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Kapitel 1
Einleitung

Die Nutzung der Elektrizitit beeinflusst seit etwa zwei Jahrhunderten immer mehr unser Le-
ben und ist aus unserem heutigen Alltag nicht mehr wegzudenken. Je genauer die elektrischen
Transporteigenschaften eines Materials sowie deren mogliche Beeinflussung verstanden werden,
desto vielfaltiger wird sein Einsatzbereich. Eine grundlegende und sehr einfache Moglichkeit
der Beeinflussung dieser Eigenschaften ist ein magnetisches Feld, das durch die Verdnderung
der Elektronenbewegung je nach Material unterschiedliche Auswirkungen auf den spezifischen
Widerstand hat. Einer der Hohepunkte der Erforschung dieser sogenannten ,magnetoresisti-
ven Effekte war die Entdeckung des GMR (gigantischer magnetoresistiver Effekt) 1986 durch
Griinberg [1], was den Weg fiir eine Reihe wirtschaftlich und gesellschaftlich relevanter Anwen-
dungen ebnete (Festplattenklesekopfe, magnetische Speicher, Magnetosensoren). Diverse MR~
Effekte werden heutzutage bereits in der Sensorik ausgenutzt, dennoch existieren im Bereich der
Hochfeldmagnetometrie fiir die Messung von Feldern bis zu 100 T keine geeigneten Sensoren.

1997 entdeckten Xu et al. [2] in den nicht—-magnetischen Silberchalkogeniden einen ungewdhnli-
chen linearen MR-Effekt, der bereits bei wenigen Oersted (0.1 mT) linear verlduft, bei Feldern
von 5.5 T und Raumtemperatur Werte von iiber 100 % annimmt und auch bei Feldstéirken von
60 T noch nicht séttigt. Dieses Verhalten elektrisierte die Fachwelt und loste zahlreiche Unter-
suchungen beziiglich eines Einsatzes als Sensormaterial fiir die Detektion sowohl hoher als auch
schwacher Felder aus [3, 4, 5, 6, 7, 8, 9].

Abrikosov schlug zur Erklarung dieses ungewthnlichen Verhaltens als theoretisches Modell den
sogenannten Quanten—Magnetowiderstand vor. Dieser tritt bei einem 2-Komponenten—System
(bestehend aus einem Metall, eingebettet in eine halbleitende Matrix mit geringer Bandliicke)
auf und fithrt zu einem mit dem Magnetfeld linearen Verhalten [10]. In klassischen Modellen
in Anlehnung an ein ,effektives Medium“-Modell modellierten Guttal und Stroud [11], Bulga-
daev [12, 13] und spiter Magier und Bergmann [14] ebenfalls ein 2-Komponenten—System, das
unter bestimmten Voraussetzungen einen linearen MR—-Effekt zeigt. Hierbei wird die effektive
Leitfihigkeit des Materials aus den Einzelleitfahigkeiten seiner beiden Komponenten berechnet
und héngt vom Volumenverhiltnis und der rdumlichen Verteilung der beiden Bestandteile ab
— ebenso die Grofle des Magnetowiderstandes.

Ein alternatives, klassisches Modell wurde von Parish und Littlewood vorgestellt [15, 16], die auf
der Basis eines zweidimensionalen Widerstandsnetzwerks aus vierpoligen Widerstinden sowohl
den Hall-Effekt als auch das MR-Verhalten beschreiben konnten. Damit zeigten sie, dass eine
inhomogene Verteilung der Ladungstriagerbeweglichkeit generell zu einem transversalen linearen
Magnetowiderstand fithrt und dass das Ubergangsfeld von quadratischem zu linearem Verhalten
ebenfalls hiervon abhingt. Dem letztgenannten Modell nahe verwandt ist ein Ansatz von Solin
et al. [17, 18], die an einer homogenen nicht-magnetischen halbleitenden Scheibe aus Indiuman-
timonid (InSb) mit eingebetteter Metallscheibe kleinen Radius bei Raumtemperatur MR-Werte
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von 750.000 % bei 4 T fanden und dieses mit einer feldinduzierten Ablenkung des Stroms um den
Metalleinschluss erklidrten, wobei sich die Funktion der Inhomogenitit von einem Kurzschluss
bei Nullfeld bis zu einer kompletten Stromunterbrechung bei hohen Feldern dndert.

Alle diese Modelle sind fiir die Untersuchung inhomogener Silberchalkogenid—Proben geeignet,
da alle das elektrische Transportverhalten in Strukturen mit Metall-Ausscheidungen in einer
halbleitenden Matrix mit geringer Bandliicke beschreiben. Den anschaulichsten sowie allgemein
giiltigsten Ansatz stellen in meinen Augen aber die beiden letztgenannten Modelle dar, insbeson-
dere das Modell von Parish und Littlewood [15, 16], deren Vorhersagen noch nicht experimentell
an Silberchalkogeniden {iberpriift wurden, was daher in der vorliegenden Arbeit als Hauptthema
aufgegriffen wird.

Ungliicklicherweise ist die experimentelle Bestimmung der Struktur der Silber—Ausscheidungen
in der AgoSe-Matrix durch elektronenoptische oder chemische Methoden in makrosko-
pischen Proben sehr aufwendig und ohne Zerstérung der Probe beinahe nicht mdglich,
so dass indirekte Methoden zur Untersuchung der Mikrostruktur herangezogen wer-
den miissen. Eine Maoglichkeit hierzu stellt die sogenannte ,Schwache Lokalisierung® der
Elektronen dar — ein Quanteneffekt, der auf die Interferenz kohirenter Elektronenwel-
len, die bei einem Stromfluss durch einen Kristall in ihre Ursprungsrichtung zuriickge-
streut werden, zuriickgefithrt werden kann und der essentiell von der Mikrostruktur der
Proben abhéngt. Die Dekohéirenz der Phase der Elektronenwellenfunktion wird bei ih-
rer Fortpflanzung durch einen Kristall durch verschiedene Mechanismen beeinflusst (ela-
stische Streuung, Spin-Bahn-Streuung, Streuung an den magnetischen Momenten des
Kristallgitters, inelastische Streuung an Elektronen sowie an Phononen) und kann bei tiefen
Temperaturen in diinnen Schichten iiber die Messung des Magnetowiderstandes bei geringen
Feldstérken bestimmt werden [19]. Hierbei zeigt sich nimlich ein zusétzlicher Beitrag zum Wi-
derstand des Materials, der bei Anwesenheit eines magnetischen Feldes durch dessen Beeinflus-
sung der Elektronenwellenfunktionen durch die Zerstérung der Phasenkohérenz verringert wird
[20].

Hauptgegenstand der vorliegenden Arbeit ist demnach der lineare magnetoresistive Effekt
(LMR), wéhrend die Untersuchung der schwachen Lokalisierung als neu entwickeltes Mittel
zur Analyse und Kennparameterextraktion der Mikrostruktur betrachtet werden kann.

Diese Arbeit reiht sich ein in eine langjahrige Kooperation zwischen dem Physikalisch-
Chemischen Institut und dem Institut fiir Angewandte Physik der Justus—Liebig—Universitat
Gieflen, um dem Phinomen des LMR auf die Spur zu kommen. Priparative Aufgaben sowie die
elektronenoptische Charakterisierung der Proben wurden von der Arbeitsgruppe von Prof. Dr.
J. Janek am Physikalisch—-Chemischen Institut iibernommen, wihrend ich die magnetoresistive
Charakterisierung am Institut fiir Angewandte Physik durchfiihrte.

Die vorliegende Arbeit gliedert sich in einen Theorie—Teil und einen experimentellen Teil. In
ersterem werden die zugrundeliegenden theoretischen Zusammenhinge der im Rahmen dieser
Arbeit durchgefithrten Messungen prisentiert, wihrend im zweiten zunichst die Figenschaften
der untersuchten Materialien ausfiihrlich dargestellt und anschliefiend die Messungen und die
daraus abgeleiteten Erkenntnisse ausgefiithrt werden. Hauptuntersuchungsmaterial ist dabei das
Silberselenid Ags5Se, dessen Mikrostruktur iiber die schwache Lokalisierung bestimmt und als
Erklirung des LMR in diesem Materialsystem herangezogen wird. Die erhaltenen Krgebnisse
werden an einem dhnlichen System (AgsAuTes, hergestellt und optisch untersucht von Herrn
Dr. Kienle, Max-Planck-Institut fiir Festkorperforschung Stuttgart) verifiziert und abschlielend
die gewonnenen KErgebnisse und Perspektiven fiir eine weitere Erforschung des LMR und der
schwachen Lokalisierung als neue Methode zur Strukturcharakterisierung referiert.
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P Theoretische Grundlagen

Die grundlegende Fahigkeit von Materialien, Strom bzw. Ladungstriger zu transportieren oder
deren Transport zu unterbinden, erlangt seit mehr als einem Jahrhundert in unserem téglichen
Leben immer mehr Bedeutung und ohne sie wire unser heutiger Alltag nicht denkbar. Je genauer
die Transporteigenschaften eines Materials bekannt und verstanden sind, desto vielfiltiger wird
sein Einsatzbereich, weshalb diese Eigenschaft theoretisches und experimentelles Basiswissen in
einer Reihe physikalischer Studienginge darstellt [25, 26]. Mit zunehmendem Fortschritt der wis-
senschaftlichen Methoden und Méglichkeiten werden auch Feinheiten im elektrischen Transport
experimentell erforschbar, die bisher nur eingeschrinkt oder gar nicht untersucht werden konn-
ten, und die theoretischen Modelle kénnen anhand experimenteller Daten auf ihre Richtigkeit
iiberpriift werden.

In diesem Kapitel wird die Grundlage fiir die spéitere Auswertung und Diskussion der expe-
rimentell erhaltenen Daten aus Kapitel 4 gelegt und daher der elektrische Transport in den
untersuchten Materialklassen von Grund auf herausgearbeitet.

2.1 Elektrischer Transport in Metallen

In jedem Metall findet durch die thermische Energie seiner Elementarteilchen eine Bewegung
seiner Elektronen statt — allerdings ohne Einwirkung einer &ufleren Kraft ungerichtet und daher
ohne Einfluss auf seine Umgebung. Wird das Metall hingegen einem &ufleren elektromagneti-
schen Feld ausgesetzt, werden die Elektronen in Richtung des Feldes beschleunigt und innerhalb
des Materials bildet sich ein Stromfluss aus. In einem perfekten Kristall ohne Verunreinigungen
und strukturelle Defekte bewegen sich einmal beschleunigte Elektronen unendlich lange wei-
ter und konnen durch das Modell freier Elektronen erklirt werden, das mathematisch durch
die Losung der Schrodinger—Gleichung HU = ¥ beschrieben wird [25]. Wird die potentielle
Energie vernachlissigt, so ist H = p?/2m mit dem Impuls p und der Elektronenmasse m. In
der Quantentheorie wird p durch den Impulsoperator —ifid/dz ersetzt und man erhilt die zu
l6sende Gleichung:

R >0
HYV, = -———"

=¢e,¥,  mit der Energie ¢,, des Elektrons im Niveau n (2.1)

Beschrinkt man die Elektronen auf einen Potentialkasten mit unendlich hohen Potentialwinden
und dem Volumen V = L3, so erhiilt man im eindimensionalen Fall als stationire Losungen
dieser Gleichung die ungestorte Ausbreitung der Elektronenwellen, deren Energie vom Niveau n
sowie der Ausdehnung L des Potentialkastens abhingt:

R? w2
en=—I1—1 . 2.2

" om ( L ) (2:2)
Entsprechend dem Paulischen Prinzip kann jedes Fnergieniveau zwei Elektronen aufnehmen.
Die Energie des hiochsten besetzten Niveaus im Grundzustand, die sogenannte Fermienergie e,
berechnet sich im eindimensionalen Fall bei einem System von N Elektronen zu:

B2 (N7\?2
_ AT 2.
°r 2m<2L> (2:3)
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Das Modell des freien Elektrons kann viele Charakteristika von Metallen richtig vorhersagen,
wie die thermische und elektrische Leitfahigkeit, die magnetische Suszeptibiliit und die elektro-
dynamischen Eigenschaften von Metallen. Allerdings versagt es bei der Klirung anderer wich-
tiger Punkte, wie dem Zustandekommen des Unterschiedes zwischen Metallen, Halbmetallen,
Halbleitern und Isolatoren, dem Auftreten positiver Werte fiir die Hall-Konstante und anderen
Einzelheiten der Transporteigenschaften, insbesondere unter dem Einfluss von Magnetfeldern.
Eine Erweiterung dieses Modells stellt das Modell des nahezu freien Elektrons dar, in dem die
erlaubten Energiewerte nicht mehr kontinuierlich von Null bis Unendlich verteilt sind, sondern
auf sogenannte Energiebinder beschrinkt sind, die durch eine schwache Stérung der Elektronen
durch das periodische Potential der Ionenriimpfe zustande kommen [25]. Diese Biander, sowie de-
ren Abstand untereinander, sind von entscheidender Bedeutung fiir die Frage, ob ein Festkorper
ein elektrischer Leiter oder ein Isolator ist.

Et E E E

Uberlappende
Biénder

Bandliicke |

Fermi-

Fermi- Grenze

Grenze il | Valenzband
|:| Leitungshand

Leiter Leiter Isolator Halbleiter

Abbildung 2.1: Bindermodell

Bei einem Metall ist entweder das Valenzband nicht ganz gefiillt oder das Valenzband iiberlappt
mit dem Leitungsband, so dass sich die Elektronen quasi frei in dem Energieband bewegen
kénnen (Abb. 2.1, links). Isolatoren hingegen zeigen ein komplett gefiilltes Valenzband mit ei-
ner Energieliicke von mehreren eV bis zum néchsten erlaubten Band, so dass kein Stromfluss
stattfinden kann (Abb. 2.1, 2.v.rechts). Bei einem Halbleiter ist das Valenzband am absoluten
Nullpunkt ebenfalls komplett besetzt, allerdings ist die Energieliicke zum néchsten erlaubten
Band so gering (bis etwa 3 eV), dass eine Temperaturerhhung zu einer Anhebung von Elektro-
nen aus dem unteren Band in das nichsthéhere fithrt, was wiederum einen Stromfluss erméglicht
(Abb. 2.1, rechts).

Die Losungen der Schrédingergleichung im Modell des nahezu freien Elektrons sind die soge-
nannten Bloch-Funktionen

= k: Wellenvektor des Elektrons
7

(2.4)
Ortsvektor des Elektrons

wobei up(7) die Periodizitéit des Kristallgitters zugewiesen wird:

up(7) = ug (7' + R)  R: Translationsvektor des Gitters. (2.5)
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Fiir die genaue Beschreibung des Ladungstransports in Festkdrpern wird die zeitliche Ande-
rung der Besetzungswahrscheinlichkeit von Zustinden betrachtet. Diese dndert sich aufgrund
folgender Mechanismen:

e Einwirkung externer Kréfte (z.B. elektromagnetische Felder, Temperaturgradienten)
e Diffusion aufgrund von Schwankungen der Elektronendichte

e Streuprozessen

Die klassische Transporttheorie wird von Charles Kittel in seinem Lehrbuch [25] auf sehr an-
schauliche Art und Weise beschrieben. Die klassische Verteilungsfunktion der Ladungstriger sei
definiert durch:

£ (7, 7)d7d7 = dF,

2.6
mit der Geschwindigkeitsverteilung dv (26)

Bei einer Zeitverdnderung dt bleibt die Verteilung erhalten, wenn einem Volumenelement langs
einer Flusslinie gefolgt wird und keine Stofiprozesse stattfinden:

S+ dt, 7 + dF, & + d7) = f(t,7,7). (2.7)

Bei Beriicksichtigung von St6fen entspricht der Unterschied zwischen den beiden Zustandsdich-
ten der durch die Sté8e induzierten Anderung:

FE+ AL, 7 + dF, 5 + dF) — f(t, 7, 5) = dt(0f /0t)sesfe- (2.8)

Daher ist mit der Beschleunigung o = dv'/d¢:

(0f/0t) + v - gradzf + « - grad;f = (0f/0t)gt58e (2.9)

Dies ist die Boltzmann’sche Transportgleichung. Der StoSterm (9f/0t)gispe kann durch
Einfithrung einer Relaxationszeit 7.(7, ¥) beriicksichtigt werden, die definiert wird durch:

(Of [0)s58e = —(f = fo) /7e- (2.10)

Dabei ist fy die Verteilungsfunktion im thermischen Gleichgewicht und 7. die Relaxationszeit
(= die Zeit, die das System benotigt, um wieder in den Gleichgewichtszustand zuriickzukehren).
Eine Nichtgleichgewichtsverteilung der Geschwindigkeit der Ladungstriger erhilt man durch
die schon genannten dufleren Kréfte, nach deren Wegfall das System zuriick zum Gleichgewicht
relaxiert:

of—fo)  f— /o
= (2.11)

Dabei wurde beriicksichtigt, dass dfy/0t = 0 laut Definition der Gleichverteilung. Gleichung
2.11 hat die Losung:
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(f = fo)e = (f — fo)i=0 - exp(—t/7¢). (2.12)

Die Relaxationszeit 7. kann dabei sowohl vom Ort 7 als auch von der Geschwindigkeit ¥ des
Teilchens abhéingig sein. Aus (2.6), (2.9) und (2.10) folgt die Boltzmann’sche Transportgleichung
in der Relaxationszeitndherung, wobei im stationdren Zustand nach Definition df/dt = 0
ist:

of | . f—=Jo
E+v-gradf-f+a-gradﬁf=— -

(2.13)

Im stationdren Zustand in z—Richtung erhélt man fiir die Relaxationszeitniherung der Boltz-
mann’schen Transportgleichung

vedf /dez = —(f = fo)/7e- (2.14)

Dabei dndert sich die Nichtgleichgewichts—Verteilungsfunktion f in z—Richtung. In erster Ord-
nung erhélt man damit:

f1~ fo —vaTedfo/dz (2.15)

Dabei wurde 0f/0z durch dfy/dz ersetzt. Durch Iteration konnen die Losungen hoherer Ord-
nung erhalten werden, beispielsweise erhilt man fiir die Losung zweiter Ordnung, die zur Be-
handlung nichtlinearer Effekte verwendet werden kann:

d d d?
dx?

f2 = f(] _,UITCE = fO _,UITCE + v, T,

Im klassischen Grenzfall ist die Verteilungsfunktion

1 = chemisches Potential
fo = exp(£=) ¢ = Energie (2.17)
7 = Temperatur

Damit erhalt man

dfo _ dfodu _ fodp

= = 2.1
dx dpy dz 7 dz (2.18)
und die Losung erster Ordnung (2.15) fiir die Nichtgleichgewichts—Verteilung wird
d
f=rfo— vaC@—M. (2.19)
T dzx

Die Teilchenflussdichte in x-Richtung ist

Jy = /vaD(e)ds (2.20)
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D(e) ist die Dichte der Elektronenzustinde pro Einheitsvolumen und pro Energiebereich:

D(e) = # (213_]‘24)3/2 VE M = Ladungstragermasse (2.21)
Damit gilt:
Ti = [ eahaD(e)de = (@nfds) [2refo/r)De)de (2:22)

Das erste Integral verschwindet, weil v, eine ungerade Funktion und f; eine gerade Funktion
von v, ist, so dass der Nettoteilchenfluss fiir die Gleichgewichtsverteilung fy verschwindet. Das
zweite Integral ist von Null verschieden.

Fiir den Fall, dass die Relaxationszeit. 7, unabhingig von der Geschwindigkeit ist, kann sie vor
das Integral gezogen werden:

Tz = —(fao)(wef) [ 2 foD(e)de, (2.23)

Das Integral kann dann folgendermafien geschrieben werden:

1 9 2 1. 5 nT

— - — — D —_ — .

3 /v foD(e)de 3 /<2MU )fo (e)de , (2.24)
da das Integral gerade die kinetische Energiedichte %TLT der Teilchen darstellt. Dabei ist

[ foD(e)de = n die Konzentration. Die Teilchenflussdichte ist mit x4 = 7log(n) + const

Jy = —(n7./M)(dp/dz) = —(1.7/M)(dn/dx) (2.25)
Diese Gleichung hat die Form der Diffusionsgleichung, wobei D, = 7,7/M = }(v*)7, der Diffu-
sionskoeflizient ist.

Nimmt man hingegen eine Relaxationszeit umgekehrt proportional zur Geschwindigkeit an, wie
in 7, = I /v mit konstanter mittlerer freier Weglinge [, so erhilt man anstelle von (2.23):

Tz =~ (@ufde)f7) [ 02/ foDie)e, (2.26)
und das Integral kann wie folgt geschrieben werden:
1 1.
g/vfoD(e)de = glc, (2.27)

wobei ¢ die mittlere Geschwindigkeit ist. Dann gilt:

JE = —%(lén/fr)(du/dx) - —%lé(dn/dx), (2.28)

wobei D,, = %lé der Diffusionskoeffizient ist.

Bei Metallen ist die Gleichgewichtsverteilung gegeben durch die Fermi—Dirac—Verteilung:
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b e (2:29)

Um dfy/dz = (dfy/dp)(dp/dz) = (fo/7)(dp/dz) zu bilden, bendtigt man dfy/du. Fiir niedrige
Temperaturen 7 < p ist dfy/dp ~ d(e — p), wobei § die Dirac’sche Deltafunktion ist, fiir die

gilt:
/ F(e)d(e — p)de = F(u) (2.30)
Wir betrachten das Integral fo £)(dfo/du)de. Bei niedrigen Temperaturen ist dfy/du sehr

grof} fiir € ~ p und klein in den ubrlgen Bereichen. Wenn F'(e) nicht sehr stark veridnderlich ist
(also in der Nihe von p), so kann F(e) mit dem Wert F(u) vor das Integral gezogen werden:

[ F)(@fo/du)de = P(n) [(@fo/dp)d
o _ 0 (2.31)
M)Uf dfo/de)de = —F(u)[fo(e)]5" = F (1) fo(0)

Dabei wurde dfy/du = —dfy/de verwendet und ausgenutzt, dass fo = 0 fiir € — oco. Bei

niedrigen Temperaturen gilt f(0) ~ 1, so dass die rechte Seite von (2.31) gerade F'(u) ist. Es
folgt
dfo/dx = d(e — p)dp/dz. (2.32)

Die Teilchenflussdichte ist damit

J¥ = —(dp/dz)T, / v28(e — p)D(e)de, (2.33)

mit der Relaxationszeit 7, an der Oberfliche ¢ = p der Fermikugel. Unter Verwendung von

D(u) = 3n/2ep am absoluten Nullpunkt, wobei ep = $mov? die Geschwindigkeit vp an der

Fermiflache definiert, hat das Integral den Wert

1 n
51}%(371/26;?) = (2.34)

Daher gilt:

Jy = —(n1./m)dp/dz. (2.35)

Am absoluten Nullpunkt gilt 14(0) = (A%/2m)(37%n)%/3 woraus folgt:

dp 2 52 (37223 dn 2 dn
dp _ (=217 an _ , 2.
dz (3 om nii ) dn - 3CFMag (2:36)
Damit wird aus (2.33)
27, d 1, d
Jr = e o Pl (2.37)

" 3m Fde ~  3°Feqy

Der Diffusionskoeffizient ist der Koeffizient von dn/dz: D, = %’U%TC
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2.1.1 Elektrische Leitfihigkeit

Die elektrische Leitfdhigkeit o folgt direkt aus dem Ausdruck fiir die Teilchendiffusionskonstante,
wenn die Teilchenflussladung mit der Teilchenladung ¢ multipliziert und der Gradient du/dz
des chemischen Potentials durch den Gradienten gdg/dx = —qE, des duleren Potentials ersetzt
wird. F, ist die x—Komponente der elektrischen Feldstéirke. Die elektrische Stromdichte fiir die
Fermi-Dirac—Verteilung folgt aus (2.35) zu:

Jy = E und o= (2.38)

Theoretisch verschwindet bei T' = 0 K der elektrische Widerstand bei einer perfekt periodischen
Gitterstruktur und die Elektronenzustinde werden mit einer ebenen Welle W(k) = py(r)exp(ikr)
beschrieben. Abweichungen von der Periodizitit wie Gitterschwingungen oder Defekte bewirken
eine Streuung der Elektronenwellen an denselben, worauf der elektrische Widerstand basiert.

Die Bewegung der Elektronen wird durch diverse Streuprozesse an Unregelméfiigkeiten des Kri-
stallgitters (Phononen und Defekten) sowie der Elektronen untereinander gehemmt (bei tiefen
Temperaturen mafigeblich), was sich im elektrischen Widerstand des Leiters duflert. Die ver-
schiedenen Streuprozesse werden in Kapitel 2.3 genauer dargestellt und ihre Relevanz fiir die
Ergebnisse der spéteren Messungen diskutiert.

2.2 Elektrischer Transport in Halbleitern

Halbleiter werden im Allgemeinen nach ihrem spezifischen Widerstand bei Raumtemperatur
klassifiziert, der stoffspezifisch zwischen 1072 Qcm und 10° Qcm betragen kann und stark tem-
peraturabhingig ist. Am absoluten Nullpunkt ist ein reiner, perfekter Kristall der meisten Halb-
leiter ein Isolator, dessen spezifischer Widerstand 10™ Qcm iibersteigt.

