAs(001)-Substraten

4.3.1 Probenmorphologie
Rasterkraftmikroskopie

In Abbildung 4.10(a) sind die Ergebnisse der AFM-Untersuchungen an nominell
60 nm dicken Heuslerschichten dargestellt. Gemessen wurden sechs Heuslerproben,
welche bei 80°C, 250 °C, 300 °C, 320°C, 340 °C und 360 °C Substrattemperatur auf-
gedampft wurden. Ein starker Einfluss der jeweiligen Temperatur auf die Oberfla-
chenmorphologie ist deutlich erkennbar. In Abbildung 4.10(b) ist die Peak-to-Peak
Amplitude der Oberflichenrauigkeit in Abhéngigkeit von der Wachstumstempera-
tur wiedergegeben. In dieser Auftragung konnen zwei temperaturabhéngige Bereiche
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Abbildung 4.10: (a) AFM-Aufnahmen der Probenoberfliche nominell 60 nm dicker Heus-
lerschichten, gewachsen auf InAs(001) bei der jeweils angegebenen Substrattemperatur.
(b) Peak-to-Peak Amplitude der Oberflachenrauigkeit in Abhéngigkeit von der Wachs-
tumstemperatur (Bildausschnitt entspricht 1x3um?). Die gestrichelte Line trennt zwei
temperaturabhéngige Regime: T, = 80 — 300 °C mit geringer Oberflachenrauigkeit und
Tsup = 320 — 360 °C mit stark ansteigender Oberflichenrauigkeit.

unterschieden werden: ein Bereich von 80°C bis 300 °C mit einer nahezu konstanten
Oberflachenrauigkeit von weniger als 10 nm und ein Bereich oberhalb 300°C mit
einer Oberflachenrauigkeit von deutlich iber 10 nm. Die zwischen 80 °C und 300 °C
gewachsenen Heuslerschichten zeigen zudem in der lateralen Dimension Loécher mit
einem Durchmesser von etwa 50 nm. Solche Spuren sind typische Indikatoren fiir die
Existenz von Fadenversetzungen'[Jah98|. Es wird eine Abnahme der Spuren mit An-
stieg der Wachstumstemperatur auf 300 °C beobachtet. Dies deutet auf eine deutlich
geringere Anzahl von Versetzungen innerhalb der bei 300 °C gewachsenen Heusler-
schicht hin im Vergleich zu der bei 80 °C hergestellten Probe. Bei Wachstumstem-
peraturen oberhalb 300°C {ibersteigt die gemessene Peak-to-Peak Amplitude der

lengl: threading dislocation
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Oberflachenrauigkeit die nominelle Schichtdicke. Die Probenserien mit 20 nm und
100 nm Schichtdicke zeigen qualitativ d&hnliche Ergebnisse.

Optische Reflexions-Spektroskopie

Fiir Untersuchungen mittels ORS wurden Heuslerschichten mit einer nominellen Di-
cke von 20 nm ausgewihlt. Die Eindringtiefe der einfallenden Photonen betrégt bei
dem von uns untersuchten Materialsystem etwa 100 nm. Diese Untersuchungsme-
thode zeigt daher eine hohe Empfindlichkeit fiir die Qualitédt von Ober- und Grenz-
flaichen und somit auch fir die Grenzflache zwischen der NisMnIn-Heuslerschicht
und dem InAs-Substrat. In Abbildung 4.11 ist je ein Spektrum fiir die zwischen

O
—Tg =80 °C
—— Tgp=250 °C
—— Tgp=320 °C
Tgup=340°C
—— Tgp=360 °C
—o— InAs-Substrat

Reflektivitat

4 5 6 7 8 9 10 11 12
Energie [eV]

Abbildung 4.11: Optische Reflexionsspektren nominell 20 nm dicker Heuslerschichten,
gewachsen auf InAs(001) bei der jeweils angegebenen Substrattemperatur. Eine Referenz-
Messung eines unbedampften einkristallinen InAs(001)-Wafers ist ebenfalls dargestellt.

80°C und 360°C gewachsenen Schichten dargestellt. Als Referenz wurde auch ein
Spektrum an einem Stiick des unbedampften InAs(001)-Wafers vermessen. Dieses
ist in der Abbildung ebenfalls gezeigt. Messungen an Proben mit einer Wachstums-
temperatur bis zu 320°C ergeben qualitativ &dhnliche Reflexionsspektren, welche
eine bestimmte Anzahl spezifischer Minima und Maxima aufweisen. Im Vergleich
hierzu zeigen Spektren von Proben, welche bei 340 °C und 360 °C Substrattempera-
tur gewachsen wurden, starke qualitative Abweichungen. Das Spektrum der 340 °C-
Probe weist deutlich breitere Maxima auf. Die bei 360 °C gewachsene Probe hinge-
gen zeigt nur noch eine einzelne, breite Reflexionskurve ohne jegliche Substruktur.
Die Signalintensitét ist bei dieser Probe deutlich reduziert. Die Tendenz zur starken
Verbreiterung des Reflexionssignals deutet auf eine morphologische Verschlechterung
der Grenzflichenqualitét, dass heifft auch von der Schicht/Substrat-Grenzflache fiir
Probenwachstum oberhalb von 320 °C hin.
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Rontgenreflektometrie

Die Morphologie von achtzehn auf InAs-Substrat préaparierten Heuslerschichten wur-
de mittels Rontgenreflektometrie untersucht. In Abbildung 4.12 sind die XRR-
Spektren aller nominal 20 nm dicken, bei verschiedenen Substrattemperaturen ge-
wachsenen Heuslerproben als schwarze Kurven dargestellt. Zwei Strukturmodelle
wurden fiir die Auswertung der XRR-Daten mittels Anpassungsrechnungen ver-
wendet: zuerst wurde ein Ein-Lagen Strukturmodell verwendet, welches das InAs-
Substrat, die Heuslerschicht (Lage 1) sowie eine Oxidschicht auf der Probenoberfla-
che beriicksichtigt. Die Qualitit des Modells wurde bewertet mit der quadratischen
Abweichung x? zwischen experimentellen Daten und berechneten Werten. Fiir XRR-
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Abbildung 4.12: Gemessene (schwarz) und simulierte (rot) XRR-Spektren nominell 20 nm
dicker Heuslerschichten, bei der jeweils angegebenen Substrattemperatur auf InAs(001)
gewachsen.

Daten, welche sich nicht in den Grenzen dieses ersten Modells auswerten liefsen und
in zu grofen Fehlerquadraten (x? > 0,1) resultierten, wurde statt dessen ein Zwei-
Lagen Strukturmodell verwendet. Im Zwei-Lagen Modell wurde zwischen Substrat
und Heuslerschicht eine zusétzliche Schicht (Lage 2) eingefiigt, welche die Reaktions-
zone einer durchmischten Zwischenschicht représentiert (Oxid/Lage 1/Lage 2/InAs).
Die berechneten XRR-Spektren, welche die beste Anpassung an die Messdaten lie-
fern, sind in Abbildung 4.12 als rote Kurven dargestellt.

Bei Proben bis zu einer Wachstumstemperatur von 300 °C liefern nur Berechnun-
gen basierend auf dem Zwei-Lagen Modell Ergebnisse, welche gut mit den gemesse-
nen XRR-Spektren iibereinstimmen. Fiir Wachstumstemperaturen von 320 °C und
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340°C liefert das Ein-Lagen Modell die beste Ubereinstimmung mit den Messdaten.
Das Spektrum der bei 360 °C gewachsenen Probe unterscheidet sich von anderen,
indem es kein einziges Intensitdtsmaximum mehr zeigt und somit hinsichtlich einer
Schichtstruktur nicht rechnerisch ausgewertet werden kann. Die Modellparameter
fiir die untersuchten Proben (mittlere Schichtdicke, mittlere quadratische Grenzfla-
chenrauigkeit und Realdekrement des Refraktionsindexes) sind in Tabelle 4.2 zu-
sammengefasst.

Tsubstrat |°C] 80 250 300 320 340
Oxid d | 3 nm
o 1 nm
4} SE -7
Lage 1 d|22nm 27nm 10 nm X X
c|09nm 1,2nm 1,2nm X X
0| 6E-6 6E-6 TE-6 X X
Lage 2 d| 2nm 4nm 18 nm 28 nm 36 nm
c|06nm 1Inm 08nm 6nm 6 nm
0| 8E-6 TE-6 8E-6 9E-6 8E-6

Substrat ¢ | 1nm 1,7nm 21 nm 47nm 4,2 nm

Tabelle 4.2: Modellparameter der rechnerischen Anpassung von XRR-Spektren nominell
20nm dicker Heuslerschichten auf InAs, hergestellt bei verschiedenen Substrattemperatu-
ren. d: mittlere Schichtdicke, o: mittlere quadratische Grenzflichenrauigkeit, §: Realde-
krement des Refraktionsindexes, x: Keine Beriicksichtigung der Schicht im verwendeten
Modell. Die Parameter der Oxidschicht sind fiir alle Wachstumstemperaturen gleich.

Die XRR Ergebnisse der 60 nm und 100 nm dicken Heuslerschichten zeigen eine
quantitativ dhnliche Entwicklung fiir die Schichtdicke der Reaktionszone in Ab-
héngigkeit von der Wachstumstemperatur der Proben. In Abbildung 4.13 ist fiir
nominell 20 nm dicke Heuslerproben die Schichtdicke der Reaktionszone gegen die
Wachstumstemperatur aufgetragen. Aus der temperaturabhédngigen Zunahme der
Reaktionszonenschichtdicke bei Substrattemperaturen von 250°C bis 320°C kann
fiir die Volumendiffusion eine Aktivierungsenergie von 0,7+0,3 eV abgeschitzt wer-
den. Dieser Wert der Aktivierungsenergie ist typisch fiir eine Diffusion von Atomen
in Zwischengitterplatzen.

4.3.2 Strukturelle Eigenschaften
Transmissions-Elektronenmikroskopie

Experimente mit Transmissions-Elektronenmikroskopie wurden durchgefiihrt, um
Informationen iiber die Grenzflichenmorphologie, Zusammensetzung der durchmisch-
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Abbildung 4.13: Bestimmung der Aktivierungsenergie aus der Auftragung der Reakti-
onszonenschichtdicke als Funktion der Wachstumstemperatur. Aus der Steigung der Aus-
gleichsgeraden in der Arrheniusdarstellung (oben links) kann eine Aktivierungsenergie von
0,7£0,3 eV ermittelt werden.

ten Zwischenschicht, die kristallographische Orientierung der aufgedampften Heus-
lerschichten und deren kristallographische Phase zu erhalten.

Grenzfliche und Orientierung Schicht/Substrat

Fiir die Charakterisierung der Grenzfliche zwischen Substrat und Schicht wurden
Proben mit einer nominellen Dicke von 60nm ausgewihlt, welche bei 80°C und
300 °C Substrattemperatur hergestellt worden waren. Hiermit sollten die Eigenschaf-
ten von Heuslerschicht und InAs-Substrat fiir Proben bei der tiefsten Wachstums-
temperatur und direkt vor dem Einsetzten der starken morphologischen Verdnde-
rungen untersucht werden. Abbildungen beider im Querschnitt praparierten Proben
wurden im Hellfeld und bei Untersuchungen mittels Feinbereichsbeugung (SAD) auf-
genommen. Die lokale Stochiometrie der 300 °C-Probe wurde mit energiedispersiver
Rontgenfluoreszenz-Spektroskopie (EDX) bestimmt.

In Abbildung 4.14(a) ist eine TEM-Hellfeldaufnahme der Querschnittsprapara-
tion der bei 80°C gewachsenen Probe gezeigt. Der obere dunkle Bereich ist die
aufgedampfte Heuslerschicht, welche deutlich von dem helleren darunter liegenden
InAs-Substrat abgegrenzt werden kann. Ein inhomogener Kontrast kann innerhalb
der Heuslerschicht beobachtet werden. Die Kontrastvariationen kénnen auf struktu-
relle Defekte wie Versetzungen, Korngrenzen oder &hnliches zuriickgefiihrt werden.
Diese Defekte beginnen an der Schicht/Substrat-Grenzflache und setzten sich durch
die gesamte Schicht fort. Thre hohe Anzahl deutet darauf hin, dass die Probe stark
verspannt ist. Dennoch erkennt man eine glatte Schicht/Substrat-Grenzflache. Die
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Abbildung 4.14: TEM-Hellfeldaufnahmen von zwei Querschnittspriparationen nominell
60nm dicker NigMnIn-Schichten, gewachsen auf InAs(001) bei (a) 80°C und (b) 300°C.
Erkennbar sind die stochiometrische Heuslerlegierung (Schicht 1), die Reaktionszone bei
der 300 °C-Probe (Schicht2) und der Bereich des InAs-Substrates. Die Stochiometrie der
Schichten 1 und 2 wurde an der 300 °C-Probe mittels ortsaufgeloster Rontgenfluoreszenz-
Spektroskopie bestimmt.

bei einer Substrattemperatur von 300 °C gewachsene Probe zeigt eine qualitativ an-
dere Morphologie. Zwischen der deponierten Heuslerschicht und dem InAs-Substrat
hat sich eine zusétzliche Schicht gebildet, sichtbar in Abbildung 4.14(b) als dunkle
Linie. Diese Zwischenschicht kann als durchmischte Reaktionszone identifiziert wer-
den, welche eine Dicke von etwa 15nm aufweist. Die Grenzfliche zwischen Schicht
und Substrat hat eine deutlich héhere Rauigkeit als die der 80 °C-Probe. Innerhalb
der instrumentellen Auflésungsgrenze stimmt die Dicke der durchmischten Zwischen-
schicht gut iiberein mit den errechneten Werten fiir das XRR-Spektrum (300 °C-
Probe, siehe Tabelle 4.2). Auffallend ist, dass die bei 300 °C gewachsene NipMnlIn-
Heuslerschicht eine wesentlich geringere Defektdichte aufweist als die 80 °C-Probe.
Die abnehmende Dichte struktureller Defekte mit steigender Wachstumstemperatur
stimmt gut mit den Ergebnissen aus den AFM-Messungen an 60 nm dicken Heus-
lerschichten tberein (siche Kapitel 4.3.1).

Die Zusammensetzung der deponierten Heuslerschicht und der Zwischenschicht
wurde bei der 300 °C-Probe mittels ortsaufgeloster Rontgenfluoreszenz-Spektrosko-
pie bestimmt. Die EDX-Daten bestédtigen, dass die obere Schicht die nominelle
NisMnIn-Stéchiometrie aufweist. Die Zwischenschicht der 300 °C-Probe besteht aus
einer NisMnlIn-Heuslerlegierung mit einer hohen Konzentration von zusétzlichem
Arsen. Das Konzentrationsverhéltnis von Arsen zu Indium betragt As: In~2: 1.
Dies deutet klar darauf hin, dass die durchmischte Zwischenschicht durch Arsen-
diffusion vom Substrat in die wachsende Heusler-Schicht entsteht. Die genaue Be-
stimmung des Konzentrationsgradienten von Arsen innerhalb der Zwischenschicht
war nicht mit hoher Auflésung moglich, da die effektive lokale Auflésung des EDX-
Aufbaus mit 15-20nm in der gleichen Gréfsenordnung lag wie die Schichtdicke der
untersuchten Schicht.
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TEM-SAD-Beugungsbilder der bei 300 °C gewachsenen 60 nm-Heuslerprobe sind
in Abbildung 4.15(a-d) dargestellt. Die Querschnittspraparation 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 aufgenommen und zeigt das
typische Beugungsmuster einer [110]-Zonenachse. Das in Abbildung 4.15(b) darge-
stellte Feinbeugungsbild aus einem Bereich nahe der Probenoberfliche zeigt hinge-
gen fiir die Heuslerschicht eindeutig eine [100]-Orientierung der Kristallstruktur bei
gleichbleibender Richtung des einfallenden Elektronenstrahls. In Abbildung 4.15(c)
ist das Beugungsbild der Schicht/Substrat-Grenzfliche dargestellt. Das beobach-
tete Beugungsbild besteht aus einer Uberlagerung von Heuslerschicht- und InAs-
Substratreflex. Die kristallographische [110]-Richtung des InAs-Substrates ist in Ab-
bildung 4.15(c) als rote diagonale Linie dargestellt. Die Reflexe entlang dieser Linie
bleiben unveréndert, wenn der Elektronenstrahl aus dem Substrat in den Bereich der
Heuslerschicht bewegt wird. Dies zeigt, dass die Bragg-Reflexe entlang der roten Li-
nie in beiden kristallographischen Basissystemen durch (110)-Ebenen hervorgerufen
werden. Sowohl fiir das Basissystem des InAs-Substrates als auch fiir das Basissys-
tem der Heuslerschicht ist die Orientierung der (110)-Ebenen identisch. Diese be-
sondere kristallographische Beziehung von Heuslerschicht zum InAs-Substrat wird in
Abbildung 4.15(e) verdeutlicht: Die relative Orientierung der Heusler-Einheitszelle
und der InAs(001)-Einheitszelle im Ortsraum ist am Beispiel von nicht verspann-
ten Volumenmaterialien dargestellt. Die gemeinsame (110)-Ebene ist mit einem rot-
gepunkteten Rechteck hervorgehoben. In Abbildung 4.15(d) ist der rotumrandete
Bereich aus Abbildung 4.15(c) vergrofert dargestellt. Die Reflexe der kristallinen
Schicht und des Substratgitters sind in dieser Darstellung jeweils mit Verbindungs-
linien gekennzeichnet. Reflexe, deren Ursprung im Substrat liegt, sind mit orangenen
Strichlinien hervorgehoben. Reflexe der einkristallenen Schicht sind durch blaue
Strichlinien verbunden. Die wichtigsten Film- und Substratreflexe wurden entspre-
chend ihrer jeweiligen Zonenachse indiziert. Die Projektion der Querschnittspra-
paration der 300°C-Probe weist fiir das Substrat eine [110|-Zonenachse und fiir
die Schicht eine [100]-Zonenachse auf. Bestehende Ausloschungsregeln aufgrund der
Orientierung der Zonen wurden bei der Indizierung beriicksichtigt. Der in Abbil-
dung 4.15(d) durch eine gepunktete Ellipse definierte Bereich umschliefst die Re-
flexe entlang der [001]-Richtung des Substratkristalls. Diese Reflexe, welche so-
wohl vom Schicht- als auch vom Substratkristall herriihren, konnen auch mittels
XRD-Messungen in co-planarer Standardgeometrie untersucht werden. Solche XRD-
Untersuchungen werden in Abschnitt 4.3.2 néher beschrieben. Hierbei stellen die
Ergebnisse der TEM-Experimente den Ausgangspunkt fiir die Interpretation der
korrespondierenden XRD-Daten dar.

