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Abstract

In this work quantum effects in decoupled two-dimensional layers of carbon
— also called graphene — are analysed and discussed. For further measu-
rements flakes of graphene are selected that lie on top of each other and
are twisted leading to an electric decoupling of the layers. To characterize
this system the underlying substrate and an additional topgate is used to
induce carriers via the field effect. Due to the decoupling it is possible to
control the carriers in both layers independently by applying a potential
to these gates. In addition the topgate allows to vary the carriers locally
which opens up the possibility to create a barrier in graphene, that can be
used to tune the system to a bipolar state. By applying a magnetic field it
is possible to point out the influence of the compressibility to the induced
carriers and to calculate the associated quantum capacitance in dependence
of the applied topgate voltage. In further measurements the influence of the
Klein-Tunnelling is discussed. A suppression in transport is seen in the resi-
stance as well as in fluctuations in the signal due to quantum interferences.
This is explained by additional scatterers in the barriers that emerge espe-
cially in electron-hole transitions, such as electron-hole puddles. In addition
current-voltage characteristics are performed which reveal a nonlinearity.
This is caused by the voltage drop between the source and drain contacts,
which leads to a change in conductance at low carrier concentrations.
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Kurzzusammenfassung

In dieser Arbeit werden an entkoppelten zweidimensionalen Kohlenstoff-
Lagen, auch Graphen genannt, Quanteneffekte im Transport untersucht
und diskutiert. Fiir die Untersuchungen werden Graphen-Lagen aus-
gewihlt, die aufeinander liegen und durch ihre geringfiigige Verdre-
hung zueinander entkoppelt sind. Zur elektrischen Charakterisierung wird
zusétzlich zum Backgate, dem Substrat auf dem sich das Graphen befindet,
ein Topgate auf die Probe prozessiert, um die Ladungstrigerkonzentration
durch den Feldeffekt lokal veréindern zu kénnen. Dadurch ist es moglich
lokal eine Barriere im Graphen zu erzeugen und bipolare Zustéinde ein-
zustellen. Zusétzlich kann aufgrund der Entkopplung beider Lagen die
Ladungstragerkonzentration in diesen unabhéngig voneinander eingestellt
werden. Durch das Transport-Verhalten im Magnetfeld wird der Einfluss
der Kompressibilitat auf die induzierten Ladungstréger diskutiert und die
damit verbundene Quantenkapazitéit in Abhéngigkeit von der Spannung
am Topgate berechnet. Es wird gezeigt, dass das Klein-Tunneln, welches
den Transport von Ladungstragern durch eine Barriere im Graphen erklart,
in der untersuchten Probe unterdriickt ist. Zum einen driickt sich das im
Widerstand und zum anderen durch Fluktuationen im Signal durch Quan-
teninterferenzen aus, die durch Streuzentren an bipolaren Ubergingen ent-
stehen. In Strom-Spannungskennlinien konnte zudem gezeigt werden, dass
eine Nichtlinearitit auftritt. Bei niedriger Ladungstragerkonzentration in
der Probe fithrt dabei der Spannungsabfall zwischen den Kontakten zu ei-
ner zusétzlichen Induzierung von Ladungstrigern in der Probe, wodurch
sich die Leitfdhigkeit im entkoppelten System veréndert.
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1 Einleitung

Geht es um die Wichtigkeit der Stoffe, die wir fiir unser Uberleben brau-
chen, so ist nach dem Sauerstoff der Kohlenstoff eines der wesentlichen
chemischen Elemente, die genannt werden miissen. Kohlenstoff ist einer
der Stoffe aus denen lebendes Gewebe aufgebaut ist und ohne den wir
nicht existieren wiirden, sprich, er war und ist fiir die gesamte Entwicklung
der Lebewesen ein entscheidender Faktor. In der Gegenwart riickt dieses
Element nun, so wie es schon seit langer Zeit existiert, erneut in den Vor-
dergrund, allerdings in einem anderen wissenschaftlichen Zusammenhang,
und zwar in der Physik der festen Korper.

Dazu ein kleiner Abstecher in die nahe Vergangenheit. Seit einigen Jahren
schon schreitet die Entwicklung im Zuge der Technisierung fiir die verschie-
densten Anwendungen sehr schnell voran. Gleichzeitig wéchst aber auch der
Anspruch an die Technik mindestens ebenso schnell. Computer sollen leis-
tungsfahiger und leiser werden, gleichzeitig aber weniger Strom verbrau-
chen und kleiner werden, Solarzellen sollen dem Haushalt Strom liefern,
und dabei moglichst hohe Wirkungsgrade erzielen und nicht das komplette
Grundstiick bedecken oder die Waschmaschine soll genauso zuverléssig und
sicher laufen, wie das Auto auf der Strafie fahren soll.

All diese Anspriiche werden dann zu einem Problem, wenn dadurch die
elektrischen Komponenten fiir diese Anwendungen zu klein werden. Denn
die klassische Physik kann nur bis zu einem bestimmten Punkt erkléren,
wie z.B. die Transistoren in einem Computer so funktionieren, wie sie es
sollen. Werden die betrachteten Systeme immer kleiner, wird die Physik im-
mer mehr von quantenmechanischen Effekten bestimmt. Deshalb sind neue
Ideen gefragt, um auch mit der Quantenmechanik oder neuen Materialien
die gleiche oder auch neue Funktionalitéit zu erreichen.

Fiir neue Ideen ist es dabei wie in jedem unbekannten Gebiet erforder-
lich neue grundlegende Effekte zunéichst zu studieren und mit Diesen, neue
Konzepte zu entwickeln. Dies ist in der mesoskopischen Gréflenordnung —
also dem Bereich zwischen ,,mikroskopisch® (Quantenmechanik) und ,,ma-
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1 Einleitung

kroskopisch® (klassischen Physik) — bereits geschehen, denn z.B. der Laser
oder die heutigen Transistoren auf Computerchips bewegen sich in diesen
Groflenordnungen, ebenso wie die LEDT oder der Lesekopf einer Festplatte,
der nach dem Prinzip des GMRZ Effekts funktioniert. Also alles Effekte, die
auf quantenmechanischen Prinzipien aufbauen. Weiterhin basieren in der
Metrologie das Widerstands-Normal und das Josephson-Normal auf quan-
tenmechanischen Effekten, dem Quanten-Hall-Effekt und dem Josephson-
Effekt.

Wieder in der Gegenwart angekommen, mit all den Erkenntnissen der
Physik in der mesoskopischer Gréflenordnung, riickt nun der Kohlenstoff
wie folgt in den Vordergrund der Wissenschaft.

Kohlenstoff kann in unterschiedlichen Strukturen vorkommen, zu den
Wichtigsten ziihlen dabei die Diamant-Struktw® und die Graphit-
Struktur. Die Diamant-Struktur, eine sp3-Hybridisierung des Kohlenstoffs,
sorgt im Kristall fiir eine kovalente Bindung zu benachbarten Atomen, die
zu einer besonderen Festigkeit des Materials fiihrt. So ist Kohlenstoff in
der Diamant-Struktur eines der hértesten Materialien iiberhaupt. Die zwei-
te bedeutende Struktur ist die Graphit-Struktur, die z.B. in Bleistiften
[1] zu finden ist. Der Unterschied zum Diamant liegt dabei in der sp?-
Hybridisierung begriindet, d.h. die Festigkeit in dieser Struktur ist nur in
einer Ebene gegeben, wiahrend senkrecht dazu die Bindung relativ schwach
ist, einer der Griinde, warum ein Bleistift zum Schreiben benutzt werden
kann.

Die Graphit-Struktur sorgt hier erneut fiir eine sehr starke kovalente Bin-
dung innerhalb der Ebene. Diese einzelnen Ebenen, die fiir sich als zwei-
dimensionale Systeme behandelt werden kénnen, wurden das erste Mal
1961 von Hanns-Peter Boehm [2] [3] untersucht, der diesen Schichten auch
den Namen ,,Graphen® gegeben hat [4]. Nach der Entdeckung dieser sehr
diinnen zweidimensionalen Schichten gab es von der experimentellen Sei-
te allerdings zunéchst kein Interesse, das Material weiter zu untersuchen,
obwohl das theoretische Versténdnis zu der Zeit schon hinreichend vorhan-
den war. Bereits 1947 wurde die erste Arbeit von P. R. Wallace [5] zur
Bandstruktur von Graphen verdffentlicht. Die zweidimensionale Graphit-

!Light-Emitting-Diode

2Giant—Magneto—Resistance

3In der Diamant-Struktur kristallisieren auch Silizium und Germanium, die fiir Halbleitere-
lekronik ein wesentlicher Bestandteil sind.
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Struktur des Graphen galt dabei als Ausgangspunkt der Beschreibung aller
anderen Allotrope von Graphit.

Die nulldimensionale Form, die Fullerene sind bereits seit 1985 Teil der
Forschung [6] und konnen als eine ,,Graphen-Kugel“ beschrieben werden.
Als eindimensionale Form existiert Graphit in so genannten ,, Kohlenstoff-
Nanorchrchen®, die als eine aufgerollte Graphen-Lage gesehen werden
kénnen und das erste mal 1991 charakterisiert wurden [7].

Erst 2004 gelang es dann A. K. Geim und K. S. Novoselov die zweidimen-
sionale Form des Graphits — einzelne Graphen-Schichten — zu préparieren
und diese auch zu charakterisieren, wofiir im Jahr 2010 der Nobelpreis fiir
»grundlegende Experimente mit dem zweidimensionalen Material Graphen*
vergeben wurde.

Abgeschieden wurde das Graphen von kleinen Graphit-Stiicken durch
Abziehen einzelner Schichten mit Hilfe eines handelsiiblichen Klebeban-
des. Inzwischen sind aber auch andere Methoden entwickelt worden, die
die Préparation vereinfachen und es ermdglichen Graphen auf gréfieren
Fléchen ,herzustellen®. Besondere Eigenschaften des Materials sind dabei
die Folgenden.

An Graphen konnte gezeigt werden, dass es eine sehr gute Leitfdhigkeit
hat, wie es bereits 1977 fiir Kohlenstoff-Verbindungen beschrieben wurde
[8]. Es weist relativistische Effekte auf, die sonst im Labor nur aufwendig zu
untersuchen sind. Weiterhin hat es dhnlich zur Diamant-Struktur des Koh-
lenstoffs die bisher hochste gemessene Reififestigkeit und ist eines der reins-
ten Materialien. Auflerdem wurde gezeigt, dass in Graphen-Transistoren
zehnmal hohere Schaltraten erreicht wurden, als in den schnellsten auf Si-
lizium basierenden Transistoren. Dies macht Graphen zu einem sehr guten
Kandidaten fiir die Anwendung in elektronischen Schaltkreisen und spielt
damit eine grofle Rolle in der technischen Entwicklung.

Doch fiir diese ist es notwendig das Material hinreichend zu verstehen und
zu untersuchen, was Aufgabe der Grundlagenforschung ist. So ist Graphen
ein Teil dieser Arbeit, die dazu dienen soll, Quanten-Effekte im Graphen zu
erliutern und zu diskutieren. Im Speziellen werden in dieser Arbeit verdreh-
te entkoppelte Graphen-Einzel-Lagen untersucht. Dieses System zeichnet
sich dadurch aus, dass zwei Graphen-Einzel-Lagen die jeweils als zweidi-
mensionale Systeme verstanden werden konnen, parallel aufeinander lie-
gen. Aus der Entkopplung der beiden Lagen ergeben sich neue interessante
Effekte dadurch, dass die Konzentration und auch die Art der Ladungs-
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1 Einleitung

trager unabhéngig voneinander eingestellt werden konnen. Dies ertffnet
die Moglichkeit die elektronischen Eigenschaften sowie Wechselwirkungen
zwischen Ladungstragern im Graphen ausfiihrlich zu studieren und auf An-
wendungen zu iibertragen. Die Arbeit ist dabei wie folgt aufgebaut.

Nach der Einleitung im ersten Kapitel wird im zweiten Kapitel
zunéchst eine Einfithrung in die theoretischen Grundlagen gegeben. Es wird
erlautert, wie die Bandstruktur von Graphen berechnet werden kann und
welche einzigartigen Eigenschaften daraus fiir die Ladungstriager folgen.
Anschlieflend wird die Auswirkung eines Magnetfeldes auf die Bewegung
der Ladungstrager diskutiert und mit dem Verhalten in einem Halbleiter
verglichen. Am Ende des Kapitels wird erldutert, was fiir einen Einfluss
eine Potential-Barriere im Graphen auf die Ladungstriager hat.

Das dritte Kapitel zeigt die Herstellung der Probe. Dabei wird der
Schritt des Abscheidens einzelner Graphen-Lagen auf ein Substrat genau
beschrieben und auf die ,,Klebeband-Methode“ eingegangen. Die daraus er-
haltenen Graphen-Stiicke werden fiir diese Arbeit so ausgewiihlt, dass zwei
verdrehte aufeinanderliegende Lagen weiter verarbeitet werden kénnen. Des
weiteren werden in diesem Kapitel die Lithographie-Methoden beschrieben,
die es erlauben Kontakte auf der Probe herzustellen, die fiir die spétere
Charakterisierung notwendig sind. Der Messaufbau fiir diese Charakteri-
sierung wird auflerdem erklart.

Im vierten Kapitel werden Charakterisierungs-Messungen gezeigt. Da-
zu dient der Feldeffekt, durch den die Ladungstréigerkonzentration im Gra-
phen verdndert werden kann, indem eine Spannung an ein Gate angelegt
wird. Die dadurch verursachte Anderung der Leitfihigkeit wird ebenso un-
tersucht wie der Einfluss eines zusétzlichen Gates, welches eine Potential-
Barriere im Graphen erzeugt. Aulerdem wird der Effekt der Kompressi-
bilitdt im betrachteten Graphen-System zweier entkoppelter Lagen disku-
tiert.

Im fiinften Kapitel wird das Verhalten der Ladungstriager im Graphen
bei Anlegen eines senkrechten Magnetfeldes untersucht. Es wird gezeigt,
welche Auswirkungen die Quantisierung der Zustandsdichte und der Auf-
bau des Systems aus zwei verdrehten Lagen auf den Transport haben. Dabei
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wird darauf eingegangen, dass die Berry-Phase ein grundlegender Parame-
ter ist, mit dem die Anzahl der Lagen bestimmt werden kann. Weiterhin ist
es moglich in den Messungen im Magnetfeld durch das zusétzliche Topgate
die Kompressibilitdt des Systems genau zu bestimmen.

Das sechste Kapitel beschreibt den Einfluss von Quanteninterferenzen
auf den Transport. Dazu werden mithilfe der Autokorrelation universel-
le Leitfahigkeitsfluktuationen in den Messungen untersucht, die im Trans-
port sichtbar sind. Es wird darauf eingegangen welche Auswirkungen eine
Potentialbarriere auf diese Fluktuationen hat, insbesondere ob Ubergiinge
zwischen unterschiedlichen Ladungstrégern durch das Klein-Tunneln zu
zusétzlichen Phaseninterferenzen fithren.

Das siebente Kapitel zeigt Strom-Spannungs-Messungen an Graphen,
die eine Nichtlinearitét aufweisen. Es wird begriindet, warum diese Nichtli-
nearitdt auftritt und welche Auswirkungen die Ladungstrigerkonzentration
darauf hat. Dazu wird die Zustandsdichte und der Einfluss der Kontak-
te néher erldutert. Zuséitzliche Auswirkungen des Magnetfeldes werden im
letzten Teil erlautert.

Das achte und letzte Kapitel fasst die Erkenntnisse der Arbeit zu-
sammen und gibt einen Ausblick fiir zukiinftige Untersuchungen.
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2 Theoretische Grundlagen

Als Einfiihrung in das Gebiet des Graphen werden in diesem Kapitel
zunéchst die theoretischen Eigenschaften niher erldutert.

Die Bandstruktur von Graphen ist bereits seit 1946 bekannt [5], viel
frither als es iiberhaupt moglich war einzelne Lagen zu préparieren oder
besser gesagt, sie zu finden [2], denn jeder Bleistift [1] hinterléisst seit seiner
Erfindung 1564 beim Schreiben eine grofie Anzahl an Kohlenstoff-FEinzel-
Lagen — man sieht sie nur nicht. Graphen galt zudem fiir lange Zeit von
der Theorie vorausgesagt, als thermodynamisch instabil [9] [10], d.h. es war
unerwartet, dass Einzel-Lagen iiber ldngere Zeit existieren wiirden. Dass
dies trotzdem moglich ist, liegt, wie inzwischen herausgefunden wurde, an
der Struktur von Graphen. Es ist nicht wie vermutet planar, sondern hat
eine gewellte Oberfliche, die so genannten ,,Ripples“ [I1], die entscheidend
fiir die Stabilitéat sind [12 [13].

Das Material wurde bereits sehr frith theoretisch analysiert [5l [1T4HI6],
da die Bandstruktur von Graphen als Ausgangspunkt fiir alle anderen Al-
lotrope von Kohlenstoff gesehen wurde. Die Allotrope geordnet nach ihrer
Dimension, in denen sich die Ladungstriger ausbreiten kénnen, sind die
Folgenden [T}, 177, [18].

3D: Graphit/Diamant

2D: Graphen

1D: Kobhlenstoffnanoréhrchen (Carbon Nanotubes)
0D: Fullerene (Bucky Balls)

Dabei kann die dreidimensionale Form des Kohlenstoff in einer
sp?—Hybridisierung — dem Graphit — oder einer sp-Hybridisierung
— dem Diamat — vorliegen. Weiterhin konnen das Graphit, die Koh-
lenstoffnanoréhrchen und die Fullerene aus einzelnen zweidimensionalen
Graphen-Schichten aufgebaut und somit auf die Bandstruktur von Gra-
phen zuriickgefiihrt werden. Dies ist in Abbildung 2.1 verdeutlicht.
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2 Theoretische Grundlagen

Abbildung 2.1: Die Allotrope des Graphit in unterschiedlichen Dimensionen, zu-
sammengesetzt aus zweidimensionalem Graphen. [19]

Graphen weist, wie im Folgenden beschrieben, relativistische Eigenschaf-
ten auf, was es zu einem perfekten Kandidaten macht, Effekte, die sonst
nur in aufwendigen Experimenten oder im Weltraum zu beobachten sind,
auch im Labor zu untersuchen [20] 21].

Zur theoretischen Beschreibung wird in diesem Kapitel zunédchst der
strukturelle Aufbau und der daraus resultierende Verlauf der Bandstruktur
(Dispersion) diskutiert. Eine Beschreibung der elektronischen Eigenschaf-
ten erfolgt anschliefend im Zusammenhang mit der Zustandsdichte, fiir
unterschiedliche Systeme im endlichen Magnetfeld . Eine weitere Folge aus
der Dispersion und der Charakteristik der Ladungstriger — das Klein-
Tunneln — wird im letzten Teil des Kapitels erldutert. Darin wird der
relativistische Effekt beschrieben, dass Ladungstriger ungehindert durch
eine Potentialbarriere tunneln kénnen, im Gegensatz zum quantenmecha-
nischen Tunneleffekt.

24



2.1 Struktur von Graphen

2.1 Struktur von Graphen

7 - Bindung

120°

o - Bindung

Abbildung 2.2: Drei der vier Elektronen in der Graphit-Struktur bilden eine starke
o-Bindung (sp>-Hybridisierung) zu den nichsten Nachbarn in einem 120" Winkel
in einer Ebene. Das vierte Elektron (p,) geht eine schwiichere m-Bindung mit
seinen Nachbarn senkrecht zu dieser Ebene ein. Die o-Bindung (blaue Orbitale)
sorgt fiir die Stabilitdt des Kristalls trégt aber nicht zum Ladungstransport bei,
wihrend die m-Bindung (griine Orbitale) fiir eine sehr gute Leitfdhigkeit sorgt.

Die Struktur von Graphen ldsst sich nun wie folgt beschreiben. Koh-
lenstoff kann in unterschiedlichen Strukturen vorkommen, der Diamant-
Struktur und der Graphit-Struktur, wobei Diamant sp3-hybridisiert. Die
Graphit-Struktur hingegen, in der Graphen vorliegt, ist sp?-hybridisiert,
wie es in Abbildung gezeigt ist. Im Gegensatz zur Diamant-Struktur
hybridisieren dabei nur zwei der drei 2p-Orbitale mit einem 2s-Orbital.
Diese 2s-, 2p,- und 2p,-Orbitale bilden eine planare trigonale Struktur,
d.h. Orbitale ordnen sich im 120° Winkel in einer Ebene an. Die Wellen-
funktion dieser drei Valenzelektronen hat die Form
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25 (0e(29) + V20.(0.20), (2.1)

wobei WU.(2s) die 2s-Wellenfunktion ist und W (0;2p) die 2p-
Wellenfunktion darstellt, die in Richtung o; zeigt und fiir eine kovalente
Bindung zu den drei néchsten Nachbaratomen verantwortlich ist. Diese
sehr starke so genannte o-Bindung benachbarter sp2-Atome bewirkt eine
sehr hohe Festigkeit und Stabilitdt des Kristallgitters [16]. So weist eine
Lage Graphen die hochste je gemessene Reififestigkeit von allen Materiali-
en auf und sorgt auflerdem fiir eine hohe Reinheit, also wenig Defekte im
Kristall [22] 23].

Das vierte 2p,—Orbital steht senkrecht zur planaren trigonalen Struktur
und kann mit benachbarten 2p,—Orbitalen eine m-Bindung eingehen, wo-
bei diese m-Bindung schwicher ist als die o-Bindung in der Kristallebene.
Leitfahigkeit wird hauptséchlich durch diese delokalisierten 2p,—Orbital-
Zustande bestimmt. Das heiffit Graphit wird als System mit einem Valenz-
elektron im 2p_-Zustand behandelt. Der Unterschied in der Stdrke der o-
und 7-Bindung hat des weiteren zur Folge, dass der thermische und elektri-
sche Transport entlang der Ebenen anisotrop ist. Wahrend die Leitfihigkeit
in der Kristallebene sehr gut ist, ist sie zwischen den Lagen eher schlecht
[16].

Die Bindung zwischen den Lagen wird dabei nur durch van der Waals-
Krifte, also schwache Wechselwirkung von {iberlappenden 2p,-Orbitalen
verursacht. Der Abstand zwischen zwei Lagen betrigt 0.34 nm und ist
grofer als der Abstand zweier benachbarter Kohlenstoffatome im Kristall-
gitter, a.. = 0.142 nm. Die daraus folgenden Eigenschaften des elektrischen
Transports, werden im Folgenden beschrieben.

2.2 Elektrische Eigenschaften

2.2.1 Dispersion

Die Bandstruktur von Graphen ldsst sich mithilfe der Tight-Binding-
Methode der hexagonalen Struktur des Kristallgitters, die aufgrund ihres
Aussehens auch Honigwaben-Struktur genannt wird (Fig. [Z3]), berechnen
[Bl 241 25].

Das Gitter mit einer Basis aus zwei Atomen pro Einheitszelle kann in zwei
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2.2 Elektrische Eigenschaften

Abbildung 2.3: Hexagonale Einheitszelle des Kohlenstoffs mit Untergitter A und
B, sowie den Gittervektoren fiir Untergitter A.

Untergitter A (blau) und B (rot) aufgeteilt werden, wobei jedes Untergitter
ein dreieckiges Bravais-Gitter bildet. Die zugehorigen realen Gittervektoren
lauten

51:;(\35>°52:;<_f/§>7 (2.2)

mit dem Abstand a = 0.142 nm zu den néchsten Nachbarn. Das reziproke
Gitter wird aufgespannt durch die reziproken Gittervektoren

61=Z<\}§),BQ=Z(_1/§>. (2.3)

Diese bilden fiir die erste Brillouin-Zone von Graphen ein Sechseck, wobei
die Eckpunkte als K- bzw. K’-Punkte bezeichnet werden. Diese sind fiir
die elektrischen und physikalischen Eigenschaften von Graphen von grofler
Bedeutung und werden auch als Dirac-Punkte bezeichnet [5].
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2 Theoretische Grundlagen

Die Dispersionsrelation der w-Elektronen ldsst sich iiber die Wellenfunk-
tion von Graphen berechnen, die eine Linearkombination aus Bloch Funk-
tionen des Untergitter A und B ist

Dy = FZ*RA T—Ry). (2.4)

N gibt die Anzahl der Einheitszellen an und ¢(F — R4) bezeichnet das
p,-Orbital des Atoms bei R,. Fiir Untergitter B ist die Bloch Funktion
dquivalent, die Summe lduft iiber alle moglichen Gittervektoren R A,B des
Kristallgitters.

Werden nur die ndchsten Nachbarn betrachtet, d.h. ein Atom im Unter-
gitter A sieht nur die drei nichsten Atome des Untergitters B und umge-
kehrt, ergibt sich die folgende Dispersionsrelation als Losung der Energie-
Eigenwerte des Hamiltonians [5, [16] 20, 21]

Ei(K) = +7 \/1 + 4cos(%kxa)cos(§kya) + 40052(§kya). (2.5)

7o ist die Hopping-Energie, die benttigt wird, um zum néchsten Nach-
barn zu gelangen, also von Untergitter A auf Untergitter B, sie betrigt in
Graphen ca. 3¢V [16]. Der Verlauf von E. (k) ist in Abbildung 24 fiir Elek-
tronen (-) und Locher (+) dargestellt. Werden zusitzlich Wechselwirkungen
zu iibernichsten Nachbarn beriicksichtigt, also Ubergiéinge innerhalb eines
Untergitters, miissen weitere Korrekturen in der Losung der Energieeigen-
werte eingefiigt werden, aus ~o in Formel (2.3]) wird dadurch ein ~v{ &~ 0.2
[16]. Diese fithren zu einer Asymmetrie in der Dispersion zwischen Elek-
tronen und Loéchern, das w-Band in Abbildung 4] wiire in diesen Fall in
Energie-Richtung gegeniiber dem 7*-Band gestaucht.

Die Bandstruktur in Fig. [Z4] zeigt die beiden Bénder der w-Bindung
(p,-Orbital), wobei 7* als anti-bindendes und 7 als bindendes Band be-
zeichnet wird. An den K- bzw. K’-Punkten (im weiteren als Dirac-Punkte
bezeichnet) beriihren sich beide Bénder (Fig. 2:4] (Inset)). In undotiertem
Graphit liegt die Fermi-Energie Fr am Beriihrpunkt beider Bénder, in der
Abbildung als Fliche dargestellt. Das m-Band (Valenzband) ist in dem Fall
komplett mit Lochern gefiillt und das 7*-Band (Leitungsband) leer.
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n*—Band (-)

n—Band (+)

Abbildung 2.4: Gezeigt ist die Bandstruktur von Graphen mit dem Valenzband
(m-Band) und dem Leitungsband (7*-Band). Beide Bénder treffen sich im K- und
K’-Punkt, der als Inset vergrofiert dargestellt ist. Am K-Punkt kann der Verlauf
als linear angenéhert werden.

Der Einfluss des o-Bandes ist bei der Berechnung mit Formel (23] nicht
beriicksichtigt, da der Transport in Graphen hauptséchlich durch die Band-
struktur in der Region um den Dirac-Punkt bestimmt ist [26].

2.2.2 Masselose Dirac-Fermionen

Wird die Dispersionsrelation in der Umgebung des Dirac-Punktes an-
genihert, ergibt sich durch eine Taylor-Entwicklung [20] folgende Beziehung
zwischen der Energie und dem Wellenvektor k

Ey+(K) = £V3y0alk| + O(k?) = tuphlk| + O(K?), (2.6)
wobei vp = 3vypa/2h ~ 10° m/s die Fermi-Geschwindigkeit angibt. Im
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Gegensatz zu ,gewOhnlichen“ Halbleitern ist die Fermi-Geschwindigkeit
oder auch Gruppen-Geschwindigkeit im Graphen um den Dirac-Punkt
nicht vom Impuls oder der Energie abhéngig, da die Dispersion nur linear
abhingig vom Wellenvektor K ist

OE/h|0K| = vp = const. (2.7)

Dieser lineare Verlauf kann mit dem von masselosen ultra-relativistischen
Teilchen (z.B. Photonen, Neutrinos, etc.) verglichen werden, obwohl sich
Ladungstriager im Graphen mit nur etwa einem dreihundertstel der Licht-
geschwindigkeit bewegen. In der Umgebung des K- bzw. K’-Punkt erfiillen
die Wellenfunktionen ¢ () der Teilchen — im Folgenden auch als masse-
lose Dirac-Fermionen bezeichnet [26] [27] — die 2D Dirac-Gleichung aus
der relativistischen Quantenmechanik

— ihop(6 - V)§(F) = Bp(F), (2.8)

woraus sich der folgende Hamiltonian am K-Punkt ergibt

- 0 ky —iky \ _ L oo
HKﬁUF< kI+Zk1/ 0 > —h’U}NT’k (29)
bzw. fiir den K’-Punkt
Hgo(K) = hupé* - k (2.10)
mit dem Operator k = —iV = —i(0/0y,0/0y) und & = (0,,0,) bzw.
" = (04, —0y) einem Vektor aus Paulimatrizen

agE:((l) é),ay=<? Oi). (2.11)

Beide Operatoren wirken auf den ,,Spinor® ¢ = (4,%p), dessen Kom-
ponenten hier nicht ,,Spin up“ und ,,Spin down“ représentieren, sondern
die quantenmechanische Amplitude angeben, ein Elektron im Untergit-
ter A oder B zu finden. Die Paulimatrizen beschreiben hier also nicht
den Elektronenspin-, sondern den ,,Pseudospin“-Freiheitsgrad, wobei der
Pseudospin-Zustand 1) dem Untergitter A und Pseudospin-Zustand |) dem
Untergitter B zugeordnet wird. Der Pseudospin ist — vergleichbar zum Spin
in Halbleitersystemen — eine entscheidende Grofle, auf deren Grundlage
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2.2 Elektrische Eigenschaften

sich folgende wichtige Eigenschaften erkldren lassen.

Der Pseudospin definiert z.B. die Chiralitét eines Systems, die gegeben
ist durch die Projektion des Pseudospins in die Bewegungsrichtung k. Diese
kann entweder negativ oder positiv fiir Locher oder Elektronen sein, d.h.
Eigenwerte der Paulimatrizen o kénnen entweder in Richtung oder gegen
die Richtung des Impulses zeigen. Die Chiralitét ist also wohldefiniert, sie
kann wie eine weitere Quantenzahl behandelt werden [20]. Zur Geltung
kommt die Chiralitdt im Klein-Tunneln und im Magnetotransport.

2.2.3 Zustandsdichte

Die Dispersion wie sie in Kapitel 2221l mithilfe des Tight-Binding-Models
berechnet wurde, ist entscheidend fiir den Ladungstrigertransport in ei-
nem metallischen System. Ist die Fermi-Energie durch ein Gate oder ei-
ne Dotierung des Materials ins Leitungsband verschoben, tragen alle La-
dungstriger unterhalb dieser Energie zum Transport bei. Die Anzahl der
Ladungstréiger bei der Energie F ist durch die Zustandsdichte D(E) gege-
ben. Die Zustandsdichte D(F) im Impuls-Raum ergibt sich aus der Summe
aller Zusténde bei der Energie E aus der Dispersion E(k) (Formel (Z3)
[20], 28].

In der N#he des Dirac-Punktes kann die Dispersion linear angenéhert
werden, s. Formel (2.6]), wodurch sich nach [20] eine lineare Zustandsdichte
in E ergibt, d.h. D(E) ~ % Fiir hohere Energien weit weg vom Dirac-
Punkt &ndert sich der lineai"e Verlauf der Dispersion, wodurch sich eine

VE Abhéngigkeit fiir die Zustandsdichte ergibt [28]. D(E) hat also einen
Verlauf, wie er in Abbildung[Z5] (b) gezeigt ist. Der rote (blaue) Verlauf im
Abbildung (a) deutet das zugehorige Leitungsband (Valenzband) um
den K- und I'-Punkt an.

Fiir hohere Energien, wenn sich k dem I'-Punkt néhert, gibt es in der
Dispersion ein Maximum bzw. ein Minimum, d.h. die Steigung von E(E)
ist Null. Fiir diesen Punkt entsteht in der Zustandsdichte eine sogenannte
Van Hove-Singularitéit, die nicht nur in Graphen-Systemen zu beobachten
ist [20-31].

Fiir Graphen-Einzel-Lagen tritt diese Singularitét erst bei sehr hohen
Energien auf, die durch Dotierung oder Anlegen einer Gate-Spannung Vg
nicht erreichbar sind, d.h. in Einzel-Lagen wird grundsétzlich im linearen
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(a) (b) L E

E (k) A
~1NE

CNP 1

Y

Abbildung 2.5: Dispersion am K- und I'-Punkt (a) und der zugehérige Verlauf
der Zustandsdichte (b) mit den Van Hove-Singularitéiten [29H31].

Bereich (~ E) der Zustandsdichte gemessen [20].

Die Singularitdt kann allerdings durch duflere Einfliisse verschoben wer-
den. Fiir zwei Graphen-Lagen aufeinander, die leicht verdreht sind, wird die
Kopplung zwischen den Lagen unterdriickt, wenn das AB-/Bernal-Stacking
[30H32] aufgehoben ist. Dadurch verédndert sich die Dispersion des Systems,
wie in Abbildung gezeigt ist. Fiir die obere und untere Graphen-Lage
tritt nun je ein Dirac-Punkt auf, dhnlich einer Summe von zwei Disper-
sionen, wobei die Dirac-Punkte durch unterschiedliche Dotierungen zu an-
deren Energien verschoben sind, wie das in der Abbildung angedeutet
ist [33]. Fiir Energien bei denen in der Dispersion E(E) die Steigung Null
wird, treten erneut die Van Hove-Singularitdten auf, die je nach Drehwinkel
der beiden Lagen zueinander bei unterschiedlichen Energien liegen kénnen
[30]. Fiir bestimmte Drehwinkel sind diese Singularitidten also zu Energien
verschoben, die durch Gating oder Dotierung erreicht werden kénnen und
somit einen Effekt auf den betrachteten Transport haben.

Eine weitere Folge der Verdrehung der Lagen ist, dass die Zustandsdichte
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obere Lage untere Lage

V, ~CNP

D(E)

Abbildung 2.6: Zustandsdichte und Dispersion in verdrehten Lagen. Fiir bei-
de Lagen erscheint in der Dispersion je ein Dirac-Punkt und die van Hove-
Singularitidten sind dadurch zu kleineren Energien verschoben [30].

D(F) nicht auf Null zuriickgeht, wie das z.B. fiir eine Graphen-Einzel-Lage
der Fall ist (Abbildung Z5) [30]. Dies ist eine unmittelbare Folge aus der
Dispersion, denn durch die Tatsache, dass die beiden Dirac-Punkte gegen-
einander verschoben sind, gibt es fiir alle Energien Zusténde zum Besetzen
(s. Abbildung[2:0]). Im Gegensatz dazu ist in Einzel-Lagen oder unverdreh-
ten Doppel-Lagen mit Bernal-Stacking, am Dirac-Punkt ein Minimum an
Zusténden erreicht. Theoretisch sinkt D(E) auf Null und der Transport ist
unterdriickt. Der Transport ist dort hauptséichlich durch Elektron-Loch-
Puddles gegeben, die aufgrund der Inhomogenitidt der Probenoberfliche
entstehen [20], [34]. Da dadurch am Dirac-Punkt immer eine endliche Zahl
an Ladungstrigern fiir den Transport vorhanden ist und dieser Transport
sowohl durch Locher als auch durch Elektronen getragen wird, wird der
Dirac-Punkt auch als Neutralitidts-Punkt (gleiche Anzahl an positiven und
negativen Ladungen) oder Charge Neutrality Point (CNP) bezeichnet.

