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Kurzzusammenfassung

In dieser Arbeit werden niedrigdimensionale metallische Systeme mit Leitfahigkeits-, Magneto-
leitfahigkeits sowie spin- und winkelaufgeloster Photoelektronenspektroskopie-Messungen
(SARPES) charakterisiert. Dabei werden zum einen Bleiketten auf Si(557) und zum anderen
Bismutfilme auf Si(111) und Si(557) untersucht. In all diesen Systemen findet man eine starke
Spin-Bahn Kopplung und damit verbundene Rashba-Aufspaltung der Oberflichenbénder, so-
dass eine Spin-Polarisation der Ladungstrager auch an der Fermi-Kante resultiert. Die Frage ist
nun, welche Einfliilsse diese Spinpolarisation auf die Transporteigenschaften und Streuung der
Ladungstrager hat. Ganz entscheidend ist hier die Zeitinversionssymmetrie (TR-Symmetrie),
die in Rashba-aufgespaltenen Systemen zunéchst einmal erhalten sein muss. Dies verhindert
die Streuung zwischen Zustdnden mit entgegengesetztem Wellenvektor und Spinorientierung
(E, T — —E, 1), den sogenannten Kramers Paaren. Dennoch gibt es die Moglichkeit, dass ein La-
dungstriager durch Mehrfachstreuung in den entgegengesetzten Zustand gelangt, hier jedoch mit
anderen destruktiv {iberlagert wird, was sich in Magnetotransportmessungen durch sogenannte
Schwache Anti-Lokalisierung duert. Wie sich zeigt, wird die Riickstreuunterdriickung zwischen
Kramers Paaren aufgehoben, indem magnetische Atome (Fe, Co und Tb) auf die Oberfliche von
Bi(111) aufgebracht werden. Hier wird lokal die TR-Symmetrie gebrochen, da die Ladungstriager
an dem zufillig orientierten magnetischen Moment streuen und so ihre Spinrichtung &ndern und
in den entgegengesetzten Zustand streuen. Die Spinorientierung vor dem Stof ist damit nicht
mehr entscheidend, wodurch in Riickwértsrichtung konstruktive Interferenz stattfinden kann,
welches sich in Magnetoleitfadhigkeitsmessungen in sogenannter Schwacher Lokalisierung duflert.

Im Fall der Pb-Kettenstrukturen auf Si(557), die einen, durch Fermi-Nesting erzeugten, 1D-
2D-Phaseniibergang in der Leitfdhigkeit bei 1.31 ML Pb bei 78 K zeigen, wurde in dieser Arbeit
mit SARPES eine sehr grofle Rashba-Aufspaltung senkrecht zu den Ketten, mit einem Rashba-
Parameter von agrg = 1.9 eVA gefunden, der nur vom Bi/Ag(111)-System iibertroffen wird.
Der Grund fiir die starke Aufspaltung, die sogar den maximal moglichen Wert mit Aky=g/2
(g entspricht dem reziproken Gittervektor der Stufenperiodizitit) fiir dieses System annimmt,
liegt in der starken Interaktion der Pb-Ketten. Sie fithrt zu einer Coulomb-Abstoflung zweier
Ladungsdichtewellen, wodurch die Gesamtenergie minimiert wird. Die Beobachtungen lassen
sich mit dem Modell einer linearen Spindichtewelle beschreiben, die einer antiferromagnetischen
Ordnung der Spins auf benachbarten Terrassen der Oberfliche entspricht. Hierflir muss man
allerdings Streuung/Fermi-Nesting zwischen Kramers Paaren annehmen. Sie verlieren ihre inhé-
rente Orthogonalitdt durch die Elektron-Elektron Wechselwirkung. Somit ist fiir die Streuung
der Ladungstriger, im genesteten Fall, entlang der Pb-Ketten kein Spin-Umklapp mehr mog-
lich und die Magnetotransportmessungen an Pb/Si(557) konnen erklart werden. Bedeckungsab-
héngig fand man hier eine Reduktion der Spin-Bahn Streurate um zwei Gréflienordnungen im
Bedeckungsbereich um 1.3 ML.



Beim Wachstum von Bi auf Bi-v/3 x v/3-Mix-Phase auf Si(557) konnten erstmals gestufte
Bi-Filme erzeugt werden. Sie zeichnen sich durch eine Stufenbreite von 7.1 A und einer Stu-
fenhohe von 3.27 A aus und entsprechen vizinalen Bi(110)-Filmen mit eienr Stufenorientierung
senkrecht zur rhomboedrischen (221)-Fliche. Leitfahigkeitsmessungen zeigten eine Anisotropie,
mit 50% hoherer Leitfihigkeit entlang der Terrassen als senkrecht zu den Stufen. Temperatur-
abhéngige Leitfdhigkeitsmessungen zeigen deutlich einen metallischen Verlauf enlang der Stufen
und aktivierten Transport senkrecht dazu. Dariiber hinaus zeigten Magnetotranportmessungen
eine hohere Mobilitdt der Elektronen und Locher des Oberflaichenzustdande in ||-Richtung im
Vergleich zur 1-Richtung. Jedoch ist dies einzig auf die strukturellen Eigenschaften der Stu-
fen zuriickzufiihren, denn die Ladungstriagerkonzentration der Elektronen und Locher ist nach
Halleffekt-Messungen isotrop auf der Oberflache verteilt. Somit konnten keine Anzeichen fiir
topologisch geschiitzte Kantenzustinde gefunden werden, wie es nach SARPES-Messungen fiir
gestufte Bi(114)-Oberflachen bekannt ist.

Schlagworter

Magnetotransport, Quantendrihte, Pb/Si(557), Fermi-Nesting, Rashba-Effekt, Spin-Bahn Kopp-
lung, Bismutfilme, spinpolarisierter elektronischer Transport
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Abstract

In this thesis low dimensional metallic systems will be investigated by means of dc-conductivity,
magneto conductivity and spin- and angle resolved photo-electron emission spectroscopy
(SARPES). These systems are lead-wires on Si(557) and thin films of bismuth on Si(111). Both
systems obey a strong spin-orbit coupling connected with a large Rashba-splitting of surface
states, resulting in spin-polarized charge carriers in the vicinity of the Fermi-level. Here the
question arises, how does this spin-polarization act on the transport and scattering properties
of the charge carriers within such systems. Very important in this context is the time-reversal
symmetry (TR-symmetry), which has to be conserved in Rashba-split systems. TR-symmetry
prevents the carriers from being backscattered in states having opposite k-vector and spin-
orientation (E, 1T — —E, 1), which are usually called kramer’s pairs. Though, by multi-scattering
events the carriers may reach the opposite state, interfering destructively with other carriers,
that have been walked on the time-reversed path, so that Weak Anti-Localization is observed in
magneto transport of clean Bi-films. As it turns out, the suppression of backscattering is lifted
by the incorporation of magnetic atoms (Fe, Co and Tb) on the surface of Bi(111). This is a
result of breaking of TR-symmetry locally. Meaning, that randomly oriented magnetic moments
scatter the electrons in such a way, that their spin-direction is also changed so that they may end
up in the opposite Kramer’s state by a single scattering event. But now there is no information
left about the spin-state of the carrier prior to the scattering event and consequently all carriers
being backscattered can interfere constructively. Showing up in magneto transport measurements
as so called Weak Localization.

In the case of Pb-wires on Si(557), which show a 1D-2D phase transition in dc-conductivity,
due to Fermi-nesting at a coverage of 1.31 ML at 78 K, a giant Rashba-splitting was shown in
this thesis by SARPES-measurements. The splitting was observed in the direction perpendicular
to the steps of the surface and a Rashba-parameter of agg = 1.9 eVA was found. This extre-
mely high value is up to now exceeded by the Bi/Ag(111)-system, only. Moreover it possesses
the highest value possible in this system, with a k-splitting of Ako=g/2, g being the reciprocal
vector of the step periodicity. The reason for that is the strong interaction between adjacent
Pb-wires and a coulomb repulsion of two charge density waves, minimizing the total energy.
The observations are also compatible with the model of a linear spin-density wave, which corre-
sponds to an anti-ferromagnetic order of spins of adjacent terraces of the surface. For this model
one has to assume a scattering/Fermi-nesting takes place between Kramer’s pairs. This is in
agreement with TR-symmetry if one takes into account the strong electron-electron interaction
in this quasi one-dimensional system. Thereby the Kramer’s pairs lose their inherent orthogonal
character. In this Fermi-nested case scattering occurs only along the metallic states in the chain
direction. SARPES shows that these are spin-polarized, so there is no possibility for changing
the spin-orientation, as there is only a single one. With this finding one can understand the ma-
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gneto transport data obtained for Pb/Si(557) as a function of Pb-coverage. Here the spin-orbit
scattering rate decreases by two orders of magnitude within a small coverage window around
the nesting condition regime of 1.3 ML.

By growing thin Bi on Bi-v/3 x v/3-mix-phase on Si(557), for the first time, stepped Bi-films
could be obtained. They are characterized by a terrace width of 7.1 A and a step height of
3.27 A and correspond to vicinal Bi(110)-films with a step-orientation normal to the (221)
rhombohedral plane. Conductivity measurements reveal an anisotropy with 50% larger values
along the terraces compared to that perpendicular to the steps. While a metallic temperature
dependence is found for the ||-direction, only activated transport is found in L-direction. Fur-
thermore magneto transport measurements show a significantly higher mobility of electrons and
holes in the surface states in ||-direction compared to the L-direction. But as it turns out the
anisotropy found in dc measurements is only related to structural properties and scattering at
the steps, because Hall-effect measurements point towards isotropically distributed densities of
electron- and hole-like states on the surface. So there is no direct hint towards topologically
protected edge-states on this surface, as they have been found for the Bi(114) surface.

keywords

magneto transport, quantum wires, Pb/Si(557), Fermi-nesting, Rashba-effect, spin-orbit coup-
ling, bismuth thin films, spin-polarized electronic transport
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KAPITEL 1

Einleitung

Das Verstdndnis der Vorgénge in niedrigdimensionalen elektronischen Systemen ist fundamen-
tal fiir die Entwicklung neuer Konzepte zukiinftiger elektronischer oder sogar spintronischer
Bauelemente. So schlugen Datta und Das[l] bereits 1990 einen Transistor vor, der die Spin-
Eigenschaften der Elektronen nutzt und manipuliert. 2007 wurde der Quanten-Spin-Hall-Effekt
in HgTe nachgewiesen [2], wodurch die Propagation spinpolarisierter Stréome ermdoglicht wird.
Dartiiber hinaus bietet die Einschrinkung in ein und zwei Dimensionen die Mo&glichkeit, eine
Vielzahl neuer physikalischer Effekte zu untersuchen. Im Unterschied zur makroskopischen Phy-
sik spielt die Wechselwirkung der Teilchen in niedrigen Dimensionen eine viel stérkere Rolle,
sodass man von korrelierten Elektronensystemen spricht. Kollektive Anregungen dieses Systems
fithren dann in 1D zu einer Entkopplung von Spin- und Ladung (spin-charge separation) [3].
Dies ist dquivalent zur Existenz von Quasi-Teilchen, dem sogenannten Holon und Spinon, wel-
che sich mit unterschiedlicher Gruppengeschwindigkeit in der Kette fortbewegen. Diese von
Tomonaga und Luttinger vorhergesagte Elektronenfliissigkeit unterscheidet sich also deutlich
von der iiblichen Fermi-Fliissigkeit [4, 5]. Experimentell konnte die Luttinger-Fliissigkeit fiir
sogenannte Bechgaard-Salze wie (TMTSF)2PFg¢ [6], Carbon-Nanotubes [7] 1999, sowie fiir 1D-
Kettensysteme aus Au auf Ge(001) von Blumenstein et al. [8] erst kiirzlich nachgewiesen werden.
Der Vorteil von Untersuchungen an der Oberflache liegt darin, dass man einerseits die struk-
turellen Eigenschaften des Systems einfach zugénglich bestimmen kann und andererseits diese
Eigenschaften durch duflere Einfliisse manipulieren kann. So nutzt man beispielsweise fiir die
Erzeugung anisotroper, im besten Fall eindimensionaler metallischer Ketten-Systeme, den Ef-
fekt der Selbstorganisation auf Oberflachen. Durch die Aufbringung geringster Atommengen auf
z.B. Halbleiteroberflichen, bilden sich unter adédquaten Bedingungen Atomketten aus. Beispiele
sind auf planaren Substraten: In auf Si(111) [9], Au auf Ge(001) [10], sowie Pt auf Ge(001) [I1].
Auf vizinalen, das heiffit gestuften Substraten, erschliefit sich leichter die Bildung anisotroper
Strukturen mit 1D-Charakter, so z.B. bei Au auf Si(557) oder Si(553) [12), 3] und Pb auf
Si(557) [14].

Bei eindimensionalen oder quasi-eindimensionalen elektronischen Systemen, ergeben sich be-
stimmte Einschriankungen. So ist eine metallische 1D-Kette bei endlicher Temperatur immer
instabil gegeniiber einer Gitterdeformation, beispielsweise einer Dimerbildung, einhergehend mit
der Ausbildung einer Bandliicke. Dieser zuerst von Peierls beschriebene Effekt fiihrt also zu halb-
leitendem Charakter der Kette [I5, [16) [I7]. Erst durch die Einbettung einer solchen Kette in
eine 3D-Umgebung und der damit verbundenen zusatzlichen Wechselwirkung kann der Peierls-
Effekt unterdriickt werden. Dennoch wurde er schon haufig fiir verschiedene Kettensysteme nach-
gewiesen. Dazu zdhlen organische 3D-Materialien wie das oben erwéhnte (TMTSF),PFg oder
Ubergangsmetallverbindungen wie TaS3, NbSes, die durch eine ausgezeichnete Bindungsrichtung
einen ausgeprigten 1D-Charakter und einen Metall-Isolator Ubergang bei endlicher Tempera-
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tur aufweisen [I5]. Auch fiir Metalldriahte auf Halbleiteroberflichen konnte der Nachweis eines
Peierls-Ubergangs erbracht werden. Beispiele hierfiir sind: YSio-Drihte auf Silizium [I8], In auf
Si(111) [I9], Pb auf Ge(111) [20] und Pb auf Si(557) [21].

Neben diesen elektronischen Instabilitdten von 1D-Ketten sind auch die Praparation einer lang-
reichweitigen Ordnung, iber mesoskopische Langenskalen, sowie die Kontaktierung der Draht-
strukturen an makroskopische Messkontakte, problematische Fragestellungen, die die Beobach-
tung der erwarteten Phianomene verhindern kénnen. Daher wird das epitaktische Wachstum und
die Realisierung langreichweitiger Strukturen ein zentraler Punkt dieser Arbeit sein.

Das Kettensystem Pb/Si(557) ist ein quasi-1D-System, das bedeutet, dass die 1D-Ketten auf der
Oberfliche miteinander wechselwirken und zunéchst zweidimensionalen Charakter haben, wie
die Beobachtung kreisartige Fermiflichen mit ARPES belegt. Es ist aber gleichzeitig die star-
ke Interaktion dieser Ketten miteinander, die zu Fermi-Nesting, verbunden mit einem Peierls-
Ubergang senkrecht zu den Ketten fiihrt und diese somit elektronisch voneinander entkoppelt
— also eindimensional macht [2I]. Unterhalb einer kritischen Temperatur T.=78 K fiithrt dies
zu eindimensional metallischer Leitfihigkeit entlang der Ketten und isolierendem Charakter
in senkrechter Richtung. Oberhalb von T, ist die thermische Energie grofler als die Energie-
liicke, welche durch den Peierls-Ubergang verursacht wird. Folglich relaxiert das System in den
2D-Zustand. Die Leitfédhigkeit verhélt sich nun in beiden Richtungen halbleitend [14]. Dieser 1D-
2D-Phaseniibergang bildet die Grundlage fiir die weiteren Untersuchungen an diesem System in
meiner Doktorarbeit

Fir Pb mit seiner hohen Kernladungszahl von Z=82 erwartet man eine starke Spin-Bahn-
Wechselwirkung, auch und besonders in Monolagenschichten und Kettensystemen. Dies fithrt
auf eine der zentralen Fragen, die in dieser Arbeit beantwortet werden sollen:

Wie beeinflusst die Spin-Bahn-Wechselwirkung den elektronischen Transport in den quasi-ein-
dimensionalen Zusténden des Kettensystems? Und hat dieser eventuell Einfluss auf den 1D-2D-
Phaseniibergang? Welche Rolle spielen kollektive Phinomene in dem quasi-1D-System?

Zu diesem Zweck werden Magnetotransportmessungen durchgefiihrt. Der Effekt der Schwachen
Lokalisierung, ein Interferenzeffekt zwischen zuriick gestreuten Ladungstrigern, kann die fiir
den Transport relevanten Streumechanismen offen legen. Auch solche, die mit der Spin-Bahn-
Wechselwirkung verkniipft werden kénnen und zu destruktiver Interferenz der Elektronenwellen
in Riickwartsrichtung, sogenannter Schwacher Anti-Lokalisierung, fiithren.

Spin- und Winkel-aufgeloste Photoelektronenspektroskopie-Messungen (SARPES) zeigen un-
mittelbar die Spinstruktur der Bénder dieses Systems. Im Zusammenhang mit starker Spin-
Bahn-Wechselwirkung an Oberflichen spielt der Rashba-Effekt [22, 23] eine wichtige Rolle, da
er zur Spinaufspaltung von Oberflichenzustdnden fithrt und unter bestimmten Bedingungen
spinpolarisierten Ladungstransport ermoglicht. Bei Rashba-aufgespaltenen Systemen lassen sich
fundamentale Symmetrieprinzipien iiberpriifen. In Analogie zu den Topologischen Isolatoren[24]
(TI), muss auf der Oberfléche solcher Systeme die Zeitinversionssymmetrie (engl. Time Reversal
Symmetry, TRS) existieren. Sie verhindert eine Riickstreuung zwischen entgegengesetzt spinpo-
larisierten Zustdnden, den so genannten Kramers Paaren. Dieses Phdnomen ist unmittelbar mit
einer zweiten zentralen Fragestellung dieser Arbeit verbunden:

Wie ist der elektronische Transport durch die TR-Symmetrie bestimmt und wie kann man diese
beeinflussen?
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Um diese Mechanismen besser zu verstehen, widmet sich ein zweiter Teil der Arbeit mit der Un-
tersuchung von 2-D Elektronengasen, namlich der Oberfliche diinner Bismut-Filme (Bi). Bi an
sich hat bemerkenswerte Eigenschaften. Als Halbmetall hat es {iberlappende Leitungs- und Va-
lenzbénder, die an Hochsymmetriepunkten des reziproken Raumes Elektronen- und Lochtaschen
bilden [25]. Beide Ladungstrigerarten tragen also zum elektronischen Transport bei. Zudem ist
ihre Fermi-Wellenldnge im Bereich von 30 nm sehr grof. Auch Bi weist durch den Rashba-Effekt
eine starke Spin-Bahn Aufspaltung seiner Bander auf [26, 27], sodass es fiir spintronische An-
wendungen in Frage kommt. Besondere Aufmerksamkeit erfihrt Bi derzeit als Bestandteil von
Topologischen Isolatoren in BisSeg oder BisTes. Und auch bestimmte Fléachen des Bi kénnen
topologische Zusténde hervorbringen, wie Arbeiten von Wells et al. an Bi(114)-Oberflichen be-
legen [28]. Hier wurden eindimensionale topologisch geschiitzte Zustédnde entdeckt. Von solchen
Zusténden erwartet man, den Quanten-Spin-Hall-Effekt zu zeigen, der unter anderem an HgTe
beobachtet wurde[2].

Durch Quanten-Size Effekte wird das Volumen diinner Bi Filme halbleitend, wohingegen die Zu-
standsdichte der Oberflachenzusténde sehr grofl ist und metallische Eigenschaften aufweist [29,
30]. Somit ermoglicht dieses System, in eleganter Weise, die Untersuchung von Effekten an
der Oberflache durch Leitfadhigkeitsmessungen. Da Multilagenfilme untersucht werden, umgeht
man einige der oben genannten Problematiken im Zusammenhang mit der Stabilitdt des Un-
tersuchungsobjekts. Neben der Information welche Streumechanismen eine Rolle spielen, ist der
Magnetotransport in Kombination mit Hall-Effekt-Messungen in der Lage, Ladungstriagerbe-
weglichkeiten und Ladungsdichten zu bestimmen und liefert so zusétzliche Informationen iiber
die Eigenschaften des Systems. Wie schon erwéhnt, zeichnet sich Bi(111) durch eine sehr grofie
Rashba-Aufspaltung seiner elektronischen und lochartigen Oberflichenzustéande aus [27, 26], so-
dass man mit Magnetotransport den Einfluss der Spinpolarisation der Béander auf die Streuung
der Ladungstrager in 2D untersuchen kann. Durch gezielte Einbringung geringster Mengen an
Adsorbaten mit magnetischen und nicht-magnetischen Eigenschaften wird versucht, die Streu-
ung der Ladungstriager zu beeinflussen, um damit Riickschliisse auf die zu Grunde liegenden
Symmetrien ziehen zu kénnen.

Die vorliegende Dissertation ist folgendermafien strukturiert. Zu Beginn, in Kap. [2| werden die
theoretischen Grundlagen und Modellvorstellungen entwickelt, die fiir das Versténdnis und die
Analyse der Messdaten erforderlich sind. Im darauf folgenden Abschnitt [3] wird auf die experi-
mentellen Besonderheiten und verwendeten Messmethoden eingegangen. Kap. [4| zeigt dann die
Messergebnisse am Pb/Si(557) Kettensystem und setzt Transport und Magnetotransportmes-
sungen mit SARPES-Messungen in Verbindung. Darauf folgen dann Experimente an diinnen
Bi(111)-Schichten auf Si(111) in Kap. [5| Eine Art Kreisschluss bilden die Untersuchungen an
gestuften Bi(110)-Filmen, gewachsen auf Si(557), welche in Kap. [6] behandelt werden. In der
anschliefenden Zusammenfassung werden die Ergebnisse der verschiedenen Materialsysteme im
Hinblick auf die eingangs erwidhnte Fragestellung miteinander in Beziehung gesetzt und Gemein-
samkeiten bzw. Unterschiede herausgestellt. Der Ausblick behandelt noch offene Fragestellungen
und zukiinftig mogliche Forschungsansitze. Ein Symbolverzeichnis am Ende der Arbeit erleich-
tert das Nachschlagen haufig verwendeter Abkiirzungen und Symbole.

Teile dieser Arbeit wurden bereits in wissenschaftlichen Aufsidtzen verdffentlicht, die am Ende
der Arbeit in der Publikationsliste aufgefiihrt sind.






KAPITEL 2

Theoretische Grundlagen

2.1 Elektronenbeugung an Oberflaichen

Zur Charakterisierung der atomaren Struktur und Fernordnung von Oberflichen sind langsa-
me Elektronen aus zweierlei Hinsicht gut geeignet. Einerseits liegt ihre Eindringtiefe im Festkor-
per, bei typischen Energien E= 20 — 200 eV, im Bereich weniger Angstrom [31] und ist damit
sehr oberflichensensitiv. Zum anderen liegt die de-Broglie Wellenldnge der Elektronen bei diesen

Energien nach der Formel:

AA] = ]1*]5[2\;]1 (2.1)

ebenfalls im Angstrom-Bereich [32] und damit in der GroSenordnung typischer Gitterabstiande
in Festkorpern. Folglich sind langsame Elektronen gut fiir Beugungsexperimente an Oberflichen
geeignet. Erstmals wurde dies experimentell bereits 1927 von Davisson und Germer gezeigt[33].
Sie untersuchten einen Nickelkristall mit Elektronenstrahlen. Dies miindete letztlich in der Ent-
wicklung der Low Energy Electron Diffraction Methode (Abk. LEED).

Grundlegend fiir LEED ist die Interferenz von an einer atomaren Oberfliche reflektierten Elek-
tronenwellen. Dabei muss die Laue-Bedingung ki—k = G erfiillt sein, die nichts anderes besagt,
als dass der Unterschied zwischen Wellenvektoren der ein- und auslaufenden Elektronenwellen
einem reziproken Gittervektor entsprechen muss. Dabei kann man die Wellenvektoren in Anteile
EH und k| parallel und senkrecht zur Oberfliche zerlegen. Eine Oberfliche kann jedoch nur in
lateraler Richtung periodische Strukturen aufweisen, senkrecht dazu ist eine Wiederholung nicht
moglich, sodass auch nur parallel zur Oberflache reziproke Gittervektoren G definiert werden
kénnen. Die Laue-Bedingung modifiziert sich folglich zu:

Betrachtet man, wie in Abbildung a) schematisch gezeigt, die Interferenz zweier Strahlen an
einer atomaren Stufe mit Stufenhéhe d so kann man leicht einsehen, dass konstruktive Interferenz
fiir den spekularen oder (00)-Reflex genau dann entsteht, wenn fiir die Bragg-Beziehung;:

S+ At = 2d cos(¥) (2.3)

S ganzzahlig ist. Halbzahlige Werte resultieren dementsprechend in destruktiver Interferenz[32).
Dabei ist ¥ der Einfallswinkel des Elektronenstrahls relativ zur Oberflichennormalen. Die Gréfle
S wird auch Streuphase genannt. Setzt man Gl. [2.T]in GI. [2.3]ein und formt zu S um, so erkennt
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Abbildung 2.1.: a) Beugung eines Elektronenstrahls an einer mono-atomaren Stufe. Der Gang-
unterschied der beiden, an unterer und oberer Terrasse, reflektierten Wellen
betragt S-Ae1. b) Beugungsstangen senkrecht zur Oberfléche an den zweidimen-
sionalen Bragg-Punkten. Entlang der k.-Richtung variiert die Intensitit ent-
sprechend der Streuphase.

man die wurzelférmige Abhéngigkeit von S von der Elektronenenergie E:

EleV]
= 2d[A] cos(9){| ——— 2.4
5 = 2d[A] cos(9))| o (2.4
Ublicherweise werden Elektronenenergien mit ganzzahligen S als In-Phase-Bedingung, die mit
halbzahligem S als Gegen-Phase-Bedingung bezeichnet. Der bereits oben erwéhnte Impuls (Ein-
heit: A‘l) senkrecht zur Oberfliche kann auch in Abhédngigkeit der Elektronenenergie angegeben

werden:
El[eV]
=2 . 2.
k; = 2mcos(9) 150, 4 (2.5)
Sodass die Streuphase auch wie folgt ausgedriickt werden kann:
k,od
= —. 2.
5=t (26)

Die Tatsache, dass senkrecht zur Oberfliche keine Periodizitdt vorhanden ist, modifiziert die,
z.B. bei der Rontgenbeugung bekannte, dreidimensionale Beugungsbedingung mit scharfen Beu-
gungsmaxima an den Bragg-Punkten des reziproken Gitters derart, dass nun fiir die Elektro-
nenbeugung an der Oberfliche Beugungsstangen entstehen (siehe Abb. b). Das bedeutet in
erster Ndherung, dass fiir jede beliebige Energie an den zweidimensionalen Bragg-Positionen In-
tensitdtsmaxima beobachtet werden kénnen. Die Ewaldkugel schneidet, bei hinreichend grofiem
Kugelradius, in jedem Fall die Stange an einer bestimmten Stelle (siehe folgendes Kapitel, Ab-
bildung, anders als bei der Rontgenbeugung, bei der die Kugel einen Punkt schneiden muss.
Néher betrachtet variiert natiirlich die Intensitat der Beugungsstangen abhangig von der Energie
bzw. Streuphase der Elektronen und damit entlang der k| -Richtung, sodass nur fiir die In-Phase
Bedingungen scharfe und intensive Beugungsreflexe beobachtet werden.
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2.1.1. Kinematische Streutheorie

Mochte man quantitative Aussagen tiber die Intensitatsverteilung eines Beugungsbildes machen,
so bedient man sich tiblicherweise der kinetischen Streutheorie, die Mehrfachstreuungen der
gebeugten Elektronen an Atomrimpfen vernachldssigt, sondern die gestreute Amplitude als
Summe iiber ebene Partialwellen auffasst, die von den einzelnen Streuzentren der Oberflache an
den Positionen 7(n) ausgehen.

V(K E) =S f(n, K B)e ™ K =K — & (2.7)

n

—

f(n, K, k;) nennt man dabei den Strukturfaktor. Die Intensitit berechnet sich wie iiblich zu:

(K k) = |O(E, k)> =" f(n, K, k) f*(m, K ;) e K T =rm), (2.8)

Fir perfekt flache und glatte Oberflichen kann man annehmen, dass der Strukturfaktor fiir
jeden Ort 7, unverdndert bleibt und man somit einen iiber alle Einheitszellen n gemittelten
Strukturfaktor f(K,k;) = f(n, K, k;) verwenden kann. Lediglich an Defekten, wie etwa Stufen-
kanten, ist die periodische Koordination gestort und somit auch der Strukturfaktor gedndert. Da
aber die Elektronen nur geringfiigig in den Festkorper eindringen konnen, ist auch in lateraler
Richtung ab Abstéinden gréfler als etwa 5 A kein Einfluss solcher Defekte auf f zu erwarten[32].
Unter diesen Voraussetzungen léasst sich Gleichung[2.8/auch als Produkt zweier Grofien schreiben:

I(K,k;) = F(K, k) - G(K) (2.9)

Dem Formfaktor F=|f(K, k;)|2, der im Wesentlichen die integrale Intensitiit der Beugungsreflexe
bestimmt, sowie dem Gitterfaktor G, der die Eigenschaften des reziproken Gitters der Oberfliche
widerspiegelt und mafgeblich die Intensitdatsverteilung der Beugungsreflexe beeinflusst.

2 2

Zei(ndng-ﬁ-h(n)Jz'ﬁL) (210)

n

~ 1

1

2

Z eil??”(n)

n

In dieser Darstellung wurde der Ortsvektor in einen periodischen Teil parallel zur Oberflache
mit Gitterkonstante a, und einen Anteil senkrecht zur Oberfliche aufgeteilt, wobei h(n) die
Hohenfunktion und d, die Stufenhéhe ist: #(n) = nd, 4 h(n)d.. Eine defektfreie Oberfliche mit
langreichweitiger Ordnung resultiert in scharfen Beugungsreflexen an den Bragg-Positionen. Jede
Abweichung davon fiihrt allerdings zu einer Redistribution der Intensitdt und zur Ausbildung
eines diffusen Untergrundes im LEED-Muster[34]. Die Gesamtintensitit eines Beugungsreflexes
muss erhalten bleiben, unabhéngig von der Morphologie der Oberfliche, sodass bei Integration
tiber die gesamte Brillouin-Zone (BZ) gilt:

/ Gij(K)dK) =1
BZ

Aufgrund dieser Uberlegungen ist es wiinschenswert, nicht nur wie beim konventionellen LEED
die Struktur des Beugungsbildes zu messen, sondern auch die Moglichkeit zu haben, die In-
tensitédtsverteilung der einzelnen Reflexe zu untersuchen. An dieser Stelle kommt nun das Spot
Profile Analysis LEED (Abk. SPA-LEED) ins Spiel. Der gerétespezifische Aufbau und die Funk-
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Abbildung 2.2.: Schematische Darstellung des Linienprofils des spekularen Beugungsreflexes. Die
Gesamtintensitdt kann als Summe aus einer Gauss-Kurve fiir den Bragg-Reflex
und einem Lorentz-Profil fiir die diffuse Schulter beschrieben werden. Deutlich
erkennbar ist der Unterschied zwischen In- und Gegenphase.

tionsweise dieses Instrumentes wird in Kapitel 3] erldutert. Hier soll nun aber auf die wichtigsten
Analysemethoden von atomar geordneten Oberflichen mit dem SPA-LEED eingegangen werden,
die abgesehen von der geometrischen Anordnung zuséitzliche Informationen iiber die untersuchte
Oberflache liefern kénnen.

2.1.2. G(S)-Analyse

Eine wesentliche Stéarke der SPA-LEED Methode ist es beispielsweise den Gitterfaktor G aus
der Intensitétsverteilung eines Beugungsreflexes ableiten zu kénnen. Nach [32] gilt ndmlich unter
der Annahme, dass der Formfaktor nicht merklich vom Impulsiibertrag K abhangt:

Lj(K k) F-G
Jpz Lig(K)DdK)  Fij [5, G(K)dK|,

12

G(K) (2.11)

Sehr wohl hingt aber der Gitterfaktor G von K; und damit nach Gleichung und auch

implizit von der Streuphase S ab. Dies macht man sich in der G(S)-Analyse zu Nutze, mit
der man die Rauigkeit einer Oberfliche charakterisieren kann. Dabei misst man bei diversen
Energien bzw. Streuphasen das Linienprofil des (00)-Reflexes und passt die Kurven mit einem
Gauss-Profil fiir den Peak und einem Lorentz-Profil fiir die diffuse Schulter an (siehe Abb. [2.2)).
Fiir ganzzahlige S steckt die gesamte Intensitdt im GauB-Peak, wéhrend fiir halbzahlige S nur
diffuse Streuung auftritt. Damit ldsst sich fiir den (00)-Reflex, also KH = 0, G néherungsweise
schreiben als:

3 IGauss
G(K =0,8) ~ 2.12
( i ) IGauss + ILorentz- ( )
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Sodass der Wert von G idealerweise zwischen 0 und 1 oszilliert. Fiir ein 2-Niveau System, also
einer planaren Oberflichen mit Inseln einer einzigen Stufenhdhe, bei dem die jeweils sichtbaren
Anteile der nullten und ersten Lage mit pg und p; bezeichnet werden, wobei pg + p1 = 1 gilt,
kann man G(S) mit der folgenden Funktion beschreiben:

G(S) = p§ + pi + 2pop1 cos (2S). (2.13)

In der Néhe einer In-Phase Bedingung kann dies mit einem Gauss-artigen Verlauf angenéhert
werden kann|[35]:
G(S) ~ exp(—A%(2165)?) (2.14)

0S gibt die Abweichung zum néchsten ganzzahligen S an und A ist als die Rautiefe der Oberflache
definiert, die man nach Auftragung von G gegen S leicht bestimmen kann.

2.1.3. H(S)-Analyse

In &hnlicher Weise wie bei der G(S)-Analyse geht man auch in der sogenannten H(S)-Analyse
vor. Hier bestimmt man allerdings nicht die Rauigkeit, sondern die mittlere Terrassen- oder
Inselbreite von der, auf der Oberfliche vorhandenen, Struktur. Die Information iiber die mittle-
re Strukturbreite I', also dariiber wie grofl perfekt geordnete Bereiche auf der Oberfliche sind,
stecken im diffus gestreuten Anteil eines Beugungsreflexes. Lateral sehr weit ausgedehnte, de-
fektfreie Bereiche fiihren zu scharfen Beugungsreflexen. Sind solche Bereiche aber klein, kommt
es nur teilweise zu konstruktiver Interferenz und der Anteil diffus gestreuter Elektronen nimmt
zu, sodass ein Peak mit breiter diffuser Schulter entsteht. Demnach gibt das Verhalten der Halb-
wertsbreite der diffusen Schulter, in Abhéngigkeit von der Streuphase, genaue Auskunft iiber die
Frage nach der Stufen- oder Inselbreite. Fiir eine geometrische Verteilung der Stufenbreiten kann
man wie bereits bei der G(S)-Analyse die Linienprofile des (00)-Beugungsreflexes mittels Gauss-
und Lorentz-Funktion beschreiben (siche Abb. [2.2)). Die Halbwertsbreite H der Lorentz-Funktion

K 2

ﬁ2+ﬁﬁ, "TT

(I):

N |

oszilliert nun als Funktion der Streuphase [36] [32]:

4(1 — cos(2mS))

H(S) = =

(2.15)

Misst man H in kleinen Schritten iiber einige Streuphasen hinweg, so lédsst sich durch Anpassung
des Parameters I' der Verlauf der Messpunkte mit Gleichung oft gut beschreiben. Qualitativ
lasst sich I' in einer Gegen-Phase bestimmen, da S halbzahlig ist, gilt hier:

H(S +1) 1 neN (2.16)

=N — = — n . .
2 r ’

Sowohl bei der H(S)- als auch bei der G(S)-Analyse priift man leicht, ob die Streuphaseneichung
und damit die angenommene Stufenhéhe der untersuchten Oberfliche, korrekt ist. Hierfiir miis-
sen die Oszillationen beider Kurven mit der Streuphasenskala ibereinstimmen.
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2.1.4. Reciprocal Space Mapping - Heringplot

a) regelméRige Stufen b) Facetten
S, [111] (668) [001]
(775) I _ (667)
6 (656) [ / f (106)4 (006) 4 (106)
l (557)
(664) | B
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[112] T
d o

[170]

Abbildung 2.3.: Schematische Darstellung eines kj-k, -Plot (Heringplots), der die Beugungs-
stangen der Oberfliche sichtbar macht. Die Intensitét ist gegen den paralle-
len und senkrechten Impuls aufgetragen. Gezeigt sind zwei Situationen: a) eine
regelméfig gestufte Oberfliche zeigt gegen die Terrassennormale (hier [111]-
Richtung von Silizium) um den Winkel « verkippte Stangen. Deren Abstand in
k| definiert die Terrassenbreite I'. b) Eine facettierte Oberfliche zeigt Beugungs-
stangen normal zu jeder Facettenfliche. Die Stangen schneiden sich in In-Phase
Bedingungen mit dem Facettenwinkel c.

Unter einem Reciprocal Space Mapping (RSM) oder Heringplot versteht man die Darstellung
eines Intensitétsplots des reziproken Raumes als Funktion von EH und k 1, mit dem man die
Beugungsstangen der Oberflache sichtbar machen kann. Dazu misst man Linienprofile in einer
bestimmten Richtung parallel zur Oberfléache fiir verschiedene Energien, bzw. Streuphasen oder
‘E L‘. Idealerweise schneiden diese Linienprofile durch Beugungsreflexe. Trigt man die Linien-

profile als Intensitatsplot in zweidimensionaler Darstellung gegen Ell und k L auf, so ergibt sich
ein Bild &hnlich zu Abb. 2.3] Von besonderer Wichtigkeit ist diese Methode bei der Charakteri-
sierung gestufter Oberflichen. Betrachten wir zunéchst eine periodische Stufenanordnung wie in
Abb. a) gezeigt. Terrassen mit einer Breite I', die dem Vielfachen der zu Grunde liegenden
Gitterperiodizitat entspricht, sind von Stufen einer Hohe d getrennt. Durch die Stufenperiodi-
zitdt ergeben sich zunédchst im Beugungsbild zusédtzliche Reflexe zwischen den Hauptmaxima
in einem Abstand Ak = 2% Die zugehorigen Beugungsstangen sind gegeniiber den Stangen
die von den Terrassen ausgehen um einen Winkel verkippt. Dieser Winkel entspricht genau dem
Neigungswinkel o der gestuften Oberfldche. Seine Messung erlaubt es dann bei Kenntnis der Ter-
rassenrichtung 7, (hier [111]-Richtung) mittels einfacher Vektorrechnung auf die Orientierung

10
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io der Stufen zu schlielen: L

Qv = arccos (M)

|71 | |7

Dariiber hinaus hat man die Moglichkeit die Indizierung der Flache mittels Vektoraddition zu
bestimmen. Hierfiir muss man die dreidimensionalen Bragg-Punkte indizieren und den Schnitt-
punkt einer Beugungsstange mit zwei Bragg-Punkten finden. In der Abb. a) ist dies in griin
gezeigt, hier gilt: [667]-[444]=[223]. Es handelt sich also um eine (223)-Fléche mit einer Terras-
senbreite I' = 4%a5i.
Ist die Oberfliche facettiert, weist also in Teilbereichen verschiedene Orientierungen auf, so ent-
springen jeder dieser Flachen eigene Beugungsstangen, die allerdings um den Facettenwinkel «
gegeneinander geneigt sind. Bei In-Phase Bedingungen schneiden sich die Stangen jeweils, dies
ermoglicht {ibrigens die sehr exakte Bestimmung der In-Phase Energie [37] fiir die gegebene
Oberfliche. Ahnlich wie zuvor lassen sich, einmal iiber den Winkel sowie iiber die Subtraktion
der Bragg-Punkte, die Orientierungen der Facetten bestimmen.

2.2 Theorie des elektronischen Transports

In diesem Kapitel werden die wesentlichen theoretischen Modelle und Formalismen vorgestellt
die fiir das Verstdndnis des elektrischen Transport und im Besonderen des Magnetotransport in
metallischen Diinnschichten und Nanostrukturen wichtig sind.

2.2.1. Drude-Theorie des elektronischen Transports

Zur Beschreibung der elektrischen Transportphanomene in Metallen bediente sich Drude bei der
kinetischen Gastheorie und nahm an, dass die Leitungselektronen ein Gas aus wechselwirkungs-
freien Teilchen darstellen. Anders als bei idealen Gasen jedoch musste es einen Hintergrund von
unbeweglichen, positiv geladenen Teilchen geben, um die Ladungsneutralitdt zu gewahrleisten.
Die grundlegenden Annahmen des Modells sind die folgenden [38] Kap. 1]:

1. Die Elektronen wechselwirken nicht untereinander und auch nicht mit den positiv gelade-
nen Atomrimpfen. Lediglich St683e mit den Atomriimpfen kénnen die ansonsten geradlinige
Bahn der Elektronen storen (Vgl. Abb. 2.4h) oben). Unter der Wirkung duflerer elektri-
scher und magnetischer Felder sind die Bewegungen der Elektronen durch die Newtonsche
Mechanik determiniert.

2. Ein Stof3 passiert instantan und dndert die Bewegungsrichtung des Elektrons

3. Nach einer mittleren Stofizeit 7 kommt es zum Stoflprozess. Das bedeutet, dass es in
einem infinitesimalen Zeitraum dt mit der Wahrscheinlichkeit dt/7 zu einem Stof§ kommt.
Wiéhrend der Zeit 7 kann sich das Elektron ansonsten frei im Kristall bewegen.

4. Das thermodynamische Gleichgewicht wird nur iiber St68e erreicht. Dabei ist die Richtung

eines Elektrons direkt nach dem Stofl unabhéngig von der Geschwindigkeit und Richtung
vor dem Stofl und nur von der thermischen Geschwindigkeit am Ort des Stofles beeinflusst.

11
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Das Ohmsche Gesetz in seiner allgemeinen Form stellt die Proportionalitéit zwischen angeleg-
tem Feld E und der resultierenden Stromdichte j dar:

E = pj. (2.17)

p bezeichnet man als den spezifischen Widerstand, er ist unabhingig von dufleren Groflen und
damit eine reine Materialkonstante. Dies unterscheidet ihn vom Widerstand R. Betrachtet man
einen Leiter der Linge L und Querschnittsfliche A, so ist R = p%. Er ist also von den Ab-
messungen des Leiters bestimmt. Die Stromdichte ergibt sich aus der Betrachtung, dass jedes
Elektron die Ladung -e trigt und eine Geschwindigkeit ¥ hat, und somit in einem Zeitintervall
dt eine Ladung dg = —nevAdt durch eine Flache A hindurch tritt. Also ist:

Die mittlere Geschwindigkeit ist durch die Aufnahme der elektrischen Energie nach der Zeit 7, die
auch als Relaxationszeit bezeichnet wird, gegeben durch: @,, = —eE7/m (m: Elektronenmasse).

2
— ne —
:>j:< T)E
m

Hieraus folgt mit Gleichung unmittelbar die Drude-Formel fiir die Leitfadhigkeit:

(2.18)

In dieser Formel tritt nicht m, sondern m*, auf, also die effektive Masse des Ladungstréigers.
Dieses ist formal nicht in der Drude-Theorie enthalten, da hier freie Elektronen ohne Wechsel-
wirkung mit dem Kernpotential u.a. angenommen werden.

Semiklassisches Modell des elektronischen Transports — Sommerfeld-Theorie

In der Erweiterung der klassischen Theorie mit Hilfe der Quantenmechanik und dem Béndermo-
dell des Festkorpers zeigt sich jedoch, dass auch fir nicht freie Elektronen, die das periodische
Potential der Kerne fiihlen eine Beschreibung durch die Drude-Formel méglich ist. Dabei ist die

effektive Masse proportional zum Inversen der Bandkriimmung: m* = h? (%)71 [39, Kap. 8].
Auch kann die effektive Masse das entgegengesetzte Vorzeichen annehmen und so den Trans-
port positiv geladener Teilchen, den Léchern, beschreiben. Die Drude-Theorie kann dies nicht
von sich aus beschreiben, da hier nur negativ geladene Teilchen den elektrischen Strom tragen.
Allgemein ist aber die effektive Masse ein Tensor, der von der kristallographischen Richtung

abhédngt und in seinen Komponenten die folgende Form annimmt:

1 9*E(k)
h? Ok;0k;’

M (k)i = +
sodass auch die Leitfdhigkeit eine Tensorgréfe ist:

o = 2r(E )/kF LBy (2.19)
N F 0 47T3 ' ’
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2. Theoretische Grundlagen

Hierbei ist 7(EF) die Relaxationszeit von Ladungstréagern an der Fermikante. Nur im Spezialfall
[M_l(g)]ij = (1/m*)d;; geht diese Gleichung wieder in die Drudesche Form tiber:

: (2.20)

und ist somit unabhéngig von k also der kristallographischen Richtung [38] Kap. 13].

Man erkennt, dass die wesentliche energetische Skala in Gleichung die Fermi-Energie Ffr
und mit ihr verbunden der Fermi-Wellenvektor kg, ist. Durch die Beschreibung der Zustands-
dichte der Elektronen mit Hilfe der Fermi-Dirac-Verteilundl] sieht man leicht ein, dass fiir die
elektronische Leitung im Metall lediglich die Elektronen in der Néhe der Fermi-Energie beitra-
gen konnen, da nur in einem Bereich der Gréflenordnung k7T um Ep eine Umverteilung der
Besetzung von Zusténden statt findet.

2.2.2. Temperaturabhangigkeit der Leitfahigkeit in Metallen -
Bloch-Griineisen-Gesetz

Fiir den Widerstand eines metallischen Leiters sind Stofiprozesse der Elektronen verantwortlich.
Dabei unterscheidet man zwischen Stoflen an Defekten sowie Phononen. Da beide Prozesse
unabhéngig sind, kann man auch die Stofirate als Summe zweier Teilstoraten schreiben:

1 1 1

=4 =

T T0 Ti
Mit 7 der mittleren elastischen Streuzeit an Defekten und 7; der mittleren inelastischen Streuzeit
an Gitterschwingungen. Aus Gl ergibt sich damit fiir den spezifischen Widerstand:

m

1
p= T POt o= ne?ry + ne?r;(T)’

welches auch als Matthiesensche Regel bekannt ist. Nur der Elektron-Phonon Anteil ist von der
Temperatur abhéngig, fiir T=0 bleibt nur der Restwiderstand py erhalten, da hier alle Pho-
nonen ausgefroren sind. Bei hohen Temperaturen ist allerdings die Elektron-Phonon-Streuung
wesentlich fiir den Widerstandsverlauf, die mittlere freie Weglénge ¢ wird von der Phononen-
dichte npj, sowie dem Streuquerschnitt oy bestimmt: 1 = nppost. Der Streuquerschnitt ist
frequenzabhéangig, da aber bei hohen Temperaturen sehr viele Phononen mit der Debye-Frequenz
angeregt sind streuen die Elektronen iiberwiegend an diesen und og ist somit in etwa konstant.
Die Phononendichte steigt proportional zur Temperatur an, sodass:

pox {toxnpy xT, T> ODebye

Fiir tiefe Temperaturen nimmt die Dichte der Phononen ab und der Streuquerschnitt og wird
mit der mittleren Phononenfrequenz kleiner. Dariiber hinaus kann ein Phonon bei tiefen Tem-

!Das Pauli-Prinzip verlangt fiir Fermionen, wie es Elektronen sind, die statistische Beschreibung mit Hilfe der
Fermi-Dirac-Verteilung frp, anstatt der klassischen Boltzmann-Verteilung fg. Sie sind jeweils gegeben durch:

m 3/2 —E/knT 1
E)= (7) e~ B/kBT, B)= — .
fB(E) 2rkgT feo(E) 6xp[Ek;ETF} +1
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Abbildung 2.4.: Klassischer Magnetotransport: a) Die Ladungstréger, die sich ohne B-Feld zwi-
schen Kollisionen geradlinig bewegen, werden auf Spiralbahnen gezwungen. Thr
Weg durch den Festkorper ist damit lénger. Unterschieden sind die Falle mit kur-
zer und langer freier Weglédnge, die auch unterschiedliche Magnetowiderstands-
verhalten zeigen konnen (Details siehe Text). b) Vektordiagramm der durch E-
und B-Feld vorhandenen Kréfte. Dabei ist m* die effektive Masse, fdie Strom-
dichte und 7 die Relaxationszeit. Nach [41, Kap. 1].

peraturen vergleichsweise weniger Impuls an das Elektron iibertragen, sodass in der Summe
die Temperaturabhéngigkeit der Leitfdhigkeit starker als nur proportional zu T verlduft. Das
Bloch-Griineisen Gesetz beschreibt den Verlauf von p; wie folgt:

5
Fir tiefe Temperaturen ergibt die Losung des Integrals einen Verlauf p; o (%) , sowie fir

hohe Temperaturen p; o %, entsprechend der Erwartung nach obiger Diskussion. [40, Kap. 9]

2.2.3. Klassischer Magnetotransport

Wie im vorigen Kapitel beschrieben, ist fiir den Widerstand oder die Leitfdhigkeit eines Fest-
korpers die Streuung der Ladungstriger verantwortlich. Dies kann zum einen an intrinsischen
Defekten, zum anderen - und im Besonderen wichtig bei diinnen Schichten oder Dréhten - durch
Streuung an der Oberfliche passieren. Unter dem Einfluss eines Magnetfeldes verspiiren die
Ladungstrager die Lorentzkraft Fp =e-7x é, die sie auf eine Kreisbahn, bzw., wenn noch
ein elektrisches Feld in Léngsrichtung wirkt, auf eine Spiralbahn senkrecht zur E—Feldrichtung
zwingt (Abb. a) unten). Die Umlauffrequenz oder Zyklotronfrequenz ist dann:

eB

We = —.
m*

Das in Abbildung b) gezeigte Vektordiagramm veranschaulicht das Kréftegleichgewicht bei
Anwesenheit eines B-Feldes senkrecht zur Stromrichtung. Zur Kompensation der Lorentzkraft
baut sich die Hall-Spannung auf. Es lasst sich ein sogenannter Hallwinkel g definieren. Fiir ihn
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2. Theoretische Grundlagen

gilt, mit der Beweglichkeit p der Ladungstréager:

eBT
tan(ppg) = e uB = w,T.

Diese dimensionslose Grofle gibt an, wie viele Kreisbewegungen ein Teilchen ausfiihrt, bevor es
an der ndchsten Storstelle gestreut wird [38, Kap 1].

Klassisch gesprochen verlangert sich der Weg, den die Ladungstriager im Leiter zuriick zu le-
gen haben. Unweigerlich passieren sie dann auch mehr Defekte und werden haufiger gestreut.
Dies fithrt zu einer Erhéhung des Widerstandes bzw. Reduktion der Leitfdhigkeit mit steigen-
dem magnetischen Feld. Dabei ergibt sich eine quadratische Abhéngigkeit der Leitfdhigkeit und
ein linearer Zusammenhang des spezifische Hallwiderstand mit dem angelegten Magnetfeld [41,

Kap.1]:
00 B

B) = = - 2.22
o(B) 1+ (uB)?’ PHall e ( )

In einer Situation, in der die freie Weglédnge eines Materials sehr grof ist und somit in der diinnen
Schicht (Dicke d) die freie Weglange {y,g, von d bestimmt wird (¢y,¢, ~ d), kann aber genau der
gegenteilige Effekt auftreten (Abb. a) unten rechts). Durch die Verbiegung der Trajektori-
en werden die Ladungstriger im Inneren der Schicht festgehalten und kommen seltener an die
Oberflache, an der Streuung statt finden kénnte. Dadurch wird der Widerstand mit steigendem
Magnetfeld kleiner. Dieser Effekt konnte erstmals in Mikrometer diinnen Natriumdréhten nach-
gewiesen und erklart werden [42]. Jedoch sind die Beweglichkeiten der Ladungstréager in den hier
untersuchten Diinnschichten zu klein, als dass man einen solchen Effekt messen konnte.

Die Gleichungen [2.22] sind von sehr einfacher Gestalt. Komplizierter wird die Situation aller-
dings, wenn man es mit mehr als einem Ladungstriagertyp zu tun hat, also Elektronen und
Locher zum Ladungstransport beitragen. Wie wir im spéteren Kapitel [2.8] sehen werden, trifft
dies genau fiir den Oberflichenzustand von Bismut zu. Die Leitfdhigkeit ergibt sich mit den
Beweglichkeiten der Elektronen und Locher p, und g, und deren Ladungstragerdichte n und
p zu: 0 = e(npy + pip). Beschreibt man die Ebene senkrecht zum angelegten Magnetfeld B in
der sich E und j befinden als komplexe Ebene, so kann man fiir den spezifischen Widerstand in
Abhéngigkeit des Magnetfeldes, mit der Abkiirzung v, ,_ = p,/, B, eine Formel aufstellen [41]:

o(B) = B [y=+ovs + v+ (i )] =il —ed + (1= or2q7)] (2.23)
ne (- +ev)? + (L= )27

Der Realteil von p entspricht dem spezifischen Magnetowiderstand, der Imaginérteil dem spe-

. . . L _o(B) _ R(B) _ G(0)
zifischen Hall-Widerstand. Trivialerweise gilt der Zusammenhang: 2 0. = RO — GB) Nach

Umformung und ldngerer Rechnung ergibt sich schliefflich ein Ausdruck fiir den magnetfeldab-
hangigen Leitwert:
2,2
14+ (1 - 0)2(“"7“”32

2 p
G(B) = G(0 pntay) oL (2.24)
L pn iy 2 B n
sowie fir den spezifischen Hall-Widerstand [41]:
By —cpp + (1 — o) un B?
paan(B) = T P (2.25)

e (tn + cpp)® + (1= 0)2p2 3 B>
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Abbildung 2.5.: Graphische Darstellung der Gleichungen in a) und in b). In a) wird bei
konstantem c=p/n und p,/pp, = 1 der Wert von p, verdndert. Die Amplitude
der Parabel nimmt ab. In b) &ndert sich die Steigung in Abhéngigkeit von s, / .
Fiir ¢ = p2/ ,uf, wird der Halleffekt kompensiert und verschwindet.

Weiterhin erkennt man in Gleichung den quadratischen Charakter der klassischen Magne-
toleitfahigkeit, allerdings héngt die Grofle des Effekts entscheidend von den Beweglichkeiten der
Elektronen und Locher ab. Abbildung a) zeigt das Verhalten von G(B) unter Variation der
Beweglichkeitswerte. Deutlich erkennt man, dass die Amplitude der Parabel abnimmt, sobald
fin, und i, kleiner werden.

Etwas komplexer ist das Verhalten des Hall-Widerstandes. Bei Anwesenheit nur eines Ladungs-
tragertyps kann man anhand der Steigung von pp(B) die Art des Ladungstrigers bestimmen.
Eine positive Steigung wiirde von Lochern, eine negative von Elektronen erzeugt. Kommen beide
gleichzeitig vor, geht das nicht mehr so einfach, da fiir die Steigung der Kurve jetzt, neben der
Konzentration auch die Beweglichkeit, jeweils der Locher und Elektronen, mit eingeht. Nimmt
man fiir Gl an, dass g, B < 1 und ppB < 1 und setzt die Ableitung gleich 0, so kommt
man auf die Gleichung;: j—g =0&c= Z—Zl Eine Steigung grofier (kleiner) als Null bedeutet also,

dass ¢ groBer (kleiner) als p2/ ,ug ist. Silryld beide gleich grofl so ist der Leiter kompensiert und
der Halleffekt verschwindet. Dieses Verhalten ist auch sehr schén in Abb. b) zu sehen. Bei
festem c=4 wird p,/pp, von 1 - 3,3 variiert. Beginnend bei positiver und endend bei negativer
Steigung verschwindet der Halleffekt genau bei Z—; =2.0=/c.

2.2.4. Schwache (Anti-)Lokalisierung

Neben der klassischen Beschreibung der Leitfdhigkeit durch die Drude-Theorie (Vgl. Kap. ,
konnen auch quantenmechanische Phénomene eine Rolle spielen. Da Elektronen im Festkorper
als Wellen beschrieben werden konnen, ist es nur zwangslaufig, dass die Leitungselektronen auch
Interferenzeffekten unterworfen sind. In ungeordneten Systemen kommt es haufig zu Streuung an
Storstellen, die letztlich auch den elektrischen Widerstand erzeugen. Die Leitungselektronen dif-
fundieren durch die Schicht von einem Streuzentrum zum néchsten. Die Wahrscheinlichkeit ein
Elektron zu einer Zeit t an einem Ort 7 zu finden ist: P(7,t) = 1/(4wDt) - exp(—r?/(4Dt)) [43],
wobei D die Diffusionskonstante ist. Am Ausgangspunkt (r=0) findet man es nach klassischer
Beschreibung also in 1/(47Dt) aller Félle. Ein moglicher dieser Diffusionswege ist in Abbildung
2.6p) gezeigt. Das Teilchen kehrt nach n Streuprozessen wieder zum Ursprung zuriick. Jedoch
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Abbildung 2.6.: Schwache Lokalisierung in zweidimensionalen ungeordneten Systemen. Die In-
terferenz der beiden Streupfade in Riickwértsrichtung ergibt eine Erhéhung des
elektrischen Widerstandes. a) Situation im Realraum, b) im reziproken Raum
(nach [43]).

erlaubt die Zeitumkehrinvarianz einem anderen Teilchen bzw. einer anderen Welle, genau den
umgekehrten Weg zu durchlaufen. Abbildung ) zeigt die gleiche Situation im reziproken
Raum. Der Impuls k wird iiber n Streuprozesse, jeweils nach der elastischen Streuzeit Ty mit
Impulsibertragen g1, gs, ..., Gn, zZu —k umgekehrt. Alternativ kann der Prozess von k zu —Fk iiber
die Folge g, ..., g1 ablaufen. Da die Streuprozesse als elastisch betrachtet werden, befinden sich
alle Zwischenzusténde bei der gleichen Energie und so sammeln beide Wellen auf ihrem Weg die
gleiche Phasenverschiebung Ay = Et/h, (t = n1p) an. Genau in Riickstreurichtung, und nur in
dieser, iiberlagern sich beide Wellen kohérent. Somit erhoht sich durch diesen Interferenzeffekt
die Wahrscheinlichkeit das Teilchen bei r=0 aufzufinden auf den doppelten Wert 1/(27 Dt). Das
Elektron ist also an seinem Ort lokalisiert, wodurch folglich auch der elektrische Widerstand
erhoht ist. Dieser Effekt der Elektronenwelleninterferenz durch zuféllig angeordnete Streuzen-
tren nennt man Schwache Lokalisierung (engl. Weak Localization, Abk. WL). Nach einer Zeit
7; geht die Phasenkohérenz verloren, es findet inelastische Streuung statt, sodass auch die In-
terferenz nur innerhalb der Zeitskalen 79 < t < 7; stattfinden kann. Der Lokalisierungseffekt
ist also besonders gut zu beobachten, wenn die inelastische Streuzeit 7; grof} ist. Dabei ist die
Riickstreuung nicht exakt auf 180° festgelegt. Es kann auch in einem kleinen Raumwinkelele-
ment darum herum, also fiir einen Endzustand mit —k+ ¢ zu konstruktiver Interferenz kommen.
Die relative Phasendifferenz der beiden Wellen ergibt sich dann aber fiir diesen Endzustand zu
Ay = nD¢?ry nimmt also quadratisch mit ¢ zu, wodurch der Beitrag solcher Zustéinde zur
kohirenten Riickstreuung exponentiell (oc exp(—Dg?t)) mit der Zeit abnimmt und schnell an
Gewicht verliert [43].