Kristallographische Phase der Heuslerschicht

Um die kristallographische Phase von Heuslerschichten mit verschiedener Schicht-
dicke zu bestimmen, wurden eine 20 nm- und eine 60 nm-Heuslerschicht, beide bei
300°C auf InAs gewachsen, mittels Feinbereichs-Elektronenbeugung untersucht. Ei-
ne perfekt geordnete stochiometrische NioMnlIn-Legierung besitzt ein kubisches Git-
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Abbildung 4.15: TEM-Beugungsexperimente an der bei 300 °C auf InAs(001) gewachse-
nen, 60 nm dicken Heuslerschicht, welche fiir eine Projektion entlang 0° als Querschnittspro-
be prépariert wurde. Die SAD-Beugungsbilder wurden jeweils aufgenommen im Bereich (a)
des InAs-Substrates, (b) der Heuslerschicht und (c) der Schicht/Substrat-Grenzfliche. Die
diagonale rote Linie in (c¢) kennzeichnet Reflexe entlang der [110]-Richtung, welche durch
(110)-Ebenen erzeugt werden. Diese korrespondieren zu den jeweiligen (110)-Ebenen in den
Basissystemen der NigMnIn-Schicht und des InAs-Substrates. Der in (c¢) rot gestrichelte Be-
reich ist in (d) vergrofert dargestellt. Reflexe, deren Ursprung im Substrat liegt, sind in (d)
mit orangenen Strichlinien, Reflexe der Schicht durch blaue Strichlinien verbunden. Film-
und Substratreflexe wurden entsprechend ihrer jeweiligen Zonenachse indiziert (Substrat
mit [110]- und Schicht mit [100]-Zonenachse). Die Position des Primérstrahls unterhalb
des Strahlfangers ist mit einem gestrichelten Kreis gekennzeichnet. Der durch die gepunk-
tete Ellipse definierte Bereich in (d) umschliefst die Reflexe 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 verspannten Volumenmate-
rialien dargestellt. Die gemeinsame (110)-Ebene ist mit einem rot gepunkteten Rechteck
hervorgehoben.
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Abbildung 4.16: (a) Schematische Darstellung der plan view 60 nm-Probe. Die Heusler-
schicht wird parallel zu ihrer Wachstumsrichtung durchleuchtet. (b) TEM-Hellfeldaufnah-
me einer Querschnittspréaparation mit nominell 20 nm dicker NisMnlIn-Schicht, gewachsen
auf InAs(001) bei 300°C. Erkennbar ist die Heuslerlegierung (Schicht 1), eine Reaktions-
zone (Schicht 2) und der Bereich des InAs-Substrates. Der Kreis verdeutlicht die Grofe des
bei der Feinbeugung durchstrahlten Bereiches.

ter der Symmetrie L2;. Lediglich bei Heuslerlegierungen in der L2;-Phase treten auf-
grund der vieratomigen Basis mit drei kfz-Untergittern Uberstrukturreflexe vom Typ
(111) und (311) auf. Bei perfekter statistischer Verteilung von Indium- und Man-
ganatomen wird die Symmetrie der Einheitszelle verringert, was in einer Heusler-
Einheitszelle des CsCl-Typ mit halbierter Gitterkonstante resultiert. In dieser redu-
zierten B2-Symmetrie einer krz-Elementarzelle mit zweiatomiger Basis treten auf-
grund der Ausloschungsregeln keine Reflexe mit ungerader Summe vom Typ (111)
und (311) auf. Zur Unterscheidung der L2;- von der B2-Phase ist es notwendig, fiir
die Abbildung des reziproken Raums eine Projektion zu wahlen, welche das Beobach-
ten dieser Reflexe mit ungeraden Millerschen Indizes ermoglicht. Hierfiir ist eine Pra-
paration entlang einer [110]- oder [110]-Zonenachse notwendig. In Abbildung 4.17(a)
sind diese kristallographisch gleichwertigen Richtungen fiir eine Heusler-Einheitszelle
dargestellt. Beide resultierenden Beugungsbilder kénnen direkt miteinander vergli-
chen werden. Unter Beriicksichtigung der im vorigen Abschnitt bestimmten Orien-
tierung der Heuslerschicht auf dem InAs-Substrat erfolgte fiir die 60 nm-Probe eine
plan view Préparation. Hierbei wird die Heuslerschicht, wie in Abbildung 4.16(a)
gezeigt, in Wachstumsrichtung durchleuchtet. Die Abbildung des reziproken Raumes
erfolgt entlang einer (110)-Ebene des Heuslerkristalls, gekennzeichnet durch Rich-
tung @ in Abbildung 4.17(a). Das Beugungsmuster der Schicht ist in Abbildung
4.17(b) dargestellt. Die Projektion entspricht der eines kubischen Heuslerkristalls.
Alle beobachteten Reflexe wurden entsprechend der [110]-Zonenachse der Heusler-
schicht indiziert. Reflexe vom Typ (111) und (311) kénnen eindeutig nachgewiesen
werden. Hieraus folgt, dass die 60 nm-Heuslerschicht NioMnlIn in L2;-Phase enthélt.

Ein Querschnitt der 20 nm-Heuslerprobe wurde entlang der gemeinsamen (110)-
Ebene von Schicht und Substrat prapariert. Die Beugungsexperimente wurden unter
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Abbildung 4.17: (a) Ausrichtung der NioMnIn-Einheitszelle zur Probenoberfliche ba-
sierend auf der relativen Orientierung zum InAs(001)-Substrat. Die Buchstaben @& und
@® markieren die jeweilige Projektion der mittels Feinbeugung untersuchten 60 nm und
20nm dicken Heuslerschichten. Der grofte Pfeil am rechten Rand aller drei Ansichten gibt
jeweils die kristallographischen Orientierung der (001)-Achse des InAs-Substratkristalls
an. (b) Feinbeugungsbild der 60 nm-Heuslerschicht, aufgenommen in plan view Geometrie
(Projektion @). Alle sichtbaren Beugungsreflexe sind beschriftet. (¢) Feinbeugungsbild
der 20 nm-Heuslerschicht, aufgenommen in cross-section Geometrie (Projektion ®). Die
Substratreflexe mit [110]-Zonenachse sind mit Rechtecken gekennzeichnet. Alle sichtba-
ren Beugungsreflexe der Heuslerschicht sind beschriftet. Die theoretischen Positionen der
ausgeloschten (111)- und (311)-Reflexe sind mit grofen gepunkteten Kreisen markiert.
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Verwendung einer 20 nm Kontrastblende durchgefiihrt. Eine Hellfeldaufnahme der
20 nm-Querschnittsprobe ist in Abbildung 4.16(b) wiedergegeben. Der durchstrahlte
Bereich ist mit einem Kreis hervorgehoben. Wie auch bei dem in Abbildung 4.14(b)
gezeigten 60 nm-Querschnitt ist in der Hellfeldabbildung zwischen deponierter Heus-
lerschicht und Substrat eine Reaktionszone erkennbar. Die Projektionsrichtung fiir
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 Reflexe des Heuslerkristalls indiziert und entsprechend gekennzeichnet.
Aufgrund der 20 nm-Kontrastblende, welche im Bereich der Schichtdicke liegt, tre-
ten im Beugungsbild zusétzliche Reflexe auf, welche durch das unterliegende InAs-
Substrat hervorgerufen werden. Im Beugungsbild der 20 nm-Probe kénnen keine In-
tensitdten bestimmt werden, welche sich Reflexen vom Typ (111) oder (311) zuord-
nen lassen. Im Gegensatz zur 60 nm dicken Heuslerschicht ist die 20 nm-Heuslerprobe
ausschlieklich in der B2-Phase kristallisiert.

Rontgendiffraktometrie

Die NisMnlIn/InAs-Proben wurden am Deutschen Elektronen-Synchrotron in Ham-
burg mit Rontgenbeugung untersucht. Jede Probe wurde nach Einbau im Diffrak-
tometer exakt auf das Intensitédtsmaximum des (004)-Substratreflexes ausgerich-
tet um eine genaue Referenz der gemessenen Reflexpositionen zu gewéhrleisten.
Ubersichtsspektren in /20-Geometrie wurden fiir alle Ni;MnIn/InAs-Proben im
Bereich zwischen dem (002)- und (004)-Reflex des InAs-Substrates aufgenommen.
Die Beugungsspektren der 80 °C-Probenserie zeigen ausschliefslich Einkristallreflexe
des (001)-orientierten InAs-Substrates. Reflexe, welche ihren Ursprung in der Heus-
lerschicht haben, konnten nicht beobachtet werden. Das Ausbleiben dieser Signale
lasst sich mit der hohen Defektdichte der bei 80°C gewachsenen Heuslerschichten
erklaren, welche bei den TEM- und AFM-Untersuchungen in den Abschnitten 4.3.1
und 4.3.2 beobachtet wurde.

Heuslerfilme, welche oberhalb von 80 °C gewachsen wurden, zeigen in ihren Spek-
tren ein zusétzliches schwaches Beugungssignal. In Abbildung 4.18(a) ist eine ty-
pische Messung fiir Proben mit einer Wachstumstemperatur zwischen 300°C und
360°C dargestellt. Zwischen 6§ = 14° und 6 = 15° ist ein zusétzlicher Beugungs-
reflex zu erkennen. Ein Vergleich der Position dieses Schichtreflexes zwischen den
InAs-Substratreflexen zweiter und vierter Ordnung mit der relativen Lage des in
den TEM-Untersuchungen beobachteten (220)-Feinbeugungsreflexes zwischen dem
(002)- und (004)-Substratfeinbeugungsreflex ergibt, dass in beiden Beugungsexperi-
menten das Verhéltnis des Substratreflexes zu dem Schichtreflex des rotierten Heus-
lerkristalls identisch ist. Der bei Rontgenmessungen in koplanarer Geometrie be-
obachtete Schichtreflex zwischen § = 14° und 6 = 15° ldsst sich somit als (220)-
NisMnIn-Reflex identifizieren. Er ist identisch zum in Abbildung 4.15(d) beobach-
teten (220)-Reflex, innerhalb der gestrichelten Ellipse des Feinbeugungsbildes der
300 °C-Querschnittspraparation. Die Intensitéat dieses zuséitzlichen Maximums ist in
allen aufgenommenen Beugungsspektren sehr gering und liegt bei einigen Proben
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in der Grofenordnung des Hintergrundrauschens. Die Ursache hierfiir ist wahr-
scheinlich in einer geringen Missorientierung der kristallographische Achsen von
Schicht und Substratkristall begriindet. Hierdurch stimmt die Beugungsbedingung
der Schicht nicht exakt mit der des Substratkristalls {iberein.
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Abbildung 4.18: . (a) XRD-Spektrum einer bei 340 °C gewachsenen NigMnIn/InAs-Probe,
aufgenommen in koplanarer /20-Geometrie unter Verwendung von Synchrotronstrahlung
(A=0,10765nm). Das Beugungsspektrum ist typisch fiir Proben mit einer Wachstumstem-
peratur zwischen 300 °C und 360 °C. (b) XRD-Spektren zweier bei 300 °C auf InAs gewach-
sener NisMnlIn-Schichten, aufgenommen unter Verwendung eines Labor-Diffraktometers
mit Probenrotation. Gemessen wurde mit Cugo-Strahlung. Die nominellen Schichtdicken
sind 60nm und 20nm, das Signal der diinneren Schicht ist um den Faktor 6 vergrofert
dargestellt. Unbedampftes InAs(001)-Substrat wurde als Referenz vermessen. Die Position
des 220-Reflexmaximums der 60 nm-Schicht ist mit einem Pfeil gekennzeichnet. Aus diesem
wurde eine Gitterkonstante von a = 0,6025 nm fiir eine NisMnIn-Heuslerlegierung in Form
von kubischem Volumenmaterial errechnet.

Um den Einfluss der Missorientierung zu minimieren, wurden weitere Messun-
gen mit einem Standard-Labor-Diffraktometer durchgefiihrt, welches eine Rotation
der Probe um die eigene Achse ermoglicht. Das Signal- zu Rauschverhéltnis wird
hierbei verbessert, da ein Beugungsreflex von mehreren gleichartigen Netzebenen
erzeugt wird. Fiir die Messungen wurde Kupfer-K,-Strahlung verwendet. In den
Beugungsexperimenten mit Probenrotation treten die Signale der Heuslerschicht
deutlich hervor. In Abbildung 4.18(b) sind die Spektren einer 20 nm dicken und ei-
ner 60 nm dicken Heuslerprobe dargestellt, welche bei einer Temperatur von 300°C
gewachsen wurden. Zum Vergleich ist auch das Spektrum eines nicht bedampften
InAs-Substrates als Referenz gezeigt. Aus der Lage der beiden (220)-Signalmaxima
errechnet sich fiir die 20 nm und 60 nm dicken Heuslerschichten ein Netzebenenab-
stand von 0,21540,001 nm und 0,21340,001 nm. Unter der Annahme, dass dickere
Schichten relaxieren und der Heuslerkristall dann eine unverspannte kubische Sym-
metrie aufweist, kann aus dem Netzebenenabstand der dickeren Schicht die Git-
terkonstante des NisMnIn-Volumenkristalls errechnet werden. Fir die 60 nm dicke
Heuslerlegierung ergibt sich eine Volumengitterkonstante von 0,602540,002 nm. Die-
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ser Wert stimmt gut mit der berichteten Gitterkonstante von 0,6022 nm fiir NisMnIn-
Legierungen iiberein [JCP94, Kur03]. Aus der mittleren Halbwertsbreite der (220)-
Schichtreflexe kann unter der Annahme einer vertikalen Kristallgrofe im Bereich
der Schichtdicke eine Verspannung des Kristallgitters von etwa ~1% abgeschétzt
werden. Xie et al. beobachten bei NisMnlIn-Proben, welche in einem dhnlichen Tem-
peraturbereich mit MBE gewachsen wurden, ebenfalls zuséitzliche Beugungsreflexe
mit vergleichbarer Lage [Xie05|. Diese zusatzlichen Beugungssignale wurden von
Xie et al. als hexagonale NisIns-Fremdphase identifiziert. Im Gegensatz dazu zeigen
die hier vorliegenden Ergebnisse aus Rontgen- und Elektronenstrahlbeugung ein-
deutig eine andere Interpretation der beobachteten Reflexe an. Die in Abbildung
4.15(a~-d) beobachtete kubische Symetrie der untersuchten Heuslerschicht entlang
der (110)-Zonenachse des InAs-Substrates ist evident und erlaubt die Identifikation
des zusitzlichen XRD-Beugungssignals als (220)-NisMnIn-Reflex.
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I=i: 0,5990 nm |
- —— 60 nm ‘ ]
- — 100 nm ”M

20,0 204 208 21,2 21,6
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Abbildung 4.19: Hochaufgeloste XRD-Beugungsspektren einer 60 nm und 100 nm dicken
NigMnlIn-Schicht, beide gewachsen bei 250 °C auf InAs(001). Aufgenommen unter Verwen-
dung von Synchrotronstrahlung und einem Diffraktometer ohne Probenrotation. Die Pfeile
kennzeichnen die Maxima der Schichtreflexe und sind beschriftet mit den jeweils korrespon-

dierenden Gitterkonstanten. Eine blaue Linie markiert die berechnete (004)-Reflexposition
fiir eine NigMnlIn-Heuslerlegierung.

In Abbildung 4.19 sind die hochaufgeldsten Beugungsspektren einer 60 nm und
einer 100 nm dicken Probe gezeigt, welche beide bei 250 °C gewachsen wurden. Die-
se Daten wurden mit der Synchrotronquelle und einem Diffraktometer ohne Pro-
benrotation im Winkelbereich um den (004)-InAs-Reflexe aufgenommen. Die blaue
Linie im Diagramm kennzeichnet die theoretische Position des (004)-Reflexes einer
NisMnlIn-Legierung, berechnet fiir eine Strahlenergie von 8 keV mit dem Literatur-
wert der NisMnIn-Gitterkonstante von a =0,6022nm [JCP94, Kur03]. Fiir beide
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250°C-Proben kann ein breites Beugungsmaximum neben dem intensiven (004)-
InAs-Substratreflex klar aufgelost werden. Die Lage des Maximums verschiebt sich
mit zunehmender Schichtdicke in Richtung kleinerer #-Werte, was einer Vergrofse-
rung der vertikalen Gitterkonstante entspricht. Die beobachtete Verdnderung der
Reflexlage des Heuslerkristalls mit ansteigender Schichtdicke in Richtung des Lite-
raturwertes fiir Volumenmaterial ldsst sich mit dem klassischen Modell fiir Span-
nungsabbau bei gitterangepasstem Wachstum pseudomorph verspannter Schichten
erkldaren. Dieses Ergebnis unterstiitzt die Beobachtung eines klassischen, bi-axialen
Spannungsabbaus fiir NiMnIn-Schichten auf InAs mit gemeinsamer kristallogra-
phischer (001)-Orientierung, welche von Xie in [Xie01, Xie05| berichtet wurde. Aus
den Maxima der Schichtreflexe kann fiir die 60 nm dicke Heuslerschicht eine verti-
kale Gitterkonstante von 0,59904+0,001 nm und fiir die 100 nm dicke Heuslerschicht
von 0,6000+0,001 nm berechnet werden. Unter Verwendung des Literaturwertes von
0,6022nm fiir die Gitterkonstante und eines Poisson-Koeffizienten von 0,3 ergibt
sich fiir den Fall einer vollstdndig pseudomorph verspannten Schicht eine vertikale
Gitterkonstante von 0,595 nm. Die gemessenen Werte beider 250 °C-Heuslerproben
liegen somit zwischen den vertikalen Gitterkonstanten einer verspannten und einer
vollstandig relaxierten Heuslerlegierung.
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Abbildung 4.20: w-6-Karte einer 60 nm dicken NigMnIn(001)/InAs(001)-Probe, gewach-
sen bei 250 °C. Die gemessene Intensitét ist als Grauwert dargestellt mit schwarz als rela-
tivem Maximum. Ein vertikaler Schnitt bei konstantem #-Wert entspricht einer Rocking-
Curve im Bereich von w=—1,5° bis 1,5°.
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Die Kristallqualitdt wurde an Substrat- und Schichtreflexen mittels der Rocking-
Curve-Methode untersucht. Speziell fiir die 60 nm dicke 250 °C-Probe wurden Rocking-
kurven zwischen 6 = 20,6° und 21,3° mit einer Schrittweite von 0,05° im Bereich von
w=—1,5° bis 1,5° aufgenommen. Aus diesen Messungen wurde eine w-0-Karte er-
zeugt, welche in Abbildung 4.20 dargestellt ist. Ein vertikaler Schnitt bei konstantem
f-Wert, entspricht hierbei einer Rocking-Curve. Die gemessenen Intensititen sind,
aufgeteilt in zwanzig Wertbereiche, als Grautone dargestellt, wobei schwarz die ma-
ximale und weifs die minimale Intensitat innerhalb der Karte wiedergibt. Deutlich ist
im Bereich von # = 21° das Signal der verspannten Ni;MnIn-Schicht zu erkennen. In
Abbildung 4.21 ist die Rocking-Curve bei 6 =21,05° mit der hochsten gemessenen
Schichtintensitdt dargestellt. Die bestimmte Halbwertsbreite von Aw =& 1° deutet
auf ein einkristallines Wachstum hin. Weitere Messungen an (001)- sowie (110)-
orientierten Schichtreflexen der 60 nm und 100 nm dicken Heuslerschichten zeigten
ebenfalls Halbwertsbreiten von Aw~1°. Unter Annahme einer vertikalen Kristall-
grofe im Bereich der jeweiligen Heuslerschichtdicke kann nach Formel 1.1 eine interne
makroskopische Verspannung der Schichten von etwa 1% abgeschatzt werden.
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Abbildung 4.21: Rocking-Curve des (004)-NigMnIn-Reflexes bei §=21,05° im Bereich
von w = —1,5° bis 1,5°, gemessen an einer 60nm dicken und bei 250°C gewachsenen
NigMnIn(001)/InAs(001)-Probe. Die Datenpunkte sind als vertikaler Schnitt der in Abbil-
dung 4.20 dargestellten w-0-Karte entnommen. Die Anpassung einer Gaufkurve, dargestellt
als blaue Linie, ergibt eine Halbwertsbreite von Aw ~ 1°.