2.2.4 Ladungstragerkonzentration und Kompressibilitat

Die Ladungstriagerkonzentration ns im System ist hauptséichlich durch die
Spannung Vi an den Gates [35] [36] bestimmt. Wird ein elektrostatisches
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Modell angenommen, in dem das Gate und das Graphen als Kondensator-
platten mit dem Abstand d und der Fliche A dienen, so ergibt sich die
folgende Beziehung

580VGA C- VG
ng = =
ed e
mit der relativen Permittivitat e des Dielektrikums und ey des Vakuums,
der Elementarladung e und der Kapazitit C' zwischen Gate und Graphen.
Diese Abhéngigkeit kann in einer Feldeffekt-Messung nachgepriift werden
[35].

Dieses Modell eines simplen Kondensators mit zwei dreidimensionalen
Platten und einem Dielektrikum dazwischen, erfordert eine Korrektur, so-
bald eine der Platten in einer Dimension eingeschriankt ist. Dies wurde
bereits fiir Si-MOSFET's und auch GaAs-AlGaAs Heterostrukturen mit ei-
nem zweidimensionalen Elektronengas (2DES) beobachtet, in denen das
Gate (Platte 1) durch ein Dielektrikum vom zweidimensionalen System
(Platte 2) getrennt ist. Die Korrektur ist die sogenannte Kompressibilitét
oder auch Quantenkapazitét Cq, die bisher an vielen Systemen gemessen
und diskutiert wurde. [37H44]. Diese ist abhéngig von der Zustandsdichte
des 2D System

(2.12)

1 1  1dE 1 1

C T @ Ce g
(2.13)
e2dn 9
Co = 5~ © D(FE),

wobei C' die resultierende Kapazitit, Cg die geometrische Kapazitit des
Gate-Materials und dn/dFE die Zustandsdichte bei der Energie E ist.

Die Kompressibilitdt sagt also aus wie im Unterschied zu einem klassi-
schen Platten-Kondensator die Ladungen im System aufgenommen werden
konnen. In einem Kondensator, bei dem die Platten metallisch (3D) sind,
ist die Zustandsdichte kontinuierlich, d.h. Ladungstriager konnen durch An-
legen einer Spannung recht einfach auf die Platten gebracht werden, es
sind immer Zusténde dafiir vorhanden. Ist jedoch eine Platte auf zwei
Dimensionen eingeschrénkt, miissen zusétzlich quantenmechanische Effek-
te beriicksichtigt werden, die Zustandsdichte verdndert sich und ist unter

34



2.2 Elektrische Eigenschaften

Umstéanden nicht mehr kontinuierlich. Es ist dadurch also nur noch bedingt
moglich durch einen Potentialunterschied zwischen den beiden ,Platten
z.B. ein Elektron auf das 2D-System zu laden, bzw. ist dabei die elektroni-
sche Struktur — die Zustandsdichte — entscheidend, durch die festgelegt
ist, wie viele Elektronen sich im System bis zur Fermi-Energie befinden
diirfen. Kompressibilitidt sagt dabei also aus, wie , kompressibel* das Sys-
tem ist, analog zur Kompressibilitdt von Gasen, die besagt wie sich das
Volumen (=Ladungstrigerkonzentration ng) bei Druckinderung (=Span-
nung am Kondensator) veréindert.

Das heifit die tatsdchliche Kapazitit C ist durch den Verlauf der Zu-
standsdichte gegeben, wobei wie im letzten Kapitel beschrieben der Ver-
lauf in einem bestimmten Energie-Bereich linear ist. Die Abweichung Cg =
62% ist fiir diesen Bereich also ebenfalls linear. Im Bereich des CNP sollte
aufgrund der verschwindenden Zustandsdichte auch die Quantenkapazitét
stark unterdriickt sein. Durch Streuung und Vielteilchen-Effekte zwischen
Ladungstrégern bleibt dn/dE und somit Cg allerdings endlich [34] 43].

Die Kompressibilitit ermoglicht es in solchen Systemen die Zustands-
dichte mithilfe der Formel (ZI3)) iiber Cg zu bestimmen, indem die
Kapazitit des Gesamtsystems gemessen wird [45]. Die Bestimmung der
Kapazitédt kann dabei durch einen Einzel-Elektronen-Transistor (SET)
[34] oder die Anordnung von zwei Gate-Elektroden [41] [43] in der die
Graphen-Lagen eingebettet sind, geschehen. Eine Verdnderung der La-
dungstrigerkonzentration bewirkt dann eine Verschiebung von Ep in der
Zustandsdichte, die direkt verkniipft ist mit der Kompressibilitdt. Damit
wurde z.B. gezeigt, dass um den CNP Elektron-Loch Puddels mafigeblich
zur Leitfahigkeit beitragen, indem nahe dem CNP die Kompressibilitdt mit
einem SET ortsaufgeldst bestimmt wurde [34].

Weitere Korrekturen in der induzierten Ladungstrigerkonzentration
konnen sich durch Dotierungen ergeben, die dadurch entstehen, dass sich
Verunreinigungen, Reste von Chemikalien oder Wasser, durch die Prozes-
sierung, zwischen oder auf den Lagen ansammeln. Diese sorgen fiir eine
zusétzliche Dotierung des Graphen, wodurch sich der CNP verschiebt. Die-
se Korrektur zur Ladungstriagerkonzentration ist gegeben durch den folgen-
den Zusammenhang [46]

EoEVBG

es — Ns on =
Ng Nng + 0N od

(2.14)
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2.3 Transport im Magnetfeld

Ein Magnetfeld fiihrt in einem Metall oder Halbleiter dazu, dass Ladungs-
triager durch das Feld aufgrund der Lorentzkraft abgelenkt werden, wodurch
ein Spannungsabfall zwischen beiden Seiten der Probe entsteht, der durch
die Hall-Spannung Vi ~ Ry gegeben ist. Diese kann durch den klassi-
schen Hall-Effekt beschrieben werden und zeigt einen linearen Anstieg mit
steigendem Magnetfeld (s. Abbildung 27) [47].

@ "
Lo

B

Abbildung 2.7: Unterschied zwischen Ry aus dem Hall-Effekt (gestrichelt) und
dem Quanten-Hall-Effekt (durchgezogen), gemessen an einer Hall-Bar-Struktur
im senkrechten Magnetfeld.

Werden die Ladungstréiger in einer Richtung, auf zwei Dimensionen, ein-
geschriankt, so ist eine Verdnderung der Zustandsdichte zu beobachten, die
zu einer Quantisierung des Hall-Widerstands Ry bei tiefen Temperaturen
fiihrt, was durch den Quanten-Hall Effekt erklidrt werden kann [48]

h Ry,
Ri = 53 = 7o (2.15)
wobei h das Planck’sche Wirkungsquantum, e die Elementarladung, NV
eine natiirliche Zahl und Ry die von Klitzing-Konstante bezeichnet.

Die Quantisierung folgt aus der Verdnderung der Zustandsdichte im Ma-
gnetfeld. Bei verschwindendem Magnetfeld beschreibt die Zustandsdich-
te ein Kontinuum von Zustédnden. In einem zweidimensionalen System im
endlichem Magnetfeld spaltet sich diese aber in diskrete Zustinde — die
Landau-Level — auf (s. Abbildung 2:8)). Die Nummerierung der Landau-
Level ist dabei gegeben durch den Index N (s. Formel (ZI5])).

Der Abstand der Landau-Level ist in Systemen mit parabolischer Di-
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2.3 Transport im Magnetfeld

spersion dquidistant und abhéngig vom Magnetfeld [48]. Im Gegensatz da-
zu hat der lineare Verlauf der Graphen-Dispersion zur Folge, dass der
Abstand der Landau-Level fiir hohere Zustinde (héhere N) kleiner wird
[49H52]. Fiir Einzel-Lagen, ergeben sich aus der Lésung des Hamiltonian
fiir Dirac-Fermionen im Magnetfeld B folgende Energieniveaus

Eno = i\/Z\e\Bhv%(N +1/2+1/2), (2.16)

wobei ¢ die Chiralitdt der Ladungstriger beschreibt und durch das +
in der Wurzel zum Tragen kommt. Aufgrund der unterschiedlichen Zu-
standsdichte fiir Einzel- und Doppel-Lagen ist die Quantisierung zusétzlich
abhéingig von der Art des Systems, bleibt aber in beiden Féllen abhéngig
von B und N. Die Sequenz der Landau-Level (Formel (ZI6])) zeigt also
einen Unterschied zu konventionellen Halbleiter oder metallischen Syste-
men, in denen Ey = hw.(N + 1/2) gilt, wobei w. die Cyclotronfrequenz
abhingig vom Magnetfeld ist.

Eine Verdnderung des Magnetfeldes fithrt bei fester Ladungs-
tragerkonzentration ng zu einer Verschiebung der Zusténde relativ zur
Fermi-Energie Er, gegeben durch Formel (ZI6]), wodurch sich die vorhan-
denen Ladungstrager auf die verénderte Anzahl an Zustdnden unterhalb der
Fermi-Energie Er umverteilen miissen. Dies fiihrt zu einer Quantisierung
des Hall-Widerstands, je nachdem ob Ep zwischen zwei Landau-Leveln
liegt (Abbildung[Z8 (b)) oder im Bereich des ausgedehnten Zustands (Ab-
bildung 2.8 (a)).

Solange Er bei Verdnderung vom Magnetfeld im Bereich zwischen zwei
Landau-Level liegt, bleibt der Widerstand fiir diese Magnetfelder konstant,
da sich die Anzahl der Zustinde nicht &ndert. Schiebt sich ein ausgedehn-
tes Landau-Level durch die Fermi-Energie, so miissen sich die ns; Ladungs-
trager auf die Landau-Level unterhalb der Fermi-Energie umverteilen, was
zu einem Anstieg des Widerstands bei diesem Magnetfeld fiihrt. Dadurch
entstehen die quantisierten Plateaus im Hall-Widerstand, wie im Teil (d)
der Abbildung [Z8] gezeigt [48].

Die Abbildungen (a) und (b) zeigen die Zustandsdichte im Magnetfeld
fiir zwei unterschiedliche endliche Magnetfelder im Graphen. Im Teil (a)
sorgt das Magnetfeld dafiir, dass Er innerhalb eines Landau-Levels liegt,
was zur Folge hat, dass sich der Widerstand veréindert. Im Teil (b) liegt
Er zwischen zwei Landau-Level, wodurch sich ein Plateau im Widerstand
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(a) (b)

AE AE
e e B
D(E)
(c) (d)
“_E AG,
o,
GaAs
D(E) N\
Graphen
;n

Abbildung 2.8: (a) und (b): Zustandsdichten fiir Graphen bei unterschiedlichen
Magnetfeldern bei fester Fermi-Energie Er. Zum Vergleich die Zustandsdichte
fiir GaAs im Magnetfeld (c) und die daraus folgenden Unterschiede in der Quan-
tisierung (d).

Ry bzw. der Hall-Leitfihigkeit Gy (s. Teil (d)) ausbildet. Teil (c) zeigt
zum Vergleich die Aufspaltung der Landau-Level fiir einen konventionellen
Halbleiter (z.B. GaAs) und (d) die entsprechenden Unterschiede in den
Quantisierungen der Leitfihigkeit fiir diese Systeme [50], 53H56].

Aus der Abbildung und auch aus der Formel ([ZI6) wird ein weiterer
entscheidender Unterschied in der Zustandsdichte deutlich. Fiir N = 0 gibt
es im Graphen im Gegensatz zu einem konventionellen Halbleitersystem
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2.3 Transport im Magnetfeld

einen Zustand, der besetzt werden kann, das nullte Landau-Level [50] [57].
Das Auftreten eines nullten Landau-Levels ist die Folge der masselosen
Dirac-Fermionen und fiihrt zu einem fehlenden Plateau in der Hallspannung
bei N = 0 (Abbildung 28] (d) grau markierter Bereich in der Leitfihigkeit
fiir Graphen).

Ein anderer Aspekt ist der Grad der Entartung. Im Graphen fiihrt
die Chiralitédt (Entartung der Untergitter (A/B)) der Ladungstriger zu
einer zusétzlichen Entartung, d.h. durch Spin-Entartung und Chiralitét
ist ein Landau-Level insgesamt vierfach entartet, wodurch sich die Ab-
folge der Hallplateaus im Gegensatz zu Halbleitersystemen zu doppelten
Fiillfaktoren verschiebt (s. Abbildung 2.8 (d)) [53].

= ISV VaVA

B B!

— Graphen
--- Heterostruktur

XX

Abbildung 2.9: Shubnikov-de Haas Oszillationen fiir eine FEinzel-Lage in
Abhéngigkeit vom Magnetfeld B (a) und die Darstellung fiir das inverse Ma-
gnetfeld B! (b). Gestrichelt ist die Kurve fiir ein GaAs-System zum Vergleich
eingezeichnet. Durch die Berry-Phase ist die Oszillation fiir eine Einzel-Lage um
7 verschoben.

Im Lingswiderstand R,, (Abbildung 7)) fiihrt die Quantisierung der
Zustandsdichte zu einer Oszillation des Widerstands, auch Shubnikov-de
Haas-Oszillation (SAH) genannt (Abbildung (a)). An den Stellen, an
denen die Fermi-Energie zwischen zwei Landau-Level liegt, wird auch der
Léngswiderstand minimal, was durch das Modell der Randkané&le beschrie-
ben werden kann [58].

Aus den SdH-Oszillationen lassen sich durch deren Zusammenhang mit
der Zustandsdichte wichtige Eigenschaften des metallischen Systems be-
rechnen. So ergibt sich z.B. aus den Oszillationen die Konzentration der
Ladungstriger ns im System. Bei fester Ladungstrigerkonzentration ist
die Periode im inversen Magnetfeld (s. Abbildung (b)) proportional zu
ng [35, [36]
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-1
ne = ihe (Aé) . (2.17)

Dies ist in Abbildung gezeigt, wobei die Periode durch die grauen
Bereiche in der Abbildung (b) verdeutlicht wird.

All diese Effekte sind fiir Einzel-Lagen- und Doppel-Lagen-Systeme
dhnlich, bis auf die Fiillfaktoren N bei denen die Plateaus auftreten. Die
Ursache fiir den Unterschied ist die unterschiedliche Entartung des null-
ten Landau-Levels fiir Einzel- und Doppel-Lagen, der dafiir sorgt, dass fiir
Einzel-Lagen der Hall-Widerstand um (1/2) - 4e%/h nach unten verschoben
ist, wobei 4 der Entartungsfaktor (Spin und Pseudospin) fiir Graphen ist
B3]

Die Chiralitiat der Ladungstriger ist eine unmittelbare Ursache fiir die-
sen Effekt. Sie ist wie bereits erwédhnt eine Folge aus dem Pseudospin-
Freiheitsgrad im Graphen und ist verkniipft mit der Bewegungsrichtung
der Ladungstriger und der Richtung des Pseudospins. Die Pseudospin-
Entartung wird verursacht durch die beiden Untergitter des Graphen, wobei
die Ladungstréager die Moglichkeit haben zwei chemisch identische Kohlen-
stoffatome A und B in der Einheitszelle zu besetzen.

Die Ablenkung der Ladungstriger auf Cyklotronbahnen im Magnetfeld,
fithrt dadurch zu einer Phasenverschiebung ® der Wellenfunktion durch die
Drehung des Pseudospins um einen bestimmten Winkel. Diese Phasenver-
schiebung ® wird als Berry-Phase bezeichnet [59] [60]. In Graphen Einzel-
Lagen ist die Berry-Phase ® = (1/2) - (27), wodurch sich eine Verschiebung
der Landau-Level um (1/2) - 4e?/h ergibt. Um den Phasenunterschied aus-
zugleichen, wire eine zweite Drehung notwendig. Deshalb sind die Plateaus,
im Gegensatz zu einem konventionellen Halbleitersystem in dem die Berry-
Phase Null ist, genau um diesen Faktor verschoben (s. Abbildung 28 (d)).

Die Phasenverschiebung ist ebenfalls in den SdH-Oszillationen zu se-
hen. Dort ist fiir Einzel-Lagen eine Verschiebung der Oszillationen um 7,
also einer halben Oszillation zu sehen (s. Abbildung 2.9]), durchgezoge-
ne Linie). Dies kann dazu benutzt werden, ein Einzel-Lagen- von einem
Doppel-Lagen-System zu unterscheiden, denn fiir eine Doppel-Lage ist die
Berry-Phase 27, wodurch die Abfolge der Landau-Level N > 0 bis auf
den Entartungsfaktor wieder der eines GaAs Systems entspricht, die SdH-
Oszillationen sind dann unverschoben.
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2.4 Klein-Paradoxon

In einem quantenmechanischen System mit einer Tunnelbarriere der Hohe
Vo und der Dicke d, ist die Transmission fiir ein einfallendes Teilchen mit der
Wellenfunktion 1, fiir das F < Vj gilt, durch eine abfallende Exponential-
funktion [61] gegeben. Dabei wird ein Teil der einfallenden Wellenfunktion
reflektiert und ein Teil kann die Barriere durchdringen, abhéngig von Vj
und d. Die Amplitude der transmittierten Wellenfunktion wird kleiner, die
Wahrscheinlichkeit das Teilchen auf der anderen Seite der Barriere zu finden
ist endlich. Dies wird in der Quantenmechanik als Tunneleffekt bezeichnet.

Wird das gleiche Experiment in Graphen gemacht, so besagt die Theorie,
dass die Transmission immer gleich Eins ist, unabhéngig davon wie breit
oder hoch die Barriere ist. Das liegt im sogenannten Klein-Tunneln oder
Klein-Paradoxon [62-65] begriindet, was auch aus der QED bekannt ist
und im Graphen experimentell nachgewiesen werden kann [61], 66-70].

Dieser Effekt kann wie folgt begriindet werden. Eine Barriere in einem
quantenmechanischen System, wirkt abstoflend fiir Elektronen, weshalb ein
Teil reflektiert wird. In dem relativistischen Graphen-System wirkt aller-
dings ein geniigend grofles abstoflendes Potential fiir Elektronen wie ein
anziehendes Potential fiir Positronen (Locher), d.h. in der Barriere entste-
hen Locherzustéande, die sich energetisch an die Elektronenzustinde anglei-
chen. Dies ist cine Folge aus der Chiralitéit, die Riickstreuung (K — —k)
verbietet, da sonst der Pseudospin nicht erhalten bleibt [7TIH73].

Anschaulich bewegt sich also wie in Abbildung Z10] dargestellt ein Elek-
tron nach rechts auf die Barriere zu, kann dort aber nur in einen Elektronen-
Zustand gestreut werden, der sich ebenfalls nach rechts bewegt, oder aber
in einen Loch-Zustand, der sich nach links bewegt. Ein Elektron was sich
in Richtung des Impulses k& mit der Geschwindigkeit vgp bewegt, ist also in
diesem System gleichbedeutend mit einem Loch, welches sich in die andere
Richtung mit gleicher Geschwindigkeit bewegt und den gleichen Impuls hat
[67].

In der Dispersion entspricht dies wie in Bild 210 zu sehen ist, einer
Bewegung des ,,roten“ Elektrons mit Impuls k£ und Pseudospin +o zu einem
,roten® Loch mit Impuls ¢ = —k und dem Pseudospin +o¢. Die Erhaltung
des Pseudospins verbietet Streuung zu einem ,,griinen“ Loch, dies wiirde
einen Pseudospin-Flip vorraussetzen [61].

Das Klein-Tunneln hat also zur Folge, dass sich ein Elektron, was sich
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Abbildung 2.10: Klein-Tunneln durch eine endliche Potentialbarriere Vj im Gra-
phen. Durch die Chiralitdt der Ladungstréger ist die Transmission fiir Ladungs-
tréger, die die Barriere iiberwinden gleich Eins.

auf eine Barriere zu bewegt in ein Positron ,umgewandelt® wird, welches
sich dann in der Barrierenregion als Loch weiterbewegt und am zweiten
Ubergang wieder in ein Elektron ,umgewandelt* wird. An den Ubergéingen
gibt es keine Riickstreuung, d.h. die Transmission des Elektrons ist Eins,
das heiBt perfekte Transmission. In den Ubergéingen kann es allerdings zu
einer Unterdriickung der Transmission durch z.B. Streueffekte kommen.
Das Klein-Tunneln ist dann nicht ganz perfekt, die Transmission wird da-
durch etwas geringer als Eins [74].

2.5 Zusammenfassung
In diesem Kapitel wurden die theoretischen Grundlagen, die zum

Verstandnis der Struktur und der elektronischen Eigenschaften von Gra-
phen beitragen, erldutert. Dabei konnte die elektronische Struktur herge-
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leitet werden, die sich aus der Bindung benachbarter Kohlenstoff-Atome
ergibt. Es wurde gezeigt, dass der elektronische Transport an den charak-
teristischen Punkten in der Bandstruktur, an den Dirac-Punkten K und
K’, stattfindet, wobei in diesen Punkten die Dispersion linear angenihert
werden kann.

Weiterhin diskutiert wurde der Einfluss der Kompressibilitéit auf die In-
duzierung von Ladungstrigern im zweidimensionalen System. Ebenso das
charakteristische Verhalten im Magnetfeld im Vergleich zu einem zweidi-
mensionalen Halbleiter. Die Quantisierung aufgrund der Aufspaltung der
Zustandsdichte in Landau-Level fiihrt dabei zu einem oszillierenden Wider-
stand dessen Periode proportional zur Ladungstrigerkonzentration ist. Die
Phase Phase des Widerstands ist an die Chiralitdt des Systems gekoppelt
und bietet damit eine Moglichkeit das System zu charakterisieren. Eine
weitere Folge der Chiralitdt wurde am Ende des Kapitels angegeben, der
Transport von Ladungstriagern durch eine Potentialbarriere im Graphen,
die durch das Klein-Tunneln beschrieben werden kann.
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3 Experimentelle Grundlagen: Herstellung und
Messaufbau

Wie bereits erwéhnt, ist die Theorie von Graphen schon seit vielen Jahr-
zehnten bekannt, dennoch ist es sehr spét erst gelungen freistehende Einzel-
Lagen auf einem Substrat zu prédparieren und auch in Transportexperimen-
ten zu untersuchen. Ein Grund dafiir ist, dass von Landau und Peierls [9] [10]
vorhergesagt wurde, dass Graphen in freistehenden Einzel-Lagen thermo-
dynamisch nicht stabil ist. Dies wurde aber inzwischen korrigiert und die
Existenz damit begriindet, dass Graphen in einzelnen Schichten nicht wie
angenommen planar ist, sondern ,gewellt“ (,rippled“), wie in Abbildung
B] gezeigt, wodurch die Stabilitit gewéhrleistet wird [T1].

Abbildung 3.1: Planares (a) und gewelltes (b) Gitter einer Graphen-Einzel-Lage

[11].

Trotz der Vorhersage der Instabilitéit gab es seit langerer Zeit Bestrebun-
gen einzelne Lagen aus einem Graphitkristall abzuspalten, um das noch
fehlende 2D-Allotrop von Kohlenstoff ndher zu untersuchen. Dazu gab es
verschiedene Ideen. Aufzeichnungen von 1962 zeigen, dass wenige Lagen
Kohlenstoff durch Reduktion von Kohlenstoffoxid gefunden und unter dem
Mikroskop untersucht wurden [2]. In diesem Zusammenhang wurde das ers-
te Mal die Bezeichnung ,, Graphen“ benutzt. 1975 wurde dann das erste Mal
epitaktisch versucht einzelne Kohlenstoff-Lagen auf ein Substrat zu wach-
sen [75]. Im Lauf der Zeit haben sich noch weitere Gruppen (z.B. 1999:
[76 [77] 2003: [78] 2004: [79]) daran versucht. Eine elektrische Charakteri-
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sierung oder einen Beweis, dass es sich um Einzel-Lagen handelt, gab es
aber zu der Zeit nicht.

Erst 2004 ist es der Gruppe von A. K. Geim und K. S. Novoselov in Man-
chester (UK) [35] und zeitgleich auch der Gruppe von P. Kim aus Berkley
(USA) [80] gelungen, einzelne Lagen zu priparieren und auch elektrisch zu
charakterisieren und damit den Beweis zu erbringen, ein wirklich zweidi-
mensionales System einer Kohlenstoff-Lage im Labor prépariert zu haben.

Wie erreicht werden kann, einzelne Lagen zu préparieren und daraus
Proben herzustellen, die vermessen werden kénnen, wird in diesem Kapi-
tel beschrieben. Dabei wird zunéchst auf die Art und Weise freistehen-
des Graphen zu erhalten, eingegangen. Im weiteren wird die Lithographie
beschrieben, um dieses spéter auch elektrisch charakterisieren zu koénnen.
Um moglichst kleine Kontakte und Strukturen auf dem Graphen zu erzeu-
gen, wird fiir die Lithographie ein Raster-Elektronen-Mikroskop (SEM)
genutzt.

3.1 Préaparation von Graphen

Die Abbildung zeigt eine SEM-Aufnahme eines Graphit-Stiicks. Zu se-
hen sind aufeinander liegende Lagen von Kohlenstoff. Der Abstand zwi-
schen einzelnen Lagen betrigt ca. 0.34 nm, d.h. die ,, Treppenstufen“ in
der Abbildung bestehen aus weiteren diinnen Schichten, allerdings kénnen
diese unter dem SEM nicht aufgelost werden. Eine genaue Hohenmessung
kann aber z.B. mit einem Raster-Kraft-Mikroskop? (AFM) durchgefiihrt
werden, mit dem die Oberfléiche auf atomarer Skala aufgelost werden kann.

Fiir das Abspalten der einzelnen Schichten wird eine erstaunlich einfache
Methode benutzt. Mit handelsiiblichem Klebeband werden Schichten von
einem Graphitkristall ,abgezogen®. Das Prinzip ist dabei ein ganz Einfa-
ches und jeder der mit einem Bleistift einen Strich auf ein Blatt Papier
gemalt hat, hat bereits Unmengen an einzelnen Kohlenstoff-Schichten her-
gestellt [I]. Dem Ganzen liegt das mechanische Abspalten von einzelnen
Graphit-Lagen aus einem Graphit-Kristall zugrunde. Ein dreidimensionales
Graphit-Stiick besteht aus vielen einzelnen zweidimensionalen Kohlenstoff-
Schichten, die durch geringe Wechselwirkung (van der Waals-Kréfte) zu-
sammengehalten werden.

L Scanning-Electron-Microscope
2Atomic-Force—Microscope
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Abbildung 3.2: Aufnahme eines Graphit-Stiicks mit dem Elektronen-Mikroskop.

Werden von diesem Graphit-Stiick einzelne Lagen abgespalten, indem
das Stiick geteilt und eine der abgespaltenen Teile erneut gespalten wird,
so entsteht nach mehrfacher Wiederholung irgendwann ein Stiick mit nur
noch sehr wenigen bis hin zu einer einzelnen Lage [§1].

Der genaue Ablauf fiir diese Methode sieht folgendermafien aus. Zu Be-
ginn wird ein kleines Stiick Graphit (3-4 mm) auf die klebende Seite eines
Klebebandes gelegt. Danach wird das Klebeband zusammengeklappt, so
dass es das Graphit von beiden Seiten einschliefft. Wird das Klebeband
nun wieder auseinander gezogen, so wird das Graphit in zwei Teile gespal-
ten, dadurch, dass das Klebeband von beiden Seiten am Graphit klebt und
dieses auseinander reifit. Beide Teile bleiben auf dem Klebeband kleben.
Das Klebeband wird nun weitere Male zusammengeklappt und wieder aus-
einandergezogen. Nach einigen Wiederholungen sieht das Klebeband so aus
wie in Abbildung gezeigt ist. In diesem Zustand ist das urspriingliche
Graphitstiick in sehr viele, kleine Stiicke gespalten, die alle auf dem Kle-
beband kleben. Durch das Spalten sind die Oberflichen der oberen Lagen
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Abbildung 3.3: Graphitstiicke auf zwei Klebebédndern nach mehrmaligem Zusam-
menklappen.

direkt nach dem Abspalten sehr sauber.

Um diese Lagen untersuchen zu kénnen, miissen sie nun auf ein Substrat
iibertragen werden. Wird das Klebeband mit der Klebefliche und den vielen
Graphit-Stiicken auf ein Substrat gelegt und vorsichtig mit einer Pinzette
iiber das Klebeband gestrichen, so kénnen einzelne Lagen eine schwache
Bindung mit dem Substrat eingehen. Wird das Klebeband dann vorsichtig
vom Substrat abgezogen und ist die Bindung einer Lage zum Substrat
stirker als die van der Waals Bindung zwischen den Kohlenstoff-Schichten
im Kristall, so bleiben einzelne Lagen auf dem Substrat liegen.

Um spiitere Klebstoff-Reste auf dem Substrat zu minimieren, wird ent-
weder auf Klebeband der Marke Scotch®© zuriickgegriffen, oder aber Wa-
ferband benutzt. Beide zeichnen sich dadurch aus, dass sie wenig adhésiv
sind, d.h. weniger Klebstoff auf der Oberflache haben.

3.1.1 Graphen sichtbar machen

Wie in Bild B.4] zu sehen, sind unter dem Lichtmikroskop nach dem Abzie-
hen des Klebebands, mehrere Stiicke mit unterschiedlicher Gréfie auf dem
Substrat zu erkennen. Dies sind diinne Graphen-Schichten unterschiedlicher

48



3.1 Préiparation von Graphen
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Abbildung 3.4: Lichtmikroskopaufnahme des Substrats mit Graphen unterschied-
licher Dicke. Die Farbe des Substrats wird durch die Dicke der SiO2-Schicht be-
stimmt. (b) zeigt schematisch die Reflektionen an den Grenzschichten, die fiir
den Kontrastunterschied unter dem Lichtmikroskop sorgen.

Dicke und Anzahl an Lagen tibereinander, die im Folgenden auch Flakes
genannt werden.

Auflerdem variiert die Farbe bzw. der Kontrast der Flakes unter dem
Lichtmikroskop zu sehen in Abbildung 3.4l Das hat folgende Ursachen.

Das benutzte Substrat ist ein Silizium Wafer, auf den eine etwa 300 nm
dicke S705-Schicht gewachsen wurde. Diese Schicht, bzw. deren Dicke, ist
entscheidend fiir die Sichtbarkeit des Kohlenstoffs. Wie in Bild [3:4] (b) sche-
matisch dargestellt, wird das einkommende Licht an den Grenzfléchen Luft-
Si05, Graphen-Si0O, und ein weiteres Mal an der Grenzfliche SiO; — Si
reflektiert. Das reflektierte Licht aller Grenzflichen interferiert nun mit dem
einfallenden Licht, so dass ein Kontrastunterschied entsteht, je nachdem wie
dick (Einzel-, Doppel- oder Mehrfach-Lagen) die Graphen-Schicht ist, die
das Licht durchdringen muss. Dadurch entsteht der in Abbildung gezeigte
Kontrastunterschied, der als Farbunterschied wahrgenommen wird. Weicht
die Dicke der Oxidschicht um mehr als > 10 % von der optimalen Dicke
von ca. 285 nm ab, so sind einzelne Graphen-Schichten nicht mehr unter
normalem weiflen Licht mit einem Mikroskop zu finden. Durch Farbfilter
bestimmter Wellenldngen kann die Interferenz fiir SiOy Schichten anderer
Dicken aber so eingestellt werden, dass diinne Schichten wieder sichtbar

werden [82] [83].
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Abbildung 3.5: Aufnahme eines umgeklappten Flakes unter dem optischen Mi-
kroskop (a) und unter dem SEM (b).

FEine exakte Unterscheidung zwischen Einzel-, Doppel- und Mehrfach-
Lagen kann durch eine Kontrastanalyse gemacht werden. Dazu wird der
Kontrast zwischen dem Flake und dem Substrat aus einer Schwarz-Weifl
Aufnahme verglichen. Aus dem Kontrast kann unter Beriicksichtigung der
Transparenz von Graphen die Anzahl der Lagen genau bestimmt werden
[83]. Eine weitere Moglichkeit ist die Betrachtung der ,,Griin-Komponente*
einer Farbaufnahme des Flakes (s. Abbildung ). Wie in Referenz [82]
beschrieben, kann aus der relativen Verschiebung der ,, Griin-Komponente*
zwischen Substrat und Graphen-Flake, die Anzahl der Lagen berechnet
werden. Fiir die gezeigte Probe in Bild (a), ergibt sich eine Anzahl von
zwei Graphen-Lagen.

FEine andere Methode zur Untersuchung der Dicke von Schichten ist zum
einen Ramanspektroskopie [84] [85], bei der durch Bestrahlung der Probe
mit einem Laser verschiedener Wellenléingen, das resultierende Spektrum
auf die Dicke der Schichten schlieflen ldsst. Durch gezielte Bestrahlung mit
dem Laser ist damit eine ortsaufgeloste Messung der Dicke moglich.

Eine weitere Moglichkeit ist die Analyse mit einem AFM. Die theoretische
Hohe einer Lage ist durch den Gitterabstand gegeben, wobei es problema-
tisch ist diese Hohe direkt zu messen, denn durch die Praparation an der
Luft bildet sich durch Luftfeuchtigkeit ein diinner Wasserfilm, der sich auf
dem Substrat absetzt, bevor die Flakes aufgebracht werden. Dieser Wasser-
film muss beriicksichtigt werden, wenn die Stufenhthe zwischen Substrat
und Graphen gemessen wird. Inzwischen sind aber Methoden bekannt das
Absetzen eines Wasserfilms zu verhindern [86].
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3.1.2 Gefaltete Graphen-Lagen

Das Suchen der Flakes gestaltet sich ein wenig wie das Suchen einer Na-
del im Heuhaufen. In Lichtmikroskop- oder auch SEM-Aufnahmen, wie in
Abbildung zu sehen, sind dabei zum Teil Flakes zu finden, bei denen
Teile umgeklappt sind und somit zwei einzelne Lagen aufeinander liegen,
wodurch sich die Eigenschaften und Wechselwirkungen zwischen den Lagen
verdndern.

Abbildung 3.6: Gezeigt ist ein Ausschnitt des Flakes (a) unter dem Lichtmi-
kroskop ohne Bildbearbeitung und mit verstérkter Kontur (b) durch Bildbear-

beitung. Zu sehen sind einzelne umgeklappte Lagen, in einigen Bereichen des
Flakes.

In Abbildung B.8list ein vergréfierter Ausschnitt eines umgeklappten Fla-
kes gezeigt. Das Bild in (a) ist eine Aufnahme unter dem Lichtmikroskop.
In Bild (b) wurden die Kanten fiir den gleichen Bildausschnitt verstérkt.
Dunkle Farben zeigen die Stufen auf der Probe. Zu sehen ist, dass iiber
einen kleineren Bereich eine Graphen-Lage umgeklappt ist, die vorher auf
dem Substrat gelegen hat.

Das Umklappen geschieht entweder wihrend der Flake mit dem Klebe-
band auf das Substrat aufgebracht wird, oder wéhrend der Prozessierung
im Reinraum, wenn die Probe zum Beispiel durch das Aufschleudern des
Lackes bei 4000 Umdrehungen pro Minute gedreht wird. In Abbildung [3.1
ist dies fiir die spéter gemessene Probe gezeigt. Nach dem Strukturierungs-
prozess ist dort u.a. der gestrichelte Teil der Graphen-Lage umgeklappt.