Anderson et al. zeigten 1979 [44], dass die Temperaturabhéngigkeit der Schwachen Lokalisierung

folgende Form annimmt:

77,627'0 82 Ti

G = - —727r2hln( ).

Dabei steckt die Temperaturabhédngigkeit implizit in 7;, die im Wesentlichen von der Streuung

70

mit Phononen beeinflusst wird. Somit folgt fiir eine Temperaturabhingigkeit der Form 7; oc 77
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eine logarithmische Abhéngigkeit des Korrekturterms von T:

e2

AG == PGOO . ln(T), Gog == m .

Diese wurden auch frith experimentell tiberpriift[45], 146, 47], jedoch war unklar ob der logarithmi-
sche Temperaturverlauf eventuell auch durch andere Prozesse wie der Coulomb-Wechselwirkung
bei der Elektron-Elektron-Wechselwirkung geschuldet ist[48]. Nach dieser Theorie sollte sich auf-
grund der unvollstdndigen Abschirmung der Ladung durch die tibrigen Elektronen ebenfalls eine
logarithmische Temperaturabhéngigkeit einstellen:

AG(T) = —Goo(1 = F)in(T)

Mit F, dem sogenannten Finkelstein Parameter, der typischerweise Werte 0<F<1 annimmt [43].
Erst mit der Untersuchung der Magnetotransportverhaltens konnte diese Frage geklart werden,
da diese im Wesentlichen auf die Schwache Lokalisierung sensitiv ist. Die Phasenkohéarenz der
beiden Wellen kann ndmlich von einem dufleren Magnetfeld B gestort werden. So erhalten die
Partialwellen eine Phasenverschiebung wéihrend ihres Weges der proportional zum magnetischen
Fluss ® = B - A durch die den Diffusionspfad umschliefende Flache A ist. Da der Umlaufsinn
aber nicht gleich ist, ist das Vorzeichen von Ay entgegengesetzt, sodass der gesamte Phasenun-
terschied nach einer Umrundung Ay = % ist. Die Wellen koénnen also fiir grofie ® nicht mehr
interferieren, sodass die Lokalisierung durch das duflere Magnetfeld wieder aufgehoben wird. Der
Widerstand sinkt also mit steigendem B-Feld.

Diese Uberlegungen fiihren zu korrekten Ergebnissen, solange man davon ausgehen kann, dass
der Spin der Elektronen erhalten bleibt. In Systemen die eine starke Spin-Bahn- Wechselwirkung
(engl. spin-orbit interaction, Abk.: SOI) zeigen, ist dies nicht mehr der Fall. Es ergeben sich dras-
tische Anderungen. Betrachten wir nochmals das Interferenzexperiment. Diesmal aber unter der
Voraussetzung, dass sich die Spinausrichtung aufgrund der SOI bei einer Streuung ebenfalls
andert. Nach der Riickkehr zum Ausgangspunkt weisen jetzt die Spins der beiden zuvor interfe-
rierenden Elektronen in die entgegengesetzte Richtung, da die Spinwellenfunktion von Spin-1/2
Teilchen eine 47-Invarianz aufweisen [43] 49]ﬂ Somit kommt es anstatt der konstruktiven zur
destruktiven Interferenz, verursacht durch die Spin-Bahn-Wechselwirkung. Die quantenmechani-
sche Aufenthaltswahrscheinlichkeit am Ursprung verringert sich gegeniiber dem klassischen Wert
um die Halfte auf P = 1/(87Dt). Der elektrische Widerstand verringert sich demnach, bezogen
auf den Drude-Leitwert. Weil das Elektron es vermeidet an seinem Ursprungsort zu bleiben, be-
zeichnet man dieses Phénomen als Schwache Anti-Lokalisierung (engl. Weak Anti-Localization,
WAL). Erstmals experimentell nachgewiesen wurde die WAL bei der Untersuchung von diinnen
Magnesiumfilmen und deren Magnetowiderstandsverhalten nach Adsorption kleinster Mengen
Gold, welches als schweres Element eine grofle Spin-Bahn-Wechselwirkung zeigt. Bei tiefen Tem-
peraturen zeigte sich eine Umkehrung der Magnetowiderstandskurve von negativ zu positiv [51],
die in iiberzeugender Weise der theoretischen Erwartung von Hikami et al. entsprach [52]. Mit

2Im Formalismus der Berry-Phase kann dieser Sachverhalt auch so angesehen werden, dass beim Durchlaufen
der beiden zeitinversen Wege die Spinwellenfunktionen ¥4 eine Berry-Phase von

o= ﬂ./OT <\I/s[k(t)]|%\lls[k(t)]>dt -

ansammeln. [50]
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dem gleichen Argument von oben, nach dem der magnetische Fluss eine zusétzliche Phase ein-
fithrt, ist die destruktive Interferenz nicht mehr vollstindig und es kommt zu einer Authebung
der Anti-Lokalisierung, also einer Erhohung des Widerstandes.

Auch magnetische Verunreinigungen kénnen zu einer quantenmechanischen Korrektur des Wi-
derstandes fithren. Die magnetischen Momente der Verunreinigung wechselwirken mit den Spins
der Elektronen und fiihren zu einer vermehrten Anderung der Spinorientierung wihrend des
Streuprozesses. Da die Streuung richtungsabhéngig ist zerstort sie die Phasenkohirenz und hat
somit einen dhnlichen Einfluss wie die inelastische Streuung, sodass nach einer Zeit 75 keine
kohiirente Uberlagerung mehr moglich ist.

All die vorgestellten Prozesse liefern entsprechenden Streuzeiten, sodass die gesamte Streuzeit
nach der Matthiesen-Regel sich zu folgendem Ausdruck ergibt:

1r=1/10+1/7i + 1/7s0 + 1/7s.

Verbunden mit den charakteristischen Zeiten, sind auch Magnetfelder, bei denen der entspre-
chende Beitrag kompensiert wird.

h
B. —
" 4eDry,’

n =0,i,s0,s

D = Z%;? ist die Diffusionskonstante in einem System der Dimension "dim", die in den hier
vorgestellten Experimenten gleich 2 ist. Auch im Fall des quasi-eindimensionalen Pb/Si(557)
trifft dies zu, da der 1D Charakter durch eine zweidimensionale Wechselwirkung zu Stande
kommt. E|Unter Vernachléssigung der magnetischen Streuzeit erhélt man nach Hikami [52] die
Abhéngigkeit des Leitwerts vom dufleren Magnetfeld B in der Form:

AG(B) = G(B) — G(0) = — G {f <]]331) - ot (%) ot (]‘3]’33” (2.26)
mit f(%) :\If<;+]zi> —1In (BB> i=1,23. (2.27)

Die Funktion ¥(z) ist die Digammafunktion und definiert als die Ableitung vom Logarithmus

der Gammafunktion ¥(x) := $In(I'(x)) = E/((i)). Weiter sind die in Gleichung [2.26|angegebenen

Felder B;, (i=1, 2, 3) wie folgt definiert:

B1 = Bo+Bso+Bs= 2ev2 ’ (7—072 + (TUTSO)_I) (228)
eV
4 P 4 . .
B2 = ngo + ng + Bi = 2eV12; ‘ (5(7_07—50) + (TOTi) ) (2‘29)
h —
By = 2B +Bj= prel (romi) ! (2.30)

Somit resultiert aus dem Zusammenspiel der drei Zeitskalen 7y, 7; und 75, ein bestimmter
Verlauf von G(B). In Abb [2.7|ist dies beispielhaft fiir zwei Félle dargestellt. In a) und b) ist die
Spin-Bahn Streuzeit zu vernachldssigen, sodass fiir G(B) fiir fast alle 7; ein positives G(B), also

S3Fiir die Diffusionskonstante wurden bei den hier untersuchten Materialien Pb und Bi die folgenden Werte der
Fermi-Geschwindigkeit zu Grunde gelegt: vy p, = 1.8 - 106%[53],\@731 =25- 106% [25]
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Abbildung 2.7.: Graphische Darstellung von Gleichung fiir die Leitwertskorrektur durch
Schwache Lokalisierung. Das magnetfeldabhéngige AG unter Variation von 7;
ist in a) gezeigt, den Einfluss von 74, erkennt man in ¢). Auf der rechten Seite ist
zur Verdeutlichung die Leitwertsdnderung bei +4 T gegen die jeweilige Streuzeit
( b): 73, d): 7o) aufgetragen.

WL, resultiert. Erst wenn 7; = 75,, zeigt sich eine negativer Magnetoleitwert und eine Abnahme
von AGyr in b), also eine Tendenz hin zu WAL.

In Abb. c¢) erkennt man bei konstantem 7y und 7;, dass es fiir kleine 75, zu WAL und fiir grofie
Tso 20 WL kommt. Dies stimmt sehr gut mit dem obigen Argument iiberein, dass bei starker Spin-
Bahn-Kopplung (75, klein) durch die 47-Invarianz der Spinwellenfunktion in Riickwértsrichtung
destruktive Interferenz vorherrscht, wéihrend fiir schwache Kopplung konstruktive Interferenz
und somit Lokalisierung dominant ist.

2.2.5. Leitfahigkeitsmessung mittels Zweipunkt und Vierpunktmessung

Bei der Messung der Leitfadhigkeit diinner Schichten verwendet man im einfachsten Fall zwei Kon-
takte. Wie in Abbildung a) dargestellt, dienen beide Elektroden, sowohl als Strom-, als auch
als Spannungskontakt. Da der Widerstand der Zuleitungen und des Kontakts einen Spannungs-
abfall verursachen, wird dieser unweigerlich die Messung des Schichtwiderstandes beeinflussen.
In der Vierpunkt-Messgeometrie verwendet man je zwei Kontaktpaare. Eines um den Strom in
die Schicht einzuprigen, das andere um den Potentialunterschied zu messen (Abb. b)). In
dieser Anordnung fliefit nun kein Strom mehr durch die Potentialkontakte, sodass deren Wider-
stand die Messung nicht beeinflusst. Prinzipiell kénnen sich die Spitzen in beliebigem Abstand
zueinander befinden, jedoch vereinfachen sich die Gleichungen erheblich, wenn sie kollinear, mit
festem Spitzenabstand s, angeordnet sind.

Der Widerstand eines homogenen elektrischen Leiters ist gegeben durch R = % = % mit dem
spezifischen Materialwiderstand p, der Querschnittsfliche, Lange, Breite und Dicke - A, 1, b, d -
des Leiters. Dabei definiert man die Grole ps = 4 als den Schichtwiderstand (teilweise auch mit
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Abbildung 2.8.: a) 2-Punkt-Messanordnung. b) 4-Punkt-Messanordnung mit dquidistantem Pro-
benabstand s. (Nach [54]) ¢) Potentialverteilung eines Dipols bei der 4-Punkt-
Methode. (Nach [55])

Rs gekennzeichnet). Die Einheit des Schichtwiderstandes ist 2, um ihn von einem konventio-
nellen Widerstand zu unterscheiden weist man ihm die Einheit /00 zu. Um den zu messenden
Widerstand einer 2-dimensionalen, unendlich weit ausgedehnten, leitenden Schicht E| mit der 4-
Spitzen Messmethode zu bestimmen, startet man mit der Abb. c): Durch den Strom zwischen
Kontakt 1 und 4 ergibt sich ein Gradient des elektrostatischen Potentials , abhéngig von der
Position auf der Probe. In einem infinitesimalen Kreissegment um den positiven Kontakt 1 ist
der Widerstand durch dR = gs—g gegeben. Daraus ergibt sich die Anderung des elektrostatischen
Potentials ¢ iiber dieses Element als

Ps
—dp = Id 2.31
@ 5 1ar (2.31)
o4 J [T d
:»/ dp = ° / &< (2.32)
@0 2 Jry 7

Sodass sich ¢4 und analog dazu auch ¢_, die durch den positiven und negativen Stromkontakt
erzeugten Potentiale, ergeben:

psI pSI r—

T+
=g — Bl p(—E _=- In(—= 2.33
P =0 o n(ro), @ po+ o n(ro) (2.33)

Die Summe der Potentiale, die von positiver und negativer Elektrode ausgehen, ergibt das Po-
tential in einem beliebigen Punkt P der Fléche:
psl  r_

o () (2.34)

Yr =

Die messbare Spannung zwischen zwei Kontakten an den Stellen P und Q ist daher einfach

I rp— T, —
Urq = ¢r = v = puglin(C =) = In(Z2)] (2.35)

“Hierbei nimmt man an, dass die Schichtdicke d viel kleiner als der Spitzenabstand s ist (d < s), sowie, dass s
viel grofler als der Spitzenradius ro ist (ro < s). Damit ist garantiert, dass man die Spitzen als Punktquellen
des elektrischen Feldes ansehen kann und die Poisson-Gleichung V(o (#)V®(r)) = 0 analytisch lésbar ist.
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Im Fall kollinear angeordneter Messspitzen wie in Abb. c¢) vereinfacht sich dieser Ausdruck
nach Division durch den Strom I zu [56):

Uz Ps (1 (328 + 534) 4 (512 + 523

Apkt
R = =
2D I 2T 512 534

)] (2.36)

Wenn auch noch alle Absténde sj; = s sind, nimmt die Formel fiir den Schichtwiderstand diese

einfache Form an [57]:
In(2) U =
s = — 7 2.
v < P Iin(2) (2:37)

Apkt
Rz D — Ps

Hier sollte man beachten, dass in diesem Fall der gemessene Widerstand unabhéngig vom Spit-
zenabstand s ist. Dies widerspricht der intuitiven Erfahrung, nach der der Widerstand mit dem
Spitzenabstand steigen sollte. Das liegt aber an der Eigenschaft des zweidimensionalen Raumes.
Durch die Vergréflerung des Spitzenabstandes steigt einerseits der Widerstand, andererseits kann
der eingepragte Strom sich weiter in der Ebene ausbreiten, es entstehen neue Leitungspfade. Die-
se zwei Effekte kompensieren sich gerade so exakt, dass im Resultat keine Abhéangigkeit von s
@ tibrig bleibt [54]. Fur dreidimensionale Schichten, die
also noch eine Ausdehnung in z-Richtung aufweisen, ergibt sich mit einer analogen Herleitung

besteht und nur ein Geometriefaktor

der folgende Zusammenhang [54]:

RiPk — 2—765 & o= %2”. (2.38)
Da sich der Strom jetzt auch in das Material ausbreitet, wird der Anstieg von R mit dem Spit-
zenabstand durch die zusétzlichen Strompfade tiberkompensiert und der 4-Punkt Widerstand
nimmt proportional zu 1/s ab.
Gleichungen [2.37] und sind nur gultig fiir in der Ebene unendlich ausgedehnte Schichten.
Hat die Probe Begrenzungen, so konnen diese den Potentialverlauf stéren und die Messung von
R so beeinflussen. Mit der Methode der Spiegelladungen lassen sich diese Korrekturen aber be-
rechnen [57]. Mit einem Korrekturfaktor C, der von den Abmessungen der Probe (a, b) und dem
Spitzenabstand s abhingt, gilt fiir ps:

U a b
s = — - - - 2.
P 1 C(b s> (2:39)

C ist fiir unendlich ausgedehnte Schichten gleich dem Faktor 7/In(2) ~ 4,53 und kleiner fiir
endliche Abmessungen.

2.2.6. Van der Pauw Methode

Eine allgemeinere Variante der 4-Punkt Messung ist die Van der Pauw Methode. Mit ihr kann
man, fiir beliebig geformte, homogen leitfihige Schichten, den Widerstand bestimmen. Die Vor-
aussetzungen dafiir sind: Die vier Messkontakte liegen am Rand der Probe und sind punktférmig.
Die Schicht ist iiberall gleich dick und geschlossen, das heifit sie besitzt keinerlei Locher in ihrem
Inneren. Ausgangspunkt ist Abbildung a), bei dem eine in der oberen Halbebene unendlich
ausgedehnte 2-dimensionale Schicht mit vier Kontakten A, B, C und D am Rand kontaktiert
ist. Die Kontakte A und B werden zunéchst als Stromkontakte verwendet. Dann kann man mit
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Abbildung 2.9.: Schematische Darstellung der Van der Pauw Messung. a) Die vier Punktkon-
takte am Rand einer in der oberen Halbebene liegenden Schicht. b) Die dazu
dquivalente Situation einer beliebig geformten Probe mit Kontakten auf ihrem
Rand.

Gleichung zeigen, dass:

psI

UCD:SOD—wc*:Tn(W)

bla+b+c)

Damit folgt sofort fiir Rap,cp und Rpcpa, also dem 4-Punkt Widerstand mit kommutierten
Kontakten:

Ps

— Rapcp = ?ln<(a+b)(b+0)>7 Ricpa = ps, ((a+b)(b+c)>

bla+b+c) ca

Mit der Identitdt b(a + b+ ¢) + ca = (a + b)(c + b) kann man eine Relation zwischen beiden
Gleichungen herstellen [58]:

TRAB.CcD )+ exp(— TRBe,pA )

= 1. 2.40
o o (2.40)

exp(—
Diese Gleichung ist von generellem Charakter und durch Anwendung komplexer Funktionen-
theorie und konformer Abbildung zeigte Van der Pauw, dass obige Gleichung auch fiir beliebig
geformte Proben gilt (entsprechend Abb. b). Durch Messung der beiden Widersténde ist es
also fiir beliebige Kontaktanordnungen und Probenformen mdoglich auf den Schichtwiderstand
ps zu schlieen. Praktischerweise schreibt man diese Gleichung um, und findet Losungen fiir ps:

T Rapcop + Rpepa <RAB,CD> (2.41)

Ps = In(2) 2 Rpc,pa

Wobei die Funktion f die Asymmetrie der beiden Widerstandswerte beriicksichtigt und Werte
zwischen 0 und 1 liefert (1 fiir den total symmetrischen Fall und kleine Werte fiir sehr asymme-
trische Kontaktanordnungen).

Van der Pauw schlug in seinem Aufsatz von 1958 auch besonders gut geeignete Probengeome-
trien vor, um den Widerstand sowie die Hall-Spannung effektiv messen zu kénnen. Dabei ist die
Kleeblatt-dhnliche Form, wie sie auch bei den hiesigen Proben (sieche Abbildung verwendet
wird, vorteilhaft. Dadurch konzentriert man den zu messenden Bereich auf die Mitte der Probe
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Abbildung 2.10.: Der Peierls-Ubergang: Die atomare 1D-Kette weist eine parabolische Disper-
sion auf, wenn jedes Atom ein Elektron zur Leitung freigibt. Das Band ist
halb gefiillt. Durch eine Gitterdeformation riickt der Rand der BZ auf den
halben Wert. Es bildet sich eine Energieliicke, die den Energieaufwand fiir die
Deformation iibertrifft und so der halbleitende Zustand energetisch giinstiger
ist. Verbunden mit der Gitterdeformation ist auch eine elektronische Umsor-
tierung, es bildet sich eine Ladungsdichtewelle. Nach [I7, S. 1130].

und die Kontakte werden effektiv kleiner und entsprechen besser der Voraussetzung eines Punkt-
kontaktes. Weiter liefert diese Anordnung auch einen gut messbaren Halleffekt im Vergleich zu
anderen Geometrien.

2.3 Fermi-Nesting und Peierls-Instabilitat

Aus physikalischer und technologischer Sicht ist die Untersuchung metallischer atomarer Ket-
ten von groflem Interesse. Wie Peierls aber argumentierte ist eine eindimensionale metallische
Kette bei T=0 K immer instabil gegen eine Gitterdeformation und der Bildung eines halblei-
tenden Zustandes. Wie Abbildung zeigt, kann eine Anordnung von Atomen in einer Kette
durch Dimerbildung eine 2ao-Uberstruktur bilden. Die Bandstruktur der nicht deformierten
Kette weist bei Annahme freier Elektronen und einer Abgabe von einem Elektron pro Atom
ins Leitungsband, parabolische Bander auf, die bis zur Hélfte gefiillt, also metallisch sind. Nach
der Deformation verschiebt sich nun der Brillouin-Zonenrand (BZ) auf den halben Wert -,
sodass nun 2kp = (22%0) = % gilt — das Band ist voll gefiillt. Elektronen am Rand der neu
gebildeten BZ koénnen nun vom reziproken Gittervektor % auf den gegeniiberliegenden Rand
zuriick geklappt werden. Es bildet sich eine stehende Welle mit eben diesem Wellenvektor aus.
Dadurch verbiegen sich die Béander derart, dass eine Bandliicke A am Zonenrand entsteht, die
in der GroBenordnung typischerweise einige 10 meV betrégt und das System halbleitend macht.
Bei T=0 iiberwiegt der Energiegewinn durch die Herabsetzung der Energie der Zustédnde knapp
unterhalb der Fermi-Kante, gegeniiber dem Energieaufwand, der nétig ist, um die Atome aus

ihrer urspriinglichen Lage auszulenken. Bei steigender Temperatur allerdings wird diese Ener-
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giebilanz zu Gunsten der Gitterverzerrung verschoben, sodass bei einer kritischen Temperatur
T, die halbleitende Konfiguration nicht mehr stabil ist und das System in einen metallischen
Zustand wie in Abb. oben relaxiert [I7]. Mit der Gitterdeformation geht auch eine elektro-
nische Umsortierung einher. Die Ladungsdichte variiert jetzt ebenso periodisch mit dem Ort. Es
bildet sich eine Ladungsdichtewelle (engl.: Charge Density Wave, CDW).
Eng verbunden mit der Peierls-Instabilitdt ist das Fermi-Nesting. Betrachtet man die Band-
struktur einer Oberfliche, so konnen z.B. mehrere Binder die Fermi-Fléche durchstoflen und im
einfachsten isotropen Fall Fermi-Kreise mit Radius kr bilden. Wenn zusétzlich durch die Pe-
riodizitdt der Oberfliche reziproke Gittervektoren g gefunden werden kénnen, die die Relation
erfiillen:

3] = 2k, (2.42)

so kommt es in dieser Richtung zu Umklappprozessen und der Bildung einer Bandliicke. Im
Fall von Fermi-Kreisen kann diese Beziehung aber immer nur fiir genau zwei gegeniiberliegen-
de Punkte gelten, sodass sich die Bandliicke global iiberhaupt nicht bemerkbar macht. Ist die
Fermi-Fléche jedoch anisotrop und die Kreise an den Seiten abgeflacht, kann es Bereiche aus
parallel zueinander verlaufenden Linien geben. Fiir alle Zustdnde die darin enthalten sind wird
dann Gleichung erfiillt und es kommt zum vollstdndigen Fermi-Nesting.

In den Kapiteln und wird die experimentelle Realisierung des Fermi-Nesting am Pb/-
Si(557) System noch tiefer gehend erldutert.

2.4 Der Rashba-Effekt

Im Festkorper bewegen sich die Ladungstrager nach bestimmten Symmetrien. So ist die Ener-
gie eines Elektrons unabhéngig davon ob es in Vorwérts- oder Riickwértsrichtung lauft. Dieses
Argument der Rauminversionssymmetrie wird durch die Gleichung:

E(k,1) = E(—k,1) ausgedriickt. Der Pfeil symbolisiert dabei die Spinausrichtung relativ zu
einer vorgegebenen Quantisierungsrichtung. Demnach kann der Spin des Elektrons nach oben
oder unten weisen. Ebenso gilt iiblicherweise auch die Zeitinversionssymmetrie (engl.: Time Re-
versal Symmetry, TRS), die besagt, dass ein Teilchen mit Spin-up die gleiche Energie besitzt wie
ein entgegengesetzt laufendes Teilchen mit Spin-down: E(E, 1) = E(—E, i) Daraus folgt aber
sofort, dass Zustdnde mit entgegengesetztem Spin energetisch entartet sind: E(E, 1) = E(E, 1).
Wenn eine der beiden Symmetrien aufgehoben ist, so kann es zu einer Spinaufspaltung der
Zustdnde kommen. Die Rauminversionssymmetrie ist in Kristallen ohne Inversionszentrum ver-
letzt, so z.B. bei der Zinkblende Struktur, bei der dieser Effekt bereits 1955 von Dresselhaus
untersucht wurde [60].

Bei zentrosymmetrischen Kristallen ist die Inversionssymmetrie an der Oberfliche gebrochen. In
diesem Fall spricht man vom Rashba-Bychkov Effekt oder kurz Rashba-Effekt [22), 61]. Die Ter-
minierung des Volumens durch die Oberfliche fiithrt zur Ausbildung eines Potentialgradienten
senkrecht zur Oberfliache, der auf die Elektronen in den Bdndern wirkt. Im ruhenden Bezugssys-
tem der Elektronen transformiert sich dieses elektrische Feld in ein effektives Magnetfeld. Der
Zeeman-Effekt separiert die Bander mit unterschiedlicher Spinorientierung energetisch vonein-

5Zusténde die durch die Zeitinversionssymmetrie miteinander verkniipft sind werden Kramers Paare genannt [59,
Kap. 6], siehe dazu auch Kap.
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Abbildung 2.11.: Verschiebung der Elektronenparabeln der spinporlarisierten Béander durch den
Rashba-Effekt um +kg, symmetrisch um I'. Dadurch entsteht ein Rotations-
paraboloid. (Nach [23])

ander. Dieser Aufspaltungseffekt ist umso starker, je schneller sich das Elektron bewegt, wahrend
die Aufspaltung fiir Teilchen ohne Impuls (also am I'-Punkt) verschwindet [62]. Das magnetische
Feld ist nach der Lorentz-Transformation des Feldes E. gegeben durch B = (v)/¢®)E., hiermit
ergeben sich Magnetfelder in der GréBenordnung von 2 — 20 x 107 T'. Die Zeeman-Aufspaltung
berechnet sich damit zu etwa 10™® — 10~* meV, wobei experimentell Werte zwischen 0,1 und
10 meV gefunden werden. Die Diskrepanz kann jedoch auf die Wechselwirkung der Wellen-
funktionen mit dem elektrischen Feld der Kerne zuriickgefithrt werden [59, Kap. 6]. Durch die
Wechselwirkung mit den Kernen ist die Spin-Bahn Aufspaltung damit auch von der Kernmas-
senzahl Z abhéngig und umso stérker, je grofler 7 ist.

Der Hamilton-Operator unter Berticksichtigung der Spin-Bahn-Wechselwirkung schreibt sich
folgendermafen:

h2
Am*c2

h?
2m*

H = Hy+ Hgp, Hy=FEy— —V? Hgg=— (VV x p)-¢& (2.43)
Wobei Ey das Energieminimum der Energieparabel, m* die effektive Elektronenmasse, VV der
Potentialgradient an der Oberfliche und & ein Vektor mit Pauli-Matrizen in seinen Komponenten
ist [62, [63]. Die Losung der Eigenwertgleichung liefert nun zwei Werte fiir die Energie, abhéngig
vom sogenannten Rashba-Parameter app:

- h2k2 - %k
Ei(k) = Eo + Gy *agp k|, arp=

(2.44)

*
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Quanten-Hall-
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Topologischer Isolator

Quanten-Spin-Hall-
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Abbildung 2.12.: a) Vergleich zwischen QHE- und QSHE-Phase. Im ersten Fall bilden sich
mit Magnetfeld Randkanile aus, bei der QSHE erzeugt die Spin-Bahn-
Wechselwirkung spinpolarisierte Randkanéle. b) Schematische Darstellung der
Bandstruktur eines TI mit ungerader Anzahl Kreuzungspunkte der Randzu-
stande (hier 1).

und die Wellenfunktion:

B, 4) = — (e #+7/2) 1) o — arctan ky ks (2.45)
V2

Diese beiden Zustéinde weisen also eine Aufspaltung ihrer Energiewerte, abhédngig vom Betrag
des Impulses auf, sodass die Energieparabeln entlang der k-Achse um den Betrag kg, jeweils
in entgegengesetzte Richtungen verschoben werden. Fiir ein zweidimensionales elektronisches
System, wie etwa der eines Oberflichenzustandes passiert diese Verschiebung isotrop in alle k-
Richtungen, sodass letztlich ein Rotationsparaboloid entsteht wie er in Abb. 2.11] zu sehen ist.
Am T'-Punkt bleibt die Entartung wie oben gefordert erhalten, fiir alle anderen k-Werte aber
nicht. Bei konstanter Bindungsenergie betrachtet, erkennt man also zwei konzentrische Kreise
um I', anstatt einem im spinentarteten Fall. Die beiden Kreise weisen eine entgegengesetzte
Rotation der Spinausrichtung auf (orange farbene Pfeile in der Abbildung).
Effekte die durch die Spin-Bahn-Wechselwirkung induziert werden, wie der Rashba-Effekt, wer-
den uns bei der Diskussion der Ergebnisse noch in vielerlei Hinsicht beschéftigen. So zeigen so-
wohl Monolagen Pb auf Si(557), als auch Bi-Filme auf Si(111) eine starke Rashba-Aufspaltung.
Dies wirkt sich bei beiden Materialien auf die Magnetotransporteigenschaften aus (Kap@
und im Fall von Pb/Si(557) kann mit Hilfe von Photoelektronenspektroskopie die Aufspaltung
direkt nachgewiesen werden (Vgl. Kap. .

2.5 Topologische Isolatoren - Unterdriickte Riickstreuung

Topologische Isolatoren (TI) sind Materialien, dessen Volumen isolierend ist, wihrend auf sei-
ner Oberflache, bzw. in 2D an seinen Rdndern, metallische Zustédnde existieren. Diese Zustinde
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sind spinaufgespalten. TI bestehen oft, aber nicht ausschliellich, aus Verbindungen mit Bismut,
so z.B.: BisSes, BisTes, HgTe, etc.

Eine Quanten-Spin-Hall-Effekt-Phase (QSHE) ist die einfachste Realisierung eines 2D-TI. Sie
ist in Abb. a) zum Vergleich mit einer Quanten-Halleffekt-Phase (QHE) gezeigt. Beim
Quanten-Halleffekt bewegt sich ein Elektron in einem magnetischen Feld kreisformig mit dem
Larmor-Radius und befindet sich energetisch auf Landau-Niveaus. Der Umlaufsinn wird durch
die Richtung des Magnetfeldes bestimmt. Die Hall-Leitfahigkeit dieser Phase wird gegeben durch
die Anzahl an propagierenden Moden/Anzahl der Landau-Niveaus n, welches eine ganze Zahl ist
und als topologische Konstante bezeichnet wird. Nur am Rand kénnen die Ladungstrager durch
Streuung und Reflexion an der Oberflache propagieren [64]. Im Zentrum werden die Ladungs-
trager durch das starke Magnetfeld auf Kreisbahnen gezwungen und bilden so einen isolierenden
Zustand.

In der QSHE-Phase bewegen sich Elektronen mit unterschiedlichem Spin in entgegengesetz-
tem Umlaufsinn. Auch ohne Magnetfeld befinden sich beide spinpolarisierten Randkanéle in
einem Quanten-Hall-Regime. Zur Bildung des QSHE und eines TI ist die Anwesenheit starker
Spin-Bahn Aufspaltung eine wesentliche Notwendigkeit. Diese bricht die TR-Symmetrie nicht,
lasst die Elektronen mit ausgezeichnetem Spin aber ein effektives Magnetfeld spiiren, welches
sie in den topologischen Zustand versetzt [24] [65]. Der Begriff Topologie bezieht sich auf die
Eigenschaften der Bandstruktur solcher Materialien. Wie die Abbildung b) zeigt, verbinden die
Randkanile jeweils das Leitungs- und Valenzband des Isolators miteinander und kreuzen sich
am sogenannten Dirac-Punkt. Anders als bei Graphen existiert bei TI aber eine ungerade Zahl
an solchen Punkten und die Zustdnde sind wie oben erwahnt spinpolarisiert.

Eine Eigenschaft der Randkanéle ist von besonderer Wichtigkeit fiir die Diskussion der spéter
vorgestellten Versuchsergebnisse, die in gewissem Umfang mit TI in Relation gesetzt werden.
Durch die TR-Symmetrie miteinander verbundene Zustinde, mit Energie E(E, 1) = E(—E, 1),
sind orthogonal zueinander und werden als Kramers Paar bezeichnet. Diese Eigenschaft kann
man mit der folgenden Uberlegung einsehen: Seien |¥) und |®) die Wellenfunktionen eines sol-
chen Zustandspaares und T der Zeitumkehroperator, sodass

T) = T|®).

Mit der Eigenschaft fiir Fermionen, dass fiir T gilt: 7?2 = —1, erhilt man unter der Annahme
eines Zeitumkehr invarianten Hamiltonoperators (H = T'H) die folgende Beziehung: [66, 67, [68]

(U [H|®) = (D|H| )" = (T |TH| W) = (U |HT| ¥) = (¥ ’HTZ‘ ®) =~ (¥|H|®) = 0.

Der Uberlapp beider Wellenfunktionen verschwindet also. Das bedeutet aber, dass die Riickstreu-
ung ((E, 1) — (—l;, 1)), also Streuung mit Streuwinkel 180°, aufgrund der Zeitumkehrinvarianz
verboten ist. Aus diesem Grund sind die metallischen Randkanéle von TI besonders gute Leiter
und gegeniiber Stérungen und Defekten sehr robust. Man sagt, sie sind topologisch geschiitzt [69].
In gewisser Hinsicht ist die Oberfliche von Bismutfilmen sehr &hnlich zu denen von T1, hier gibt
es ebenso spinpolarisierte Oberflichenbénder, die aber vom Rashba-Effekt hervorgerufen werden.
Nur unter bestimmten Bedingungen wird die Unterdriickung der Riickstreuung in TI aufgeho-
ben. Wie in Kapitel besprochen wird, kann die Einbringung magnetischer Storstellen die
TR-Symmetrie lokal brechen und die Riickstreuung in T1 erhchen. In diesem Kapitel wird auch
ein Vergleich mit den an Bi-Filmen erhaltenen Daten durchgefiihrt.
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Abbildung 2.13.: LEED-Muster einer atomar reinen Si(111)-Fliche nach wiederholtem Heizen
auf 1100 °C. Neben der 1 x 1-Zelle (griin) erkennt man zwischen den Hauptre-
flexen in jeder Richtung sechs Beugungsreflexe (rot-orange), die von der 7 x 7-
Uberstruktur herriihren. (E=96 eV, S=5.0)

Wie in Kapitel diskutiert werden wird, ist die Riickstreuung zwischen Kramers Paaren auch
bei Anwesenheit starker Elektron-Elektron-Wechselwirkung moglich. Hier ist die Annahme eines
unter Zeitinversion invarianten Hamiltonoperators nicht mehr ohne weiteres giiltig und Kramers
Paare demnach nicht mehr orthogonal. So werden SARPES-Messungen an Pb-Ketten auf Si(557)
mit Hilfe von linear polarisierten Spindichtewellen erklart, die eine solche Riickstreuung erfor-
dern.

2.6 Si(111) und Si(557)

Zur Préaparation der hier untersuchten metallischen Nanostrukturen wurde als Substrat ei-
nerseits Si(111), andererseits die davon abgeleitete Fliche Si(557) verwendet. Da Silizium in
der Diamantstruktur kristallisiert weist die [111]-Fliache die dichteste Kugelpackung mit einer
hexagonalen Symmetrie auf. Die Si-Gitterkonstante betragt as; volumen = 5.43 A. Jedoch kommt
es aufgrund der Terminierung des Volumenkristalls an der Oberfliche zur Bildung von freien
Bindungen, sogenannten dangling bonds. Diese miissen in einen energetisch giinstigeren Zustand
relaxieren, sodass es zur Umstrukturierung der oberflichennahen Schichten und damit zur Bil-
dung von Uberstrukturen kommt. Die dabei zu bevorzugende, weil energetisch stabilste, ist
die 7x7-Rekonstruktion mit 49 Atomen in der 2D-Einheitszelle. Das DAS-Modell [70] (Dimer
Adatom Stacking-Fault Model) ist weitgehend akzeptiert als Strukturmodell fiir die 7x7 Rekon-
struktion. Die rhomboedrische Einheitszelle besteht aus zwei Hélften, in einer der beiden sind
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die oberen zwei Atomlagen wie im Volumen, in der anderen Hélfte jedoch in Wurzitstruktur
angeordnet[71]. Entlang der Doménenwénde bilden sich jeweils drei Dimere aus (9 pro Einheits-
zelle). Zur weiteren Reduzierung der Anzahl an dangling bonds sitzen an bestimmten Stellen
Adatome (12 pro Einheitszelle) zentrisch iiber je drei Siliziumatomen der obersten Lage.
Obwohl diese Konfiguration energetisch giinstig ist, ldsst sie sich nicht einfach erzeugen. Von
iiberaus grofler Bedeutung ist die atomare Reinheit der Oberfléche, die keinerlei Fremdatome dul-
det. Daher kann sie nur unter Ultrahochvakuum-Bedingungen erzeugt werden. Nach dem Uber-
schreiten einer Aktivierungsenergie, etwa durch die Erwérmung des Materials auf T>1000° C
sind die Si-Atome so mobil, dass sie in die entsprechenden Plétze rutschen kénnen.
Abbildungzeigt das Beugungsbild einer atomar reinen Si(111)-Fléche, nach der in Kap.|[3.1.2
beschriebenen Priparation. Es hat sich eine 7x7-Uberstruktur ausgebildet. In griin erkennt
man die 1 x 1-Einheitszelle des Silizium mit Vektoren der Lénge k = 5—; = 1,89 A_l, dies
entspricht 100% Surface Brillouin Zone (% SBZ oder kurz % BZ). Entsprechend einem Silizium-
Reihenabstand ag;=3.325 A, dieser ergibt sich aus der Siliziumgitterkonstante der (111)-Oberflache
von ag, = 3.84 A mittels ag; = cos (30°) - ag;. In rot-orange sind beispielhaft die Positionen der
von der 7 x 7-Rekonstruktion stammenden Reflexe markiert. Sie haben dementsprechend einen
Abstand von 14.3% BZ zueinander. Die Si(111)-Flache ist isotrop, das heifit in allen drei Haupt-
kristallrichtungen (dquivalent zu [110]-Richtung) gleich.

Si(557) ist eine vizinale Si(111) Flache und damit anisotrop. Man erhélt sie, indem man den Kris-
tall relativ zur [111] um 9.45° in Richtung [112] einschneidet. Dabei wiirde man erwarten, dass
die so entstandene Oberfliche eine homogene Stufenfolge mit entsprechenden Stufenhéhen und
-breiten aufweist (5% ag;i breite Terrassen mit einatomiger Stufenhohe) ﬁ Jedoch konnte gezeigt
werden, dass dies nicht der Fall ist. Vielmehr besteht die Fléche aus 9 ag; breiten Si(111) Ter-
rassen, getrennt durch 2% ag; Dreifachstufen [72] (siehe Abb a)). Diese sind so schmal, dass
sie auch als eine Facette aufgefasst werden konnen, die dann eine [112]-Ausrichtung hat, wobei
Henzler et al. auf der atomar sauberen Si(557) Fliache (113)-Facetten identifizieren konnten [74].
Jedoch besteht kein Zweifel an der inhomogenen Stufung, sodass senkrecht zu den Stufen eine
Uberstruktur mit der 17-fachen Lénge des Silizium-Reihenabstandes 17ag; = 5.7 nm vorhanden
ist. Obwohl eine solche Oberflache per se, gegeniiber einer homogenen Stufung, energetisch be-
nachteiligt ist, kommt sie durch die Ausbildung der 7x7-Uberstruktur auf den (111)-Terrassen
dennoch zu Stande und wird durch sie stabilisiert. Der dadurch bedingte Energiegewinn ist gro-
Ber, als der Verlust durch die ungiinstige Stufung.

Abbildung a) zeigt das entsprechende Elektronenbeugungsbild einer Si(557)-Oberfléache.
Zuniichst erkennt man Ahnlichkeiten zum Si(111)-Muster (Vgl. Abb. . Zum einen ist dies die
1x 1-Zelle (griin), sowie die 7 x 7 Uberstruktur zwischen den Hauptreflexen (rot-orange). Letztere
entstammen den Si(111)-Terrassen, auf denen sich die bereits von der planaren Fliche bekannte
Rekonstruktion bildet. Im Vergleich zur (111)-Fliche sind nun alle Spots in [112]-Richtung, d. h.
senkrecht zu den Stufen, verbreitert. Dies liegt daran, dass die Bereiche auf der Oberflache, in de-
nen die Elektronenwellen kohérent miteinander wechselwirken kénnen durch die Terrassenbreite
beschrankt wird. Die endliche Kristallausdehnung senkrecht zu den Stufen verursacht demnach
eine Verbreiterung der Beugungsreflexe in dieser Richtung. Entlang der Stufen ist der Kristall

Die Gitterkonstante von Si(111) ist aly; = 3.84 A. In [T T 2]-Richtung, also senkrecht zu den Stufen ergibt
sich der Reihenabstand zu as; = as; cos 30° = 3.325 A. Der Netzebenenabstand in [111]-Richtung also die
Stufenhohe betrdgt: ds; (111) = 3.135A.
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1.55 nm
—

c) o Pb-Atome  § Si-Atome (1.+2. Lage)

Abbildung 2.14.: a) Seitenansicht der Si(557) Struktur. 9ag; breite (111) Terrassen sind durch
dreifach Stufen getrennt, die gemeinsam eine (112) Facette bilden. Somit er-
gibt sich die 17 ag;-Periodizitéit senkrecht zu den Stufenkanten, also in [112]-
Richtung. Nach [72].
b) Nach Adsorption von 1.3 ML Pb ergibt sich eine homogene Stufung in [223]-
Orientierung.
c¢) auf den Terrassen ordnet sich Pb in einer V3 x v/3-Struktur an, pro V/3-
Zelle hat man 4 Pb-Atome (in magenta nur exemplarisch gezeigt) pro 3 Sili-

zium Atome. Bedeckungsabhéngig existieren in bestimmten Abstdnden auch
V7 x v/3-Doménenwinde. Nach [73].

auch weiterhin beinahe unendlich weit ausgedehnt, sodass die Reflexe in dieser Richtung &hnlich
scharf sind wie im Fall der planaren Si(111)-Flache. Weiter erkennt man noch die in magenta
markierten Punkte in a). In dquidistantem Abstand von 1/17 der Distanz zwischen zwei Haupt-
reflexen (z.B. (00) und (10)) findet man 16 dieser Punkte. Sie entsprechen also der 17-fachen
Periodizitat der Gitterkonstanten der Oberflache, senkrecht zu den Stufen (siehe Abb. a)).
Ein Linienprofil zwischen zwei Hauptreflexen, angedeutet durch die magentafarbene Linie in
a) ist in b) gezeigt. Hier kann man die dquidistante Anordnung der Stufenreflexe (auch
als steptrain bezeichnet) an den schwarzen Pfeilen leicht ausmachen. Zusétzlich erkennt man in
dem Linienprofil noch weitere kleinere Maxima (durch graue Pfeile markiert), die von anderen
Facetten der Oberflache, etwa der (112) oder (113)-Facette stammen. Von ihrer Position aber
passen sie nicht in den (557)-steptrain hinein und kénnen so von diesen unterschieden werden.
Trigt man fiir viele Energien die Intensitdten der Linienprofile in einem k -kj-Plot auf, so
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Abbildung 2.15.: a)LEED-Muster einer atomar reinen Si(557) Oberfliche nach mehrmaligem
Heizen auf 1100 °C. Ahnlich wie bei Si(111) beobachtet man auch die 1 x 1-
Zelle, sowie die 7 x 7-Uberstruktur. Zusitzlich sind jetzt aber alle Reflexe
in [112]-Richtung verbreitert. Aufgrund der 17-fachen Periodizitéit der Flache

senkrecht zu den Stufen erhélt man nun zwischen den Hauptreflexen 16 zu-
sétzliche Reflexe im Abstand 1—17 . 3—; (magenta). Dimerisationen an den Stu-
fenkanten zeigen sich in x2-Linien (hellblau). b) Ein Linienprofil entlang der
gestrichelten magentafarbenen Linie in a) verdeutlicht die 17ag;-Uberstruktur.

(E=96 ¢V, S=5.0)

ergeben sich die Bragg-Stangen der Oberfliche wie in Abb. [2.16] gezeigt. Neben den Stangen
der [557]-Orientierung existieren auch noch [113]- und [559]-Facetten (letztere entspricht beina-
he der erwarteten [112]), die die Stangen der [111]-Orientierung jeweils unter anderen Winkeln
schneiden.

Ein weiteres Merkmal des Beugungsbildes sind die linienartigen Intensitaten (hellblau gestri-
chelt) genau in der Mitte zwischen den Linien, welche durch die Hauptreflexe definiert sind.
Dabei handelt es sich um eine 2 x 1 Uberstruktur (also einer Periodenlinge von 2al; = 7.68 A),
die durch eine Dimerisation von Si-Atomen an den Stufenkanten hervorgerufen wird. Da die
Stufenkanten untereinander nicht korreliert sind, sind diese Reflexe in k| -Richtung stark ver-
breitert und erscheinen als Linie.

Wie in nachfolgenden Kapiteln gezeigt werden wird, kann man dieses anisotrope Substrat fiir
das selbstorganisierte Wachstum metallischer Quantendrahtsysteme wie z.B. Pb/Si(557) nutzen

(siehe Kap. und [4)).

2.7 Blei — Eigenschaften — Der 1D-2D-Phaseniibergang

Ein Teil der Arbeit befasst sich mit der Untersuchung von Blei-Nanodrahten und Diinnschich-
ten auf gestuftem (vizinalem) Silizium (111), genauer Si(557). Dabei von besonderem Interesse,
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Abbildung 2.16.: k| -k|-Plot einer Si(557)-Fléche. So werden die Bragg-Stangen der Oberfliche
sichtbar gemacht. Die Bragg-Punkte sind markiert, sodass leicht die Orientie-
rung der Facetten abgelesen werden kann.

sind die elektronischen Eigenschaften wie z.B. das Transportverhalten des Bleis.

Fiir isotrope Bleischichten und Monolagen, prapariert auf planaren Si(111) Schichten, zeigte
sich der zweidimensionale metallische Charakter. So untersuchte Pfennigstorf [53l 75l 76 [77]
unter anderem auch Effekte der Schwachen Lokalisierung an Pb/Si(111) an einer Vorgédngerver-
sion des auch in dieser Arbeit verwendeten Versuchsaufbaus (siehe Kap. Er untersuchte den
Einfluss der strukturellen Eigenschaften auf die Streumechanismen der Leitungselektronen und
beobachtete eine Dominanz der Spin-Bahn Streuung in guter Ubereinstimmung mit der starken
Spin-Bahn-Wechselwirkung des schweren Blei. Ebenso wurde gezeigt, dass Quanten-Size-Effekte
in Pb-Filmen eine entscheidende Rolle spielen und zu Oszillationen der Leitfdhigkeit wahrend
des Lage fur Lage Wachstums [75] und einer das Vorzeichen wechselnden Hall-Konstante fiih-
ren [77].

Ultradiinne Bleischichten sind noch in vielerlei anderer Hinsicht interessant und wurden in der
Vergangenheit intensiv untersucht. Pb zeigt eine iiberaus hohe Mobilitét, sodass beim Wachstum
Inseln gebildet werden die aufgrund von Quanten-Size-Effekten in ihrer Hohe elektronisch stabi-
lisiert werden [78], den sogenannten magic heights. Dabei bewegt sich die Pb-Benetzungsschicht
als Ganzes und klettert 5 Monolagen dicke Inseln hinauf, um 7 Monolagen dicke Inseln zu bilden
[79], die fiir die darin befindlichen Elektronen einen energetisch besonders stabilen Zustand bil-
den. An solche Bleiinseln wurden beispielsweise auch supraleitenden Eigenschaften untersucht,
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und eine lineare Abnahme der kritischen Temperatur T, und der supraleitenden Energieliicke
A vom Inversen der Schichtdicke gefunden [80].

Interessant ist nun die Einschrankung des Pb/Si-Systems in einer lateralen Richtung durch die
Praparation der Schichten auf dem gestuften Si(557)-Substrat. Wie gezeigt wurde, fithrt die
Adsorption von Pb auf Si(557) mit anschlieBendem Heizen auf 640 K, zur Umstrukturierung
der in Abb. a) gezeigten Stufen, derart, dass nun eine homogene Stufenfolge vorhanden
ist. Abb. b) zeigt die Situation fiir eine physikalische Monolage Pb. Die Pb-Atome sitzen
auf 4% agi breiten Terrassen, getrennt von einatomigen Stufen. Dies entspricht einer (223)-

Orientierung, die makroskopisch der (557), durch anders orientierte grofie Facetten, angegli-
chen wird [14, 81, 82]. Auf den Terrassen der (223)-Stufen ordnen sich die Pb-Atome in einer
V3 x v/3-Struktur an (Abb. ¢). Wie in Magenta nur exemplarisch gezeigt ist, befinden sich
vier Pb-Atome, jedoch nur drei Si-Atome (schwarz, gefiillte Kreise) der obersten Lage in einer
V'3 x v/3-Einheitszelle. Daher spricht man bei dieser Bedeckung einer physikalischen Monolage
auch von 4/3=1.33 Monolagen bezogen auf die oberste Siliziumlage.

Die Bereiche perfekt angeordneter /3 x /3-Einheiten - sogenannte Doménen - sind von Do-
ménenwinden, bestehend aus /7 x v/3-Einheiten (orangefarbene Linien in c), getrennt. In den
Dominenwinden betrigt die Dichte sechs Pb-Atome auf /21 Silizium-Atome, sodass die Bede-
ckung also mit #=1.20 angegeben werden kann.

Durch die hohe Mobilitdt der Pb-Atome auf der Oberflache versucht das System immer die-
se Dichteunterschiede auszugleichen. Filigt man nun geringste Mengen Pb hinzu oder entfernt
es hypothetisch von der Oberflache, so werden die Doménenwénde sich entsprechend so ver-
schieben, dass im Mittel ihr Abstand tiberall gleich ist. Weniger Blei fiihrt zu grofieren, mehr
Blei zu kleineren Abstéinden. Dies geht so lange weiter, bis die Fldche maximal dicht mit

V/3-Einheiten bedeckt ist und der Abstand der Doménenwinde unendlich gro wird. Diese
Devil’s Staircase resultiert in einer Abfolge aus n v/3- und m /7-Einheiten und werden li-
neare Phasen (n,m) genannt, denen man exakte Bedeckungswerte zuweisen kann. Fiir 6 gilt:
0= W So entspricht die in Abb c) gezeigte Struktur einer (5,1)-Phase mit einer
Bedeckung # = 1/6 - (5-1.33 + 1-1.20) ML = 1.308 ML. Die (4,1) hétte eine Bedeckung von
1.304 ML. Durch Messung der Wandabsténde kann man 6 so iiberaus exakt bestimmen. Wie
Yakes et. al zeigten, bietet hierfiir die Elektronenbeugung mit Hilfe des SPA-LEED eine hervor-
ragende Moglichkeit. Durch die von den Doméanenwénden definierte Periodizitét ergibt sich eine
Aufspaltung der v/3-Beugungsreflexe, die sich in einem groBen Bedeckungsbereich um 1.3 ML
herum, antiproportional zur Periodenlédnge verhélt. Somit beobachtet man fiir Pb/Si(111) drei-
eckig aufgespaltene Reflexe (entsprechend den 3 dquivalenten [110]-Richtungen der V/3-Struktur
[83].

Auf der anisotropen Pb/Si(557)-Fldche werden zwei dieser Aufspaltungen unterdriickt, sodass
sich nur entlang der Terrassen die perfekte Ordnung der linearen Phase ausbildet und so auch
im SPA-LEED die v/3-Reflexe entsprechend entlang der [110]-Richtung aufgespalten sind [82].
Abb. zeigt das Beugungsbild der 1.31 ML Pb/Si(557)-Phase. Die steptrain-Reflexe der
Si(557) sind durch vier Reflexe im Abstand von 21.4% SBZ ersetzt. Die Flidche besteht wie oben
gesagt, aus (223)-Facetten mit einer Stufenbreite von 4% aSi. Die v/3-Reflexe zeigen eine Auf-
spaltung von 10% SBZ und ermdoglichen eine genaue Bedeckungskalibrierung im Prozentbereich
einer Monolage.

Obgleich eine Vielzahl an moglichen Bedeckungen und auch Stufenstrukturen fiir Pb/Si(557)
existieren, nimmt die in Abb. b) und c¢) gezeigte Struktur mit der physikalischen Monolage
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Abbildung 2.17.: SPA-LEED Bild der 1.31 ML oder (5,1)-Phase. Zwischen dem (00) und (10)

sind nun 4 statt 16 Spots mit Abstand 1/((4%):21.4% SBZ. Dies entspricht

einer (223)-Facette. Die v/3-Reflexe sind durch die Doménenperiodizitit auf-
gespalten, Ak=10% SBZ. (E=137 eV, S=6.0)
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Abbildung 2.18.: Der 1D-2D Phaseniibergang in der Leitfahigkeit von 1.31 ML Pb/Si(557). Un-

terhalb von 78 K ist das System nur entlang der Ketten leitfahig, dariiber in

beiden Richtungen [14].
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G

Abbildung 2.19.: Die Bandstruktur von 1.3 ML Pb/Si(557) gemessen mit ARPES [21]. Links)
Dispersion in k. Die parabolischen Béander sind derart gefiillt, dass g=2kp
gilt. Rechts) Zustandsdichtedarstellung 100 meV unterhalb der Fermi-Energie.
Deformierte Kreise mit Abflachungen an den Seiten, verschoben um den rezi-
proken Vektor g = 27“, ermoglichen perfektes Fermi-Nesting und verursachen
den isolierenden Zustand senkrecht zu den Pb-Ketten.

oder auch 1.31 Monolagen eine besondere Position ein und zeigt ganz spezielle Eigenschaften.
In temperaturabhidngigen Leitfihigkeitsmessungen in der hiesigen Arbeitsgruppe konnte ein 1D-
2D Phasentibergang bei 78 K beobachtet werden [14] [81]. Unterhalb dieser Temperatur findet
man metallische Leitung, also eine Abnahme der Leitfahigkeit mit steigender Temperatur, aus-
schlieBlich entlang der Pb-Nanodréhte auf den Terrassen, wihrend man senkrecht dazu einen
isolierenden Zustand hat. Erhoht man die Temperatur so wird bei T=78 K ein Leitfahigkeitss-
prung in beiden Messrichtungen beobachtet. Die parallele Leitfahigkeit fallt ab, wihrend sie in
Senkrechtrichtung um Groéflenordnungen ansteigt, sodass sich beide in etwa auf gleichem Niveau
befinden. Oberhalb der Sprungtemperatur |Z| ist das System also im Wesentlichen zweidimensio-
nal leitend. (siehe Abb.

Zunéchst ist das eindimensionale Verhalten unterhalb von 78 K aus naiver Sicht zu erwarten,
da man ja schliellich Bleiketten auf den Terrassen hat, wihrend die Stufenkanten nicht bedeckt
sind und so benachbarte Drihte elektrisch isoliert sein sollten. Bei genauer Betrachtung ist das
Problem allerdings deutlich komplexer.

ARPES-Untersuchungen an diesem System zeigten recht bald, dass aus elektronischer Sicht
trotz der Stufen das System grundsitzlich zweidimensionale Eigenschaften aufweist [84] [21].
So besteht die Fermi-Fliache des Pb/Si(557), mit der oben erwahnten (223)-Stufenstruktur und
einer Pb-Bedeckung um eine physikalische Monolage, in erster Linie aus kreisartigen Strukturen,
die lediglich an den Seiten etwas abgeflacht sind (siehe Abb. rechts). Der Einfluss der

"Nicht zu verwechseln mit der Sprungtemperatur bei Supraleitern.
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regelméafigen Stufung zeigt sich in Replica-Strukturen, also durch jeweils um einen Gittervektor

27

2
g = FE (mit d = 4§agi, dem Stufenabstand)

verschobene Kreise gleicher Grofie in Richtung senkrecht zu den Stufen ([112], auch als k.
bezeichnet). Die Pb-Phase mit § = 1.31 ML zeichnet sich nun noch zusétzlich dadurch aus,
eine ganz bestimmte Fiillung der Bander, also eine spezielle Lage des Fermi-Niveaus zu haben.
Und zwar genau so, dass der Fermi-Wellenvektor kg halb so grof ist wie der Gittervektor g, um
den die Parabeln in k; verschoben sind (vgl. Abb. links): 2kp = g = 27. Dies entspricht
genau der Bedingung [2.42]fiir Fermi-Nesting. Die Elektronen am Rand der Brillouin-Zone werden
also um den, durch die Stufenperiodizitiat definierten, reziproken Gittervektor zuriick geklappt.
Als Resultat dieser stehenden Elektronenwelle bildet sich eine Energieliicke aus, die das System
senkrecht zu den Stufen isolierend macht. Nach dem einfachen Modell des Peierls-Ubergangs geht
die elektronische Anderung auch mit einer strukturellen Anderung einher (siehe Kap. . Mit
Hilfe von SPA-LEED Untersuchungen wurde auch dieser strukturelle Phaseniibergang bei der
Sprungtemperatur beobachtet und eine abrupte Anderung der Stufenausrichtung von der [2 2 3]
bei tiefen Temperaturen auf eine [17 17 25]-Ausrichtung fiir T>78 K identifiziert [85]. Durch
die thermische Energie wird die halbleitende [223]-Anordnung instabil und das System geht fiir
hohere Temperaturen in die metallische zweidimensional leitende Phase iiber. Zur Diskussion
der strukturellen Eigenschaften der Phaseniibergangsbedeckung wird auf das spétere Kapitel [4.3]
verwiesen.

2.8 Bismut — Eigenschaften

Seit vielen Jahren ist Bismut ein gut untersuchtes Element und hat auf Grund seiner Vielzahl
interessanter Eigenschaften die Aufmerksamkeit vieler Wissenschaftler beansprucht. Es existie-
ren eine Reihe herausragender Abhandlungen iiber die strukturellen und elektronischen Eigen-
schaften von Bismut [86], 87, [88], [89]. Dabei hervor zu heben ist jedoch der Ubersichtsartikel von
Hofmann [25]. Dieser bietet einen weiten Uberblick iiber die wichtigsten niedrig indizierten Kris-
tallflichen von Bismut, deren Eigenschaften und den Stand der wissenschaftlichen Erkenntnis.
Im Wesentlichen werde ich mich im Folgenden an dieser Veroffentlichung orientieren und die
Aspekte, die fiir die vorliegende Arbeit von besonderem Interesse sind heraus stellen.

2.8.1. Eigenschaften des Bi-Volumens

Als Element der fiinften Hauptgruppe mit Ordnungszahl 83 zdhlt Bismut &hnlich wie Blei zu
den Schwermetallen. Aufgrund seiner energetisch iiberlappenden Leitungs- und Valenzbandes
an unterschiedlichen Symmetriepunkten des reziproken Raumes nimmt Bismut halbmetallische
Eigenschaften an und besitzt, bedingt durch entgegengesetzte Bandkriimmungen, sowohl Elek-
tronen als auch Locher, die den elektronischen Transport gewéhrleisten. Auch wegen seiner
iiberaus groBen Fermi-Wellenlénge von 120 A, die Einfliisse der Oberflichenbeschaffenheit ver-
mindert, konnten erstmals, in den 60er Jahren des letzten Jahrhunderts, Quanten Size Effekte
an Bismutschichten untersucht und nachgewiesen werden [86, [90]. Dabei fand man, abhingig
von der Bismutschichtdicke, Oszillationen des Gleichstromwiderstandes, sowie des Hall- und Ma-
gnetowiderstandes. Diese sind auf die Diskretisierung in z-Richtung und die damit verbundene
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Anderung der Zustandsdichte am Fermi-Niveau, abhingig von der Schichtdicke, zuriick zu fiih-
ren.