Die Boltzmann’sche Transportgleichung mit den daraus resultierenden Zusammenhingen gilt
selbstversténdlich auch in Halbleitern. Die Ladungstriger erfahren allerdings in ihrer Bewegung
eine Einschrinkung, die durch die Form und Besetzung der Energiebinder sowie der dazwi-
schen liegenden verbotenen Zonen bestimmt wird, was wiederum den elektrischen Transport
entscheidend beeinflusst [25, 26].

Am absoluten Nullpunkt ist das Leitungsband leer und durch eine Energieliicke F, von dem
gefiillten Valenzband getrennt (siehe Abb. 2.1, rechts). Mit steigender Temperatur werden Elek-
tronen vom Valenzband ins Leitungsband thermisch angeregt. Sowohl die Elektronen im Lei-
tungsband als auch die unbesetzten Orbitale bzw. Locher, die nun im Valenzband entstanden
sind, tragen zur elektrischen Leitfihigkeit bei.

Sehr reine Halbleiter zeigen sogenannte Figenleitung, im Unterschied zur Storstellenleitung in
weniger reinen Kristallen.

Eigenleitfahigkeit und intrinsische Ladungstrigerdichte hingen vom Verhiltnis aus der Breite
der verbotenen Zone E; und der Temperatur T ab, also von E,/kgT. Ist das Verhiltnis grof,
so ist die Ladungstriagerdichte gering und damit der Widerstand hoch. Der Ubergang eines
Elektrons vom Valenzband ins Leitungsband erfolgt durch die Absorption thermischer Energie,
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so dass mit steigender Temperatur diese Liicke leichter iiberwunden werden kann und somit die
zur elektrischen Leitung zur Verfiigung stehende Zahl der Ladungstréiger stark ansteigt.

Im k-Raum (E Wellenvektor des Elektrons) betrachtet, folgt die Bewegung eines Elektrons in
einem Energieband der Bewegungsgleichung

hdk o

—=F 2.

C=F (239)
wobei F die duflere Kraft auf das Elektron ist, die sich sowohl aus dem elektrischen Feld als

auch aus dem Magnetfeld zusammensetzt.

Aus der Beziehung ¢ = (A?/2m)k? zwischen Energie und Wellenvektor fiir freie Elektronen (sie-
he Gl. 2.2 mit & = nn/L) erkennen wir, dass der Koeffizient von k2, d. h. die reziproke Masse
1/m die Kriimmung von (k) bestimmt. Nahe der Bandliicke an der Zonengrenze kénnen Ge-
biete ungewohnlich starker Kriimmung auftreten. Ist die Energieliicke schmal verglichen mit der
Energie des freien Elektrons an der Zonengrenze, so ist die Kriitmmung und damit die reziproke
Masse vergroBert.

Die effektive Masse m* eines Elektrons wird definiert als

L1
m* k2 dk?’

(2.40)

Die Ladungstrigerkonzentration bei Eigenleitung hingt von der Breite der Bandliicke ab. Bei
hohen Temperaturen kann man fiir das Leitungsband ¢ — ep > kpT voraussetzen und damit
die Fermi—Dirac—Verteilungsfunktion vereinfachen zu:

N EFp — €&
fe >~ exp ( T ) . (2.41)

Dies ist die Wahrscheinlichkeit dafiir, dass ein Elektronenorbital im Leitungsband besetzt ist, in
einer Ndherung, die fiir f. < 1 gilt.

Die Energie des Elektrons im Leitungsband ist
ex = E. + B*k*/2m,, (2.42)

wobei E, die Energie an der Leitungsbandkante und m, die effektive Masse des Elektrons ist.
Damit erhilt man fiir die Zustandsdichte bei der Energie ¢:

Die Konzentration der Elektronen im Leitungsband ist:

mekBT)3/2 ep— B,
exp(

n = /De(a)fe(a)de =2 ( Dy T ). (2.44)
Ec
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Die Verteilungsfunktion fiir Locher fj hingt mit der fiir die Elektronen fe durch die Beziehung
fn =1— fe zusammen, da ein Loch ein fehlendes Elektron darstellt. Also erhilt man nach einer
analogen Betrachtung fiir die Konzentration der Locher p:

Ey 3/2
p= / Dh<e>fh<s>ds=2(’”;7f,ff) exp|(By — ep)/kpT], (2.45)

wobei Ey die Energie an der Valenzbandkante ist.

Bei Eigenleitung ist die Beweglichkeit der Ladungstriager als Driftgeschwindigkeit in einem elek-
trischen Feld der Feldstirke Eins definiert: y =|v| /E. Sie ist sowohl fiir Elektronen als auch fiir
Locher positiv. Die elektrische Leitfahigkeit ist durch die Summe der Beitrige von Elektronen
und Lochern gegeben:

o = (nepe + pepin), (2.46)

wobei n und p die Konzentrationen der Elektronen bzw. Locher bezeichnen. Mit der Driftge-
schwindigkeit v = g7 E/m fiir eine Ladung ¢ folgt:

fe = €Te /M und W = eTp/my,. (2.47)

Die Beweglichkeiten sind Funktionen niedriger Potenzen der Temperatur (u o TP, wobei
0 < p < 2). Der Temperaturverlauf der Leitfihigkeit im Bereich der Eigenleitung wird
von der Abhingigkeit exp(—FE,/2kgT) fir die Ladungstragerkonzentration beherrscht, wobei
E, = E. — Ey die Energieliicke darstellt.

Bestimmte Arten von Fremdatomen und Kristallfehlern beeinflussen die elektrischen Eigenschaf-
ten eines Halbleiters drastisch. Durch den kontrollierten Einbau von Fremdatomen in Halbleiter
(Dotierung) kann man ihre Leitfihigkeit um GroBenordnungen verdndern. Dabei werden in der
Energieliicke zusitzliche Niveaus gebildet, die entweder Elektronen aus dem Valenzband aufneh-
men kénnen (Akzeptoren, p-Dotierung) oder Elektronen an das Leitungsband abgeben kénnen
(Donatoren, n—Dotierung).

Wird ein Metall mit einem Halbleiter in Verbindung gebracht, beeinflussen sich die beiden
Materialien in der Ndhe der Grenzfliche erheblich, wie in Abbildung 2.2 fiir einen n—Halbleiter
und ein Metall gezeigt wird, bei dem die Austrittsenergie des Metalls ¢, grofler ist als die
Elektronenaflinitit y des Halbleiters.

Wenn die beiden Materialien keinen wechselseitigen Einfluss auf ihre Bandstruktur hitten, wiirde
sich an der Grenzfliche zwischen der Fermikante Wy und der Leitungsband—Unterkante des
Halbleiters Wy, eine Potenzialstufe (oder Schottki—Barriere) der Hohe ¢p = ¢, — x bilden.
In der physikalischen Realitdt werden die Oberflichen von Metall und Halbleiter durch die
Bindung stark verdndert und die tatsichliche Hohe der Potentialstufe oder Schottky—Barriere
wp ist vor allem durch die Metall-Halbleiter-Bindung, aber auch durch Prozessparameter wie
die Reinigung der Oberfliche bestimmt und kaum von der Austrittsarbeit des Metalls abhéingig.
Fiir n—Si liegt die Schottky—Barriere meist zwischen 0.5 und 0.9 eV.

Die Fermi-Energie Wr des ungestorten (n-dotierten) Halbleiters liegt zwischen den Donatorni-
veaus und der Leitungsband-Unterkante W, also knapp unterhalb des Leitungsbandes. Beim
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Abbildung 2.2: Beispiel eines Bandschemas bei einem Metall-Halbleiter—Kontakt [27].

Zusammenfiigen des Metalls mit dem Halbleiter kommt es zum Ladungsausgleich, es gibt da-
nach nur mehr eine gemeinsame Fermi—Energie. Es kommt dadurch zu einem Verbiegen der
Bénder des Halbleiters. In dem in Abbildung 2.2 gezeigten Beispiel diffundieren Elektronen aus
dem Halbleiter in das Metall, so dass die Raumladungszone im Halbleiter positiv und im Me-
tall negativ ist. Aufgrund der hohen Ladungstrigerdichte im Metall ist allerdings die raumliche
Ausdehnung verschwindend klein. Umgekehrt kénnen aber die Elektronen aus dem Metall nicht
in den Halbleiter diffundieren, da dort auf der Hohe des chemischen Potenzials keine Zustinde
vorhanden sind.

Bei Kontakt mit einem p-dotierten Halbleiter diffundieren Elektronen aus dem Metall in den
Halbleiter und rekombinieren mit den dort vorhandenen Lochern, was zu einer negativen Ladung
des Halbleiters in der Ndhe der Metall-Halbleiter—-Kontaktfliche fiihrt.

Im Falle eines Kontaktes eines Metalls mit einem undotierten Halbleiter nehmen beide La-
dungstriagerarten am Ladungsausgleich teil und beide Bander des Halbleiters miissen betrachtet
werden (Zwei-Band-Modell). Nun entsteht im Leitungsband des Halbleiters eine Verarmung an
Elektronen, aber im Valenzband eine Anreicherung an Defektelektronen (Lochern), was zu einer
sogenannten Inversionsschicht fithrt. Im Experiment allerdings zeigt sich die Wirkung der Raum-
ladungszone weitgehend unabhingig von dem gewéhlte Metall und seiner spezifischen Austritts-
arbeit. Vielmehr sind sogenannte Grenzflichenzusténde entscheidend fiir das Kontaktverhalten,
die entweder als Donatoren oder Akzeptoren wirken, je nach Lage des Fermi-Niveaus. Es liegt
also eine Verarmungszone vor, die zwar indirekt durch das die Grenzflichenzustinde mitbestim-
mende Metall verursacht wird, die aber praktisch wenig mit der Austrittsarbeit des Metalls zu
tun hat. Auch die Variation der Dotierung im Halbleiter d&ndert fast nichts an der Raumladung,
ebensowenig das Anlegen einer dufieren Spannung. Die sog. Schottky—Barriere e®gp ist deshalb
eine fiir den speziellen Metall-Halbleiter-Ubergang charakteristische GroBe, sie hiingt allerdings
etwas von priparativen Details ab.

Eine ausfiihrlichere Darstellung der Transportvorginge in Halbleitern findet sich in [25, 26].
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2.3 Streuprozesse

Die bisher betrachtete Bewegung der Ladungstriger in Materialien wiirde durch eine duflere
Kraft unendlich beschleunigt, wenn nicht ein grundlegender Mechanismus diesem Effekt entge-
genwirken wiirde. Jeglicher elektrischer Transport in Materialien, gleich ob Metall oder Halblei-
ter, wird durch Streuprozesse gestort und begrenzt. Supraleiter bei Temperaturen unterhalb der
Sprungtemperatur bilden eine Ausnahme, allerdings gehoren die in dieser Arbeit untersuchten
Proben nicht zu dieser Materialklasse, so dass dieser sehr interessante Effekt hier nicht weiter
diskutiert wird.

Da die Begrenzung der Ladungstrigerbewegung genauso wichtig ist wie ihre Dynamik selbst, fin-
det sich eine ausfithrliche Beschreibung dieser Prozesse in vielen Standardwerken der Festkérper-
physik [25, 26], weshalb hier nur eine kurze Erliuterung der einzelnen Beitrige gegeben wird
— natiirlich mit ausfiihrlicher Diskussion der Prozesse, die in den im Rahmen dieser Arbeit
untersuchten Proben eine entscheidende Rolle spielen.

Die einzelnen Streuprozesse sind voneinander unabhingig und liefern jeder fiir sich einen Beitrag
zum Gesamtwiderstand pges , fiir den die Matthiesen—Regel gilt: er setzt sich additiv aus den
Einzelbeitrigen zusammen:

Pges = P1 +p2t+p3+ ..

11,1, 1
)\ges_)\l+)\2+A3+'”

(2.48)
Die Streuquerschnitte S; konnen mit Hilfe der Streutheorie in erster oder zweiter Born’scher
Naherung berechnet werden. Allerdings sind sowohl die Streuquerschnitte als auch die Dichte
der Streuzentren von der Temperatur und der Energie der Streuteilchen abhingig.

2.3.1 Streuung an atomaren Storstellen
Neutrale Storstellen

Neutrale Storstellen in Form neutraler Fremdatome finden sich in nahezu jedem Material, so-
fern nicht mit hochreinen Elementen gearbeitet wird. Den Beitrag neutraler Storstellen zum
Gesamtwiderstand kann man durch ein Kastenpotential mit Hohe V; und Radius ry beschrei-
ben und erhélt fiir den totalen Wirkungsquerschnitt der Elektronen an der Fermi-Kante einen
temperaturunabhingigen Beitrag, der fiir den sogenannten Restwiderstand verantwortlich ist
[26]:

Ve 2
S =7rd (—0> mit Er : Fermi-Energie (2.49)

Geladene Storstellen

In einem Kristallgitter stellen anders als der Rest der Kristallbausteine ionisierte Fremdatome
geladene Storstellen dar. Fiir die Storung durch ein solches Fremdatom ist hauptsichlich die
Valenzdifferenz Z zwischen den Gitteratomen und den Fremdatomen entscheidend. Das Colomb—
Potential des Streukdrpers wird durch die Elektronen abgeschirmt, was bei der Betrachtung des
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totalen Streuquerschnitts durch die Abschirmlinge 1/ks ausgedriickt wird. In Metallen wird das
Thomas—Fermi-Modell [25] verwendet, in Halbleitern das Debeye—Hiickel-Modell [26]. Fiir den
Streuquerschnitt ergibt sich erneut ein temperaturunabhingiger Ausdruck:

amZe?\> 4k o
S=mx ( e ) T (Linde’sche Regel), (2.50)

wobei m die Masse der Ladungstriger ist.

Kondo-Effekt

Der Kondo-Effekt. [28] tritt in unmagnetischen Metallen auf, in denen geringe Konzentrationen
(10 ppm — 10 %) magnetischer Dopanden (Fe, Mn, Co, Cr) gelost sind. Dabei wirkt nicht nur
die Ladung, sondern auch der Spin der Ladungstriger erhbhend auf den Widerstand, was sich
als charakteristisches Minimum in der Widerstandskurve des Materials duflert (sieche Abbildung
2.3):

€
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Abbildung 2.3: Kondo-Effekt am Beispiel von Kupfer [29)].

Anschaulich kann der Kondo—Effekt dadurch erklirt werden, dass die magnetischen Momente
durch eine Polarisationswolke von Ladungstrigern abgeschirmt werden, was zu einer Erhéhung
des Streuquerschnittes und damit zur Erhohung des elektrischen Widerstandes fiihrt.

Fiir den Temperaturverlauf des Gesamtwiderstandes gilt damit:

p(T) = aT® + bpy + bpiIn (lgBLT) , (2.52)

mit den Konstanten a, b, pg und p;, wobei b von der Konzentration der magnetischen Verunrei-
nigungen bestimmt wird.

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben sind aus hochreinen Materialien hergestellt,
so dass die Konzentration an magnetischen Verunreinigungen als ausgesprochen gering ange-
nommen wird und dieser Effekt damit keine Rolle spielt.
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2.3.2 Streuung an Phononen

Ein weiterer Streumechanismus in Festkérpern besteht in der Wechselwirkung der Ladungs-
triger mit thermischen Schwingungen des Gitters (Phononen), deren Anzahl und Frequenz im
Wesentlichen von der Temperatur abhéngt. Folglich zeigt auch die Streuung der Elektronen an
Phononen eine ausgeprigte Temperaturabhingigkeit und kann iiber Erhohen der Temperatur
verstirkt beziehungsweise durch Verringern derselben bis zum absoluten Temperaturnullpunkt
vollstédndig unterdriickt werden.

Fiir hohe Temperaturen (T > 6p, wobei 0p die Debye-Temperatur ist) und groe Streuwinkel
steigt der Widerstand proportional zur Temperatur an:

p X ML@% mit der Ionenmasse M (2.53)

Die Debye-Temperatur fp kann dabei je nach Material zwischen 95 K in Blei und 1850 K in
Diamant annehmen, d.h. dieser Verlauf setzt bei jedem Stoff ab einer individuellen Temperatur
ein und es gibt keine fiir alle Stoffe universell giiltige Temperatur.

Fiir niedrige Temperaturen ist die Situation komplizierter, da die Besetzung der Moden entspre-
chend der Bose-Einstein—Statistik beachtet werden muss:

nfwg) = ————— (2.54)

Iz
exp(gop) — 1

wobei w, die entsprechende Phononenfrequenz des Phonons mit Wellenvektor ¢ ist. Wenn man
beriicksichtigt, dass nicht alle Schwingmoden besetzt und nur noch Streuungen um kleine Winkel
moglich sind — also durch den Ausschluss von Prozessen mit grofiem Streuwinkel — erhilt man
das Bloch-Griineisen-Gesetz [30], das ein T Verhalten des spezifischen Widerstandes zeigt:

5 Op/T 5 . I o
P (%) ' of T mit 2 = b = P g (2.55)

Die temperaturabhingige Streuung an Phononen teilt sich also auf in zwei Bereiche:

e T > Op: Alle Phononenzustinde bis zur Debye—Frequenz sind besetzt. Die Anzahl pro
Zustand ist kT, was bedeutet, dass die Zahl der Streuer linear mit der Temperatur

zunimmt, also ist p o< T'.

e T <« Op: Die Zahl der besetzten Zustéinde steigt mit der Temperatur 7. Innerhalb des
Debye-Modells erhilt man nun fiir die Zahl der Phononen fow* D(wg)dw, ~ w*. Mit
hwq ~ kT folgt daraus p oc T'. Da es sich hier aber um eine Streuung um kleine Winkel
handelt, muss zusétzlich der Gewichtsfaktor 1 — cos(f) beriicksichtigt werden, der eine
T?-Abhingigkeit liefert, so dass insgesamt p oc T° gilt.

Da die Streuung an Phononen bis hin zu tiefen Temperaturen quasi in jedem Festkorper statt-
findet, spielt sie auch in den im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben bei der schwachen
Lokalisierung eine entscheidende Rolle, wie spéter im Kapitel 2.3.4 ausfiihrlich dargelegt wird.
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2.3.3 Size—Effekt: Streuprozesse in diinnen Schichten

Bereits Ende des 19. Jahrhunderts wurde entdeckt, dass der spezifische Widerstand in diinnen
Schichten deutlich grofier ist als im entsprechenden Vollmaterial. Dieser zusétzliche Widerstand
resultiert aus einem weiteren Streuprozess, der vom Verhéltnis der mittleren freien Weglidnge g
der Elektronen zur Dicke der Probe d abhéngig ist: der Streuung an der Oberfléiche der Schicht
sowie inneren Grenzflachen (Size-Effekt). Fiir d > Ao sind die Korrekturen klein, fiir den Fall,
dass die freie Weglinge Ag grof} ist gegeniiber der Schichtdicke d, sind die Korrekturen erheblich.

J. J. Thompson [31] entwickelte anhand geometrischer Uberlegungen eine Formel fiir die
Leitfahigkeit diinner Schichten, die auf der durch die Streuung an den Schichtgrenzen verkiirzten
mittleren freien Weglidnge der Ladungstriger basiert. Dabei nahm er an, dass die Streuwahr-
scheinlichkeit eines Elektrons an der Oberfliche eines Films unabhiingig von der urspriinglichen
sowie der gestreuten Bewegungsrichtung ist und dass die freie Weglénge Ao im Bulk—-Material ei-
ne Konstante ist. Dadurch kann man anhand Abbildung 2.4 fiir die freie Weglidnge A in Schichten
mit d < A

(d—z)/cos® fir 0 <0 <6,
A= )\0 fiir 91 S 0 S 90 (256)
—z/cosé firy <0<nm

berechnen, wobei cosfy = —z/X\g und cosf; = (d — z)/A¢ ist.

\

Abbildung 2.4: Freie Wegléinge in diinnen Schichten (aus [9]).

Die mittlere freie Wegléinge erhilt man daraus, indem man {iber alle Winkel § und alle Abstéinde
z integriert:

d T

- 1 . d Ao 3

A= 24 dz/)\smgdé =3 (ln? + 5) . (2.57)
0 0

Die Leitfahigkeit ist direkt proportional zur mittleren freien Wegléinge der Elektronen, so dass

sich damit fiir das Verhéltnis der Leitfahigkeit in einem diinnen Film zu der im Bulk-Material

g d )\0 3
— = mZ2&4 = 2.
(o] 2)\0 |:nd +2:| ( 58)

ergibt. Allerdings wurden bei dieser Berechnung drei vereinfachende Annahmen gemacht, auf-
grund derer dieser Ausdruck wiederum nur fiir Schichten gilt, bei denen d > A¢:
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e Statt iiber die freien Wegléingen aller Elektronen zu einem bestimmten Zeitpunkt ¢ zu mit-
teln, wurde iiber die verschiedenen mdoglichen freien Weglidngen eines Elektrons gemittelt.

e Die statistische Verteilung der freien Weglingen im Bulk—Material um Ag wurde nicht mit
beriicksichtigt.

e Freie Weglidngen, die an der Oberfliche beginnen, wurden vernachlissigt.

Fuchs und Sondheimer [32, 33] erweiterten dieses Modell um die oben genannten Punkte und
fithrten das Verhéltniss k = d/\¢ aus Schichtdicke d und der freien Weglinge der Elektronen
Ao ein. Betrigt dieses Verhéltnis 1, so erhilt man fiir Schichtsysteme mit rauhen Grenzflichen
bereits einen um einen Faktor 1.46 erhohten Widerstand. Strompfade in der Gréfenordnung
von wenigen nm werden geméf ihrer Berechnungen deutliche Leitfihigkeitserniedrigungen von
mehreren 100% nach sich ziehen.

Bei zusitzlicher Beriicksichtigung der elastischen Oberflachenstreuung in diinnen Schichten fin-
det man nach Fuchs und Sondheimer folgende Integralgleichung:

-1

0
1\ 1—¢e%d
pld) = po -0 [ ( = d5> T dd] (2.59)
1

Dabei beschreibt der Spiegelungsparameter p die prozentuale Anzahl der Elektronen, die ela-
stisch an der Oberfliche gestreut werden. Fiir die Grenzfille £ > 1 und k¥ < 1 erhilt man:

% — 1;_1%(1 —lp) fir k > 1 (2.60)
oop _31-p 1 .. '
7 — 31 b ToR (/) fiir k € 1

Im Fall von Drihten anstelle von Schichten ergibt sich ein gesteigerter Size—Effekt, da ein Draht
mit kreisférmigem Querschnitt gegeniiber der Schicht eine erhthte Wahrscheinlichkeit fiir Ober-
flichenstreuung besitzt. Nordheim findet fiir den spezifischen Widerstand [34]:

P = po <1 + %) (2.61)

Die modifizierte Nordheim Formel lautet:

p=m(1+C-1-p1). (2.62)

in der p wieder den bereits eingefiihrten Spiegelungsparameter beschreibt. Die Konstante C' wird
nach der exakten Theorie von Dingle [35] angepaft und es findet sich C = 0.75 fiir x > 1 und
C=1/(1+p) fir k < 1.

Der eigentliche physikalische Streuprozess, der die Wechselwirkung des Elektrons an der Grenz-
fliche beschreibt, wurde génzlich in den Spiegelungsparameter p verbannt. Es bleibt nun noch
zu kléren, in welchem Mafle die Ladungstriger an den Grenzflichen zwischen Kérnern in meso-
skopischen Proben gestreut werden. Dies wird durch den Faktor p beschrieben.
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Es gibt eine Reihe von Arbeiten, die sich mit Streuung an Grenzflichen und deren Einfluss auf
den Size Effekt beschiftigt haben. Sie zeigen, dass man bei rauhen Oberflichen oder polykri-
stallinen Schichten mit p = 0 (diffuse Streuung) rechnen kann. A. Berman et al. untersuchten
Silberfilme mit kontrollierter Oberflichenrauhigkeit und zeigten, dass p > 0, also spiegelnd ge-
streut, nur durch nachtrigliche Warmebehandlung bei Temperaturen von iiber 300 °C erzielt
werden kann, wodurch die Oberfliche geglittet wird [36]. K. L. Chopra hat mit einer Vielzahl
von Publikationen zur Bestimmung von p beigetragen [37, 38, 39]. Besonders hervorzuheben
sind hierbei seine Arbeiten zu den Multischichten, bei denen der Einfluss einer zusétzlich aufge-
tragenen isolierenden oder halbleitenden Schicht auf den Size Effekt in Silber-, Gold- und Kup-
ferschichten bestimmt wurde (er findet p =~ 0, die Grenzflichen waren allesamt diffuse Streuer)
[37].

Da die Silberselenid-Proben, die im Rahmen dieser Arbeit untersucht wurden, Dicken in der
Groéflenordnung von wenigen bis zu einigen hundert nm haben, ist zu vermuten, dass sie einen
gewissen Size-Effekt zeigen. Dies muss bei der Auswertung der Messungen iiber die Ermittlung
der mittleren freien Weglinge der Elektronen in den untersuchten Materialien iiberpriift werden.