Ursache dafiir ist, dass in verschiedenen Bereichen des Flakes die Bindung
vom Flake zum Substrat durch die van der Waals-Krifte unterschiedlich ist,
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3 Experimentelle Grundlagen: Herstellung und Messaufbau

(@) (b)

Abbildung 3.7: Ausschnitt des Flakes, bei dem nach der Prozessierung ein Teil
umgeklappt ist. Teil (a) zeigt den Flake vor der Prozessierung, Teil (b) danach.
Die gestrichelte Linie kennzeichnet den Flake vor dem Umklappen.

zum Beispiel durch Reste vom Klebeband oder anderen Unreinheiten auf
dem Substrat. Dadurch sind gewisse Bereiche schwécher an das Substrat
gebunden als andere und der Flake kann in diesen Bereichen durch duflere
Krifte umklappen [46, [87] [88].

Das Umklappen des Flakes hat dann natiirlich auch einen Einfluss auf
die elektrischen Eigenschaften. Wird eine Einzel-Lage umgeklappt, so lie-
gen zwei Einzel-Lagen aufeinander, die nun eine Art Doppel-Lagen-System
bilden, d.h. zwei 2D Systeme liegen parallel geschaltet aufeinander. Nicht
zu verwechseln ist das mit einem Doppel-Lagen-System welches direkt mit
der Klebeband-Methode auf das Substrat abgeschieden werden kann, wie
es im Kapitel B.1] beschrieben ist.

Zwischen den beiden Varianten gibt es einen Unterschied, dessen Ursa-
che die ,elektronische Verbindung® zwischen den beiden Lagen ist, d.h. wie
stark sind beide Lagen untereinander elektronisch gekoppelt und wie sehr
beeinflussen die Eigenschaften der einen Lage den Transport und die Struk-
tur in der Anderen. Diese Kopplung ist vor allem abhiingig vom Abstand
und vom Medium zwischen den Lagen (Abbildung B:8)). Wie in der Ab-
bildung B.8] zu sehen, sind in der nachtriglich umgeklappten Probe, beide
Lagen entkoppelt, im Gegensatz zu einem gekoppelten Doppel-Lagen-
System (Bilagen), welches direkt auf das Substrat abgespalten wird. Ein
gekoppeltes System kann als ein einheitliches System betrachtet werden,
wéhrend ein Entkoppeltes in zwei Systeme aufgeteilt werden kann, in etwa
wie eine Parallelschaltung von zwei Widerstéinden (Graphen-Lagen).
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3.2 Prozessierung der Probe

(@) gekoppelt (b) entkoppelt

—

Abbildung 3.8: Schematischer Aufbau eines gekoppelten (a) und entkoppelten (b)
Doppel-Lagen-Systems. Im gekoppelten Fall handelt es sich um ein System mit
einem Abstand von 0.3 nm zwischen den Kristall-Lagen, wihrend die entkoppel-
ten Lagen durch Umklappen entstanden sind und einen Abstand von > 0.3 nm
aufweisen.

3.2 Prozessierung der Probe

Das im letzten Absatz beschriebene Substrat hat nicht nur die Funktion
das Graphen sichtbar zu machen. Es kann auch als Gate benutzt werden,
indem eine Spannung an das Substrat anlegt wird. Durch die Si0O3-Schicht
kann so das Potential in der Umgebung der Substratoberfliche verédndert
werden, so dass im Flake effektiv Ladungstriger durch das Gate-Potential
induziert werden. Um diesen Effekt (Feldeffekt) zu untersuchen und weitere
Informationen iiber das System zu erhalten, muss der Flake strukturiert
und mit Kontakten versehen werden. Die genauen Prozessschritte werden
im Folgenden beschrieben.

Vor dem Aufbringen der Flakes auf das Substrat, wie im letzten Abschnitt
beschrieben, werden Markerstrukturen auf das Substrat aufgebracht, wie
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3 Experimentelle Grundlagen: Herstellung und Messaufbau

sie bereits in Abbildung (a) zu sehen waren. Dies ist fiir alle spéteren
Prozessierungsschritte wichtig, um die genaue Position des Flakes bestim-
men zu kénnen.

3.2.1 Graphen strukturieren

Die Strukturierung der Flakes ist notwendig, um eine wohldefinierte Struk-
tur fiir die spéteren Messungen gewéhrleisten zu konnen. In diesem
Fall wird eine Hall-Geometrie strukturiert. Fiir die Strukturierung wird
zunéchst ein Lichtmikroskop-Bild von der Probe aufgenommen und in die
SEM Software ELPHY iibertragen. Dort kann dann die Hall-Geometrie ge-
zeichnet werden, die spéter in den Flake strukturiert werden soll. Wie in
Bild[B:91zu sehen, ist fiir diesen Flake vorgesehen, die roten Stellen zu struk-
turieren, die griinen Stellen, die den Flake darstellen, bleiben unveréindert.
Die Justierung und Skalierung geschieht dabei tiber die Markerstrukturen
(blau).
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Abbildung 3.9: ELPHY Strukturen zur Belichtung der Atzstrukturen (a) und der
Zuleitungen (b).

Fiir die Strukturierung wird auf das Substrat mit dem Flake ein Zwei-
Lagen-System von Polymerlacken (PMMA 950K und MMA 200K) aufge-
schleudert, die nach dem Ausbacken bei 180° eine Dicke von ca. 200 nm ha-
ben. Im Elektronenmikroskop wird diese Probe anschlieSend auf die Marker
justiert und die vorher gezeichneten Stellen werden mit dem Elektronen-
strahl abgerastert und damit belichtet. Nach dem Belichten wird der Lack
entwickelt. An den belichteten Stellen wird der Lack dadurch entfernt, das
Graphen liegt an diesen Stellen frei. Diese Schritte sind in der Abbildung
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3.2 Prozessierung der Probe

Abbildung 3.10: Die Abbildungen (a) bis (c) zeigen schematisch die Prozessie-
rungsschritte zur Strukturierung einer Hall-Bar-Geometrie in den Graphen-Flake.
In (d) ist die fertig strukturierte Probe unter dem Lichtmikroskop zu sehen.

(a) - (d) dargestellt, wobei die schraffierten Flichen die belichteten
Stellen zeigen.

Die freien Stellen werden im Folgenden in einem Sauerstoffplasma geétzt,
um dem Flake eine Struktur zu geben. Das Plasma reagiert mit dem Koh-
lenstoff, in den Bereichen, die nicht durch den Lack bedeckt sind und
dtzt diesen weg. Der Prozess wird wiederholt bis das Graphen an den
gewiinschten Stellen komplett entfernt ist. Eine Aufnahme unter dem Licht-
mikroskop eines geétzten Flakes auf dem Substrat ist in Abbildung B0l (d)
zu sehen. Die Struktur ist eine Hall-Bar Struktur, um den Flake spéter in
einer Quanten-Hall-Messung charakterisieren zu kénnen.

3.2.2 Aufbringen der Kontakte

Die Hall-Bar Struktur muss nun mit Kontakten versehen werden. Dazu
werden ebenfalls mit ELPHY, Kontaktpads und Zuleitungen zum struk-
turierten Flake gezeichnet, die erneut mit Elektronenstrahl-Lithographie
(Electron Beam Lithography (EBL)) aufgebracht werden. Die Justierung
erfolgt wieder iiber die Marker. Bild B9l (b) zeigt ein Beispiel einer Struktur
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3 Experimentelle Grundlagen: Herstellung und Messaufbau

(a) (b)

Abbildung 3.11: In Teil (a) und (b) sind schematisch die Prozessierungsschritte
zur Strukturierung der Zuleitungen gezeigt, wodurch eine elektrische Charakte-
risierung erméglicht wird. In (c) und (d) sind Aufnahmen unter dem Lichtmikro-
skop von den Zuleitungen zum Graphen zu sehen.

mit Zuleitungen und Markern in ELPHY.

Die EBL verlduft wieder in einem Standardprozess mit Aufschleudern
eines Zwei-Lagen-Systems von Polymer-Lacken (PMMA 950K und MMA
200K), mit einer Gesamtdicke von ca. 175 nm. Nach dem Ausbacken des
Lackes bei 180° wird die Probe im Sekundirelektronen-Mikroskop (SEM)
anhand der vorher aufgebrachten Marker justiert und die Strukturen, die
vorher gezeichnet wurden, belichtet. Anschlieend wird die Probe entwi-
ckelt und eine 7 nm dicke Chrom- und 35 nm dicke Gold-Schicht aufge-
dampft, die als Material fiir die Zuleitungen gewahlt wurden. Nach an-
schliefendem Aufdampfen und dem Lift-off ist die Probe mit Zuleitungen
und Kontakten versehen. Das ist schematisch in Abbildung 311 (a) - (d)
gezeigt. Teil (c) und (d) zeigt eine Lichtmikroskopaufnahme der Zuleitun-
gen nach dem Entwickeln. Mithilfe dieser Kontakte kann die Probe nun mit
Messgeréten verbunden und vermessen werden.
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3.2 Prozessierung der Probe

3.2.3 Herstellung der Topgates

Ein weiteres Werkzeug zum Verédndern der Probeneigenschaften ist das
Topgate. Damit ist es moglich die Ladungstrigerkonzentration in der Probe
lokal zu verindern. Dabei wird durch eine Spannung am Gate das Potential
in der Probe veréndert.

Dazu wird der Flake mit den vorher aufgedampften Kontakten mit einer
weiteren Polymerschicht belackt, diesmal nur mit einer Schicht des Lackes
PMMA 950K mit einer Dicke von ca. 60 nm nach dem Ausbacken. Diese
Schicht wird mit dem Elektronenstrahl in einem definierten Bereich iiber
dem Graphen-Flake mit einer Dosis von 60 x 120 uC/ cm? bei einer Strah-
lenergie von 30 kV belichtet. Durch diesen Schritt wird der Lack durch die
Elektronen ,ausgehértet wodurch er Aceton-besténdig gemacht wird. Ein
anschliefendes Acetonbad bewirkt, dass der Lack an der belichteten Stelle
auf der Probe bleibt und der Rest entfernt wird.

(b) !

Abbildung 3.12: (a) PMMA Schicht auf der im folgenden Schritt ein Topgate
aufgebracht wird. Teil (b) zeigt schematisch die fertige Probe mit Topgates und
Zuleitungen.

Die Probe mit dem Graphen-Flake und einem Teil der Goldkontakte ist
nun durch eine isolierende Polymerschicht bedeckt, wie es in Abbildung
(a) dargestellt ist. Darauf werden anschlieend mit EBL weitere Zu-
leitungen prozessiert, die iiber dem Graphen-Flake liegen und durch die
Isolierung des Polymers als Topgates genutzt werden konnen. Dies ist in
Bild (b) zu sehen.

Die fertige Probe mit den Topgates ist in Abbildung [B.I3mit den Dimen-
sionen der Hall-Bar-Struktur und den Topgates dargestellt. Der Abstand
zwischen den Kontakten betrégt ca. 5 um, die Breite des Hall-Bars betréagt
in etwa 2.5 pm. Die Topgates haben beide eine Breite von ca. 1.1 pum.
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Abbildung 3.13: Abmessungen der Hall-Bar-Struktur und der Gates auf der
Graphen-Probe.

Diese Probe kann nun in einem Kryostaten bei tiefen Temperaturen und
im Magnetfeld vermessen werden. Der Messaufbau und das Messsystem
werden im folgenden Abschnitt beschrieben.

3.3 Messaufbau

Alle Messungen wurden in einem Kryostaten durchgefiihrt, um tiefe Tem-
peraturen in der Umgebung der Probe zu erhalten. Diese sind notig, um
Quanteneffekte sichtbar zu machen. Fiir alle Messungen wurde die Probe
in einen Tieftemperatur-Probenstab eingebaut. Mit diesem ist es moglich
die Probe auf Helium-3 Temperatur (ca. 400 mK) abzukiihlen.

Die Probe selber befindet sich wihrend der Messung am unteren Ende
eines Probenstabes, der im Kryostaten kalt gehalten wird. Uber Zuleitun-
gen ist die Probe an externe Messgeréte angeschlossen. Die Verbindung zur
Struktur, die vermessen werden soll, geschieht iiber die vorher gefertigten
Kontakte auf dem Flake. Dadurch kann an die Probe ein definierter Strom
oder eine definierte Spannung angelegt und ausgelesen werden.

Gemessen wurden Wechselstrom-Signale (AC), wodurch das Rauschen
in den Messungen verringert werden konnte. Zusétzlich wurde ein
Gleichstrom-Signal (DC) auf das AC-Signal addiert, um Nichtlinearitéten
in der Strom-Spannungs-Kennlinie zu detektieren. Der schematische Auf-
bau ist in Abbildung B.14] dargestellt.

Mit einem Keithley 2400 wird eine definierte Spannung Vg am Back-
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3.3 Messaufbau
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Abbildung 3.14: Schematischer Aufbau zur elektrischen Charakterisierung der
Hall-Bar-Geometrie im Graphen auf einem Substrat mit unterschiedlichen Gates.

gate (Verbindung zur Substratunterseite) angelegt. Diese Spannung kann
in einem Bereich verdndert werden, der abhéngig von der Durchbruchspan-
nung des Substrats ist. Die Durchbruchspannung ist unter anderem von der
Qualitdt des Substrats abhéngig und wird durch die Anzahl der Storstellen
bestimmt. Um einen Durchbruch zu vermeiden, muss der Strom durch das
Backgate stdndig kontrolliert werden. Ein Durchbruch kann zur Zerstérung
des Graphen-Flakes fiithren.

Das verursachte Potential des Backgates bewirkt eine Verschiebung der
Fermi-Energie im Graphen. Dadurch kann, wie im Kapitel durch die
Formel ([212)) beschrieben, die Ladungstrigerkonzentration ngg im System
variiert werden. Analog dazu kann an ein weiteres Gate auf der Obersei-
te der Probe, einem Topgate, ebenfalls eine Spannung (Vra, /7¢,) angelegt
werden, wodurch die Ladungstrigerkonzentration npqg lokal eingestellt wer-
den kann.

An das strukturierte Graphen wird iiber die Kontakte 9 und 5 ein
Strom Igp durch die Probe getrieben, indem iiber einen Vorwiderstand
Ry = 10 M eine definierte Spannung Vgp angelegt wird. Zwischen den
Kontakten 12 und 18 wird die Spannung in Léngsrichtung V., d.h. par-
allel zum induzierten Strom gemessen. Uber die Kontakte 8 und 13 also
senkrecht zur Stromrichtung, wird die Querspannung (Hallspannung) V.,
gemessen. Uber den induzierten Strom Isp kénnen aus den Spannungen
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3 Experimentelle Grundlagen: Herstellung und Messaufbau

iber das Ohmsche Gesetz (U = R - I) die Widerstdnde R,, und R, be-
rechnet werden.

3.4 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurden die grundlegenden Schritte zur Herstellung der
Proben fiir die folgenden Versuche dargestellt.

Dabei wurde zum einen auf die Priparation und das Suchen und Finden
der Flakes eingegangen, was mit einer recht simplen Methode mit einem
handelsiiblichen Klebeband moglich ist, zum anderen wurde gezeigt, wie
durch trockenchemisches Atzen das Graphen strukturiert wurde. Anschlie-
Bend wurde erklirt, wie die Kontakte und zur zusétzlichen Beeinflussung
der Ladungstriger verschiedene Topgates mithilfe der Elektronenstrahl-
Lithographie gezielt auf die Probe prozessiert wurden. Am Ende des Ka-
pitels wurde der Aufbau des Messsystems erldutert, in dem die folgenden
Messungen durchgefiithrt wurden.
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4 Charakterisierung der Probe - Der Feldeffekt
im Graphen

In diesem Kapitel werden Messungen an Graphen vorgestellt, die zunéchst
der Charakterisierung und dem grundsitzlichen Verstéindnis des Transports
der Ladungstriger durch die Probe dienen sollen. Die Messungen wurden
bei tiefen Temperaturen bis ca. 400 mK und bei Magnetfelder bis 13 T
durchgefiihrt. Die Herstellung und der Aufbau der Probe sind in Kapitel
néher erldutert.

4.1 Globale Anderung der Ladungstrigerkonzentration

Das Substrat auf dem das zu messende Graphen liegt, erlaubt es, eine
Spannung an das Backgate anzulegen und iiber die daraus resultierende
Anderung des Potentials in der Probe die Konzentration der Ladungstriger
in dieser einzustellen. Ein systematisches Durchstimmen der Spannung am
Backgate liefert dabei den Feldeffekt, der eines der Werkzeuge zur Cha-
rakterisierung der Probe ist, da durch ihn das Transportverhalten der La-
dungstréger studiert werden kann [35].

Wie im Kapitel @ bereits ausfiihrlich erlautert, wird der Transport in Gra-
phen hauptséchlich durch die Dispersion um den Dirac-Punkt bestimmt,
angenéhert durch einen linearen Verlauf, wobei die Lage der Fermi-Energie
Er, die Anzahl der besetzten Zustinde im Valenz- und Leitungsband be-
stimmt. Durch eine angelegte Spannung, z.B. am Backgate (Vpg) kann Ep
im Energiespektrum verschoben und somit die Konzentration der Ladungs-
triger eingestellt werden, wobei aus Formel (2.12) der Zusammenhang folgt

EF ~ \/ VBG ~\/NBqG- (41)
Diese Proportionalitdt kann in einer Feldeffektmessung ausgenutzt

werden. Das Silizium-Substrat fungiert hierbei als Gate, welches durch
die isolierende SiOz Schicht (Dielektrikum) vom Graphen getrennt ist.
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Abbildung 4.1: Feldeffekt der sich bei Veridnderung der Spannung am Backgate
ergibt. Aufgetragen ist der Widerstand R, und die Leitfahigkeit G, gegen die
Spannung Ve am Backgate.

Wird eine Spannung an das Substrat angelegt, wird durch den Einfluss
des elektrischen Potentials die Fermi-Energie und somit die Ladungs-
tragerkonzentration npg in der Probe nach Formel (@1]) verdndert.

Fiir die in Abbildung[3.14] beschriebene Probe wird dies durchgefiihrt, in-
dem ein konstanter Strom von Kontakt 5 zu Kontakt 9 durch die Probe ge-
trieben wird und der Spannungsabfall parallel zum Stromfluss (V. ~ Ryz)
gemessen wird. Gleichzeitig wird die Backgate-Spannung Vg verédndert,
um die Ladungstrigerkonzentration npg in der Probe zu variieren. Die
Messdaten sind in Abbildung 1] gezeigt. Aufgetragen ist der Widerstand
R, (rot) und die Leitfihigkeit G, = 1/Ry,; (schwarz) in Abhéngigkeit
von der angelegten Spannung Vpg.

Beschreiben ldsst sich der Verlauf der Feldeffektmessung wie folgt. Bei
negativer Backgate-Spannung Vg ~ —10 V ist der Widerstand R, =~ 2 k{2
zunéchst vergleichsweise niedrig, bzw. die Leitfdhigkeit in der Probe
hoch. In diesem Zustand ist die Fermi-Energie durch das Anlegen einer
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4.1 Globale Anderung der Ladungstrigerkonzentration

Spannung in das Valenzband (7-Band) verschoben (s. Inset), die Majo-
ritdtsladungstriager in der Probe sind Locher. Wird die Spannung Vg am
Backgate erhoht, verschiebt sich Er in Richtung des Dirac-Punktes, die
Ladungstragerkonzentration wird geringer, der Widerstand erhcht sich,
bis zu einer Spannung von Vpg ~ 18 V. An diesem Punkt liegt die
Fermi-Energie im Dirac-Punkt, der Widerstand wird maximal, die La-
dungstriagerkonzentration ist fiir diese Messung am geringsten.

Laut Theorie treffen sich dort das Leitungs- und das Valenzband in ei-
nem Punkt, an dem auch die Zustandsdichte Null ist, d.h. es existieren kei-
ne Zustédnde zum Besetzen (Abbildung 20). Das heifit theoretisch miisste
der Widerstand an dem Punkt unendlich werden, bzw. die Leitfihigkeit
auf Null gehen. Vielmehr stellt sich aber ein endlicher Widerstand ein,
denn Elektronen und Loécher sind in gleichem Mafle vorhanden. Um die-
sen Sachverhalt auszudriicken, wird der Dirac-Punkt im Folgenden auch
Neutralitdtspunkt (CNP) genannt.

Zu sehen ist zusitzlich, dass der CNP in positive Spannungsrichtung
(Vg =~ 18 V) verschoben ist. Das weiit auf eine Dotierung durch Ver-
unreinigungen, wie Lackreste oder Wasser in der Umgebung des Flakes
hin, wodurch ohne angelegte Backgate-Spannung die Fermi-Energie Fr ins
Valenzband verschoben ist [35].

(a)

z

Abbildung 4.2: Ripples in einer Graphen-Lage (a) und die daraus folgende Lage
der Dispersion relativ zur Fermi-Energie Er (b).

Fiir den endlichen Widerstand am CNP gibt es nun mehrere Be-
griindungen. Dies wird durch die gewellte Oberfliche von Graphen (s. Ab-
bildung (a)) verursacht, die auch fir die thermodynamische Stabilitét
verantwortlich ist [I2] [I3]. Diese Welligkeit hat zur Folge, dass die relative
Lage der Fermi-Energie in der Dispersion, bei fester Spannung am Backga-
te, iiber die Probe nicht konstant ist. Die Fermi-Energie Er selber bleibt
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4 Charakterisierung der Probe - Der Feldeffekt im Graphen

iiber die Probe konstant, aber die Dispersion der gewellten Probe verschiebt
sich. ,, Wellentéler®, die ndher am Substrat liegen, erfahren ein etwas ande-
res Potential als , Wellenberge“, die weiter weg sind, was in Abbildung
(b) angedeutet ist. Dadurch gibt es fiir ein festes Vpg tiber die Probe ver-
teilt Uberginge von elektronen- zu locherleitenden Gebieten. Das hat zur
Folge, dass es in der Probe immer Ladungstriger gibt, die zum Transport
beitragen kénnen, wodurch die Leitfahigkeit nicht auf Null fallt [34].

Ein weiterer Effekt ist der Verlauf der Zustandsdichte. Durch van
Hove-Singularitéten [30] stehen in einem System mit verdrehten Lagen
zusétzliche Zustdnde am CNP zur Verfiigung, die am Transport teilnehmen
konnen. Weitere Einfliisse auf diesen Punkt haben geladene Fehlstellen,
Elektron-Elektron-Wechselwirkungen (WW) [32] oder Elektron-Phonon-
WW [21]. Uber den genauen Wert des maximalen Widerstandes, bzw. der
minimalen Leitfihigkeit am CNP gibt es viele Untersuchungen, es wird ein
Wert von Ri,q. = h/4e? vorhergesagt [19, [89-91].

Wird nun in der Messung, nachdem der CNP erreicht wurde, die Span-
nung Vg weiter erhoht, so sinkt der Widerstand wieder, die Fermi-Energie
wird weiter ins Leitungsband (7*-Band) verschoben, Elektronen werden die
Majoritdtsladungstrager und bestimmen nun die Transport-Eigenschaften
des Systems.

Aus dem gemessenen Feldeffekt (Abbildung E.T]) ldsst sich nun iiber die
Leitfiahigkeit G..(Vsg) = Ruz(Vpg)~' die Mobilitit der Ladungstriiger
bestimmen. Wird angenommen, dass die Si0s-Schicht das Dielektrikum
zwischen zwei Kondensatorplatten — Si-Substrat und Graphen-Flake —
ist, so ergibt sich zunéchst nach Formel (212)) fiir eine Dicke von d=300 nm
des SiOq (e = 3.9) und einer Fliche von A = 1 cm? eine Flichenkapazitiit
von C' = 11.5 nFem ™ 2.

Die theoretisch induzierte Ladungstrigerkonzentration ns, durch das
elektrische Feld, ergibt sich aus der Elektrostatik mit dem Zusammen-
hang @Q = A - ny, - e, in Abhéngigkeit der angelegten Backgate-Spannung
U = Vpg, mit der oben berechneten Kapazitéit zu

_ea0(Vee — Vie) _ C- (Vee — Vie)

= = 4.2
Nth e d e ) ( )

wobei V3. die Verschiebung des CNP durch die Dotierung angibt.
Fiir die Messung in Abbildung BTl ist V3, ~ 18 V. Aus der Ladungs-
triagerkonzentration folgt dann die Mobilitdt der Ladungstriager
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4.1 Globale Anderung der Ladungstrigerkonzentration

= GaaVBG) (4.3)
nin(Vea) - e
mit der Leitfahigkeit G, (s. Abbildung [T]), die im Bereich hoher Kon-
zentrationen durch einen linearen Verlauf in n;j, gefittet werden kann. Dass
dieser Verlauf in der Ndhe des CNP nicht mehr linear ist, ist eine Folge von
Dotierung und Streuung bei niedrigen Energien [92-96]. Fiir die Messung
(Abbildung ET)) ergibt sich damit eine Mobilitéit von u ~ 900 cm?/V - s.
Die Mobilitét ist bestimmt durch die Driftgeschwindigkeit der Ladungs-
trager im angelegten elektrischen Feld. Diese ist wiederum abhéngig von
Streuprozessen, zum Beispiel verursacht durch Storstellen oder Dotierato-
me. Jedes Dotieratom verursacht ein Streupotential in der Probe, welches
die Leitfdhigkeit und somit die Mobilitdt unterdriickt. Die Mobilitdt sagt
also etwas iiber die Reinheit oder Qualitéit der Probe aus. Eine hohe Mobi-
litdt ist Voraussetzung fiir den ballistischen Transport, der entscheidend fiir
z.B. elektronische Bauteile ist, in denen hohe Beweglichkeiten und niedrige
Verluste (Dissipation) ausschlaggebend fiir eine hohe Giite sind.

ballistisch

Abbildung 4.3: Diffuser und ballistischer Transport eines Elektrons vom Source-
(S) zum Drain-Kontakt (D).

Verglichen mit z.B. GaAs-Halbleiter-Heterostrukturen ist die Mobilitéit
bei tiefen Temperaturen im Graphen recht niedrig. Das kommt daher, dass
die Proben an der Oberfliche des Substrats liegen und somit im Vergleich
zu Systemen, die im Ultra-Hoch-Vakuum unter der Oberfliche eines Sub-
strats gewachsen werden, durch Unreinheiten auf bzw. unter dem Flake,
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sehr stark beeinflusst werden. Des weiteren ist der gezeigte Feldeffekt auf
einer Probe gemessen worden, auf der eine Polymerschicht aufgebracht ist.
Das fithrt zu weiteren Verunreinigungen und einer noch geringeren Mobi-
litdt. Um hohere Mobilitdten zu erreichen, kann das Substrat unter dem
Flake weggeitzt werden [90, [97]. Es kénnen auch durch Heizen des Flakes
im Vakuum Verunreinigungen entfernt werden [98]. Damit werden derzeit
Mobilititen von bis zu 200’000 cm?/V - s erreicht [97].

4.2 Hysterese

Wird ein System einem elektrischen oder magnetischen Feld ausgesetzt, rea-
giert es je nach Art des Systems auf dieses Signal. Wird das System durch
duflere oder innere Parameter beeinflusst, kann es zu einer , Verzégerung*
des Signals kommen, das Material wird durch vorhergehende Ereignisse be-
einflusst, es kommt zur Hysterese. Ein bekanntes Beispiel ist die Speiche-
rung von Daten auf einer Festplatte oder anderen nichtfliichtigen Speichern
(MRAMIT). Dabei wird die Hysterese im magnetischen Moment von Ferro-
magneten ausgenutzt, was damit verglichen werden kann, dass sich das Ma-
terial nach der Magnetisierung , merkt* in welche Richtung das Magnetfeld
gezeigt hat. In elektrischen Systemen kann dergleichen durch Aufladung
der Umgebung passieren, was zu einer Richtungsabhingigkeit des Signals
fiihrt.

Eine solche Hysterese tritt auch im Feldeffekt auf, wie in Abbildung [£.4]
gezeigt. In dieser Messung wurde die Spannung am Backgate von 0 V auf
40 V (schwarze Kurve) gesweept und nach kurzem Warten (ca. 1 Minute)
zuriick auf 0 V gefahren (rote Kurve). Zum einen ist eine klare Hysterese
zu erkennen, denn der CNP hat sich um ca. 12 V verschoben und der
Verlauf im Bereich von diesem hat sich etwas verdndert. Zum anderen ist
ein abruptes Abfallen bei Vpg = 38 V zu sehen. Im weiteren Verlauf ist bei
40 V ein Sprung zu sehen, der durch das kurze Warten bei 40 V verursacht
wird. In dieser Zeit verringert sich der Widerstand um ca. 200 Ohm.

Die Hysterese und das Abfallen ist auf ein unsauberes Substrat
zuriickzufithren [99] [100]. Es ist in allen Messungen auf diesem Substrat
zu erkennen. Verunreinigungen oder auch Dotierungen im Substrat wir-
ken als Ladungsfallen (,,charge traps“), welche Ladungen einer bestimmten

IMagneto-resistive Random Access Memory
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= hin

R, (kQ)

CNP
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CNP
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|
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Abbildung 4.4: Feldeffekt bei Verdnderung der Spannung am Backgate fiir zwei
Richtungen. Zuerst wurde die Spannung von 0 V auf 40 V gesweept (schwarze
Kurve), dort kurz gewartet und dann zuriick auf 0 V gesweept (rote Kurve). In
der Messung ist eine deutlich Richtungsabhéngigkeit sichtbar.

Sorte (Elektronen oder Locher) ,einfangen“ koénnen. Diese eingefangenen
Ladungen im Substrat wirken dem angelegten Feld entgegen und fiithren
zu einem effektiv verringertem Feld, d.h. der Neutralitdtspunkt verschiebt
sich. Die Entladung der Storstellen findet auf einer gréfieren Zeitskala als
die Aufladung statt, weshalb dieser Effekt in der Messung sichtbar wird.

Der Sprung bei 38 V kann durch einen lawinenartigen Durchbruch von
Ladungstrégern in die Inversionsschicht zwischen Si/Si02 erklért werden,
was in den Referenzen [99] [I0T] ebenfalls beobachtet und diskutiert wird.

Die gezeigte Hysterese und der Sprung im Feldeffekt ist nur beim
Verdindern der Backgate-Spannung sichtbar. Wird die Spannung an ei-
nem der Topgates variiert, so ist keine Verschiebung der Kurven zu se-
hen. Dies weist darauf hin, dass die Ursache dieses Effekts von der Sub-
stratseite kommt. Da die Hysterese bei langsamen Sweepraten sehr gering
ist, und die Entladung iiber sehr lange Zeitskalen stattfindet, wurde bei
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4 Charakterisierung der Probe - Der Feldeffekt im Graphen

den Messungen darauf geachtet, dass sich nach jeglicher Verdinderung der
Backgate-Spannung Vpg der gemessene Widerstand auf einen konstanten
Wert eingepegelt hat, so dass diese Effekte im Substrat keinen wesentlichen
Einfluss auf die Messung haben.

4.3 Bipolare Uberginge in Graphen

Zum Andern der Ladungstrigerkonzentration im Graphen ist bisher nur
auf das Backgate zuriickgegriffen worden. Dies erméglicht eine globale
Verdnderung der Fermi-Energie iiber die gesamte Probe. Um weitere Ef-
fekte zu studieren, wie z.B. das Klein-Paradoxon bei einem p-n-Ubergang,
kann ein weiteres Gate auf der Probe aufgebracht werden. Damit ist es
zusétzlich moglich die Ladungstriagerart und -konzentration lokal in der
Probe einzustellen [74], 88, [T02HI06].

Wie in Kapitel B.21 beschrieben, wurden dafiir weitere Zuleitungen auf die
Probe prozessiert (s. Abbildung[B.12]), die durch eine 60 nm Dicke dielektri-
sche Schicht vom Graphen getrennt sind. Durch die elektrische Isolierung
vom Flake konnen diese durch Anlegen einer Spannung als zusétzliche Ga-
tes verwendet werden. Im Folgenden wird der Einfluss dieser Gates auf den
Transport im Graphen ndher untersucht.

Fiir eine erste Messung ist in Abbildung 4.5 der Feldeffekt fiir das Topga-
te (T'G1, s. Abbildung BI4]) gezeigt. Die Spannung am Backgate wurde fiir
die Messung bei Vg = —24 V (rote Kurve) (-40 V, blaue Kurve) gehal-
ten. Der Verlauf ist vergleichbar mit dem Verlauf in Abbildung 1] fiir den
Feldeffekt des Backgates. Die Peakbreite fiir den Feldeffekt des Topgates
ist etwas schmiéler. Die Ursache dafiir ist, dass die induzierte Ladungs-
tragerkonzentration nye und damit der Widerstand, nach Formel (2]
vom Dielektrikum abhéngig ist. Da das PMMA als Isolierschicht zwischen
Topgate und Probe diinner ist als das SiOs im Substrat zwischen Backgate
und Probe und das Polymer auch eine andere Permittivitét (eparara = 4.5)
hat, ist die Kapazitat bzw. die induzierte Ladungstrigerkonzentration nrqg
nach Formel (2I2) hoher. Dadurch wird die Fermi-Energie in der Disper-
sion durch das Topgate pro angelegter Gate-Spannung Vrg stérker ver-
schoben und der Peak wird schmaéler. Die aus diesem Feldeffekt berechnete
Mobilitét nach Formel {3) ist mit u ~ 250 cm?/V -s geringer, als die nach
der Backgate-Abhéngigkeit berechneten (Seite [65)).

Der weitere Verlauf in Abbildung kann nun folgendermaflen verstan-
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Abbildung 4.5: Feldeffekt bei Verdnderung der Spannung Vre am Topgate fiir
zwel unterschiedliche Backgate-Spannungen Veg = —24 V (rot) und -40 V (blau).

den werden. Durch eine fest eingestellte Spannung am Backgate (Vpg =
—24 'V (-40 V)) ist die Fermi-Energie Er global iiber den gesamten Flake
in eine bestimmte Richtung verschoben. Wird dann die Spannung am Top-
gate verdndert, wird lokal die Fermi-Energie gegen das Backgate-Potential
verschoben und dadurch lediglich in diesem Bereich unter dem Topgate
die Ladungstriagerkonzentration verdndert. Dies fithrt dazu, dass innerhalb
der Probe unterschiedliche Ladungstriagerkonzentrationen eingestellt wer-
den konnen, weil Er in den jeweiligen Dispersionen bei unterschiedlichen
Energien liegt (Inset Abbildung [.1]).

In der Messung ist dabei zu sehen, dass fiir negative Spannungen am Top-
gate der Widerstand geringer ist, als fiir positive Spannungen (gestrichelte
Linien), die Kurve ist also nicht symmetrisch um den CNP. Dies liegt in der
Konfiguration der beiden Gates begriindet. Die Backgate-Spannung ist mit
-24 V so eingestellt, dass die Fermi-Energie durch dieses ins Valenzband ver-
schoben wird, Locher sind also zunéchst Majoritatsladungstrager im gesam-
ten Flake. Abhéingig davon, welche Spannung nun am Topgate anliegt, kann
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4 Charakterisierung der Probe - Der Feldeffekt im Graphen

die Konfiguration im System geédndert werden. Bei Vg < 15 V bleiben im
Graphen unter dem Topgate ebenfalls Locher die Majoritéatsladungstréiger.
Bei Vg > 15 V sind es Elektronen, wobei im Bereich neben dem Top-
gate in beiden Féllen weiterhin Locher existieren. Es ergibt sich also ei-
ne p-p-p Konfiguration fiir Vpg < 15 V und eine p-n-p Konfiguration
fir Vrg > 15 V, wobei n fiir Elektronen und p fiir Locher als Majo-
ritéitsladungstriiger steht. Verdeutlicht ist dies in der Abbildung5]im Inset
durch die jeweiligen Dispersionen und die relative Lage von Er in diesen.
Fiir eine Spannung von Vpg = —40 V (blaue Kurve) wird die Asymmetrie
etwas geringer.

