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Kapitel 1
Einleitung

Wenn man der Aussage von Gordon E. Moore, einem Mitbegriinder der Firma Intel,
Glauben schenken darf, dann verdoppelt sich die Transistorendichte auf integrierten
Schaltkreisen jedes Jahr |1]. Diese Aussage Moores ist allgemein auch als ,Moore’s
Law* bekannt, und scheint sich seit der Entwicklung integrierter Schaltkreise bewahr-
heitet zu haben. Seit Gordon E. Moore diese Prognose 1965 stellte, hat sich in der Tat
die Zahl der Transistoren pro Fliche auf integrierten Schaltkreisen - bis auf leichte
Abweichungen - alle 12 bis 18 Monate verdoppelt. Experten, darunter auch Moore
selbst, halten ein Anhalten dieses Trends auch fiir die beiden kommenden Dekanden
fiir realistisch.

Doch ist eine stetige Zunahme - unabhéngig von der Verdopplungszeit von einem
Jahr - realistisch? Kann man eine immerwihrende Zunahme von Speicherdichte und
Rechenleistung erwarten?

Mit Sicherheit haben in der Vergangenheit etablierte Techniken und Systeme im-
mer wieder ihre Grenzen erreicht und mussten durch neue, zu ihrer Zeit innovative
Methoden, ersetzt werden, bis diese auch wieder an ihre Grenzen stiefsen. Wo befinden
wir uns heute? Mit Sicherheit wird auch die heutige Technolologie in der Datenver-
arbeitung und -speicherung wieder ihre Grenzen finden. Welche Methoden sind an-
gedacht, diese Grenze weiter zu verschieben, hin zu noch héherer Speicherdichte und
hin zu noch schnelleren Prozessoren? Welche Technologien gelten in der Computerin-
dustrie als die Technologien ,yon morgen?

Seit weniger als einem Jahrzehnt taucht sowohl in der Grundlagenforschung als
auch in der angewandten Physik das Schlagwort ,Spintronic* auf. Wiahrend man bei
der herkommlichen Elektronik die Ladung der Elektronen ausnutzt, beruht die Da-

tenspeicherung auf der Existenz magnetischer Momente, die sich wiederum auf die
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Existenz des Eigendrehimpulses (Spin) zuriickfithren lidsst. Der Begriff Spintronic®,
der sich aus den Wértern ,,Spin“ und ,Electronic” ableitet, beschreibt nun die gleich-
zeitige Ausnutzung sowohl des Spins, als auch der Ladung der Elektronen fiir die

Datenverarbeitung und -speicherung.

In der physikalischen Grundlagenforschung ist es seit Mitte der Achziger Jahre
gelungen, unmagnetische Verbindungshalbleiter durch Zulegieren magnetischer Ele-
mente para- und auch ferromagnetisch zu machen. Diese neuartigen Halbleiterklassen
werden entweder als semimagnetische Halbleiter oder als verdiinnt magnetische Halb-
leiter bezeichnet. Dabei ist die englische Abkiirzung fiir diluted magnetic semicon-
ductors, kurz DMS in der Literatur etabliert.

Als Vertreter paramagnetischer Verbindungshalbleiter sei hier nur kurz CdMnTe
erwahnt, bei dem es moglich ist, das zweiwertige Cadmium durch Mangan zu substi-
tuieren, und dabei Mangankonzentrationen von Null bis zu 100 % abzudecken. Aller-
dings ist dieser Halbleitertyp zum einen nicht mit den bisher etablierten Techniken in
der Halbleiterindustrie kompatibel und zum anderen ist die magnetische Wechselwir-
kung in CdMnTe vom antiferromagnetischen Mangan-Mangan Austausch geprigt, so
dass sich diese Substanzen paramagnetisch, antiferromagnetisch oder Spin-Glas-artig
verhalten |2|. Erst durch verbesserte Dotierungstechniken ist es gelungen, in II-VI-
Halbleitern ladungstriger-induzierten Ferromagnetismus nachzuweisen, allerdings bei
einer Curie-Temperatur von T < 2 K [3], so dass der industrielle Nutzen fragwiirdig
ist.

Industriell wichtige Halbleiter wie GaAs konnten in letzter Zeit derart mit Mangan
dotiert werden, dass diese Proben ferromagnetisch wurden [|4]. Vom Standpunkt der
Grundlagenforschung aus betrachtet, ermdglichen es diese neuen Halbleiter z. B. das
Verstédndnis des Magnetismus zu vertiefen oder die magnetischen Austauschwechsel-
wirkungen genauer zu untersuchen. Mindestens genauso wichtig ist auch die durch
diese auf GaAs-Basis aufgebauten Substanzen in die Nihe industrieller Anwendun-
gen zu bringen. Beispiele der Spin-Injektion bei Bauelementen oder von magnetischen
Schaltern existieren bereits [5|. Diese neueren Verbindungshalbleiter sind Untersu-

chungsgegenstand der vorliegenden Arbeit.

Diese gliedert sich grob in zwei Teile: Wahrend im ersten Teil auf Probenherstel-
lung, theoretischen Hintergrund und Messprinzip eingegangen wird, befasst sich der

zweite Teil mit der Darstellung und Interpretation der Messergebnisse.

Dass die magnetischen III-V-Halbleiter erst seit weniger als einem halben Jahr-

zehnt an Interesse gewonnen haben, liegt vor allem auch in deren problematischer



Herstellung begriindet. Dieser Punkt wird in Kap. 2.2 genauer betrachtet. Um die
physikalischen Vorginge verstehen zu kénnen, die zu den ferromagnetischen Eigen-
schaften dieser Strukturen fiihren, ist es notwendig, die magnetischen Wechselwir-
kungsmechanismen auf atomarer Ebene genauer zu beleuchten, was Thema von Kap.
3.3 ist.

Die in dieser Arbeit betrachteten Halbleiterproben wurden mit Hilfe magnetoopti-
scher Untersuchungen studiert. Dabei liegt das Hauptaugenmerk auf dem magnetoop-
tischen Kerr Effekt (sieche Kap. 5.1 und 5.3). Diese Messmethode wurde nicht nur zur
qualitativen Beobachtung eingesetzt, sondern es ist auch gelungen, den magnetoop-
tischen Kerr Effekt quanitativ zu verstehen und auf die Messergebnisse anzuwenden,
worauf in Kap. 7 genauer eingegangen wird.

Auferdem werden in Kap. 6 Simulationsrechnungen présentiert, mit deren Hilfe
wichtige Materialparameter gewonnen werden konnten.

Weiterhin kam der Faraday-Effekt zu Eichmessungen (sieche Kap. 5.4), und laser-
spektroskopische Verfahren wie die kohérente Ramanspektroskopie (Kap. 5.5) zum

Einsatz.
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Kapitel 2

GaMnAs-Proben

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben sind hauptséchlich Legierungskris-
talle aus GaAs mit bis zu 8% Mangan. Diese Proben lagen sowohl als Volumenkristalle
als auch als Epitaxieschichten vor. Im Idealfall sind die Mangan-Atome homogen im
Kristallgitter eingebaut und ersetzen entsprechend ihrer Konzentration jeweils die Ga-
Atome. Die dabei entstandene Probe wird im Folgenden mit Ga,Mn;_,As oder kurz
GaMnAs bezeichnet, wobei x die Mangan-Konzentration ist.

In diesem Kapitel wird kurz auf die seit langem bekannten und untersuchten phy-
sikalischen Parameter der Grundsubstanz GaAs eingegangen. Weiterhin wird dar-
gestellt, wie sowohl die Volumenkristalle als auch die Epitaxieschichten hergestellt
werden, welche Schwierigkeiten dabei eine Rolle spielen und welche physikalischen
Grenzen existieren, eine bestimmte Mangan-Konzentration zu erreichen bzw. wie die
Mn-Konzentration einer fertigen Probe bestimmt wurde. Eine Liste sdmtlicher im

Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben schliefst dieses Kapitel ab.

2.1 Basismaterial GaAs

Eine in der Halbleiterphysik sehr gut bekannte Verbindung ist GaAs, was nicht zuletzt
auch auf seine neben Silizium relativ grofe industrielle Bedeutung zuriickzufiihren ist.
Da die Schaltzeiten in Bauteilen aus GaAs rund 10 mal geringer sind als bei solchen
die auf Silizium basieren, ist GaAs ein wichtiger Grundstoff fiir Bauteile in der Tele-
kommunikation. GaAs gehort mit seinem dreiwertigen Gallium und dem fiinfwertigem
Arsen zur Gruppe der II1-V Verbindungshalbleiter.

Diese, wie auch viele andere I1I-V Halbleiter, in der Zinkblende-Struktur kristal-

lisierende Substanz ist seit vielen Jahren gut untersucht und dokumentiert. In Abb.

5
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2.1 ist die Bandstruktur von reinem GaAs bei B = 0 gezeigt |6, 7|. GaAs besitzt eine
direkte Energieliicke £, 4;, am I'-Punkt (I'scp — I'syp) von 1.42 eV bei 300 K und
1.52 eV bei extrapolierten 0 K [8]. Bei einer direkten Energieliicke ist das Maximum
des Valenzbandes und das Minimum des Leitungsbandes im k-Raum an der gleichen
Stelle. Diese Figenschaft, eine direkte Energieliicke bei k = 0 zu haben ist u. a. ein
Merkmal der meisten II1-V Halbleiter.

m-]

E eV

Abbildung 2.1: Berechnete Bandstruktur fir GaAs; nach |7|;

Die fiir die theoretischen Betrachtungen in dieser Arbeit wichtigen Béander, die
auch bei der Auswertung der Kerr-Messungen von Bedeutung sind, sind das Lei-
tungsband (CB), das Valenzband fiir schwere (HH) und leichte (HH) Locher sowie
das ,Split-off*-Band (SO). Meist geniigt es, nur diese vier Bénder in der Nidhe des I'-
Punktes zu betrachten, um die optischen Eigenschaften zu beschreiben, was bei den
hier verwendeten Photonenenergien von etwa 1.2 - 2.5 eV auch gerechtfertigt ist.

Ist der Energiewert eines relativen Bandextremums bei k=0 bekannt, so lisst

-

sich die E(k)-Beziechung um diesen I'-Punkt in einer Taylorreihe entwickeln:

. 1 d°E h2k?
Ek)=Ey+= —— -k +..=F
(k) 0+2 dk? + 0+2m*

Ey ist dabei die Energie des Bandes am I'-Punkt. Die Kriimmung dieses Bandes

4o (2.1)
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ist nach Gl. 2.1 proportional zu 1/m*, dabei ist mit m* die effektive Masse eingefiihrt
worden. Hiingt E(k) explizit noch von der Richtung im k-Raum ab, so handelt es sich
um ein anisotropes Band und 1/m* wird bei Beibehaltung der Form aus Gl. 2.1 ein
Tensor.

In der nachfolgenden Tabelle sind die Werte der effektiven Massen fiir GaAs in
den hier relevanten Béndern aufgelistet. Die Masse des freien Elektrons ist dabei mit

m bezeichnet.

Tabelle 2.1: Effektive Massen fiir Leitungsband, Valenzband und ,Split-off“ Band bei
70 K nach [9]. m: Masse des freien Elektrons; mf. : effektive Masse der Elektronen
im Leitungsband; my;y @ effektive Masse der schweren Liocher; my  : effektive Masse
der leichten Licher; m§, @ effektive Masse der Licher im ,,Split-off Band;

MEp/m | My /m | mpg/m | mso/m

0.067 0.45 0.082 0.16

Meist geniigt es, die Taylor-Entwicklung nach dem zweiten, quadratischen Term
abzubrechen. In Abb. 2.2 ist der Bereich um den I'-Punkt fiir einen typischen III-V-
Halbleiter mit Leitungs-, Valenz-, und ,Split-off*-Band schematisch in der Ndherung
parabolischer Biander dargestellt.

Das aufgrund seines Bahndrehimpulses von [ = 1 p-artige Valenzband kann einen
Gesamtdrehimpuls von j = 3/2 oder j = 1/2 haben. Zu dem Gesamtdrehimpuls mit
Jj = 3/2 existieren Binder mit m; = +1/2, die als leichte Locher (LH) bezeichnet
werden und solche mit m; = £3/2, die als schwere Locher (HH) bezeichnet werden.
Am T-Punkt bei k¥ = 0 sind diese beiden Valenzbinder entartet, was durch das
Vorhandensein eines Magnetfeldes aufgehoben wird. Fiir das Band mit dem Gesamt-
drehimpuls j = 1/2 sind nur die beiden Quantenzahlen m; = £1/2 mdoglich. Durch
die Spin-Bahn-Wechselwirkung ist das Valenzband mit j7 = 1/2 um den Energiebetrag
Ago abgesenkt gegeniiber dem mit j = 3/2 (HH, LH). Fiir GaAs ist der Wert von
Ago — 0.34 eV [10]. Dieses abgespaltene Valenzband ist bei B = 0 zweifach entartet
und wird als ,,Split-off“Band (SO) bezeichnet.

Das s-artige Leitungsband besitzt einen Gesamtdrehimpuls von j = 1/2 und folg-
lich sind die magnetischen Quantenzahlen m; = +1/2, was zu einer zweifachen Ent-
artung bei B = 0 fiihrt, die bei B # 0 aufgehoben ist.
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Leitungsband (CB) tEK) 'm;| =1/2

Eg

Schwere Lécher (HM |Aso\mJ —3/2
Leichte Locher (LH) /‘ \m | =1/2

"Split-off" Valenzband (SO)

Abbildung 2.2: Bandschema eines typischen III-V-Halbleiters mit direkter Energie-
licke Ey gir am I'-Punkt mit Leitungsband (CB), ,,Split-off“-Band (SO) sowie Valenz-
band fiir schwere (HH) und leichte (LH) Licher. Weitere Erklirungen siehe Text;

Fiir die hier vorgestellten Messungen sind jeweils Interbandiiberginge, also Uber-
giange zwischen Leitungs- und Valenzband von Bedeutung. Licht, dessen Photonen-
energie mindestens der Energieliicke E, entspricht, kann von einem Halbleiter absor-
biert werden und erzeugt auf diese Weise ein Elektron im Leitungsband und ein Loch
im Valenzband. Der entsprechende umgekehrte Prozess, die Lichtemission, erzeugt
iiber die Rekombination eines Elektron-Loch-Paares ein Photon der entsprechenden
Energie. Fiir diese beiden Prozesse gilt neben der Energieerhaltung auch die Dreh-
impulserhaltung. Da das Photon nach Absorption nicht mehr vorhanden ist, muss
auch dessen Drehimpuls komplett auf das entstandene Elektron im Leitungsband und
auf das Loch im Valenzband {ibertragen worden sein. Photonen sind bosonische Teil-
chen, und haben somit einen ganzzahligen Spin, weshalb also optische Ubergiinge die
Auswahlregel Am; = %1 erfiillen miissen.

In Abb. 2.3 sind die mogliche Ubergiinge fiir die Absorption von Licht zwischen
Valenz- und Leitungsband gezeigt. Fiir die Emission gelten entsprechend analoge Be-
trachtungen.

Im Folgenden wird mit o rechtszirkular polarisiertes Licht und mit ¢~ entspre-
chend linkszirkular polarisiertes Licht bezeichnet. Betrachtet man nun Ubergiinge vom
Valenz- ins Leitungsband eines Halbleiters mit einem wie in Abb. 2.3 gezeigten Niveau-
Schema, so ergeben sich aufgrund der Drehimpulserhaltung vier mégliche Uberginge
in Absorption. Fiir o™-polarisiertes Licht gilt die Auswahlregel Am; = +1 was zu den
beiden Ubergéingen HH (m; = —3/2) — CB (m; = —1/2) und LH (m; = —1/2) —
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(CB) -1/2 +1/2
o AN N\\ o
@“‘ \\\
® RE
-3/2 -1/2 +1/2 +:
(HH) (LH) (LH) H

Abbildung 2.3: Absorption von rechts- (0% ) und linkszirkular (o~ ) polarisiertem Licht
mit Angabe von m; und der relativen Ubergangswahrscheinlichkeiten (8 bzw. 1) in

einem Zinkblende-Halbleiter; weitere Erlduterungen siehe Text.

CB (m; = +1/2) fiithrt. Die Auswahlregel Am; = —1 fiihrt zu den entsprechenden
anderen Ubergéingen LH (m; = +1/2) — CB (m; = —1/2) und HH (m; = +3/2) —
CB (m; = +1/2) mit der Absorption von ¢~ -polarisiertem Licht.

Dabei gilt zu bemerken, dass die Ubergangswahrscheinlichkeiten fiir HH — CB
um den Faktor 3 grofer sind als fiir LH — CB.

Im Magnetfeld spalten Leitungsband und Valenzbinder eines unmagnetischen

Halbleiters geméfs der sogenannten Zeeman-Aufspaltung auf nach der Formel

Aj = gjnpB. (2.2)

Dabei ist B das angelegte Magnetfeld, up das Bohr‘sche Magneton und g; der effek-
tive g-Faktor fiir das betrachtete Band j. Da dieser effektive g-Faktor fiir Leitungs-
und beide Valenzbénder unterschiedlich grof ist, ergibt sich auch eine unterschied-
lich starke Aufspaltung dieser Bander im Magnetfeld. Dies fiihrt dann dazu, dass die
Ubergangsenergien fiir - und o~ -polarisiertes Licht nicht mehr gleich grof sind, und
z. B. auch die Absorptionskoeffizienten fiir o*- und o~ -polarisiertes Licht verschieden

werden.

Die Landau-Aufspaltung ist bei einem Magnetfeld von 1 T in der Grékenordnung
von 107* eV, was zu vergleichen ist mit der Spin-Aufspaltung eines magnetischen
Halbleiters. Diese ist, wie spéter gezeigt wird, bei den hier untersuchten ferromagne-
tischen GaMnAs-Epitaxieschichten in der GréRenordnung von 1072 eV fiir den Fall

einer gesittigten Magnetisierung, so dass die Landau-Aufspaltung bei den quantita-
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tiven Betrachtungen vernachlissigt werden kann.

Handelt es sich um einen magnetischen Halbleiter, der im Magnetfeld noch zusétz-
lich eine Magnetisierung M besitzt, so kommt zur der Aufspaltung aus GI. 2.2 noch
ein Term hinzu der proportional zu M ist. Auf eine genauere Betrachtung wird an die-
ser Stelle verzichtet, da auf diese zusétzliche magnetisierungsabhingige Aufspaltung

noch ausfiihrlicher in Kap. 6 eingegangen wird.

2.2 Mangan als Legierungsbestandteil

Wie schon in der Einleitung erwadhnt, wird seit relativ kurzer Zeit versucht, Magne-
tismus und Halbleitereigenschaften so zu vereinigen, dass normalerweise unmagneti-
sche Halbleiter ferromagnetisch werden. Dabei steht die Kompatibilitdt mit gingigen
Halbleitertechnologien im Vordergrund, so dass GaAs als Basismaterial gute Vor-
aussetzungen mitbringt. Das Ziel ist, durch das Einbringen magnetischer lonen in
den Halbleiterkristall eine ferromagnetische Struktur mit halbleitenden Eigenschaften
zu erhalten. Die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Proben sind Ga;_,Mn,As-
Halbleiter, die zum einen als Epitaxie-Schichten aber auch als Volumenkristalle mit
verschiedenen Mangan-Konzentrationen vorlagen.

Ersetzt man in GaAs einige Gallium-Atome durch Mangan-Atome, so erhélt man
Gaj_,Mn, As. Dabei bezeichnet x den Anteil der durch Mangan ersetzten Gallium-
Atome. Wihrend es z.B. bei Al;_,Ga,As moglich ist, den gesamten Bereich von x =
0 bis x = 1 abzudecken, und somit jede beliebige Legierung zwischen den beiden
Grenzphasen AlAs und GaAs zu erhalten, so ist dies bei Ga;_,Mn,As nicht moglich,
ohne signifikate Anderungen der Probenqualitiit in Kauf nehmen zu miissen.

Um brauchbare und vor allem reproduzierbare Messergebnisse zu gewéhrleisten, ist
die Probenqualitdt von grofser Bedeutung. Bei den hier verwendeten GaMnAs-Proben
bedeutet dies zum einen eine moglichst einkristalline Struktur der ganzen Probe und
zum anderen eine iiber das Probenvolumen grofstmdégliche homogene Verteilung der
zulegierten Mangan-lonen. Gerade diese Homogenitét ist bei dieser Materialklasse
eines der schwierigsten Probleme.

GaAs-Einkristalle werden prinzipiell aus einer Schmelze bestehend aus den Ele-
menten Gallium und Arsen hergestellt. Aufgrund der relativ geringen Loslichkeit von
Mangan in GaAs von etwa 10cm™3 [11], was einem molaren Anteil von 0.002 ent-
spricht, ist es nicht moglich, iiber diese Methode Ga;_,Mn,As-Kristalle herzustellen,

die Mangan-Anteile zumindest im einstelligen Prozentbereich enthalten. Gerade die-
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ser Bereich mit x ~ 0.1 ist aber der physikalisch interessante, da GaMnAs erst ab
einem Mangan-Gehalt von x ~ 0.012 ferromagnetisch wird [2]. Eine genauere Ana-
lyse der Probeneigenschaften bei verschiedenen Mangan-Konzentrationen ist in den

Phasendiagrammen in diesem Kapitel in Abschnitt 2.2.2 zusammengestellt.

Die oben erwihnte Loslichkeit der Mangan-Atome von 10%cm™2 in GaAs bezieht
sich auf einen Herstellungsprozess, bei dem die Probe immer im thermischen Gleich-
gewicht ist. Will man Mn-Konzentrationen im einstelligen Prozentbereich erreichen,
ist es deshalb notwendig, Wachstumsmethoden wie Molekular-Strahl-Epitaxie (MBE)
anzuwenden, bei der sich die Probe weit weg vom thermodynamischen Gleichgewicht
befindet. Eine genauere Beschreibung der Herstellung sowohl von Volumenkristallen

als auch von der Epitaxieschichten folgt weiter unten in den Abschnitten 2.3 und 2.4.

Bei der Untersuchung der Gitterkonstanten von GaMnAs-Epitaxieschichten zeigt
sich, dass diese mit wachsendem Mangan-Anteil x zunimmt. Genauere Messungen
lassen einen linearen Zusammenhang zwischen Gitterkonstante und x erkennen [12].
Dabei wurde der Bereich bis zu einem Mn-Anteil von etwa 8 % betrachtet, da da-
riiber hinaus keine homogene Verteilung der Mangan-Ilonen in der GaAs-Matrix mehr
moglich ist, ohne etwaige MnAs-Ausscheidungen zu erzeugen, und somit die Proben-

qualitit signifikant zu verschlechtern.

Eine Extrapolation dieser Linearitét fiir x gegen 100 % ergibt dabei eine hypothe-
tische MnAs-Gitterkonstante von 0.598 nm, was allerdings in einer gewissen Diskre-
panz zu dem Wert der Gitterkonstanten von Zinkblende-MnAs von 0.589 nm steht
[11]. Ebenso ist der durch den beschriebenen linearen Zusammenhang berechnete Wert
fiir die GaAs-Gitterkonstante, also fiir x — 0, mit 0.566 nm leicht verschieden von
der gemessenen Gitterkonstanten von GaAs-Volumenkristallen mit 0.5653 nm. Die-
ser Unterschied kann jedoch durch die fiir das Wachstum von Ga;_,Mn,As typischen
Bedingungen erklart werden. Durch die relativ niedrige Wachstumstemperatur von
200-300°C lagert sich ein gewisser Anteil der Arsen-Atome auf Gallium-Gitterpliatzen
ein. Dies fiihrt tendenziell zu einer Vergroferung der Gitterkonstanten, was bei der
Extrapolation fiir x gegen 0 auch beobachtbar ist [13]. Prinzipiell ldsst sich feststel-
len, dass die Probenqualitit und in einem gewissen Mafe auch die Gitterkonstante
stark von den Wachstumsbedingungen abhéngen [13|. Allerdings sind die jeweiligen
Eigenschaften verschiedener Proben bei gleichen Wachstumsbedingungen vergleichbar
[13, 11].

Der mehrfach bestétigte lineare Zusammenhang zwischen der Gitterkonstanten

von Gaj;_,Mn,As und dem Mn-Anteil z erlaubt es nun umgekehrt, aus der gemessenen
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Gitterkonstanten die Mangan-Konzentration zu bestimmen. Dazu ist es notwendig,
eine GaMnAs-Probe als Eichprobe herzustellen und deren Mangan-Anteil genau zu
bestimmen, was z. B. mit Hilfe von EPMA-Messungen (electron probe micro-analysis)
durchgefiihrt werden kann.

Die Gitterkonstante der GaMnAs-Probe kann dann durch Rontgenbeugungsexpe-
rimente festgestellt werden. Dabei wird angenommen, dass die GaMnAs-Schicht die
gleichen Elastizitats-Parameter besitzt, wie GaAs, was auch experimentell nachgewie-
sen ist [2].

Da Mangan als Akzeptor wirkt, und in der Regel pro eigenbautem Ion ein Loch
erzeugt, sind die GaMnAs-Proben p-dotiert. Zwar wird im néchsten Abschnitt genauer
auf die physikalischen Eigenschaften der eingebauten Mn-lonen eingegangen, doch
ist es an dieser Stelle wichtig, kurz auf die Bestimmung der Locher-Konzentration
einzugehen.

Die géngige Methode, die Ladungstriagerart und deren Konzentration zu messen ist
der Hall-Effekt. Diese Messungen wurden fiir alle hier untersuchten Epitaxie-Schichten
vom Probenhersteller Xinyu Liu in der Arbeitsgruppe von Prof. J. Furdyna an der
University of Notre Dame, Indiana in den USA durchgefiihrt.

Alle Hall-Messungen zeigten den erwarteten p-artigen Ladungstriagertyp. Wahrend
in einer unmagnetischen Substanz die Ablenkung der Ladungstriager bei Hall-Effekt
Messungen rein aufgrund der durch das angelegte Magnetfeld erzeugten Lorentzkraft

entsteht, ist die Situation in magnetischen Materialien komplexer. Fiir diesen Fall ist
der Hall-Widerstand Ry, (oder der spezifische Hall-Widerstand) gegeben als [14]

Ruand = pran = RoB + RgM, (2.3)

wobei der erste Term den normalen Hall-Effekt beschreibt, der aufgrund der auf die La-
dungstriager wirkenden Lorentzkraft entsteht. Dabei ist d die Schichtdicke und Ry = é
der (normale) Hall-Koeffizient mit der Ladungstrigerkonzentration n und der Elemen-
tarladung e. Das Vorzeichen dieser Konstante gibt also an, ob es sich um eine n- oder
p-artigen Ladungstriagertyp handelt.

Der zweite Term beschreibt den sogenannten anomalen Hall-Effekt (AHE) mit Rg
als der anomalen Hall-Konstanten und M als der Magnetisierung der Probe. Wéih-
rend fiir die Ablenkung der Ladungstriger im Fall des normalen Hall-Effektes nur
die Lorentzkraft aufgrund eines duferen Magnetfeldes verantwortlich ist, spielt beim
anomalen Hall-Effekt ein asymmetrischer Streuprozess aufgrund vorhandener magne-

tische Momente eine entscheidende Rolle. Tritt ein bewegter Ladungstrager in Wech-
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selwirkung mit dem magnetischen Moment z. B. eins Mangan-Ions, so wird er in eine
Richtung abgelenkt, die sich iiber dessen Bewegungsrichtung und der Richtung des
magnetischen Moments des Mangan-Ions definiert. Ist ein Bereich der Probe lokal ma-
gnetisiert, wie es bei ferromagnetischen Doménen (siehe Kap. 3.3) der Fall ist, so wird
die Ablenkung der Ladungstriger tendenziell in eine aus oben genannten Faktoren
definierte Vorzugsrichtung gerichtet sein. Dies kann bei einer spontanen Magnetisie-
rung also auch ohne ein dufleres Feld geschehen. Handelt es sich allerdings um eine
Multi-Doménen-Struktur, so werden sich die Ablenkungen bei B = 0 wegmitteln, da
die Ausrichtung der Doméanen-Magnetisierung keine makroskopische Vorzugsrichtung
aufweist. Der anomale Hall-Effekt wird dann nicht messbar sein. Erst bei Anschalten
eines externen Magnetfeldes richten sich die Mehrzahl der Doménen-Magnetisierungen
in Richtung des dufteren Feldes und dieser asymmetrische Streuprozess trégt zum an-
omalen Hall-Effekt bei. Bei ferromagnetischen Proben kann der anomale Hall-Effekt
den normalen iibersteigen |15] und zum dominierenden Faktor werden.

Der normale Hall-Koeffizient ldsst sich nur aus der Steigung der Rpq;(H)-Kurve
bei sehr niedrigen Temperaturen und hohen Magnetfeldern bestimmen, da in diesen
Féllen die Magnetisierung M als gesittigt und klein gegen das duflere Feld angenom-

men werden kann [11].

2.2.1 Die elektronische Struktur von Mn in GaMnAs

Beim Mangan-Atom sind die K- und L-Schale mit insgesamt zehn Elektronen komplett
gefiillt. In der M-Schale befinden sich zwei Elektronen im 3s-Orbital, sechs Elektronen
im 3p-Orbital und fiinf Elektronen im 3d-Orbital, das damit nicht ganz gefiillt ist. In
der N-Schale ist das 4s-Orbital wieder komplett gefiillt, so dass sich die fiir Mangan
typische Elektronenanzahl von 25 ergibt und die elektronische Struktur von Mangan
hat die Form

Mn: 15*25*2p°3s°3p°3d°4s> (2.4)

Da das 4s-Orbital zwei Elektronen aufweist, ist dessen Gesamtdrehimpuls Null.
Das mit fiinf Elektronen genau halb gefiillte 3d-Orbital besitzt einen Bahndrehimpuls
von L = 0, so dass sich insgesamt das Termsymbol 655/2 fiir Mangan ergibt. Wie aus
diesem Termsymbol ersichtlich ist, hat Mangan einen Gesamtspin von g, fiir den die
fiinf Elektronen in der 3d-Schale verantwortlich sind.

Beim Einbau von Mangan in unmagetische Halbleiter entstehen aufgrund der ma-

gnetischen Momente der eingebauten Atome semimagnetische oder verdiinnt magne-
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tische Halbleiter (DMS). Eine der am intensivsten untersuchten DMS-Klassen ist die
der II-VI-Halbleiter mit Mangan, zu der z. B. auch Cd;_,Mn,Te zdhlt. In den II-
VI-Halbleitern ersetzt Mangan jeweils das zweiwertige Kation und wird zu einem
Mn?*-Ton. Dieses Mangan-Ion ist in der d°-Konfiguration mit dem spin-dominierten
S = 5/2-Zustand dessen Bahndrehimpuls L gleich Null ist [16], wie bereits oben
gezeigt wurde.

Wird Mangan in III-V-Verbindungshalbleitern eingebaut, wie es in den hier vorge-
stellten Proben der Fall ist, so ist die Situation vielschichtiger. In der Regel unterschei-
det man drei mogliche und auch experimentell nachgewiesene elektronische Zusténde,
die Mangan in GaMnAs einnehmen kann [17|. Bei den drei im Folgenden vorgestell-
ten moglichen elektronischen Zustidnden des Mangan wird immer davon ausgegangen,
dass das betrachtete Mangan-Atom auf einem Gallium-Platz sitzt und dieses Gallium

dort ersetzt.

1. Die am meisten favorisierte Vorstellung geht von einem Mn?*-Ion in der 3d°-
Konfiguration aus, dessen Gesamtspin S = 5/2 ist. Dabei wird ein Gallium-
Atom im GaAs-Kristallgitter vom Mangan ersetzt. Dabei werden die beiden
4s-Elektronen des Mangans zur Bindung herangezogen, so dass ein Mn?*-Ion
iibrig bleibt. Auf dem Gitterplatz eines dreiwertigen Galliums wirkt dieses Man-
gan nun als Akzeptor und erzeugt pro eingebautem Mangan-Ion ein Loch und
somit eine p-Dotierung der Probe [18]. Im Folgenden soll dieser Zustand als
3d° + h bezeichnet werden, wobei mit h das zusitzliche Loch bezeichnet ist.
Da Mangan in dieser Situation als neutraler Akzeptor wirkt, wird oftmals auch
die Bezeichnung A°(d® + h) gebraucht. Ein solcher Zustand konnte bereits 1987
von Schneider et al. mit Hilfe der Elektronenspin-Resonanz (ESR) in GaMnAs
nachgewiesen werden [19]. Sind in Ga;_,Mn,As alle Mangan-Atom in dem ge-
rade beschriebenen A°(d® + h)-Zustand, so ist die Mangan-Konzentration z
gleich der p-Dotierung der Probe. Durch IR-Messungen konnte das Akzeptor-
Niveau der d® + h-Konfiguration bei 113 meV iiber dem Valenzband bestitigt
werden [20, 21|. Untersuchungen an diesem Akzeptor-Niveau verifizieren diesen
A%(d® + h)-Zustand der Mangan-Ionen.

Zum einen stellt man allerdings fest, dass die Ladungstriager-Konzentration p
immer niedriger ist als die Mangan-Konzentration und zum anderen gibt es ex-
perimentelle Befunde, dass Mangan nicht nur in dem hier beschriebenen Zustand

eines neutralen Akzeptors zusammen mit einem Loch im GaMnAs vorliegt.

2. Eine zweite Moglichkeit besteht darin, dass das Mangan als ionisierter Akzeptor
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wirkt, indem ein Elektron an die d-Schale gebunden wird und somit die drei
Bindungen des ersetzten Galliums iiber die beiden 4s-Elektronen und diesem
eingefangenen zusétzlichen Elektron abgeséttigt werden. Da in diesem Zustand
das Mangan-Ton Mn?* ein zusitzliches Elektron an sich bindet, wirkt es als
einfach negativ geladener Akzeptor in der 3d°-Konfiguration [17]. Im Folgenden
soll fiir diesen Zustand die Bezeichnung A~(d®) gebraucht werden. Wie man
sieht, ist ein solches Mangan-Ion zwar an einem Gallium-Platz, doch triagt es

nicht zur p-Dotierung der Probe bei.

3. Die dritte Moglichkeit, die das Mangan einnehmen kann, ist die eines neutra-
len Mangan (AY) in der 3d*-Konfiguration [18, 17|, so dass im Folgenden die
Bezeichnung A°(d*) fiir diesen Zustand verwendet werden soll. Dieser Zustand
konnte von Schneider et al. zusitzlich zu dem A°(d® + h)-Zustand mit Hilfe der
ESR nachgewiesen werden.

Die drei Bindungen des ersetzten Galliums werden in diesem Fall von einem
Elektron aus der d-Schale des Mangan und den beiden 4s-Elektronen abgesit-
tigt. Somit fehlt ein Elektron in der d-Schale und die vier noch verbleibenden

Elektronen fithren zu einem Gesamtspin von S = 2 |17].

Wihrend die beiden ersten Zustinde unabhéngig von der Mangan-Konzentration vor-
kommen, scheint die 3d*-Konfiguration des Mangan erst bei den Proben mit einem
relativ hohen Mangan-Anteil nachweisbar zu sein [17], also bei Proben, die nicht
mehr nur als ,dotiert” zu bezeichnen sind, sondern schon als ,yverdiinnt magnetisch®.
Allerdings konnte diese 3d*-Konfiguration nur von einigen wenigen Arbeitsgruppen
nachgewiesen werden [17|. Bei vielen Experimenten unterschiedlicher Gruppen war
es nicht mdglich, das Vorhandensein der 3d*-Konfiguration zu bestitigen, was zwei
Vermutungen zuldsst. Zum einen scheint die 3d® + h-Konfiguration die bei weitem
dominierendste zu sein. Dieser Zustand ist von vielen Arbeitsgruppen an unterschied-
lichen Proben einer grofsen Bandbreite von Proben- und Wachstumsparametern expe-
rimentell bestitigt worden [18, 17, 22|. Zum anderen scheint das Vorhandensein der
3d*-Konfiguration auch stark von den Wachstumsbedingungen der GaMnAs-Proben
abzuhdngen. Deshalb kann davon ausgegangen werden, dass Mangan in GaAs in der
3d°- bzw. 3d® 4+ h-Konfiguration vorliegt. Dabei triigt nur der 3d®> + h-Zustand zu
einer p-Dotierung der Probe bei. Diese p-Dotierung ist somit tendenziell niedriger
als die reine Mangan-Konzentration, da nicht alle Mangan-Atome in der 3d° + h-
Konfiguration vorliegen, und auf diese Weise nicht alle zur Dotierung beitragen. Der

Mangan-Gesamtspin kann in beiden Féllen mit S = 5/2 angenommen werden.
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Zusitzlich zu den drei hier vorgestellten mdoglichen elektronischen Zustdnden des
Mangan gib es noch diejenigen, die aufgrund von Fehlstellen verursacht werden. Wih-
rend bei den drei oben angesprochenen Moglichkeiten immer von einem auf einem
Gallium-Platz eingebauten Mangan-Atom (Mng,) ausgegangen wird, kann Mangan
noch auf einem Zwischengitterplatz (Mn; - [ wie interstitial“) eingebaut sein, was
zu einem sogenannten ,double donor®, also einem zweifachen Donator fiihrt. Diese
ungewollten Fehlstellen des Mangan in GaAs fiihren also zu einer Reduzierung der
p-Konzentration durch Kompensation der Locher mit Elektronen. Da die ferroma-
gnetische Wechselwirkung in GaMnAs allerdings durch Ladungstréager zwischen den
magnetischen Momenten der Mangan-Ionen vermittelt wird, und somit die Locherkon-
zentration einen entscheidenden Einfluss z.B. auch auf die Curie-Temperatur T der
Probe hat, reduzieren diese auf Zwischengitterpldatzen eingebauten Mangan-Atome die
Curie-Temperatur. In Kap. 3.3 wird noch genauer auf diese ladungstrégerinduzierte,

sogenannte indirekte RKKY-Wechselwirkung eingegangen.

Ein weiterer Grund, warum diese Mangan-Atome auf Zwischengitterplitzen den
Wert von T reduzieren, ist die antiferromagnetische Wechselwirkung zwischen Mng,
und Mn; [23]|. Diese Mn;-Doppledonatoren bilden antiferromagnetisch gekoppelte
Paare mit den néchsten Mng,-Akzeptoren. Somit tragen beide Mangan-lonen auf-
grund ihrer antiparallelen Ausrichtung nicht zur ferromagnetischen Ordnung in der
Probe bei.

Der Grund fiir den Einbau von Mangan auf Zwischengitterpldtzen héingt mit der
Lage der Fermi-Energie Er zusammen. In diesen III-Mn-V Materialien kann Epr nur
einen bestimmten maximalen Wert Ep,,,, erreichen. Erreicht die Fermi-Energie in
III,_;Mn,V-Verbindungen EFp,,,, aufgrund einer Zunahme der Konzentration an frei-
en Lochern, so wird es energetisch zu ungiinstig, weitere Mangan-Ionen auf Gallium-
Platzen einzubauen, so dass die Bildung von Mn; zunimmt und somit die Kompensa-
tion der Locher beginnt. Auferdem ist das Einsetzen der Bildung von Mn-As-Clustern
zu beobachten, die mit steigendem x weder Locher noch Spins beitragen. Diese maxi-
mal erreichbare Fermi-Energie hingt somit zusammen mit einer fiir diese Probentypen
charakteristischen maximalen Locherkonzentration p,,... Fiir GaMnAs liegt dieser

Wert von pp,q. bei etwa 6 x 102 cm ™3 [22].

Allerdings kann die Kompensation der Locherkonzentration allein durch Mnj-
Doppeldonatoren nicht den Unterschied zwischen Locher- und Mangan-Konzentration
bei Proben ab einem Mangan-Anteil von x ~ 0.09 erkldren. Hier wird vermutet, dass

der wiahrend des Wachstumsprozesses vorhandene Uberschuss an Arsen-Atomen zu
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Einlagerung von Arsen auf Gallium-Plidtzen (Asg,, ,arsen antisites”) fithrt, was eben-

so zu einer Kompensation der Locher beitrigt [22].

2.2.2 Phasendiagramme von GaMnAs

Wie bereits im vorangegangenen Abschnitt erwihnt, hingen viele physikalische Para-
meter der [II-Mn-V Halbleiter stark von den Wachstumsbedingungen ab. In Abb. 2.4
ist dargestellt, welche strukturellen Phasen von GaMnAs existieren. Dabei handelt es
sich um Epitaxieschichten von GaMnAs, die auf GaAs-Substrat aufgewachsen sind.
Die beiden variierten Parameter sind die Substrat-Temperatur Ts und die Mangan-
Konzentration x. In Kap. 2.2 wurde erwihnt, dass die Loslichkeit von Mangan in GaAs
10%cm ™3 betrigt, wenn die Probe withrend des Wachstumsprozesses im thermischen
Gleichgewicht ist. Da dieser somit maximal erreichbare Mangan-Anteil zur Herstel-
lung ferromagnetischer Proben zu gering ist, wird auf Wachstumsmethoden wie die
Molekularstrahl-Epitaxie (MBE) zuriickgegriffen, bei denen sich die zu erzeugende
Substanz weit weg von thermischen Gleichgewichtszustand befindet.