2.3.4 Quanteninterferenz bei tiefen Temperaturen: Schwache Lokalisierung

Ein weiterer Effekt, der bei tiefen Temperaturen den Verlauf des Widerstands eines Materi-
als entscheidend beeinflusst, ist die sogenannte ,,schwache Lokalisierung” (Weak Localisation,
WL), die auf der Quanteninterferenz von Leitungselektronen beruht, die an Verunreinigungen
im System gestreut werden [40]. Diese Erscheinung wurde zuerst von Abrahams et al. [41] bei der
Entwicklung einer Skalentheorie fiir zweidimensionale Leiter in Betracht gezogen und gewann in
den folgenden Jahren rasch an Bedeutung. Zahlreiche theoretische sowie experimentelle Grup-
pen befassten sich mit diesem Phinomen und das Widerstandsverhalten bei tiefen Temperaturen
sowie das MR-Verhalten wurden intensiv untersucht [42, 44, 45, 46, 47, 54].

Vor allem die Arbeiten von G. Bergmann [20, 40] liefern eine sehr anschauliche Erkliarung dieses
Phénomens, weshalb deren Inhalt im Folgenden kurz zusammengefasst wird.

Bei tiefen Temperaturen kann zwischen zwei unterschiedlichen Lebensdauern eines Elektrons
unterschieden werden:

e der elastischen Lebensdauer 7y, die die Verweildauer eines Elektrons in einem Impuls—
Eigenzustand angibt und

e der inelastischen Lebensdauer 7;, die die Verweildauer des Elektrons in einem Energie-
Eigenzustand angibt.

Bei Temperaturen fliissigen Heliums (4.2 K) kann 7; viel grofier werden als 7y, wodurch ein Lei-
tungselektron im Impulszustand k elastisch an Verunreinigungen gestreut werden kann, ohne
seine Phasenkohérenz zu verlieren. Die an den statistisch verteilten Defekten gestreuten Wellen
bilden ein chaotisches Muster. Nach der gebrauchlichen Theorie von Boltzmann [25] findet keine
Wechselwirkung zwischen den gestreuten Partialwellen statt, so dass der Impuls der Elektro-
nenwelle mit der Streuzeit 7y exponentiell verschwindet. Daraus folgte fiir freie Elektronen die
schon hergeleitete Drude-Formel o = ne’r/m.

Tatséchlich beeinflussen sich die Elektronen doch gegenseitig, indem eine koh&rente Super-
position der gestreuten Elektronenwelle im Material stattfindet, die zu einer Riickstreuung der
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Elektronenwelle fiihrt, solange die Kohédrenz der Welle bestehen bleibt. Dies hat eine Erhdhung
des elektrischen Widerstandes zur Folge, die im Kubo-Formalismus im k-Raum berechnet wer-
den kann. Der Kubo-Formalismus erlaubt die Berechnung der Leitfdhigkeit in elektronischen
Systemen, wobei iiber einen Stérungsansatz eine von ¢ und w abhingige Leitfihigkeit berechnet
wird, was Langer und Neal [48] anhand des Facherdiagramms in Abbildung 2.5 (a) durchfiihrten.

k K ks ky -k (+q)
T
; 9, 93 95 9
) Be = 4+
e .
S S
K K} k3 k3 -k (+q)

Abbildung 2.5: (a) Facher-Diagramm von Langer und Neal [48], das die Berechnung von Quanten-
korrekturen zur Leitfihigkeit mittels des Kubo—Formalismus erlaubt. (b) Physikalische Interpretation
und Darstellung des Fiicherdiagramms aus (a). Das Elektron im Eigenzustand k wird iiber zwei komple-
mentére Streuserien in den Zustand —k gestreut. Die Amplituden im Endzustand —F sind identisch und
interferieren konstruktiv, wodurch sie ein Echo in Riickstreurichtung bewirken, das in zwei Dimensionen

mit 1/t abfillt (aus [20]).

Ein Elektron zum Zeitpunkt ¢ = 0 habe den Impuls & mit der Wellenfunktion exp[iEr]. Nach
einer Zeit 79 wird das Elektron in den Zustand lg’l gestreut, nach 27y in den Zustand E’Q, usw. Mit
einer endlichen Wahrscheinlichkeit wird das Elektron nach n Streuereignissen in den Zustand
—k gestreut. Die Streusequenz

-

k=K >k —k—. ok | =k =—k (2.63)

ist in Abbildung 2.5 (b) im k-Raum gezeigt. Die Impulsiibertrige sind 1, go, ..., gn. Gleichzeitig
existiert eine gleich grofle Wahrscheinlichkeit, dass das Elektron & in n Schritten aus dem Zustand
k in den Zustand —k iiber die Sequenz

R R Ny ey - (2.64)
gestreut wird, wobei die Impulsiibertrige gy, gn_1, -.-, g1 sind. Diese Streuserie ist komplementar

zur ersten und damit ist die Amplitude im finalen Zustand —k die gleiche fiir beide Streu-
sequenzen. Zusétzlich ist die Wahrscheinlichkeit der Streuung wegen der Symmetrie der beiden
Prozesse gleich. Ebenso ist die Energie der korrespondierenden Zwischenstufen paarweise gleich,
so dass die zeitabhiingigen Phasenénderungen (Et/h) identisch sind.
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Die Amplituden des Endzustandes A" und A” sind phasenkohirent und gleich (A = A’ = A"),
daher ist die totale Intensitét:

|AI+AII|2:|AI|2 + ’AII|2 +A,*A”+AIA”* :4 |A|2 . (2-65)

Sind die beiden Wellen nicht kohérent, so ist die totale Streuintensitit der beiden komple-
mentiren Sequenzen nur 2 | A |? und damit ist die Streuintensitiit in den Zustand —k um
2 | A|? groBer als im Fall unkohirenter Streuung. Dieser zusiitzliche Beitrag existiert nur in
der Riickstreu—Richtung; fiir andere Zustinde an der Fermi-Kante, weit genug weg von —E,
findet sich nur eine inkohérente Superposition von jeweils 2 Sequenzen und daher eben nur eine

mittlere Streuintensitit pro Sequenz mit n Streuereignissen von | A |2,

Das Ficherdiagramm in Abbildung 2.5 (oben) liefert nur das Produkt A™* A", also die Intensitéit
der Interferenz. Der obere Propagator reprisentiert die Amplitude des Elektrons E, das iiber

’'in den Zustand —k gestreut wird, wihrend der untere die Bewegung des

die Streusequenz
Lochs darstellt. Bei der Inversion der Pfeilrichtung des unteren Propagators wird die Amplitude
des Elektrons k dargestellt, das in den Zustand —Fk iiber die Streusequenz " gestreut wird. Die
umgekehrte Richtung der Pfeile (d. h. dass es ein lochartiger Propagator ist), liefert das komplex

Konjugierte der Amplitude.

Bei hohen Temperaturen werden die Streuprozesse teilweise inelastisch, wodurch die Amplituden
A" und A" ihre Phasenkohirenz nach der Zeit 7; verlieren und die Intensitét der zuriickgestreuten
Welle sich zu 2 | A |? reduziert, d. h. die kohéirente Riickstreuung verschwindet nach der Zeit ;.

In Abbildung 2.6 wird der Impuls des Elektrons als Funktion der Zeit dargestellt. Der urspriing-
liche Impuls féllt mit der elastischen Lebensdauer 1y ab. Spéter wird ein Impuls in entgegen-
gesetzter Zeit geformt, der invers proportional zur Zeit abnimmt. Damit erhilt man ein Echo
des originalen Zustands k in entgegengesetzter Richtung, das nur verschwindet, wenn die bei-
den Prozesse ihre Kohérenz verlieren. Offensichtlich vermindert sich der integrierte Impuls des
Elektrons & mit steigender Streuzeit 7;.
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Abbildung 2.6: Beitrag des Elektronenzustands k zum Impuls als Funktion der Zeit. Der Originalzustand
und sein Impuls fallen exponentiell mit der Zeit 79 ab. Das Echo mit Impuls —k fillt mit 1/¢ ab und
reduziert den Beitrag des Elektrons zum Strom (aus [20]).

Im Folgenden wird diese Streuung semi—quantitativ behandelt:
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Nach der elastischen Lebensdauer 79 wird das Elektron k in eine Schale auf der Fermi-Oberfliche
gestreut, von der angenommen wird, dass sie Z Zwischenzustinde enthilt. Die Amplitude im
Zwischenzustand lg’l ist Z71/21 wobei €1 hauptsichlich durch die normierte Fourierkompo-
nente des Streupotentials V(g1)/ | V(g1) | gegeben ist. Die Intensitét im nichsten Zwischenzu-
stand E’Q zur Zeit 27 ist Z~2. Nach n Streuprozessen ist die Intensitiit im Endzustand —k Z "
und die Amplitude Z~"/2¢>%  Die zweite Streuserie liefert die gleiche Amplitude, wodurch
der Interferenz—Term zu A™* A" + A'A"™ = 27" wird. Die Summierung iiber alle méglichen
Zusténde liefert den Faktor 1/2Z"~! (Der Faktor 1/2 tritt auf, da die beiden komplementiren
Serien zweimal in der Summe auftauchen). Daher ist die zusitzliche Intensitit der kohirenten
Riickstreuung Z~! und unabhingig von der Anzahl der Zwischenstreuzustinde n sowie gleich
der Streuintensitit von & in k.

Fiir die Berechnung von Z in zwei Dimensionen wird die Streuung aus dem Zustand k in den
Zustand l;,:ﬁ betrachtet, einem Zwischenzustand fiir die gesamte Streusequenz, in dem die Energie
nicht zwangslaufig erhalten bleiben muss (virtueller Streuprozess). Dieser Zwischenzustand kann
im Intervall 7h /79 um die Fermi—-Energie liegen, was einer Energieverschmierung der Fermikugel
um 7/l entspricht (I=mittlere freie Weglinge der Leitungselektronen). Der verfiigbare Platz im
k-Raum ist daher 27kp - 7/l = 27%kp/l und Z wird berechnet iiber die Multiplikation der
Zustandsdichte im k-Raum.

Die kohérente Riickstreuung ist nicht auf den exakten Zustand —k beschrinkt, sondern findet in
einem schmalen Bereich um —Fk statt. Nun wird die Intensitéit der kohdrenten Riickstreuung in
einen Zustand —k + ¢ berechnet, der nach n Streuschritten mit einem Impulsiibertrag g; erreicht
wird, wobei X.g; = —2kp + g. Die Summe der Impulse des Anfangs- und Endzustandes ist +¢.
Das gleiche gilt fiir jedes Paar von Streuzustédnden in Abbildung 2.5 b), die einander gegeniiber
liegen, z. B. = k| +k" | = k,+k"_, = .... Die entsprechenden Zwischenzustiinde unterscheiden
sich nicht nur im Impuls, sondern auch in der Energie. Die Energiedifferenz ist A¢- vr und da die
Phase mit Et/h rotiert, erhilt man wihrend der Zeit 7y eine Phasendifferenz zwischen den beiden
komplementiren Wellen von ¢-vprg. Wichtig hierbei ist, dass die Zwischenzustinde unabhingige
Impulsrichtungen haben. Dadurch sind die Phasen unabhéngig in ihrem Vorzeichen sowie ihrem
Absolutwert, d.h., dass nur die Quadrate der Phasenverschiebungen sich addieren. Daher ist die
Phasendifferenz zwischen den komplementiren Wellen nach n Streuprozessen

5 1
(A@)? = n(7- Trm)? = nE(UFqTO)2 = nDg’1, (2.66)

wobei D die Diffusionskonstante ist. In zwei Dimensionen wird der Mittelwert iiber (vg - §)? zu
(vrq)? /2, in drei Dimensionen zu (vpq)?/3, wobei die Diffusionskonstante den Faktor der Dimen-
sion weghebt. Die benachbarten Zustinde von —k tragen weniger zur kohdrenten Riickstreuung
bei, da die Phasenkohérenz mit steigendem n und ¢ verloren geht. Thr Beitrag ist proportio-
nal zu exp(—Dg?t), da t = nry. Die Fliche des Punkts fiir die kohirente Riickstreuung wird
durch Integration iiber ¢ erhalten. In zwei Dimensionen erhilt man n/(Dt). Das entspricht
7(Dnty)~1/(27)? Zustinden, d. h. ihre Anzahl verringert sich mit der Zeit. Dadurch ist der
Anteil der kohdrenten Riickstreuung gegeben durch:

7/ (Dt) 7o h
Lion = = = . 2.67
Foh = on2kp )l whkplt  2nEpt (2.67)
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Ein elektrisches Feld bewirkt eine Bewegung der Elektronen und damit einen elektrischen Strom.
Das Echo der Elektronen, d. h. die kohirente Riickstreuung reduziert den Stromfluss und da-
mit die Leitfihigkeit. Ein kurzer Feldpuls generiert einen kurzen Stromfluss (z. B. fiir die Zeit
70) in die Richtung des elektrischen Feldes und dann einen kurzen Stromfluss in die entgegen-
gesetzte Richtung, der mit 1/¢ abfiillt. Die Gleichstromleitfahigkeit erhdlt man durch Integra-
tion des Impulses iiber die Zeit. Fiir den normalen Beitrag erh&lt man ETO und fiir das Echo
(k7o/(mkp))In(ri/70). Daher liefert ein Elektron im Zustand & folgenden Beitrag zum Impuls:

krol — [1/(xkpl)]ln(r; /7). (2.68)

Der Beitrag des Elektrons k zum Stromfluss ist reduziert um den Faktor in den Klammern und
die Leitfihigkeit ist um den gleichen Faktor verringert:

L = (ne’rg/m) - 1 — [1/(wkpl)|In(ri/70). = (ne’to/m) — [€2/(272R)] - In(7; /7o) (2.69)

mit n = 2rk%/(27)? [42].

Die wichtigste Folgerung dieser Uberlegungen ist, dass die Leitungselektronen ein
typisches Interferenz—Experiment durchlaufen. Die einlaufende Welle k wird in zwei
komplementiire Wellen &, und k" geteilt, die unabhéngig voneinander durch das Ma-
terial propagieren und im Zustand —k wieder zusammenlaufen, wo sie interferieren.
Die Stirke der Interferenz wird einfach durch den Widerstand gemessen. In dem
bisher diskutierten Szenario ist die Interferenz konstruktiv im Zeitintervall von 7,
bis Tie

Diese theoretischen Uberlegungen wurden bald durch diverse experimentelle Ergebnisse an
AuPd-Filmen [49] und diinnen Cu-Filmen untermauert [50].

Trotzdem zeigte bald darauf Altshuler [51] einen weiteren Effekt in zweidimensionalen, unge-
ordneten Systemen, der die gleiche Widerstandsanomalie zeigt wie die schwache Lokalisierung
— eine modifizierte Coulomb-Wechselwirkung. Die Elektron—Elektron—Wechselwirkung ist nicht
vollsténdig abgeschirmt, sondern verfiigt iiber eine lange Reichweite. Dies beeinflusst sowohl die
Zustandsdichte als auch den Widerstand von zweidimensionalen, ungeordneten Systemen. Uber
das Verhalten des Systems in einem Magnetfeld allerdings kénnen diese beiden Effekte vonein-
ander getrennt werden.

Zur weiteren Veranschaulichung wird im Folgenden die Bewegung des Elektrons im Ortsraum
betrachtet. Das Elektron hat eine sehr geringe elastische Weglinge und propagiert daher in
einem zweidimensionalen Leiter von Verunreinigung zu Verunreinigung. Fiir ein Elektron am
Ursprung zum Zeitpunkt ¢ = 0 liefert die klassische Diffusionsgleichung in zwei Dimensionen die
Wahrscheinlichkeit, das Elektron zur Zeit ¢t an der Stelle 7 zu finden:

p(7,t) = [1/(4nDt)] - exp[—r>/(4Dt)] (2.70)

Die Wahrscheinlichkeit fiir die Riickkehr zum Ursprung ist gegeben durch 1/(4xDt). In Abbil-
dung 2.7 ist ein moglicher Weg fiir die Diffusion eines Elektrons gezeigt, zu seinem Ursprung
zuriickzukehren.
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Abbildung 2.7: Moglicher Diffusionspfad eines Elektrons in einem ungeordneten System (aus [20]).

Bei der klassischen Diffusion besteht eine identische Wahrscheinlichkeit fiir das Elektron, auf
dem selben Weg in die entgegengesetzte Richtung zu propagieren. Die beiden Wahrscheinlich-
keiten addieren sich zu der Gesamtwahrscheinlichkeit von 1/(4wDt). Durch den Wellencharak-
ter des Elektrons muss man zwei Partialwellen annehmen, die in entgegengesetzter Richtung
auf dem gleichen Pfad laufen und deren Amplituden A’ und A” sich beim Usprungspunkt ad-
dieren (siehe auch Altshuler et al. [47]). Da die beiden Partialwellen auf dem gleichen Pfad
in entgegengesetzter Richtung propagieren, sind die beiden Amplituden A’ und A” gleich und
solange das System zeitumkehrbar ist, stimmen auch die Phasen der beiden Partialwellen am
Ursprungspunkt iiberein. Deshalb ist die Intensitit oder Wahrscheinlichkeit doppelt so grofi wie
im klassischen Diffusionsproblem (1/(2nDt)). Fiir die Diffusion zu jedem anderen Punkt aufler
der nichsten Umgebung des Ursprungspunktes sind die beiden Partialwellen im allgemeinen
inkohérent und nur ihre Intensititen addieren sich. Abbildung 2.8 zeigt qualitativ die Wahr-
scheinlichkeiten im klassischen und quantenmechanischen Fall. Die gestrichelte Linie zeigt die
Tendenz des Elektrons, zum Ursprungspunkt zuriickzukehren oder dort zu bleiben. Daher wurde
der Effekt ,,schwache Lokalisierung“ (Weak Localization, WL) genannt.
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Abbildung 2.8: Wahrscheinlichkeitsverteilung eines diffundierenden Elektrons, das zur Zeit t = 0 bei 7 =
0 startet. Im Bild der Quantendiffusion (gestrichelter Peak), ist die Wahrscheinlichkeit einer Riickkehr zum
Ursprung doppelt so hoch wie im klassischen Fall (durchgehende Kurve). Spin—Orbit—Streuung reduziert
diese Wahrscheinlichkeit um einen Faktor 2 (gepunktete Kurve) und fiihrt zur schwachen Antilokalisierung
(aus [20]).
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Eine der interessantesten Fragen bei der Quanteninterferenz in Materialien ist der Einfluss der
Spin-Orbit-Streuung [20, 53, 54]. Bei Vorherrschen dieses Mechanismus’ im Material liefert die
Quantendiffusion namlich eine reduzierte Aufenthaltswahrscheinlichkeit am Ursprungspunkt,
was als ,schwache Anti-Lokalisierung“ bekannt wurde [52].

Wie spiter in Kapitel 2.4.5 ausfithrlicher erklirt wird, zerstort ein angelegtes Magnetfeld die
Phasenkohérenz der gestreuten Elektronenwellen, wodurch sich der Widerstand des Leiters ver-
ringert. Hikami et al. [53] sagten bei Anwesenheit starker Spin—Orbit—Streuung eine logarithmi-
sche Abnahme des Widerstands mit der Temperatur voraus, wodurch sich das Vorzeichen des
Magnetowiderstandsverhaltens d&ndern sollte. Diese Voraussage war genau das Gegenteil des bis-
herigen Bildes der schwachen Lokalisierung und wurde von Bergmann experimentell an diinnen
Mg-Filmen bestatigt [55].

Magnesium ist ein leichtes Metall mit sehr geringer Spin—Orbit—Streuung und sein Widerstand
zeigt den fiir die schwache Lokalisierung typischen Verlauf bei geringen Temperaturen. Eine
diinne Au—Schicht auf den Filmen allerdings fithrt zu einem deutlich verinderten MR—Verhalten:
das Vorzeichen des MR—-Effekts kehrt sich um und zeigt eine Struktur, die die Stirke der Spin—
Orbit-Streuung angibt, wie man anhand der Abbildung 2.9 sehen kann.
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Abbildung 2.9: Magnetoresistiver Effekt von Magnesium mit Gold—Schicht. Links: Magnetowiderstand
eines Mg-Films bei unterschiedlichen Temperaturen (oben). Eine 1% Atomlagen dicke Goldschicht auf
dem Mg verdndert das Verhalten signifikant und fithrt zu destruktiver Interferenz bei geringen Ma-
gnetfeldstirken (unten) [40]. Rechts: Magnetoleitfihigkeit von Mg, bedeckt von unterschiedlich dicken
Goldlagen (Angabe in Prozent einer Atomlage, rechts im Graphen), Messung bei 4.6 K. Die Zahlen links
geben die berechnete Spin—Orbit—Kopplungsstirke an [55]

Offensichtlich kann iiber die Messung der Schwachen Lokalisierung die Stirke der Spin—Orbit—
Streuung direkt gemessen werden.

Bei diinnen Filmen aus einem Metall, dessen Kernladungszahl grofier ist als die von Magnesium,
kann die Substruktur, die von der Spin—Orbit—Streuung herriihrt, auch beim reinen Material
ohne Bedeckung mit einem Metall hoherer Kernladungszahl beobachtet werden. Die MR-Kurve
eines diinnen Kupferfilms beispielsweise zeigt bei tiefen Temperaturen die destruktive Interferenz
von rotierten Spins, die bei héheren Temperaturen verschwindet. Bei tiefen Temperaturen ist die
inelastische Lebensdauer hoch und dadurch dominiert der Effekt der Spin—Orbit—Streuung bei
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geringen Magnetfeldstirken. Bei hohen Temperaturen wird die inelastische Lebensdauer kleiner
als die Spin—Orbit—Streuzeit und das MR—Verhalten wird negativ aufgrund der geringeren Rolle
der Spin—Orbit-Streuung. Bei Goldfilmen ist die Spin—Orbit-Streuung so stark, dass sie das
MR~Verhalten komplett dominiert.

Hikami et al. [53] berechneten mittels Storungstheorie, dass die Spin—Orbit-Kopplung das Vor-
zeichen der Magnetoresistivitit umkehren sowie ihre Starke um den Faktor 1/2 reduzieren sollte.

Eine detaillierte Untersuchung der Spin—-Orbit-Streuung und der Frage, warum die schwache
Lokalisierung bei starker Spin-Orbit-Streuung zu schwacher Anti-Lokalisierung wird, findet sich
bei Bergmann [52]: Aus der Quantentheorie, die mit einem Neutronenexperiment experimentell
bestitigt wurde [56], ist bekannt, dass Spin—1/2-Teilchen eine Rotations-Periodizitit von 4x
haben. Eine Rotation um 27 kehrt das Vorzeichen des Spin—Zustandes um. Bei vorliegender
Spin-Orbit-Streuung hat das Matrix Element fiir den Ubergang aus dem Zustand k in den
Zustand k' die Form:

Vi [1 — ek x k' % &) o [1 — iK * 3] (2.71)

Dieses Matrix—Element beschreibt die Rotation des KElektronensping um den Winkel K; um
die Achse z; (i = 1,2,3). Wihrend der Streuserie ' diffundiert die Spin—Ausrichtung in den
finalen Zustand &', der aus dem urspriinglichen Zustand & durch die Rotation T erhalten wird
(7' = T3). Der Endzustand der komplementéren Streuserie " ist &/ = T~15.

Die interferierenden Wellenfunktionen im Zustand —k haben nun unterschiedliche Spinzustinde
und das Skalar-Produkt enthélt den Faktor:

<G |d">=<d|R*| &> (2.72)
Dieser Faktor ist nur dann gleich oder nahe 1, wenn die Spin—Orbit—Kopplungszeit viel grofier ist
als die inelastische Streuzeit 7;, andernfalls wird die kohérente Interferenz reduziert. Bei dominie-
render Spin—Orbit—Wechselwirkung verliert der Spin & die urspriingliche Orientierungsrichtung
vollig und seine End-Orientierung ist statistisch. Der Spin &” der komplementir gestreuten
Welle erfihrt die genau entgegengesetzte Drehung.

Die Matrix der Spinrotation T ist gegeben durch [52]:

cos(0/2)expli(p+¢)) isin(0/Dexp[-i(p - ) 0.13)
isin(6/2)expli(¢ — ¢)] cos(0/2)exp[—i(¢ + )]
Wenn der originale Spin-Zustand die Form (a,b) hat, so erhilt man fiir den Erwartungswert
von R ~ 2
cos?(0/2)expli(¢ + ©)] — sin?(6/2) + (i/2)sin(h) x [ab* (€ + =) + c.c]. (2.74)

Wenn keine Spin—Orbit—Kopplung vorliegt, sind alle Winkel Null und man erhélt den Faktor 1.
Der Spin hat keinen Einfluss auf die Interferenz.

Bei starker Spin—Orbit—Kopplung und statistischer Verteilung der finalen Spin—Zustinde ver-
schwindet der erste Term und das Mittel von —sin(0/2) = (cosf — 1)/2 liefert den Faktor
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—1/2. Fiir starke Spin—Orbit—Kopplung dominiert die destruktive Interferenz. Die relative Spin—
Orientierung ist im Mittel haufiger 27 als 0.