Wird ein diffuses System angenommen, was aufgrund der geringen Mo-
bilitédt zu erwarten ist, so sollte der Widerstand auf beiden Seiten des CNP
(Vrg =~ 15 V) in etwa gleich sein, unabhiingig von der Konfiguration der
Ladungstriger in der Probe [74]. Des weiteren sollten sich die Ladungs-
trager im Graphen — durch das Klein-Tunneln (Kapitel 2.4)) — ungehin-
dert durch die Region unter dem Topgate bewegen konnen, d.h. es ist eine
Transmission von 7 = 1 beim Ubergang von Elektronen zu Léchern zu er-
warten. Dafiir sind allerdings die Eigenschaften des n-p Ubergangs wichtig,
d.h. Unordnung und die Breite des Ubergangs spielen eine wichtige Rolle.

[65, 107, [108]

R1 R2 R1

R R R R

ball " diff ball ~ diff

Abbildung 4.6: Modell von Reihenwidersténden fiir den ballistischen und diffusen
Transport iiber eine Barriere (p-n-p Konfiguration) im Graphen.

Die Asymmetrie in Abbildung fL5 ist also eine Folge des Ubergangs (R
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in Abbildung 6] von n nach p, bei dem zusétzlich ballistische Effekte
zum Tragen kommen. Bei einem bipolaren Ubergang (n-p/p-n) ist fiir den
ballistischen Fall die Transmission im Wesentlichen abhéngig von der Breite
des Ubergangs und zum Teil von Wechselwirkungseffekten nahe dem CNP
[108]. Im Gegensatz dazu ist fiir den monopolaren Fall (n-n/p-p) die Trans-
mission annihernd Eins. Der Widerstand der Uberginge Ry ist also auf-
grund der unterschiedlichen Transmissionen fiir einen bipolaren Ubergang
hoher als fiir einen monopolaren. Fiir den bipolaren Fall ist das Klein-
Tunneln dadurch unterdriickt [65].

Der Gesamtwiderstand des Systems lédsst sich dann in einem Modell als
Summe von Reihenwidersténden (Rges = 2R,+2R;+R,,) darstellen, wobei
der Ubergangswiderstand R;; vom diffusen (Ry;¢y) und ballistischen (Rpq1)
Widerstand abhingig ist [74] wie in Abbildung gezeigt. Bei einer p-n-p
Konfiguration tragen dann in dem Modell, sowohl der p-n als auch der n-p
Ubergang zusitzlich zum Gesamtwiderstand bei (Rpqy > 0), withrend bei
einer p-p-p Konfiguration aufgrund von Transmission 7 & 1 der ballistische
Widerstand des Ubergangs vernachlissigbar (Rpq; = 0) ist. Auch fiir die
n-p-n Konfiguration ist dieses Verhalten zu beobachten. Durch ballistische
Effekte an den Ubergingen ist also kein perfektes Klein-Tunneln in dieser
Probe zu sehen [74].

Das System, wie es fiir diesen Flake hergestellt wurde, hat grofle
Ahnlichkeit zu einem MOSFET (metal oxide semiconductor field-effect
transistor), einem Metall-Halbleiter-Feldeffekttransistor, wie er in der heu-
tigen Schaltungstechnik zum Einsatz kommt. In diesem ist es moglich durch
Anlegen einer Gate-Spannung am Topgate zwischen ’leitend’ und 'nichtlei-
tend’” hin- und herzuschalten. Eine Verdnderung der Gate-Spannung fiihrt,
durch den Feldeffekt, zu einer Verdrangung der Majoritétsladungstrager
in der Verarmungszone. Ist der Transistor z.B. in der Konfiguration n-p-n
noch "nichtleitend’, so kann durch die Gate-Spannung die Konfiguration zu
n-n-n gewechselt werden, in der ein Strom flielen kann.

Moglich ist dies in einem MOSFET, weil es im verwendeten Material ei-
ne Bandliicke gibt. Wird die Fermi-Energie so eingestellt, dass sie in dieser
Bandliicke liegt, so ist das System in einem isolierenden Zustand. Auch
wenn der grundsétzliche Aufbau im Graphen #hnlich zu dem eines MOS-
FET ist, ist die Funktion des Systems etwas anders. Wie auch im MOSFET,
werden durch die Gate-Spannung und den Feldeffekt wie bereits fiir das
Topgate gezeigt, die Majoritédtsladungstriager verdandert. Im Graphen gibt
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Abbildung 4.7: Widerstand (farbig) R dargestellt in Abhéngigkeit von der an-
gelegten Spannung am Topgate Vre und Backgate Vpe. Ein Schnitt bei der
gestrichelten Linie fiir eine feste Spannung am Topgate ist in Abbildung 38| ge-
zeigt.

es fiir die Konfiguration n-p-n jedoch keinen Zustand, indem das System
isolierend ist, denn in diesem Einzel-Lagen-System gibt es keine Bandliicke.
Der Widerstand im Feldeffekt ist also immer endlich (sieche Abbildung A1l
und [{3)), was durch das Klein-Tunneln verursacht wird.

Im Folgenden soll das weiter untersucht werden, indem der Feldeffekt fiir
unterschiedliche Konfigurationen betrachtet wird. Dafiir wird der in Abbil-
dung gemessene Feldeffekt fiir verschiedene Spannungen am Backgate
VB gemessen. Die Backgate-Spannung wird dazu in kleinen Schritten so
verandert, dass Hystereseeffekte die Messungen nicht beeinflussen. Die dar-
aus resultierenden Messungen sind in Abbildung (.7 in einer Farbdarstel-
lung gezeigt. Auf der x-Achse ist die Spannung Vs am Backgate, auf der
y-Achse die Spannung Vg am Topgate und farbig der Widerstand R, auf-
getragen, wobei weifl einen hohen Widerstand und dunkelblau einen nied-
rigen Widerstand darstellt. Fiir die Messungen wurde Vyg gesweept und
Vpa langsam gesteppt. Ein senkrechter Schnitt durch diese Darstellung
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n-n-n p-n-p ppp ]

Abbildung 4.8: Bei einer Spannung von Vrg = 15 V am Topgate sind im Feldef-
fekt zwei Maxima zu sehen. Diese gehoren zu den CNP der Regionen neben dem
Topgate und unter dem Topgate.

bei Vpg = —24 V (-40 V), ist die bereits diskutierte Messung in Abbil-
dung Ein waagerechter Schnitt bei einer festen Spannung am Topgate
(Vreg = 15 V) ist in Abbildung L8] dargestellt und zeigt die unterschiedli-
chen Konfigurationen im Feldeffekt.

Fiir diesen Schnitt sind die unterschiedlichen Konfigurationen gut sicht-
bar und zur Ubersicht als Inset in den jeweiligen Bereichen eingezeichnet.
Bei Vg = 60 V ergibt sich aufgrund der Einstellung des Topgates eine
n-n-n Konfiguration, d.h. die Fermi-Energie befindet sich iiber die gesamte
Probe im Leitungsband. Wird Vpg langsam verringert, so wird die Fermi-
Energie im gesamten Flake in Richtung CNP verschoben, der Widerstand
steigt. Da aber zusétzlich eine konstante Spannung von Vyrg = 15 V am
Topgate anliegt, ist die Dispersion in diesem Bereich (R2%) relativ zu den
Regionen neben dem Topgate (R1) verschoben (s. Abbildung [L.8 Inset), die
Ladungstragerkonzentration bzw. die Lage von Ef in der Dispersion ist fiir

?Die Bezeichnung der Bereiche ist in Abbildung definiert
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die jeweiligen Bereiche unterschiedlich.

Bei einer Spannung von Vgg = 15 V erscheint ein Maximum in der Kur-
ve, was dem CNP der Region R1 zugeordnet werden kann. In der Region R2
sind weiterhin Elektronen die Majoritétsladungstrager. Wird nun die Span-
nung weiter verringert, werden durch die Verschiebung der Fermi-Energie
ins Valenzband Locher zu Majoritiatsladungstrigern in R1. Die Konfigu-
ration wechselt zu p-n-p, der Widerstand wird mit weiter abnehmender
Spannung geringer, wihrend im Bereich R2 unter dem Topgate die Zahl
der Elektronen weiter abnimmt und in R1 die Zahl der Locher zunimmt.

Bei einer Spannung von Vpg = —23 V ist ein weiteres Maximum zu
erkennen. Dies ist der CNP der Region R2 unter dem Topgate. Bei die-
ser Spannung ist der Bereich R1 mit Lochern gefiillt, wihrend in R2 im
wesentlichen Elektron-Loch-Puddles zur Leitfahigkeit beitragen. Bei nied-
rigeren Spannungen am Backgate wird das komplette System weiter mit
Lochern gefiillt, bei Vg = —40 V ist das System in einer p-p-p Konfi-
guration. Die entsprechenden Konfigurationen sind in der Abbildung fiir
die unterschiedlichen Bereiche durch die Dispersionen verdeutlicht. Zusam-
menfassend kann festgehalten werden, dass sich die Art der Ladungstriager
in der Probe von Elektronen zu Lochern gedndert hat, wobei im Bereich
von Vpg = 15 V bis -23 V unterschiedliche Arten von Ladungstrigern zum
Transport beitragen.

Dies kann auf die gesamte Messung in Abbildung [L1 fir alle Vyg
iibertragen werden. In Abbildung[£.9]ist dies in einer schematischen Zeich-
nung dargestellt, in der die unterschiedlichen Konfigurationen, die durch
die beiden CNP — V2, und V3, — getrennt werden, zu sehen sind.

Aus der Messung in Abbildung 7 bzw. dem Schema in Abbildung
lassen sich nun weitere Informationen iiber die Ankopplung bzw. den Ein-
fluss der beiden Gates auf den Flake bestimmen. Unter der Annahme, dass
die theoretisch induzierte Ladungstrigerkonzentration durch die Backgate-
Spannung durch Formel {2), n1 = Cpa - (Vee — Vag)/e, mit einer Ka-
pazitit des SiOy Substrats von Cgg = 11.5 nFem ™2 und einem CNP von
VgG in Region R1 gegeben ist, so gilt fiir den Bereich R2 unter dem Topgate

. 10
Ng = ni + Cra (VTeG VTG), (4.4)

da die Ladungstrigerkonzentration in diesem Bereich durch die Span-
nung am Backgate und Topgate verédndert wird. Das hat folgenden Grund:
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Vre(V)

Veg(V)

Abbildung 4.9: Schemazeichnung von Abbildung 7] zur Verdeutlichung der un-
terschiedlichen Konfigurationen und dem Verlauf der CNP von den Regionen R1
und R2.

Wiirde das System aus drei Graphen-Bereichen bestehen, die unabhéngig
voneinander durch Gates G, verindert werden kénnen, so wiirde der CNP
fiir jeden Bereich bei einen bestimmten VGOZ liegen, unabhingig davon, wel-
che Spannung an den anderen beiden Gates eingestellt ist. Gibt es aber eine
Kopplung z.B. dadurch, dass ein Gate in den Bereich eines anderen hinein-
ragt, so ist die Einstellung der Gates nicht mehr unabhéngig voneinander.
Genau dies ist hier der Fall, da der Bereich unter dem Topgate sowohl von
diesem als auch vom Backgate beeinflusst wird. Dadurch verschiebt sich
V2 auch mit Ve (Abbildung 3.

ng ist also immer auch von der angelegten Backgate-Spannung (~ nq)
abhéngig (Formel ([@4])). Der Wert fiir Cre ldsst sich so aus der relativen
Steigung des CNP des Topgates (V) in Bezug auf den CNP vom Backgate
(V3¢), wie es in Abbildung 9] dargestellt ist, abschétzen [74} [104]. Diese
Steigung gibt das Verhéltnis der beiden Kapazitidten an. Es ergibt sich
eine relative Kopplung von Crg/Cpg = 1.9, woraus eine Kapazitéit von
Cre = 21.85 nFem ™2 folgt. Der theoretische Wert fiir ein Gate welches
durch eine 60 nm dicke PMMA Schicht (epaprpra = 4.5) vom Graphen
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getrennt ist, liegt bei ca. 66 nFem 2.

Der theoretische Wert fiir die Kapazitéit ist damit dreimal so hoch, wie
der aus den Messungen extrahierte. Der Grund dafiir ist zum einen eine
ungleichmiilige Dicke der PMMA Schicht, die zu Abweichungen von bis zu
10 nFem ™2 fithren kann. Zum anderen ist diese Rechnung nur eine theore-
tische Abschétzung. Fiir eine genaue Bestimmung der Kapazitit, muss die
Ladungstriagerkonzentration genau bekannt sein.

Weiter zu sehen ist, dass nicht nur der CNP vom Topgate von Vpg
abhéngig ist, sondern auch der Wert VgG etwas verschoben wird. Dies
ist auf nichtlokale Effekte des Topgates zuriickzufiithren. Da das Topgate
nur ca. 60 nm iiber dem Graphen liegt und das Feld nicht nur nach unten,
sondern sphérisch in alle Richtungen wirkt, werden auch Teile des Flakes,
die sich nicht direkt unter dem Topgate befinden, durch dieses beeinflusst.

40

| | | | |
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Abbildung 4.10: Schemazeichnung vom zweiten Topgate mit den unterschiedli-
chen Konfigurationen und dem Verlauf der CNP von den Regionen R1 und R2.
Gestrichelt sind zum Vergleich die CNP vom anderen Topgate eingezeichnet. Die
Steigungen sind ungefihr gleich, die Ankopplung der Gates ist also vergleichbar.

Bei der untersuchten Probe kam ein weiters Topgate zum Einsatz, welches
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an einer anderen Stelle der Probe pripariert wurde (T'Gs, s. Abbildung
BI12). Beide Gates haben den gleichen Abstand zum Flake und die gleichen
Dimensionen, sollten also die gleiche Ankopplung haben. Das Schema fiir
das zweite Topgate ist in Abbildung gezeigt. Die gestrichelten Linien
zeigen als Vergleich die CNP aus dem Schema

V3¢ ist in diesen Messung zu héheren Spannungen verschoben, als in der
Messung [£.9] was zum einen daran liegen kann, dass ein anderer Teil des
Flakes gemessen wird, der durch Dotierungen und Verunreinigungen einen
etwas anderen CNP hat. Zum anderen wurde dieses Gate zu einem spéteren
Zeitpunkt gemessen, und zwar nach dem Aufheizen auf Raumtemperatur
und erneutem Abkiihlen auf 400 mK. Dadurch kann es ebenfalls zu einer
Verschiebung der CNP kommen.

Das Verhiltnis der Steigungen betrégt fiir dieses Gate ca. 1.7, d.h. dieses
Topgate hat eine Kapazitit von Cpg = 19.55 nFem ™2, vergleichbar zur Ka-
pazitéit des anderen Topgates. Die Differenz von ca. 2.3 nFem ™2 entspricht
einem Unterschied von ca. 8 nm, was durch die ungleichméflige Dicke der
PMMA Schicht verursacht wird.

Nichtlokale Einfliisse der Gates

80 40 0 -40 20 10 0 -10 -20
Vgs(V) V. (V)

Abbildung 4.11: Weitere Strukturen im Feldeffekt in Abhéingigkeit von Vpg und
Vra. Teil(b) zeigt vergréflert einen Ausschnitt aus (a).

Zusétzlich zu den beiden CNP ist in den Messungen in Abhéngigkeit von
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4 Charakterisierung der Probe - Der Feldeffekt im Graphen

der Topgate- und Backgate-Spannung eine weitere Struktur zu sehen. Diese
ist in Abbildung TT] dargestellt. Im Teil (a) ist die gesamte Messung und
in Teil (b) der betrachtete Ausschnitt vergréflert gezeigt.

Diese Struktur koppelt sowohl an das Topgate als auch an das Backgate
an, allerdings mit der entgegengesetzten Steigung als die CNP. Das heifit
es ist sehr unwahrscheinlich, dass diese Struktur z.B. den CNP einer drit-
ten Lage kennzeichnet. Um dies genauer zu untersuchen wird die gleiche
Messung nur {iber einen anderen Teil der Probe gemacht.

dR_/dV,_(a.u.)

Abbildung 4.12: Erneute Versetzung im Feldeffekt in Abhéngigkeit von Ve und
Vra, gemessen im Widerstand im Bereich des Topgates (a) und im Bereich neben
dem Topgate (b). Im Inset sind die jeweils gemessenen Widerstéinde gekennzeich-
net.

Der Widerstand R, wird dafiir nicht {iber den Bereich des Topgates ge-
messen, sondern neben dem Topgate, wie es im Inset der Abbildung
(b) dargestellt ist. In der Abbildung (a) ist zur Verdeutlichung der
Ausschnitt aus der Messung iiber das Topgate zu sehen. Klar zu erkennen
ist, dass die Struktur in beiden Messungen exakt an der gleichen Positi-
on liegt. Obwohl im Teil (b) der Widerstand nicht iiber den Bereich des
Topgates gemessen wurde, tritt die Struktur in dieser Messung auf und ist
abhéingig von der angelegten Topgate-Spannung. Daraus lésst sich schluss-
folgern, dass das Topgate in der Probe eine nichtlokale Wirkung auf den
Transport der Ladungstriager hat, die auch durch das Backgate beeinflusst
wird.
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4.4 Zusammenfassung

4.4 Zusammenfassung

Zusammenfassend lasst sich feststellen, dass es in dieser Probe moglich ist
sowohl lokal als auch global, die Ladungstréiger zu verédndern, indem die
Spannungen an den Gates unabhéngig voneinander variiert werden. Dies
konnte durch elektrische Transportmessungen gezeigt werden. Werden die
Gates so eingestellt, dass unterschiedliche Arten von Ladungstrigern in
der Probe existieren, so ergibt sich ein bipolarer Zustand in der Probe. Der
lokale Bereich unter dem Topgate kann dabei als Barriere gesehen werden
in der Klein-Tunneln stattfindet. Dies kann durch diffusen und ballistischen
Transport beschrieben werden, wobei letzteres zu einer Unterdriickung des
Klein-Tunnelns fithrt, was durch die Messungen bestétigt wurde.

Uber das Topgate und Backgate konnten zusiitzlich Kapazititen und
Mobilitdten der Ladungstrager bestimmt werden, wobei durch die Art der
Préparation der Probe die Mobilitédten gering sind im Vergleich zu GaAs
oder anderen Halbleitern. Dennoch konnten an dieser Probe iiber den elek-
trischen Transport weitere Erkenntnisse iiber die Barrieren und den struk-
turellen Aufbau gelernt werden, nachdem fiir die Probe charakteristische
Eigenschaften analysiert wurden.
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5 Transport im Magnetfeld

Wird in einem Kupfer-Draht ein bewegtes Elektron einem senkrechten
Magnetfeld ausgesetzt, so erfahrt es durch die Lorentzkraft eine Rich-
tungsinderung. Dass dieser Effekt in einem zweidimensionalen System
quantenmechanische Phénomene verursacht, wurde im bekanntesten Bei-
spiel dafiir, im Quanten Hall Effekt (QHE) gezeigt [48]. Beobachtet wurde
dieser Effekt ebenfalls in zweidimensionalen Graphen-Systemen [35] 36} 50~
52], wie es theoretisch in Kapitel [Z3] beschrieben wurde.

Aus den Eigenschaften der chiralen Ladungstrager im Magnetfeld folgen
wichtige Informationen, die zum Versténdnis des hier betrachten Systems
beitragen. Bisher wurde die Moglichkeit der Verédnderung der Ladungs-
trager in ihrer Art und Konzentration untersucht, indem die Spannung an
unterschiedlichen Gates variiert wurde. Die Ladungstriger in der Probe
haben dabei die Moglichkeit sich in zwei entkoppelten Lagen zu bewegen,
wie das in Kapitel B.I.1] analysiert wurde. Auflerdem wurde gezeigt, dass
es moglich ist, in der Probe die Ladungstréiger in verschiedenen Bereichen
durch eine Anordnung von Gates zu verindern. Welche Auswirkungen ein
senkrechtes Magnetfeld auf solch eine Struktur hat und welche Schlussfol-
gerungen sich daraus ziehen lassen, wird in diesem Kapitel diskutiert.

5.1 Der Quanten-Hall-Effekt im Graphen

Untersucht wird hier die Probe mit entkoppelten Einzel-Lagen, die im Ka-
pitel [ charakterisiert wurde. Der Aufbau ist im Inset von Abbildung[5.1l ge-
zeigt. Die Messungen an dieser Probe im Magnetfeld wurden bei Tempera-
turen von ca. 470 mK durchgefiihrt. Eine exemplarische Messung ist in Ab-
bildung 5.1l dargestellt. Betrachtet wird der Langswiderstand R, (rot), der
parallel zur Richtung des induzierten Stroms Isp gemessen wurde und der
Querwiderstand R, (blau), der senkrecht zu I'sp gemessen wurde. Durch
das Topgate und das Backgate wurde die Ladungstrigerkonzentration in
der Probe zunichst so eingestellt, dass sich eine p-p-p Konfiguration ergibt
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Abbildung 5.1: Langs- und Querwiderstand in Abhéngigkeit vom Magnetfeld fiir
eine feste Spannung am Topgate und Backgate. Konfiguration: p-p-p. Im Inset
ist die gemessene Probe verdeutlicht.

(s. Kapitel 3]/ Abbildung €.9). Das Magnetfeld wurde fiir diese Messung
von 0 bis 13 T verdndert.

Im Léngswiderstand R, sind beim Erhohen des Magnetfeldes klare Os-
zillationen, die Shubnikov-de Haas-Oszillationen (SdH-Oszillationen), zu
sehen und im Querwiderstand R, sind Stufen zu erkennen. Im konventio-
nellen QHE fillt die Position eines Plateaus in R, zusammen mit der Posi-
tion eines Minimums in R,,, genau dann wenn die Fermi-Energie zwischen
zwei Landau-Leveln liegt (s. Kapitel 23]). Dies ist hier nur ansatzweise zu
beobachten, die Plateaus sind nicht so deutlich ausgeprégt, da bei den ge-
zeigten Magnetfeldern sehr viele Landau-Level besetzt sind. Im Folgenden
werden der Léings- und Querwiderstand einzeln niher betrachtet.
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2.2 I I I I
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Abbildung 5.2: Lingswiderstand in Abhéngigkeit vom inversen Magnetfeld fiir
eine feste Spannung am Topgate und Backgate. AB~! bezeichnet die verschiede-
nen Oszillationen, aus denen die Ladungstragerkonzentration bestimmt werden
kann. Die gestrichelten Linien in verschiedenen Farben zeigen die Maxima der
beiden Oszillationen.

Shubnikov-de Haas-Oszillationen

Aus den SdH-Oszillationen lésst sich nach Formel (Z17)

ot (sh) -

die induzierte Ladungstrigerkonzentration aus der Magnet-
feldabhiingigkeit berechnen, indem aus der Abhingigkeit R,.(B™1)
die Periode der Oszillationen im Magnetfeld bestimmt wird. Um diese
Periode aus den Messungen ablesen zu kénnen, wird der Widerstand wie
in Abbildung iiber das inverse Magnetfeld B~! aufgetragen. In dieser
Darstellung sind zwei Oszillationen zu sehen, deren Maxima im Bild blau
und griin gekennzeichnet sind. Die Perioden AmﬂB*1 sind fiir beide
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5 Transport im Magnetfeld

Oszillationen in der Abbildung markiert.

Im QHE in Einzel-Lagen ist nur eine Oszillation zu sehen, welcher nach
Formel (50) eine Ladungstrigerkonzentration ng fiir das System zugeord-
net werden kann. Die zweite Oszillation ist die Folge der zwei entkoppelten
Lagen, wie sie bereits unter dem Lichtmikroskop gesehen wurden (Kapi-
tel BTl und BT2)). Im Magnetotransport ist also eindeutig zu sehen, dass
das betrachtete System aus zwei entkoppelten Graphen-Lagen besteht, die
auch beide am Transport beteiligt sind, d.h. ein zweites parallel geschaltetes
System, dessen Ladungstréiger fiir eine zweite Oszillation sorgen [46)] [8§].

8 M

XX

R (kQ)
IN
|

B(T)

Abbildung 5.3: Einfluss der Backgate-Spannung auf den Langswiderstand R,
im inversen Magnetfeld. Die Backgate-Spannung wurde von der unteren Kurve
zur oberen Kurve erhéht. Aus den Oszillationen lassen sich jeweils die induzier-
ten Ladungstrigerkonzentrationen fiir die verschiedenen Backgate-Spannungen
berechnen (s. Abbildung [5.4]).

Fiir die in Abbildung gezeigte Messung bei Vpg= — 30 V und
Vrg=0 V (p-p-p) ergeben sich mit Formel (G.I) Konzentrationen von
ny ~ 3.5-10"2 cm~2 und ny ~ 0.74-10'2 cm~—2 aus den entsprechenden
Ostzillationen fiir die jeweiligen Lagen.

Wird nun die Spannung am Backgate variiert, so sollte sich die La-
dungstrégerkonzentration npg und somit auch die Periode der Oszillatio-
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5.1 Der Quanten-Hall-Effekt im Graphen

nen éndern, denn eine Anderung von V¢ impliziert eine Verschiebung der
Dispersion relativ zu Er. In Abbildung ist das fiir verschiedene Vpg
dargestellt. Zu sehen ist, dass die Periode der Oszillationen in B~! héher
wird, wenn die Backgate-Spannung in die Nihe des CNP (Vg ~ 45 V)
kommt. Dies ist zu erwarten, denn aus einem steigenden AB~! folgt, dass
die Ladungstrigerkonzentration npg abnimmt. In Abbildung 54 ist dieser
Zusammenhang als nggg = ny + ne fiir die gezeigten Messungen darge-
stellt. Zum Vergleich ist die theoretische Kurve ny, fiir das Substratd mit
eingezeichnet, die etwas oberhalb von nggy liegt. Der Wert fiir ngqy folgt
aus der Messung des Querwiderstands R, was im Folgenden beschrieben
wird.

n x102cm?)

-20 0 20 40

Vea(V)

Abbildung 5.4: Ladungstriagerkonzentration in der Probe berechnet aus den SdH-
Oszillationen und der Steigung der Hall-Geraden. Die theoretisch induzierte Kon-
zentration fiir ein 300 nm Si0O2 Substrat ist zum Vergleich in blau mit aufgetra-
gen. Der CNP (ns; = 0) liegt bei Vpg ~ 47 V.

1300 nm Si02 mit € = 3.9 nach Formel @32)
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5 Transport im Magnetfeld

Hall-Widerstand

Xy

R (kQ)
N

B(M

Abbildung 5.5: Einfluss der Backgate-Spannung auf den Querwiderstand im Ma-
gnetfeld. Die Backgate-Spannung wurde von der unteren Kurve zur oberen Kurve
erhoht. Aus der Steigung der Hallgeraden lassen sich jeweils die induzierten La-
dungstrigerkonzentrationen fiir die verschiedenen Backgate-Spannungen berech-
nen (s. Abbildung [5.4).

Der Querwiderstand R, (Abbildung E1] (blau)) im QHE ist gegeben
durch die Spannungsdifferenz der Randkanile an den gegeniiberliegenden
Seiten der Probe. Im Widerstand kommt es zu einem Anstieg, wenn die
Fermi-Energie ein Landau-Level schneidet und somit ein weiterer Randka-
nal zum Transport beitrigt. Mit steigendem Magnetfeld steigt der Querwi-
derstand auflerdem in Abhé&ngigkeit von der Konzentration der Ladungs-
trager in der Probe. Aus der Steigung kann nach der Formel fiir den klas-
sischen Hall-Effekt [47] die Ladungstrigerkonzentration mit

1 [(ORu\
MHall = - < 9B > (5.2)

ermittelt werden. Mit dieser Formel ergibt sich fiir R,, aus Abbil-
dung [5.1] eine Konzentration von ngqy ~ 3.9-10'2 cm™2, die in der glei-
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5.1 Der Quanten-Hall-Effekt im Graphen

chen Groflenordnung wie die Konzentration ngqy ist, die aus den SdH-
Ostzillationen bestimmt wurde.

Fiir verschiedene Backgate-Spannungen ist der Querwiderstand in Abbil-
dung Bl aufgetragen. Aus diesem lésst sich fiir verschiedene Vpg nun nach
Formel (B.2]) die Abhéngigkeit npq;(Vpe) bestimmen, was in Abbildung
B4 dargestellt ist. Die Werte aus nggy und n g,y stimmen in etwa iiberein.

Aus den Messungen im Magnetfeld lédsst sich also ein linearer Zusam-
menhang zwischen angelegter Gate-Spannung und induzierter Ladungs-
tragerkonzentration ngg finden, der durch die Fitkurven in Abbildung (.41
gekennzeichnet und im Graphen so auch zu erwarten ist.
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5 Transport im Magnetfeld

5.2 Globale Veranderung der Ladungstragerkonzentration durch
das Backgate

B E
12 —

10 —

B(T)

Vgs(V)

Abbildung 5.6: Ableitung des Langswiderstands in Abhéngigkeit vom Magnetfeld
fiir verschiedene Backgate-Spannungen. Angedeutet durch schwarze gestrichelte
Linien ist der Landau-Fécher im Langswiderstand, der fiir Elektronen etwas ab-
geknickt ist.

Fiir eine weiterfithrende Diskussion der Gate-Abhéngigkeit wird nun
ein groflerer und genauerer Spannungsbereich Vpg betrachtet. Dieser ist
in Abbildung (a) in einer Farbdarstellung gezeigt. Dargestellt ist die
Ableitung des Léngswiderstandes R,, nach der Backgate-Spannung, al-
so dR,,/dVpg, als Farbskala in Abhingigkeit von der Spannung Vpg am
Backgate und dem Magnetfeld B. Die Spannung am Topgate wurde bei
Vre = 0 V festgehalten. Es wird die Ableitung betrachtet, da in dieser
Darstellung Anderungen im Widerstand besser zu sehen sind. Ein Schnitt
parallel zur Magnetfeldachse ergibt die Ableitung des Widerstands der SAH-
Oszillationen, wie sie in Abbildung 5.1l als Widerstand zu sehen sind. Wird
ein Schnitt parallel zur Vpg-Achse gemacht, ergibt sich der Feldeffekt mit
Nebenmaxima, jedes Mal dann wenn Er ein Landau-Level schneidet (an-
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Elektronen
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Abbildung 5.7: (a) Locherseite des Léngswiderstands Rq, im Magnetfeld. (b)
Querwiderstand bei festem Magnetfeld in Abhingigkeit von Vzg. N bezeichnet
die ,effektiven* Fiillfaktoren, die aufgrund der entkoppelten Lagen bei anderen
quantisierten Werten auftreten, was in Abbildung [5.8 schematisch dargestellt ist.

gedeutet durch die schwarz gestrichelten Linien).

Diese Maxima sind nicht symmetrisch um den CNP, sie haben vielmehr
eine Biegung auf der Elektronenseite, die durch Aufladungen im Substrat
zustande kommt und abhéngig von der Sweepgeschwindigkeit und -richtung
ist. Im Folgenden wird deshalb nur die Locherseite betrachtet.

Diese Ubergiinge zwischen den Landau-Leveln sind ebenfalls im Quer-
widerstand R, zu sehen, der in Abbildung 5.7 (b) dargestellt ist. Die
Abbildung zeigt im oberen Teil den Langswiderstand der Locherseite als
Ausschnitt von Abbildung und zum Vergleich einen Schnitt bei der ro-
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5 Transport im Magnetfeld

ten gestrichelten Linie fiir den Querwiderstand R,,. An den Stellen der
Maxima in R,;, erscheinen im Querwiderstand R, Plateaus, verursacht
durch den Ubergang von einem Landau-Level zum Nichsten. Am CNP
gibt es fir R, einen Nulldurchgang mit Vorzeichenwechsel, die Ladungs-
trager in der Probe wechseln an dem Punkt von Elektronen zu Lochern, die
Fermi-Energie verschiebt sich vom Leitungsband ins Valenzband [35], [36].

Der Querwiderstand ist in Einheiten von h/e? aufgetragen. Nach Kapitel
R3lwerden Plateaus im Widerstand bei einem gebrochenzahligen Vielfachen
des Hall-Widerstands Ry = Niﬁ (Formel (ZT3])) erwartet, wobei die Plate-
aus aufgrund der Entartung fiir eine Einzel-Lage bei N = 2,6, 10,14, 18, ...
liegen sollten [53]. In dieser Messung sind die Plateaus jedoch verschoben,
die Plateaus liegen bei Fiillfaktoren von N/ = 5, 7 und 11. N’ bezeichnet
einen ,effektiven* Fiillfaktor, der aufgrund der im Folgenden beschriebenen
Aspekte verschoben ist.

Die Verschiebung der Fiillfaktoren ist eine Ursache des entkoppelten Sys-
tems. Der Querwiderstand kann in zwei Komponenten eingeteilt werden,
die aus den jeweiligen Querwiderstinden der einzelnen Lagen folgen und
so dhnlich behandelt werden konnen wie zwei Widerstéinde in einer Par-
allelschaltung (1/R9°* = 1/R! + 1/R!"). D.h. die gemessenen Werte der
Plateaus sind eine Addition der Widerstdnde R, der beiden parallel ge-
schalteten Lagen.

Ist die Ladungstrigerkonzentration (n;/ns) in beiden Lagen nun unter-
schiedlich, tritt auch die Quantisierung der Zustandsdichte beider Lagen
bei anderen Spannungen auf, wodurch sich nach der inversen Addition, die
Widersténde auch zu anderen Spannungen verschieben, was in Abbildung
(.8 schematisch dargestellt ist. Dadurch gibt es eine Mischung der Plateaus
aus beiden Quantisierungen bei unterschiedlichen Konzentrationen n; und
ny. Zusétzlich kann in den beiden Lagen, der CNP durch eine unterschiedli-
che Dotierung bei anderen Werten liegen, wodurch sich die Quantisierungen
zusitzlich gegeneinander verschieben. Schematisch ist dies in Abbildung[5.8]
gezeigt.

Unter der Annahme, dass beide Lagen die gleiche Ladungs-
tragerkonzentration haben, wiirde sich nach dem Modell einer Parallel-
schaltung von Widersténden mit Formel (ZTH), fiir das erste Plateau bei
N =2, ein Widerstand von 1/Ryg = % + % ergeben, was einem Plateau
von N’ = 4 entspricht. Das erste Plateau ist in der Messung allerdings
bei N’ =5 zu sehen, d.h. es muss einen Unterschied in den Konzentratio-
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Abbildung 5.8: Kopplung (,Addition*) der Halleffekte fiir zwei Einzel-Lagen (rot
und blau) und daraus folgend die Addition (griin), die durch R, in Abbildung
BT gemessen wird.

nen beider Lagen geben, wodurch der Gesamtwiderstand zusétzlich kleiner
wird. Fiir das zweite Plateau bei N = 6 wiirde sich nach gleicher Rechnung
ein Plateau bei N’ = 12 ergeben, nur geringfiigig kleiner als der gemes-
sene Wert von N’ = 11. Diese geringfiigige Abweichung und ebenso das
zusitzliche Plateau bei N/ = 7 entsteht ebenfalls durch den Unterschied
der beiden Ladungstrégerkonzentrationen, wenn sich R, der einen Lage
gerade zwischen den Plateaus oder bei einem anderen Fiillfaktor befindet
und der Querwiderstand der anderen Lage ein anderes Plateau aufweist.
Der Gesamtwiderstand wird dann in dem Bereich ein Plateau bei einem
verschobenen Widerstand zeigen. Genau diese Sachverhalte werden fiir die
Messung in Abbildung (57 anhand des Schemas in verdeutlicht.