Auch wenn die in Abb. 2.4 gezeigten Phasen alle an MBE-Proben nachgewiesen
wurden, ist schon ab einer Substrat-Temperatur von etwa 300 °C und einer Mangan-
Konzentration = ~ 0.04 die Bildung von MnAs-Clustern nicht zu vermeiden. Ab
dem Bereich von iiber 300 °C und ab x ~ 0.04 in Abb. 2.4 handelt es sich nicht
mehr um einen homogenen Kristall, sondern um einen GaMnAs-Struktur mit MnAs-
Ausscheidungen, was nicht erwiinscht ist.

Die hier vorgestellten und untersuchten GaMnAs-Proben haben eine typische Curie-
Temperatur von maximal 100 K, was etwa 200 K unterhalb der Curie-Temperatur von
MnAs liegt. Bei allen hier untersuchten Proben verschwand die Magnetisierung ober-
halb der jeweiligen GaMnAs-Curie-Temperatur, was auch ein Hinweis darauf ist, dass

keine MnAs-Ausscheidungen, die ferromagnetisch sind, vorhanden sind.

Ist die Temperatur des GaAs-Substrates zu niedrig, so lagern sich die Gallium-,
Mangan- und Arsen-Atome nicht mehr gleichméfig an der darunterliegenden Atom-
lage an, und es kommt zu einer polykristallinen Struktur, die erst ab einer Wachs-
tumstemperatur von Ts ~ 170 °C in eine homogene Kristallstruktur wechselt.

Aus Abb. 2.4 ist weiterhin zu erkennen, dass ein Wachstum von Ga;_,Mn,As
aus einer Schmelze heraus, also in einem Zustand thermischen Gleichgewichts nicht
moglich ist, wenn der Mangan-Anteil iiber 0.5 % liegen soll (x > 0.005). Die Schmelz-
temperatur von GaAs liegt bei Normbedingungen bei 1240 °C, was weit iiber den

300 °C in dem entsprechenden Phasendiagramm liegt, so dass schon ab einer relativ
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Abbildung 2.4: Schematisches Phasendiagramm wvon Gai_,Mn,As nach H. Ohno
(siehe [2]). Gezeigt ist die Abhdngigkeit der Probeneigenschaften von Wachstumspa-
rametern  (Substrat- Temperatur und Mangan-Anteil). Die Proben wurden durch
Molekularstrahl-Epitaxie (MBE) Verfahren hergestellt;

niedrigen Mangan-Konzentrationen diese ungewollten MnAs-Ausscheidungen in einer
aus einer Schmelze gewonnenen Probe auftreten.

Weiterhin ist aus diesem Phasendiagramm ersichtlich, dass es in dem Phasengebiet,
in dem die gewiinschten homogenen Ga;_,Mn,As-Kristalle entstehen konnen, zwei
Arten von Proben gibt, die sich beziiglich ihrer Transporteigenschaften unterscheiden,
namlich isolierende und metallische Ga;_,Mn,As-Kristalle.

Nach dem in Abb. 2.4 dargestellten Phasendiagramm treten isolierende Eigen-
schaften eher bei niedrigen Substrattemperaturen (7T ~ 200 °C) und im niedrigen
(x > 0.02) bzw. hoch dotierten Bereich (0.06 < z < 0.08) auf. Dazwischen zeigen die
Proben einen metallischen Charakter. Bewegt man sich z. B. bei T's ~ 250 °C im Pha-
sendiagramm (Abb. 2.4) von niedriger zu hoher Mangan-Konzentration, so durchlduft
die Probe einen Isolator-Metall-Isolator Ubergang. Um dieses Verhalten zu verstehen,
ist es notwendig, die bereits oben erwihnten Arsen-Fehlstellen (Asg,) und die auf
Zwischengitterplitzen eingebauten Mangan-Ionen (Mn;) mit in die Betrachtung ein-
zubeziehen.

Aufgrund der relativ niedrigen Wachstumstemperatur und den bei der Herstel-
lung dieser Proben wichtigen Arsen-Uberschuss sind die auf Gallium-Plitzen einge-
bauten Arsen-Atome (Asg,) unvermeidlich. Diese tragen zu einer n-Dotierung der

Probe bei, so dass die durch die Mangan-Ionen eingebrachten Lécher teilweise kompen-
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siert werden, was fiir geringe Mangan-Konzentrationen z zu einer isolierenden Probe
fithrt. Dieser Bereich liegt bei einer fiir GaMnAs-Epitaxieschichten typischen MBE-
Wachstumstemperatur (Substrattemperatur) von Ts ~ 250 in etwa zwischen 0 < x <
0.02 [4, 24, 25|. Shimizu et al. haben genau diesen Einfluss des Arsen-Uberschusses
wihrend des Wachstumsprozesses auf die Kompensation der Ladungstriger genauer
untersucht [25] und konnten feststellen, dass die Proben (T ~ 243 °C) bei einem
Verhiltnis As,/Ga = 7 ein isolierendes bzw. halbleitendes Verhalten zeigen, wéhrend
bei einem As,/Ga-Verhéltnis — 0.8, 1.0 oder 1.5 die Proben metallische Eigenschaften

aufwiesen.

Geht man bei einer weiteren Erhohung des Mangan-Anteils vom Idealfall eines
neutralen Mangan-Akzeptors A°(d® + h) und somit von einem Loch pro eingebau-
tem Mangan aus, so nimmt die Locher-Konzentration mit wachsendem z zu. Die
durch Arsen-Fehlstellen (Asg,) erzeugte n-Dotierung ist bedingt durch die niedrige
Wachstumstemperatur und den Arsen-Uberschuss und somit weitestgehend unabhsn-
gig von der Mangan-Konzentration. Nimmt nun die Locher-Konzentration zu, so wird
zuerst die n-Dotierung kompensiert und schliesslich wird die Probe p-leitend und
durchléuft einen Isolator-Metall-Ubergang. Dieser Ubergang ist mehrfach experimen-
tell [4, 24, 26, 25] und auch theoretisch [27] bestétigt worden. Bei der theoretischen
Behandlung von Timm et al. in Referenz [27] wurde explizit beriicksichtigt, dass die
Mangan-dotierten Halbleiter durch Arsen-Fehlstellen stark kompensiert sind. Weiter-
hin erzeugen die unterschiedlichen Ladungen, der Mangan-Ionen, wie sie in 2.2.1 be-
schrieben sind, ein Art Coulomb-Plasma, mit dem die Mangan-Ionen wechselwirken.
Fiir die theoretische Behandlung des Isolator-Metall-Uberganges ist es notwendig, die-
se Wechselwirkung mit in die Betrachtung einfliefsen zu lassen. Fiir eine Wachstums-
temperatur von 250 °C errechneten Timm et al. [27] eine Mangan-Konzentration x ~
1 % fiir den Isolator-Metall-Ubergang. Dieser Wert ist in guter Ubereinstimmung mit
dem aus dem hier abgebildeten Phasendiagramm in Abb. 2.4.

Bewegt man sich auf der oben angesprochenen Linie in Abb. 2.4 entlang einer kon-
stanten Substrat-Temperatur von etwa 250 °C hin zu héheren Mn-Konzentrationen,
so durchliuft die Proben einen zweiten Ubergang von metallischen hin zu isolierenden
Eigenschaften. Ein Grund dafiir ist die mit steigendem Mangan-Gehalt x der Pro-
be zunehmende Anzahl von auf Zwischengitterpldtzen eingebauten Mangan-Atomen
(siehe oben). Diese wirken dort als zweifache Donatoren und kompensieren wiederum
die bereits vorhandene p-Dotierung der Probe. Somit kann die Probe einen Metall-

Isolator-Ubergang durchlaufen, was neben Ohno et al. [2] auch von anderen Gruppen
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experimentell nachgewiesen werden konnte [28|. Allerdings muss bei diesem zweiten
Metall-Isolator-Ubergang die empfindliche Abhéingigkeit von den Wachstumsparame-
tern wie Arsen-Uberschuss oder Wachstumstemperatur erwiihnt werden. Eine Ande-
rung der Wachstumstemperatur von nur 10 Grad kann ausreichen, die Eigenschaften
der Probe von metallisch zu isolierend zu &ndern [28]. Dies kann auch der Grund
sein, warum die hier untersuchten Proben selbst bei Mangan-Konzentrationen von bis
zu 8.5 % noch metallischen Charakter aufweisen. Auch wenn die Phasengrenzen aus
Abb. 2.4 zwar nicht auf alle GaMnAs-Epitaxieschichten exakt zutreffen, so sind bei
gleichen Wachstumsbedingungen die Probeneigenschaften reproduzierbar.

Da die ferromagnetische Wechselwirkung zwischen den Mangan-Spins durch die
Locher vermittelt wird, ist die Locherkonzentration p auch ein entscheidender Fak-
tor, der die Curie-Temperatur beinflusst. Eine genauere Behandlung dieser indirekten,
durch Ladungstrager induzierten RKKY-Wechselwirkung ist Thema von Kap. 3.3. In
Abb. 2.5 ist die Curie-Temperatur von GaMnAs-Proben als Funktion der Mangan-
Konzentration dargestellt. Dabei sind ferromagnetische Proben durch Quadrate mit
den entsprechenden auf der x-Achse dargestellten Mangan-Konzentrationen symboli-
siert. Die mit einem Kreuz bezeichnete Probe (z = 1.5 %) ist paramagnetisch bis hin
zu sehr tiefen Temperaturen. Ein entsprechendes Phasendiagramm mit den Curie-
Temperaturen als Funktion von zx fiir die hier untersuchten Proben findet sich in
Kap.7.
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Abbildung 2.5: Ferromagnetische Ubergangstemperatur (Curie- Temperatur) T von
Gay_Mn,As als Funktion vom Mangan-Gehalt © nach H Oiwa et al. (siehe [26]);

Ist der Mangan-Gehalt und somit auch die Locher-Konzentration p zu niedrig,

so kann keine ferromagnetische, ladungstriagerinduzierte Wechselwirkung zwischen
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den Mangan-Spins eintreten und die Probe bleibt paramagnetisch bis zu sehr tie-
fen Temperaturen. Durch die Kompensation der Lécher aufgrund der bei den herr-
schenden Wachstumsbedingungen unvermeidlichen Arsen-Fehlstellen (Asg,) wird die
Locherkonzentration zusétzlich verringert. Da Elektronen eine geringere Zustands-
dichte aufweisen und auch der magnetische Austauschparameter fiir Elektronen im
Leitungsband tendenziell kleiner ist als fiir die Locher in den Valenzbiandern, tragen
die Elektronen nicht zu einem indirekten ferromagnetischen Austausch bei. Sobald
eine vorhandene p-Dotierung durch etwaige Fehlstellen ganz oder teilweise kompen-
siert wird, schwicht dies die indirekte ferromagnetische Austauschwechselwirkung und
die ferromagnetische Sprungtemperatur T nimmt ab. Dies konnte auch von Satoh
et al. nachgewiesen werden, der GaMnAs-Proben zusétzlich mit Zinn dotierte. Die
dadurch entstandene zusétzliche Kompensation der Locher fiihrt zu einer Abnahme
der Curie-Temperatur |29]. Bei n-dotierten Proben ist es deshalb schwierig, die di-
rekte antiferromagnetische Wechselwirkung zwischen den Mangan-lIonen durch eine
ladungstréger-induzierte ferromagnetische Wechselwirkung zu dominieren [24].

Eine genauere Untersuchung mit Hilfe eines Zener-Modells ergibt eine Abhingig-

keit der Curie-Temperatur in der Form [30]
Te=C-x-p'/3, (2.5)

wobei C' eine vom Basismaterial abhiangige Konstante ist, = fiir den Mangan-Gehalt
steht und p die Locherkonzentration ist. Um eine mdéglichst hohe Curie-Temperatur zu
erhalten, muss sowohl der Mangan-Gehalt als auch die Locherkonzentration bertick-
sichtigt werden. Eine etwaige Kompensation der Locher und eine damit verbundene
Reduzierung von p fiihrt also nach Gl. 2.5 zu einer Abnahme der Curie-Temperatur.

Wie schon bei den Ausfithrungen zu Abb. 2.4 erklirt wurde, fiihrt eine sukzes-
sive Erhéhung des Mangan-Anteils zu einer Zunahme der Locher-Konzentration p.
In Verbindung mit Gl. 2.5 ist die daraus resultierende Erhéhung der ferromagneti-
schen Ubergangstemperatur zu erkliren. Der ladungstriger-induzierte ferromagneti-
sche Austausch zwischen den Mangan-Ionen wird also durch eine Erhéhung von p
verstarkt. Dies ist der Bereich 0.02 < z < 0.045 in Abb. 2.5.

Wird nun weiter Mangan in die GaMnAs-Struktur eingebaut, so nimmt die Zahl
der bereits erwidhnten Fehlstellen von Mangan (Mn;) zu und somit steigt die Kompen-
sation der Locher. Die damit verbundene Abnahme von p fiihrt zu einer Reduzierung
der Curie-Temperatur nach Gl. 2.5 und schlieflich findet der bereits erwiahnte Metall-
Isolator Ubergang statt.
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Ein dhnliches Phasendiagramm der ferromagnetischen Ubergangstemperatur T¢
als Funktion von z findet sich auch bei H. Ohno und F. Matsukura [24], allerdings
ohne Angabe der Metall-Isolator-Uberginge. Das Maximum von T¢ bei z ~ 4-5 %
deckt sich mit dem aus Abb. 2.5.

Da durch das Einbauen von Mangan in GaAs die Ladungstriger-Konzentration
nicht unabhéngig vom Mangan-Anteil variiert werden kann, existiert die Moglichkeit,
Fremdatome bewusst in die GaMnAs-Struktur einzubringen. Dadurch ist es z. B. mog-
lich, die Kompensation der Locher zu verstirken und somit den ferromagnetischen
Austausch zu schwéichen [29]. Eine andere Moglichkeit ist der Einbau zusétzlicher Ak-
zeptoren in eine Probe mit nicht zu hoher Mangan-Konzentration. Dies fiihrt zu einer
Erhéhung von p ohne dabei die stéhrenden auf Zwischengitterpldtzen eingebauten
Mangan-Fehlstellen (Mn;) in Kauf nehmen zu miissen. Allerdings gilt auch in diesem
Fall, dass die Ladungstrigerdichte nicht beliebig gesteigert werden kann. Auch hier
stellt die bereits erwédhnte maximal erreichbare Fermie-Energie Fr,q, eine physika-
lische Grenze dar. Wird diese Grenze bei festem Mangan-Gehalt x durch zusétzliche
p-Dotierung iiberschritten, so reduziert sich auch in diesem Fall die ferromagnetische
Austausch-Wechselwirkung und somit die Curie-Temperatur [31].

Eine andere Moglichkeit, die Curie-Temperatur weiter zu erhohen, besteht in einer
nachtriglichen Behandlung, dem sogenannten ,/Tempern®. Dabei wird die fertige Probe
einer Temperatur ausgesetzt, die leicht iber der Wachstumstemperatur liegt. Da einige
der hier untersuchten Proben mit dieser Methode behandelt wurden, wird in Abschnitt
2.4 genauer darauf eingegangen.

Im Folgenden wird die Herstellung der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten

Proben genauer beleuchtet.

2.3 GaMnAs-Volumenkristalle

Die Herstellung von Volumenkristallen beruht auf der Auskristallisierung einer Schmel-
ze bestehend aus den Elementen, aus denen die Probe bestehen soll. Dabei ist das
stochiometrische Verhéltnis der spiteren Verbindung auch in der Schmelze beizube-
halten.

Die hier vorgestellten Volumen-Kristalle sind allesamt aus den USA von der Ar-
beitsgruppe von Prof. A. K. Ramdas (Purdue University, West-Lafayette/Indiana)
und wurden dort von I. Miotkowski hergestellt.

Zur Herstellung wurde das sogenannte Bridgman-Verfahren angewandt. Dabei wer-
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den die Elemente aus denen die spitere Probe bestehen soll im entsprechenden sto-
chiometrischen Verhiltnis in einem Glasréhrchen zu einer Schmelze erhitzt. Durch
Anlegen eines Temperaturgradienten und kontinuierliches Abkiihlen beginnt die Pro-
be am kilteren Ende auszukristallisieren, sobald der Schmelzpunkt unterschritten ist.
Im Idealfall bildet sich im Roéhrchen eine einkristalline Probe aus.

Da sich die Schmelze immer im thermischen Gleichgewicht befindet, ist die ma-
ximal mogliche Anzahl an homogen eingebauten Mangan-lIonen in einem GaMnAs-
Kristall begrenzt durch die Léslichkeit von Mangan in GaAs mit etwa 10 Mangan-
Atomen pro cm? [11]. Dies entspricht einem Mangan-Anteil z von etwa 0.002, was
nicht ausreicht, um ferromagnetische GaMnAs-Volumenkristalle zu erhalten, wie man
durch Vergleich mit dem Phasendiagramm aus Abb. 2.5 erkennt.

Weiterhin muss man bei dieser Methode von einem polykristallinen Charakter der
Proben ausgehen, so dass immer nur kleiner Bruchstiicke einkristallin sind. Aufterdem

ist das zugegebene Mangan nicht vollig homogen in der gesamten Schmelze verteilt.

2.4 GaMnAs-Epitaxieschichten

Um die Schwierigkeit der geringen Loslichkeit von Mangan in GaAs zu umgehen, ist
es notwendig, Wachstumsmethoden anzuwenden, bei denen sich die Probe weit ab
vom thermischen Gleichgewicht befindet.

Mit Hilfe der Niedrig-Temperatur Molekularstrahl-Epitaxie (LT-MBE) ist es mog-
lich, homogenen Einbau von Mangan-Ionen in die GaAs-Matrix mit Konzentrationen
bis zu annahernd 10 % zu erreichen. Man spricht deshalb von Niedrig-Temperatur
MBE, weil die typische Wachstumstemperatur von etwa 250 °C sehr viel niedriger
liegt, als die bei GaAs iiblichen 600 °C [24]. Die Griinde fiir die Notwendigkeit einer
Reduzierung der Wachtumstemperatur wurden bereits in Abschnitt 2.2.2 erlautert.

Bei allen hier vorgestellten GaMnAs-Epitaxieschichten wurde eine Schicht GaAs
bei normalen Wachstumsbedingungen von 590 °C auf semi-isolierendes (001) GaAs
aufgebracht. Danach wurde die Substrat-Temperatur T auf 200-300 °C reduziert und
eine 100-300 nm dicke LT-GaAs Schicht aufgebracht. Dieser Schritt fand genau wie das
spitere Wachstum der GaMnAs-Schicht unter Arsen-Uberschuss statt, d.h. das Ver-
héltnis der Driicke im Arsen- bzw. Gallium-Strahl in der MBE-Anlage betrug in etwa
Asy:Ga = 20:1. Die LT-GaAs-Schicht diente als Basis sowohl fiir die GaMnAs/GaAs-
als auch fiir die GaMnAs/GalnAs-Schichten, die darauf aufgebracht wurden.

Die GaMnAs-Epitaxieschichten wurden von X. Liu aus der Arbeitsgruppe von
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Prof. J. K. Furdyna, University of Notre Dame aus Indiana / USA hergestellt.

2.4.1 GaMnAs/GaAs

Im Falle von GaMnAs/GaAs wurde die GaMnAs-Schicht direkt auf das oben an-
gesprochene LT-GaAs aufgewachsen mit einer typischen Wachstumsgeschwindigkeit
von 0.8 pm/h. Die Substrattemperatur dieser Proben lag wihrend des Wachstums
zwischen 210 und 275 °C. Genauere Proben- und Wachstumsparameter sind in Ta-
belle 2.2 (siehe Seite 28) aufgefiithrt. Wéahrend des gesamten Wachstumsprozesses der
GaMnAs-Schicht konnte mit Hilfe von RHEED-Messungen (reflection high energy
electron diffraction) die Oberflichenstruktur beobachtet werden, um etwaige MnAs-
Bildungen zu erkennen.

Die direkt auf GaAs aufgewachsene GaMnAs-Epitaxieschicht besitzt eine leicht
grofere Gitterkonstante als das Grundmaterial und ist somit gestaucht. Selbst bei
einer 2 pym dicken GaMnAs-Schicht kann davon ausgegangen werden, dass diese Ver-
spannung nicht relaxiert ist, was auf die niedrige Wachstumstemperatur von 260 °C
zuriickzufiihren ist. Diese Verspannung fiihrt zu einer in der Probenebene liegenden
leichten Richtung der Magnetisierung. Diese Richtung der Magnetisierung wird im

Folgenden oOfters mit ,,sn-plane” charakterisiert.

[001]
- __[010]
alVInAS
[110]
&)
/ [100]

Abbildung 2.6: Orientierung der kristallographischen Achsen der hier verwendeten
Eptaxieschichten;

Eine genauere Untersuchung mittels FMR-Messungen (ferromagnetic resonance)
von Liu et al. zeigte, dass die leichte Richtung der Magnetisierung entlang der [100]-
bzw. der [010]-Richtung liegt |32]. In den FMR-Messungen konnte kein messbarer
Unterschied im Resonanz-Feld entlang dieser beiden kristallographischen Richtungen

festgestellt werden. Allerdings zeigte sich ein Unterschied zwischen der [110]- und der
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[110]. Diese Anisotropie riihrt her von der Struktur der Kation-Anion-Bindung in der
(001)-Zinkblende-Ebene und wird im Kap. 3.3.8 noch ausfiihrlicher und quantitati-
ver behandelt |32]. In Abb. 2.6 sind die kristallographischen Achsen der untersuch-
ten Epitaxieschichten relativ zur Probengeometrie der hier verwendeten GaMnAs-

Epitaxieschichten eingezeichnet.

2.4.2 GaMnAs/GalnAs

Eine zweite Probenserie zeichnete sich durch eine zusétzliche, 1000 nm dicke GalnAs-
Schicht aus, die zwischen dem LT-GaAs und der GaMnAs-Schicht liegt. Der Indium-
Gehalt dieser Zwischenschicht betriagt zwischen 15 und 25 % und fiihrt dazu, dass diese
GalnAs-Schicht eine leicht groflere Gitterkonstante hat als das darauf aufgebrachte
GaMnAs, so dass die GaMnAs-Schicht eine Dehnung spiihrt. Diese Verspannung fiihrt
iiber eine magnetoelastische Wechselwirkung zu einer leichten Richtung der Magne-
tisierung, die senkrecht zur Probenebene liegt, also parallel zur |001|-Richtung (siehe
Abb. 2.6). Im Folgenden wird diese Richtung mit ,out-of-plane* bezeichnet. Bei Pro-
ben mit Indium-Konzentrationen von weniger als 15% bleibt die leichte Richtung der

Magnetisierung in der Schichtebene [33].

2.5 Getemperte Proben

Wie schon bei den Ausfiihrungen zu den GaMnAs-Phasendiagrammen in Abschnitt
2.2.2 erlautert wurde, ist es moglich, die GaMnAs-Epitaxieschichten nachtriaglich
durch ein sogenanntes ,,Tempern“ zu behandeln. Dabei werden die fertigen Epitaxie-
schichten eine Stunde lang einer Temperatur von 280 °C ausgesetzt. Diese Temperatur
liegt etwa 20 °C iiber der fiir diese Proben typischen Wachstumstemperatur.

An dieser Stelle sei sei nur kurz erwiahnt, dass dieser Prozess des nachtriglichen
Temperns die Curie-Temperatur erhéht, sowie die Temperaturabhéngigkeit der Ma-
gnetisierung signifikant verdndert, was bei der Vorstellung und Interpretation der
Messergebnisse in Kap. 7 noch genauer dargestellt wird.

Eine noch nicht getemperte GaMnAs-Probe weist bei nicht zu geringen Mangan-
Konzentrationen einen gewissen Anteil an Mangan-Fehlstellen auf, was bereits bei
den Ausfithrungen zu Abb. 2.4 und Abb. 2.5 erlautert wurde. Diese auf Zwischengit-
terplidtzen eingebauten Mn;-Ionen besitzen eine hohe Beweglichkeit und sind positiv
geladen. Sie konnen auf einem Zwischengitterplatz sitzen und gleichzeitig an einen

negativ geladenen Mng,-Akzeptor schwach gebunden sein. Durch diese enge Bindung
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wechselwirken deren Spins antiferromagnetisch miteinander, so dass sich deren ge-
samtes magnetisches Moment wegmittelt und auf die Gesamtmagnetisierung keinen
Einfluss hat. Durch das Tempern der fertigen Probe brechen diese schwachen Mn;-
Mng,-Bindungen teilweise auf und setzen das gut bewegliche Mn;-Ton frei |34|. Die-
ses kann nun entweder einen Gallium-Platz einnehmen oder MnAs-Cluster bilden.
Dadurch wird das urspriinglich an das Mn;-lon antiferromagnetisch gekoppelte ma-
gnetische Moment des Mng,-lons frei und tragt zur Gesamtmagnetisierung der Probe
bei. Gleichzeitig erhoht dieser zuriickbleibende negativ geladene Mng,-Akzeptor die
p-Konzentration der Probe. Auf diese Weise ist es moglich, die durch MBE-Verfahren
maximal erreichbare p-Dotierung von GaMnAs-Epitaxieschichten durch nachtragli-
ches Tempern zu erhohen.

Ein Herausdiffundieren sowohl der Manganatome als auch der Elemente des I11-
V-Basismaterials aus der Oberfliche der GaMnAs-Schicht kann als Begriindung fiir
die Anderung der magnetischen Eigenschaften ausgeschlossen werden. Potashnik et
al. [35] konnten #hnliche Auswirkungen eines nachtréglichen Temperns an GaMnAs-
Epitaxieschichten feststellen, allerdings an Proben die mit einer Deckschicht versehen
waren, so dass ein Herausdiffundieren der Bestandteile der GaMnAs-Schicht ausge-

schlossen werden kann.

2.6 Probenliste

Im Folgenden sind alle in dieser Arbeit untersuchten GaMnAs-Proben aufgelistet.
Diese Tabelle gliedert sich grob in zwei Teile. Wahrend in der oberen Tabelle alle
untersuchten Epitaxieschichten aufgelistet sind, finden sich in der unteren Tabelle die
Volumenkristalle.

Die erste Spalte gibt die jeweilige Probennummer an. Dabei ist in Tab. 2.2.a)
noch die Besonderheit, dass diejenigen Epitaxieschichten, die durch nachtrigliches
Tempern behandelt wurden mit der Bezeichnung ,,A@280* versehen sind. Dies deutet
an, dass die Atmosphére, der diese Proben beim Prozess des Temperns ausgesetzt
waren eine Temperatur von 280 °C hatte. Alle getemperten Proben waren fiir eine
Stunde dieser Atmosphére ausgesetzt. Von diesen Proben 21008B, 10917A und 10914B
existieren jeweils unbehandelte Probenstiicke sowie die getemperten Exemplare um die
Auswirkungen diese nachtriglichen Prozesses genauer untersuchen zu konnen.

In der zweiten und dritten Spalte ist der prinzipielle Aufbau der entsprechen-
den Epitaxieschicht dargestellt. Auf Feinheiten wie Dicke der LT-GaAs-Schicht etc.
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ist bewusst verzichtet worden. Genaueres findet sich in den Abschnitten 2.4.1 und
2.4.2. Wie dort bereits erwihnt besitzen GaMnAs/GaAs-Proben eine leichte Rich-
tung der Magnetisierung, die in-plane liegt, wohingegen die leichte Richtung der
GaMnAs/GalnAs-Proben out-of-plane ist (s.0.). Bei den auf GalnAs gewachsenen
Epitaxieschichten ist in der vierten Spalte neben dem Mangan-Gehalt der GaMnAs-
Schicht noch der Indium-Gehalt der darunterliegenden GalnAs-Schicht eingetragen.
Die Dicke dieser GalnAs-Zwischenschicht betrigt bei allen out-of-plane-Proben 1000
nm.

Der angegebene Mangan-Gehalt entstammt den Angaben des Probenherstellers
und beruht auf der Ausnutzung der vom Mangan-Gehalt abhéingigen Gitterkonstan-
ten, worauf bereits in Kap. 2.2 genauer eingegangen wurde.

In Tab. 2.2.b) sind die untersuchten Volumenkristalle aufgelistet. Die angegebe-
nen Mangan-Konzentrationen sind allerdings nicht an den fertigen Probenstiicken
gemessen, sondern beziehen sich auf den Mangan-Gehalt, wie er als Zugabe in der
Schmelze vorlag. Da MnAs-Ausscheidungen und eine gewisse inhomogene Verteilung
der Mangan-Atome in der Schmelze nicht auszuschlieften sind, kénnen die wahren
Wert der Mangan-Gehalte unter Umsténden kleiner sein. Die Probe ET96 mit der
hochsten Mangan-Konzentration von 0.5%, was in etwa einem Anteil von 2.5x10%
cm ™3 entspricht, ist somit aufgrund der moglichen Mangan-Ausscheidungen immer
noch unterhalb der Konzentration, bei der das Einsetzen des Ferromagnetismus er-
wartet wird.

Um diese Volumenkristalle fiir Kerr-Messungen verwenden zu kénnen, mussten sie

jeweils in Scheiben gesigt und beidseitig poliert werden.
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Tabelle 2.2: Liste aller in dieser Arbeit untersuchten GaMnAs-Proben; obere Tabelle:
Epitaxieschichten; untere Tabelle: Volumenkristalle; weitere Erlduterungen siehe Text;

2.2.a) Epitaxieschichten

Proben-Nr. Aufbau Schicht-Dicke | Mn-Gehalt © [%]
10529A GaMnAs/GaAs 300 nm 14
10529D GaMnAs/GaAs 300 nm 2.5
01016A GaMnAs/GaAs 300 nm 5.0

21008B (A@280) | GaMnAs/GaAs 120 nm 7.0
10914A GaMnAs/GaAs 90 nm 8.0
00315A GaMnAs/GalnAs 300 nm 3.0 / 20% In

10917A (A@280) | GaMnAs/GalnAs | 100 nm 7.0 / 15% In

10914B (A@280) | GaMnAs/GalnAs 100 nm 8.5/ 25% In
20501A GaMnAs/GaAs 4.0 pm ~3.0
40219B GaMnAs/GaAs 2.7 pm ~1.8-2.4

2.2.b) GaMnAs-Volumenkristalle

Proben-Nr. | Mn-Gehalt ©
ET86 10'8 ¢m—3
ET96 ~0.5% Mn
ET100 5%10Y em~3
ET105 10" em ™3




Kapitel 3

Magnetismus 1im Festkorper

In diesem Kapitel wird auf die physikalischen Grundlagen des Para- und Ferromagne-
tismus genauer eingegangen. Dabei hat vor allem das Unterkapitel iiber den Parama-
gnetismus keinesfalls den Anspruch dieses Phinomen bis in alle Details ganzheitlich

zu erklaren.

Das Hauptaugenmerk dieses Kapitels liegt auf dem Ferromagnetismus, da die hier
vorgestellten Messungen und Ergebnisse bis auf einige Eichmessungen an paramagne-
tischen Proben hauptsichlich an ferromagnetischen GaMnAs-Epitaxieschichten ge-

wonnen wurden.

Dabei werden die fiir magnetische Halbleiter wichtigen Wechselwirkungsmechanis-
men erldutert, wobei die indirekte, iiber Ladungstriger vermittelte RKKY- Wechsel-
wirkung eine besondere Gewichtung erhélt. Insbesondere beim Halbleiter muss zwi-
schen der magnetischen Wechselwirkung der Mangan-Ionen mit den Ladungstrigern
im Leitungs- und im Valenzband und der Mangan-Ionen untereinander unterschieden

werden.

Zur Beschreibung der ferromagnetischen Wechselwirkung in einem Ensemble von
magnetischen Momenten wird auf die Weiss’sche Molekularfeld-Theorie genauer ein-
gegangen. Weiterhin wird das Zusammenspiel von dufkerem Magnetfeld H und Magne-
tisierung M einer ferromagnetischen Probe betrachtet, was sich im Zustandekommen
der Hysterese-Schleife M <ﬁ> niederschldgt. Ein bisher schon erwidhnter Parameter
ferromagnetischer Substanzen ist die sogenannte Curie-Temperatur und das Curie-

Weiss-Gesetz, deren Beschreibung ebenfalls Teil dieses Kapitels ist.

29
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3.1 Allgemeines

Die physikalische Grundlage zur Beschreibung magnetischer Phinomene bilden die

Maxwell-Gleichungen

VXF:—%—?, ?xﬁ:7+

t

oD
W>
V-D=p, V-B=0. (3.1)

Dabei ist £ die elektrische Feldstirke und B die magnetische Flussdichte. Die Strom-
dichte ist mit 7 bezeichnet, wihrend p fiir die Ladungsdichte steht.

Im Vakuum gelten die Gleichungen
ﬁ = 80@ y ? = Moﬁ (32)

mit der dielektrischen Verschiebung D und der magnetischen Feldstirke H. Thre
Verbindung zu E und B im Vakuum wird iiber die Dielektrizitiits- bzw. Permeabi-
litdtskonstante des Vakuums, €y bzw. pg, vermittelt, deren Zusammenhang mit der
Vakuum-Lichtgeschwindigkeit ¢ durch ¢ = ﬁ gegeben ist.

Die Gleichungen (3.2) werden in Materie erweitert zu
D=«E+P, ?:m(ﬁJrM), (3.3)

wobei mit P die dielektrische Polarisation und mit M die Magnetisierung der be-
trachteten Substanz bezeichnet ist. Die Magnetisierung M ist wiederum die Summe

iiber alle magnetischen Momente der Probe pro Volumen,

M:%Zm (3.4)

Fiihrt man noch die relative Dielektrizititszahl €, und die relative Permeabilitat p,. als

Materialparameter ein, so entspricht Gl. (3.4) den Maxwell’schen Materialgleichungen
D =cpe, E B = pop, H . (3.5)

Die magnetische Suszeptibilitit y,, wird definiert durch die Beziehung

M= ynH , (3.6)
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so dass der zweite Teil von Gl. (3.3) umgeschrieben werden kann als
B =y <ﬁ+ﬁ)=uo(1+xm)ﬁ=uourﬁ, (3.7)

wobei damit die relative Permeabilitdt des Mediums gleich p, = 1 4 x,, ist.
Alle in der Natur vorkommenden Substanzen lassen sich nun beziiglich der Gréfke

und des Betrages ihrer magnetischen Suszeptibilitit klassifizieren:
e Y <1 < diamagnetisch (~ —1079)
e Y > 1 < paramagnetisch (~ 107°...1073)
e Y > 1 < ferromagnetisch ( <109

Wiéhrend die Gleichung B = 140 <ﬁ + M) immer gilt, setzen diejenigen Bezie-
hungen, in denen die Suszeptibilitit y,, oder die relative Permeabilitit p, vorkommen
voraus, dass die betrachtete Substanz isotrop ist und einen linearen Zusammenhang
zwischen M und H besitzt. Dies ist z. B. in ferromagnetischen Materialien nicht der
Fall, bei denen pu, abhédngig von der Vorgeschichte der Probe und von der Grofe von
H um Grokenordnungen schwanken kann [36].

Die SI-Einheiten der magnetischen Feldstérke H und der Magnetisierung M sind
[ﬁ] = [M] = A/m bzw. fiir magnetische Flussdichte [?] =Vs/m? =Tesla="T.
Oftmals wird auch fiir die magnetischen Flussdichte die Einheit G (Gauf) verwendet.
Dabei gilt die Umrechnung 1 G = 10~ T'. Der Einfachheit halber sind alle in dieser
Arbeit prasentierten magnetfeldabhingigen Messungen in den Einheiten G bzw. T' der
magnetischen Flussdichte dargestellt, obwohl - streng genommen - die magnetische
Feldstédrke mit der Einheit A/m die relevante Grofe ist.

Fiir die Magnetisierung wird oftmals noch die Einheit emu/cm?® verwendet. Die
Umrechnung von emu/cm? auf die SI-Einheit der Magnetisierung ist 103, es gilt also
1 emu/em?® = 103 A/m. Fiir den Fall, dass die Magnetisierung als emu/cm? angege-
ben ist, muss dieser Wert noch durch die Probendicke dividiert werden. Gerade bei
den hier untersuchten Epitaxieschichten sind die Angaben der Magnetisierung vom

Probenhersteller oftmals in der Einheit emu/cm?.

3.2 Paramagnetismus

Beim Paramagnetismus spielt neben dem Bahndrehimpuls auch der Elektronenspin ei-

ne entscheidende Rolle. Besitzt ein Atom den Bahndrehimpuls T und den Gesamtspin
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?, so ist sein Gesamtdrehimpuls T=1 + 'S, Das damit verbundene magnetische
Moment 7 ist dann gegeben als

m=qhJ = —gugJ . (3.8)

Dabei ist v das sogenannte gyromagnetische Verhéltnis und der Landé-Faktor g ist

fiir ein freies Atom gegeben durch die Landé-Gleichung:

JJ+1)+S(S+1)—-L(L+1)

—1
g=1+ 2J(J + 1)

. (3.9)

Atome und Molekiile mit einer ungeraden Elektronenzahl tragen immer zum Para-
magnetismus bei, da deren Gesamtspin niemals Null werden kann. Aufserdem sind
Atome und lonen mit nur teilweise gefiillten Schalen paramagnetisch, wie z. B. die
Ubergangselemente. Ebenfalls paramagnetisch sind Ionen, mit nur teilweise gefiillte

Schalen, sowie die Actinide.

Befindet sich ein solches Atom mit einem Gesamtdrehimpuls 7 in einem Magnet-
feld ?, das in z-Richtung zeigt, so spalten die Energieniveaus auf in 2. + 1 Niveaus
der Energie

E=-m-B = -m.B. = gupJ.B. (3.10)

auf, wobei J, im Magnetfeld 2J + 1 verschiedene Einstellmoglichkeiten besitzt. In ei-
nem solchen Feld prizidieren die magnetischen Momente um eine Achse, die parallel
zum Magnetfeld gerichtet ist. Da nach den Gesetzen der (Quantenmechanik nur be-
stimmte Einstellmdglichkeiten von 7 vorkommen (J, = myh; my—-J, -J+1, ..., J),
entspricht die Gesamtmagnetisierung der Summe aller erlaubten Orientierungen, die

entsprechend der Boltzmann-Verteilung besetzt sind.

Da der Schwerpunkt dieses Kapitels auf den magnetischen Eigenschaften im Fest-
korper liegt, soll als néichstes auf die Gesamtmagnetisierung eines Paramagneten bei
einer bestimmten Temperatur 7' eingegangen werden. Im Festkorper existieren vie-
le Atome oder lonen, deren Wechselwirkung untereinander zunichst vernachlissigt
werden soll. Um die Vielzahl an magnetischen Momenten zu beriicksichtigen, muss
mit Hilfe der statistischen Physik die Wahrscheinlichkeit ermittelt werden, mit der
die z-Komponente m_, des magnetischen Momentes eines Atoms oder lons im Fest-
korper auftritt. Die Gesamtmagnetisierung M ergibt sich dann durch Multiplikation
der Komponente m, des einzelnen magnetischen Momentes mit der Boltzmann Wahr-

scheinlichkeit, anschliefsender Summation iiber alle 2J + 1 mdglichen m_,-Werte und
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Multiplikation mit der Anzahl N der Atome [37|. Die in der Boltzmann-Statistik
e(=E/ksT) | Z (Z: Zustandssumme) vorkommende Energie ist der GI. (3.10) zu entneh-

men. Man erhélt somit fiir die Magnetisierung M:

Z m,exp (—E/kgT)

I — w2 (/) exp (ad. /) _
M =N i o =N S~ oxp (/) gupd; (3.11)
exp (—E/kp

Dabei wurde die Abkiirzung a = % verwendet. Da in Gl. (3.11) der Zahler die

Ableitung des Nenners nach a ist, also

M = NguBJd% {m [Z exp (a%)} } , (3.12)

lasst sich M weiter berechnen. Der in Gl. (3.12) in eckigen Klammern stehende Aus-
druck ist eine geometrische Reihe mit dem Quotienten exp(—a/J). Durch Aufsum-
mieren und Ausfiihrung der Differentiation erhilt man schlieflich die Magnetisierung

M eines Paramagneten:

2J+1 2J+1 1 a
M = NgugJ [ 57 coth ( 57 a) ~ 57 coth <§>] (3.13)
= Ng,uBJBJ(a)

Dabei wurde die Brillouin-Funktion B; eingefiihrt. In Abb. 3.1 ist der prinzipielle
Verlauf einer Brillouin-Funktion fiir drei verschiedene Temperaturen graphisch dar-
gestellt. Wie man daraus erkennen kann, erreicht die Magnetisierung eines idealen
Paramagneten bei hoheren Temperaturen niemals eine Sdttigung, da die thermische
Bewegung immer einer parallelen Ausrichtung aller magnetischen Momente entgegen-
wirkt. Je hoher also die Temperatur ist, umso stirker wird die parallele Ausrichtung
gestort und umso geringer ist die Gesamtmagnetisierung. Bei B = 0 sind alle magne-
tischen Momente statistisch verteilt und die Gesamtmagnetisierung verschwindet.
Fiir kleine Magnetfelder und hohe Temperaturen kann B; entwickelt werden und

man erhélt mit diesen Ndherungen, also fiir den Parameter a < 1 den vereinfachten
Ausdruck

J+1
3J

Bj(a) = a, (3.14)
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mit dessen Hilfe die paramagnetische Suszeptibilitit x,qr, gewonnen werden kann:

M N,Ugff,uo B g

ara — 15 — — 315
Xp B kgl T (3:.15)

Dies ist das bekannte Curie’sche %—Gesetz fiir den Paramagnetismus mit der Curie-
Konstanten C.