4.3.3 Magnetische Eigenschaften
SQUID-Magnetometrie

Die magnetischen Eigenschaften ausgewéhlter NisMnln/InAs-Heuslerproben wur-
den mittels SQUID-Magnetometrie bestimmt. Untersucht wurden sowohl Proben
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gleicher Schichtdicke, welche bei verschiedenen Substrattemperaturen deponiert wur-
den, als auch bei gleicher Wachstumstemperatur préaparierte Proben, welche unter-
schiedliche Schichtdicken aufwiesen. Alle Messungen wurden im remanenten Magne-
tisierungsmodus des Magnetometers durchgefiihrt, nachdem die Proben feldlos auf
die niedrigste Messtemperatur von 10 K abgekiihlt worden waren. Bei dieser Tempe-
ratur wurden die untersuchten Proben geséttigt, indem fiir kurze Zeit ein Magnet-
feld von 1500 Oe parallel zur Probenoberfliche angelegt wurde. Danach wurde beim
Erwérmen die temperaturabhéngige remanente Magnetisierung Mz (T') der Proben
ohne ein externes Magnetfeld gemessen. Um eine Vergleichbarkeit der Ergebnisse
fiir Proben verschiedener Schichtdicke zu ermdoglichen, wurde aus den Messwerten
die spezifische Magnetisierung jeder Probe durch Normieren auf das Volumen der
Heuslerschicht bestimmt. Dieses Volumen wird aus der jeweiligen aufgedampften
Schichtdicke (20, 60 und 100 nm) sowie der Probengrofe (4x4 mm) errechnet.

Proben mit unterschiedlicher Wachstumstemperatur

Die temperaturabhéngige Magnetisierung Mg (T') aller 100 nm dicken Heuslerschich-
ten wurde mittels SQUID-Magnetometrie bestimmt. Die Messergebnisse sind in
Abbildung 4.22 in zwei Diagramme aufgeteilt, welche zwei unterschiedliche Tem-
peraturbereiche fiir das Probenwachstum wiedergeben. In Abbildung 4.22(a) ist die
temperaturabhéangige Magnetisierung fiir Heuslerproben mit einer Wachstumstem-
peratur zwischen 80°C und 300°C dargestellt. Abbildung 4.22(b) zeigt die Mess-
ergebnisse fiir Schichten, welche im Bereich zwischen 320°C und 360 °C deponiert
wurden. Beide Bereiche weisen eine unterschiedliche Abhéngigkeit der Curietem-
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Abbildung 4.22: Remanente Magnetisierung Mpr(T') von 100 nm dicken Heuslerschichten,
gewachsen bei verschiedenen Wachstumstemperaturen auf InAs(001). Die Magnetisierung
ist normiert auf das Schichtvolumen.
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peratur Te von der Wachstumstemperatur der Proben auf. In Abbildung 4.22(a)
nimmt die Ubergangstemperatur T bei Heuslerschichten, welche zwischen 80°C
und 300 °C gewachsen wurden, mit steigender Wachstumstemperatur zu. Im Gegen-
satz dazu hat die Wachstumstemperatur bei Proben aus dem zweiten Bereich (320
360°C) keinen Einfluss auf T¢. Lediglich eine ausgepréigtere Abnahme der maxima-
len Magnetisierungswerte kann fiir Proben mit Wachstumstemperaturen oberhalb
von 360 °C in Abbildung 4.22(b) beobachtet werden. Dies korrespondiert mit der in
Kapitel 4.3.1 beobachteten starken Zunahme der Arsendiffusion fiir Probenwachs-
tum in diesem Temperaturbereich. Der recht grofe maximale Magnetisierungswert
der 80°C-Probe liegt moglicherweise in einer geringeren Ausdehnung der durch-
mischten Reaktionszone im Vergleich zu den iibrigen Proben begriindet, welche bei
der Berechnung des magnetischen Volumens anhand der aufgedampften Schichtdi-
cken nicht beriicksichtigt wird. Wahrend mit steigender Wachstumstemperatur die
Arsendiffusion zunimmt und zu einer Reduktion der magnetischen Heuslerschichtdi-
cke fithrt, wird gleichzeitig die Defektdichte innerhalb der Heuslerschicht reduziert,
was in einer hoheren Dichte an magnetisierbarem Material resultiert und bei der
300°C und 320 °C-Probe mutmaflich den Anstieg der Magnetisierung verursacht.
Fiir die 100nm dicken Heuslerschichten ergeben sich folgende Curietemperaturen:
160+4 K fiir die 80 °C-Probe, 185+4 K fiir die 250 °C-Probe, 31545 K fiir die 300 °C-
Probe und 285+5 K fiir alle Proben zwischen 320 °C und 360 °C.

Proben mit unterschiedlicher Schichtdicke

Das temperaturabhéngige Magnetisierungsverhalten von bei 300°C gewachsenen
Proben unterschiedlicher Schichtdicke wurde mittels SQUID-Magnetometrie unter-
sucht. In Abbildung 4.23 sind die Magnetisierungskurven der 20nm, 60 nm und
100 nm dicken Heuslerschichten dargestellt. Die Werte der remanenten Magnetisie-
rung Mg(T) wurden wie zuvor auf das Volumen der deponierten Heuslerschicht
normiert. Deutlich zu erkennen ist, dass die Curietemperatur mit zunehmender
Schichtdicke der NigMnlIn-Heuslerschicht ansteigt. Die Curietemperatur der 60 nm
und 100nm dicken Schichten liegt bei 300°C und 315°C. Lediglich fiir die 20 nm
dicke Heuslerschicht kann die Ubergangstemperatur nicht prézise bestimmt wer-
den. Das magnetische Messsignal der diinnsten Heuslerschicht geht oberhalb von
275°C langsam in ein Untergrundrauschen iiber, welches aufgrund der Volumen-
normalisierung in der gemeinsamen Darstellung mit den anderen Schichten in der
diinnsten Schicht stirker ausgeprigt ist. Da die Ubergangstemperatur T¢ ein int-
rinsischer Parameter ist, welcher als solcher unabhéngig von der makroskopischen
Systemgrofe ist, muss mit ansteigender Schichtdicke eine Verdnderung im struktu-
rellen Aufbau der Heuslerschicht stattfinden. Aus der Literatur ist bekannt, dass
NisMnIn-Heuslerschichten in der L2;-Phase eine héhere Curietemperatur aufweisen
als Schichten in der B2-Phase [Xie01, Kur03, K6t06]. Der Anstieg der Curietem-
peratur ist daher ein Hinweis auf eine schichtdickenabhéngige Phasenumwandlung
innerhalb der Heuslerschicht hin zur geordneten L2;-Struktur.
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Abbildung 4.23: Remanente Magnetisierung Mpz(T') normiert auf das Schichtvolumen der
bei 300°C auf InAs(001) gewachsenen Heuslerschichten. Die untersuchten Schichtdicken
betragen 20 nm, 60 nm und 100 nm.

4.3.4 Elektronische Eigenschaften
Punktkontakt- Andreev-Spektroskopie

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

Bei der Untersuchung der auf InAs gewachsenen Proben war es schwierig, ver-
wertbare sowie reproduzierbare Messdaten zu erhalten. Sowohl die experimentelle
Datenaufnahme, welche einen definierten und stabilen supraleitenden Punktkontakt
iiber den gesamten gemessenen Temperaturbereich voraussetzt, als auch die Auswer-
tung nach einer erfolgreichen Messwertaufnahme, die ein konsistentes Ergebnis fiir
alle Leitfahigkeitskurven mittels einer numerischer Anpassungsrechnungen liefern
soll, blieben teilweise ergebnislos. Die in Abbildung 4.24 gezeigte Messung und er-
folgreiche Auswertung der untersuchten NisMnIn/InAs-Probe gelang erst im dritten
Versuch. Die Heuslerschicht dieser Probe ist 60 nm dick und wurde bei einer Sub-
strattemperatur von 320 °C gewachsen. Dargestellt ist die differentielle Leitfdhigkeit
als Funktion der externen Spannung bei verschiedenen Temperaturen. Die Messda-
ten wurden mit Hilfe der Datenbankmethode durch einen Vergleich mit vorab simu-
lierten Datensétzen ausgewertet (siche Abschnitt 3.3.1). Die Spinpolarisation dieser
Probe ergibt bei Extrapolation auf P(Z = 0) einen Wert von P = 0,11 (£0,02). Die
Spinpolarisation betragt somit lediglich ein Drittel der bei &hnlichen Prozesspara-
metern gewachsenen polykristallinen NisMnIn/Au/Si-Proben aus Abschnitt 4.2.3.

Die aufgenommenen Messdaten der bei 300 °C gewachsenen Probe mit gleicher
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Abbildung 4.24: Leitfahigkeit eines NisMnIn/InAs-Punktkontaktes mit Niob-Spitze. Die
durchgehenden griinen Kurven sind die jeweils simulierte Anpassung. Die Heuslerschicht
ist 60 nm dick und wurde bei 320 °C gewachsen. Inneres Diagramm: fiir Z = 0 ergibt sich
eine Polarisation von P = (,11.

Schichtdicke sind als Beispiel einer nicht gegliickten Untersuchung in Abbildung
A.1 im Anhang A.1 dargestellt. Die Messaufnahme ist oberhalb von 4 K abgebro-
chen, bereits die bei 3 K bestimmte Leitfahigkeitskurve des Punktkontaktes zwischen
Niob und NisMnIn/InAs konnten nicht unter Verwendung der bekannten Modelle
angepasst werden. Die Ursache fiir die beobachteten Schwierigkeiten bei der Be-
stimmung der Spinpolarisation mit der PCAR-Methode ist derzeit noch unklar. Die
Bildung der Reaktionszone durch Arsendiffusion kénnte moglicherweise einen noch
zu klarenden Einfluss auf die elektrischen Schichteigenschaften haben. Da eine Be-
wertung der mittels PCAR gewonnenen Ergebnisse schwer féllt, sowie aufgrund der
unbefriedigenden Reproduzierbarkeit der PCAR-Messungen an NiyMnlIn-Schichten
auf InAs(001)-Substraten, wird von einer Einordnung und Bewertung der geringen
PCAR-Spinpolarisation in das Gesamtergebnis abgesehen.

Magneto-Optische Ellipsometrie

In der Gruppe von Prof. Riibhausen wurden von Marta Bastian SGME-Messungen
an sechs auf InAs gewachsenen NipsMnIn-Heuslerschichten durchgefiihrt. Sowohl Pro-
ben mit einer Schichtdicke von 100 nm, hergestellt bei verschiedenen Wachstums-
temperaturen, als auch eine Probenserie mit konstanter Wachstumstemperatur von
300°C, aber unterschiedlichen Schichtdicken wurden untersucht. Fiir jede Probe
wurden die nicht-diagonalen Elemente des dielektrischen Tensors bestimmt und da-
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nach aus den gemessenen Spektren die integralen €;,,-Werte ermittelt. Die Messun-
gen wurden bei verschiedenen Temperaturen unterhalb der Curietemperatur 7T der
Heuslerschichten durchgefiihrt. Oberhalb von Ty traten wie erwartet keine Nicht-
Diagonalelemente mehr auf. Im Folgenden werden die Ergebnisse der Messungen
bei 100 K préasentiert, eine Temperatur welche fiir alle untersuchten Heuslerproben
unterhalb von Tt liegt. In Abbildung 4.25 sind der Imaginérteil €;,, und der Realteil
€94y der Nicht-Diagonalelemente fiir Heuslerschichten mit den Wachstumstempera-
turen 360 °C, 320°C, 250 °C und 80 °C dargestellt. Die relative Spinpolarisation der
jeweiligen Heuslerschicht wird durch einen Vergleich der integrierten e1,,-Werte aus
Abbildung 4.25(a) im Verhéltnis zueinander ermittelt. Diese integrierten eq,,-Werte
werden durch Aufsummieren von der niedrigsten Energie bei 1,57¢eV bis zum je-
weiligen Schnittpunkt des Spektrums mit der x-Achse bestimmt (siche Abschnitt
3.3.2). Die oberen Integrationsgrenzen liegen bei 2,58-2,84 ¢V fiir die Schichten mit
80-320 °C Wachstumstemperatur und bei 3,22eV bei der 360 °C-Probe. Eine Auf-
tragung der so ermittelten integrierten ey,,-Werte gegen die Wachstumstemperatur
ist als inneres Diagramm in Abbildung 4.25(a) dargestellt. Mit ansteigender Wachs-
tumstemperatur kann eine deutliche Veréanderung der elektronischen Struktur und
der Spinpolarisation der Heuslerschichten innerhalb des untersuchten Energieberei-
ches beobachtet werden. Die bei 250 °C und 320 °C gewachsenen Proben zeigen in
Abbildung 4.25(a)(innen) die hochste Spinpolarisation aller 100 nm dicken Heusler-
schichten. Dieser Temperaturbereich korrespondiert mit den bei Morphologie- und
Strukturuntersuchungen identifizierten Grenztemperaturen, oberhalb derer eine 1.2;-
Heuslerphase nachweisbar ist und unterhalb derer die Reaktionszone die Probenmor-
phologie noch nicht dominiert. Im Vergleich zeigt die bei 360 °C gewachsene Probe
ein deutlich anderes Spektrum. Bei dieser Substrattemperatur wurde bereits eine
vollstandige Degradation der deponierten Heuslerschicht in den morphologischen
Untersuchungen festgestellt. Offensichtlich manifestiert sich dies auch in den dielek-
trischen Eigenschaften.

Innerhalb des Temperaturbereiches fiir optimales Probenwachstum liegt die bei
300°C auf InAs(001) praparierte Probenserie mit variierender Heuslerschichtdicke.
In Abbildung 4.26 sind der Imaginérteil €1,, und der Realteil €9, der Nicht-Dia-
gonalelemente fiir diese Heuslerschichten mit Dicken von 20 nm, 60 nm und 100 nm
dargestellt. Im inneren Diagramm in Abbildung 4.26(a) sind die errechneten maxi-
malen e;,,-Werte als Funktion der Heuslerschichtdicke aufgetragen. Integriert wur-
de von 1,57eV bis 2,70eV fiir die 60 nm-Probe und bis 2,85€V fiir die 20nm und
100 nm dicken Heuslerschichten. Die Messung der 100 nm dicken Schicht erfolgten an
einer bei 320 °C gewachsene Heuslerprobe. Die gegen Ende der vorangegangenen Un-
tersuchungen verbleibende Probengréfse der bei 300 °C gewachsenen 100 nm-Probe
war zu klein fiir Messungen mittels SGME. Fiir diese Probe wire ein noch gréfe-
rer Wert der Spinpolarisation bei SGME-Messungen erwartet worden. Im inneren
Diagramm von Abbildung €1,,(a) wird ein Anstieg der dargestellten integrierten
E1zy- Werte mit zunehmender Heuslerschichtdicke beobachtet. Die Spinpolarisation
der NipsMnIn-Schichten steigt mit zunehmender Schichtdicke an.
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Abbildung 4.25: Nicht-Diagonalelemente des dielektrischen Tensors von vier 100 nm di-
cken NipMnlIn-Schichten, alle hergestellt auf InAs(001) bei verschiedenen Wachstumstem-
peraturen. Aus Messungen bei 100 K wurden (a) der Imaginérteil €15, und (b) der Real-
teil £9,y bestimmt. (inneres Diagramm) Auftragung der integrierten £1,,-Werte gegen die
Wachstumstemperatur. Die Integration erfolgte jeweils durch Aufsummieren von 1,57 eV
bis zum Schnittpunkt mit der Nulllinie. Die Spinpolarisation ist fiir 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 20 nm, 60 nm und
100nm dicken NipMnlIn-Schichten, alle hergestellt bei 300 °C auf InAs(001). Aus Messun-
gen bei 100 K wurden (a) der Imaginérteil €15, und (b) der Realteil €24, bestimmt. (inneres
Diagramm) Auftragung der integrierten e1,,-Werte gegen die Heuslerschichtdicke. Die In-
tegration erfolgte jeweils durch Aufsummieren von 1,57eV bis zum Schnittpunkt mit der
Nulllinie. Mit zunehmender Heuslerschichtdicke steigt die Spinpolarisation an.
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4.4 NisMnlIn auf virtuellen Substraten

4.4.1 Probenmorphologie
Magnetotransport-Untersuchung

Mittels einer Untersuchung der Magnetotransporteigenschaften wurde iiberpriift, ob
bei der Préparation von Heusler/HEMT-Hybridsystemen der Prozess des NiMnlIn-
Wachstums bei einer Temperatur von 300°C zu einer Degradation der unbedampften
Teile einer InAs-HEMT-Heterostruktur fithrt. Hierfiir wurden die elektrischen Ei-
genschaften des 2D-Elektronengases als Sonde zur Beurteilung der morphologischen
Strukturqualitit eingesetzt [Bey03|. Das 2D-Elektronengas befindet sich bei der ver-
wendetet Schichtstruktur etwa 50nm unterhalb der Oberfliche des InAs-HEMTs,
welche zu der Grenzflache zwischen Heuslerlegierung und Halbleiter-Heterostruktur
beim Wachstum von Hybridsystemen wird. Aus fritheren Untersuchungen ist be-
kannt, dass die Leitfdhigkeit von InAs-HEMT-Strukturen sensitiv auf die Prozess-
parameter beim Wachstum ist [L6h03, Loh04].
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Abbildung 4.27: Magnetotransportmessung an einem InAs-HEMT mit metamorphem
Puffer auf GaAs-Substrat. Beim Heuslerwachstum diente eine 10 mm-Lochblende als Mas-
ke zur Begrenzung der HEMT-Oberflédche, welche als virtuelles Substrat verwendet wird.
Ein unbedampftes Probenstiick wurde direkt neben einer der drei deponierten NisMnln-
Schichten herausgebrochen und photolithographisch als Hallbar prapariert. Diese Referenz-
struktur ohne magnetische Heuslerelektrode wurde elektrisch charakterisiert.