Wenn die inverse Spin-Orbit-Streuzeit 1/7so nur um etwa einen Faktor 3 bis 10 hoher ist als
1/7;, kann das Interferenz—Minimum durch ein magnetisches Feld iiberwunden werden. Ohne
Magnetfeld sind die beiden komplementiren Wellen im Zeit-Intervall 7; kohdrent. Der Einfluss
des Magnetfelds ist grob gesprochen ein Abschneiden der Interferenz nach der Zeit 7, die etwa
die GroBenordnung von h/(w. - m - D - 7) hat. Folglich beschrinkt ein starkes Magnetfeld die
Interferenz auf ein kurzes Zeitintervall 7,. Wenn 7, < 750, ist die Interferenz immer noch
konstruktiv und eine Reduktion des Feldes erh6ht die kohérente Riickstreuung und damit den
Widerstand. Wenn 7, etwa die gleiche GréBenordnung annimmt wie 7o, wird die Interferenz
destruktiv und der Widerstand verringert sich. Fiir 790 ~ 7, oder H ~ Hgo = h/(4-¢- D - 150)
erhilt man ein Widerstandsmaximum, das dem ersten Interferenz—Minimum im Neutronen—
Experiment entspricht. Fine detailliertere Beschreibung dieses Sachverhalts sowie die sich daraus
ergebenden Widerstandsidnderungen findet sich in Kapitel 2.4.5.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass ohne diese Spinrotation die Interferenz der
beiden Partialwellen ohne angelegtes Magnetfeld konstruktiv ist. Bei Spin—Orbit—Streuung
wird die Interferenz destruktiv, wenn die relative Rotation von ¢’ und &’ zu 27 wird.
Bei sehr starker Spin—Orbit—Streuung iibertrifft die destruktive Interferenz die kon-
struktive, d. h. die Riickstrenung wird kleiner als die statistische 1. Dies entspricht
einem Echo in Vorwirtsrichtung und damit einer Verringerung des Widerstandes.

Die totale Phasenkohdrenzzeit 74 bei gleichzeitig stattfindender Spin-Orbit-Streuung und in-
elastischer Streuung ist gegeben durch: Td)_l = 7'5_5 + Ti_l.
Ein weiterer Streumechanismus in diesem Zusammenhang ist die Streuung an magnetischen
Tonen. Ein magnetisches lon wechselwirkt mit einem Leitungselektron iiber J Sx&, wobei S und @
der lonen- bzw. Elektronenspin sind. Die magnetischen lonen streuen die beiden komplementéren

Wellen unterschiedlich und zerstoéren ihre Kohérenz nach der magnetischen Streuzeit 7g.

Die Dimension eines diinnen Films

Die Dephasierung der Elektronenwellenfunktion erfolgt auler iiber die bereits ausfithrlich bespro-
chene Spin—Orbit—Streuung und die erwidhnte Streuung an magnetischen Tonen hauptsachlich
iiber inelastische Streuung, wozu die Wechselwirkung der Elektronen untereinander sowie die
Wechselwirkung mit Phononen gehéren. Der Einfluss der jeweiligen Streuprozesse auf den elektri-
schen Transport hingt allerdings davon ab, welche Dimensionalitét (1D, 2D oder 3D) beziiglich
der jeweiligen Wechselwirkung im Film vorliegt.

Um die Dimensionalitit beziiglich einer bestimmten physikalischen Situation zu bestimmen,
muss die Bewegung der Elektronen im Realraum betrachtet werden [20, 57, 58]:

e Elastische Streuung: Ein Film ist dreidimensional (3D) beziiglich des normalen Leitungs-
prozesses, wenn seine Dicke d grofler ist als die mittlere freie Weglénge /. In diesem Fall
muss fir alle folgenden Betrachtungen die dreidimensionale Diffusionskonstante D = lvp /3
benutzt werden.

e Schwache Lokalisierung: Die Bedingung fiir Quanteninterferenz ist die Kohérenz der Elek-
tronenwelle, folglich ist ein System zweidimensional (2D), wenn sein Kohirenzvolumen
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zweidimensional ist. Ohne Magnetfeld diffundiert ein Elektron wéhrend seiner inelasti-
schen Lebensdauer eine Entfernung von (Dn)l/ 2, Ist die Dicke des Films geringer als diese
sogenannte , Thouless—Lange“ [45], so ist ein Film zweidimensional.

Fiir Filme, die diinner als 100 Angstrom sind, ist diese Bedingung fiir Temperaturen un-
terhalb von 20 K im Allgemeinen gut erfiillt. In einem endlichen Feld nimmt die charak-
teristische Zeit den geringeren Wert von 7; und ¢ty = h/(4eDH) an. Fiir grofie Felder ist
die Bedingung folglich: d> < Dty = h/(4eH).

e Elektron—Elektron—Wechselwirkung: Die charakteristische Zeit fiir die von Altshuler be-
schriebene modifizierte Coulomb—Wechselwirkung [51] ist 70 = h/(2xkpT). Daher ist ein
Film zweidimensional, wenn d? < Dh/(2rxkgT).

e Phononenstreuung: Die Dimensionalitit beziiglich dieser Wechselwirkung ist schwer zu be-
stimmen, da sie von vielen Faktoren abhéingt, wie z.B. Filmdicke, Phononenwellenlénge,
akustischer Kopplung zwischen Film und Substratoberfliche [59, 60, 61]. Ublicherwei-
se wird die physikalische Dimension der Probe mit der wahrscheinlichsten Phononenwel-
lenléinge A,p, = 2m/qpy verglichen, wobei g, der charakteristische Phononenwellenvektor
ist (2kpT/(vsh), mit vg: Schallgeschwindigkeit). Beziiglich der Wechselwirkung mit Pho-
nonen liegt in vielen Fillen ein Ubergang vom zweidimensionalen zum dreidimensionalen

System vor.

e Spin—Orbit—Streuung: Vorliegende Spin—-Orbit—Streuung fithrt zu einer weiteren dimensi-
onsbestimmenden Lingenskala Ly = (D72)/2, wobei 7, ' = 7,71 +4/3 - 754 [20, 62, 63].

Streuzeiten und ihre Abhingigkeiten — Temperatur und Unordnung

Seit der Entdeckung der schwachen Lokalisierung wurden die Abhingigkeiten der Dephasie-
rungszeiten 7, (z = ¢ fiir den gesamten Dephasierungsprozess, © = 1 fiir inelastische Streuung,
x = SO fiir Spin—Orbit-Streuung, x = S fiir magnetische Streuung, x = ee fiir Elektron—
Elektron-Streuung, = = ep fiir Elektron-Phonon-Streuung und z = N fiir Nyquist—Streuung)
von der Temperatur 7" und der mittleren freien Weglinge [ in diversen mesoskopischen Systemen
theoretisch und experimentell ausfiihrlich untersucht [19].

Die Dephasierungslinge der Elektronen

Ly = /D7y (2.75)

ist die entscheidende Linge fiir Quanteninterferrenz—Phénomene und damit fiir viele Anwen-
dungen von groflem Interesse.

Bezogen auf die im experimentellen Teil untersuchten Proben konnen einige der oben genannten
Mechanismen von vornherein ausgeschlossen werden.

e In dreidimensionalen, nur schwach ungeordneten Leitern (L4 kleiner als die Abmessungen
des Systems Ly, L, L) ist die Elektron-Phonon-Streuung der einzige dominante Depha-
sierungsprozess, d.h. 1/7,(T,1) = 1/7¢,(T,1) [64]. Das Verhalten von 1/7,, in ungeordneten
mesoskopischen dreidimensionalen Systemen ist allerdings noch nicht vollstindig verstan-
den, da die experimentellen Ergebnisse variieren und oft von den theoretischen Vorhersagen
abweichen.
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e In dreidimensionalen, stark ungeordneten Leitern dominiert die Elektron-Elektron—
Streuung gegeniiber der Elektron—Phonon-Streuung, so dass 1/7; =~ 1/7c. [65]. In [20]
ist fiir ein dreidimensionales Metall die inverse Elektron—Elektron—-Dephasierungszeit be-
rechnet worden zu:

/
1w (kBT)? .3 ( 1 )3 2 (kpT)(3/2) (2.76)

Tee 8 BEp 2 \kpl B

wobei Er die Fermi—Energie des Elektrons ist. Fiir ein zweidimensionales Metall berech-
neten Fukuyama und Abrahams [66]

1 & kgT T
— — In | = 2.77
7o kpd2Epmg <T1> (2.77)

mit T} = (32/27)(kpl)>Ep/kp, wobei Ep die Bohr—Energie (13.6 eV) ist.

Wie im Kapitel 4 gezeigt werden wird, sind die in dieser Arbeit untersuchten Proben bei
4.2 K beziiglich der Elektron—Elektron—Streuung dreidimensional und im ,clean limit“,
in dem die Elektron—Phonon—Streuung gegeniiber diesem Mechanismus dominiert, so dass
die Elektron—Elektron—Streuung in den folgenden experimentellen Betrachtungen ignoriert
werden kann.

e Bei Temperaturen in der Gréfienordnung weniger mK ist der dominante Dephasierungs-
prozess in Metallen und Halbleitern das sogenannte ,,Nyquist—-Rauschen“ — ein Streupro-
zess mit geringem Energietransfer (quasi—elastisch), wobei 1/7y o« T' in zwei Dimensionen
und 1/7y o< T?/3 in einer Dimension ist [68]. Physikalisch entspricht diese Streuung der
Wechselwirkung eines Elektrons mit dem elektromagnetischen Feld, das durch alle anderen
Elektronen erzeugt wird. Dieser Streuprozess wird im allgemeinen von anderen Prozessen
iiberlagert und spielt bei den im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Messtemperaturen
keine Rolle.

e In vielen Experimenten in mesoskopischen Systemen wurde bei sehr tiefen Temperaturen
eine Séttigung der Dephasierungszeit 1/7,(T,1) =~ 1/ Tg(l) festgestellt [69, 70, 71]. Bei den
Messtemperaturen der im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Untersuchungen wird
dieser Prozess durch andere Dephasierungsmechanismen iiberlagert und ist somit nicht zu
beobachten.

o Je grofler die Ordnungszahl eines Elements ist, desto hoher wird der Beitrag zur De-
kohérenz der Elektronenwellenfunktion aufgrund von Spin-Orbit-Streuung, da 1/750 ~
Z* (mit Z: Ordnungszahl des Metalls) [63, 74, 75]. In den hier untersuchten Silberchalko-
geniden ist dieser Beitrag nicht mehr zu vernachléssigen sondern spielt ganz im Gegenteil
eine bedeutende Rolle.

e Durch die hohe Reinheit der zur Herstellung der Proben verwendeten Materialien wird an-
genommen, dass keine magnetischen Verunreinigungen in den Proben vorkommen, so dass
die magnetische Dephasierungszeit 7¢ fiir den gesamten Dephasierungsprozess ignoriert
werden kann.

Die beiden Dephasierungsmechanismen, die in den in dieser Arbeit untersuchten Proben eine
entscheidende Rolle spielen, sind also die inelastische Elektron—Phonon—Streuung sowie
die Spin—Orbit—Streuung, die im folgenden niher ausgefithrt werden.
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Die Elektron-Phonon—-Dephasierungszeit in einem ungeordneten Metall wurde von Bergmann
und anderen Wissenschaftlern [76, 77] untersucht und zu

1 _0271'2 (kpT)? _CﬁkBTQ

mry kel B2wp  kpl hfp

(2.78)

berechnet, wobei wp die Debye-Frequenz, 6p die Debye—Temperatur und C eine Konstante,
gegeben durch C = nmuv%q?,/(6n; Mv2k2), ist. Hierbei bezeichnet n (n;) die Elektronen- (Ionen-)
Dichte, m (M) die Elektronen- (Ionen-) Masse, vp (vs) die Fermi- (Schall-) Geschwindigkeit und
qp = wp/vs. Mit gp = (2/ z)l/ 3k und der Bohm-Staver Beziehung fiir die Schallgeschwindigkeit
v2 = zmw%/(3M) [78] erhilt man C' = (2/2)%/3 /2, wobei z die nominale Valenz des vorliegenden
Materials angibt.

Fiir die die Dephasierungszeit aufgrund Spin—Orbit—Streuung berechneten Abrikosov und Gor-

kov [79] anhand eines einfachen Streumodells

% = (aZ)'|, (2.79)

wobei « die Feinstrukturkonstante (1/137) und Z die Ordnungszahl des Materials sind.

Eine sehr zuverlissige Methode zur Bestimmung der Dephasierungszeit ist die Messung des
Magnetowiderstandes eines Systems, die in der vorliegenden Arbeit angewandt wird.
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2.4 Magnetowiderstand

Die Anderung des elektrischen Widerstandes in einem Magnetfeld — der sogenannte Magneto-
widerstand — zeigt bei unterschiedlichen Materialien eine breite Palette an Verhaltensweisen,
die alle auf unterschiedliche physikalische Effekte zuriickgefiihrt werden kénnen. Die meisten
davon sind in der Literatur (bsp. [26, 9]) ausfithrlich dargelegt, daher werden hier nur die fiir
die experimentelle Auswertung wichtigen Effekte aunsfiihrlicher erliutert, der Rest der Ubersicht
halber grob skizziert.

In der Regel findet in allen Materialien durch ein magnetisches Feld eine Lokalisierung der
Ladungstriiger statt, die in den meisten Féllen zu einer leichten Erhohung (positiver MR-Effekt,
OMR), in einigen Materialien aber auch zu einer Reduzierung des elektrischen Widerstandes
(negativer MR-Effekt) fiihrt.

Eine quadratische Abhingigkeit des Widerstandes vom angelegten Feld wird als ,normaler
Magnetowiderstands-Effekt“ (OMR) bezeichnet, die Winkelabhingigkeit einiger Materialien
wird ,,anisotroper Magnetowiderstands-Effekt* (AMR) genannt. Zur Winkelabhingigkeit kom-
men beim ,gigantischen“ (GMR) und ,, Tunnel-Magnetowiderstandseffekt“ (TMR) komplizierte,
materialspezifische Abhéngigkeiten hinzu, wihrend in Perowskitstrukturen der sogenannte , ko-
lossale Magnetowiderstands—Effekt* (CMR) zu beobachten ist. Der von Xu et al. beobachtete
lineare Verlauf des Magnetowiderstands (LMR) in Silberselenid und Silbertellurid [2] ist ei-
ne weitere Form des Magnetowiderstands, der aber mit den iiblichen Modellen nicht erklirt
werden kann. In den letzten Jahren wurde er aber mit dem sogennanten ,,aullergewhnlichen
Magnetowiderstands-Effekt“ (EMR) in Verbindung gebracht, der von Solin et al. untersucht
und dokumentiert wurde [17, 18].

Die schwache Lokalisierung fiithrt in einem Magnetfeld ebenfalls zu einem charakteristischen
Verhalten, da die Phasenkohidrenz durch ein Magnetfeld unterdriickt wird, was bei niedrigen
Magnetfeldstirken einen zusitzlichen Beitrag zum Magnetowiderstand liefert.

Im Folgenden wird ein Uberblick iiber alle diese Erscheinungen gegeben, um eine moglichst
vollsténdige theoretische Basis fiir die folgenden experimentellen Untersuchungen zu geben.

2.4.1 Der Normale Magnetowiderstand (OMR)

Der ,normale“ positive Magnetowiderstand (OMR) ist der am lingsten bekannte und am be-
sten verstandene Effekt [25, 26]. Er kann sowohl durch die statistische Transport-Theorie als
auch durch das Drude-Lorentz—Modell als Folge der Lorentzkraft, die ein angelegtes Magnetfeld
auf sich bewegende Ladungstriger ausiibt, beschrieben werden. Die Elektronen bewegen sich
zwischen zwei St68en (z.B. an Phononen oder Defekten) auf Kreisbahnen, was anschaulich eine
Verkiirzung der freien Weglénge [y zur Folge hat. Der Verlauf des positiven Magnetowiderstands
wird durch die Kohler—Regel [80] beschrieben, nach der der Widerstand im Magnetfeld eine
materialspezifische Funktion F' des angelegten Feldes B und des urspiinglichen Widerstandes im
Nullfeld pq ist:

p p(0) o0
Zur Herleitung der Kohler—Regel betrachtet man die Verdnderung der Bewegung der Elektronen

%EM:FC?) (2.80)

im magnetischen Feld. Die Ladungstriger bewegen sich auf Landau-Bahnen mit dem Radius
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r = vm/qB, fiir die die Umlauffrequenz durch die Zyklotronfrequenz w, = ¢ - B/m gegeben
ist, und werden nach einer mittleren Zeit 7 elastisch gestreut. Die Leitfihigkeit ist proportional

zur mittleren freien Weglinge | = vg - 7. Aus rein geometrischen Uberlegungen erhiilt man aus
Abbildung 2.10:

(a) (b) (©) e,

N r
C ) "
N
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Abbildung 2.10: Driftbewegung von Elektronen ohne (a) und mit (b, ¢) Magnetfeld (aus [9]).

(§>3 (2.81)

1
1=1 (1 — ﬂ72w3> . (2.82)

Der spezifische Widerstand p ist umgekehrt proportional zur mittleren freien Weglinge [, so dass

Ap _Igt (1= g% - 4!

- - (2.83)
0
Mit 0 =n-¢?- 7 und w. = q - B/m erhilt man
Bp 1 (BY (2.84)
po  24n’q \po/) |’ '

was der Kohler—-Regel entspricht.

In ferromagnetischen Metallen héngt der spezifische Widerstand von der Orientierung des an-
gelegten Feldes zur Magnetisierungsrichtung ab: p = p| oder p = p, . Das Magnetfeld setzt sich
aus drei Anteilen zusammen:

H,: angelegtes Feld

Hy: geometrieabhiingiges Entmagnetisierungsfeld

B = po(H, + Hy + M) (2.85)

M: Probenmagnetisierung
po: Vakuum—Permeabilitét

Der positive Magnetowiderstand tritt immer auf, auch wenn er hiufig von wesentlich gréfleren
Effekten wie dem GMR- oder CMR-Effekt iiberlagert ist. Allerdings kann er fiir den Fall, dass
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po sehr klein ist, z.B. in sehr reinen Metallen bei sehr tiefen Temperaturen, Werte von bis zu
5% erreichen [81], wihrend er bei Raumtemperatur generell sehr klein ist und somit nicht fiir
technische Anwendungen genutzt werden kann.

Im Drude-Lorentz—Modell fiihrt die Berechnung der Wirkung duflerer Krifte auf ein , mittle-
res“ Teilchen und die Losung der entsprechenden Bewegungsgleichung (wie in [9] ausgefiihrt) im
Ein-Band-Modell nicht zu einer Anderung des beobachteten Widerstands und somit des Strom-
flusses in Abhéngigkeit von einem angelegten Magnetfeld. Deshalb wird das Zwei-Band-Modell
zur Beschreibung des Magnetowiderstandes herangezogen, das auch im Falle eines Halbleiters
die vorliegende physikalische Realitdt beschreibt. Dabei geht man von der Prisenz zweier La-
dungstrigersorten (im ,normalen Leiter 1 und 2, in Halbleitern Elektronen e und Locher h)
aus und erhilt so fiir die Stromdichte J:

J_;]es = Ji +J5 bzw. in Halbleitern J__;es = Jo+ Jh (2.86)

Fiir die Diskussion des Magnetowiderstandes verkniipft man J mit einer Komponente des elek-
trischen Feldes E in Stromrichtung und erhélt:

T+ —2,
J-E +(n) B +(5) B
T ) () C ew
o1 o9 o1 %B ag%B
r— + P + r— T N2
ey ) ) )
Ein Vergleich mit dem spezifischen Widerstand py = mTlaz ohne dufleres Feld fiihrt in einem

,normalen® Metall zu:

2
71 2 2
0109 (—gnl — —Zm) B

Ap _ p—po
P_O opo 24 B2 a2 ? (289
(01+02) + m—101+m—202

Diese Formel findet nur begrenzte Anwendung, da hiufig komplexere elektronische Strukturen
auftreten. Dennoch zeigt sie die Hauptmerkmale des normalen Magnetowiderstandes auf:

e Ap ist immer positiv.

i fip 4L — 472
e Ap verschwindet fiir - = 2.

um unterschiedliche Beitrige abgelenkt, da ihre Massen, Ladungen oder Streuzeiten diffe-

Werden die beiden Ladungstrigergruppen im Magnetfeld

rieren, kann man kein elektrisches Feld finden, das beide Stromkomponenten in die gleiche
Richtung flieflen I&sst.

e Ap ist fiir kleine Magnetfelder proportional zu B? [82].

e Ap neigt bei hohen Magnetfeldern zur Sittigung, falls die Bahn des Elektrons auf der
Fermi—Oberfléiche geschlossen ist. In der Regel kénnen aber auch kristallographische Rich-
tungen gefunden werden, in denen der Magnetowiderstand nicht séittigt [26].

Gleichung 2.88 kann fiir den Fall vieler Ladungstrigertypen erweitert werden, die alle separat
zum Stromfluss beitragen. Dadurch lassen sich auch komplizierte Fermi-Flichen behandeln,
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deren Teile unterschiedliche Werte fiir g7 /m besitzen. Auch kann der bereits erwihnte endliche
Magnetowiderstand von Metallen als Beweis fiir die Anderung von ¢7/m auf der Fermi-Fliche
gewertet werden.

Fiir Halbleiter vereinfacht sich Gleichung 2.88 geringfiigig zu:

U’egh (Q +%)2'B2

€ e np

MR = 2 2
(oo +on)2+ (Z2) (- L) B2

-100% (2.89)

Beck [8] berechnete den OMR-Effekt im Zwei-Band—Modell fiir Halbleiter und fand, dass der
OMR fiir ein stochiometrisches Material am grofiten ist, wenn die Beweglichkeiten p. und pp
(e: Elektron, h: Loch) gleich sind, wihrend fiir p, # uj, die Grole des MR-Effektes von der
jeweiligen Ladungstrigerkonzentration abhingt.

Der OMR ist in der Regel ein isotroper Effekt, die meisten anderen Effekte sind aber stark
anisotrop, d.h. der MR héngt von der Richtung des dufieren Magnetfeldes zum in der Probe
flieBenden Strom ab. Hierbei unterscheidet man begrifflich zwischen folgenden Effekten:

e transversaler magnetoresistiver Effekt: B1T
mit einer Ausrichtung beziiglich der Schichtebene O von:

— B 1 O (polarer MR)
- B O

e longitudinaler MR: B || T

In dem in dieser Arbeit untersuchten Material Silberselenid nimmt der MR-Effekt mit wachsen-
der Lochdichte zu, wihrend er fiir Elektronen-Uberschuss abnehmen sollte. Diese Betrachtungen
gelten allerdings nur fiir den transversalen Magnetowiderstand. Fiir den longitudinalen MR, d.h.
B I f, liefert das einfache Zwei-Band—-Modell keinen Beitrag, da es in jedem Band Kugelsym-
metrie annimmt, man fiir die Berechnung des longitudinalen Magnetowiderstandes aber von
nicht—kugelsymmetrischen Fermi-Flichen ausgehen muss.

Wie in Kapitel 4 gezeigt wird, ist der OMR in den im Rahmen dieser Arbeit untersuchten
Schichten je nach Schichtdicke bis zu mehreren Tesla im Widerstandsverlauf deutlich zu sehen
und spielt daher eine grofie Rolle bei den Auswertungen der Messergebnisse.

2.4.2 Magnetowiderstandseffekte in ferromagnetischen Systemen
Der negative isotrope Magnetowiderstand

Der negative isotrope Magnetowiderstand tritt bei einigen ferromagnetischen Ubergangsmetal-
len (wie z.B. Fe, Co, Ni) unterhalb der Curie-Temperatur To auf und fithrt zu einem etwas
niedrigeren elektrischen Widerstand als bei nicht-ferromagnetischen Ubergangsmetallen (z.B.
Pd). Sir N. F. Mott [83] erklirte diesen Sachverhalt damit, dass in einem Ubergangsmetall der
Strom hauptsichlich von den Elektronen des s—Bandes getragen wird, wihrend der spezifische
Widerstand hauptséchlich durch die Streuung dieser s-Elektronen in die freien Zustinde des
d-Bandes an der Fermi—Kante bestimmt wird.



Theoretische GrundIagen ......... ... oot 39

Die hohe Zustandsdichte des d-Bandes fiihrt zu einer groflen Streurate und damit einem ho-
hen spezifischen Widerstand der Ubergangsmetalle. Im ferromagnetischen Zustand spalten die
d-Subbinder fiir die Minoritits- und Majoritatsspins durch die endliche Austauschkopplung auf
und das Subband der Majorititsspins kann unter die Fermi-Kante absinken (siche Abb. 2.11).

D(E) D(E)

Abbildung 2.11: Aufspaltung der s- und d-Binder in einem Ubergangsmetall durch die endliche Aus-
tauschkopplung (aus [26]). Links: Besetzung der Zustiinde fiir T > T¢, rechts: Absinken des Bandes der
Majoritdtsspins und Besetzung der Zustinde fiir Temperaturen T < T¢.