T <T,<Ty T
0,8 //’
T g
1 e
//
0,6 T //
27

Brillouin-Funktion:

02—/ / _ 211 (23 1)a 1 a
s BJ(a)— ﬁcoth (T - Z—J(X)th (2.])

Brillouin Funktion (relative Einheiten)

0 ‘ \ \ \
2 4 6
Magnetfeld (relative Einheiten)

Abbildung 3.1: Brillouin-Funktion (in relativen Einheiten) fir die Magnetisierung
eines Paramagneten fir drei verschiedene Temperaturen Ty < Ty < T3 als Funktion

des Magnetfeldes (relative Einheiten); a = g‘]’ﬁ%‘)]{

In Abb. 3.1 ist der Parameter der Brillouin-Funktion zwar a = g‘]‘ﬁ%‘jﬂo]{, doch bei
fester Temperatur ist a bis auf einen Faktor gleich der Magnetfeldstirke H, was durch
die relativen Einheit der x-Achse beriicksichtigt ist. Fiir hohe Felder oder niedrige
Temperaturen nahert sich die Brilliouin-Funktion dem Wert 1 an und M ist konstant

gleich NgugJ .

Beispiele fiir paramagnetische Festkorper bzw. Halbleiter sind Cd;_,Mn,Te mit
Mangan-Konzentrationen bis zu 10% oder die hier behandelten Ga;_,Mn,As- Verbin-
dungen, die mit Mangan-Konzentrationen unterhalb von 0.2% paramagnetisch bleiben

selbst bei sehr niedrigen Temperaturen (siche Phasendiagramm in Abb. 2.4).
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3.3 Ferromagnetismus

Das Auftreten des Ferromagnetismus ist ein kollektiver Effekt, der durch die Wech-
selwirkung der magnetischen Momente untereinander - direkt oder indirekt iiber La-
dungstriager - entsteht. Ein Ferromagnet zeichnet sich durch eine spontane Magne-
tisierung aus, die auch ohne dufseres Magnetfeld vorhanden ist. Alle magnetischen
Momente sind dabei ldngs einer ausgezeichneten Richtung orientiert. Meist bilden
sich sogenannte Weif’sche Bereiche (Doménen), die homogen magnetisiert sind. Die
Magnetisierungsrichtungen verschiedener Doménen kénnen unterschiedlich sein. Die-
se Weili’'schen Bereiche besitzen dann ein magnetisches Moment, das sich aus den

einzelnen Momenten innerhalb dieses Bereiches zusammensetzt.

In einem realen Ferromagneten existieren in der Regel mehrere solcher Bereiche.
Deren magnetische Momente kompensieren sich teilweise. In einem duferen Feld rich-
ten sich diese Momente aus und die Gesamtmagnetisierung als Funktion des angeleg-

ten Magnetfeldes zeigt die Form einer Hysterese (siehe Abb. 3.5).

Wihrend bei der Behandlung des Paramagnetismus nur eine Wechselwirkung der
magnetischen Momente mit dem duferen Magnetfeld in Betracht gezogen wurde und
keine wechselseitigen Beziehungen untereinander zugelassen wurden, so miissen bei der
Untersuchung der Ferromagnetismus auch die Wechselwirkungen der magnetischen

Momente untereinander in die Betrachtung mit einbezogen werden.

3.3.1 Die klassische Dipol-Dipol-Wechselwirkung

An dieser Stelle sollen nur die direkten Wechselwirkungen der magnetischen Momente
in einem Festkorper betrachtet werden. Zunéchst soll die klassische Wechselwirkung
zweier magnetischer Momente diskutiert werden. Um eine erste Abschitzung zu er-
halten, betrachtet man den aus der klassischen Elektrodynamik bekannten Ausdruck

fiir die Wechselwirkungsenergie zweier magnetischer Dipole m7 und ms:

_ Mo — = 3 = . = (52 .
= 13 <m1 My = (mi-7)(m5-T )) (3.16)
Die Wechselwirkungsenergie aus Gl. (3.16) kann man grofenordnungsméfig abschét-
zen, indem man fiir die magnetischen Momente m; und ms jeweils das Bohr’sche

Magneton fip einsetzt und fiir den Abstand einige Angstrom. Fiir eine Parallelstel-
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lung zweier Momente ergibt sich somit eine Wechselwirkungsenergie von
E~1.6-10"% ]~ 100 ueV. (3.17)

Diese Energie entspricht einer Temperatur von nur etwa 1.2 K. Vergleicht man diese
Temperatur mit den Curie-Temperaturen einiger typischer Ferromagnete, die im Be-
reich von einigen 100 K liegen, so wird schnell klar, dass diese direkte Wechselwirkung
zwischen den magnetischen Dipolen als Erklarung fiir den Ferromagnetismus nicht in

Frage kommt.

3.3.2 Heisenberg-Modell

Um den Ferromagnetismus genauer verstehen zu kénnen, muss die quantenmecha-
nische Wechselwirkung mit in die Betrachtung einbezogen werden. Der Hamilton-

Operator fiir fiir die Wechselwirkung zwischen zwei Spins lautet:

—

~ o 1 —
HP = —51(?) S; - S; (3.18)

Der Faktor [ (7) wird als Austauschkonstante oder Austauschintegral bezeichnet.
Das Vorzeichen von [ ist nun entscheidend, wie die beiden Spins zueinander orientiert
sind.

Fiir I > 0 sind beide Spins parallel ausgerichtet, wiahrend bei antiparalleler Orien-
tierung die Austauschkonstante I negativ ist. Fiir den hier betrachteten Fall magneti-
scher Wechselwirkungen im Festkorper muss Gl. (3.18), die nur den Fall einer Wech-
selwirkung zwischen zwei Spins Rechnung tragt, erweitert werden zu einem Vielteil-
chensystem. Dies geschieht im sogenannten Heisenberg-Modell mit dem Heisenberg-
Hamilton-Operator

FyHeisenberg _ _% Z I (7”_25) g: ) ?J (3.19)
i<j
wobei I (7;;) das Austauschintegral zwischen dem i-ten und dem j-ten Spin bezeichnet.
Bei der Summation gilt die Einschrinkung, dass ¢ < j ist, um eine Doppelzdhlung zu
vermeiden.

Dieser Heisenberg-Hamilton-Operator beschreibt also die Situation, dass an jedem
Punkt ¢ ein Spin E) sitzt, wobei alle Spins paarweise iiber einen Austauschmechanis-
mus mit dem Austauschintegral I gekoppelt sind. Da man nur die direkte Wech-

selwirkung zwischen zwei Dipolen betrachtet, spricht man hier von einem direkten
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Austauschmechanismus.

Das Austauschintegral [ (7;;) = I;; ist abhéingig vom Abstand der beiden wech-
selwirkenden Dipole. Allerdings ist es bislang nicht gelungen, dessen Wert theoretisch
zu berechnen, was auf die Einfachheit dieses Modells zuriickzufiihren ist [37|. Bei der
Herleitung dieser direkten quantenmechanischen Wechselwirkung spielt die Uberlap-
pung der Wellenfunktionen eine entscheidende Rolle, so dass [;; fiir ndchste Nachbarn

meistens grof ist und fiir weitere Nachbarn stark abfillt |37].

Bei der Behandlung des Austauschmechanismus nach Gl. (3.19) wird angenommen,
dass beide Dipole an einem festen Platz sind, was in der Regel fiir Isolatoren gut erfiillt
ist, doch fiir metallische Leiter mit frei beweglichen Ladungstrigern wie Elektronen
oder Locher nicht mehr stimmt. In der Tat eignet sich das Heisenberg-Modell zur
Beschreibung von ferromagnetischen Wechselwirkungen in Isolatoren (z. B. EuO) sehr
gut. Die klassischen Ferromagnete wie Eisen (Fe), Cobalt (Co) oder Nickel (Ni) und
ihre Legierungen sind mit diesem Modell nicht mehr befriedigend zu erkldren. Bei
diesen Beispielen handelt es sich jeweils um Metalle, die sich unter anderem durch frei

bewegliche Ladungstriger (Elektronen) auszeichnen.

Betrachtet man freie Elektronen, so sind in einem unmagnetischen Stoff alle Zu-
stinde innerhalb der Fermi-Kugel bis zur Fermi-Energie Er mit je zwei Zusténden,
also zwei Spin-Orientierungen, besetzt. Der Radius der mit besetzten Zustdnden auf-
gefiillten Fermi-Kugel ist kr = (37r2ne)1/3, wobei n, = N/V die Elektronendichte
beschreibt. Daraus ergibt sich die mittlere kinetische Energie des Elektronengases zu
137]

(3.20)

Wird dieses System ferromagnetisch, so sind alle Elektronen durch einen gleichge-
richteten Spin ausgezeichnet, und somit ist jeder Zustand nur noch einfach besetzt.
Somit verdoppelt sich das Volumen der Fermi-Kugel, was einer Vergroferung des Ra-
dius kp um den Faktor 2'/3 entspricht. Die kinetische Energie nimmt also nach Gl.
(3.20) um den Faktor 2%/® zu. Diese Zunahme der kinetischen Energie kann allerdings
nicht durch den Energie-Gewinn bei Parallelstellung der Spins kompensiert werden
|37]. Somit neigen freie Elektronen nicht dazu, den ferromagnetischen Zustand zu

begiinstigen.

Mit Hilfe der Stoner-Wohlfarth-Theorie |38] ist es moglich, eine theoretischen Be-

schreibung des Ferromagnetismus in einem metallischen Leiter zu erhalten.
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3.3.3 Die Weifi’sche Molekularfeld-Naherung

Ein eher phianomenologischer Zugang zum Ferromagnetismus wurde im Jahr 1907 von
Weiss geliefert, der in der angelsidchsischen Literatur meist als ,mean field approxi-
mation“ bezeichnet wird. Der Grundgedanke der Weifi’'schen Molekularfeld-Ndherung
besteht in der Annahme, dass in einer magnetischen Substanz alle magnetischen Mo-
mente eine Gesamtmagnetisierung erzeugen, die einem homogenen inneren Magnet-
feld in der Probe entspricht. Ein magnetisches Moment ,sieht” dieses gemittelte Feld

und wechselwirkt mit ihm.

Der Hamilton-Operator fiir ein System wechselwirkender magnetischer Momente
in einem duferen Magnetfeld setzt sich dann zusammen aus dem bereits erwihnten
Heisenberg-Hamilton-Operator und dem entsprechenden Hamilton-Operator fiir ein
Teilchen im Magnetfeld

~ 1 — = - =

H = —3 Z ;S-S5 + QMBZSi - B (3.21)
1<J ?
Heis:nberg Zeeman

wobei die Austauschkonstante [;; positiv sein muss fiir ferromagnetische Wechselwir-

kung. Schreibt man diese Gl. (3.21) um in der folgenden Form

A — 1 —
- guB =,
i J,3>1
so sieht man, dass das in den eckigen Klammer stehende Magnetfeld aus zwei Anteilen
besteht. Withrend B das dukere Feld bezeichnet, beschreibt der zweite Summand ein
effektives Magnetfeld, welches aus den magnetischen Momenten der Spins g; erzeugt
wird. Dieses Feld wird als das Molekularfeld bezeichnet:

1
B = ——— 3 1,5 (3.23)

In dieser Schreibweise erzeugen alle Spins ?J ein Molekularfeld, das auf den am Gitter-
platz ¢ befindlichen Spin wirkt. Fiihrt man die Summe in Gl. (3.23) aus und verwendet,
dass jeder Spin ?J ein magnetisches Moment m; = —guBQ besitzt und dass die Ge-

samtmagnetisierung M die Summe aller magnetischen Momente pro Volumen ist, also



3.3. FERROMAGNETISMUS 39

M= T E m;, so erhilt man fiir das Molekularfeld [37]
1
B = 3.24
2n0g> 17 (3.24)

Dabei ist z die Anzahl aller magnetischen Momente im Kristallgitter, die zum Mole-
kularfeld beitragen, ng ist die Anzahl der magnetischen Momente pro Volumeneinheit,
g ist der Landé-Faktor und pup das Bohr’sche Magneton.

Nach Gl. (3.24) ist das Weik’sche Molekularfeld proportional zur Magnetisierung

des Festkorpers. Ublicherweise wird das Molekularfeld dann in der Form
B = oMl (3.25)

geschrieben mit der Molekularfeld-Konstanten A. Auf diese Weise kann ein effektives
Magnetfeld am Ort eines betrachteten Gitteratoms eingefiihrt werden, das sich aus

dem externen und dem Molekularfeld zusammensetzt,

B B B (3.26)

3.3.4 Curie-Weiss-Gesetz

Um die Temperaturabhéingigkeit der Magnetisierung eines Ferromagneten zu erhal-
ten, wird das bereits eingefithrte Molekularfeld verwendet. Ist die Temperatur hoch
genug, d. h. die magnetische Austausch-Energie ist kleiner als die thermische Energie
kT, so verschwindet die spontane Magnetisierung und der Festkorper verhilt sich
paramagnetisch. Die Temperatur, bei der der Ubergang von einem ferromagnetischen
zum paramagnetischen Zustand stattfindet, heisst Curie-Temperatur. Auf sie wird
noch genauer eingegangen.

Im paramagnetische Zustand erzeugt ein von aufen angelegtes Magnetfeld B ei-
ne Magnetisierung des Festkorpers, die im Gegenzug das Molekularfeld ?MF erzeugt.

Mit der paramagnetischen Suszeptibilitit x,qr, erhélt man fiir die Magnetisierung
ext MF
1oM = Xpara (? + B ) (3.27)

mit der paramagnetischen Suszeptibilitit aus Gl. (3.15) Xpare = C/T und der Curie-
Konstanten C. Setzt man X4, und Gl. (3.25) in obige Gl. (3.27) ein, so ergibt sich
fiir die Magnetisierung NOM = %?m + MOA%M, aus der sich nun die Suszeptibilitdt
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x als Quotient von Magnetisierung und dufserem Magnetfeld berechnen l&sst:

CMp M C
XT Bt T H  T_T.°

= mit Ty = \C (3.28)
Dieser Zusammenhang ist als das sogenannte Curie-Weifs’sche Gesetz bekannt mit der
Curie-Temperatur T¢. Gl. (3.28) beschreibt das Verhalten der Suszeptibilitit oberhalb
der Curie-Temperatur, also im paramagnetischen Bereich recht gut. In der Nahe des
Curie-Punktes lisst sich die Suszeptibilitit durch genauere Rechnungen beschreiben

mit [10]
1

_(T _ TC)1.33 ) (3.29)

X X

was gut mit experimentellen Befunden zusammenpasst.

Wie man aus Gl. (3.28) erkennt, divergiert die Suszeptibilitit bei Annéherung an
die Curie-Temperatur. Dies ist einsichtig, da unterhalb dieser Temperatur eine ferro-
magnetische Ordnung auftritt, und somit auch ohne dufseres Magnetfeld eine sponta-
ne Magnetisierung existiert. Wahrend also im paramagnetischen Fall zur Erzeugung
einer Magnetisierung der Probe ein Magnetfeld vorhanden sein muss, ist dies im fer-
romagnetischen Zustand nicht mehr der Fall. Der Quotient aus Magnetisierung und
Magnetfeld in Gl. (3.28) divergiert also.

Um die Temperaturabhingigkeit der Magnetisierung zu erhalten, geht man zu-
ndchst nur von einem inneren Molekularfeld aus und setzt das dufere Magnetfeld
gleich Null. Betrachtet man nun Gl. (3.13) fiir die Magnetisierung und ersetzt im Ar-
gument a = g‘l‘éi%oH das Magnetfeld durch GI. (3.25) und (3.26), so ergibt sich bei

T

verschwindendem &uferen Magnetfeld fiir die Magnetisierung
M gpupJAM
— =B | —F——+— 3.30
My 7 ( kT ) (3.30)

mit der Sittigungsmagnetisierung My = NgupB. Hierbei handelt es sich um eine
implizite Gleichung fiir die Magnetisierung. Da M sowohl auf der linken Seite von
Gl. (3.30) als auch im Argument der Brillouin-Funktion By vorkommt, muss diese
Gleichung numerisch oder graphisch gelost werden, um die Abhéngigkeit der Ma-
gnetisierung von der Temperatur zu erhalten. Fiir J = % ist die spontane Magneti-
sierung M(T') in Abb. 3.2 dargestellt. Dabei sind die spontane Magnetisierung auf
den Wert der Séttigungsmagnetisierung M, und die Temperatur auf den Wert der

Curie-Temperatur T¢ normiert.

Man erkennt, dass die spontane Magnetisierung fiir 7' — 0 gegen den Sattigungs-
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0,8

0,61

MM,

0,4-

0,2

Abbildung 3.2: Temperaturabhdingigkeit der spontanen Magnetisierung eines Ferro-
magneten fir J = %; Die Werte wurden durch numerische Lésung von Gl. (3.50)
bestimmt,

wert konvergiert. Wird die Substanz erwarmt, so reduziert sich die spontane Magneti-
sierung bis sie schliefslich bei der Curie-Temperatur verschwindet. Ist die Probentem-
peratur hoher als T¢, existiert keine spontane Magnetisierung mehr und die Substanz
ist paramagnetisch. Auf diese Weise kann die Curie-Temperatur experimentell be-

stimmt werden.

3.3.5 Indirekte RKKY-Wechselwirkung

Bislang wurde zur Beschreibung des Ferromagnetismus immer ein direkter Austausch
zwischen den magnetischen Momenten in einer Probe angenommen. Sind diese Mo-
mente hinreichend nahe beieinander, so ist diese Annahme gerechtfertigt. Zieht man
allerdings Substanzen heran, deren mittlerer Abstand zwischen den magnetischen Mo-
menten so grof ist, dass das Austauschintegral praktisch verschwindet, so versagt die-
ses Modell. Die in dieser Arbeit untersuchten GaMnAs-Proben sind ferromagnetisch,
doch ist selbst bei einer relativ hohen Mangan-Konzentration von bis zu 10% der
mittlere Abstand zwischen den magnetischen Momenten der Mangan-Ionen so grof,
dass eine direkte Wechselwirkung als Erklarung fiir ferromagnetische Ordnung bis zu
den entsprechenden Curie-Temperaturen nicht in Frage kommt.

In Metallen und auch in metallischen Halbleitern (siehe Phasendiagramm, Abb.
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2.4) wie den hier vorgestellten stark p-dotierten GaMnAs-Epitaxieschichten existieren
Ladungstréger, die bislang bei der theoretischen Betrachtung aufser Acht gelassen wur-
den. Bei der indirekten Wechselwirkung existiert eine magnetische Kopplung zwischen
lokalisierten magnetischen Momenten in einem Kristallgitter und den Spins der freien
Ladungstréiger. Diese koppeln entweder mit anderen Ladungstriagern oder polarisieren
aufgrund ihrer Bewegung durch das Kristallgitter andere lokalisierte Momente. Da so-
mit eine Wechselwirkung zwischen den ortsfesten magnetischen Momenten durch die
Ladungstriger vermittelt wird, spricht man hier von einem indirekten Austauschme-

chanismus.

Ruderman und Kittel berechneten erstmals 1954 diesen indirekten Austausch fiir
die Kopplung zwischen den Kernspins und den Leitungselektronen [39|. In den Jahren
1956 und 1957 wurde dieser Austauschmechanismus von Kasuya [40] und Yosida [41]
verallgemeinert und auf die Untersuchung der magnetischen Eigenschaften von Metal-
len und Legierungen erweitert. Nach ihren Entdeckern wird dieser indirekte Austausch

iiber freie Ladungstriger als RKKY-Austausch benannt.

Grundlage des RKKY-Austausches ist wieder eine Wechselwirkung der Form aus
Gl. (3.19) mit dem effektiven Hamiltonian

JREKY _ _ Z ]ZJ}KKYgg .S (3.31)

i7j

Dabei werden die Elektronen durch ihre Blochwellenfunktion charakterisiert. Diese
Elektronen vermitteln nun eine Wechselwirkung zwischen den Spins gi und g; Die-
ser Effekt kann in zweiter Ordnung Storungsrechnung beschrieben werden. Auf eine

Darstellung der Herleitung wird an dieser Stelle verzichtet. Die Kopplungkonstante
JREKY
ij
zwischen zwei magnetischen Momenten an den Orten ¢ und j ergibt sich dann zu
[39, 40, 41]

fiir diesen von Ladungstrager vermittelten, indirekten Austauschmechanismus

JRKKY _ g2kS, . I EATE: [sin (2kpry;) — 2kpry; cos (2kpry;)] (3.39)
“ EF N? (271')3 (2]€F7’Z’j)4
Dabei ist kr der Fermi-Wellenvektor der Elektronen und r;; = |(77 — 7;)| ist der

Abstand zwischen zwei magnetischen Momenten, z. B. der Abstand zwischen zwei
Mangan-ITonen im Fall der hier untersuchten GaMnAs-Proben. Das Verhéltnis aus
V und N im zweiten Quotienten der Gl. (3.32) ist das Reziproke der Spin-Dichte,
also (Anzahl der Spins / Volumen)™'. Der erste Quotient enthilt den g-Faktor der
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Elektronen sowie die Fermi-Energie Fp.

In Abb. 3.3 ist der prinzipielle Verlauf des RKKY-Austauschintegrals als Funktion
des Abstandes zwischen zwei magnetischen Momenten dargestellt.

Eines der Hauptmerkmale der RKKY-Wechselwirkung ist das oszillierende Ver-
halten, das zwischen einem ferromagnetischen und antiferromagnetischen Austausch
als Funktion vom Abstand der Mangan-Spins umschaltet. Diese Oszillationen werden
auch als Friedel-Oszillationen bezeichnet. Der Abstand zwischen den Mangan-Spins
wird bestimmt durch den Wert x der Ga;_,Mn,As-Proben. Fiir sehr kleine Abstande
ist die Wechselwirkung ferromagnetisch, die magnetischen Momente sind also parallel
ausgerichtet. Weiterhin sieht man, dass die Wechselwirkung mit 1/73 abfillt, so dass
auch hier nur die nichsten Nachbarn in die Betrachtung mit einbezogen werden.

Da die Elektronendichte n. sowohl in der Formel fiir den Fermi-Wellenvektor
h2
2m*
gibt sich nach GI. (3.32) eine Abhéngigkeit des RKKY-Austauschintegrals von n, mit

RKKY /

kp = (37r2ne)4/3, als auch in der Fermi-Energie Ep =

(37T2ne)1/3 vorkommt, er-
o ng’®. Man erkennt also anhand dieser Form, dass die Ladungstréigerdichte
einen entscheidenden Einfluss auf die Stérke dieser indirekten Wechselwirkung und
somit auf die magnetischen Eigenschaften der Probe hat. Dies ist auch in Einklang

mit den Erlduterungen zum Phasendiagramm in Abb. 2.5.

0al RKKY-Austauschintegral I?KKY
g 02 "ferromagnetisch"
(T
T oboome oo LN
>-v |-
! n H H "
X:= 0o antiferromagnetisch
04]-
I SR SR HRR R B
0

2 4 6 § 10 1
Mn-Mn Abstand T (rel. Einh.)

Abbildung 3.3: RKKY-Austauschintegral als Funktion des Abstandes zwischen zwei
magnetischen Momenten; Fir positive Werte von ISKKY st die Kopplung ferroma-
gnetisch, fiir negative Wert antiferromagnetisch;

Dieses oszillierende und von der Ladungstriagerdichte abhingige Verhalten kann

mitunter zu recht komplexen magnetischen Strukturen fiihren, wie sie experimentell
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z. B. in den Metallen der seltenen Erden nachgewiesen werden konnten. Diese konnen
dann Schrauben- oder helikoidale Strukturen aufweisen, die nicht mehr in die einfache
Klassifizierung Ferro-, Antiferro- oder Ferrimagnetismus passen [37].

Hier sei noch erwiihnt, dass das Modell der RKKY-Wechselwirkung auf Isolatoren
nicht anwendbar ist, da bei dessen Herleitung das Vorhandensein von frei beweglichen
Ladungstrigern explizit vorausgesetzt wird. In isolierenden Substanzen findet man
den hier nicht weiter erlauterten Superaustausch, der von Ionen vermittelt wird, die
zwischen den magnetischen Momenten lokalisiert sind (Beispiel Sauerstoff in MnO).
Dieser Superaustausch ist in der Regel antiferromagnetisch und beschreibt z. B. das

magnetische Verhalten magnetischer Oxide recht gut.

3.3.6 Existenz von Domanen

Nachdem bislang die mikroskopische Wechselwirkung in einem Ferromagneten im
Mittelpunkt stand, sollen in den beiden folgenden Abschnitten zwei makroskopisch
messbare Auswirkungen des ferromagnetischen Zustandes diskutiert werden. Wie bei
den Betrachtungen des Molekularfeldes bereits erwihnt, ist der ferromagnetische Zu-
stand dadurch ausgezeichnet, dass selbst bei einem verschwindenden dufseren Magnet-
feld eine Magnetisierung vorhanden ist. Dies ldsst auf Bereiche der Probe schliefien,
in denen alle magnetischen Momente in die gleiche Richtung zeigen. Die Magnetisie-
rungsrichtungen der Bereiche kénnen verschiedenen sein.

Mit Hilfe des Molekularfeldes ist es moglich, zu verstehen, dass solche Bereiche
mit unterschiedlichen Magnetisierungsrichtungen existieren. Diese Gebiete werden als
Doménen oder als Weif’sche Bezirke bezeichnet. Die erste Skizze in Abb. 3.4 stellt

schematisch dar, wie das Streufeld einer eindoménigen Probe beschaffen ist.

Im Jahr 1935 konnten Landau und Lifschitz theoretisch begriinden, warum trotz
paralleler Ausrichtung der magnetischen Momente die Gesamtmagnetisierung eines
Ferromagneten oft verschwindet [42]. Die Erklirung beruht auf der Tatsache, dass
Bereiche gleicher Magnetisierungsrichtung, wie es z. B. auch im Bild a) der Abb.
3.4 gezeigt ist, ein magnetisches Streufeld besitzen. Die Energie dieses Streufeldes ist
proportional zu B2, integriert iiber den gesamten vom Feld erfiillten Raum, so dass
es ab einer bestimmten, von den magnetischen Eigenschaften der Probe abhéngigen
Doménengrofie energetisch giinstiger ist, mehrere magnetische Bereiche zu bilden und
somit das Streufeld zu minimieren.

Die Richtung in der sich die spontane Magnetisierung ausbildet kann sowohl von
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i\

a) b) C)

Abbildung 3.4: Beispielhafte Bildung einer Ein-, Zwei- und Mehrdomdnen-Struktur.
Pfeile in der Probe deuten die Richtung der Domdnen-Magnetisierung an, die Pfeile

aufserhalb zeigen das magnetische Streufeld;
Probe a) und b) ohne Abschlussbereiche; Probe c¢) mit Abschlussbereich;

der Probengeometrie als auch der Kristallstruktur abhingen. Diese in der Anisotro-
pie der Probe begriindeten Ursachen werden im Abschnitt 3.3.8 genauer betrachtet.
Hier sei nur erwihnt, dass die fiir die spontane Magnetisierung bevorzugte Richtung
als ,leichte Achse (easy axis)‘ und die entsprechende senkrecht dazu orientierte als
sschwere Achse (hard azis)“ bezeichnet wird.

Betrachtet man nun eine Mehrdoménen-Probe, so sind die einzelnen magnetischen
Bereiche durch Winde voneinander abgegrenzt. Bei diesen Doménengrenzen wird zwi-
schen der Bloch- und der Néel-Wand unterschieden. Wéhrend die Magnetisierung ei-
ner Bloch-Wand in der Wandebene rotiert, so findet die Rotation der Magnetisierung
einer Néel-Wand in einer Ebene statt, die senkrecht zur Néel-Wand orientiert ist.
Néel-Wénde werden vor allem bei diinnen Filmen bevorzugt, da der Energieaufwand
relativ groft ist, die Magnetisierung aus der Filmebene herauszudrehen.

Es existieren deshalb Gebiete innerhalb der Doménengrenze, in denen die Magne-
tisierung in Richtung der magnetisch harten Achse liegt und insbesondere benachbarte
Spins nicht parallel stehen, was energetisch ungiinstig ist, denn es muss in der Wand
Austausch- und Anisotropie-Energie aufgebracht werden. Dementsprechend kostet das
Bilden von Bloch- oder Néel-Wénden Energie, deren Betrag verglichen werden muss
mit dem Energiegewinn, der durch das Reduzieren des Streufeldes aufgrund der Mehr-
domaéanenstruktur erzielt wird.

Beim Anlegen eines Magnetfeldes in eine beliebige Richtung nimmt die Gesamt-

magnetisierung der Probe als Funktion des angelegten Feldes zu. Dabei existieren zwei
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voneinander unabhéngige Prozesse |37]:

e In schwachen Magnetfeldern nimmt das Volumen der Bereiche zu, deren Magne-
tisierungen im Bezug auf das dufsere Feld giinstig orientiert liegen, auf Kosten
der ungiinstig orientierten Bereiche. Die Magnetisierungsrichtung in den einzel-

nen Bereichen bleibt gleich. Die Ursache dafiir sind Wandverschiebungen.

e In starken Magnetfeldern richtet sich die Magnetisierung sukzessive parallel zum
duferen Feld aus. Es finden also Drehprozesse der magnetischen Momente und

somit der Magnetisierungen statt.

Allein die Minimierung des magnetischen Streufeldes reicht nicht aus, um die Existenz
und vor allem die Form und Gréfe der Doménen zu erkldren. Um die Bereichsstruktur
genauer zu verstehen, miissen fiinf Energiebeitrige zur Freien Energie F' beriicksichtigt
werden [43]:

F=F+F,+F,+F.+F, (3.33)

Der erste Term F; bezeichnet die Wandenergie, der zweite Term [}, ist die Energie
der entsprechenden Doméanenanordung im duferen Feld, der Beitrag F;, bezeichnet die
Anisotropie-Energie der Spin-Orientierung, F, ist der Beitrag der Entmagnetisierungs-
Energie und F; bezeichnet die Streufeldenergie.

Im Folgenden werden die einzelnen Beitrige kurz diskutiert.

Bei der Betrachtung der Doménen-Grenzflichen ist es sinnvoll, eine Oberflichen-
Energie pro Fliche einzufiihren, die mit oy bezeichnet ist, so dass der erste Term von

Gl. (3.33) geschrieben werden kann als
Ff = O’fS s (334)

wobei S die Gesamtflidche aller Grenzflichen zwischen den Doménen einer Probe ist.
Der Wert von o héngt von der kristallographischen Ausrichtung der Grenzfliche, der
Wanddicke und der Austauschenergie ab.

Die magnetische Energie F), entspricht der Arbeit, die bend6tigt wird, um die Spins
so auszurichten, dass die entsprechenden Doménenstruktur entsteht. Dieser Energie-

beitrag ist gegeben durch [43]:

F, = —% /Mo (Ff : M) v . (3.35)
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Mit 7 ist das duRere Magnetfeld bezeichnet. Das Integral bezieht sich auf das gesamte
Probenvolumen.

Durch den Anisotropie-Term F, in Gl. (3.33) wird die Tatsache beriicksichtigt,
dass es in einem Ferromagneten leichte und schwere Richtungen der Magnetisierung
gibt. Fiihrt man eine Anisotropie-Energiedichte p, ein, die nur diejenigen Doménen
betrifft, die nicht entlang der leichten Richtung magnetisiert sind, so kann man F,
schreiben als

Fo=paVa, (3.36)

wobei mit V, nur das Volumen derjenigen Doménen beriicksichtigt wird, die nicht in
der leichten Richtung magnetisiert sind.

Die Entmagnetisierungsenergie F;, kann in Analogie zum entelektrisierenden Feld
einer dielektrischen Probe im duferen elektrischen Feld verstanden werden.

Dort erzeugen die Polarisationsladungen an der Oberfliche des Dielektrikums in
seinem Inneren ein elektrisches Feld, das auf die Dipole im Inneren der Probe wirkt.
Dieses Feld, das entgegengesetzt zum &duferen Feld gerichtet ist, heifst ,entelektrisie-
rendes Feld®.

Das entelektrisierende Feld einer ellipsoid-formigen, homogen polarisierten Probe

ergibt sich zu E, = —i "N-P.In Analogie dazu ist das entmagnetisierende Feld
H.=—po-N-M. (3.37)

Der Entmagnetisierungsfaktor N ist in der Regel ein Tensor, dessen Komponenten

von der Gestalt der Probe abhéngen. Fiir die Hauptachsen des Tensors gilt

Fiir ein Ellipsoid mit den drei Hauptachsen a, b und ¢ kann N durch die Rich-
tungskosinusse a,, o, und a, dargestellt werden mit N = N,a? + Nya? + N.o?, mit
N, + Ny+ N, = 1. Fiir den Fall der hier vorgestellten diinnen Epitaxieschichten kann
man die Ndherung einer unendlich ausgedehnten diinnen Schicht anwenden. Dies ist
gerechtfertigt, da die Schichtdicke von etwa 100 bis 300 nm sehr viel kleiner ist als die
typischen Seitenldngen der Probenstiicke von etwa 5 mm. Deshalb kénnen zwei der
drei Hauptachsen des Ellipsoids als unendlich angendhert werden (a = b = o0) und
die Entmagnetisierungsfaktoren beziiglich dieser Achsen sind Null (N, = N, = 0),
bzw. N, = 1.
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Die Entmagnetisierungsenergie F, ist dann durch Integration iiber das Probenvo-
lumen V' zu erhalten [37]:

F. = %MOV M-N-M (3.38)

Es stellt sich jeweils diejenige Doménenstruktur ein, fiir die die Gesamtenergie F
minimal wird. Somit kann der Fall eintreten, dass es energetisch am giinstigsten ist,

wenn die Probe aus einer einzigen Doméne besteht.

3.3.7 Die Hysterese-Schleife

Misst man die Gesamtmagnetisierung einer Probe als Funktion eines duferen Magnet-
feldes, so findet man eine charakteristische Form, die als Hysterese bezeichnet wird
(sieche Abb. 3.5).

Zwar handelt es sich bei der in dieser Abbildung verwendeten Messung um die Auf-
zeichnung des Kerr-Drehwinkels als Funktion vom Magnetfeld, doch wird spéter bei
der Behandlung des magnetooptischen Kerr-Effekts gezeigt, dass der Kerr-Drehwinkel
eine Funktion der Magnetisierung ist.

Eine ferromagnetische Probe, die nach dem Abkiihlen unter die Curie-Temperatur
keinem Magnetfeld ausgesetzt war, besitzt in der Regel keine makroskopische Magne-
tisierung, weil sich die Momente der Doméanen kompensieren. Wird nun ein duferes
Magnetfeld langsam erhoht, so wachsen die zum Magnetfeld energetisch giinstig ori-
entierten Bereiche an auf Kosten der ungiinstig orientierten Bereiche, so dass die
Magnetisierung der Substanz von Null beginnend zunimmt. Nach dem auf der Ver-
schiebung von Doménenwinden beruhenden Prozess kommt mit weiter wachsendem
Magnetfeld eine Drehung der Magnetisierung in die Richtung des angelegten Feldes
(siehe vorangehenden Abschnitt), so dass bei einem probenabhéngigen Magnetfeld
alle Spins parallel zum #duferen Feld orientiert sind. In diesem Fall hat die Probe ihre
Sdttigungsmagnetisierung M, erreicht. In Abb. 3.5 ist der gerade beschriebene Pro-
zess durch die gepunktete Linie, die sogenannte Neukurve dargestellt. Diese ist nur
an einer vorher entmagnetisierten Probe messbar, was z.B. durch Erwirmen der Sub-
stanz auf eine Temperatur oberhalb von T und anschliefsendem Abkiihlen bei H =0

geschehen kann.

Wird das Magnetfeld wieder reduziert, so folgt die Magnetisierung nicht mehr der
Neukurve, sondern bleibt immer iiber dieser, so dass der Ferromagnet bei H = 0 noch
eine Magnetisierung M > 0 aufweist, die als remanente Magnetisierung M, oder auch

als Remanenz bezeichnet wird.
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Abbildung 3.5: Ferromagnetische Hysterese-Schleife (durchgezogene Linie) mit sche-
matischem Verlauf der Neukurve (gepunktete Linie);

M;: Sittigungsmagnetisierung, M,.: remanente Magnetisierung, H.: Koerzitivfeld;
weitere Erlduterungen siehe Text;

Durchlauft das dufsere Magnetfeld die Null und polt um, so reduziert sich die
Magnetisierung immer weiter, bis schlieflich keine makroskopische Magnetisierung
mehr vorhanden ist. Das Magnetfeld bei dem die Gesamtmagnetisierung verschwindet
heiftt Koerzitivfeld H,.. Ein weiteres Ummagnetisieren der Probe und die Umkehrung

dieser Vorgénge schliefst die Hysterese-Schleife.

Je grofer das Koerzitivfeld ist, umso ,stabiler” ist die Magnetisierung der Probe
z.B. gegen Storfelder, und umso grofer muss auch das angelegte Feld sein, um eine sol-
che Probe umzumagnetisieren. Deshalb werden derartige Substanzen als magnetisch
hart bezeichnet im Unterschied zu magnetisch weichen Materialien, die sich durch ein
relativ kleines Koerzitivfeld auszeichnen. Zum Einsatz in der Datenspeicherung ist es
deshalb sinnvoll, magnetisch harte Materialien einzusetzen, wihrend z. B. bei Trans-
formatoren magnetisch weiche Substanzen verwendet werden. Manchmal wird bei der
Darstellung der Hysterese anstelle der Magnetisierung M die magnetische Flussdich-
te B auf der Ordinatenachse aufgetragen. Dann kann die magnetische Flussdichte
geschrieben werden als B = g (H + M) und die urspriingliche Hysterese ist dann

mit einer linearen Steigung der Grofe o aufgrund des Terms pgH unterlegt. Die
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Fliache der Hysteresen-Schleife entspricht bei einer solchen B (H )-Auftragung genau
der Energiedichte, die bei einem kompletten Durchlaufen der Hysterese aufgebracht
werden muss.

Die Form der Hysterese und die Verhéltnisse von H., M, und M, zueinander hin-
gen mit der speziellen Struktur der Probe, ihrer Anisotropie und Fehlstellen, die eine
Verankerung der Wiénde zwischen den Bereichen bewirken, zusammen. Die magneti-

sche Anisotropie wird im folgenden Abschnitt genauer betrachtet.

3.3.8 Anisotropie

Die Bezeichnung ,magnetische Anisotropie” bezieht sich auf die Eigenschaft ferroma-
gnetischer Substanzen, eine Vorzugsrichtung der Magnetisierung zu besitzen. Ohne
duflere Felder versucht sich die Magnetisierung entlang dieser Vorzugsrichtung auszu-
richten. Man bezeichnet diese als die sogenannte leichte Richtung der Magnetisierung.

Nach GI. (3.18) héngt die Wechselwirkungsenergie zwischen zwei Spins nur vom
Winkel zwischen ihren beiden magnetischen Momenten, nicht aber von ihrer kristallo-
graphischen Orientierung ab. Sowohl die spontane Magnetisierung als auch der Wert
der Curie-Temperatur zeigen also keine Abhéingigkeit von der Magnetisierungsrich-
tung relativ zu den kristallographischen Achsen des Gitters.