Kristallographisch ordnet man Bismut den rhomboedrischen Kristallen zu, es weist nach dem
Strukturbericht eine sogenannte A7 Struktur auf [91], welche in Hermann-Mauguin Notation
einer R3m Raumgruppe entspricht. Also einem Kristall mit dreizdhliger Drehinversionsachse,
sowie einer Spiegelebene [40, Kap 3.3],[92, Kap. 1.1]. Diese Symmetrie ist der kubischen sehr
dhnlich, mit dem Unterschied, dass entlang der trigonalen Achse der Kristall gestreckt ist, und
einige Atome damit nicht mehr in einer Ebene liegen und sich eine gekrauselte Bilagenstruktur
(engl.: puckered bilayer structure) ergibt. Durch die Verzerrung entsteht aus der 6-zahligen hexa-
gonalen Symmetrie (in der Ebene senkrecht zur trigonalen Achse) die oben erwéhnte dreizédhlige.
Abbildung a) zeigt die Kristallstruktur von Bismut. Mit roten Vektoren ist die hexagonale

b) c)
Bi(111) - hexagonal Bi(110) - pseudo-kubisch

QO o ® o

C, x

Abbildung 2.20.: a) Kristallstruktur von Bismut mit zwei unterschiedliche Basissystemen. Zum
einen das hexagonale Gitter mit den in rot dargestellten Achsen. Zum anderen
das rhomboedrische Kristallsystem mit zwei Atomen in der Basis (griin und
violett), mit den Vektoren aj — a3 (in dunkel blau), die einen Winkel von o, =
57.35° aufspannen. Zudem sind noch die Gitternetzebenen (111) und (011)
in rhomboedrischer Basis grau schattiert dargestellt. b) Bi(111)-Flidche mit
hexagonaler Symmetrie ¢) Bi(110)-Fldche mit pseudo-kubischer Anordnung
der Atome. (Nach [25])

Basis gezeigt. Sie verbinden die Atome innerhalb einer (100)gex-Ebene mit Abstand a = 4.535 A,
sowie entlang der c-Achse, zwei Atome mit Abstand ¢ = 11.814 A (jeweils bei 78 K) [93]. Dies
entspricht genau dem dreifachen des Bilagenabstandes von 3.94 A.

Die in der Literatur gebrduchlichere rhomboedrische Basis wird durch die Vektoren aj, a3 und
a3 aufgespannt (Die Definition der Vektoren ist in Anhang zu finden). Sie bilden jeweils
einen Winkel von o, = 57.3 °. Die Basis beinhaltet zwei Atome, eines am Koordinatenursprung
(griin) und eines an der Position (aj + a3 + a‘;’;)dldfld2 (in violett), wobei das Léngenverhéltnis
% = 0.88 betragt und durch die Verzerrung entlang der c-Achse hervorgerufen wird. Auch in
dieser Arbeit wird, wenn nicht ausdriicklich gekennzeichnet, die rhomboedrische Darstellung der
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a) L electrons b)

T holes
E.,.=10meV E

T gap E
Fl
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E,,=13meV

L holes
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Abbildung 2.21.: Schematische Darstellung der Bismut-Bandstruktur. a) Fir Volumen-Bismut
mit iiberlappenden Valenz- und Leitungsband, die den halbmetallischen Cha-
rakter verursachen. Die angegebenen Groflen Er o, Er 1, Ep i, und Egap, bezeich-
nen die Fermi-Energie der Elektronen am L Punkt, die Fermi-Energie der leich-
ten Locher bei L, sowie der schweren Locher bei T und der Energieliicke bei
L (Nach [94]). b) Fiir Schichtdicken < 30 nm verschieben die Bénder relativ
zueinander und eine fundamentale Bandliicke bei L in der Gréenordnung von
10 meV offnet sich — das Material ist halbleitend.

Ebenen verwendet. Fiir die spéter vorgestellten Messungen, sind die (111),40mp und (110),poms
Ebenen von besonderer Bedeutung und daher auch in Abb.[2.20p) und ¢) dargestellt. Die Bi(111)
zeichnet sich durch eine hexagonale Symmetrie mit einer Gitterkonstanten von 4.54 A, also ei-
nem Reihenabstand von cos (30°) - 4.54 A=3.93 A aus. Die Bi(110) ist rechteckig mit den zwei
Gitterkonstanten 4.75 A und 4.54 A und wird deshalb als pseudo-kubisch bezeichnet. Die
Atome der zweiten Lage befinden sich nicht in der Mitte der Einheitszelle, sondern sind leicht
verschoben.

Die oben genannte Kristallverzerrung entlang der trigonalen Achse ist letztlich auch fiir den

halbmetallischen Charakter verantwortlich. Dadurch beinhaltet die Einheitszelle zwei statt einem
Atom mit jeweils 5 Valenzelektronen. In der unverzerrten kubischen Struktur wiirde man halb
gefillte Béander, also metallisches Verhalten erwarten. 10 Elektronen pro Einheitszelle im ver-
zerrten Fall liefert per se einen halbleitenden Zustand, mit komplett gefiillten Bandern. Jedoch
ergibt das komplizierte Zusammenspiel aus Elektronenkonfiguration und Kristallsymmetrie, eine
Uberlappung von Valenz- und Leitungsband und folglich einen halbmetallischen Zustand [25] 94].
Diese Situation ist in Abb. a) zu sehen. Das Valenz- und Leitungsband tiberlappen ener-
getisch miteinander. Der Uberlapp betriigt bei tiefen Temperaturen (=~ 4 K) nur etwa 40 meV,
wodurch auch extrem geringe Fermi-Energien von Ep . = 27.2 meV und Erj, = 10.2 meV resul-
tiert. Fiir die Energieliicke bei L gilt Egap =13 meV [94].
Es ergeben sich sehr kleine Elektronen- und Loéchertaschen an hochsymmetrischen Punkten
der Brillouin-Zone (sieche Abb. [2.22). Am T Punkt (auch Z Punkt [95] genannt) befindet sich
die Locher, an den L-Punkten sind Elektronentaschen zu finden. Deren Volumen relativ zum
Brillouin-Zonenvolumen nur etwa 1075 betrigt [94].

Fiir diinne Bismutschichten wurde schon friih ein Ubergang vom halbmetallischen in einen
halbleitenden Zustand, abhéingig von der Schichtdicke, bei etwa 20-30 A, aufgrund von Quan-
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*X

Elektronen-
Tasche

Abbildung 2.22.: Zu sehen sind die Elektronen- und Lochtaschen an den Hochsymmetriepunkten
der rhomboedrischen Brillouin-Zone von Bismut. [25]

ten Size Effekten diskutiert und vorhergesagt[96l 97, 90]. Der Bandiiberlapp wiirde fiir kleine
Schichtdicken zu Gunsten einer Bandliicke aufgehoben. Dies ist vergleichbar mit dem Teilchen
im Kasten-Problem, bei dem die Abstdnde der Energieniveaus abhéngig von der Ausdehnung L
des Kastens zueinander verschieben. Die Situation fiir diinne Bi-Filme ist in Abbildung b)
gezeigt. Die relative Verschiebung der Bénder 6ffnet eine direkte Bandliicke am L-Punkt. Lange
Zeit konnte der vorhergesagte Halbmetall-Halbleiter-Ubergang experimentell nicht nachgewiesen
werden. Und wurde auch in jiingerer Vergangenheit kontrovers diskutiert [98] 99, 100]. Mittler-
weile jedoch gibt es hinreichende Beispiele des experimentellen Nachweises [101], [102]. Wie im
spateren noch diskutiert werden wird, ist dieser Effekt auch dafiir verantwortlich, dass selbst in
Bismut-Schichten von einigen zehn Bilagen die Leitfihigkeit des Oberflichenzustandes sehr gut
messbar ist, da der Volumenbeitrag zur Leitfihigkeit auf Grund des halbleitenden Zustandes um
Groflenordnungen geringer ist als die des Oberflichenzustandes.

2.8.2. Wachstum diinner Bismutschichten auf Silizium

Das epitaktische Wachstum metallischer Filme auf atomar glatten Substraten verlangt eine pas-
sende Gitterkonstante des Filmmaterials im Vergleich zur Unterlage. Ist der Unterschied zu gro8,
so verhindert die entstehende Spannung ein monokristallines, epitaktisches Wachstum. Polykris-
talline Filme sind dann die Folge. Im Fall vom Wachstum von Bismut auf der (111)-Fliache von
Silizium stellt aus diesem Grund zunéchst ein Problem dar. Die Gitterkonstante von Silizium
betrigt 3.84 A und ist damit stark abweichend von jeglichen Gitterabstéinden in niedrig indi-
zierten Flichen von Bismut (Vgl. Abb. .
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Aus diesem Grund muss die Fehlanpassung ausgeglichen werden. Dies geschieht auf Si(111) 7x7
durch einen zweistufigen Wachstumsprozess. Fiir die ersten Lagen beginnt das Wachstum in
pseudo-kubischer (110)-Struktur. Dieses zeichnet sich durch zweidimensionales Wachstum aus,
wodurch die einzelnen Kristallite sehr frith zusammen treffen, bevorzugt nach 4 Lagenﬂ Ei-
ne Minderheit der Kristallite weisen eine hexagonale (111)-Struktur auf [I03]. Diese dienen als
Saatkristalle fiir das spiatere Wachstum. Ab der Schichtdicke von 4 ML findet eine sogenannte
allotropische Phasentransformation, zu Gunsten der (111)-Struktur, statt. Sodass danach epi-
taktisches Wachstum in [111]-Richtung tiberwiegt [103, 104, 105, 106]. Die (111)-Saatkristalle
sind dafiir verantwortlich, dass der Bi(111)-Film in die Gitterperiodizitét der 7x7 Rekonstruk-
tion von Si(111) einrastet. Bemerkenswert ist dabei auch, dass die Gitterperiodizitéat nicht dem
Volumenwert von Bismut entspricht sondern eine leichte Kompression zu beobachten ist. In
SPA-LEED Messungen wurde entdeckt, dass der Beugungsreflex erster Ordnung von Bi(111)
exakt mit dem 6/7 Reflex der 7x7-Rekonstruktion von Silizium iibereinstimmt[105] 103, [106].
Daraus wurde gefolgert, dass 6 Einheitszellen der Bismutschicht mit dem 7-fachen der Silizium-
Gitterkonstante tibereinstimmen. Mit 7ag; = 6ap; aim ergibt sich ap; gim = 3.87 A, was gegeniiber
dem Volumenwert von ap; = 3.94 A lediglich einer Kompression um 1.8 % entspricht. Die resul-
tierenden Bismutfilme in (111)-Orientierung zeichnen sich durch ihre atomar glatten Oberflachen
aus und sind dariiber hinaus einkristallin. Dies ist dem sehr stark zweidimensionalen Wachstum
der Bi(110) Anfangsschicht, sowie den Bi(111) Saatkristallen zu verdanken.

Bruchteile der Bi(111) Kristallite weisen typischerweise aber eine beliebige Fehlorientierung,
relativ zum Silizium-Substrat, auf. Sodass in Elektronenbeugungsexperimenten neben den he-
xagonalen (111)-Beugungsreflexen auch Beugungsringe beobachtet werden kénnen [106] [104]. In
Kapitel werden die verschiedenen Phasen des Wachstums nochmals naher beleuchtet.

Mit der Perspektive einen qualitativ hochwertigen Bismutfilm zu produzieren ist es selbstver-
stdndlich von Interesse das Wachstum der fehlrotierten Kristallite zu vermeiden. Hierzu gibt es
in der Literatur mehrere Ansétze, die verfolgt wurden. Ein moglicher Ansatz ist das Wachstum
auf anderen Substraten als Si(111). Besonders hervor zu heben ist hier Barium-Fluorid (BaFs),
das sich gut fiir die Herstellung epitaktischer Bismutschichten eignet [107]. Eine Reduktion der
Gitterfehlanpassung wurde mit Hilfe von Heteroepitaxie auf diesem Substrat erreicht, bei dem
eine Bismutschicht zwischen zwei Lagen aus Bi,Sby_, eingebettet wurde und so sehr defektfreie
Bi(111)-Filme realisiert werden konnten [I08], [I09]. Allerdings kommt BaFy aufgrund des hier
verwendeten Versuchsaufbaus nicht in Frage, da fiir die Kontakte der Bismutschicht und der
damit verbundenen Leitfdhigkeitsmessung vollig neue Materialien, anstatt der sehr gut imple-
mentierten TiSis-Kontakte (siehe Kapitel , gefunden werden missten.

Dariiber hinaus wurde Bismut auf Si(100) gewachsen [I10]. Auch hier ergibt sich eine bevor-
zugte Wachstumsrichtung des Bismutfilms in (111)-Richtung bezogen auf das rhomboedrische
Kristallsystem. Allerdings wurden hier zwei gegeneinander rotierte Bi(111)-Doménen gefunden,
die auf die zwei Vorzugsrichtungen der Si(100)-Oberfldche zuriickzufiihren sind.

Der Einfluss von Grenzflichen auf das Bismutwachstum wurde ebenfalls untersucht. So be-
richten Yaginuma et al. [I03] von der Epitaxie auf 8 — /3 x /3 Bi/Si(111), statt auf der
7 x T-Rekonstruktion. Sie zeigten, dass die gednderte Oberflichenenergie und damit verbundene
Reduzierung der Verspannungen die allotropische Transformation von Bi(110) hin zu Bi(111) bis
zu deutlich groBeren Schichtdicken verhindert werden kann, und so Bi(110)-Film Wachstum so-

8Hier entspricht eine Bi(110)-Lage einer Flichendichte von 9.82x10** Atomen/cm?. Die Flichendichte einer
Bilage (BL) fiir das Wachstum in Bi(111)-Richtung entspricht dagegen 1.14x10'® Atomen/cm?.
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Abbildung 2.23.: Elektronische Bandstruktur von Bi(111). a) Fermi-Fléche von Bi(111) gemes-
sen mit ARPES[II[H zu sehen sind die elektronen- und lochartigen Taschen in
der Nihe von I'. b) Dispersion der elektronischen Bénder entlang der T' — M-
Richtung [I11]. Hier erkennt man unterschiedliche Bandkriimmungen, sodass
man den Taschen in a) elektronen- bzw. lochartigen Charakter zuweisen kann.
¢) Schematische Darstellung der Fermi-Flidche in a), mit Pfeilen ist die Spin-
polarisation der Bander angedeutet (nach [112]).

gar bis 15-20 Lagen moglich ist. Allerdings fithrt die Anpassung der quasi-kubischen Symmetrie
des Bi(110)-Kristallite auf die dreizihlige /3 x v/3 Bi/Si(111)-Unterlage zu effektiv 6 moglichen
Kristallorientierungen. Somit erhielten die Autoren nur polykristalline Filme mit recht hoher
Filmrauigkeit.

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass die Bismutepitaxie auf verschiedenen Substraten bereits
detailliert untersucht und zu weiten Teilen verstanden ist. In dieser Arbeit werden Bismutfil-
me auf Si(111) 7x7 (sieche Kapitel [5.1)), sowie Si(557) (sieche Kapitel hergestellt, um deren
Leitfdhigkeitseigenschaften zu untersuchen.

2.8.3. Elektronische Eigenschaften diinner Bismutschichten - Dominanz des
Oberflachenzustandes

Zum Versténdnis von Transporteigenschaften diinner Filme sind neben strukturellen Eigenschaf-
ten, wie die Kristallstruktur und Abweichungen davon, also Defekte, vor allem die elektronische
Bandstruktur grundlegend und von grofier Bedeutung. Diese ist fiir Bismut sehr gut untersucht.
Am anschaulichsten stellt die winkelaufgeloste Photoelektronenspektroskopie, wie in Kapitel [3.3]
vorgestellt, die Bandstruktur dar. Ast und Hochst [111] sowie Hirahara et al. [113} 27] zeigten,
dass die elektronische Bandstruktur von Bismut sehr kompliziert ist. Besonders eindrucksvoll
ist dies an der Fermi-Fliche von Bi(111) (Abbildung a) und c)) zu sehen. Man hat es
nicht mit einfachen Fermi-Kreisen zu tun, sondern erkennt zum einen ein kreisartiges Element
um I sowie 6 ovale Strukturen jeweils in I' — M-Richtung angeordnet. Vergleicht man dies mit
Abbildung b), die die Dispersion der Bénder in dieser Richtung zeigt, so erkennt man
mehrere Bénder, die jeweils unterschiedliche Kriimmungen aufweisen. Beim Durchstoflen der
Fermi-Energie haben sie entweder eine positive (elektronenartige) oder negative (lochartige)
Kriimmung. Somit handelt es sich bei der inneren Struktur um eine elektronenartige Tasche
mit Hexagonalform, bei den &ufleren um lochartige Taschen. Dies bedeutet, dass auch der Ober-
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flachenzustand von Bi(111) , wie das Volumen-Bismut, aus Elektronen und Lochern besteht.
Betont werden muss allerdings, dass im Vergleich zum Volumen die Situation genau entgegenge-
setzt ist. Wie in Kapitel (Abbildung gezeigt wurde, befinden sich im Volumen, beim
Al f(111) dquivalenten T-Punkt, Locher statt Elektronen.

Die ungewohnliche Textur der Fermi-Flache des Oberflichenzustandes entsteht auf Grund der
Rashba-Aufspaltung der elektronischen Bénder [113| 27, 26]. Wie im vorigen Kapitel einge-
fiihrt wurde, ergibt das Zusammenspiel aus Spin-Bahn-Wechselwirkung und gebrochener Inver-
sionssymmetrie an der Kristalloberfliche eine Verschiebung der Zusténde, abhingig von ihrer
Spinausrichtung, in + k). Somit sind die Oberflichenzustinde auch spinpolarisiert. In Abbil-
dung c) ist dies durch Pfeile symbolisiert. Zustdnde mit entgegengesetztem Wellenvektor
k weisen auch entgegengesetzte Spinorientierungen auf. Diese Eigenschaft wird in spéteren Ka-
piteln, bei der Interpretation der Magnetotransportmessungen diinner Bismutfilme, von grofler
Bedeutung sein. So ist durch die Spinpolarisation eine Riickstreuung der Ladungstriger in 180°-
Richtung (von +k nach -k) nicht méglich, sodass die sogenannte Schwache (Anti-)Lokalisierung
vermindert ist und der klassische Magnetotransporteffekt dominant ist (siche Kapitel und
p.3).

Auch fiir andere niedrig indizierte Flachen von Bismut, wie etwa Bi(110) sowie Bi(100), konn-
te gezeigt werden, dass die starke Spin-Bahn-Wechselwirkung zu einer merklichen Rashba-
Aufspaltung und Spinpolarisation fithrt [26, 114} [115] [116].

Die Tatsache, dass gleich mehrere Bénder die Fermi-Kante durchstoflen, fithrt dazu, dass der
Oberflachenzustand von Bi(111) eine sehr hohe Leitfahigkeit im Vergleich zu Volumen-Bismut
aufweist [29, 30, 117]. Aus den in Abbildung b) gezeigten ARPES-Messungen lassen sich
Zustandsdichten der Ladungstriger an der Fermi-Kante von n = 5.5 - 102 em™2, p = 1.1 -
10 ¢cm~2 [I11] bestimmen. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit p ~ 8102 cm~2, bestimmt
fiir 30 nm dicke Bismutfilme mittels Magnetotransportmessungen von Hoffman et al. [98]. Damit
liegen die Ladungstrigerdichten um Groéflenordnungen hoéher als dies im Volumen der Fall ist,
fiir den Werte um npyx = 2.5 - 107cm ™3 gefunden wurden. Dies entspricht bei Schichtdicken d
unter 30 nm einer zweidimensionalen Ladungstrigerdichte von lediglich npykop = npuk - d =
7.5%10" ¢cm~2. Nimmt man zusétzlich noch an, dass das Filmvolumen durch den, in Kapitel
beschriebenen, Halbmetall-Halbleiter Ubergang von Ladungstrigern entleert ist, erkennt man
leicht die Dominanz des Oberflichenzustandes hinsichtlich des elektronischen Transports.

Die Ladungstrigermobilitit von Volumen-Bismut betrigt bei 4,2 K p, = 4,2 - 107 % und
pp =1.2- 107‘3\%2 [T18]. Diese reduziert sich nach Hoffman allerdings auf Werte um 103 — 104‘:\%2
fir Schichtdicken zwischen 20 und 500 nm [98]. Damit ist die Beweglichkeit im Volumen diinner
Bismutschichten hoher als im Oberflichenzustand. Dies wird jedoch von der geringen Ladungs-
tragerkonzentration {iberkompensiert, sodass die Leitfdhigkeit des Oberflichenzustandes gegen-
tiber dem Volumen dominiert [27, B30, 117, 119, 120} [121]. Qualitativ entspricht die Situation der
Abbildung [2:24] Die Oberfliche ist metallisch, die Leitfahigkeit des Volumens dagegen, ist um
Groflenordnungen geringer.
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Abbildung 2.24.: Schematische Darstellung eines Bismutfilms im Querschnitt auf dem Silizium-
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Substrat. Das Volumen der Schicht zeichnet sich durch eine geringe Ladungs-
tragerdichte aus. Der Oberflachenzustand (surface state, ss) hat eine deutlich
hohere Ladungstréigerdichte und ist leitfdhiger als das Volumen



KAPITEL 3

Experimenteller Aufbau

In diesem Kapitel werde ich den wesentlichen experimentellen Aufbau und Besonderheiten der
verwendeten Messmethoden vorstellen

3.1 Vakuumapparatur

Grundlegend fiir hochprézise Messungen an Oberflichen ist ein moglichst gutes Vakuum, mit
Driicken kleiner als 10719 mbar, dem so genannten Ultrahochvakuum (UHV). Damit wird der
storende Einfluss von umgebenden Gasmolekiilen auf ein Minimum reduziert. Um ein solches
Vakuum erzeugen zu kénnen, verwendet man Edelstahlkammern und verschiedene Vakuumpum-
pen. Im hier beschriebenen Versuchsaufbau handelt es sich dabei um eine Drehschieberpumpe
fiir Vorvakuumdriicke von etwa 1072 — 10~ mbar, sowie einer Kombination aus Turbomole-
kularpumpe und Ionengetterpumpe. Ein sogenanntes Ausheizen der Vakuumkammer, also ein
Aufheizen der Kammerwénde auf 150 — 200 °C tber viele Stunden, ermdglicht eine schnellere
Desorption der durch Luftfeuchtigkeit entstandenen Kondensation an den Innenwénden und re-
sultiert letztlich in Driicken kleiner 10710 mbar.

Schematische Skizzen der hier verwendeten Vakuumapparatur sind in Abb gezeigt. Sie ent-
hélt drei wichtige Ebenen: SPA-LEED- oder Charakterisierungsebene, Aufdampfebene sowie
Magnetebene. Die Silizium-Probe befindet sich im Zentrum der Kammer auf dem Probenhalter,
der mittels eines Z-Hubs lings der Kammerachse, von einer Ebene zur nédchsten verfahren wer-
den kann. Die Probe wird in die Charakterisiserungsebene gebracht um die Oberflichenstruktur,
-morphologie und -giite — entweder von der reinen Siliziumoberfliche oder der mit Metall be-
dampften Oberfliche — mit Hilfe von Eletkronenbeugung zu untersuchen. Ebenso wird die Probe
in dieser Position mittels Heizen gereinigt, die Temperatur kann mit einem Infrarot-Pyrometer
(Impac IGA 140) prézise iiberwacht werden. Falls erforderlich wird die Probe zum Bedampfen
mit verschiedenen Metallen in die Verdampferebene gebracht. Hier hat man die Moglichkeit bis
zu acht verschiedene Verdampfer anzubringen, die radial um den Probenhalter angeordnet sind.
Dies hat den Vorteil, dass die Verdamfpungsrichtung sehr genau definiert ist und der Abstand
vom Verdampfer zur Probe leicht zu bestimmen ist. Die in dieser Arbeit verwendeten Metalle
sind: Blei, Bismut, Eisen, Cobalt und Terbium.

Sobald man eine gut praparierte und strukturell charakterisierte Oberflache erzeugt hat, die man
jetzt hinsichtlich ihrer Magnetoleitfahigkeitseigenschaften untersuchen mochte, bringt man die
Probe in die Magnetebene und stilpt den Magneten (Spectromag SM 4000, Oxford) mit dem
dafiir vorgesehen Loch tiber den riisselartigen Teil der Kammer, in Abb. auf der linken Seite
zu erkennen. Der Magnet erzeugt mit Hilfe zweier stromdurchflossener, supraleitender Spulen
bestehend aus einer Niob-Titan Legierung, deren Ebenen horizontal liegen, ein Magnetfeld von
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Abbildung 3.1.: Schemaskizze der Vakuumapparatur mit drei Arbeitsebenen, der SPA-LEED-
Ebene, Aufdampfebene sowie Magnetebene. Gezeigt ist die Aufsicht (oben) so-
wie eine Seitenansicht (unten).
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bis zu vier Tesla. Die Richtung der Feldlinien im Inneren, also an der Probenposition ist so-
mit vertikal. Konventionell wird ein Magnetfeld welches von oben nach unten gerichtet ist mit
positivem Vorzeichen, eines das von unten nach oben gerichtet ist, mit negativem Vorzeichen
belegt. Dies liegt daran, dass die Probe fiir die Messung in der Magnetposition aus apparativen
Griinden in den unteren Halbkreis ausgerichtet sein muss. Die Feldlinienrichtung eines positi-
ven Feldes weist somit auf die Probenoberfliche. Diese Konvention ist zunéchst beliebig, da
fiir die Magnetoleitfadhigkeit das Vorzeichen des Magentfeldes typischerweise keine Rolle spielt.
Lediglich fiir die Untersuchung des Hall-Effektes ist die Kenntnis der Magnetfeldrichtung von
groflem Interesse. Da man ansonsten falsche Schliisse hinsichtlich der Ladungstrégerart in einer
Metallnanostruktur ziehen kénnte, die nicht notwendigerweise die gleiche sein muss wie im glei-
chen Volumen-Material. Details iiber die Messgeometrie werden in den Kapiteln und
erlautert.

Neben dem z-Freiheitsgrad bietet der Manipulator noch die Méglichkeit der Rotation um belie-
bige Winkel um die Langsachse, sowie einer parallelen Verschiebung in x- und y-Richtung von
425 mm relativ zur Kammermitte. Am Ende des Manipulators, rechts in der Schemaskizze, gibt
es eine elektrische Vakuumdurchfithrung um die acht Messkontakte fiir Leitfahigkeitsmessungen,
sowie zwei Kontakte zur Probenheizung mittels Direktstrom-Heizen ins Vakuum zu fithren.
Ein Durchfluss-Kryostat ermoglicht die Kiihlung der Probe mit fliissigem Stickstoff oder He-
lium (¢N2, ¢He). Die Temperatur wird iiber eine Siliziumdiode, die sich im Kryostaten befin-
det, gemessen und von einem Lakeshore 331-Messinstrument ausgelesen. Um moglichst geringe
Temperaturen zu erreichen, wird ein Kiihlschild bestehend aus Gold-beschichtetem Kupferrohr
verwendet. Dieses Kiihlschild, welches ebenfalls iiber den Kryostaten gekiihlt wird, reflektiert
die von auflen kommende Wérmestrahlung und emittiert selbst, aufgrund seiner geringen Tem-
peratur sehr wenig Infrarotstrahlung. Es hat eine Offnung genau vor der Probe, sodass man
iberhaupt Zugang zur Probe bekommt und die Oberfliche untersuchen, sowie Metall aufdamp-
fen kann. Sind fiir die Leitfahigkeitsmessung sehr tiefe Temperaturen von Néten, ldsst sich die
Offnung mit einer Blende verschlieen. Somit erreicht man, laut Testmessungen mit einem an
der Probe angebrachten Thermoelement, Temperaturen von etwa 10 K bei Kiihlung mit ¢/He.
Diese Minimaltemperatur ist in der Folge gemeint, wenn von Messungen bei T = 4 K oder
(He-Temperatur die Rede ist.

3.1.1. Probenhalter

Der Probenhalter befindet sich in der Mitte der Vakuumkammer, am Ende des Manipulator-
armes. Der Probenhalter muss mehrere Anforderungen gleichzeitig erfiillen. So muss er einen
guten Wérmekontakt der Probe zum Kryostaten garantieren, um moglichst niedrige Proben-
temperaturen realisieren zu konnen. Andererseits bendtigt man eine elektrische Isolierung der
Probe gegen den geerdeten Probenhalter, da die Probe mittels Gleichstrom geheizt werden soll.
Die Realisierung dieser Vorgaben ist in Abbildung zu sehen. Auf einem Kupfer Block, der
thermisch an den Kryostaten gekoppelt ist, sind zwei Saphirplatten angebracht. Sie dienen der
elektrischen Isolation und gleichzeitigen thermischen Ankopplung. Denn synthetischer Saphir,
oder AlyOj3, zeichnet sich neben seiner isolierenden Eigenschaften auch durch eine besonders
hohe Wirmeleitfihigkeit bei tiefen Temperaturen, von 200 %, aus. Sie ist sogar noch grofier
ist als die von Kupfer (100 -1-)) [39, S. 145].

Auf den Saphirplatten sind jeweils die aus Molybdén gefertigten Auflagebacken angebracht. Thre
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Abbildung 3.2.: Kupfer-Beryllium Probenhalter mit Saphirplatten und Probenauflagen aus Mo-
lybdén. In griin ist die Silizizumprobe dargestellt, die {iber die Heizkontakte
mittels Direktstromheizen préapariert werden kann. Zusétzlich erkennt man die
8 Kontaktklemmen aus Molybdéndraht fiir die Leitfdhigkeitsmessungen.

Oberseiten liegen in der gleichen Ebene, sodass die Silizium-Probe mdoglichst spannungsfrei mit
den eingezeichneten Heizkontaktklemmen darauf befestigt werden kann und ein guter elektri-
scher und Wéarmekontakt besteht. Ein guter Kontakt ist einerseits wichtig um die Probe effektiv
kiihlen zu kénnen, andererseits aber auch um wéhrend des Direktstromheizens eine homogene
Temperaturverteilung {iber die gesamte Probe hinweg zu erhalten. Neben den zwei Heizkontak-
ten zur Probenheizung erkennt man noch acht weitere Kontaktklemmen aus 0,25 mm starkem
Molybdéndraht, die die Probe kontaktieren. Sie dienen spéter zur Messung der Leitfdhigkeit.
Details hierzu werden im Abschnitt [3.2] erldutert. Auch hierbei dienen die Sahphir-Platten als
Isolationsmedium. Der Probenhalter ist wie in Abschnitt Bl erwihnt von einem Kiihlschild
umgeben (hier nicht gezeigt).

3.1.2. Silizium Proben — Praparation sauberer Oberflachen

Die hier verwendeten Silizium Proben haben eine besondere Form, die der von Van der Pauw
vorgeschlagenen Kleeblattform sehr dhnlich ist [58]. Aus einem Silizium-Wafer werden quadra-
tische Stiicke von 15 x 15 mm Groéfle herausgeschnitten. An den vier Kantenmitten werden
diese Stiicke dann nochmals drei mm tief eingeschnitten (siehe Abbildung [3.3)). Dies geschieht
durch Laserstrahlschneiden unter Schutzgasatmosphére (Firma: Meko Laserstrahlmaterialbear-
beitung, Sarstedt). Diese Geometrie hat zwei Vorteile, einerseits vermeidet man dadurch ein
elektrisches Ubersprechen zwischen benachbarten Kontakten, zum anderen verkleinert man den
effektiven Messbereich auf das Zentrum der Probe. Fiir die exakte Bestimmung des spezifischen
elektrischen Widerstandes einer Schicht bendtigt man nach Van der Pauw Punktkontakte, die
auf der Peripherie der Probe liegen[58]. Abweichungen davon, das heifit ausgedehnte Kontakte,
die nicht genau am Rand liegen fiithren zu Messfehlern der Leitfahigkeit. Allerdings kénnen diese
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Abbildung 3.3.: (oben) Die Geometrie der verwendeten Siliziumproben ist an die Kleeblattstruk-
tur angelehnt. Am Rand der Probe befinden sich die acht TiSis-Kontakte. (un-
ten) Seitenansicht mit Kontaktklemmen aus Molybdandraht.

storenden Einfliisse durch die Kleeblattanordnung minimiert werden (siehe auch Kap. .
Wie in der Abbildung zu sehen, befinden sich acht Kontakte (mit A-H nummeriert) auf der
Probe. Diese bestehen aus Titandisilizid (TiSiz). Sie werden durch eine Schattenmaskentechnik
erzeugt. Bei Temperaturen um 700 °C im Hochvakuum, mit Driicken kleiner als 10~7 mbar wird
Titan auf die mit einer Maske aus Wolfram versehenen Probe aufgedampft. Durch chemische
Reaktion bildet sich dabei an den nicht bedeckten Stellen der Probe TiSis. Die entstandenen
Kontakt-Felder sind mechanisch sehr stabil, da sie durch die Reaktion mit dem Silizium bis
tief in den Wafer hinein verankert sind. Auch sind sie sehr temperaturstabil, sodass auch nach
wiederholtem Heizen der Siliziumprobe auf iiber 1100 °C keine Schédigung der Titankontakts
feststellbar ist.
Um die Siliziumoberfliche atomar wohl definiert und sauber zu préaparieren, muss man eine Rei-
nigungsprozedur durchfithren. Bevor die Probe in den Probenhalter und das Vakuum eingebaut
wird, entfernt man groben Schmutz, wie Fette und eventuelle Schutzbeschichtungen. Sequentiell
wird die Probe fiir jeweils 15 min in hochreinen Losungsmitteln (Petroleumbenzin, Isopropanol
und Aceton) in einem Ultraschallbad vorgereinigt. Danach erfolgt die Entfernung der natiirlichen
Oxidschicht in 1-prozentiger Flusssdure (HF) fir 40 s, gefolgt von einer erneuten, definierten
Oxidation in Wasserstoffperoxid (H2Og, 30-prozentig) ebenfalls fir 40 s. Dies hat den Vorteil,
dass die Siliziumoberfliche gegen Verunreinigungen geschiitzt ist, gleichzeitig aber die Oxid-
schicht so diinn ist, dass sie bei der Titankontaktierung kein Hindernis darstellt. Anschliefend
werden, wie oben beschrieben, die Titankontakte auf die Probe aufgebracht. Nach nochmaliger
Reinigung der Probe in Lésungsmitteln ist sie bereit fiir den Einbau in den Probenhalter.
Unmittelbar nach dem Ausheizen der Vakuumapparatur wird die Si-Probe durch Direktstrom-
heizen auf eine Temperatur von etwa 500 °C gebracht. Bei dieser Temperatur kénnen noch
vorhandene Verunreinigungen und Fremdstoffe langsam verdampfen. Ebenso wird die gesamte
Probenumgebung, also Teile des Probenhalters mit erwédrmt und so gereinigt. Wahrend dieses
sogenannten Ausgasschritts sollte nach einigen Stunden der Basisdruck der Vakuumkammer
(< 10719 mbar) erreicht sein. Noch befindet sich die SiO2-Schicht auf der Probe und schiitzt das
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Abbildung 3.4.: Aufbau eines Metallverdampfersb mit Keramiktiegel und Blende, sowie eines
Schwingquarzes zur Massenwagung

darunter liegende Silizium. Sie beginnt erst bei 700-800 °C zu sublimieren. Sowohl bei Si(111)
als auch Si(557)-Oberflichen mochte man die sehr gut definierte 7x7-Rekonstuktion erzeugen.
Dafiir muss man die Probe auf Temperaturen um 1100 °C heizen, jedoch benétigt man extrem
saubere Umgebungsbedingungen wahrend dieses Heizschrittes. Um sicher zu gehen, dass die
Restgasentwicklung wéihrend des Heizens nicht zu grof} ist, trainiert man die Probe bei 700-
800 °C fiir einige Minuten und beobachtet den Druckanstieg. Sobald der Druck bei 800 °C stabil
im 10~'Y mbar Bereich bleibt ist das System ausreichend gut ausgegast. Von nun an diirfen keine
Verunreinigungen wie etwa Kohlenstoff auf die Oberflache gelangen, da das Oxid bereits entfernt
wurde. Kohlenstoff wiirde beim Heizen der Probe mit dem Silizium reagieren und die Bildung
der 7x7-Rekonstruktion und im Falle der Si(557)-Flache die Ausbildung einer geordneten Stu-
fenstruktur verhindern. Die folgenden mehrfachen Heizschritte (typisch 3-10x) zu Temperaturen
um 1100 °C (sogenanntes flashen) ermoglicht die Sublimation der obersten Siliziumschichten.
Zuriick bleibt die saubere Siliziumoberfliche, die jedoch noch nicht besonders gut geordnet ist.
Um dies zu gewéhrleisten heilt man die Oberfliche durch langsames Abkiihlen der Probe von
900-600 °C {iber Minuten hinweg aus.

Um die Qualitit der Oberfliche beurteilen zu kénnen wird die Probe mit Hilfe von Elektronen-
beugung charakterisiert, Details hierzu findet man in Kapitel 2.1} Die so préparierten Siliziu-
moberflachen werden in der Folge als Substrat fiir die Metalldeposition genutzt (siche Kapitel
3.1.3)).

3.1.3. Metallverdampfer

Grundlegendes Untersuchungsobjekt der vorliegenden Arbeit sind metallische Nanostrukturen
wie atomare Ketten, sowie ultradiinne Metallfilme auf einem Silizium-Substrat. Fiir die Erzeu-
gung solcher Strukturen bendtigt man sehr genau dosierbare Aufbringungsmethoden. Am bes-
ten eignet sich hierfiir ein Metallverdampfer. Je nach Schmelztemperatur des aufzubringenden
Metalls variiert auch deren Aufbau. Hauptsédchlich werden hier aber die niedrigschmelzenden
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Metalle Blei und Bismut verwendet (Tschmelz, Pb = 327 °C, TSchmelz, Bi = 271 °C), die sich
schon bei etwa 400 °C durch einen Dampfdruck gréBer als 1070 mbar auszeichnen[122], sodass
die Heizleistung des Verdampfers nicht sonderlich hoch sein muss. Abbildung zeigt einen
typischen Metallverdampferaufbau, er besteht aus einer Kupferhiille, in der ein Keramiktiegel
angebracht ist. Ein stromdurchflossener Draht erhitzt den Tiegel bis zur Verdampfungstempera-
tur des darin befindlichen Materials und ermdglicht so das kontrollierte Aufbringen des Metalls.
Falls man hohere Temperaturen benétigt, etwa fiir Metalle mit hoherem Schmelzpunkt, wie et-
wa Eisen oder Cobalt, so verwendet man einen Elektronenstof3-Verdampfer. Dabei erzeugt ein
Filament durch Glithemission Elektronen, die dann durch eine Hochspannung vom Filament auf
den Tiegel beschleunigt werden und somit den Tiegel erhitzen. In diesem Fall darf der Tiegel
allerdings nicht aus isolierendem keramischen Material sein, sondern besteht zum Beispiel aus
Tantal oder Molybdén, die erst bei viel hheren Temperaturen verdampfen wiirden. Wie Abbil-
dung weiter zeigt befindet sich am Ausgang eine drehbare Blende aus Tantalblech, die den
Atomstrahl zur Silizium-Probe hin unterbrechen kann. Damit kann man Beginn und Ende der
Bedampfung einstellen.
Zur Uberwachung der Aufdampfrate dient ein Schwingquarz am Ausgang des Verdampfers.
Dieser kann zu transversalen Scherschwingungen angeregt werden. Ein Schwingkreis regt den
Quarz bei seiner Resonanzfrequenz an. Durch Bedampfen der Quarzoberflédche dndert sich dessen
Masse, wodurch sich die Resonanzfrequenz verschiebt. Nach Sauerbrey ergibt sich die Frequen-
zéanderung durch Massenbelegung zu
Cy-Am

Af = ——F (3.1)
mit Cy, der materialspezifischen Schichtwéigeempfindlichkeit, sowie Am der Masseninderung
durch Metallbedampfung und F der bedampften Fliche [123]. Die Schichtwigeempfindlichkeit
héngt nur von quarzspezifischen Gréfien ab und ergibt sich aus der Dichte pg, der Dicke tq

des Quarzes sowie der Resonanzfrequenz fu des Quarzes: C; = th P Ersetzt man noch
Am = pMetall - tMetall - F, wird Gleichung ZU:
Af = —=Cf - pMetall * thetan (3.2)

und ist damit unabhéngig von der bedampften Flache F.

All diese Grofien beziehen sich nun aber auf die Messung der Schwingungsfrequenz an der Quarz-
position, in einer Entfernung d vom Tiegel. Interessant ist allerdings die Massendnderung oder
Schichtdickendnderung an der Probenposition, in einem Abstand D vom Verdampfer. Da der Tie-
geldurchmesser nur etwa 2 mm betrigt, kann man in erster Naherung die Quelle als punkférmig
ansehen, sodass die Flussdichte im Verdampferstrahl quadratisch mit dem Abstand abnimmt,
sodass pro Flicheneinheit die Massenénderung an der Probenposition um den Faktor G' = (%)2
kleiner ist als an der Quarzposition. Somit erweitert sich Gleichung [3.2] zu

D

Af = —C} - pMetall - tMetall - (3)2 (3.3)

'Bei typischen Schwingquarzen mit fo = 10 MHz, pq = 2.65 —&5 und tq ~ 0.2 mm, ergibt sich ein Wert von

cm3

Cr e 1.88-10% Hem? — 31382 A% iy — 1,66 107! g, der atomaren Masseneinheit.

u
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Fiir Bismut ergibt sich beispielsweise bei einer Flachendichte in [111]-Richtung von pop, pi =

1.14 - 1015% - 208,98 g0 = 23.82 %[30], eine Frequenzénderung pro aufgedampfter Lage

von )
A HzA D
_AS g 2 )

Bi-Lage u d
Allerdings sieht man, dass Gleichung [3.3] viele Parameter enthélt, die mit Fehlern behaftet
sind, sodass die reine Berechnung der Frequenzénderung pro Monolage aufgedampften Metalls

D
12382 — - (2)2~ —T3 Hz- (&)
i d

mit groffen Fehlerbalken behaftet ist. Beim hier verwendeten Versuchsaufbau hat man jedoch
den Vorteil die Schichtdicke mit Hilfe von Leitfdhigkeitsoszillationen wéahrend des epitaktischen
Wachstums der Metallschichten eichen zu kénnen — im vorliegenden Fall fiir das Lage fir Lage-
Wachstum von Bismut auf Silizium (Details hierzu werden in Kapitel erldutert). Bei einer
solchen Eichmessung erhielt man ein Af von 470 Hz pro aufgedampfter Bismutlage bei einem
Abstandsverhéltnis von (%)2 = 10.8, sodass man an der Quarzposition, wo d = D gilt, einen
Wert von WI{-LW = 43.6 Hz erhailt. Dieser gemessene Wert weicht somit vom oben berechne-
ten Wert um etwa 40 % ab. Ausgehend von der Eichung des Verdampfers fiir Bismut, lasst sich
nun fiir andere Metalle, entsprechend ihrer Dichte, ein Af pro Lage bestimmen und so genaue

Kenntnis {iber die aufgedampfte Menge erlangen.

3.1.4. SPA-LEED

Wie die englische Bezeichnung bereits verrdt handelt es sich bei der Spot Profile Analysing
LEED-Methode (SPA-LEED) um eine Erweiterung des konventionellen LEED, mit der Mog-
lichkeit das Profil der Beugungsreflexe zu vermessen und daraus Eigenschaften der untersuchten
Oberfliache abzuleiten. Das SPA-LEED-Instrument wurde an der Universitdt Hannover im Insti-
tut fiir Festkorperphysik in der Arbeitsgruppe Henzler in den 1980er Jahren entwickelt[124] [125],
126] und mittlerweile von der Firma Omicron vertrieben. Eine schematische Skizze des SPA-
LEED Instruments ist in Abb. gezeigt. Wie auch beim konventionellen LEED beschleunigt
eine Elektronenkanone mittels einer Anode thermisch in einem Filament E| erzeugte Elektronen
auf Energien zwischen 10 und 500 eV. Im Gegensatz zum LEED, bei dem die Detektion der
an der Probe gebeugten Elektronen mit Hilfe eines Fluoreszenzschirms geschieht, verwendet ein
SPA-LEED einen Punktdetektorﬂ — ein Channeltrondetektor hinter einer 300 pum Lochblende
— der relativ zur Elektronenkanone azentrisch unter einem Winkel von 4° (bei der neuesten
Generation) angeordnet ist. Auf dem Weg zur Probe und zuriick zum Detektor durchlaufen die
Elektronen die elektrostatische Ablenkeinheit, den sogenannten Oktupol. Hierbei handelt es sich
um ein Paar von jeweils acht Elektrodenplatten, die konzentrisch um die Langsachse angeordnet
sind. Zwei gegeniiberliegende Platten wirken dabei als Plattenkondensator und lenken die Elek-
tronen nach Anlegen einer Spannung auf eine parabelférmige Flugbahn. Das hintere Plattenpaar
(z.B. H4 und H8) besitzt dabei die entgegengesetzte Polaritit wie das vordere Plattenpaar (V4
und V8). Wie in Abb. in rot dargestellt, erreicht so fiir eine feste Plattenspannung ein, un-
ter einem bestimmten Winkel, gebeugtes Elektron den Channeltrondetekor. Durch sukzessive

2In &lteren SPA-LEED Instrumenten wurden Wolfram-Filamente verwendet. Die neueste Generation besitzt al-
lerdings LaBg-Filamente, die aufgrund einer geringen Austrittsarbeit mit deutlich geringerem Strom, das be-
deutet geringerer Temperatur, auskommen und so die thermische Verteilung der Elektronen deutlich schmaler
ist.

3Der im Gerét angebrachte Fluoreszenzschirm dient einzig der richtigen Positionierung der Probe und wird als
Kontrollinstrument benutzt.
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Abbildung 3.5.: Darstellung eines SPA-LEED Instruments mit FElektronenquelle, Oktupol-
Ablenkeinheit und Channeltrondetektor.

Variation der Ablenkspannungen erreicht man damit ein Abrastern aller Beugungswinkel und
bildet so den reziproken Raum der untersuchten Probe ab.

Durch die Geometrie der Ablenkeinheit und Detektoranordnung ist der Winkel zwischen einlau-
fendem und gebeugtem Elektron, welches den Detektor erreicht, konstant (£ (k;, k ) = 20 =const).
Bei der Rasterung der Ablenkspannung wird lediglich der Einfallswinkel um den Winkel a geéin-
dert. Dies fithrt zu einem modifizierten Scanbereich des SPA-LEED, da die Ewaldkugel um den
Ursprung des reziproken Raumes abgerollt wird und die Einhiillende damit eine Kugeloberfldche
mit in etwa dem doppelten Radius der einfachen Ewaldkugel beschreibt (entspricht Abb. b).
Zum Verglich zeigt Abb. a) die Situation beim konventionellen LEED, bei dem der Einfalls-
winkel konstant gehalten wird und der Ausfallswinkel der gebeugten Elektronen variiert wird, in
dem man auf dem Fluoreszenzschirm an verschiedenen Positionen die Intensitét misst. Dement-
sprechend ist beim SPA-LEED ein groflerer Bereich des reziproken Raumes detektierbar, bzw.
eine hohere Auflésung in einem festen Winkelelement erreichbar.

Elektrostatische Linsen an der Elektronenkanone sowie am Ausgang des Instruments genau vor
der Probe erméglichen die Fokussierung des Elektronenstrahls und die Abbildung der Elektronen-
Punktquelle auf den Detektor.

3.2 Leitfahigkeitsmessung

Wie in Kapitel gezeigt, befinden sich auf der Silizium-Probe acht Kontakte, die fiir
die makroskopischen Leitfadhigkeitsmessungen verwendet werden koénnen. Durch Auswahl be-
stimmter Kontakte ist eine Vielzahl an Messgeometrien realisierbar. Angefangen bei einfacher
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Abbildung 3.6.: Ewaldkonstruktion bei LEED und SPA-LEED im Vergleich. a) Bei LEED ist der
Einfallswinkel konstant, die Ewaldkugel ergibt sich aus der unter verschiedenen
Winkeln auf dem Beugungsschirm detektierten Elektronen. b) Bei SPA-LEED
bleibt der Winkel zwischen k; und k; konstant (gegeben durch den Winkel
219 zwischen Elektronenkanone und Detektor), jedoch wird der Einfallswinkel
variiert. Die Einhiillende der um den Ursprung abrollenden Ewaldkugel hat
damit anndhernd den doppelten Radius der einfachen Ewaldkugel.

2-Punkt-Messung zwischen zwei beliebigen Paaren, iiber 4-Punkt-Messungen mit jeweils zwei
Strom- und Spannungskontakten, bis hin zu 8-Punkt-Messungen, auch als stromsymmetrisierte
Leitfahigkeitsmessung bezeichnet. Im folgenden werde ich auf die Besonderheiten sowie Vor-
und Nachteile der jeweiligen Konfiguration eingehen. Die Ansteuerung der verschiedenen Kon-
takte erfolgt iiber eine Software, geschrieben in LabView. Diese spricht eine digitale 10-Karte
an, die wiederum eine Schaltungselektronik mit darin befindlichen Relais steuert. Diese Relais
geben dann die gewtinschten Kontakte (A-H) fir die Strom- und Spannungsausginge der Elek-
tronik frei. Eine hochgenaue Stromquelle (Keithley 2400 Sourcemeter) pragt den Messstrom
ein, wiahrend ein prézises Multimeter (Hewlett Packard HP34584) die Potentialdifferenz an den
Spannungskontakten misst.

3.2.1. 2-Punkt-Messung

Bei der 2-Punkt-Messung nutzt man ein beliebiges Paar der acht Kontakte. Hierbei dienen beide
jeweils als Strom- und Spannungskontakt. Dies hat wie in Kapitel den Nachteil, das die
Kontaktwiderstdnde additiv in die Messung des Schichtwiderstandes mit eingehen. Aus diesem
Grund wird diese Methode lediglich zu Testzwecken verwendet, genauer, um zu iiberprifen ob
alle Kontakte einwandfrei funktionieren.

3.2.2. 4-Punkt-Messung

Die 4-Punkt-Messmethode hat den grofien Vorteil, dass die Potentialdifferenz stromfrei gemessen
wird. Somit féllt iiber die Potentialkontakte keine zusétzliche Spannung ab, die die Messung der
Leitfdhigkeit verfialschen wiirde. Die 4-Punkt-Methode entledigt sich somit der Einfliissse durch
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Abbildung 3.7.: Messgeometrie bei der 4-Punkt-Messung. Ein Strom I wird in die &ufleren Kon-
takte (hier A und F) eingespeist, wihrend an den Inneren Kontakten (hier H
und G) die Potentialdifferenz gemessen wird. Die Hall-Spannung kann dann am
Kontaktpaar CH und DG abgegriffen werden.

die Kontaktwiderstiande, wie dies bei der 2-Punkt-Methode der Fall ist. Die Kontaktanordnung
wie sie in Abb. gezeigt ist, ermoglicht die Messung des Langswiderstandes in zwei Richtungen,
horizontal und vertikal. Handelt es sich um eine gestufte Silizium-Oberflache, die beispielswei-
se die Stufenkanten entlang der vertikalen ausgerichtet hat, so ist es moglich die Leitfahigkeit
entlang der Stufen und senkrecht dazu zu vermessen. Dies ist der eigentliche Grund, warum
die Probe mit acht anstatt vier Kontakten versehen ist. Mochte man den Leitwert entlang der
Stufen messen, so wird der Strom z. B. iiber die Kontakte A und F eingeprégt, wiahrend die
Spannungsdifferenz an den Kontakten H und G abgegriffen wird. Eine Messung senkrecht zu
den Stufen konnte z.B. mit den Stromkontakten C und H und den Spannungskontakten B und
A von statten gehen. Um die Hall-Spannung bei Anwesenheit eines Magnetfeldes zu messen,
bleiben die Stromkontakte (A und F) unverdndert, lediglich fiir die Spannungsmessung wird
ein anderes Paar, welches senkrecht zur Stromrichtung angeordnet ist, verwendet. Dies konnen
dann also CH bzw. DG sein.

Der Lingswiderstand der Schicht ergibt sich aus den Messwerten dann einfach zu: R =

Uléngs :
Um daraus aber die Leitfdhigkeit berechnen zu kénnen muss man noch beriicksichtigen, dass

der Abstand der Kontakte nicht dquidistant ist. Nach Gleichung und den hier vorliegenden
geometrischen Abstdnden zwischen Strom- und Spannungskontakten ergibt sich fiir die Leitfa-

higkeit:
O’:l:—i [ln<9.3 mm> _ln<12.7 mm)] z2.7'1n(2) I ‘
P 27 12.7 mm 9.3 mm T Ulsings

Also ein Korrekturfaktor von 2.7, um den der Schichtleitwert zu klein gemessen wird. Auch bei
Messungen in der Van der Pauw Messgeometrieﬁ (Vel. Kap. [2.2.6) ergeben sich typischerweise
Schichtwiderstédnde, die etwa um einen Faktor 3 hoher liegen. Dieser Faktor sollte immer mit

einbezogen werden um den korrekten Wert zu bestimmen.
Ein Nachteil dieser 4-Punktanordnung ist, dass der Strom, bedingt durch die kleeblattférmige
Probengeometrie mit Einschnitten, nicht symmetrisch durch die Schicht fliefit. Dadurch erge-

RAr EBTRFE BA

4also z.B. die Messung der Widerstande Rar,e und Rrg,Ba, mit Rvap = 5
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Abbildung 3.8.: Messanordnung bei der stromsymmetrisierten 8-Punkt-Messung. Ein fester und
ein variabler Strom (Igx und Iy,y) werden in die Probe eingespeist. Iy, wird
so lange variiert bis beide Querspannungen minimal sind. Durch Rotation aller
Kontakte um 90° kann die Messung dann auch in senkrechter Richtung gemacht
werden.

ben sich Schwierigkeiten bei der Messung der Hall-Spannung. Der Strom flieit nicht genau
parallel zur Léngsseite, sondern hat auch Anteile in Querrichtung, sodass zwischen den Hall-
Spannungskontakten ein Spannungsabfall aufgrund des Schichtwiderstandes und des longitudi-
nalen Magnetowiderstandes gemessen wird, diese ist additiv zur Hall-Spannung. Eine Mittelung
der beiden messbaren Hall-Spannungen kann diesen Effekt minimieren, beseitigt ihn in den meis-
ten Fallen aber nicht vollstandig. Ein Vorteil der Messung mit nur vier Kontakten ist aber, dass
sie auch noch funktioniert, wenn einzelne der acht Kontakte fehlerhaft sind. Es lassen sich damit
zumindest charakterisierende Messungen machen.

Will man allerdings hochprézise Messungen, sowohl des Léngswiderstandes als auch des Hall-
Widerstandes machen, so muss man sich einer etwas komplizierteren Messanordnung bedienen,
die alle acht Kontakte benutzt.

3.2.3. Stromsymmetrisierte 8-Pkt-Messung

Das Ziel bei dieser Messanordnung ist es, einen mdoglichst symmetrischen Stromfluss durch die
Probe zu erzeugen, sodass mogliche Querkomponenten des Stromes sich gegenseitig kompen-
sieren und effektiv nur ein Strom entlang der Probe vorhanden ist. Dies wird Fehler bei der
Messung der Hall-Spannung deutlich reduzieren. Wie in Abb. gezeigt, benutzt man jetzt
zwei anstatt einer Stromquelle. Die erste Stromquelle liefert einen konstanten Strom Igy, der
von Kontakt A zu F flielt. Die zweite Stromquelle speist einen Strom Iy, von Kontakt B zu
E ein. Dieser wird zu Beginn einer Messung (also z.B. bei konstanter Probentemperatur und
ohne Magnetfeld) so lange variiert, bis die Querspannungen Upgn, und Upgpn 2 minimal sind
oder im besten Fall, Null werden. Somit liegen die Hall-Spannungskontakte auf beiden Seiten
der Probe auf gleichen Potential und es gibt keine Querkomponenten des Stromes, die zu ei-
nem Spannungsabfall fiihren und so die Hall-Messung stéren. Der Strom fliet symmetrisch nur
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entlang der Probe. Die so gefundenen Stromwerte bleiben dann in der Folge unverindert und
eine Leitfadhigkeitsmessung, etwa in Abhéngigkeit des Magnetfeldes, kann gestartet werden. Der
Leitwert bestimmt sich dann aus den Messwerten wie folgt:

Iﬁx + Ivar

G= .
%(Uléngs,l + Ulélngs,2)

In der 8-Punkt-Messanordnung lassen sich die Kontaktabstdnde nicht mehr so einfach definie-
ren. Durch das Zusammenspiel der beiden Stromquellen ergeben sich sozusagen effektive Kon-
taktabstdnde. Vergleicht man aber die aus 4-Punkt-Messung und 8-Punkt-Messung erhaltenen
Messwerte des Leitwerts der gleichen Metallschicht, so liegen die der 8-Punktmessung typischer-
weise um einen Faktor 2-2.5 hoher als bei der 4-Punkt-Messung. Und entspricht damit relativ
gut den Werten, die man mit Hilfe der Van der Pauw Messgeometrie erhilt. Somit liefert die
8-Punkt-Messung direkt den wahren Schichtleitwert.

Die 8-Punkt-Messung funktioniert immer dann besonders gut, wenn der Leitwert der zu un-
tersuchenden Schicht hoch ist, d.h. in der Gréflenordnung 1 mS und dariiber liegt, und die
Schicht homogen iiber die gesamte Probe geschlossen ist. Bei der Untersuchung von Monolagen
einer Metallschicht, bei dem die Leitfahigkeit typischerweise deutlich niedriger liegen und zu-
sétzlich durch praparative Schwierigkeiten die Schicht nicht auf der gesamten Fliache vorhanden
ist, scheitert in manchen Féllen schon die Symmetrisierung des Stroms zu Beginn der Messung.
Ebenso kann es passieren, dass einer der acht Kontakte ausféllt, etwa durch Verrutschen einer
Kontaktklemme oder dhnliches. Daraufhin ist es nicht mehr moglich die 8-Punkt-Messung zu
verwenden und man muss auf die oben beschriebene 4-Punkt-Messung zuriick greifen.