Ein weiterer Effekt, der ebenfalls Einfluss auf die Lage der Plateaus hat,
ist das Auftreten einer geringen Kopplung zwischen den Lagen, wodurch die
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5 Transport im Magnetfeld

einfache Formel zur Addition von Widersténden in einer Parallelschaltung
angepasst werden miisste. Insgesamt ist die Addition beider Hall-Effekte ein
komplexeres Problem, da viele Parameter in den Gesamtwiderstand einflie-
Ben und die genaue Art der Wechselwirkungen fiir diese Probe nicht bekannt
sind. Klar ist jedoch, dass die Verschiebung der Hall-Plateaus zu anderen
Fiillfaktoren aus der Uberlagerung von zwei Hall-Effekten kommt, wie eben-
falls im Langswiderstand R, gezeigt wurde, dass die SAH-Oszillationen aus
zwei Oszillationen zusammengesetzt sind.

5.3 Berry-Phase in entkoppelten Graphen-Lagen

Der grundlegende elektronische Unterschied zwischen Einzel-Lagen und
Doppel-Lagen (Bilagen) wurde im Kapitel bereits ausfiihrlich theore-
tisch diskutiert. Die Bandstruktur ist eine andere und die Charakteristik
im Magnetfeld dndert sich. Wie dies fiir das hier betrachtete umgeklappte,
entkoppelte System aussieht, wird nun anhand von Magnetotransportmes-
sungen weiter untersucht.

Einen genauen Aufschluss iiber die Anzahl der Lagen gibt zunéchst, wie
im Kapitel bereits gezeigt, die Berry-Phase [46] [51, 53, [06]. Fiir eine
Einzel-Lage ist die Berry-Phase ® = 7 [51], fiir eine gekoppelte Doppel-
Lage (Bilagen) ® = 27 [53]. Sie lésst sich direkt im Magnetotransport aus
den SdH-Osrzillationen bestimmen, denn die Phasenverschiebung der Wel-
lenfunktion hat direkte Auswirkungen auf den oszillierende Widerstand im
Magnetfeld. Die Minima der Oszillationen, die bei bestimmten Fiillfaktoren
auftreten, sind fiir eine Einzel-Lage (® = 7) bei Ny = 4(7 + 1/2) zu fin-
den, wobei sich der Fiillfaktor aus N = nsh/eB ergibt und i eine ganze Zahl
ist. Fiir eine gekoppelte Doppel-Lage wiirde das Minimum bei N,,;, = 44
liegen.

Zur weiteren Analyse der beiden Oszillationen in dieser Probe, wird
die Berry-Phase aus den Messungen in Abbildung bestimmt. Dafiir
werden die Fiillfaktoren N = ngsh/eB berechnet, bei denen die SdH-
Oszillationen ein Minimum aufweisen, wobei ng die berechnete Ladungs-
triigerkonzentration aus der Oszillation ist. In Abbildung [£.9] ist das fiir
beide Oszillationen aus Abbildung B.1] dargestellt.

Fiir die kurzen Oszillationen (Abb. [0l (b)) ist klar zu erkennen, dass
die Minima bei Ny, = 4(i + 1/2) auftreten. Das Minimum bei N = 26
ist nicht sichtbar, da es sich mit dem Maximum der anderen Oszillation
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Abbildung 5.9: Langswiderstand und die zugehérigen Fiillfaktoren fiir beide La-
gen. Minima bei Vmin = 4(7 + 1/2) weisen aufgrund der Berry-Phase von 7 auf
zwei entkoppelte Einzel-Lagen hin.

(Abb. B9 (a)), die zu Fiillfaktor N = 4 gehért, iiberlagert. Die Lage der
Minima weist also auf eine Berry-Phase von ® = 7 hin. Gleiches ergibt
sich fiir die lingere Oszillation in Abbildung 59 (a). Auch fiir weitere La-
dungstrégerkonzentrationen, die in dieser Probe gemessen wurden, ergibt
sich diese Berry-Phase.

Aus der Berry-Phase von 7 fiir beide Oszillationen ist erneut zu sehen,
dass auch in diesem Bereich der Probe das System aus zwei unabhingig von-
einander kontaktierten Einzel-Lagen besteht, denn beide SAH-Oszillationen
zeigen bei verschiedenen Backgate-Spannungen eine Phase, wie sie fiir eine
FEinzel-Lage zu erwarten ist. Eine Kopplung der beiden Lagen ist nicht zu
erkennen. Der Grund dafiir ist, dass der Flake an einer der Kristall-Kanten
umklappt. Im Gegensatz zu einem gekoppelten Doppel-Lagen-System (Bi-
lagen), in welchem die m-Bindung der p,-Orbitale gleichmifig iiber die
gesamte Probe, fiir eine elektrische Kopplung sorgt, liegen im hier betrach-
teten System die Kohlenstoffatome (A/B) der unteren und der umgeklapp-
ten Lage nicht zwangsldufig aufeinander und kénnen somit keine direkte
Bindung eingehen (s. auch Abbildung [B8). Desweiteren liegen beide La-
gen durch Schmutz und Luftfeuchtigkeit weiter auseinander, wodurch eine
Kopplung ebenfalls unterdriickt wird.
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5 Transport im Magnetfeld

5.4 Lokale Veranderung der Ladungstragerkonzentration durch
das Topgate

Bei Variation der Spannung am Backgate wurde im Magnetotransport eine
zweite Ostzillation beobachtet. Dies wird auch bei Verdinderung der Span-
nung am Topgate zu erwarten sein und erdffnet die Moglichkeit lokal La-
dungstriager in parallel geschalteten Lagen unabhéngig voneinander kon-
trolliert zu verdndern, indem beide Gates variiert werden. Um dies zu un-
tersuchen, wird der folgende Teil der Probe, wie im Bild [£.10] zu sehen ist,
analysiert.

Abbildung 5.10: Gemessener Teil der Probe mit einem Gate iiber der Hall-Bar-
Struktur, welches fiir den Grofiteil der Messung benutzt wurde. Schematisch sind
im rechten Teil die drei Regionen farbig gezeigt: R1 der Bereich neben dem Top-
gate und R2 unter dem Topgate.

Die Backgate-Spannung wird fiir die folgenden Messungen jeweils auf
einem festen Wert gehalten, so dass in den Regionen R1Z die Ladungs-
tragerkonzentration fest eingestellt ist. In der Umgebung des Topgates —
in Region R2 — wird die Ladungstrigerkonzentration iiber die Spannung
Vrqg variiert. Der Magnetotransport mit diesen Probenparametern ist fiir
eine Spannung Vpg = —40 V in Abhéngigkeit von Vrg in Abbildung .17
dargestellt.

Aufgetragen ist das Magnetfeld gegen die Spannung am Topgate, wobei
die Farben im Teil (a) den Widerstand bzw. die Graustufen deren Ableitung
dR;./dVrg im Teil (b) verdeutlichen. Blaue Farben bedeuten einen hohen
und braune Farben einen niedrigen Widerstand. Maxima und Minima im
Widerstand sind in dieser Darstellung nur andeutungsweise zu sehen. Da-
mit diese besser sichtbar werden, ist im Teil (b) zusétzlich die Ableitung

?Die Bezeichnung der Regionen ist in Abbildung 510 definiert.
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(b)
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Abbildung 5.11: Léngswiderstand Rg, (a) und die zugehérige Ableitung
dR;»/dVre (b) fiir eine feste Spannung Vee = —40 V am Backgate bei gleich-
zeitiger Variation des Magnetfeldes B und der Spannung Vrg am Topgate. Die
Ableitung zeigt deutliche Landau-F#cher mit unterschiedlichen Steigungen. Dies
deutet auf mehrere Ladungstrigerkonzentrationen in den entkoppelten Einzel-
Lagen des Systems hin.

gezeigt. Weifl kennzeichnet ist ein abfallender und schwarz ein steigender
Widerstand. Uberginge von weifl zu schwarz entsprechen einem Maximum
im Widerstand. Diese geben in der Abbildung den Verlauf der Landau-
Level im Magnetfeld wieder und werden im Folgenden als Landau-Fécher
bezeichnet.

Klar zu erkennen ist, dass es zwei Arten von Landau-Fachern mit un-
terschiedlichem Verlauf im Magnetfeld gibt. Diese starten bei B = 0 T
bei Vg =~ 25 V, beim CNP der Region R2, und verschieben sich fiir stei-
gende Magnetfelder linear zu hoherem Vpg. Fiir einen kleinen Bereich aus
der Messung ist dies in Abbildung (a) gezeigt und durch farbige ge-
strichelte Linien verdeutlicht. Diese Linien zeigen die Landau-Level, deren
Abstand zueinander mit steigendem Magnetfeld grofler wird.

Fiir die Bestimmung der Ladungstrigerkonzentration wird die Ableitung
des Widerstands zunichst wieder iiber B~! aufgetragen, wie in Abbildung
(b) dargestellt. Auch darin ist deutlich die Entwicklung der unter-
schiedlichen Landau-Level zu sehen, deren Position sich beim Verdndern
der Spannung am Topgate verschiebt. Zwei exemplarische Schnitte durch
diese Darstellung sind in Abbildung E.13] dargestellt, wobei hier der Wider-
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5 Transport im Magnetfeld

(a)

Abbildung 5.12: (a): Fiir einen Ausschnitt aus Abbildung [EITsind zwei Landau-
Ficher durch gestrichelte Linien farblich gekennzeichnet. (b): Ableitung des Wi-
derstands dRy./dVr¢ fiir ein festes Ve = —40 V bei verindertem inversen Ma-
gnetfeld B~! und Vrg. Die Ableitung zeigt die Oszillationen, die die Besetzung
der Landau-Level angeben. Im Inset ist ein Ausschnitt der Messung zu sehen, der
die Oszillationen fiir die Region R1 verdeutlicht.

stand betrachtet wird. Oszillationen treten bei Fiillfaktoren auf, die erneut
auf eine Berry-Phase von ® = 7 hinweisen, verdeutlicht durch die grau-
en und weilen Bereiche. Durch das Topgate ist es also ebenfalls moglich
die Ladungstrigerkonzentration npg in beiden entkoppelten Lagen einzu-
stellen, was hier im Magnetotransport deutlich nachgewiesen werden kann
|46}, [33].

Da mehrere Oszillationen in einem Schnitt vorkommen, ist es z.T. schwie-
rig anhand eines Schnittes die genaue Lage der Minima fiir eine bestimmte
Ostzillation zu bestimmen. Deshalb wurde die Messung in Abbildung
zum Vergleich hinzugenommen. Dort ist der genaue Verlauf der einzelnen
Oszillationen deutlicher zu erkennen und einzelne Maxima kénnen besser
zugeordnet werden. Die Ladungstrégerkonzentrationen fiir beide Lagen aus
den Perioden der Oszillationen in Abbildung[B.I3lergeben fiir die jeweiligen
Schnitte: n; = 9.67-10'2 cm ™2 und ny = 2.15-10*2 em =2 fiir Vg = —38 V
und n; =6.9-10'2 cm™2 und ny = 1.4-10'2 cm 2 fiir Vpe = —20 V.

Zuséatzlich sind in dieser Messung weitere Strukturen zu erkennen, die
nahezu parallel zur Vpg Achse verlaufen (Inset in Abbildung (b)).
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Abbildung 5.13: Exemplarische Schnitte durch den Widerstand in Abhéngigkeit
des inversen Magnetfeldes fiir verschiedene Vrg aus dem rechten Teil der Abbil-
dung Fiir beide Schnitte wird der Verlauf durch eine Berry-Phase von 7w
verursacht, zu sehen am Maximum bei Fiillfaktor N = 0. (a): Vrg = —38 V (b):
Vre = -20 V.

Aus einem Schnitt bei einer bestimmten Spannung am Topgate kénnen
daraus ebenfalls Oszillationen extrahiert und die zugehérigen Konzentra-
tionen berechnet werden. Diese sind nur geringfiigig von der angelegten
Topgate-Spannung abhéngig und werden folglich durch die Konzentrati-
on der Ladungstriager in den Bereichen R1 neben dem Topgate bestimmt.
Auch diese Oszillationen weisen wie erwartet auf eine Berry-Phase von
® = 7 hin. Die geringe Abhéngigkeit der Oszillationen von Vg ist eine
Folge von nichtlokalen Effekten in der Probe. Da das Topgate sehr nah
(60 nm) iiber dem Graphen liegt, hat dieses auch Auswirkungen auf den
Bereich neben dem Topgate und verindert somit auch dort die Konzentra-
tion der Ladungstriger geringfiigig.

Dotierung in den verdrehten Lagen

In Kapitel 223 wurde gezeigt, dass aufgrund der Verdrehung zweier
Graphen-Lagen die Zustandsdichte etwas veréndert wird. Dieser Sachver-
halt ist in Abbildung 5141 (a) dargestellt. Durch das Verdrehen der Lagen
dndert sich die Zustandsdichte und durch unterschiedliche Dotierung der
beiden Lagen verschieben sich die CNP zueinander [30, [33]. Der Unter-
schied in den beiden CNP ist auch in der Messung in Abbildung 5.14] (b)
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0 2 4 6 8 10 12
B(T)

Abbildung 5.14: Bandstruktur fiir die obere und untere Lage mit unterschiedli-
chen CNP in den beiden Lagen.

zu sehen. Werden die beiden Landau-Ficher (rote und griine Linien) zu
B =0 T verlidngert, so ergeben sich zwei leicht unterschiedliche CNP. Fiir
die obere Lage (rot) ist der CNP sehr deutlich zu erkennen, wihrend der
CNP der unteren Lage (griin) nur durch Verlingerung des Landau-Féchers
extrahiert werden kann. Er hat eine Abweichung von AVpg = 10 V, was in
der Abbildung[5I4] (a) dem Abstand 2-AF entspricht, d.h. 2-AE ~ e-10V.

98



5.5 Unabhéngige Variation der Ladungstriger

5.5 Unabhiangige Variation der Ladungstrdager mit Topgate und
Backgate

04 03 0.2 0.1 0.8 0.6 0.4 0.2
B (T) B (T

Abbildung 5.15: Messungen des Magnetotransportes in B~' abhingig von der
Topgate-Spannung fiir verschiedene Backgate-Spannungen nahe dem CNP. (a)
Vee =40V (b) Ve = 10 V. Fiir Vg = 40 V ist nur eine Art von Oszillationen
zu sehen, eine zweite Oszillation fehlt aufgrund von Abschirmung. Wird das Gate
auf 10 V gestellt, ist die Fermi-Energie in der unteren Lage weit genug vom CNP
entfernt, d.h. es kénnen Elektronen durch das Topgate in die untere Lage induziert
werden, Oszillationen mit sehr langer Periode (gestrichelte Linie) bilden sich aus.

Wird die gleiche Messung nun fiir eine andere Spannung am Backgate
nahe des CNP durchgefiihrt, ergibt sich der Verlauf, wie er in Abbildung
(a) dargestellt ist. Auffillig ist, dass bei dieser Einstellung nur noch
eine Oszillation zu sehen ist, angedeutet durch die roten Linien in der Ab-
bildung. Der Grund dafiir ist, dass nicht nur das Topgate, sondern auch das
Backgate einen Einfluss auf den Bereich R2 hat. Verdeutlicht wird dies in
Abbildung Das Topgate hat durch die Abschirmung der oberen Lage
einen geringeren Einfluss auf die untere Lage (ng2) und umgekehrt hat das
Backgate eine geringere Auswirkung auf die obere Lage (naj).

Wird die Backgate-Spannung nun so eingestellt, dass sich die Fermi-
Energie nahe des CNP in R1 befindet, so hat dies auch Auswirkungen
auf den Flake in R2, da das Backgate global auf den gesamten Flake wirkt
(Abbildung B.10). Bei Verinderung der Topgate-Spannung wird dann vor
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Abbildung 5.16: Einfluss der Gates auf die Regionen und Lagen im Graphen.

allem die Konzentration no; in der oberen Lage in der Region R2 veréndert.
Diese Veranderung ist in den Oszillationen in Abbildung (a) zu sehen.
Die untere Lage ngs in Region R2 wird, aufgrund der Abschirmung durch
die obere Lage, weniger vom Topgate, dafiir aber mafigeblich von der Ein-
stellung am Backgate beeinflusst. Da dieses so eingestellt ist, dass sich die
Fermi-Energie nahe des CNP befindet, ist die Konzentration sehr gering.
Dadurch haben die SdH-Oszillationen eine sehr lange Periode, die grofer
ist, als der Magnetfeldbereich B in dem gemessen wurde.

Fiir die Messung in Abbildung (b) wurde die Backgate-Spannung
etwas weiter weg vom CNP eingestellt (Vpe = 10 V) und somit die Fermi-
Energie ins Valenzband verschoben. Bei dieser Spannung erscheint wieder
eine zweite Oszillation. Die untere Lage (n22) wurde durch Erhéhen von
Ve also wieder mit Ladungstragern gefiillt, die geringe Verdnderung von
nao durch das Topgate ist wieder in den Messungen zu sehen (griine Oszil-
lationen in Abbildung (b)).

Es ist also moéglich durch diese Anordnung der Gates die Konzentration
in den beiden Lagen unabhéngig voneinander einzustellen, was interessant
ist, um Transport in einem Elektron-Loch Plasma [109] fiir den Fall zu
studieren, dass in der oberen Lage Elektronen und in der unteren Locher
eingestellt sind. Dafiir sind allerdings im Graphen Temperaturen nétig,
die bisher schwer zu erreichen sind, was in Referenz [110} [I11] diskutiert
wird. Weiterhin ertffnet das die Moglichkeit senkrechten Transport durch
die Lagen zu messen, indem die Lagen zum einen unabhéngig voneinander
kontaktiert werden und zum anderen durch die Gates einen Spannungsun-
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5.6 Abschirmung und Kompressibilitét

terschied in oberer und unterer Lage eingestellt wird. Dadurch kénnen z.B.
Nanopartikel oder anderen Materialien, die vorher kontrolliert zwischen die
Lagen gebracht wurden, charakterisiert werden.

5.6 Abschirmung und Kompressibilitat

Im Verlauf des Kapitels wurden in Abhéngigkeit von der Spannung am
Backgate (Kapitel B.I) und am Topgate (Kapitel 5.4 die induzierten La-
dungstragerkonzentrationen bestimmt. Werden die Werte nges = n1 + no
aus den Messungen im Magnetotransport mit den theoretisch zu erwar-
tenden Werten ny, nach Formel ([£2) verglichen, wie es in Abbildung [54]
gezeigt wurde, so weichen diese voneinander ab. Eine Erkldrung fiir diese
Abweichung wird im Folgenden gegeben und dabei auf die Unterschiede in
den Konzentrationen eingegangen.

In Kapitel BEIl (Abbildung [B2) wurden Konzentrationen von
n1~3.5-10"2 cm™2 und ny~0.74-10'? cm~? fiir die jeweiligen La-
gen berechnet. Die Konzentrationen unterscheiden sich um einen Faktor
von ny/ng &~ 4.7. Dieser Unterschied kommt durch die Abschirmung des
elektrischen Feldes vom jeweiligen Gate. Das heiflt, wird ein elektrisches
Feld durch eine Spannung am Backgate in der Probe erzeugt, so ,,sieht“ die
untere Lage ein grofieres Feld, als die obere umgeklappte Lage [TT2HITH].
Das kommt daher, dass die obere Lage etwas separiert von der unteren
ist und so ein Grofiteil der Ladungen in der unteren Lage induziert wird,
wihrend in der obere Lage weniger Ladungen ,,ankommen®. ,,Obere“ und
yuntere* Lage bezieht sich auf die relative Position vom jeweilig betrach-
teten Gate. Dies ist vergleichbar mit dem Prinzip eines Faraday’schen
Kifigs, wobei im entkoppelten System die untere Lage die obere nicht
komplett abschirmt.

Neben der Abschirmung ergibt sich im hier betrachteten System eine
weitere Abweichung in den Werten der Gesamtkonzentration. Zu erwarten
ist, dass der theoretische Wert nyy, fiir das 300 nm S7Os-Substrat gleich der
Summe nges = n1 + no aus der Messung der beiden einzelnen Lagen ist.
Fiir das Beispiel oben, sieht das folgendermaflen aus

Nges = N1 +ng = 4.24- 10" cm ™2

nep = 5.53- 102 em 2.
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5 Transport im Magnetfeld

Tatséichlich ist n:, also offensichtlich ca. 1.3 Mal so hoch wie der ge-
messene Wert, was hier durch die Kompressibilitdt bzw. die damit ver-
kniipfte Quantenkapazitit begriindet werden kann, die im Kapitel 22.4]
bereits theoretisch beschrieben wurde. Mit den aus dem Magnetotransport
bestimmten Ladungstrigerkonzentrationen lisst sich diese Quantenkapa-
zitdt Cg wie folgt bestimmen:

Topgate C,
PMMA == G,
Graphen O
Sio, :_r: Coe

Backgate ¢

Abbildung 5.17: Beteiligte Kapazitidten in der Probe, die sich durch die Kom-
pressibilitit des 2D Graphen-Systems ergeben.

Die Kompressibilitdt sorgt in der Probe fiir einen zusétzlichen Bei-
trag zur Kapazitét, wie es in Abbildung [B.17 schematisch dargestellt ist
und durch die Formel (ZI3])) beschrieben werden kann [39-4T], (43, [45]
116]. Ist mges aus den Messungen bekannt, kénnen zunéchst mit For-
mel [2I2) die Gesamt-Kapazititen Cy o fiir das jeweilige Gate berech-
net werden. Fiir die oben genannten Werte ergibt sich eine Kapazitit von
Cy=8.8 nF/ cm?®. Aus den Messungen mit dem Topgate konnten ebenfalls
Ladungstriagerkonzentrationen n; und ny bestimmt werden, aus denen eine
Kapazitit von Ch =28.8 nF/cm” (s. Abbildung B.17) resultiert.

Aus Formel (2I3) kann nun mit diesen Kapazititen die Quantenka-
pazitdt Cg berechnet werden. Aus (' ergibt sich eine Kapazitét von
Co=37.5 nF/cm® wihrend aus Cy eine Kapazitiit von C =51 nF/cm®
folgt. Die Werte miissten nach dem Schema [5.IT eigentlich gleich sein, denn
beide Gate-Kapazitéten werden durch das gleiche Cg beeinflusst. Der Un-
terschied kann wie folgt begriindet werden.

Zum einen wird in der Berechnung von Cg die geometrische Kapazitét
benutzt, die einen gewissen Fehler dadurch hat, dass sich zwischen Di-
elektrikum und Graphen Ablagerungen von Wasser befinden kénnen. Zum
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anderen kann die Dicke der dielektrischen Schicht bis zu 10 % variieren,
wodurch zusétzliche Abweichungen auftreten.

Weiterhin ist die Quantenkapazitdt aber auch von der Zustandsdichte
D(FEFr) abhiingig und die Fermi-Energie Er ist abhiingig von der Span-
nung an den Gates. Das heifit, durch eine unterschiedliche Einstellung der
Gates ergibt sich bei einer Zustandsdichte, die nicht konstant ist, auch
zwangsliufig eine andere Quantenkapazitéit [43] [1T6]. Da die Werte fiir Cy
und C5 bei leicht unterschiedlichen Fermi-Energien und zusétzlich an zwei
verschiedenen Gates gemessen wurden, ergeben sich dadurch geringfiigige
Unterschiede in den Werten fiir Cg. Dies wird in den folgenden Absétzen
detaillierter untersucht.

Um die Abhéngigkeit von der Ladungstrigerkonzentration bzw. der La-
ge der Fermi-Energie in der Zustandsdichte ndher zu analysieren, wird im
Folgenden die Quantenkapazitéit nach Formel (ZI3]) in Abhéngigkeit von
der Spannung V¢ am Topgate ermittelt. Dazu wird zunéchst die Ladungs-
tragerkonzentration ngyy aus den SAH-Oszillationen aus Abbildung
fiir unterschiedliche Spannungen am Topgate bestimmt. Dies ist in Abbil-
dung B8] gezeigt. Die berechneten Werte sind im Inset als griine Gerade
dargestellt. Die blaue Gerade ist die theoretische Kurve, die aus der geo-
metrischen Kapazitit fiir das Topgate folgt. Es ist zu sehen, dass beide
Geraden eine unterschiedliche Steigung aufweisen, was aufgrund der Kom-
pressibilitit des Systems folgt und auch schon in der Abhéingigkeit vom
Backgate gezeigt wurde (s. Abbildung (4.

Mithilfe der berechneten Werte kann nun aus Formel (213]) die Quanten-
kapazitét Cq fiir jeden einzelnen Punkt des Insets bestimmt werden.
Dies ist im Hauptteil der Darstellung durch die roten Quadrate verdeut-
licht. Fiir niedrige Vrq, also fiir eine hohe Locherkonzentration liegt Cg im
Bereich zwischen 50 nF /cm® und 60 nF /cm® unterhalb der geometrischen
Kapazitdt Crg. Im weiteren Verlauf ist klar zu sehen, dass die Quanten-
kapazitit zunichst geringfiigig ansteigt um dann in der Ndhe des CNP auf
etwa die Hilfte abzufallen.

Fiir den CNP kann dabei aus den SdH-Ostzillationen keine Ladungs-
trégerkonzentration und damit auch kein Cg bestimmt werden. Der ein-
gezeichnete Wert am CNP kann allerdings wie folgt abgeschitzt werden.
In Kapitel wurde in Abbildung die Kopplung der beiden Gates
aufgezeigt und daraus ein Faktor Crg/Cpe = 1.9 bestimmt. Damit kann
die Quantenkapazitit Co mit Formel (@4)) und 2I3) fir den CNP her-
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Abbildung 5.18: Die Abbildung zeigt als rote Quadrate die Quantenkapazitit
Cgq in Abhéngigkeit von der Spannung am Topgate. Der grobe Verlauf ist durch
die schwarze gestrichelte Linie verdeutlicht, die in der Ndhe des CNP abfllt,
was aufgrund der sich verdnderten Zustandsdichte auch zu erwarten ist. Die rote
gestrichelte Linie stellt den theoretischen Fit dar, der aufgrund der linearen Zu-
standsdichte erwartet wird. Die schwarze durchgezogene Linie zeigt die geometri-
sche Kapazitit Cre des Topgates. Im Inset ist die Ladungstragerkonzentration
aus den SdH-Oszillationen nsqsmy und aus der geometrischen Kapazitdt n¢p, in
Abhéngigkeit von der angelegten Spannung am Topgate dargestellt.

geleitet werden. Aus Formel (23] folgt zunichst fiir die geometrischen
Gate-Kapazititen Cpg ra

Ci2-Cq

c =, 5.3
barre = oo (53)

wobei (), die gemessenen Kapazititen des jeweiligen Gates sind (s.
Abbildung BT7). Wird dieser Zusammenhang in Formel ([@4]) eingesetzt,
so folgt fiir die induzierte Ladungstrigerdichte der entsprechenden Gates
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ny-e =Cpgg- (VBG — VBQG) + Cra - (VTG — VTQG)
(5.4)

Cy-C Ca-C
= o= (VB = Via) + 5o=¢; - (Vi = Vig)-

Aus dieser Formel folgt fiir no = 0, also aus der relativen Steigung zwi-
schen V2, und V3, die dem oben bestimmten Faktor 1.9 entspricht, eine
Kopplung der beiden Gates von

Vee = Vpo _ _Ca(Cq = Ch)
Vic = Vig  Ci(Cq—Ca)

Sind also die resultierenden Kapazitéiten C; und Cy bekannt, so kann mit
diesem Zusammenhang die Quantenkapazitit des Systems aus der Steigung
der CNP aus Abbildung [£9] abgeschitzt werden, die Formel gibt daher die
Eigenschaften des Systems am CNP wieder. Damit kann nun der Wert
fir den CNP bestimmt werden. Fiir die oben berechneten Kapazititen
Cy = 8.8 nF/cm® und Oy = 28.8 nF/em® ergibt sich Cg = 27.1 nF /em”.

Der grobe Verlauf des gesamten Bereichs ist in der Abbildung [E.I8 durch
die schwarze gestrichelte Linie verdeutlicht. Die rote gestrichelte Linie zeigt
den erwarteten Verlauf, der sich aus der Abhéngigkeit der Zustandsdichte
D(EF) von der Ladungstrigerkonzentration bzw. der Spannung am Top-
gate ergeben wiirde. Der schwarze Verlauf lésst sich wie folgt erkléren.

Fiir hohe Ladungstrigerkonzentrationen (hohe negative Spannungen
Vra) stehen an der Fermi-Energie viele Zustéinde zur Verfiigung und auf-
grund der Proportionalitéit D(Er) ~ Cg nimmt auch die Quantenkapazitét

~1.9. (5.5)

einen hohen Wert an, der im betrachteten Bereich zwischen 50 nF/ cm” und
60 nF/ cm? liegt. Im weiteren Verlauf steigt Cg zunéchst etwas an und fallt
dann am CNP auf etwa die Hilfte ab. Fiir ein Graphen-System wére theo-
retisch zu erwarten, dass Cg am CNP einen Wert von Null annimmt, da
dort auch die Zustandsdichte verschwindet. Im hier betrachteten System
ist allerdings durch die Entstehung von Elektron-Loch-Puddles am CNP
und durch die Verdrehung der Lagen die Zustandsdichte nicht Null. Aus
dem Grund kommt es lediglich zu einer Unterdriickung der Quantenkapa-
zitdt. Im Vergleich zu den hier errechneten Werten liegt in Doppel-Lagen-
Systemen der Wert von Cg am CNP in etwa eine GréBenordnung niedriger,
als bei hohen Ladungstrigerkonzentrationen wie in Referenz [43] beschrie-
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ben. Der Unterschied zu gekoppelten Doppel- oder Einzel-Lagen-Systemen
ist der, dass die Zustandsdichte hier durch die Verdrehung der Lagen nicht
so stark unterdriickt ist (s. Kapitel 2:2.3]). Aufgrund dessen fillt C nur auf
die Hilfte ab. Allgemein liegen die absoluten Werte der Kompressibilitét fiir
ns > 0 aus der Literatur [37, [43] [44] in etwa eine GroBenordnung hoher, als
die hier gemessenen. Dieser Unterschied wird ebenfalls durch die Entkopp-
lung der Lagen und der damit verbundenen Anderung der Zustandsdichte
verursacht.

Im Bereich zwischen CNP und hohen negativen Spannungen zeigt der
Verlauf einen kleinen Anstieg in Cg, der ein Hinweis auf die Verdnderung
der Zustandsdichte durch die Verdrehung der Lagen sein kénnte, verursacht
durch die Verschiebung der CNP beider Lagen durch eine unterschiedliche
Dotierung.

Aus den Kapazitdten C; und Cy kann nun auch der Wert fiir die Mo-
bilitdt der Graphen-Probe genauer bestimmt werden. Als Grundlage zur
Berechnung der Mobilitéiten dienten in den Kapiteln [1] (Seite [65]) und
3] (Seite B8) die geometrischen Kapazitdten Cpg bzw. Crg, wobei sich
Werte von g = 900 cm?/V - s aus dem Feldeffekt des Backgates und
u = 250 cm?/V s aus dem Topgate ergeben haben. Wird nun die Kompres-
sibilitét berticksichtigt und so der Wert der Kapazitit um die Quantenka-
pazitiit erweitert, so ergeben sich Mobilitéiten von p = 1100 cm?/V - s fiir
das Backgate und pu = 950 cm?/V - s fiir das Topgate. Damit liegen beide
Werte in der gleichen Gréf8enordnung.

5.7 Transport im nullten Landau-Level

Neben den zwei Oszillationen zeigt die Magnetfeldabhéingigkeit noch eine
weitere interessante Eigenschaft. Wird das Maximum im Widerstand am
CNP — RY — in Abhéngigkeit vom Magnetfeld betrachtet so ergeben
sich die in Abbildung gezeigten Schnitte. Zu sehen ist, dass der Wi-
derstand am CNP mit dem Magnetfeld steigt. Dies ist in zwei Messungen
bei unterschiedlicher angelegter Backgate-Spannung Vpe gezeigt. Bei der
schwarzen Kurve ist die Backgate-Spannung so eingestellt, dass sich im
gesamten System sehr wenige Ladungstridger befinden, wodurch der Wi-
derstand am CNP hohere Werte annimmt, als fiir den roten Graphen, bei
dem das Backgate fiir hohe Konzentrationen in den Regionen neben dem
Topgate sorgt. In beiden Kurven ist aber der steigende Widerstand am
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5.7 Transport im nullten Landau-Level

(k)

XX
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Abbildung 5.19: Widerstand R2, im nullten Landau-Level in Abhingigkeit vom
Magnetfeld.

CNP mit dem Magnetfeld zu sehen, wobei RY in beiden Féllen auf mehr
als das Dreifache ansteigt.

Ursachen fiir diesen Anstieg gibt es mehrere. Eine ist das Auftreten eines
entarteten nullten Landau-Levels, eine einzigartige Eigenschaft des Gra-
phen [50, 57, [117]. Die Landau-Level fiir N > 1 im Graphen sind wie in
der Theorie erldutert vierfach entartet und kénnen mit Elektronen oder
Lochern gefiillt werden, je nach Lage der Fermi-Energie Fr, wohingegen
das nullte Landau-Level zweifach entartet und halb mit Elektronen und
halb mit Lochern der entgegengesetzten Chiralitét gefiillt ist.

Durch Anlegen eines Magnetfeldes ist es nun moglich die Entartung auf-
zuheben. Das fiihrt zu einem erhohten Widerstand am CNP, da an diesem
Punkt die Zustandsdichte durch die Aufspaltung sinkt. Fiir ausreichend
hohe Magnetfelder ist ein isolierender Zustand zu erwarten, wie es in Re-
ferenz [50L [II7] bei Magnetfeldern oberhalb von 15 T gesehen wurde. Die
Widersténde steigen dabei bei Magnetfeldern von bis zu 30 T in den Be-
reich einiger Megaohm. Da an dieser Probe nur bis 13 T gemessen werden
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5 Transport im Magnetfeld

konnte, bleibt am CNP ein endlicher Widerstand im Bereich einiger Ki-
loohm, da bei 13 T noch immer viele Zustdnde zum Besetzen vorhanden
sind.

Ein anderer Effekt ist in Referenz [57] beschrieben. In dieser wird der
Anstieg des Widerstands mit einem Phasen-Ubergang zu einem geordne-
ten Zustand im hohen Magnetfeld begriindet, wodurch sich der Widerstand
verdndert. Insgesamt ist das Verhalten der Ladungstriger im Bereich des
nullten Landau-Levels allerdings noch Teil der aktuellen Forschung, wes-
halb {iber die genaue Ursache dieses Anstiegs im hier betrachteten System
keine klare Aussage gemacht werden kann.