Wie bereits im vorangegangenen Abschnitt erwihnt, ist die Verlustenergie, die
beim Durchlaufen der Hysterese-Schleife verloren geht, gleich der Hysteresen-Fliche
in einer B (H)-Auftragung. Betrachtet man nur den magnetisierungsabhéngigen Term,
so kann man die Magnetisierungsarbeit, die beim Durchlaufen der Neukurve zwischen

H =0 und H > 0 verrichtet werden muss, schreiben als 44|
M
ooy = / HdM (3.39)
0

wobei die obere Grenze der Integration meist die Séttigungsmagnetisierung M, ist.
Dieses Integral in Gl. (3.39) entspricht der von der y-Achse und der Neukurve einge-
schlossenen Fliche in Abb. 3.5. Liegt das Magnetfeld parallel zur leichten Richtung der
Magnetisierung, so wird die Sattigungsmagnetisierung bei sehr viel kleineren Magnet-
feldern erreicht, als bei einer Orientierung des angelegten Feldes entlang der schweren
Richtung. Die durch Gl (3.39) beschriebene Fliche und somit die Magnetisierungs-
energie ist dann bei einer parallelen Orientierung kleiner als bei einer nicht parallelen
Ausrichtung zwischen leichter Richtung und Magnetfeld. Diese einfache Uberlegung

macht schon klar, dass die Magnetisierungsenergie von der kristallographischen Orien-
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tierung der spontanen Magnetisierung abhingt, was als Kristallanisotropie bezeichnet

wird.

Die Kristallenergie pro Volumen, Ej/V, ist also nach obigen Uberlegungen eine
Funktion der Orientierung der spontanen Magnetisierung. Zu deren Beschreibung im
Folgenden die drei Richtungskosinusse oy, as und ag der spontanen Magnetisierung
in bezug auf ein gitterfestes Koordinatensystem verwendet werden,

E, Ej

vV = 7 (alaa27a3) :

Da kristallographisch gleichwertige Achsen auch energetisch gleichwertig sind, kann
man zeigen, dass die Potenzen der a;’s geradzahlig sein miissen |44|. Auferdem muss
E}x/V invariant gegeniiber einer Vertauschung der Richtungskosinusse sein. Weiterhin
gilt der Satz des Pythagoras in drei Dimensionen, o + a3 + a2 = 1, so dass diese
Kombination ausscheidet. Daraus ergeben sich als Kombinationen der nichst hoheren
Ordnung in den a;’s zum einen (a%a3 + a3a3 + a3a?) und zum anderen (a?a3a?)
und somit kann die Kristallenergiedichte eines kubischen Kristalls, wie z.B. GaAs

geschrieben werden als [44|

% = const. + K; (a3 + o303 + ajai) + Ks (afaza3) + ..., (3.40)
mit den beiden Anisotropiekonstanten K; und K5. Diese beiden Konstanten sind
temperaturabhéngige Materialgrofsen, von deren Vorzeichen sowie ihrem Verhiltnis
zueinander z.B. die leichte Richtung der Magnetisierung abhidngt. Mochte man die
Anisotropiekonstanten bestimmen, so muss das Energieminimum der Kristallenergie
bestimmt werden. Aus GI. (3.40) ergibt sich dieses Minimum fiir einen kubischen
Kristall bei Orientierung der spontanen Magnetisierung entlang von Achsen hoher
Symmetrie, wie [100], [110], [111] oder dquivalenter Richtungen. Dies bedeutet, dass in
einem ideal kubischen Ferromagneten die leichte Richtung der Magnetisierung alleine
aufgrund der Kristallstruktur vorgegeben ist und entlang der oben genannten Achsen
liegt. Ist K7 < 0, so ist |110] die leichte Richtung, wihrend bei K; > 0 [100] die leichte
Richtung ist.

Die in Gl. (3.40) beschriebene Kristallenergie gilt allerdings nur fiir den Fall ei-
nes nicht-verspannten Kristalls mit kubischer Symmetrie. Wird ein solcher kubischer
Kristall nun unter den Curie-Punkt abgekiihlt, so tritt durch die spontane Magne-
tisierung eine Symmetriebrechung auf und die kubische Symmetrie des Kristalls ist

gestort oder nicht mehr vorhanden. Im Fall der GaMnAs-Epitaxieschichten kommt
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noch als Stérung der kubischen Symmetrie hinzu, dass GaMnAs und GaAs unter-
schiedliche Gitterkonstanten besitzen und deshalb sie GaMnAs-Schicht verspannt ist.
Auferdem gilt Gl. (3.40) nur fiir Kristalle, deren Vorzugsrichtung der spontanen Ma-
gnetisierung nur durch die Kristallsymmetrie ohne Beriicksichtigung einer etwaigen
Form-Anisotropie, wie sie z.B. bei diinnen Schichten vorliegt.

Um die Kristallenergiedichte und somit auch die Anisotropie-Eigenschaften der
GaMnAs-Epitaxieschichten unterhalb von T beschreiben zu kénnen, miissen deshalb
drei Terme Beriicksichtigung finden, die Zeeman-Energie F,, der Energiebeitrag auf-
grund des entmagnetisierenden Feldes F, und die Kristallanisotropie E},

E 1

V =V {EZ + E. + Ek} . (3.41)

Die im Folgenden erlduterten Energie-Beitrige gelten fiir den Spezialfall einer diinnen
Schicht mit Zinkblende-Struktur, wie etwa die hier vorgestellten GaMnAs-Proben,
die unter tetragonaler Verspannung stehen und sich in einem duferen Magnetfeld "
befinden.

Der erste Summand £, /V in Gl. (3.41) beschreibt die Zeeman-Energie einer Probe
mit der Magnetisierung M in einem Aukeren Feld H. Bei einer allgemeinen Orientie-
rung von M und H definieren sich folgende Winkelgrofen (vgl. mit Abb. 2.6 in Kap.
2.4):

e ): Winkel zwischen M und der [001]-Richtung;
e ¥y Winkel zwischen H und der [001]-Richtung;
e ¢: Winkel zwischen der Projektion von M in die (001)-Ebene und der [100]-Richtung;

e ¢y Winkel zwischen der Projektion von H in die (001)-Ebene und der [100]-Richtung;

Fiir eine allgemeine Orientierung von Magnetfeld und Magnetisierung lautet dieser
Energiebeitrag [33],[32]:

— = —poMH [cos v cos Uy + sin ) sin ¥y cos (¢ — u)] (3.42)

Dieser Ausdruck vereinfacht sich, wenn man anstelle einer beliebigen Orientierung
des Magnetfeldes die Geometrie des polaren Kerr-Effektes zu Grunde legt (siehe Kap.

5.1), bei der das Magnetfeld senkrecht zur Probenebene orientiert ist, also 9y = 0.
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Mit dieser Annahme vereinfacht sich Gl. (3.42) zu

— = —pupgMH cos? . (3.43)

Der zweite Summand E;/V in Gl. (3.41) tragt der Tatsache Rechnung, dass es sich
bei den hier untersuchten GaMnAs-Proben um diinne Schichten handelt. Wie be-

reits erwihnt besitzt ein magnetisierter Kérper ein entmagnetisierendes Feld, was in
Abschnitt (3.3.6) behandelt wurde und den Beitrag E./V bestimmt.

Der fiir die hier untersuchten Proben relevante Energiebeitrag der Entmagnetisie-
rungsenergie ist dann
E. 1
v = §,qu2 cos? ¥, (3.44)

wobei ¥ wieder der Winkel zwischen der Magnetisierung und der [001]-Richtung ist.

Der dritte Beitrag zur Gesamtenergie nach Gl. (3.41) liegt in der Kristallanisotropie
begriindet. Da Gl. (3.40) nicht fiir den Fall einer diinnen, verspannten Probe gilt,
miissen hier genauere Betrachtungen gemacht werden. So muss z.B. auch zwischen den
Anisotropiekonstanten senkrecht und parallel zur Filmebene unterschieden werden.
Fiir diinne Zinkblende-Schichten, die unter tetragonaler Verspannung stehen lautet
dann der Energiebeitrag Ej/V, den die Kristallanisotropie liefert [33], [32]:

E 1 1
Vk = — Ky, cos® 9 — §K4l cos* ¥ — §K4|| (3 + cosdy) sin® ¥ — Ky sin? ¢ sin? (gp — %)
(3.45)

Die Kristallanisotropie in Gl. (3.45) setzt sich zusammen aus je zwei Beitrdgen der
senkrechten (Index ,, 1“) und der zur Schichtebene parallelen Anisotropie (Index ,,[|).
Der Index ,2¢ bezieht sich auf einen uniaxiale Anisotropiebeitrag, d.h. auf eine in
einer zweizdhligen Symmetrie begriindeten Anisotropie, der Index ,4“ entsprechend

auf einen in einer kubischen Symmetrie begriindeten Beitrag.

Ein Vergleich zwischen den Beitrdgen der Kristall- und der Formanisotropie zeigt,
dass derjenige aufgrund der Formanisotropie den der Kristallanisotropie um bis zu

zwei Grofenordnungen iibersteigen kann [37].

Bei den hier untersuchten Proben handelt es sich um GaMnAs-Epitaxieschichten,
die aufgrund ihrer vom Substratmaterial abweichenden Gitterkonstanten verspannt
sind. Bei einer direkt auf GaAs aufgewachsenen Probe ist diese Schicht gestaucht, da
GaMnAs eine leicht grofsere Gitterkonstante besitzt als GaAs. Im Fall von GaMnAs
auf GalnAs ist die Situation genau entgegengesetzt und die GaMnAs-Probe ist auf-
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grund ihrer leicht kleineren Gitterkonstante gedehnt. Dies fiihrt bei GaMnAs auf GaAs
zu einer leichten Richtung der Magnetisierung, die in der Probenebene liegt. Durch
FMR-Messungen, die vom Probenhersteller durchgefiihrt wurden, zeigte sich, dass
die [100] und die [OTO}—Richtung (vgl. Abb. 2.6 in Kap. 2.4) gleichwertig sind und der
leichten Richtung entsprechen. Das FMR-Feld fiir Orientierungen [110], [110] und
[110] ist leicht groker, wobei allerdings die [110]-Richtung nicht fquivalent zur [110]-
oder [ﬁO}—Richtung ist. Dies liegt in der besonderen Struktur der Ga-As-Bindung in
der (001)-Ebene der Zinkblende-Struktur begriindet [32].

Bei einer auf GalnAs aufgewachsenen GaMnAs-Schicht fithrt die Verspannung
zu einer leichten Richtung, die parallel zur [001]-Richtung liegt, also senkrecht zur

Probenebene.

3.4 Ferromagnetische Halbleiter

Nachdem in den vorangegangenen Abschnitten vor allem der Ferromagnetismus als
kollektives Phanomen im Festkorper allgemein diskutiert wurde, soll jetzt speziell auf
den Ferromagnetismus in den hier untersuchten Ga;_,Mn,As-Proben eingegangen
werden. Ein Halbleiter ist charakterisiert durch eine Energieliicke, die das Valenzband
vom Leitungsband trennt. Somit ist eine indirekte Wechselwirkung der Mn-Ionen so-
wohl {iber die Elektronen im Leitungsband als auch iiber die Locher im Valenzband

moglich.

3.4.1 Direkte Mn-Mn Wechselwirkung

Eine grobe Abschiatzung der Austauschenergie fiir die direkte magnetische Wechsel-
wirkung zwischen den Mangan-Ionen zeigt, dass dieser Mechanismus zur Beschreibung
des Magnetismus in den Ga;_,Mn,As-Proben nicht in Frage kommt. Legt man ein
Heisenberg-Modell zugrunde, dann hat der Hamilton-Operator fiir die direkte Mn-Mn
Wechselwirkung folgende Form:

~ 1 - =
Hatnonn = —5 Z ;5 - S; (3.46)
1<J
Die Austausch-Konstante .J;; in Gl. (3.46) nimmt stark mit dem Mn-Mn-Abstand
ab und ist kleiner Null, so dass dieser Mechanismus eine antiferromagnetische Ausrich-
tung der Mn-Spins favorisiert. Auferdem liegt der Wert fiir J;; in der Gréfenordnung

von etwa —1 meV, was einer Temperatur von ~ 10 K entspricht [45]. Dieser Wert ist
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zum einen viel zu niedrig, um die beobachteten Curie-Temperaturen in Ga;_,Mn,As
erkldren zu kénnen, zum anderen existieren indirekte Austauschmechanismen (siehe
unten), die die direkte Wechselwirkung bei weiten iibersteigen. Weiterhin wurden be-
reits in Kap. 2.5 Faktoren erwihnt, die einen starken Einflufl der Ladungstriger auf

wichtige Probenparameter wie z.B. der Curie-Temperatur haben.

3.4.2 sp-d Wechselwirkung im GaMnAs

Bei den verdiinnt magnetischen Halbleitern (DMS) ist der indirekte, ladungstréger-
induzierte Austausch die bei weitem dominierendste Art der Wechselwirkung. Bei
GaMnAs liegt Mangan als Mn?*-Ion in der 3d°-Konfiguration vor, so dass es aufgrund
der nur teilweise gefiillten 3d-Schale einen Gesamtspin von S = 5/2 besitzt. In einem
Halbleiter, treten nun diese d-Orbitale des Mangan zum einen in Wechselwirkung
mit den Elektronen im s-artigen Leitungsband und zum anderen mit den Ldchern
im p-artigen Valenzband. Man muss also zwischen dem s-d Austausch und dem p-
d-Austausch unterscheiden. Allerdings hat der Hamiton-Operator fiir diese beiden
Mechanismen die gleiche Form. Betrachtet man Mangan-Spins (?,) an den Stellen
ﬁi und Ladungstriger, die durch eine Spindichte §(7) reprisentiert werden, dann hat

der Hamiton-Operator die Form [45]

—

Aep-a=— ILpalf— R:)S; - 5(F) (3.47)

wobei iiber alle Mangan-Spins zu summieren ist. Somit beeinflusst das magnetische
Moment eines Mangan-lons die Spinpolarisation der benachbarten Ladungstriager. Das
allgemein als [;,_4 eingefiihrte Austausch-Integral muss fiir Leitungs- und Valenzband
im Halbleiter unterschieden werden. Fiir die (s —d) Wechselwirkung im Leitungsband
wird das entsprechende Austausch-Integral als Nya bezeichnet, wobei fiir GaMnAs
Ny = 2.21x10%2 ¢cm 3 die Konzentration der Kationen ist. Ahnlich wie in den II-Mn-VI
Verbindungen ist bei GaMnAs Ny« positiv und deutet somit einen ferromagnetischen
Austausch an. Die Grofsenordnung von etwa 0.2 — 0.3 eV fiir Ny in GaMnAs liegt
ebenfalls in einem Bereich, wie er auch fiir II-Mn-VI Halbleiter typisch ist.

Im Valenzband wird der magnetische (p—d) Austausch durch Nyf charakterisiert.
Das Vorzeichen von Ny ist in der einschldgigen Literatur noch nicht ginzlich geklart,
auch wenn die meisten Publikationen von einer antiferromagnetischen Kopplung zwi-
schen den Lochern im Valenzband und den magnetischen Momenten der Mn?*-Ionen

ausgehen. Eine antiferromagnetische Wechselwirkung entspricht einem negativen N/,
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wie es in den verdiinnt magnetischen II-VI Halbleitern bekannt ist. Wéhrend in ei-
nigen Veroffentlichungen von einem positiven Austausch-Integral der Grofe +2.5 eV
ausgegangen wird |46, 47, 18], also ein ferromagnetische Austausch zugrunde liegt, be-
richten andere Arbeitsgruppen von einem negativen, also antiferromagnetischen Aus-
tausch mit Werten von bis zu —1.2 eV fiir Nyf [48, 49, 50|. Diese relativ groken
Unterschiede sowohl im Vorzeichen als auch beim Absolutwert fiir Ny hiangen mit
der elektronischen Struktur der eingebauten Mangan-Ionen in GaAs zusammen. Bil-
det das Mangan ein A~-Zentrum (vgl. Kap. 2.2.1), dann ist die Situation fiir die
Elektronen #hnlich wie bei einem Mn?%in einer I1I-VI Verbindung, so dass ein anti-
ferromagnetischer Austausch erwartet wird. Wohingegen bei einem A°-Zentrum des
Mangan das schwach gebundene Loch einen zusitzlichen ,Austausch-Kanal“ anbie-
tet. Dieses Loch ist spin-polarisiert und es wurde nachgewiesen [47], dass dieses Loch
zu einer Parallelausrichtung der Valenzband-Spins mit dem Gesamtspin des Man-
gans fiihrt [18|, und somit einen ferromagnetischen p — d Austausch unterstiitzt. Der
schlussendliche Charakter des p — d Austausches fiir ein A°-Zentrum ergibt sich dann
aus einem Zusammenspiel beider Austauschmechanismen. Wie spéter gezeigt wird,
unterstiitzen die hier vorgestellten Messungen und ihre Interpretation das Bild eines

ferromagnetischen (p — d) Austausches, also eines positiven Austausch-Integrals Noyf.

3.4.3 Aufspaltung der Biander

In einem ferromagnetischen Halbleiter existiert auch ohne &duferes Feld eine Spin-
Aufspaltung, da eine spontane, magnetfeld- und temperaturabhingige Magnetisierung
M (H,T) vorhanden ist. Die Ursachen dieser spontanen Magnetisierung wurde in Kap.
3.3 erldutert. Die fiir diese Arbeit relevanten Bander sind das Leitungs- und Valenz-
band sowie das ,,Split-Off“-Band, die bereits in Kap. 2.1 erkldrt wurden. Die Landau-
Aufspaltung ist zwar auch vorhanden, doch kann diese durch Vergleich mit den Ab-
solutwerten der Spin-Aufspaltung in den hier untersuchten GaMnAs-Halbleitern ver-
nachlassigt werden.

Eine Aufspaltung der Bander fiihrt zu einer Authebung ihrer Entartung und somit
zu unterschiedlichen Energieniveaus, deren Energiewert unter anderem von der jewei-
ligen Quantenzahl des Bandes abhéngt. So sind bei B—0 jeweils das , Splitt-Off*-Band,
das Valenzband der schweren und leichten Locher und das Leitungsband entartet und
es existieren somit drei Energie-Bander. Im Magnetfeld spalten die schweren und
leichten Locher unterschiedlich stark auf (siehe unten), so dass zusammen mit dem

spin-aufgespalteten ,Splitt-Off-Band sechs Valenzbénder existieren.
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Fiir optische Uberginge, wie sie z.B. fiir magnetooptische Messverfahren wichtig
sind, ergeben sich somit unterschiedliche Ubergangsenergien fiir links- und rechts-
zirkular polarisiertes Licht. Somit kann die Aufspaltung der Binder optisch gemessen
und die entsprechenden Parameter der Bandaufspaltung bestimmt werden.

Das in Ga;_,Mn_As eingebaute Mangan-Ion ist in der d’-Konfiguration und hat
5
2
Temperatur (7" < T¢) und ausreichend starken Magnetfelden die gemittelte z-Kom-
ponente des Spins (S.) gleich dem Wert (S.) = S = 2 ist. Die sich einstellende

Sattigungsmagnetisierung ist dann

somit einen Spin von S = so dass bei Temperaturen weit unterhalb der Curie-

M (H,T) = gupz (SZ)H’T Ny, (3.48)

mit dem Landé-Faktor ¢ = 2 und der Mangan-Konzentration z. Ny ist die Kationen-
Konzentration und betrigt Ny = 2.21 x 10?2 cm~3. Mit dieser Magnetisierung erhilt
man eine allgemeine Bandaufspaltung der Form
ANgpa(H,T) = AFJs,p_dM , (3.49)
guB
mit der Austausch-Konstante J;,_4. Ap ist der Parameter der Fermi-Fliissigkeit (Fer-
mi liquid parameter), der den Wert 1.2 hat und die Tatsache beriicksichtigt, dass die
Locher im Valenzband ein Art ,korrelierte Fliissigkeit® bilden dhnlich zur Vorstellung
eines Fermi-Gases.
Fiir die einzelnen Aufspaltungen der betrachteten Bénder - Leitungs-, Valenz- und
»Split-off-Band - ergeben sich die folgenden Werte [51], j ist jeweils die entsprechende

Quantenzahl des betrachteten Bandes, wie sie in Kap. 2.1 eingefiihrt wurden:

e Leitungsband |CB) = |CB, j):

MHT) _ i isyoNea  (j= 42) (3.50)

A ) =7 -2J,
cB(j) =J o 5

e Valenzband fiir schwere Locher |VB) = |HH, j):

= Are{S)ING (G=42) (351

9 M(H,T
2, M)

Apn() =j- A
au(j) =7 F3 s
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e Valenzband fiir leichte Locher |VB) = |LH, j):

2 M(H,T . 2 ) 1
Aru(j)=7- AF—dei( ) _ J-Apx(S.) zNof  (j=+5) (3.52)
3 9iB 3

e Split-off-Band |SO) = SO, j):

M(H,T) 2 1

i =j-Apx(S.) gNoﬁ (J==+5) (3.53)

‘ . 2
Aso(j) = j 'Angpd 5

Wie man in GI. (3.50)-(3.53) erkennt, geht das Austausch-Integral des jeweiligen Ban-
des in die Aufspaltung mit ein. Die Vorzeichen von Nya und Ny sind deshalb essen-
tiell fiir die Interpretation magnetooptischer Messungen wie des Kerr- oder Faraday-
Effektes, da unter anderem die Drehrichtung der Lichtpolarisation bei diesen Messver-
fahren mit den Bandaufspaltungen und deshalb mit den Vorzeichen der Austausch-
Integrale zusammen h#ngt. Darauf wird in Kap. 5.1 bzw. 7.26 noch ausfiihrlicher

eingegangen.



Kapitel 4

Die dielektrische Funktion

Das Hauptaugenmerk der in dieser Arbeit vorgestellten Messungen lag auf magneto-
optischen Experimenten wie dem Kerr- oder dem Faraday-Effekt. Um die aus diesen
optischen Messverfahren resultierenden Ergebnisse verstehen zu konnen, bzw. um aus
den Messungen wichtige Materialparameter zu gewinnen, ist es notwendig, die dielek-
trische Funktion ¢ (w) des untersuchten Systems zu kennen. Dabei ist w = 27 f die
Kreisfrequenz des auf die Probe einfallenden Lichts. Mit Kenntnis von ¢ (w) sind die

optischen Eigenschaften bei allen Photonen-Energien E = hw zu ermitteln.

Fiir den hier betrachteten Fall von stark p-dotierten GaMnAs Halbleiterstrukturen
miissen die Beitrdge von Interband- und Intrabandiibergéingen beriicksichtigt werden,
sowie auch die Wechselwirkung der Lichtwelle mit dem Kristallgitter. Der Interband-
Beitrag entspricht Ubergingen zwischen Valenz- und Leitungsband, so dass die dafiir
charakteristische Grofe die Energie-Liicke E, ist. Die Intraband-Ubergénge sind Anre-
gungen der freien Ladungstriger und der Beitrag des Kristallgitters zur dielektrischen
Funktion hangt mit der Wechselwirkung von Licht mit den Phononen des Halbleiters
zusammen. Im hier betrachteten Frequenzbereich ist der Gitteranteil unabhéngig von
der Frequenz und wird durch einen konstanten Hintergrundbrechungsindex beriick-

sichtigt.

4.1 Allgemeines

Allgemein kann die komplexe dielektrische Funktion geschrieben werden als
£(w)=¢(w) +i" (w) , (4.1)

29
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mit dem Realteil €’ (w) und dem Imaginérteil €” (w). Real- und Imaginérteil sind {iber
die Kramers-Kronig-Relationen

5’(w):1+173/ wdw*
T oo W —

w

% P / h 7[55"2; U g (4.2)

miteinander verbunden, so dass aus Kenntnis eines Teiles der dielektrischen Funktion
der entsprechend andere Teil bestimmt werden kann. P in Gl. (4.2) ist der Hauptwert,
des Integrals. Da die dielektrische Funktion komplex ist, ist auch der Brechungsindex

eine komplexe Funktion von w. Fiir den komplexen Brechungsindex gilt

n=n'(w)+in" (w) =+¢ () +ie" (), (4.3)

mit dem Realteil des Brechungsindex n’ (w) und dem Imaginérteil n” (w), aus dem
der Absorptionskoeffizient « iiber o (w) = %n” (w) bestimmt werden kann, wobei
die Lichtwellenldnge im Vakuum ist.

Da der hier vorgestellte magnetooptische Kerr-Effekt eine Messung der Drehung
der Lichtpolarisation in Reflexion ist, ist der allgemeine Ausdruck fiir die Reflektivitét
R bei senkrechtem Lichteinfall noch von Bedeutung [52]:

(n' —1)* +n'"

— 4.4
(n/ + 1)2 + n/’2 (4.4)

n—1/
n+1

4.2 Einfluss der freien Ladungstriger

Da es sich bei den GaMnAs-Proben um stark p-dotierte Halbleiter mit metallischem
Charakter handelt, ist es notwendig, die Auswirkung freier Ladungstréger auf Re-
flexions- und Absorptionsvermogen zu beriicksichtigen. Bei den Anpassungsrechnun-
gen zu den Kerr-Effekt Messungen ist dieser Einfluss der freien Ladungstriager explizit
mit beriicksichtigt.

Zur Beschreibung geladener Teichen im elektrischen Wechselfeld einer Lichtwelle
der Wellenldnge \ = ? = 2m<, mit der Lichtgeschwindigkeit ¢ liefert das Drude-
Modell eine klassische Bewegungsgleichung, die mit einem komplexen Exponential-
Ansatz gelost werden kann. Bei der Bewegungsgleichung wird die riickstellende Kraft

der Ladungstriager gleich Null gesetzt, da diese in metallischen Substanzen als frei
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angesehen werden konnen. Das Ergebnis entspricht einem Lorentz-Oszillator, bei dem

die Resonanz-Frequenz aufgrund der fehlenden Riickstellkraft gleich Null ist.

Fasst man den Beitrag des Kristallgitters zur dielektrischen Funktion in einem
Term e, zusammen, so ergibt sich fiir dielektrische Funktion € (w) die folgende Form,
in der bereits Real- und Imaginérteil getrennt sind [53]:

Ne? 1 _Ne? r

£ (W) = coer (W) =er = =7 '(w2+F2)+Z m o w(w?+1?)

(4.5)

Dabei bezeichnet N die Ladungstriagerdichte, m die Masse der Ladungstriger und
I' = 77! ist eine Dampfungskonstante. Mit der bekannten Abkiirzung fiir die Plas-

mafrequenz

Ne?

relativ

__ 4.6

wp:

erhélt man fiir Real- und Imaginérteil, £; und e aus Gl. (4.5) folgende Grofen:

w22 w22
—ep(1- d ep=(—2 . 4.7
LT L ( (1 —l—w?T?)) una e <w(1 —l—w?T?)) (4.7)

In GL. (4.5) und (4.7) ist der Einfluss eines Magnetfeldes nicht beriicksichtigt. Will man
ein Magnetfeld mit in die Betrachtung einbeziehen, so ergeben sich fiir die Faraday-
Konfiguration (k;_L>||§) zwei unterschiedliche Absorptionsfrequenzen fiir rechts- und

linkszirkular polarisiertes Licht,

1 1
w+:_w_2c+ %04—%% und w_:Ct;_c+ %04-%%. (4.8)

Dabei ist wp weiterhin die Plasmafrequenz und we ist die Zyklotronfrequenz mit we =
%. Fiir ein freies Elektron ist BM¥ = B, also das von aufen angelegte Magnetfeld.
Da es sich allerdings bei den hier untersuchten Proben um ferromagnetische Systeme
handelt, die sich durch ein Molekularfeld auszeichnen, welches die Ladungstriger im
Inneren der Probe spiihren, muss fiir den hier betrachteten Fall das Molekularfeld

BMF in die Zyklotronfrequenz eingesetzt werden.

Das Molekularfeld ist mit den zur Verfiigung stehenden Messmethoden nicht direkt
messbar, so dass an dieser Stelle eine kurze Abschiitzung zur Bestimmung von B

erliutert werden werden soll. Nach Gl. (3.25) ist das Molekularfeld BMY = oy M,

kT
pog?J (J+1)pEno
(no: Anzahl der magnetischen Ionen pro Volumeneinheit). Die Magnetisierung ist nach

wobei die Molekularfeldkonstante + geschrieben werden kann als v =
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Gl. (3.48) M = nogpnps (Sz), wobei die gemittelte Spin-Komponente in z-Richtung
(Sz) = JBj bei gesittigter Magnetisierung durch die Brillouin-Funktion By aus
gedriickt werden kann. Da die Messungen meist bei Temperaturen von etwa 2 K
durchgefiihrt wurden und das Magnetfeld so gewahlt wurde, dass die Probe geséttigt
war, kann die Brillouin-Funktion ndherungsweise durch den Wert 1 ersetzt werden.

Ist die Curie-Temperatur z. B. durch Messen der Magnetisierung als Funktion der
Temperatur bestimmt, so ist eine Abschitzung des Molekularfelds moglich, in dem
die fiir GaMnAs typischen Parameter in obige Gleichungen eingesetzt werden. Man
erhélt dann fiir das Molekularfeld

BMEIT) ~ 149 - Ty K] . (4.9)

4.3 Die Modell-dielektrische Funktion eines Halblei-

ters

Zur Behandlung der Wechselwirkung von Licht mit einem Halbleiter muss neben
den bereits erwihnten Beitrdgen der freien Ladungstriager und des Gitters noch der
Interband-Beitrag beriicksichtigt werden. Fiir Photonenenergien hw < E, findet ab-
gesehen von den oben genannten Prozessen keine Wechselwirkung des Lichtes statt.
Erst bei Photonenenergien, die grofer sind als die Energieliicke des Halbleiters, wird
Licht absorbiert.

Der Absorptions-Beitrag ¢” (w) zur dielektrischen Funktion eines direkten Halb-
leiters weist fiir Photonenenergien, die grofser sind als die Energieliicke, die typische
(hw — E,)"/*-Abhsingigkeit auf [52]:

e’ (w) = #Vh@u —E, mit (hw>E,). (4.10)

Die Dipol-Osrillatorstiarke f in Gl. (4.10) ist dabei proportional zur Zustandsdichte-

3/2 Die Zustandsdichte-Masse ist die reduzierte Masse der effektiven Massen in

Masse
Leitungs- und Valenzband (m./m=0.067, my;/m=0.5, my,/m=0.086 fiir GaAs, m:
Masse des freien Elektrons).

Nach GL. (4.10) setzt die Absorption eines Photons dann ein, wenn dessen Energie
Iw grofer ist als die Energieliicke F,, was nur fiir den Fall eines leeren Leitungsbandes,
eines voll besetzten Valenzbandes und scharfen, nicht verbreiterten Energie-Zustinden

richtig ist. Bei gefiillten Bdndern und fiir den Fall eines dispersionsfreien Endzustandes
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im Leitungsband verschiebt sich die Absorptionsenergie um die Fermi-Energie Er, so

dass die Absorption erst ab einer Photonenenergie
hw>E, + Ep (4.11)

einsetzt. Auf die oben erwdhnte Annahme eines dipersionsfreien Endzustandes im

Leitungsband wird in Kap. 7.4 noch genauer eingegangen.

Zur Bestimmung der gesamten dielektrischen Funktion, bestehend aus Absorptions-
und Dispersionsanteil, muss die Kramers-Kronig (KK) Tranformation (sieche Gl. (4.2))
auf £’ (w) angewendet werden. Das Integral ist in diesem speziellen Fall von nicht
verbreiterten Band-Niveaus analytisch berechenbar. Durch Verwenden der Beziehung
e’ (—w) = —€” (w) erhélt man |51]

, B 1 oogl/
£ (W) — et = WP/

*
oo W W

o0 7 * oo 7 *
= l/ %dw* + l/ de*. (4.12)

*_
T Jogtwp W T W T Jugtwp W' — W

Da die Absorption nach Gl. (4.11) und damit £” unterhalb einer Photonenenergie
von E, + Ep Null ist, muss die untere Grenze der Integration im letzten Teil von
Gl. (4.12) ersetzt werden durch die dieser Energie entsprechenden Frequenz w, + wp,
was im letzten Teil dieser Gleichung ersichtlich ist. Auf die genaue Ausfiihrung dieser
Integration zur Bestimmung von ¢’ (w) wird an dieser Stelle verzichtet. Man erhélt
nach der Substitution /hw — E, = x und Partialbruchzerlegung den Dispersions-

Anteil &' (w) und somit die frequenzabhéingige Interband-dielektrischen Funktion als

[51]
€ (w )—€w+2f\/F [1—;arctan\/E7F

: 1/ 1——arctan,/E+hw
: 1— — [1— —arctan” . (4.13)

() Eq

Fiir den Fall nicht gefiillter Bander, also Er = 0, ergibt sich der Dlspersions—Anteil,

—f
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wie er z. B. bei Adachi in 52| zu finden ist:

VE, e [ ho
R TE)

Die in Gl. (4.13) dargestellte reelle dielektrische Funktion kann durch Einfiihren eines

g (w)—ce=1Ff

Déampfungsparameters I' durch die Transformation
w— w1l

auf die komplexe w-Ebene ausgedehnt werden. Damit beschreibt € (w) die dielektrische
Funktion bestehend aus Real- und Imaginérteil, die durch die KK-Transformation
miteinander verbunden sind.

Fiir das weitere Vorgehen werden Leitungs (cb)- und beide Valenzbénder (hh, lh),
sowie das ,Split-off* Band (so) in parabolischer Naherung betrachtet.

In einem ferromagnetischen Halbleiter, wie bei den hier behandelten GaMnAs
Epitaxieschichten, existiert eine magnetfeld- und temperaturabhingige Magnetisie-
rung M (H,T), die iiber die Austauschwechselwirkung zwischen Band-Elektronen und
lokalisierten Momenten der Mn-Ionen zu einem zuséitzlichen Beitrag zur Spinaufspal-
tung der Béinder fiihrt. Diese Aufspaltung wurde bereits in Abschnitt 3.4.3 erlautert.
Zur Anwendung der dielektrischen Funktion aus Gl. (4.13) auf die Interpretation
der Kerr-Effekt Messungen werden an den Stellen in Gl. (4.13), an denen E, steht,
die Energie-Werte eingesetzt, die sich unter Beriicksichtigung der Bandaufspaltungen
ergeben. Uber die Auswahlregeln erhilt man fiir die beiden zirkularen Polarisations-
richtungen des Lichts, 07 und o, verschiedene erlaubte und verbotene Uberginge
zwischen den spin-aufgespalteten Bindern und damit verschiedene effektive Energie-
liicken. Auf die Anwendung der dielektrischen Funktion fiir die magnetooptischen

Messungen und deren Interpretation wird in Kap. 6 nidher eingegangen.



Kapitel 5
Experimentelle Methoden

Das Hauptaugenmerk bei der Untersuchung der oben angefiihrten GaMnAs-Proben
lag im Rahmen dieser Arbeit auf dem magnetooptischen Kerr-Effekt, der in diesem
Kapitel genauer erldutert werden soll. Fiir Eich- und Vergleichsmessungen wurde der
Faraday-Effekt an den Volumen-Kristallen untersucht. Auferdem soll in diesem Kapi-
tel kurz auf die Kohédrente Raman-Spektroskopie eingegangen werden, mit deren Hilfe
der Elektronen-g-Faktor in den Volumen-Kristallen untersucht wurde. Die SQUID-
Messungen an den Epitaxie-Schichten wurden vom Probenhersteller durchgefiihrt und
dienen unter anderem als Vergleich zu den hier dargestellten Kerr-Messungen. Auf sie
wird nicht ndher eingegangen.

In diesem Kapitel werden jeweils die experimentellen Aufbauten schematisch dar-

gestellt und erlautert. Aufserdem werden die Messmethoden theoretisch erklart.

5.1 Magnetooptischer Kerr-Effekt (MOKE)

Die Drehung der Polarisationsrichtung von linear polarisiertem Licht, das von ei-
nem magnetisierten Gegenstand reflektiert wird, bezeichnet man als magnetoopti-
schen Kerr-Effekt. Der Name ,Kerr-Effekt* bezieht sich auf dessen Entdecker John
Kerr (1824-1907), der die Polarisation von linear polarisiertem Licht bei Reflexion
an den Polschuhen eines Elektromagneten beobachtete und dabei eine Drehung des
Polarisationsvektors des reflektierten Lichts feststellte.

Werden in dieser Arbeit keine weiteren Angaben iiber Lichteinfallswinkel bzw.
Richtung des angelegten Magnetfeldes gemacht, so ist immer von einem senkrechten
Lichteinfall auf die Probenoberfliche auszugehen. Das Magnetfeld ist dann ebenfalls

als orthogonal zur Probenoberfliche anzunehmen. Auf andere Geometrien wird an

65
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den entsprechenden Stellen explizit hingewiesen, wie z.B. im Kap. 5.3.
Bezugnehmend auf die Orientierung der Magnetisierung M der Probe bzw. des

duferen Magnetfeldes relativ zum Einfallsvektor % und zur Flichennormalen N der

Probenfliche, werden drei Arten des magnetooptischen Kerr-Effektes unterschieden

(sieche Abb. 5.1):

1. polarer Kerr-Effekt; MHW7
2. longitudinaler Kerr-Effekt; MLN & M in der ?—?/—Ebene;
3. transversaler Kerr-Effekt; MLN & M L zur ?—?/—Ebene;

In dieser Arbeit liegt der Schwerpunkt hauptséichlich auf dem polaren Kerr-Effekt bei
senkrechtem Lichteinfall auf die Probe, d.h. MHWH? (sieche Abb. 5.1(1a)). Deshalb
soll auch die Theorie zur Beschreibung des polaren Kerr-Effekts im Mittelpunkt dieses
Kapitels stehen. Wird auf den longitudinalen oder den transversalen Kerr-Effekt Be-
zug genommen, so ist dies an den entsprechenden Stellen explizit erwdhnt, ansonsten

kann vom polaren Kerr-Effekt ausgegangen werden.

Abbildung 5.1: Magnetooptische Kerr-Effekte, wie sie entsprechend ihrer Anordmﬂzg
aus Flichennormalen ﬁ, Magnetisierung M und Wellenvektor des einfallenden (k)

und reflektierten (?/) Lichts klassifiziert werden: polar (1), polar mit senkrechtem
Lichteinfall (1a), longitudinal (2) und transversal (3).

Da zur Behandlung des nicht-senkrechten Lichteinfalls auf die Probe (siehe Kap.
5.3) durch das verwendete Messprinzip auch der longitudinale Kerr-Effekt relevant
ist, wird sowohl auf diesen als auch auf den transversalen Kerr-Effekt spiter kurz
eingegangen.

Abb. 5.1 zeigt schematisch den polaren, longitudinalen und transversalen Kerr-
Effekt. Fiir den Fall der hier présentierten polaren MOKE-Messungen ist der Einfalls-
winkel ® gleich Null, so dass sowohl das dufere Magnetfeld als auch der Wellenvek-

tor des einfallenden und des reflektierten Lichts parallel zur Flichennormalen N der
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Epitaxieschicht liegen. In diesem Fall weist man die Komponente der Magnetisierung

senkrecht zur Schichtebene nach.

5.1.1 Experimenteller Aufbau

Der experimentelle Aufbau, wie er zur Messung des polaren MOKE verwendet wurde,
ist in Abb. 5.2 dargestellt. Wie bereits zu Beginn dieses Kapitels erwahnt, wird beim
magnetooptischen Kerr-Effekt die Drehung der Lichtpolarisation bei Reflexion von
einer magnetisierten Schicht gemessen. Da die nachzuweisenden Drehwinkel bei den
hier vorgestellten Messungen in der Grofenordnung von etwa ~(0.1° lagen, ist eine
quantitative Bestimmung mit Hilfe gekreuzter Polarisatoren nicht moglich, was die
Verwendung des hier vorgestellten Differenz-Messverfahrens (siche Abschnitt 5.1.2)

notwendig machte.

o Alternativ:
Q Probe
I
3
-
|C
S Einfach- Kryostat o
S |Spektrometer S 2
£ S 2
c o
S
| 3 a
: Pgoo \ ) f:30CI’n !
= L1 Chopper Y
: ”£~100 Hz P
M1 I s — ST
M2 M3 5 ‘
@ - Y
""""""""""""""""""""" e = Detektor
' =) o =Y,
g S [ass :
) 'S |
2 1 o |
Lock-In's ! _ § -
R T :
QLI=DLI/SLI = b

Abbildung 5.2: Ezperimeteller Aufbau zur Messung der magnetooptischen Kerr-
Effektes bei senkrechtem Lichteinfall; Altenativ zur Verwendung eines Lasers ist der
FEinsatz einer Halogenlampe in Verbindung mit einem Einfach-Monochromator darge-
stellt;

Als Lichtquelle wurden ein durch einen Argon-Ionen-Laser optisch gepumpter

Ti:Saphir-Laser fiir den durchstimmbaren Wellenldngenbereich von 730-830 nm oder
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diverse Laserdioden mit Wellenlingen von 532 bis 756 nm verwendet. Auferdem
gab es die Mdglichkeit, mit einer Halogenlampe in Verbindung mit einem Einfach-
Monochromator den Wellenldngenbereich von 550-950 nm abzudecken. Auf diese Wei-
se konnten die Messungen in einem relativ breiten Wellenlingenspektrum durchge-
fiihrt werden, was es erlaubte, die zur Auswertung verwendete Theorie zu testen und

Materialparameter zu bestimmen.