3.3 Spin- und Winkel-aufgeloste Photoelektronenspektroskopie

Die Winkel-aufgeloste Photoelektronenspektroskopie (engl.: Angle Resolved Photo-electron Emis-
sion Spectroscopy, ARPES) ermoglicht die gleichzeitige Messung der Bindungsenergie, sowie des
Impulses von Photoelektronen, sodass die Dispersionskurven elektronischer Zustdnde von Fest-
koérpern sichtbar gemacht werden konnen. Die Bindungsenergie ergibt sich aus der Anregungs-
energie der Rontgenphotonen E,;, = hv, der kinetischen Energie des Photoelektrons Ej, und der
Austrittsarbeit ® der emittierenden Oberfliche zu:

Eb:hV—Ek—(I)

und wird typischerweise mittels eines Halbschalen-Kugelanalysators gemessen. Der Elektronen-
impuls parallel zur Oberflache ergibt sich aus der Messung des Austrittswinkels 8 geméaf:

- 2mE} .
k” = 7 sin @

Die dritte quantenmechanische Observable eines Photoelektrons ist sein Spin. Zur Messung die-
ses, wird ein Mottpolarimeter verwendet. Es nutzt den Effekt aus, dass bei hohen kinetischen
Energien >25 keV die Streuung an schweren Kernen von der relativen Spinausrichtung abhéngig
ist [129]. Technisch wird dafiir eine diinne Goldfolie verwendet. Elektronen mit Spin-up werden
bevorzugt nach links gestreut, wahrend Spin-down Elektronen mit héherer Wahrscheinlichkeit
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Abbildung 3.9.: Aufbau des SARPES-Spektrometers (COPHEE Experiment, SIS Beamline an
der Swiss Light Source) mit Elektronenlinse, Kugelanalysator und 2 senkrecht
zueinander orientierten Polarimetern fiir die Spinanalyse. Nach:[127, [128]

nach rechts, bezogen auf eine bestimmte geometrische Ebene, relativ zur Folienoberflache, ab-
gelenkt werden [62]. Die Spin-Asymmetrie A berechnet sich aus der Anzahl der nach links und
rechts gestreuten Elektronen Ny und Ng:

N —Npg

A= —"——+.
Nr + Np

(3.4)
Der Erwartungswert des Spinoperators oder auch Spinpolarisation P genannt, ergibt sich aus der
gemessenen Asymmetrie und der gerdtespezifischen Sherman-Funktion S, die der Asymmetrie
bei Messung mit einem vollstéandig polarisierten Elektronenstrahl entspricht [130], zu:

P=—.
S
Mit Hilfe der gemessenen Gesamtintensitiat Iy = Ny + Nr bekommt man letztlich die spinauf-
gelosten Intensitatsspektren:

1+ P)I, 1—-P)I
Iup:( 9 )t7 Idown:( 9 )t' (3'5)

Ein einzelner Mott-Detektor kann jedoch nur die Polarisation entlang zwei Raumachsen be-
stimmen, die normalerweise mit Richtungen innerhalb der Oberfliche iibereinstimmen. Mochte
man Informationen iiber die dritte Polarisationsrichtung, senkrecht zur Oberflache, bekommen,
so braucht man eine Anordnung von zwei Polarimetern, die orthogonal zueinander angeordnet
sind. Damit lésst sich dann spinaufgelostes ARPES (Spin and Angle Resolved Photo-electron
Emission Spectroscopy - SARPES) machen. Abbildung zeigt den Aufbau wie er am Complete
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Photoemmision Ezperiment (COPHEE) der SIS Beamline an der Swiss Light Source realisiert
wurde. Nach der Energie- und Winkelanalyse durch den Halbschalendetektor werden die Elek-
tronen nochmals um 90° rotiert und in einem Chopper abwechelnd um +45° in Richtung einer
der beiden Mott-Polarimeter abgelenkt. Hier findet die Hochbeschleunigung auf 25 keV statt.
Um die Goldtargets herum befinden sich jeweils 4 Detektoren zur Messung von jeweils zwei Ani-
sotropien und Spinpolarisationen pro Polarimeter. Polarimeter 1 bestimmt P, und P, wéhrend
Polarimeter 2 P, und P, bestimmt. Somit hat man bei jeder Messung einen Satz aus 4 Messgro-
fen: I, P, Py, P,. Diese werden als Funktion der Bindungsenergie (Energy Distribution Curve -
EDC) oder auch des Emissionswinkels ¥ (Momentum Distribution Curve - MDC) aufgenommen
und mit Hilfe einer Zwei-Schritt Fitroutine [62], [63, [131] analysiert. Im ersten Schritt wird ledig-
lich die spinintegrierte Intensitit I;(E, k) mittels eines (linearen) Untergrundes B(E, k) und fiir
die Intensitdtsmaxima bei bestimmten Punkten Gauss-, Lorentz- oder Voigt-Funktionen fiir die
Anpassung verwendet, sodass:
n
L(E,k) =Y I'(E,k) + B(E,k).

=1

Erst im zweiten Schritt wird jedem Peak ein Polarisationsvektor mit einer Lange ¢; und jeweils
einem Azimuth- und Polarwinkel (6;, ¢;) in der Form:

P= (Pi,P;,PZi) = ¢;(cos 0; cos ¢;, cos 0; sin ¢;, sin 6;)

zugewiesen. Mithilfe von Gl. 3.5 wird dann eine Anpassung an die gemessene Polarisation durch-
gefiihrt, indem zunéchst die Winkel 6; und ¢; variiert werden und falls notig auch die Léange ¢;
der Vektoren. Da fiir jeden Peak eines Spektrums somit 5 Fitparameter angepasst werden miis-
sen (Position, Breite, 2 Winkel und die Lénge des Polarisationsvekors) ist das Ergebnis nicht
zwangslaufig eineindeutig. Daher miissen vor dem Fit bestimmte physikalisch sinnvolle Annah-
men fiir die zu bestimmenden Gréflen gemacht werden. Der beste Fit wird durch mehrmaliges
Fitten mit unterschiedlichen Anfangswerten tiberpriift. Auf ndhere Details dieser Methode wird
in der Literatur eingegangen [62] [63], 1311, 127].

Mit der SARPES-Methode wird hier das Pb-Kettensystem auf Si(557) untersucht. Wie Kapi-
tel zeigt, beobachtet man bei diesem System eine iiberaus grofie Rashba-Aufspaltung der
Oberflachenbander.
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KAPITEL 4

Untersuchung von ultradiinnen
Bleischichten und Bleimonolagen auf

Si(557)

Bereits in Kapitel wurde auf die Eigenschaften von Bleischichten auf Si(111) und Si(557)
eingegangen. Am erstaunlichsten ist dabei wohl der 1D-2D Phaseniibergang bei 78 K und einer
Pb-Bedeckung von 1.31 ML. Der sowohl elektronischer als auch struktureller Natur ist und auf
Fermi-Nesting zwischen benachbarten Pb-Ketten der (223)-Stufenanordnung zuriick zu fithren
ist. Offene Fragestellungen bei diesem System ergeben sich in drei Richtungen. Zum einen ist be-
kannt, dass der Phasentibergang nur unter perfekten Bedingungen beobachtet wird [I4]. Andere
Gruppen konnten ihn bisher nicht nachweisen [I32]. Doch es ist unklar inwiefern strukturelle
Defekte und Imperfektionen der Oberfliche den Phaseniibergang beeinflussen. Durch gezielte
Manipulation der Facettenstruktur der Oberfliche und Variation der Defektdichte wird dieser
Punkt in Kap. beleuchtet. Ein zweites Feld betrifft das Filmwachstum, welches auf Si(111)
daran krankt, dass durch die grofie Gitterfehlanpassung die ersten vier Lagen amorph aufwach-
sen [133]. Das Wachstum auf Si(557) soll zeigen, ob es moglich ist, den Stress zu vermindern und
epitaktisches Wachstum von Beginn an zu ermoglichen (siehe Kap. . Quanten-Size-Effekte
werden dabei eine wichtige Rolle spielen. Die grundlegendste Frage bezieht sich aber auf die
Spinstruktur der Monolagenphase und inwiefern diese Einfluss auf die Streumechanismen in den
Ketten und senkrecht dazu hat. Zu diesem Zweck werden in Kap. Magnetotransportmessun-
gen durchgefiihrt, mit deren Hilfe die charakteristischen Streuzeiten ermittelt werden konnen.
Komplementiert werden diese Untersuchungen dann mit SARPES Messungen in Abschnitt
die die Spinstruktur des Pb-Kettensystems offen legen werden und die Magnetotransport Er-
gebnisse erkldren, wie es in der abschlieenden Diskussion in vorgefiithrt wird.

Teile der hier vorgestellten Ergebnisse sind bereits in [134], 135 136, 137] veroffentlicht worden.

4.1 Epitaktisches Wachstum von Pb auf Si(557)

4.1.1. Stressrelaxation an Stufenkanten

Das epitaktische Wachstum von Pb-Diinnschichten auf dem planaren Si(111)-Substrat wurde
in der Vergangenheit detailliert untersucht und ist gut verstanden. Durch die Unterschiede der
Gitterkonstanten beider Materialien von fast 10 % ergibt sich dabei allerdings eine Spannung
beim Wachstum, dies fiihrt zu amorphem Wachstum der ersten vier Pb-Lagen und baut so die
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a) 3 ML Pb/Si(557)| b) 6 ML Pb/Si(557)
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Abbildung 4.1.: a) und b) Beugungsbild eines 3 und 6 ML dicken Pb Filmes nach Adsorption auf
Si(557), bei 80 K. Die hexagonal angeordneten Spots sind azimuthal verschmiert,
woarus man eine Rotationsfehlordnung ableiten kann, sie ist beim diinneren
3 ML Film starker ausgepragt. Die gepunkteten Linien sollen das verdeutlichen.
c¢) Linienprofile gemessen jeweils in radialer Richtung entsprechend den orange-
farbenen Linien in a) und b) zeigen die Verbreiterung der LEED-Reflexe bedingt
durch die endliche Ausdehnung der Pb-Kristalle.

Verspannung ab. Erst danach kann es zu einem epitaktischen Wachstums kommen [I33]. In die-
sem Regime konnten Oszillationen, zum einen der Intensitét des (00)-Beugungsreflexes in LEED,
zum anderen der Leitfihigkeit gemessen werden, die dem generellen Leitfahigkeitsanstieg {iber-
lagert sind [75, [76]. Letztere wurden auf Effekte der Grenzflichenstreuung zuriickgefiihrt, die
auch als klassische Size Effekte bezeichnet werden. Nach der Theorie von Fuchs und Sondheimer
[138, 139] kann die Reflexion der Elektronenwellen an der Grenzfliche mit einem Faktor fiir die
spekulare Intensitdt beschrieben werden, der 1 fiir perfekte Spiegelung und 0 fiir komplett dif-
fuse Streuung an der Grenzfliache ist. Dementsprechend wiirden perfekt glatte und geschlossene
Metallschichten einen Wert nahe 1 liefern, wihrend maximal ungeordnete, halb gefiillte Lagen,
einen Wert nahe 0 liefern. Die Observation der Oszillationen bestitigt unter diesen Annahmen
ein Lage-fur-Lage Wachstum der Pb-Schichten mit Maxima fiir ganze (geschlossene) und Mini-
ma fir halbe (maximal ungeordnete) Monolagen.

Durch die Fehlanpassung bedingt, weisen die Kristallite der epitaktischen Pb-Diinnnschicht ei-
ne leichte Rotationsunordnung auf. Sie sind relativ zur Hauptsymmetrieachse von Si(111) um
kleine Winkel verdreht, was sich in LEED-Messungen durch eine hexagonale Anordnung der
Beugungsreflexe, gepaart mit ringférmigen Verbreiterungen dieser Reflexe, dufert.

Die Idee ist nun, bei einer solchen Heteroepitaxie, durch duflere Einfliissse den durch die Gitter-
fehlanpassung erzeugten Stress zu minimieren. Vielversprechend in dieser Hinsicht ist die Nut-
zung von verschiedenartigen Benetzungsschichten vor dem eigentlichen Pb-Schichtwachstum.
Wie Jalochowski mit Au-6 x 6 [I40, 141] und Miyata mit Pb-v/3 x /3 [142] zeigten, ist ein epi-
taktisches Wachstum auf Si(111) auch ab der ersten Lage moglich. Ein komplementéarer Ansatz
ist die Nutzung von strukturellen Eigenschaften um die Spannung zu reduzieren. Dies wird in
dieser Arbeit realisiert, indem Pb Schichten auf dem gestuften Si(557) bei Temperaturen unter
100 K aufgebracht werden. Abbildung zeigt SPA-LEED Beugungsbilder einer 3 ML und
6 ML dicken Pb-Schicht nach der Aufbringung auf Si(557) bei 80 K Substrattemperatur. Schon
nach 3 ML sind die Pb-Beugungsreflexe deutlich zu erkennen. Hexagonal angeordnet weisen die
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Pb(111)-Reflexe allerdings in azimutaler Richtung eine deutliche Verbreiterung auf, was &hnlich
wie oben auf eine Rotationsfehlordnung der Pb-Kristalle relativ zum Siliziumsubstrat hindeutet.
Die Analyse zeigt, dass die Verbreiterung des Reflexeprofils bei 3 ML 7° und bei 6 ML nur noch 4°
betragt, sie also mit wachsender Schichtdicke geringer wird. Aus der Reflexbreite in radialer Rich-
tung lasst sich eine Abschéitzung der Pb-Korngréfie machen. Wie die Abbildung zeigt, betrigt
die Halbwertsbreite in Gegenphase-Bedingung (S=4.6) beim 6 ML Film, etwa H = 8% SBZg;.
Nach GI. ergibt sich daraus eine Korngrofie I' = 4/H = 4 - ag;/(8% - 27) ~ 12ag;. Die
Kristalle sind also grofler als eine Stufenbreite der Si(557) und iiberwachsen somit die Stufen
der Unterlage.
Beim 3 ML Film sind noch schwach die Reflexe der Silizium 1x1 erkennbar, die bei groflerer
Schichtdicke d verschwinden. Die Pb-Filme wachsen also von Beginn an in geschlossenen Schich-
ten auf dem gestuften Substrat und iberwachsen die Stufen, sodass der anisotrope Charakter der
Oberfliche mit wachsender Pb-Bedeckung rasch abnimmt. Wie wir spéter sehen werden, trifft
dies nicht fiir die Transporteigenschaften wihrend des Schichtwachstums zu und die Anisotropie
bleibt hier noch deutlich langer nachweisbar.

Bei konstanter Substrattemperatur von 70K und Pb-Verdampfungsrate von 0.1-1 ML/min

N LN DL DL DL LA LA DL L LA LA L 15 I I : i : i
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o 10r o
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Abbildung 4.2.: a) Anderung des Leitwerts in Abhéngigkeit der Pb-Bedeckung © bei einer Sub-
strattemperatur von 70 K. a) Vergleich zwischen G| und G und Messungen
aus [143] auf Pb/Si(111). b) Oszillationen von G nach Abzug des 6° bzw. 6>
Verlaufs, normiert auf Gj. Mehr als 7 Maxima sind erkennbar. Fiir kleine ©
weichen ihre Positionen von der Komplettierung einer Monolage nach unten ab.
c) Detailansicht von a) fiir kleine ©. Der initiale Anstieg von G nach Uberschrei-
ten der Perkolationsgrenze unterscheidet sich zwischen Si(557) und Si(111). Die
Kurven wurden zur besseren Sichtbarkeit entlang der Ordinate verschoben.

wird die Leitfahigkeit in Abhéngigkeit der Pb-Schichtdicke gemessen (Abb. a). Dabei wur-
de Quarzwaage entsprechend der Vorgehensweise in Kap. geeicht und das Lage-fiir-Lage
Wachstum von Pb bei Schichtdicken >5 ML ausgenutzt. Nach Uberschreiten der Perkolations-
grenze, bei der sich erste Leitungspfade ausbilden, steigt die Leitfdhigkeit stetig an. Diese Grenze
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Abbildung 4.3.: Leitwertsmessungen G| bei verschiedenen Substrattemperaturen zwischen 30
und 100K. Auch bei sehr tiefen Temperaturen lassen sich periodische Abwei-
chungen vom allgemeinen Anstieg erkennen. Am ausgeprigtesten sind die Os-
zillationen bei 50 K und 70 K. Die Datensatze wurden zur besseren Unterschei-
dung vertikal verschoben. Im Bild oben ist fur 30 K auch G| gezeigt, bei dem
die Oszillationen deutlich ausgebildet sind.

liegt theoretisch, fiir total zufillige Besetzung der Adsorptionsplétze, bei 0.5 ML. Genau diesen
Wert kann man auch in den Messungen feststellen, sowohl parallel als auch senkrecht zu den
Stufen (Abb. c). Ein klares Indiz dafir, dass Pb bei dieser Temperatur und Bedeckung nur
zweidimensional wéachst (mit anisotropem Charakter wie weiter unten gezeigt wird), und sich
keine zweite Lage oder dreidimensionale Inseln bilden. Bei den Messungen von Pfennigstorf [143)]
auf Si(111) wurde lediglich ein Wert von 0.7 ML ermittelt (zum Vergleich auch in c) dar-
gestellt). Wie Abbildung a) zeigt, sind dem allgemeinen Leitfahigkeitsanstieg Oszillationen
iiberlagert, wie dies auch fiir das Pb-Wachstum auf Si(111), dort allerdings erst fiir groere
Schichtdicken, beobachtet wurde. Diese héngen mit dem Lage-fiir-Lage Wachstum bei tiefen
Temperaturen sowie einem Zusammenspiel von rauigkeitsabhingiger Reflektivitdt der Oberfla-
che und Quanten-Size-Effekten zusammen, worauf weiter unten noch genauer eingegangen wird.
Im Wesentlichen ist das Auftreten der Oszillationen unabhéngig von der Pb-Flussrate sowie der
Temperatur zwischen 10 und 100 K, wie Abbildung [4-3] zeigt.

Vernachléssigt man zunéchst die Leitwertsoszillationen, so sieht man Unterschiede zwischen
den beiden untersuchten kristallographischen Richtungen — parallel und senkrecht zu den Stu-
fen. G| zeigt in Abb. unterhalb von 5 ML einen Anstieg in etwa proportional zu d®, dariiber
eine quadratische Abhingigkeit oc d?. G| hingegen steigt lediglich linear mit der Schichtdicke
an, sodass die Leitfdhigkeit o, bis etwa 6 ML konstant bleibt. Sie verlduft deutlich unterhalb
der Kurve fiir G|, dies zeigt zundchst den anisotropen Charakter der gestuften Si(557) und
dem darauf wachsenden Pb-Film. Die Stufen wirken als sehr effektive Streuzentren, wodurch
der Widerstand senkrecht erhéht ist. Erst oberhalb von 7 ML steigt G| ebenfalls quadratisch
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an und verlduft somit parallel zu Gy, obgleich deutlich unterhalb dieser. Die auf dieser Schicht-
dicke aufgewachsenen Pb-Lagen sind aus elektronischer Sicht isotrop, jedoch nicht der darunter
liegenden Lagen, die weiterhin anisotrop bleiben und als Offset in den Leitwertsmessungen auch
bei dickeren Filmen sichtbar bleiben. Der elektronische Transport ist somit deutlich sensitiver
auf strukturelle Anisotropien als die nur oberflichensensitive Elektronenbeugung, die schon fiir
3 ML dicke Filme praktisch isotrope Verhéltnisse zeigt (vgl. Abb. .

Die Frage ist nun, wodurch die unterschiedlichen funktionellen Zusammenhénge von Gy, mit
der Schichtdicke erklért werden konnen. Hierzu ist es zunachst zweckdienlich die mittleren freien
Wegléngen ), die fiir die Leitwerte verantwortlich sind, abzuschédtzen. Aus ARPES-Messungen
geht eine gemittelte Fermi-Wellenlinge von etwa 10 m/s hervor [144]. Eigene Magnetotranport-
messungen ergeben elastische Streuzeiten im Bereich 79 & 5 x 1071 s (siehe [I34] und spéteres
Kapitel , sodass sich die freie Wegldnge zu A = vp X 79 & 5 nm ergibt. Diese stimmt sehr
gut mit der Pb-Korngrofle eines 6 ML dicken Filmes iiberein, wie es aus SPA-LEED Messungen
bestimmt wurde (s.o0.) und bis zu einer Schichtdicke von 10 ML gilt A > d. Somit kann man
die Streuung der Ladungstrager auf die Korngrenzen und Oberflichen beschrinkt betrachten.
Trivedi [145] und spéter Calecki [146] untersuchten die Leitfahigkeit diinner Schichten unter dem
Einfluss von Quanten-Size-Effekten und implementierten Oberflaichenrauigkeiten durch, vom Ort
auf der Oberflache abhéngige, Randbedingungen fiir die Losung der Schrédinger-Gleichung. Da-
bei fanden sie fiir A > d einen exponentiellen Anstieg o o< d®, wobei die Konstante in etwa zu
a = 2.1 bestimmt wurde. Wie Abbildung zeigt ist dies fir G| = o] X d d3! unterhalb
von 5 ML sehr gut erfiillt. Sobald die Schichtdicke in den Bereich der freien Weglédnge kommt,
spielt die Storstellenstreuung im Volumen eine gréfiere Rolle und ein Ubergang zu quadrati-
scher Abhéngigkeit des Leitwerts mit der Schichtdicke ist zu erwarten [I45]. Damit l&sst sich der
Ubergang zum quadratischen Verlauf fiir © > 5 ML in Gy und 7 ML in G, verstehen.

Der nahezu lineare Anstieg von G fiir kleine ©® hingegen, konnte mit der Annahme A\ < d
verstanden werden, jedoch ist diese Abschétzung hier nicht zuléssig, da die Stufen nicht so effek-
tiv die freie Weglédnge senkrecht dazu reduzieren konnen. Potentiometriemessungen an atomar
gestufen Pb-Filmen und Monolagen zeigten den grofien Einfluss der Stufen bei der Ausbildung
des elektrischen Widerstandes [I47] und eine zehnfach erhéhten Widerstand bei der Uberque-
rung einer Stufe im Pb-Film. Dies zeigt die verminderte Transmissionswahrscheinlichkeit der
Ladungstrager senkrecht zu einer Substratstufe. Abhéngig von der Schichtdicke éndert sich nun
diese Transmissionswahrscheinlichkeit und fiihrt letztlich auch zum linearen Anstieg von G .
Vergleicht man die Leitwertsdnderungen der Pb-Filme gewachsen auf Si(557) mit denen auf
Si(111) so erkennt man, dass die auf Si(111) genau zwischen G| und G, liegen. Wie oben
beschrieben steigt der Leitwert der Pb/Si(111) Schicht zunéchst aufgrund des amorphen Wachs-
tums der ersten 4 Lagen lediglich linear an und ist dadurch G| fiir Pb/Si(557) unterlegen, bei
dem das kristalline Wachstum von der ersten Lage an statt findet. Somit zeigen die Ergebnisse,
dass es moglich ist, durch gezielte strukturelle Manipulation eine Stressrelaxation an den Stufen-
kanten zu erzielen und ein epitaktisches Wachstum von Pb-Filmen auf Silizium zu ermoglichen.

4.1.2. Der Einfluss von klassischem und Quanten-Size-Efffekt

Kehren wir zur Betrachtung der dem allgemeinen Leitwertsverlauf iiberlagerten Oszillationen
zuriick. Um sie besser sichtbar zu machen, wurde in Abb. b) entsprechend der Diskussion
im obigen Kapitel fiir ©<5 ML eine Funktion oc d® und und fiir © > 5M L eine Funktion o d?
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von den Rohdaten abgezogen und durch den Wert von G, (0) geteilt. Deutlich zu erkennen sind
die Ostzillationen von Beginn des Wachstums bis hin zu 8 ML. Dabei stimmen die Maxima von
G fir © < 4 ML systematisch nicht mit der Vervollstdndigung einer Pb-Lage iiberein, son-
dern treten immer etwas frither auf. Fiir gréflere Schichtdicken hingegen ist die Koinzidenz aber
gegeben. Bei G zeigen sich ebenfalls Oszillationen, die von Beginn an besser mit der vollen
Monolage tibereinstimmen, wie in ¢) und a) zu sehen ist.

Die Oszillationen werden mit zunehmender Schichtdicke geddmpft, da der Pb-Film immer we-
niger perfekt Lage fiir Lage wéchst und die globale Rauigkeit zunimmt. Dariiber hinaus erkennt
man noch eine Modulation der Amplitude mit einer Periode von 2. Das zweite und vierte Ma-
ximum scheint dabei leicht unterdriickt zu sein. Zudem schwankt auch die Breite der Maxima
mit einer 2 ML-Periode, wie nochmal in Abb. b) gezeigt ist.

All diese Beobachtungen fiithren zu dem Schluss, dass fiir die untersuchten Pb-Schichten sowohl
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Abbildung 4.4.: Quanten Size Effekt in Pb-Filmen auf Si(557). a) Dem generellen Anstieg (603
fiir G| und o © fiir G ) sind Maxima {iberlagert, die der Vervollstéindigung
einer geschlossenen Lage in der jeweiligen Richtung und/oder der Erhéhung der
Anzahl an Quantentopf-Zustdnden entspricht. b) Variation der Peakhohe und
-breite mit der Anzahl an Pb-Lagen.

der Klassische als auch Quanten-Size-Effekt (CSE und QSE) eine Rolle spielen. Solange A > d
ist und Grenzflichenstreuung wesentlich die Leitfdhigkeit bestimmt, erkldrt die oben genann-
te Fuchs-Sondheimer-Theorie rauigkeitsabhéngige Oszillationen im Leitwert. Fur sehr kleine
Schichtdicken, also fiir den Beginn des Pb-Wachstums, versagt diese Theorie und man muss die
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interne Quantenstruktur in die Betrachtung einbeziehen. Fur das Lage-fiir Lage Wachstum er-
wartet man bei jeder neuen geschlossenen Lage das Auftreten eines zusétzlichen Bandes bedingt
durch die Beschrankung der Ladungstriager in z-Richtung, sowie eine Anpassung der bereits
vorhandenen Subbénder. Damit einhergehend sind Anderungen in der Bandfiillung, wie alter-
nierende Vorzeichen der Hallkonstanten in Abhéngigkeit der Pb-Schichtdicke suggerieren [77].
Dementsprechend sollte der Leitwert unmittelbar nach Erreichen der Perkolation einer neuen
Pb-Lage stark ansteigen und danach ein Plateau zeigen. Dies kann tatséchlich in den Messungen
bestétigt werden, wie Abb. ¢) und a) fiir das erste Maximum von Gy bei 0.7 ML zeigt.
Die Tatsache, dass fiur G| die Maxima zunéchst vor der vollen Lage auftreten, kann sowohl
durch CSE als auch durch QSE nicht ausreichend erklért werden. Hierfiir miissen zusétzlich
noch dynamische Effekte des Wachstumsmodus eine Rolle spielen. Der Wert 0.7 stimmt ndmlich
erstaunlich gut mit dem Anteil der Si(111)-Terrassen in der Einheitszelle der Si(557) iiberein,
hierfiir gilt: (9 + 22)ag;/17ag; = 0.69 (siehe Abbildung a) und Inset in a). Aus Un-
tersuchungen an ausgeheilten Pb-Monolagen (genauer gesagt der v/3 x v/3-Phase) auf Si(557)
weifl man, dass sich die Pb-Atome bevorzugt auf den Si(111)-Terrassen anordnen bevor sie die
Stufenkanten dekorieren [82, 148]. Da man in diesem Fall eine sehr dhnliche Stufenstruktur hat,
kann man davon ausgehen, dass auch beim Wachstum bei tiefen Temperaturen die Pb-Atome
bevorzugt Adsorptionsplitze auf den Si(111) Terrassen aufsuchen und erst nach kompletter Fiil-
lung dieser auf den Stufen bleiben. Somit kann sich entlang der Stufenrichtung schon bei 0.7 ML
eine voll gefiillte Lage ausbilden, wiahrend senkrecht dazu erst mit Vervollstindigung der ersten
Pb-Lage, also erst wenn die Stufen komplett bedeckt sind, ein Maximum im Leitwert beobachtet
werden. Im weiteren Verlauf des Wachstums ist es nun verstédndlich, dass die Bevorzugung der
Terrassen immer weiter abnimmt, und fiir § > 5 ML die Maxima von é—ﬁ mit ganzen Monolagen
tibereinstimmen (siehe auch Abb. b)). Schematisch ist der Wachstumsmodus in dem kleinen
Bild links oben von a) verdeutlicht. Nur entlang der Stufen hat man zunéchst eine geschlos-
sene Lage, bevor die Stufen iiberwachsen werden. Das gleiche passiert auch in der zweiten Lage,
jedoch wird die Restriktion durch die Stufen mit wachsender Schichtdicke immer geringer und
so auch die Phasendifferenz, wie in Abb. gezeigt, kleiner.

4.2 Temperaturabhingigkeit der Leitfihigkeit — Pb-Schichten
und Monolagen

Wie wir im letzten Kapitel gesehen habe, weisen Pb-Filme abhéngig von ihrer Dicke unter-
schiedliche Eigenschaften auf. Ein &hnliches Verhalten stellt man auch bei temperaturabhéngigen
Messungen fest. Dabei wurden nun aber ausgeheilte Schichten (Ausheilschritt bei Multilagen bis
etwa 200 K und Monolagen bis 640 K) untersucht, sodass strukturelle Anderungen withrend
der Messung bei Temperaruten kleiner als der Ausheiltemperatur nicht zu erwarten sind. Ab-
bildung zeigt G(T)-Messungen fir Pb-Schichten unterschiedlicher Dicke. Ein 10 ML Film
nimmt tiber den gesamten Temperaturbereich im Leitwert ab, ist also durch metallische Leitung
charakterisiert. Auffillig sind dabei noch die leicht groferen Werte entlang der [110]-Richtung
(parallel zu Stufen). Auch bei dieser Schichtdicke zeigen sich in der Leitfahigkeit noch Ein-
fliisse des gestuften Substrats, das iiber die Stufen hinweg zu erhéhter Ladungstriagerstreuung
fithrt. Allerdings liegt der Unterschied lediglich im Bereich von nur etwa 5 %. Halbiert man die
Schichtdicke auf nur noch 5 ML, so erkennt man in b), dass G| um das 6-fache, G| sogar um

67



4. Untersuchung von ultradiinnen Bleischichten und Bleimonolagen auf Si(557)

| ' : I 09+t g :
wWo | a G” %, - G”
6.4 1 osl %Dq:
— @o o o G_L 0.7} I:‘3q:,nl:' o GJ_
0 .
e 60r 1 o6t oo, :
= )
< 05F a 1
+ 561 ] nqhhoﬂn
: 04+F 1
: &
352 | o3} :
| a)1OML 02_b)5|\/||_ —
. 000 00 0D0a0M O ORTDA,
48: | L L L ] 0.1 _oooooomooow i
0 20 40 60 80 100 2|0 4.0 6|0 810 )
=]
0.15+ - G” |
Dunu
Ls] fo) GJ_
n -
£ 0.10 %
O
b=
[
3 005
ko)
—
60 80 100 120 0 20 20 80 m =
remperar (9 Temperatur (K)

Abbildung 4.5.: Temperaturabhéngigkeit der Leitfdhigkeit bei verschiedenen Pb-Bedeckungen
(10, 5, 1.32 und 1.31 ML) (d) aus [14]).

das 60-fache zuriick gegangen ist. Hier ist also der anistrope Charakter sehr deutlich ausgeprégt.
Dariiber hinaus ist auch das Temperaturverhalten in beiden Richtungen sehr unterschiedlich.
Wiéhrend G| weiterhin metallisch ist, zeichnet sich G| nun durch eine ansteigende Leitfahigkeit
mit der Temperatur, also aktivierten Transport, aus. Obwohl bei dieser Schichtdicke zumindest
die Oberflache des Films strukturell isotrop ist (Vgl. SPA-LEED Muster in Abb. b), wirken
die Stufen an der Pb/Si-Grenzflache derart effektiv als Streuer, dass die Ladungstriager in senk-
rechter Richtung lokalisiert sind, wahrend sie sich parallel zu den Stufen ungehindert bewegen
konnen.

Die extreme Situation bildet schlieilich die physikalische Monolage Pb wie sie in c)und d) ge-
zeigt ist und bereits in Kapitel 2.7]in Zusammenhang mit Abb. 2.1§ behandelt wurde. Unterhalb
einer kritischen Temperatur befindet sich das System in einem eindimensionalen Zustand, der
durch perfektes Fermi-Nesting verursacht wird. Nur entlang der Pb-Ketten misst man endliche
Leitwerte mit metallischem Charakter, wahrend G, ~0 ist. Genau an der Sprungtemperatur
von 78 K geht das System in einen zweidimensionalen Zustand iiber, der in beiden Richtun-
gen nun durch temperaturaktivierten Transport charakterisiert werden kann. Die Schérfe dieses
Phaseniibergangs in Leitfahgigkeitsmessungen héngt empfindlich von der exakten Pb-Bedeckung
(1.31 ML) und der damit verbundenen Bandfiillung, sowie einer perfekten Ausbildung der oben
erwihnten (223)-Stufung auf mesoskopischer Skala ab. Schon bei einer Bedeckung leicht ober-
halb der 1.31 ML ist der 1D-2D-Ubergang zwar noch sichtbar aber schon deutlich weniger ausge-
pragt, (siehe Abb. ¢). Strukturelle Imperfektionen wie Facettierung der Oberflache, Bildung
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Abbildung 4.6.: LEED-Bilder von Pb/Si(557) im Bedeckungsbereich einer physikalischen Mono-
lage. a) 1.2 ML Pb/Si(557): Die Stufenstruktur entspricht einer (223)-Facette,
auf den Terrassen befinden sich lediglich v/7 x v/7-Doménen, zu sehen an den
dreieckigen Aufspaltungen um die v/3-Position. b) perfekt geordnete 1.31 ML
Phase mit (223) Stufung und Doménenwandaufspaltung der v/3 x v/3-Reflexe
von 10% BZ entlang der Pb-Ketten. ¢) 1.3 ML jedoch auf einer bereits sehr
stark facettierten Oberfliche. Die Stufung ist nicht mehr perfekt, ebenso ist die
Uniaxialitdt im Vergleich zu b) verloren gegangen. Die Linienprofile entlang der
[112] zeigen den perfekten steptrain in b) und Imperfektionen in a) und c¢). Die
Messungen wurden bei T<70 K und einer Elektronenenergie von 99 eV (S=5.1)
durchgefiihrt.

von groflen Si(111)-Terrassen und Zusammenlaufen von Stufen (step bunching), verhindern die
Ausbildung des quasi-1D Zustandes und den Phaseniibergang génzlich und erzeugen einen zwei-
dimensionalen Tranport, gepragt durch Ladungstrigerlokalisierung aufgrund der strukturellen
Unordnung. Auf derartige Effekte wird im folgenden Kapitel [£.3] ndher eingegangen.

4.3 Einfluss von Facettierung der Oberfliche auf die
Transporteigenschaften

In den vorangegangenen Kapiteln wurden die Transporteigenschaften von ultradiinnen Pb-
Schichten vorgestellt. Im Besonderen wurde auf den 1D-2D Phaseniibergang fiir die 1.31 ML
Pb/Si(557) Phase eingegangen. Wie die Resultate dieses Kapitels jedoch zeigen werden, ist der
Ubergang in sensibler Weise von der mesoskopischen Struktur der Oberfliche abhéingig und wird
nur unter bestimmten Bedingungen beobachtet — schon geringe Abweichungen vom Optimum
verhindern seine Existenz. Dass die exakte Pb-Bedeckung von entscheidender Bedeutung ist,
sahen wir schon im Zusammenhang mit Abbildung c) und d). Bei 6§ > 1.31 ML ist bereits
kein scharfer Sprung im Leitwert mehr zu beobachten.

Um Unterschiede der strukturellen Eigenschaften zu verdeutlichen sind in Abb. [1.6] Beugungs-
bilder dreier verschiedener Monolagenpréaparationen gezeigt. Ausgangspunkt ist die perfekte
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1.31 ML Phase in b), die auch den 1D-2D Ubergang zeigt. Verglichen mit der reinen Si(557) Fli-
che (gezeigt in Abb. hat sich das LEED-Muster drastisch geindert. Anstelle des steptrain
mit 16 Reflexen zwischen den Hauptreflexen in k[ﬁQ]—Richtung beobachtet man nun noch 4 Refle-
xe im Abstand 21.4% BZ, entsprechend einer Lange von 4% agi im Realraum (ag;=3.325 A). Wie
die spétere Diskussion zeigen wird, handelt es sich dabei um Facettenreflexe der [223]-Stufung,
die bereits im Zusammenhang mit Abb. b) angesprochen wurde. Durch die Pb-Adsorption
findet eine Umstrukturierung der komplexen (557)-Stufenstruktur hin zu einer regelméfig gestuf-
ten Flache statt. Das Beugungsbild inzeigt V/3-Reflexe, withrend die 7x 7 génzlich verschwun-
den ist. Dies ist verstiandlich, da die (111)-Terrassen der (223) Facette nun mit der v/3 x /3
Pb-Rekonstruktion versehen sind. Weiter wissen wir, dass entlang der Terrassen oder Ketten
in dieser Phase eine bestimmte Periodizitdt besteht, die durch die V7 x v/3-Dominenwinde
erzeugt wird (vgl. Abb. c¢). Im Bereich einer physikalischen Monolage bilden sich bede-
ckungsabhéngig die linearen Phasen der devil’s staircase aus und verursachen ein Aufspalten
des v/3-Reflexes in [110]-Richtung, also entlang der Ketten. Fiir # = 1.31 ML betriigt die Auf-
spaltung Ak = 10.5% BZ [82].

Ein anderes Bild ergibt sich im Falle etwas geringerer Bedeckung von 1.2 ML ina)ﬂ Der (223)-
steptrain in [112] ist nicht vorhanden, anstatt dessen sieht man eine Aufspaltung von 37% BZ,
die einer (112)-Facette zugeordnet werden kann, die jedoch weitaus weniger gut geordnet ist
als die (223). Es treten dazwischen grofiere (111)-Terrassen auf, die die globale Orientierung
der Probe erhalten. Auf diesen Terrassen bildet sich wegen der weniger dichten Bedeckung eine
V7 x /3 Struktur, die im LEED-Muster eine symmetrische dreieckige Aufspaltung der Spots
erzeugt (durch Kreis gekennzeichnet).

Aber auch im Fall, dass die Bedeckung 1.31 ML entspricht, ist eine Abweichung der Struk-
tur vom Ideal moglich. Abb. ¢) und b) zeigen jeweils eine 10% BZ Aufspaltung der
V/3-Reflexe, jedoch ist die Stufung im Vergleich zu b) deutlich inhomogener und der sichtbare
steptrain hat eine Aufspaltung um 30% BZ (4.6|c) und entspricht damit eher dem Fall aus a),
obwohl die Bedeckung héher ist. Auch bei diesen Préparationen ist die Oberflache stark um-
facettiert, da die reine Si-Fliache mehrmals auf sehr hohe Temperaturen um 1200 °C geheizt
wurde und nicht mehr perfekt geordnet ist. Um die Facettenstruktur der hier diskutierten Pra-
parationen ndher zu untersuchen wurden Linienprofile dhnlich denen in Abb. (unten) bei
unterschiedlichen Energien gemacht und intensitétskodiert in einem k| -k)|-Plot (Heringplot) in
c) und d) dargestellt um die Beugungsstangen sichtbar zu machen. Fiir eine perfekt ge-
stufte Fliche (a) verlaufen die Stangen parallel in [223]-Orientierung, wihrend fiir die nicht
ideale Flache mit nominell 1.31 ML (b) zusétzlich noch Stangen in [111] und [113]-Richtung
existieren. Auch sieht man anhand der nicht Gleichférmigkeit des LEED-Musters in b), dass die
Flache Bereiche verschiedener Rekonstruktionen und Phasen aufweist. All dies wirkt sich auf
die Transporteigenschaften der Pb-Struktur aus und wird im folgenden diskutiert.

In Kapitel [£.2] wurde bereits die Empfindlichkeit des Leitwertssprungs in Abhéngigkeit der exak-
ten Pb-Bedeckung diskutiert und gezeigt, dass er bei § > 1.31 ML nur noch schwach ausgeprégt
ist, da die Fermi-Nesting Bedingung exakt auf das Zusammenspiel aus Bandfiillung und Stufen-
struktur reagiert. Der gleiche Datensatz wie ind) ist bis zu hoheren Temperaturen nochmals
in c) geplottet. Fiir G| sieht man einen starken Anstieg bei etwa 120 K, der charakteristisch
fir Ladungstrigerlokalisierung durch Defekte entlang der Ketten ist.

!Diese Phase erhilt man, indem man die Probe wihrend der Pb-Bedampfung auf T>640 K heizt und sich so
eine Gleichgewichtsbedeckung kleiner als die 1.31 ML einstellt
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Abbildung 4.7.:

LEED-Muster zweier Praparationen mit 1.3 ML Pb/Si(557), aufgenommen bei
99 eV Elektronenenergie (S=5.1). a) Perfekt gestufete (223)-Fliache mit Doma-
nenwandaufspaltung wie in b). b) Gleiche Bedeckung wie in a), jedoch mit
leichter Umfacettierung der Oberfliche. Der Heringplot in c) und d) zeigt die
Facettenorientierung in beiden Féllen. In d) sind neben der (223) noch (111)
und (113)-Facetten sichtbar. (a) und c) aus [82])
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Abbildung 4.8.:

Temperaturabhéngige Leitwertsmessungen verschiedener Pb/Si(557)-Phasen. In
Rot ist jeweils G| in Schwarz G, gezeichnet. a) 1.27 ML. b) 1.31 ML mit
perfektem scharfem 1D-2D Phaseniibergang. ¢) 1.32 ML weist einen deutlich
weniger scharfen Ubergang auf. d) 1.31 ML auf einer sehr stark umfacettierten
Oberfliche entsprechend der Phase die in Abb. [4.6]c) gezeigt ist. In Griin wurden
Daten aus [132] eingezeichnet, sie stimmen erstaunlich gut mit den vorgestellten
Daten iiberein.
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Den Einfluss von Defekten, korrespondierend mit einem starken Leitwertsanstieg erkennt man
auch in a) und d) fiir Praparationen, die starke Umfacettierungen aufweisen. E|In a) erkennt
man zudem noch einen Ubergang zwischen halbleitenden Charakter fiir niedrige Temperatu-
ren zu metallischem Charakter fir hohe TemperaturenEl, dabei zeigt G| bei 160 K und G um
220 K ein Maximum. Im letzteren Fall korrespondiert die Temperatur sehr gut mit der Annah-
me, dass fiir hohe Temperaturen die Verarmungszone an der Si-Grenzflache durch Ionisation der
Storstellen zum Transport beitrdgt [149]. Damit sieht man, dass senkrecht zu den Stufen nur
der aktivierte Ladungstragertransport in der Raumladungszone des Siliziums beitrdgt. Entlang
der Stufen hingegen wird durch Defekte aufgrund des geringen Fiillgrads der Terrassen mit Pb-
Atomen ein Ladungstransport verhindert, bzw. nur mit einer Aktivierungsenergie iiberwunden,
die verstdndlicherweise geringer ist als senkrecht zu den Ketten und so der Isolator-Metall-
Ubergang bei niedrigeren Temperaturen auftritt.
Im Gegensatz dazu hat man bei d) bei dem 1.31 ML, auf eine durch vielmaliges Heizen um-
facettierte Fldche, aufgebracht wurden das Maximum in beiden Richtungen bei 140 K. Der
Absolutwert von Gy liegt dabei um mindestens eine Gréfienordnung niedriger als fiir die per-
fekte Stufenstruktur. In einer Verdffentlichung von Morikawa et al. [I32] wurde der 1D-2D-
Phaseniibergang bei 78 K in Frage gestellt und Messungen dieser vermeintlichen Phase mit-
tels kolinearer Mikrosonden vorgestellt. Die Autoren fanden einen Metall-Isolator Ubergang bei
140 K. Die entsprechenden Daten sind mit einem Faktor 1/3 skaliert ebenfalls in die Abb. [4.8/d)
in Griin gezeigt. Auffallend ist die sehr gute Ubereinstimmung beider Datensitze.
In diesem Zusammenhang zu bemerken ist zusatzlich, dass fiir solche umfacettierten Phasen
keinerlei strukturelle Anderung mit dem SPA-LEED beobachtet wurde, wie es bei der perfekten
Fléache der Fall ist. Somit ldsst sich sagen, das der von Morikawa gefundene Metall-Isolator-
Ubergang, der auch in den hiesigen Messungen gefunden werden konnte von grundlegend an-
derer Natur ist, als der zuvor beobachtete 1D-2D Ubergang bei 78 K. Er liegt vermutlich in
der Lokalisierung von Ladungstriagern durch die hohe Defektdichte nicht perfekt praparierter
Oberflachen begriindet. Nur fiir langreichweitig geordnete Kettenstrukturen mit exakt richtiger
und iiber die gesamte Probe hinweg homogenen Pb-Bedeckung lésst sich der Phaseniibergang
tatséchlich in scharfer Form, sowohl im Leitwert, als auch strukturell in der Elektronenbeugung
nachweisen.

Um die Aktivierung von Ladungstrdgern in diesen refacettierten Oberflichen zu quantifizie-
ren, wurde eine Messserie gemacht, in der ausgehend von ©=1.27 ML geringste Pb-Mengen
bei tiefen Temperaturen hinzugefiigt wurden. Nach dem Ausheilen bei 200 K, wurde dann je-
weils eine G(T)-Messung durchgefiihrt. Im einfachsten Modell der Aktivierung héngt der Leit-

wert exponentiell von der Temperatur bei fester Aktivierungsenergie ab: G = Ggexp ( ;];Ef)
(kp=8.62x107%eV /K, die Boltzmann-Konstante). Nach Logarithmieren und Umformung ergibt
sich:

In(G) = In(Go) — éf

Tragt man also In(G) gegen die inverse Temperatur in einem sogenannten Arrhenius-Plot auf,
so ist die Steigung der sich ergebenden Geraden proportional zur Aktivierungsenergie E,. Ein
solcher Plot ist fiir die Daten aus d) in Abb. a) gezeigt. G| hat eine geringere Steigung als

2Diese Abbildung ist beinahe identisch aus [136] entnommen worden. Allerdings wurde in dieser Verdffentlichung
ein Fehler in der Farbkodierung von Abb. d) gemacht, hier waren Rot und Schwarz vertauscht, sodass die G
und G ebenso vertauscht wurden. Dieser Fehler wurde in der Abbildung hier behoben.

3Also genau entgegengesetzt zum Leitwertsiibergang bei der perfekten Phase
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Abbildung 4.9.: a) Arrhenius-Plot der Daten aus d) fir 1.31 ML Pb, zur Bestimmung der
Aktivierungsenergie. Entlang der Ketten ist eine geringere Steigung zu finden
als senkrecht. b) Aktivierungsenergie E, als Funktion der Pb-Bedeckung. E,
nimmt fiir beide Richtungen ab.

G, also ist die Aktivierungsenergie in dieser Richtung ebenfalls geringer. Die Auswertung der
bedeckungsabhingigen Messreihe ist in b) gezeigt. Die Aktivierungsenergien in ||- und L-
Richtung nehmen mit der Zusatzbedeckung an Pb-Atomen ab, wobei fiir die Aktivierungsenergie
fir alle © gilt: E, || <Eq | .

4.4 Magnetotransporteigenschaften von Pb/Si(557)

4.4.1. Multilagen

Im Fall von Pb-Filmen auf Si(557) einer Dicke mehrerer Monolagen, erwartet man keinen merk-
lichen Einfluss der Stufenstruktur an der Pb-Si Grenzfliche auf die Magnetotransporteigenschaf-
ten, da der Pb-Film sowohl strukturell als auch elektronisch, bis auf die ersten 5 Lagen, isotrop
ist (siehe Diskussion in den Kapiteln und . Somit sollten Messungen daran vergleichbar
mit denen an Pb/Si(111) sein. Abbildung zeigt zwei G(B)-Messkurven fir einen 6.5 und
14 ML dicken Film bei 10 K. Zunéchst erkennt man eine Abnahme des Leitwertes mit dem
Magnetfeld, was im Wesentlichen durch den klassischen Magneto-Effekt verursacht wird. Nach
Gleichung folgt der Leitwert einer parabolischen Funktion des Magnetfeldes. In der Abbil-
dung ist dies durch die blauen Kurven dargestellt. Diesem Hauptsignal iiberlagert sind Effekte
der Schwachen Anti-Lokalisierung, die eine Abnahme des Leitwerts mit steigendem Magnetfeld
zeigen (mit griinen Linien eingezeichnet). Dies steht im Gegensatz zu Messungen von Pfennig-
storf, der iiberwiegend Schwache Lokalisierung bei Pb/Si(111) fand. Der Grund hierfiir wird
weiter unten diskutiert. Die Messdaten lassen sich fiir diinnere Schichten (hier die 6.5 ML) gut
mit der Hikami-Theorie der schwachen Lokalisierung beschreiben. Fiir den 6.5 ML Film erhalt
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Abbildung 4.10.: Magnetotransportkurven von Pb-Multilagen auf Si(557) gemessen bei 10 K
Substrattemperatur. Dem klassischen Magnetotransportverhalten ist ein klei-
nes Signal von Schwacher Anti-Lokalisierung iiberlagert.

| d(ML) | 10 K | 40 K |
cm2 ch cm2 cm2
() | e (0) |y (575) | it (555)
6.5 95.5 100.1 87.6 86.1
14 267.0 256.0 - -

Tabelle 4.1.: Ladungstragerbeweglichkeit dicker Pb-Filme

man Werte fir die Streuzeiten von:
n=4-10""%s, 7=7-10""s, 71,=35-10""s.

Damit zeigt sich hier eine Dominanz der elastischen Streuzeit im Vergleich zur Spin-Bahn
Streuzeit, jedoch ist letztere deutlich kiirzer als fiir Pb/Si(111) von Pfennigstorf gefunden
wurde[76), 53]. Die Ladungstragermobilitdten, die man aus dem klassisch-parabolischen Verlauf
der Kurven erhélt, sind fiir die zwei gezeigten Messungen auch in der Abbildung sowie Ta-
belle eingetragen. Man erkennt, dass mit steigender Schichtdicke die Mobilitat der Ladungs-
triger deutlich zunimmt, in Ubereinstimmung mit dem groBeren Leitwert Go ohne Magnetfeld.
Der dickere Film zeigt einerseits eine bessere kristalline Ordnung und hat weniger Verspan-
nungen durch die Fehlanpassung an der Pb/Si-Grenzflache, andererseits ist das Verhéltnis aus
Volumen zu Oberfliche grofler, sodass der Einfluss der Grenzflichenstreuung auf den Wider-
stand abnimmt und so die Streuung von Ladungstragern insgesamt seltener wird. Auch ist in
der Tabelle der Einfluss der Temperatur auf die Beweglichkeit gut zu erkennen, mit steigender
Temperatur nimmt sie durch die zunehmende Elektron-Phonon Streuung ab.

4.4.2. Monolagen

Der schon mehrfach erwidhnte 1D-2D-Phaseniibergang fiir § = 1.31 ML Pb/Si(557) ist hin-
sichtlich seiner elektronischen und strukturellen Eigenschaften sehr detailliert untersucht und
wurde erfolgreich mit Hilfe des Fermi-Nesting (27 /d=2kr) senkrecht zu den Stufen erklédrt. Bei
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Abbildung 4.11.: Magnetotransportkurven fiir Pb Schichten im Bereich einer physikalischen Mo-
nolage, jeweils gemessen in paralleler Richtung. Die Amplituden sind empfind-
lich auf die Temperatur (a) und die Pb-Bedeckung (b). Die Linien entsprechen
den besten Fits mit der Hikami-Theorie.

ARPES-Untersuchungen [21] konnte damit auch die Bandstruktur und die Gestalt der Fermi-
Flache untersucht werden und mit den temperaturabhingigen Leitfahigkeits- sowie SPA-LEED-
Messungen verkniipft werden. Eine offene Frage blieb aber noch hinsichtlich der Spinstruktur.
Also die Frage, ob die Oberflichenzustédnde spinaufgespalten sind. Die spinintegrierten ARPES-
Daten zeigen abgespaltene Bénder entlang der Pb-Ketten, die die Fermi-Fléche durchstofen.
Aufgrund der hohen Kernladungszahl von Z=82 erwartet man fiir Pb auch eine starke Spin-
Bahn-Wechselwirkung. In ARPES-Messungen an Pb/Ag(111) [I50] sowie in Quantentopfzu-
stdnden von Pb-Schichten auf Si(111) [23] wurde eine Aufspaltung der parabolischen Bénder
durch den Rashba-Effekt nachgewiesen, der allerdings im Vergleich zu anderen Systemen wie
Bi/Ag(111) deutlich kleiner ist.

Wie in Kap. erldutert, ist bei starker Spin-Bahn-Wechselwirkung durch die 47-Periodizitat
der Spinwellenfunktion Schwache Anti-Lokalisierung zu erwarten, das heifit also eine Abnahme
des Leitwertes mit angelegtem Magnetfeld. Pfennigstorf untersuchte Pb-Schichten auf Si(111)
und fand lediglich schwache Lokalisierung [143], [75] [76], also einen geringen Einfluss der Spin-
Bahn-Wechselwirkung (SOI). Nach den ARPES-Experimenten an Multilagen-Pb/Si(111) ist die
Spin-Bahn Aufspaltung aber fiir Zustinde nahe der Fermi-Energie zu vernachlassigen. Sodass fiir
den elektronischen Transport, bei dem nur Ladungstrager in einem kgT-Intervall um die Fermi-
Energie beitragen, die Spin-Bahn-Wechselwirkung in Pb/Si(111) vernachlassigbar ist. Wie in
Abb. gezeigt, gibt es fiir Multilagen-Pb/Si(557) aber WAL-Charakter, ein Hinweis darauf,
dass die Spin-Bahn-Kopplung durch die Stufen des Silizium verstiarkt wird. Fiir Monolagen-
schichten also z.B. dem hier untersuchten Pb/Si(557) kann die Situation noch extremer sein
und die SOI zu einer groferen Rashba-Aufspaltung fithren (siehe Kapitel . Somit ist auch
ein Einfluss der SOI auf das Magneto-Leitfédhigkeitssignal von Pb/Si(557) moglich.

In Monolagenschichten ist die Beweglichkeit durch eine unvermeidbar hohe Defektdichte sehr
gering, wodurch der klassische Magnetoleitwertseffekt keine Rolle spielt und in der Magnetfeld-
abhéngigkeit des Leitwertes im Wesentlichen schwache (Anti-)Lokalisierung dominant ist. Nach
Abbildung beobachtet man in Magnetotransportmessungen an Pb/Si(557) typischerweise
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Abbildung 4.12.: Magnetotransportmessungen an (a) 1.5 und (b) 1.3 ML Pb/Si(557), bei
T=40 K. Typisch fiir die Bedeckungen im Monolagen-Bereich ist schwache
Anti-Lokalisierung, also eine Abnahme des Leitwertes mit B. Allerdings er-
gibt sich genau fiir 1.31 ML fiir G| eine nach oben gekriimmte Messkurve,
also schwache Lokalisierung. Die Linien entsprechen den besten Fits mit der
Hikami-Theorie.

eine negative Magnetoleitfahigkeit ((G — Gp)/Go < 0), der Leitwert nimmt mit ansteigendem B
ab. Die Messungen wurden iiberwiegend bei Temperaturen zwischen 40 und 70 K durchgefiihrt,
Supraleitungseinfliissse wie sie Pfennigstorf bei Pb/Si(111) beobachtete auszuschliefen, da man
weit oberhalb der Pb-Sprungtemperatur von 7.2 K ist. Die Ubereinstimmung der Daten mit
der Hikami-Theorie zeigt sich in tiberzeugender Weise in den durchgezogenen Linien in [f.11] Die
Temperatur sowie die Pb-Bedeckung hat Einfluss auf die Form und Amplitude der G(B)-Kurven.
Man erkennt eine gréfiere Amplitude fiir G| bei 1.25 ML im Vergleich zu 1.2 ML (b), sowie fiir
50 K im Vergleich zur Messung bei 40 K (a). Dies liegt daran, dass sich in Abhéngigkeit dieser
Parameter die charakteristischen Streuzeiten dndern.

Besonders eindeutig ist der Unterschied zwischen AG) und AG, in Abb. a) fiir einen
1.5 ML Pb-Film. Parallel zu den Stufen hat man einen deutlich grofleren Effekt als senkrecht
dazu. Dabei muss man aber beachten, dass die Leitfahigkeit ohne Magnetfeld ca. sechs mal gro-
Ber in parallel Richtung ist (G| /G (B=0)=6). Wie bereits im vorigen Kapitel erliutert, wirken
die Substratstufen als effektive Streuzentren fiir die Ladungstriger und beeinflussen so auch die
Magnetfeldabhéngigkeit des Leitwertes. Korrespondierend zu dieser Beobachtung erhélt man
aus der Anpassung der Messungen an die Hikami-Theorie (Gleichung das Verhalten der
Streuzeiten in paralleler und senkrechter Richtung in Abhéngigkeit von der Pb-Bedeckung El
Abb. a) zeigt die erhaltenen Werte der elastischen Streuzeit 79. Die Werte streuen auf die-
ser Skala sehr stark, insbesondere fiir 7y | in etwa um eine Gréfenordnung, was darauf zurtick
zu fiithren ist, dass die Stufenstruktur nicht perfekt geordnet wird und sich bei verschiedenen

‘Die inelastische Streuzeit 7; wurde in der Analyse dieser Messreihe in etwa als konstant angenommen:
7 ~ 2-10—14 s, da alle Messungen zwischen 40 und 50 K durchgefiihrt wurden und so die Elektron-Phonon
Streuung einen unverdnderten Beitrag liefert. Bei festgehaltenem 7; werden zunéchst die beiden Parameter 7o
und 75, und nach erfolgter Konvergenz des Fits mit den Messdaten auch 7; nochmals frei gegeben. Durch Va-
riation der Startwerte des Fits versucht man das globale Minimum dieses zweidimensionalen Parameterraums
(aufgespannt durch 7o und 7so) zu finden
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Abbildung 4.13.: Streuzeiten in Abhéngigkeit von der Pb-Bedeckung. (a) Fiir die elastische
Streuzeit 79 findet man hohere Werte entlang der Pb-Ketten als senkrecht zu
den Stufen. (b) Die Spin-Bahn-Streuzeit zeigt in paralleler Richtung ein Maxi-
mum um 1.3 ML - entsprechend der Bedeckung, bei der der Phaseniibergang

beobachtet wird.

Préaparationen Abweichungen voneinander ergeben. Dennoch ist deutlich zu erkennen, dass man
eine grofere Streuzeit (also weniger héufige Streuuung) entlang der Pb-Ketten als senkrecht zu
ihnen hat. Wihrend im Mittel alle 2x107'4 s eine Streuung in paralleler Richtung vorkommt,
passiert dies senkrecht dazu schon nach etwa 7 —8-1071% s.
Eine Besonderheit ergibt sich fiir die 1.3 ML Phase, genau der Pb-Phase, die den Leitwertssprung
bei 78 K zeigt. Nur fiir diese Bedeckung kehrt sich das Verhalten des Leitwertes G; um und
wird zu Schwacher Lokalisierung (Abb. b). Zur gleichen Zeit zeigt G| weiterhin schwache
Anti-Lokalisierung. Aus der Diskussion in Kapitel in Zusammenhang mit Abbildung ist
ersichtlich, dass der wesentliche Parameter, der iiber einen Wechsel von WL zu WAL entscheidet
die Spin-Bahn Streuzeit 7, ist. Fiir im Vergleich zu 7y groBe (kleine) 75, erhélt man WL (WAL).
Die detaillierte Auswertung der G(B)-Daten fiir verschiedene Bedeckungen zeigt fiir 7, eine
starke Erhohung um bis zu drei GréBenordnungen, im Bereich von 1.3 ML, wihrend 7,4, | im
Wesentlichen unabhéngig von O py bleibt (Abb. b). Die Spin-Bahn-Wechselwirkung scheint
also entlang der Ketten (in [I110]-Richtung]) sehr sensibel auf die Pb-Bedeckung zu reagieren
und erstaunlicher Weise mit dem 1D-2D-Phaseniibergang zusammen zu fallen.