Ein maskiertes unbedampftes Stiick InAs-HEMT, welches direkt neben einer
der drei deponierten Heuslerschichten herausgebrochen wurde, diente als Referenz-
probe ohne magnetische Heuslerelektrode. Um die Transporteigenschaften dieses
Probenstiickes bei Heliumtemperatur von 4,2 K definiert zu untersuchen, wurde mit
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photolithographischen Methoden ein Hallbar prozessiert. Der Langswiderstand wur-
de in einer Vierpunktmessung unter Verwendung der Lock-In Technik und eines
Helium-Badkryostaten mit der Magnetfeldrichtung senkrecht zur Probenebene be-
stimmt. In Abbildung 4.27 ist der Léngswiderstand als Funktion des Magnetfeldes
gemessen bei 42K zu sehen. Aus dem Abstand der SdH-Minima lésst sich eine
2D-Ladungstrigerdichte von 5,5 x 10 cm~2 bestimmen, ferner aus dem Nullfeldwi-
derstand eine Beweglichkeit nach Beleuchtung von 100400 cm?V ~!s~! errechnen. Bei
Transportuntersuchungen an InAs-HEMT-Strukturen mit gleicher Schichtabfolge
wurde an den besten Proben eine Beweglichkeit von 300 000 cm?V ~!s~! bei einer 2D-
Ladungstrigerdichte von N, =6,1x 10 cm™2 gemessen [Léh04]. Messungen an Pro-
ben mit einer diinneren Deckschicht von lediglich 19,5 nm ergaben Beweglichkeiten
von bis zu 160 000 cm?V~1s™! und eine Ladungstrigerdichte von N, = 6,3x 10 cm—2
[Hey03]. Vor diesem Hintergrund kann davon ausgegangen werden, dass beim zusétz-
lichen Prozessschritt des Heuslerwachstums die Schichtstruktur des InAs-HEMTs
nicht oder nur wenig geschidigt wurde. Die Vermessung von Probenstiicken direkt
unter einer der Heuslerschichten ist ohne vorherige Entfernung derselbigen nicht
moglich, da der Metallfilm einen Kurzschluss darstellt. Hingegen ist ein direkter Ver-
gleich von unbedampftem HEMT und Heusler/HEMT-Hybridproben mittels Beu-
gungsmethoden moglich, die im Folgenden beschrieben werden.

Rontgenreflektometrie

Die Morphologie einer NisMnln/HEMT-Hybridprobe und einer als virtuelles Sub-
strat verwendeten unbedampften InAs-HEMT-Struktur auf GaAs-Basis mit meta-
morphem InAlAs-Puffer wurden am Deutschen Elektronen-Synchrotron in Ham-
burg mittels Rontgenreflektometrie untersucht. Die nominelle Schichtstruktur der
Heusler/HEMT-Hybridprobe ist in Abbildung 4.28 dargestellt.

In Abbildung 4.29 sind das XRR-~Spektrum der unbedampften HEMT-Referenz-
probe in schwarz sowie einer HEMT-Struktur nach dem Aufdampfen einer 50 nm di-
cken Heuslerschicht in rot dargestellt. Die Wachstumstemperatur beim Deponieren
der Heuslerschicht betrug 300°C. Das XRR-Spektrum der unbedampften HEMT-
Struktur weist zwei deutlich erkennbare Uberstrukturmaxima auf neben weiteren,
nur schwach ausgepriagten Schwebungen in der Signalintensitét. Diese Merkmale
werden hervorgerufen durch die komplexe Probenstruktur mit ihrer Vielzahl von
Multilagen. Aufgrund der Ausléschung und Uberlagerung von Intensititen konnen
den jeweiligen Schichten keine eindeutigen Frequenzen mehr zugeordnet werden.
Eine Simulation des Spektrums unter Verwendung des nominellen Wachstumsmo-
dells kann daher keine schliissigen Ergebnisse liefern. Das in rot dargestellte Spek-
trum der NigpMnIn/HEMT-Probe weist eine deutlich abweichende Phidnomenologie
auf. Der Uberstrukturreflex bei 20 ~ 1,2° ist verschwunden, lediglich eine leich-
te Schulter ist im stark abfallenden Intensitétssignal noch zu erkennen. Ab etwa
20 ~ 2° geht das Signal bereits in Rauschen iiber. Hieraus kann man schliefsen,
dass offensichtlich beim Wachstum der Hybridstruktur auf die HEMT-Oberfliche
eine qualitative Verschlechterung der hieraus neu gebildeten Grenzfliche zwischen
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NisMnIn-Heuslerschicht und Halbleiter-Heterostruktur eintritt.

Heusler-HEMT Hybridstruktur

mit metamorphem Puffer:

Ni,MniIn
In,s Al As I 50 nm]
36 nm
In,5 Al,5 As
530 nm
INgs Alss AS 100 nm
INss Al,s AS 100 nm
In,s Alss As 100 nm
In;5 Algs AS 100 nm
In,5 Al;s As 100 nm
Iny5 Algs AS 100 nm
Ing Al As 50 nm
GaAs(001)
Substrat

N

invertierter INAs-HEMT:

In,s Ga,s As

13,5 nm

InAs 4 nm
In75 Gazs As 2,5 nm

In;s Al As

10 nm

nm

GaAs/AlAs-Superlattice:
20x

GaAs 2,8 nm
AlAs 2,8 nm

Abbildung 4.28: Schichtmodell der Heusler/InAs-HEMT-Hybridstruktur mit metamor-
phem Puffer auf GaAs-Substrat. Dargestellt sind nominelle Zusammensetzungen und
Schichtdicken. Der verspannte InAs-Kanal (Gitterfehlpassung § =1,7%) ist asymmetrisch
in einem In75GagsAs-Quantentopf eingefiigt, welcher in In5AlasAs eingebettet ist. Die
36 nm dicke Deckschicht aus In75AlasAs fungiert als virtuelles Substrat fiir das gitterange-
passte Wachstum einer 50 nm dicken NisMnIn-Heuslerschicht bei einer Substrattemperatur
von 300 °C. Die Gitterfehlpassung zwischen der Heuslerschicht und dem virtuellen Substrat

betragt § = 1,1%.
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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 (A =0,10765nm). (Schwarz) Referenzspektrum des InAs-HEMT. (Rot) XRR-
Spektrum nach dem Wachstum einer 50 nm dicken NisMnlIn-Schicht bei 300°C auf die
In75Alos As-Deckschicht des HEMT.

4.4.2 Strukturelle Eigenschaften
Rontgendiffraktometrie

Sowohl die als Substrat verwendete unbedampfte HEMT-Struktur, als auch eine der
NipMnIn/HEMT-Proben wurden mit Rontgenbeugung am Deutschen Elektronen-
Synchrotron in Hamburg untersucht. Das als Referenz vermessene Probenstiick und
die mit einer Heuslerschicht bedampfte Probe des InAs-HEMT stammen aus dem
gleichen Herstellungsprozess und wurden aus nebeneinanderliegenden Bereichen des
Wafers herausgebrochen. Die Justierung der gemessenen Reflexpositionen erfolgte
durch eine exakte Ausrichtung der Proben nach dem Einbau ins Diffraktometer
auf das Intensitdtsmaximum des (004)-GaAs-Reflexes. Fiir beide Proben wurden
in 0/20-Geometrie Ubersichtsspektren im Bereich zwischen dem (002)- und (004)-
GaAs-Reflex mit einer Auflésung von 6 =0,05° und Detailspektren im Bereich des
(004)-Reflexes hin zu kleineren Winkeln mit einer Auflésung von 6 =0,01° aufge-
nommen.

In Abbildung 4.30 sind die Beugungsspektren der unbedampften sowie der bei
300°C mit einer 50nm dicken NisMnlIn-Schicht bedampften HEMT-Probe darge-
stellt. Das in klein dargestellte Ubersichtsspektrum von 9° bis 25° liefert keine Hin-
weise auf einen Heusler-Reflex vom Typ (220) im Bereich von 6 = 14-15°, welcher
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bei polykristallinen NioMnIn-Schichten die héchste Intensitat aufweist (siche Tabel-
le 4.1 auf Seite 66). Die Positionen der beobachteten Reflexmaxima sind mit griinen
Strichpunktlinien hervorgehoben. Fiir beide Detailspektren kann anhand des Wachs-
tumsmodells, dargestellt in Abbildung 4.28, die Reflexlage entsprechend der nomi-
nellen Stéchiometrie einer jeweiligen Schicht berechnet werden. Die so berechneten
(004)-Reflexe der metamorphen In, Al; _, As-Schichten sind unter Angaben des jewei-
ligen Indiumanteils des Mischkristalls in Abbildung 4.31 mit schwarzen vertikalen
Strichen hervorgehoben. Die beiden Detailspektren aus 4.30 sind hier {ibereinander
angeordnet und vergrofert abgebildet. Die beobachteten Reflexmaxima der Spektren
sind wieder mit griinen Strichpunktlinien gekennzeichnet. Der scharfe (004)-Reflex
des unterliegenden GaAs-Substrates lésst sich eindeutig identifizieren. Der Scheitel-
punkt der kleinen Schulter an der linken Seite des Substrat-Reflexes stimmt exakt
mit der Lage des AlAs-(004)-Reflexes iiberein. Hierbei handelt es sich um ein Signal
des 112nm dicken Ubergitters aus AlAs und GaAs unterhalb der metamorphen
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Abbildung 4.30: XRD-Spektren der HEMT-Struktur mit verspanntem InAs-Kanal und
metamorphem Puffer auf GaAs-Basis, aufgenommen in koplanarer 6/20-Geometrie mit
Synchrotronstrahlung (A= 0,10765nm). (Schwarz) Referenzspektrum, aufgenommen am
unbedampftem HEMT. (Rot) XRD-Spektrum, aufgenommen nach dem Wachstum einer
50 nm dicken NigMnIn-Schicht bei 300 °C direkt im Anschluss an die HEMT-Préparation.
Die griinen Strichpunktlinien kennzeichnen die beobachteten Reflexmaxima. ( Ubersichts-
spektrum, verkleinert dargestellt) Signale eines (220)-Reflexes, der bei polykristallinen
NigMnlIn-Kristallen im Winkelbereich von 6 =14-15° auftritt, konnen nicht beobachtet
werden.
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Zwischenschichten. An beiden Flanken des Substratreflexes ist jeweils ein Reflex-
maximum erkennbar, welches auf Pendeloszillationen des AlAs/GaAs-Ubergitters
zuriickgefiihrt wird. Hierbei deutet die Signalhohe der linken Flanke auf eine Uber-
lagerung mit einem InAlAs-Reflex hin.

Ausgehend vom GaAs-(004)-Reflex werden im Folgenden die in Abbildung 4.31
beobachtbaren Signale des metamorphen In,Al,_,As-Puffers hin zu kleineren Beu-
gungswinkeln diskutiert. Fiir alle erkennbaren Signale der In,Al; _,As-Schichten lie-
gen die gemessenen Intensitédtsmaxima im Rahmen der bestehenden Genauigkeit bei
kleineren #-Werten oder auf den berechneten nominellen Reflexpositionen. Bei der
Auswertung muss die verwendete Schrittweite von 6 =0,01° sowie die Annahme ei-
ner exakt erreichten nominellen Stéchiometrie fiir die Berechnung der Reflexlagen
beriicksichtigt werden. Eine Differenz in 6-Winkeln von +0,01° entspricht hierbei
einer Variation des Indiumanteils von 40,7%. Fiir den Fall einer exakten nominellen
Stochiometrie ergibt sich aus den zu geringeren 6-Werten verschobenen Reflexma-
xima die jeweilige pseudomorphe Verspannung der Schicht. Fiir jede Schicht des
metamorphen Puffers kann eine Verspannung von weniger als € = 0,5% abgeschatzt
werden. Anhand der Lage der gemessenen Beugungssignale kénnen die In,Al;_,As-
Zwischenschichten in drei Bereiche eingeteilt werden. Der erste Bereich umfasst die
Schichten mit einem Indiumanteil von 5%, 15% und 25%, deren Reflexe lediglich
~0,03° von den berechneten Positionen abweichen und sich diesen mit steigendem
Indiumanteil annadhern. Die IngsAlss As-Schicht nadhert sich im Rahmen der Mess-
genauigkeit bereits der nominellen Reflexlage und ist vermutlich wie beabsichtigt
vollstandig relaxiert. Bei den Schichten mit einem Indiumanteil von 35% und 45%
ist eine stirkere Verschiebung der Reflexlage zu kleineren -Werten mit steigendem
Indiumanteil zu beobachten. Den Schichten mit 55% und 65% Indiumanteil konnen
im Beugungsspektrum keine Intensitétssignale zugeordnet werden. Diese Beobach-
tungen korrespondieren mit vorangegangenen TEM-Untersuchungen an Proben mit
dhnlichem Schichtaufbau [Hey03]. Diese zeigten in der Hellfeldaufnahme eines InAs-
HEMT-Probenquerschnittes fiir die substratnahen Schichten mit 15% und 25% In-
dium eine deutlich andere Morphologie als bei den Schichten mit 45-65% Indium.
Letztere wiesen im TEM-Bild eine deutlich homogenere Morphologie auf, wobei
aber mit steigendem Indiumgehalt eine starke Zunahme von Versetzungen zu erken-
nen war. Die IngsAlssAs-Schicht war fast vollstdndig von Versetzungen durchsetzt
und die Schichtstruktur stark gestort. Im Gegensatz zu den Schichten des zweiten
Bereiches liegt der Beugungsreflex der 530 nm dicken In;5AlysAs-Schicht im Rah-
men der Messgenauigkeit ebenfalls bei der berechneten Position fiir eine nominelle
Schichtstochiometrie. Diese Beobachtung ist konsistent mit der Annahme einer voll-
standigen Relaxation der Schicht aufgrund der grofsen Dicke von mehr als 0,5 pym.
Diese Iny5Alos As-Schicht bildet das virtuelle Substrat fiir den InAs-HEMT und weist
aufgrund der Relaxation selber keine Verspannung mehr auf. Auffallend ist eine Ver-
breiterung des Reflexsignals im Bereich von 6 = 21,05°-21,35°, die sich nicht weiter
in anteilige Signalmaxima auflosen liasst. Moglicherweise liegt eine Uberlagerung mit
einem Beugungssignal aus der oberen Inz; Alos As-Deckschicht vor, welche oberhalb
des pseudomorph verspannten InAs-Kanals liegt.
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Abbildung 4.31: VergroRerte Darstellung der XRD-Detailspektren. (a) Referenzspektrum, aufgenommen am unbedampften InAs-
HEMT mit metamorphem Puffer. (b) XRD-Spektrum nach dem Wachstum einer 50 nm dicken NiagMnIn-Schicht bei 300 °C direkt im
Anschluss der HEMT-Préaparation. Die berechneten Reflexlagen fiir den metamorphen In,Al;_,As-Puffer unter Annahme nomineller
Stochiometrie sind mit schwarzen Strichlinien gekennzeichnet und die gemessenen Signalmaxima mit griinen Strichpunktlinien. Die
Position der beobachteten Reflexmaxima &ndert sich durch das Heuslerschichtwachstum nicht. Lediglich die Intensitéat der InzAl;_,As-
Reflexe nimmt stark ab. Das Signal der verspannten InAs-Schicht zeigt hingegen bei konstanter Intensitdt nur eine starke Zunahme in
der Halbwertsbreite. Die berechneten Reflexlagen fiir pseudomorph verspanntes und vollstdndig relaxiertes InAs sind links und rechts
des beobachteten InAs-Reflexes mit schwarzen Strichlinien markiert. Die berechnete Reflexlage von pseudomorph verspanntem NipMnIn
ist mit einer blauen Strichlinie gekennzeichnet.
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Der Reflex des 4 nm dicken InAs-Kanals bei § = 20,69° liegt zwischen den erwar-
teten 260-Positionen fiir pseudomorph verspanntes InAs auf In;s5 Alss As-Substrat und
relaxiertem InAs. Die Verschiebung der verspannten InAs-Schicht gegeniiber seiner
ideal pseudomorph verspannten Position bei 6 =20,45° ldsst auf den Einbau von
Versetzungen schliessen, deren Anzahl aber noch nicht ausreicht fiir eine vollstéan-
dige Relaxation der Schicht. Eine vollstindige Relaxation des InAs-Kanals auf den
Wert fiir unverspanntes InAs-Volumenmaterial liefe eine Reflexlage bei 6 = 20,85°
erwarten. Die recht hohe Halbwertsbreite des Reflexmaximums von 0,13° liegt somit
nicht in einer hohen Versetzungsdichte begriindet, sondern ist mutmaflich durch
eine hohe Verspannung des gesamten Kristallgitters verursacht. Der InAs-Kanal ist,
in Ubereinstimmung mit dem Probendesign, pseudomorph verspannt.

Das Beugungsspektrum einer NipMnIn/HEMT-Probe nach dem Aufdampfen ei-
ner 50nm dicken Heuslerschicht ist in Abbildung 4.31(b) dargestellt. Die Proben-
struktur entspricht der in Abbildung 4.28 gezeigten Schichtfolge. Der direkte Ver-
gleich mit der HEMT-Referenzmessung ergibt, dass alle am unbedampften HEMT
sichtbaren Reflexe bei der Heusler/HEMT-Probe an den gleichen Positionen beob-
achtet werden konnen. Kein einziger Reflex ist verschoben. Die NisMnIn-Schicht
erzeugt somit weder eine zusétzliche pseudomorphe Verspannung im metamorphen
Puffer, noch 16st sie eine Relaxation vormals mutmaflich verspannter In,Al;_,As-
Schichten aus. Die Signalintensitét des InysAlos As-(004)-Reflexes sinkt um eine Gro-
flenordnung. Dieser Intensitédtsverlust ist auch bei den In,Al;_,As-Reflexen bis zu
einem Indiumgehalt von 15% mit abnehmendem Einfluss erkennbar. Die Reflex-
position des verspannten InAs-Kanals liegt unverdndert zwischen den Werten fiir
pseudomorph verspanntem und relaxiertem InAs. Daher kann eine zusétzliche Rela-
xation des verspannten InAs-Kanals ebenfalls ausgeschlossen werden. Hingegen ist
eine starke Reflexverbreiterung des InAs-Signals zu beobachten, ohne eine erkenn-
bare Abnahme der zuvor beobachteten Signalhdhe. In einkristallinen Materialen
wird eine Verbreiterung der Halbwertsbreite bei gleichzeitiger Abnahme des Inten-
sitdtsmaximums iiblicherweise mit einer Zunahme der Versetzungsdichte assoziiert.
Die Versetzungsdichte innerhalb des InAs-Kanals scheint in diesem Fall aber nicht
ausreichend, um eine Relaxation des Kristallgitters unter Verlust der durchgangi-
gen Gitteranpassung zum metamorphen Puffer hervorzurufen. Zudem wiirde eine
pseudomorph verspannte NigMnlIn-Schicht auf In7; AlosAs ein Beugungssignal bei
0 =20,72° erzeugen, welches sich mit dem beobachteten InAs-Reflex nahezu iiberla-
gert. Ebenfalls moglich wéire eine zum Probenrand hin leicht abnehmende Heusler-
schichtdicke aufgrund der geringen maximalen Probengrofie der Metallkammer, wel-
che zu einer inhomogenen Verspannung des InAs-Kanals fiihren konnte. Die Ursache
fiir die starke Verbreiterung des InAs-Reflexes bei konstanter Signalhdhe ist somit
nicht eindeutig. Vermutet wird eine zusétzliche Verspannung der HEMT-Oberfliche
beim pseudomorphem Heuslerwachstum, hervorgerufen durch die Gitterfehlpassung
von § = 1,1% zwischen Heuslerschicht (@ = 0,6022nm) und dem virtuellem Substrat
der InzsAlgsAs-Deckschicht (a=0,5957 nm). Diese Verspannung kann zur lokalen
Ausbildung von Versetzungen in der HEMT-Struktur fithren, deren Versetzungs-
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dichte innerhalb der 50 nm-Heusler/HEMT-Probe aber nicht fiir die Relaxation des
verspannten InAs-Kanals ausreicht.