Das von der Lichtquelle kommende Lichtbiindel wird durch einen Chopper mit
einer Frequenz von ~100 Hz periodisch unterbrochen und durch den unter 90° zur
Horizontalen stehenden Polarisator P90° linear polarisiert. Die Polarisationsrichtung
des danach vertikal polarisierte Lichts wird beim Durchlaufen eines photoelastischen
Modulators (PEM) mit einer Frequenz von 57.2 kHz abwechselnd zwischen 0 und
90° gedreht. Die Funktionsweise des PEM beruht auf der Tatsache, dass der dar-
in verwendete Kristall unter Druckeinwirkung seine doppelbrechenden Eigenschaften
verindert. Im Falle des hier verwendeten PEMs wird auf einen Quarzkristall durch
piezoelektrische Aktoren Druck ausgeiibt, so dass dieser linear polarisiertes Licht in ei-
nem Fall unbeeinflusst transmittiert und im anderen Fall die Polarisationsrichtung um
90° dreht. Der Quarzkristall wirkt in diesem Fall also als A\/2-Plittchen. Zur Messung
des weiter unten angesprochenen magnetischen Zirkular-Dichroismus (MCD) musste
die Funktionsweise der PEM vom \/2-Modus in den A/4-Modus umgeschaltet werden.
Nachdem das von der Lichtquelle kommende Lichtbiindel den Chopper, den Polarisa-
tor und den PEM passiert hat, wird es iiber einen Strahlteiler (ST) durch die Linse
L2 auf die Probe fokussiert.

Diese befindet sich in einem Kryostaten, der mit einer supraleitenden, sogenannten
Spilt-Coil“~-Magnetspule ausgestattet ist. Das maximal erreichbare Magnetfeld dieser
Spule liegt bei B =7 T (bei 4.2 K), was bei einer Magnetfeldkonstanten von 0.08563
T/A einem maximalen Stromfluss von 81.75 A entspricht. Wihrend der Messung
befindet sich die Probe entweder direkt in suprafluidem Helium, dessen Temperatur
durch Abpumpen des He-Dampfes bis auf etwa 1.7 K verringert werden kann oder in
einem Heliumgasstrom, dessen Temperatur mit Hilfe eines Regelgerites zwischen 5 K

und Zimmertemperatur einstellbar ist.

Das von der Probe reflektierte Licht durchlauft den Analysator A45°, dessen Achse
um 45° gegeniiber der Horizontalen geneigt ist und ist nun zweifach moduliert, zum

einen mit der Frequenz des Choppers (~100 Hz) und zum anderen mit der des PEM
(57.2 kHz).

Das vom Detektor registrierte Signal wird in zwei Lock-In Verstéarker eingespeist.
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Wihrend die Referenzfrequenz des einen Lock-In Verstirkers die Chopper-Frequenz
ist, bekommt der zweite Lock-In Verstirker seine Referenzfrequenz vom PEM.

Im folgenden Abschnitt soll genauer erlautert werden, wie aus den beiden Messsi-
gnalen der Lock-In Verstirker die Drehung der Lichtpolarisation nach Reflexion von

der Probe gemessen werden kann.

5.1.2 Messverfahren

Das auf die Probe einfallende Licht ist nach dem Polarisator P90° vertikal polarisiert
und wird nach Durchlaufen des PEM zwischen vertikal und horizontal polarisiert
umgeschaltet. Wenn man davon ausgeht, dass das von einer unmagnetisierten Probe
reflektierte Licht nicht in seiner Polarisationsrichtung gedreht ist, dann ergeben sich
die in Abb. 5.3 dargestellten Verhiltnisse fiir die Projektionen von horizontal (h) und
vertikal (v) polarisiertem Licht auf die Achse des Analysators A45°.

vertikal (v)

horizontal (h)

Abbildung 5.3: Projektionen der vertikalen und horizontalen Lichtpolarisationen auf
den Analysator bei nicht vorhandener Kerr-Drehung (O e = 0).

Wie aus Abb. 5.3 ersichtlich ist, sind die Projektionen von horizontal (h) und ver-
tikal (v) polarisiertem Licht auf die Achse des Analysators gleich grof. Thre Differenz
ist also gleich Null.

Fiir den Fall einer nicht verschwindenden Kerr-Drehung, also (O # 0), ergibt
sich die in Abb. 5.4 gezeigte Situation. Zur Veranschaulichung ist ein relativ grofser
Drehhwinkel von etwa 8° angenommen. Werden die vertikalen und horizontalen Po-
larisationsrichtungen des von der Probe reflektierten Lichts durch den Kerr-Effekt
gedreht, so ist aus Abb. 5.4 ersichtlich, dass deren Projektionen auf die raumfeste
Analysatorachse nun nicht mehr gleich grof sind. Somit ist auch die Differenz zwi-

schen beiden Projektionen ungleich Null.
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Abbildung 5.4: Projektionen der vertikalen und horizontalen Lichtpolarisationen auf
den Analysator bei einer durch die Probe verursachten Kerr-Drehung (Oker # 0).

Dabei wurde angenommen, dass die horizontalen und vertikalen Polarisationsrich-
tungen jeweils um den gleichen Winkel gedreht werden. Diese Annahme ist fiir den
polaren Kerr-Effekt bei senkrechtem Lichteinfall gerechtfertig, wie spater gezeigt wird
(siehe 5.1.5). Jedoch ist sie beim nicht-senkrechten Lichteinfall nicht mehr richtig.

Ein Lock-In Verstarker, der das Signal vom Detektor erhélt und dessen Referenz-
frequenz gleich der Chopper-Frequenz ist, misst die gesamte Lichtintensitéit. Dieses
Lock-In Signal wird im Weiteren als ,SLI“ (= ,Summen-Lock-In“) bezeichnet und
dient zur Normierung der Messergebnisse.

Die Referenzfrequenz des zweiten Lock-In Verstarkers ist die doppelte Umschaltfre-
quenz des PEM. Dieser Lock-In registriert somit die Differenz der beiden Projektionen
von vertikal und horizontal polarisierten Licht auf den Analysator. Deshalb wird das
Messsignal dieses Lock-In Verstérkers im Folgenden als ,DLI“ (— ,Differenz-Lock-In“)
bezeichnet.

Wie bereits oben erwidhnt, muss das gemessene DLI-Signal normiert werden, da
7.B. eine Intensitdtszunahme des reflektierten Lichts auch eine Zunahme des DLI-
Signals bewirken wiirde, ohne dass eine grofsere Kerr-Drehung vorliegen muss. Aus
diesem Grund ist das Messsignal, welches zur weiteren Auswertung benutzt wird, der
Quotient aus DLI und SLI, was im Weitern mit ,QLI“ (— ,Quotienten“) bezeichnet
wird.

Der Vorteil dieser Messmethode liegt darin, dass bei einer nicht vorhandenen Kerr-
Drehung der DLI und somit der QLI den Wert Null liefert. Die Empfindlichkeit des
DLI kann um mehrere Grofsenordnungen hoher sein, als die des SLI.

Schon eine kleine Drehung der Polarisation des reflektierten Lichts fiihrt zu ei-
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nem Unterschied in den beiden Projektonen auf die Analysatorachse und somit zu
einen nicht verschwindenden DLI-Wert. Die Tatsache, dass iiber das Vorzeichen des
DLI-Signals die Drehrichtung der Kerr-Drehung bestimmt werden kann sowie die Ver-
wendung von Lock-In Technologie machen die Vorteile dieser Messmethode aus. Aus
Abb. 7.2 kann eine Messgenauigkeit von +0.01° abgelesen werden, was z.B. mit ge-
kreuzten Polarisatoren nicht erreichbar ist. Aufserdem kommt diese Methode mit nur

einem Detektor aus, der DLI und SLI gleichzeitig nachweist.

Um moglichst viel Information iiber die physikalischen Eigenschaften der hier un-
tersuchten GaMaAs-Epitaxieschichten zu erhalten, wurde die Kerr-Drehung der Probe

durch die zwei, im Folgenden beschriebenen Verfahren gemessen.

5.1.2.1 Kerr-Drehung als Funktion des dufieren Magnetfeldes

Zur Aufzeichnung der fiir ferromagnetische Substanzen typischen Hysteresekurven,
wie sie z.B. in Abb. 3.5 zu sehen ist, wurde als Lichtquelle monochromatisches Licht
von einem Laser oder von einer Halogenlampe in Verbindung mit einem Spektrometer

verwendet. Die beiden Lock-In Signale, DLI und SLI wurden als Funktion des Ma-

DLI

gnetfeldes gemessen und fiir jeden Messpunkt der Quotient, <75

—QLI, aufgezeichnet.
Typische Messungen sind in Kap. 7.1 dargestellt.

Diese Messmethode wird fiir die Untersuchung von Koerzitiv-Feld, Remanenz und
zur Bestimmung der Sdttigungsmagnetisierung verwendet. Aufierdem kann aus der
Untersuchung der Hysteresen die leichte und schwere Richtung der Magnetisierung

bestimmt werden.

5.1.2.2 Kerr-Drehung als Funktion der Photonen-Energie

Im Unterschied zu den Hysterese-Schleifen ist bei diesen Messungen das dufere Ma-
gnetfeld fest. Es ist auf einen Wert eingestellt, bei dem die Magnetisierung der Probe
gesattigt ist. Dieser Wert lésst sich z.B. aus den Hysterese-Messungen leicht bestim-
men. Als Lichtquelle diente eine Halogenlampe in Verbindung mit einem Einfach-
Monochromator, so dass der QLI-Wert als Funktion der Austrittswellenlinge des
Spektrometers aufgezeichnet wurde. Durch die Spaltbreite von 2 mm an Ein- und Aus-
trittsspalt ergab sich eine spektrale Breite der verwendeten Wellenldnge von A\ ~
3nm, was verglichen mit der Breite der Stukturen in den Messungen einen guten

Kompromiss zwischen Signalintensitit und Auflésungsvermogen darstellt.
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5.1.3 Eichung des Kerr-Drehwinkels

Im vorangegangenen Kapitel wurde gezeigt, wie eine Kerr-Drehung der Lichtpolarisa-
tion ein elektronisches DLI-Signal erzeugt. Um diesem elektronischen Signal wiederum
einen Kerr-Drehwinkel zuzuordnen, muss zunichst die Funktionsweise eines Lock-In

Verstirkers genauer beleuchtet werden.

In Analogie zu den Abb. 5.3 und 5.4 lassen sich die Polarisationsrichtungen von Po-
larisator und Analysator, é,, und é, sowie die Einheitsvektoren é, bzw. €, einfiihren.
Der Vektor é, entspricht der um den Kerr-Winkel gedrehten Analysator-Richtung.
Diese Betrachtung ist moglich, da eine Kerr-Drehung der Probe um den Winkel 6
einer Analysator-Drehung in die entgegengesetzte Richtung entspricht (siehe unten).
Da der PEM die Phase der E-Feld Komponente mit Richtung é, um einen Winkel ¢
zwischen m und —m verzogert, konnen die Komponenten des elektrischen Feldes des

Lichts nach Durchlaufen des PEM geschrieben werden als
E,=E, ¢mosetto (5.1)

Dabei ist die Frequenz ¢/ (2nt) = 1/7 = 57.2 kHz und E; sind die Komponenten
des elektrischen Feldes in é;-Richtung. Der Parameter ¢ ~ 0 ist eingefiihrt worden,
um mogliche Fehleinstellungen der Polarisatorachse relativ zu den Achsen des PEM-
Kristalls zu beriicksichtigen. Wie aus Gl. (5.1) ersichtlich ist, ist das Licht nach dem
Modulator zu den Zeiten ¢t = 7/4, 37/4, ... linear in Richtung é,, polarisiert und bei

t =0, 7/2, 7, ... entsprechend senkrecht dazu.

Eine durch die Probe verursachte Kerr-Drehung um einen Winkel # entspricht einer
Analysatordrehung um —#6 in die entgegengesetzte Richtung. Die gedrehte Richtung

des Analysators ist mit é, bezeichnet.

Fiir die vom Detektor nachgewiesene Intensitét I (¢) ergibt sich demnach [54]

]_ . mt
1) = 5B <éxéa + éyéae—m’s%ﬂ (c.c) f () (5.2)
1 1 27t
= §E02 [1+ (e7** —1)sin® 4] — §E§ sin (26) cos (7r Ccos i) ft) .
) A © '

Die Abkiirzung (c.c.) bedeutet, dass das konjugiert Komplexe des vorangehenden
Terms zu bilden ist und f(¢) ist die durch den Chopper auf die Gesamtintensitit

aufmodulierte Funktion, die mit etwa 100 Hz zwischen 0 und 1 variiert. Die Terme A



5.1. MAGNETOOPTISCHER KERR-EFFEKT (MOKE) 73

und B sind jeweils zeitunabhéngig, wobei A zusitzlich nur schwach von 6 abhéngt,
da ¢ ~ 0 ist (sieche oben).

Fiir die von den beiden Lock-In Verstiarkern gemessene Fourier-Komponenten er-

geben sich
I 2mt
SLI = ?/0 I(t)sin %dt (5.3)
1 in (26) [
= — A—I—Bsm( )/ cos (mcos ) de
T 2m 0

J

v~
=:17

fiir den Summen-Lock-In und

prr=1 /OTI (t) sin <@ - f) dt (5.4)

T T 2

= S%B sin(29)/0 ﬂcos (mcos (¢/2)sin (¢ — 7/2)) dp

- -

=:1s

fiir den Differenz-Lock-In. Dabei ist 1" jeweils die Periodendauer der durch den Chop-
per erzeugten Funktion f(¢) und 7 die Periodendauer der Modulationsfrequenz des
PEM. Eine ausfiihrliche Darstellung der Herleitungen findet sich in |54].

Die Zahlenwerte der Integrale I; und I, lassen sich numerisch berechnen und man
erhalt
I, = —1.91161 und I, = 3.050071 . (5.5)

Im Idealfall einer perfekten Einstellung des Polarisators, also fiir ¢ = 0, kann aus
Gl. (5.3) und GI. (5.4) der Kerr-Drehwinkel # als Funktion von DLI/SLI berechnet

werden:

1 DLI
= in — SLT

0 = 5 arcsin 7—F 577 (5.6)
8 ~ 2r SLI

Zwar ist es moglich, mit Hilfe der beiden berechneten Konstanten I; und Iy (siehe
GL (5.5)) iiber GL (5.6) den Drehwinkel aus den gemessenen Rohdaten zu ermit-
teln, doch zeigten Eich- und Vergleichsmessungen, eine Abhéngigkeit der Grofe des
ausgewerteten Drehwinkels z.B. von der Justierung des Polarisators. Aus Griinden
der Reproduzierbarkeit war es deshalb unumgénglich, den Drehwinkel nicht iiber die

berechneten Konstanten I; und Iy nach Gl. (5.5) zu bestimmen, sondern diese Kon-
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stanten mittels einer Eichmessung anzupassen.

Zu dieser Eichmessung wurde bei B=0 der Analysator jeweils um einen definierten
Winkel verdreht und das Signal des DLI sowie des SLI aufgezeichnet. Auf diese Weise
erhilt man den gemessenen DLI/SLI-Wert als Funktion des wahren Drehwinkels, der
durch Ablesen des Analysators bestimmt wird. Tragt man den Drehwinkel als Funk-
tion des QLI-Wertes (= DLI/SLI) auf, so kann Gl. (5.6) an diese Kurve angepasst
werden mit den beiden Konstanten [; und I als freie Parameter.

Eine weitere Moglichkeit zur Eichung der Apparatur ist die Messung der Faraday-
Drehung in einer paramagnetischen Cd;_,Mn,Te-Probe, deren Drehwinkel fiir ein
bestimmtes Magnetfeld bekannt ist. Diese Probe diente auferdem fiir Referenzmes-

sungen zur Bestimmung des Vorzeichens der Kerr-Drehung.

5.1.4 Einfluss der Fenster des Kryostaten

Bislang wurde angenommen, dass eine Drehung der Lichtpolarisation des reflektierten
Lichts vorhanden ist. Die Ursache einer solchen Drehung wurde dabei aufer Acht
gelassen. Da zur Auswertung der gemessenen Daten nur die reine durch die Probe
verursachte Kerr-Drehung untersucht werden soll, ist es notwendig, diese von allen
anderen, die Lichtpolarisation beeinflussenden Effekten, zu separieren.

Als wichtigster Faktor seien hier die Fenster des Kryostaten genannt, die durch
den Faraday-Effekt (siehe Kap. 5.4) eine zusétzliche Drehung der Lichtpolarisation
erzeugen.

Wie in Kap. 5.4 noch gezeigt wird, ist der Faraday-Effekt linear in B. Die durch
den Faraday-Effekt verursachte Drehung der Lichtpolarisation kehrt sich um, wenn die
Magnetfeldrichtung oder der Strahlengang um 180° gedreht werden. Dies fiihrt dazu,
dass sich die Polarisationsdrehung aufgrund der Fenster bei der hier verwendeten
Messgeometrie nicht aufhebt, sondern fiir den Hin- und Riickweg des Lichts addiert.

Um den Faraday-Effekt der Fenster als Funktion des Magnetfeldes separat zu
messen, wurde die Analysator-Detektor-Einheit hinter dem Kryostat aufgebaut, und
die Probe aus dem Strahlengang genommen. Fiir den Drehwinkel als Funktion des
Magnetfeldes ergibt sich eine Ursprungsgerade, aus der die jeweilige Fensterdrehung
abgelesen werden kann. Der entsprechende Wert ist bei allen Messungen von den
Rohdaten zu subtrahieren, um den reinen Kerr-Effekt der Probe zu erhalten.

Da der Faraday-Effekt wellenlingenabhéngig ist, wurde dieser bei verschiedenen
Wellenléngen an den Fenstern des Kryostaten gemessen, um deren Einfluss auch beim

Messen der spektralen Abhéngigkeit des Kerr-Effektes beriicksichtigen zu kénnen. Fiir
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den hier verwendeten Kryostaten ergibt sich mit guter Genauigkeit ein linearer Zu-
sammenhang zwischen Faraday-Drehung der Fenster und der Wellenldnge im Bereich

von 500-900 nm, gemék:

d d
I .000274-2"¢

F =0.2 T
O Faraday (Fenster) = 0.2889 e G

D (5.7)

Dabei ist die verwendete Wellenldnge A in nm einzusetzen (500 nm < A < 900 nm).

Gl. (5.7) gilt fiir Messungen bei einem mit fliissigem Helium gefiillten Proben-
raum, also bei einer Temperatur von unter 2 K. Oberhalb von etwa 4 K befindet sich
nur noch gasformiges Helium im Probenraum, was zu einem um etwa 10% geringeren
Resultat der Gl. (5.7) fithrt. Im Temperaturbereich von 40-80 K konnte innerhalb
der Messgenauigkeit keine weitere Temperaturabhéngigkeit der Fensterdrehung fest-
gestellt werden.

Fiir die Kerr-Messungen bei nicht-senkrechtem Lichteinfall auf die Probe (45°-
MOKE) sind die Werte, die Gl. (5.7) liefert, zu halbieren, da jeweils nur zwei anstelle
von vier Kryostat-Fenstern in der Faraday-Geometrie (k;_L>||§) passiert werden. Die
beiden anderen Fenster befinden sich in der Voigt-Konfiguration (l{;_gJ_?), die im
Rahmen der hier vorgestellten Experimente keinen merklichen Einfluss auf die Licht-

polarisation hat.

5.1.5 Theorie des polaren Kerr-Effektes

In den vorangegangenen Kapiteln wurde gezeigt, wie iiber das beschriebene Messprin-
zip aus den gemessenen Rohdaten (DLI und SLI) der Kerr-Drehwinkel f.,.. berechnet
werden kann. In diesem Kapitel wird gezeigt, wie eine vorhandene Probenmagneti-
sierung iiber den Kerr-Effekt einen Einfluss auf die Lichtpolarisation des reflektierten
Lichts hat.

Wie man aus Abb. 5.1 erkennen kann handelt es sich bei senkrechtem Lichteinfall
auf die Probe und einer senkrecht zur Probenoberfliche stehenden Magnetisierung
um den polaren Kerr-Effekt (Bild (1a) in besagter Abbildung). Der longitudinale
Kerr-Effekt wird erst dann relevant, wenn es eine Magnetisierungskomponente in der
Probenebene gibt und der Einfallswinkel & nicht Null ist, wie es bei dem im néchsten
Kapitel behandelten schrigen Kerr-Effekt zutrifft. Deshalb soll in diesem Abschnitt
nur der polare Kerr-Effekt behandelt werden, wihrend longitudinaler und auch trans-
versaler Kerr-Effekt in Kap. 5.3 besprochen werden.

Bei der Betrachtung des polaren Kerr-Effekts trifft linear polarisiertes Licht auf
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die Probenoberfliche und wird reflektiert. Linear polarisiertes Licht kann als Uberla-
gerung von rechts- (67) und linkszirkular (0~) polarisiertem Licht aufgefasst werden,

so dass die Darstellung

1 (1 11
U+:E<i> und U.\/§<—z’> (5.8)

beide zirkularen Polarisationen beschreibt |55]. Aus Gl. (5.8) sieht man sofort, dass

die Addition beider Basisvektoren o* und o~ linear polarisiertes Licht ergibt.

Der Einfachheit halber wird im Folgenden davon ausgegangen, dass das reflek-
tierte Licht, das eine Kerr-Drehung erfahren hat, nur von der Oberfliche der Pro-
be stammt. Da es sich bei den hier untersuchten Proben um magnetische GaMnAs-
Epitaxieschichten handelt, die auf einem GaAs-Substrat aufgebracht sind, werden also
fiir diese Betrachtungen kein Eindringen in die GaMnAs-Schicht und auch keine Mehr-
fachreflexionen in der Probe beriicksichtigt. Zwar ist bei den Anpassungsrechnungen
zum Kerr-Effekt (Kap. 6) die Option gegeben, diese Mehrfachreflexionen innerhalb der
Probe und somit eine Uberlagerung aller Kerr-Drehungen des mehrfach reflektierten
Lichts zu beriicksichtigen, doch ist dies bei GaMnAs physikalisch nicht sinnvoll. Die
Konzentration an freien Ladungstrigern in der GréRenordnung von 10 ¢cm =3 fiihrt zu
einer starken Absorption des auf die Probe einfallenden Lichtes selbst bei Photonen-
Energien unterhalb der Energieliicke. Der Hauptbestandteil des reflektierten Lichts

stammt also von der Probenoberflache.

Treffen die beiden zirkular polarisierten Komponenten des Lichts auf eine magneti-
sierte Oberflache, so lassen sich die Reflexions-Koeffizienten r und r_ fiir ™ und o~
polarisiertes Licht getrennt aus den Fresnel’schen Gleichungen herleiten. Man erhilt

mit den Brechungsindizes n, und n_ |56]

Nog — Ny

Ng —N—
ry = = —
ng + Ny

- 5.9
e (5.9)

und r_

wobei auch im Weiteren der Index ,,+* fiir rechtszirkular und der Index ,,—* fiir
linkszirkular polarisiertes Licht stehen. Dabei ist ny der Brechungsindex des an die
Probenoberfliche angrenzenden Mediums. In den folgenden Gleichungen wird ng—1
gesetzt, was fiir fliissiges oder gasférmiges Helium auch in guter Ndherung erfiillt ist.
Ersetzt man in Gl. (5.9) jeweils den Brechungsindex ny durch dessen komplexe Dar-

stellung ny = n/, +in’l, dann erhilt man fiir die komplexen Reflexions-Koeffizienten
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r4 die Form
1—nly—in/l 1-—nP—n?—i2nl

Ll il (Tnl)’ 2

T4+ (510)

wobei nach dem zweiten Gleichheitszeichen mit (1 —n/, —in/l) im Zédhler und Nenner
erweitert wurde.
Man kann die komplexe Zahl r. umschreiben als ry = |r4| - €™+, wobei der Pha-

senfaktor ¢, aus Real- und Imaginirteil von 5 (siche Gl. (5.10)) berechnet werden

Yy = arctan (Im(ri)) = —2ny ; (5.11)

kann:

Re(ry) ) 1—nt—np’
Der Kerr-Drehwinkel fiir eine Reflexion von der Probenoberfliche ohne Betrachtung
von Mehrfachreflexionen ist dann die halbe Phasendifferenz der reflektierten Licht-

wellen

180° ¢y —
Okcerr = : , 5.12
K T 2 ( )

wobei k., nach dieser Definition in Grad berechnet wird. Trennungn

5.2 Magnetischer Zirkular-Dichroismus

Der magnetische Zirkular-Dichroismus (MCD) ist eine experimentell relativ leicht zu-
giangliche Groke. Wahrend der Kerr-Effekt eine Drehung des auf die Probe einfallenden
Lichts misst, gibt der Wert einer MCD-Messung den Unterschied der Reflektivititen
von links- und rechtszirkular polarisiertem Licht an. Prinzipiell ist es auch mdéglich
eine MCD-Messung in Transmission durchzufiihren, was allerdings bei den hier un-
tersuchten Proben wegen der starken Absorption nicht angewendet wurde.

Der experimentelle Aufbau zur Messung des magnetischen Zirkular-Dichroismus
ist der gleiche wie in Abb. 5.2 zur Messung des Kerr-Effektes, nur dass der Analy-
sator A45° vor dem Detektor entfernt wird und der PEM im A/4-Modus betrieben
wird. Auf diese Weise misst der DLI jeweils die Differenz der Intensititen von rechts-
und linkszirkular polarisiertem Licht. Der SLI misst entsprechend die Summe beider
Intensititen.

Um aus den Rohdaten die MCD-Werte zu erhalten, miissen diese mit den Emp-
findlichkeiten der beiden Lock-In Verstiarker umgerechnet werden und mit dem Faktor
% multipliziert werden, so dass man die MCD in Grad erhélt.

Aufgrund des Messverfahrens ist eine nachtrigliche Umrechnung auf einen Dreh-

winkel mittels Eichmessungen wie bei der Kerr-Effekt Messung nicht mehr notwendig.
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In Analogie zur Beschreibung des Kerr-Effektes im vorangegangenen Kapitel wer-
den auch hier die Reflexions-Koeffizienten r, und r_ fiir rechts- und linkszirkular
polarisiertes Licht getrennt betrachtet. Somit ist das MCD-Signal die Differenz der
Intensititen von oTund o~ -polarisiertem Licht, normiert auf deren Summe:

180 |ry|* = |r_|*

MCD = — . —— — . 5.13
TN (>:13)

5.3 MOKE bei nicht senkrechtem Lichteinfall

Da der polare Kerr-Effekt keine Aussage iiber die Komponente des Magnetisierungs-
vektors in der Schichtebene zuldsst, wurde im Rahmen dieser Arbeit der magnetoopti-
sche Kerr-Effekt bei nicht senkrechtem Lichteinfall auf die Probe untersucht. Bei die-
sem neuen Messverfahren ist die Fldchennormale der Epitaxieschicht unter 45° gegen-
iiber dem &duferen Magnetfeld gedreht. Somit existiert eine Magnetfeld-Komponente,
die senkrecht und eine die parallel zur Probenschicht liegt. Uber den longitudinalen
bzw. transversalen Kerr-Effekt werden nun auch Magnetisierungskomponenten, die in
der Schichtebene liegen, nachgewiesen.

Eine quantitative Analyse der gemessenen Kerr-Drehwinkel als Funktion der Pro-
benmagnetisierung oder eine Umrechnung der Drehwinkel auf die Magnetisierung ist
bei diesem Verfahren und in der verwendeten Messgeometrie nicht moglich. Im Kapitel
iiber die theoretischen Grundlagen dieses Messverfahrens wird dieser Punkt genauer
beleuchtet. Deshalb muss diese Methode als Erginzung zu den Messungen des polaren
Kerr-Effekts verstanden werden.

Im Folgenden wird der schriage magnetooptische Kerr-Effekt als ,45°-MOKE" be-

zeichnet.

5.3.1 Experimenteller Aufbau

Der experimentelle Aufbau zur Messung des 45°-MOKE ist in Abb. 5.5 gezeigt. Es
standen die gleichen Lichtquellen wie beim polaren MOKE in Abb. 5.2 zur Verfiigung.
Der k-Vektor des einfallenden und unter 90° reflektierten Lichts ist mit EL und E}J
bezeichnet. Alle anderen Bestandteile entsprechen denen aus Abb. 5.2.

Um die oben angesprochene Zerlegung der Probenmagnetisierung M 7u verdeutli-
chen, ist die Probe in Abb. 5.5 vergréfert herausgezeichnet. Dabei sind die Richtungen
des einfallenden und reflektierten Lichts sowie die Magnetfeldrichtung parallel zu de-

nen des experimentellen Aufbaus im gleichen Bild. Bei hinreichend hohem Feld liegt
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die Orientierung von M parallel zum &ufseren Feld.

Der Winkel @ ist im hier vorgestellten Fall 45° und entspricht dem aus Abb. 5.1
in der Darstellung der drei moglichen Geometrien des Kerr-Effekts. Aufgrund der
Orientierung des dufseren Magnetfeldes und des Licht-Einfallswinkels von 45° wird in
Verbindung mit Abb. 5.1 deutlich, dass zum Verstindnis des schrigen Kerr-Effekts
der polare, der longitudinale und der transversale MOKE beriicksichtigt werden miis-
sen. Liegt die Magnetisierung in der Probenebene (MH) parallel zur Einfallsebene des
Lichts, so handelt es sich um den longitudinalen Kerr-Effekt, bei senkrecht zur Pro-
benebene orientierter Magnetisierung entspricht die Geometrie derjenigen des polaren
Kerr-Effektes und bei einer Drehung der Magnetisierung, die in der Probenebene und
senkrecht zur Ebene aus einfallendem und reflektiertem Licht liegt, spricht man vom

transversalen Kerr-Effekt.

Kryostat

Probe

L2 A45° e

k Detektor
S
M|
L1 IT> o —>|
PEM [ ] CD
()]
pooc [\
M_L
Chopper >

s —

1 Ky

Abbildung 5.5: Ezperimenteller Aufbau zur Messung des magnetooptischen Kerr-
Effekts bei einem Lichteinfall unter 45° mit vergroflerter Darstellung der Magneti-
sterungskomponenten der Probe. Zur FErklirung der Mess-Komponenten siehe Kap.
5.1.1.

Im vorliegenden Fall der Abb. 5.5 tritt das einfallende Licht durch die Fenster des
Kryostaten in Voigt-Geometrie (ELJ_E)) und verlisst den Kryostaten nach Reflexi-
on von der Probe durch die Fenster in Faraday-Geometrie (E’LHP)) Die Messungen

wurden sowohl in der dargestellten Geometrie als auch bei umgekehrtem Lichtweg
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durchgefiihrt.

Aufgrund der Messgeometrie passiert das Licht nur einmal die Kryostat-Fenster in
der Faraday-Geometrie, so dass die halbe Fenster-Drehung von den Messdaten subtra-
hiert werden muss verglichen mit den Messungen des polaren MOKE bei senkrechtem
Lichteinfall. Der Voigt-Effekt der entsprechend anderen Fenster kann vernachlissigt
werden, da es sich um einen Effekt handelt, der proportional zu B? ist und die an den

Fenstern anliegenden Felder klein sind.

In Abb. 5.6 ist das angewandte Messprinzip verdeutlicht. Dieses zeigt, dass eine
quantitative Auswertung des resultierenden Kerr-Drehwinkels auf der Grundlage aller
drei Kerr-Effekte mit der dargestellten Orientierung der Magnetisierung zu Kompli-
kationen fiihrt, die mit der zur Verfiigung stehenden Messgeometrie nicht umgangen
werden konnen. Die Anordnung der Kryostaten-Fenster relativ zur Richtung des Ma-
gnetfeldes beschrankt namlich die moglichen Messgeometrien auf die in Abb. 5.5 dar-
gestellten Strahlengénge. Dies fiihrt dazu, dass z.B. eine Messung des reinen polaren
Kerr-Effektes bei einem Einfallswinkel von ®=45° nicht méglich ist, ohne immer einen
Anteil der beiden anderen Effekte mit zu messen. Somit sind alle Kerr-Messungen bei

schrigem Lichteinfall eine Uberlagerung der drei ober erwiihnten Effekte.

Durch die Modulation des auf die Probe einfallenden Lichts wird die Lichtpolari-
sation um 90° zwischen den beiden in Abb. 5.6 dargestellten s- und p-Polarisationen
umgeschaltet. Der durch die Magnetisierung der Probe verursachte Kerr-Drehwinkel
037 ist fiir s- und p-polarisiertes Licht dargestellt. Im Gegensatz zum rein polaren
Kerr-Effekt sind jetzt die Drehwinkel fiir die beiden Polarisationsrichtungen des ein-
fallenden Lichts nicht mehr gleich. Entsprechend kompliziert ist die Umrechnung des
QLI-Signals auf Drehwinkel.

Der Einfallswinkel betrigt 45° zur Probennormalen N.

5.3.2 Theoretische Betrachtungen zum nicht-senkrechten Licht-

einfall

Aufgrund der Orientierung des dufseren Magnetfeldes und des Licht-Einfallswinkels
von 45° wird in Verbindung mit Abb. 5.1 deutlich, dass zum Versténdnis des schrigen
Kerr-Effekts der polare, der longitudinale und der transversale MOKE beriicksichtigt
werden miissen. Im Folgenden sollen die Formeln zur Berechnung der drei Effekte dar-

gestellt werden. Dazu wird der sogenannte magnetooptische Parameter () verwendet,
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Abbildung 5.6: MOKE bei Lichteinfall unter 45° mit der Darstellung des Kerr-
Drehwinkels 03 fiir s- und p-polarisiertes einfallendes und reflektiertes Licht. Weitere
Erliuterungen siehe Text.

der definiert werden kann iiber [57]

1 —n_
5@ = Z:TZ_’ mit ny = (n/, +inf) (5.14)

wobei ny und n_ die Brechungsindizes fiir 0"~ und o~ -polarisiertes Licht sind.

Das einfallende Licht treffe unter einem Winkel ® auf die Probenoberfliche und
die Magnetisierung ist entsprechend der in Abb. 5.1 dargestellten Geometrien fiir
die drei Kerr-Effekte orientiert. Die resultierende Kerr-Drehung sei dann fiir s- und
p-polarisiertes Licht als 63" bezeichnet. In allen drei unten erlduterten Féllen des
polaren, longitudinalen und transversalen Kerr-Effektes wird das einfallende Licht als
linear polarisiert angenommen und trifft vom Medium 1 kommend auf das Medium 2

mit dem entsprechenden komplexen Brechungsindizes n; und ny. Diese definieren den

= n2
=

Quotienten n

Die unten dargestellen Formeln sind der Monographie |57| entnommen.

5.3.2.1 polarer Kerr-Effekt bei $—45°

Bei einem Lichteinfall von ®=45° kann zur Drehung der Polarisationsrichtung noch

eine Elliptizitdt hinzukommen. Die allgemeine Formel des polaren Kerr-Effektes ist
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dann gegeben durch [57]

n? [\/(7]2 — sin’*(®)) F sin(®P) tan(CI))]
(> = 1) (* — tan*(®))

0 =Im

Q| . (5.15)

Dabei muss in den Fillen, in denen ,,&* oder ,,“ auftaucht jeweils das obere Zeichen

fiir s-polarisiertes Licht und das unter fiir p-polarisiertes Licht verwendet werden.

5.3.2.2 longitudinaler Kerr-Effekt bei $—45°

Auch beim longitudinalen Kerr-Effekt koexistiert eine Drehung der Lichtpolarisation
zusammen mit dem Auftreten von Elliptizitat. Die Magnetisierung liegt bei diesem
Effekt sowohl in der Probenebene als auch in der Ebene, die durch den k-Vektor des

einfallenden und des reflektierten Lichts aufgespannt wird [57].

[sin(é[))n2 <sin(<I)) tan(®) 4 \/n? — sin2(<I>)>}
(2 = 1) (2 — tan?(®)) 1/ (2 — sin’(®))

0:F = Im

Q (5.16)

5.3.2.3 transversaler Kerr-Effekt bei ®—45°

Liegt die Magnetisierung in der Probenebene und senkrecht zu der Ebene, die durch
den k-Vektor des einfallenden und des reflektierten Lichts aufgespannt wird, so spricht
man vom transversalen Kerr-Effekt, der sich in einer Intensitdtsinderung des reflek-

tierten Lichts als Funktion der Probenmagnetisierung niederschldgt |57].

_ Al — Im 4 tan(®)n?

=7 F = 1) (7 — ()

9) (5.17)

5.3.3 Zusammenspiel der drei Effekte

Wihrend bei der Messung des polaren Kerr-Effektes mit senkrechtem Lichteinfall die
beiden anderen Effekte keinen Einfluss auf den gemessenen Kerr-Drehwinkel haben,
so handelt es sich bei der hier vorgestellten schrigen Messgeometrie um ein Zusam-
menspiel aller drei Effekte. Dabei treten zwei Schwierigkeiten auf, die mit der zur
Verfiigung stehenden Messmethode nicht umgangen werden konnen.

Zum einen schaltet der PEM zwischen s- und p-polarisiertem Licht um, was sich
im Fall eines senkrechten Lichteinfalls aufgrund der Symmetrie nicht auf den gemes-

senen Drehwinkel auswirkt. Bei nicht-senkrechtem Lichteinfall werden jedoch beide s-
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und p-Polarisationen des polaren und des longitudinalen Kerr-Effekts unterschiedlich
weit gedreht. Dies wird aus den Gleichungen 5.15 und 5.16 an den unterschiedliche
Vorzeichen ,,£¢ deutlich (siehe oben).

Zum anderen ist es mit der vorgestellten Messmethode nicht mdéglich, zu unter-
scheiden, welcher Kerr-Effekt die gemessene Kerr-Drehung verursacht. Die Gesamt-
drehung ist dabei immer eine Uberlagerung aller Effekte, wobei die Drehwinkel nicht
addiert werden konnen. Weiterhin ist der Drehwinkel jedes einzelnen Effektes eine
Funktion sowohl der Richtung als auch des Betrages der Magnetisierung.

In Abb. 5.7 sind Simulationen der drei behandelten Kerr-Effekte gezeigt. Dabei ist
der jeweilige Drehwinkel als Funktion des Einfallswinkels fiir einen festen Wert von @),
also fiir ein festes Magnetfeld aufgetragen. Um diese theoretischen Werte zu erhalten
wurde der QLI-Wert bei einer festen Magnetisierung nach Durchlaufen aller optischen

Komponenten aus Abb. 5.5 getrennt fiir alle drei Kerr-Effekte berechnet.

0,04 LA y —

— polarer MOKE o
- - transversaler MOKE <
0,03 ... longitudinaler MOKE (x5) g -

40 20 0 20 40 60 80
Einfallswinkel ® (Grad)

Abbildung 5.7: Theoretischer Verlauf der drei Kerr-Effekte (polar, longitudinal, trans-
versal) als Funktion des Licht-Einfallswinkels ® bei festem magnetooptischen Parame-
ter Q. Aufgetragen ist das theoretisch zu erwartende QLI-Signal [58].

Zur besseren Orientierung sind an den Stellen von ® = £45° und ® = 0° jeweils
senkrechte Linien eingezeichnet. Man erkennt, dass bei senkrechtem Lichteinfall nur
der polare Kerr-Effekt einen Beitrag zum Gesamtdrehwinkel liefert und dass trans-
versaler und longitudinaler MOKE bei & = 0° verschwinden. Auflerdem dndern der

transversale und der longitudinale MOKE ihr Vorzeichen bei einer Vorzeichenidnde-
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rung des Einfallswinkels. Eine Umkehrung des Lichtweges dndert somit die Vorzeichen
der Beitrdge von longitudinalem und transversalem MOKE.

Eine Umrechnung der gemessenen Drehwinkel ist also nur dann mdglich, wenn aus
verschiedenen Messungen ein oder zwei Kerr-Effekte vernachlissigt werden konnen,
oder wenn die genaue Orientierung der Magnetisierung bekannt ist.

Somit ist eine Drehwinkel-Eichung und eine quantitative Umrechnung auf die Ma-
gnetisierung ohne zusétzliche Messgeometrien nicht moglich, die allerdings mit dem
zur Verfiigung stehenden Kryostaten nicht moglich waren.