5.8 Zusammenfassung

In Transport-Messungen im Magnetfeld konnte in der Probe mit entkop-
pelten Graphen-Einzel-Lagen gezeigt werden, dass sich durch Topgate und
Backgate die Ladungstrigerkonzentrationen in beiden Lagen einstellen las-
sen. Zu sehen ist das im Léngswiderstand durch zwei Shubnikov-de Haas-
Ostzillationen mit unterschiedlicher Periode und im Querwiderstand durch
die Quantisierung, die bei verschobenen Fiillfaktoren auftritt.

Aus der Phasenverschiebung der SdH-Oszillationen konnte die Berry-
Phase des Systems bestimmt werden. Diese zeigt eindeutig, dass es sich
im hier untersuchten System um zwei entkoppelte Einzel-Lagen handelt.
Durch die Entkopplung ist es moglich mittels der Spannung an den Gates
die Ladungstrigerkonzentration in den Lagen unabhéngig voneinander ein-
zustellen, wobei durch die Abschirmung der Einfluss der beiden Gates auf
die jeweils niher liegende Graphen-Lage grofler ist. Dies konnte in den Mes-
sungen ebenso gezeigt werden wie eine Verschiebung der CNP der beiden
Lagen, aufgrund unterschiedlicher Dotierung.

Weiterhin konnte aus den berechneten Ladungstrigerkonzentrationen der
SdH-Ostzillationen der Einfluss der Kompressibilitéit gezeigt werden. Daraus
lies sich eine Quantenkapazitéit bestimmen, die abhéngig von der Zustands-
dichte bei der Fermi-Energie ist. Erkléart werden konnte das in Abhéngigkeit
von der Spannung am Topgate, durch das die Ladungstrigerkonzentration
bzw. die Fermi-Energie in der Zustandsdichte verschoben werden konnte. Es
wurde eine klare Unterdriickung der Quantenkapazitit und damit der Zu-
standsdichte im Bereich des CNP festgestellt. Die dabei berechneten Quan-
tenkapazitdten, waren in etwa eine Groflenordnung kleiner, als die aus der
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5.8 Zusammenfassung

Literatur fiir Einzel-Lagen- bzw. gekoppelte Doppel-Lagen-Systeme, was
dadurch begriindet werden konnte, dass sich durch die Entkopplung und
Verdrehung der beiden Lagen die Zustandsdichte verédndert.

Die Entkopplung der beiden Lagen eroffnet die Moglichkeiten der Unter-
suchung von unter anderem Isospinstreuung [T18] oder eines Elektron-Loch-
Plasmas [110, 119, 120], wie es in Halbleiterheterostrukturen [109, 121}
124]) schon untersucht wurde. Dieses entsteht, wenn z.B. in der oberen
Lage Elektronen und in der unteren Lage Locher eingestellt werden.
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6 Universelle Leitwertsfluktuationen in Graphen

Wird in einem diffusen, ungeordneten System die Leitfahigkeit oder der
Widerstand in Abhéngigkeit eines Parameters, wie dem Magnetfeld oder
der Fermi-Energie gemessen, so treten zufillige aber reproduzierbare
Verdnderungen (Fluktuationen) im Signal auf. Diese sogenannten univer-
sellen Leitfihigkeitsfluktuationen (Universal Conductance Fluctuations =
UCF) werden neben der schwachen Lokalisierung durch Quanteninter-
ferenzen von phasenkohirenten Elektronen verursacht. Charakteristische
Groflen der Fluktuationen sind dabei die Phasenkohdrenzlinge L, oder
die Abmessung L des betrachteten System, je nachdem welche der beiden
Langen kleiner ist.

Fluktuationen wurden in ungeordneten mesoskopischen Systemen theo-
retisch ausfiihrlich beschrieben [125H129] und auch in Experimenten nach-
gewiesen [I30HI35)]. Die Schwache Lokalisierung [I35] wird dabei durch die
Uberlagerung von hin- und riicklaufenden Elektronen auf einem bestimm-
ten Pfad verursacht, vergleichbar mit der Ursache der Ostzillationen in ei-
nem Quantenring [129]. UCF werden allerdings durch eine andere Art von
Wechselwirkung hervorgerufen.

Werden Ladungstriager im 2D-System in einem Feld zwischen Punkt A
und B beschleunigt, so konnen sie eine Anzahl von Np verschiedenen Pfa-
den zwischen diesen beiden Punkten zuriicklegen, so wie es in Abbildung
(a) gezeigt ist. Die Leitfihigkeit des Systems ist dann nach Landau-
Biittiker [136] gegeben durch die Summe aller Pfade, die als eindimensio-
nale (1D) Kanéle betrachtet werden konnen, wovon jeder Kanal genau ein
Leitfihigkeits-Quantum e?/h mit sich bringt. Die Leitfihigkeit G ist dann
gegeben durch

e2

G=Np-—. (6.1)

Die Anzahl der zum Transport beitragenden Pfade Np, ist durch die
geometrische Ausdehnung gegeben, kann aber durch Parameter wie der
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Abbildung 6.1: (a) Np Kanile, die alle zur Leitfihigkeit G im elektrischen Feld
zwischen Punkt A und B beitragen. Jeder Pfad liefert ein Leitfahigkeits-Quantum
62

¢-. (b) Die Leitfshigkeit ist durch zwei elastische Streuzentren zwischen A und B

um (Np—2)- % unterdriickt, da nur noch Np-2 Kanile zum Transport beitragen.

Fermi-Energie oder dem Magnetfeld verdndert werden. Treten bei einer
festen Fermi-Energie keine Storungen auf, so kénnen alle Pfade Np zum
Transport beitragen. Kommt es aber z.B. durch ein lokales Streuzentrum
in irgendeinem der Np Kanile zu einem elastischen Prozess, so tragt dieser
Kanal nicht mehr zur Leitfihigkeit bei und G ist um e?/h reduziert, wie in
Abbildung (b) zu sehen.

Wird dann durch Verédnderung von Er eine andere Anzahl von Pfaden
»eingestellt, so wird auch die Zahl der elastischen Streuprozesse veréindert,
was sich in der Messung durch eine Fluktuation in der Leitfahigkeit zeigt.
Da die Streu-Zentren fiir eine spezifische Probe immer fiir die selben Kanile
auftreten, sind die Fluktuationen reproduzierbar. Die Streu-Zentren selber
sind allerdings statistisch iiber die Probe verteilt, wodurch die Fluktuatio-
nen in zufélligen Kanilen also bei zufilligen Fermi-Energien von Probe zu
Probe auftreten.

Weiterhin sind bei T' = 0 K die Fluktuationen unabhéngig von der Grofe
der Probe und dem Grad der Unordnung und werden deshalb als ,uni-
versell“ bezeichnet [130, [31]. Fiir hohe Temperaturen werden die UCF
unterdriickt und auch andere Rauschsignale, wie thermisches Rauschen
konnen sich den UCF iiberlagern. Fiir metallische zweidimensionale Syste-
me ist die Amplitude der Fluktuationen fiir 7' = 0 K in der Gréfenordnung
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6.1 Charakterisierung der UCF

von €2 /h [125] [126] [133]. Im Graphen hingegen wird eine etwas niedrigere
Amplitude erwartet. Die Ursache dafiir ist, dass im Gegensatz zu einem
metallischen System, im Graphen aufgrund der Chiralitit der Ladungs-
trager zusétzliche elastische Streuprozesse wie ,inter-valley-* oder ,intra-
valley-“Streuung auftreten kénnen, die an den Pseudospin gebunden sind,
wodurch zusétzliche Quanteninterferenzen auftreten, die das Signal unter-

driicken [127, 133, 137, [138].

6.1 Charakterisierung der UCF

VyoV)

Vi)

Abbildung 6.2: Ausschnitt fiir einen Bereich der Messung, die im Inset dargestellt
ist. Der Leitwert zeigt in Abhingigkeit von der Spannung am Topgate Vrg und
Backgate Vea Fluktuationen, die nahezu parallel zu Vrg verlaufen.

Im Folgenden werden an der Probe, die in den letzten Kapiteln im Ma-
gnetfeld und bei unterschiedlichen Konfigurationen charakterisiert wurde,
die Fluktuationen im Leitwert ndher untersucht. In der Probe ist es moglich
durch ein Topgate lokal die Ladungstriagerkonzentration zu &ndern und so
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6 Universelle Leitwertsfluktuationen in Graphen

einen Ubergang von Ladungstrigern unterschiedlicher Konzentration zu
erzeugen, wie es im Kapitel 2.4 beschrieben wurde. Fiir die Untersuchung
der UCF wurde diese Probe bei unterschiedlichen Spannungen Vrg/Viea
an den Gates — also bei Variation der Fermi-Energie — charakterisiert. Die
gesamte Messung ist in Abbildung im Inset dargestellt. Als Ausschnitt
ist ein Teil der Messung zu sehen, der sehr auffillige Strukturen parallel
zur Vyg-Achse zeigt . Diese Strukturen stellen die Fluktuationen in der
Leitfdhigkeit dar.

0.1 i~ -

-60 -50 -40 -30 -20
Vec(V)
Abbildung 6.3: Leitfdhigkeitsfluktuationen fiir zwei unabhéngig voneinander
durchgefiihrte Messungen bei unterschiedlichen Parametern, V¢ = —30 V und
Vra =0V.

Diese Fluktuationen sind fiir zwei feste Topgate-Spannungen von Vg =
—30 V und Vg = —20 V aus zwei unterschiedlichen Messungen in Abbil-
dung[6.3 genauer dargestellt. Zu sehen ist die Spannung am Backgate gegen
die Leitfdhigkeit der Fluktuationen dG. Die Leitfahigkeit ist in Einheiten
von €2 /h aufgetragen. Wie erwartet liegt die Amplitude etwas unter der von
metallischen Systemen [I33] [137]. In diesem Fall ist die Amplitude in der
GroBenordnung von ca. 0.07 e2/h. Fiir beide Messungen liegen die Fluk-
tuationen fast reproduzierbar aufeinander, obwohl sie zu unterschiedlichen
Zeitpunkten bei unterschiedlichen Spannungen am Topgate durchgefiihrt

LZur Verdeutlichung der Fluktuationen ist die Ableitung der Leitfihigkeit nach der Spannung
am Backgate, also dG/dVp¢g gezeigt.
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Abbildung 6.4: Leitfahigkeit G und gemittelte Leitfahigkeit < G > fiir einen
Schnitt bei Vrg = -30V

wurden. Eine kleine Verschiebung (AV =~ 1 V) beider Verldufe kommt
dadurch zustande, dass auch Vpg die Fermi-Energie Er geringfiigig ver-
schiebt.

Im Folgenden werden die Fluktuationen im Signal bei Verédnderung der
Fermi-Energie, bzw. der angelegten Spannung am Backgate, genauer ana-
lysiert. Dazu werden die Abweichungen dG der gemessenen Leitfihigkeit G
vom Mittelwert < G > betrachtet, also

0G=G-<G>. (6.2)

Um < G > zu bestimmen werden die Messkurven iiber ein bestimmtes
Intervall gemittelt und anschlieend von den gemessenen Daten abgezogen.

Fiir ein Beispiel ist G und < G > fiir eine feste Spannung am Topga-
te von Vrg = —30 V in Abbildung gezeigt. Das daraus resultierende
0G ist im unteren Teil der Abbildung dargestellt, es liegt im Bereich von
0.07 bis -0.07 €2 /h. Die Amplitude der Fluktuationen liegt also erneut eine
Groflenordnung niedriger, als fiir metallische Systeme zu erwarten ist. Eine
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Abbildung 6.5: Histogramm und Gauf-fit fiir die Fluktuationen aus Abbildung
0.2

ghnliche Unterdriickung wurde auch in anderen Messungen an Graphen-
Systemen beobachtet, wie in Referenz [74] (§G von 0.2 e¢?/h) nachzulesen
ist.

Eine weitere Eigenschaft der UCF ist die Zufilligkeit der auftretenden
Fluktuationen, da die Streuzentren in der Probe ebenfalls zufillig verteilt
sind [133]. Ob das gegeben ist, kann mithilfe eines Histogramms geklirt
werden. Dazu wird die Abweichung der Fluktuationen vom Ursprung fiir
eine Messung analysiert und geschaut wie oft eine bestimmte Abweichung
in dieser Messung vorkommt. Werden die Fluktuationen durch eine zuféllige
Verteilung der Streuzentren verursacht, so ist diese Verteilung durch eine
GauB-Funktion gegeben [I33]. Dies wird in einem Histogramm dargestellt.

Um die Anzahl der ,Messpunkte“ bzw. der Ereignisse und somit die sta-
tistische Genauigkeit zu erhohen werden die Fluktuationen iiber alle Vg
und Vpg aus der Messung in Abbildung betrachtet. Dazu werden die
gesamten Abweichungen fiir alle Vg und Vg in einem Histogramme dar-
gestellt, was in Abbildung zu sehen ist. An die Verteilung der Fluk-
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6.2 Unterdriickung der Fluktuationen am CNP

tuationen kann eine Gauf}-Verteilung gefittet werden, was auf ein typisches
UCF-Verhalten hinweist [126] 133]. In der Messung konnte also gezeigt
werden, dass in der Probe, UCF als Funktion der Fermi-Energie auftreten.
Diese sollen im Folgenden etwas detaillierter untersucht werden.

6.2 Unterdriickung der Fluktuationen am CNP

Die Fluktuationen in Abbildung sind auf den ersten Blick zwar zuféllig
verteilt und liegen im Bereich der fiir ein solches System erwartet wird, aber
bei genauer Betrachtung ist zu sehen, dass die Amplituden in einigen Berei-
chen zusétzlich unterdriickt sind. Da das Verédndern der Fermi-Energie auch
die Ladungstriger im System veréndert und diese im Graphen am CNP ein
spezielles Verhalten haben, u.a. durch die Ausbildung von Elektron-Loch-
Puddles, soll im Folgenden der Einfluss der Ladungstrigerkonzentration
npa, also die Konzentration neben dem Backgate, auf die UCF untersucht
werden.

Dies wird anhand der Messung gezeigt, die in Abbildung zu sehen
ist. Die Messung zeigt die Abhingigkeit der Fluktuationen dG von der
angelegten Spannung am Backgate Vpg (~ npg) fir eine feste Spannung
am Topgate Vpg = 35 V. Zum Vergleich ist die Leitfihigkeit G und < G >
mit eingezeichnet. Die Kurve ist ein Schnitt aus der Messung im Inset der
Abbildung

Die Leitfihigkeit hat ein Minimum bei Vg ~ —10 V. Dies ist der
CNP des Backgates, der Punkt an dem in der Probe sehr wenige La-
dungstriger zum Transport beitragen. Betrachtet wird die Amplitude der
Fluktuationen. Diese veréndert sich ungefdhr um eine Gréflenordnung von
§G =~ 0.025 €2 /h fiir hohe Ladungstrigerkonzentrationen auf ~ 0.004 €2 /h
bei niedrigen Ladungstrigerkonzentrationen um den CNP. Beide Bereiche
sind durch die grauen Késten in der Abbildung gekennzeichnet.

Die Ursache fiir die Unterdriickung im Bereich weniger Ladungstriger ist
die Folgende. Die Streuung in einem System ist unter anderem durch die
Phasenkohérenzléinge L, der Ladungstréger gegeben. Dabei ist die Pha-
senkohérenzldnge ein Mafl dafiir nach welcher Zeit oder nach welcher Di-
stanz sich die Phase der Wellenfunktion veréndert, d.h. ein Ladungstréager
einen inelastischen Prozess erfahren hat. Die Abhéngigkeit der Amplitu-
de der UCF von der Anzahl der Ladungstriger in der Probe, weist nun
darauf hin, dass es durch zusétzliche Wechselwirkungen (WW) zwischen
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Abbildung 6.6: Leitfahigkeit G (rot), gemittelte Leitfihigkeit (schwarz) und 6G
(blau) als Vergleich aufgetragen bei Ve = 35 V. Die Amplitude der Fluktuatio-
nen ist im Bereich des CNP um ca. eine Groflenordnung unterdriickt im Gegen-
satz zu hohen Ladungstrégerkonzentrationen, was zur Verdeutlichung durch die
Konturflichen gezeigt ist.

Ladungstrigern bei niedriger Konzentration zu einer Unterdriickung der
Phasenkohérenzlange L, kommt [137, 139, 140].

Mogliche Wechselwirkungseffekte sind dabei Elektron-Elektron-WW
oder auch Phasenverluste durch Uberginge zwischen Elektronen- und Loch-
zustinden (Elektron-Loch-Puddles) [137, [140, [141]. Bei hohen Ladungs-
tragerkonzentrationen sind die Elektron-Elektron-WW zunéchst gering und
es existieren keine Elektron-Loch-Puddles, somit gibt es dadurch keine Pha-
senverluste, L, wird also rein durch die zufélligen Streuzentren in der Pro-
be bestimmt. Am CNP hingegen wird die Elektron-Elektron-WW stérker
[32]. Diese kann zum einen als WW zwischen zwei benachbarten Elektro-
nen, durch Coulomb-Abstoflung auftreten, zum anderen aber auch durch
WW zwischen einem Elektron und dem elektromagnetischen Feld, welches
durch die Bewegung der umgebenen Elektronen verursacht wird, was auch
unter Nyquist-Streuung bekannt ist und auch in anderen 2-DEG beob-
achtet werden kann [142]. Besonders stark ist dieser Effekt bei wenigen
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6.2 Unterdriickung der Fluktuationen am CNP

Ladungstrégern, L, wird dadurch stark unterdriickt, die Amplitude der
UCF wird geringer. Verstirkt wird das weiterhin durch Elektron-Loch-
Puddles, die den Transport am CNP bei niedriger Konzentration dominie-
ren. Innerhalb der Probe gibt es dann Ubergiinge von elektronenleitenden
zu locherleitenden Bereichen, die Phaseninterferenzeffekte verursachen, die
L, zusétzlich unterdriicken [74].

Der Unterschied in den Amplituden in der Messung (Abbildung [6:6) ist
also eine Ursache von Wechselwirkungseffekten zwischen Ladungstrigern
und Ubergingen von Elektronenleitung zu Locherleitung. Beides sind Effek-
te, die nur bei niedrigen Ladungstrigerkonzentrationen dominieren und so-
mit nur am CNP einen Einfluss haben. Dieser Effekt wurde in unterschied-
lichen Referenzen ebenfalls fiir ein Einzel-Lagen-System [20] [143] n#her
beschrieben. Fiir Doppel- und Dreifach-Lagen wurde in Messungen der
schwachen Lokalisierung im Magnetfeld in Referenz [I37] eine Verédnderung
der Amplitude gezeigt und mit den gleichen Ursachen begriindet. Eben-
falls gesehen wurde allerdings eine Erhohung der UCF am CNP aller-
dings im hoheren Magnetfeld, in dem es bei bestimmen Landau-Leveln
zu Aufladungs-Effekte an lokalisierten Quanten-Hall-Zustinden kommt
[139, [144].

Es wurde also im letzten Abschnitt gezeigt, dass die Elektron-Loch-
Puddles bei niedrigen Konzentrationen eine grofie Auswirkung auf die UCF
haben. Um diese Auswirkung systematischer zu untersuchen, kann mithil-
fe der Gates die Konfiguration der Ladungstriger in der Probe eingestellt
(Kapitel E3) und somit ein solcher Ubergang , kiinstlich“ erzeugt werden.

In Abbildung ist im Zusammenhang damit die gleiche Messung wie
die in Abbildung nur fiir eine andere Konfiguration bei Vg = =35 V
gezeigt. Erneut ist dort die Unterdriickung der Amplitude im Bereich des
CNP zu sehen. Im Bereich neben dem CNP sind die Gates so eingestellt,
dass sich eine ,n-p-n“-Konfiguration ergibt. Im Unterschied zur ,n-n-n“-
Konfiguration (Abbildung [6.6]) hat sich die Amplitude in diesem Bereich
fast verdoppelt. Die Ursache und weitere Unterschiede, die in dieser Dar-
stellung nicht offensichtlich zu sehen sind, werden im Folgenden detaillierter
untersucht.
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Abbildung 6.7: Leitfdhigkeit G (rot), gemittelte Leitfahigkeit (schwarz) und 0G
(blau) als Vergleich aufgetragen bei Vrg=-35V. Die Amplitude der Fluktuationen
ist im Bereich des CNP um ca. eine Grofienordnung unterdriickt im Gegensatz zu
hohen Ladungstriagerkonzentrationen. Konturflichen zeigen zur Verdeutlichung
die Hohe der Fluktuationen.

6.3 Quanteninterferenzen an Ubergingen im Graphen

Grundlage der folgenden Untersuchungen ist die Messung in Abbildung [6.8]
in der die verschiedenen Konfigurationen eingezeichnet sind. Verwendet
wurden wieder beide Gates, um ,kiinstlich® die gezeigten Konfigurationen
in der Probe einzustellen. Um nun die Fluktuationen etwas qualitativer zu
analysieren, wird im Folgenden die Autokorrelation herangezogen.

6.3.1 Autokorrelation

Die Beobachtungen aus dem letzten Abschnitt konnen besser verstanden
werden, wenn zusétzlich die Autokorrelation der Messungen betrachtet
wird. Die Autokorrelation ist ein Maf} fiir die Breite der Fluktuationen,
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6.3 Quanteninterferenzen an Ubergingen im Graphen

Abbildung 6.8: Widerstand in Abhingigkeit der Spannungen am Topgate und
Backgate gemessen iiber das T'G1. Blaue Fliachen kennzeichnen Bereiche niedriger
Leitfdhigkeit.

d.h. sie gibt an wie sich dieses statistische System verhélt, wenn ein be-
stimmter Parameter verédndert wird.

Fiir die Korrelation werden normalerweise zwei Datensétze {ibereinander
gelegt und miteinander verglichen, um die ,,Beziehung“ (Korrelation) zwi-
schen den beiden Signalen zu analysieren. Wird ein Datensatz mit sich
selber, mit einer Verschiebung A, korreliert, so ergibt das die Autokorre-
lation. Der hochste Wert einer Autokorrelation ist bei einer Verschiebung
von Null zu erwarten, da dort beide Kurven aufeinander liegen und die
Daten fiir alle Punkte korreliert sind. Wird die Verschiebung vergrofiert,
so sollte fiir eine zufillige nicht-periodische Folge von Messdaten die Auto-
korrelation irgendwann auf Null abfallen, d.h. die eine Kurve hat mit der
Anderen nach einer bestimmten Verschiebung , nichts mehr zu tun®.

Aus der Autokorrelation lassen sich so Informationen iiber die Verbrei-
terung der Fluktuationen ableiten. Diese ist zum einen bestimmt durch
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6 Universelle Leitwertsfluktuationen in Graphen

die Ausschmierung der Fermi-Kante und somit durch die Temperatur des
Systems und zum anderen beeinflussen Streuung und WW, wie im letzten
Absatz beschrieben, die Breite des Signals.

Im Fall der UCF ergibt sich die Autokorrelation F'(A) aus den Fluktua-
tionen 6G(Vpg) und 0G(Vpe + A) wie folgt

F(A) = (6G(Vpg) - 0G(Vpe + A)), (6.3)

wobei Vpg die Spannung am Backgate ist und A die Verschiebung des
Datensatzes angibt. Im Folgenden wird die Funktion

Fo(A) = 1;((%) (6.4)

benutzt, wobei F,(A) die normierte Korrelationsfunktion ist, die sich aus
der Korrelationsfunktion F(A) und F(0), der Korrelation ohne Verschie-
bung ergibt [130].

Betrachtet wird die Autokorrelation der Messung in Abbildung[6.8] deren
Amplituden eine fiir UCF charakteristische Gauf3-Verteilung zeigt (Abbil-
dung[6.5]). Fiir eine beliebige Topgate-Spannung Vrg wird zunéichst die nor-
mierte Korrelationsfunktion F),(A) mit Formel ([6-4) bestimmt. Dafiir wird
0G(Veag)-0G(Vpa+A) iiber ein bestimmtes Interval [Vpg + 6] gebildet und
aufsummiert. Das Intervall § in dem die Fluktuationen dG in Abhéingigkeit
von Vpg korreliert werden, sollte dabei hinreichend viele Fluktuationen
beinhalten, da sonst die Zufélligkeit der Daten nicht gegeben ist und die
Autokorrelation zu ungenau wird [128] [133].

Ein berechnete Autokorrelation ist in Abbildung fiir das Intervall
Vea = —20V bis Vg = +40 V dargestellt. Die x-Achse zeigt die Verschie-
bung A. Im Inset ist das fiir F;, betrachtete Intervall der Messung zu sehen.
Die Autokorrelation startet aufgrund der Normierung bei F,,(A) =1, d.h.
volle ,, Ubereinstimmung®. Danach fillt sie mit wachsendem A in Richtung
Null ab, die Fluktuationen werden also wie zu Erwarten unkorrelierter.

Aus der gezeigten Autokorrelation (Abb. [6.9]) ldsst sich nun die Halb-
wertsbreite A, aus dem Abfall der Autokorrelation auf die Hilfte F,,(A.) =
0.5 bestimmen. Diese ist neben der Phasenkohirenzlinge L., ein wei-
terer charakteristischer Parameter der UCF, der angibt, wie sich durch
Verdnderung der Backgate-Spannung, die Korrelation verdndert, also wie
breit die Fluktuationen im Mittel sind. Abhéngig ist dies ebenfalls von der
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Abbildung 6.9: Autokorrelation fiir das Intervall von Vg = -20V bis 40V. Im
Inset ist in Rot das Intervall mit den Fluktuationen gezeigt, fiir das die Autokor-
relation bestimmt wurde.

Stéirke der WW und der Streuung von Ladungstrigern in der Probe.

6.3.2 Elektron-Loch-Uberginge

Im Folgenden wird der Einfluss der Konfiguration der Ladungstréager in der
Probe analysiert, indem die Autokorrelationen fiir Bereiche mit einem bipo-
laren Ubergang von Loécherleitung (p) zu Elektronenleitung (n) betrachtet
und die aus der Autokorrelation bestimmten Halbwertsbreiten A., mit de-
nen von einem unipolaren (p-p) Ubergang verglichen werden.

Betrachtet werden dafiir die Intervalle Vgg =40 V bis 70 V und Vgg =
—20 V bis -30 V. Fiir diese Intervalle ist A, in Abhéngigkeit von Vg in den
Abbildungen und gezeigt. Die Einstellung der Spannung Vrg am
Topgate bewirkt in der Probe eine Anderung der Konfiguration, wie das in
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Abbildung 6.10: HWB aus Autokorrelation iiber den Bereich von Vg = 40 V
bis 70 V. Eingezeichnet die Ladungstriagerarten fiir die entsprechenden Topgate-
Spannungen

der jeweiligen Abbildung zu sehen ist. Im Inset jeder Abbildung sind die
dazugehorigen Intervalle in der Messung gezeigt, fiir die die Autokorrelation
bestimmt wurde. Dabei ist jede Konfiguration mindestens einmal vertreten,
um die Unterschiede in den jeweiligen Verldufen aufzeigen zu kénnen.

In jedem der zwei Graphen ist im Bereich des CNP ein Anstieg oder ein
Abfall von A, zu erkennen, wobei A, fiir Bereiche unterschiedlicher La-
dungstrigerkonfiguration immer einen niedrigeren Wert annimmt, als fiir
gleichartige Ladungstriger. In Abbildung ist bei einer n-n-n Konfigu-
ration eine Halbwertsbreite A. von durchschnittlich 0.29 V abzulesen. Diese
beginnt im Bereich von Vpg &~ —33 V bis -28 V langsam abzufallen. Wie
im Inset zu sehen, ist das der Bereich in dem das Intervall der Autokorre-
lation den CNP schneidet. Fiir Werte kleiner als Vrg &~ —33 V liegt A, im
Durchschnitt bei ca. 0.23 V und ab diesem Vpg hat die Probe eine p-n-p
Konfiguration, d.h. in den drei Bereichen der Probe tragen unterschiedliche
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Abbildung 6.11: HWB aus Autokorrelation iiber den Bereich von Vg = —20 V
bis -30 V. Eingezeichnet die Ladungstrigerarten fiir die entsprechenden Topgate-
Spannungen

Arten von Ladungstragern zum Transport bei. Auch im anderen gezeigten
Graphen ist diese Abhéngigkeit zu sehen. Bei Ladungstriagern gleicher Art
(p-p-p/n-n-n) ist die Halbwertsbreite hoher, als wenn sich unterschiedliche
Arten (n-p-n/p-n-p) von Ladungstrigern in der Probe befinden.

Um die Diskussionen aus dem letzten Abschnitt weiterzufithren, kann das
Ergebnis aus der Betrachtung der Autokorrelationen fiir unterschiedliche
Konfigurationen mit denen aus dem letzten Kapitel in Verbindung gebracht
werden. Ausgangspunkt war, dass die vielen Elektron-Loch-Puddles, die in
der Probe nahe am CNP existieren zu einer Unterdriickung der Phasen-
kohdrenzlédnge L, fithren, wie es im Zusammenhang mit der Verringerung
der Amplitude am CNP argumentiert wurde. Bei Ubergéngen von Elektro-
nenleitung zu Locherleitung kommt es dabei zu einem Phasenverlust in der

Wellenfunktion [70, [74] 139].

Dieser Phase;pverlust sollte nun auch in einem , kiinstlich“ durch die Ga-
tes erzeugten Ubergang (n-p-n/p-n-p = Elektron-Loch-Puddles) zu sehen
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6 Universelle Leitwertsfluktuationen in Graphen

sein. In diesen Konfigurationen wurde eine Verringerung von A, in der Au-
tokorrelation festgestellt, was heifit, dass die Fluktuationen frither unkorre-
lierter werden, die Breite der Fluktuationen ist also geringer, als bei gleicher
Konfiguration (n-n-n/p-p-p). Eine geringere Breite der Fluktuationen be-
deutet nun, dass durch zusitzliche Storungen, vorzugsweise Uberginge von
Lochern zu Elektronen oder umgedreht, die Leitfdhigkeit zusétzlich beein-
flusst wird. Das heifit, Streu-Prozesse finden schon nach kiirzeren Zeiten,
bzw. kiirzeren Lingen statt und die Phasenkohirenzlinge L, sinkt. Dies
wurde bereits in der Unterdriickung der Amplitude am CNP festgestellt und
konnte hier durch die Verdnderung der Breite der Autokorrelation bestétigt
werden.

Dies bestitigt auflerdem, die Vermutung aus Kapitel (Seite [70)), dass
die Barrieren nicht ideal durchléssig sind, also kein perfektes Klein-Tunneln
stattfinden kann. Die ballistischen Eigenschaften der Barrieren sind also
auch hier in den UCF zu sehen. Mit der Autokorrelation ist es also moglich
die ,,Giite“ der Ubergiinge zu analysieren und das Klein-Tunneln zu charak-
terisieren, indem die Autokorrelation bei unterschiedlichen Konfigurationen
verglichen wird.

6.4 Zusammenfassung

Es wurde gezeigt, dass in der Probe in Abhéngigkeit der Fermi-Energie
reproduzierbare Fluktuationen im Signal auftreten, die auch als univer-
selle Leitfdhigkeits-Fluktuationen bezeichnet und durch elastische Streu-
prozesse verursacht werden. Die Amplitude dieser UCF ist bei niedrigen
Ladungstragerkonzentrationen unterdriickt, was durch die Wechselwirkung
zwischen Ladungstrigern und durch Elektron-Loch-Puddles — Uberginge
von Elektronen- zu Locher-Leitung — verursacht wird. Beide inelastische
Streuprozesse treten besonders am CNP in Erscheinung.

Im Graphen sorgen Elektron-Loch-Ubergiinge dafiir, dass die Wellenfunk-
tion durch inelastische Streuung ihre Phase verliert und somit die Phasen-
kohérenzlange L, kleiner wird. Zum einen konnte dies in der Verdnderung
der Amplitude der UCF und zum anderen in der Autokorrelation gese-
hen werden. Dafiir wurde durch die Gates in der Probe , kiinstlich“ ein
Ubergang zwischen Licher- und Elektronen-Leitung eingestellt und bei un-
terschiedlichen Konfigurationen die Breite der Fluktuationen analysiert.
Diese zeigte iibereinstimmend mit der Verdnderung der Amplitude, dass
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6.4 Zusammenfassung

fiir Ubergéinge unterschiedlicher Ladungstriger (n-p-n/p-n-p) die Streuung
in der Probe zunimmt, was auch so in Kapitel 23] (Seite [[0) im Zusam-
menhang mit ballistischen Effekten in den Barrieren diskutiert wurde.
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7 Nichtlinearer Transport in entkoppelten
Graphen-Lagen

Wird eine Spannung (Vsp) an die Source-Drain-Kontakte eines Metalls
gelegt, werden die Ladungstriger in diesem durch das elektrische Feld
zwischen den beiden Kontakten beschleunigt und abhéngig vom Wider-
stand kann ein Strom gemessen werden, der dem ohmschen Gesetz geniigt
(U = R-1I), d.h. linear abhéngig vom elektrischen Feld ist. Das elektri-
sche Feld, also die Spannung Vsp, bewirkt dabei eine Verschiebung der
Kontakt-Potentiale um e - Vgp.

Fiir einen endlichen Widerstand R ist es notwendig, dass freie Ladungs-
trager zur Verfiigung stehen, die durch das elektrische Feld iiberhaupt be-
schleunigt werden kénnen. In einem Isolator z.B., gibt es keine freien La-
dungstréger zum Beschleunigen, da die Fermi-Energie zwischen Leitungs-
und Valenzband liegt, lediglich bei sehr hohen Energien ist es moglich durch
eine sehr hohe angelegte Spannung Ladungstriger ins Leitungsband zu
heben, so dass ein Strom flieen kann. In einem Metall hingegen ist die
Fermi-Energie weit ins Leitungsband verschoben, sodass immer geniigend
Zusténde vorhanden sind, der Widerstand ist deshalb unabhingig von der
angelegten Spannung Vsp und mafBigeblich durch die Anzahl der Storstellen
bestimmt.

Das Verhalten der Ladungstriger im Graphen kann mit dem von einem
Metall verglichen werden. Im Fall einer Einzel-Lage hat die angelegte Span-
nung theoretisch ebenfalls keine Auswirkungen auf den Widerstand des
Graphen, der Verlauf ist ebenfalls linear [104], denn er ist durch die Lage
von Ef in der Dispersion gegeben, welche durch die Spannung am Ga-
te eingestellt wird und durch Vgp nicht verédndert werden sollte. Es kann
lediglich zu Abweichungen am CNP kommen, aufgrund der einzigartigen
Eigenschaften des Graphen am Dirac-Punkt. Dort sind nur wenig Ladungs-
trager vorhanden und der Transport ist gegeben durch die Elektron-Loch-
Puddles, die fiir ein besonderes Transport-Verhalten durch die Existenz von
unterschiedlichen Ladungstrigerarten sorgen, wie im Kapitel [6.3] diskutiert.
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Im Gegensatz dazu ist in Graphen-Doppel-Lagen ein nichtlinearer Ver-
lauf zu beobachten [116], 145]. Dieser kommt durch die Méglichkeit in einer
Doppel-Lage eine Bandliicke im Bereich des CNP zu 6ffnen, die Ladungs-
trager in diesem Bereich also vollkommen zu verdrangen. Die Zustandsdich-
te ist in diesem Bereich sehr niedrig und der Transport stark unterdriickt.
Wird die Fermi-Energie durch eine angelegte Gate-Spannung in diesen Be-
reich verschoben, so ergibt sich ein nichtlineares Verhalten im Strom.