Dadurch konnen die s—Elektronen mit Majoritdtsspin nicht mehr in die d—Zustédnde gestreut
werden, wodurch ihre Mobilitdt steigt und der elektrische Widerstand abnimmt und so der
spezifische Widerstand eines ferromagnetischen Ubergangsmetalls unter den Wert eines nicht—
ferromagnetischen absinkt. Damit ist der spezifische Widerstand eines ferromagnetischen Uber-
gangsmetalls unterhalb von T anormal klein und nimmt zu, wenn die Austauschaufspaltung
mit steigender Temperatur und zunehmender Spinunordnung abnimmt. Auflere Felder fithren zu
einer Erhéhung der Spinordnung und damit zu einer Abnahme des elektrischen Widerstandes.
Dieser Effekt ist unabhingig von der Richtung des Stromes zur Magnetisierungs- und Feldrich-
tung bzw. zur Orientierung der Kristallachsen.

Aufgrund der hohen Reinheit der im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Proben sind keine
ferromagnetischen Verunreinigungen zu erwarten und somit auch kein Auftreten dieses Effekts.
Wie in Kapitel 4 spiter gezeigt werden wird, trifft dies auf den Verlauf des Widerstandes unserer
Proben im Magnetfeld wie erwartet zu.

Der Anisotrope Magnetowiderstand (AMR)

Wie der negative isotrope Magnetowiderstand ist auch der anisotrope Magnetowiderstand
(AMR) in unseren Proben nicht zu erwarten und wird hier nur der Ubersicht halber aufgefiihrt.

Bedingt durch den anisotropen Streuquerschnitt der Rumpfelektronen in ferromagnetischen Ma-
terialien oder Legierungen tritt oberhalb der Curie-Temperatur bei niedrigen Magnetfeldern bis
zu 0.5 Tesla der AMR auf. Je nach Orientierung des Magnetfeldes (longitudinal oder transversal)
ist der Widerstand des Leiters im dufleren Magnetfeld erhéht oder erniedrigt und dementspre-
chend der AMR positiv oder negativ. In héheren Feldern kann zusitzlich bei einigen Uber-
gangsmetallen ein Ubergang zum negativen MR-Effekt erfolgen, der durch eine im Magnetfeld

verringerte s—d—-Streuung verursacht wird.

Abbildung 2.12 zeigt den typischen Widerstandsverlauf als Funktion eines parallel und senkrecht
zur Stromrichtung angelegten Feldes: bei Erhohung des Magnetfeldes von Null resultiert der be-
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obachtete Widerstand zunéchst aus der Anisotropie des Ferromagneten, hingt also stark von
der relativen Orientierung der Magnetisierung und des Stromes ab. Mit steigender Feldstéirke
erhoht sich der AMR durch die zunehmende Orientierung der magnetischen Doménen parallel
zum Magnetfeld und sittigt bei vollkommener Ausrichtung, wobei der Sattigungswert vom Win-
kel zwischen Strom und Magnetfeld abhingt. Nach der Sattigung variiert der Widerstand fiir
gewohnlich nur noch wenig mit dem angelegten Feld und zwar entweder durch den positiven oder
den negativen Magnetowiderstand durch reduzierte Spin—-Unordnung. Der negative MR-Effekt
spielt insbesondere in der Nihe der Curie-Temperatur eine wichtige Rolle. Bei Raumtemperatur
und 0.5 Tesla liegt der AMR-Effekt (z.B. in NiFe-Permalloy) bei maximal 5% und wird unter
anderem seit 1990 in Festplatten—Lesekopfen ausgenutzt.

Abbildung 2.12: Magnetfeldabhingigkeit des spezifischen Widerstandes p in einem ferromagnetischen
Metall. Bei niedrigen Feldstéirken dominiert der AMR, bei hohen Feldern der (a) positive oder (b) negative
MR (aus [26]).

Die Ursache fiir die spontane Anisotropie des Widerstandes ist die Spin-Bahn—Wechselwirkung,
die einen orbitalen Beitrag zum Spinmoment liefert. Daraus resultierend ist die Ladungsvertei-
lung nicht kugelsymmetrisch, was bedeutet, dass bei einem eventuell existierenden Beitrag zum
Magnetischen Moment in z-Richtung die Orbitale mit [, = 2 (3d,2_,2-Orbitale) stirker besetzt
sind als die mit [, = 0. Daraus ergibt sich eine nicht-sphéirische Ladungsverteilung. Aus der
Anisotropie der Wellenfunktion folgt nun die Anisotropie des Widerstandes [84].

Der Gigantische Magnetowiderstand (GMR)

Der gigantische Magnetowiderstand (GMR) wurde zuerst in an mehrlagigen Fe/Cr—Schicht-
systemen beobachtet, bei denen sich die Magnetisierungen benachbarter Fe-Schichten bei Cr—
Lagendicken um 1 nm antiparallel ausrichten [1]. Ahnliche Schichtysteme [85] zeigten den glei-
chen Effekt, so dass der GMR als GMR = R‘EPRP (R4, Ry: Widerstand bei antiparalleler bzw.
paralleler Magnetisierungsrichtung) definiert wurde. Wird durch ein duleres Magnetfeld die Ma-

gnetisierung der einzelnen Lagen parallel ausgerichtet, so sinkt der elektrische Widerstand des
Systems erheblich.

Der GMR~FEffekt kann nicht nur in Schichtsystemen auftreten, sondern auch in granularen Legie-
rungen, in denen ferromagnetische Ausscheidungen in eine nicht—magnetische Matrix eingebettet
sind [86]. Er kann auf folgende physikalische Ursachen zuriickgefithrt werden:
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¢ Bandstruktureffekte (Intrinsischer GMR): In ferromagnetischen Materialien kann
der Spin der Elektronen zwei Spinzustinde annehmen: den der Majoritétselektronen 1 mit
Spin parallel zur Magnetisierung und den der Minoritéitselektronen | mit Spin antiparallel
zur Magnetisierung. Im Zweiband-Modell werden die Leitfahigkeiten der beiden Ladungs-
tragerarten zur Gesamtleitfihigkeit addiert. Die Berechnung der Leitfihigkeiten erfolgt
mit dem aus der Boltzmann—Gleichung (Relaxationszeitndherung) hergeleiteten Ausdruck
fiir die Leitfdhigkeit:

62
Oges = 277 > v(k)v(k)s(E(k) — Er) (2.90)
k

Da der GMR~-Effekt definiert ist als GMR = % = Z—Z — 1 (pap: spezifischer Wider-
stand bei antiparalleler bzw. paralleler Magnetisierung), folgt mit Gleichung 2.90 unter

Vernachlissigung der Energie- und Spinabhingigkeit der Streuraten:

Yk 0(E (k) — Br)vl? + 3, 0(EH (k) — Br)vy;

GMR = —~
232 6(B* (k) — Br)vy;

~1, (2.91)

wobei vg; die kartesischen Koordinaten der Fermi—Geschwindigkeit sind. Mit der Zustands-
dichte NT(Ep) = 3", 6(ET (k) — Er und dem iiber die Fermi-Fliichen gemittelten Quadrat
der entsprechenden Geschwindigkeitskomponenten <V,I? > und <V]il~2 > erhélt man:

NY(Ep) <v?> +NHER) <v?>
2N (Ep) <vi’ >

Der GMR-Effekt hingt also von der Zustandsdichte der Majoritits- und Minorititsla-

dungstriger an der Fermi—Kante und deren mittlerer Geschwindigkeit ab. Weiteren Ein-

fluss auf den GMR haben die Werte von N%(Er) und < 1/27’;2 > im Zustand antiparalleler
Kopplung, der hinsichtlich der Elektronenpolarisation entartet ist.

GMR = ~ 1 (2.92)

e Spinabhiingige Streuung (Extrinsischer GMR):Anhand des Ersatzschaltbildes in
Abbildung 2.13 erhilt man mit a = p'/p, b = p*/p fiir den GMR:

_ Pa—Pp _ (a —b)?
GME= Pp "= ala + dp,/d)(b+ dp/d)’

Hierbei ist d,, die Dicke der magnetischen, d die Dicke der unmagnetischen Schicht sowie p

(2.93)

der spezifische Widerstand der nicht—-magnetischen Schicht. Anhand experimenteller Daten
kann der Unterschied zwischen p! und p* abgeschiitzt werden. Fiir eine [Fe 3 nm | Cr
0.9 nm]y4¢ Schicht wird bei magnetischer Sattigung eine Widerstandsabnahme auf 55%
des Wertes im Nullfeld beobachtet. Wenn man annimmt, dass der Majoritdtswiderstand
p! vergleichbar ist mit p, so ist p* etwa um einen Faktor 6.5 groBer als p' . Dieses ist
aber nicht nur auf Streuung allein, sondern partiell auch auf den intrinsischen GMR mit
geringerer Zustandsdichte und verringerter Geschwindigkeit der Minoritétsladungstriager
durch Ausbreitung stehender Wellen zuriickzufiihren.

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben sind zwar in hohem Mafle inhomogen, aber
aufgrund der fehlenden ferromagnetischen Komponente ist ein Auftreten des GMR-FEffekts nicht
zu erwarten.
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Abbildung 2.13: Magnetische Vielschichtstruktur fiir antiparallele (a) und parallele (b) Magnetisierungs-
orientierung und Ersatzschaltbilder fiir die resultierenden Widerstinde der zwei Spinsorten. Die Grofle
des Widerstands ist durch die Fliche der Symbole angedeutet (aus [26]).

Der Tunnel-Magnetowiderstand (TMR)

Wird anstelle der nicht-magnetischen, leitfahigen Schicht zwischen zwei ferromagnetische La-
gen eine isolierende, wenige Atomlagen dicke Schicht gebracht, kénnen die spinpolarisierten
Elektronen diese Schicht quantenmechanisch , durchtunneln“, was zu dem sogenannten Tunnel—-
Magnetowiderstand (TMR) fiihrt. Diese Bauteile besitzen einen hoheren Grundwiderstand, den
man einfacher messer kann als den geringen Widerstand einer rein metallischen Komposition,
allerdings ist ihre Priparation ohne Materialdefekte schwierig.

Es existieren verschiedene Ansétze zur Beschreibung der Tunnelprozesse:

e Elastisches und inelastisches Tunneln: Beim elastischen Tunneln &ndert sich die Energie
des Elektrons nicht, beim inelastischen Tunneln gewinnt oder verliert das Elektron Energie.
Mogliche Prozesse fiir einen Energieiibertrag sind elementare Anregungen / Absorptionen
(Phononen, Magnonen, Plasmonen, ... ) wihrend des Tunnelprozesses.

e 1-dimensionales / 3—dimensionales Tunneln: In theoretischen Modellen wird oftmals aus
Griinden der Vereinfachung eine eindimensionale Potentialbarriere (Tunneln nur in eine
Richtung) angenommen. Es existieren aber auch Modelle mit dreidimensionaler Tunnel-
barriere.

e Rechteck-Potential bzw. beliebig geformtes Potential

e Zeitabhéngiges Tunneln / Zeitunabhéingiges Tunneln

Ebenso wie der GMR wird ein Auftreten des TMR-Effekts in den in dieser Arbeit untersuchten
Proben nicht erwartet.
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2.4.3 Der Kolossale Magnetowiderstand (CMR)

Der Kolossale Magnetowiderstandseffekt (CMR) tritt nur in Perowskit-Strukturen, wie z. B.
La; .Sr;MnOjs auf (siche Abb. 2.14), allerdings spielt bei der Erklirung dieses Effekts die
Perkolation eine wichtige Rolle. Da dieses Phinomen auch in den im Rahmen dieser Arbeit
untersuchten Silberselenid—Proben auftritt, muss dieser Effekt im Rahmen der theoretischen
Ubersicht auch betrachtet werden.

Mn
¢ — X lﬂ .' v ¥ (Kation)
ek La,
\ y | W sellene Erde

# y o
/ /I 4 (Anion)

Abbildung 2.14: Perowskitstruktur am Beispiel des LaMnOg(aus [26]).

Der Kolossale Magnetowiderstandseffekt (CMR) wurde zwar schon in den fiinfziger Jahren von
Jonker und van Santen [87] in gemischtvalenten Manganoxiden entdeckt, seine ganze Tragweite
allerdings erst spéter durch Kusters [88] und Helmolt [89] erkannt. Heute werden bei tiefen
Temperaturen AR/R(H)-Werte von mehr als 106 % erzielt.

Der CMR-Effekt tritt in der Ndhe der Curie-Temperatur Tc (Temperatur, bei der die ferro-
magnetische Ordnung im Material verschwindet) auf und beruht auf einer Ordnung des Spin—
Systems im Material durch das angelegte Magnetfeld, wodurch der elektrische Widerstand ver-
ringert wird. Fiir Temperaturen T' < T¢ liegt bereits ein geordnetes Spin—System vor, so dass
ein Magnetfeld keinen grofien Einfluss mehr auf die Ordnung nimmt, wiahrend fiir T > T¢ die
Energie des Magnetfeldes nicht ausreicht, um die thermisch induzierte Unordnung zu reduzieren,
so dass hier auch kein grofier Effekt mehr zu beobachten ist.

Der CMR-Effekt basiert hauptsichlich auf den folgenden drei Mechanismen [90]:

e dem Zener Doppel-Austausch—-Mechanismus zwischen zwei benachbarten Mangan-Tonen
[91],

e dem intergranularen spin—polarisierten Tunneln [92, 93, 94]

e einem Perkolations-Phidnomen ferromagnetisch—metallischer Doménen in einer antiferro-

magnetisch—halbleitenden Matrix [95, 97, 98]

Doppel-Austausch—Mechanismus

Im undotierten LaMnOj3 liegen nur Mn®+-Ionen vor, die in ihrer 3d-Schale je 4 Elektronen mit
parallelem Spin haben (Gesamtspin S=2). Daher ist LaMnOj isolierend und ordnet antiferroma-
gnetisch in einer fcc—Struktur, bei der das Mangan—Ion von einem Sauerstoff-Oktaeder umgeben
ist. Der Grundzustand der Mn-Ionen besitzt ein energetisch fiinffach entartetes 3d—Niveau, das
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durch das Kristallfeld in die tiefer liegenden ¢5,—Zusténde und die hoher liegenden e,~Zusténde
aufgespalten wird (Abb. 2.15).
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Abbildung 2.15: Aufspaltung der Energiezustinde eines Manganions in der Perowskitstruktur durch das
Kristallfeld sowie die Jahn—Teller—Aufspaltung (aus [26]).

Die to4-Elektronen sind schwicher hybridisiert und werden durch die Aufspaltung des Kristall-
feldes stabilisiert, so dass sie lokalisiert sind und den lokalen Spin darstellen. Auch die
eg—Elektronen werden von dieser Kopplung erfasst und bilden einen Isolator. Ein zusétzlicher
Shift der Zustinde kommt durch den Jahn—Teller-Effekt zustande [99].

Ersetzt man nun das La durch Sr, so erhélt man Mischkristalle, die fiir 0.15 < z < 0.5 kristallo-
graphisch stabil sind und in denen sowohl Mn3*- als auch Mn**-Tonen vorliegen. Der veriinderte
Tonenradius beeinflusst den Mn-O-Mn-Bindungswinkel, der entscheidend fiir die Beweglichkeit
der Elektronen ist.

Durch die Elektron-Fehlstellen in den e,~Orbitalen kénnen nun die entsprechenden Elektronen
der Mn?*-Ionen am Leitungsprozess teilnehmen. Das Uberschusselektron der Mn®*—Ionen kann
itber das dazwischen liegende Sauerstoff-Ton zum Mn**-Ton springen (Doppel-Austausch, siehe
Abb. 2.16). Die Wahrscheinlichkeit hierfiir hingt aufgrund der Hund’schen Kopplung insbeson-
dere davon ab, ob die lokalisierten magnetischen Momente parallel zum Spin des beweglichen
Elektrons ausgerichtet sind oder nicht. Theoretisch wurde dieser Sachverhalt von Zener [91], An-
derson [100] und de Gennes [101] im Doppel-Austausch—Modell dargelegt. Die wichtigste Konse-
quenz der Aufspaltung in Spin- und Ladungs—Bereiche ist die starke effektive Kopplung zwischen
dem Elektronen—-Spin der e,—Leitungselektronen und dem lokalen Spin der ty,-Elektronen, die
der Hund’schen Regel folgt. Die Austauschenergie Jy liegt fiir Manganate in der Gréenordnung
von 2-3 eV.

Der ferromagnetische Zustand ist bei maximaler kinetischer Energie der Leitungselektronen am
stabilsten. Wenn die Temperatur in den Bereich der ferromagnetischen Ubergangstemperatur
Te kommt, wird die Spin—Konfiguration zunehmend ungeordneter, was zu einem Anwachsen
des Widerstandes in der Niahe von T¢ fithrt. Dementsprechend sind die lokalen Spins durch ein
dufleres Feld leicht zu beeinflussen, was zu einem grofien MR—-Effekt fiihrt.

Spin—polarisiertes Tunneln

In polykristallinen Proben kann man das intergranulare spin—polarisierte Tunneln zwischen be-
nachbarten Kdrnern beobachten. Dieses tritt hauptsichlich bei geringen Feldstérken bis 100 mT
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Abbildung 2.16: Doppelaustauschmechanismus zwischen Mn3*- und Mn**-Ionen. Das Elektron des
Mn?*-Tons kann bei ferromagnetischer Anordnung der Atome iiber das Sauerstoffatom zum Mn**-Ton
springen (aus [26]).

auf und kann bei tiefen Temperaturen beobachtet werden [92, 93, 94]. Das Tunneln spin—
polarisierter Elektronen zwischen metallischen Partikeln wurde erstmalig 1972 von Gittleman
beschrieben [102]. Helman und Abeles schlugen darauthin ein Modell hierzu vor, in dem sie da-
von ausgehen, dass ein Elektron, das durch die Grenze zwischen zwei Kérnern mit antiparalleler
Spin-Einstellung tunnelt, eine Potentialbarriere der Héhe E,, iiberwinden muss [103]. Dadurch
unterscheidet sich die Tunnelwahrscheinlichkeit zwischen Koérnern mit antiparalleler Ausrich-

~En/kT Durch ein duBeres Magnetfeld werden

tung von der paralleler Koérner um einen Faktor e
die Korner parallelisiert, so dass die Tunnelwahrscheinlichkeit zwischen den Kérnern zunimmt.
Die Anderung des Widerstandes ist invers proportional zum Quadrat der totalen Spindichte an
der Fermi-Kante zusitzlich zur Polarisierung des Leitungsbandes [94], was sich in einem linea-
ren Abfall des Widerstandes bei geringen Feldstéirken (bis 0.3 T) und geringen Temperaturen

aullert.

Perkolation

Ein weiterer wichtiger Schritt bei der Erklirung des CMR-Effekts in Manganaten stellt der Per-
kolationsansatz dar. Innerhalb der Probe existiert eine inhomogene Verteilung von Bereichen mit
unterschiedlichen physikalischen Eigenschaften: ferromagnetische, metallische Bereiche in einer
antiferromagnetisch geordneten, isolierenden Matrix [104]. Experimentell wurde diese Theorie
1999 von Féth [95] und Uehara [105] bewiesen. Féth et al. zeigten in tunnelmikroskopischen
Leitfihigkeitsmessungen an Lag 7Cag sMnQO3, dass ein magnetisches Feld halbleitende Regionen
in metallische iiberfithrt (Abb. 2.17).

Ab einer bestimmten Feldstéirke resultiert das in einem perkolierenden leitfahigen Pfad durch
die Probe. Die Phasenseparation und die Verteilung der ferromagnetisch—metallischen Doménen
sind nicht direkt mit der Mikrostruktur der Probe korelliert [106, 107]. Diese intrinsischen Inho-
mogenitdten haben eine Gréfle von wenigen 10 nm und kénnen sogar in Einkristallen beobachtet
werden [105].

Die Ergebnisse vieler theoretischer Arbeiten geben die experimentellen Funde iiberraschend gut
wieder [108]. Becker et al. [106] zeigten, dass dieser Effekt nicht nur auf einen schmalen Tem-
peraturbereich rund um die Metall-Isolator-Ubergangstemperatur beschrinkt ist, sondern in
einem weiten Temperaturbereich auftritt. In Lag 7Srg 3sMnQOg wurden sogar bei 87 K in der fer-
romagnetischen Phase isolierende Regionen gefunden, die sich zwischen den ferromagnetischen,
etwa 21 nm grofien, Bereichen befinden. Mayr et al. [108] berechneten in einer theoretischen
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Abbildung 2.17: Perkolation in Lag7CagsMnQs: Tunnelmikroskopaufnahme an einem diinnen
Lag 7Cag.3sMnQO3z-Film (0.61pum x 0.61um) bei einer Grundspannung von 3 V. Die Farbe gibt die Cha-
rakteristik des Materials von metallischer Leitfdhigkeit (dunkel) zu isolierendem Verhalten (hell) wieder.
Die Aufnahmen wurden bei einer Temperatur knapp unterhalb von T¢ bei magnetischen Flussdichten
von 0, 0.3, 1, 3, 5 und 9 T (von links oben nach rechts unten) gemacht (aus [95]).

Studie die Wirkung der Perkolation auf die Leitfahigkeit von Manganaten mit mehreren vor-
liegenden Phasen innerhalb des Materials. Anhand des Modellystems Lag g7Cag.33sMnOg und
Lag.67Pbg.10Cag.23MnO3 zeigten sie, dass innerhalb des Perkolationsbereichs (Konzentration p,
bei der die Perkolation einsetzt) eine Variation von 5 % der Konzentration p der ferromagnetisch—
metallischen Filamente ausreicht, um den Widerstand des gesamten Netzwerkes um einen Faktor
500 zu reduzieren. Die Arbeiten von Kreutzbruck et al. an stickstoff-substituiertem LaSrMnOs,
in denen der Doppelaustauschmechanismus durch gezieltes Einbringen von Stickstoff an die Sau-
erstoffplitze untersucht wurde, haben das eben beschriebene Perkolationsverhalten des CMR
bestatigt [90].

2.4.4 Size—Effekt im Magnetfeld

Fin grundlegender Effekt eines Magnetfeldes auf die Bewegung der Elektronen in Materialien
ist deren Ablenkung von ihren geraden Bahnen auf Spiralbahnen, was sich in diinnen Schichten
ebenfalls auf den Widerstand auswirkt. Wie in Kapitel 2.3.3 dargelegt, fithrt die verstirkte
Streuung der Elektronen an Korngrenzen sowie den Oberflichen in diinnen Schichten zu einer
Erhohung des elektrischen Widerstandes. Beim Anlegen eines magnetischen Feldes werden die
Elektronen auf Spiralbahnen mit dem Radius r gezwungen:

r=—- —-sin(a). (2.94)

Dabei ist B die magnetische Induktion und « der Winkel zwischen B und kp. Stehen B und
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kp senkrecht zueinander, d. h. a = 90°, so bewegen sich die Elektronen auf Bahnen gleichen
Radius’

h kg

— .2 2.
e e B (2.95)
Die Kriimmung der Elektronenbahn beeinflusst die Haufigkeit von Streuprozessen an der Ober-

flache (siehe Abb. 2.18), was wiederum den spezifischen Widerstand p beeinflusst: p o< d/r..

e e

Abbildung 2.18: Bahnkriimmung im Magnetfeld beim Size-Effekt. Man erkennt, dass mit gréfer werden-
dem Magnetfeld der Bahnradius geringer wird, wodurch die Streuung der Elektronen an den Oberflichen
der Schicht reduziert wird.

Grosse [96] schitzte den Magnetowiderstand fiir schwache Felder (w, < w; mit w.: Zyklotron-
frequenz und w;: Stofifrequenz) ab, indem er den Weg der Teilchen im Magnetfeld berechnete,
was zu einer Anderung des Widerstandes im Magnetfeld proportional zum Quadrat der Beweg-
lichkeit 4 und der magnetischen Flussdichte B fiihrte:

(2.96)

B _ o) pl0) () sy

Wwr

p p(0)

mit der Beweglichkeit u = 7-e¢/m, der StoBfrequenz w, = 1/7 und der Zyklotronresonanzfrequenz
we = (e/m)-B. Durch den Size-Effekt tritt also in diinnen Schichten zusétzlich zum im jeweiligen
Material beobachteten Effekt ein negativer, in B quadratischer MR-Effekt auf.

Der Einfluss des Size-Effekts auf den elektrischen Widerstand kann allerdings nicht in allen
Materialsystemen direkt beobachtet werden, da der normale Magnetowiderstand in Metallen
diesen iiberlagert, so dass man zwar unter Umsténden ein langsameres Ansteigen des OMR bei
niedrigeren Feldern misst, den quadratischen Einfluss des normalen MR—Effektes aber nicht von
dem des Size-Effektes unterscheiden kann. Klassische Modellsysteme, an denen der Size-Effekt
demonstriert wurde, sind Metalle mit geringem OMR, wie z.B. Wismut.

2.4.5 Schwache Lokalisierung im Magnetfeld

Wie in Kapitel 2.3.4 dargelegt wird, erhdht die kohédrente Riickstreuung von Elektronen den
Widerstand eines Materials.