Der 45°-MOKE muss deshalb als ,,Zusatzinformation® zu den bereits vorhandenen
Messungen des polaren Kerr-Effekts bei senkrechtem Lichteinfall verstanden werden.
Eindeutige Aussagen iiber Lage und Grofe des Magnetisierungsvektors sind nicht

moglich.

5.4 Faraday-Effekt

Da der Faraday-Effekt im Rahmen dieser Arbeit lediglich zu Eichzwecken verwendet
und nicht quantitativ analysiert wurde, soll an dieser Stelle nur ein grober Uberblick
iiber diese Methode stehen.

Als Faraday-Effekt bezeichnet man die Drehung der Polarisationsrichtung von li-
near polarisiertem Licht beim Durchgang durch Materie, die sich in einem Magnetfeld
befindet. Dabei ist der k -Vektor des einfallenden Lichts parallel zum &duferen Ma-
gnetfeld B. Im einfachsten Fall ist der Faraday-Drehwinkel 8 proportional zur Stirke
des Magnetfeldes B und zur Probendicke L.

0p=V-B-L (5.18)

Die Proportionalitdtskonstante V' heisst Verdet’sche Konstante und ist in der Regel
abhingig von der Frequenz des Lichts, den Probeneigenschaften oder der Temperatur
[57].

Wie bereits in Abschnitt 5.1.5 erwdhnt, kann linear polarisiertes Licht zerlegt wer-
den in seine rechts- und linkszirkular polarisierten Anteile. Sind die Brechungsindizes
ny und n_ fiir rechts- und linkszirkular polarisiertes Licht unterschiedlich, so besit-
zen beide Helizitdten unterschiedliche Geschwindigkeiten ¢/n und ¢/n_ im Medium.
Treffen beide Anteile gleichphasig auf die Probe, so besitzen diese nach Durchlaufen
der Probe eine Phasendifferenz aufgrund ihrer unterschiedlichen Geschwindigkeiten.

Die Addition beider phasenverschobenen Anteile fiihrt zu einer um den Winkel 0p
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gedrehten Polarisationsrichtung nach der Probe.

L w
2
In GL. (5.19) ist w die Kreisfrequenz und ¢ die Geschwindigkeit des Lichts in Vakuum.

O (ny —n_)L (5.19)

Im Fall der hier betrachteten magnetischen oder verdiinnt magnetischen Halbleiter
spalten die Energiebander nach Gl. (3.50) - (3.53) auf und es existieren somit unter-
schiedliche Brechungsindizes aufgrund der Auswahlregeln fiir optische Uberginge.

Der prinzipielle Aufbau zur Messung des Faraday-Effektes ist in Abb. 5.8 gezeigt.
Die Komponenten entsprechen denen, die zu den MOKE-Messungen verwendet wer-

den.

Probe

Chopper
A45°

S0 VAN oy N Y N s SN O fffffff NJ-» 2> Detektor

Kryostat

Abbildung 5.8: Ezperimenteller Aufbau zur Messung des Faraday-Effektes. P9(0°: Po-
larisator (unter 90° relativ zur Experimentierebene), A45°: Analysator (unter 45°),
L1, L2: Linsen (f—30cm), PEM: photoelastischer Modulator.

5.5 Kohiarente Raman-Spektroskopie

Befindet sich Materie in einem elektrischen Feld F, so wird diese polarisiert und es
entsteht die dielektrische Polarisation P im Medium, welche fiir kleine Feldstirken
durch den linearen Zusammenhang P = €0Xﬁ beschrieben werden kann. Dabei ist
go die Dielektrizitdtskonstante des Vakuums und x die dielektrische Suszeptibilitét.
Betrachtet man die Wechselwirkung von Licht mit Materie, so bezeichnet E das oszil-
lierende elektrische Feld der elektromagnetischen Lichtwelle. Die Polarisation oszilliert
dann mit der Frequenz wy, des einfallenden Lichts.

Mit zunehmender Intensitdt werden nichtlineare optischen Effekte wichtiger, die
durch die Reihenentwicklung der dielektrischen Polarisation ﬁ(ﬁ) beschrieben wer-
den konnen.

P, = 2o (X By + XVEs By + XS E B + .. (5.20)

ij
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Die i-ten Komponenten der Polarisation bzw. des elektrischen Feldes werden in GI.
(5.20) durch P; und E; beschrieben. Die Indizes i, j, k und [ laufen dabei von 1 bis
3, und die nichtlinearen Suszeptibilititen y sind Tensoren der Stufe n + 1. Eine
ausfiihrlichere Darstellung des theoretischen Hintergrundes findet sich z.B. in den
Arbeiten von H. Pascher und R. Rupprecht [59, 60].

Werden zwei Laserstrahlen der Frequenzen w; und wg (ws < wy) in einer Probe
der Lénge L iiberlagert, so entstehen aufgrund nichtlinearer Effekte nach Gl. (5.20)
Mischfrequenzen. Die kohérente Anti-Stokes Ramanstreuung (CARS) ist dabei ein
nichtlinearer optischer Prozess dritter Ordnung, der durch den Suszeptibilitdtstensor
Xg,ll aus GL. (5.20) beschrieben wird. Durch Mischung der beiden Frequenzen wy, und
wg, die jeweils mit den entsprechenden Pulsspitzenleistungen /; und Ig von beiden
Lasern emittiert werden, entsteht unter anderem Strahlung der Frequenz wss = 2wy —
wg oder der Frequenz wog = 2wg — wy,. Wobei der letztgenannte Prozess als kohérente
Second-Stokes Ramanstreuung (CSRS) bezeichnet wird. Die Intensitéit des kohdrenten

Raman-Signals I55(L) kann dann beschrieben werden durch

Ls(L) [ s PRI AE (5.21)
Dabei sind ng, ny, und nag die Brechungsindizes der entsprechenden Frequenzen und
Ak ist definiert als Ak = 2];5 — I;L — Egg. Im hier vorgestellten Fall waren alle drei
k-Vektoren kollinear und parallel zur Flichennormalen der Epitaxieschicht. Der Ein-
heitsvektor Z ist dann senkrecht zur Epitaxieschicht. Betrachtet man die CSRS in
diinnen Epitaxieschichten, so ist die Probenlinge L < 7/Ak und der Phasenfaktor

in Gl. (5.21) in eckigen Klammern wird n&herungsweise gleich 1.

Bei gegebener Probengeometrie und bekannten Laserfrequenzen wird die Intensitét
des CARS/CSRS-Signals durch das Betragsquadrat der Suszeptibilitit y3) bestimmt.
Diese besitzt Maxima, wenn die Differenzenergie h(wy, —wg) = hAw einem erlaubten

Raman-Ubergang im untersuchten Medium entspricht.

Im hier vorgestellten Fall der CSRS war die Frequenz eines Lasers bei wy, fest,
die des zweiten Lasers bei wg wurde verdandert und das CSRS-Signal wurde bei der
Frequenz wes = 2wg — wy, = ws — Aw detektiert. Als Messergebnis erhilt man die
CSRS-Intensitéit als Funktion der Frequenzdifferenz Aw beider Laser.

Befindet sich die Probe in einem Magnetfeld B, so ist es z.B. mdoglich mit Hilfe
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Abbildung 5.9: Ezperimenteller Aufbau der CSRS-Messapparatur. TDL #1, #2: zwei
Farbstofflaser (durch Nd:YAG-Laser optisch gepumpt), PZ1, PZ2: Pockels-Zellen, ST:
Strahlteiler, SM: supraleitender Magnet. Darstellung des Aufbaus fiir CSRS in Trans-
missiton und Reflexion.

der CSRS die effektiven g-Faktoren der Ladungstriger zu messen iiber
h(wL - ws) = g*,uBB. (522)

Der experimentelle Aufbau der hier verwendeten CARS/CSRS-Apparatur ist schema-
tisch in Abb. 5.9 dargestellt. Als Detektor diente eine mit fliissigem Stickstoff gekiihlte
CCD-Kamera (charge-coupled-device). Die Probe befandt sich in einem Kryostaten
(T = 2 - 100 K) mit supraleitenden Spulen (bis 7 Tesla).

Da die Absorption der Laserstrahlung in den hier untersuchten GaMnAs-Proben
aufgrund der vorhandenen freien Ladungstriager so grof ist, dass eine CSRS-Messung
in Transmission nicht mdglich war, wurden auch CSRS-Messungen in Reflexion durch-

gefiihrt.
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Kapitel 6
Anpassungsrechnungen

Ein zentraler Aspekt der vorliegenden Arbeit ist die Interpretation der Kerr- und
MCD-Spektren und damit die Bestimmung von Materialparametern wie Noar, Ny, die
Ladungstrigerdichte und Anisotropiekonstanten. Dazu wird das Programm ,kerrm-
cdfit” verwendet, welches von Herrn Andreas Winter hier am Lehrstuhl programmiert
wurde [61]. Mit Hilfe dieses Programmes ist es moglich, die Kerr-Drehung und die
MCD-Daten als Funktion der verwendeten Lichtwellenlinge zu berechnen, bzw. die

Ergebnisse fiir beide Effekte an die ausgewerteten Messungen anzupassen.

6.1 Physikalische Grundlagen

Ausgangspunkt ist die dielektrische Funktion des Halbleiters nach Gl. (4.13), die um
den Beitrag der freien Ladungstriger gemif Gl. (4.5) erweitert ist. Fiir optische Uber-
ginge werden in dem hier verwendeten Modell Beitridge vom Valenzband der schwe-
ren (HH) und leichten (LH) Locher und vom ,Split-Off* (SO) Band ins Leitungsband
betrachtet. Die jeweiligen Beitrige eypy, ey und eso und der Beitrag der freien
Ladungstriger zur dielektrischen Funktion werden addiert. Somit ist die den Anpas-

sungsrechnungen zu Grunde liegende dielektrische Funktion gegeben durch

E(W) = Eoo T EHH T E€LH T E50 + € freie Ladungstrger - (61)

Im Programm ist auch die Grofe ., eine anpassbare Materialkonstante. Da im Ma-
gnetfeld die betrachteten Bander spinaufgespaltet sind, existieren aufgrund der quan-
tenmechanischen Auswahlregeln unterschiedliche erlaubte Ubergiinge fiir o und o~-
polarisiertes Licht. Uber die Gleichungen (3.50) - (3.53) erhilt man die Spinaufspal-

89
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tungen der Binder. Erlaubt sind die Uberginge von den Valenzbindern (HH, LH)
und dem ,Split-Off“-Band ins Leitungsband, die die Auswahlregel Aj = +1 fiir o
bzw. o_ polarisiertes Licht erfiillen.

Damit ein Ubergang bei einer bestimmten Photonen-Energie stattfinden kann,
muss die Energie des Photons mindestens der Energie-Liicke E, plus der Kombina-
tion der Spin-Aufspaltungsenergien Acp, Apg, Apy und Ago nach Gl (3.50)-(3.53)
entsprechend der Auswahlregeln betragen. Weiterhin ist die Lage der Fermi-Energie
Ep ausschlaggebend, ob ein Ubergang stattfinden kann oder nicht. Die Fermi-Energie
wird dabei vom obersten spin-aufgespalteten Valenzband (|H H, +3/2)) gerechnet. Die
Landau-Aufspaltung kann vernachlissigt werden, da diese bei den hier untersuchten
Proben sehr viel kleiner ist als die Spin-Aufspaltung.

Es wird also der Anteil der dielektrischen Funktion fiir jeden erlaubten Ubergang
geméf der Gl. (4.13) berechnet und nach Gl (6.1) aufaddiert.

Um die fiir verdiinnt magnetische paramagnetische Halbleiter etablierten Modelle
weiter verwenden zu konnen, wird weiterhin die Magnetisierung geméaf einer Brillouin-
Funktion beriicksichtigt. Die Sattigung der Magnetisierung ergibt sich dann durch die
Annahme einer gegen Null gehenden Temperatur in der Brillouin-Funktion.

An dieser Stelle muss erwidhnt werden, dass fiir die hier betrachteten optischen
Ubergiinge nicht ein dispersionsbehaftetes Leitungsband als Endzustand verwendet
wird, sondern ein dispersionsloses Band. Die Existenz eines solchen Bandes wird bei

der Erlduterung der Messergebnisse in Kap. 7.4 noch genauer gerechtfertigt werden.

6.2 Programmablauf

Im Programm werden alle Berechnungen fiir 6™ und o~ -polarisiertes Licht getrennt
durchgefiihrt, um daraus die dielektrische Funktion, die Brechungsindizes ny und
schlieflich die Reflektivitdten ry fiir beide zirkularen Komponenten zu berechnen.
Diese bilden die Grundlage, um die Werte der Kerr-Drehung nach Gl. (5.12) und
MCD nach GI. (5.13) zu erhalten.

Wie bereits erwihnt, sind die untersuchten Proben so stark p-dotiert, dass ei-
ne Transmission von Licht durch die Epitaxieschicht, oder gar Mehrfachreflexionen
innerhalb der Probe aufgrund der Absorption durch die freien Ladungstriger ausge-
schlossen werden kann. Selbst mit einem leistungsstarken Nd:YAG Laser mit einer
Wellenldnge von 1064 nm war keine Transmission durch die Epitaxieschicht zu detek-

tieren und somit der Faraday-Effekt nicht messbar. Zur Berechnung des Kerr-Effektes
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werden also im Rahmen dieser Arbeit nur Reflexionen an der obersten Schicht der
Probe beriicksichtigt.

Getrennt fiir beide zirkularen Polarisationen werden also fiir alle erlaubten Uber-
ginge der entsprechenden Helizitdt die Energie-Liicken £, in Gl. (4.13) ersetzt durch

die entsprechende effektiven Energie-Liicken.

Als Beispiel sei hier der ’LH, +%> — }C’B, —%> -Ubergang stellvertretend erliu-
tert. Aufgrund der Drehimpulserhaltung handelt es sich um einen o~-Ubergang und
das absorbierte Photon hat somit o~ -Helizitat. Man erkennt leicht, dass die Energie-
Liicke Eg bei B0 fiir den oben erwiihnten Ubergang wie folgt zu ersetzen ist, wenn
man eine gegeniiber II-VI-DMS Halbleitern vertauschte Binderanordnung zu Grunde

legt, wie es hier der Fall ist:
Eg :ES_ACB_ALH; (62)

Die Aufspaltungsenergien Agp und Apypy bezeichnen die Bandaufspaltung, wie sie
sich aus Gl. (3.50)-(3.53) ergeben.

Auf diese Weise miissen alle Ubergiinge fiir links- und rechts zirkular polarisiertes

Licht betrachtet und die entsprechenden Energie-Liicken berechnet werden.

Weiterhin wird aus der Ladungstrégerdichte die Plasmafrequenz w, iiber

. 52
wy =4 —2 (6.3)
Meff - €00

bestimmt, wobei m.y; die effektive Lochermasse und e die Elementarladung ist.

Aus der berechneten Plasmafrequenz w, wird der Anteil der freien Ladungstré-
ger zur dielektrischen Funktion nach Gl (4.7) und (4.8) getrennt fiir o™~ und o~ -
Ubergiinge bestimmt. Zusammen mit der Fermi-Energie Er und den neuen Energie-

- und

Liicken ergibt sich nun die gesamte dielektrische Funktion £, getrennt fiir o
o~-Uberginge. In einem weiteren Schritt wird aus ¢* der Brechungsindex n. fiir bei-
de Polarisationen und daraus iiber Gl. (5.11), (5.12) und (5.13) der Kerr-Drehwinkel

und der Wert des Zirkular-Dichroismus berechnet.

Mit Hilfe der Fit-Funktion des Anpassungsprogramms ist es moglich, verschiedene
Probenparameter an die Messkurve anzupassen. Dazu wird jeweils die Summe der Ab-
weichungsquadrate minimiert. Die zur Anpassung zur Verfiigung stehenden Parameter
sind: Ladungstragerkonzentration p, Energie-Liicke £,, Abstand des ,,Splitt-Off* Ban-

des vom Valenzband Agp, Austausch-Intergrale fiir Leitungs- und Valenzband Ny«
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und Nof, die Oszillatorstirken fiir die (HH), (LH) und (SO) Ubergénge fum, fou
und fso, sowie deren Dampfungskonstanten 'y, gy und I'sp und die optische
Dielektrizitdts-Konstante £.,. Die Mangan-Konzentration z wird als fester Wert fiir

jede Probe individuell vorgegeben.



Kapitel 7

Experimentelle Resultate und deren

Deutung

In diesem Kapitel werden die experimentellen Resultate und deren Interpretation
vorgestellt. Die Grobgliederung dieses Kapitels richtet sich nach den wichtigsten Un-
tersuchungsmethoden, die zum Einsatz kamen.

Im ersten Teil werden vor allem die Kerr- und MCD-Messungen als Funktion
des angelegten Magnetfeldes dargestellt und interpretiert. Dabei handelt es sich aus-
schlieflich um Messungen in Riickwértsgeometrie.

Im zweiten Teil werden die Kerr- und MCD-Spektren erlautert und interpretiert.
Das angelegte Magnetfeld ist wiahrend dieser Messungen fest und so grof, dass die
Magnetisierung der Probe als gesittigt angenommen werden kann. Diese Messungen
wurden nur bei senkrechtem Lichteinfall auf die Probenoberfliche durchgefiihrt, so
dass auch hier der polare Kerr-Effekt die Grundlage zur Untersuchung bildet. Mit
Hilfe dieser Messmethode ist es moglich, Aufschliisse z.B. iiber die Bandstruktur von
GaMnAs zu gewinnen.

Die Messungen des Kerr-Effekts bei einem Lichteinfall unter 45° zur Probennor-
malen werden in Kap. 7.5 erldutert. Da eine theoretische Beschreibung des schrigen
Kerr-Effekts kompliziert ist, soll der entsprechende Abschnitt dieses Kapitels 7.5 eine
Zusammenfassung der Messungen des schriagen Kerr-Effekts darstellen. Dabei wurde
die Messgeometrie systematisch verédndert, um die grofstmogliche Information aus den
Messdaten zu gewinnen.

Um die Spinaufspaltung von Leitungs- und Valenzband genauer zu untersuchen
kam die kohdrente Raman-Streuung (CARS / CSRS) zum Einsatz, was Thema des
dritten Teiles diese Kapitels 7.6 ist. Da allerdings an den Epitaxie-Schichten kein Spin-
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Flip CSRS-Signal nachgewiesen werden konnte, beschéftigt sich dieser Teil nur mit
den Ergebnissen der Untersuchungen an den Volumen-Kristall Proben.

Auf die durchgefiihrten Eichmessungen mittels des Faraday-Effektes soll nur kurz
eingegangen werde, da diese Messungen nur dem Zweck dienten, die Drehrichtung der
Lichtpolarisation zu vergleichen und somit das Vorzeichen der Austauschkonstanten
zu bestimmen. Zu diesem Zweck wurde der Faraday-Effekt an CdMnTe- und GaMnAs-

Volumenkristallen gemessen.

7.1 Analyse der MOKE-Hysterese-Schleifen

Die hier untersuchten GaMnAs-Epitaxieschichten besitzen eine leichte Richtung der
Magnetisierung, die entweder in der Schichtebene oder senkrecht dazu orientiert ist,
so dass sich die Gliederung dieses Kapitels nach den beiden moglichen Orientierungen
der leichten Richtung richtet.

7.1.1 GaMnAs/GalnAs-Epitaxieschichten

In Abb. 7.1 ist die typische Hyteresekurve einer hier untersuchten GaMnAs Epitaxie-
schicht gezeigt, deren leichte Richtung der Magnetisierung senkrecht zur Schichtebene
liegt. Der Einfachheit halber wird diese Probeneigenschaft im Folgenden als ,out-of-
plane” bezeichnet. Die Pfeile geben die Richtung an, in der die Hysterese-Schleife
durchfahren wird.

Tendenvziell zeigen alle Proben mit einer derartig orientierten leichten Richtung
diese Hysteresenform. Unterschiede zwischen den Proben ergeben sich lediglich in
den Proportionen der Schleife und ihren Kriimmungen bzw. Steigungen. Die Form
entspricht der in Kap. 3.3.7 dargestellten Hysterese.

Man erkennt, dass bei einem relativ kleinen Magnetfeld von etwa 60 G der Kerr-
Drehwinkel fast sprungartig ansteigt, und innerhalb eines Bereiches von etwa 260 G
die Sattigung erreicht. Da der Kerr-Drehwinkel ein Mak fiir die ,out-of-plane” Ma-
gnetisierung der untersuchten Probe darstellt, bedeutet dies, dass die Magnetisie-
rungsrichtung innerhalb dieses Bereiches um 180° gedreht wird. Der relativ schmale
Bereich, innerhalb dessen sich die Magnetisierung umdreht deutet darauf hin, dass
es sich nicht um eine kontinuierliche Drehung der magnetischen Momente mit dem
dukeren Magnetfeld handelt, sondern dass dieser Prozess anndhernd vollstdndig bei

einem bestimmten Feld erfolgt.
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Abbildung 7.1: Kerr-Drehwinkel als Funktion des angelegten Magnetfeldes, gemessen
mit dem polaren MOKE. Die Probe hat eine leichte Richtung der Magnetisierung
senkrecht zur Schichtebene.

Nach dem Ummagnetisieren der Probe, was bei etwa £0.3 kG abgeschlossen ist,
verlauft die Magnetisierungskurve horizontal. Dies deutet darauf hin, dass bereits bei
diesem Feld die Sattigungsmagnetisierung erreicht ist. Eine weitere Steigung in der
Messkurve ist an der gesittigten Probe innerhalb der Messgenauigkeit nicht mehr

feststellbar.

Es ist bemerkenswert, dass auch nach einem Abkiihlen der Probe unter die Curie-
Temperatur ohne &dufseres Magnetfeld keine typische Neukurve sondern auch beim
ersten Durchfahren der Hysterese eine Hysteresenform wie in Abb. 7.1 beobachtet
wurde. Auch konnte kein Unterschied festgestellt werden, wenn der Laserstrahl unfo-
kussiert war, also das Signal von einem mehrere Quadratmillimeter grofsen Bereich der
Probe kam oder ob der Laserstrahl auf einen Durchmesser von etwa 100 pm fokussiert
war. Beide Beobachtungen deuten auf eine Doménengréfe im Millimeterbereich hin.
Fiir ,in-plane“-Proben wurden von Welp et al. |62] Doménengréfen von mehreren 100

pm beobachtet.
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7.1.1.1 Auswirkungen verschiedener Mangan-Konzentrationen

In Abb. 7.2 sind Messungen des polaren Kerr-Effekts an drei verschiedenen Proben
dargestellt. Alle drei Proben besitzen aufgrund ihrer Verspannung eine leichte Rich-
tung der Magnetisierung, die senkrecht zur Schichtebene orientiert ist und deshalb zu

diesen typischen, um den Ursprung symmetrischen Hysteresekurven fiihrt.
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Abbildung 7.2: Polarer MOKE an drei Proben der Probendicke d mit leichter Richtung
senkrecht zur Schichtebene. Die obere und untere Messkurve sind jeweils in y- Richtung
verschoben. Alle Messungen wurden mit einer Laser-Diode (756 nm) bei 1.9 K durch-
gefiihrt.

Da jeweils die obere und untere Messkurve in y-Richtung verschoben sind, deuten
die gestrichelten Hilfslinien den jeweiligen y-Nullpunkt der entsprechenden Messung
an.

Die untersuchten ,,out-pf-plane“-Proben decken mit 3% - 8.5% einen relativ groken
Bereich der moglichen Mangan-Konzentrationen ab, und es zeigt sich, dass die fiir
diesen Probentyp charakteristischen um den Ursprung symmetrischen Hysteresen er-

halten bleiben. Man erkennt weiterhin, dass die Koerzitiv-Felder nicht signifikant von
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der Mangan-Konzentrationen abhidngen. Auflerdem entspricht die remanente Magne-
tisierung der 3%-Probe annihernd ihrer Sattigungsmagnetisierung, wihrend die Probe
mit der groften Mangan-Konzentration von 8.5% eine remanente Magnetisierung be-
sitzt, die etwa der Hélfte ihrer Sattigungsmagnetisierung entspricht. Somit bedingt
eine Erhéhung der Mangan-Konzentration nicht notwendigerweise eine Vergroferung

der magnetischen Hérte der Proben.

7.1.1.2 Auswirkungen verschiedener Indium-Konzentrationen

Die Messungen der GaMnAs/GalnAs-Proben, die in Abb. 7.2 miteinander vergli-
chen werden unterscheiden sich auch hinsichtlich des Indium-Gehaltes in der GalnAs-
Schicht, auf die die GaMnAs-Schicht aufgewachsen wurden. Die hier untersuchten
sout-of-plane Proben haben Indium-Gehalte von 15%, 20% und 25%, wobei sich ab
einer Indium-Konzentration von etwa 15% die leichte Richtung der Magnetisierung
von einer in der Schichtebene liegenden Richtung zu einer senkrecht zur Schichtebene
orientierten Richtung dndert |11].

Wie man aus Abb. 7.2 erkennt, besitzt die Probe 10917A eine im Vergleich zu
den anderen Messkurven relativ geschwungene Hysterese. Eine Erhohung der Indium-
Konzentration bewirkt eine stérkere Stauchung der GaMnAs-Schicht und man beob-
achtet sowohl bei Probe 10914B als auch bei 00315A eine eher stufenartige Hysterese.

Weiterhin wird an der oberen Messung in Abb. 7.2 deutlich, dass die Magneti-
sierung nach Durchlaufen der Hysterese noch eine gewisse Magnetfeld-Abhéngigkeit
zeigt und erst bei Feldern > 1.5 kG gesittigt ist. Verglichen mit den beiden anderen
Messkurven, die eine Sittigung bereits bei etwa 0.3 kG erkennen lassen, ist dieser Wert
relativ grofs. Da die beiden anderen Proben jeweils eine grofere (xp, — 0.085) und
eine kleinere (7, — 0.03) Mangan-Konzentration besitzen als Probe 10917A, muss
das grofere Magnetfeld bei dem die Magnetisierung séttigt mit der geringen Indium-
Konzentration (zy, — 0.015) und der damit verbundenen geringeren Verspannung zu

tun haben.

7.1.1.3 Vergleich mit den Magnetisierungsmessungen

Da von allen hier vorgestellten GaMnAs Epitaxieschichten zugleich auch SQUID-
Magnetisierungsdaten vorlagen ("SQUID": Superconducting - QUantum - Interfe-
rence - Device), ist ein Vergleich der SQUID-Daten mit den MOKE-Daten nahelie-
gend. Bei den SQUID-Messungen, wie sie vom Probenhersteller an den hier vorge-

stellten Proben durchgefiihrt wurden, wird ein Magnetfeld unter anderem in der dem
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polaren Kerr-Effekt entsprechenden Geometrie angelegt, und die Magnetisierung der
Probe als Funktion des angelegten duferen Feldes aufgezeichnet. Eines der Haupt-
merkmale der SQUID-Messtechnik ist die Messung der Gesamtmagnetisierung einer
Probe. Etwaige lokale Inhomogenititen der Magnetisierung konnen so nicht bestimmt

werden. Es findet also immer eine Mittelung {iber das gesamte Probenvolumen statt.
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Abbildung 7.3: Vergleich der SQUID-Messung an Probe 00315A (leichte Richtung:
sout-of-plane’; 3% Mn; Dicke 300 nm) mit dem polaren Kerr-Effekt bei 5 K. Kleines
Bild: SQUID-Daten bei beiden Orientierungen des dufleren Feldes (Kreise: Magnetfeld
senkrecht zur Schicht; gestrichelte Linie: Magnetfeld parallel zur Schicht; durchgezo-
gene Linie: MOKE-Messung)

In Abb. 7.3 ist eine Messung des polaren Kerr-Effekts an Probe 00315A verglichen
mit den SQUID-Messdaten dieser Probe. Beide Messungen wurden bei einer Tempe-
ratur von 5 K aufgenommen, wobei das Magnetfeld der SQUID-Messung sowohl senk-
recht als auch parallel zur Schichtebene angelegt wurde. Als typischer Vertreter einer
GaMnAs/GalnAs-Probe besitzt diese Struktur eine leichte Richtung der Magnetisie-
rung, die senkrecht zur Schicht orientiert ist, was auch aus den SQUID-Messungen in
Abb. 7.3 zu erkennen ist. Die offenen Kreise stellen die SQUID-Daten bei senkrechter
Orientierung des Magnetfeldes dar. Aufgrund der unterschiedlichen Messgrofsen bei-
der Experimente sind die y-Werte der Kerr-Messung mit einem Faktor multipliziert,
so dass diese sich mit den Magnetisierungswerten der SQUID-Daten decken. Wie man
sieht, existiert eine iiberzeugende Ubereinstimmung in der Kurvenform beider Mes-

sungen. Dieser Vergleich zeigt also, dass der polare Kerr-Effekt die Magnetisierung
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der untersuchten Probe wiedergibt.

7.1.1.4 Temperaturabhingigkeit der Magnetisierung

In Abb. 7.4 sind die Kerr-Messkurven einer GaMnAs-Epitaxieschicht (00315A, x=0.03)
mit leichter Richtung senkrecht zur Schichtebene fiir unterschiedliche Temperaturen

dargestellt. Als Lichtquelle wurde eine Laserdiode mit 756 nm verwendet.
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Abbildung 7.4: Hysteresen der 3%-Probe 00315A (leichte Richtung: "out-of-plane”)
fiir fiinf verschiedene Temperaturen, gemessen bei 756 nm.

Die Curie-Temperatur dieser Probe, wie sie aus der Temperaturabhingigkeit der

Sattigungsmagnetisierung bestimmt werden kann, liegt bei 60 K.

Aus Abb. 7.4 erkennt man, dass die typische Hysteresenform bei den verschiedenen
Temperaturen erhalten bleibt, jedoch &dndert sich das Verhéltnis zwischen Sattigungs-
magnetisierung und Koerzitiv-Feld. Wahrend die Sattigungsmagnetisierung Mg zwi-
schen 1.9 K und 30 K annédhernd gleich bleibt, beobachtet man eine starke Abnahme
von Mg ab etwa 30 K. Das Koerzitivfeld hingegen scheint zwischen 1.9 K und 30 K
starker abzunehmen als bei den hoheren Temperaturen ab 30 K.

In Abb 7.5(a) sind die Stufenhéhen der Kerr-Messkurven der in Abb. 7.4 gezeigten
Probe 00315A iiber der Temperatur aufgetragen, wie sie der Siattigungsmagnetisierung

dieser Probe entsprechen.
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Abbildung 7.5: Stufenhdéhe der Hysteresen, entsprechend der Sattigungsmagnetisie-
rung der ,out-of-plane“-Proben als Funktion der Temperatur. (a): Mg(T') der 3%-Probe
00315A (Quadrate); Sattigungsmagnetisierung eines idealen Ferromagneten Migeq (T)
fir J = 2 (Kreuze). Kleines Bild: Messung der Stufenhéhe. (b): Vergleich der Sit-
tigungsmagnetisierungen als Funktion der Temperatur an den verschiedenen Proben
00315A (x—0.03), 10917A (z—0.07) und 10914B (z—0.085) mit Angabe der jeweiligen
Curie-Temperaturen.

Dabei ist auf der x-Achse die Temperatur auf die Curie-Temperatur von T = 60K

normiert, so dass in dieser Auftragung die Séttigungsmagnetisierung bei T/T¢ = 1
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verschwindet. Weiterhin ist der Verlauf der Sédttigungsmagnetisierung eines idealen
Ferromagneten M;4e,(T) zum Vergleich eingezeichnet. Dabei ist M;geq(T) so nor-
miert, dass bei T = 0 beide Kurvenverldufe mit dem gleichen Wert fiir Mg(7T = 0)
beginnen. Die Magnetisierung bleibt bis etwa 0.65 Ty anndhernd konstant und ver-
lauft dann linear zum Wert Null bei 7' = T. Dabei befindet sich die gemessene
Kurve Mg(T') der 3%-Probe immer unterhalb derjenigen eines idealen Ferromagneten
Migear (T).

Dieser fiir ferromagnetische Substanzen untypische Zusammenhang zwischen Satti-
gungsmagnetisierung und Temperatur deutet auf eine Verdnderung der magnetischen
Anisotropie hin, was in Abb 7.5(a) bei T' = 0.65 T deutlich wird. Das erkennt man
in Abb. 7.6 daran, dass sich die Form der Hysterese éndert in Richtung zu der fiir
sin-plane“-Proben charakteristischen Form (siehe Abb. 7.10).
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Abbildung 7.6: Vergleich zweier Hysteresen der 3%-Probe (,out-of-plane®) bei T — 2K
und T =~ 0.65 - T. Die Messkurve bei T— 50 K ist zum besseren Vergleiche in x- und
y-Richtung gestreckt.

Bei der Temperatur von etwa 0.65 - T dndert sich die leichte Richtung von einer
senkrecht zur Probenebene orientierten Richtung fiir 7' < 0.65T¢ zu einer in der Pro-
benebene liegenden Orientierung (7' > 0.65 T¢). Ahnliche Beobachtungen konnten an
GaMnAs-Proben mit vergleichbaren Mangan-Konzentrationen x und Locherkonzen-
trationen p durch direkte Messung der Magnetisierung gemacht werden |63].

Die Temperaturabhingigkeiten der Sattigungsmagnetisierung Mg aller out-of-
plane“-Proben sind in Abb. 7.5(b) dargestellt. Man erkennt, dass der charakteristische
Kurvenverlauf der 3%-Probe mit der Anderung der Kurvensteigung bei T = 0.65 T
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an den beiden anderen Proben nicht zu beobachten ist. Dies kann entweder mit der ho-
heren Mangan-Konzentration von 7% und 8.5% oder mit der geringeren Schichtdicke

von 100 nm der beiden 7%- und 8,5%-Proben zusammenhéingen.

7.1.1.5 Temperaturabhingigkeit des Koerzitiv-Feldes

In Abb. 7.7(a-c) sind die Koerzitiv-Felder der ,out-of-plane“-Proben iiber der Tempera-
tur aufgetragen. Dabei nimmt die Mangan-Konzentration der entsprechenden Proben
von links nach rechts zu. Auch hier ist die Temperatur auf die entsprechende Curie-
Temperatur der jeweiligen Probe (siehe Abb. 7.5) normiert. Alle drei Proben zeigen

einen relativ steilen Abfall des Koerzitiv-Feldes als Funktion der Temperatur.
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Abbildung 7.7: Koerzitiv-Feld als Funktion der Temperatur an den ,out-of-plane
Proben 00315A (x—0.03), 10917A (z—0.07) und 10914B (z—0.085).

7.1.1.6 Getemperte Proben

Bisher wurden nur diejenigen Proben betrachtet, die durch Epitaxie-Verfahren herge-
stellt und nicht weiter nachbehandelt wurden.

Es standen insgesamt zwei GaMnAs-Epitaxieschichten zur Verfiigung, von denen
neben dem getemperten auch ein nicht nachtriaglich behandeltes Probenstiick existiert,
so dass die Auswirkungen des Temperungsprozesses gut zu vergleichen sind. Dabei
handelt es sich zwei ,out-of-plane*-Proben (10917A und 10914B) mit jeweils 7.0%
und 8.5% Mangan.



7.1. ANALYSE DER MOKE-HYSTERESE-SCHLEIFEN 103

In Abb. 7.8 sind die Messungen des polaren Kerr-Effektes an den beiden ,out-of-
plane“-Proben dargestellt und mit den entsprechenden Messungen der getemperten
Probe verglichen. Beide Messkurven wurden mit der selben Wellenldnge bei 2.0 K
gemessen. Das schlechtere Signal/Rausch-Verhiltnis, wie es in Teilabbildung 7.8(b)
zu erkennen ist, liegt an der Verwendung der Halogen-Lampe in Verbindung mit einem
Spektrometer bei 750 nm, wihrend zu der in der linken Abbildung (a) dargestellten

Messung eine Laserdiode mit 756 nm verwendet wurde.

Man erkennt zwar in beiden Fillen eine Vergroferung des Kerr-Drehwinkels der
der Sattigungsmagnetisierung entspricht, doch ist ein Riickschluss auf eine Vergro-
flerung der Sattigungsmagnetisierung allein aus diesen Messungen nicht mdglich, da
der Kerr-Winkel eine optisch gemessene Grofe darstellt, in deren Absolutwert neben
der Magnetisierung auch Parameter wie z.B. Energieliicke oder Ladungstrigerdichte
eingehen. Diese Parameter konnen aufgrund des Temperungsprozesses zwischen der

nachtraglich behandelten und der unbehandelten Probe variieren.

Will man den Einfluss des Tempers auf die Magnetisierung quantitativ vergleichen,
so bieten die SQUID-Daten die einfachste Moglichkeit dazu. Die SQUID-Messungen
von Probe 10914B zeigen z.B. eine Steigerung der Gesamtmagnetisierung bei 5 K von
1.6-107* emu/cm? im Fall der unbehandelten Probe auf 3.7-107% emu/cm? bei einem
getemperten Probenstiick [11]. Die mehr als doppelt so groke Gesamtmagnetisierung
der getemperten Probe wird allerdings nicht durch die MOKE-Messungen aus der
Abb. 7.8(b) wiedergegeben.

Neben der Steigerung der Gesamtmagnetisierung lasst sich als weiterer Einfluss
des Temperungsprozesses eine qualitative Verdnderung der Hysteresenform bei beiden
Proben feststellen. In beiden Féllen weist die Hysterese eine anndhernd rechteckige
Form auf, die durch zwei wesentliche Merkmale gekennzeichnet ist. Zum einen findet
der Ummagnetisierungsprozess nicht kontinuerlich bis zum Erreichen der Sattigungs-
magnetisierung statt, sondern eher abrupt in einem sehr engen Magnetfeldbereich.
Zum anderen ist die Probe nach diesem Umklapp-Prozess gesattigt, was am horizon-
talen Kurvenverlauf beider Messkurven der getemperten Proben nach Durchlaufen
der Hysterese erkennbar ist. Zum Vergleich wird die Sédttigung der unbehandelten
7%-Probe (Teilabbildung (a)) nicht sofort nach Durchlaufen der Hysterese erreicht.
Auch die in Teilabbildung (b) dargestellte Hysterese der 8.5%-Probe lisst erkennen,
dass die getemperte Probe ihre Sittigungsmagnetisierung friither erreicht als die unge-
temperte. Die Magnetisierung der nicht behandelten Probe dreht sich iiber einen Ma-

gnetfeldbereich von etwa 0.4 kG kontinuierlich von der einen ,out-of-plane“-Richtung
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Abbildung 7.8: Vergleich der MOKE-Messungen jeweils an einem getemperten und
einem nicht getemperten Ezemplar der Proben 10917A (linke Abbildung a)) 10914B
(rechte Abbildung b)); Alle Messungen wurden bei 2.0 K durchgefiihrt.

in die entgegengesetzte Richtung.

Das Koerzitiv-Feld der 7%-Probe wird durch den Temperungsprozess von 0.15 kG
auf 0.25 kG vergrofert, so dass diese Probe durch das Tempern magnetisch ,hér-
ter geworden ist. Diese Tendenz kann allerdings an der 8.5%-Probe nicht festgestellt
werden. Die Remanenz beider Proben steigt durch das Tempern stark an.

Im Folgenden sollen die getemperten Proben hinsichtlich ihrer Curie-Temperaturen
betrachtet werden. In Abb. 7.9 sind zu diesem Zweck die Temperaturabhéngigkeiten
des Koerzitiv-Feldes und der Sattigungsmagnetisierung beider Proben dargestellt und
mit den entsprechenden Messkurven der unbehandelten Proben verglichen. Zur Aus-
wertung der Stufenhéhe wurden die Kerr-Drehwinkel aufgetragen, wie sie der Satti-
gungsmagnetisierung, das heisst der halben Hysteresenhoéhe, entsprechen.

Die Teilabbildungen (a) und (c¢) beziehen sich auf Probe 10917A mit einem Mangan-
Gehalt von 7.0%, wihrend die beiden Teilabbildungen (b) und (d) zur 8.5%-Probe
10914B gehoren. Die beiden oberen Messkurven stellen jeweils die der Sittigungsma-
gnetisierung entsprechende Stufenhohe dar, die beiden unteren Messkurven zeigen die
Koerzitiv-Felder jeweils als Funktion der Temperatur.

Man erkennt deutlich, dass durch den Temperungsprozess bei beiden Proben si-

gnifikante Erhohungen der jeweiligen Curie-Temperaturen erreicht wurden. Im Fall
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Abbildung 7.9: Vergleich der Koerzitiv-Felder und der Stufenhohe als Funktion der
Temperatur an den Proben 10917A (7.0% Mangan) und 10914B (8.5% Mangan).
Stufenhohe in Grad entspricht der Sdttigungsmagnetiserung. Quadrate: getemperte
Proben, Kreise: unbehandelte Proben. Weitere Erlduterungen siehe Text.

der 7.0%-Probe verschob sich T von 55 K auf 90 K. Bei der 8.5%-Probe (10914B) ist
mehr als eine Verdopplung der Curie-Temperatur von 50 K auf 112 K zu beobachten.
Die Tatsache, dass in Teilabbildung 7.9(d) das Koerzitiv-Feld von Probe 10914B schon
bei etwa 100 K auf Null sinkt, liegt daran, dass zwar eine Hysterese bei Temperaturen
um 100 K erkennbar ist, deren Breite aber im Rahmen der Messgenauigkeit nicht

mehr zu bestimmen war.