Kapitel 5

Schlussfolgerungen

5.1 Polykristalline Heuslerschichten

Ni,MnIn-Filme

Beim Wachstum von 30 nm dicken freistehenden NisMnIn-Filmen in einem Tempe-
raturbereich von 80 °C bis 340 °C wird bei allen Proben eine durchschnittliche Korn-
grofse von 20-25 nm beobachtet. Die morphologische Ausbildung des feinkristallinen
Gefiiges zeigt hierbei keine Abhéngigkeit von der Substrattemperatur der unterlie-
genden Kohlenstoffmembran. In der Arbeit von Kurfiff [Kur05b] wurde fiir das Ko-
verdampfen von Nickel und einer MnlIn-Legierung berichtet, dass beim Wachstum
von freistehenden NisMnlIn-Filmen mit Substrattemperaturen von 200 °C bis 400 °C
die L.2;-Phase auftritt. Die Bildung der L2;-Phase in Abhéngigkeit von der Substrat-
temperatur kann hier fiir das MBE-Wachstum von freistehenden NisMnIn-Filmen
nicht bestéatigt werden. Eine Tendenz zur verstarkten Ausbildung von Fremdphasen
oberhalb 300°C Wachstumstemperatur bei Abweichungen grofer einem Atompro-
zent von der exakten NipsMnlIn-Stochiometrie ist ebenfalls nicht erkennbar.

Ni;MnIn/Au/Si

XRD-Messungen an der 50 nm dicken NisMnIn/Au/Si-Probe bestétigen ein poly-
kristallines Wachstum der auf Au/Si(001)-Substrat deponierten Heuslerschicht. An-
hand der XRR~Untersuchungen kann bei einer Wachstumstemperatur von 300 °C die
Bildung einer Zwischenschicht nachgewiesen werden, welche mit 20 nm bereits mehr
als ein Drittel der Gesamtschichtdicke aufweist. Die Annahme eines Au-Konzentra-
tionsgradienten ist konsistent mit der notwendigen Definition einer Reaktionszone
zwischen der NisMnIn- und Goldschicht im XXR-Lagenmodell. Die beobachtete Ver-
groferung der NigMnlIn-Gitterkonstante im Vergleich zum Literaturwert kann vor
diesem Hintergrund mit einer Diffusion der Goldatome in die Heuslerschicht erklart
werden.

Die hochste mittels PCAR gemessene Spinpolarisation der polykristallinen Heus-
lerschichten auf Gold von 42% wird bei der 60 nm dicken, bei 300°C gewachsenen
Probe beobachtet. Eine Erhohung der Substrattemperatur auf 320 °C fiihrt bereits
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zu einer Abnahme der Spinpolarisation auf 32%. Bei Verringerung der Schichtdicke
auf 50 nm, aber konstanter Wachstumstemperatur von 300 °C, weist die NisMnIn-
Heuslerschicht ebenfalls eine etwa 10% geringere Spinpolarisation auf. Dies liegt
eventuell in einem strukturellen Einfluss der beobachten Reaktionszone zwischen
NigMnIn und Gold begriindet, welcher bei den elektrischen Messungen der diinne-
ren 50 nm-Heuslerschicht starker zum Tragen kommt. Bei einer Erh6hung der Sub-
strattemperatur auf 320°C lésst sich eine verstarkte Diffusion von Au in Ni;MnlIn
erwarten. Bei Untersuchung der polykristallinen Ni;MnIn/Au/Si-Proben mit SGME
zeigt hingegen die 177 nm dicke, bei 320 °C gewachsene Probe eine héhere Spinpo-
larisation als die 60 nm dicke Probe, welche bei 300°C hergestellt wurde. Da die
Eindringtiefe bei der Magneto-Optischen Ellipsometrie im Bereich von 20 nm liegt,
ist moglicherweise das bei SGME-Messungen gepriifte Volumen der 177 nm dicken
NisMnIn-Heuslerschicht aufgrund der grofen Schichtdicke noch frei von diffundier-
ten Goldatomen. Der Einfluss der Au-Diffusion auf die mittels PCAR und SGME
bestimmte Spinpolarisation der polykristallinen NisMnIn-Proben bedarf weiterer
systematischer Untersuchungen.

5.2 Epitaktische Heuslerschichten

NisMnIn/InAs

Bei den epitaktischen Heuslerschichten auf InAs(001) bestatigen die hier durchge-
fiihrten Experimente die temperaturabhéngige Bildung einer durchmischten Reakti-
onszone an der Schicht/Substrat-Grenzfliche, welche durch Arsendiffusion aus dem
Substrat in die Heuslerlegierung hervorgerufen wird [VRO1, Xie05, Bra07|. Der Dif-
fusionsprozess besitzt eine Aktivierungsenergie von 0,7 eV und kann als Zwischengit-
terdiffusion von Arsen identifiziert werden. Dieser Durchmischungsprozess gewinnt
bei zunehmenden Temperaturen an Bedeutung und dominiert die Eigenschaften der
deponierten Heuslerschichten bei einer Substrattemperatur oberhalb von 300 °C.
Aufgrund dieser Grenzflichenreaktion ist der Bereich der optimalen Wachstums-
temperatur bei einer direkten Deposition von NigMnlIn-Schichten auf InAs(001) auf
Temperaturen unterhalb 320 °C begrenzt.

Die kristallographische Orientierung der Heuslerschicht relativ zum Substrat
kann mittels der durchgefiihrten Elektronen- und Réntgenbeugungsexperimente be-
stimmt werden. Die einkristallinen 60 nm- und 100 nm-Heuslerschichten, welche bei
250°C gewachsen wurden, zeigen eine optimale Gitterpassung entlang den kristal-
lographischen Achsen des Substrates in Ubereinstimmung mit dem klassischen Mo-
dell fiir pseudomorphes Wachstum verspannter Schichten auf InAs(001) [Mat74].
Im Gegensatz dazu sind die Kristallachsen der bei und oberhalb 300°C gewach-
senen Heuslerschichten nicht parallel zu den Achsen der InAs-Elementarzelle des
Substrates orientiert. Die NipMnIn-Elementarzelle ist jeweils entlang der [001]- und
der [110]-Achse um 45° rotiert, was zu einer <110>-Orientierung der Schicht relativ
zum Substrat fiihrt. Bei beiden kristallographischen Orientierungen des Heuslerkris-
talls liegt die beobachtete Gitterkonstante fiir Ni;MnIn nahe dem Literaturwert von
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0,6022 nm fiir die L.2;-Phase, bzw. 0,3011 nm fiir die B2-Phase [JCP94, Kur03].

Kristallographische Orientierung

Zur Veranschaulichung der gewonnenen Erkenntnisse ist es hilfreich, ein Modell zu
entwickeln, welches die morphologischen Verdnderungen und die strukturelle Kris-
tallorientierung in Abhéngigkeit von der Substrattemperatur wiedergibt. In Abbil-
dung 5.1 sind die morphologischen und strukturellen Eigenschaften, welche unter
dem Einfluss der Wachstumstemperatur bei konstanter nomineller Schichtdicke im
NisMnlIn/InAs(001)-Materialsystem auftreten, am Beispiel der 20 nm-Serie aufge-
zeigt. Die Schichtdicken des Modells basieren auf den Daten aus Tabelle 4.2.

REIEIOSAR RIS 2, K A
RS
RO

W

<110>

20 nm Ni,Mnin

InAs(001)

[ ” o} o} o o o . 077
“erurtar 80°C 250°C  300°C  320°C  340°C  360°C

Abbildung 5.1: Modell fiir 20nm dicke NigMnIn/InAs-Schichten, welches die morpho-
logischen und strukturellen Umwandlungen in Abhéngigkeit von der Wachstumstempera-
tur grafisch wiedergibt. Weiff: InAs(001)-Substrat, schwarz: stochiometrische Heuslerphase
(L21 oder B2), dunkelgrau: durchmischte Reaktionszone, grau: durchmischte Reaktionszone
mit hoherer Arsenkonzentration, hellgrau: vollstandig durchmischter Bereich ohne erkenn-
bare Schichtstruktur. Die Deckschicht mit Kreuzschraffur représentiert die Oxidschicht und
die roten Markierungen geben die Versetzungsdefekte der Heuslerphase wieder. Die dar-
gestellten Schichtdicken sind relativ zu der links dargestellten nominellen Schichtdicke an
aufgedampfter Heuslerlegierung skaliert.

Die bei 80°C hergestellten Heuslerschichten haben eine glatte Oberfliche und
weisen aufgrund der geringen Arsendiffusion keine ausgeprigte Reaktionszone auf,
dafiir aber eine hohe Defektdichte im Kristall. Bei 250°C erfolgt das Wachstum
einer Heuslerschicht auf der nur wenig durchmischten Schicht/Substrat-Grenzflache
mit (001)-Orientierung relativ zum InAs(001)-Substrat. Im Gegensatz dazu tritt ei-
ne (110)-Orientierung der Heuslerschicht ab einer Temperatur in Erscheinung, bei
welcher die Bildung einer durchmischten Reaktionszone aufgrund erhéhter Arsen-
diffusion bereits einsetzt. Hierbei scheint die Reaktionszone selber eine Art Wachs-
tumskeim fiir das gitterangepasste NioMnIn-Wachstum mit rotierter Einheitszelle
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darzustellen. Die resultierende kristallographische Verzerrung der (110)-orientierten
NisMnlIn-Einheitszelle muss sich dabei von dem Fall einer pseudomorph verspannten
Schicht unterscheiden. Der zugrundeliegende Mechanismus zum Abbau der Verspan-
nungsenergie ist bisher noch unbekannt. Oberhalb von 300 °C Wachstumstemperatur
nimmt die Defektdichte weiter ab. Gleichzeitig setzt aber eine starke Arsendiffusi-
on ein, welche zur Ausbildung einer ausgedehnten Reaktionszone fiihrt. Fiir diinne
Schichten, wie im dargestellten Fall einer 20nm dicken Heuslerschicht, iibersteigt
die Groke der Reaktionszone bereits bei 320°C die nominelle Heuslerschichtdicke
und fiihrt letztendlich ab 360 °C zu einer vollkommenen Auflosung jeglicher Schicht-
struktur.

Kristallographische Phase

Unabhéngig von der kristallographischen Orientierung der Heuslerschicht zum Sub-
strat, dargestellt in Abbildung 5.1 kann beim Heuslerwachstum die B2- oder die
L2,-Phase auftreten. Die Bildung der jeweiligen Phase wird in komplexer Weise
von der Wachstumstemperatur und der deponierten Schichtdicke beeinflusst. Ein
Nachweis der kristallographischen Phase kann entweder direkt iiber Untersuchun-
gen mittels Elektronenbeugung im TEM oder indirekt iiber den Vergleich magne-
tischer und Magneto-Optischer Eigenschaften mit Literaturwerten erfolgen. Ein di-
rekter Nachweis fiir die Existenz der kristallographischen 1.2;-Phase konnte mittels
Elektronenbeugung an einer 60 nm dicken, bei 300°C gewachsenen Heuslerschicht
erbracht werden. Bei TEM-Untersuchungen an einer nur 20 nm dicken, ebenfalls bei
einer Substrattemperatur von 300 °C deponierten Heuslerschicht wurde hingegen die
Kristallisation in der B2-Phase beobachtet.

Im Folgenden werden die Curietemperaturen der auf InAs(001) deponierten
100 nm dicken NisMnlIn-Schichten fiir verschiedene Wachstumstemperaturen vergli-
chen. Die hohe Curietemperatur von T = 315K der bei 300 °C gewachsenen Heus-
lerschicht liegt im Bereich des Literaturwertes von Ty = 314-330 K fiir NigMnlIn in
kristallographischer L.2;-Phase [Web69, Hua04, Kur05al. Dies deutet darauf hin, dass
die strukturellen Daten der bei 300 °C hergestellten 100 nm-Probe mit dem Auftre-
ten der L2;-Phase zusammenhéngen. Ausgehend von dieser Annahme lassen sich die
magnetischen Eigenschaften der oberhalb und unterhalb von 300 °C Substrattempe-
ratur gewachsenen Proben entsprechend einordnen. Die Abnahme der Ubergangs-
temperatur T der bei 80°C und 250 °C gewachsenen Schichten héngt mit einem
strukturellen Unterschied zur L2;-Phase zusammen. Fir das MBE-Wachstum von
NigMnIn im Bereich von 80 °C und 250 °C berichteten Xie et al. die Bildung der B2-
Phase. Die Curietemperatur dieser B2-Phase liegt bei T =~ 170K [Xie01, Xie05].
Die bei 80°C gewachsene Probe weist ein T auf, welches leicht unterhalb dieses
Literaturwertes liegt. Als Grund hierfiir wird die hohe Defektdichte vermutet (siehe
Abbildung 4.14). Die 250 °C-Probe zeigt eine Curietemperatur T, welche zwischen
den T (B2)- und T¢(L2;)-Literaturwerten liegt. Dies deutet auf die Ausbildung ei-
ner Mischphase zwischen der B2- und L2;-Kristallstruktur hin. Alle 100 nm dicken
Heuslerschichten, die zwischen 320°C und 360 °C hergestellt wurden, liefern einen
Wert fiir die Curietemperatur von 7o =285 K, der unterhalb des Literaturwertes
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der reinen L2;-Phase liegt. Die morphologischen Untersuchungen ergeben fiir das
Wachstum mit Substrattemperaturen oberhalb von 300 °C ein starkes Ansteigen der
Arsendiffusion vom InAs-Substrat in die Heuslerschicht unter Ausbildung einer Re-
aktionszone. Mit steigender Substrattemperatur vergrofert sich diese Reaktionszone
zu Lasten der Heuslerschicht. Die geringere Curietemperatur beim Probenwachstum
im Temperaturbereich oberhalb 300°C wird daher auf die Arsendiffusion zuriickge-
fiihrt.

Die Analyse der magnetischen Eigenschaften korrespondiert mit dem Ergebnis
der SGME-Untersuchungen. Die Betrachtung der integrierten e1,,-Werte erlaubt
einen Vergleich der Spinpolarisation fiir verschiedene Wachstumstemperaturen der
100nm dicken Heuslerschichten. In der Auftragung der integrierten &,,-Werte in
Abbildung 4.25 treten die hochsten Werte fiir Spinpolarisation bei Heuslerproben
mit einer Wachstumstemperatur von 250 °C und 320 °C auf. Oberhalb 320 °C nimmt
die Spinpolarisation in Ubereinstimmung mit dem morphologischen Wachstumsmo-
dell wieder stark ab. Die an einkristallinen Heuslerproben bestimmten integrierten
€12y~ Werte liegen deutlich oberhalb denen, welche an vergleichbaren polykristallinen
NisMnlIn-Schichten auf Au/Si(001) ermittelt wurden.

Ein Anstieg der Curietemperatur in Abhéngigkeit von der Heuslerschichtdicke
wird bei der Untersuchung von 20nm, 60 nm und 100 nm dicken Heuslerschichten
festgestellt, die bei 300°C auf InAs(001) deponiert wurden. Diese Tendenz korre-
spondiert mit der im TEM beobachteten Phasenumwandlung der Kristallstruktur
von B2 zu L2, fiir dickere NisMnIn-Schichten. Parallel wird mit zunehmender Heus-
lerschichtdicke auch ein Anstieg der Spinpolarisation in SGME-Messungen festge-
stellt. Auffallend ist, dass die Curietemperatur und die Spinpolarisation mit der
Schichtdicke schrittweise ansteigen, wiahrend die Magnetisierung der Filme, abge-
sehen vom diinnsten (20nm) Film, nahezu konstant bei ~175emu/cm? liegt. Der
Anstieg von Curietemperatur und Spinpolarisation kann mit einer unterschiedli-
chen Phase je nach Schichtdicke der Ni;MnlIn-Heuslerschichten erklért werden. Bei
der Schichtdickenabhéngigkeit der kristallographischen Phase, der Curietemperatur
und der Spinpolarisation wird ein Zusammenhang mit dem Phénomenen des Abbaus
der elastischen Verspannung von einkristallinen Heuslerschichten vermutet. Der Ein-
fluss der elastischen Verspannungsenergie als mogliche Triebkraft fiir die beobachtete
B2-zu-1.2-Phasenumwandlung bei dickeren Heuslerschichten bedarf noch weiterer
Untersuchungen.

Als Ergebnis der strukturellen, magnetischen und elektrischen Untersuchungen kann
fiir die optimale Wachstumstemperatur von NisMnIn-Schichten auf InAs(001) in der
erwiinschten L2;-Phase ein Bereich zwischen 250 °C und 300 °C eingegrenzt werden.
Unterhalb dieses Temperaturfensters liegt die Heuslerlegierung ausschliefslich in der
mit ungiinstigeren magnetischen und elektrischen Eigenschaften behafteten B2-Pha-
se vor. Lediglich die geringere Interdiffusion ist ein Vorteil kleinerer Wachstumstem-
peraturen, aber verbunden mit einer hohe Defektdichte im Kristall. Oberhalb der
Grenztemperatur von 300 °C beginnt die Degradation der Schichten aufgrund stark
zunehmender Grenzflichenreaktion, wie in Abbildung 5.1 dargestellt. Hohe Sub-
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strattemperaturen bei der Deposition von Heuslerschichten bewirken eine relativ
geringe Defektdichte; gleichzeitig setzt aber eine starke Arsendiffusion ein, welche
zur Ausbildung einer ausgedehnten Reaktionszone fithrt. Daher wird eine optimale
Wachstumstemperatur in einem Fenster zwischen 250°C und 300°C erwartet, in
dem die Temperatur hoch genug ist, um bei ausreichender Schichtdicke die Entste-
hung der gewiinschten LL2;-Phase zu ermoglichen, zugleich aber niedrig genug, um
die Arsendiffusion zu minimieren. Eine Diffusionsbarriere zwischen InAs-Substrat
und Heuslerschicht kénnte dazu beitragen, die Bildung einer Reaktionszone zu un-
terdriicken, um das Temperaturfenster hin zu héheren Temperaturen zu erweitern.
So wurde zum Beispiel MgO als Diffusionsbarriere beim Wachstum der Heuslerlegie-
rung Co,MnSi auf GaAs bereits erfolgreich eingesetzt [Uem08|. Ebenfalls untersucht
werden sollten die Auswirkungen des Wachstums mit einer Substrattemperatur, wel-
che im Verlauf des Wachstumsprozesses von einer niedrigeren Wachstumstemperatur
hin zu dem optimalen Temperaturfenster fiir die Bildung der L.2;-Phase ansteigt.