Wie das fiir diese Probe aussieht, soll im folgenden Kapitel diskutiert
werden. Untersucht wird erneut ein System aus zwei entkoppelten Einzel-
Lagen. Fiir jede Lage ist also ein linearer Transport zu erwarten. Abhéngig
von der Spannung an den Gates und vom angelegten Magnetfeld soll ge-
nauer beleuchtet werden, wie das System bestehend aus zwei entkoppel-
ten Einzel-Lagen auf eine verinderliche Source-Drain-Spannung reagiert.
Dabei wird ein Modell entwickelt, welches die beobachteten Transport-
Eigenschaften beschreibt.

7.1 Strom-Spannungs-Kennlinien

Dazu wird der verwendete Messaufbau dahingehend verédndert, dass eine
AC-Spannung auf eine DC-Spannung addiert und somit iiber einen Vor-
widerstand (Ry = 10 MQ) einen Strom durch die Probe getrieben wird.
Gemessen wird dann zum einen die Spannung V., in Léngsrichtung und die
Spannung Vgsp iiber die Source-Drain-Kontakte, um den tatséichlich an der
Probe auftretenden Spannungsabfall zu kontrollieren. Eine Verédnderung
der DC-Spannung (Vi g) bewirkt damit tiber den Vorwiderstand auch eine
Verdnderung des Stroms in der Probe. Die ,,Reaktion® der Probe auf diesen
Strom, wird sich im DC- als auch im AC-Signal der Lingsspannung V.,
zeigen. In allen Messungen wurde die DC-Spannung Vi g verédndert und die
AC-Spannung Vi ; auf einem festen Wert gehalten. Der genaue Messaufbau
ist in Abbildung [Tl (a) gezeigt.

Eine Messung mit diesem Aufbau ist fiir Vg = —12.5 Vund Vg =40V
in Abbildung [Tl (b) zu sehen. Die DC Spannung (Vg g) wurde dafiir von
-13.5 V bis +13.5 V variiert, die Spannung am Lock-In-Verstérker (Vir)
wurde konstant auf 1 V gehalten. Die addierte Spannung aus Vp; + Vkg
erzeugt durch den Vorwiderstand von Ry = 10 Mf) einen entsprechenden
Strom Isp = Ry - (Vkg + Vi), der in der Probe induziert wird. Dieser
Strom fithrt abhéngig von den Spannungen an den Gates, bzw. dem Wi-
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Abbildung 7.1: (a) Aufbau fiir die Messung einer IV-Kennlinie mit einem Addie-
rer (X) zur Uberlagerung des Signals des Lock-In-Verstérkers (LI) (V) mit einer
Gleichspannung (DC) aus einem Keithley 2400 (Vi ). Der Wechselspannungsan-
teil V;, wird mit dem Lock-In-Verstiarker ausgelesen. Die abfallende Gleichspan-
nung iiber der Probe Vsp wird ebenfalls mitgemessen. (b) zeigt eine mit diesem
Aufbau aufgenommene IV-Kennlinie, die auf den ersten Blick einen linearen Ver-
lauf aufweist. Die Ableitung ist in Abbildung dargestellt.

derstand der Graphen-Probe dann zu einem Potentialunterschied Vsp, der
in der Abbildung aufgetragen ist. Dieser ist auf den ersten Blick linear.

Wird allerdings der Widerstands-Verlauf betrachtet, der sich zum einen
aus der Ableitung der Vgp(Isp)-Abhingigkeit ergibt, zum anderen aber
auch direkt am Lock-In-Verstérker gemessen werden kann, so ist, wie in
Abbildung dargestellt, zu sehen, dass der Verlauf nichtlinear ist. In der
Abbildung ist Isp gegen den gemessenen AC-Anteil des Widerstands R,
in blau aufgetragen, der sich aus V., und dem AC-Anteil von Isp =~ 100 nA
ergibt. Die Abweichungen im Widerstand sind sehr gering, wodurch die
Nichtlinearitit zunéchst nicht in der Messung in Abbildung [l (b) wahr-
genommen werden kann. Der sonstige Verlauf der Kurve ist in etwa symme-
trisch und das Signal stark verrauscht, der tendenzielle Verlauf ist dennoch
recht gut zu erkennen.

Zu sehen ist also, dass trotz der entkoppelten Einzel-Lagen der Verlauf
nicht linear ist, sondern fiir hohere Spannungen Vgp zu niedrigeren Wi-
derstéinden verschiebt. Eine Abweichung durch das Aufheizen der Probe
durch zu hohe Energien der Ladungstréger bei sehr hohen Stréomen kann
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Abbildung 7.2: Source-Drain abhéngige Messung bei B=0T. Die Spannungen
Vre¢ = —12.5 V und Ve = 40 V wurden so eingestellt, dass sich die Fermi-
Energie etwas oberhalb des CNP befindet. Der nichtlineare Verlauf wird durch
die blauen Flachen verdeutlicht.

ausgeschlossen werden, da in diesem Fall der Widerstand ansteigen miisste.
Tendenziell wird der Widerstand aber geringer fiir hohe Strome. Es muss
also ein anderer Prozess dafiir verantwortlich sein. Um dies genauer zu stu-
dieren, wird als néichstes der Einfluss der Ladungstrigerkonzentration in
der Nédhe des CNP und das Verhalten im Magnetfeld nédher betrachtet.

7.2 Einfluss der Ladungstragerkonzentration

In der Messung aus Abbildung ist zu sehen, dass zu hohen Energien der
Widerstand sinkt. Ursachen fiir einen abnehmenden Widerstand ist ent-
weder eine Unterdriickung der Streuung in der Probe oder eine Erhéhung
der Ladungstrigerkonzentration ng, also eine steigende Fermi-Energie Fp.
Diese wird im Graphen normalerweise durch die Verédnderung der Gate-
Spannung verschoben, die aber in den folgenden Messungen festgehalten
wird. Welcher Prozess einen Anstieg von Er bei fester Gate-Spannung ver-
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ursachen konnte, soll im Folgenden diskutiert werden.

FEin kapazitiv angekoppeltes Gate auf der Probe hat iiber die angelegte
Spannung Vi einen Einfluss auf die Lage der Fermi-Energie in der Dispersi-
on und somit auf die Konzentration ng der Ladungstriger im System. Eine
angelegte Spannung Vsp zwischen Source- und Drain-Kontakten gibt den
induzierten Ladungstrigern dann eine Energie, die sie auf eine bestimm-
te (Drift-)Geschwindigkeit beschleunigt und so zu einem definierten Strom
Isp fithrt. Ein Maximum fiir die Energie ist gegeben durch e - Vgp, wobei
Energieverluste oder nichtlineare Spannungsabfille innerhalb der Probe zu
einer Abweichung von diesem Maximalwert fithren. Die y-Achse in Abbil-
dung [C Tl kann also auch als Energieachse gesehen werden, die die Maxima-
lenergie £ = e - Vgp der Ladungstriager angibt.

Weiterhin kénnen durch die angelegte Spannung an Source-Drain auch
Ladungstrager durch den Spannungsabfall Vsp iiber die Probe aus den
Kontakten induziert werden. Dies ist insbesondere dann der Fall, wenn
die Gates so eingestellt sind, dass die Fermi-Energie nahe am CNP liegt,
also wenn die durch das Gate induzierte Ladungstrigerkonzentration im
Graphen gering ist.

Die Zahl der zum Transport beitragenden Ladungstriger und so-
mit der Widerstand der Probe, kann also durch mehrere Parameter
(Vea, Vra, Vsp) beeinflusst werden. Dieser Aspekt ist entscheidend, um
den Verlauf der gemessenen Kurven zu verstehen. Im Folgenden werden
daher die Auswirkungen dieser drei Parameter auf den Transport disku-
tiert. Zunichst werden dazu die Messungen bei Variation dieser Parameter
gezeigt.

Variation des Backgates

Wird die Messung der Abbildung fiir unterschiedliche Backgate-
Spannungen Vg (= npg) durchgefiihrt, so ergeben sich die in Abbildung
gezeigten Kurven, die erneut die bereits diskutierte Art der Nichtli-
nearitét aufweisen. Zu sehen ist zum einen, dass der absolute Widerstand
aufgrund des Feldeffektes bei Verdnderung von Vpg geringer wird, was im
rechten Teil der Abbildung verdeutlicht ist. Des weiteren verdndert sich
die Nichtlinearitdt in den gemessenen Daten, die Kriimmung ist fiir den
untersten griinen Graphen bei Vpg = 60 V — also bei hoher Ladungs-
triagerkonzentration — geringer, als fiir die rote Kurve, bei niedriger La-

133



7 Nichtlinearer Transport in entkoppelten Graphen-Lagen

2.8 —//—\—— 40 —
© 5
26 -+ > -
m 40
-20 20 60
a 24 -+ Ve V)
2 M
£
© 22 —+ |
20 . —+ -
08 - == T ]
1 | | | 1 | | | |
-20 -10 0 10 20 10 20 30 60

vV, (mV) V(W)

Abbildung 7.3: Nichtlinearitdt im Widerstand bei verdnderter Source-
Drain-Spannung Vsp bei verschiedenen Spannungen Vpg, bzw. Ladungs-
tragerkonzentration npe bei minimalem nrg. Fiir hohe npe wird die Nichtli-
nearitdt unterdriickt. Der absolute Widerstand fillt aufgrund des Feldeffektes,
der im rechten Teil zur Verdeutlichung gezeigt ist. Der Inset zeigt die Punkte bei
denen die Messung analysiert wurde.

dungstréigerkonzentration, in der die Kriimmung sehr deutlich ausgepragt
ist.

Variation des Topgates

Nach dem gleichen System wird nun der Einfluss der Spannung Vpg
(= nre) am Topgate untersucht. Der daraus resultierende Verlauf des
Widerstands R, (Vsp) bei Verinderung der Spannung Vg ist in Abbil-
dung [74] fiir eine Vgp-abhingige Messung bei Vg = 20 V (CNP) dar-
gestellt. Wie zu erwarten verschieben sich auch hier mit wachsender La-
dungstrigerkonzentration npg, die Kurven zu niedrigeren Widersténden,
begriindet durch den Feldeffekt, der im rechten Teil dargestellt ist. Die
Nichtlinearitét ist in den gezeigten Messungen allerdings nicht so stark un-
terdriickt, wie es in Abbildung fiir die Verdnderung der Spannung am
Backgate der Fall war.
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Abbildung 7.4: Nichtlinearitdt im Widerstand bei verdnderter Source-Drain-
Spannung Vsp fiir verschiedene Vrg, bzw. Ladungstrigerkonzentration nrpg.
Schwarze gestrichelte Linien kennzeichnen den Verlauf von Vi . Im rechten Teil ist
schematisch zur Verdeutlichung der Feldeffekt gezeigt, der sich bei 10 mV Source
Drain Spannung bei Veranderung der Topgate-Spannung ergibt. Der Inset zeigt
die Punkte bei denen die Messung analysiert wurde.

Fiir die beiden bis hier gezeigten Félle wurden die Gates so eingestellt,
wie es in den jeweiligen Insets durch die farbigen Punkte gezeigt ist. Die
Spannungen wurden dabei so gewihlt, dass in den Bereichen, die nicht
durch die Gates verindert wurden, die Ladungstriagerkonzentrationen mi-
nimal sind, die Fermi-Energie also am CNP liegt.

Verhalten bei hohen Ladungstragerkonzentrationen

Werden nun zusétzlich die Gates so eingestellt, dass sich in beiden Regio-
nen viele Ladungstriager befinden, so werden die Verldufe linear, wie es in
Abbildung fiir vier unterschiedliche Félle zu sehen ist. Im Teil (b) sind
erneut die Einstellungen an den Gates dargestellt.

Zusammenfassend lésst sich also zunéchst sagen, dass fiir niedrige La-
dungstrigerkonzentrationen ns — egal in welchen Bereichen — eine Nicht-
linearitat im Widerstand bei Verdnderung der Source-Drain-Spannung zu
sehen ist (Abbildung und [74)). Diese verschwindet, sobald in der ge-
samten Probe die Konzentration der Ladungstridger hoch ist, unabhéngig
davon, ob sich Locher oder Elektronen in der Probe befinden (Abbildung
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Abbildung 7.5: (a) Linearer Widerstand bei verdnderter Source Drain Spannung
Vsp fiir hohe Ladungstragerkonzentrationen. Die Gates wurden so eingestellt,
wie es in Abbildung (b) zu sehen ist.

7).

Zusétzlich ist zu sehen, dass das Backgate eine groflere Auswirkung auf
die Nichtlinearitdt hat, als das Topgate, denn eine Verdnderung der Span-
nung am Topgate hat nur einen sehr geringen Einfluss auf den qualitativen
Verlauf (s. Abbildung [74), der einen deutlichen Abfall, eine Art Knick in
den Kurven — im Folgenden mit Vi bezeichnet — zeigt. Dieser Knick
verschiebt sich bei niedriger Ladungstrigerkonzentration npa zu héheren
Spannungen, was durch die schwarze gestrichelte Linie in der Abbildung[7.4]
verdeutlicht ist. Dieser Knick ist auch in Abbildung in der roten Kur-
ve zu sehen, er verschwindet aber fiir die anderen Kurven dieser Messung
sobald Fr im Bereich neben dem Topgate nicht mehr am CNP liegt. Das
Backgate hat also einen gréfleren Einfluss auf diesen Knick, der in diesem
Fall nur bei niedriger Gesamt-Konzentration zu sehen ist.

Wird die Spannung Vi des Knicks aus Abbildung [7.4] gegen die angeleg-
te Topgate-Spannung Vrg fiir die Locherseite aufgetragen, so ergibt sich
der Verlauf in Abbildung Zu sehen ist, dass fiir eine hohe Lo&cher-
Konzentration, also fiir niedrige Spannungen Vrg am Topgate, die Span-
nung Vi zu kleineren Werten verschiebt, wobei als Fit ein exponentiel-
ler Verlauf gewéhlt wurde, so dass sich Vi an einen bestimmten Wert
annihert.
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Abbildung 7.6: Vi in Abhingigkeit von der Topgate-Spannung gefittet durch
eine Exponentialfunktion. Der CNP befindet sich bei Vrg = 1.5 V. An dem
Punkt ist Vk am hochsten. Fiir die Elektronenseite (Vrg > 1.5 V) ist der Verlauf
vergleichbar.

7.3 Ursache der Nichtlinearitat

Um nun genau zu verstehen, wodurch diese Nichtlinearitéit in Abhéngigkeit
der Ladungstrigerkonzentration bzw. der Spannung Vg und Vg an den
Gates und der angelegten Source-Drain-Spannung Vsp zustande kommt,
wird im Folgenden die Ursache fiir die Nichtlinearitdt diskutiert. Wie be-
reits zu Beginn erwéihnt, konnen durch eine Spannung Vsp zwischen dem
Source- und Drain-Kontakt Ladungstriger ins System induziert werden,
was in den hier betrachteten Messungen die Nichtlinearitit auslost. Um
die Systematik dahinter zu verstehen wird im Folgenden ein Modell entwi-
ckelt, welches diese Nichtlinearitdt beschreiben kann. Begonnen wird mit
dem Fall, dass am Backgate eine Spannung anliegt, die die Fermi-Energie
auf den CNP der Dispersion verschiebt, was der Messung in Abbildung [l
entspricht.

Fiir Vgp = 0 V ergibt sich zuniichst ein Zustand, wie er in Teil (a) der
Abbildung [T77] gezeigt ist. Zu sehen sind die Gates (Vrg/Veg) durch die,
in den jeweiligen Teilen der Probe, die Ladungstrigerkonzentrationen nrqg
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Abbildung 7.7: Schematische Darstellung der CNP und der Fermi-Energie in der
Probe mit Topgate und Backgate bei Vsp = 0 V (a) und Vsp > 0 V (c). Die
Insets zeigen die entsprechenden Zustandsdichten der Graphen-Bereiche.

bzw. npg verédndert werden kénnen. Die blauen bzw. roten Bereiche zeigen
die Lage der CNP relativ zur Fermi-Energie. Im Inset sind die entspre-
chenden Zustandsdichten (DOS) fiir die einzelnen Teile der Probe und die
entsprechenden Spannungen an den Gates dargestellt.

Fiir die gezeigten Einstellungen bei Vgp = 0 V (a) ist in den Graphen-
Bereichen an den Source- und Drain-Kontakten die Zustandsdichte bei der
Fermi-Energie Fr minimal, es stehen daher nur wenig Zustédnde fiir den
Transport zur Verfiigung — die Anzahl der Ladungstréger ist minimal —
der daraus folgende Widerstand ist hoch.

Wird fiir diesen Zustand nun eine Spannung Vgp > 0 V zwischen Sour-
ce und Drain angelegt, wird den wenigen Ladungstrigern im System ei-
ne Energie gegeben, und ein Strom Igp kann flieBen. Aufgrund des Feld-
effektes ist ein Widerstand (R = Vsp/Isp) entsprechend der Ladungs-
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7.3 Ursache der Nichtlinearitét

tragerkonzentration ngg und nrg zu erwarten, der von Vsp unabhéngig
ist, falls ngg und npg gleich bleiben.

Aufgrund der wenigen Ladungstriager im System am Source-Kontakt tritt
jedoch der in Abbildung [[7] (b) gezeigte Fall ein. Durch eine Spannung
Vsp, die in der Abbildung schematisch durch eine Verschiebung e- Vsp des
Source-Kontakts dargestellt ist, konnen Ladungstréiger aus den Zuleitungen
ins Graphen induziert werden. Somit dndert sich npg und der Widerstand
sinkt, effektiv kommt es zu einer Verschiebung der Fermi-Energie, die dieser
Zunahme der Ladungstragerkonzentration entspricht. Die Verschiebung der
Fermi-Energie ist dabei proportional zu e - Vgp.

(@ (b) (0
Vv Vv \Y
VSD ¥ \ VSD \ VSDI x
X X X
Source Drain  Source Drain Source Drain

E E E E E
EF j‘ ?{ j} EFN ﬂ' j‘ ‘mé
Ngg = Npg = Nyg Ngg < Nyg > Ny

G

E E E E
nBG f nTG < G

Ng

Abbildung 7.8: Spannungsabfall in der Probe fiir die Spannung Vsp zwischen den
Source-Drain-Kontakten, bei hoher Ladungstriagerkonzentration in der gesamten
Probe (a) und bei niedriger Ladungstrigerkonzentration npe (b) bzw. nra (c).

Genau gesehen wird die Induzierung der Ladungstriager also durch die
iiber die gesamte Probe abfallenden Spannung Vsp verursacht. Ist die Kon-
zentration (nrg+npa) im gesamten System hoch, so ist dieser Spannungs-
abfall Vgp vergleichsweise sehr gering, aufgrund des niedrigen Widerstands
im System, wie in Abbildung[7.8] (a) gezeigt. Liegt jedoch in einem der Be-
reiche der Probe die Fermi-Energie im CNP (npg = 0 oder npg = 0),
so ist der Widerstand dort sehr hoch und die abfallende Spannung Vsp in
diesem Bereich kann so hoch sein, dass sich, je nach Strom Igp, die relative
Lage von Ef in der Zustandsdichte messbar verschiebt. Gezeigt ist das in
Abbildung [T8 fiir niedriges npg = 0 (b) und nrg = 0 (c¢). Dieses Bild
verdeutlicht auch, dass die Nichtlinearitdt in Abhéngigkeit von Vg, die in
Abbildung [7.3] gezeigt wurde, dieselbe Ursache hat und zwar, dass Fr in
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7 Nichtlinearer Transport in entkoppelten Graphen-Lagen

diesem Teil ebenfalls am CNP liegt. So ist dieser Effekt in beiden Fillen
auch nur bei Gate-Spannungen zu sehen, fiir die Er in der Nahe des CNP
liegt.

Es wurde also geklért, dass die Nichtlinearitit — die Verénderung des
Widerstands in Abhéngigkeit von Vsp — aufgrund der Induzierung von La-
dungstriagern durch den Spannungsabfall Vsp zwischen Source-Drain ver-
ursacht wird. Ist dieser Spannungsabfall in den entsprechenden Bereichen
so hoch, dass eine Verschiebung der Fermi-Energie moéglich wird, so &ndert
sich der Widerstand bei Verédnderung von Vgp. Dies ist insbesondere dann
der Fall, wenn die Gates so eingestellt sind, dass der Transport nahe dem
CNP stattfindet. Werden die Gates so verdndert, dass bei hohen Ladungs-
tragerkonzentrationen gemessen wird (Abbildung [TH), so ist der Wider-
stand innerhalb der Probe so gering, dass Vsp keinen messbaren Einfluss
auf den Widerstand hat, die Kurve wird linear, wie es fiir eine Einzel-Lage
zu erwarten ist.

7.4 Verlauf der Nichtlinearitat

Nachdem die Ursache der Nichtlinearitét gekldrt wurde, soll nun im Rah-
men des besprochenen Modells der Verlauf der Kennlinien erklért werden.
Im letzten Abschnitt ist bereits die Zustandsdichte erwihnt worden, die
durch die angelegte Spannung Vsp zwischen Source- und Drain-Kontakt
relativ zur Fermi-Energie Er verschoben wird. In verdrehten Lagen hat
die Zustandsdichte die Form, wie sie in Abbildung gezeigt und auch in
der Theorie (Kapitel 2.2.3)) niher beschrieben wurde. Bei hohen Energien
sind Singularitdten (Van Hove Singularitéiten [30]) zu sehen, die dadurch
entstehen, dass in der Energiedispersion ein Maximum oder Minimum auf-
tritt. Diese Singularitéten verschieben sich durch die Verdrehung der Lagen
zu niedrigeren Energien (abhingig vom Winkel der Verdrehung) und die
Zustandsdichte bei Erp = 0 fillt nicht auf Null ab, falls beide Lagen unter-
schiedlich dotiert sind.

Da eine Verdnderung von Vsp zu einer Verschiebung der Fermi-Energie
Er im Bereich des CNP fiihrt, wird dadurch quasi die Zustandsdichte um
den CNP spektroskopiert, d.h. der Verlauf des Widerstands R, (Vsp) wird
dadurch bestimmt. Dies ist in Abbildung [L9] schematisch dargestellt. Fiir
kleine Vsp (a) liegt die Fermi-Energie zunéchst in einem Bereich in dem
die Zustandsdichte sehr gering ist und nur sehr langsam zunimmt, der Wi-
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Abbildung 7.9: Ausschnitt der Zustandsdichten fiir unterschiedliche Spannungen
Vsp zwischen Source- und Drain-Kontakt. Die Fermi-Energie ist um einen Betrag
proportional zu e - Vsp verschoben, woraus der in Teil (d) gezeigte Verlauf des
Widerstands R, folgt.

derstand féllt nur langsam, was durch den griinen Bereich in Teil (d) ver-
deutlicht wird und so auch in den Messungen (Abbildungen und [74])
zu sehen war.

Wird Er in der Zustandsdichte durch Erhohung von Vsp zu hoheren
Energien verschoben, so nimmt die Anzahl der Zusténde, ab einer bestimm-
ten Energie Fy stédrker zu, wodurch der Widerstand ab dieser Energie
E = Ex bzw. dieser Spannung Vsp = Vi schneller abfillt, was im Teil
(b) und fiir den roten Bereich in Teil (d) gezeigt ist. Wird Ep wie im Teil
(c) zu sehen, weiter erhoht, steigt auch die Zustandsdichte und der Wider-
stand fillt weiter. Der Abfall ist dabei stirker, da auch die Zustandsdichte
stirker ansteigt fiir Energien F < Ek. Dies beschreibt also die Nichtlinea-
ritdt qualitativ sehr gut.

Bleibt die Erklarung der Verschiebung von Vi bei Verdnderung der
Spannungen der Gates, wie es in Abbildung gezeigt ist. Dies wird
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Abbildung 7.10: (a) und (b): Spannungsabfille iiber die Probe bei Verinderung
der Spannung Vrg am Topgate. Daraus resultierend die Zustandsdichten an den
Fermi-Energien (c) und die Verschiebung von Vi (d).

hauptséichlich dadurch verursacht, dass sich die Spannungsverteilung in-
nerhalb der Probe verindert, je nachdem wie die Spannung an den Gates
im Vergleich eingestellt ist. Sprich, wenn sowohl im Bereich unter dem Top-
gate als auch im Bereich daneben der Widerstand sehr hoch ist, so ist der
Spannungsabfall Vgp iiber die gesamte Probe hoch, wie es in Abbildung
[C.10 (a) fiir ein festes Vgp dargestellt ist.

Wird dann in einem der Bereiche z.B. unter dem Topgate durch die
Einstellung der Gate-Spannung Vg der Widerstand verringert, so fillt bei
konstantem Vgp der Hauptteil der Spannung nicht mehr iiber dem Topgate
(n7¢), sondern iiber den anderen beiden Bereichen (npg) ab, wodurch
sich gleichzeitig die abfallende Spannung, iiber diesen Bereichen erhoht,
was durch die Faktoren oy und as angedeutet ist. Dieser Sachverhalt ist in
Abbildung [.T0] (b) gezeigt. Durch den erhdhten Spannungsabfall veréndert
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7.4 Verlauf der Nichtlinearitit

sich wiederum auch Er bei festem Vgp und somit der Widerstand, was in
den Abbildungen (c¢) und (d) durch die entsprechenden Farben angedeutet
ist.

Die Spannungen Vg und Vpg sorgen also in der Nidhe des CNP durch
eine ,, Umverteilung® der Spannungen fiir eine Verinderung der Spannungs-
abfille von aq-Vsp zu as-Vsp, die abhéingig von Vg zu einer Verschiebung
von Vi fiithren, wie es in Abbildung gemessen wurde. Vi ndhert sich
dabei an einen bestimmten Wert an, denn die Spannung Vpg hat immer
weniger Einfluss auf das «, bzw. auf die Spannungsverteilung in der Pro-
be, wenn Vpg immer grofler wird. Das Verhalten spiegelt sich ebenfalls im
exponentiellen Fit der Kurve in Abbildung wieder.

Eine Spektroskopie der Zustandsdichte durch den Spannungsabfall zwi-
schen Source- und Drain-Kontakten kann also die Nichtlinearitdten sehr
gut erkldren. Weiterfithrend kann dies dazu genutzt werden zum Beispiel
den Einfluss eines Magnetfeldes auf die Zustandsdichte zu studieren, was
im folgenden Abschnitt gezeigt wird.
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7 Nichtlinearer Transport in entkoppelten Graphen-Lagen

7.5 Nichtlinearitiat im Magnetfeld

Nichtlineare Messungen wurden an dieser Probe auch im Magnetfeld durch-
gefithrt. Das grundsétzliche Verhalten wurde im letzten Kapitel fir B=0T
beschrieben und auf die Induzierung von Ladungstrigern aus den Source-
Drain-Kontakten begriindet. Dabei spielt der Verlauf der Zustandsdichte
eine entscheidende Rolle. Wird ein endliches Magnetfeld angelegt, veréindert
sich die Zustandsdichte dahingehend, dass die kontinuierliche Zustandsdich-
te in sogenannte Landau-Level aufspaltet, deren Abstand in Abhéngigkeit
vom Magnetfeld mit ~ v B - N wichst (Kapitel 2.3]). Diese Landau-Level
sind ausgedehnte Zusténde, die besetzt werden konnen, wenn sie unter-
halb der Fermi-Energie liegen. Immer dann wenn durch Erhéhen des Mag-
netfeldes ein Landau-Level iiber die Fermi-Energie geschoben wird, steigt
die Hallspannung und im Langswiderstand ist ein Maximum in den SdH-
Oszillationen zu beobachten. Dies wurde bereits ausfiihrlich in der Theorie
in Kapitel 2.3 und im Magnetotransport in Kapitel Bl diskutiert und be-
obachtet. Die Anderung der Zustandsdichte mit dem Magnetfeld miisste
nun auch Auswirkungen auf den Transport abhéngig von der angelegten
Source-Drain-Spannung Vsp haben.

Einfluss des Backgates

Dazu wird wie auch im letzten Kapitel die Abhéngigkeit der Ladungs-
tragerkonzentrationen ngg und nyg fiir unterschiedliche Magnetfelder be-
trachtet. Begonnen wird dabei mit der Abhéngigkeit von npg, die in Ab-
bildung[[.IT] dargestellt ist. Die gezeigten Messungen wurden bei niedrigem
npg fir unterschiedliche npg — entsprechend den Backgate-Spannungen
Vee = 20 V (a) und 60 V (c) wie im Teil (b) zu sehen — und bei Ma-
gnetfeldern bis zu 13 T durchgefiihrt. In den Messungen ist zu sehen, dass
sich zum einen der absolute Widerstand mit dem Magnetfeld verdndert
und zum anderen erneut eine Nichtlinearitdt auftritt. Genauer wird diese
Nichtlinearitét weiter unten dargestellt und diskutiert.

Die Verdanderung des absoluten Widerstands mit dem Magnetfeld kommt
dadurch, dass der Langswiderstand R, gemessen wird. Dieser zeigt im Ma-
gnetfeld abh#ngig von der Ladungstrigerkonzentration im System die SAH-
Oszillationen, was fiir Vg = 60 V im Teil (d) schematisch dargestellt ist. In
der im Teil (a) gezeigten Messung steigt der Widerstand kontinuierlich, da
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Abbildung 7.11: Magnetfeldabhéngigkeit bei unterschiedlichen Backgate-
Spannungen (a) Veg = 20 V und (c) Ve = 60 V. (b) zeigt die Stellen an
denen gemessen wurde und (d) die SdH-Oszillationen wodurch sich der absolute
Widerstand fiir Vg = 60 V verschiebt.

durch die Gates wie im Teil (b) zu schen in der gesamten Probe eine nied-
rige Ladungstrigerkonzentration eingestellt ist. Dadurch sind die Perioden
der SdH-Oszillationen so hoch, dass lediglich ein Anstieg im Messbereich
zu sehen ist. Ein zusétzlicher Anstieg wird verursacht durch die Aufhebung
der Entartung des nullten Landau-Levels bzw. durch Vielteilchen-Effekte
[50, 117, 146], die am CNP die grofite Auswirkung auf den Widerstand
haben. Dies wurde bereits im Kapitel 5.7 an dieser Probe untersucht.

Der Verlauf der Nichtlinearitét in den Messungen ist auf den ersten Blick
ghnlich zu denen bei B = 0 T. Der Knick ist fiir hohe Magnetfelder ausge-
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7 Nichtlinearer Transport in entkoppelten Graphen-Lagen

pragter und die abfallende Spannung Vg p ist, besonders fiir die Messung im
Teil (a) fiir Vgg = 20 V, sehr viel hoher als bisher gemessen, was aufgrund
des viel hoheren Widerstands R, auch zu erwarten ist. Bevor die Nicht-
linearitdt im hohen Magnetfeld genauer diskutiert wird, wird zusétzlich
fiir die beiden Messungen aus Abbildung [[.11] die Abhiingigkeit von der
Topgate-Spannung bei B = 13 T gezeigt. Diese sind in Abbildung
dargestellt.

Einfluss des Topgates

(@) V.= 20V (CNP) (b)
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Abbildung 7.12: Verlauf des Widerstands bei einem Magnetfeld von B = 13 T bei
Variation der Spannung am Topgate. (a) zeigt den Verlauf fiir eine feste Spannung
am Backgate Veg = 20 V also nahe dem CNP und (b) fiir Vee = 60 V, also fiir
eine hohe Ladungstragerkonzentration neben dem Topgate.

In den beiden Messungen in Abbildung ist die Nichtlinearitéit bei
hohem Magnetfeld etwas genauer zu sehen. Die absolute Verdnderung des
Widerstands ist erneut auf den Feldeffekt zuriickzufiihren, durch den die
Ladungstrigerkonzentration in der Probe verdndert wird (s. Abbildung [73]
und [74).

In der Abbildung (a) ist in den Bereichen neben dem Topgate die
Ladungstriagerkonzentration npg niedrig, Fr liegt dort nahe dem CNP.
Eine Verdnderung der Spannung Vpg am Topgate verdndert lediglich die
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Spannungsverteilung innerhalb der Probe, wie es in Abbildung [Z.I0 ge-
zeigt wurde. Im Teil (b) der Abbildung ist fiir alle Kurven die Backgate-
Spannung so eingestellt, dass in den Bereichen neben dem Topgate die
Ladungstrigerkonzentration ngg hoch ist. Fiir die rote Kurve in (b) ist die
Topgate-Spannung so eingestellt, dass sich Er in dem Bereich (npg) am
CNP befindet, d.h. der Spannungsabfall Vgp iiber die Probe sorgt aus den
bereits erlduterten Griinden fiir eine zusétzliche Induzierung von Ladungs-
tragern. Wird die Spannung am Topgate verringert, Er also ins Leitungs-
oder Valenzband verschoben, so fiillt sich auch der Bereich unter dem Top-
gate mit Ladungstrigern, der Spannungsabfall wird geringer, die Kurve
wird linear.

Die Entwicklung der Nichtlinearitdt mit steigender/fallender Ladungs-
tragerkonzentration npg und npg in der Probe geschieht also auch im
Magnetfeld durch die gleiche Systematik (s. Abbildung[[8). Fiir eine hohe
Ladungstriagerkonzentration in der gesamten Probe ist der Verlauf linear
und fiir niedrige Konzentrationen, also bei hohen Widersténden, egal ob
im Bereich des Topgates oder in den Bereichen daneben, tritt die Nicht-
linearitat auf. Grund dafiir ist der Unterschied in den Spannungsabfillen
in der Probe, durch den es bei ausreichend hohem Vsp zur Induzierung
von Ladungstragern aus den Source- und Drain-Kontakten kommt, wie es
bereits ausfiihrlich fiir B = 0 T in Kapitel [3] erldutert wurde.

Verlauf der Nichtlinearitdt im Magnetfeld

In den Messungen im Magnetfeld, die in Abbildung [.12] gezeigt sind, sind
einige kleine Unterschiede zu den Messungen z.B. in Abbildung [[4] bei
B =0T zu sehen. Zum einen sind die Spannungen Vsp héher zum anderen
treten zusétzliche ,,Dips“ an den Knicken in der Nichtlinearitéit auf. Des wei-
teren ist im Magnetfeld fiir niedrige Vgp der Anstieg zunédchst annihernd
linear. Dies sind Effekte die durch die Aufspaltung der Zustandsdichte im
Magnetfeld wie folgt verursacht werden.

Die Zustandsdichte bei B=0T und im Vergleich bei einem endlichen Ma-
gnetfeld ist in Abbildung[.T3] (a) fiir eine endliche Spannung am Gate dar-
gestellt. Aus dem kontinuierlichen Spektrum bei B = 0 T werden im Ma-
gnetfeld (Abbildung [CT3] (b)) ausgedehnte Zustinde — die Landau-Level
— deren Abstdnde wurzelférmig vom Magnetfeld abhéngen. Zwischen den
Zusténden befinden sich Streuzustdnde, wodurch die Zustandsdichte nicht
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€) (b)

B=0T B>O0T

Abbildung 7.13: Zustandsdichte bei B = 0 T und fiir hohes Magnetfeld. Fiir
B > 0 T bilden sich ausgedehnte Zustdnde in der Zustandsdichte mit einem
Abstand proportional zu vV N B, wobei N die gefiillten Landau-Level bezeichnet.

ganz auf Null geht [147].

Die Aufspaltung in ausgedehnte Zustinde hat nun die folgenden Aus-
wirkung auf den nichtlinearen Transport im System. Dazu wird eine Ver-
groflerung der Zustandsdichte um den CNP betrachtet, die in Abbildung
[[.14] gezeigt ist. Die gestrichelte Linie in Teil (a)-(c) stellt den Verlauf der
Zustandsdichte bei B =0 T dar.