Daraus lasst sich folgern, dass die Spin-Bahn-Streuung in Abhéngigkeit der Bedeckung, also
der Bandfiillung der Eletkronenparabeln, entlang der Ketten durch einen bestimmten Mecha-
nismus unterdriickt wird. Da dies mit der Fermi-Nesting-Bedingung zusammenfallt, lasst sich
vermuten, dass die Bildung der Bandliicke bestimmte Streukanéle unterdriickt. Da das System
in diesem Fall 1D-Charakter aufweist, stellt sich auch die Frage wie Spin-Bahn-Streuung hier
iiberhaupt aussehen kann. Stellt man sich vor, die Bander entlang der Pb-Ketten wéiren spinpo-
larisiert, so konnte ein entlang der Kette gestreutes Elektron seinen Spin gar nicht umdrehen,
Tso Ware dementsprechend sehr grofl. An dieser Stelle ist dies nichts weiter als eine Hypothese,
die mit spinaufgelésten Messmethoden tberpriift werden muss. Aus dieser Motivation heraus
wurden Messungen mit SARPES an der Swiss-Light Source durchgefiihrt. Die Ergebnisse dieser
Messungen werden im kommenden Kapitel diskutiert.
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4.5 SARPES an Pb/Si(557) — Rashba-Effekt und Spin Density
Waves

Als Ausgangspunkt fiir die SARPES-Messungen erinnern wir uns nochmals an die Spin-
integrierten ARPES-Messungen [21], in denen parallel verlaufende Fermi-Linien gefunden wur-
den, die bei passender Bandfiillung, bei einer Bedeckung von 1.31 ML, zu perfektem Fermi-
Nesting in k| -Richtung fithren (siche Abb. . Die Magnetotransportdaten aus dem vorange-
gangenen Kapitel legen aber nahe, dass in diesem System auch die Spin-Bahn-Wechselwirkung
eine grofle Rolle spielt und die Erwartung ist nun, dass die elektronischen Zustdnde durch den
Rashba-Effekt aufgespalten sind.

Um eine Vergleichbarkeit der SARPES-Messungen mit den vorangegangenen Messungen zu ge-

Intensitat

Abbildung 4.14.: Spin-integrierte ARPES-Messung an 1.31 ML Pb/Si(557). b) LEED-Bild mit
charakteristischen Merkmalen. a) Constant energy surface 100 meV unterhalb
der Fermi-Energie reproduziert die Daten aus [2I]. ¢) MDC (spin-integriert)
entlang der gestrichelten Linie in a). Es existieren Nebenmaxima genau in
der Mitte zwischen den Hauptintensititen, diese sind auch in a) durch Pfeile
markiert. d) E(k)-Diagramm entlang der gleichen Linie zeigt die Erfiillung der
Nesting-Bedingung. Alle ARPES-Messungen wurden bei einer Primérenergie
von 24 eV durchgefiihrt.

wahrleisten, wurde zunéchst versucht die Spin-integrierten Daten zu reproduzieren. So wurden
die perfekte 1.31 ML Phase prapariert wie das LEED-Muster in Abb. b) zeigt. Facettenspots
mit Abstand 1/(42) entsprechen der (223)-Facette. Ebenso sind die x2-Reflexe erkennbar. Die
V/3-Reflexe weisen Anzeichen einer Aufspaltung entlang der Terrassenrichtung auf, jedoch reicht
die Auflésung des hier verwendeten konventionellen LEED nicht aus, um dies aufzulésen. Der bei
konstanter Energie, 100 meV unterhalb der Fermi-Fldche, mit dem spin-integrierten Detektor
aufgenommene Schnitt durch den k-Raum (constant energy surface, in a) zeigt die erwarteten
Merkmale. Eine kreisartige Struktur die von der dicht gepackten a-v/3x+/3-Phase des Pb auf den
Terrassen stammt, wiederholt sich in Replicastrukturen im Abstand von g=27/d=0.4 A-1 bei
einem Draht-Draht Abstand von d=1.58 A, wie es auch in [2I] gefunden wurde. Die Gamma-
Punkte von benachbarten Brillouin-Zonen sind durch orangefarbene Punkte gekennzeichnet.
Auch das E(k)-Diagramm in d), erzeugt durch einen Scan entlang der [112]-Richtung (oder y-
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Richtung) bei kX:k[ﬁO] =0 A1, bestitigt diese Aussagen nochmals und zeigt die Realisierung
der Nesting-Bedingung durch die Wiederholung der Elektronenparabeln mit passender Bandfiil-
lung. An den Seiten sind die Kreise etwas abgeflacht und erméglichen so Nesting fiir viele Punkte
des reziproken Gitters. Diese einfache schematische Beschreibung der Fermi-Flache st68t ohne
Zweifel im Auflenbereich der Brillouinzone, an der sich Kreise benachbarter Zonen iiberschneiden
schnell an ihre Grenzen. Hier wird die Situation sehr uniibersichtlich, dennoch kann der zentrale
Bereich gut erfasst werden.

Allerdings fallen in d), wie auch in der Fermi-Fliache zusétzliche Intensitéten auf, die um einen
Gittervektor 0.2 A~! zu den Hauptkreisen verschoben sind und durch gelbe Pfeile in a) ange-
deutet sind. In der Momentum Distribution Curve (MDC, spin-integriert) also Intensitit als
Funktion des k-Vektors in c), die entlang der gestrichelten Linie in a) gemessen wurde, erkennt
man Subpeaks, die genau zwischen den Hauptpeaks liegen.

Um ihre Natur ndher zu beleuchten wird ein zu Abb. ¢) dquivalenter MDC-Scan durchgefiihrt,

a) . «A\ll ] ' o _‘ " o4 b)
i %}y".’,. ] ' 0.2

0
©1-0.2

- x-Komponente —-0.4
| L 1

T T T T T T do4

Intensitat
Polarisation

o 0

-0.4
0.4

2 0
i st A B B | zKomponente | | {.0.4
-12 -1 -08 -06 -04 -02 0 -1.2 -0.8 -04 0

2 -1 2 -1
k[11§1 (A7) k[11§] (A)

Abbildung 4.15.: SARPES-Messung an 1.31 ML Pb/Si(557). MDC entsprechend zu c)
mit den Mott-Detektoren gemessen. Die Auswertung ergibt eine starke Spin-
Polarisation in x-Richtung (entlang der Ketten), wobei in y-Richtung (senk-
recht zu den Ketten) sowie z-Richtung keine Polarisation zu messen ist. Die
roten und blauen Kreise symbolisieren die Spinausrichtung in der Ebene. Die
Spinrichtung ist alternierend und dariiber hinaus sind die Zusténde dquidistant
verteilt, entsprechend der Situation in Abb. d).

nun aber mit den Mott-Detektoren, also mit Spin-Auflésung. Dieser ist in Abb. a) gezeigt.
Wie die Analyse mit der in Kap. vorgestellten Methode zeigt, kann die Intensitdtskurve mit
aquidistanten, um g/2=0.2 A~ zueinander verschobenen Pseudo-Voigt Funktionen beschrie-
ben werden. Zusammen mit den durch die Mott-Polarimeter gemessenen Spin-Asymmetrien die
in b) fir die x-, y- und z-Komponente gezeigt sind, lassen sich die drei Polarisationsvektoren
Py, Py, P, berechnen. Da die Spin-Asymmetrie nur in der x-Komponente Oszillationen zeigt,
ergibt sich eine vollstdndige Spin-Polarisation in x-Richtung (also entlang der [110]) von etwa
40%. Dabei weisen die Polarisationsvektoren der einzelnen um g/2 verschobenen Zusténde in
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die entgegengesetzten x-Richtungen. Im Vergleich dazu fand man bei Goldketten auf Si(557) da-
gegen keine in-plane Polarisation, sondern eine out-of-plane Spinpolarisation der Zustande[I51].
Dieser Effekt wurde mit dem 1D-Charakter der Au-Ketten in Verbindung gebracht und eine
starke Anisotropie der Ladungsdichte in der Richtung senkrecht zu den Stufen dafiir verant-
wortlich gemacht. Beim Pb/Si(557) System ist anscheinend nur der Potentialgradient senkrecht
zur Oberflache entscheidend. Wobei die spatere Diskussion zeigen wird, dass die Stufen, bzw. die
Wechselwirkung der Pb-Ketten untereinander, doch einen Einfluss auf die Groflie der Rashba-
Aufspaltung haben.

An dieser Stelle muss man also festhalten, dass das urspriingliche Modell mit Replicastrukturen
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Abbildung 4.16.: Veranschaulichung des Zusammenspiels zwischen Bandfiillung und Stufenpe-
riodizitdt bei Anwesenheit von starker SOI und damit verbundener Rashba-
Aufspaltung. Gezeigt sind verschiedene Situationen. Nur wenn 2kp=ng und
gleichzeitig 2Akg=g gilt, erhdlt man eine alternierende Spin-Textur mit dqui-
distantem Abstand der Zusténde (d). Ansonsten hat man variierende Abstande
(c) oder sogar nicht alternierende Spin-Richtungen (b).

aus Kreisen eines einzigen Durchmessers und Spin-entarteten Béndern (siehe Abb. a) zu
simpel ist. Durch die Rasbha-Aufspaltung zerféllt jeder Spin-entartete Fermi-Kreis in einen inne-
ren und duferen Kreis mit entgegengesetzter Spin-Helizitdt (Vgl. Kap. . Ahnlich wie zuvor,
wiederholt sich dieses Kreispaar nun periodisch entsprechend der Stufenperiodizitidt im Abstand
27 /d. Abhédngig von der Grofie der Rashba-Aufspaltung Aky und der Bandfiillung, also in wel-
cher Hohe auf der Energieachse die Fermi-Fléche angeordnet ist, kann man unterschiedliche
Ausprigungen der Fermi-Fliache, bzw. Abfolgen der spinpolarisierten Zustdnde in Mott-MDCs
erwarten. Abb. zeigt in b)-d) drei charakteristische Fille, die hierbei zu unterscheiden sind:
Der allgemeine Fall, in dem die Nesting-Bedingung nicht erfiillt ist (2kp #ng, in b). Der Fall
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mit Nesting aber beliebiger Rashba-Aufspaltung (2kp=ng und 2Ak( #g, in ¢) und der spezi-
ellste Fall, bei dem die Nesting-Bedingung noch mit der Rashba-Aufspaltung komensurabel ist

(2kp=ng und 2Ako=g, in d). In b) erhilt man entlang der [112]-Richtung eine zuféllige Abfol-
ge von Spin-up und Spin-down Zusténden (rot und blau) mit variierenden Zwischenabsténden.
Sobald aber Nesting zwischen Zustédnden gleicher Helizitdt gegeben ist, erwartet man eine al-
ternierende Spin-Abfolge mit um den Gittervektor g zueinander verschobenen Paaren aus rot
und blau. Wenn zusétzlich auch noch die Rashba-Aufspaltung den maximal moglichen Wert
g/2 annimmtﬂ so folgen in MDCs Zustéinde alternierender Spin-Richtung in dquidistantem Ab-
stand von g/2 aufeinander. Und dies entspricht genau der gemessenen Situation fiir 1.31 ML
Pb/Si(557). Die schwach erkennbaren Intensitédten der Fermi-Fléche in entstammen also
Kreisen mit der entgegengesetzter Spin-Helizitat. Hier sollte noch angemerkt werden, dass zur
Uberpriifung auch ein MDC-Scan entlang eines Kreissegments durchgefiihrt wurde und keine
Anderung der Spinpolarisation beobachtet wurde, sodass man davon ausgeht, dass die Spinpo-
larisation tatsédchlich tangential, entlang der Kreise orientiert ist.

Um das obige Modell weiter zu iberpriifen, variiert man einen einzelnen der drei Grofien g,
ko oder kp. Hierftr bietet sich beim Pb-Si(557)-System besonders kg an, der iiber die Bandfiil-
lung eingestellt werden kann. Wie in [2I] gezeigt wird, &ndert die Pb-Bedeckung den Fiillgrad
der Bénder bei gleich bleibender (223)-Stufenperiodizitét|82] und zerstort somit die Nesting-
Bedingung.

Abb. [4.17|zeigt Messungen an einer 1.2 ML Pb/Si(557) Oberfléiche. Das LEED-Bild in d) zeichnet
sich durch scharfe (223)-Facettenreflexe aus, jedoch fehlen die v/3-Reflexe, was auf eine, im Ver-
gleich zur 1.31 ML Phase, geringere Bedeckung zurtickzufiihren ist. Die E(k)-Dispersionsmessung
in b) zeigt deutlich, dass die Fermi-Nesting-Bedingung hier nicht erfiillt ist. Die auf dieser Fléache
gemessense Mott-MDC senkrecht zu den Ketten ist in a) gezeigt. Die Intensitéit kann konsistent
mit der gezeigten Abfolge von Pseudo-Voigt-Funktionen angepasst werden. Die Spin-Polarisation
in (c) zeigt auch in diesem Fall nur in x-Richtung signifikante Werte, sodass auch hier, wie schon
fir 1.3 ML, die Spins in der Ebene ausgerichtet sind und immer senkrecht auf der Bewegungs-
richtung der Ladungstrager stehen. Entsprechend der Erwartung aus dem Modell in b) sind
die Zusténde nicht mehr dquidistant und eine alternierende Spin-Abfolge wird auch nicht mehr
beobachtet. Die Daten sind aber konsistent mit der Annahme, dass die Rashba-Aufspaltung
auch fiir 1.2 ML gleich bleibt, durch die Pb-Dotierung also nicht oder nur geringfiigig beeinflusst
wird.

Wie oben gezeigt betrigt die Rashba-Aufspaltung etwa Aky=2ko=0.2 A~ und der Rashba-
Parameter ist bei Annahme einer effektiven Masse von m*=0.4 m, [152]

2
ORB — %:1.9 GVA.

Dieser Wert ist im Vergleich zu anderen Systemen extrem grofy und erreicht fast den Rekordwert
von 3.05 eVA, der in der Oberfliichenlegierungsschicht Bi-v/3 x v/3/Ag(111) gefunden wurde[153].
Die Standardbeispiele grofler Rashba-Aufspaltung, wie die Au(111)- und Bi(111)-Flache, werden
sogar um das Drei- bzw. Fiinffache {ibertroffen. Auch die fiir die Pb-Monologe auf Germanium
gefundene Aufspaltung ist mit 0.24 eVA deutlich kleiner [I54]. Somit kann die hohe Kernla-
dungszahl Z von Pb allein nicht fiir die grofle Aufspaltung verantwortlich sein. Vielmehr ist der

SEine Rashba-Aufspaltung Ak = 246, mit § > 0, ist dquivalent zu einer Aufspaltung Ako = —(§ —J), dessen
Betrag kleiner ist als g/2.
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Abbildung 4.17.: SARPES-Messung an 1.2 ML Pb/Si(557). a) MDC mit Mott-Detektoren bei
Ep-100 meV. b) E(k)-Dispersion zeigt, dass die Nesting-Bedingung durch die
geringere Bandfiillung nicht erreicht wird. ¢) Die Spin-Polarisation ist immer
noch in x-Richtung ausgeprigt, allerdings wird sie hier mit Pseudo-Voigt-
Funktionen beschrieben, deren Maxima nicht mehr dquidistant sind und bei
dem die Spinausrichtung nicht alterniert (rote und blaue Kreise in a). d) Das
LEED-Muster zeigt die Abwesenheit von /3-Reflexen bei gleich bleibender
Aufspaltung der (223)Facettenreflexe.

Potentialgradient an der Oberfliche und die genaue Verteilung der Ladunsdichte an der Ober-
flache von entscheidender Bedeutung. Offensichtlich ist diese durch die Pb-Dréhte im Vergleich
zum isotropen 2D-Fall mit Pb/Ge(111) stark verdndert und fithrt zu dem beobachteten Auf-
spaltungseffekt. Die Tatsache, dass Aky den maximal moglichen Wert g/2 annimmt, macht es
wahrscheinlich, dass ein grundlegender Mechanismus hierfiir verantwortlich ist. Das Gesamtsys-
tem versucht sich im energetisch giinstigsten Zustand aufzuhalten. Dies ist fiir zwei in Antiphase
befindlichen Ladungsdichtewellen (CDW) mit entgegengesetztem Spin erfiillt, da die Coulomb-
abstoBung so minimal wird. Dieser Mechanismus erinnert an den Spindichtewellen-Formalismus
(SDW), allerdings muss man beachten, dass die SARPES-Messungen natiirlich eine Verschiebung
der Spin-Zustédnde im Impulsraum zeigt, anders als die klassische SDW, die eine Verschiebung
zweier spinpolarisierter CDW im Ortsraum beschreibt [15], [16, [1'7, [155].

Den Zusammenhang zwischen SDW im Orts- und Impulsraum beleuchtete erstmals Overhauser
und zeigte am Beispiel des kubisch raumzentrierten Chrom (Cr), dass seine anti-ferromagnetischen
Eigenschaften durch Fermi-Nesting und das Auftreten von SDW verursacht wird [157]. Da-
nach unterscheidet man links und rechts zirkular polarisierte SDW. Beriicksichtigt man die
Austauschwechselwirkung zwischen den Teilchen mit Hilfe eines Hartree-Fock Potentials in ei-
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Abbildung 4.18.: a)Modell einer polarisierten SDW (nach [I56]). Die zirkular polarisierten SDW
verbinden Punkte gleicher Energie bei (k,1) und (k£Q,J). Die Energieparabeln
sind nur zur Klarheit gegeneinander verschoben. Die Uberlagerung zweier zir-
kular polarisierter SDW ergibt eine lineare SDW. b) damit l4sst sich die Band-
struktur der 1.31 ML Pb/Si(557) auch mit einer linearen SDW beschreiben.
Jedoch mit einem Nestingvektor der dem zweifachen Stufenabstand entspricht.
c¢) Modell der alternierend spinpolarisierten Terrassen der 1.31 ML Pb/Si(557).

nem 1D Hubbard-Modell, so entsteht eine rechts zirkular polarisierte SDW durch Nesting zwi-
schen Zustanden von (E, 1) — (E +Q, 1), also Zustédnde mit entgegengesetzter Spinausrichtung
(Q ist dabei der Nesting-Vektor). Dies ist nur moglich durch die Hinzunahme der Elektron-
Elektron Wechselwirkung, die die TR-Symmtrie bricht, und so eine Riickstreuung zwischen
entgegengesetzt spinpolarisierten, per se orthogonalen Zustédnden (Kramers Paare), ermoglicht.
Siehe dazu auch Kap. Eine links zirkular polarisierte SDW wird durch Nesting zwischen
(E, 1) — (E — Q, 1) erzeugt. Dadurch werden Energieliicken geoffnet, analog zur Situation beim
Peierls-Effekt (Kap. . Abb. a) zeigt die Situation fiir parabolisch dispergierende Bén-
der, mit einer links bzw. rechts polarisierten SDW mit Nestingvektor Gy /2, wobei Gg 100% BZ
entspricht. Die Parabeln fiir Spin-up/-down sind zur besseren Darstellbarkeit gegeneinander ver-
schoben worden. Durch Uberlagerung der zirkularen SDW erhilt man eine lineare SDW (rechts)
mit Bandliicken auf beiden Seiten und fiir beide Spin-Richtungen.|[156]

Angewendet auf den in Abb. d) gezeigten Fall, der die 1.31 ML Pb/Si(557) Phase be-
schreibt, erkennt man in Abb. b), dass eine lineare SDW mit Nesting-Vektor Q:gl:27r/ 2d
und einem Fermi-Wellenvektor k;;xsz /2 die Situation passend beschreiben kann. Fiir diese In-
terpretation der Daten braucht man allerdings ein Argument, warum es einen Nestingvektor
g auf der Pb/Si(557) Oberfliche geben soll. In einer Diplomarbeit im hiesigen Institut wur-
de die Struktur der 1.31 ML Phase mit SPA-LEED detailliert untersucht [I58]. Mit der H(S)-
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und G(S)-Analyse eines /3-Reflexes wurden Oszillationen mit der doppelten Periodizitit des
Stufenabstandes d gefunden. Die elektronische Struktur der Pb-Ketten ist also offenbar zur
iiberndchsten Terrasse korreliert. Unter der Annahme, dass benachbarte Terrassen immer die
entgegengesetzte Spin-Ausrichtung aufweisen, liele sich der beobachtete schwache Korrelations-
effekt erkldren. Abb. c) zeigt die mogliche Anordnung im Realraum. Zwei benachbarte
Terrassen weisen entgegengesetzte Spin-Polarisation auf (blaue und rote Pb-Atome), da zwei
SDW senkrecht zu den Stufen phasenverschoben angeordnet sind. Dies ist jedoch keine statische
Situation. Die SARPES-Messungen zeigen ja, dass es eine Verschiebung im Impulsraum gibt.
Die beiden Wellen bewegen sich also in entgegengesetzten Richtungen iiber die Oberfléche, so-
dass es einen stindigen Wechsel der Spin-Ausrichtungen gibt. Andert sich die Ausrichtung auf
einer Terrasse, reagieren die Spins auf der benachbarten Terrasse darauf und wechseln ebenfalls
ihre Richtung.

Betrachtet man die Situation bei Pb/Si(557) und das Auftreten von Nesting mit dem halb-
en reziproken Gittervektor g/ /2 nochmal im Licht der Erhaltung der TR-Symmetrie, dass also
Ubergiinge zwischen Kramers-Paaren (/;:i7 1) — (—E, 1), wie in Abb. b) gezeigt, nicht erlaubt
sind (siehe Kap. , so stof3t man hier vermeintlich auf einen Widerspruch. Diesen kann man
aber damit beseitigen, dass die Annahme der Orthogonalitét hier aufgrund der starken Elektron-
Elektron-Wechselwirkung in den Ketten und von Kette zu Kette gar nicht mehr gegeben ist und
so Streuung und Fermi-Nesting zwischen entgegengesetzten Spinzustdnden moglich ist.

Zum Vergleich ist das Kettensystem Au auf Si(557) in diesem Zusammenhang sehr interessant.
Schon lange ist bekannt, dass sich bei einer Au-Bedeckung unterhalb einer Monolage Ketten in
der Mitte der Terrassen der Si(557) ausbilden, die nur ein Au-Atom breit sind [I59] 160, 161]. In
ARPES-Messungen fanden Baer et al. [160] in Kettenrichtung die Aufspaltung eines dispergie-
renden Bandes und hielten dies fiir Anzeichen kollektiver Ladungs- und Spin-Anregungen, dem
Holon und Spinon, aus dem Tomonaga-Luttinger Bild [4, 5] [3]. Die eindimensionalen Ketten soll-
ten sich also abweichend von einer Fermi-Fliissigkeit verhalten. Wie spiatere ARPES- [162] und
SARPES-Messsungen aber zeigten, ist der Rashba-Effekt fiir die Aufspaltung verantwortlich,
mit dem Resultat spinpolarisierter Zustidnde. Der Spin-Polarisationsvektor weist anders als im
Fall von Pb/Si(557) und typischen anderen Rashba-Systmen aus der Oberfliche heraus, verur-
sacht durch die anisotrope Ladungsdichteverteilung um die Goldatome herum [I51]. Kontrovers
bleibt dabei noch, ob beide Bander metallisch sind, also die Fermi-Flache durchstolen oder eines
von beiden durch einen Peierls-Ubergang genestet wird und eine kleine Bandliicke von 20 meV
aufweist. Erwin und Himpsel [13] sagen fir dieses Kettensystem eine anti-ferromagnetische Ord-
nung der Dangling Bonds der Si-Atome an den Stufenkanten voraus. Jedes zweite Atom hat
durch den Spin des ungebundenen Elektrons ein magnetisches Moment mit alternierender Aus-
richtung. Fiir ihre DFT-Berechnungen beriicksichtigen sie die Spin-Bahn-Wechselwirkung und
Austauschwechselwirkung, die letztlich fiir die anti-ferromagnetische Ordnung verantwortlich ist.
So zeigt dieses Beispiel auch die Verbindung zwischen Antiferromagnetismus und spinaufgespal-
tenen Bandern bei Anwesenheit von starker Austauschwechselwirkung zwischen benachbarten
Atomen.
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Abbildung 4.19.: LEED-Bilder von 4 verschiedenen Pb Phasen, die mittels XPS untersucht wer-
den. a) und b) mit ©>1.3ML, bei a) hat sich die (223) noch nicht komplett aus-
gebildet. ¢) Yeom-Phase mit (223)-Stufung aber ohne v/3-Reflexe. d) 1.31 ML
Phase mit (223)-Stufung und v/3-Reflexen.

4.6 XPS an Pb/Si(557)

Um die Bindungsverhéltnisse der Pb-Atome auf der Si-Oberfliche néher zu ergriinden wur-
den mit Hilfe der Rontgenstrahlung an der SIS-Beamline XPS-Messungen an verschiedenen
Phasen im Bereich einer Monolage Pb auf Si(557) durchgefiihrt. Diese Messungen werden mit
den Daten von Kim et al. [163] verglichen. Abbildung zeigt LEED-Aufnahmen von vier
unterschiedlichen Pb-Phasen, die durch heizen zu unterschiedlichen Temperaturen bei gleichzei-
tigem Aufdampfen von mehreren ML Pb, erzeugt wurden. In a) ist eine Préparation bei 600 K
gezeigt, die (223)-Stufung hat sich noch nicht komplett ausgebildet, jedoch sind v/3-Reflexe zu
beobachten. Die Bedeckung dieser Phase liegt oberhalb von 1.3 ML. Dies ergibt sich aus der
Tatsache, dass die Menge an Pb, die auf der Oberfliche verbleibt im Wesentlichen durch die
Substrattemperatur wihrend des Aufdampfens bestimmt wird. Um eine 1.3 ML-Phase zu be-
kommen, benotigt man aber héhere Temperaturen (siche unten). Auch die Oberfliche in b),
die bei 605 K hergestellt wurde, liegt © iiber 1.3 ML, jedoch hat sich die (223)-Stufung durch
die leicht hohere Temperatur nun gut ausgebildet, sodass deutliche LEED-Reflexe der Facetten
beobachtet werden kénnen. c¢) entspricht der in [I63] mit o x 2 bezeichneten Phase, bei der zwar
die (223) sehr intensive Reflexe zeigt, aber von der V/3 x v/3-Struktur, die an der Position des
weiflen Pfeils zu erwarten ist, nichts zu sehen ist. Man muss beachten, dass Kim et al. diese
Phase mit der von Tegenkamp et al.[14] 2] gleichsetzen, die den 1D-2D Phaseniibergang zeigt.
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Dies ist aber nicht richtig, da die letztere deutliche v/3-Reflexe zeigt. Eine solche Phase wurde
ebenso bei einer Temperatur von 640 K prépariert und ist in d) gezeigt. Einer der v/3-Reflexe
ist wieder durch einen weiflen Pfeil markiert. Wie in Abb. gezeigt, sollte diese Phase im
SPA-LEED auch eine Aufspaltung der v/3-Reflexe entlang der Kettenrichtung zeigen. Mit dem
hier verwendeten konventionellen LEED sind diese Strukturen aber nur schwer auflésbar und
daher nicht zu erkennen.

Die XPS-Messungen wurden mit einer Photonenenergie von hvy=150 eV und zirkularer Pola-
risation durchgefiihrt. Die Photoelektronen wurden bei diesem Experiment in Normalemission
detektiert. Die Bindungsenergien aller Spektren sind auf den Si 2p3/,-Peak mit einer Energie von
Ey=99.2 eV bezogen, um Einfliisse eventueller Bandverbiegungen an der Oberflache auszuschlie-
Ben. Die Spektren zeigen drei interessante Bereiche, die hochauflésend aufgenommen wurden:
Die Si 2p-Peaks bei E;=99-100 ¢V (Abb. [£.21)), die Pb 5d bei E,=18 und 21 ¢V (Abb. [4.20),
sowie die Valenzband und Oberflichenzustdnde bei niedrigen Bindungsenergien zwischen 0-3 eV
(Abb. [.22). Um den Beitrag der inelastisch gestreuten Photoelektronen herauszufiltern wurde
bei den Messdaten zunéchst ein Sherley-Untergrund abgezogen [164]. Die Peak-Positionen wur-
den dann durch Anpassung der Daten mit Hilfe von Voigt-Funktionen (Faltung aus Gauss- und
Lorentz-Profil) vorgenommen und die hellgriinen Linien zeigen die Summe der Peaks.

Der Pb 5d Peak ist aufgrund der Spin-Bahn-Wechselwirkung in den 5d5/, und 5d3/, aufge-

a) Bindungsenergie (eV)
25 24 23 22 21 20 19 18 17 16 15

vvvvv L L L L L L L B L

10000 - prep a)>1.3 ML 5
K

£2.60£0.02 eV LR
f——p
) e
5000 / &

( 3\

10000 | prep b) >1.3 ML b) gro-Aome  SsiAtome (1.+2. Lage)

| 625K

Intensitéat (cps)

..... | IR FETET SRR FENE NS SRR AR FENA N PR AT SRR R FRRWE

25 24 23 22 21 20 19 18 17 16 15
Bindungsenergie (eV)

Abbildung 4.20.: a) XPS-Messungen am Pb 5d-Peak als Funktion der Bindungsenergie bei ver-
schiedenen Pb-Phasen. Der durch SOI aufgespaltene Peak zeigt Schultern zu
hohem Ej, die durch eine zweiten Adsorptionsplatz in der /3-Einheitszelle
entstehen (b).
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spalten und man findet ein AE;,=2.60+0.02 eV (Abb. a). Zu hoheren Bindungsenergien
zeigen beide Peaks Schultern. Die Ursache dieser Schulter ist zum einen ein Chemical Shift, zum
anderen erwartet man fiir metallische Oberflichen eine Peak-Asymmetrie zu hohen Bindungs-
energien. Letzterer Effekt wird dadurch verursacht, dass das Elektronengas am Fermi-Niveau,
das bei der Photoemission entstandene Core-Level Loch, abschirmt [165]. Diese Asymmetrie wird
oft mit einem Doniach-Sunjic Profil beschrieben. Dennoch braucht man fiir die Beschreibung
der Messdaten auch noch einen Schulterpeak, daher wurden in der hier gezeigten Auswertung
nur symmetrische Profile verwendet. Der metallische Charakter der Oberfliche wird im Zusam-
menhang mit den Valenzband- und Oberflichenzustidnden weiter unten diskutiert.

Der vom Chemical Shift verursachte Schulterpeak begriindet sich auf der Tatsache, dass in der
Einheitszelle der dicht gepackten a-v/3 x v/3-Phase zwei unterschiedliche Adsorptionsplitze exis-
tieren. Dies ist in Abb. b) durch magentafarbene und blaue Pb-Atome illustriert. Pro Zelle
sitzt ein Atom auf einer zentralen Position (blau) und 3 Atome auf Briickenpldtzen (magenta).
Die chemische Umgebung ist fiir diese Pb-Atome unterschiedlich. Hiervon wird die Bindungs-
energie beeinflusst und so existieren zwei Peaks, Haupt- und Schulterpeak. Die Aufspaltung ist
durch vertikal gestrichelte Linien angedeutet, sie betrégt bei allen Praparationen etwa 0.2 eV,
sowie 0.3 eV bei der Priaparation c. Das gleiche Verhalten wurde auch in [I63] beobachtet, aller-
dings waren die dort gefundenen Aufspaltungen etwa 0.1 eV grofier. Und fiir ihre “v/3 x 10, die
hier der 1.31 ML-Phase (Priaparation c) entspricht, erhielten sie 0.40 €V. Die Pb-Atome in der
zentralen Position haben eine héhere Bindungsenergie im Vergleich zu den Briickenplatzatomen,
da sie drei statt zwei ndchste Nachbarn haben.

Die XPS-Daten von Si 2p sind in Abb. fiir die Praparationen a-d, sowie fiir die saubere
Si-Oberfliche vor der Pb-Adsorption, gezeigt. Die Spin-Bahn-Aufspaltung in p;/; und p3/, be-
tragt AE;,=0.60 eV mit Ey, 3/5=99.2 eV. Bei der reinen Fliche existiert ein Peak bei 88.7 eV, der
von Restatomen der 7x7-Rekonstruktion stammt [163]. Dieser Surface Core Level Shift entsteht
durch eine geringere Koordination dieser Si-Atome und der damit geringeren Bindungsenergie.
Dieses Charakteristikum verschwindet, sobald man Pb auf der Oberfliche hat und zeigt, dass
die 7x7-Rekonstruktion wie erwartet durch die Pb-Adsorption zu Gunsten einer v/3-Struktur
verschwindet. Auch hier tritt eine chemische Verschiebung der Silizium-Peaks auf, sichtbar durch
Schultern zu jeweils niedrigeren Bindungsenergien bei Priaparation ¢ und d (rot Kurven). Dies
konnte zum einen an den unterschiedlich starken Bindungen in der v/3-Einheitszelle liegen, zum
anderen durch Siliziumatome an den Stufenkanten verusacht werden. Kim et al. zeigen durch
Variation des Emissionswinkels der XPS-Messungen, dass diese Schulterpeaks aus bis zu vier
Subpeaks S1-S4 bestehen kénnen und ordnen sie den Si-Terrassenatomen sowie Stufenkantena-
tomen zu. Da die hier vorgestellten Messungen aber nur unter Normalemission gemessen wurden,
lassen sich diese Schlussfolgerungen hier nicht eindeutig verifizieren. Allerdings misst man den
Abstand der Schulter vom p3/o-Peak zu 0.28 €V fiir Praparation ¢ und 0.2 eV fiir Priparation d,
was in etwa dem Schwerpunkt der drei Peaks S1-S3 aus [L63] entspricht. Die Tatsache, dass die
Schulter in Praparation a und b nicht zu erkennen ist, ldasst darauf schlieflen, dass sie in der Tat
von nicht mit Pb-Atomen bedeckten Si-Stufenkanten-Atomen verursacht werden. Da fiir Pra-
paration a und b die Bedeckung héher ist und die x2 Reflexe im LEED auch nicht beobachtet
werden (siehe LEED-Bilder).

Der letzte charakteristische Ausschnitt des XPS-Spektrums der Pb/Si(557) Fléche liegt bei sehr
kleinen Bindungsenergien und entstammt dem Silizium-Valenzband, sowie Pb-Si-Oberflachen-
Tzustdnden. Abb. zeigt vier Spektren zwischen -0.5 eV und 2.9 eV. Das der reinen Silizium-
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Abbildung 4.21.: XPS-Messungen am Si 2p-Peak als Funktion der Bindungsenergie bei ver-
schiedenen Pb-Phasen. Die reine Si-Flédche zeigt einen Peak bei 98.5 eV der
von geringer koordinierten Si-Restatomen in der 7x7-Struktur stammt und
nach Pb-Adsorption verschwindet. Schultern zu niedrigen E; stammen von
Si-Stufenkantenatomen, die keine Bindung zu Pb-Atomen aufweisen und fiir
©>1.3 ML verschwinden.

Fldche, und das der Priaparationen b, ¢ und d. Die reine Si(557) in d) ist konsistent mit
Messungen an Si(111) 7x7 [166, 167]. Ein Peak bei 1.5 eV entstammt dem Si-Valenzband. Zu
niedrigeren Bindungsenergien erkennt man noch zwei weitere Peaks bei etwa 1.1 eV und 0.6 €V,
die Si-Oberflichenzustdnden zugeordnet werden kénnen, die den Dangling Bonds der Si-Adatome
und Restatome entspringen. An der Fermi-Kante misst man noch eine endliche, wenn auch klei-
ne, Zustandsdichte, sodass man schlieflen kann, dass auch die 7x7-Struktur metallisch ist, wie
es auch von Karlsson et al. berichtet wurde [167].

Nach Adsorption von Pb &ndert sich das Spektrum. Nun ist bei 1.3 eV der Volumenzustand
lokalisiert (blau). An seiner rechten Flanke benttigt man bei allen Pb-Préaparationen drei Peaks
(rot, SS1-SS3) um den Intensitatsverlauf hinreichend gut anzupassen. Sie sind mit Oberflachen-
zustdnden der Pb-Si-Oberfliche in Verbindung zu bringen. Mit Halbwertsbreiten um etwa 0.3 eV
sind diese Peaks relativ scharf und die Anpassung ergibt, dass sie sich bei 0.5, 0.7 und 0.95 eV
befinden. In [163] wurde argumentiert, dass SS3 immer vorhanden ist, SS1 und SS2 aber charak-
teristisch fiir die ax2-Phase sei. Jedoch zeigt der dortige Verlauf der Daten, dass SS1 und SS2
auch bei den anderen Pb-Phasen vorhanden ist, wenn auch nicht so ausgepriagt wie im ax2-Fall.

88



4. Untersuchung von ultradiinnen Bleischichten und Bleimonolagen auf Si(557)

Bindungsenergie (eV)
25 20 15 10 05 00 25 20 15 10 05 00

a) & Prepc,1.3ML % c) prep b, >1.3ML
1500 % P Q Yeom phase 900, 00® 0 &8, 335°C 411500
B8 ® RS SR
et $S3 ST, 583
1000} ¢ k; 11000
\ SS2

__500f '\ SS1 {500
%) VB %)
a f Q
~— \\ h N
-— 0 : - ) — 0 -—
"(_E b) I IOWS, d) % 'l ‘g
= 0P 2o /o ines Silizi 2
8 o . %%Opg; o«:g prep d, 1.3 ML f&@“ %o °g‘%‘? “g%o reines Silizium | 300 qc;

TS 4 %05 %2, % \ -—
% 1000 7n<‘7’-’,&@9@@6 \y‘ 883 @ @65’ di’v:: () ©& E
= K s %y 1200

©
500 4952
& SS1 4100
o
L ~ \‘:
0 . 0

25 20 15 10 05 00 25 20 15 10 05 00
Bindungsenergie (eV)

Abbildung 4.22.: XPS-Messungen am Pb-Si Oberflichenzustand als Funktion der Bindungsener-
gie bei verschiedenen Pb-Phasen. Drei Oberflichenzustidnde kénnen fiir alle
Préparationen mit Pb entlarvt werden (a-c). Diese unterscheiden sich von den
Siliziumzustéanden der reinen Fliche (d). Die endliche Zustantdsdichte an der
Fermi-Energie zeigt den metallischen Charakter der Pb-Ketten.

Der Grund warum die Zusténde SS1-SS3 in unserem Fall weniger scharf definiert sind als bei [163]
kann einerseits an einer geringeren Integrationszeit liegen und zum zweiten mit der unterschied-
lichen Photonenenergie zusammenhéngen (150 eV zu 140eV). Hier kénnen Matrixelementeffekte
beim Ubergang von Anfangs- in den Endzustand eine Rolle spielen, die aber bisher nicht syste-
matisch untersucht worden sind.

Zusammenfassend bleibt festzuhalten, dass die XPS-Messungen im Wesentlichen die Studie von
Kim et al. unterstiitzen. Es existieren zwei Bindungsplitze der Pb-Atome in der v/3-Einheitszelle
und es existieren Si-Stufenkantenatome, die keine Bindung zu Pb-Atomen aufweisen. Die Ober-
flichenzustinde sind metallisch in Ubereinstimmung mit der metallischen Leitfihigkeit der Pb-
Ketten.

4.7 Diskussion der Ergebnisse zu Pb auf Si(557)

Die wesentlichen Ergebnisse der Untersuchung von Pb auf Si(557) kénnen wie folgt zusam-
mengefasst werden:

o Durch das Wachstum von Pb-Filmen auf Si(557) konnte von Beginn an ein epitakti-
sches Lage-fiir-Lage Wachstum erzielt werden. Dies wurde durch Leitwertsoszillationen
als Funktion der Schichtdicke in Verbindung mit SPA-LEED Untersuchungen bestétigt
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(Kap. [4.1)). Offenbar findet durch die Stufen und das initale Wachstum auf den schma-
len (111)-Terrassen eine effektive Reduzierung des Wachstumsstresses statt, welcher auf
planarem Si(111) noch zu amorphem Wachstum der ersten Lagen fiihrte. Die Oszillatio-
nen des Leitwerts zeigen dabei im Vergleich der parallelen und senkrechten Richtung eine
Verschiebung der Minima und Maxima zueinander, was einerseits mit unterschiedlichen
Perkolationsgrenzen entlang und senkrecht zu den Stufen zusammenhéngt, andererseits
aber auf Quanten-Size-Effekte zuriick gefiihrt wird. Bei Schichtdicken deutlich gréfer als
5 ML ist die Oberflache des Films isotrop und kein Stufeneinfluss im LEED detektierbar.
Dennoch ist die Leitfahigkeit des Films weiterhin grofier entlang der Stufen als senkrecht
dazu. Die elektronischen Transportmessungen detektieren also die kristalline Struktur auch
im Volumen des Films und an der Pb-Si Grenzfliche. Dies fiihrt zum néchsten Ergebnis-
punkt.

Strukturelle Defekte wie Stufen kénnen in effektiver Weise die Ladungstréiger streuen. Dies
zeigt sich auch in der Monolage, mit ihrer anisotropen Leitfdhigkeit. Jedoch bestimmt die
Giite der Oberfliche ob es zur Ausbildung des 1D-2D Phaseniibergangs bei 78 K kommt.
Schon kleinste Abweichungen, etwa durch Refacettierung der Oberfliche oder inhomogene
Pb-Bedeckung iiber mesoskopische Langenskalen, verhindern sein Auftreten. Statt dessen
findet man in beiden Messrichtungen aktivierten Tranport und im Fall starker Refacettie-
rung einen Halbleiter-Metall Ubergang bei Temperaturen um 150 K, der mit der hohen
Defektdichte entlang der Pb-Ketten und der Aktivierung von lokalisierten Ladungstriagern
entlang der Ketten zu tun hat (E, ~10 meV).

XPS-Messungen zeigen, dass es zwei Adsorptionsplitze in der v/3 x v/3-a-Einheitszelle,
entsprechend dem Strukturmodell, gibt. Fiir die 1.31 ML Phase sind die Terrassen mit
Pb-Atomen bedeckt, nicht jedoch die Stufenkanten.

In Magnetotransportmessungen zeigte sich die Dominanz der Spin-Bahn Kopplung. Man
beobachtete in der Regel Schwache Anti-Lokalisierung, was auf eine haufige Spin-Bahn
Streuung hindeutet. Genau fiir die 1.31 ML Phase jedoch beobachtet man ein Umklap-
pen der G(B)-Kurve hin zu Schwacher Lokalisierung. Die Auswertung ergibt eine, fiir den
Bedeckungsbereich um 1.3 ML, um Groéflenordnung reduzierte Streurate 7'8_071|| entlang der
Ketten (vgl. Abb. [4.13). Es findet hier also keine Streuung zwischen Zustinden entge-
gengesetzter Spinausrichtung statt, fiir von 1.31 ML abweichende Bedeckungen allerdings
schon.

SARPES-Messungen konnten zunéchst die bereits bekannte elektronische Bandstruktur
von Pb/Si(557) reproduzieren. Dariiber hinaus gehend konnte gezeigt werden, dass die
Oberflaichenzustinde, durch den Rashba-Effekt, eine Spin-Polarisation aufweisen und sich
in der Richtung senkrecht zu den Pb-Ketten, immer alternierende In-Plane Spinausrich-
tungen abwechseln (Kap. . Das exakte Zusammenspiel aus Stufenperiodizitit g, Band-
fiillung kr und Rashba-Aufspaltung Ak fithrt zu dquidistant verschobenen Kreisen auf der
Fermi-Fliche mit Abstand g' =g/2=2m/(2d). Dies entspricht also zwei phasenverschobenen
spinpolarisierten Ladungsdichtewellen mit Nestingvektor g=27/d. Im Bild der linearen
Spindichtewelle kann man dies auch auf zwei zirkular polarisierte Spindichtewellen mit
entgegengesetzter Bewegungsrichtung und Nestingvektor g/:g/ 2 zurick fithren. Aufgrund



4. Untersuchung von ultradiinnen Bleischichten und Bleimonolagen auf Si(557)

a) 1.31 ML, ARPES b) 1.31 ML, SARPES c) 1.31 ML d) 1.2 ML
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Abbildung 4.23.: a) Nach ARPES-Messungen aus [21] besteht die Fermi-Fléche aus Punkten (rot
und griin). An den roten Punkten entsteht durch Nesting ein Bandliicke. Die
griinen Punkte sind die Durchstopunkte der metallischen 1D-Zusténde ent-
lang der Kettenrichtung mit Periodizitét 27 /s. b) Entsprechender Ausschnitt
der Fermi-Fléche aus Abb. a). Auch hier wurde das Punktmuster iiber-
nommen. c¢) Schematischer Verlauf der Fermi-Kreise bei © =1.31 ML. Durch
Renormalisierung gibt es nur Zustinde entlang der Ketten, senkrecht sind
die Zustinde genestet. d) Schematische Situation fiir © = 1.2 ML. Nesting
ist aufgehoben. Streuung kann auch zwischen entgegengesetzen Spinzustdnden
auftreten.

der Elektron-Elektron Wechselwirkung ist das Konzept des freien Elektronengases modi-
fiziert und die eindeutigen Auswahlregeln der TR-Symmetrie sind nicht mehr anwendbar,
sodass eine Streuung zwischen solchen Zusténden moglich wird.

Nachdem jetzt die Spinstruktur der Fermi-Fliche bekannt ist, kann man versuchen dies mit
den Magnetotranportdaten in Verbindung bringen. Das bemerkenswerteste Resultat war da-
bei, die um Gréflenordnungen reduzierte Spin-Bahn Streurate 7'5;1” im Bedeckungsbereich um
©=1.31 ML (vgl. Abb. . Dies lédsst sich mit den Ergebnissen der SARPES-Messungen in
Verbindung mit schon bekannten ARPES-Messungen plausibel machen. Abb. a) zeigt die
Fermi-Flache, gemessen von Tegenkamp et al. [21]. Wie gezeigt wurde, entsteht durch das Fermi-
Nesting bei 1.31 ML eine Renormalisierung der Zustandsdichte und die Intensitat konzentriert
sich in bestimmten Punkten (rot und grin markiert) auf einer Linie entlang der Stufenrich-
tung. Die roten Punkte entsprechen dabei genesteten Zustdnden, an denen eine Bandliicke von
etwa 20 meV existiert. Die griinen Punkte aber befinden sich in einem Abstand von 27 /s, mit
s=10 agj, der Periodizitét der (5,1)-Phase entlang der Kettenrichtung. Sie stammen also von
den Pb-Ketten und weisen nur in [110]-Richtung eine Dispersion auf und durchstofien die Fermi-
Fléache — sind also 1D-metallisch. Ein entsprechender Ausschnitt der ARPES-Fermi-Flédche aus
Abb. ist in b) gezeigt. Hier sind auch im Vergleich zu a) auf g/2-Positionen Kreise zu
erkennen, die in a) unterdriickt sind und von der entgegengesetzten Spinorientierung stammen.
Die genesteten Punkte sind hier rot und blau, jetzt aber mit einem Nestingvektor g =27 /2d=g/2
der linearen SDW. Die metallischen 1D-Zusténde sind wieder in Griin dargetellt. Im genesteten
Fall bei ©=1.31 ML koénnen sich die Ladungstriager nur entlang der Ketten bewegen, da die
Dispersion nur in diese Richtung vorhanden ist. Auch fiir die Streuung stehen nur entlang die-
ser Richtung Zustidnde zur Verfiigung. Nun weifl man aber aus den SARPES-Messungen, dass
die Zustande spinpolarisiert sind (entsprechend der Darstellung in c¢). Bei SARPES-Scans
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entlang eines Kreises konnte keine Anderung der Spinpolarisation festgestellt werden, die Spins
sind also entlang der Kreise orientiert. Bei einer Streuung entlang der Ketten kann also gar kein
Spinumklapp stattfinden und die Spin-Bahnstreurate T;)’IH ist dementsprechend grof. Sobald die
Pb-Bedeckung und damit die Bandfiillung kleiner ist (©=1.2 ML, Abb. d) ist das Fermi-
Nesting aufgehoben und die Kreise schneiden sich nicht mehr. Jetzt kann es auch Streuung in
Zustdnde anderer Spinausrichtung geben, die ja durch die e-e-Wechselwirkung und damit ver-
bundener Authebung der TR-Symmetrie erlaubt ist. Fiir diesen Fall erwartet man zwangsliufig
eine Erhohung der Spin-Bahn-Streurate.
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KAPITEL 5

Untersuchung von ultradiinnen
Bismutschichten auf Si(111)

Im vorangegangenen Kapitel sahen wir, inwiefern sich die Spin-Bahn-Kopplung in quasi-eindimensionalen
metallischen Systemen auf die elektronischen Transporteigenschaften auswirkt. Dabei war es die
starke Elektron-Elektron Wechselwirkung, die eine Streuung zwischen per se orthogonalen Zu-
stdnden ermdglichte. Um die grundlegenden Eigenschaften der TR-Symmetrie zu iiberpriifen
ist es von Vorteil zweidimensionale Elektronengase zu untersuchen. Hierfiir sind diinne Bi(111)-
Filme ideal geeignet. Sie lassen sich epitaktisch auf Si(111) wachsen und bilden sehr homogene
und atomar glatte Oberflichen. Durch Quanten-Size Effekte wird der Volumenbereich dieser
Filme halbleitend, wohingegen die Oberfliche in diesem System metallisch bleibt und so von
der Unterlage elektronisch entkoppelt wird. Eine grofie Rashba-Aufspaltung resultiert in spin-
polarisierten Béndern mit loch- und elektronenartigem Charakter. STM-Messungen belegten,
dass die Riickstreuung zwischen Kramers Paaren unterdriickt ist, die TR-Symmetrie hier also
erhalten ist. Magnetotransportmessungen ermdglichen in diesem zweidimensionalen System ei-
ne Propagation der Ladungstriger in beiden Richtungen, senkrecht zum Magnetfeld und lassen
Schwache Antilokalisierung erwarten. Durch gezielte Einbringung von magnetischen und nicht-
magnetischen Storstellen auf der Oberflache soll die TR-Symmetrie gestort werden und Einfliisse
auf die Transport und Magnetotransporteigenschaften ermittelt werden.

Dieses Kapitel gliedert sich wie folgt: Zunéchst wird in[5.1] das epitaktische Wachstum von Bi auf
Si(111) geschildert und die strukturellen Eigenschaften der Filme mit SPA-LEED untersucht. In
Abschnitt wird die Temperaturabhéngigkeit der Leitfahigkeit vorgestellt. Gefolgt von Ma-
gnetotransportmessungen an reinen Bi-Filmen in [5.3] Der Einfluss der Adsorption von Bi, Co,
Fe und Tb auf Bi-Filmen wird dann in Kapitel behandelt. Am Ende folgt eine Diskussion
der Ergebnisse in Kap. [5.5

Teile der hier vorgestellten Ergebnisse wurden bereits in [120], 1211, [168] veroffentlicht.

5.1 Epitaktisches Wachstum von Bismutschichten auf Si(111)

In Kapitel wurde der mehrphasige Prozess des Wachstums von Bi auf Si(111) vorge-
stellt. In Ubereinstimmung mit der LEED-Studie von Kammler et al. [I06], kann dieser Prozess
auch in den hier vorgestellten Experimenten verifiziert werden. Abb. zeigt Beugungsbilder
verschiedener Bi-Schichtdicken, gewachsen auf Si(111), bei 200 K Substrattemperatur. Ausge-
hend vom reinen Si(111) mit 7 x 7-Uberstruktur (a) entstehen zuniichst fiir sehr diinne Filme
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Abbildung 5.1.: LEED-Bilder verschiedener Bi-Schichtdicken auf Si(111). a) Reine Si(111) Fla-
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che mit 7 x 7-Rekonstruktion. b) 2.5 ML Bi: ringférmige Intensitdten bei
ry = 71.4% BZ und rs = 101.3% BZ stammen von Bi(110)-Kristalliten. c)
Nach 5 ML erscheinen hexagonale Reflexe von Bi(111) und einem Ring mit
ry = S BZ=86% BZ. r; spaltet sich in | und r{ auf. Entlang des blauen Pfeils
wurde ein Linienprofil gemessen, das die Positionen der Kreise verdeutlicht. d)
8 ML: r; verschwindet, dafiir werden die Bi(111)-Reflexe intensiver, wahrend
die Silizium-Reflexe génzlich unterdriickt sind. e+f) mit steigender Schichtdicke
wird die Filmqualitdt immer besser und die Ringintensitdt nimmt zu Gunsten
der (111)-Reflexe ab. (E=96eV, Sgj(111)=6.3, Taep = 200 K, Tannea=450K.)
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von 2.5 Monolagen (ML)EI ringformige Strukturen mit Radien r; = 5/7 BZ = 71.4% BZ sowie
r3 = 101.3% BZ. Dies entspricht Realraumabsténden von 4.66 A und 3.28A und stimmt gut mit
einem der Basisvektoren der pseudo-kubischen Bi(110) von a;=4.75 A, und dem Reihenabstand
von 3.28 A iiberein. Die Reflexe der erste Orndung von Silizium, sowie einige der 7x7 sind
weiterhin sichtbar, das bedeutet, dass der Film zunéchst nicht geschlossen ist.

Bei 5 ML (c) spaltet 11 in 14 =70.3 15=74.6% BZ auf. Dies entspricht Realraumlingen von 4.73 A |
sowie 4.45 A, letzterer ist passend zum zweiten Basisvektor der (110)-Fliche von ag=4.54 A.
Hier sollte angemerkt werden, dass Kammler et al. leicht andere Werte von 67.5% sowie 72% BZ
fiir die beiden inneren Ringe fanden. An der Interpretation &ndert sich jedoch nichts, die initiale
Wachstumsrichtung ist die [110];homp-Richtung. Jedoch schon bei 5 ML erkennt man eine dras-
tische Anderung im Vergleich zu b), die der in Kap erwahnten allotropen Wachstumsénde-
rung entspricht. Nachdem die Bi(110)-Kristallite zusammengewachsen sind (die 7x 7-Intensitét
ist unterdriickt) zeigt sich an den 6/7-Positionen der 7 x 7 eine deutliche Intensitétssteigerung,
was nun auf hexagonal angeordnete Bi(111)-Kristalle schlieflen lésst. 6/7=86% BZ entspricht im
Realraum 3.88 A, somit ergibt sich eine leichte Kompression im Vergleich zum Bi-Volumenwert
von 4.54 x cos (30°)=3.93 A von etwa 1.5%. An dieser Tatsache erkennt man die Bedeutung
der 7 x 7-Rekonstruktion fiir das epitaktische Wachstum von Bi(111)-Filmen, die komensurabel
in die vorgegebene Struktur einrasten. Als weiteres Merkmal dieser Schichtdicke erkennt man
noch einen Ring bei r3=86% BZ, der von rotationsfehlgeordneten Bi(111)-Kristalliten herriihrt,
die keine feste Orientierung relativ zur Si(111)-Unterlage haben und zuféllig rotiert sind.

Fiir das weitere Wachstum nach der Phasentransformation werden die (111)-Reflexe immer do-
minanter und die Ringstrukturen der (110)-Orientierung schwéchen sich ab (sieche 8 ML in d),
da die (110)-Kristalle schlicht von den (111)-Kristallen iiberwachsen werden. In e) und f) fiir
noch dickere Schichten ist schliellich nur noch das Bi(111)-Beugungsbild zu erkennen, mit sehr
intensiven hexagonal angeordneten Reflexen und einem, relativ dazu, schwicheren Ring von fehl-
rotierten Kristalliten. Aber auch diese schwéchen sich in der Intensitit immer weiter ab, sodass
am Ende nur noch die hexagonale Struktur des epitaktischen Bi(111)-Films relevant ist.

In der Literatur sind verschiedene Rezepte fiir die Herstellung qualitativ hochwertiger Bi-Filme
bekannt. So werden in [106] die Filme bei einer Substrattemperatur von 300 K und einer Bedamp-
fungsrate im Bereich 1 ML/min erzeugt. Auch wird hiufig ein zweistufiger Wachstumsprozess
berichtet, bei dem zunéchst ein diinner Film bei niedrigen Temperaturen (=~ 150 K) erzeugt
wird und im weiteren Verlauf die Substrattemperatur auf 300K erhéht wird. Es hat sich bei
den hiesigen Experimenten gezeigt, dass das Wachstum bei niedrigen Temperaturen bessere
Resultate liefert. Bei einer Substrattemperatur von 150-200 K werden die Filme von einigen
10 Bilagen (BL) zunéchst adsorbiert. In einem Ausheilschritt wird die Probe auf Temperaturen
um 400-450 K fir 20-40 min erwéarmt. Das Aufdampfen bei T=200 K hat den Vorteil, dass
eine Inselbildung (Stranski-Krastanov Wachstum) verhindert wird und so geschlossene Filme
wachsen. Diese weisen zunéchst noch eine grofie Rauigkeit und Unordnung auf, sodass im LEED
beispielsweise nur schwache Reflexe beobachtbar sind. Abbildung [5.2] zeigt den Vergleich vor und
nach dem Ausheilschritt einer 6.5 BL dicken Schicht. Vor dem Ausheilen erkennt man in a) nur

'Hier wird die Schichtdicke in ML angegeben, da das initiale Wachstum in Bi(110)-Richtung stattfindet und
um eine Vergleichbarkeit zur LEED-Studie von Kammler et al. zu gewahrleisten. 1 MLgj(110) 2 982 x
10" Atomen/cm?. Tm restlichen Teil dieses Kapitels wird die Bi-Schichtdicke aber fiir gewohnlich anhand
der Bi(111)-Flichendichte in Bilagen (BL) angegeben 1 BLg;j(111) L 1,14 x 10*® Atomen/cm?. Eine Ausnah-
me davon bildet die Angabe der Zusatzbedeckung §© in Kap. sie bezieht sich auf die Anzahl der freien
Adsorptionsplatze auf der Oberflache und wird auch in ML angegeben.

95



5. Untersuchung von ultradiinnen Bismutschichten auf Si(111)

E=65 — — =
6.5 BL Bi : 6.5 BL Bi
vor Ausheilen A nach Ausheilen

Abbildung 5.2.: Ausheileffekt bei einer 6.5 BL Bi-Schicht. a) Direkt nach dem Aufdampfen bei
200 K. b) Nach einem Ausheilschritt bis 400 K fiir 20 min.

schemenhaft die Existenz eines Beugungsringes bei 101% BZ, wiahrend nach dem Temperatur-
schritt in b) deutlich die Bi(111)-Reflexe heraustreten und von einer verbesserten Filmqualitét
zeugen. Der Erwarmungsschritt auf T>400 K bewirkt eine Erhohung der Mobilitdt der Bi-
Atome, sodass sich nach einiger Zeit eine bessere kristalline Ordnung und Gléattung der Filme
ergibt.