NioMnIn/HEMT

Das Wachstum einer 50 nm dicken NisMnIn-Schicht auf der Oberflache eines InAs-
HEMT mit metamorphem InAlAs-Puffer auf GaAs hat keine Verschlechterung der
morphologischen und strukturellen Eigenschaften der Halbleiter-Heterostruktur zur
Folge, welche hier als virtuelles Substrat dient. Untersuchungen mittels XRD an
der Heusler/HEMT-Hybridprobe ergeben, dass die Schichtstruktur des HEMT mit
verspanntem InAs-Kanal und metamorphem Puffer intakt ist. Alle sichtbaren Re-
flexe konnen im Rahmen der berechneten nominellen Reflexlagen zugeordnet wer-
den und treten sowohl in der Referenzprobe als auch bei der Heusler/InAs-HEMT-
Hybridstruktur an identischen Positionen und ohne erkennbare zusétzliche Relaxati-
on auf. Lediglich eine Verringerung der Signalintensitét der In, Al; _, As-Schichten ist
erkennbar. Der beobachtete (004)-Reflex des verspannten InAs-Kanals liegt zwischen
den Werten fiir pseudomorph auf In;5AlosAs verspanntem und vollstédndig relaxier-
tem InAs(001). Die Ursache fiir eine Verbreiterung dieses InAs-Reflexes bei gleichzei-
tig konstanter Signalintensitdt nach der NisMnlIn-Deposition ist derzeit noch unbe-
kannt. An der Grenzfliche zwischen NisMnlIn-Schicht und In7sAlss As-Deckschicht
weist ein Vergleich der XRR-Messungen mit einem unbedampften Referenzpro-
benstiick auf eine Verschlechterung der Qualitdt hin. Transportmessungen an der
Referenzprobe, die ebenfalls fiir die Dauer des Heuslerwachstums einer Substrat-
temperatur von 300°C ausgesetzt war, ergeben Beweglichkeiten im Bereich von
100400 cm?V~—1s7! und eine 2D-Ladungstrigerdichte von 5,5 x 10! cm~2. Dieses Er-
gebnis liegt in der erwarteten Gréfenordnung fiir InAs-HEMTs und zeigt, dass die
zusatzliche Temperaturbehandlung keinen negativen Einfluss auf die elektrisch ak-
tiven Schichten der HEMT-Struktur ausiibt.

In den XRD-Spektren der Heusler/InAs-HEMT-Hybridstruktur findet sich kein
Hinweis auf ein polykristallines Wachstum von NisMnlIn. Dies wird daraus geschlos-
sen, dass ein Signal des bei polykristallinem Wachstum stérksten (220)-Reflexes
nicht beobachtet wird. Ein Beugungsreflex, wie er fiir (001)-orientiertes, aber voll-
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standig relaxiertes NisMnln bei # = 20,98° erwartet wird, ist ebenfalls nicht erkenn-
bar. Bei einem pseudomorph verspannten Wachstum der Heuslerschicht auf der
InysAlys As-Deckschicht wird es im XRD-Spektrum zu einer Uberlagerung mit dem
breiten Beugungsreflex des ebenfalls pseudomorph verspannten InAs-Kanals kom-
men. Aufgrund der grofen Breite des InAs-Signals ist ein moglicherweise vorhan-
dener NisMnIn-Reflex daher nicht auflosbar. Die Gitterfehlpassung von 6 =1,1%
fiir NisMnIn/InzsAlysAs und die Schichtdicke der deponierten Heuslerschicht von
d =50 nm liegen in einem Bereich, in welchem pseudomorph verspanntes Wachstum
noch ohne Relaxation durch Versetzungsbildung moglich ist [Mat74, Edi95, Peo85].
Vor dem Hintergrund eines méglicherweise nicht auflésbaren NisMnln-Beugungsre-
flexes erscheint eine definitive Schlussfolgerung schwierig. Dennoch wird aufgrund
aller Beobachtungen ein epitaktisches Wachstum der Heuslerschicht vermutet.

In ersten Untersuchungen der Probenmagnetisierung M in Abhéngigkeit vom ex-
ternen Magnetfeld H mittels SQUID-Magnetometrie wurde eine grofe Squareness
der gemessenen Hysteresekurve beobachtet. Diese stark rechteckige Kurvenform der
Magnetisierung einhergehend mit einer hohen Koerzitivfeldstirke wird durch einen
abrupten Wechsel der magnetischen Doménenausrichtung hervorgerufen. Im Allge-
meinen wird ein solches Verhalten mit einer hohen Kristallanisotropie assoziiert.
Diese Anisotropie ist ein weiterer Hinweis auf ein moglicherweise verspanntes epi-
taktische Wachstum, verbunden mit einem anisotropen lateralem Spannungsabbau
innerhalb der Ebene, wie er bereits fiir SiGe/Si- und In,Ga; _, As-Strukturen nachge-
wiesen wurde [Loh03, Jon96, Ram95|. Eine erste Abschéitzung der Curietemperatur
lieferte einen Wert von Ty &~ 265 K, was auf eine Mischung von B2- und L2;-Phase
hindeutet. Zukiinftige Untersuchungen mittels TEM sind notwendig, um die kristal-
lographische Phase und Orientierung der deponierten NipMnIn-Schicht eindeutig zu
bestimmen. Die Verwendung eines energiegefilterten TEMs wiirde zudem die Uber-
priifung der nominellen Stéchiometrie von Heuslerschicht und Puffer erméglichen,
sowie Aufschluss iiber mogliche Diffusionsprozesse geben.
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Kapitel 6

Technische Weiterentwicklung

Im weiteren Verlauf des Dissertationsprojektes entstand der Wunsch nach optimier-
ter Umsetzung einer speziell fiir die Herstellung metallischer Legierungen entwickel-
ten Wachstumskammer. Neben der Integration der bereits etablierten in-vacuo Un-
tersuchungsmethoden in den Rezipienten sollten die technischen Vorraussetzungen
fiir die Adaption einer in-situ Analytik geschaffen werden. In diesem Kapitel wird
zuerst die Motivation fiir die Neukonstruktion néher erldutert. Im Anschluss wer-
den Konzeption und Konstruktion der neuen Metall-MBE detailliert beschrieben.
Danach wird die Realisierung der selbstgefertigten Vakuumkomponenten kurz vor-
gestellt. Die bei der Planung eines speziell angepassten MBE-Probenmanipulators
beriicksichtigten Ziele und dafiir gewahlten Losungen runden die angestofene tech-
nische Weiterentwicklung zur Erforschung metallischer Legierungen ab.

6.1 Metall-MBE

6.1.1 Motivation und Anforderungen

Die Moglichkeit parallel zum derzeitig ausgewihlten Materialsystem NioMnln ei-
ne weitere Heuslerlegierung aus anderen Legierungskomponenten ohne Wechsel der
Quellenmaterialien herzustellen ist eine der grundlegenden Anforderung bei der Pla-
nung der neuen Metall-MBE. Zudem sollen Diffusionsbarrieren sowie Deckschichten
innerhalb der Metall-Wachstumskammer aufgedampft werden kénnen. Daher wird
eine Erhohung der Anzahl der Verdampferquellen auf mindestens acht individuelle
Effusionszellen angestrebt. Zusétzlich wird als neunte Verdampferzelle die Verwen-
dung eines Elektronenstoftverdampfer fiir eine hochschmelzende Legierungskompo-
nente in Betracht gezogen. Mit diesem lésst sich eine hohere Flussrate erzielen als mit
einer konventionellen Hochtemperatur-Effusionszelle. Dies erméglicht eine zeitliche
Verkiirzung des Aufdampfprozesses zusammen mit grundlegenden Wachstumsun-
tersuchungen bei hoheren Gesamtflussraten. Neben weiteren konstruktiven Merk-
malen wie eine Wasserkiihlung aller Zellenports und eine bessere Vakuumerzeugung
mittels zuséatzlicher ITonenpumpe und Stickstoftkiihlfalle soll durch die Verwendung
pneumatischer Linearshutter ein automatisierter und programmgesteuerter Wachs-
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tumsprozess realisiert werden. Eine wichtige Motivation fiir die Neuentwicklung war
die Erweiterung und Optimierung der Analysemoglichkeiten. So sollen bereits vor-
handene Systeme wie LEED-Optik und Augerelektronenspektrometer direkt in die
Wachstumskammer integriert werden, wiahrend gleichzeitig der Rezipient um neue
in-situ Analytik bestehend aus einem RHEED-System sowie einem Crossbeam-
Massenspektrometer erweitert wird. Die parallele Flussratenbestimmung aller Legie-
rungskomponenten mittels des Crossbeam-Massenspektrometers soll die notwendige
Vorbereitungszeit fiir das Probenwachstum von derzeit 4-5 Stunden deutlich mini-
mieren. Durch die Moglichkeit der in-situ Flussratenkontrolle von vier Effusions-
zellen und dem Elektronenstofverdampfer wahrend des Wachstumsprozesses wird
zudem eine Optimierung beim Erzielen der nominellen Probenstochiometrie erwar-
tet. Zur Sicherstellung eines grofen stochiometrisch homogenen Bereiches muss eine
Probenrotation implementiert werden. Im bisherigen Aufbau war die erzielbare Pro-
bengrofe durch Kammergeometrie und Blendenmechanismus stark eingeschréinkt.
Eines der Entwicklungsziele ist eine bedampfte Probengréfie von mindestens 20 cm?,
um die Ausbeute an Probenmaterial je Wachstumsprozess fiir eine nachgelager-
te lithographische Herstellung von Bauelementen zu erhohen. Gleichzeitig ist ein
ungewiinschtes Bedampfen der MBE-Probentriager zu verhindern, damit auch bei
wiederholten Heusler/Halbleiter-Hybrid-Préparationsprozessen eine Verschleppung
der aufgedampften Materialien in die I1I/V-Wachstumskammer ausgeschlossen wer-
den kann. Mafgeblich bei der Planung der MBE ist zudem eine Optimierung der
Technik in dem Sinne, dass eine Wartung moglichst leicht erfolgen kann, d.h. oh-
ne umfangreiche Demontage von Einzelteilen und ohne innerhalb des Rezipienten
auszufiihrende Arbeiten. Hierfiir werden als Ganzes demontierbare Baugruppen vor-
gesehen, deren Einzelteile auf grofsen Flanschen aufgebaut sind. Um eine moglichst
lange Betriebsdauer zwischen den notwendigen Wartungsintervallen zu erzielen, wird
bei der Auslegung beweglicher Teile auf eine solide Mechanik mit moglichst geringer
Komplexitat Wert gelegt.

6.1.2 CAD-Konstruktion

In Abbildung 6.1 ist die digitale Attrappe (DMU!) der Metall-MBE dargestellt.
Planung und Konstruktion erfolgten mit der 3D-CAD-Software Solid Works 2005
der Firma Dassault Systémes, mit deren Hilfe bereits im frithen Entwicklungssta-
dium verschiedene Konzepte fiir die Integration von Anbauelementen und Geréten
getestet werden konnten. Ein Ziel beim Entwurf des Rezipienten war ein kompak-
ter Aufbau, resultierend in ein moglichst geringes zu pumpendes Kammervolumen.
Mit einer Hohe von 575mm und einem Durchmesser von 350 mm konnte fiir die
MBE-Hauptkammer ein Volumen mit Flanschen von ca. 601 erreicht werden. Zur
Vakuumversorgung sollen, wie in Abbildung 6.1(a) dargestellt zwei Pumpensyste-
me Verwendung finden. Eine Turbopumpe TMU 260 mit Steuergerat TCP 121 der
Firma Pfeifer Vacuum? erméoglicht aufgrund eines eigenen Vorvakuumsystems die

Lengl.: Digital Mock-Up
2chemals: Balzers
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autarke Evakuierung der MBE-Kammer vom Atmosphérendruck bis in den UHV-
Bereich. Ein automatisch schlieffendes Gatevalve zwischen Kammer und Turbopum-
pe trennt im Falle eines Stromausfalls die MBE-Kammer von diesem Vakuumsystem,
um eine unkontrollierte riickwértige Beliiftung beim Ausfall der Pumpen zu ver-
meiden. Im UHV-Bereich wird die Hauptkammer zusétzlich mit einer edelgasstabi-
len Titan 300T Ionenpumpe der Firma Gamma Vacuum gepumpt, welche zukiinftig
um eine BoostiVac Turbosublimationspumpe mit wasser- oder stickstoffgekiihltem
Cryoschild erweitert werden kann. Der geringe Betriebsstrom der lonenpumpe nach
Erreichen des UHV-Bereiches kann leicht durch eine Notstromversorgung abgesi-
chert werden, um bei Stromausfall einen Erhalt des UHV trotz méglicherweise noch
heifer Zellen zu gewéhrleisten. Abgesehen von der hohen Saugleistung liefert die
Kombination der beiden komplementdaren Pumpsysteme die Moglichkeit, fiir einen
Betriebszustand lediglich die geeignetere der beiden Pumpe zu verwenden. So ist,
falls gewiinscht, eine spitere Erweiterung der Augeruntersuchungen um die Tiefen-
analyse von Oberflichen durch die Integration von Edelgas-Sputtern mittels einer
rasternden Ionenstrahloptik denkbar.

Der Zellenflansch mit acht kreisférmig angeordneten und einem zentralen Zel-
lenport erlaubt den parallelen Betrieb von bis zu neun Verdampferquellen. Jede
der Verdampferquellen sitzt hierbei in einem Kiihlflansch, welcher mit dem MBE-
Kiihlkreislauf verbunden ist. Das Kiithlmedium besteht aus einem Wasser/Glykol-
gemisch, welches durch einen Umwaélzkiihler der Firma Huber mit 1,6 kW (0°C)
Leistung auf bis zu —10°C temperiert werden kann. Im mittleren CF63 Zellenport
soll ein Elektronenstoftverdampfer EBVV 63-/ der Firma MBE-Komponenten be-
trieben werden. Dieser ist mit einem integrierten manuellen Zellenshutter und einer
xy-Ablenkung des Elektronenstrahls ausgestattet. Das Verdampfen der hochschmel-
zenden und reaktiven Materialien wie z.B. Nickel erfolgt aus 4cm?® BeO-Tiegeln,
die in einem wassergekiihlten Kupferofen eingelassen sind. Als Hochspannungsquel-
le findet ein 3kW Netzteil der Firma Thermionics Verwendung, welches in einem
werksseitigen Umbau auf das aktuelle Modell 150-0040 aufgeriistet wurde. Der
Emissionstrom kann extern iiber einen Analogeingang geregelt werden, iiber den
eine aktive Steuerung der Aufdampfrate in Verbindung mit einem Massenspektro-
meter angestrebt wird. Ein gleichzeitig erworbener XYS Sweepcontroller ermoglicht
ein gleichméfkiges Aufschmelzen metallischer Quellenmaterialien. Aufgrund der be-
schrankten Lange der Hochspannungsleitungen soll das Netzteil direkt unterhalb
der MBE im Gestell eingebaut werden. Die Kondenswasserbildung an allen dufieren
Kaltflachen der Metall-MBE sowie den Kiihlmittelzuleitungen machen hierfiir den
sorgfaltigen Aufbau einer Drainage sowie die sichere Abdichtung der unter der MBE
liegenden Elektronik notwendig. Die Dampfstrahlen der acht Effusionszellen werden
iiber pneumatisch betriebene Linearshutter ein- oder ausgeblendet. Die Shutterble-
che selbst bestehen aus Tantal und sind zur Verminderung von Shuttertransienten
beim Offnen jeweils 30mm oberhalb der Zellensffnung angeordnet. Jeder Zellen-
shutter ist auf einem CF63 Flansch montiert und lasst sich zur Justage oder beim
Ersatz des Shutterblechs leicht als gesamte Baugruppe demontieren. Das thermi-
sche Ubersprechen der Zellen sowie Materialverschleppung soll durch den Einsatz
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von Trennblechen aus Tantal zwischen den einzelnen Zellen minimiert werden.

In Abbildung 6.1(b) ist ein Querschnitt durch die Metall-MBE dargestellt. Aus-
gehend von der Aufdampfosition kann die Probe in einem Kreissegment von —90°
bis +180° rotiert werden. Dieser Manipulationskreis, den die Probenoberflache auf
einem Molyblock beschreibt, ist in Abbildung 6.1(b) als griiner, transparenter Ring
dargestellt. Auf der Aufsenfliche dieses Rings ist fiir alle Analytik der Focus defi-
niert, welcher bei der Geréteintegration zugrunde gelegt wurde. Einen Sonderfall
stellt das wassergekiihlte Crossbeam-Massenspektrometer HAL XBS-114 von Hiden
dar, welches 40 mm unterhalb in zwei hiervon abweichenden Positionen betrieben
wird. Die Ansteuerung der Positionen geschieht {iber einen Linearvorschub BLT/5S5-
6 der Firma McAllister, der werkseitig mit einem Schrittmotor ausgestattet wurde.
Die Ansteuerung soll mit der bereits in Betrieb genommenen Schrittmotorensteue-
rung erfolgen (siche Abschnitt 2.1.2). Hierbei ersetzt der Antrieb des Massenspek-
trometers in Zukunft den des bisher eingesetzten Schwingquarzes. Fiir die Fluss-
ratenbestimmung der acht Effusionszellen und des Elektronenstofsverdampfers wird
das Massenspektrometer genau mittig unterhalb der Probe positioniert (Blende und
Hauptshutter liegen oberhalb des Massenspektrometers). Nach Einstellung der ge-
wiinschten stochiometrischen Aufdampfraten wird das Massenspektrometer 75 mm
zuriickgefahren und neben der Probe positioniert. An dieser Stelle kénnen immer
noch die Flussraten von je zwei Effusionszellen links und rechts des Massenspektro-
meterkopfes sowie die des zentral angeordneten Elektronenstofverdampfers erfasst
werden. Das Steuergerit des Massenspektrometers weist 16 Analogausgéinge auf,
welchen per Software jeweils die Signalintensitét eines spezifischen m/q-Verhéltnisses
als Partialdruck zugewiesen werden konnen. Hiermit soll unter anderem die in-situ
Steuerung des Elektronenstrahl-Emissionsstroms aufgebaut werden. Wahrend des
Probenwachstums findet in Position I. die in-situ Analyse der Oberfliche mittels
RHEED statt. Die LEED-Optik muss wahrend des Probenwachstums zuriickgefah-
ren und mit einem Segmentshutter gegen unbeabsichtigtes Bedampfen geschiitzt
sein. Bei geschlossenem Hauptshutter konnen in Position II. LEED-Untersuchungen
durchgefiihrt werden. Ahnliches gilt fiir das Augerspektrometer auf Position III.,
welches beim Aufdampfen durch einen Shutter geschiitzt ist. Das Augerspektro-
meter selbst ist nicht direkt am COF 350 Deckelflansch sondern an einem hierauf
aufliegendem CF250 Flansch montiert, welcher als Standardbauteil leicht gegen neue
Modifikationen ausgetauscht werden kann. In der derzeitig geplanten Adaption weist
dieser CF250 Analytikflansch noch drei zusétzliche CF40 Ports auf, welche unter ei-
nem Winkel von 41° zur Mittelachse des CF100 AES-Befestigungflansches auf den
fokalen Punkt des Spektrometers ausgerichtet sind. Diese erlauben eine direkte Be-
obachtung der analysierten Probenoberflache durch ein Fenster und bieten Platz fiir
zukiinftige Erweiterungen z.B. mit einer Ionenstrahloptik. Zur exakten Einstellung
des Abstandes zwischen Probenoberflache und Augerspektrometer wird bereits jetzt
ein Linearvorschub mit Schrittmotor mittels der selbst entwickelten Schrittmotor-
steuerung verwendet. Am COF 350 Deckel ist neben den Drehdurchfiihrungen fiir
den AES-Shutter noch ein Kiihlfinger zur Verwendung mit fliissigem Stickstoff in-
tegriert. Dieser soll wihrend AES-Untersuchungen am Ort der Probe das Vakuum
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Abbildung 6.1: (a) CAD-3D-Modell der neuen Metall-MBE mit geplanter Adaption von
Analytik und Anbauteilen. (b) Querschnitt durch den Rezipienten der Metall-MBE: Die
Probe kann in einem Kreissegment auf Positionen I. bis IV. rotiert werden. Der Mani-
pulationskreis (griin) beschreibt die Probenoberfliche bei Rotation des Molyblocks. Die
Aufenfliche dieses Rings ist grundlegend fiir die Geréateintegration. (c¢) Integration der
Metall-MBE in die bestehende UHV-Infrastruktur. Die Metall-MBE soll zwischen I11/V-
Halbleiter-MBE Riber Compact 21 (links) und bisheriger Metallkammer (rechts) an ein