Weiterhin erkennt man, dass sich die Sattigungsmagnetisierung an den getem-
perten Proben iiber einen relativ grofen Temperaturbereich bis 70 K bzw. 80 K nur
schwach dndert und auf einem relativ hohen Wert bleibt, so dass der ferromagnetische

Austausch in diesen Proben durch den Temperungsprozess gestarkt wurde.
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Mit steigender Temperatur sind bei den Koerzitiv-Feldern beider Proben zwei Aus-
wirkungen erkennbar. Bei der in Teilabbildung (d) dargestellten Temperaturabhéingig-
keit des Koerzitiv-Feldes der getemperten Probe wird die Steigung der Messkurve mit
zunehmender Temperatur immer flacher, bis das Koerzitiv-Feld bei etwa 100 K abrupt
auf Null geht. Dieser Verlauf ist bei der ungetemperten Probe nicht zu beobachten.
Im Fall der in Teilabbildung (c) dargestellten Probe nimmt das Koerzitiv-Feld der
getemperten Probe im Bereich zwischen 30 K und 60 K mit steigender Temperatur
7u, so dass das Material trotz wachsender Temperatur magnetisch ,harter” wird.

Der Einfluss des thermischen Nachbehandelns hat bei Proben mit einer relativ
hohen Mangan-Konzentration ab etwa 5% die starksten Auswirkungen auf Probenpa-
rameter wie Curie-Temperatur und Sattigungsmagnetisierung. Dies liegt daran, dass
genau diejenigen physikalischen Eigenschaften der GaMnAs-Proben durch den Tem-
perungsprozess veriandert werden, die ab einer Mangan-Konzentration von etwa 5%
eine Abnahme der magnetischen Wechselwirkung verursachen. So existieren die un-
erwiinschten, auf Zwischengitterplatzen eingebauten Mn;-Ionen erst ab etwa dieser
kritischen Mangan-Konzentration. Die Anzahl dieser Mn;-lIonen wird aber durch das
thermische Nachbehandeln reduziert, so dass sich zwei Probenparameter verdndern:
Zum einen erhoht sich die Anzahl der an der ferromagnetischen Wechselwirkung betei-
ligten Mangan-Atome (siehe Kap. 2.5). Dadurch wird das urspriinglich an das Mn;-Ion
antiferromagnetisch gekoppelte magnetische Moment des Mng,-lons frei und tragt zur
Gesamtmagnetisierung der Probe bei. Zum zweiten erh6ht der dadurch entstandene
Mng,-Akzeptor die p-Konzentration der Probe und verstirkt somit den wichtigen
Ladungstriger-induzierten indirekten Austausch in der Probe.

Zusammenfassend léasst sich festhalten, dass ein nachtréigliches Tempern den fer-
romagnetischen Austausch der Proben verstirkt, was in hoheren Curie-Temperaturen
resultiert. Weiterhin dndert sich die Temperaturabhéngigkeit von Sdttigungsmagneti-

sierung und Koerzitiv-Feld in einer Weise, dass die Probe magnetisch ,harter wird.

7.1.2 GaMnAs/GaAs-Epitaxieschichten

In Abb. 7.10 ist eine typische Messkurve des polaren Kerr-Effekts an einer ,in-plane®
Probe gezeigt. Verglichen mit der Messung aus Abb. 7.1 liegt der Hauptunterschied in
der symmetrischen Anordnung zweier Hysteresen mit Symmetriezentren bei endlichen
Magnetfeldern. Die untersuchte Probe hat einen Mangan-Gehalt von 1.4 % und ist
bei der Messtemperatur ferromagnetisch. Eine solche Anordnung von zwei Hysteresen

ist auch bei anderen ,in-plane“ Proben festzustellen.
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Abbildung 7.10: Kerr-Drehwinkel (polarer MOKE) als Funktion des angelegten Ma-
gnetfeldes. Die Probe hat eine leichte Richtung der Magnetisierung in der Probenebe-
ne. Die Pfeile geben an, in welcher Richtung die Hysterese durchlaufen wird. Nahere
Erliuterungen im Text.

Man erkennt, dass im Bereich von -1 kG bis +1 kG eine positive Steigung in der
Kerr-Messung vorhanden ist. Das bedeutet, dass in diesem Bereich die zur Proben-
ebene senkrechte Magnetisierungskomponente linear als Funktion des Magnetfelds zu-
nimmt. Dies geschieht ohne das fiir ferromagnetische Substanzen typische Auftreten
einer Hysterese. Bei B- 0 liegen die magnetischen Momente aufgrund der Anisotropie
in der Probenebene, so dass der lineare Anstieg in Abb. 7.10 einem kontinuierlichen
Drehen der Momente aus der Probenebene heraus entspricht. Wird das Magnetfeld
vom Punkt 2 aus weiter erhoht, so findet ein Umklapp-Prozess aller magnetischen
Momente senkrecht zur Probenebene statt. Die Magnetisierung ist senkrecht zur Pro-
benoberfliche gesittigt, was am horizontalen Kurvenverlauf ab Punkt 3 erkennbar
ist. Wahrend bei manchen ,out-of-plane” Proben die Magnetisierung bei B=0 erhal-
ten bleibt, erreicht die ,in-plane“ Probe bei B- 0 auch wieder den Ausgangszustand
verschwindender polarer Magnetisierung.

Um den Sprung der Kerr-Drehung zwischen 1.0 und 1.5 kG verstehen zu kdnnen,

wird die Anisotropie-Energie mit den Beitrigen der Form- und Kristallanisotropie-
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Energie betrachtet:

E(B,9) = —BMs sin(d) + (%NM@ - Kg) sin®(¥) + % sin?(20)  (7.1)
Der erste Term der rechten Seite von Gl. (7.1) beschreibt die Feld-Energie fiir einen
Magnetisierungsvektor, der um den Winkel ¢ aus der Probenebene herausgedreht ist,
wobei das Magnetfeld B senkrecht zur Probenebene liegt. Mg ist die Sittigungsma-
gnetisierung. Der zweite Term ist eine Mischung aus Form- und uniaxialer Kristall-
anisotropie. Der Beitrag der Form-Anisotropie hingt mit der Tatsache zusammen, dass
es sich bei den betrachteten Proben um diinne Schichten handelt, und somit der Ent-
magnetisierungseffekt, der durch den Entmagnetisierungsfaktor N beschrieben wird
(N ~ 1 fiir diinne Schichten), beriicksichtigt werden muss [32]. Der durch die tetrago-
nale Stérung verursachte Beitrag der uniaxialen Kristall-Anisotropie, welcher durch
K, beschrieben wird, wird bei den quantitativen Auswertungen (siehe unten) vernach-
lassigt. Der letzte Term beschreibt die kubische Kristall-Anisotropie bei Orientierung
der leichten Richtung der Magnetisierung entlang der [100]-Richtung (K; > 0) oder
entlang der [110]-Richtung (K; < 0). Alle Energien sind auf das Einheitsvolumen

bezogen.

Die folgenden Betrachtungen richten sich nach den Uberlegungen von Prof. Dr. H.
Krenn [64]. Nimmt das senkrecht zur Probenebene orientierte Magnetfeld zu bis zu
einem Schwellwert Bgy, so dreht die Magnetisierung von einer in-plane-Richtung
(9=0) aus der Probenebene heraus, bis zu einem Winkel Jgy (Punkt 2 in Abb.
7.10). Fiir Magnetfelder, die grofer als Bgy sind, springt die Magnetisierung in eine
senkrecht zur Schicht orientierte Richtung. Der Schwellwert des Winkels, Jgy, ist
durch einen Sattelpunkt im Energie-Verlauf nach Gl. (7.1) charakterisiert (‘32723: ).
Die Werte von ¥gy und dem entsprechenden Magnetfeld Bgy konnen aus Gl. (7.1)

0%E

57 gleich Null gesetzt

bestimmt werden, indem E(B, 1) beziiglich ¢ minimiert und

wird.

Mit den Abkiirzungen der effektiven Anisotropie-Felder

Mo K,
Bojr = "UNMg — 2% 7.2
1= ST s (7.2)
K
B = ﬁ; (7.3)

lasst sich der Schwellwert des Winkels, ¥gy,, berechnen, wobei K5 im Weiteren gleich
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Null gestzt wird:

. Bty + 5B Bess +5B1\° B+ B
2090 — Deff B i _ Degy 7 4
sin” (95w ) 1B, 4B, 2B, (74)
BSW = 2Beff Sil’l(??gw) + 231 Sln(ﬂsw)(l -2 Sil’l2(195vv)) (75)

Dabei ist sin(dsy) die Komponente der Magnetisierung, die senkrecht zur Schicht
liegt. Fiir B > Bgy ist die Magnetisierung senkrecht zur Schicht orientiert und somit
¥=90°.

Um die Anisotropie-Felder berechnen zu kdénnen, sind zwei experimentelle Da-
ten notwendig: Der Schwellwert des Magnetfeldes, bei dem die Magnetisierung aus
der Schichtebene herausspringt (Punkt 2 in Abb. 7.10) und die Steigung der Kerr-
Messkurve als Funktion des Magnetfeldes im linearen Bereich fiir kleine Felder und
entsprechend kleine Winkel .

Im zweiten Fall fithrt die Minimierung der Energie nach Gl. (7.1) unter Benutzung
der Ndherungen z = sin(J) < 1 und cos(¥) ~ 1 zu

oF

% = —BM5+2MS(Beff+Bl)ZL’:O. (76)

Fiir die normierte Steigung der Magnetisierungskurve erhilt man dann fiir die 1.4%-
Probe:

1 oM =« 1 _ Steigung der Kerr — Messung 0.06°/kG

Mg dB B 2(Besr + By) Kerr — Winkel bei Mg T0.320
(7.7)

Dabei wurde die Steigung im linearen Bereich um B=0 aus der Messung in Abb. 7.10
abgelesen

Mit der Sittigungsmagnetisierung von Mg—13.3 emu/cm?, wie sie aus SQUID-
Messungen bestimmt wurde und dem aus Abb. 7.10 gewonnenen Schwellwert von
Bsw=0.135 T erhélt man fiir die senkrecht zur Probenebene orientierte Magnetisie-
rung Mg sin(dgy) = 0.39 - Mg, was einem Winkel von ¥gy—23° entspricht. Fiir die
Anisotropie-Konstante K; ergibt sich dann 3.1-10% J/m?.

7.1.2.1 Auswirkungen verschiedener Mangan-Konzentrationen

Um die Auswirkungen von anderen Probenparametern wie Schichtdicke etc. zu um-

gehen, sind in Abb 7.11 die Hysteresen zweier Proben miteinander verglichen, die
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die gleiche Schichtdicke d=300 nm besitzen und sich nur hinsichtlich ihrer Mangan-
Konzentration unterscheiden. Probe 109529A besitzt 1.4% Mangan und Probe 109529
2.5% Mangan.

In Abb 7.11 sind jeweils die exzentrischen Hysterese-Schleifen beider Proben bei
einer Temperatur von T = 1.9 K dargestellt. Beide Hysteresen sind mit unterschied-
lichen Wellenléngen von 780 nm bei der 2.5%-Probe und 750 nm bei der 1.4%-Probe
gemessen worden und somit ist ein Vergleich der Stufenhéhen an diesen Messungen
schwierig, da der Kerr-Drehwinkel auch eine Funktion der verwendeten Lichtwellen-
ldnge ist.

Jedoch sind, wie weiter unten gezeigt wird, die Wellenldngenabhangigkeiten der
Kerr-Drehungen beider Proben dhnlich strukturiert und etwa um einen Wert von
30 nm gegeneinander verschoben, so dass die beiden Wellenldngen, mit denen die in
Abb. 7.11 gezeigten Hysteresen gemessen wurden, genau im Maximum des jeweiligen

Kerr-Spektrums liegen.

4
0. - —— X, =0.014; A =750 nm; T=19K
Xyin = 0.025; A =780nm;
Bog ‘ Fa b
9 ’Ao.014: 0.33kG‘ '. 'I
D i 1 |
£ | :
= a0l I
=" By oys= 0.46kG ! —
% | : I !
5 i )
% 0,1 ,/I
! -
ot \ \ \ \ L

0 02 04 05 08 1 12 14 16
Magnetfeld (kG)

Abbildung 7.11: Kerr-Drehwinkel (polarer MOKE) als Funktion des angelegten Ma-
gnetfeldes an zwei ,in-plane“ GaMnAs/GaAs-Proben mit 1.4% und 2.5% Mangan.
Probendicke (GaMnAs) beider Proben 300 nm.
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Die Hysteresenbreiten in Abb. 7.11 sind mit Agg25 bzw. Ag o4 entsprechend der
jeweiligen Mangan-Konzentration bezeichnet. Da es sich nicht um eine Hysterese im
herkbmmlichen Sinn handelt, wie sie z.B. in Abb. 3.5 gezeigt ist, wird die Breite dieser
exzentrischen Hysteresen nicht mit 2Hs sondern mit A bezeichnet.

Beide Messkurven in Abb. 7.11 weisen einen linearen Anstieg der Kerr-Drehung
fiir kleine Felder auf, der keine Hysterese zeigt. Erst ab einem charakteristischen Ma-
gnetfeld klappen die magnetischen Momente in Richtung senkrecht zur Schichtebene
und die Magnetisierung beider Proben ist senkrecht zur Schichtebene gesittigt. Der
Sprung in der Kerr-Messkurve erfolgt bei 0.11 T, die Steigung der Kerr-Drehung
als Funktion des Magnetfeldes betrigt 0.06°/kG. Die Betrachtungen analog derjeni-
gen zu Beginn von Abschnitt 7.1.2 fiir die 1.4%-Probe liefert fiir die 2.5%-Probe fiir
die Anisotropie-Konstante K; = 2.0 kJ/m?® und 9gy=22°. Die Zahlenwerte fiir K;
(3.1-103J/m? fiir z=0.014 bzw. 2.0 - 103J/m3 fiir z=0.025) stimmen gut mit Daten

aus der Literatur von 2-4 k.J/m? fiir entsprechende Materialsysteme iiberein [33].

7.1.2.2 Auswirkungen verschiedener Probendicken

Zur Untersuchung der Auswirkung der Schichtdicken auf die Hysteresenform sollten
idealerweise Probenserien mit unterschiedlich dicken Epitaxie-Schichten aber identi-
schen Mangan-Konzentrationen untersucht werden. Da solche Probenserien zur Un-
tersuchung nicht vorlagen, miissen neben den Anderungen in der Schichtdicke auch
Variationen der Mangan-Konzentration beriicksichtigt werden, wobei es nicht immer
gelingt, beide Einfliisse exakt zu trennen.

In Abb. 7.12 sind die Kerr-Messungen an zwei ,in-plane“-Proben mit dhnlichen
Mangan-Konzentrationen von £=0.02 und x=0.025 aber signifikant unterschiedlichen
Probendicken von 4.0 pum und 300 nm dargestellt. Das schlechtere Signal-Rausch-
Verhiltnis der oberen Messung in Abb. 7.12 héngt damit zusammen, dass als Licht-
quelle keine Laserdiode, sondern eine Halogenlampe in Verbindung mit einem Spek-
trometer verwendet wurde.

Man erkennt, dass die mit 4.0 pm relativ dicke Epitaxie-Schicht (20501A) eine
ahnliche Struktur der Messkurve zeigt, wie sie bei der 300 nm dicken Probe 10529D
(xarm — 0.025) auftritt, und dass die Hysterese bei B # 0 aufgrund der in der Schicht-
ebene liegenden leichten Richtung erhalten bleibt. Dies stimmt mit Beobachtungen
von Ohno et al. |2| iiberein, dass die Verspannung der GaMnAs-Epitaxieschicht bei
Aufwachsen auf GaAs bis zu einer Dicke von 2.0 pym erhalten bleibt. Aufgrund der hier
gemachten Beobachtungen an Probe 20501A kann die Stabilitdt der leichten Richtung
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Abbildung 7.12: Vergleich der Hystereseformen von zwei ,in-plane“-Proben mit ver-
schiedenen GaMnAs-Schichtdicken von 4.0 um (oben) und 300 nm (unten) mit Angabe
der Mangan-Konzentration, Schichtdicke und Probennummer.

sin-plane® bis zu einer Probendicke von 4.0 pm bestéitigt werden.

Die Steigung bei B=0 ist bei der Messung an der diinneren Probe grofer als bei
der dicken und das plotzliche Herausdrehen der Magnetisierung findet bei kleineren
Feldern statt. Beide Beobachtungen deuten auf eine vergrofserte Anisotropie bei der
dickeren Probe hin. Berechnet man die Anisotropie-Konstante K7 aus den Messdaten
(siehe oben), so ergibt sich fiir K; = 2.47 kJ/m3, wihrend der entsprechende Wert
von K fiir die 300 nm dicke Probe (2.5% Mangan) bei 2.0 kJ/m? liegt.

Vollig anders verhalten sich Proben mit sehr hohen Mangan-Konzentrationen,
die allerdings nur mit kleineren Schichtdicken verfiighar waren. In Abb. 7.13 sind
Kerr-Messungen an zwei ,in-plane“-Proben mit GaMnAs-Schichtdicken von 120 nm
(x—0.07) und 90 nm (z—0.08) dargestellt. Wahrend bei der unteren Messkurve ein
horizontaler Verlauf und somit die Sattigung der Magentisierung senkrecht zur Schicht
ab etwa 4 kG erreicht ist, verlauft die oberen Messkurve erst ab etwa 6 kG horizontal.

Offensichtlich findet bei diesen Proben kein plétzlicher Sprung der Magnetisierung
ab einem kritischen Magnetfeld in die Richtung senkrecht zur Schichtebene statt.
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Abbildung 7.13: Vergleich der Hystereseformen wvon zwei ,jin-plane“~Proben mit
GaMnAs-Schichtdicken von 120 nm (oben) und 90 nm (unten) mit Angabe der
Mangan-Konzentration, Schichtdicke und Probennummer.

Ein denkbarer Grund wire, dass bei den geringen Schichtdicken und grofsen Mangan-
Konzentrationen das entmagnetisierende Feld bis zu hohen Magnetfeldern eine Ori-
entierung der Magnetisierung in der Schichtebene erzwingt.

Die SQUID-Messungen des Probenherstellers, die mit einem in der Schichtebe-
ne liegenden Magnetfeld an Probe 10914A durchgefiihrt wurden, deuten durch das

Auftreten einer Hysterese auf den Ferromagnetismus dieser Proben hin.

7.1.2.3 Temperaturabhingigkeit der Magnetisierung

In Abb. 7.14 sind die Kerr-Messkurven einer GaMnAs-Epitaxieschicht mit leichter
Richtung in der Schichtebene fiir fiinf verschiedene Temperaturen dargestellt.

Bei den Betrachtungen und Erkldrungen zum Kurvenverlauf dieser typischen in-
plane“-Probe miissen die Bereiche des linearen Anstiegs und die Hysterese getrennt
betrachtet werde. Man erkennt, dass im Temperaturbereich von 2 bis 35 K die Stei-
gung des linearen Anstiegs bis zum Einsetzen der Hysterese ab etwa 1 kG anndhernd

temperaturunabhéngig ist. Ab etwa 35 K besitzt dieser Bereich eine um etwa 30%
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grofere Steigung, die bei einer weiteren Temperaturerh6hung wieder flacher wird und
in einen fast horizontalen Kurvenverlauf iibergeht (siche Kurve bei 50 K in Abb. 7.14).
Die Hysterese selbst verschwindet ab etwa 35 K. Trigt man die der Sattigungsmagne-
tisierung entsprechenden Kerr-Drehungen iiber der Temperatur auf, so ergibt sich bei

dieser Probe eine Curie-Temperatur von etwa 40 K, was aus Abb. 7.15 erkennbar ist.

Im Temperaturbereich bis etwa 35 K wird lediglich die Sprunghohe der Hysterese
kleiner, nicht aber der lineare Anstieg. Dieser lineare Anstieg bei B=0 wird bestimmt
durch Anisotropie und Sattigungsmagnetisierung der Probe. Offensichtlich kompen-
sieren sich bei T- 10 K die Abnahmen von Mg und K; gerade, so dass die Steigung
gleich derjenigen bei T=2 K ist. Bei T=20 K ist die Steigung grofer, was auf eine
starkere Abnahme der Anisotropie ab etwa 15 K schlieffen lasst. Bei 35 K wird keine
Hysterese mehr beobachtet. Die Magnetisierung dreht sich kontinuierlich, bis sie bei
1 kG den Sittigungswert fiir diese Temperatur erreicht. Die Abhingigkeit der Kerr-
Drehung vom Magnetfeld verlduft nahezu horizontal. Bei Temperaturen von 40 K und

dariiber ist das Verhalten der Magnetisierung dhnlich dem eines Paramagneten.

014 T T
GaMnASGaAs
(10529A) T=2K

503 10K |

o)

; x =0.014 20K

X -

% 0.2 A=745nm )

T 35K

Q

o

¥ 0,1 |
50K

% 05 1 15 2 25

Magnetfeld (kG)

Abbildung 7.14: Hysteresen der 1.4 %-Probe 10529A (leichte Richtung: "in-plane") fir
fiinf verschiedene Temperaturen, gemessen mit 745 nm.
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Abbildung 7.15: Stufenhéhe der Messkurven entsprechend der Sdttigungsmagnetisie-
rung der in-plane“-Proben als Funktion der Temperatur. (a): Mg(T) der 1.4%-Probe
10529A (Kreise); Sdttigungsmagnetisierung eines idealen Ferromagneten M;geq(T')
(Kreuze) Kleines Bild: Messung der Stufenhéhe. (b): Vergleich der Sdttigungsmagne-
tisierungen als Funktion der Temperatur an verschiedenen Proben mit Angabe der
jeweiligen Curie-Temperaturen.

Die Abnahme der Anisotropie mit steigender Temperatur ist auch daran zu erken-
nen, dass das kritische Magnetfeld ab dem die Magnetisierung plotzlich in die Richtung
senkrecht zur Schichtebene dreht, mit steigender Temperatur leicht abnimmt.

In Abb. 7.15 sind die der Sittigungsmagnetisierung entsprechenden Kerr-Dreh-

winkel als Funktion der Temperatur aufgetragen. Dabei sind die Temperaturachsen
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auf die Curie-Temperatur der Proben normiert. Zusétzlich ist die Magnetisierung eines
idealen Ferromagneten als Funktion der Temperatur eingezeichnet. Das kleine Bild in
Teilabbildung (a) zeigt, wie die aufgetragenen Werte aus den Messkurven entnommen
wurden.

Der annihernd lineare Abfall der Séttigungsmagnetisierung als Funktion der Tem-
peratur, wie er bei fast allen ,in-plane“-Proben zu sehen ist, ist fiir ferromagnetische
Materialien untypisch, was der Vergleich mit der Kurve M4, (T) zeigt. Theoretische
Betrachtungen z.B. von Das Sarma et al. [65] bestitigen diese Temperaturabhingig-

keit der Magnetisierung bei dhnlichen Proben.

7.1.2.4 Temperaturabhingigkeit der Hysteresenbreite

Da die ,in-plane“-Proben im polaren MOKE eine fiir ferromagnetische Substanzen un-
typischen Hysteresenform aufweisen, kann nicht von einem Koerzitiv-Feld gesprochen
werden, so dass im Folgenden der Begriff Hysteresenbreite verwendet wird.

In Abb. 7.16 sind die Hysteresenbreiten der ,in-plane“-Proben 10529A (z=0.014)
und 10529D (x=0.025) als Funktion der Temperatur dargestellt. Da die ,in-plane*-
Proben mit einer hoheren Mangan-Konzentration keine Hysterese in den polaren
MOKE-Messungen zeigten, beschrianken sich die Messkurven auf die beiden darge-

stellten.
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Abbildung 7.16: Hysteresenbreite als Funktion der Temperatur an zwei ,out-of-
plane“-Proben 10529A (z—0.014), 10529D (z—0.025) mit Angabe der jeweiligenCurie-
Temperatur.
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Man erkennt einen sehr starken Abfall der Hysteresenbreite mit steigender Tem-
peratur, was fiir ferromagnetische Substanzen untypisch ist. Jedoch muss hierbei be-
riicksichtigt werden, dass die Hysterese eines typischen Ferromagneten eine andere

Ursache hat als diejenige einer ,jin-plane“-Probe.

7.1.2.5 Curie-Temperaturen als Funktion von x

In Abb. 7.17 sind die gemessenen Curie-Temperaturen als Funktion der Mangan-
Konzentration x,, fiir die ,jin-plane“- und auch ungetemperte ,out-of-plane“-Proben
aufgetragen. Weiterhin sind die Werte von T aus [26] zum Vergleich eingezeichnet.
Zum einen decken die hier vorgestellten Proben einen groferen Bereich von x,, ab
und zum anderen variieren die Curie-Temperaturen nach Oiwa et al. starker mit der
Mangan-Konzentration. Dies kann aber vor allem in der verbesserten Probenherstel-
lung der hier untersuchten Proben begriindet sein. Gerade im Bereich unterhalb einer
Mangan-Konzentration von 3% zeigen sich signifikante Abweichungen in den Curie-
Temperaturen zwischen den hier untersuchten Proben und den Literaturdaten von

1998, was ebenfalls auf eine verbesserte Probenqualtitit hindeutet.
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Abbildung 7.17: Curie- Temperaturen Te in Kelvin fiir die hier untersuchten Proben
als Funktion ihres Mangan-Gehaltes xy,; Quadrate: hier vorgestellte Proben; Sterne:
Vergleichswerte von Oiwa et al. aus [26]; Die getemperten Proben sind hier nicht
beriicksichtigt;
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Man erkennt in Abb. 7.17, dass die Curie-Temperatur der GaMnAs-Proben ein
Maximum bei x,7, ~ 0.05 erreicht, was sich gut mit den Vergleichswerten von Oiwa
et al. |26] in dieser Abbildung und auch mit den Ergebnissen anderer Arbeitsgruppen
deckt |24]|. Der Grund fiir diesen Anstieg liegt in einer Verstirkung der Austausch-
wechselwirkung, was durch die Erhohung der Ladungstrigerdichte bedingt ist. Dies
geschieht bis zu einem maximalen Wert der Fermi-Energie Ef ..., auf dessen physika-
lische Bedeutung bereits in Kap. 2.2.2 bereits eingegangen wurde. Die Absenkung der
Curie-Temperatur mit weiter zunehmender Mangan-Konzentration von x,;, > 0.05
ist in Abb. 7.17 ebenfalls erkennbar.

Inwieweit eine Verdnderung der Probendicke der GaMnAs-Epitaxieschichten einen
Einfluss auf die Curie-Temperatur hat, kann mit Hilfe der zur Verfiigung stehenden
Proben nicht geklart werden. Zu diesem Zweck miissten mehrere Probenserien unter-

schiedlicher Dicken aber mit sonst gleicher Mangan-Konzentration vorliegen.

7.2 Magnetfeldabhingige MCD-Messungen

Da in dieser Arbeit sowohl Kerr- als auch MCD-Messungen an den gleichen Proben
und unter gleichen Bedingungen durchgefiihrt wurden, sollen in diesem Abschnitt
kurz Charakteristika der MCD-Messungen an ausgewéhlten Proben zusammengestellt

werden. Aufterdem werden diese Messungen den Kerr-Messungen gegeniibergestellt.

7.2.1 GaMnAs/GalnAs-Epitaxieschichten

Abb. 7.18 zeigt von allen drei hier untersuchten ,out-of-plane* Proben die Messkurven

des polaren Kerr-Effekts zusammen mit denjenigen der MCD.

Alle Messkurven sind mit annédhernd derselben Wellenléinge von 750 nm registriert
worden. Wihrend bei den Kerr-Messkurven in etwa die gleiche Hysteresen-Struktur
deutlich wird, erkennt man bei den MCD-Messungen grofere Unterschiede. Die MCD-
Kurven von Probe 10914B und 00315A verlaufen horizontal nachdem die Hysterese
durchlaufen wurde und die MCD-Werte der geséttigten Probe weisen fiir positive und
negative Magnetfelder unterschiedliches Vorzeichen auf. Dahingegen ist die MCD-
Messkurve von Probe 10917A bei Magnetfeldwerten oberhalb von 2 kG bzw. unterhalb
von -2 kG auf Null zuriick gegangen.
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7.2.2 GAMnAs/GaAs-Epitaxieschichten

In Abb 7.19 sind zwei MCD-Messungen an ,jin-plane” Proben mit den entsprechenden
Messungen des polaren Kerr-Effekts verglichen. Die obere Messkurve ist in y-Richtung
verschoben, wobei die relative Lage des Ursprungs in den entsprechenden Messungen

durch die gestrichelten Linien angedeutet ist.
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Abbildung 7.18: Vergleich zwischen MCD- (links) und Kerr-Effekt-Messungen (rechts)
an drei ,out-of-plane” Proben, gemessen bet 1.9 K. Die oberen und untere Messungen
sind in y-Richtung verschoben.
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Bis auf das Vorzeichen sehen die MCD-Messungen den Kerr-Messkurven sehr dhn-
lich und weisen die gleiche Struktur auf. Deshalb soll an dieser Stelle nicht auf die
Unterschiede zwischen den MCD-Messungen eingegangen werden, da diese Unterschie-

de schon in Kap. 7.1.2 bei der Behandlung der Kerr-Messungen in Abb. 7.12 diskutiert

wurden.
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Abbildung 7.19: Vergleich zwischen MCD- und Kerr-Effekt-Messungen an zwei typi-
schen "in-plane” Proben, gemessen bei einer Temperatur von 1.9 K. Obere Messkurve:
Probe 10529A (xpr,=0.014). Untere Messkurve: Probe 10914A (xpm=0.08).

7.3 Spektrale Abhangigkeit der Kerr-Drehung

Die Variation der Lichtwellenléinge gestattet es, Aufschluss iiber Probenparameter zu
erhalten, die {iber rein magentometrische Messverfahren wie SQUID-Magnetometrie
nicht zugéinglich sind. Im weiteren werden die wellenlingenabhéngige Kerr-Drehung
und die entsprechende MCD-Messung als ,,Kerr-“ bzw. ;MCD-Spektren” bezeichnet.
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Bei den Messungen werden immer Spektren bei zwei verschiedenen Magnetfeld-
Werten registriert und voneinander abgezogen. Aus den Hysterese-Schleifen konnte
das Feld ermittelt werden, bei dem die Probe gesittigt ist. Bei den ,in-plane“-Proben
wurden Spektren bei geséittigter Magnetisierung und bei B=0 registriert, bei den ,,out-
of-plane“-Proben fiir beide Orientierungen der Sattigungsmagnetisierung, +Mg und
—Ms.

Der Grund dafiir, nicht einfach ein Spektrum bei gesattigter Magnetisierung zu
registrieren, lag darin, dass geringste Fehljustierungen des Analysators gegeniiber der
45°-Stellung zu grofen Messfehlern der Kerr-Drehung fithren. Ein Abgleich beim du-
fseren Feld B—0 kann wegen eventueller remanenter Magnetisierungen das Problem
nicht 16sen.

Bei der oben erwdhnten Differenzbildung jedoch werden additive Beitrdage zur
Kerr-Drehung, die von einer Fehljustierung des Analysators herriihren, eliminiert.

Weiterhin muss die spektrale Abhingigkeit des Faraday-Effektes der Kryostat-
Fenster mit beriicksichtigt werden. Zu diesem Zweck wurde dieser Effekt fiir die zu
den Kerr-Messungen benotigten Magnetfeldwerte an den Fenstern gemessen und von
den Kerr-Spektren subtrahiert, so dass die reine Kerr-Drehung der untersuchten Probe
als Funktion der Wellenldnge gewonnen werden konnte.

Der verwendete Wellenldngenbereich erstreckt sich von 550 nm bis 950 nm und
iiberstreicht somit ein Gebiet von deutlich unterhalb der Energieliicke bis deutlich

oberhalb des Uberganges vom ,Split-Off zum Leitungsband.

7.3.1 Messungen und Anpassungsrechnungen

Im Folgenden werden die Kerr-Spektren und die dazugehorigen MCD-Messungen im-
mer zusammen dargestellt, da auch im verwendeten Anpassungsprogramm , kerrmcd-
fit* beide Messkurven parallel mit dem identischen Parametersatz angepasst werden.
Weiterhin sind in den Kerr- und MCD-Spektren die durch die Anpassungrechnungen
erhaltenen Daten mit dargestellt.

In Abb. 7.20 sind Kerr- und MCD-Spektrum der ,in-plane“-Probe 10529A mit
einem Mangan-Gehalt von 1.4% prasentiert. Zusétzlich sind die Kerr- und MCD-
Schleifen, wie sie von dieser Probe bereits diskutiert wurden, mit in den jeweiligen
Spektren dargestellt, um zu verdeutlichen bei welchem Feld die Daten gewonnen wur-
den und wo die aufgetragenen Ordinatenwerte in den Hysterese-Schleifen liegen.

Die Kreise in den kleinen Abbildungen der Kerr- und MCD-Hysteresen deuten

diejenigen Magnetfeldwerte an, bei denen die Spektren gemessen und anschliefend
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Abbildung 7.20: Kerr-Drehwinkel (a) und MCD-Signal (b) als Funktion der Wellenlin-
ge fiir Probe 10529A (1.4% Mangan, leichte Richtung ,in-plane®) bei 2.0 K; Quadra-
te: experimentelle Daten, durchgezogene Linie: Anpassungsrechnung; Kleine Bilder:
Kerr-Messung (a) und MCD-Messung (b) mit 750 nm bei 2.0 K;

voneinander subtrahiert wurden, um die reine Kerr-Drehung aufgrund der Probenma-
gnetisierung zu erhalten. Fiir beide Hysterese-Kurven der Kerr- und MCD-Messungen
wurde eine Wellenlédnge von 750 nm verwendet. In beiden Fillen entsprechen die Sét-
tigungswerte der Hysteresen genau den Werten der entsprechenden Spektren bei 750
nm, was durch die beiden vertikalen Pfeile in den entsprechenden Teilabbildungen

angedeutet ist.

In der Darstellung der wellenlingenabhingigen Kerr-Drehung sind zwei Maxima
bei etwa 620 nm und 750 nm erkennbar, die den Ubergingen vom ,Split-Off- und

HH-Valenzband ins Leitungsband zugeordnet werden kénnen.
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Abbildung 7.21: Vergleich der gemessenen wellenlingenabhdingigen Kerr- und MCD-

Daten mit den Anpassungsrechnungen bei T = 2 K fiir verschiedene Proben
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Weiterhin sind in Abb. 7.20 die an die Messpunkte angepassten Simulationsrech-
nungen fiir Kerr-Winkel und MCD-Daten dargestellt. Wie man sieht ergibt sich eine

gute Ubereinstimmung zwischen den theoretischen und den experimentellen Daten.

In Abb. 7.21 sind fiir verschiedene Proben mit Mn-Konzentrationen zwischen 2.5%
und 8.5% die Kerr- und MCD-Spektren mit den dazu gehorigen Daten der Anpas-
sungsrechnung dargestellt. Dabei sind die Messdaten durch Quadrate, der theoretische
Verlauf als durchgezogene Kurve eingezeichnet. Die Mangan-Konzentration z wurde
nach den Angaben des Probenherstellers im Anpassungsprogramm eingesetzt und

nicht angepasst.

Wie man sieht, besitzten die GaMnAs-Proben mit Mangan-Konzentrationen bis
etwa 5% eine vergleichbare Struktur, die derjenigen aus Abb. 7.20 dhnlich ist. Bei
héheren Mangan-Konzentration ist ein anderer Kurvenverlauf erkennbar. Die Anpas-
sungrechnungen geben bei allen Kerr- und MCD-Messkurven den Verlauf der experi-

mentellen Daten iiberzeugend wieder.

Die Anpassungsrechnungen zu Probe 10917A mit 7.0 % Mangan sind in Abb. 7.22
dargestellt. Wegen der ungewohnlichen Magnetfeldabhéingigkeit der MCD bei dieser
Probe wurden die Anpassungsrechnungen nur am Kerr-Spektrum durchgefiihrt (siehe
Teilabbildung 7.22(a)). Mit den daraus gewonnenen Probenparamtern ergibt sich der
theoretische Kurvenverlauf des MCD-Signals als Funktion der Wellenldnge, wie er in
Teilabbildung (b) zu sehen ist. Zum Vergleich sind einige MCD-Schleifen bei 2.0 K zu-
sitzlich mit eingezeichnet, die an zwei ausgezeichneten Punkten die Ubereinstimmung
der MCD-Stufenhéhen mit dem berechneten Daten veranschaulichen. Da es sich um
eine ,out-of-plane“-Probe handelt, die an ihrer zentrischen Hysterese erkennbar ist, ist
in den wellenldngenabhédngigen Kerr- und MCD-Daten jeweils die halbe Hysteresen-
hohe aufgetragen. Sowohl bei 750 nm als auch bei 830 nm (in Abb 7.22(b) durch die
eingekreiste ,, 1 bzw. ,2¢ markiert) ist die Ubereinstimmung zwischen den theoreti-
schen MCD-Daten und dem gemessenen Wert sehr gut. Hier sei noch einmal erwahnt,
dass die MCD-Daten nicht angepasst wurden, sondern die an die Kerr-Messung an-

gepassten Parameter verwendet wurden, um den theoretischen Verlauf zu berechnen.
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Abbildung 7.22: Angepasste wellenlingenabhingige Kerr-Drehung und Messdaten (a);
theoretisch berechnete MCD-Daten (b) verglichen mit zwei MCD-Schleifen bei 750 nm
und 830 nm (kleine Bilder); Erliuterungen siehe Text;

7.3.2 FErgebnisse der Anpassungsrechnungen

Um die in Abb. 7.21 gezeigten theoretischen Verldufe der wellenldngenabhingigen
Kerr- und MCD-Daten zu erhalten, wurden die theoretischen Kurvenverlaufe berech-
net und die entsprechenden Probenparameter so variiert, dass die Quadrate der Ab-
weichungen minimal wurden (sieche Kap. 6). Hier sollen nun die angepassten Parameter
verglichen werden.

In Tabelle 7.1 sind alle durch Anpassungsrechnungen ermittelten Probenparameter
aufgelistet. Die Mangan-Konzentration x,s, und der Mangan-Spin S = 5/2 sind fest

vorgegeben.
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Tabelle 7.1: Angepasste Parameter an die experimentellen Daten in Abb 7.21 und 7.22.
T :Mangan-Konzentration, p: Ladungstrigerdichte, E,: Energie-Liicke, Ago: ,,Split-
Off-Energie, aNy: Austausch-Energie (Leitungsband), BNq: Austausch-Energie (HH-
Valenzband), S = g Mangan-Spin, fan, fua, fso: Oszillatorstirken, Uy, Uy, Uso:
Dampfungsparamter, Byp: Molekularfeld, ' f.c;: Dimpfung der freien Ladungstriger.

Probe: 10529A | 10529D | 01016A | 00315A | 10917A | 10914B
Tatn 0.014 0.025 0.050 0.030 0.070 0.085
p [10' em™3] 3.7 0.8 4.9 2.6 2.0 9.3
E, [eV] 1.57 1.54 1.53 1.48 1.52 1.50
Aso [eV] 0.37 0.31 0.37 0.31 0.37 0.25
aNy [eV] 0.22 0.22 0.16 0.29 0.33 0.30
BN, [eV] 2.30 0.64 0.58 0.90 0.63 0.60
S 2.5 2.5 2.5 2.5 2.5 2.5

Eoo 13.7 13.0 13.0 11.8 12.5 11.8
fun [(eV)3?] 9.2 9.2 9.2 9.2 9.2 9.0
fru [(eV)*?] 0.4 0.4 0.4 0.4 0.4 0.4
fso [(eV)3/?] 5.5 5.5 5.5 8.9 1.0 1.0
g [meV] 22 27 20 75 90 60
Loy [meV] 20 20 20 40 50 50
Iso [meV] 29 29 30 44 50 50
Byr [T] 60 60 90 90 75 60
Tipei [meV] 50 50 50 50 50 50

Die drei ersten Proben 10529A, 10529D und 01016A sind ,in-plane“-Proben, die

drei anderen ,,out-of-plane“-Proben.