Die kristalline Ordnung des Films hat auch direkten Einfluss auf die Leitfahigkeit der Schicht,
da eine Verringerung der Defektdichte die Streurate der Ladungstriger verringert und so die
Leitfahigkeit erhoht. Dies ist in Abb. [5.3] gezeigt. Der Leitwert eines 36 BL starken Films in
a), ebenfalls bei 200 K gewachsen, ist im zeitlichen Verlauf dargestellt, wihrend er bei 420, 430
und 450 K ausgeheilt wird. Fiir die Interpretation des Verlaufs muss man zunéchst verstehen,
dass die Volumenzustidnde von Bismut halbmetallisch sind und in diesem Temperaturbereich
den Leitfahigkeitsverlauf gegentiber den Oberflichenzustdnden bestimmen. Eine Erhohung von
T bewirkt also auch einen Anstieg im Leitwert. Sobald die Temperatur aber einen konstanten
Wert erreicht hat (z.B. 420 K), sind jegliche Anderungen von G auf strukturelle Verinderungen
des Films zuriick zu fithren. Wie die Abbildung zeigt, ist bei T=420 K ein Anstieg von G zu
verzeichnen, der Film wird also wie gewiinscht ausgeheilt. Dies gilt auch bei 430 K. Bei 450 K
durchlduft die Kurve jedoch ein Maximum und der Leitwert wird bei konstanter Temperatur
schlechter. Ab dieser Stelle fiihrt die erhhte Mobilitéit der Bi-Atome zu einem verstiarkten Auf-
brechen des Films also einer vermehrten Bildung von zueinander separierten Inseln, sodass der
Leitwert abnimmt. Um dies zu verhindern wird die Probe sodann moglichst schnell abgekiihlt,
wodurch der Leitwert in der Abbildung sehr stark fallt, was jetzt aber wieder durch die halbme-
tallischen Eigenschaften hervor gerufen wird und nicht mit strukturellen Verdnderung zusammen
héngt. Ein in b) dargestellter 20 BL Film zeigt einen ganz &hnlichen Verlauf des Leitwerts
wéhrend des Ausheilens bei 450 K. Hier wurde aber gleichzeitig mit dem SPA-LEED die In-
tensitit des Bi(00)-Reflexes, in der Gegenphase bei S=4.5, aufgenommen. In der Aufwérm- und
Abkiihlphase dndert sich die Intensitdt stark durch den temperaturabhidngigen Debye-Waller
Faktor. Bei 450 K allerdings erkennt man eine Abnahme der zentralen Intensitéit, zu Gunsten
einer Zunahme der diffusen Intensitdt. Das Erwdrmen des Films fithrt also zu einer Glattung
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Abbildung 5.3.: a) Ausheileffekt einer 36 BL Bi-Schicht, die bei T=200 K aufgedampft wurde.
Leitwert als Funktion der Zeit, wihrend des Erwédrmens der Schicht, von 200 K
auf zundchst 420 K, 430 K und zuletzt 450 K. Sobald der Leitwert bei konstanter
Temperatur abnimmt, wird die Probe auf 70 K abgekiihlt. Der Ausheilerfolg
betrigt wie eingezeichnet etwa 50%. b) Leitwert und LEED-(00)-Intensitét eines
20 BL Film wéahrend des Ausheilens. (Tqep=200 K, E=49 eV, 5=4.5)

der Oberfldche, die sich unmittelbar in einer Erhohung des Leitwertes widerspiegelt.

Je nach Filmdicke ist der Ausheilprozess frither oder spater beendet. Da es sich um einen Ak-
tivierungsprozess handelt, sind die beiden Parameter Zeit und Temperatur entscheidend, wobei
die Zeit linear eingeht, die Temperatur aber exponentiell. Fiir sehr diinne Schichten von nur
wenigen BL ist eine zu hohe Temperatur schidigend, sodass der Leitwert irreversibel abféllt.
In diesen Féllen muss eine geringere Temperatur um 400 K verwendet werden. Bei d>15 BL
werden standardméfig 450 K benutzt. Um den optimalen Zeitpunkt zu bestimmen, wird jeweils
das Maximum im Leitwert abgewartet und danach eingekiihlt. Vergleicht man die Leitwerte vor
und nach dem Ausheilen bei gleicher Temperatur von 200 K, so erkennt man einen deutliche
Erhohung (den sogenannten Ausheilerfolg) von etwa 50% durch die strukturelle Verbesserung
des Films.

Zusammenfassend ldsst sich sagen, dass die Ausheiltemperatur von entscheidender Bedeutung
fir die Filmqualitat ist. Die besten Filme konnten bei Tg,=200 K und T,ushen=450 K erzielt
werden. Filme die bei Tqep=150 K und Tayeneii=400 K hergestellt wurden zeichnen sich durch
eine hohere Defektdichte aus, wie die spéater gezeigten Leitwerts- und Magnetoleitwertsmessun-
gen zeigen (siehe Kap. und . An dieser Stelle soll nur ein Vergleich ein und desselben
Films (36 BL) gezeigt werden, der zunéchst nur auf 400 K und danach auf 450 K erwérmt wurde.
Die Magnetoleitwertskurven in Abb. unterscheiden sich deutlich voneinander, die Amplitude
steigt mit der Ausheiltemperatur an, was auf eine héhere Ladungstrigerbeweglichkeit schlieflen
lisst. Die Analyse der Daten mit Hilfe von Gl.[2.24]zeigt eine um etwa 40% erhohte Beweglichkeit
pin, und p, der Elektronen und Locher.
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Abbildung 5.4.: Ausheileffekt auf die Magnetoleitwertsabhéngigkeit. Ein bis 400 K ausgeheilter
Film zeigt eine geringere Amplitude der G(B)-Kurve als der gleiche Film nach
dem Tempern auf 450 K. Die Messtemperatur betragt in beiden Féllen 10 K.
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Abbildung 5.5.: a) Linienprofil des (00)-Reflexes eines 20 BL Bi-Films bei einer Streuphase von
S=T7.2 (Tgep = 200 K, Tanneal = 450 K). Die Auswertung der Halbwertsbrei-
ten und relativen Intensitdten in Abhéngigkeit der Streuphase ermdéglicht die

Bestimmung der mittleren Korngrole und der Rauigkeit im Zuge einer H(S)-
Analyse (b), bzw. einer G(S)-Analyse (c).
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5.1.1. G(S)/H(S)-Analyse diinner Bi-Filme

Nach einem Ausheilschritt zeigt sich die atomar glatte Struktur im LEED-Experiment sehr
deutlich. Bei Messung des Linienprofils des (00)-Reflexes unter Variation der Elektronenenergie
beobachtet man Oszillationen der Halbwertsbreite (sogenannte H(S)-Analyse), sowie der rela-
tiven Intensitit G = mﬁi‘% (sogenannte G(S)-Analyse, sieche Kap. n, . Hieraus
lassen sich die mittlere Breite atomarer Inseln oder Korngrofle des Films, sowie dessen Rauig-
keit bestimmen. Abb. [5.5|a) zeigt beispielhaft das Linienprofil des (00)-Reflexes fiir einen 20 BL
Film bei einer Energie von E=128 eV (entspricht Sg;=7.2). Die Halbwertsbreite des Lorentz-
Profils oszilliert mit S und ist minimal in der In-Phase Bedingung (b). Der Fit der Daten an
Gleichung [2.15] ergibt eine Inselgrofle von etwa I' = 14.1 & 0.4 nm, sie ist damit groBer als der
Durchmesser des Films von d~8 nm. Auch die G(S)-Analyse in ¢) zeigt oszillatorisches Verhalten
iiber mehrere Streuphasen hinweg. Die Messpunkte lassen sich mit einer Kosinus-Funktion einer
einzigen Frequenz beschreiben, was darauf hindeutet, dass nur eine Stufenhdhe (dg;(111)=3.94 A)
in diesen Filmen vorhanden ist. Da zusétzlich die Oszillationen nicht geddmpft werden, ist davon
auszugehen, dass es sich um ein Zwei-Level-System handelt. Die mittlere Rauigkeit ergibt sich
aus aus Abb. c¢) unter Anwendung von Gl. zu A = 0.35 £ 0.11 dg; und bestéatigt, dass

der Film sehr glatt ist.

5.1.2. Leitwertsoszillationen beim Bi-Filmwachstum — Schichtdickeneichung
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Abbildung 5.6.: Leitwert eines 15 BL dicken ausgeheilten Bi-Films wéihrend des Aufdampfens
von zusatzlichem Bi bei 80 K (griin). Es ergeben sich Leitwertsoszillationen die
besonders deutlich in der Ableitung d(dTGf) (orange) zu sechen sind. Die Peri-
ode von 470 Hz entspricht einer Bilage Bismut und wird zur Kalibrierung der
Schichtdicke verwendet.

Bisher wurden bei den vorgestellten Messungen die Schichtdicken der Bi-Filme in Einheiten
einer Bilage angegeben, ohne nidher darauf einzugehen, wie diese bestimmt wurden. In Kapi-
tel wurde bereits darauf eingegangen, dass die Messung der Schichtdicke auf einer Quarz-
waage beruht, die am Ausgang des jeweiligen Verdampfers angebracht ist. Um allerdings zu
wissen welche Frequenzidnderung am Quarz einer Lage aufgedampften Materials auf der Probe
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entspricht benotigt man eine Eichungsmethode. Dies kann im Fall von Bismut gliicklicherwei-
se lUber die Messung der Leitfdhigkeit wihrend des Filmwachstums passieren. Wie Jnawali et
al. zeigten, wéchst Bi auf Bi(111)-Filmen Bilage fiir Bilage [169) [30]. So wurden Oszillationen
der Leitfdhigkeit, als auch der (00)-Intensitédt mit SPA-LEED nachgewiesen, die eine Bilagen-
periodizitat hatten. Abb. zeigt den Leitwert G eines ausgeheilten 15 BL Filmes bei 80 K,
wahrend des Aufdampfens zusétzlicher Bi-Mengen, aufgetragen gegen die Frequenzidnderung
des Schwingquarzes am Ausgang des Verdampfers. Nach einer anfinglichen Abnahme ergeben
sich Oszillationen in G, die dem generellen Anstieg iiberlagert sind. Sie konnen, &hnlich wie in
Kapitel bei der Epitaxie von Pb auf Si(557), auf eine periodische Anderung der Oberfli-
chenrauigkeit zuriick gefiihrt werden. Fir geschlossene Lagen hat man glatte Filme, spiegelnde
Reflexion der Elektronen und damit einen maximalen Leitwert. Fiir halb geschlossene Lagen eine
maximal raue Oberfliche und daher minimalen Leitwert. Bildet man die Ableitung der Messkur-
ve, so erkennt man besonders deutliche Oszillationen, die in diesem Fall eine Periode von etwa
470 Hz (Frequenzinderung des Schwingquarzes) haben. Dies entspricht einer Bilage Bismut mit
einer Flichendichte von 1.14 x 101 Atomen/cm?. Somit hat man fiir Bismut eine Eichung der
Schichtdicke erhalten die im folgenden benutzt wird. Ausgehend von diesen Werten kann man
nun alle anderen Verdampfer kalibrieren, bzw. die aufgedampfte Schichtdicke berechnen. Details
hierzu sind in Kapitel zu finden.

Im Fall der Adsorptionsexperimente in Kap. [5.4/bei dem Co, Fe und Th im %-Monolagen-Bereich
auf ausgeheilte Bismutfilme aufgedampft wird, werden neben dieser Berechnung noch weitere
Kalibrierungsmessungen gemacht. Auf reine Bi-Filme wird dabei solange aufgedampft, bis nach
anfanglicher Abnahme von G ein Minimum durchlaufen wird. Diese Position wurde dann mit
einer halben Monolage identifiziert, da man bei T=10 K davon ausgeht, dass die Atome zu-
fallig auf Adsorptionpliatzen der Oberfliche adsorbieren und bei 0.5 ML die Perkolationsgrenze
iberwunden wird. Es entstehen also leitende Strompfade durch die neue Schicht, die die Leit-
fahigkeit erhohen. Diese Methode erwies sich als genauer, da die Fe- und Co-Bedeckung im
%c-Bereich sehr exakt bestimmt werdern musste. Dabei ist die Monolage in diesem Fall definiert
als die Anzahl der moglichen Adsorptionspléitze in der oberen Lage der Bismut-Bilage, d.h.:
1 ML=0.5 x 1.14 x 10'®> Atome/cm?.

Fiir die Bi-Epitaxie ergeben sich Oszillationen des Leitwertes auch bei T=30 K Probentempe-
ratur (Abb. [5.7), mit vier deutlich erkennbaren Maxima. Dies spricht fiir eine hohe Mobilitét
der Bi-Atome auf der Oberfliche. Wieder ergibt sich eine Periode von 1 BL, allerdings sind die
Maxima und Minima relativ zur vollen und halben BL verschoben. Das erste Minimum liegt
bei etwa 0.7-0.8 BL in Ubereinstimmung mit Jnawali et al., sie fanden bei der Homoepitaxie
auf Bi(111) ebenfalls ein verspétetes Auftreten der Leitwertsoszillationen und erkldrten dies mit
nicht perfektem Lage fiir Lage Wachstum und zunehmender Filmrauigkeit mit der Schichtdi-
cke [30]. Thre Experimente fanden bei 80 K statt, demnach wiirde man erst recht fiir niedrigere
Temperaturen ein nicht perfektes Lage fiir Lage Wachstum erwarten. Da die Oszillationen ge-
dampft sind steigt die Rauigkeit des Films mit zunehmender Dicke.

Eine weitere Erkenntnis des Experiments in ergibt sich in der Tatsache, dass der Anstieg
des Leitwerts, dem die Ostzillationen iiberlagert sind, linear ist. Bildet man die erste Ableitung
(blaue Linie im unteren Teil der Abbildung), so zeigen sich Oszillationen um null. Im Vergleich
zur Epitaxie von Pb auf Si(557) erhélt man hier also keinen d?- oder d3-Anstieg, sondern le-
diglich einen linearen Verlauf. Dies ldsst sich damit erkldren, dass der elektronische Transport
im Wesentlichen von den Oberflichenzustdnden getragen wird. Das Volumen hat durch Confi-
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Abbildung 5.7.: Leitwertsoszillationen beim Wachstum von Bi auf 20 BL Bi (T=30 K,
f=0.1 ML/min). Das erste Minimum und Maximum ist zur halben und vol-
len BL verschoben. Insgesamt steigt der Leitwert mit der Schichtdicke linear
an.

nement-Effekte halbleitenden Charakter, wie die spéateren Kapitel demonstrieren werden. Somit
bleibt der Leitwert mit steigender Schichtdicke beinahe konstant gleich dem Oberflachenleitwert.
Nur ein geringer Beitrag des Volumens fithrt zu einer Erhéhung des Leitwerts proportional zu d.
Im hier gemessenen Fall beobachtet man nach 8 BL eine lineare Erhéhung von G von etwa 0.2
mS, also etwa 25 uS/BL. Bei einem Oberflichenleitwert in der Gréenordnung von etwa 2-3 mS
erkennt man, wie gering der Volumeneinfluss ist.

5.2 Temperaturabhingigkeit des Leitwerts diinner Bi-Filme

Bereits im vorangegangen Kapitel wurde auf die speziellen elektronischen Eigenschaften
diinner Bismutfilme eingegangen. Anders als das Volumenmaterial, welches halbmetallisch ist,
besitzen dinne Filme besonders stark ausgepréigte metallische Oberflichenzustdnde mit ver-
gleichsweise hoher Ladungstragerdichte. Durch die Einschréankung der Volumenladungstréager in
z-Richtung verschieben sich die Volumenbénder, sodass eine Energieliicke zwischen Leitungs-
und Valenzband entsteht (vgl. Abb. b) und sich somit halbleitender Charakter der Volu-
menbander einstellt.

Diese grundlegend unterschiedlichen Eigenschaften von Volumen und Oberfliche diinner Bis-
mutfilme machen sich in der Temperaturabhéngigkeit der Leitfdhigkeit bemerkbar. Dies ist in
Abbildung zu sehen. Die G(T) Kurven in a)-d) weisen nach anfanglichem Abfall ein deutli-
ches Minimum im Bereich zwischen 30 und 50 K auf, gefolgt von einem starken Anstieg bis hin
zu RT. Diese beiden Regime lassen sich nun eindeutig dem metallischen Oberflichenzustand mit
abnehmendem G(T) und dem halbleitenden Volumen des Films — mit aktiviertem, exponentiell
ansteigendem Leitwert — zuordnen. Fir grofler werdende Schichtdicken d dominiert immer mehr
der Volumenbeitrag gegeniiber dem geringen Abfall im Oberflichenzustand, sodass z.T. lediglich
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Abbildung 5.8.: a-e) Temperaturabhéngigkeit des Leitwertes (schwarze Quadrate). Fiir d<45 BL
erkennt man jeweils ein Minimum in G(T), das durch die Uberlagerung von
Oberflichenleitwert G und Volumenleitwert G zu Stande kommt. Die Linien
sind Fits an die Daten mit Hilfe von Gl wobei einmal ein linearer (griin)
und ein T°-Zusammenhang (orange) fiir G5 angenommen wurde. f) Aktivie-
rungsenergie in Abhéngigkeit von der Schichtdicke d. E 4 nimmt mit d ab, so-
dass man fiir noch gréfere Schichtdicken einen Ubergang vom Halbleiter zum
Halbmetall erwartet. Eingezeichnet sind ebenfalls Daten aus [102] (rot).
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Abbildung 5.9.: Schichtdickenverlauf des Minimums der G(T)-Kurven. Mit zunehmender
Schichtdicke, also zunehmendem Einfluss des Volumenbeitrages, verschiebt T
zu tieferen Temperaturen.

ein Anstieg zu beobachten ist e).

Abb. zeigt den Verlauf der Minimumsposition der G(T)-Kurven mit der Schichtdicke. Ty
verschiebt tendenziell mit der Schichtdicke zu kleineren Temperaturen. Man muss hier aber be-
achten, dass auch die Praparationsbedingungen bei der Filmherstellung einen grofien Einfluss
haben. So schwankt T,,;;, von Priaparation zu Préaparation zum Teil um mehr als 10 K. Diese
Varianz zeigt sich auch am Leitwert des 20 BL Films in b), der im Vergleich zu dickeren
Schichten deutlich gréfer.

Wie in Abschnitt hergeleitet wurde, zeichnet sich die Temperaturabhéngigkeit des Leit-
wertes von Metallen durch eine T—°-Abhingigkeit bei T< ©p und einer T-Abhingigkeit bei
T> ©p aus. Xiao et al. schlugen vor, den temperaturabhéngigen Leitwert mit folgender Glei-
chung zu beschreiben[102]:

G(T) = Go(T) + Gp(T) = ——— +a- exp(— —

—). 5.1
ps,0 +sT kBTdQ) (5.1)

ps,0 bezeichnet den Oberflachenwiderstand bei T=0 und der Einfachheit halber wird der metalli-
sche Beitrag zu G(T), der durch Elektron-Phonon Streuung der Oberflichenladungstréger verur-
sacht wird, mit einem linearen Verhalten mit Proportionalitdtskonstante s angenommen, was fiir
T« ©p sicherlich nicht der Realitét entspricht, fiir hohere T aber korrekt ist (siehe Diskussion
in Kapitel . Des Weiteren ist kp die Boltzmann-Konstante, wihrend a und b Fitkonstan-
ten sind. Die Aktivierungsenergie E4 im halbleitenden Volumen héngt vom Inversen Quadrat
der Schichtdicke d ab: E4 = d% [96]. Dieser Ausdruck ist mit der Diskussion in Abschnitt m
verkniipft: Man erwartet fiir diinne Bismutfilme einen Halbleiter-Halbmetall-Ubergang (SMSC
transition), der durch eine Bandverschiebung abhéngig von der Schichtdicke und dem dadurch
bedingten Confinement verursacht werden soll. Schrankt man d ein, so vergroflert sich der Ab-
stand der Subniveaus, entsprechend des Problems eines Teilchens im Potentialkasten, oc d—2.

Der Fit der GIL an die Daten ist durch griine Linien in Abb. reprasentiert. Vor allem
der exponentielle Anstieg und das Zustandekommen des Minimums ldsst sich hiermit in {iber-
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zeugender Weise beschreiben, sodass die entsprechenden Aktivierungsenergien bestimmt werden
konnen. Sie sind in Abb. f) gemeinsam mit Daten aus [102] gegen d aufgetragen. Die Da-
ten lassen eine Abnahme der Aktivierungsenergie also der Volumenbandliicke mit zunehmender
Schichtdicke erkennen. Fiir noch dickere Schichten als die hier untersuchten, erwartet man also
ein komplettes Verschwinden der Bandliicke des Volumenbereiches und damit halbmetallische
Eigenschaften. Die zwei Datenpunkte aus Xiao et al. (rot) zeigen eine etwas starkere Abnahme
der Aktivierungsenergie mit der Schichtdicke, allerdings kénnen sie auch im Bereich des Mess-
fehlers mit den hier bestimmten Daten in Einklang gebracht werden.

Versucht man die Messdaten alternativ mit einer Oberflichenleitwertsfunktion Gy = (pso +
sT5)~! zu beschreiben (in b) und ¢), orangefarbene Linien) so erkennt man, dass zwar der
anfingliche Verlauf besser beschrieben wird, doch auch hier die exakte Position des Minimums
nicht reproduziert werden kann. Jetzt treten fiir hohe Temperaturen Abweichungen auf, da hier
ja eine T°-Abhingigkeit grob falsch ist. Augenscheinlich findet im hier untersuchten Temperatur-
bereich ein Ubergang zwischen dem T°- und T-Verlauf statt, sodass eine exakte Beschreibung
der Daten mit Gl. fiir den gesamten Temperaturbereich nur schwer moglich ist. Allerdings
andert die Wahl von Gy an der Bestimmung der Aktivierungsenergie nicht sonderlich viel. Und
die zunéchst kompliziert wirkende Temperaturabhéangigkeit kann mit dem vorgestellten Modell
in befriedigender Weise verstanden werden.

5.3 Magnetotransporteigenschaften von ultradiinnen
Bismutschichten

Die einzigartigen elektronischen Eigenschaften von Bismutfilmen, wie die Dominanz der Ober-
flichenzustdnde und deren spinaufgespaltene Bénder machen neben den bisher vorgestellten
Transportmessungen im Besonderen auch magnetfeldabhéngige Messungen interessant. Schon
im Kapitel zeigten sich starke Einfliisse der Spin-Bahn Kopplung auf die Magnetotransport-
eigenschaften von Pb auf Si(557), sodass auch fiir Bismut mit seiner grolen Rashba-Aufspaltung
signifikante Einfliisse zu erwarten sind. Im Speziellen sollten sich mégliche Quantenkorrekturen
entsprechend der Schwachen Anti-Lokalisierung (WAL) verhalten. [170, 171, 172] 173, [174]

5.3.1. Klassisches Magnetotransportverhalten und WAL-Beitrag

Abb. zeigt den Leitwert G eines 15 BL dicken Films (Tgep=150 K, Taushei=400 K) in Ab-
hingigkeit des Magnetfeldes (schwarze Punkte). Man erkennt eine monotone Abnahme hin zu
groflen Magnetfeldern, allerdings fallt auf, dass sich die Kurve in zwei Bereiche einteilen lasst. Fir
kleine Magnetfelder weist die Kurve eine andere Kriimmung auf als fiir grofle B. Man kénnte auch
von einem Peak um B=0 und einer Schulter fiir grofle B sprechen. Die Schulter kann gut durch
eine parabolische Funktion entsprechend dem klassischen Magnetoleitwertseffekt (Gl. be-
schrieben werden (blau gestrichelte Kurve). Wahrend der Peak eine entgegengesetzte Kriimmung
aufweist und eher an WAL erinnert. Komnik et al. untersuchten Bismutfilme gréflerer Schichtdi-
cke und fanden ganz &hnliche Kurvenverldufe [I71]. Die Autoren verwendeten eine Methode zur
Bestimmung des klassischen Anteils der Magnetoleitwertskurve, die erstmals zur Beschreibung
von Magnetoleitwertsmessungen an 2D-Elektronengasen in AlGaAs-Heterostrukturen in [175]
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Abbildung 5.10.: Magnetoleitwertskurve einer 15 BL Bi-Schicht bei 10 K. Es sind zwei Bereiche
unterschiedlicher Kriimmung erkennbar, einer Peak-Struktur bei kleinen B-
Feldern und einer breiteren Schulter fiir hohe Felder. In Blau ist der klassische
Beitrag, in Griin der WAL-Beitrag, eingezeichnet. Die Summe beider ergibt
den Gesamtverlauf (in Rot).

vorgeschlagen wurde. Im Bereich hoher Magnetfelder, in denen die WAL bereits in Sattigung
gegangen ist erwartet man, dass lediglich der klassische Effekt beitrigt. Passt man also in diesem
Bereich die Kurve entsprechend der Gleichung [2.24] an, so findet man die Werte fiir Beweglich-
keit und Ladungstrigerkonzentration und kann die Kurve von den Messdaten abziehen. Ubrig
bleibt der Beitrag der Quantenkorrekturen, also in diesem Fall der WAL (griine Kurve in .
Insgesamt wird so der gesamte G(B)-Verlauf nachvollzogen, wie die rote Linie als Summe aus
klassischem und WAL Anteil zeigt. Die spétere Diskussion (Kap. wird zeigen, dass der
klassische Beitrag ausschliefflich von den Oberflichenzustinden stammt, wahrend der WAL-
Anteil zu einem grofien Teil von Volumenladungstragern erzeugt wird, aber unter bestimmten
Umsténden auch die Oberflichenladungstréiger beitragen.

Abb. a) vergleicht G(B)-Messungen bei 10 K Substrattemperatur von Bi-Filmen mit
Schichtdicken d zwischen 10 und 62 BL. Auch hier zeigen alle Filme eine Abnahme des Leitwer-
tes. Fiir diinne Filme ist der Peak um B=0 besonders stark ausgepréigt, wiahrend er fiir grolere
d scheinbar abnimmt. Dies ist aber nur ein Skalierungseffekt, in Wirklichkeit bleibt seine Ampli-
tude in etwa konstant wie Abbildung b) verdeutlicht. Allerdings steigt die Amplitude des
klassischen Beitrags mit d sehr stark an, wodurch der Peak relativ gesehen weniger ins Gewicht
fallt. Ein Erstarken des klassischen Effekts bedeutet zunéchst nichts anderes als eine Erhéhung
der Ladungstrégerbeweglichkeiten p,, und p,, wie in Zusammenhang mit Abb. a) bereits
erlautert wurde. Hier drangt sich die Frage auf, warum die Beweglichkeiten ansteigen, obwohl
es sich doch um die Eigenschaften des Oberflachenzustandes handeln soll und diese vom Prinzip
her unabhéngig von d sein sollten. Zur Beantwortung dieser Frage erinnern wir uns an die struk-
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Abbildung 5.11.: a) Einfluss der Bi-Schichtdicke auf G(B). Der klassisch-parabolische Beitrag zu
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G(B) (blau gestrichelt) wird mit wachsender Schichtdicke immer dominanter,
wahrend der WAL-Beitrag (griin) im Wesentlichen unverdndert bleibt. Rote
Linien entsprechen der Gesmamtanpassung, also der Summe aus klassischem
und WAL-Beitrag. Fiir die 62 BL-Messung wurden die Kurven fiir positives B
extrapoliert. b) Die Amplituden der beiden Beitrdge zu G(B) sind gegen die
Schichtdicke aufgetragen. (T=10 K)
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Abbildung 5.12.: Der spezifische Hall-Widerstand von Bi-Filmen verschiedener Schichtdicke ver-
lauft linear, wechselt aber von positiver zu negativer Steigung. (T=10 K)

turellen Eigenschaften der Bismutfilme in Abhéngigkeit der Schichtdicke. Wie Abb. zeigt,
erhoht sich die strukturelle Qualitiat der Oberfliche mit wachsender Schichtdicke. Der Anteil ro-
tationsfehlgeordneter Kristallite verringert sich und die mittlere Korngrofie erhoht sich, wodurch
die Defektdichte abnimmt und damit die Beweglichkeit zunimmt. Sicherlich erhoht sich auch die
Qualitdt des darunter liegenden Volumens, dies fallt aber fiir den elektronischen Transport we-
niger ins Gewicht, da die Zustandsdichte hier extrem gering ist EL

Zusitzlich zu den G(B)-Daten zeigt den simultan gemessenen spezifischen Hall-Widerstand
PHall- BT zeichnet sich vor allem durch einen linearen Verlauf fiir alle Schichtdicken d aus. Aller-
dings wechselt die Steigung das Vorzeichen zwischen 10 BL und 15 BL von positiv auf negativ,
wobei die Steigung in der Folge zunehmend negativer wird. Die Oberflichenzustdnde haben
teils elektronischen, teils lochartigen Charakter, wodurch das Vorzeichen der Steigung von prran
zunéchst nicht den Schluss erlaubt, dass man im einen Fall Elektronentransport im anderen
Lochertransport hat. Nur durch eine gemeinsame Auswertung der ppan(B)- und G(B)-Daten
mit Hilfe der Gleichungen [2.24] und [2:25] lassen sich die Ladungstragerbeweglichkeiten und -
konzentrationen zweifelsfrei bestimmen. Die erhaltenen Fitfunktionen sind jeweils mit einge-
zeichnet und die erhaltenen Fit-Werte im linken Teil der Tabelle eingetragen. Fiir die Kur-
venanpassung wurden Erkenntnisse aus ARPES-Messungen [111], 113] zu Grunde gelegt und als
Startwerte bzw. Randbedingungen fiir die Fitparameter verwendet. Dies betrifft vor allem die

Ladungstrigerkonzentration in der Gréfenordnung von 5 - 10'? cm ™2

, sowie die Tatsache, dass
die Bandkriimmung — und damit die Beweglichkeit der Ladungstrager darin — der Elektronen-
taschen grofer ist als die der Lochtaschen (vgl. Abb. . Der Wert des Oberflachenleitwertes
Gs(0) wird aus dem G(B)-Graphen abgelesen und wihrend der Anpassung konstant gehalten.

Somit reduziert sich die Anzahl der Fitparameter auf u,, pp, ¢ und n, wobei letztere nur in

2Wie in Kapitel gezeigt wurde befindet sich das Volumen bei dieser Schichtdicke im halbleitenden Zustand

107



5. Untersuchung von ultradiinnen Bismutschichten auf Si(111)

Tabelle 5.1.: Fitergebnisse der G(B)-Kurven aus Abb. und pran(B)-Messungen in Ge-
zeigt sind die Mobilitdten der Elektronen und Locher in den Oberflichenzusténden,
sowie deren Ladungstrigerkonzentrationsverhéltnis c, wobei fiir alle Messungen ein
n~ 3 - 10" ecm™2 gefunden wurde. Daraus erhilt man Oberflichenleitfihigkeiten
os ~0.1-0.6 mS/O. Nach Abzug des klassischen Beitrages konnte der schwache
Lokalisierungsanteil analysiert werden und die entsprechenden Streuzeiten ermit-
telt werden. Daraus wurde dann eine mittlere Beweglichkeit der Volumenladungs-
trager i gewonnen, die wiederum in die Berechnung der Oberflachenleitfadhigkeit
op2p = nefid einfliefit. Der Anstieg von 7, ist konsistent mit [I71].

Oberflache WAL (Volumen)

Schichtdicke Gs(0)  pn  pp c=p/n | os=mne(un +cpp) | 10 T Tso 0b2n(0)
(BL) (mS)  (ecm?/Vs) (mS/0]) (10~ ) (mS/0)

10 0.47 166 152 1.26 0.17 0.8 4.5 2.7 0.003

10+0.5 ML Pb 0.39 28 8 0.1 — 0.85 3.8 2.7 0.003

15 1.0 125 100 1.3 0.12 1.4 3.8 2.7 0.010

31 1.36 400 260 1.27 0.35 26 50 3.6 0.033

45 1.71 640 380 1.3 0.53 3.0 5.0 6.0 0.059

62 1.92 810 520 1.1 0.66 — - - -

engen Grenzen variiert werden.

Wie man aus der Tabelle ablesen kann, lassen sich die Messungen mit einem fiir alle d konstanten
Ladungstragerverhéltnis ¢ = p/n &~ 1.3 anpassen, wobei die Elektronenkonzentration ebenfalls
konstant ist und n~ 3 - 10'? cm ™2 betrigt. Lediglich die Beweglichkeiten der Elektronen und
Locher steigen mit d an, wobei immer gilt: p, > p,. Der Wechsel der Steigung von positiv auf
negativ in ppa markiert einzig und allein den Punkt an dem die Bedingung p,,/p, = /c erfiillt
ist (Vgl. Abb. b). Sie wird durchlaufen, da p,/p, sukzessive etwas grofler wird, verursacht
durch die oben diskutierte Verbesserung der Oberflachengiite.

Die sich aus diesen Fitparametern ergebende Oberflichenleitféhigkeit o = ne(u, + cpp) betrigt
im untersuchten Schichtdickenbereich 0.1-0.7 mS/00. Wie bereits in Abb. gezeigt und im
spateren Kaptiel evident wird, ldsst sich die Mobilitat der Filme noch um einen Faktor zwei er-
héhen, wenn man leicht héhere Préparationstemperaturen wahlt (Tqep=200 K, Tyusheii=450 K).
Unter diesem Gesichtspunkt stimmt os mit dem in [29] erhaltenen Wert von 1.5 mS/CJ sehr gut
iiberein.

Genauere Aufschliisse iber die Eigenschaften der WAL in den untersuchten Bi-Filmen liefert
die Hikami-Theorie (GI. . Die Ergebnisse der Anpassung an die Messdaten zeigt der rech-
te Teil der Tabelle [5.1] Sie ermdglicht quantitative Aussagen iiber die relevanten Zeitskalen
der beteiligten Streumechanismen. Zwei wesentliche Tatsachen fallen bei der Betrachtung der
Streuzeiten auf. Wahrend 7; im Wesentlichen konstant bleibt, nehmen sowohl 7y als auch 7,
mit der Schichtdicke zu. Die Zunahme der elastischen Streuzeit mit d ist sehr gut mit der Vor-
stellung vereinbar, dass die Volumenladungstrager vorwiegend an den Grenzflichen gestreut
werden, bzw. die Oberflaichenladungstréger an Korngrenzen. Nimmt d zu, so sollte auch 7y gro-
Ber werden. Nimmt man also an dass /i, ~d, so erhdlt man Fermi-Geschwindigkeiten von
VE = lmfp/70 = 0.5 — 1 X 106%, die in der richtigen Groéflenordnung liegen. Eine Zunahme der
Spin-Bahn Streuzeit 75, mit d wurde bereits von Komnik et al. fiir dickere Bi-Filme beobach-
tet [I7I]. Dort erkldren die Autoren, dass die Spin-Bahn Streuung der Volumenladungstréger
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iiberwiegend an der Oberfliche stattfindet und so der Einfluss dieses Mechanismus mit steigen-
dem d geringer wird. Dies ist verniinftig, da das Volumenmaterial, durch seine zentrosymmetri-
sche Struktur, iiberhaupt keine Spinaufspaltung der Bander aufweist und so nur oberflichennahe
Streuprozesse dafiir verantwortlich sein kénnen. Berechnet man aus den Streuzeiten zunéchst
eine gemittelte Mobilitét z, = eT/mx, wobei m* = 0.03 m, ist und mit Hilfe der Ladungstrager-
dichte n = 2.5-10'7 ¢m ™3 die Volumenleitfihigkeit op2p = nefind, so ergibt sich die letzte Spalte
der Tabelle. Die hier erhaltenen Werte liegen mehr als eine Groflienordnung unter der Oberfla-
chenleitfahigkeit und zeigen eindeutig die Dominanz des Oberlidchenzustandes gegeniiber den

Volumenzustanden.

a) T T T T T T 7] b) T T T T v T

00_ — 10 BLBi ] Or a O 11BL Bi 1
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Abbildung 5.13.: a) Vergleich der Magnetotransportkurve eines 10 BL Bi-Films vor und nach der
Adsorption von 0.5 ML Pb. Die Schulter fiir hohe Magnetfelder verschwindet
vollkommen, wihrend der Peak fiir kleine Felder erhalten bleibt. b) Nach Abzug
des klassischen Beitrags erkennt man WAL fiir einen reinen 11 BL-Film und
fiir den mit 0.5 ML Pb adsorbierten Film. Es ergibt sich lediglich eine kleine
Differenz zwischen beiden Kurven.

5.3.2. Ursprung des klassischen und WAL-Beitrags — Unterdriickte Riickstreuung

Ein weiterer Beweis dafiir, dass der klassische Magnetoeffekt tatsédchlich von den Oberflichenla-
dungstragern stammt, ist in Abb. a) gezeigt. Die Form der G(B)-Kurve eines 10 BL Films
dndert nach Adsorption einer halben Monolage Pb bei 10 K. Die magentafarbene Kurve mit
Pb weist keine Anzeichen einer Schulter mehr auf, wihrend der Peak um B=0 weiterhin stark
ausgepragt ist. Die Pb-Atome wirken als sehr effektive Streuzentren und reduzieren die Beweg-
lichkeit der Ladungstréager in der Oberflache (siche Tabelle), sodass uB sehr klein wird und der
klassische Effekt nicht mehr zu beobachten ist.

Der WAL-Beitrag hingegen scheint fast gar nicht beeinflusst zu werden. Abb. b) zeigt einen
11 BL Film jeweils nach Abzug des klassischen Beitrags, vor und nach der Adsorption von Pb.
Hier ist nur ein, im Vergleich zur drastischen Reduktion des klassischen Anteils, sehr geringer
Unterschied feststellbar. Diese geringe Verdnderung wird durch die Abnahme der elastischen
Streuzeit 7y verursacht, wie die Diskussion in Kap. [5.4.3] noch zeigen wird.

Prépariert man Bismutfilme derart, dass sich gar kein dominanter Oberflichenzustand ausbilden
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Abbildung 5.14.: Magnetoleitwertskurven bei Abwesenheit eines dominanten Oberflachenzu-
standes. Man erkennt keinen parabolischen Verlauf, sondern lediglich WAL.
a)+b) Ein 16 BL Bi-Film, der bei 200 K aufgedampft, aber nicht ausgeheilt
wurde und somit eine grofle Rauigkeit und Unordnung aufweist. Die Messtem-
peratur beeinflusst die inelastische Streuzeit und damit die Magnetfeldabhan-
gigkeit. ¢) Ein sehr diinner Film (6.5 BL) zeigt auch nach dem Ausheilen keinen
ausgepragten Oberflaichenzustand. Auch die Adsorption von Pb verdndert den
Ausgangsleitwert und die Magnetfeldabhingigkeit kaum. (Daten ohne Fit)

kann, etwa indem man den Film nicht ausheilt und er dadurch sehr rau und ungeordnet bleibt
oder sehr diinne Bi-Filme gerade oberhalb der Transformationsgrenze hin zu (111)-Wachstum
erzeugt, so zeigen die G(B)-Messungen ebenfalls keinen quadratischen Verlauf (siehe Abb. [5.14)).
In a) und b) folgt die G(B) Kurve eines nicht ausgeheilten 16 BL Films eindeutig der Hikami-
Theorie fiir Schwache Anti-Lokalisierung (griine Linien). Abhéngig von der Messtemperatur
dndert sich die Kurvenform, wie es auch durch die Theorie mit einer verkiirzten inelastischen
Streuzeit 7; aufgrund der zunehmenden Elektron-Phonon-Streuung erklart werden kann. In c)
erkennt man, dass ohne Anwesenheit des Oberflachenzustandes, sowohl vor als auch nach der
Deposition von Submonolagen Pb, bemerkenswerter Weise kaum eine Anderung von G(0T) zu
verzeichnen ist. Zunéchst erinnern auch diese G(B)-Kurven an WAL, allerdings ist ihre Amplitu-
de mit G(4T)-G(0T)=30 pS viel zu groB. In diesem ungeordneten System scheint der Transport
ginzlich im Volumen, bzw. an der Si-Bi-Grenzfliche statt zu finden, sowie durch Streuung an
den Korngrenzen der Bi(110)-Kristallite der ersten 4 Schichten beeinflusst zu werden. Diese Ef-
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Abbildung 5.15.: a)Streuprozesse innerhalb der Fermiflache von Bi(111). Es sind nur bestimmte
Prozesse, bei denen Anfangs- und Endzustand die gleiche Spinausrichtung ha-
ben, erlaubt. Solche mit entgegengesetzen Richtungen kommen nicht vor, eine
exakte Riickstreuung von +k — —Fk ist auf dieser Fliche unterdriickt. Nach
[112]. b) Aquivalente Situation im Realraum. ¢) Offnung des Riickstreukanals
bei Anwesenheit einer magnetischen Storstelle.

fekte wurden hier aber nicht weiter untersucht.

Diese Feststellungen legen die folgende Interpretation nahe: Der WAL-Peak wird von Vo-
lumenladungstragern verursacht, die an der Oberfliche reflektiert bzw. gestreut werden. Die
spinaufgespaltenen Oberflaichenzustdnde bzw. die gebrochene Rauminversionssymmetrie an der
Oberflache, gepaart mit der starken Spin-Bahn-Wechselwirkung, fithrt damit zu Quantenkorrek-
turen der Volumenleitfahigkeit, die sich im WAL-Charakter duflert. Auch die Ladungstriger der
Oberflache akkumulieren, auf zueinander &quivalenten, zeitinvertierten Streupfaden, aufgrund
der starken Spin-Bahn Kopplung, eine sogenannte Berry-Phase von m und haben deshalb auch
einen WAL-Charakter (siehe Kap. Jedoch scheint deren Einfluss vergleichsweise gering,
da die Manipulation der Oberflichenzustinde durch Pb kaum Anderungen zeigt.

Ein geringer Beitrag der Oberfliche zur WAL ist in der Spintextur der Fermifliche begriindet.
Zur Erinnerung ist sie in Abb. a) nochmals gezeichnet (siehe dazu auch Kap. [2.8.3)). Durch
die Rashba-Aufspaltung haben zwei im k-Raum gegeniiberliegende Zustdnde bei +k immer die
entgegengesetzte Spinausrichtung. Somit ist die Riickstreuung ((k,1) — (—k, 1)), also Streuung
mit Streuwinkel 180°, in einem Einfachstreuprozess, aufgrund der TR-Symmetrie verboten (sie-
he Kap. . Wie es schematisch auch die Abb. b) zeigt. Streuung unter Winkeln #180° ist
dagegen erlaubt, jedoch stehen aufgrund der Fermifliche mit seinen schmalen Elektronen- und
Lochtaschen nicht sonderlich viele Endzusténde eines Streuprozesses zur Verfiigung.

Diese Argumentation wird von STM-Messungen an Bi(111)-Oberflichen unterstiitzt [I12]. Da-
bei wurden Streumuster um nicht weiter spezifizierte Punktdefekte untersucht und gezeigt, dass
die auftretenden stehenden Wellen nur unter Beriicksichtigung ganz bestimmter Streuvektoren
erklart werden kdnnen, ndmlich genau solche, deren Anfangs- und Endzusténde die gleiche Spin-
ausrichtung aufweisen. Streuereignisse mit (E, 1) — (—E, 1), die genau der Riickstreuung entspre-
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chen wiirden, wurden dagegen nicht identifiziert. Diese Situation ist in Abb. b) schematisch
dargestellt. Nur durch Hinzunahme eines Gitterimpulses kann es es Streuung in Riickwartsrich-
tung geben. Aus den Beobachtungen schloss man, dass die Riickstreuung in Bismutfilmen stark
unterdriickt ist, dhnlich wie es bei Topologischen Isolatoren mit seinen Randzustédnden in AR-
PES und STM Messungen gefunden wurde [176, [69].

Durch die Unterdriickung der direkten Riickstreuung wird aber die Interferenz zweier Elektro-
nenwellen in Riickwartsrichtung weniger wahrscheinlich, da jetzt Mehrfachstreuungen notwendig
sind und somit die Phaseninformation in der Zwischenzeit durch inelastische Streuung verloren
gehen kann. Demzufolge ist der Beitrag der Oberfliche zur WAL ebenfalls reduziert und macht
sich auch bei der Pb-Adsorption nicht bemerkbar. Wie im spéteren Kapitel gezeigt werden
wird, ist dies nicht in jedem Fall richtig und der WAL-Beitrag kann sehr wohl durch Manipu-
lation der Oberflache stark beeinflusst werden, vor allem wenn magnetische Storstellen auf der
Oberfléche eingebracht werden, die lokal die TR-Symmetrie brechen kénnen (Abb. c)).

5.4 Defektinduzierte Anderung der Transporteigenschaften von
Bismut-Diinnschichten

Es stellt sich die Frage, in wie weit man die Streumechanismen in den Oberflichenzustéin-
den beeinflussen kann. Fiir etwaige Anwendungen von Materialien und Bauelelementen, die
auf spinpolarisiertem Transport basieren, wie etwa den von Datta und Das[I] vorgeschlagenen
Spin-Transistor, ist eine Kontrolle dieser Eigenschaften von hohem Interesse. Da die Riickstreu-
ung in den spinpolarisierten Zustdnden durch die TR-Symmetrie verhindert wird, kénnte man
versuchen eben diese Symmetrie zu brechen. Lokale magnetische Momente auf der Oberfléche
wiirden eine Storung der TR-Symmetrie hervorrufen. Der Spin eines daran gestreutes Elektrons
wechselwirkt mit dem magnetischen Moment, sodass sich die Spinausrichtung dndert und nicht
notwendigerweise erhalten bleiben muss. Somit kénnte es auch eine Streuung in Zustdnde mit
entgegengesetzem Spin geben, die Riickstreuung um 180° also ermoglicht werden [177, [173].
Schematisch ist diese Idee in Abb. b) und ¢) dargestellt, das magnetische Moment eines
Adsorbatatoms auf der Oberfliche 6ffnet den Riickstreukanal, da es lokal die TR-Symmetrie
bricht.

In der Literatur sind einige Beispiele bekannt, bei denen versucht wurde, eine Anderung der
Streueigenschaften mittels magnetischen Atomen (vorwiegend Fe, Co oder Cr) zu beeinflus-
sen. Besonders herauszustellen sind hier Arbeiten an Topologischen Isolatoren, die aufgrund
ihrer spinpolarisierten Bandstruktur gut mit Bi-Filmen verglichen werden kénnen, obgleich ihre
Oberflachenzusténde topologisch geschiitzt sind und damit das Verbot der Riickstreuung stren-
ger ist als fir Bi. Allgemein erwartet man fiir Topologische Isolatoren, dass bei Anwesenheit von
magnetischen Storstellen sich eine Bandliicke A am Dirac-Punkt 6ffnet. Dies wurde fiir BisSeg
in Verbindung mit Bandhybridisierungen beobachtet [177]. Sodass die Bandstruktur und Spin-
symmetrie stark abgedndert ist.

Okada et al.[I78] fanden mit Hilfe von Fouriertransformation ihrer STM-Messungen Streuvekto-
ren in Fe dotiertem (Bij_xFey)2Tes (x=0.00025), die auf eine lokale Stérung der TR-Symmetrie
schlieffen lassen, die Konzentration an Fe ist mit etwa 2.5% bereits sehr hoch. Bei BisSes fiihrt
die Deposition von Fe-Atomen zu einer drastisch gednderten Bandstruktur und der Erzeugung
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neuer Dirac-Punkte[177], allerdings liegen die hier die aufgebrachten Mengen oberhalb von 10%
einer Monolage. Andererseits beobachten Pan et al.[I79), [I80] in ARPES-Experimenten eine
starke Insensitivitdt der Oberflichenzustdnde von BisSes gegeniiber Adsorbaten jeglicher Art,
und widersprechen damit der Erwartung der Riickstreuungserhohung durch magnetische Verun-
reinigungen. Auch auf Bi-Filmen konnten bei der Physisorption von MnPc-Molekiilen, die ein
groflens magnetisches Moment aufweisen, in STM-Messungen einmal mehr nur Spin erhaltende
Streuprozesse nachgewiesen werden, wie es auch bei [112] der Fall war.

Als Signatur in Magnetotransportmessungen wurde 2011 von Lu et al. [I73] eine Anderung von
WAL hin zu WL fiir Topologische Isolatoren unter Anwesenheit von magnetischen Storstellen
vorhergesagt. Die Akkumulation der Berry-Phase sollte abhingig von der Gréfie der Bandliicke
A sein und einen Wert von ¢ = 7 fiir A = 0 und ¢ = 0 fiir A = 2Fr haben. Anders ausge-
driickt spielt im ersten Fall der Spin fiir die Streuung und Interferenz der Ladungstriger eine
Rolle und man erwartet WAL-Eigenschaften, im zweiten Fall ist der Spin nicht entscheidend
und man bekommt WL-Charakter. Ein Jahr spéter zeigten Liu et al. [I74] mit der Einlegierung
von Cr-Atomen in den Topologischen Isolator Bis_,CrySes eben diesen vorhergesagten Effekt.
Zwischen x=0.04 und 0.07 beobachten sie ein Umklappen von WAL- zu WL-Verhalten.

Welche Einfliisse verschiedene Adsorbate auf den Oberflichenzustand von Bismut und seine
Magnetotransporteigenschaften haben, wird in Kap. gezeigt. Im folgenden wird zunéchst
der Einfluss auf den Gleichstromwiderstand bei Adsorption von Bi, Fe und Co auf Bi-Filmen
vorgestellt. Dabei haben die letzteren beiden Atome ein magnetischem 1\/[011&611‘(@7 wéahrend Bi
nicht-magnetisch ist. Erst danach wird auf die adsorbatinduzierte Anderung des Magnetotrans-
ports eingegangen.

5.4.1. Leitwertsanderung bei Adsorption von Bi, Fe und Co

Bei Adsorption von bereits geringsten Mengen an Adsorbatatomen auf Bi-Filmen erwartet man
bei niedrigen Temperaturen eine Abnahme der Leitfdhigkeit, entsprechend einer Erhéhung der
Steurate durch die zusétzlich eingebrachten Storstellenatome. Dies haben wir bereits weiter
oben bei der Adsorption von Pb auf Bi-Filmen gesehen, welches den Leitwert und die damit
verbundene Ladungstriagerbeweglichkeit drastisch reduzierte. In Abb. b) ist der Leitwert
eines jeweils 20 BL dicken Bi-Films gegen die Zusatzbedeckung dO an Bi, Fe und Co bei einer
Depositionstemperatur von 10 K aufgetragenE] Bei allen drei Aufdampfexperimenten reduziert
sich G schon bei weniger als einem %o einer Monolage, sodass sich bei etwa 5%cML der relative
Leitwert bereits um etwa 10% reduziert hat. Fir hohere Zusatzbedeckungen schwacht sich die
Abnahme immer weiter ab, jedoch zeigen die drei Elemente leicht unterschiedliche Gesamtam-
plituden in AG/Gy. Am stirksten reduziert Co den Leitwert, gefolgt von Bi und Fe. Daraus
konnte man zunéchst schlieen, dass dementsprechend auch die Streuquerschnitte der Atome
fir die Ladungstriager in den Bi-Oberflichenzustdnden sortiert sind.

Zur genaueren Untersuchung dieser Messkurven bedient man sich einem einfachen Modell, wel-
ches von zuféllig auf der Oberfliche adsorbierten Streuzentren ausgeht. Schematisch ist dieses

3Die elektronische Konfiguration von Fe und Co ist: [Ar]3d®4s?, [Ar]3d"4s?. Das magnetische Moment wird also
von den teilgefiillten d-Schalen verursacht.

460 wird hier einerseits in Einheiten einer Monolage sowie Atome/cm2 angegeben. Eine ML bezieht sich dabei
auf die Anzahl der Adsorptionsplitze auf der Bi Oberfliche, die 0.5 x 1.14 x 10'® Atome/cm? entspricht. Die
aufgebrachte Menge wird jeweils mit einer Quarzwaage am Verdampfer bestimmt und durch Kalibrierungs-

messungen geeicht, siehe dazu Kap. und
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Abbildung 5.16.: Adsorptionsexperiment von Bi, Fe und Co auf 20 BL Bi-Filmen bei T=10 K. a)
LEED-Bild des 20 BL Bi-Films vor der Adsorption . Bei E=96 eV, Sp;(111)=6.3

also nahe einer Out-Phase Bedingung. b) %ﬁe), offene Punkte sind Messda-

ten, durchgezogene Linien sind Fits des Modells aus ¢) mit Hilfe von GL. an
die Messdaten. c¢) Schematische Darstellung des Modells zuféllig adsorbierter
Streuzentren.

Modell in Abb. c) gezeigt. Der Bismutfilm besteht aus Koérnern einer mittleren Grofle £,
einzig diese wirken auf der reinen Fliche als Streuzentren und verursachen bei einer Fermi-
Geschwindigkeit vy eine mittlere Streuzeit von 79 = {y/vp. Die Adsorbatatome landen zuféllig
auf der Oberfliche und bilden bei geringen Konzentrationen (wenige % ML) keine Cluster oder
Inseln. Damit haben die Fremdatome einen mittleren Abstand der von der Zusatzbedeckung
50 abhéngt: (60)~1/2. Nimmt man an, dass die Ladungstriger an diesen Atomen mit einer
Wahrscheinlichkeit P=1/a gestreut werden, so ergibt sich durch die Adsorbate eine zusétliche
Streuzeit 7 = £/vp, wobei £ durch £ = a/v/6© gegeben ist. Es findet also an jedem a-ten Adsor-
batatom eine Streuung statt. Beide Streuzeiten sind unabhéngig voneinander, daher kann man

deren Raten addieren: 7, ' + 77! = 771, Aus dem wohlbekannten Zusammenhang G' %QT’
folgt: Gge) =1 = “ .
0 TO+T a+0p\/50
Hieraus ergibt sich sofort:
AG(©) _GWO) | V6 52
Go Go a+ (/60 '

Eine Gleichung, die nur von der mittleren freien Weglédnge des reinen Films £y vor der Deposition,
und der Zusatzbedeckung 6© abhingt. ¢y ist identisch mit der mittleren Korngréfie und wurde
in Kapitel mittels SPA-LEED auf etwa 15 nm bestimmt. Durch Anpassung der Gleichung
an die Daten in Abb. b) lasst sich der Parameter a und damit die Streuwahrscheinlichkeit
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P fiir die verschiedenen Adsorbatatome bestimmen. Dabei wird auch £y noch leicht variiert, da
die mittlere Korngrofle von Préaparation zu Préaparation leicht unterschiedlich sein kann. Die
durchgezogenen Linien in der Abbildung zeigen die besten Fits an die Messdaten und die dabei
bestimmten Werte fiir a sind: ap, = 29, ag;j = 26, ac, = 23. Die Wahrscheinlichkeit fiir eine
Streuung an einem Adsorbatatom belduft sich demnach auf:

Ppe = 3.4%, Ppi = 3.8%, Pco = 4.3%.

Nach diesem Modell wird ein Ladungstriger des Oberflichenzustandes also am wahrscheinlichs-
ten durch ein Cobaltatom gestreut, wihrend dies durch ein Eisenatom am wenigsten wahrschein-
lich ist. Uberraschenderweise sind aber die Absolutwerte der Wahrscheinlichkeit sehr klein und
eine Streuung findet iiberhaupt nur an jedem 25. bis 30. Fremdatom statt.

Zudem kann man dieses einfache Modell leicht in Frage stellen, da es nur von einer Erhéhung der
Streurate ausgeht, Anderungen der Ladungstrigerkonzentration, wie es in einem solchen Dotie-
rungsexperiment aber zu erwarten ist, ganzlich unberiicksichtigt ldsst. Dariiber hinaus kann man
sich auch vorstellen, dass es auch schon bei so geringen Adsorbatkonzentrationen zu Nukleation
der Atome auf der Oberfliche kommen kann. Jnawali et al. konnten bei der Adsorption von Bi
auf Bi bei T=80 K einen merklichen Inselbildungseffekt belegen und zeigen, dass kleine Bi-Inseln
den gleichen Streuquerschnitt besitzen wie Bi-Monomere [30} [117]. Demnach hat die Nukleation
der Atome einen starken Einfluss auf den Verlauf von G(d©). An dieser Stelle soll darauf aber
nicht weiter eingegangen werden, jedoch wird auf die Nukleationstheorie noch im spéteren Ka-
pitel bei Adsorptionsexperimenten mit Terbium auf Bismutfilmen néher eingegangen.
Wichtiger ist an dieser Stelle die Frage nach der Anderung der Ladungstrigerkonzentration
durch Adsorption. Aus diesem Grund werden im folgenden Abschnitt Magnetotransport und
Hall-Effekt Messungen vorgestellt und diskutiert.

5.4.2. Einfluss der Bi, Fe und Co Adsorption auf Magneto- und Hall-Widerstand

Jeweils ausgehend von reinen Bismutfilmen wie zuvor (d=20 BL, T4cp=200 K, Tynnea1=450 K),
werden sequentiell kleinste Adsorbatmengen der drei Materialen aufgedampft und jeweils eine
magnetfeldabhéngige Messung (G(B) und pyan(B)) durchgefiihrt.

Bi auf 20 BL Bi: Abb. zeigt die Daten fiir die Bi auf Bi Messreihe. In a) erkennt man
die G(B)-Kurve des reinen Films in Schwarz. Zunéchst scheint die Kurve nur eine quadratische
Schulter zu zeigen, der Peak bei B=0 wie er z.B. in Abb. und vorhanden war ist hier
nicht auszumachen. Erst bei genauerem Hinsehen (der Inset in a) wird die Abweichung vom
klassischen Verhalten fiir kleine B deutlich. Dies liegt an der unterschiedlichen Préaparation im
Vergleich zu den obigen Messungen. Die hier untersuchten Filme zeichnen sich aufgrund der
hoheren Préaparationstemperaturen durch qualitativ bessere Schichten aus. Dies erkennt man an
der Amplitude der G(B)-Kurve. Bei 4 T betrégt sie fiir den reinen Film etwa 40 uS, wiahrend
sie in a) sogar fiir einen dickeren 31 BL Film lediglich etwa 22 uS betrigt, die Mobiltiét
der ,neuen® Filme also hoher ist. Somit wird der WAL-Beitrag dhnlich wie in fiir sehr di-
cke Filme durch den klassischen Beitrag iiberdeckt. Dennoch lésst sich der WAL-Beitrag durch
einen sorgfiltigen B2-Abzug ohne weiteres freilegen (siehe Diskussion im Zusammenhang mit
Abb. c).

Der klassische G(B)-Beitrag wird mit steigender Zusatzbedeckung 60 immer kleiner. Schon bei

1.6% ML reduziert sich die Amplitude um etwa 50%, wihrend die Form der Kurve unverandert
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Abbildung 5.17.: Magnetotransportverhalten bei Deposition von Bi auf Bi bei 10 K. a) G(B)
bei variierender Zusatzbedeckung. Der Inset zeigt den klassischen und WAL-
Beitrag beim reinen Film. b) Spezifischer Hall-Widerstand der gleichen Mess-
serie. Die Steigung nimmt mit 00 ab. ¢) Aus den Fits der Daten in a) und
b) erhaltene Beweglichkeiten der Elektronen und Locher. Oberflichenleitwert
Gs = m/In(2) -ne(pun +cpp). Der Inset verdeutlicht das Vorzeichen der Steigung
von pp in Abhingigkeit der Werte von pi,, und n, p.
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klassisch beschrieben werden kann. Der Magnetoleitwert reagiert also noch viel empfindlicher
auf die Adsorbatkonzentration als der Leitwert. Dies liegt daran, das Goc p, aber G(B)oc 2.
Reduziert sich also die Beweglichkeit durch die zusétzlichen Streuer auf der Oberfliche, so hat
dies viel drastischere Auswirkungen auf G(B).
Der Hall-Widerstand ppan(B, d0) ist in Abb. b) gezeigt. Er verhilt sich fiir alle O linear,
dndert jedoch das Vorzeichen seiner Steigung von positiv auf negativ nach Adsorption von Bi
und wird in der Folge immer negativer.
Ahnlich wie oben bei der Schichtdicken-abhéngigen Messreihe wird auch hier G(B) und pyan(B)
simultan mit den GI. und angepasst. Dabei wird angenommen, dass sich die Ladungs-
tragerkonzentration n und c=p/n wihrend der Adsorption von Bi auf Bi nicht dndert, da es sich
um Homoepitaxie handelt. Im spiteren Verlauf bei Fe und Co wird sehr wohl eine Anderung
der Konzentration zugelassen. Tatséchlich lassen sich alle Kurven sehr gut mit einem konstanten
n =3 x 102cm™? und p = 4 x 102cm~2 beschreiben. Einzige freie Parameter sind demnach
nur noch die Beweglichkeiten p, und pp, sie sind in c) gegen 0Op; aufgetragen. Ausgehend
von etwa 350 cm?/Vs und leicht groferem g, im Vergleich zu tp, fallen beide Werte stark mit
00 ab. Die rechte Skala in c) zeigt den aus p sowie n und p berechneten Oberflichenleitwert
(schwarze Rauten). Dieser stimmt qualitativ mit den Gleichstrom-Messwerten iiberein. So ist
der gemessene Wert fiir den reinen Film 2.1 mS (siehe Inset in a), der berechnete 1.6 mS. Und
auch der Abfall in G ist mit etwa %\0‘05 mr, = 40% im berechneten und %ﬂo.% ML = 23% im
gemessenen Fall (siehe Abb. b) in etwa vergleichbar. Dies zeigt, dass die erhaltenen Fitwerte
verniinftig sind.
Auch kann man mit den erhaltenen Werten das Umklappen der Steigung des Hall-Widerstandes
nachvollziehen. Im Inset in c) ist das Verhéltnis der Beweglichkeiten gegen die Bedeckung auf-
getragen. Solange Z—Z<(>)\/%, ist Ci{)—g>(<)0. Und wird somit nur durch die Anderung der
Beweglichkeiten, nicht aber durch eine Anderung der Ladungstrigerkonzentrationen (die kon-
stant sind) hervorgerufen.