freies Riber Modutrack Transfermodul adaptiert werden.
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lokal verbessern. Auf Position IV. erfolgt der manuelle Probentransfer, bei welchem
eine Probe mittels einer Transferstange in die Metall-MBE ein- oder ausgeschleust
werden kann. Dieser Vorgang wird durch die vier hierfiir ausgerichteten CF63 Fens-
ter kontrolliert. Die mechanischen Durchfiihrungen fiir den Hauptshutter und die
Blende zum Schutz des Probentragers sind gemeinsam auf einem CF100 Flansch
als Baugruppe montiert. Die Blende weist einen Durchmesser von 114 mm auf, der
ausreichend ist, den 3"-Probentridger (~76 mm) inklusive Probenhalter effektiv vor
einer Kontamination durch den Dampfstrahl zu schiitzen. Der Aufdampfbereich ist
durch eine 1" grofie kreisformige Offnung in der Mitte der Blende definiert und re-
sultiert in einem technisch begrenzten homogenen Bereich bei Verwendung der iib-
licherweise eingesetzten 2"-Substrate. Der Hauptshutter liegt unterhalb der Blende
und weist einen Durchmesser von 100 mm auf, welcher geniigt um im geschlosse-
nem Zustand die exponierte 1" Substratoberfliche abzuschirmen. Sowohl Blende
als auch Shutterbleche werden aus Tantal gefertigt. Die Montage der Blende- und
Shutter-Baugruppe erfolgt auf Seite der Wachstumskammer an einem Rohrstutzen
mit 150 mm Innendurchmesser, welcher von einem CF100 Gewindeflansch fiir Steh-
bolzen abgeschlossen wird. Dieser Gewindeflansch ist in den Rohrstutzen eingesetzt
und am Aufsenrand verschweiftt. Durch den groffen Innendurchmesser wird ein weites
Zuriickziehen der Blende aus der Kammermitte bis in den Rohrstutzen hinein ermog-
licht, so dass ausreichend Raum fiir eine Probenrotation auf die Positionen II.— IV.
vorhanden ist. Der unterhalb der Blende angeordnete Hauptshutter kann dabei ge-
schlossene bleiben. Fiir den Antrieb des Hauptshutters ist ein pneumatisch betrie-
bener Linearantrieb vorgesehen. Die Manipulation der Blende soll hingegen iiber
eine kurze Transferstange des Typs LPPL35-250 der Firma UHV Design realisiert
werden. Die Verwendung einer Transferstangen ist von Vorteil, wenn keine schnellen
Positionswechsel und gleichzeitig ein groferer Hub als bei einem pneumatischen Li-
nearantrieb notwendig sind. Die Justage der beiden mechanischen Durchfiihrungen
fiir Blende und Shutter relativ zueinander kann ausserhalb der Wachstumskammer
an der Baugruppe vorgenommen werden. Die Montage des Blendenblechs muss aber
im Gegensatz zum Shutterblech innerhalb des Rezipienten erfolgen, aufgrund der
begrenzten Offnungsgroke des CF100 Flansches.

Die Integration der Metall-MBE in die bestehende UHV-Infrastruktur wurde in
der DMU iiberpriift. In Abbildung 6.1(c) ist die Metall-MBE am vorgesehenen Ort
tiber ein 300 mm langes Zwischenstiick an ein Riber Modutrack Transfermodul ad-
aptiert. Das VAT Gatevalve ist direkt an der Seite der MBE-Kammer montiert, um
eine unnotige Vergroferung des Kammervolumens zu vermeiden. Das Zwischenstiick
ist dasselbe, welches derzeit als Interimslosung mit dem Augerspektrometer betrie-
ben wird. Die am Zwischenstiick vorhandenen Flansche konnen im dargestellten
Endausbau zur Aufnahme eines Wobbelsticks und einer Maskenablage dienen. Hier-
mit konnte eine zukiinftige Integration von Schattenmasken im Aufdampfprozess
unter Verwendung speziell hierfiir modifizierter Probentrager erfolgen. Eine 700 mm
Transferstange ist bei der gezeigten Anordnung fiir einen Probentransfer zwischen
Modutrack und Metall-MBE ausreichend. Der geringe Abstand zur links neben der
geplanten Metall-MBE vorhandenen Riber Compact 21 111/V-Halbleiter-MBE fiihr-
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te wahrend der Konzeption des MBE-Manipulators zur Wahl einer mittels eines
Schrittmotors angetriebenen Drehdurchfiihrung zur Probenpositionierung.

6.1.3 Fertigung und Aufbau

Der gesamte Rezipient, die Wasserkiihlung der Effusionszellen sowie die COF Deckel-
und Zellenflansche wurden in der mechanischen Werkstatt des Instituts fiir Ange-
wandte Physik, Hamburg, aus V2A-Stahl der Werkstoffnummer 1.4301 (AISI 304)
angefertigt. Die beim Bau verwendeten Anschweifi- und Adapterflansche weisen ei-
ne Giite von 1.4306 (AISI 304L, ebenfalls V2A) oder addquat auf und wurden bei
verschiedenen Lieferanten zugekauft. In Abbildung 6.2(a) ist der fertiggestellte Rezi-
pient abgebildet. Links ist der CF160 Flansch fiir die lonenpumpe mit seitlich ange-
setztem CF40 Flansch fiir die Druckmessrohre zu sehen, darunter der CF100 Flansch
fiir die Turbopumpe mit Gatevalve. In der Mitte des Bildes, in direkter Draufsicht,
befindet sich der CF100 Flansch fiir die Adaption der RHEED-Kannone. Oberhalb
dessen liegt einer der vier schriag ausgerichteten CF63 Flansche fiir Fenster mit Blick
auf den Probenmanipulator. Rechts ist der CF160 Flansch fiir den Probentransfer zu
der Transferkammer zu erkennen, an dem direkt ein Gatevalve montiert werden soll.
Der in gleicher Linie darunter angeordnete CF63 Reserveflansch ist derzeit unge-
nutzt, steht aber mit seiner Position zwischen Probe und Zellenshuttern fiir zukiinf-
tige Erweiterungen zur Verfiigung. In der untersten Ebene des Rezipienten sind drei
der acht kreisférmig angeordneten CF63 Flansche fiir die Zellenshutter zu sehen. Auf
dem Rezipienten ist der COF 350 Deckelflansch gelagert. Der fertiggestellte untere
COF 350 Zellenflansch ist in Abbildung 6.2(d) abgebildet. Der Zellenflansch besteht
aus acht auf einem Kreis von 127 mm (Innenseite) angeordneten und um 27° geneig-
ten CF63 Flanschen fiir spezielle Zellenkiihleinséitze mit CF40 Schneidkanten zur
Aufnahme von MBE-Effusionszellen. Zentral ist ein neunter Zellenport vorhanden,
der einen CF100 Flansch aufweist. In diesem kann wahlweise ein auf CF63 oder ein
auf CF40 reduzierender Zellenkiihlflansch fiir einen Elektronenstoftverdampfer oder
cine weitere Effusionszelle angebaut werden. Auf dem Zellenflansch in 6.2(b) liegen
zwei der CF63/CF40 Zellenkiihlflansche, im Hintergrund sind die restlichen sechs
sowie die beiden alternativen CF100/CF63 und CF100/CF40 Zellenkiihleinsétze zu
erkennen.

Abgesehen von den Verdampfernetzteilen und der Pumpenansteuerung in Ab-
bildung 6.2(c) ist die Steuer- und Regelelektronik von Metall-MBE und Analytik
in einem eigenen 19"-Rack untergebracht, welches in Abbildung 6.2(b) abgebildet
ist. Dieses ist mit einem Grainville-Phillips Druckmefrohrenmonitor, zwei FEuro-
therm 2400 zur Zellen- und Heizertemperaturregelung, Steuergeriten fir LEED-
Optik, Augerspektrometer und einem Quadrer 200 Massenspektrometer ausgestat-
tet und wurde bereits fiir den Betrieb der Metallkammer aufgebaut. Die Steuerelek-
tronik der Metall-MBE wird fiir den zukiinftigen Betrieb noch mit den Steuergeréten
fiir die RHEED-Optik und das Crossbeam-Massenspektrometer erweitert. Zudem
muss die Auswertung der bis zu 16 analogen Steuersignale des Massenspektrometers
zur partialdruckabhéngigen Flussratensteuerung in die existierende 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 der COF 350 Deckelflansch
gelagert. (b) Steuer- und Regelelektronik von Metall-MBE und Analytik, (¢) Verdampfer-
netzteile und Pumpenansteuerung unterhalb der derzeitigen Metall-Kammer, (d) COF 350
Zellenflansch mit zwei CF63/CF40 Zellenkiihlflanschen. Im Hintergrund sind die restlichen
sechs sowie die beiden alternativen CF100/CF63 und CF100/CF40 Zellenkiihleinsétze er-

kennbar.
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EpiControl implementiert werden.

Alle im Rahmen dieser Arbeit konstruierten UHV-Bauteile sind mittlerweile von
den Werkstétten im Hause fertiggestellt und die ausgewéhlte Analytik angeschafft
worden. Eine vorldufige Grobreinigung der angefertigten UHV-Komponenten soll
mittels der iiblichen organischen Loésungsmittel vorgenommen werden zum lokalen
Entfernen von Produktionsmarkierungen wie Filzstiftstriche. Fiir die vakuumgerech-
te Endreinigung ist im Anschluss die Nutzung einer in Reinraumklasse 100 instal-
lierten UHV-Reinigungsanlage fiir Beschleunigerkomponenten des DESY /Hamburg
geplant [Hah04|. Der Aufbau der Metall-MBE wird im MBE-Labor der Gruppe
Wachstum (IAP) im abgetrennten Klasse-100 Reinraumbereich unter einem Laminar
Flow erfolgen. Der Zusammenbau und die Inbetriebnahme der neuen Metall-MBE
werden von Sascha Bohse im Rahmen seines Dissertationsprojektes ausgefiihrt wer-
den. Die Ableitung technischer Zeichnungen fiir einige kleinere Komponenten erfolgt
ebenfalls im Rahmen dieses Projektes.

6.2 MBE-Manipulator

6.2.1 CAD-Konstruktion

Die vielfaltigen Anforderungen bei der Probenpositionierung von Seiten der inte-
grierten in-situ Analytik und der Molekularstrahlepitaxie resultierten in Planung
und Konstruktion eines speziell angepassten MBE-Probenmanipulators. Die hier-
bei berticksichtigten Ziele und gewahlten Losungen werden im Folgendem erlautert:
Die Basis des Manipulators ist ein CF200 Flansch, an dem alle notwendigen elek-
trischen und mechanischen Durchfiihrungen integriert sind. Hier finden sich eine
Typ-C-Thermoelement-, zwei Strom- und eine BNC-Durchfiithrung sowie drei weitere
ungenutzte und mit Blinddeckeln versehene CF16 Flansche fiir zukiinftige Erweite-
rungen. Fiir ein kombiniertes sequentielles Halbleiter- und Heuslerschichtwachstum
ist eine kompatible Probenaufnahme der neuen Metall-MBE zu der vorhandenen
III/V-Halbleiter-MBE notwendig. Das Aufnahmesystem des Manipulators besteht
aus einer Probenaufnahme aus Molybdéan, welche kompatibel ist zum 3"-Standard-
probenhalter fiir Molybdénprobentrager (Molyblécke) der Firma Riber. Hierbei sind
die Standard-Molyblocke fiir eine Verwendung von 2"-Wafern ausgelegt. Als Sub-
stratheizer wird ein original Riber 3"-Probenheizer mit PBN-Diffusor passend fiir
den Model 32 Manipulator (Typ ARM ) verwendet, um eine grofe Homogenitét bei
der Temperaturverteilung im Bereich der 2"-Wafer zu gewéhrleisten sowie die Er-
satzteilversorgung in der Zukunft sicherzustellen. Der Austausch des Substratheizers
ist ohne eine komplette Demontage des Manipulators durch Befestigungsschrauben
auf der Riickseite der unteren Befestigungsplatte leicht moglich.

Ein Hauptziel der Eigenentwicklung war eine hohe Stabilitdt der Mechanik im
Hinblick auf Positioniergenauigkeit und Reproduzierbarkeit bei gleichzeitig mini-
malem Verschleif der mechanisch und thermisch belasteten Komponenten. Dies
soll unter Beachtung des zu erwartenden Gesamtgewichtes durch moglichst grofse
Durchmesser der eingesetzten Rohre, Hohlwellen und Lager erreicht 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 Abschirmbleche aus Tantal dargestellt. (b)
Seitenansicht des MBE-Manipulators mit Blickrichtung in die vertikale y-Translationsrich-
tung. Die beiden Drehdurchfiihrungen sowie der xyz-Prézisionsmanipulator auf der linken
Seite des Manipulator-Basisflansches wurden als fertige Komponenten zugekauft. Der Ma-
nipulatorarm ist fest mit dem Befestigungsflansch verschweifit und enthélt innenliegend
eine Hohlwelle fiir die Probenpositionierung, sowie darin eine weitere Antriebswelle zur
Probenrotation.
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Durchbiegen oder Schwingen des statischen Manipulatorarms zu minimieren, wurde
bei der Konstruktion der maximal mogliche dufsere Rohrdurchmesser von 32 mm ge-
wahlt, bei einer Wandstérke von 1,5 mm. Hiermit ergibt sich, begrenzt durch die Gro-
fse des Membranbalgs des xyz-Préazisionsmanipulators, eine maximale horizontale x-
und vertikale y-Translation der Probe von £20 mm (siche Abbildung 6.3). Die maxi-
male z-Translation senkrecht zur Mittelachse der MBE-Wachstumskammer betragt
+50 mm relativ zur Mitte des Rezipienten. Als xyz-Manipulator kommt der Prézisi-
onsmanipulator MB1504 der Firma McAllister zum Einsatz, welcher zusétzlich mit
50mm grofsen Mikrometerschrauben fiir die xy-Translation des Manipulators aus-
gestattet wurde. Neben seiner stabilen Bauart zeichnet sich dieser xyz-Manipulator
iiber einen grofsen xy-Translationsbereich bei gleichzeitig hoher Genauigkeit bei der
Positionierung von 2,5 um aus. Hiermit wird eine prazise Justierung der Probenober-
flache bei Elektronenbeugungs- und Spektroskopieuntersuchungen ermdglicht. Die
Drehung des gesamten Manipulatorvorbaus (siehe Abbildung 6.4) um die vertikale
Drehachse des Manipulatorarms auf die verschiedenen Position fiir Transfer, Wachs-
tum, LEED oder Augerspektroskopie wird durch eine aufen gelagerte Hohlwelle
realisiert. Deren passende magnetisch gekoppelte Hohlwellendurchfiihrung MD35H
der Firma UHV Design ist mit einem Schrittmotor zur prézisen Ansteuerung von
zuvor eingespeicherten Winkelpositionen ausgestattet. Der Schwerpunkt des gesam-
ten rotierbaren Manipulatorvorbaus liegt abhéngig vom Gewicht des verwendeten
Molyblocks im Bereich der vertikalen Drehachse des Manipulatorarms. Diese ausge-
glichene Gewichtsverteilung soll das Auftreten ungiinstiger Drehmomente von mehr
als 4,5 Nm am auflen liegenden Positionierantrieb sowie eine iiberméftige Belastung
des Zylinderrollenlagers vermeiden.

Die erwiinschte homogene Stochiometrie der Proben im Aufdampfbereich sowie
ein konstanter Schichtdickegradient von der Probenmitte zum Rand ist nur unter
Verwendung einer azimuthalen Probenrotation wahrend des Wachstums zu errei-
chen. Dies wird in vielen kommerziell erhédltlichen MBE-Manipulatoren iiber einen
mit Radiallagern versehenen Kegelantrieb realisiert. Aufgrund der starken thermi-
schen Belastung dieser Mechanik beim MBE-Wachstum ist ein Festfressen der iib-
licherweise ohne Schmiermittel eingesetzten Lager ein haufig auftretender Defekt.
Unter der tatkraftigen Mithilfe der studentischen Hilfskraft Daniel Demiss wur-
de ein alternatives Lagerkonzept entwickelt, welches auf der Verwendung von zwei
Kegelrollenlagern basiert und konstruktiv @hnlich einem Radlager im Automobil-
bau aufgebaut ist. Ein grofser Innendurchmesser der Kegelrollenlager bei gleichzei-
tig kompakter Manipulatorbauweise wird durch einen Aufbau um die Fassung der
Substratheizerbefestigung herum bei gleichzeitig groffem Aufsenschaft auf dem an-
getriebenem Kegelrad erreicht. Die Kegelrollenlager selbst bestehen aus Edelstahl
und sind schwimmend befestigt mit einstellbarem Lagerspiel, welches iiber einen
Schraubring innerhalb des Aufsenschafts angepasst werden kann. Der grofse Abstand
von Kegelrad und Lager zum Substrat sowie die schwimmende Lagerung dienen einer
Minimierung der thermischen Belastung. Die komplette Abschirmung der Mechanik
mittels Tantalblechen zur Vermeidung einer Metallbeschichtung der Antriebskom-
ponenten wahrend des Wachstums wirkt ebenfalls als zuséitzliches Hitzeschild. Die
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Abbildung 6.4: CAD-3D-Modell des Manipulatorvorbaus. (a) Seitenansicht des um die
Positionierachse beweglichen Manipulatoraufbaus. Die Befestigungsplatte sowie das kleine
Kegelrad sind durch keramische Isolationsscheiben von Befestigung und Lageraufnahme
der Hohlwelle, bzw. der innenliegenden Antriebswelle isoliert. (b) Schnitt durch den Mani-
pulatorvorbau entlang der Probenrotationsachse mit Blick in Pfeilrichtung. Auf der Befes-
tigungsplatte (grin), sind der Substratheizer (rot, hier nur dargestellt als Volumenmodell)
sowie die innere statische Lagerschale fiir die azimuthale Probenrotation aufgeschraubt.
Der bewegliche Aufsenschaft mit Kegelrad (hellblau) dient als &ufsere Lagerschale fiir die
beiden Kegelrollenlager (dunkelblau), welche durch eine lose Distanzhiilse separiert sind.
Die Einstellung des Lagerspiels erfolgt iiber einen Einschraubring mit zwischenliegender
Federscheibe im eingearbeiteten Innengewinde des Aufsenschaftes. Probenaufnahme und
Stehbolzen links des Tantalabschirmblechs sind aus Molybdén, alle weiteren Bauteile aus
V2A-Stahl gefertigt.
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Kraftiibertragung zu den Kegelrddern erfolgt iber eine Antriebsstange innerhalb der
Hohlwelle zur Probenpositionierung. Die Wahl eines grofsen, mit vierfacher Unter-
setzung angetriebenen Kegelrades ist zusammen mit der zukiinftigen Verwendung
eines Schrittmotors und einer noch zu erwerbenden Schnittstelle geeignet, eine mit
der Probendrehung synchronisierte Bildaufnahme durch die Software Safire fiir die
RHEED-Analyse bei Substratrotation zu ermoglichen.