Die Ladungstriger-Konzentrationen, wie sie aus Hall-Messungen vom Probenher-

steller zur Verfiigung standen ergeben z.B. fiir die 1.4%-Probe 10529A einen Wert von



7.3. SPEKTRALE ABHANGIGKEIT DER KERR-DREHUNG 127

phlell = 8.7 x 10" em ™ und fiir die 2.5%-Probe p{él = 7.6 x 10" ¢cm™3. Vergleicht
man diese Daten mit denjenigen aus den Anpassungsrechnungen, so ergeben sich je-
weils pi#, = 3.7 x 101 ¢cm™3 und pfit; = 8.0 x 10" cm™3. Wihrend diese Daten fiir
die 1.4%-Probe um etwa einen Faktor 2.3 geringer sind als die Hall-Daten, sind die
entsprechenden Werte fiir die 2.5%-Probe fast gleich grof. Die Abweichungen bei der
1.4%-Probe konnen iiber den Beitrag des anomalen Hall-Effektes (AHE) bei den Hall-
Messungen erklart werden, der eine exakte Bestimmung der Ladungstriagerdichte bei
ferromagnetischen Proben schwierig macht. Der Beitrag des anomalen Hall-Effektes
kann denjenigen des normalen Hall-Effektes um bis zu eine Gréfenordnung iiberstei-
gen |15], so dass eine Abweichung der gemessenen Ladungstrigerdichten um einen

Faktor 2.3, wie im hier vorliegenden Fall, durchaus maoglich ist |66].

In Abb. 7.23 sind die berechneten wellenlangenabhéngigen Kerr- und MCD-Verlaufe
fiir drei verschiedene Ladungstrigerdichten gegeniiber gestellt. Alle anderen Parame-
ter entsprechen denen der 1.4%-Probe aus Tabelle 7.1 und wurden fiir die in Abb. 7.23
gezeigten Kurven nicht verdindert. Das dem HH-Ubergang zugeordnete Hauptmaxi-
mum in den Spektren zeigt eine deutliche Verschiebung hin zu héheren Energien mit
wachsender Ladungstrigerdichte, was auf die Burstein-Verschiebung der effektiven

Energie-Liicke zuriickgefiihrt werden kann.
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Abbildung 7.23: Berechnete Kerr- (links) und MCD-Daten (rechts) als Funktion der
Wellenlinge fiir die GaMnAs-Probe mit 1.4% Mangan. Der Unterschied zwischen den
Kurven liegt in den verschiedenen Ldcher-Konzentrationen.
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Die Energie-Liicke £/; nimmt bei den ,in-plane“-Proben mit zunehmender Mangan-
Konzentration ab. Mit einer Variation von £, zwischen 1.57 eV und 1.50 eV liegen
diese Werte fiir alle Proben relativ nahe bei dem Wert der Energie-Liicke von reinem
GaAs.

Die angepassten Werte der Spin-Bahn Wechselwirkungsenergie Agp variieren bis
auf den entsprechenden Wert der Probe mit der hochsten Mangan-Konzentration
(10914B) zwischen 0.31 eV und 0.37 eV, und liegen somit nahe am Wert fiir reines
GaAs von (.34 eV.

Der Wert der Austauschkonstanten Ny[ variiert von 2.3 eV bis 0.6 eV. Man er-
kennt, dass der Wert von N3 sowohl fiir die ,jin-plane“- als auch fiir die ,out-of-plane‘“-
Proben mit zunehmender Mangan-Konzentration abnimmt.

Das Vorzeichen von Ny wird in der Literatur kontrovers diskutiert. Unser Ergeb-
nis unterscheidet sich von dem in magnetischen I1-VI Halbleitern gefundenen. Wegen
der grofen Bedeutung wird dieser Frage ein eigener Abschnitt 7.3.3 gewidmet.

Die Dampfungsparameter I'ggy, 'ty und I'so liegen bei den ,in-plane‘-Proben
niedriger als bei den ,out-of-plane“-Probe. Da die ,out-of-plane“-Proben durch das
Aufwachsen auf GalnAs stérker verspannt sind als die GaMnAs/GaAs-Proben, scheint
diese Verspannung die Damfungsparameter zu vergréfern.

Abschliefsend soll nicht unerwihnt bleiben, dass es fiir jede einzelne experimentelle
Kurve in Abb. 7.21 Anpassungsrechnungen gibt, die geringfiigig bessere Ubereinstim-
mungen mit dem Experiment zeigen, jedoch fiir einzelne Parameter unphysikalische
Werte liefern.

Beiden in Tab. 7.1 angegebenen Ergebnissen wurde Wert darauf gelegt, dass die fiir
die Bandstruktur wesentlichen Parameter wie Energieliicken, Oszillatorstérken oder
€5 nicht zu grofe Abweichungen von den fiir GaAs geltenden Werten besitzen, was

in Anbetracht der geringen Mangan-Konzentrationen unphysikalisch wire.

7.3.3 Das Vorzeichen von Nyj

Das Vorzeichen der Austausch-Konstanten N3 ist von grofser Bedeutung fiir das
Verstindnis der magnetischen Wechselwirkung zwischen freien Léchern und Mangan-
Ionen. Ist Ny negativ, so liegt ein antiferromagnetischer Austausch vor, bei positiven
Werten ist der Austausch entsprechend ferromagnetisch. Da es sich bei den hier vorge-
stellten Proben um Substanzen handelt, deren magnetisches Verhalten mafsgeblich be-
stimmt wird durch eine indirekte, ladungstrager-induzierte Wechselwirkung zwischen

den Valenzband-L&échern und den Mangan-Spins, soll in diesem Abschnitt genauer auf
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die Bestimmung des Vorzeichens von Ny[ eingegangen werden.

Obwohl in der Literatur meist ein antiferromagnetischer Austausch zwischen den
Valenzband-Léchern und den Mangan-Spins favorisiert wird, wie es bekannterweise
z.B. in verdiinnt magnetischen II-VI Halbleitern der Fall ist, so ist die Frage nach
dem Vorzeichen von Ny in GaMnAs noch nicht zweifelsfrei geklirt. So variieren die
Werte fiir Nof von +2.5 eV [47, 18, 46|, was einer ferromagnetischen Austausch-
Wechselwirkung entspricht bis hin zu negativen Werten von -1.2 eV (antiferromagne-
tischer Austausch) |48, 49, 50|.

Unsere Ergebnisse weisen eindeutig auf einen ferromagnetischen Austausch, also
einen positiven Wert von Ny hin. Dies fiihrt zu einer Anordnung der Energiebénder,
wie sie in Abb. 7.24 dargestellt und im Abschnitt 7.4 beschrieben sind. Aufgrund
der oben erwihnten kontrovers diskutierten Frage nach dem Vorzeichen von Nyf3 in
der Literatur werden im Folgenden drei Griinde genannt, die das hier vorgestellten

Ergebniss einer positiven Austausch-Konstante stiitzen.

1.) Messungen der Faraday-Drehung an CdMnTe und GaMnAs-Volumenkristallen
zeigen unterschiedliche Vorzeichen der Faraday-Drehungen beider Proben (siehe dazu
Abb. 7.25). Dies kann entweder durch unterschiedliche Vorzeichen der Austausch-
Konstanten Ny( oder einen starken Moss-Burstein-Effekt in dem hoch p-dotierten
Material hervorgerufen werden. Der Einfluss des Moss-Burstein-Effektes in stark p-
dotiertem GaMnAs ist von Szczytko et al. behandelt worden [67].

Die Faraday-Messungen sind an einer Volumen-Kristall Probe mit einer Mangan-
Konzentration von unter 0.5% und entsprechend niedriger Locherkonzentration durch-

gefiihrt worden, weshalb der Moss-Burstein-Effekt als Erklarung auszuschlieffen ist.

Berechnungen der magnetooptischen Ubergiinge in einem parabolischen Band-
Modell fithren zu einer Vertauschung der Niveau-Anordnung erst ab einer Ldcher-
konzentration von p > 10?° ¢cm™3. Die angepassten Ladungstriigerdichten (Tab. 7.1)
und auch die Hall-Messungen zeigen jedoch niedrigere Werte von p, so dass auch fiir
die hoch-konzentrierten Proben der Moss-Burstein-Effekt als Erkldrung der beobach-

teten Vorzeichendanderung ausgeschlossen werden kann.

Somit kann das unterschiedliche Vorzeichen der Faraday-Drehung nur durch ein
postitives Ny (in CdMnTe ist Ny < 0) erkldrt werden, was auch mit fritheren Arbei-
ten von Szczytko et al. fiir GaMnAs Volumen-Proben mit x=0.00022 iibereinstimmt
[47].
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Abbildung 7.24: Typisches Energieniveau-Schema einer gesdttigen ferromagnetischen
Gay_.Mn,As-Probe aufgrund der Ergebnisse aus Tabelle 7.1. Durchgezogene Pfeile:
links-zirkular polarisierte Interband-Uberginge (0=; A; = —1); Gestrichelte Pfeile:
rechts-zirkular polarisierte Interband- Uberginge (o ; Aj=+1)

2.) Ein zweites, wichtiges Indiz, dass die Austausch-Konstante Ny der hier un-
tersuchten Proben positiv ist, wird anhand von Abb. 7.26 deutlich. Dabei sind exem-
plarisch von zwei Proben mit relativ unterschiedlichen Mangan-Konzentrationen von
1.4% und 8.5% die wellenlingenabhéngigen Kerr- und MCD-Daten mit den theoreti-

schen Kurvenverlaufen aus den Anpassungsrechnungen fiir eine positive und negative
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Abbildung 7.25: Vergleich der Faraday-Effekt-Messungen an CdMnTe (Nof < 0) und
GaMnAs (Probe ET96, x — 0.005).

Austausch-Konstante dargestellt. Diejenigen Daten, die ein postitives Ny zugrunde
legen entsprechen denen aus Abb. 7.21 bzw. Tab. 7.1, fiir die Berechnung der gestri-
chelten Kurve wurde lediglich das Vorzeichen der Austausch-Konstanten gedndert,
alle anderen Parameter entsprechen denen aus Tab. 7.1 fiir die jeweilige Probe.

Unter der Annahme eines negativen Wertes von Ny war es nicht moglich, die
berechneten Daten zufriedenstellend an die experimentellen anzupassen. Selbst durch
signifikante Verédnderungen essentieller Parameter wie z.B. der Energie-Liicke E, oder
der ,Split-Off“Energie Ago gelingt es nicht, auch nur eine qualitative Ubereinstim-
mung zwischen Messung und Modellrechnung zu erzielen.

3.) Das Hauptargument eines positiven Austausch-Integrals in verdiinnt mangneti-
schen ITI-V-Halbleitern ist der kinetische Austausch zwischen den Mangan-Akzeptoren
und den Lochern im Valenzband. In GaMnAs ist das dreiwertige Gallium durch das
zweiwertige Mangan-lon (Mn™™) ersetzt. Dieses Mangan-Ion ist in einem d*-Zustand,
um die Ladungsneutralitidt zu erhalten. Schliefslich bindet es ein Valenzband-Elektron
schwach an sich, was einen stabilen d°-Zustand (halb gefiillte d-Schale) ergibt und
ein Loch im Valenzband erzeugt. Dieses A~-Mangan kann nun wieder ein schwach
gebundenes Loch im Valenzband anziehen und ein AY-Zentrum werden. Das Wech-
selspiel und Gleichgewicht zwischen A~- und A% Zentren hat einen Einfluss auf den
magnetischen Austausch. Dieser ist ferromagnetisch NoF > 0 fiir A°-Zentren und

antiferromagnetisch fiir A~-Zentren (No5 < 0). In den hier untersuchten Proben do-
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Abbildung 7.26: Wellenlingenabhinge Kerr- und MCD-Messungen mit den ange-
passten Daten; durchgezogene Kurve: Anpassungsrechnung fiir positive Austausch-
Konstante Ny ; gestrichelte Kurve: negatives Nof3;

minieren die A%Zentren aufgrund der Ladungstrigerdichte, die nicht so hoch ist, um
die Tonisierung der schwach gebundenen Lécher aufgrund der Coulomb-Abschirmung

zu ermoglichen.

7.4 Niveau-Schema von GaMnAs

In Abb. 7.24 ist das Energie-Niveau Schema von GaMnAs gezeigt, wie es in dieser
Arbeit zur Berechnung der dielektrischen Funktion und damit zur Beschreibung der
experimentellen Resultate verwendet wurde. Die eingezeichneten Bandaufspaltungen
2044, 2A,4 und 2 X %Asd = %Asd berechnen sich aus Gleichungen (3.50)-(3.53) und
entsprechen den Aufspaltungen bei geséttigter Magnetisierung. Die Lage der Fermi-
Energie Er wird vom obersten schwere-Loch Valenzband (|HH,+3/2)) bei k = 0

gerechnet und ist durch die horizontale gestrichelte Linie zu erkennen. Die vertikalen
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Pfeile geben die optischen Interband-Ubergiinge an. Bei gestrichelten Pfeilen handelt
es sich um o*-, bei durchgezogenen Pfeile entsprechend um o~-Ubergiinge. In der
Regel hat ein Ubergang die grokte kombinierte Zustandsdichte bei & = 0, wenn dort
die entsprechenden Valenzband-Niveaus mit Elektronen besetzt sind, sie also ener-
getisch unter dem Fermi-Niveau liegen. Ist ein Band bei £ = 0 energetisch iiber der
Fermi-Energie, so ist es mit Lochern besetzt. In diesem Fall finden Ubergiinge ins
Leitungsband bei k-Werten statt, die grofer sind als derjenige bei dem dieses Niveau
die Fermi-Energie schneidet und deshalb mit Elektronen besetzte Zustiande vorhanden
sind (siehe 7.B. oy ;-Ubergang von |HH,+3/2) — |D,+1/2) in Abb.7.24).

Im hier vorgestellten Modell werden nur Ey und Ey+/A Uberginge in der Niherung
parabolischer Binder betrachtet, also Interband-Uberginge vom ,Split-Off und den

Valenzbéandern ins Leitungsband.

Die Anordnung der spin-aufgespalteten Valenzbinder (HH, LH und SO) ist ge-
geniiber derjenigen von magnetischen II-VI-DMS Halbleitern vertauscht. Diese Ei-
genschaft wurde in Abschnitt 7.3.3 ausfiihrlich diskutiert und sowohl theoretisch als

auch anhand von Experimenten verdeutlicht.

Eine weiter Besonderheit, die sich auch aus den Experimenten bzw. den Anpas-
sungsrechnungen ergab, ist ein dispersionsfreies Energie-Niveau |D,+1/2) im Lei-
tungsband, welches den Endzustand der hier betrachteten Interband-Ubergiinge dar-
stellt. Die Existenz eines solchen Niveaus wurde in theoretischen Arbeiten z.B. von

Sandratskii et al. vorhergesagt |68|.

Nimmt man an, dass der Endzustand nicht ein dispersionsfreies Band |D, +1/2)
sondern das dispersionsbehaftete Leitungsband |C'B, £1/2) ist, so 6ffnet die Energie-
Liicke E; mit zunehmendem k-Wert zu stark um die entsprechenden Interband Uber-
gange zu ermoglichen. Um dies zu umgehen miisste £, drastisch reduziert werden, was
aber zu unphysikalischen Werten der Energie-Liicke fiihrt. Durch die Einfiihrung des
dispersionsfreien Niveaus ergeben sich Energie-Liicken, die sich von denen des reinem

GaAs nur wenig unterscheiden.

Fiir alle anderen Bénder wird ndherungsweise eine parabolische E(k)-Dispersion
angenommen. Aufgrund der Auftragung der Energie als Funktion von k? in Abb. 7.24
ergeben sich fiir HH-, LH- und SO-Band Geraden mit unterschiedlichen Steigungen.
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7.5 Kerr-Effekt bei Lichteinfall unter $—45°

Im Folgenden werden die Messungen des Kerr-Effektes bei einem Lichteinfall von 45°
zur Probennormalen (im weiteren als 45°-MOKE bezeichnet) an den Proben 10529A
(x=0.014, leichte Richtung ,jin-plane”) und 10917A (x=0.07, leichte Richtung ,out-of-
plane®) vorgestellt. Diese Experimente wurden durchgefiihrt um Informationen iiber
in der Schichtebene liegende Magnetisierungskomponenten zu erhalten, die mit dem

polaren Kerr-Effekt bei senkrechtem Lichteinfall nicht zugénglich sind.

7.5.1 GaMnAs/GalnAs-Proben

In Abb. 7.27 sind die Messung des polaren Kerr-Effekts bei senkrechtem Lichteinfall
zusammen mit einer Messung des 45°-MOKE an der gleichen Probe bei indentischen

Messbedingungen dargestellt.
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Abbildung 7.27: Kerr-Effekt Messungen an einer ,out-of-plane“-Probe (109174,
A@280) mit 756 nm und bei 2 K. Durchgezogene Messkurve: senkrechter Lichtein-
fall (polarer MOKE), Punkte: Lichteinfall unter 45°;

Wie man leicht erkennt, ist die Hysteresenform unveréndert, lediglich die Breite

der Hysteresekurve ist beim schriagen Kerr-Effekt grofer. Dies ist klar, da ein Her-
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ausdrehen der Magnetisierung senkrecht zur Probenebene nur aufgrund derjenigen
Magnetfeld-Komponenten geschieht, die senkrecht zur Schichtebene orientiert sind.
Dieser Anteil ist aber um den Faktor /2 ~ 1.41 kleiner als bei senkrecht orientierten
Magnetfeld, so dass das unter 45° angelegte Magnetfeld um diesen Faktor grofer sein
muss. Betrachtet man die Werte der Koerzitiv-Felder aus beiden Messungen, so ist die
Hysterese bei der 45°-MOKE-Messung um einen Faktor von etwa 1.5 breiter. Uber
die unterschiedliche Stufenhohe kann aus bereits erlduterten Griinden, namlich der
nichtlinearen Uberlagerung von polarem und longitudinalem Kerr-Effekt (siche Kap.
5.3) keine quantitative Aussage gemacht werden.

Wie man aus der Ahnlichkeit der beiden gezeigten Messkurven ersehen kann, liefert
die 45°-Kerr-Geometrie bei den sogenannten ,,out-of-plane“-Proben keine Informatio-
nen, die nicht auch mit den polaren Kerr-Effekt bei senkrechtem Lichteinfall gewonnen

werden konnen.

7.5.2 GaMnAs/GaAs-Proben

Wihrend bei der Messung des polaren Kerr-Effektes (& = 0°) die Komponente der
Magnetisierung in der Schichtebene nicht nachweisbar ist, stellt der 45°-MOKE eine
Moglichkeit dar, diese zu beobachten, was gerade bei den Proben mit einer leichten
Richtung in der Schichtebene zusétzliche Informationen liefert. Bei allen in diesem
Abschnitt gezeigten Messungen handelt es sich um Messungen an der 1.4%-Probe
10529A.

Um noch zusétzliche Information iiber die Drehung der in der Probenebene liegen-
den Magnetisierung zu erhalten, wurde die ,jin-plane“-Probe um eine Achse senkrecht
zur Schichtebene um 45° gedreht, so dass entweder die leichte [100]-Richtung oder die
schwere [110]-Richtung horizontal orientiert war.

In Abb. 7.28 ist der 45°-Kerr-Effekt an Probe 10529A dargestellt bei horizontal ori-
entierter leichter [100]-Richtung mit den beiden mdglichen Lichtwegen, welche durch
die Pfeile relativ zur Orientierug des Magnetfeldes angedeutet sind. Die diinnen Pfeile
an den Messkurven geben die Richtung an, in der die Hysterese durchlaufen wird. Die
beiden rechten Skizzen zeigen, wie die Probe mit der [100]-Richtung angeordnet war,
wobei die gepunktete Linie die Flichennormale ist, die in der Ebene aus einfallendem
und reflektiertem Lichtstrahl liegt.

Im Unterschied zu den polaren Kerr-Messungen an den ,in-plane“-Proben lésst sich
hier eine zentrale Hysterese erkennen. Da mit Hilfe des polaren Kerr-Effekts bei & = 0°

eine Drehung der Magnetisierung in der Schichtebene nicht nachweisbar ist, muss diese
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Abbildung 7.28: Messungen des 45°-MOKE an der ,in-plane“-Probe 10529A fiir beide
Lichtwege (a und b). Orientierung der leichten [100]-Richtung ist horizontal (siehe
nebenstehende Skizze).

Hysterese einer ,in-plane“-Drehung entsprechen. Da die leichte Richtung horizontal
orientiert ist, muss die gemessene Hysterese einer Drehung der Magnetisierung in der
Schichtebene entsprechen, wobei die Magnetisierung von der [100]-Richtung (- leichte
Richtung) entweder zur [100]-Richtung um 180° umklappt oder sich nur in die [010]-
Richtung dreht. Die positive Steigung, die zusétzlich fiir Magnetfelder oberhalb der
Hysterese erkennbar ist, entspricht dann einem Herausdrehen der Magnetisierung in
eine 45° zur Schicht orientieren Richtung.

Diese Interpretation wird gestiitzt durch die Beobachtungen bei einer Umkehrung
des Lichtweges in Teilabbildung 7.28(b). Wiahrend die positive Steigung den gleichen
Verlauf zeigt, &ndert die Hysterese ihr Vorzeichen, was nach Abb. 5.7 in Kap. 5.3.3 auf
den longitudinalen oder transversalen Kerr-Effekt zuriickzufiihren ist. Diese dndern
ihr Vorzeichen bei einer Umkehrung des Lichtweges im Unterschied zum polaren Kerr-
Effekt.

Die charakteristischen Spitzen an den Hysteresen in Abb. 7.28 lassen sich mit
diesem einfachen Bild nicht erkldren. Jedoch existieren Simulationsrechnungen von
Hrabovsky et al. [69], die auf der Basis eines Stoner-Wohlfath-Modells eine &hnliche
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Messgeometrie analysieren und eine vergleichbare Hyserese mit den typischen Spitzen
beobachten. Deren Erklarung beruht auf einem Zusammenspiel von transversalem und
longitudinalem Kerr-Effekt, das diese charakteristischen Spitzen in den Hysteresen
erzeugt.

In Abb. 7.29 sind die entsprechenden Messungen wie in Abb. 7.28 dargestellt,
nur dass die Probe um 45° um die Flichennormale gedreht ist. Somit ist die schwere
[110]-Richtung horizontal und die leichte [100]-Richtung ist um 45° gegen die in der
Schichtebene liegende Magnetfeld-Komponente gedreht.

02} [ilO] horizoﬁtal

01F A =756nm
T=2K

Kerr-Drehwinkel (Grad)

Kerr-Drehwinkel (Grad)

Magnetfeld (kG)

Abbildung 7.29: Messungen des 45°-MOKE an der "in-plane”-Probe 10529A fiir beide
Lichtwege (a und b). Orientierung der leichten [110[-Richtung ist horizontal (siehe
nebenstehende Skizze).

Man erkennt zwei zentrische Hysteresen, die ineinander liegen. Auch hier kann
wieder die zusétzliche positive Steigung beobachtet werden, die mit steigendem Ma-
gnetfeld abnimmt. Diese Steigung wird wieder interpretiert als verursacht durch das
Herausdrehen der Magnetisierung aus der Schichtebene. Die beiden inneren Hyste-
resen entsprechen also einer Drehung der Magnetisierung in der Schichtebene. Eine
Umkehrung des Lichtweges fiihrt zu einer Vorzeicheninderung der inneren Hysterese,

withrend die breitere Hysterese nicht mit einer Anderung der Drehrichtung bei einer
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Lichtwegumkehrung reagiert.
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Abbildung 7.30: Vergleich der 45°-MOKE Messungen an einer in-plane“Probe. Ge-
strichelte Kurve: schwere [110[-Richtung horizontal, durchgezogene Kurve: leichte
[100]-Richtung horizontal (Probe um 45° um Flichennormale gedreht).

In Analogie zu den von Hrabovsky et al. durchgefithrten Simulationen entspricht
die innere Hysterese jeweils der Orientierung der Magnetisierung entlang der leichten
[100]-Richtung. Die Magnetisierung dreht sich bei relativ kleinen Feldstérken von etwa
40.02 kG aufgrund der Magnetfeld-Komponente, die in der Schichtebene liegt von der
[100]-Richtung, die dazu einen Winkel von 135° einschlieft in diejenige mit einem 45°-
Winkel. Wird das Magnetfeld weiter erhoht (etwa £0.2 kG), so findet eine Drehung der
Magnetisierung in der Schichtebene statt, bis die Magnetisierung entlang der schweren
[110]-Richtung liegt. Eine weitere Erhohung des Feldes orientiert die Magnetisierung
kontinuierlich in eine zu B parallele Richtung.

Vergleicht man z.B. die in Abb. 7.28(a) gezeigte Hysterese mit der aus Abb. 7.29(a)
(siehe Abb. 7.30), die beide mit dem gleichen Lichtweg gemessen wurden, so festigt
dieser Vergleich die Annahme, dass es sich bei den inneren Hysteresen um eine Dreh-
ung der Magnetisierung von einer leichten Richtung zu einer anderen zu H giinsti-
ger liegenden leichten Richtung handelt. Die Breite der Hysterese aus Abb. 7.28(a)
entspricht genau der Breite der inneren Hysterese aus Abb. 7.29(a).

Mit Hilfe des magnetooptischen Kerr-Effektes bei einem Einfallswinkel des Lichts

unter 45° zur Probenoberfliche ist es also moglich, eine Drehung der Magnetisierung
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in der Schichtebene zu untersuchen, was mit dem polaren MOKE bei senkrechtem
Lichteinfall nicht moglich ist. Durch das Anwenden verschiedener Messgeometrien
kénnen die einzelnen Drehprozesse der Magnetisierung unterschieden und zugeordnet

werden.

7.6 Ergebnisse der Kohiarenten Raman-Streuung

Da die GaMnAs-Epitaxieschichten so hoch p-dotiert waren, dass die Absorption durch
die freien Ladungstriger zu stark war, um CSRS-Messungen in Transmission zu er-
moglichen, mussten diese Messungen in Reflexion durchgefiihrt werden, was durch
die gestrichelte Linie im Versuchsaufbau (Abb. 5.9) angedeutet ist. Lediglich die
GaMnAs-Volumenproben besitzen eine hinreichend kleine Mangan-Konzentration, um
Transmissionsmessungen zuzulassen. Allerdings erreichen diese Proben selbst bei sehr
niedrigen Temperaturen aufgrund ihrer geringen Mangan-Gehalte nicht die ferroma-
gnetischen Phase.

Es war nicht moglich selbst fiir eine Vielzahl an Kombinationen der Messparameter
Temperatur T', Magnetfeld B oder Wellenzahldifferenz Aw der beiden Farbstofflaser
ein CSRS-Signal an den Epitaxieschichten zu messen. Dagegen konnte an der Substrat-
seite der Elektronen-Spin-Flip fiir verschiedene Magnetfeldwerte nachgewiesen werde.
Das Ausbleiben eines Spin-Flip Signals der Elektronen an der Epitaxieschicht kann
damit zusammenhédngen, dass die durch Absorption erzeugten Elektronen wegen der
grofen Anzahl der verfiigbaren Locher grofitenteils wieder rekombinieren, ohne einen
Spin-Flip-Prozess ausgefiihrt zu haben.

Im Fall der Volumenproben war es moglich den Elektronen-Spin-Flip an den Pro-
ben ET86 und ET100 nachzuweisen. Diese Proben haben eine vom Probenherstel-
ler angegebene Mangan-Konzentration von 10" em™ (ET86) bzw. 5 x 10 ¢m™3
(ET100). Um ein hinreichend gutes Transmissionssignal zu erhalten, mussten die Vo-
lumenproben bis auf etwa 200 um diinn geschliffen werden.

Nach Gl. (5.22) ist die Raman-Verschiebung, die einem Spin-Flip-Ubergang ent-
spricht gegeben durch

Mwr, —ws) = g"upB, (7.8)

wobei g* der effektive g-Faktor des untersuchen Materials ist. Trigt man die Raman-
Verschiebung Aw = wp — wg iiber dem Magnetfeld B auf, so ergibt sich eine Gerade

mit der Steigung ¢*p/h und man kann den effektiven g-Faktor bestimmen.
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Abbildung 7.31: Raman-Verschiebung in cm™ (Position des Spin-Flip-Signals) als
Funktion des angelegten Magnetfeldes fiir GaAs und GaMnAs. Gemessen bei 2 K.

In Abb. 7.31 sind die Ergebnisse der Spin-Flip-Messungen an den Elektronen zu-
sammengefasst. Die CSRS-Messungen am GaAs-Substrat von Probe 20501A wurden
dabei in Riickwértsrichtung aufgenommen. Man erkennt den durch Gl. (7.8) vorherge-
sagten linearen Zusammenhang, der sich zum Achsenursprung extrapoliert. Allerdings
ist zwischen den GaMnAs-Volumenproben (ET86) und den GaAs-Proben im Rahmen
der Messgenauigkeit kein Unterschied in den Steigungen oder den Achsenabschnitten

erkennbar.

Die erwartete Anderung kann wiefolgt abgeschiitzt werden [70]:

aM

_ 7.9
gMn,UB/,UO ( )

ASpin = g*MBB +
Dabei bezeichnet Ag,;,, die Energie-Aufspaltung, bei der ein CSRS-Signal zu erwarten
ist. Der zweite Term in Gl. (7.9) beschreibt die zusétzliche Aufspaltung aufgrund einer

vorhandenen Magnetisierung.

Die Magnetisierung M kann fiir die untersuchte Volumenkristall-Probe mit 10'®
Mangan-Atomen pro cm?® abgeschiitzt werden, indem die S#ttigungsmagnetisierung
der 1.4%-Probe von 13.3 emu/cm? auf eine der Volumenkristall-Probe entsprechende
Mangan-Konzentration von x = 0.002% umgerechnet wird. Es ergibt sich dann eine

Sittigungsmagnetisierung von M —0.02 emu/cm3—20 A /m. Damit wiirde die zusitz-



7.6. ERGEBNISSE DER KOHARENTEN RAMAN-STREUUNG 141

liche Aufspaltung aufgrund der Magnetisierung in Gl. (7.9) etwa 0.011 meV betragen,
was einer Wellenzahldifferenz von 0.08 cm™! entspricht. Diese ist allerdings experi-
mentell schwer nachzuweisen.

Es existerte zwar eine Volumenkristall-Probe mit einem vom Probenhersteller an-
gegebenen Mangan-Gehalt von 5 x 10 ¢cm=3, der eine zusitzlichen Aufspaltung im

Spin-Flip-Signal von 4 cm™!

ergeben sollte. Allerdings war es an dieser Probe nicht
moglich, auswertbare CSRS-Signale zu erhalten, so dass in Abb. 7.31 nur die Ergeb-

nisse derjenigen Probe mit 10'® Mangan-Atomen pro cm?® dargestellt sind
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Kapitel 8
Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der Untersuchung von ferromagnetischen
Gaj_,Mn,As-Epitaxieschichten. Der Schwerpunkt der experimentellen Untersuchungs-
methoden lag dabei auf dem magnetooptischen Kerr-Effekt (MOKE).

Durch das Einbringen von Mangan in den Halbleiter GaAs entsteht der Legie-
rungskristall Ga;_,Mn,As, wobei dreiwertige Gallium-Atome teilweise durch Mangan
ersetzt werden. Dabei werden die beiden 4s-Elektronen des Mangan-Atoms zur Bin-
dung herangezogen, so dass ein Loch pro eingebautem Mangan-lon zur p-Dotierung
des GaMnAs-Halbleiters beitrigt.

Fiir Mangan-Konzentrationen unterhalb von 1% ist GaMnAs paramagnetisch, bei
héheren Mangan-Gehalten findet man ferromagnetische Ordnung in dem GaMnAs-
Halbleiter. Allerdings ist es aufgrund der geringen Loslichkeit von Mangan in GaAs
nur mit Kristall-Wachstumsmethoden wie der Molekularstrahl-Epitaxie (MBE) mog-
lich, Mangan in hoherer Konzentration homogen verteilt einzubauen, da sich beim
MBE-Wachstum die Probe nicht im thermischen Gleichgewicht befindet. Mit Hilfe
der MBE-Technologie konnen Mangan-Konzentrationen bis zu 10% erreicht werden,
ohne ungewollte Kristallfehler oder MnAs-Ausscheidungen in Kauf nehmen zu miis-
sen.

Die magnetischen Momente der Mangan-lonen wechselwirken mit den Spins der
Locher, welche wiederum die Orientierung der magnetischen Momente der Managn-
Ionen beeinflussen. Auf diese Weise entsteht eine indirekte, durch die Locher vermittel-
te magnetische Austausch-Wechselwirkung der Mangan-Spins untereinander, welche
als RKKY-Wechselwirkung bezeichnet wird.

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Epitaxieschichten wiesen Mangan-
Konzentrationen von 1.4% bis 8.5% und GaMnAs-Schichtdicken von 90 nm bis zu

143
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4.0 pm auf und wurden entlang der |001|-Richtung gewachsen.

Wird eine GaMnAs-Epitaxieschicht auf GaAs aufgebracht, so ist diese durch ihre
grofkere Gitterkonstante verspannt und die leichte Richtung der Magnetisierung liegt
in der Schichtebene, weshalb diese Proben als ,in-plane“-Proben in dieser Arbeit be-
zeichnet werden. Eine genauere Betrachtung zeigt, dass die leichte Richtung entlang
der [100| bzw. |010]-Richtung liegt.

Beim Aufwachsen der GaMnAs-Epitaxieschicht auf GalnAs fiihrt die im Verhilt-
nis zu GalnAs kleinere Gitterkonstante von GaMnAs zu einer Dehnung der GaMnAs-
Schicht, was zu einer Orientierung der leichten Richtung der Magnetisierung senkrecht
zur Schichtebene fiihrt, weshalb diese Probentypen als ,,out-of-plane“-Proben bezeich-

net werden.

Auferdem lagen von einigen Proben auch thermisch nachbehandelte, sogenannte
ygetemperte” Stiicke vor. Der Prozess des Temperns heilt etwaige Fehlstellungen von
Mangan-Ionen aus, so dass die fiir den ferromagnetischen Austausch wichtige Ladungs-
tragerdichte vergrofert wird und dadurch z.B. die Curie-Temperatur im Vergleich zu

den unbehandelten Proben erhoht werden kann.

Der zur Untersuchung angewendete magnetooptische Kerr-Effekt (MOKE) be-
schreibt die Drehung der Lichtpolarisation von linear polarisiertem Licht bei Reflexion
von einer magnetisierten Oberfliche. Das Magnetfeld war senkrecht zur Schicht orien-
tiert. Die Messungen des MOKE wurde ergéinzt durch Messungen des magnetischen
Zirkular-Dichroismus (MCD), der den Unterschied der Reflektivitéiten von rechts- und
links-zirkular polarisiertem Licht angibt.

Die benutzte Messmethode, die auf einer periodischen Modulation der Polarisa-
tion des Messlichts beruht, gestattete es, Drehwinkel mit einer durch das Rauschen

begrenzten Auflésung bis hinab zu 0.01° zu messen.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden der Kerr-Drehwinkel und die MCD-Werte entwe-
der als Funktion des angelegten Magnetfeldes bei Verwendung einer festen Lichtwel-
lenlédnge oder als Funktion der Lichtwellenlédnge bei einem festen duferen Magnetfeld
aufgezeichnet.

Die magnetfeldabhéngigen Kerr-Messungen an den ,out-of-plane“-Proben zeigen
eine Hysterese, die um dem Ursprung bei B=0 lokalisiert ist. Dies zeigt, dass die
Richtung der Magnetisierung beim Durchlaufen der Hysterese um 180° von der einen
senkrecht zur Schicht orientierten Richtung in die andere umklappt.

Die Messungen an den ,in-plane“-Proben dagegen zeigen zwei Hysteresen, die sym-

metrisch bei endlichen Magnetfeldwerten liegen und durch einen linearen, hysterese-
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freien Bereich mit positiver Steigung getrennt sind. Der lineare Bereich entspricht
einem Drehen der magnetischen Momente entgegen der leichten Richtung aus der
Schicht heraus bis zu einem kritischen Magnetfeld. Wird dieses kritische Feld iiber-
schritten, so klappen die magnetischen Momente senkrecht zur Schichtebene und die
Magnetisierung ist gesattigt.

Aus den Magnetfeldwerten, bei denen die Momente herausklappen, konnen die

kubischen Anisotropie-Konstanten K fiir die ,in-plane“-Proben bestimmt werden.

Wihrend aus den Hysterese-Kurven Informationen iiber die Anisotropie oder die
Curie-Temperatur gewonnen werden kdnnen, ist es moglich mit Hilfe der Kerr- und
MCD-Spektren Probenparameter wie Austausch-Konstanten von Leitungs- und Va-
lenzband, Oszillatorstiarken, Ladungstragerdichten oder Energieliicken zu erhalten. Zu
diesem Zweck wurde ein Modell fiir die dielektrischen Funktion entwickelt, das auf ei-
nem parabolischen Bandmodell beruht. Aufgrund der spontanen Magnetisierung der
ferromagnetischen GaMnAs-Proben existiert eine Spinaufspaltung des Leitungsbandes
(CB), des ,Split-Off Bandes (SO) und der beiden Valenzbédnder der schweren (HH)
und leichten (LH) Lécher, was zu unterschiedlichen Ubergangsenergien fiir rechts und
links-zirkular polarisiertes Licht fiihrt. Diese Ubergangsenergien fiir beide Helizitéiten
gehen in die dielektrische Funktion ein, aus der der Kerr-Drehwinkel berechnet werden

kann.

Durch die Anpassungsrechnungen an die Spektren ist es mdglich, {iber die Va-
riation der oben erwidhnten Probenparameter Kerr- und MCD-Messungen mit einem
identischen Parametersatz anzupassen, und das zu Grunde liegende Bandmodell zu

bestétigen.

Eines der Hauptergebnisse aus den Anpassungsrechnungen ist die Bestimmung
des Vorzeichens des Austausch-Integrals Ny3 im Valenzband, woriiber bisher in der
Literatur noch grofse Unklarheit herrschte. Die hier vorliegende Arbeit zeigt, dass Ny
positiv ist, und somit ein ferromagnetischer Austausch zwischen den magnetischen

Momenten der Mangan-Ionen und den Lochern im Valenzband vorliegt.

Erginzende Messungen des Kerr-Effektes bei einem Lichteinfall unter 45° ermdg-
lichten es, die Drehung der Magnetisierung in der Schichtebene zu beobachten, was

mit dem Kerr-Effekt bei senkrechtem Lichteinfall nicht moglich gewesen wére.

Die benutzten Messmethoden erwiesen sich als hervorragend geeignet zur umfas-
senden Charakterisierung des ferromagnetischen Halbleitersystems GaMnAs. Obwohl
das zur theoretischen Beschreibung der Beobachtungen benutzte Modell Effekte der

Nicht-Parabolizitdt der Energiebénder vernachléssigt, erwies es sich trotz der hohen
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Dichte freier Ladungstriger als leistungsfiahiges Werkzeug zur Simulation der gemes-

senen Spektren.



Kapitel 9

Abstract

The ferromagnetic state of thin Ga;_,Mn,As (0.014< x <0.085) layers on GaAs sub-
strates is investigated by polar magneto-optical Kerr effect (MOKE) and reflectance
magneto-circular dichroism (MCD) studies. Temperatures ranged between 1.9 K and
100 K. Magnetic fields ranging from -5 to +5 kOe were applied normal to the layer

plane.

A parabolic interband dielectric function model that includes the heavy-hole, light-
hole and split-off valence bands, as well as the finite Moss-Burstein shift was developed
for analyzing both MOKE and MCD. The occupation of the spin-split valence bands
is taken into account by explicitly including the Fermi level for holes. For the ex-
change interaction between manganese spins and hole carriers a mean field approach
as common in diuted magnetic semiconductors was used. Fits to the experimental
data yielded a conduction band exchange parameter Noaw = 0.22 - 0.33 eV and a
hole exchange parameter N[ varying between 0.6 and 2.3 eV, depending on the hole
concentration and on the Mn content. These magnitudes are close to those familiar
from II-VI-DMSs, but the sign of Ny is reversed with respect to the II-VI case. That
means, there is a ferromagnetic local exchange between Mn-spins and free holes in the
GaMnAs system. The quantitative wavelength-dependent (A — 550 - 950 nm) analy-
sis of MOKE and MCD spectra for all samples regarding that the band-parameters
should not deviate significantly from the GaAs-values, lead to the introduction of a
dispersionless level in the conduction band of GaMnAs. The physical nature of such a
level could not be identified by our simplified model, but we note that a high-density-
of-states level in the conduction band of GaMnAs has been theoretically predicted
recently. The hysteresis measurements allowed us to determine Curie temperatures,

coercivities and the cubic anisotropy constants. The hole concentrations fitted to
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MOKE and MCD spectra are more precise than magneto-transport data due to the
difficulty in interpreting experimental magneto-transport measurements arising from

anomalous Hall effect.
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