Co und Fe auf 20 BL Bi: Abb. zeigt G(B) und pu(B) nach Adsorption von Fe (a und
b) und Co (c und d). Zunéchst erkennt man einige Ahnlichkeiten zum Bi auf Bi Experiment.
Auch hier nimmt die Amplitude der G(B)-Kurven mit 6O drastisch ab und auch die Steigung
des Hall-Widerstandes wird geringer. Jedoch gibt es im Detail doch grofle Unterschiede. Erstens
weichen die G(B)-Kurven besonders fiir groie Co- und Fe-Bedeckung vom klassischen Verhalten
ab und zeigen im Fall von Fe sogar einen leicht positiven Magnetoleitwertseffekt fiir die maxi-
male Bedeckung. Zweitens bleibt Cilp—g>0 fir fast alle Zusatzbedeckungen, anders als es fiir Bi
auf Bi der Fall war. Dies ist ein erster Hinweis, dass in diesen Féllen auch die Ladungstrager-
konzentration durch die Metalladsorption beeinflusst wird.

Wertet man die Datensétze abermals entsprechend der obigen Vorgehensweise aus, so erhélt
man Abb. [5.19] Die Beweglichkeiten reduzieren sich starker als im obigen Fall. Ausgehend von
in etwa gleichen Startwerten, landet man fiir §©=0.03 ML bei 25% bis 50% kleineren Werten
als bei Bi auf Bi. Dies zeigt, dass Fe- und Co-Atome deutlich effektivere Streuzentren fiir die
Ladungstrager darstellen als Bi-Atome. Die Auswertung ohne Beriicksichtigung der Ladungstra-
gerkonzentration im Zuge der G(00)-Messung (Abb. b) hatte in etwa gleiche Querschnitte
fiir die drei Atome ergeben und Fe als den schwéchsten Streuer identifiziert, was im Lichte dieser
Messungen nicht mehr haltbar ist. Wodurch diese grofiere Streufdhigkeit verursacht wird, wird
weiter unten diskutiert.

Ebenfalls sehr interessant ist die Entwicklung von n und p mit der Zusatzbedeckung in b)
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Abbildung 5.18.: Magnetotransportverhalten und Hall-Widerstand von Fe (a und b) und Co (b
und d) bei Deposition auf 20 BL Bi-Filmen bei T=10 K.

und d). Jeweils in Rot dargestellt erkennt man einen Anstieg der Locherkonzentration mit 00,
wahrend die Elektronenkonzentration im Rahmen des Fehlers konstant bleibt. Dies ist auch der
Grund dafiir, dass hier Cg’—é‘1>0 bleibt, und ein Umklappen der Steigung durch die Zunahme von
p verhindert wird. Sowohl die Fe- als auch Co-Atome wirken als Akzeptoren, entzichen der Ober-
fliiche also Elektronen. Die elektronische Konfiguration von Fe ist [Ar]3d%4s?, von Co [Ar])3d74s?.
Beide haben also teilgefiillte d-Bénder, die auch das magnetische Moment der beiden Atome her-
vorrufen. Vorstellbar ist, dass die d-Bénder von Elektronen der Bi-Oberfliche aufgefiillt werden,
sodass dort die Locherkonzentration steigt.

Hier sollte bemerkt werden, dass die Co-Adsorption auf dem Topologischen Isolator BisSes zu
einer Erhohung der Elektronenkonzentration fithrt [I81], was aber nicht wirklich gut mit Bi ver-
gleichbar ist, da die Autoren dies auch mit chemischen Bindungen zwischen Co- und Se-Atomen
erkldren. Andererseits wird fiir Fe auf BisSes eine von der Adsorptionstemperatur abhéingige
Dotierung von Elektronen bei RT und Lochern bei tiefen Temperaturen berichtet und ebenfalls
mit temperaturabhéngigen chemischen Umgebungen begriindet [182].

Wie Abb. b) und d) zeigt, steigt die Dichte der Locher zu Beginn in etwa linear mit der
Zusatzbedeckung an, sodass man abschétzen kann, dass jedes Fe-Atom 0.5+0.1 und jedes Co-
Atome 0.6+0.1 Elektronen des Bi-Oberflichenzustandes an sich bindet. Somit ist nicht ohne
weiteres klar, was mit dem magnetischen Moment der Atome geschieht und ob es nach der Ad-
sorption iiberhaupt noch vorhanden ist. Die Anfangsannahme, dass das magnetische Moment
der Atome den Transport in den Bi-Oberflichenzustinden beeinflusst, kann durch den starken
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Abbildung 5.19.: Beweglichkeiten (a und c) und Ladungstragerkonzentrationen (b und d) in
Abhéngigkeit der Co und Fe Zusatzbedeckung.

Ladungsaustausch zunichte gemacht werden. Dariiber hinaus kann es auch zu einer Hybridi-
sierung der Atomorbitale mit den Zusténden der Oberfliche kommen und so die Bandstruktur
verdndert werden. Derartige Effekte wurden bei Topologischen Isolatoren unter Anwesenheit
magnetischer Verunreinigungen gefunden [177] und koénnen auch die Spinstruktur der Oberfl4-
chenzustdnde dndern.

Um néhere Informationen tiber den Einfluss der magnetischen Eigenschaften der Atome zu be-
kommen und die Frage nach dem Erhalt oder Bruch der TR-Symmetrie (siche Diskussion zu

Beginn dieses Kapitels) zu kldren, muss man den WAL-Beitrag zur Magnetoleitfahigkeit unter-
suchen.

5.4.3. Einfluss der Bi, Fe und Co Adsorption auf den WAL-Beitrag -
TR-Symmetriebruch

Nach Abzug des klassischen Magneto-Beitrages erhélt man die von der WAL verursachte B-Feld
Abhéngigkeit des Leitwertes. Abb. zeigt die dabei erhaltenen Daten fiir die Bi auf Bi (a),
Fe auf Bi (¢) und Co auf Bi Messreihe (e). Wie erwartet, zeigt in allen drei Féllen der reine Film
eine Abnahme des Leitwertes mit B, also WAL.

Fir Bi auf Bi bleibt dies auch fiir alle Zusatzbedeckungen der Fall, wobei die Amplitude doch
deutlich zuriick geht. Dies ist etwas anders als in Kap. bei der Adsorption von Pb auf Bi. Aus
der Abwesenheit einer Anderung durch Pb-Adsorption schloss man dabei, dass der WAL-Beitrag
im Wesentlichen von Volumenladungstrigern verursacht wird. Bei Anbetracht dieser Messreihe
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Abbildung 5.20.: WAL-Beitrag zu den G(B)-Messungen von Bi auf Bi (a), Fe auf Bi (c) und Co
auf Bi (e) im Vergleich. Bei Fe beobachtet man einen Ubergang von WAL zu
WL. Gestrichelte und durchgezogene Linien stellen Fits der Hikami-Theorie an
die Daten dar. b), d) und f) zeigt die jeweiligen Auswertungen der Streuzeiten
nach der Hikami-Theorie.
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muss man diese Aussage allerdings etwas einschrinken, da man doch eine Anderung durch die
Oberflachenmanipulation messen kann. Die Auswertung dieser Kurven mit der Hikami-Theorie
liefert die Streuzeiten, die in b) gegen 6O aufgetragen sind. Bei konstantem 7; und 75, nimmt
hier die elastische Streuzeit 79 ab. Da 7y direkt proportional zu p ist und die Beweglichkeit der
Volumenladungstréger kaum von der Oberflichenmanipulation beeinflusst werden kann, zeigt
dies schon, dass auch die Oberflichenladungstriger zumindest zum Teil fiir den WAL-Beitrag
verantwortlich sind. Die nicht-magnetischen Bismutatome lassen 74, konstant, beeinflussen also
nicht die TR-Symmetrie, wie es auch zu erwarten war.

Beim magnetischen Fe stellt sich die Situation deutlich anders dar. Wie man in c) sieht, entwi-
ckelt sich die zunéchst deutlich nach unten gekriimmte WAL-Kurve mit steigender Fe-Bedeckung
immer mehr zu einer nach oben gekriimmten Kurve, und wird fiir 0 = 0.03 ML zu einer WL-
Kurve. Dieser WAL-WL Ubergang wurde, wie eingangs dieses Kapitels erwiihnt, bei Topologi-
schen Isolatoren unter Anwesenheit magnetischer Verunreinigungen gefunden [173], [I74]. Auch
die Hikami-Theorie der Schwachen Lokalisierung lasst einen Einfluss magnetischer Verunreini-
gungen auf den Streuprozess erwarten. Da die Wechselwirkung der Spins mit dem magnetischen
Moment zu einer Anderung der Spinorientierung fiihrt, diese aber richtungsabhingig ist, geht
die Phaseninformation beim Streuprozess nach einer Zeit 7 verloren [51] und &dndert so die Form
der G(B)-Kurve. Abb. d) zeigt die Streuzeiten in Abhéngigkeit der Fe-Bedeckung. Bei kon-
stanter inelastischer Streuzeit 7; reduziert sich die elastische Streuzeit wieder, entsprechend der
Reduktion der Beweglichkeit durch die zusétzlichen Streuer. Anders als fiir Bi auf Bi &ndert sich
jetzt auch 74, und wird deutlich grofler, die Héufigkeit der Spin-Bahn-Streuung nimmt damit
auf etwa i des Anfangswertes ab.

Fe bricht also die TR-Symmetrie auf der Oberfliche, sodass die strikten Streubedingungen zwi-
schen den spinpolarisierten Béandern aufgeweicht werden. Es kann jetzt auch Streuung zwischen
Zustdnden mit entgegengesetzter Spinausrichtung stattfinden, indem die Ladungstrager mit dem
magnetischen Moment des Atoms wechselwirken. Somit bestétigt sich hier die anfingliche Mo-
dellannahme der Symmetriebrechung durch magnetische Verunreinigungen (Abb. . Durch
den lokalen Bruch der TR-Symmetrie ist Riickstreuung erlaubt. Dadurch wiirde man erwarten,
dass der WAL-Beitrag zunimmt, da jetzt noch mehr Ladungstriager in Riickwértsrichtung de-
struktiv interferieren. Genau das Gegenteil tritt aber ein. Dies liegt daran, dass bei der Streuung
an einem magnetischen Moment, dass zufillig orientiert ist, die Information {iber die Spinausrich-
tung vor dem Streuereignis verloren geht und so nur die Ortswellenfunktion des Ladungstréagers
bei der Interferenz eine Rolle spielt. Somit kommt es in Riickwértsrichtung zu konstruktiver
Uberlagerung und WL-artigem Verhalten. Allerdings wurde in Kap. gezeigt, dass durch Fe
und Co Adsorption die Ladungstrigerkonzentration stark ansteigt, was zum Teil mit Bandhy-
bridisierungen erklért wurde. Von solch starken Verdnderungen wird auch die Spinstruktur nicht
unberiihrt bleiben, wie die Messungen an Topologischen Isolatoren zeigen [177], sodass auch dies
zur Aufhebung der Riickstreuunterdriickung beitragen kann.

Nach dem bisher Gesagten, wiirde man auch fiir Co einen Ubergang von WAL zu WL-Verhalten
erwarten. Abb. e) zeigt jedoch ein unklares Bild. So ist kein klarer Trend mit steigender
Fe-Konzentration erkennbar. Die Auswertung der Daten in f) ist ebenso widerspriichlich. So
steigt zwar die Spin-Bahn Streuzeit 74, wie flir Fe an, jedoch steigt in gleichem Mafle auch
die elastische Streuzeit 7y, die aber durch die zusétzlichen Streuzentren abnehmen sollte. Die-
se Diskrepanz ist mit dem, in diesem Fall, nicht eindeutig festlegbaren Abzug des klassischen
Untergrundes aus den Rohdaten in Verbindung zu bringen. Die G(B)-Rohdaten in Abb. c)
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Abbildung 5.21.: Energetisch bevorzugte Adsorptionsplétze von Bi, Co und Fe auf der Bi(111)-
Fléche, berechnet mit DFT [von U. Gerstmann|. Bi lagert sich oberhalb der
ersten genau iiber einem Atom der 2. Bilage an. Fe und Co gehen barrierefrei
in die erste Bilage und brechen dort die Symmetrie.

beinhalten ein starkes Rauschsignal, sodass ein eindeutiger Abzug des quadratischen Untergrund
schwierig ist und dementsprechend das Hikami-Residuum mit einer Unsicherheit belegt ist. Wie
Kap. noch zeigen wird, ist aber die Zunahme von 7, ein robuster Effekt und wird auch
fiir Thb-Adsorption auf Bi-Filmen gefunden.

Die Aufhebung der Riickstreuunterdriickung kénnte zum Teil auch erkldren, warum Fe und Co
einen stirkeren Einfluss auf die Reduzierung der Beweglichkeit haben. Allerdings betrifft dies
nur die kohérenten Streuereignisse. Der Widerstand wird aber zu einem grofien Teil durch in-
kohérente Streuung, etwa unter Einbeziehung von Phononen, erzeugt. Zur weiteren Klarung
dieses Problems ist es sinnvoll sich die Adsorptionspliatze der verschiedenen Materialien auf der
Bi-Oberflache anzusehen.

5.4.4. Adsorptionsplatze von Bi, Fe und Co - DFT-Rechnungen

Dazu wurden von Kooperationspartnerrﬂ Dichte-Funktional-Theorie Rechnungen (DFT) durch-
gefiihrt, die nach den energetisch bevorzugten Positionen der Adsorbate auf der Oberflache
suchen. Wie Abbildung zeigt unterscheidet sich Bi von Fe und Co in der Wahl seines ener-
getisch bevorzugten Adsorptionsplatzes. Bi lagert sich oberhalb der Oberfliche in einem H-Platz
an, und liegt damit genau oberhalb eines Bi-Atoms der zweiten Bilage. Dies ist zu erwarten ge-
wesen, da Bi auf Bi im Lage-fiir-Lage Modus wéchst [169] und sich somit auf der Oberfliche
ansammeln sollte. Damit hat das Bi-Adsorbatatom drei ndchste und drei iibernéchste Nachbarn.
Eine Auslenkung der Bi-Oberflichenatome aus ihrer Gitterposition ist dabei nicht feststellbar.

5U. Gerstmann, E. Rauls und W.G. Schmidt, Lehrstuhl fiir Theoretische Physik, Universitit Paderborn
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Fe und Co hingegen suchen sich Plétze innerhalb der ersten Bilage. So gehen sie auch auf H-
Platze wie die Bi-Atome, jedoch zwischen die obere und untere Hélfte der Bilage. Dieser Platz
ist in sofern ausgezeichnet, dass die Atome nun 6-fach koordiniert sind, also 6 statt 3 néchste
Nachbarn haben. Die Rechnungen ergeben, dass sie dafiir keinerlei Energie aufwenden miissen
und barrierefrei ihren Platz finden. Dabei gewinnt man bei Co 3.1 eV und 3.6 eV pro Fe-Atom.
Dies stellt fiir die Bi-Atome der ersten Bilage selbstverstdndlich eine grole Stérung dar. Wie
man in der Abbildung unten sieht, werden die nichsten Nachbaratome von ihren Gitterpléatzen
Richtung Co- und Fe-Atom ausgelenkt.

Eine solche Gitterverzerrung hat verstiandlicherweise auch Auswirkungen auf die Streuung von
Ladungstragern und macht die gréfleren Streuquerschnitte von Co und Fe im Vergleich zu Bi
plausibel. Inwieweit sich dabei auch die Bandstruktur dndert (wie es bei Topologischen Isola-
toren gefunden wurde) ist an dieser Stelle unklar. Rechnungen dazu sollen in Zukunft gemacht
werden und weitere Erkenntnisse in dieser Richtung bringen.

5.4.5. Adsorption von Terbium auf Bi(111)-Filmen - starke Oberflachendiffusion
bei tiefen Temperaturen

Im Fall von Co und Fe haben wir bereits gesehen welchen Einfluss das magnetische Moment auf
den Tranport in den Oberflichenzustinden von Bi haben kann, und dass sie einen Bruch der
TR-Symmetrie hervorrufen. Allerdings geht die Adsorption mit starkem Ladungstransfer einher
und die Adsorptionsplédtze liegen fiir niedrige Bedeckungen innerhalb der ersten Bi-Lage. Als
zusétzlichen Test der Modellvorstellung im Zusammenhang mit magnetischen Verunreinigungen
auf Bi-Flachen wird Terbium (Tb) als Adsorbat verwendet.

Tb gehort zu den Selten Erden mit Ordnungszahl Z=65. Seine elektronische Konfiguration lautet:
[Xe]4f?5525p%5d°6s2. Die innere 4f-Schale ist also nur teilgefiillt und verursacht ein starkes ma-
gnetisches Moment. So hat z.B. das dreifach ionisierte Th*3 ein Moment von 9.76 up [I83], wobei
MB:;Z’C das Bohrsche Magneton ist. Wéahrend der Adsorption von Tb auf der Bi-Oberfldche
kann man also in erster Naherung erwarten, dass die inneren Schalen nicht zum méglichen La-

dungstransfer beitragen und nur die dufleren 6s und 5d-Schalen beteiligt sind. Somit sollte das
magnetische Moment auch nach Adsorption erhalten bleiben und grof sein.

Adsorbiert man Tb bei geringer Rate und tiefen Temperaturen (T=10 K) auf Bi, so ergibt sich
ein sehr interessanter Leitwertsverlauf als Funktion der Zusatzbedeckung. In Abb. a) ist die
entsprechende Kurve im Vergleich zu den bereits in Abb. b) gezeigten Adsorptionskurven
der anderen untersuchten Materialien aufgetragen. Anstatt monoton zu fallen, durchlauft die
Tb auf Bi Kurve bei extrem geringen Konzentrationen unterhalb 1% ML, nach anfinglichem
Abfall, ein Minimum und steigt dann bis etwa 2.5% wieder an und erreicht dort beinahe das
Ausgangsniveau. Von hier aus fillt G bis zum Erreichen der Perkolation um 0.5 ML parallel zu
den tibrigen 3 Materialien. Der anfingliche Abfall ist dabei fast identisch mit den schon bekann-
ten Kurven.

Wird eine hohere Substrattemperatur bei der Bedampfung, aber gleicher Aufdampfrate f, ver-
wendet (Abb. b), so erkennt man, dass bei T=80 K der qualitative Verlauf noch &hnlich ist,
wobei der initiale Abfall weniger steil verlauft. Bei 300 K ist kein Minimum mehr zu beobachten
und der Leitwert steigt unmittelbar an und durchlduft auch wie die anderen Kurven ein Maxi-
mum um 607, = 2 — 2.5% ML. Da der Leitwert nur durch die Ladungstriagerkonzentration und
-beweglichkeit beeinflusst werden kann, muss es eine dynamische Anderung zumindest einer der
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Abbildung 5.22.: a) %;s@) von Tb auf Bi im Vergleich zu Bi, Co und Fe. Es existiert ein Mini-
mum bei sehr kleinen Bedeckungen unter 1% ML. (T=10 K, f=5x1075 ML/s)
b) %ﬁ@) fiir Tb bei verschiedenen Temperaturen. Die Kurve verschiebt sich

nach oben. Bei RT nimmt der Leitwert unmittelbar zu. Der Inset zeigt die
Situation fiir kleine Zusatzbedeckungen nochmals deutlicher.

beiden Groflien wiahrend der Bedampfung geben, damit sich derart komplexe Verldufe erkldren
lassen. Da bei 300 K der Leitwert ansteigt, kann man zunéchst einmal feststellen, dass sich hier
n oder p erh6hen miissen, es also definitv einen Dotierungseffekt durch die Th-Adatome gibt.
Eine Verringerung von u, oder p, durch Erhohung der Defektdichte ist hier nicht zu erwarten.
Bei 10 K folgt die Kurve fiir kleine 60 fast exakt dem Verlauf der Bi, Co und Fe Kurve, sodass
man vermuten kann, dass hier die Beweglichkeit auch &nlich stark abnimmt. Zwischen 1% und
2.5% ML muss es jedoch einen Prozess geben, der die Beweglichkeit wieder erhoht. Fiir hohere
Bedeckungen §©>2.5% nimmt f,,/, dann so stark ab, dass die Zunahme von n/p iiberkompen-
siert wird und der Leitwert stark abféllt, in Ubereinstimmung mit den Verldufen der 3 anderen
Materialien.

Was fiir ein Prozess die dynamische Anderung der Beweglichkeit verursacht, ist zunéchst un-
klar. Daher wurden LEED Untersuchungen durchgefithrt. Abb. [5.23] zeigt das Linienprofil des
Bi-(00)-Reflexes vor der Deposition von 5%0 ML Tb, sowie nach einigen Minuten und einer Stun-
de Wartezeit bei konstanter Probentemperatur von T=10K, gemessen mit einer Out-Phasen (a)
und In-Phasen Energie (b). In beiden Féllen lisst sich die Beobachtung machen, dass unmittel-
bar nach der Deposition der Reflex deutlich verbreitert ist und nach 1 h die Peakbreite wieder
zum Ausgangspunkt zuriick gekehrt ist. Es sollte bemerkt werden, dass sich keinerlei Uberstruk-
turreflexe durch die Th-Adsorption beobachten lassen. Augenscheinlich wird die lokale kristalline
Ordnung durch die Anwesenheit der Th-Atome auf der Bi-Oberflache stark gestort, etwa durch
Gitterverzerrungen, wie es bei den DFT-Rechnungen fiir Co und Fe der Fall ist. Somit werden
die Bereiche der perfekt geordneten kristallinen Bi-Oberfliche verkleinert und dementsprechend
der LEED-Reflex, sowohl in Gegenphase als auch in Inphase, verbreitert. Die Tatsache, dass die
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Abbildung 5.23.: Linienprofile des (00)-Reflexes vor der Deposition von 5% ML Tb auf 20 BL Bi,
sowie 5 min und 60 min danach, bei T=10 K. Sowohl in der Out-Phase (a) als
auch in der In-Phase (b) verbreitert sich das Profil zunéchst und kehrt wieder
in den urspriinglichen Zustand zuriick. ¢) Entwicklung der Breite des Lorentz-
und Gauss-Peaks mit dem die Profile beschrieben werden. Die Verbreiterung
unmittelbar nach der Th-Deposition ist deutlich zu erkennen.

Profilbreite nach endlicher Wartezeit von 1 h wieder den Ausgangswert annimmt, bedeutet, dass
nun die kristalline Ordnung wieder vergleichbar mit der reinen Fléche ist, folglich miissen die
Th-Atome migriert sein.

Die dafiir in Frage kommenden Prozesse sind einerseits Volumendiffusion und andererseits Ober-
flachendiffusion. Gegen Volumendiffusion sprechen LEED-Messungen, die in Abb. [5.24] darge-
stellt sind. Bei steigender Zusatzbedeckung mit Tbh, misst man eine immer weiter abschwéchende
Intensitat aller Reflexe und letztlich eine komplette Unterdriickung im Bereich <1 ML Tb. In
f) ist die (00)-Intensitat als Funktion der Bedeckung aufgetragen, welche exponentiell abféllt.
Zu bedenken ist auch, dass Verspannungen des Bi-Gitters durch die Th-Atome zu einer Un-
terdriickung der Reflexe fithren kann, wie es bereits fiir Fe und Co diskutiert wurde. Dennoch
ist die Volumendiffusion eher ein untergeordneter, bzw. schnell absattigender Prozess, da auch
die Leitfahigkeit fiir hohe Bedeckungen irreversibel abnimmt, was bedeutet, dass in diesem Fall
viele Storstellen in oberflichennahen Bereichen verbleiben. Die Th-Atome diffundieren also im
Wesentlichen auf der Oberflache (oder innerhalb der ersten Lage) und werden entweder von De-
fekten wie z.B. Korngrenzen eingefangen oder finden sich zu Inseln zusammen. Beides wiirde die
Storung der kristallinen Ordnung wieder reduzieren, da so im Fall von Abb. nur etwa 5 %o
der Flache gestort wiaren und damit nur noch schwer vom LEED detektiert werden koénnten.

Fiir die Diffusionshypothese sprechen auch zeitabhéingige Leitwertsmessungen bei konstanter
Temperatur. Abb. zeigt ein Experiment, bei dem intervallweise Tb auf einen 20 BL: Bi-Film
aufgedampft wurden und nach Schlieflen des Shutters die Entwicklung des Leitwerts gegen die
Zeit bei T=10 K beobachtet wurde. Durch Adsorption von 1%, ML Tb fallt der Leitwert stark ab.
Nach Schlieflen des Shutters steigt er aber wieder deutlich an. Nach einem Erwarmungsschritt
bis 100 K (durch Farbbalken am oberen Rand symbolisiert) kehrt der Leitwert wieder zum
Ausgangswert Gg zuriick. Dieses Spiel ldsst sich auch nach der Adsorption von 5%, ML Tb
wiederholen. Erst wenn mehr als 2% ML Tb auf der Oberflache sind, wird der urspriingliche Wert
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Abbildung 5.24.: LEED-Bilder bei steigender Th-Bedeckung auf einem 20 BL Bi(111)-Film bei
T=10 K (a-e). Nach etwa 0.6 ML Tb werden die Bi-Reflexe komplett unter-
driickt. f) Die Intensitdt des (00)-Reflexes reduziert sich sehr stark mit der
Tb-Bedeckung.

nicht mehr erreicht. Diese Beobachtungen kénnen damit erkldrt werden, dass die zusétzlichen
Thb-Streuzentren auf der Oberflédche diffundieren und sich zu Inseln zusammenschlieen oder an
Defekten (z.B. Korngrenzen) gebunden werden. Der Streuquerschnitt der Inseln muss dabei im
ersten Fall kleiner sein als die Summe der Streuquerschnitte der Monomere. Im zweiten Fall
wirken die Defekte, an denen sich die Th-Atome binden, ja bereits als Streuer und die Tb-
Atome “verstecken“ sich sozusagen hinter den Defekten und fithren nicht zu einer Erhéhung
der Streurate. Wenn sehr viele Th-Atome auf der Oberflache sind, ist der Leitwert irreversibel
reduziert, da nun alle Defekte abgeséttigt sind und/oder die Streuung an Tb-Inseln relevant
wird.

5.4.5.1. Nukleation von Tb auf der Oberflache — Simulation

Um die Diffusion der Th-Atome auf der Oberfliche besser zu verstehen kann man sich der
Nukleationstheorie von Venables [184] [185] bedienen. Jnawali et al. [I17] taten dies fiir die Un-
tersuchung der Bi-Adsorption auf Bi-Filmen. Sie benutzten die folgenden Ratengleichungen zur
Beschreibung der zeitlichen Entwicklung der Monomer- und Inseldichte n, und n;s (in Einheiten
von ML) auf der Oberfliche:

dn,,

i f— 2/~cang — kingnis — f(ft —ng) —2fng (5.3)
d 18
Zt = kqn? + fng (5.4)
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Abbildung 5.25.: Depositons-Experiment mit Tb auf 20 BL Bi (T=10 K, f=5x10"> ML/s).
Aufgetragen ist der Leitwert gegen die Zeit in min. Es wird vier mal, jeweils fiir
kurze Zeit Tb aufgedampft und dann bei T=10 K die Relaxation beobachtet.
Ein Erwirmungsschritt zu 100 K bringt bei kleinen Th-Bedeckungen G wieder
auf Gp-Niveau. Erst iiber 2.5% bleibt G<Gy.

Dabei ist f die Flussrate (in ML/s) des auf der Oberfliche ankommenden Atomstrahls und k,
und k;s die Rate (in 1/s) mit der Monomere und Inseln diffundierende Th-Atome einfangen.
Die in der ersten Gleichung vorkommenden Terme, beschreiben die Anderung der Adatomdichte
durch verschiedene Prozesse: Die Zunahme der Dichte durch die Adsorption mit der Flussra-
te f; die Abnahme durch den Stof§ zweier Adatome auf der Oberfliche (-2k,n2); Einfang von
Adatomen durch eine Insel (-k;sngn;s); Auftreffen eines Atoms des Atomsstrahls auf eine bereits
existierende Insel (f(ft-n,)); sowie das Auftreffen auf einen Monomer (-2fn,). Die zweite Glei-
chung beschreibt die Zunahme der Inseldichte durch Stofi zweier Monomere (k,n2) sowie durch
Auftreffen eines Atoms auf ein Monomer (fn,). Diese Ratengleichungen kénnen bei gegebenem f
(welches dem Experiment entnommen wird), k;s und k, numerisch gelést werden. Somit erhélt
man einen zeitlichen Verlauf der Monomer- und Inseldichte.

Wie bereits in Kap. [5.4.1| motiviert wurde gilt:

AG T0 T0

Go 0T T (el 7,0

dabei sind 7, ! und Tigl die Streuraten, die durch Monomere und Inseln verursacht werden.
Zur einfacheren Behandlung der Gleichungen wird der folgende Zusammenhang der Streuzeiten
von den aus GIL. bestimmten Dichten angenommen: 79 = ¢p/vp und 7, = 1/(pavpn,) sowie
Tis = 1/(pisVFhis) El, dabei sind p, und p;s die Streuwahrscheinlichkeiten an Monomer und Insel.

5In Kapitel wurde eine Proportionalitit zu (60)~1/2 statt (60©)~! fiir den mittleren Abstand der Adsor-
batatome angenommen. Jedoch wiirden sich die Gleichungen dadurch deutlich verkomplizieren und nicht zu
einer besseren Beschreibung bei kleinen Bedeckungen fiihren.
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Abbildung 5.26.: Diffusion von Terbium auf Bi(111). a) Schemaskizze des Modells mit Einfangra-
te fiir Atome k, und Inseln k;s. b) Losung der Differentialgleichungen fir n,
und n fiir f = 5 x 107°ML/s, k,=0.1, k;s=30. ¢) Aus n, und n;5 berechnetes
AG/Gg unter Variation der Parameter im Vergleich zu den Messdaten (schwar-
ze Kreise). Das Minimum bei geringer Bedeckung wird sehr gut reproduziert
und im Fall der roten Kurve auch das Maximum mit anschliefendem Abfall
des Leitwerts. (fp = 30 ag; und f =5 x 107°ML/s)

Letztlich ergibt sich:

AG [ EO/UF — EO _ _ EO(pana +pisni5)
Go lo/vF + (PaVFNG + DisVFNis) ™! lo + (pana + pisnis) ™" Lo(pana + Pisnis) ?- 1 )
5.5

Durch Variation der Groflen £y, k;s, kq, pis und p, wird nun der Verlauf der experimentell
erhaltenen Leitwertskurven nachvollzogen. Die mittlere freie Weglénge ¢y bei den hier verwen-
deten Bi-Filmen wurde durch eine H(S)-Analyse mit LEED auf etwa 10-15 nm bestimmt (siche
Kap. @, was etwa 20-40 ap; entspricht.

Abb. @l b) zeigt die Losung der Ratengleichung bei einer Flussrate von f=5x10~> ML/s und
ko < k;s. Die Monomerdichte steigt zunachst sehr stark an, fillt dann aber ab, sodass fiir grofle
00 die Inseldichte dominiert. Nach GI. ergibt sich daraus ein bedeckungsabhéngiger Leitwert
wie er in ¢) fiir verschiedene Parametersitze im Vergleich zu den Messdaten gezeigt ist. Wie man
erkennt, lasst sich so der qualitative Verlauf mit Minimum unter 1% und Maximum bei 2.5%
reproduzieren. Allerdings nur, wenn k, < k;s und gleichzeitig p;s > p, ist (rote Kurve). In allen
anderen Fillen bekommt man davon abweichende Verlaufe. So ist bei p, = p;s (blau) nur ein
Minmum, ohne Maximum und fiir k, = k;s (griin) lediglich ein monotoner Abfall zu beobachten.
Dies ist konsistent mit den Ergebnissen aus [117], die den monotonen Verlauf bei Bi auf Bi mit
gleichen Einfangraten k;s = k, beschreiben konnten. Im Fall der Tbh-Diffusion kommt man also
zu der Erkenntnis, dass die Einfangrate von Inseln deutlich gréfer ist als die von Einzelatomen
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Abbildung 5.27.: a) Simulation der Situation nach Deposition von 1%, ML Tb und schliefen
des Shutters (f=0). Die Monomere agglomerieren in Inseln. b) Der Leitwert
(schwarze Kreise) steigt nach Schlieflen des Shutters bei konstanten 10 K mit
der Zeit an und wird durch das Modell fiir eine Einfangrate von k;s=20 s~
(blaue Linie) fiir die ersten 300 s beschrieben.

und dass zusétzlich der Streuquerschnitt einer Th-Insel grofler ist als der eines Th-Monomers.
Die Tatsache, dass die Simulation den starken Abfall der Messdaten fiir grofle §© nicht korrekt
beschreibt, hingt mit dem Einfang der Th-Atome an Defekten zusammen. Dieser Prozess wird
vom Modell nicht richtig erfasst. Man kénnte sich z.B. vorstellen, dass die Korngrenzen zunéchst
Th-Atome an sich binden, sodann aber abgeséttigt sind und keine weiteren Atome mehr einfan-
gen. Dies wiirde bewirken, dass die scheinbare Einfangrate der Inseln k; mit der Zeit kleiner wird
und so die Dichte der Monomere nicht so stark reduziert wird, wie vom Modell vorhergesagt.
Ein starkerer Abfall des Leitwertes fiir hohe Bedeckungen wére die Konsequenz und wiirde die
rote Kurve den Messdaten angleichen. Fiir ein Korn mit Durchmesser von etwa 30 ap; betriagt
der Umfang etwa 7 - 30 ap; = 100 ag;, also in etwa 100 Adsorptionsplatze fiir Tb-Atome. Dies
entspricht einer Bedeckung von etwa 3.5% ML, wenn jedes auf der Oberfliche ankommende
Atom zuerst an Korngrenzen adsorbiert wiirde, was nicht zu erwarten ist. Jedoch zeigt diese
Abschéitzung, dass nach einigen Hundertstel Monolagen eine Anderung von k;, realistisch ist
und das Modell die Daten hier nicht mehr richtig beschreiben kann. Zudem beriicksichtigt es
in keiner Weise Ladungstransfer-Effekte, die aber nach den vorigen Kapiteln sehr entscheidend
sein konnen.

Als Test des Modells werden nun noch die G(t) Daten in Abb. (sie sind der Abb.
entnommen) nach Deposition von 1%o und Schliefen des Shutters beschrieben. Dazu wird jetzt
f=0 gesetzt und die Startwerte n, = 1073, n;; = 10~* gewihlt. Die iibrigen Parameter werden
wieder leicht variiert. Mit d&hnlichen Werten wie zuvor, lassen sich die Messdaten tiber einen
langen Zeitraum sehr gut beschreiben und zeigen die Richtigkeit des Modells (b). Erst nach
etwa b min weicht die blaue Kurve von den Messdaten ab.

Diffusion auf der Oberfliache ist ein aktivierter Prozess, sodass die Vorgéange bei hoherer Tem-
peratur schneller ablaufen. Dementsprechend sind die Einfangraten k;s und k, bei T=80 K und
300 K grofer als bei 10 K. So kann man auch die G(00©)-Daten in[5.22)b) erkléren. Bei stérkerer
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Diffusion wird die Monomerdichte n, schnell klein, sodass weniger Streuer auf der Oberflache
sind und daher auch der Leitwertsabfall bei T=80 K zu Beginn weniger steil verlduft als fiir 10 K.
Bei 300 K ist die Diffusion derartig schnell, dass alle Adatome praktisch instantan in Inseln oder
an Defekten gebunden werden und so keine Erhéhung der Streurate durch Adsorption zu ver-
zeichnen ist. Allerdings wird die Ladungstrégerkonzentration mit wachsender Zusatzbedeckung
erhoht, sodass zu Beginn der Leitwert steigt. Dieser initiale Anstieg ldsst sich dafiir nutzen, die
Anderung der Ladungstriigerdichte n (ohne an dieser Stelle zu wissen, ob es sich um Elektronen
oder Lécher handelt) abzuschiitzen. Bei konstantem p ~ 300 cm?/Vs und % = 0.01 S/ML
gilt fir die Anderung:

An  AG-In(2) 0.08 e
A(6O)  A(0O)eum ~ " Tb— Atom’

Nach dieser Abschatzung erhoht sich also die Ladungstriagerdichte um etwa 1/10 Elektronen

oder Locher pro adsorbiertem Th-Atom und damit deutlich weniger drastisch als bei Fe und Co.

5.4.5.2. Magnetotransportmessungen an Tb auf Bi-Filmen
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Abbildung 5.28.: a) Leitwert wihrend einer magnetfeldabhingigen Messung fiir 20 BL Bi + 5 x
1073 ML Tb (schwarz), nukleationsbedingtes AG (rot), nukleationskorrigiertes
G(t) (grin). b) Korrigierte Kurve als Funktion von B mit klassischem Anteil.

Zur ndheren Untersuchung des Ladungstransfers wurden Magnetotransportmessungen durch-
gefiihrt. Dabei fithrt die starke Diffusion und Agglomeration zu Problemen, da sich der Leitwert
ja nun unter konstanten Umgebungsbedingungen mit der Zeit dndert und den Magnetotrans-
portdaten iiberlagert ist. Bei typischen Sweep-Raten des Magneten von 0.2 Tesla/min dauert
eine Messung von G(B) (von 0 bis 4 T) etwa 20 min=1200 s. In dieser Zeitspanne kann sich
durch Diffusion ein AGgig =~ 10 — 20 uS einstellen, was in etwa der gleichen Gréfienordnung von
AG(B) fir reine 20 BL Bi-Filme entspricht. Dieser Beitrag muss von den G(B)-Kurven subtra-
hiert werden, wie es in Abb. angedeutet ist. Nach Abzug des Nukleationsanteils (rot), der
sich aus der G(t) Messung bei festem B (entweder bei 0 T oder 4 T) ergibt, erhélt man die
griine Kurve, die man nun wie iiblich gegen B auftragt und auswerten kann (b). Unweigerlich
andert sich so durch die Nukleation die Ladungstragerbeweglichkeit wihrend der Messung, dies
kann durch den Abzug von AGgg jedoch nicht kompensiert werden und muss bei der folgenden
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Abbildung 5.29.: a) Magnetoleitwertskurven eines 20 BL Bi Films mit variierender Tb-
Zusatzbedeckung. b) Hall-Widerstand ppan(B). ¢) WAL-Beitrag zu den Mes-
sungen in a), nach Abzug des klassischen Anteils. Beispielhaft sind bei einigen
Kurven die Hikami-Fits gezeigt (schwarze Linien).

Auswertung unberiicksichtigt bleiben.

Abb. a) und b) zeigen die nach obigem Vorgehen korrigierten G(B)- und ppan(B)-Daten
bei Variation der Zusatzbedeckung mit Th-Atomen. Wie iiblich ergibt sich bei G(B) ein klarer
Trend, dass die Amplitude stark reduziert wird. Bei 0.1 ML hat man bereits einen 75%-Effekt
und damit eine stiarkere Reduktion als fiir alle anderen Materialien (s.o.). Der Hall-Widerstand
andert das Vorzeichen seiner Steigung bei etwa 1.5% und damit etwa zur gleichen Zeit wie bei
Bi auf Bi und deutlich frither als bei Fe und Co (hier passierte dies erst fiir 60 > 2.5%). Die
Auswertung der Daten mit der klassischen Magnetotransporttheorie ist in Abb. a) und b)
aufgetragen. Man erkennt einen sehr drastischen Riickgang der Beweglichkeiten. Th streut offen-
bar noch stérker als Co- und Fe-Atome. Die Elektronenkonzentration n steigt leicht an, wihrend
p auf konstantem Niveau bleibt. Dies ist genau entgegengesetzt zur Co- und Fe-Adsorption bei

2

dem die Locherkonzentration anstieg. Aus dem Anstieg von etwa An = 0.4 x 102e¢m ™2 nach

1% ML ergibt sich ein Wert von

A ggr

A(0O) Thb — Atom
was erstaunlich gut mit dem zuvor abgeschétzten Wert iibereinstimmt. Da Tb in seiner dufleren
Schale nur zwei s-Elektronen hat, ist ein Elektronentransfer zur Bi-Oberflache plausibel.
Der WAL-Beitrag dieser Messserie ist in Abb. c) gezeigt. Ein urspringlich negativer Verlauf
reduziert sich immer mehr mit steigendem dO, jedoch kann man auch bei hohen Bedeckungen
keine nach oben gekriimmte Kurve, also eindeutige WL feststellen. Die Hikami-Fits sind teil-
weise durch schwarze Linien in der Abbildung gezeigt und beschreiben die Messdaten in befrie-
digender Weise. Die daraus erhaltenen Streuzeiten sind in Abb. c) gezeigt. Bei konstantem
7; = 2.6 x 107 ergibt sich zunéichst eine Abnahme von 79, entsprechend der Abnahme der
Beweglichkeit p. Dartiber hinaus erhoht sich die Spin-Bahn Streuzeit 75, um einen Faktor 2.
Ganz ahnlich wie im Fall von Fe (Abb. nimmt also die Spin-Bahn Streuung mit 6© ab.
Tb bricht, analog zur Diskussion der Co- und Fe-Adsorption, mit seinen magnetischen Eigen-
schaften die TR-Symmetrie und fithrt zu einer verstarkten Riickstreuung der Ladungstrager im
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Abbildung 5.30.: Verlauf der Ladungstriagerbeweglichkeiten (a), -konzentrationen (b) und Streu-

zeiten (c) als Funktion der Tb Zusatzbedeckung §©.

Oberflachenzustand.

5.5 Diskussion der Ergebnisse zu Bi(111)-Filmen auf Si(111)

Die Ergebnisse dieses Kapitels konnen wie folgt zusammengefasst werden:
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o Das epitaktische Wachstum von Bi(111)-Filmen auf der Si(111)-7x7 Oberfléche fiihrt zu

atomar glatten und geschlossenen Filmen. Leitwertsoszillationen wéhrend des Schicht-
wachstums belegen das Lage-fiir-Lage Wachstum der Bismutschichten in Bilagen (Kapls.1)).

Die G(T)-Messungen in Kap. lassen sich mit metallischen Oberflichenzustanden und
halbleitendem Volumenbereich verstehen. Aus der Abnahme der Aktivierungsenergie mit
der Schichtdicke wird der Halbleiter-Halbmetall Ubergang bei d=45 nm erwartet.

G(B)-Messungen in Kap. an reinen Bi(111)-Filmen zeigen eine Peak-Schulter Struk-
tur. Die Schulter resultiert aus der hohen Beweglichkeit der Oberflichenladungstriger,
verbunden mit dem klassischen Magnetoleitwertseffekt. Der Peak entsteht durch Schwa-
che Anti-Lokalisierung, zum einen durch die Ladungstrager im Oberflichenzustand, aber
auch durch Volumenladungstriger, die in oberflichennahen Schichten gestreut werden. In
Verbindung mit Halleffekt-Messungen wurde eine Ladungstriagerdichte des Oberflichen-
zustandes von n=3x10?cm~2 und p=4x10"2cm~2 und eine Oberflichenleitfihigkeit von
os ~ 0.5 mS/0, in Ubereinstimmung mit Messungen anderer Gruppen, bestimmt.

e Die Adsorption von Bi-Atomen reduziert die Beweglichkeit des Oberflaichenzustandes, 1asst
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die Ladungstriagerkonzentration aber unverdndert. Anders im Fall von Fe, Co und Tb,
hier erkennt man zum einen eine stirkere Abnahme der Mobilitdt im Vergleich zu Bi,
zum anderen aber dndert sich die Ladungstragerkonzentration im Oberflichenzustand. Fe
und Co fithren zu einer starken Erhohung der Lécherkonzentration p, wéhrend Th die
Elektronenkonzentration n leicht erhoht. (Kap. [5.4.2| und [5.4.5.2))

Im Fall von Tb auf Bi-Filmen muss Nukleation auf der Oberflache, auch bei tiefen Tempe-
raturen, berticksichtigt werden, um die G(00)-Kurven (Abb. |5.22)) zu verstehen und seinen
Einfluss auf die G(B)-Messungen heraus zu rechnen (Kap. [5.4.5)).

Der unterschiedliche Einfluss der Adsorbate auf den Leitwert hdngt entscheidend mit den
Adsorptionsplatzen zusammen. DFT-Rechnungen in Kapitel [5.4.4] zeigen, dass Co und Fe
in die erste Lage der Bi-Schicht eindringen und dort das Kristallgitter verzerren. Bi-Atome
hingegen ordnen sich oberhalb der Schicht als Adatome an.

Die magnetischen Adsorbate Fe, Co und Tb fithren zu einer Anderung des WAL-Charakters,
oberhalb einer kritischen Bedeckung beobachtet man WL-Charakter (Abb. und [5.29)).

Bei Anwesenheit magnetischer Momente auf der Oberfliche wird das Verbot der Streuung zwi-

schen Kramers Paaren aufgehoben. Riickstreuung um 180° in Einzelstreuprozessen ist nun mog-

lich. Dadurch, dass die magnetischen Momente der Adsorbate zufillig auf der Oberfliche aus-

gerichtet sind, verlieren die Ladungstriger beim Streuprozess an diesen magnetischen Momen-

ten jegliche Information iiber ihre Spinausrichtung vor dem Stof. Somit ist die Spinausrich-

tung der Ladungstriger nicht mehr entscheidend bei der Uberlagerung der Wellenfunktionen

in Riickstreurichtung und es ergibt sich Schwache Lokalisierung, anstatt einer Verstdrkung der

Anti-Lokalisierung. Des Weiteren ist durch mégliche Hybridisierung der Atomorbitale mit den

Oberflichenzustinden eine Anderung der Bandstruktur und damit verbundenen Spinstruktur

nicht ausgeschlossen, was offensichtlich zu Anderungen der Quantenkorrekturen in G(B) nach

sich ziehen wirde.
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KAPITEL 6

Gestufte Bi(110)-Filme auf Si(557)

Nach der Untersuchung atomar glatter und homogener Bi-Filme auf Si(111), mit seinen in-
teressanten elektronischen Eigenschaften, stellt sich die Frage, inwiefern sich die Eigenschaften
dndern, wenn die Filme strukturiert sind. Also zum Beispiel gestuft sind und damit eine Vorzugs-
richtung aufweisen. Wells et al.[28] zeigten kiirzlich mit SARPES-Messungen, dass die gestufte
Bi(114)-Oberflache eines Bi-Kristalls eindimensionale topologische Kantenzustiande (engl. edge
states) beherbergt, die sich durch eine lineare Dispersion auszeichnen. Die Fermi-Flache besteht
aus zwei parallel verlaufenden Linien, die eine entgegengesetzte Spinausrichtung haben. Anders
als bei der Bi(111)-Fliche erhélt man also aufgrund der Topologie der Oberflache eine Spinauf-
spaltung anstatt durch den Rashba-Effekt. Dies ist in der Hinsicht interessant, dass topologische
Kantenzustinde fiir den Quanten-Spin-Hall-Effekt verantwortlich gemacht werden. Anders als im
Fall des Quanten-Hall-Effektes, erhalten solche Randkanalzustdnde im Quanten-Spin-Hall-Effekt
die TR-Symmetrie und kénnen daher auch nur ohne magnetisches Feld existieren [28), [186] [187].
Topologische Isolatoren wurden in Kap. [2.5|nédher diskutiert. Die Untersuchungen an Bi(114) ha-
ben jedoch den Nachteil, dass sie an der Oberfliche eines Bi-Kristalls gemacht wurden. Jegliche
metallische Transporteigenschaften der topologischen Randkanéle werden durch das halbmetal-
lische Volumen aber komplett iiberdeckt. Daher schlagen die Autoren vor, die (114)-Oberflache
von Bip9Sbg1 zu untersuchen, da dieses ein isolierendes Volumen bei in etwa gleichen Oberfla-
chenzustianden aufweisen soll.

Der Ansatz in der hiesigen Arbeit ist jedoch ein anderer. Da bei diinnen Bi-Filmen wie bereits
ausfiihrlich diskutiert das Volumen halbleitend ist, konnte man versuchen eine der (114) &hnli-
chen Oberfliche durch Expitaxie diinner Schichten zu erzeugen. Ziel der Arbeit ist also zunéchst
einmal, gestufte Bi-Filme herzustellen. Der einfachste Ansatz hierbei ist das Wachstum auf ei-
nem gestuften Substrat, in der Hoffnung, dass die Stufung auf den Film iibertragen werden kann.
Die hier vorgestellten Messungen entstanden zu einem grofien Teil im Zuge der Masterarbeit von
Herrn Saddam Banyoudeh und werden hier nochmals ausgewertet und mit den Messergebnissen
der voran gegangenen Kapitel in den Kontext gesetzt.

In der Folge wird das epitaktische Wachstum von Bi-Filmen auf Si(557) untersucht. Dabei zeig-
te sich nach vielmaligen Versuchen, dass es nicht moglich ist, Bismut epitaktisch auf der reinen
Si(557)-Flache zu wachsen. Die Filme zeichnen sich durch eine hohe Unordnung aus und zei-
gen im SPA-LEED lediglich unstrukturierte ringartige Strukturen von fehlorientierten Bi(111)-
Kristallen, ohne eine Vorzugsrichtung aufzuweisen. Anders aber die Situation auf der mit einer
Bi-Benetzungsschicht versehenen Si(557)-Oberflache. Wie im Kapitel gezeigt werden wird, ist
auf einer bestimmten v/3 x v/3-Phase ein epitaktisches Wachstum von Bi(110)-Filmen méglich,
die dariiber hinaus noch eine Stufung aufweisen. In Transport und Magnetotransportmessungen
(Kap. zeigt sich zudem ein anisotroper Charakter der Leitfdhigkeit mit metallischen Zu-
sténden entlang der Stufenkanten.
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a-Phase
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Abbildung 6.1.: Strukturmodell der zwei moglichen v/3-Phasen. Der energetisch giinstigste Ad-
sorptionsplatz ist der T4-Platz oberhalb eines Si-Atoms der zweiten Lage. Bei
der a-Phase (1/3 ML) sitzt dort ein Bi-Atom, bei der 8-Phase (1 ML) sind es
3. Nach [18§].

Zunichst wird aber die Priparation und Eigenschaften der Bi /3 x v/3/Si(557) Oberfliche
vorgestellt.

6.1 Struktur der Bi-Benetzungsschichten auf Si(557)

Die Bi v/3 x /3-Struktur auf der Si(111) Oberfliche ist sehr gut untersucht [189, 190, T9T], 192}
188]. So konnte gezeigt werden, dass es zwei stabile Phasen gibt, die nach ihrer nominellen Bede-
ckung unterschieden werden koénnen. Die a-v/3x1/3-Phase mit ©=1 /3 ML und ﬂ—\/§ x v/3-Phase
mit © =1 ML. Abb. [6.1] zeigt das Strukturmodell dieser beiden Phasen. Energetisch giinstig ist
die Adsorption der Bi-Adatome auf T4-Plédtzen oberhalb eines Si-Atoms der zweiten Atomlage.
In der a-Phase sitzt an jeder v/3-Position ein Bi-Atom, somit befinden sich in einer Einheits-
zelle 1 Bi-Atom, jedoch 3 Siliziumatome, sodass © = 1/3. In der -Phase hat man an jeder
V/3-Position ein Bi-Trimer, sodass nun drei Bi-Atome in der Einheitszelle sind und damit ist
© = 1. Zur Préaparation der beiden Phasen dampft man in der Regel deutlich mehr als eine
Monolage Bismut auf die Si(111)-7x7 Oberflache bei erhéhter Temperatur (300-500 °C) auf.
Ist die Temperatur hoch genug, so bleibt nur eine Benetzungsschicht zuriick, dabei entscheidet
die Temperatur der Oberfliche wie grofl die Gleichgewichtsbedeckung ist. Bei niedriger Tempe-
ratur erhélt man die 1 ML-5-Phase, mit steigender Temperatur nimmt die Bedeckung ab und
erreicht bei T 500 °C 1/3 ML, entsprechend der a—Phase. Zwischen a- und S-Phase liegt die
Bedeckung zwischen 1/3 und 1 ML, dabei besteht die Oberfliche aus Teilbereichen mit o und
[-Phase und wird daher auch als Mix-Phase bezeichnet.

Drei verschiedene Praparationen bei variierender Temperatur auf der Si(557)-Oberflache sind in

Abb. gezeigt und weisen charakteristische FEigenschaften auf. So erkennt man bei einer Préa-
parationstemperatur von 300-400 °C, dass die 7x7-Reflexe zu Gunsten der v/3-Reflexe (griine
Raute) verschwunden sind und scharf sind. Das bedeutet, dass die v/3—Doménen weit ausge-
dehnt sind. Durch die Beschrénkung der Doménen auf die Stufen sind die Reflexe senkrecht zu
den Stufen verbreitert. Der steptrain ist zwischen den Hauptreflexen unterdriickt, allerdings sind
um die Si-Hauptreflexe noch deutlich aufgespaltene Reflexe mit Ak = 1/17 BZ auszumachen
(weiBer Kreis). Die generelle Stufenstruktur der Si(557) ist also weiterhin vorhanden und wurde
nicht durch die Adsorption zerstort.
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Abbildung 6.2.: LEED-Bilder der Bi-Benetzungsschicht nach der Préparation in unterschiedli-
chen Temperaturbereichen. Es ergibt sich die 5-Phase bei T=300-400 °C, a-
Phase bei T>500 °C und eine Mix-Phase dazwischen (E=140 eV, S=6.0). Ent-
lang der gestrichelten Linien wurden Linienprofile vermessen (siehe Abb. .

Bei T=400-500 °C (mittleres Bild) ergibt sich eine deutlich diffusere Intensitatsverteilung, so er-
kennt man etwa schattenartige Intensitéiten zwischen den erste Ordnungs-v/3—Reflexen, die auf
eine gewisse Unordnung der Oberfliche hindeuten. In dieser Mixphase ergeben sich Teildoménen
die jeweils aus a- und S-Phase bestehen, sodass die Oberfléche sich durch eine geringere Ordnung
auszeichnet als die perfekte 1 ML-3-Phase. Der Si(557)-steptrain ist nicht mehr zu erkennen, da-
fiir erkennt man andere Facettenspots, sodass man erwarten kann, dass eine Umstrukturierung
der Stufung stattgefunden hat. Dies ldsst sich dadurch erklaren, dass die Prozesstemperatur nun
héher ist und so mehr thermische Energie fiir die Bewegung von Silizium und Bi-Atomen zur
Verfligung steht.

Bei Temperaturen iiber 500 °C (rechtes Bild) ergibt sich erneut ein anderes Beugungsbild, das
der a«—Phase entspricht. Die Reflexe sind erneut deutlich schérfer, da nun so viele Bi-Atome
desorbiert sind, dass die Oberfliche grofiflachig nur noch aus der 1/3 ML-a-Phase besteht. Si-
gnifikant ist hier das Auftreten zusétzlicher Reflexe (rechtes Bild, blau markiert) mit konstantem
Abstand Ak; = 28.5 + 1.5% BZ, die neuen Facetten zugeordnet werden konnen. Diese Reflexe
tauchen nicht nur zwischen den Si-Hauptreflexen sentkrecht zu den Stufen auf, sondern auch zwi-
schen den v/3-Reflexen. Dies zeigt, dass die v/3-Struktur auf den Terrassen dieser neuen Facetten
existiert und zusétzlich, dass die v/3—Doménen verschiedener Terrassen miteinander korreliert
sind. Die erhéhte Praparationstemperatur fiithrt also zu einer geordneten Facettenstruktur, die
sich von der 1 ML-Phase deutlich unterscheidet.

Um die Stufung der Oberfliche besser zu verstehen, wurden k| -k)-Plots der verschiedenen Pha-
sen angefertigt (siche dazu auch Kap. . In [112]-Richtung wurden bei variierender Ener-
gie/Streuphase Linienprofile entlang der gestrichelten Pfeile in Abb. aufgenommen und als
Intensititsdarstellung gegen k)| und k, aufgetragen. (Abb. . In allen drei Darstellungen deut-
lich zu erkennen sind sich schneidende Beugungsstangen, ein klares Indiz fiir das Vorhandensein
von Facetten auf der Oberfliche. In a) ist der k,-kj-Plot der Mix-Phase gezeigt. Hier wer-
den die senkrechten, zur [111]-Richtung gehérenden Stangen von zwei Gruppen unterschiedlich
stark geneigter Stangen gekreuzt. Einmal die orangefarbenen Stangen mit einem Abstand von
Ak = (28.5+1.5)% BZ, sowie die blau gekennzeichneten Stangen mit Ak o = (60 +2)% BZ.
Aus dem reziproken Abstand schlieft man auf die mittlere Terrassenbreite I'. Mit I' = 27 /Ak
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Abbildung 6.3.: k -k||-Plots der Mix und a-Phase. Die Stangen der [111] werden durch mehrere
Facettenstangen geschnitten. Dominant sind dabei die [113]- und [335]-Facetten.
Der k| -kj-Plot in c) durch die V/3-Reflexe zeigt, dass die Terrassen der [335]-

Facetten eine v/3-Rekonstruktion tragen und diese miteinander korreliert sind.

ergibt sich
I'n=35+£02ag, I's=17+0.1ag;.

Die blauen Linien verbinden z.B. die eingezeichneten Bragg-Punkte (668) und (555). Aus der
Differenz der beiden erhélt man die Orientierung dieser Facette zu: [668]-[555|=[113]. Die orange-
farbene Facette schneidet (779) und (444) (besser zu sehen in b), daher entspricht dies einer [779]-
[444]=[335]-Orientierung. Neben diesen zwei Hauptfacetten erkennt man noch Reste der (557)-
Stufung (griine Pfeile) mit Ak ~6% BZ. Die noch méBige Priaparationstemperatur hat noch
nicht komplett zur Umfacettierung der Oberfliche gefithrt. So existieren neben den schmalen
Terrassen der [335] auch noch breitere (111)-Terrassen von der urspriinglichen Si(557)-Struktur.
Auf beiden Terrassen bildet sich die Uberstruktur aus (sieche Abb. .

Eine vollstdndige Umfacettierung ist aber bei T>500 °C vollzogen, wie der Heringplot der a-
Phase in b) zeigt. Die Stangen der [335] sind nun deutlich stérker ausgeprégt, die der [113] noch
vorhanden aber auch schwécher, jedoch ist die [557]-Orientierung vollstéandig verschwunden. Die
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Abbildung 6.4.: Modell der Stufenstruktur von Bi auf Si(557) in der Mix-Phase und der a-
Phase. Die [335]-Stufung ist dominant in der a-Phase, wihrend bei niedrigeren
Praparationstemperaturen noch breitere Si(111)-Terrassen vorhanden sind, auf
denen sich die v/3-Rekonstruktion ausbildet.