In einem Magnetfeld wird die Phasenkohirenz der beiden kohérent zuriickgestreuten Partial-
wellen geschwécht oder ganz zerstort. Umlaufen die beiden Teilwellen eine Fliche F', die vom
magnetischen Fluss ¢ durchdrungen wird, ist die relative Anderung der beiden Phasen (2e/h)d.
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Der Faktor 2 rithrt daher, dass die beiden Partialwellen die Fliche zweimal umlaufen, was auch
als die Umrundung zweier Teilchen mit der Ladung je eines Elektrons, analog zur Ladung 2e in
der Supraleitung, gedeutet werden kann.

Aufgrund der statistischen Natur der Diffusion existieren fiir eine Diffusionszeit ¢ eine ganze Rei-
he von Moglichkeiten, einen geschlossenen Pfad zu durchlaufen. Dies kann iiber ein Interferenz—
Experiment mit einem zylindrischen Film in einem Magentfeld parallel zur Zylinderachse beob-
achtet werden. Die Verinderung der Phase zwischen den Komplementirwellen ist ein Vielfaches
von 2e¢/h (¢ = Fluss in der Zylinderebene). Der Widerstand in dem Zylinder oszilliert dann
mit einer Flussperiode von ¢ = h/(2e).

In einem diinnen Film in einem senkrechten magnetischen Feld umschlieflen die Partialwel-
lenpaare Flichen zwischen —2D¢ und 2Dt. Nach einer Zeit ty = h/(4deDH) wird die grofite
Phasenverschiebung grofler als 1, so dass die Interferenz sowohl konstruktiv als auch destruktiv
ist und im Mittel verschwindet. Die Leitfahigkeitskorrektur in einem Feld H wird also berechnet
iiber das Integral der Intensitit von 7¢ bis tp:

ty

Al(H) x /Ikohdt o —

70

62

212k

log(t /7o) (2.97)

Wichtig ist dabei, dass nur die Amplituden der gestreuten Wellen interferieren und keine Inter-
ferenz zwischen Originalwelle und gestreuter Welle stattfindet. Ebenso ist die Kohérenzlinge,
d.h. die Lange, iiber die ein Wellenpaket definiert werden kann (hvp/(kgT)) bei den tiefen Tem-
peraturen, bei denen der Effekt beobachtet wird, viel kleiner als die inelastische freie Weglinge
vp7; (sonst befindet man sich nicht mehr im Bereich, in dem Quanteninterferenz an Defekten
beobachtet werden kann).

Quantitativ bewirkt ein Anlegen eines magnetischen Feldes eine destruktive Interferenz im
Endzustand —k. Aber in der Umgebung von —k ist die Interferenz fiir die Zustinde —k + q
konstruktiv, wenn ¢ auf Landau-ihnlichen Kreisen mit (hq)?/(4m) = hw.(n + 1/2) (mit w,:
Zyklotron-Frequenz) liegt. Abbildung 2.19 zeigt die erlaubten Zustéinde als Funktion von ¢. Der
Durchmesser der Fliche, in der kohirente Riickstreuung stattfindet, verringert sich mit der Zeit
wie (Dt)~'/? und die kohirente Riickstreuung verschwindet komplett, wenn die Fliche vollig
innerhalb des ersten LandauKreises mit Durchmesser (2¢H/E)'/? liegt. Dies ist der Fall in
Feldern der GroBenordnung H = h(4eDt).

Wenn ein Magnetfeld H angelegt wird, wird der Beitrag der kohérenten Riickstreuung im Zeit-
intervall zwischen 79 und ¢y = h/(4eDH) integriert. Wenn das Feld von H' zu H” reduziert wird,
entspricht die Anderung des Widerstandes dabei dem Beitrag der kohiirenten Riickstreuung
im Zeitintervall ¢z und tg». In einem sehr starken Feld ist die kohérente Interferenz vollig
unterdriickt.

Eine Reduktion des magnetischen Feldes erhoht die kohirente Riickstreuung und damit den
Widerstand.

Wenn ty grofler wird als die inelastische Lebensdauer der Leitungselektronen, H < H; =
h/(4eD;), ist die Kohdrenz zerstort und der Widerstand verringert sich. Da das Magnetfeld
dadurch dem System eine Zeit ¢ty aufprigt (also eine weitere Dekohérenzzeit), konnen alle cha-
rakteristischen Zeiten 7, iiber magnetische Feldstirken H, ausgedriickt werden:
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H=0 H=Hy>0

;.

tety

. ®
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t=16t,

Abbildung 2.19: Riickstreupunkt eines Elektrons in der Nihe des Zustands —Fk in feldfreiem Raum
(links) und bei Anwesenheit eines endlichen Magnetfeldes H. Der Punkt zeigt eine endliche Ausdehnung
7 /(Dt), die mit der Zeit abnimmt. In einem magnetischen Feld ist die Kohirenzbedingung modifiziert
und nur die Zustdnde IZ, die auf ,,Landau“—dhnlichen Kreisen liegen, tragen zur kohirenten Riickstreuung
bei. Fiir lange Zeiten t schliefien sich die beiden Bedingungen gegenseitig aus, da der Punkt innerhalb
aller ,Landau“—Kreise liegt und die kohirente Riickstreuung verschwindet ab einer Zeit tg = h/(deDH).
Der Widerstand entspricht einer Integration der Intensitidt der kohérenten Riickstreuung im Zeitintervall
To < t < tg (aus [20]).

T Hy = h/(4eD) (2.98)
Die Anderung des spezifischen Widerstandes im Magnetfeld ist durch die individuellen Abhingig-
keiten der Dephasierungsmechanismen sowohl temperatur- als auch dimensionsabhingig. Fiir

den MR in drei Dimensionen berechneten Lin, Fukuyama Larkin und Altshuler [19, 109, 110,
111]:

S 3 (o= 0 - ()] (5) s ()

e |eB 4B 1
R 7(,/ Bso [m(\/t_—\/f)+\/¥—\/—t+1]>

(2.99)

mit

_ 3By
2(2Bso — By)’

39" upB
4eD(2Bso — By

t

2
1
], te=t+ (117 (2.100)

1 4 1
By = B;+ By, By = B;+ §B0+ ngo, By = By+ ?(2BSO —By)(1£+/1—7). (2.101)

€

Dabei ist g* der Land-Faktor und pup das Bohrsche Magneton. Die Funktion f; wurde von
Kawabata exakt ermittelt [112], eine Ndherung wurde von Baxter et al. berechnet [113]:
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f3(y) =2 {H_\/ﬂ B [<%+$)_1/2+ <%+§)—1/z

Der Term Brorkin(T) f3(B/By) enthélt den Beitrag der supraleitenden Fluktuationen nach Maki-
Thompson, der fiir schwache Felder 4eDB < 3nkp(T — T¢) berechnet wurde und in hoheren
Feldern konstant ist [114].

1 1\ %2
—(2.03+ = 2.102
"1 ( * y) ( )

In zweidimensionalen Proben vereinfacht sich die obige Formel. Hikami et al. [115] berechne-
ten die Anderung der Leitfihigkeit einer zweidimensionalen Probe bei einem senkrecht zum
angelegten Strom verlaufenden Magnetfeld Ao w (B, T) [63, 116]:

2 [3 /1 B 1 B\ 1 (1 Bs B2
= _— |+ 2] — A Y/ (. A 2
AoLwe = 55y [21/’ <2+ B) ¢<2+ B) 2 <2+ B) "\ BB7

Dabei ist 1(z) die Digamma—Funktion [117] und

(2.103)

By = By + Bsop + Bg
By = Bi(T) + 3Bso + 2Bs (2.104)
By = Bi(T) + 2Bs

In den in dieser Arbeit untersuchten Proben wird die magnetische Streuung aufgrund der hohen
Reinheit der verwendeten Materialien vernachlissigt und damit wird Bg = 0. B; bezeichnet den
Beitrag der inelastischen Streuung, in dem die inelastische Elektron—Elektron—Streuung und
die Elektron—Phonon—Streuung enthalten sind. In unserem Fall lisst sich dieser Beitrag, wie
im experimentellen Kapitel niher dargelegt werden wird, auf die Elektron—Phonon—-Streuung
reduzieren.

Fiir ein Feld, das parallel zum durch die Probe flielenden Strom ausgerichtet ist, findet sich
fiir die Anderung der Leitfihigkeit im Magnetfeld nur eine Stérungsrechnung von Altshuler
und Aronov in der Literatur [118]. Darauf aufbauend entwickelte Markievicz einen genaueren
Ausdruck fiir die parallele Leitfdhigkeit o), der die korrekte Formel fiir die Ndherungen geringer
Felder liefert [119]:

2 T3 B d*7 B? 1 B d?>7 B? d*>7 B?
o (B,T) = 09 + — [—ln(2+ T >—§1n<—3+ il )—ln<1—|— il ﬂ

om2h |2 \ By ' 12¢0Bo By ' 12¢4Bjg 12¢0Bo
(2.105)
Dabei ist d die Dicke der Probe und ¢y = h/2e das magnetische Flussquantum

(2.06783372 - 10~15 Wb), die restlichen GréBen sind wie in Gleichung 2.104 gegeben.

Bei der spéteren Auswertung des Anteils der schwachen Lokalisierung am Verlauf der Magneto-
resistenz werden aufgrund der Dimension des Dephasierungsprozesses die zweidimensionalen
Formeln 2.103 und 2.105 fiir den Fit der Leitfihigkeitsinderung eingesetzt.
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2.4.6 Der Lineare Magnetoresistive Effekt (LMR)

Das Hauptthema dieser Arbeit ist der sogenannte ,lineare Magnetoresistive Effekt“ (LMR), zu
dessen Erklarung mehrere theoretische Modelle vorgeschlagen wurden, unter anderem ein Quan-
tenphénomen. Die von Xu et al. in AgssSe und Ags sTe beobachtete lineare Abhéngigkeit des
Widerstandes vom angelegten Magnetfeld bei hohen Feldstéirken [2] konnte mit den bisherigen
Modellen aber nicht zufriedenstellend beschrieben werden.

Vor Xu beobachtete Peter Kapitza bei hoheren Feldern und Temperaturen zwischen 80 K und
290 K erst in Wismut, dann auch in anderen Metallen einen linearen MR-Effekt [120, 121], der
zu dem sogenannten linearen Kapitza Gesetz fithrte. Lifshitz und Peschansky erklirten 1958
dieses Verhalten [122], indem sie die Elektronenbahnen in einem duferen Magnetfeld klassisch
berechneten. Unter der Annahme offener Fermi-Flichen (was fiir die meisten Metalle zutrifft)
leiteten sie her, dass fiir bestimmte Winkelbereiche R ~ H? gilt, fiir polykristalline Proben man
hingegen R ~ H findet. Das erklirte zwar die Messungen von Kapitza an Metallen theoretisch,
allerdings fehlte dabei die Erkldrung des linearen Magnetowiderstands in Materialien mit ge-
schlossenen Fermi—Flichen, wie in Alkali- und Halbmetallen, wobei Wismut selbst sehr kleine
geschlossene Fermi-Flichen mit einer Elektronen-Konzentration von 107 cm™32 hat.

A. Abrikosov entwickelte spéter eine allgemeine Theorie galvanomagnetischer Phinomene in
isotropen Metallen [123] und erhielt unter der Annahme, dass sich die Elektronen nur in einem
Landau-Band aufhalten, eine lineare Abhingigkeit des MR vom &dufleren Feld, die er allerdings
aufgrund des stattfindenden Mechanismus’ ,, Quanten-Magnetowiderstand“ (QMR) nannte:

N;H 1
1, R=— (2.106)

Pzx = = —3
Pyy mn2ec nec

mit N;: Dichte der Streuzentren, n: Elektronendichte, R: Hall-Konstante.

Damit Gleichung 2.106 erfiillt ist, miissen zwei Bedingungen erfiillt sein:

7\ 23
n K <6—> und T K

o (2.107)
Die erste Ungleichung fordert n =~ 10'® ¢cm ™2 fiir ein Magnetfeld von etwa 10 T; Wismut besitzt
eine Ladungskonzentration von etwa n ~ 10'7 cm™3. Die zweite Ungleichung ist aufgrund der
geringen effektiven Masse m* ~ 1072mg (mg: Ruhemasse des Elektrons) von Wismut bis zu
Temperaturen von etwa 1000 K erfillt, so dass die Messungen von Kapitza anhand dieser Theorie
erklirt werden konnten.

Es wurde anfangs vermutet, dass die von Xu et al. [2] veroffentlichten Messungen an Silberchal-
kogeniden ein weiteres Beispiel fiir den QMR sein kénnten. Der lineare MR—-Effekt erstreckt sich
aber von 1073 T bis 5.5 T in einem Temperaturbereich von 4.5 K bis 300 K, d.h. die zweite
Bedingung in Gleichung 2.107 ist nicht erfiillt. A. Abrikosov entwickelte nun in einer weiteren
theoretischen Arbeit [10] zur Beschreibung dieses Verhaltens ein Modell eines 2-Komponenten—
Systems, bei dem die halbleitende Matrix eine verschwindend kleine Bandliicke besitzt. Dabei
setzte er inhomogene Proben, die Silber—Cluster enthalten sowie einen Halbleiter ohne Ener-
gieliicke mit linearem KEnergiespektrum voraus.

Die zunehmende Beweglichkeit der Silberionen im Silberselenid bewirkt eine erhebliche Unord-
nung im Material, die im Leitungs- und Valenzband zu Einschniirungen fiithrt. Dabei kénnen
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sich die Béander iiberlappen, wodurch das Material metallisch wird. Die nicht-stéchiometrische
Verbindung kann somit nicht mehr wie ein Halbleiter betrachtet werden, dessen Bénder mit La-
dungstrigern dotiert wurde, sondern es muss von einer anderen Phase ausgegangen werden, die
eher einem Halbleiter ohne Energieliicke gleicht. Anschaulich kann man sich darunter ein Mate-
rial mit direkter Energieliicke vorstellen, das bei T=0 K ein vollstindig gefiilltes Valenzband und
ein leeres Leitungsband hat. Aufgrund der geringen effektiven Masse der Ladungstriger scheint
das Energiespektrum in beiden Béndern linear.

Der spezifische Widerstand in inhomogenen Halbleitern mit verschwindender Energieliicke wird
nach Abrikosov [10] linear zum Feld H sowie zusitzlich temperaturunabhéngig:

1 (& \ NH
mit der Elektronengeschwindigkeit v und der ,, Umgebungs—Dielektrizitdtskonstanten“ €., der
Atomriimpfe.

Trotzdem zeigen die experimentellen Daten [2] eine Temperaturabhingigkeit, bei der der Wi-
derstand von 4.5 K bis 300 K etwa um das Dreifache abnimmt.

Phononenstreuung wiirde allerdings eine Zunahme des Widerstandes bewirken, so dass dieser
Effekt nicht durch diesen Mechanismus bedingt sein kann, sondern einer Anderung der Dotierung
(ng) zugeschrieben wird, was auch durch die Abnahme der beobachteten Hall-Konstanten und
des spezifischen Widerstandes mit steigender Temperatur etwa 60 K bis 70 K bestétigt wird.

1999 erweiterte Abrikosov seine Theorie des Quanten—Magnetowiderstandes auch fiir geschichte-
te Halbmetalle [124] und fand fiir den spezifischen Widerstand ebenfalls eine lineare Abhéngig-
keit:

N;H sinh(1/0)

= . . 2.109
paa nn3ec cosh(m/6) + cosh(m/0) ( )

Dabei sind m = p/t (u: chemisches Potential), 8 = T/t (T: Temperatur) und 2¢ die Bandweite.

2.4.7 Erklarungsversuch des LMR mittels Effective Medium Approximation

Einen vollig davon abweichenden neuen Ansatz zur Erklédrung des linearen Verhaltens des Wi-
derstandes in Silberchalkogeniden machten die Gruppen um Guttal und Stroud [11], Bulgadaev
[13] und Magier und Bergmann [14]. In einer klassischen Ann&herungen an eine ,effective medi-
um approximation“ modellierten sie ein 2-Komponenten—System und sagten eine Abhéngigkeit
des LMR vom Volumenanteil des Silberiiberschusses voraus.

Die ,effective medium approximation (EMA) ist eine Methode, makroskopisch inhomogene
Medien mit 6rtlich verdnderlicher Leitfihigkeit o und dielektrischer Konstanten € zu behandeln.
Viele Materialien gehoren dieser Materialklasse an, beispielsweise Metall-Isolator—Proben oder
Metall-Supraleiter—Proben, bei denen eines der beiden Materialien oder beide in Kérnerform
vorliegen.

Die Anfinge der EMA gehen auf Bruggemann [125] und Landauer [126] zuriick, welche die
Leitfihigkeit einer inhomogenen Mischung zweier Materialien berechneten, indem sie die effektive
Leitfihigkeit o, des Gesamtsystems aus den Leitfahigkeiten der Einzelkomponenten bestimmten.
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Dabei betrachteten sie zwei kristalline Medien mit den Leitfdhigkeiten 04 und op, die homogen
miteinander gemischt sind, wobei die einzelnen Kristallite von makroskopischer Gréflenordnung
sind, so dass die fiir makroskopische Systeme giiltigen Regeln (d.h. klassische Maxwell’sche
Gleichungen und Ohm’sches Gesetz) angewandt werden konnen. Der Anteil des Materials A
wurde mit p, der des zweiten mit 1 — p angenommen. Unter der Annahme, dass die einzelnen
Kristalle sphérisch geformt sind und sich so verhalten, als seinen sie in ein homogenes Medium
eingebettet, dessen Leitfahigkeit der der Gesamtmischung o, entspricht, erhielt Landauer fiir die
effektive Leitfahigkeit [126]:

0 = 73(1-p) = Vo + Bp—oa + [(B1—p) — o + (Bp—1)oa)’ +8oars]? (2.110)

In den folgenden Jahren wurde dieser Ansatz weiterentwickelt [127] und auch dazu benutzt, die
Hall-Konstante [128] sowie das magnetoresistive Verhalten [129] von Proben dieser Zusammen-
setzung vorherzusagen. Dabei wurden schwach nicht-lineare leitende [130], stark nicht-lineare
leitende Kompositionen [131] sowie lineare Proben behandelt, deren Bestandteile durch einen
nicht—skalaren Leitfahigkeitstensor charakterisiert sind [129, 132]. Letztere Betrachtungen waren
notig, um die nicht—skalare Leitfihigkeit beim Anlegen eines magnetischen Feldes zu berechnen
[128, 129, 132, 133].

Da in realen Materialien die Einschliisse selten rein spérische oder elliptische Geometrie auf-
weisen, wurden Verallgemeinerungen der Theorie fiir unterschiedlich geformte Einschliisse im
Matrixmaterial hergeleitet [132, 134, 135].

Eine grundlegende Herleitung der Theorie, in der auch der Fall betrachtet wird, dass die Kérner
des einen Materials innerhalb des anderen einen durchgehenden Pfad bilden — also sogannte
»Perkolation® vorliegt — findet sich bei David Stroud [136]. Er betrachtet zunéchst eine zufillige
Mischung zweier Arten von Kornern A und B mit den skalaren Leitfdhigkeiten o4 und op, die
einen Anteil p und 1 —p am Volumen der Gesamtprobe einnehmen. Um die effektive Leit{ihigkeit
dieser Mischung zu berechnen, wird wie bei Landauer und Bruggemann angenommen, dass jedes
Korn anstatt in seiner tatsichlichen Umgebung in einem homogenen effektiven Medium der
Leitfihigkeit o, eingebettet ist. Weiterhin wird angenommen, dass jedes Korn spéhrisch geformt
ist, was bei kompakten Kérnern ndherungsweise auch der Fall ist. Das elektrische Feld innerhalb
eines Korns ¢ ist dann gleichférmig und gegeben durch:

30,

E: _
Oai + 20,

in —

E (2.111)
wobei 0; = 04 oder op und Ej das elektrische Feld in weiter Entfernung des Korns ist, d.h. das
Feld, das in einem homogenen effektiven Medium der Leitfahigkeit o, herrschen wiirde.

Die Selbstkonsistenz—Bedingung, die von der EMA gefordert ist, besagt, dass das mittlere elek-
trische Feld innerhalb des Korns gleich dem Feld innerhalb des homogenen Materials Ey sein
muss, beziehungsweise:

30, 30,
pEy———+ (1 —p)Ey

=F 2.112
o4+ 20, 0 ( )

op+ 20,

Das elektrische Feld Ey kann weggekiirzt werden und man erhélt die bekannte Form:
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oA — O )03—08

_ -0 2.113
P P ( )

op + 20,

Fiir zwei spezielle Fille ist die EMA besonders interessant:

e 0,4 endlich und og = 0: Metall-Isolator—Gemisch

e 04 endlich, o — oco: Metall-Supraleiter—Gemisch

In beiden Féllen liefert die EMA singulire Eigenschaften bei der Perkolationsgrenze p.
Im ersten Fall (Metall-Halbleiter) findet man:

oe =10 p<p
Y ¢ (2.114)
Oc = §(7A(p - pc) D> Pe
Im zweiten Fall (Metall-Supraleiter) gilt:
— -1
0e = 508(pc — p) P < Pe (2.115)

T = OO P> Pe

In drei Dimensionen und annihernd sphirischen Kérnern ist p. = 1/3. Im Allgemeinen kann in
d Dimensionen und bei Vorliegen kompakter Korner p, mit 1/d angesetzt werden. Fiir andere
Kornerformen oder eine Verteilung der Formen kann die Vorhersage der EMA stark variieren
[132].

Die bisherigen Formeln wurden fiir den elektrischen Transport bei Gleichstrom hergeleitet, sie
sind aber nicht nur auf die elektrische Leitfihigkeit eines inhomogenen Leiters beschriankt, son-
dern kénnen auf jeglichen effektiven Transport angewandt werden, der ein wirbelfreies antreiben-
des Feld mit einem divergenzfreien Strom verkniipft, wie z.B. bei der thermischen Leitung, wo
der negative Temperaturgradient den Wirmefluss angibt, oder bei einem inhomogenen magneti-
schen Material, wo das magnetische Feld H mit der magnetischen Induktion B verkniipft ist. Im
letzteren Fall ist der effektive Transportkoeffizient durch die effektive magnetische Permeabilitét
1 gegeben.

Die EMA kann auch fiir geringe Frequenzen verallgemeinert werden, wenn die relevanten Felder
ausreichend lange Wellenlingen aufweisen [136].

Auch das ungewohnliche magnetoresistive Verhalten von Ags5Se [2, 3, 22] kann zum grofien
Teil mit der EMA erklart werden.

Guttal und Stroud [11, 137] erforschten theoretisch den Zusammenhang zwischen dem Magneto-
widerstandsverhalten und dem Hallwiderstand einer inhomogenen Probe in einem magnetischen
Feld und fanden einen linearen Anstieg des MR-Widerstandes unter bestimmten Voraussetzun-
gen, womit das uniibliche Verhalten in AsSe teilweise erklirt werden kann.

D. Stroud generalisierte 1975 als erster die EMA so weit, dass damit inhomogene Medien mit
Kristallen beliebiger Form und Orientierung sowie Leitfihigkeitstensoren beliebiger Symmetrie
behandelt werden konnten [132]. Dabei wurde erst eine Integralgleichung fiir das elektrische Feld
im Medium entwickelt, die dann ndherungsweise entkoppelt wurde, was den Mittelwertbildungs-
charakter der EMA verdeutlicht.
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Die formale Herleitung der Theorie nach Stroud [132] geht von einem inhomogenen Medium mit
Volumen V' aus, das von der Oberfliche S umbhiillt ist. Der ortlich verinderliche Leitfahigkeit-
stensor ist charakterisiert durch (%), wobei der Leiter ein zufélliges Medium ist, in dem Sinne,
dass der Mittelwert (6(Z)) unabhingig von der Position Z ist.

Zusitzlich wird die ,ergodische“ Annahme gemacht, dass ein Konfigurationsmittelwert dqui-
valent zu einem Volumenmittelwert ist, also (6) = V! [i, 5(Z)d’z, so dass alle Mittelungen
explizit als Volumenmittelungen durchgefiithrt werden konnen.