Aufgrund der Anforderung seitens der Augerspektroskopie, eine Probenstromab-
bildung der Substratoberfliche zur Auswahl des Messgebietes durchfiihren zu kon-
nen, wird die komplette elektrische Isolation des Probentrigers notwendig. Hierfiir
ist der gesamte Manipulatorvorbau durch eine Keramikzwischenplatte grofiflichig
elektrisch vom Manipulatorarm getrennt. Die mechanische Befestigung zwischen
Manipulatorvorbau und Manipulatorarm erfolgt mit normalen Edelstahlschrauben
unter Verwendung von isolierenden keramischen Split-Buchsen. Die zur Isolation
eingesetzten Keramikscheiben sollen selbst keine mechanischen Konstruktionsele-
mente sein, vielmehr darf der Riss einer Keramikplatte oder Split-Buchse die Funk-
tion des elektrisch isolierten Manipulatorvorbaus nicht grundlegend beeintréachtigen.
Zwischen kleinem Kegelrad und Antriebswelle wird ein Keil mit einer Verzahnung
auf der einen und einer quaderférmigen Passung zum Kegelrad auf der anderen
Seite eingesetzt. Durch eine geschlitzte keramische Distanzscheibe und mehreren
Isolationspléattchen, mit denen die eingelassenen Seiten der Passung ausgekleidet
werden, sind auch Welle und Kegelrad elektrisch isoliert. Die keramischen Isolier-
stlicke werden hierbei lediglich auf Druck belastet. Die elektrische Kontaktierung
mit der BNC-Vakuumdurchfiihrung erfolgt durch ein UHV-Kabel mit einer Isola-
tion aus Kapton. Zur exakten Bestimmung des Strahlstroms der Elektronenkanone
des Augerspektrometers ist die Montage eines Kupferblocks mit einer Bohrung zur
Verwendung als Farraday-Cup an der Riickseite der unteren Befestigungsplatte vor-
gesehen. Der Schwerpunkt des vollstdndigen Manipulatorvorbaus mit Abschirmung
aus Tantalblech kann {iber die Grofse dieses als Gegengewicht fungierenden Kupfer-
blocks angepasst werde.

Ein Vorteil der vorliegenden Konstruktion eines neuen MBE-Manipulators ist
neben der konsequenten Auslegung auf Stabilitdt und Langlebigkeit eine Reduk-
tion der Anzahl der Bauteile im Vergleich zu manchem kommerziell erhéltlichem
Manipulator. Dies gelang durch eine sorgfaltige Konzeption, die sich strikt an die
spezifischen Anforderungen orientierte und basierend auf Erfahrungen mit dhnlichen
UHV-Systemen zu einer lingeren Standzeit und einer weniger aufwandigen Wartung
beitragen wird.
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Kapitel 7

Zusammenfassung und Ausblick

7.1 Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurde untersucht, wie sich Verédnderungen der Substrat-
temperatur und der Schichtdicke beim Wachstum von NisMnlIn-Schichten mittels
MBE auf morphologische, strukturelle, magnetische und elektrische Eigenschaften
auswirken. Hierbei stand insbesondere die Klarung des optimalen Temperaturbe-
reiches fiir ein epitaktisches Wachstum von NigMnIn auf InAs(001) in der geord-
neten L2;-Phase im Vordergrund. Die Probenpraparation erfolgte in einer hierfiir
neu aufgebauten Wachstumskammer unter Verwendung von MBE-Effusionszellen.
Dieser Rezipient, Metallkammer genannt, wurde an ein Transfermodul des bestehen-
den Vakuumverbundsystems adaptiert. Das Wachstum stochiometrischer Nis MnIn-
Heuslerschichten auf frisch gewachsenen Halbleiteroberflichen wurde durch einen
in-vacuo Probentransfer zu einer kommerziellen II1/V-Halbleiter-MBE erméglicht.
Die Kalibration der Aufdampfraten der jeweiligen Effusionszellen erfolgte mit ei-
nem Schwingquarz unter Verwendung von EDX-Untersuchungen zur Bestimmung
der spezifischen Kalibrationsfaktoren. Die Stochiometrie wurde jeweils an TEM-
Netzchen, die als Referenzproben einer Probenserie dienten, mit EDX bestimmt. Die
stochiometrische Homogenitéit der hergestellten Schichten wurde durch ortsaufge-
16ste Augerelektronenspektroskopie nachgewiesen. Fiir das Kristallwachstum kamen
amorphe Kohlenstofffilme, polykristalline Goldschichten, einkristalline InAs(001)-
Substrate und hochbewegliche Halbleiter-Heterostrukturen auf InAs/InAlAs-Basis
zum Einsatz. Rasterkraft- und Elektronenmikroskopie sowie Rontgen- und Elektro-
nenbeugungsmethoden wurden verwendet, um die strukturellen Eigenschaften der
hergestellten Heusler /Halbleiter-Hybridsysteme zu untersuchen. Die Curietempera-
tur der Proben wurde von Ole Albrecht mittels SQUID-Magnetometrie in der Grup-
pe von Prof. Nielsch bestimmt. Die Spinpolarisation der NisMnIn-Heuslerschichten
wurde von Jan Scholtysseek und Marta Bastjan mittels PCAR und SGME in der
Gruppe von Prof. Merkt und Prof. Riibhausen untersucht.

Als ein wichtiges Ergebnis lassen sich die Erkenntnisse aus morphologischen und
strukturellen Untersuchungen der Korngrofe und Phase an polykristallinen Heus-
lerfilmen, welche mittels MBE auf TEM-Netzchen gewachsen wurden, nicht auf das
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epitaktische Wachstum von NisMnIn auf Halbleitersubstrate iibertragen. Morpholo-
gische Untersuchungen an polykristallinen NisMnIn-Schichten auf Au/Si-Substraten
lieferten Hinweise auf die Ausbildung einer Nis(Au)Mnln-Diffusionszone, welche
moglicherweise einen Einfluss bei PCAR-Messungen ausiibt.

Eine Serie von 18 Proben wurde bei Substrattemperaturen von 80, 250, 300, 320,
340 und 360 mit je 20, 60 und 100 nm dicken Heuslerschichten auf InAs(001) her-
gestellt. TEM-Untersuchungen zeigten, dass bei Temperaturen oberhalb 80 °C eine
Reaktionszone zwischen NioMnIn und InAs-Substrat ausgebildet wird, deren Dicke
mit zunehmender Substrattemperatur ansteigt. Als Ursache der Reaktion konnte
eine Zwischengitter-Diffusion von Arsen aus dem InAs-Substrat in die NioMnlIn-
Heuslerlegierung nachgewiesen werden. Bei Temperaturen von 320°C und hoéher
dominiert diese Reaktionszone die Grenzflachenmorphologie, bei gleichzeitiger Zu-
nahme der Oberflichenrauigkeit. Die bei 80°C bzw. 300°C hergestellten 100 nm
dicken Heuslerschichten weisen jeweils eine Curietemperatur auf, welche mit den
Literaturwerten fiir NisMnlIn in der B2- bzw. der L2;-Phase vergleichbar ist. Die
bei 250 °C deponierte Probe liegt zwischen diesen beiden Werten, wiahrend Proben
oberhalb 320°C durchgehend unterhalb von T¢ 19, liegen. Die Phasenanalyse der
60 nm dicken 300 °C-Probe lieferte den Nachweis fiir eine Kristallisation in der L2;-
Phase. Hingegen wurde bei der lediglich 20 nm dicken, bei gleicher Substrattempera-
tur von 300 °C gewachsenen Heuslerschicht ausschlieklich die Bildung der B2-Phase
beobachtet. Hierfiir wird als Ursache eine Abhéngigkeit der Phasenumwandlung von
der Verspannung der Schichten aufgrund unterschiedlicher Schichtdicken vermutet.
Die Ausdehnung der Reaktionszone ist bei Proben mit identischer Wachstumstem-
peratur gleich grok. Sowohl Substrattemperatur als auch Schichtdicke zeigten in
Messungen einen Einfluss auf Spinpolarisation und Curietemperatur der ferroma-
gnetischen NisMnlIn-Heuslerschichten.

Wiéhrend bei 250 °C hergestellte Proben ein klassisches pseudomorphes Wachs-
tum unter Spannungsabbau durch tetragonale Verzerrung aufweisen, wird fiir Pro-
benwachstum oberhalb 300 °C eine <110>-Orientierung der Ni;MnIn-Elementarzelle
relativ zum InAs(001)-Substrat beobachtet. Der hier zugrundeliegende Mechanis-
mus des plastischen Spannungsabbaus ist derzeit noch unklar. Die optimale Wachs-
tumstemperatur fiir NipMnlIn auf InAs(001) in der L2;-Phase liegt in einem Fens-
ter zwischen 250°C und 300°C. Unterhalb 250°C liegt die Heuslerschicht in der
B2-Phase vor, oberhalb 300°C setzt eine starke Zunahme der Grenzflachenreak-
tion ein. Die hochste Curietemperatur von T = 315K wurde bei der 100 nm di-
cken 300 °C-Probe beobachtet. Heuslerschichten mit optimaler Wachstumstempera-
tur und 100 nm Schichtdicke weisen die hochste Spinpolarisation der auf InAs(001)
gewachsenen Proben auf.

Beim Wachstum von NisMnln auf einer modulationsdotierten Heterostruktur
mit metamorphem InzsAlys As-Puffer auf GaAs(001) wurde keine Relaxation des
pseudomorph verspannten InAs-Kanals beobachtet. Abgesehen von einer Abnahme
der Intensitédt sind keine Veranderungen bei den Reflexen des metamorphen Puffers
im Vergleich zu einer Referenzprobe ohne Heuslerschicht erkennbar. Die Ursache
fiir eine Verbreiterung des InAs-Reflexes bei konstanter Signalintensitéit liegt mog-
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licherweise in einer Uberlagerung mit einem Reflex von pseudomorph verspanntem
NisMnlIn begriindet, bedarf aber noch weiterer Untersuchungen.

Basierend auf den Erfahrungen mit der Metallkammer wurde eine neue Metall-
MBE konstruiert, welche sich derzeit im Aufbau befindet. Bei der Planung waren
eine Integration von Oberflichen- und Strukturanalytik, Erhéhung der Zahl mog-
licher Effusionszellen und eine Vergroferung des homogen beschichteten Probenbe-
reiches mafigeblich. Die Erweiterung des Aufdampfkonzeptes mit einem Elektronen-
stofsverdampfer fiir hochschmelzende Quellenmaterialien sowie einem Crossbeam-
Massenspektrometer ermdglicht eine hohere Gesamtflussrate sowie eine beschleunig-
te parallele Flussratenbestimmung von bis zu neun Verdampferquellen. Das Konzept
der Metall-MBE erméglicht eine deutlich effizientere Probenpréparation, bei gleich-
zeitig groferer Ausbeute von Probenmaterial innerhalb eines spezifischen Wachs-
tumsvorgangs.

7.2 Ausblick

In zukiinftigen Wachstumsuntersuchungen soll eine Reduzierung der Arsendiffusion
vom InAs-Substrat in die NisMnlIn-Heuslerschicht erreicht werden. Hierbei konnte
die Verwendung von Diffusionsbarrieren wie MgO hilfreich sein. Die Deposition ge-
eigneter Anti-Diffusionsschichten muss hierfiir erprobt werden. Ein anderer Ansatz
ware eine weitere Prozessoptimierung zur Verbesserung der Grenzflachenqualitét. So
konnte ein variabler Verlauf der Substrattemperatur, welche erst mit zunehmender
Schichtdicke auf die optimale Wachstumstemperatur von 250-300°C ansteigt, zu
einer verminderten Grenzflichendiffusion wéhrend des initialen Wachstumsprozes-
ses beitragen und fiir die Herstellung von defektfreien NipsMnIn-Schichten mit L2;-
Phase hilfreich sein.

An den bereits hergestellten NipMnIn/HEMT-Hybridproben sind weitere Un-
tersuchungen zur kristallographischen Struktur und Grenzflichenmorphologie not-
wendig. Derzeit ist die Préparation von TEM-Schnitten an der 50 nm dicken, bei
300°C gewachsenen NisMnln/HEMT-Probe geplant. Da keine Kenntnis tiber die
kristallographische Orientierung der mutmaflich epitaktischen Heuslerschicht rela-
tiv zum Substrat vorliegt, sind fiir einen direkten Nachweis der Phase zwei Quer-
schnittspriparationen notwendig, zum einen entlang der <110>- sowie entlang der
<110>-Richtung des Substrates. Eine Untersuchung dieser TEM-Querschnitte mit-
tels energiegefilterter TEM-Mikroskopie wére hilfreich, um die reale Stochiometrie
der Schichten des metamorphen Puffers zu bestimmen und eine mogliche Grenzfla-
chendiffusion zu quantifizieren.

Eine Untersuchung der magnetischen Eigenschaften der NisMnIn/HEMT-Proben
ist geplant. Erste Transportmessungen in nichtlokaler Geometrie setzen eine litho-
graphische Definition der ferromagnetischen Heuslerkontakte voraus. Eine Bedin-
gung hierfiir ist die Kenntnis selektiver Atztechniken fiir Ni;MnIn.

Die neue Metall-MBE bietet mit ihrem flexiblen Zellenkonzept die Moglichkeit,
parallel zu NisMnIn das Wachstum weiterer Heuslerlegierungen zu untersuchen. In-
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teressante Kandidaten im Hinblick auf das Fernziel eines Spin-FETs auf Basis der
metamorphen InAs-HEMTs sind die Heuslerlegierungen CusMnAl und CosMnSn,
fiir welche Curietemperaturen von T = 600K bzw. T = 829 K berichtet wer-
den [Web69]. Die Heuslerlegierung CusMnAl weist mit einer Gitterkonstanten von
a = 0,595nm eine nahezu perfekte Gitterpassung an das virtuellen Substrat des
InAs-HEMTs (In75AlysAs: a = 0,5957) auf, ist aber kein halbmetallischer Ferroma-
gnet |Gei03, Kiib83]. Die Moglichkeit einer effizienten Spininjektion mit CusMnAl
unter Verwendung einer Tunnelbarriere ist derzeit unerforscht. Die Heuslerlegierung
CosMnSn besitzt eine Gitterkonstante von a = 0,5984 nm und weist, dhnlich wie
NioMnIn, beim Ferminiveau eine nahezu vollstandige Spinpolarisation von 100%
auf [Hem07, Kiib83|. Die Stabilitdt der Spinpolarisation an der Grenzfliche bedarf
hingegen weiterer Untersuchungen [Lee04]. Die Gitterfehlpassung von Co,MnSn zum
virtuellen Substrat des InAs-HEMT betragt 0,5% und ist somit um 0,6% geringer als
die von NisMnIn. Die Dampfdruckkurve von Kobalt ist vergleichbar mit der von Ni-
ckel. Der Einsatz des Elektronenstoftverdampfers der neuen Metall-MBE mit Kobalt
als Quellenmaterial kann das Verdampfen mit hohen Aufdampfraten erméglichen.
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Anhang A

Probendaten

A.1 PCAR-Messungen

Heuslerprobe — Theas [K] ‘ Tt |K] 2 P Z A [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 1le-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 iber T¢,,,,

320°C  177nm 2 7,7 0,00764 0,3 0,04 1,00
3 7.4 0,00704 0,3 0,14 0,92
1 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 polykristalline NigMnIn-
Schichten auf Au/Si-Substrat: Temperatur 7T'f;;, Polarisation P, Grenzflichenparameter
Z, Energieliicke des Supraleiters A und Fehlerquadrat x?. Insgesamt wurden drei Heusler-
schichten mit Dicken von 50 nm, 60 nm und 177 nm untersucht, welche bei einer Substrat-
temperatur von 300 °C und 320 °C gewachsen worden waren.
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Abbildung A.1: Messung eines NisMnIn/InAs(001)-Punktkontaktes mit Niob-Spitze. Die
Heuslerschicht ist 60 nm dick und wurde bei 300 °C gewachsen. Eine Anpassung der Daten
an ein Modell war nicht méglich.

Trneas | K| Trir [K] 2 P Z A [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 fiir einkristalline NipMnlIn-
Schichten auf InAs(001)-Substrat. Die Heuslerschicht ist 60nm dick und wurde bei einer
Substrattemperatur von 300°C gewachsen. Eine Anpassung aller Messkurven war nicht
moglich.
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A.2 Probenubersicht
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Tsubstrat Stochiometrie Heuslerschichtdicke auf Substraten:

[°C] [at. %] Prozess ‘ InAs(001) Au/Si(001) InAs-HEMT TEM-Netz
80 Ni47Mn261n27 a 20nm
" a 60 nm
" a 100 nm

Ni44MH24IH32 d 30 nm

200 Ni43MH23IH34 e 30nm
250 Ni47Mn261n27 a 20nm
" a 60 nm
" a 100 nm

Ni45 MH24IH31 f 30nm

270 Ni45 MH24IH31 f 30 nm

300 Nigz MnogIng, a 20nm 60 nm T 30nm
" a 60 nm
" a 100 nm

Ni48MH26IH26 b 50 nm 33nm 'I' 30nm

" b 50 nm
" b 66 nm

320 NisoMngsIngs ¢ 20 nm 177 nm T 30nm
" c 60 nm
" C 100 nm
340 Ni50MH25IH25 C 20 nm
" c 60 nm
" C 100 nm

Ni48MH25IIl27 g 30nm
360 Ni50MH25IH25 C 20nm
" C 60 nm
" C 100 nm

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

buchstaben gekennzeichnet.

1 Anhand dieser TEM-Proben wurde die Zusammensetzung der im jeweiligen Prozesslauf
auf Halbleitersubstraten aufgedampften Heuslerschichten bestimmt.
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