Fiir Energien um den CNP bis zum ersten Landau-Level stehen zunéchst
nur Streuzustéinde in der Probe zur Verfiigung, die in Abbildung [[.14] (a)
durch den griinen Bereich gekennzeichnet ist. Liegt E'r in diesem Bereich
der Zustandsdichte, &ndert sich der Widerstand nur sehr wenig, da nur
sehr wenige Zusténde beteiligt sind. Das ist in den Messungen im hohen
Magnetfeld auch zu beobachten, fiir niedrige Spannungen Vgp féllt der
Widerstand nur sehr langsam, er ist fast konstant (s. Abbildung [T.12)).

Wird Efr durch Verdnderung von Vsp durch ein Landau-Level geschoben,
wie es im Teil (b) im roten Bereich zu sehen ist, so ist zu erwarten, dass
der Widerstand ab diesem Punkt fillt, da plotzlich mehr Zustéinde zur
Verfiigung stehen. In den Messungen ist am Punkt Vi (Abbildung [[T2])
genau dieses Verhalten zu beobachten. Bei weiterer Verdnderung von Ep
iiber das erste Landau-Level hinaus sinkt nun die Zustandsdichte wieder,
der Transport bei Fp wird erneut durch die Streuzusténde bestimmt, was
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7.5 Nichtlinearitdt im Magnetfeld

(a) (b)
AE AE

DOS(E) DOS(E)

XX

DOS(E) V, °P

Abbildung 7.14: Verlauf der Nichtlinearitit im Magnetfeld abhingig von der
angelegten Source Drain Spannung Vsp, unterteilt in zwei Anteile (gestrichel-
te Linien), deren Summe die durchgezogene Linie in (d) ergeben. Die farbigen
(rot/griin/blau) Bereiche kennzeichnen die besetzen Zustédnde (a) unterhalb (b)
im Bereich und (c) oberhalb des 1. Landau-Levels.

durch den blauen Bereich im Teil (c¢) der Abbildung angedeutet ist.

Kommt es fiir hohere Energien zu einem zusétzlichen Anstieg der Streu-
zusténde so fiihrt dies zu einem kontinuierlichen Abfall des Widerstands wie
es im Teil (d) durch die gestichelte Linie gekennzeichnet ist. Der Verlauf
des Widerstands ist also bestimmt durch zwei Komponenten, dem kontinu-
ierlichen Anstieg der Streuzustinde und dem stufenformigen Anstieg durch
die ausgedehnten Landau-Level, die beide im Teil (d) dargestellt sind.

Ein unterschiedlicher Einfluss dieser beiden Komponenten ist in der Mes-
sung in Abbildung[.T21zu sehen. Fiir den Teil (a) bei Vpg = 20 V haben die
Streuzustinde einen grofien Einfluss, denn nach dem Auftreten des Abfalls
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7 Nichtlinearer Transport in entkoppelten Graphen-Lagen

durch die Besetzung des ersten Landau-Levels, fillt der Widerstand durch
die Streuzustinde weiter kontinuierlich ab. Im Teil (b) bei Vg = 60 V
allerdings bleibt der Widerstand nahezu konstant nach dem Knick, die
Streuzustinde haben keinen groflen Einfluss auf den Transport fiir diese
Messung.

Woher diese Unterschiede kommen ist unklar, denn die Streuzustinde
sollten fiir beide Einstellungen an den Gates in gleichem Mafle den Trans-
port beeinflussen. In einer systematischen Untersuchung bei mehreren
Gate-Spannungen, konnte dieser Effekt etwas genauer untersucht werden.
Eine weitere Unklarheit ist im abgebildeten Schema in Abbildung [714] (d)
zu sehen. Dort ist ein kleiner Anstieg im Bereich um den Knickpunkt ange-
deutet, der in den Messungen z.B. in Abbildung ebenfalls zu sehen ist
und offensichtlich nur im hohen Magnetfeld auftaucht. Woher genau dieser
zusétzliche Anstieg im Magnetfeld kommt, ist ebenfalls unklar und kann
durch weitere Messungen an solch einem System néher studiert werden.

7.6 Zusammenfassung

Es konnte in diesem Kapitel gezeigt werden, dass der Transport in der
Probe bei niedrigen Ladungstrigerkonzentrationen eine Nichtlinearitéat bei
der Verédnderung der Spannung zwischen dem Source- und Drain-Kontakt
aufweist.

Fiir diese Nichtlinearitdt wurde ein Modell vorgestellt, was darauf auf-
baut, dass durch eine angelegte Spannung Vsp zwischen Source- und
Drain-Kontakt, zusétzlich Ladungstrager induziert werden, die fiir eine
Verdnderung des Widerstands sorgen. Der Spannungsabfall in den unter-
schiedlichen Bereichen der Probe wird dabei durch die Einstellungen an
den Gates bestimmt. Fiir alle Messungen konnten lokal und global durch
ein Top- bzw. Backgate die Einstellungen in der Probe verédndert werden.
Dadurch war es moglich die Ladungstriagerkonzentration genau einzustel-
len und somit den Effekt der Induzierung von zusétzlichen Ladungstriagern
bei unterschiedlichen Konzentrationen genau zu untersuchen.

Gezeigt werden konnte dass eine Verdnderung der Source-Drain-
Spannung Vsp bei festen Gate-Spannungen bewirkt, dass sich die Fermi-
Energie Er innerhalb der Zustandsdichte verschiebt und somit die Zu-
standsdichte im Bereich des CNP spektrosopiert werden kann. Dadurch
ergibt sich ein bestimmter Verlauf des Widerstands in Abh#ngigkeit von
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7.6 Zusammenfassung

der zur Verfiigung stehenden Zustéinde an der Fermi-Energie.

Wird zusétzlich ein Magnetfeld eingeschaltet, so verédndert sich der konti-
nuierliche Verlauf der Zustandsdichte, es entstehen Landau-Level deren Ab-
stand abhéngig vom Magnetfeld ist. Zwischen diesen Landau-Leveln wird
der Transport durch Streuzustinde bestimmt. Sowohl die Streuzustéinde,
als auch die Landau-Level haben dabei Auswirkungen auf den Verlauf des
Widerstands und kénnen in den Messungen beobachtet werden.

Das hier betrachtete Modell fiir die Nichtlinearitéit beschreibt die beob-
achteten Messdaten zwar sehr gut, es ist allerdings moglich, dass weitere
Vsp-abhingige Effekte den Verlauf der Kurve beeinflussen kénnen, was
Aufgabe weiterer Untersuchungen in dieser Richtung ist.
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7 Nichtlinearer Transport in entkoppelten Graphen-Lagen
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8 Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurde an einem Graphen-System aus verdrehten und ent-
koppelten Einzel-Lagen gezeigt, wie sich die elektronischen Eigenschaften
verdndern, wenn durch ein Topgate eine Barriere bzw. ein bipolarer Zustand
erzeugt wird. Dabei wurden im Speziellen die Transport-Eigenschaften von
Ladungstragern im Magnetfeld und bei einer verinderten Spannung an
den Kontakten untersucht und der Einfluss von Quanteninterferenzen und
Streuungen diskutiert.

Die verwendeten Graphen-Lagen wurden von einem Graphit-Stiick mit-
hilfe eines Klebebandes abgespalten und auf ein Substrat gebracht. Auf
diesem befindet sich eine ~ 300 nm dicke Oxidschicht, die es erméglicht auf-
grund der definierten Dicke die Graphen-Lagen unter dem Lichtmikroskop
zu finden und brauchbare Graphen-Flakes auszusuchen. Fiir die elektrische
Charakterisierung wurden dabei Graphen-Flakes ausgewihlt, die beim Pro-
zessieren oder beim Abspalten umgeklappt sind. Diese umgeklappten Lagen
zeichnen sich dadurch aus, dass zwei entkoppelte zweidimensionale Systeme
iibereinander liegen, wodurch neue interessante Eigenschaften im Transport
durch diese Lagen zu beobachten sind.

Aufgrund des Aufbaus des Substrats mit der Oxidschicht war es wei-
terhin moglich dieses als Gate zu benutzen und durch den Feldeffekt die
Ladungstrigerkonzentration und -art im Graphen zu verdndern, indem das
Potential am Gate variiert wurde. Fiir weiterfithrende Untersuchung wur-
de auf die Probe ein zusétzliches Gate prozessiert, mit dem lokal, ebenfalls
aufgrund des Feldeffektes, die Konzentration der Ladungstriger im Gra-
phen verdndert werden konnte. Damit war es moglich durch Variation der
Spannung am Topgate eine verdnderliche Potential-Barriere im Graphen zu
erzeugen. Dadurch kann ein bipolarer Zustand, in dem der Transport im
einen Teil der Probe durch Elektronen und im anderen Teil durch Lécher
gegeben ist, eingestellt werden. Im Gegensatz zum Tunneleffekt in einem
quantenmechanischen System wird ein solcher Zustand im Graphen mit
dem sogenannten Klein-Tunneln erklart. Es konnte in dem Zusammenhang
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8 Zusammenfassung und Ausblick

gezeigt werden, dass das Klein-Tunneln in dieser Probe nicht perfekt ist, da
an den Ubergiéingen im bipolaren Fall zusitzliche Streueffekte den Trans-
port unterdriicken.

Der Transport im Magnetfeld an dieser entkoppelten Probe hat gezeigt,
dass beide aufeinander liegenden Graphen-Lagen zum Transport beitra-
gen. Festgestellt wurde das in den Shubnikov-de Haas-Oszillationen. Die-
se entstehen durch die Quantisierung der Zustandsdichte im Magnetfeld
und sind abhéngig von der Konzentration der Ladungstriager in der jewei-
ligen Lage. Da der Transport durch beide Lagen stattfindet, gibt es im
betrachteten System also fiir jede Lage andere Quantisierungen, die sich
im Signal vermischen. In den Shubnikov-de Haas-Oszillationen hat sich
dieser Sachverhalt in einer Uberlagerung von zwei Oszillationen mit un-
terschiedlicher Periode ausgedriickt. Aus beiden Oszillationen konnten La-
dungstriagerkonzentrationen in Abhéngigkeit von der Spannung am Gate
berechnet werden.

Aus den beiden Oszillationen wurde zusétzlich die Berry-Phase ® des
Systems abgelesen, die mit der Chiralitdt der Ladungstriger verkniipft
ist und durch die Anzahl der gekoppelten Lagen im System beeinflusst
wird. Da es sich hierbei um ein System aus entkoppelten Einzel-Lagen han-
delt, ergibt sich wie zu erwarten eine Berry-Phase von & = 7 aus beiden
Shubnikov-de Haas-Oszillationen. Im Magnetotransport konnte die Beob-
achtung unter dem Lichtmikroskop bestétigt werden, dass es sich bei dem
gemessenen System um zwei Graphen-Einzel-Lagen handelt, die durch ein
Umklappen wihrend der Prozessierung aufeinander liegen.

Durch die Entkopplung der beiden Graphen-Lagen und der zusétzlichen
Moglichkeit lokal durch das Topgate und global durch das Backgate die
Transport-Eigenschaften zu dndern, war es moglich, durch die Einstellun-
gen am Topgate und Backgate in beiden Lagen die Konzentrationen der
Ladungstrager unabhéngig voneinander einzustellen, was in Messungen im
Magnetfeld nachgewiesen werden konnte. Dies ermdglicht es z.B. ein Po-
tentialunterschied zwischen unterer und oberer Lage einzustellen und, wenn
beide Lagen unabhéngig voneinander kontaktiert sind, den Transport senk-
recht zu den Lagen zu messen. Eine weitere Moglichkeit ist die Untersu-
chung von exzitonischen Eigenschaften, indem in der einen Lage Locher
und in der anderen Lage Elektronen eingestellt und die Wechselwirkungen
im Transport gemessen werden.

Weiterhin wurde der Einfluss der Kompressibilitdt im Graphen disku-
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tiert. Die durch den Feldeffekt induzierten Ladungstriager konnten theore-
tisch durch ein simples elektrostatisches Modell mit zwei Kondensatorplat-
ten (Graphen - Substrat; Graphen - Topgate) berechnet werden. Dieses
Modell muss allerdings angepasst werden, wenn, wie im hier betrachte-
ten Fall, eine der Kondensatorplatten auf zwei Dimensionen eingeschrinkt
ist. Dann spielt der Verlauf der Zustandsdichte eine entscheidende Rol-
le, denn die Zustandsdichte bestimmt, wieviele Ladungstrager das Gra-
phen iiberhaupt aufnehmen ,,darf“. Um die Abweichung abzuschétzen, wur-
de mithilfe der aus den Shubnikov-de Haas-Oszillationen berechneten La-
dungstrigerkonzentration die Kompressibilitat bestimmt, die sich durch die
zusétzliche in Reihe geschaltete Quantenkapazitit Cg ausdriicken lésst.

Diese Quantenkapazitéit wurde fiir unterschiedliche Spannungen am
Backgate und Topgate bestimmt. Dabei wurde festgestellt, dass nahe dem
CNP die Quantenkapazitéit unterdriickt ist im Vergleich zu hohen Ladungs-
triagerkonzentrationen. Dies konnte damit begriindet werden, dass die Kom-
pressibilitit von der Anzahl der Zusténde bei der Fermi-Energie abhéngig
ist und diese durch die Spannung an den Gates variiert wird. Dadurch wird
die Fermi-Energie durch die nicht konstante Zustandsdichte verschoben,
wodurch sich auch Cg veréndert.

Die erhaltenen Werte fiir die Quantenkapazitidt weichen in etwa um eine
Groflenordnung nach unten ab im Vergleich zu Werten aus der Literatur
fiir Doppel- und Einzel-Lagen-Systeme. Der Unterschied kommt dadurch
zustande, dass der Verlauf der Zustandsdichte von verdrehten Lagen etwas
verindert ist und somit auch die von der Zustandsdichte abhéingige Quan-
tenkapazitéit Cg eine Andere ist. Andere Werte fiir das hier betrachtete
System sind also durchaus zu erwarten.

Fiir weiterfiihrende Untersuchungen koénnte die Kapazitdt mit einem
EFMI oder SCM2Z ortsaufgelost gemessen werden und somit die Abwei-
chung in der Zusténdsdichte in entkoppelten Systemen ohne die Prozes-
sierung von einem zusétzlichen Topgate bestimmt werden. Die Einstellung
der Ladungstrigerkonzentration kann dabei durch das Backgate erfolgen.

In einer weiteren Analyse der Messdaten wurden universelle Fluktua-
tionen in der Leitfahigkeit untersucht. Diese treten auf, wenn es in der
Probe zu Streueffekten kommt und Quanteninterferenzen zwischen La-
dungstrigern den Transport beeinflussen. Es wurde in dem Zusammen-

!Electrostatic Force Microscope
2Scanning Capacitance Microscope
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8 Zusammenfassung und Ausblick

hang gezeigt, dass es zu einer Unterdriickung der Fluktuationen bei niedri-
ger Ladungstriagerkonzentration kommt, da die Wechselwirkungen zwischen
Ladungstrigern zunehmen und auBerdem Uberginge von Locherleitung
zu Elektronenleitung, die sogenannten Elektron-Loch-Puddels, zu Phasen-
verlusten fithren. Durch die Einstellung am Topgate konnte ein solcher
p-n-p/ n-p-n-Ubergang erzeugt und mithilfe der Autokorrelationsfunktion
die Fluktuationen fiir diese Uberginge charakterisiert werden. Dabei wur-
de festgestellt, dass die Breite der Autokorrelation fiir einen bipolaren
Ubergang geringer ist als bei einem unipolaren Ubergang. Daraus konnte
die Argumentation der Phasenverluste an Ubergingen unterstrichen und
auBlerdem eine Begriindung fiir die Unterdriickung des Klein-Tunnelns ge-
liefert werden, die durch Streuzentren in den Barrieren verursacht wird,
was sich in den Fluktuationen ebenfalls bemerkbar macht.

In weiteren Messungen der Strom-Spannungs-Charakteristik wurde ein
nichtlinearer Verlauf gemessen, der so fiir ein Graphen-System ohne
Bandliicke nicht zu erwarten ist. Zuriickgefiithrt werden konnte der nicht-
lineare Verlauf auf den Spannungsabfall zwischen den Kontakten, der bei
niedriger Ladungstrigerkonzentration einen zusétzlichen Einfluss auf die
induzierten Ladungstrager hat. Der Widerstand in der Probe verédndert
sich also, weil mehr Zustinde am Transport teilnehmen, verursacht durch
eine Verschiebung der Fermi-Energie in der Zustandsdichte, durch diesen
Spannungsabfall iiber der Probe. Der Verlauf der Nichtlinearitéit ist dabei
verkniipft mit dem Verlauf der Zustandsdichte in verdrehten Lagen, was in
den Messungen gezeigt werden konnte. Zusétzliche Messungen im Magnet-
feld haben in dem Zusammenhang gezeigt, dass es im hohen Magnetfeld zu
weiteren Effekten kommt, die aufgrund der Quantisierung (Landau-Level)
der Zustandsdichte auftreten.
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Anhang - Transport Messungen an
Nanopartikel-Ketten

Einleitung

Ein weiteres in dieser Arbeit betrachtetes System sind Gold-Nanopartikel,
die in einer Kette aneinander gereiht ein niedrigdimensionales System er-
geben, in welchem Einzel-Elektronen-Effekte im Transport messbar sind.
Interessant sind diese Art von Messungen, um ein besseres Versténdnis der
Physik in solchen mesoskopischen Systemen zu erhalten, die in spiiteren
Bauteilen fiir die Nanoelektronik wichtig werden. Um dies zu erreichen ist
es zunéchst von Interesse solche Systeme kontrolliert herzustellen [T48HI51]
und anschliefend fiir Messungen zu kontaktieren.

Die Herstellung kann auf mehrere Art und Weisen geschehen, die in den
Referenzen [149, [[52HI56] nachzulesen sind. In all diesen Methoden ist es
schwierig wirklich eindimensionale Strukturen zu erzeugen, da aufgrund der
Prozesse, oft mehrere parallele Ketten nebeneinander entstehen, in denen
den Ladungstrigern mehr als einen Pfad auf dem Weg durch die Probe, zur
Verfiigung steht. Somit wird der Transport meist fiir ein Quasi-1D-System
beschrieben.

Der Transport in solch einem System ist durch mehrere Faktoren be-
stimmt. Zum einen die Coulomb-Blockade, die eine grofie Rolle spielt, wenn
ein Teilchen der Kette mit einem Ladungstriager besetzt ist und somit absto-
Bend auf das nichstfolgende Teilchen wirkt [I57]. Zum anderen hat die Un-
ordnung im System eine Auswirkung auf den Transport [149] [156), [158] [159],
genauso wie Ladungsfallen im Substrat, direkt unterhalb der Kette von Na-
nopartikeln [I50].

Allgemein wird der Transport durch solch eine Kette, die aus metallischen
Nanopartikeln besteht, nicht durch ein Ohmsches Gesetz bestimmt, sondern
durch Tunneln, was durch ein Potenz-Gesetz der folgenden Form gegeben
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ist,

I~ (V=Vp)s, (8.1)
wobei Vp die Einsatzspannung und £ der Skalierungsfaktor ist. Dieser ist
maflgeblich von der Dimensionalitit des Systems abhingig. Fiir ein 1D-
System wird ein Faktor von 1 und fiir 2D-Systeme ein Faktor zwischen g
und 2 erwartet [156] [T60HIG2].

Die in den Messungen verwendeten Nanopartikel wurden in einem Pro-
zess, wie er in Referenz [154] [I55] beschrieben ist, auf ein Substrat ab-
geschieden und sie haben einen Durchmesser von ca. 20 nm. Gemessen
wurden die Nanopartikel, in einem Elektronenmikroskop im Vakuum, in
dem Spitzen angebracht sind, die fiir Transportmessungen bei niedrigen
Stromen geeignet sind. Diese Spitzen kénnen auf 10 nm genau positioniert
werden und erlauben somit die genaue Positionierung auf den Ketten von
Gold-Nanopartikeln. Dadurch entféllt die Prozessierung der Kontakte und
somit die nalchemische Behandlung, sowie das Aufheizen der Probe, durch
die die Nanopartikel zerstort oder deren Eigenschaften beeinflusst werden
konnten.

Messaufbau

Eine der grofien Schwierigkeiten kleine Strukturen im Bereich einiger
Nanometer zu vermessen, ist die Kontaktierung. Denn Methoden, wie
Elektronen-Strahl-Lithographie oder optische Lithographie erfordern es,
dass die Probe den Chemikalien ausgesetzt werden muss, die zum Pro-
zessieren der Kontakte notwendig sind und auBerdem aufgeheizt werden
muss. Besonders im Nanometer-Bereich hat das zur Folge, dass die Struk-
tur verdndert wird und somit die physikalischen Eigenschaften des zu un-
tersuchenden Materials andere sind, als erwartet.

Um das zu verhindern, ist es notwendig andere Moglichkeiten zu fin-
den, diese kleinen Strukturen zu kontaktieren. Dazu wird hier ein Aufbau
verwendet, der sich in einem Elektronen-Mikroskop (SEM) befindet. Die-
ser erlaubt es bei gleichzeitiger Beobachtung der Probe mit dem SEM,
vier Spitzen auf der Probe mit einer Auflésung von 10 nm abzusetzen.
Das Spitzen-System besteht aus Piezo-Motoren, die jede der vier Platin-
Iridium-Spitzen in alle drei Raumrichtungen verschieben kann. Die Spitzen
befinden sich im SEM unter Vakuum-Bedingungen, geschiitzt von externen
Vibrationen und elektronischen Einfliissen [163].
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Abbildung 8.1: Schematischer Aufbau der Probenspitzen im SEM, mit den je drei
Piezo-Motoren an denen die Platin-Iridium-Spitze angebracht ist. Der Aufbau
befindet sich in einem SEM der Marke Zeiss DSM 940.

Jeder Piezo-Motor kann 20 mm in x- und y- Richtung verfahren wer-
den und 10 mm in z-Richtung mit einer Genauigkeit von < 10 nm. Die
Annéherung der Spitzen an die Probe kann mit dem SEM Bild kontrolliert
werden. Ein schematischer Aufbau ist in Abbildung 1] gezeigt.

Die Spitzen wurden durch anodische Auflosung von Platin Iridium in ei-
ner so genannten ,, Drop-Off-Methode* in einer Lésung aus Calcium-Chlorid
und Acetone, wie es in Referenz [164] [165] beschrieben ist, gefertigt. Bei
dieser Methode dient ein Platin-Iridium Draht als Anode, die sich in der
Losung befindet und an die eine Spannung zwischen beiden angelegt wird.
Dadurch kommt es zu einem Material-Verlust an der Spitze [I66], der Draht
zersetzt sich langsam. Dadurch entsteht eine Spitze im sub-Mikrometer-
Bereich, wie es in Abbildung im Inset fiir ein Beispiel zu sehen ist.

Durch die Zersetzung kommt es zur Oxidation an der Spitze, was fiir
spétere Transportmessungen hinderlich ist, da so der Kontaktwiderstand zu
hoch wird. Dies kann dadurch verhindert werden, dass fiir den Prozess eine
Wechselspannung eingesetzt wird. Nach Fertigstellung wird an die Spitze
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Abbildung 8.2: Die Strom-Spannungs-Kennlinie zeigt einen Sprung nach einigen
Sweeps, gekennzeichnet durch den schwarzen Pfeil, was darauf hinweist, dass die
Oxid-Schicht auf der Spitze durch die Spannung zwischen den Spitzen abgeldst
wurde. Inset: SEM Aufnahme von vier Platin-Iridium Spitzen mit Durchmessern
von ca. 100 nm hergestellt durch anodische Auflésung.

kurz eine negative Spannung angelegt, wodurch die Oxid-Dicke signifikant
verringert werden kann. Ganz verhindert werden kann die Entstehung die-
ser Oxid-Schicht nicht. Das ist in der Messung in Abbildung B2] zu sehen.
Die erste Messung zeigt einen sehr hohen Widerstand im Giga-Ohm Be-
reich. Nach einigen Sweeps zu hohen Spannungen springt der Strom, was
durch den Pfeil angedeutet ist. In den darauf folgenden Messungen ergibt
sich eine nicht-lineare Strom-Spannungskennlinie, der Widerstand hat sich
signifikant verringert, die Oxid-Schicht wurde dadurch entfernt und das
eigentliche Signal kann gemessen werden.

Herstellung der Gold-Nanopartikel

Die Proben in dieser Arbeit wurden in einem Prozess hergestellt, der in
Referenz [154] [I55] néher erlautert ist. Die Ketten ordnen sich begriindet
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Abbildung 8.3: SEM Aufnahmen von Nanopartikel-Ketten. Teil (a) zeigt paral-
lele Ketten der Nanopartikel auf einem Mica-Substrat, im Teil (b) ist eine mit
zwei Spitzen kontaktierte Kette dargestellt, die Nanopartikel sind durch schwarze
Kreise verdeutlicht.
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Abbildung 8.4: AFM Aufnahmen von Nanopartikel-Ketten: (a) AFM Bild und
das zugehorige Hohenprofil (b). Die Breite betrigt an der gezeigten Stelle ca.
35 nm.

durch den Herstellungsprozess in Ringen auf dem Substrat an. Dabei ent-
stehen geordnete parallele Ketten von Gold-Partikeln, die im SEM, oder
unter dem AFM untersucht werden kénnen, wie es in den Abbildungen
(a) und B4l dargestellt ist. Mit dem SEM werden vor der Messung passende
Ketten ausgesucht.
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Messung und Diskussion

Mit dem Messaufbau wie er im Abschnitt [§ beschrieben wurde, ist es
nun moglich Ketten von Nanopartikel zu messen. Dies wurde in einer
Zweipunkt-Messung des Widerstands an einem mit dem SEM ausgesuch-
ten Teil der Kette getan. Dazu wurden die Spitzen mit der geringsten
Auflésung von < 10 nm an die Probe gefahren, wihrend mit dem SEM-Bild
die Annéherung kontrolliert wurde.

Fiir die ersten Strom-Spannungs-Kennlinien wurde die Source-Drain-
Spannung von -15 V bis 15 V variiert und das Signal der Spitzen mit
einem Vorverstéirker bearbeitet. Wie in Abbildung zu sehen, zeigen die
Kurven eine Nichtlinearitdt und einige Stufen bei hohen Spannungen. Um
auszuschliefen, dass die Spitzen nicht das Substrat messen, wurde vorher
das Substrat nach gleichem Prinzip vermessen. Diese Messung hat kein
erkennbares Signal im Messbereich geliefert.
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Abbildung 8.5: (a) Nichtlinearer Transport durch eine Kette von Nanopartikeln.
(b) I -dI/dV aufgetragen gegen V zeigt eine Potenz-Abhéngigkeit mit einem
Skalierungsfaktor von £ ~ 1.3, der aus der Fit-Funktion folgt. Der Schnittpunkt
mit der x-Achse kennzeichnet die Schwellen-Spannung.

Die Messdaten folgen einem fiir dieses System typischen Potenz-Gesetz
I ~ (V —Vr)® mit einer Schwellen-Spannung Vo und einem Skalierungsfak-
tor &, deren Werte charakteristisch fiir Transport durch Nanopartikel sind,
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denn Vp > 0 und € > 1. Der Skalierungsfaktor folgt aus der Steigung wenn
I-dV/dI gegen die Spannung V aufgetragen wird [I56], wie es in Abbildung
BHl (b) gezeigt ist. Die Schwellenspannung lisst sich in diesem Graphen aus
dem Schnittpunkt mit der x-Achse ablesen. Fiir die gezeigten Messungen
ergibt sich Vp &~ 4.2 V und £ ~ 1.3, was eindeutig auf ein Quasi-1D-System
hinweist.

Weiterhin kann der Transport durch Coulomb-Blockade beschrieben wer-
den, denn Vpy > 0. Coulomb-Blockade gibt es in einem System dan, wenn
zwei Insel — in diesem Fall zwei Gold-Partikel — durch Tunnelbarrieren
der Dicke d getrennt sind und einzelne Ladungen von einem Partikel zum
anderen iiberspringen kénnen. Dabei muss die Ladeenergie hoher als die
thermische Energie kT sein [167]. Die Stérke und somit der Wert von Vp
ist abh#ngig von der Grofle und Ausdehnung der Teilchen, der Screening-
Léange und der Unordnung im System.
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Abbildung 8.6: Nichtlinearer Transport in der Kette, wenn nacheinander meh-
rere Messungen an der gleichen Stelle durchgefiihrt werden. Die Schwellen-
spannung Vp verschiebt sich, was auf eine Verdnderung der Kopplung zwi-
schen den Partikeln schlieflen ldsst. Die Stufen sind auf Einzel-Elektronen-Effekte
zuriickzufiithren.

Werden mehrere dieser Messungen hintereinander durchgefiihrt, so ist
eine Verschiebung der Schwellenspannung Vr zu beobachten, was dadurch
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8 Zusammenfassung und Ausblick

verursacht wird, dass die Ladungstriager unterschiedliche Pfade innerhalb
der Probe entlanglaufen kénnen, denn es gibt mehrere parallele Ketten
nebeneinander [I50]. Diese Messungen sind in Abbildung gezeigt.

Werden fiir ausgewiihlte Messungen die Steigungen der Kurven fiir
I-dV/dI gegen die Spannung V betrachtet, so ist keine Anderung zu er-
kennen, wie in Abbildung B7] zu sehen ist. Der Skalierungsfaktor liegt fiir
jede der Steigungen im Bereich von 1.4 bis 1.8, was erneut auf ein Quasi-
1D-System hinweist [149].

T
,
1k o Sweep | 5
Sweep I
Sweep V
0.1 |
<
£
0.01 | ) ///’;
l/b:f
(e]e)
[e] ~
oA O

Abbildung 8.7: Die Messungen in logarithmischer Auftragung zeigen, dass sich
der Skalierungsfaktor nicht &ndert. Im Gegensatz dazu wird Vr mit jeder Messung
geringer.

Die Lade-Energien im System kénnen abgeschétzt werden durch ein ein-
faches Kondensator-Modell. Wird angenommen, dass die Nanopartikel ei-
ne Kugel beschreiben, so ergibt sich eine Kapazitdt von C =4wege,r ~
2.22-107!® F, mit einer Vakuum-Permittivitit von eg =8.85-10712As/Vm
und einer relativen Permittivitdt des Citrats — dem hier verwendeten Sta-
bilisator — von ¢, = 2 und dem Radius r = 10 nm. Damit ergibt sich
eine Lade-Energie Ec = ¢2/2C von ungefiihr 36 meV fiir die oben betrach-
teten Werte, eine Lade-Energie, die etwas iiber der thermischen Energie
kyT ~ 26 meV bei Raum-Temperatur liegt. Dass heifit Transport in diesem
System kann durch Coulomb-Blockade beschrieben werden, da Ec > kT
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und Vr > 0.

Aus der Theorie der Potenz-Abhingigkeit I ~ (V — V)¢ folgt, dass
Vr abhéngig ist von Parametern wie Grofle und Ausdehnung der Partikel
und Unordnung im System, sowie der Kopplung zwischen den Partikeln im
gesamten System [I67]. £ ist allerdings nur sehr geringfiigig abhéingig von
diesen Parametern, da es lediglich mit der Dimensionalitit des Systems
skaliert.

Wie bereits erwéhnt ist die Breite der Kette iiber die gemessene Lénge
der Probe nicht gleichméfig, da aber der Skalierungsfaktor £ im Bereich
von 1.5 liegt ist es wahrscheinlich, dass die Kette in einigen Bereichen
der Probe, eindimensional ist. Das heif}t in Teilen der Kette gibt es eine
Einschniirung und der Transport kann in Teilen der Probe durch Einzel-
Elektronen-Tunneln beschrieben werden. Dies begriindet die beobachteten
Stufen in den Messungen in Abbildung 8.6 die sich zusétzlich verschieben,
was durch die gestrichelte Linie verdeutlicht wird.

Die Verschiebung der Stufen und auch der Schwellen-Spannung Vi
kann durch mehrere Effekte erklért werden. Zum einen kann dies durch
Verdnderung der Kontakt-Widerstinde verursacht werden, indem das Ci-
trat geladen oder erhitzt wird, wodurch sich der Transport an diesem
Ubergang éndert. Allerdings ist es sehr unwahrscheinlich, dass ich dadurch
eine systematische Verdnderung ergibt, wie es in den Messungen zu sehen
ist. Deshalb wird im folgenden ein weiterer Mechanismus diskutiert.

Da die Stufen durch die Tunnel-Kopplung zweier benachbarter Partikel
gegeben sind, kann die Verschiebung durch eine Umverteilung der Nano-
partikel erklért werden, die durch das angelegte Feld verursacht wird. Das
heif}t in aufeinanderfolgenden Messungen ist zu sehen, dass elektrostati-
sche Krifte zwischen den Partikeln bewirken, dass sich diese geringfiigig
bewegen. Dadurch wird der Abstand zwischen diesen verringert und die
Tunnel-Kopplung erhéht.

Das stimmt auch mit der Verschiebung von Vi zu kleineren Spannungen
iiberein, wie es in der Messung beobachtet wurde, denn wenn die Partikel
sich ann&hern, wird die Schwellenspannung geringer, es kann eher getunnelt
werden, gleichzeitig bleibt £ aber gleich, da sich die Dimensionalitdt des
Systems nicht dndert, wenn die Verschiebung auf sehr kleinen Langenskalen
stattfindet.

Die Verschiebung kann abgeschétzt werden mit der folgenden Formel fiir
den Tunnel-Widerstand Ry aus Referenz [168] fiir metallische Arrays von
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8 Zusammenfassung und Ausblick

Partikeln

Ry = (1.08r 4 5.74d) 10332064, (8.2)

wobei r der Radius der Partikel ist und d der Abstand zwischen zwei
Partikeln. Mit dieser Formel kann nun jeweils der Tunnelwiderstand Rp
fiir zwei aufeinander folgende Sweeps aus der Messung in Abbildung B7]
berechnet werden und daraus die Anderung im Abstand d zwischen den
Partikeln. Fiir Sweep I und II ergibt sich RL = 0.6 TQ und RH = 0.5 TQ
was zu einer Abstands-Anderung von Ad = 0.01 nm fiihrt, d.h. zwei be-
nachbarte Partikel haben ihre Position geringfiigig um ca. 10 pm veréndert.
Ein sehr wahrscheinlicher Wert, der fiir dieses kleine System den Mittelwert
iiber alle Verschiebungen in der gesamten Kette darstellt.

Zusammenfassung

Zusammenfassend lédsst sich sagen, dass es moglich ist unterschiedliche
Nanopartikel geordnet auf ein Substrat abzuscheiden. Zur Kontaktierung
wurde eine Methode gezeigt, die kein weiteren Lithographie-Schritte er-
fordert und somit das System dadurch nicht weiter beeinflusst. Dies wird
durch Proben-Spitzen in einem Elektronenmikroskop bewerkstelligt, mit
denen die Nanopartikel direkt kontaktiert werden kénnen. In den Messun-
gen konnte gezeigt werden, dass es sich um ein Quasi-1D-System handelt,
welches durch ein typisches Potenz-Gesetz beschrieben werden kann. In den
Messungen hat sich heraus gestellt, dass durch das angelegte Feld zwischen
den Source-Drain-Kontakten eine Umordnung der Partikel stattfindet, die
die Partikel zueinander durch elektrostatische Kréfte verschiebt. Diese Ver-
schiebung konnte durch Berechnung der Tunnel-Widerstédnde abgeschétzt
werden.
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