Oberfléche besteht nun also tiberwiegend aus (335)-Facetten, also einer Abfolge von Stufen der
Breite 3% ag; und Hohe dg;, wie es in der Schemazeichnung 6.4 gezeigt istﬂ Diese Stufen sind
breit genug, um eine Einheitszelle der v/3—Struktur (sie ist nur 2ag; breit) zu tragen, sodass
sich auf den Terrassen der (335) eine v/3 x v/3—Rekonstruktion ausbildet. Den Beweis, dass
dies tatséchlich der Fall ist liefert der Heringplot in c), der durch Linienprofile erzeugt wird,
die entlang der v/3-Reflexe (in (rechts) durch den kurzen gestrichelten Pfeil angedeutet)
ausgerichtet sind. Hier ist nur eine Facette auszumachen, die wieder der [335] entspricht.

6.2 Wachstum gestufter Bi(110)-Filme auf Alpha-, Beta- und
Mix-Phase Bi/Si(557)

Die drei verschiedenen Benetzungsschichten a—, 5— und Mixphase werden nun als Substrat
fir das Schichtwachstum von Bismut verwendet. Schon auf dem nominell ebenen Si(111) zeigt
sich, dass das Wachstum auf der Bi-1/3-Oberfliche fundamental anders ist als auf der reinen
Si(111)-7x7. In Abb a) ist das LEED-Muster eines 30 ML Films E| gezeigt, der auf einer
Bi-v/3 x /3 — B-Phase auf Si(111) gewachsen wurde (Taep = 2000 K, Tanneal = 450 K). Hierbei
ergibt sich ein sehr kompliziertes Muster mit einer Vielzahl an Beugungsreflexen. Jedoch wurde
es schon in der Literatur von Yaginuma et al berichtet und diskutiert [I03]. Wie die Analyse
zeigt, setzt sich das Bild aus insgesamt sechs Doménen einer Bi(110)-Fldche zusammen, die ge-
geneinander rotiert sind. Dabei ordnen sich die Bi(110)-Kristalle derart an, dass die Diagonale
der Einheitszelle entlang einer der zur [112] dquivalenten-Richtungen orientiert ist, wie es in c)
schematisch gezeigt ist. Durch die Streckung der pseudo-kubischen Einheitszelle ergibt sich ein
Winkel von etwa 3° zwischen der zweiten Diagonalen und der [110]-Richtung. Der Mechanismus
der die Bi(110)-Kristalle auf der Oberfliche einrasten lisst hiingt mit der v/3-Periodizitét zusam-

'Die [335] ist deutlich steiler als die [557]-Stufung, sodass die Erhaltung der globalen Ausrichtung der Oberfliche
in [557]-Richtung durch entgegengesetzte Facetten gewihrleistet werden muss, die aber nicht in regelméfliger
Anordnung vorhanden sind und daher vom SPA-LEED nicht detektiert werden kénnen.

21 ML bezieht sich hier auf eine Flichendichte von 9.82x10'* Atomen/cm?, entsprechend einer Bi(110)-Lage,
da dies auf Bi-v/3 die bevorzugte Wachstumsrichtung ist.
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Abbildung 6.5.: Bi(110)-Filme auf v/3-Benetzungsschichten. a) LEED-Bild eines 30 ML-Films
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auf Bi-v/3 x v/3-3-Si(111) (E=90 eV). b) LEED-Bild eines 30 ML Films auf
Bi-v/3 x /3-$-Si(557) (E=70 eV). ¢) Modell einer Domiine im Realraum mit
Orientierung der Einheitszelldiagonalen entlang einer [112]-Richtung. d) Mo-
dell mit sechs gegeneinander rotierten Doménen im k-Raum reproduziert die
Messung in b) sehr gut.
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men. So stimmen v/3-ag;=6.65 A und die Diagonale der Bi(110)-Einheitszelle mit 6.57 A mit
einer Abweichung von 1.2% tiberein. In c) sind die entsrprechenden Einheitszellen in blau und
griin markiert. Entlang einer der drei von der /3 x v/3 vorgegebenen Richtungen kénnen sich
die Kristalle nun mit jeweils einer ihrer beiden Diagonalen anordnen, sodass in der Summe 6
Konfigurationen méglich sind und folglich das beobachtete LEED-Muster resultiert.

Ein ganz shnliches Bild zeigt sich, wenn man den Bismutfilm auf der Bi-v/3 x v/3-3-Phase auf
Si(557) préapariert, wie es in b) zu sehen ist. Wieder ergeben sich Reflexe, die denen der auf dem
flachen Substrat gewachsenen Filme entsprechen (a). Die Lange der Bi(110)-Einheitszelle wurde
zu k; = (67.6 £2.0)% BZg; und ky = (70.7 £ 1.7)% BZg; bestimmt. Womit sich die Gitterkon-
stanten 4.934+0.18 A und 4.71+£0.11 A ergeben, die etwa 3% groBer sind als die Volumenwerte,
die in der Zeichnung in ¢) eingetragen sind. Dies liegt an der Anpassung des wachsenden Films
an die Unterlage und die durch die v/3-Struktur vorgegebene Periodizitéit. Allerdings scheint der
Einfluss der Stufen des Substrats gering zu sein, da die Fldche im Wesentlichen isotrop erscheint
— alle 6 Doménen haben die gleiche Intensitit. Zusétzlich zu den Reflexen zeigen sich nun gerad-
linige, streifige Intensitdten die die Reflexe miteinander zu verbinden scheinen. Dariiber hinaus
erkennt man auf diesen Streifen noch Reflexe (griiner Pfeil in b), diese konnten auf Facetten der
Bi-Kristalle zuriickzufiihren sein, allerdings wiirden diese Facetten dann in sechs verschiedene
Richtungen weisen, sodass keine Vorzugsrichtung vorldge und man in Transportmessungen kei-
nerlei anisotropes Verhalten zu erwarten hétte.

d) zeigt eine Rekonstruktion des Musters in b), es wurde erzeugt indem drei Bi(110) Do-
ménen (mit Dimensionen wie in der Messung bestimmt) jeweils entlang der drei dquivalenten
[112]-Richtungen orientiert wurden und die dazu gespiegelten Doménen hinzugefiigt wurden.
Alle beobachteten Reflexe kénnen damit iibereinstimmend gefunden werden, was das oben ent-
wickelte Modell nochmals untermauert.

Préapariert man einen Bi-Film in dhnlicher Weise auf einer Mix-Phase so weicht das LEED-Bild
von dem zuvor diskutierten Muster mit 6 Doménen ab. Wie Abb. a) zeigt, sind nun nur
noch 2 der 6 Doménen dominant und verursachen ein Muster aus sich kreuzenden Linien mit
Beugungsreflexen darauf. Die zwei dominanten Doménen schliefien mit ihrer [001],pomp-Richtung
zur [112]-Richtung des Substrats (senkrecht zu den Si-Stufen) einen Winkel von a=13.7° ein,
sodass die Diagonale entlang einer zur [110] dquivalenten Richtung (rot gestrichelte Linie in
c) ausgerichtet ist, die andere entlang einer v/3-Richtung. Der Grund, warum im Vergleich
zur Préparation auf der Beta-Phase nun 4 der 6 Doméanen unterdriickt werden und nur noch
2 dominant sind, liegt an der unterschiedlichen Stufenanordnung der beiden Grenzflichen. Wie
wir oben sahen, existieren bei der Mix-Phase durch die hohere Prozesstemperatur bereits [335]-
Facetten mit einer Terrassenbreite von 3% asi, im Vergleich zu deutlich breiteren (111)-Terrassen
bei der Beta-Phase. Dementsprechend sind die nun darauf wachsenden Bi(110)-Kristalle auf der
Mix-Phase senkrecht zu den Stufen stérker eingeschrénkt. Nur die in ¢) eingezeichnete und um -
13.7° rotierte Doméne gewéhrleisten eine ungestorte Anordnung der Atome entlang der Terrasse
iiber etwa fiinf Gittereinheiten hinweg. Die Terrassenbreite ist durch den gestrichelten, oran-
gefarbenen Kasten angedeutet. Die Doméne die in Abb. c) gezeigt ist, wirde andererseits
schon nach nur etwa zwei Gittereinheiten an eine Stufenkante stoflen, sodass das Wachstum
dieser Domaéne erschwert wird.

Neben den Hauptreflexen der Bi(110)-Flache (orangefarbene Kreise in a) tauchen nun aber sehr
deutlich zusitzliche Reflexe auf (blau), die mit Anderung der Energie entlang der Linien (je-
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Abbildung 6.6.: 30 ML Bi-Film prapariert auf Mix-Phase auf Si(557). a) LEED-Muster bei
E=83 eV. Nur noch zwei der sechs (110)-Doménen sind dominant und zei-
gen Facettenspots, die mit der Energie wandern. b) kj-k -Plot entlang der
[001];homb-Richtung. Es ergibt sich eine Facette in der (221)-Ebene. ¢) Mo-
dell der Kristallorientierung im Realraum, relativ zur Si-Unterlage. d) Orien-
tierung der (221)-Fliche in der Volumeneinheitszelle von Bismut, relativ zur
(110)-Ebene, auch die (114)-Ebene ist mit eingezeichnet. e) Stufenstrukturmo-
dell eines (110) Kristalls mit 7.1 A (1.5 api(110)) breiten Stufen. Die Ausrichtung

ist senkrecht zur (221);homp-Ebene.
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(87 %SBZ)
Bi(111)

Abbildung 6.7.: LEED-Bild eines 30 ML Bi-Films, gewachsen auf der Alpha-Phase auf Si(557).
Neben den zwei Bi(110)-Doménen, wie auf der Mix-Phase, erhilt man hier zu-
satzlich einen Bi(111)-Ring.

weilige [001]-Richtung) wandern und daher auf Facetten zuriickzufithren sind. Der Film ist also
gestuft.

Der k)|-k -Plot in Abb. b) zeigt deutlich, gegentiber der Normalen zur (110),pomp-Ebene (ver-
tikale Richtung) verkippte Facettenstangen, die einen Abstand von Ak = 69.3+1.0% SBZgi(110)
haben. Dies entspricht einer Stufenbreite von I' = (1.4540.05) - agj(110) = 1.45-4.93 A~ (11+
0.2) A, bei einer zu Grunde gelegten Stufenhohe von 3.27 A [I93]. Abb. e) zeigt ein Stufen-
strukturmodell der Bi(110) Fléche mit 1%—Gittereinheiten breiten Terrassen. Die Bindungen zu
den néchsten Nachbaratomen sind nicht in der (110)-Ebene orientiert, sondern nach unten ge-
richtet [25] (193], wodurch eine solche Stufung der Oberfliche plausibel erscheint. Diese Stufung
hat einen Winkel zur (110)-Ebene von v = arctan %:24.7". Einen solchen Winkel schlieit die
(110)rhomb-Ebene mit der (221),pomp-Ebene ein (siehe Anhang . Dies kann man auch aus
der Konstruktion der Bragg-Punkte im k-k  -Plot in b) entnehmen. Die Indizierung der Facette
ist demnach ebenfalls: (551)-(330)=(221)homb- Zur Veranschaulichung ist in d) erneut die
Volumeneinheitszelle von Bismut gezeigt und die rhomboedrischen Flachen (110), (221), (111)
und (114) eingezeichnet. Man sollte darauf hinweisen, dass im rhomboedrischen Kristallsystem
die Vektoren [hkl] im Allgemeinen nicht senkrecht auf der Ebene (hkl) stehen. Daher sind die
Normalenvektoren auf den in d) eingezeichneten Ebenen auch nicht beschriftet. Im Anhang
wird beispielhaft die Indizierung des auf der (221)-Ebene senkrechten Vektors in kartesischen
Koordinaten vorgefiihrt.

Es ist zunéchst nicht ohne weiteres klar, ob es Ausléschungen von Bragg-Punkten in diesem
Gitter gibt. Hierzu muss man die Strukturamplitude betrachten. Dies wird im Anhang[A.2] dis-
kutiert. Dabei findet man die Bedingung fiir Ausléschung wenn: h+k+I1=16, 31, 63, usw. Dies
betrifft also nur Bragg-Punkte aulerhalb des betrachteten Bereichs in b).

Bei der Préparation von Bi-Schichten auf der Alpha-Phase wiirde man entsprechend der obigen
Diskussion eine noch perfektere Anordnung der zwei Bi(110)-Doménen erwarten, da auch die
Stufung in [335]-Richtung deutlich ausgepriagter und perfekter ist und so alle anderen Doménen
unterdriickt werden miissten. Abb.[6.7] zeigt das entsprechende LEED-Muster. Zusétzlich zu den
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beiden erwarteten Bi(110)-Doménen erhélt man einen Beugungsring bei 87% SBZ, der auf rota-
tionsfehlgeordnete Bi(111)-Kristalle schlielen léasst. Jedoch liegt dies daran, dass in diesem Fall
bei der Praparation der Alpha-Phase die Temperatur im Bereich von 600 °C zu hoch gewéhlt
wurde und teilweise die Oberfliche schon wieder aus blankem Silizium besteht, welches sich in
2D-LEED-Bildern in der Existenz von 7x7-Reflexen duflert (hier nicht gezeigt). Die 7x7 fithrt
dann wieder zur Ausbildung der Bi(111) Oberflichenausrichtung (siehe Kap. und stort die
fehlerfreie Ausbildung der Bi(110)-Doménen. Prinzipiell sollte es durch homogeneres Heizen der
Probe moglich sein eine perfekte Alpha-Phase zu praparieren, die dann die gewtinschte Stufung
in [335] aufweist, ohne dass in Teilbereichen die Bi-Atome schon komplett desorbiert sind. Auf
einer solchen Fléche erwartet man dann auch noch besser gestufte Bi(110)-Filme.

Abbildung 6.8.: STM-Messungen an einem 30 ML Bi(110)-Film gewachsen auf der /3 Mix-
Phase. a) Die Oberfliche besteht aus zwei Doménen, die gegeniiber der [112]-
Richtung des Substrats um £13° rotiert sind. b) Die Oberflache weist Stufen mit

einer Periodizitdt von ~2 nm auf. Die Messungen wurden von M. Sc. Christian
Brand durchgefiihrt. U=+1 V, I=10 pA.

Zur Uberpriifung der mittels Elektronenbeugung gefundenen Modellvorstellung der Filmstruk-
tur wurden STM—MessungerEl an Filmen unter gleichen Préparationsbedingungen gemacht. Man
erkennt langlich ausgedehnte rechteckige Kristallite, was dafiir spricht, dass auch die Einheits-
zelle kubisch ist und zur Bi(110)-Flidche gehort. Eine atomare Auflosung konnte nicht erzielt
werden, sodass der Beleg fur die Existenz der pseudo-kubischen (110)-Zelle noch aussteht. Die
Oberfliche besteht aber {iberwiegend aus zwei Doménen, die einen Winkel zur [112] von etwa
13° einschlieflen (rot und griin umrandete Bereiche in a), in Ubereinstimmung mit den LEED-
Messungen. Die typische Ausdehnung der Kristallite betrigt einige Nanometer, es kobnnen aber
bis zu 10 x 50 nm groBe Kérner identifiziert werden. Die lange Seite verlduft, abgesehen von
der 13°-Rotation, entlang der Stufenrichtung des Substrats. Die Kristallite sind also um ein
Vielfaches grofier als die Terrassen des Substrats (die (335)-Terrassen sind 1.2 nm breit) und
iiberwachsen diese. Auch ist eine regelméflige Stufung der Bi-Kristallite auszumachen, dies ist

3Die Messungen wurden von M. Sc. Christian Brand am hiesigen Institut durchgefiihrt
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durch wei-gestrichelte Linien in b) angedeutet. Man misst eine Periodizitdt von 2 nm senk-
recht zu den Stufen. Nach den LEED-Messungen wiirde man allerdings eine Terrassenbreite von
nur 0.7 nm erwarten. Hochauflésendere STM-Messungen kénnten diese Diskrepanz beseitigen
und die genaue Struktur kldren. Allerdings bleibt festzustellen, dass die STM-Messungen die
grundlegenden Eigenschaften der Oberfliche, also die Existenz von zwei (110)-Doménen mit
Vorzugsrichtung entlang der Si-Stufen und eine Stufung des Films bestétigen konnten.

Nach Abb. e) hat die Bi(221)-Fliche alle 7.1 A eine Stufe, also eine Stufendichte von 0.14
A~ Die Bi(114)-Fliche hat nach [28] im unrekonstruierten Fall 2 Stufen pro 14.2 A | bzw. 4
Stufen innerhalb der 28.4 A breiten 1x2 Zelle, dies entspricht ebenfalls einer Stufendichte von
0.14 A='. Aus diesem Grund kénnen auch fiir die gestufte Bi(221)-Fliche interessante elektro-
nische Eigenschaften erwartet werden. Im folgenden Kapitel werden daher die elektronischen
Transporteigenschaften dieser anisotrop gestuften Filme untersucht und die Frage geklért, ob es
metallische Randzusténde, die durch die Topologie geschiitzt sind, auf dieser Oberfliche gibt,
ahnlich wie es bei Bi(114) beobachtet wurde [28].

6.3 Leitfahigkeitseigenschaften gestufter Bi(110)-Filme

Die Priparation der gestuften Bi(110)-Filme auf der v/3-Mixphase-Grenzfliche findet optima-
lerweise bei einer Substrattemperatur von 200 K, wéhrend der Bedampfung und einer Ausheil-
temperatur bis zu 450 K statt. Dabei geht man analog wie bei der Praparation von Bi(111) vor
(Kap und wartet das Durchlaufen eines maximalen Leitwerts bei konstanter Temperatur
ab, bevor die Probe wieder abgekiihlt wird. Schichten mit d=20-30 ML ergeben typischerweise
Leitwerte im Bereich von 1-2.5 mS. Dabei ist in allen praparierten Filmen eine Anisotropie, also
ein hoherer Leitwert entlang der Stufen als senkrecht dazu, nachweisbar. So ist G| ungefihr
30-50% groBer als G .

Auch fiir die Bi(110)-Filme kann man zeigen, dass der Oberflichenzustand wesentlich fiir die
Leitfahigkeit des gesamten Films verantwortlich ist. Abb. zeigt den Verlauf von AG/Gy
in Abhéngigkeit der zusitzlichen Bi-Menge in ML bei einer Substrattemperatur von T=10 K.
Durch die hinzu kommenden Streuzentren reduziert sich der Leitwert stark. Allerdings ist der
Effekt bei G| deutlicher ausgepriigt als bei G, und erreicht etwa -26% und damit eine etwas
geringere Magnitude als auf Bi(111)-Filmen vergleichbarer Dicke (siehe Kap. |5.4.1). Bei G|
betragt der maximale Abfall des Leitwerts lediglich -17%. Dies hiangt damit zusammen, dass
die Stufen des Bi(110)-Films, sowie die Korngrenzen bereits als Streuzentren wirken, wodurch
auch der Leitwert in 1 -Richtung reduziert ist, und so die Zusatzbedeckung weniger Auswirkung
zeigt. In ||-Richtung hingegen bewegen sich die Ladungstriager vor der Bedampfung zusétzlichen
Bismuts ungehindert, sodass der Einfluss der neuen Streuzentren signifikanter ist. Somit ist auch
fiir dieses System die Oberflachensensitivitit bei Leitwertsmessungen offensichtlich.

Dariiber hinaus zeigt der Vergleich der Leitwertskurven in noch eine Verschiebung des
ersten Minimums beider Kurven zueinander (gestrichtelte Linien in Griin und Orange). So liegt
das Minimum bei 0.5 ML fiir die L-Richtung, aber erst bei 0.75 ML fiir die ||-Richtung. Dies
ist in der Ableitung des Leitwerts nach der Schichtdicke deutlicher zu erkennen. Man beobach-
tet Oszillationen des Leitwertes durch das Lage-fiir-Lage Wachstum. Fir ©>2 ML sind beide
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Abbildung 6.9.: Verlauf des Leitwerts wihrend des zusédtzlichen Bedampfens mit Bismut bei
T=10 K auf 29 ML Bi(110). Der relative Leitwert nimmt stark ab, wobei der Ef-
fekt in paralleler Richtung ausgeprégter ist. Die Startwerte sind: Gg | = 1.72 mS
und Go, | = 1.35 mS. In der Ableitung des Leitwerts erkennt man die Oszilla-
tionen deutlich. ||- und L-Richtung sind zunéchst gegeneinander verschoben,
gleichen sich aber beide der ML-Eichung an.

Kurven dann aber wieder in Phase. Allerdings stimmen die Maxima der Ableitung mit der ML-
Eichung des Schwingquarzes iiberein, dies gilt nicht fiir den Leitwert selbst. Er zeigt Maxima
und Minima dazu verschoben.

Ein dhnliches Verhalten haben wir beim Wachstum von Pb auf Si(557) gesehen, bei dem die
Leitwertsmaxima der ersten Lagen auch nicht mit der vollen Monolage iibereinstimmten. Dies
wurde bei Pb auf die gednderte Perkolationsgrenze auf gestuften Flachen, sowie Quanten-Size-
Effekte zuriick geschoben. Jnawali et al. fanden bei der Homoepitaxie auf Bi(111) ebenfalls ein
verspatetes Auftreten der Leitwertsoszillationen und erklarten dies mit nicht perfektem Lage
fir Lage Wachstum und zunehmender Filmrauigkeit mit der Schichtdicke [30]. In Abb. sieht
man fiir Bi(111)-Filme das gleiche Verhalten. Die Ableitung von G ist dort ebenfalls in Phase
mit der Bilagen-Eichung.

Die Ableitung in steigt, abgesehen von den Oszillationen, in den ersten drei Monolagen ganz
schwach linear an. Das bedeutet, dass G hier proportional zu ©2 in beiden Richtungen zunimmt.
Erst fir ©>3 ML bleibt dG/d© konstant, sodass G also « O ist. Interessanterweise wurde bei
Bi(111) von Beginn an ein o< ©-Zusammenhang gefunden und auf die lineare Zunahme des
Volumenleitwertes mit der Schichtdicke, bei konstantem Oberflichenleitwert, bezogen. Diese In-
terpretation ist fur Bi(110)-Filme auch sinnvoll. In den ersten vier ML nimmt der Leitwert nach
Durchlaufen des Minimums um etwa 0.1 mS zu, sodass man eine Anderung von Gpuy pro Lage
von 0.025 mS/ML erhélt. Verglichen mit dem Oberfléchenleitwert jenseits von 1 mS ist dies ganz
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analog zur Situation auf Bi(111) verschwindend gering.
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Abbildung 6.10.: Temperaturverlauf des Leitwertes entlang und senkrecht zur Stufenrichtung
eines 22 ML dicken Bi(110)-Films (a+b). G| zeigt metallisches Verhalten fiir
tiefe Temperaturen, G nicht. Die farbigen Kurven entsprechen Fits mit Hilfe
von Gl ¢) G(T) eines 13 ML Films, der in beiden Richtungen tempera-
turaktivierten Transport zeigt.

Signifikant gestaltet sich der Unterschied der Leitfdhigkeit G|-G_ in der Temperaturabhéngig-

keit. Wihrend G| ganz &hnlich wie Bi(111)-Filme durch ein Zusammenspiel aus metallischem
Oberflaichenzustand und halbleitendem Volumen zunachst mit der Temperatur abnimmt und
nach Durchlaufen eines Minimums bei einigen 10 K wieder ansteigt, zeigt G lediglich halblei-
tenden Charakter durch seinen monotonen Anstieg tiber den gesamten erfassten Temperaturbe-
reich (siehe Abb. a+b). Bei viel diunneren Filmen, bei denen sich der Oberflaichenzustand
noch nicht vollstdndig ausgebildet hat und die Unordnung gréfier ist, zeigt sich in beiden Rich-
tungen lediglich temperaturaktivierter Transport (Abb. c).
Der Temperaturverlauf lasst sich sehr gut mit Hilfe von Gleichung beschreiben, wie die
durchgezogenen Linien in der Abbildung zeigen. So ergibt sich, dass der Parameter s, der ein
Ma$ fiir die Stéarke des metallischen Beitrags ist, fiir die parallele Richtung um Gréfienordnungen
hoher liegt als fiir die senkrechte Richtung.
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Abbildung 6.11.: AG(T) eines 22 ML Bi-Films (von Daten aus a und b) in ||- und L-
Richtung, vor und nach Adsorption von 0.15 ML Bi bei tiefen Temperaturen.

Der aus den Fits erhaltene Wert fiir die Energieliicke im Bi-Volumen schwankt iiber alle Messun-
gen zwischen 30 und 50 meV, ohne dass ein klarer Trend der Abnahme mit der Schichtdicke zu
erkennen ist. Dies liegt aller Wahrscheinlichkeit nach an leicht unterschiedlichen Préaparationsbe-
dingungen fiir die untersuchten Filme. Im Vergleich zu Bi(111)-Filmen in Kap. entsprechen
die gefundenen Werte leicht gréfleren Bandliicken. Daher ist auch der metallische Charakter in
paralleler Richtung einfacher zu beobachten, so setzt er sich bei einigen Messungen bis T=100 K
fort und durchlduft erst dort sein Minimum. Allerdings kénnen die Messungen fiir eine Schicht-
praparation in |- und L-Richtung mit ein und derselben Energieliicke E, beschrieben werden,
der exponentielle Anstieg fiir hohe Temperaturen ist also in der Tat nur durch das halbleitende

und isotrope Volumen bestimmt.

Der Einfluss von Adsorbaten auf der Oberflache auf die Temperaturabhéngigkeit des Leitwerts
ist in Abb. veranschaulicht. Verglichen wird jeweils der Verlauf von AG und AG_ vor und
nach der Adsorption von Submonolagenmengen Bismut. Entlang der Stufen dndert sich der
Verlauf drastisch, ein metallisches Verhalten ist nicht mehr zu beobachten, und die Kurve steigt
vom Beginn steil an. Der metallische Zustand entlang der Stufen wird also effektiv durch die
Streuzentren unterdriickt. Erst fiir hohere Temperaturen, bei denen nur noch der Volumenbeitrag
eine Rolle spielt, sind die Steigungen der zwei Kurven wieder identisch. Dagegen verlduft die
Kurve, die senkrecht zu den Stufen gemessen wurde, beinahe exakt auf der der reinen Fliche
und ein durch das Adsorbat induzierter Einfluss ist kaum feststellbar. Auch die Absolutwerte
wahrend der Adsorption bei tiefen Temperaturen dndern sich unterschiedlich stark, in paralleler
Richtung von 2.42 auf 2.02 mS und in senkrechter Richtung nur von 1.62 auf 1.56 mS. Senkrecht
zu den Stufen ist die Defektdichte bereits vor der Adsorption sehr hoch, sodass die Bi-Atome
nur noch einen geringen Einfluss haben.
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6.4 Magnetotransporteigenschaften gestufter Bi(110)-Filme
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Abbildung 6.12.: a) Magnetoleitwerts- und b) Hall-Widerstandsverhalten eines 23 ML dicken
gestuften Bi(110)-Films bei T=10 K. Der klassische Magnetoleitwertseffekt ist
in ||-Richtung ausgeprigter. Die Hall-Widerstandskurven verlaufen fast parallel
und zeigen beide eine negative Steigung. Die Tabelle in a) zeigt die Ergebnisse
der Auswertung, dabei sind n=1.5 x 10?2 cm™2 und p=3.6 x 10'? cm~? fiir
beide Richtungen.

Da der Leitwert anisotrop ist, erwartet man auch, dass die Beweglichkeit in ||-Richtung gro-
Ber ist und sie in 1 -Richtung durch Streuung an den Stufenkanten reduziert ist. Dies sollte in
Magnetotransportmessungen beobachtet werden konnen. Abb. [6.12] zeigt die Messung an einem
gestuften 23 ML dicken Bi(110)-Film. Die G(B) Kurven weichen deutlich voneinander ab, und
Gy zeigt eine grofere Amplitude. Jedoch folgen beide einem quadratischen Verlauf, entspre-
chend der klassischen Theorie und kénnen mit GI. beschrieben werden. Im Vergleich zu
Bi(111)-Filmen gleicher Dicke ist der klassische Effekt aber deutlich geringer ausgeprigt und
G(4T)-G(0T) betragt hier nur um die 10 S, wiahrend er etwa 30-40 uS bei 20 BL Bi(111)
betrigt. Ein Hinweis darauf, dass die Filmqualitét weniger perfekt ist als bei glatten Bi(111)-
Filme.

Die Hall-Messungen in b) verlaufen fiir beide Richtungen beinahe parallel zueinander und weisen
eine negative Steigung auf, anders als bei Bi(111)-Filmen, bei denen typischerweise eine positive
Steigung beobachtet wird. Dies kann dadurch erklirt werden, dass auch die Bi(110)-Flache Elek-
tronen und Lécher beherbergt, die nun aber im Allgemeinen andere Beweglichkeiten und Dichten
aufweisen und so einen anderen Verlauf haben (vgl mit GIl. . Aus ARPES-Messungen an
Bi(110)-Flachen [114] ist die elektronische Bandstruktur und Fermifléiche experimentell bekannt.
Dabei zeigt sich, dass auf der Fermifliche lochartige Zustdnde dominieren, so existieren Lochta-
schen um I’ und M; und kleinere Elektronentaschen zwischen M; und X;. Sodass man abschitzen
kann, dass c=p/n~2-3 sein sollte. Aus der Dispersion der Zustdnde und deren Kriimmung an
der Fermi-Kante wird ersichtlich, dass die Elektronen eine gréflere Beweglichkeit haben sollten
als die Locher. Diese Randbedingungen wurden fiir die Analyse der Magentotransportdaten zu
Grunde gelegt. Die Tabelle in a) zeigt die danach erhaltenen Fitergebnisse. Tatséchlich ha-
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| 40 (ML) || ||-Richtung | 1-Richtung |
Cm2 Cm2 Cm2 Cm2
Goy (mS) | pn (S5) | #p (55) | Gor (mS) | pn (S5) | #p (5%)
0 2.42 220 134 1.63 171 105
0.05 2.14 190 116 1.57 147 90
0.15 2.02 170 103 1.56 135 83

Tabelle 6.1.: Auswertung der Daten aus Abb. Die Ladungstrigerkonzentrationen sind,
n=1.5 x 10'2 cm™2, p=3.75 x 10'2 em~2 fiir ||- und L-Richtung.

ben die Elektronen ein grofieres p als Locher, ganz d&hnlich wie es bei Bi(111)-Filmen der Fall war.
Entlang der Stufen ist die Beweglichkeit grofier als senkrecht dazu. Die Ladungstrigerdichten
wurden fiir beide Messrichtungen gleich zu n=1.5 x 102 cm ™2 und p=3.6 x 10'? cm~2 bestimmt,
was einem Verhéltnis von ¢=2.4 entspricht. Man kann also feststellen, dass die Zustandsdichte
im Wesentlichen isotrop iiber die Fliche verteilt ist, jedoch die Ladungstréager durch die héhere
Defektdichte in |-Richtung haufiger gestreut werden. Die Anisotropie im Leitwert ist also auf
strukturelle, weniger auf elektronische Eigenschaften zuriickfithrbar.

In einer Messreihe wird der Einfluss der Adsorbate auf den Magnetotransport untersucht. Dabei

a) o[

G(B)-G(0) (uS)

R\

2 0 2 40 1 2 3 4
Magnetfeld B (T)

Abbildung 6.13.: G(B) und ppan(B) in paralleler Richtung, bei variierender Adsorbat-
konzentration an Bi-Atomen (T=10 K).

werden aufeinander folgend Submonolagenmengen Bi auf eine urspriingliche 22 ML Flache auf-
gebracht. Abb. [6.13]zeigt G(B) und py dieser Messreihe. Auch nach der Deposition von 0.15 ML
Bi bleibt die Anderung von G(B) im Vergleich zur reinen Fliche eher gering. Die Auswertung
der Daten ergibt nur eine geringfiigige Abnahme der Beweglichkeiten in ||-Richtung und einer
nochmals geringeren in | -Richtung (Tabelle Dies ist konsistent mit den Schlussfolgerungen
aus Abb. Der Transport in den Bi(110)-Oberflichenzustéinden wird durch Adsorption weni-
ger stark gestort als auf Bi(111) und durch die ohnehin vorhandenen Storstellen in |-Richtung
resultiert in dieser Richtung auch ein noch geringerer Einfluss. Wie die zuvor gezeigten G(T)-
Messungen aber nahe legen, wird das System stark genug gestort, um die metallische
Leitfdhikgeit so weit zu unterdriicken, dass sie im Volumenuntergrund nicht mehr zu messen ist.
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6.5 Diskussion der Ergebnisse zu gestuften Bi(110)-Filmen auf
Si(557)

Die in diesem Kapitel erarbeiteten Ergebnisse konnen wie folgt zusammengefasst werden:

o Ein Wachstum epitaktischer Bi-Filme ist auf der Si(557) direkt nicht moglich. Vielmehr
ist die Auswahl geeigneter Benetzungsschichten fiir das Filmwachstum entscheidend.

o Auch auf der gestuften Si(557)-Oberflédche existieren, wie schon fiir die planare Si(111)-
Fliche bekannt, zwei Phasen der v/3 x v/3-Rekonstruktion, die f-Phase mit ©=1 ML und
die a-Phase mit ©=1/3 ML. Man erhélt sie durch Préparation bei T<400 °C im ersten
und T>500 °C im zweiten Fall. Im Temperaturintervall dazwischen existiert eine Mischung
beider Phasen. Allerdings fithrt hier bereits die erhohte Temperatur zu einer Umordnung
der Stufenfolge, die fiir das Wachstum der Bi(110)-Filme von entscheidender Bedeutung
ist. Man findet (335)-Facetten mit einer Stufenbreite von 3% agj. Bei der a-Phase ist diese
Stufenfolge noch besser ausgebildet und die v/3-Rekonstruktion auf den Terrassen sind
miteinander korreliert, wie SPA-LEED Untersuchungen zeigen (Abb. .

« Das Wachstum von Bi-Filmen auf der v/3-4-Phase resultiert in sechs gegeneinander ver-
drehten Bi(110)-Doménen, in Analogie zu schon bekannten Epitaxieuntersuchungen auf
v/3-3-Phase auf planarem Si(111). Die pseudo-kubische Bi(110)-Einheitszelle rastet in eine
der drei v/3-Richtungen ein, dabei gibt es jeweils 2 Méglichkeiten der Anordnung aufgrund
der Spiegelsymmetrie der Bi(110)-Zelle (Abb. [6.5]). Diese Fliiche ist mehr oder weniger iso-
trop und daher fiir die Leitfadhigkeitsuntersuchungen nicht weiter interessant. Sie liefert
aber wichtige Erkenntnisse fiir das Wachstum auf v/3-a- und Mix-Phase.

o Auf der Mixphase werden vier der sechs Bi(110) Doménen unterdriickt und man findet
nur noch zwei Doménen, die entlang der Stufenkanten des Silizium um +13.7° verdreht
sind. Nur diese beiden Doménen konnen entlang der schmalen (335)-Terrassen des Sub-
strats wachsen, die iibrigen vier stoffen sehr schnell an Stufenkanten, sodass ihr Wachstum
unterdriickt wird. Die zwei verbleibenden Doménen weisen eine Stufung auf. Zu erkennen,
an Facettenspots im SPA-LEED, die mit der Energie wandern (Abb. . Stufen mit einer
Terrassenbreite von 7 A und Stufenhéhe von 3.3 A wurden identifiziert, was einer Facetee
in der (221)homb-Ebene entspricht. STM-Messungen bestétigen diese Befunde (Abb. .

o Die Leitfahigkeit der so hergestellten Bi(110)-Filme ist anisotrop in Bezug auf die Stu-
fung des Films. Bei T=10 K liegt G| etwa 50% iiber G, . Dariiber hinaus zeigen G(T)-
Messungen metallisches Verhalten entlang der Terrassen, wiahrend senkrecht zu den Stufen
lediglich aktivierter Transport des Filmvolumens zu finden ist (Aktivierungsenergien zwi-
schen 30 meV und 50 meV, Kap. [6.3)).

o G(B)-Messungen in Kap. und deren Analyse bestétigen die hohere Mobilitét der La-
dungstréger in ||-Richtung im Vergleich zur L-Richtung, wobei p, > pp gilt und die La-
dungstriagerdichten, mit n=1.5 x 10'? cm~2 und p=3.6 x 102 cm~2, in beiden Richtungen
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gleich grof} ist. Die Anisotropie von G ist an dieser Stelle eher auf strukturelle und weniger
auf elektronische Einfliisse zuriick zu fiihren.

Somit finden diese Messungen keine deutlichen Anzeichen fiir topologische Randzusténde auf
diesen Fliachen. Inwieweit die metallischen Oberflichenzusténde entlang der Stufenrichtung mit
topologisch geschiitzten Zustdnden in Verbindung gebracht werden kénnen, ist an dieser Stelle
ungeklart. Komplementére Messungen sind dafiir notwendig. So sind nur SARPES-Messungen
in der Lage die Spinstruktur der Fermi-Fléche dieser gestuften Bi(110)-Filme offen legen. Hierfiir
wére es allerdings erstrebenswert die Filmqualitdt weiter zu verbessern und die mittlere Korn-
gréfle durch optimierte Préaparationsbedingungen zu erhdhen. Des Weiteren kénnte durch die
Wahl eines anders gestuften Substrats das Wachstum nur einer einzigen, statt zwei Doménen
bevorzugt sein, was deutliche Vorteile bei der Untersuchung der elektronischen Eigenschaften
mit sich brachte.
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KAPITEL 7

Zusammenfassung und Ausblick

Fiir die hier vorgestellten Messungen standen drei Fragestellungen im Zentrum:

1. Wie kann man das Wachstum von metallischen Strukturen mit langreichweitiger Ordnung
verbessern, um elektronischen Transport an Oberflichen auf einer makroskopischen Skala mes-
sen zu kénnen?

2. Wie wirkt sich die Spin-Bahn Wechselwirkung auf elektronischen Transport, sowie auf kollek-
tive Phanomene in niedrigdimensionalen Elektronengasen aus?

3. Inwiefern ist der elektronische Transport durch die Zeitinversionssymmetrie (TR-Symmetrie)
bestimmt und welche Moglichkeiten der Manipulation dieses Mechanismus gibt es?

Zur Klarung dieser Fragen wurden drei Systeme untersucht: Pb-Kettenstrukturen auf Si(557),
diinne Bi-Filme auf Si(111) und gestufte Bi(110)-Filme auf Si(557). Die grundlegende Gemein-
samkeit aller drei Systeme ist die starke Spin-Bahn-Kopplung, die zu einer Rashba-Aufspaltung
der Oberflichenbénder fiihrt, sodass eine Spin-Polarisation der Béander im reziproken Raum
nachweisbar ist (Rashba-Parameter agg=0.56 VA fiir Bi(111) [I53], sowie arg=1.9 VA fiir
Pb/Si(557) [137]).

Bei Anwesenheit spinpolarisierter Bander, wie auf der Bi(111)-Oberfliche, muss die TR-
Symmetrie erhalten sein und tatséchlich zeigen STM Untersuchungen eine unterdriickte Riick-
streuung zwischen Zusténden (k,1) — (—k,]) [I12]. Anhand von Magnetotransportmessungen
konnte gezeigt werden, dass der Oberflichenzustand eine hohe Ladungstriagermobilitiat hat und
daher der klassische Magnetoleitwertseffekt dominiert. Da die direkte Riickstreuung verboten ist,
ist der WAL-Beitrag nicht besonders stark. Erst nach Abzug des klassischen Beitrags lasst er
sich deutlich heraus stellen. Die Volumenleitfdhigkeit ist aufgrund von Confinement-Effekten bei
niedrigen Temperaturen zu vernachlissigen. Das Volumen der Bi-Filme befindet sich in einem
halbleitenden Zustand und zeigt temperaturaktivierten Transport, wihrend sich die Oberfla-
chenzustédnde, die sowohl Elektronen als auch Locher beherbergen, durch metallisches Verhalten
auszeichnen. Die Aktivierungsenergie im Volumen nimmt mit steigender Schichtdicke ab, sodass
der Halbleiter-Halbmetall-Ubergang fiir Schichtdicken um 45 nm ermittelt wurde.

Durch Adsorption von Fremdatomen auf der Bi-Oberflache sollten gezielt die Streumechanismen
und die TR-Symmetrie beeinflusst werden. Dabei wurde gezeigt, dass magnetische Atome wie Fe,
Co und Tb tatséchlich zu einer erhéhten Riickstreuung im Vergleich zu nicht-magnetischen Ato-
men (Bi und Pb) fiihren. Der Ubergang des WAL-Beitrages in einen WL-Charakter in Magneto-
transportmessungen, ab einer kritischen Adsorbatbedeckung im Prozentbereich einer Monolage,
kann mit Messungen an Topologischen Isolatoren (BisSes) korreliert werden. Zum einen wird
die TR-Symmetrie, durch die Wechselwirkung der Ladungstriger mit den magnetischen Verun-
reinigungen, lokal gebrochen. Zum anderen sind Bandhybridisierungen und damit verbundene
Anderungen der Spinstruktur wahrscheinlich, da eine drastische Erhéhung der Lécherkonzen-
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tration (bestimmt mit Hall-Messungen) mit der Co und Fe Bedeckung gefunden wurde. Beides
fiihrt dazu, dass die Spinausrichtung der Ladungstriager im Streuprozess keine Rolle mehr spielt
und so eine konstruktive Interferenz in Riickstreurichtung, also WL, beobachtet wurde.
DFT-Rechnungen zeigen, dass auch der Adsorptionsplatz der Fremdatome einen Einfluss auf
die Streueigenschaften hat. Wahrend Bi oberhalb der Oberfliche adsorbiert, dringen Co und Fe
barrierefrei in die erste Bi-Lage ein und verzerren lokal das Kristallgitter. Ohne Frage ist damit
auch eine starke Storung der elektronischen Zustdnde verbunden, sodass die groflere Streuam-
plitude dieser beiden Atome gegeniiber Bi auch teilweise hiermit zusammen héngen.

Am Beispiel der Th-Adsorption auf Bi(111)-Filmen wurde gezeigt, dass des Weiteren Nukleati-
onseffekte bei Oberflachenleitfadhigkeitsmessungen eine grofie Rolle spielen kénnen. Bei niedrigen
Temperaturen um 10 K konnte eine Relaxation des Leitwerts nach der Deposition von Tau-
sendstel Monolagen unter konstanten Umgebungsbedingungen beobachtet werden. SPA-LEED
Messungen untermauerten, dass die kristalline Qualitiat der Oberfliche zunéchst von Th-Atomen
gestort wird, dann aber wieder den Ausgangszustand einer reinen Fléche erreicht. Dariiber hin-
aus zeigten Leitwertsmessungen, wiahrend der Deposition von Th, ein Minimum bei © < 1% ML
— einem Wert, der 50-mal kleiner ist, als dass man ihn mit einer rauigkeitsbedingten Anderung
der Reflexionswahrscheinlichkeit an der Oberfliche erkléren konnte. Mit Hilfe von Ratenglei-
chungen, die die Agglomeration von Atomen in Inseln beschreiben, wurde das Minimum unter
Annahme realistischer Flussraten und Insel-Einfangraten simuliert.

Tb fihrt, im Gegensatz zu Fe und Co, zu einer leichten Erhéhung der Elektronenkonzentration.
Diese adsorbatspezifische Dotierung kann mit der Elektronenkonfiguration der Atome verstan-
den werden. Tb erhoht die Elektronenkonzentration durch eine Abgabe der 6s-Elektronen an
den Oberflichenzustand, wiahrend bei Fe und Co wahrscheinlich die teilgefiillten d-Schalen mit
Elektronen des Oberflichenzustandes bevolkert werden und so die Locherdichte erhéhen.

Um die Konzepte der TR-Symmetrie in einem Extremfall zu iiberpriifen, geht man auf das
Pb/Si(557)-System iiber, welches anisotrope Eigenschaften aufweist. Den Einfluss der Stufen
des Si-Substrats erkennt man nicht nur in der elektronischen Struktur der Pb-Monolagen, son-
dern auch wéihrend des epitaktischen Wachstums von Multilagen Pb-Filmen. So ergibt sich ein
anisotropes Wachstum fiir die ersten fiinf Lagen, erkennbar in phasenverschobenen Leitwertsos-
zillationen wéhrend des Lage-fiir-Lage Wachstums. Ab 5 ML erscheint die Oberfliche in LEED-
Messungen isotrop zu sein. Allerdings bleibt die Leitfahigkeit des Gesamtfilms noch fiir gréfiere
Schichtdicken anisotrop, was die Streuung der Ladungstrager an den Stufen des Substrats und
der anisotrop gewachsenen ersten Lagen zeigt. Uberhaupt spielen strukturelle Defekte bei Pb-
Monolagen und der Ausbildung der metallischen Pb-Ketten eine entscheidende Rolle. So kénnen
Umfacettierungen der Oberfliche und Imperfektionen der (223)-Stufung auf makroskopischen
Skalen die Beobachtung des 1D-2D-Phaseniibergangs bei 78 K verhindern und das System, bis
hin zu tiefen Temperaruten, in einen zweidimensionalen Zustand mit temperaturaktiviertem
Transport drangen.

Magnetotransportmessungen an dicken Pb-Filmen auf Si(557) offenbaren im Vergleich zu Bi(111)
zundchst nur einen geringen Kinfluss der Spin-Bahn Streuung, da auch die Aufspaltung in Pb-
Filmen gering ist [23]. Zudem ist der Beitrag des Volumens zum elektronischen Transport viel
grofler als fiir Bi, bei dem man sich Confinement-Effekte zu Nutze macht, sodass eine Tren-
nung zwischen Oberflichen- und Volumenbeitrag bei Pb-Schichten, mit seiner viel kiirzeren
Volumen-Fermiwellenldnge, schwierig ist. Eine Moglichkeit diese Trennung zu realisieren ist die
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Untersuchung der Monolagenschicht Pb/Si(557). Sie weist in dieser Hinsicht sehr interessante
Eigenschaften auf. Die Aufspaltung der Spin-Zustédnde ist sehr grof und einzig Oberflichen-
effekte tragen zu Magnetoleitfahigkeitsmessungen bei.

Hochaufgeloste XPS-Messungen konnten belegen, dass in der Pb-v/3 x v/3-a-Phase, die der
Grundbaustein des Pb-Kettensystems ist, zwei unterschiedliche Adsorptionsplétze vorhanden
sind, sodass das Strukturmodell der Pb-Ketten mit einer Bedeckung von 1.31 ML bestétigt
wurde.

SARPES-Messungen an Monolagen Pb/Si(557) fanden eine groe Rashba-Aufspaltung. Die senk-

h2ko
<0 —

recht zu den Ketten einen Rashba-Parameter von arg = “-32=1.9 ¢VA hervorruft, der nur vom

Bi/Ag(111)-System iibertroffen wird. Der Grund fiir die grole Aufspaltung, die sogar den maxi-
mal moglichen Wert mit Akg=g/2 fiir dieses System annimmt, liegt in der starken Interaktion
der Pb-Ketten untereinander. Mit dem Modell der linearen Spindichtewelle (SDW), also der Su-
perposition zweier gegenphasiger zirkularer Spindichtewellen, mit Nestingvektor g/:g/ 2, kann
eine Interpretation der Realraumsituation geschaffen werden. Diese zeigt, dass sich benachbarte
Terrassen der 1.31 ML Pb/Si(557) Oberflache im entgegengesetzten Spinzustand befinden, also
antiferromagnetisch angeordnet sind. Dies stellt energetisch gesehen ein Minimum dar, da die
Coulomb-Abstoflung so minimal wird. Wenn die Welle weiter wandert und der Spin einer Ter-
rasse umgeschaltet wird, reagieren darauf instantan die benachbarten Terrassen und schalten
ebenfalls um. Die vermeintliche Verletzung der TR-Symmetrie bei Streuung/Nesting zwischen
Kramers-Paaren, wird durch die starke Elektron-Elektron Wechselwirkung in den Pb-Ketten
aufgehoben.

Vor diesem Hintergrund lassen sich auch die Magnetotransportmessungen an Pb/Si(557) deu-
ten. Dabei wurde eine Unterdriickung der Spin-Bahn Streuung, genau fiir die 1.31 ML genestete
Phase, entlang der Pb-Ketten gefunden. Dies #uBert sich im Ubergang von Schwacher Anti-
Lokalisierung zu Schwacher Lokalisierung (WAL — WL). Da in diesem Fall aber alle Ubergénge
senkrecht zu den Ketten genestet sind und auf einer Kette nur eine Spinausrichtung vorhanden
ist, kann es hier auch keine Spin-Bahn-Streuung, also Spin-Umklapp geben. Somit interferie-
ren zuriick gestreute Elektronen auf einer Kette immer konstruktiv miteinander und fithren zu
WL-artigem Charakter in G(B)-Messungen. Erst wenn die Bedeckung und damit die Bandfiil-
lung von ©=1.31 ML abweicht wird die Nesting-Bedingung aufgehoben und der Ubergang in
Zustdande mit entgegengesetztem Spin wird wieder moglich und erhéht somit die Spin-Umklapp-
Streurate, was sich in WAL-Charakter duflert.

Die Ergebnisse belegen, dass die TR-Symmetrie auf Oberflichen mit starker Spin-Bahn Auf-
spaltung effektiv die Riickstreuung von Ladungstragern unterdriickt. Nur durch Mehrfachstreu-
prozesse erfolgt eine Umkehrung in 180°-Richtung, ebenfalls verbunden mit der Umkehrung
der Spin-Orientierung, sodass Schwache Anti-Lokalisierung beobachtet wird. Abweichungen von
diesen strikten Streubedingungen wurden in dieser Arbeit durch zweierlei Mafinahmen bewirkt.
Zum einen durch die Einbringung magnetischer Momente auf der Oberfliche, im Fall von Bi.
Zum anderen durch die Einschrinkung auf eindimensionale Ketten im Fall von Pb/Si(557),
verbunden mit der Elektron-Elektron Wechselwirkung in diesem System. Im letzteren Fall ist
es die Riickstreuung senkrecht zu den Ketten, die zur Ausbildung der Nesting-Bedingung und
isolierendem Charakter fiihrt, und gleichzeitig eine ungestorte Propagation entlang der Ketten
ermoglicht.
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7. Zusammenfassung und Ausblick

Mit dem Wachstum von diinnen Bi(110)-Filmen auf Si(557) konnte erstmals mit SPA-LEED
und STM gezeigt werden, dass es moglich ist, gestufte Bi-Filme zu erzeugen. Dies ist in der
Hinsicht interessant, da bei Bi(114) Oberflichen an Stufenkanten, topologisch geschiitzte Rand-
kanale entdeckt wurden. Bei diinnen Filmen sollte es daher mdglich sein, die Transporteigen-
schaften solcher topologischer Zustédnde zu vermessen.

Prapariert man zunéchst eine Bi-Benetzungsschicht auf der Si(557) bei etwa 450 °C so liegt
die Bi-Bedeckung zwischen 1/3 ML und 1 ML. Dabei facettiert die Oberfliche partiell in die
(335)-Richtung um. Dieses Substrat erwies sich als am besten geeignet zur Erzeugung gestufter
Bi-Filme. So wachsen hier Bi(110)-Filme, bestehend aus zwei Doménen, die um einen Winkel von
+ 13.7° gegeniiber der Stufenrichtung des Substrats verdreht sind. Diese Doménen zeichnen sich
durch eine Stufung mit charakteristischer Periode aus. Bei einer Terrassenbreite von 7.1 A und
einer Stufenhohe von 3.27 A wurde eine Facettenorientierung in der (221)-Ebene, in rhom-
boedrischer Notation, ermittelt. Leitfahigkeitsmessungen zeigen eine deutliche Anisotropie, mit
50% hoherem Leitwert entlang der Stufen des Films. Dartiber hinaus verhélt sich der Leitwert
in dieser Richtung metallisch, wéhrend senkrecht dazu aktivierter, elektronischer Tranport vor-
herrscht, wie temperaturabhangige Messungen belegen. Magnetotransportmessungen zeigen eine
grofere Mobilitdt der Elektronen und Locher entlang dieser metallischen Zusténde als senkrecht
zu den Stufen, die dhnlich wie bei Pb/Si(557) als effektive Streuer agieren. Die Elektronen- und
Locherdichte ist isotrop verteilt, also in beiden Richtungen gleich groff. So ist die gefundene Ani-
sotropie der Leitfahigkeit auf strukturelle und nicht auf elektronische Einfliisse zuriick zu fithren.

Ob es dennoch topologisch geschiitzte Zusténde auf dieser Oberflache gibt, konnen nur SARPES-
Messungen kldren. Qualitativ hochwertigere Filme, mit nur einer Doméne und homogenerer Stu-
fenfolge, sind dafiir von hohem Interesse. So kénnte die Auswahl eines anderen Substrats, z.B.
Si(335), zu einer besser geordneten Stufenstruktur der Filme fithren.

Im Bezug auf das Pb-Kettensystem wére eine Untersuchung mit einer Mikrosondenmethode sehr
interessant, um die elektronischen Transporteigenschaften einzelner Drahte zu vermessen. Hierzu
stehen in der Zukunft Versuche am Vierspitzen-STM an, die eine Kontaktierung nur weniger,
bis einzelner Ketten ermdéglichen. Zudem wiére es interessant die Spin-Struktur der Pb-Ketten
im Realraum aufzul6sen, mit Hilfe eines spinpolarisierten STM (SP-STM) [194] [195] [196].
Komplementar zu Gleichstrom-Leitfahigkeitsmessungen wie sie hier vorgestellt wurden, liefern
optische Leitfahigkeitsmessungen zusétzliche Informationen iiber die elektronische Struktur. Mit
der Reflectance Anisotropy Spectroscopy (RAS) [197] lassen sich beriihrungslos Anisotropien der
dielektrischen Funktion auch in Monolagenschichten bestimmen und so auf die Leitfahigkeits-
eigenschaften zuriick schlieflen. Hierzu wurden bereits Messungen in Zusammenarbeit mit dem
ISAS—Institutﬂ am Pb/Si(557)-System durchgefiihrt, deren Ergebnisse in Kiirze veroffentlicht
werden.

Bei Bi-Filmen bleibt die Frage offen, in wie weit die magnetischen Verunreinigungen die Band-
struktur durch Hybridisierung mit den Oberflichenzustidnden verdndern. Dementsprechend kénn-
te man ARPES-Messungen an diesen Oberflachen in Abhédngigkeit der Fe-, Co- oder Th-Konzen-
tration durchfiihren. Dies diirfte auch Erkenntnisse iiber die Anderung der Ladungstrigerdichten
bringen. Damit liele sich tiberpriifen, in wie weit der, aus Hall-Messungen bestimmten, Ladungs-
austausch realistisch ist.

!Leibniz-Institut fiir Analytische Wissenschaften — ISAS — e.V.
beteiligte Personen: Eugen Speiser, Jochen Réthel und Norbert Esser
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7. Zusammenfassung und Ausblick

Weiterfithrend ist es auch von Interesse, im Vergleich zum nun gut verstandenen Bi(111)-System,
Antimon-Filme zu untersuchen, da es dhnliche elektronische Eigenschaften wie Bi aufweist. Dar-
iiber hinaus sind natiirlich Untersuchungen an epitaktisch gewachsenen Topologischen Isolato-
ren von hoher Aktualitdt, da sie die Modellsysteme fiir zukiinftige spintronische Anwendungen
darstellen. BigSes ldsst sich epitaktisch auf Si(111)-Oberfléchen, in beliebiger Schichtdicke, auf-
wachsen [198| [199] 200]. Somit ist eine Adaption an den hier verwendeten Versuchsaufbau ohne
Schwierigkeiten moglich.

157






ANHANG A

Anhang

A.1 Winkelberechnung im rhomboedrischen Kristallsystem

Nach [25] sind die drei rhomboedrischen Basisvektoren des Bi-Kristallgitters in kartesischen
Koordinaten definiert als:

—a/2 a/2 0
1= |-V3a/6|, da=|-v3a/6|, d3s=|+3a/3],
¢/3 c/3 c/3

mit a=4.53 A und c=11.797 A.

Betrachtet man das Kristallgitterschema in Abb. oder auch d), so sieht man leicht ein,
dass der (unnormierte) Vektor der senkrecht auf der (110),pomb-Ebene steht, gegeben ist durch
das Kreuzprodukt:

1 0 0
171:€x XEL},Z 0 x \/ga/S = —6/3
0 c/3 a/V3

Ein in Richtung der y-Achse dazu beliebig verkippter (unnormierter) Vektor, kann durch die
folgende Vorschrift aufgespannt werden:

L dy + do
Uy = €y X [— 5

mit m einer beliebigen reellen Zahl grofler Null. Diese Ebene schneidet die Basisvektoren @; und

+m-&’3],

ds bei 1 und den Vektor d3 bei m. Durch Variation der Zahl m kann man also beliebige Winkel
relativ zur Senkrechten der (110)-Ebene einstellen. Der Winkel zwischen den beiden Ebenen
berechnet sich iiber das Skalarprodukt zu:

U] - Uy
7y = arccos .
V102

Fiir den Winkel zwischen der (110)- und (111)-Ebene findet man beispielsweise: 7 =56.4°. Die uns
interessierende Richtung, die zur (110)-Ebene nach AbbJ6.6|b) und e) einen Winkel von 24.7° hat,
entspricht einem m=2 und damit einer (221)pomp-Ebene. Der (unnormierte) Normalenvektor
auf dieser Ebene hat in kartesischen Koordinaten die Form:

0
Up = | —c/3
5v/3a/6
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A. Anhang

A.2 Ausloschung von Bragg-Reflexen im rhomboedrischen
Bi-Kristallsystem

Der Strukturfaktor ist definiert als [39]:

Shkl = ij -exp [2mi(hx; + kyj + 1z;)].
i
Darin sind x;,y; und z; die Vektorkomponenten des j-ten Basisatoms im Realraum und h, k, 1
die Millerschen Indizes eines Bragg-Reflexes. Der Formfaktor f; ist fiir beide Bi-Atome der Basis
gleich. In der rhomboedrischen Basis befinden sich die Bi-Atome bei (0,0,0) sowie 0.468-(1,1,1).
Fiir den Strukturfaktor ergibt sich damit:

Shkl = fBi - [exp(—270) + exp(—27i - 0.468(h + k + 1))].

Somit wird Sp=0, wenn fiir h,k und 1 gilt:

2n+1
h+k+l=——=1. - (2 1 .
+ k+ 5. 0.468 068-(2n+1), neN

Dabei findet man die Bedingung fiir Ausléschung, wenn: h+k+1=16, 31, 63, usw. Es findet also
keine systematische Ausléschung von Bragg-Reflexen statt. Séfle das zweite Atom der Einheits-
zelle bei 0.5(1,1,1), was einem kubischen Kristall entspréche, so ergéabe sich Ausléschung fiir alle

ungeraden Summen h+k+1.
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aly; Gitterkonstante von Si(111), a%,=3.84 A
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B Magnetfeld

Bi Bismut (auch Wismut), Ordnungsszahl 83
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n 2D-Elektronendichte im Oberflichenzustand, Einheit: cm ™2
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elastische Streuzeit, Streuung an Defekten

inelastische Streuzeit, Streuung an Phononen

Spin-Bahn Streuzeit, Hikami-Theorie

Streuung an Inseln, in Zusammenhang mit Nukleationstheorie
Zeitinversionsoperator, anti-unitir, T?=-1

Terbium, Ordnungszahl 65

Einfallswinkel der Elektronen bei SPA-LEED

Bedeckung bzw. Schichtdicke

Zusatzbedeckung, Differenzbedeckung

Topologischer Isolator

Time-reversal symmetry, Zeitinversionssymmetrie

elektrische Spannung, Einheit: Volt (V)

Weak Anti-Localization, Schwache Anti-Lokalisierung

Weak Localization, Schwache Lokalisierung
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