Die messbaren Transporteigenschaften des Leiters sind durch einen effektiven positions-
unabhingigen Leitfihigkeitstensor &, gegeben. Wenn ein konstantes elektrisches Feld Ey an den
Leiter angelegt wird, das ein skalares Potential ®(Z) = —Ej - # auf der Oberfliiche S erzeugt,
wird &, definiert durch:

—

(J) = 6e(E), (2.116)
wobei J die Stromdichte und (E) = E; das angelegte Feld ist (Ohm’sches Gesetz).
Um 6, anzunihern, wird (%) um eine konstante Referenzleitfahigkeit o entwickelt:
6(%) = 60+ d6(Z). (2.117)

Damit folgt fiir die Stromdichte

(J) = 60(Eo) + (66 E). (2.118)

Fiir die Berechnung von &, ist demnach eine gute Ndherung von (§o

)
Mit den Gleichungen der Elektrostatik V-J =0, V x E = 0 und J(Z) = 6(Z)E(Z) muss das
elektrostatische Potential ®(Z) folgender Gleichung geniigen:

V- 6(Z)V®(Z) = 0. (2.119)
Die Substitution 2.117 fithrt zu dem Randwertproblem

V- 6,V®(Z) = -V -066(Z)VO(Z) inV

- 2.120
G(Z,7') =0, 7 auf S ( )
Mit Einfithrung der Green’schen Funktion G(Z, '), die durch
= A AN - .
\Y _'UQVG((II:’II) = qé(x_) ) inV, (2.121)
D(F) =Do(¥) = —Fy- & auf S
gegeben ist, kann ®(Z) geschrieben werden als
B(7) = Bo(7) + / G(7, 7)Y - 05(F)V'D(F ). (2.122)
v

Partiell integriert und nach Bildung des Gradienten auf beiden Seiten der Gleichung erhélt man
mit 0.J(Z) = 66(Z)E(&) wnd G(Z,7) = G(Z, 7):
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B(@) = By — / 6J(#) - VIV C(E, ) (2.123)

Gleichung 2.123 kann in einer kompakteren Form geschrieben werden:
E(#) = Ey + / &PrG(z,2)66(2)E(T) (2.124)

wobei der Tensor G(Z,Z') definiert ist durch:

G(z, @) 0 0

= —G(z, 7 2.12
5ar 90,05 (2:125)

Die exakte formale Losung fiir &, folgt nun mit 2.124 aus
§6(Z)E(Z) = 66(2)Eq + 66(Z) / PzG(Z,7)66(Z)E(Z)(T). (2.126)
Durch die Definition eines Tensors x (%)

§6(Z)E(Z) = (Z)Ey (2.127)

erhalt man:

L(F) = 66(F) + 06 () / &' C(E, )T, (2.128)

Vergleicht man nun die Gleichungen 2.116 und 2.118 mit 2.127, erhilt man

Ge =60+ (X) (2.129)

Damit ist das Problem darauf reduziert worden, (¥) zu berechnen.

Die Berechnung von (x) hingt von dem genauen Charakter der Inhomogenitéiten innerhalb des
betrachteten Materials ab. Stroud betrachtet in seiner Theorie ein polykristallines Material, das
aus einer zufilligen Anordnung aus Zellen oder Kristalliten besteht, die jeweils individuell rein
sind und wohldefinierte Transportkoeffizienten haben. Die Kristallite kénnen in Form, Gréfe,
Komposition und Orientierung der kristallographischen Achsen voneinander abweichen.

Wenn Z im i—ten Kristalliten mit Volumen v; liegt, kann Gleichung 2.128 geschrieben werden
als:

(E) = 661 + 06, / B T, 7T + 664
1%

Ui

/ &E3rG(Z, 7)) (), (2.130)

—v;

wobei 06; = 6; — 6¢ (mit 6;: Leitfiahigkeitstensor der i—ten Zelle). Die Naherung besteht nun
darin, das letzte Integral in 2.130 durch seinen Mittelwert zu ersetzen, wodurch in Gleichung
2.130



wird fiir Z in der i—ten Zelle. Gleichung 2.131 ermoglicht es, x(#) durch (x) zu berechnen, das
wiederum aus x(#) bestimmt werden kann. Die Niaherung 2.131 héngt nun von der Wahl der
Referenzleitfahigkeit o¢ ab. Die beste Wahl fiir diese Grofie ist der selbst-konsistente Wert (d.h.
das elektrische Feld im Inneren eines Kristalliten ist gleich dem Feld, das in einem &ufleren
homogenen Medium in weiter Entfernung des Kristalliten herrschen wiirde), so dass

(x)=0 (2.132)

Damit und mit Gleichung 2.129 wird 6, = .

Im Endeffekt wird das Medium, das jeden Kristalliten umschlief3t, durch ein selbst—
konsistent bestimmtes effektives Medium ersetzt.

Die hierdurch definierte Ndherung kann im Prinzip auf Proben angewandt werden, die aus
Kristalliten beliebiger Form mit Leitfihigkeitstensoren beliebiger Symmetrie bestehen.

Wenn die Korner durch Ellipsoide angenéhert werden kénnen, fithrt die Ndherung 2.131 zu einem
X(Z), das in jedem Korn gleichférmig ist und &, kann in einer sehr kompakten Form bestimmt
werden.

Dazu wird 2.131 in 2.130 eingesetzt. die beiden Integrale in 2.130 partiell integriert und die
Randbedingung in 2.121 eingesetzt, was zu

quﬁ = 50?/3 — b0} /de'aiG(x,x')ng X (Xfﬁ— <X>55) (2.133)
s =

fithrt. Dabei ist x; der Wert von x(Z) fiir  im i~ten Korn und nj eine Komponente von 7/, dem
Einheitsvektor der Auflenseite der Oberfliiche S’. In Gleichung 2.133 bezeichnen die griechischen
Indizes kartesische Kompenenten und iiber wiederholte Indizes wird summiert. Im Grenzfall
eines groBen Volumens geht G(Z, #') iiber in die Green’sche Funktion des freien Raums, wodurch
Gleichung 2.121 und die Randbedingung G(Z, ') — 0 wenn | — Z'|— oco. Dadurch ist G(Z,7")
nur noch eine Funktion von Z — Z’. Das Oberflichenintegral ist dann konstant, unabhingig von
Z und wird zu:

Xi = 06 + 66;0(x%: — (X)), (2.134)
wobei
6 _ 9 iz — #ynhd?
e = —f%G(x — x')n'ﬁd z. (2.135)
S

Lost man 2.134 fiir x; in Einheiten von (x), erhilt man:

%= (1—66,13)1o6;(1 — Tu(R)), (2.136)
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wobei 1 die 3 x 3 Einheitsmatrix ist.

Nun kann Gleichung 2.136 gemittelt und fiir (x) gelost werden. Das Ergebnis kann in 2.129
eingesetzt werden, was zu

6o =60+ (1 —d6T)"HYy (1 — 66T) 166 (2.137)
mit
(1—-061)~ 1) = ‘/1131 VLS (1 = d6,15) 7t
(i —061)7166) = lim V'3, vi(1 — 66;1) "6
fiihrt.

Die Selbstkonsistenzbedingung ist definiert durch

(1—06T)"66) =0 (2.138)

Wenden wir nun die EMA auf ein leitfihiges polykristallines Metall in einem magnetischen Feld
H = H2 an. Nun ist &, kein Skalar, sondern ein Tensor der Form [146]:

Oeaxx Oexy 0
Ge=| Ocyr Oeyy O (2.139)
0 0 Oe,zz

Hierbei gilt aus Symmetriegriinden o¢ y; = —0¢ gy Und 0¢ yy = ¢ zz. Gleichung 2.121 kann nun
fiir G(z — z') berechnet werden, indem eine Skalentransformation mit dem Ergebnis

! ! ! _1/2
Gz, @) ! x <($ —) oy o )2) (2.140)

4770'6,9690((76,22)1/2 Ocxx Ocxx Oe,zz

eingesetzt wird. Das Oberflichenintegral 2.135 kann fiir die Elemente von r ausgewertet werden.
Wenn die Kristallite beispielsweise sphérisch sind, erhalten wir eine diagonale Matrix ' mit den
Matrixelementen

soo—1
M. =t (1 — (1 - )22

o1
me = Fyy = —% (Fzz + ( L 172 Sln\/g\/g>7

O'e,xxo'e,zz)

wobei € = 1 — 0, 42/0c ... Die Gleichungen aus 2.141 kénnen dann in die Selbst—Konsistenz—
Bedingung 2.138 eingesetzt werden, um die Gleichungen fiir o, ;4, 0¢ 4y und o, ., zu erhalten.

Zur Vereinfachung machen Guttal und Stroud die Annahme, dass die Kristallite als Kugeln
angenihert werden kénnen und der Radius der Kugeln keine Auswirkungen auf die Transport-
eigenschaften des Materials hat, solange er im Vergleich zu den Probenabmessungen klein genug
ist [11]. Dann kann die Probe durch einen passenden Leitfihigkeitstensor beschrieben werden.
Fiir einen inhomogenen Halbleiter, in dem die beiden Komponenten A und B unmagnetisch sind,
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allerdings Ladungstriger von entgegengesetztem Vorzeichen haben, sind in einem magnetischen
Feld die Komponenten des Leitfahigkeitstensors fiir die Komponente A gegeben durch:

TA0
OAgxx = OAyy = T h2 | (2.141)
hoa
OAgy = —0Ayz = I—i——f’zO?’ OAzz =0AQ |- (2.142)

Dabei ist 04 die Leitfihigkeit im Nullfeld und h = wata = paH/c ein magnetisches Feld,
das iiber die Zyklotronfrequenz wa = g4 H/(m*c), die Relaxationszeit 74 und die Mobilitit der
Ladungstriger im Material A p1g4 = g474/m* mit der Ladung g4 und der effektiven Masse m’
gegeben ist. Alle anderen Komponenten des Tensors 64 sind Null. Analog wird fiir das Material
B definiert:

opolk
OBan = OBy = % : (2.143)
khopo(k
OBay = —OByz = H—Bikig(h?)’ OB,z2 = 0B | - (2'144)

Damit beschreiben op und o4 einen Leiter mit freien Ladungstrigern, aber mit einer Mobilitét
uB = kpa.

Abhéngig von k konnen damit zwei Modelle behandelt werden:

e Modell I: opo/oao =| k| Damit haben die beiden Komponenten die gleiche Ladungs-
tragerdichte, so dass das Verhéltnis ihrer Nullfeld—Leitfihigkeiten gleich dem Verhiltnis
ihrer Mobilitdten ist.

e Modell II: In diesem Modell liegen in den Komponenten A und B unterschiedliche La-
dungstrigerdichten vor. Damit wird n4 =|k| np angenommen und o4 = op,, wodurch
up = kpa wird, wie in Modell 1.

In einem realen Halbleiter mit positiven und negativen Ladungstridgern sollten sowohl die La-
dungstrigerdichten als auch die Beweglichkeiten in den beiden Materialien unabhéngig vonein-
ander verdndert werden kénnen — also entspricht keines der beiden Modelle der physikalisch
vorliegenden Realitét. Trotzdem geben die beiden Modelle interessante Eigenschaften eines sol-
chen Materials wieder, mit denen die experimentellen Befunde niherungsweise erkliart werden
koénnen.

Die Selbst—Konsistenz—Bedingung 2.138 kann im betrachteten Modell auch als Summe geschrie-
ben werden:

> pidoy(1—Té0;) 1 =0 (2.145)
i=A,B

Die gekoppelten Gleichungen konnen numerisch gelost und daraus die interessierenden Matrix-
elemente des Leitfahigkeits- oder Widerstandstensors berechnet werden.
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Guttal und Stroud fiithrten das in [11] durch und berechneten den transversalen MR-Effekt
Ape zz(h), definiert durch

(h) — Pexx (0)
Pe,m(o) .

peij(h) ist dabei die ij—te Komponente des effektiven Leitfihigkeitstensors p,(h) = [oe(h)] L.

Apeal(h) = P22 (2.146)

Die zweite interessierende Grofle ist ein mit dem Feld skalierter Hallkoeffizient Ry .(h), definiert
durch

Rype(h) = pry(h) (2.147)

wobei pe zy den Hall-Widerstand angibt. Der longitudinale Magnetowiderstand Ap, ..(h) =
[Pe,zz(h) = pe,zz(0)]/pe..-(0) ist Null, falls 04 9 = op,, ansonsten klein und positiv, sittigt aber
fiir 04,0 # 0B,0-

Die Ergebnisse von Guttal und Stroud fiir Modell T (gleiche Dichte der Ladungstriger, entgegen-
gesetztes Vorzeichen) sind als Funktion der Magnetfeldstéirke h fiir unterschiedliche Volumenan-
teile der Inhomogenitéten in Abbildung 2.20 gezeigt. Links wird der MR-Effekt in Abhéngigkeit
von der Magnetfeldstérke fiir die Volumenanteile p4=0.4 bis 0.7 gezeigt, die Einfiigung zeigt den
entsprechenden Hall-Widerstand.

Im Modell I tritt der héchste MR—Effekt also auf, wenn p4 = pp ist und in allen
Fillen (aufler fiir py = 0) séttigt der MR nicht bei hohen Feldern. Im entsprechenden
2D—Modell [137] hingegen erhilt man nur fiir gleiche Konzentrationen der Kom-
ponenten A und B einen nichtsidttigenden MR, bei allen anderen Kompositionen
sittigt diese Grofle bei hohen Feldern.

Betrachtet man sowohl den MR bei einer bestimmten festen Feldstirke als auch den Hall-
Widerstand in Abhingigkeit der Komposition des Materials, so stellt man fest, dass der MR
mit steigendem p4 zunimmt, ein Maximum bei p4 = pp durchlduft und dann wieder abfillt,
der Hallwiderstand aber genau in dem Punkt des Maximums des MRs Null wird (Abb. 2.20,
rechts). Auch fiir hohere Felder ist das gleiche Verhalten zu beobachten: Der MR wird maximal,
wenn Ry . den Nullpunkt durchliuft.

Im Modell IT treten das Maximum der Magnetoresistenz sowie der Nulldurchgang
des Hallwiderstandes auch bei anderen Volumenverhiltnissen auf.

In Abbildung 2.21 werden die Vorhersagen von Modell II bei einer Konzentration von p4 = 0.7
fiir unterschiedliche Werte des Mobilitatsverhiltnisses k dargestellt. Der MR nimmt in Abhéngig-
keit von h immer weiter zu, wenn auch nicht strikt linear, zeigt aber keinerlei Sittigungsver-
halten. Die Hallwiderstédnde entsprechen denen, die fiir die Majoritidtsladungstriger erwartet
werden (Abb. 2.21, links).

Die rechte Seite von Abbildung 2.21 zeigt den Hallkoeffizienten sowie den MR bei variierender
Konzentration py fiir K = —5 und eine konstante Feldstérke. Auch hier nimmt der MR Ape 44
sein Maximum genau an der Stelle an, wo der Hallkoeffinzient durch den Nullpunkt verliuft,
qualitativ iibereinstimmend mit den Experimenten von Lee et al. [4].

Doch Guttal und Stroud finden kein prizises lineares MR—Verhalten bei jeder Konzentration
p4, auch wenn der berechnte MR fiir einige Konzentrationen iiber einen weiten Bereich linear
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Abbildung 2.20: Magnetowiderstand Ap, ,, und Hallkonstante Ry gemif der EMA nach Guttal und
Stroud, Modell I. Links: MR Ap, ., fiir unterschiedliche Volumenanteile p der Komponente A sowie im
kleinen Fenster die dazugehérige Hall-Komponente Ape . Rechts: Ry . und Ape ;. in Abhéngigkeit des
Volumenanteils der Komponente A (aus [11]).

zu verlaufen scheint. Das nicht séiittigende Verhalten des MR fiir alle Konzentrationen resultiert
aus Stromverwirbelungen im Material aufgrund der Inhomogenitit des Zwei—Komponenten—
Systems. Beim Einbringen spérischer (leitender oder nichtleitender) Einschliisse in das leitende
Material ist der Stromfluss rund um den Einschluss stark gestort [141]. Der Magnetowiderstand
solcher Einschliisse ist strikt linear fiir niedrige Verunreinigungskonzentrationen [133, 141].

Die bisher dargestellten Ergebnisse wurden fiir inhomogene Halbleiter erzielt, in denen die La-
dungstriger der beiden Phasen entgegengesetzte Vorzeichen aufweisen. Aber auch in entspre-
chenden Berechnungen fiir Metalle, in denen die EMA fiir Ladungstriger gleichen Vorzeichens
angewandt wurde, erhielt man kein perfekt lineares Verhalten in Abhingigkeit von der Magnet-
felstiarke [142, 143, 144, 145].

Die bisherigen Ndherungen gelten fiir sphirisch geformte Einschliisse, da in diesem Fall der De-
polarisationstensor I einfach berechnet werden kann. In vielen Materialien ist aber die Annahme
ellipsoider Einschliisse nur eine sehr grobe Niherung, die bei genauerer Betrachtung nicht mehr
korrekt ist.

Magier und Bergmann [14] bestétigten diese Ergebnisse und weiteten die Betrachtungen auf
inhomogene Systeme aus, in denen die Hallmobilitdten nicht auf gleiche Betrige mit entgegen-
gesetzten Vorzeichen beschriankt sind. Dabei fanden sie einen bei grofien Feldstéirken H linearen
effektiven Widerstand, der aber auch schon bei mittleren Feldstirken beobachtet werden kann.

Bulgadaev [12, 13] beschiftigte sich mit unterschiedlichen Formen fiir die in der Matrix
eingeschlossenen Inhomogenititen und berechnete den effektiven Widerstand und den Hall-
Widerstand eines stark inhomogenen Systems in einem Magnetfeld anhand dreier unterschied-
licher Modelle fiir vorliegende inhomogene Strukturen:

a) zufillige kompakte tropfenférmige Einschliisse (Tropfenmodell)
b) zufillig verteilte streifenformige Einschliisse (,,zufélliges Parkett“—Modell)

¢) magnetische Transformation der ,klassischen® EMA
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Abbildung 2.21: Magnetowiderstand Ap, ,, und Hallkonstante Ry gem#fi der EMA nach Guttal und
Stroud, Modell II. Links: MR Ape ;. bei einem Volumenanteil von p4 = 0.7 fiir unterschiedliche Beweg-
lichkeitsverhéltnisse k£ sowie im kleinen Fenster die dazugehorige Hall-Komponente Ape . Rechts: Ry .
und Ap, ., in Abhiingigkeit des Volumenanteils der Komponente A (aus [11]).

Das MR-Verhalten wurde fiir beliebige Konzentrationen z und 1 — x der beiden vorliegenden
Phasen sowie einen weiten Bereich des Leitfihigkeitsverhiltnisses z = op/o4 (0 < 2z < 1) und
Beweglichkeitsverhaltnisses 7 = pup/ua (—oo < n < 00) berechnet und zeigt die Existenz des
LMR in den studierten Modellsystemen.

Die Abbildungen 2.22 und 2.23 zeigen eine Zusammenfassung der Ergebnisse: den Widerstand
R fiir die drei Modellsysteme a), b) und c) in Abhingigkeit von der Zusammensetzung z des
Materials bei konstanter Magnetfeldstirke (Abb. 2.22) sowie den Widerstand bei konstanter
Zusammensetzung = in Abhéngigkeit von der Magnetfeldstirke (Abb. 2.23).

Im Tropfenmodell erhélt man eine symmetrische Verteilung des Magnetowiderstandes mit ei-
nem Maximum bei z = 0.37, das sich bei hoheren Feldstiarken leicht zu hoheren z—Werten
verschiebt (Abb. 2.22 a)). Betrachtet man den Widerstand in Abhéngigkeit von der Feldstérke
bei festen Werten von x, so erkennt man fiir z = 0.37 einen linearen Verlauf in H, fiir andere
Zusammensetzungen entweder leicht abfallende Kurven oder auch lineare Verldufe (Abb. 2.23

a)).

Das Parkett—Modell liefert ein sehr bemerkenswertes Verhalten: Der MR zeigt nahezu konstante
Hohe fiir alle Zusammensetzungen z, bis auf sehr geringe Konzentrationsbereiche nahe an den
Kanten z,1 — z < 1 (Abb. 2.22 b)). Dementsprechend variiert der MR in Abhingigkeit der
Feldstérke fiir konstante 2 kaum (Abb. 2.23 b)).

Die Transformation der ,klassischen* EMA zeigt stark asymmetrische, sehr enge und hohe Peaks
knapp unterhalb von z = 1/2 sowie lange, diinne Auslaufer fir z < 1/2 (Abb. 2.22 ¢)). Dement-
sprechend liefert auch der MR in Abhéngigkeit von der Feldstirke sehr unterschiedliches Ver-
halten fiir feste z—Werte — in einigen Bereichen séttigt der MR mit zunehmender Feldstéirke,
bei z in dem engen Bereich um 1/2 hingegen steigt er steil an (Abb. 2.23 (c)).

Die Ergebnisse zeigen, dass das Verhalten trotz der Unterschiede der drei Modelle und Séattigung
in einigen Bereichen von z zwei Gemeinsamkeiten aufweisen (Abb. 2.22 und 2.23):

e Die Absolutwerte des Magnetowiderstandes R sind sehr grof}, vor allem bei
den Peaks.
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Abbildung 2.22: Magnetowiderstand R(z, H) in Abhéngigkeit von der Zusammensetzung des Mediums
fiir drei Inhomogenitétsmodelle: (a): Tropfenmodell, (b): Parkett—Modell, (c): Transformation der EMA.
Ergebnisse fiir ein Verhiiltnis der Leitfihigkeiten z = 0.01 und vier dimensionslose Magnetfeldwerte (50,
100, 300 und 900 in (a) und (b), 25, 50 und 100 in (c)). (d) zeigt einen Vergleich der Ergebnisse von
R(z, H) fiir alle drei Modelle fiir H = 100 (aus [13]).

e Alle Werte in den Bereichen groflen Magnetowiderstandes R wachsen mit stei-
gendem Magnetfeld H bei hohen Feldstirken annihernd linear.

Die unterschiedlich geformten FKEinschliisse haben unterschiedlichen Einfluss auf das MR-
Verhalten. Das Tropfenmodell liefert den grofiten Einfluss, wenn der Volumenanteil des in der
Matrix eingeschlossenen Materials in einem Konzentrationsbereich von 30 % bis 50 % liegt. In
diesem Bereich wirken die zufillig verteilten leitfahigen Tropfen wie Ladungstrigerfallen, an
denen die Ladungstriger lokalisiert werden. Fiir groflere Konzentrationen vergréfiern sich die
eingeschlossenen Tropfen und konnen sich iiber signifikante Entfernungen innerhalb des Ma-
terials erstrecken, wodurch sich der Widerstand verringert. Das nahezu lineare Wachstum des
Widerstands in Abhingigkeit vom Magnetfeld interpretierte Bulgadaev so, dass das Magnetfeld
einen Einschluss der Ladungstréiger innerhalb der Kérner bewirkt.

Zusammenfassung

Bei der EMA wird die effektive Leitfihigkeit o, eines Gesamtsystems, das aus einer inhomogenen
Mischung zweier Materialien A und B besteht, aus den Leitfihigkeiten der Einzelkomponenten
04 und op berechnet [125, 126, 136].

Guttal und Stroud behandeln fiir sphérisch geformte Einschliisse des Materials A in einer Ma-
trix B mit den Volumenanteilen p4 und pp zwei unterschiedliche Fille des Verhéiltnisses der
Ladungstragerdichten der Komponenten ny = np [11]:
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Abbildung 2.23: Magnetowiderstand R als Funktion des Magnetfeldes fiir die drei Modelle a), b) und
¢) bei einem Verhiiltnis der Leitfihigkeiten z = 0.01 und einem Beweglichkeitsverhiltnis n = 1 fiir einige
charakteristische Konzentrationen z (aus [13]).

e ny=ng:

— Bei Variation von p4 bzw. pp erhilt man den hochsten MR bei p4 = pp.

— Der Magnetoresistenz séttigt nicht bei hohen Feldern, es zeigt sich aber auch kein
préizises lineares Verhalten, auch wenn die Magentoresistenz iiber einen weiten Feld-
bereich linear ist.

— Bei konstanter Feldstirke steigt der MR mit steigendem Volumenanteil p4, bis das
Maximum bei p4 = pp erreicht ist, dann sinkt der MR wieder. Gleichzeitig zeigt der
Hallwiderstand Ry bei der Konzentration, bei der das Maximum des MR auftritt,
einen Nulldurchgang.

e ny =|k|npg, =5 <k <5
— Das Maximum des MR und der Nulldurchgang des Hallwiderstandes treten bei an-

deren Volumenverhaltnissen als p4 = pp auf.

— Der Magnetowiderstand steigt mit steigender Feldstirke, wenn auch wieder nicht
strikt linear, zeigt aber auch hier keine Sittigung.

Bulgadaev berechnet den MR fiir drei verschiedene geometrische Formen der eingeschlossenen
Strukturen: Tropfenmodell, , zufélliges Parkett“—Modell und magnetische Transformation der
wklassischen“ EMA [12, 13]. Er erhélt folgende Ergebnisse:
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e Der Magnetowiderstand ist stark geometrieabhéngig: Bei den drei Modellen zeigt sich in
Abhéngigkeit von der Zusammensetzung x komplett unterschiedliches Verhalten.

e Die Absolutwerte der Magnetoresistenz sind sehr grof, vor allem bei den Maxima des
Widerstandes in Abhéngigkeit von der Zusammensetzung.

e Alle Werte in den Bereichen grofien Magnetowiderstandes wachsen mit steigendem Mag-
entfeld bei hohen Feldstirken anndhernd linear.

2.4.8 Erkliarungsversuch des LMR anhand der Theorie von Parish und
Littlewood

Ein alternativer Ansatz zur Behandlung des LMR wurde von Parish und Littlewood [15, 16] vor-
gestellt (PL-Modell), die einen stark inhomogenen Leiter als zweidimensionales Widerstands-
netzwerk modellierten, das sie numerisch untersuchten. Damit kénnen der Magnetowiderstand
und der Hall-Effekt beschrieben werden und fithren zu dem Ergebnis, dass eine inhomogene
Verteilung der Mobilitdt der Ladungstriger generell zu einem transversalen LMR fiithrt. Zusétz-
lich wurde gezeigt, dass das Ubergangsfeld B, bei dem der Ubergang vom quadratischen zum
linearen Verhalten stattfindet, von der Variation der Mobilitéit, d.h. der Mikrostruktur abhéingt.

Grundbedingung zur Anwendung dieses klassischen Ansatzes ist, dass die mittlere freie Weglidnge
der Ladungstréger viel kleiner ist als die typische Lingenskala der Verunreinigungen, so dass
das Ohm’sche Gesetz im Raum lokal gilt,

—

E(7) = p(A)j (), (2.148)

wobei ; die Stromdichte, E das elektrische Feld und p der Widerstandstensor ist.

Im Falle eines einfachen Leiters mit einer einzigen Ladungstrigerart und isotropen Inhomo-
genitdten nimmt der Widerstandstensor in einem Magnetfeld H folgende Form an:

B0
p=p| -8 1 0 (2.149)
0 0 1

Dieser Tensor ist durch py und iiber 5 = pH auch durch die Ladungstriagermobilitit ¢ bestimmt.

Der effektive Widerstand pyg in inhomogenen Leitern ist definiert durch (E)U = Peff(s)w, Wobei
(...)y eine Mittelung iiber das Volumen v bedeutet. Wenn ein geordnetes System vorliegt, ist der
Magnetowiderstand AR/ R = [pess(H) — peg(0)]/ pefr(0) Null bei beliebigen Magnetfeldorientie-
rungen. Im Allgemeinen hingt der Magnetowiderstand von der Orientierung des Magnetfeldes
in Bezug zur Stromrichtung ab, d.h. von transversaler (B L I) oder longitudinaler (B | I)
Ausrichtung dieser beiden Groflen. Weiterhin muss jeder transversale MR aufgrund der Rota-
tionssymmetrie um die Stromachse eine gerade Funktion des Feldes sein. Damit ist AR/R oc H?
im Grenzfall niedriger Felder, der durch 8 < 1 definiert ist. Der Ubergang vom Grenzfall nied-
riger Felder zu dem hoher Felder ist in ungeordneten Systemen nicht immer offensichtlich.

Das einfachste Widerstandsmodell, mit dem auch der Hall-Widerstand beschrieben werden kann,
ist ein zweidimensionales quadratisches Gitter, das aus leitfihigen Scheiben mit jeweils vier
Anschliissen aufgebaut ist.
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Damit kann der transversale MR simuliert werden, wihrend fiir die Simulation des longitudinalen
MR ein dreidimensionales Modell nétig ist. Ein entsprechendes Modell wurde von Sarychev et
al. [143] fiir perkolierendes Material in einem magnetischen Feld berechnet, doch wurden die
einzelnen Elemente mit einem bestimmten, festen Widerstand belegt, wihrend in dem Modell
von Parish und Littelwood jedem Element ein beliebiger Wert zugewiesen werden kann.

Prinzipiell kann die Form der Netzwerkseinheit beliebig sein, doch zur Vereinfachung wird eine
homogene runde Scheibe mit vier Stromanschliissen sowie vier Spannungsdifferenzen zwischen
den Anschliissen benutzt (Abb. 2.24).

Abbildung 2.24: Grundlegendes Netzwerkelement des Modells von Parish und Littlewood (aus [16]).

Diese Strome 4 und Spannungen v stehen iiber eine 4x4—Matrix Z miteinander in Verbindung:

v = 2ji (2.150)

Die Koeffizienten z;; kénnen durch Losen der Laplace-Gleichung fiir das elektrische Potential
einer homogenen, leitfdhigen Scheibe bestimmt werden, wobei die Strome als Randbedingungen
benutzt werden. Diese Formulierung setzt aber implizit voraus, dass eine gleichférmige Einspei-
sung des Stroms in alle Anschliisse bei allen magnetischen Feldstérken stattfindet. In der Praxis
wird der Stromfluss an einer Grenze zwischen unterschiedlichen Leitern durch ein Magnetfeld
gestort, was allerdings bei diesem Modell vorerst vernachlissig wird.

Unter der Annahme, dass die Anschliisse gleich weit voneinander entfernt sind und die Winkel-
weite ¢ konstant gehalten wird, hat die Widerstands-Impedanz—-Matrix folgende Form:

Q@ o 0O

(2.151)

X
S0 QL
Q@ o0

o & 8 o

Hierbei ist p der skalare Widerstand und ¢ die Dicke der Scheibe. Die Matrixelemente a, b, ¢
und d hingen von ¢ und f ab:

e a=—g(p) +(n/4)p

* b=yg(p)+ (7/4)p
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e ¢c=0.35—(n/4)p

o d=—-0.35— (n/4)B

Im Grenzfall ¢ — 0 gilt g(p) — oo, so dass der Widerstand der Scheibe wie erwartet diver-
giert. Die Impedanz—Matrix z jedes Widerstandes hingt nur von der Mobilitit p und der Grofe
s = p/(wt) ab. Durch die zyklische Permutation der Matrixelemente kann jeder n-anschliissi-
ge Widerstand, der unter Rotation von 27/n drehinvariant ist, behandelt werden. Als Rand-
bedingung gilt > v; = 0, so dass a + b+ ¢ + d = 0 gelten muss.

2

Aus diesen Einzelbausteinen wird ein N x M Widerstands-Netzwerk aufgebaut (Abb. 2.25),
indem die Einzelwiderstdnde miteinander verbunden und dann g und s fiir jeden Widerstand
variiert werden. Positive Ladungstriger kénnen dabei durch eine positive Beweglichkeit, negative
durch ein negatives pu dargestellt werden. Im Hinblick auf reale Materialien kann das Netzwerk
beispielsweise als Modell fiir ein Array aus Silberionen—Clustern und Leerstellen innerhalb des
Halbleiters interpretiert werden.

Abbildung 2.25: N x M-Netzwerkmodell von Parish und Littlewood (aus [16]).

Nun kann eine Netzwerk-Impedanz—Matrix Z definiert werden, so dass die angelegten Span-
nungen V; = Z;;1; sind, wobei I dem eingespeisten Strom entspricht. Die Impedanz-Matrix ist
dadurch bestimmt, dass ein Anschluss geerdet wird, um einen Bezugspunkt fiir alle Spannungen
zu erzeugen. Nun konnen iiber das Kirchhoff’sche Gesetz alle Strome am geerdeten Anschluss
sowie innerhalb des Netzwerks eliminiert werden. Die Spannungen und Stréme werden hierzu in
2N — 1 longitudinale Komponenten ViL , IiL und 2M Hall-Komponenten VZH , IZH eingeteilt, so
dass die (2M +2N —1) x (2M + 2N — 1)-Tmpedanz-Matrix Z dann folgendermaBen geschrieben
werden kann:

R ZHH ZHL
7= ( JLT il (2.152)
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Um den Magnetowiderstand eines N x M—Netzwerks zu bestimmen, wird IiH = () gesetzt und
die komplette linke Seite der longitudinalen Spannungen aus Abbildung 2.25 geerdet, wihrend
die rechte Seite auf ein konstantes Potential U gesetzt wird. Der Widerstand des Netzwerks
Ry (H) ist dann gegeben durch:

U U
L —1y/L
DI X2

1 i

wobei die Summe iiber die Strome entlang der ungeerdeten (rechten) Kante berechnet wird.
Analog dazu konnen die Hall-Spannungen durch

VH = ZHE(zEy -y L (2.154)

gegeben werden. Wenn das Verhéltnis N/M konstant gehalten wird und der Grenzfall N — oo
betrachtet wird, liefert das Widerstandsnetzwerk das galvanomagnetische Verhalten eines realen
Materials. Gleichung 2.153 ist analytisch fiir grofle Netzwerke schwer zu losen und in der Praxis
benutzten Parish und Littlewood die Kirchhoffschen Gesetze, um numerische Losungen fiir die
Strome und Spannungen im Netzwerk zu erhalten. Aber schon allein eine Analyse der Symmetrie
von Z liefert viele Ergebnisse, die das Verhalten der Silberchalkogenide widerspiegeln.

Kleine Netzwerke und Netzwerksymmetrien

Um die grundlegenden Eigenschaften dieser Netzwerke zu erldutern, betrachten wir zunichst
kleine Netzwerke mit den Abmessungen 1 x M und N x 1. Das einfachste Netzwerk ist ein
einzelner Widerstand (Abb. 2.26 (a) ) und zeigt wie erwartet eine Magnetoresistenz von AR/R =
0, da die Scheibe als konventioneller Leiter ohne intrinsischen MR angesetzt ist.

Of 1O
(a)

m

h

2

(b) (c)

Abbildung 2.26: Beispiele kleiner Netzwerke (aus [16]).

Weiterhin gilt das Verhalten der Einzelscheibe generell fiir 1 x M—Netzwerke, die dquivalent zu
Ketten von Widerstinden mit zwei Anschliissen sind. N x 1-Netzwerke hingegen zeigen nicht—
triviales Verhalten, da sie eine Vielzahl von Strompfaden innerhalb des Netzwerks erlauben,
wenn N > 1 ist. Ein 2 x 1-Netzwerk von identischen Widerstinden (1, = 7 in Abb. 2.26 (b))
liefert AR/R oc 32 wihrend bei einem 3 x 1-Netzwerk ein MR entsteht, der fiir 8 > 1 séttigt. Als
allgemeines Ergebnis fiir gleichférmige N x 1-Netzwerke erhielten Parish und Littlewood einen
nicht-sittigenden Magnetowiderstand fiir Netzwerke mit geradem N, wéihrend Netzwerke mit
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ungeradem N eine sittigende Magnetoresistenz zeigen, wobei die Sattigungsgrenze AR(oo)/R
mit N2 skaliert (siche Abb. 2.27). Die Unterschiede fiir Netzwerke mit geradzahligem und un-
geradzahligem N verringern sich mit steigendem N, wobei der MR fiir N und N + 1 fiir geringe
B auf der gleichen Kurve liegen.

140;
1207
100

80

AR/R

Abbildung 2.27: Magnetowiderstand AR/R fiir N x 1-Netzwerke mit geradem und ungeradem N. Die
sittigenden Kurven entsprechen N = 3,7,11 mit steigender MR—Groéfe. Die nicht—séittigenden Kurven
entsprechen N = 2,6, 10, ebenfalls mit steigender MR—Grofle. Fiir ungerade N ist der Sittigungswert
AR(oc0)/R ~ N? (aus [16]).

In einem 2 x 1-Netzwerk mit zwei unterschiedlichen Widerstandsarten squ; # Soug séttigt der
MR, wobei der Sattigungswert von (sjpu1 — sou9) abhingt. Hingegen liefert eine Einstellung
von p1 # pe und sju; = Sope immer einen nicht-sittigenden Magnetowiderstand. Ein 3 x 1-
Netzwerk (wie in Abb. 2.26 (c)) liefert immer einen séttigenden MR, aufler fiir den Fall dass
sipt1 = 2sap9. Ahnliche Ergebnisse erhilt man fiir Netzwerke mit groferem N.

Die Bedeutung dieser Symmetrien kann man anhand der Impedanz—Matrix Z verstehen. Diese
hat die generelle Form:

7 =85+ BA, (2.155)

wobei S und A symmetrische bzw. antisymmetrische Matrizen sind. Fiir Widerstandsketten.
auch fiir den Fall nur eines einzigen Widerstandes, sind S und A immer unabhingig von (3, aber
im allgemeinen sind sie nur in den Grenzfillen § — 0 und  — oo konstant.

7 selbst muss aufgrund von Energiebetrachtungen im Nullfeld eine symmetrische Matrix sein.

Die relevante Quantitit, mit der die Magnetoresistenz berechnet werden kann, ist die
(2N — 1) x (2N — 1)-Matrix Z*F, ebenfalls von der Form Z/' = SF 4+ BALL. Nun wird
Zl = BZg, so dass Zg — AL fiir B — oo. Dariiber hinaus ist A" eine ungerade antisymme-
trische Matrix fiir alle IV, so dass Zg mindestens einen Eigenwert besitzt, der bei hohen Feldern
Null wird.

Damit kann die Summe der eingespeisten Strome entlang der rechten Kante geschrieben werden

als

2N—-1

N N oD
Zlf = %Z > %’;—?’Wjﬂ (2.156)
7 1 n ’
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wobei w, und )\, der n-te Eigenvektor und Eigenwert von Zg sind. Da 8 im Nenner ist, ver-
schwinden bei hohen Feldern alle Terme, aufler denen, die zu den Eigenwerten gehoren, die gegen
Null gehen. Deren Verhalten bestimmt, ob der MR séttigend oder nicht—séttigend ist. Wenn nur
ein Eigenwert A\¢ im Grenzwert hoher Felder Null wird, erhélt man

N vo(& 2 !
Lo = . —
210 B, (Zw°> <0 () (2157)

wobei O(1/f) weitere Funktionen hoherer Ordnung in (1//3) bezeichnet, die vernachléssigbar
werden. Das Verhalten von \g ist bestimmt durch S“*/j, so dass A\g o 1/8, wenn 8 > 1.
Daher kiirzen sich Ag und S weg und der Magnetowiderstand ist nur dann nicht séttigend,
wenn Ziv wp,; — 0 geht bei hohen Feldstirken. Das erklért, warum bestimmte Konfigurationen
in Netzwerken mit geringem N einen nicht-séttigenden MR liefern. In den Fillen, in denen
der Magnetowiderstand sittigt, dominiert Ay den elektrischen Transport und IZL — wop,;- Noch
allgemeiner gesehen wird E7N wp,; die genaue Abhéngigkeit von Ry y(H) vom Feld bestimmen.,
wenn [ — 00.

Zur Veranschaulichung betrachten Parish und Littlewood den einfachen Fall, in dem

AFE = ( (1) ; ) . (2.158)

Der nullte Eigenwert hat den (normalisierten) Eigenvektor wg; = (—1)!/v/2N — 1 und im Grenz-
fall hoher Felder erhélt man

N U N N2

7

wobei §(3, N) ein Korrektur-Faktor fiir endliche Felder ist, der mit 5 — oo verschwindet. Damit
erhalt man fiir den Widerstand in hohen Feldern:

2N —1 fiir ungerade N

fiir gerade N (2.160)

Der Magnetowiderstand ist nicht séittigend fiir Netzwerke mit geradem N und séttigend fiir
Netzwerke ungerader N. Da Gleichung 2.160 unabhingig von M ist, wird erwartet, dass sie fiir
alle Netzwerke mit gleichen Widerstinden giiltig ist.

Im Falle grofier, beliebiger Netzwerke ist die Situation allerdings komplizierter, da hier im All-
gemeinen eine Verteilung von Eigenwerten vorliegt, die bei hohen Feldern Null werden.

Grofle Netzwerke

In [16] behandeln Parish und Littlewood beim Ubergang zu groBen Netzwerken der Einfachheit
halber quadratische N x N—Netze, da deren Nullfeld-Widerstand endlich bleibt, wenn N — oo
und sie numerisch einfacher zu behandeln sind als nicht—quadratische Netze.
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Der einfachste Fall liegt vor, wenn alle Widerstéinde identisch sind. Dann ist der
Nullfeld-Widerstand konstant, wihrend die Systemgréfe erhoht wird. In Uber-
einstimmung mit Gleichung 2.160 zeigen Netzwerke mit ungeradzahligem N einen
sittigenden Magnetowiderstand, wihrend er bei solchen mit geradem N nicht in die
Sédttigung geht (Abb. 2.28). Der Hauptunterschied ist, dass sich die AR/R-Kurven
fiir 8 > 1 einer Geraden ndhern, wihrend N — oo geht, das Niedrig—Feld—Verhalten
(8 < 1) sich aber nicht indert. Dieses nicht sittigende, lineare Verhalten entspricht
genau dem, das bei den Silberchalkogeniden beobachtet wird.

AR/R

Abbildung 2.28: Magnetowiderstand AR/ R fiir N x N-Netzwerke gleichartiger Widerstéinde. Die séitti-
genden gepunkteten Kurven entsprechen N = 5,913 mit steigender MR-Grofe, die verbleibenden ge-
punkteten Kurven entsprechen N = 10, 14 mit sinkender MR-Grdéfie. Die durchgezogene Kurve zeigt die
Gerade AR/R ~ 0.3583, welcher sich die Kurven nihern, wenn 1 < 8 < 2N. Fiir ungerade N ist der
Sattigungswert AR(o0)/R ~ 1.4N (aus [16]).

Um real existierende inhomogene Leiter nachzubilden, werden den einzelnen Widerstinden des
Netzwerks unterschiedliche Beweglichkeiten zugewiesen. Parish und Littlewood benutzen in ihrer
Arbeit eine Gaussverteilung fiir die Beweglichkeit p mit einer Breite von Ap. Eine numerische
Berechnung dieser zufilligen IV x N-Netzwerke fithrt zu einem positiven Magnetowiderstand, der
fir kleine N von der vorliegenden Konfiguration der Netzwerkes abhingt und fiir hohe magne-
tische Felder H einen weiten Bereich an Verhaltensmustern zeigt. Mit steigendem N verringert
sich die Bandbreite der Verhaltensmuster und die Verteilung wird fiir groBe N gleichmiflig.
Daher sollte der Magnetowiderstand eines unendlichen Netzwerkes durch den mittleren Magne-
towiderstand eines endlichen Netzwerkes gegeben werden.

Abbildung 2.29 zeigt die wichtigsten Ergebnisse von Parish und Littlewood fiir ein Netzwerk aus
20 x 20 beliebigen Widerstinden: Die mittlere Widerstandséinderung AR/ R ist linear abhingig
vom Magnetfeld und wird iiberdies stark von der Beweglichkeit p beeinflusst, ist allerdings
unabhéngig von dem Verhéltnis aus spezifischem Widerstand und Scheibendicke s = p/(nt).

Diese lineare Abhingigkeit interpretierten Parish und Littlewood so, dass ein Strom in einem
stark ungeordneten Medium bei hohen Feldern dazu gezwungen wird, die meiste Zeit senkrecht
zum angelegten Feld zu flieen, so dass der Hall-Widerstand p,, o< H zu dem effektiven Ma-
gnetowiderstand beitrdgt. Der Charakter der Leitfahigkeitsverteilung bestimmt die Stirke des
relativen Magnetowiderstands, da bei hohen Feldern AR/R o (u) wird, wenn Ap/(p) < 1 und
AR/R x (Ap) fiir Ap/{pu) > 1, wobei die Proportionalitdtskonstanten von den genauen Details
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AR/R
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Abbildung 2.29: Mittlerer Magnetowiderstand AR/ R als Funktion eines dimensionslosen Magnetfeldes
H/H, fiir 20 x 20-Netzwerke mit 3 unterschiedlichen Mobilititsverteilungen (typische Feldskala: Hy =
1 kOe). Mit zunehmender GréBe entsprechen die Kurven folgenden Einstellungen: (i) (u) = 0.1H, ",
Ap = Hy's (i) () = Hy', Ap = 0; (iii) (u) = 0, Ay = 5H; . Durch Normierung der Kurven auf
den maximalen erhaltenen MR—Wert erkennt man, dass die Linearitét sich zu niedrigeren Feldstirken
verschiebt, wenn die Beweglichkeitsverteilung grof ist (Au > Hy'). (aus [16]).

der Verteilung abhingen. Daher erwartet man einen sich mit der Temperatur vermindernden
MR in einem inhomogenen Halbleiter, da dies einer Verringerung von p aufgrund steigender
Phononenstreuung entspricht

Der Ubergang von linearem zu quadratischem Verhalten tritt bei Feldern (u)~!' auf wenn
Ap/(p) < 1 und bei (Ap)~! wenn Ap/(u) > 1 ist. Also auch wenn das charakteristische Feld
()~1 in der GréBenordnung von 1 T ist, kann das gemessene Ubergangsfeld eines ungeordneten
Halbleiters einige Gréflenordnungen kleiner sein, wenn Ay grofl ist. Das wére eine mogliche Er-
klarung dafiir, dass das lineare Verhalten des MRs bei Silberchalkogeniden auch bei so geringen
Feldern wie 1 mT beobachtet werden kann.

Randeffekte

Im Falle eines gleichférmigen Netzwerkes ist der auftretende Magnetowiderstand eigentlich nicht
logisch: Ein einzelner Widerstand bewirkt keinen Magnetowiderstand und durch die Transla-
tionssymmetrie ist die Stromstirke, die oben in den Widerstand eingespeist wird, gleich der
Stromstirke, die den Widerstand unten wieder verldsst. Durch die Annahme, dass der Strom-
fluss senkrecht zur angelegten Spannung Null ist, wie von den Randbedingungen vorgegeben,
wird der Magnetowiderstand des gleichférmigen Netzwerkes dquivalent zu dem eines einzelnen
Widerstandes, daher sollte im gleichférmigen Netzwerk der MR Null sein.

Die Losung dieses Widerspruchs liegt in den Randeffekten, die durch die Annahme perfekt
leitender Elektroden zur Einspeisung des Stroms bzw. zum Anlegen der Spannung entstehen.
Wenn ein magetisches Feld H senkrecht zur Probenebene angelegt wird, befolgt der klassische
elektrische Transport in homogenen Medien das Ohm’sche Gesetz. Das elektrische Feld E,, das
parallel zur Probenebene steht, muss iiber die Grenze zur Elektrode hin stetig sein, um den
Maxwell-Gleichungen zu geniigen. Da das elektrische Feld innerhalb eines idealen Leiters aber
Null ist, muss E,; = 0 sein und daher senkrecht zu der perfekt leitenden Oberfliche stehen.
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odelon

Abbildung 2.30: Visualisierung von Stromfluss und Spannung in einem 20 x 20-Netzwerk bei (a): gleichen
Widerstinden, (b) beliebigen Widersténden (aus [16]).

Dadurch wird der Strom die perfekt leitenden Elektroden unter einem Winkel § = arctan(s)
verlassen bzw. in sie eintreten. Bei starken Magnetfeldern ist S>> 1 und der Strom nahezu 90°
gegeniiber dem elektrischen Feld verdreht, so dass der effektive Widerstand des Materials in der
Néhe der Elektroden zu

E,

Y

Peff = ~ 101,6 . (2161)

Das erkliart den linearen MR des unendlich grofien gleichférmigen Netzwerks. Im allgemeinen
werden Strome an einer Grenzfliche senkrecht zur z-y—Ebene gestort, wenn eine Fehlanpassung
des elektrischen Hall-Felds E, auftreten wiirde, falls j, = 0 ist.

In Abbildung 2.30 werden die Strome und Spannungen in einem 20 x 20-Netzwerk graphisch
dargestellt und man erkennt die Beeinflussung des Stromflusses durch das angelegte Magnetfeld.

Die bisherigen Betrachtungen bezogen sich allerdings alle auf ein zweidimensionales System, mit
dem man den transversalen MR erklidren kann. Die Modellierung und theoretische Erklarung
des longitudinalen Magnetowiderstandes ist damit nicht moglich.

Zusammenfassend kann man festhalten, dass dieses Modell zu einer mittleren Widerstandsinde-
rung fiihrt, die linear vom duferen Feld abhéngt und stark von der Beweglichkeit der Ladungs-
trager beeinflusst wird.

2.4.9 Erkldrungsversuch des LMR als Spezialfall des Auflergew6hnlichen
Magnetoresistiven Effekts (EMR)

Eine zu den Widerstandseinheiten des PL-Modells [15, 16] dhnliche Struktur wurde von der
Arbeitsgruppe um Solin untersucht [17, 18, 147, 148]. In einer symmetrischen van—der-Pauw—
Platte aus homogenem nichtmagnetischem Indiumantimonid (InSb) wurde eine konzentrische
Goldscheibe eingeschlossen und der Hall-Widerstand sowie der MR der Struktur gemessen.
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Abbildung 2.31: Modell des geometrischen magnetoresistiven Effekts von Solin et al. [17]. Links: Schalt-
bild der van—der—Pauw-Scheibe (oben) und Widerstand einer van-der-Pauw—Scheibe bei Raumtempe-
ratur fiir verschiedene Werte von « (unten). Die Symbole entsprechen O = a = 0; B = a = 6/16;
V=a=28/16¥=a=9/16; A = a =10/16; A = a = 11/16; 0 = a = 12/16; ¢ = a = 13/16;
O =a = 14/16; 4 = a = 15/16. Mitte: MR bei Raumtemperatur als Funktion des Fiillfaktors o fiir

verschiedene Flussdichten. Rechts: MR bei Raumtemperatur, die Symbole entsprechen denen der linken
Abbildung.

Die Leitfahigkeit der Goldscheibe mit Radius r, wird mit og bezeichnet, wihrend dem Halbleiter
(Radius ) eine Leitfahigkeit von o < ¢ zugewiesen wird (Abb. 2.31, links oben).

Definiert man nun einen Fiillfaktor von a = r,/r, und das Leitfahigkeitsverhiltnis s = o¢ /0,
erhilt man bei Nullfeld einen mit steigendem a monoton fallenden Widerstandswert, da mit
steigender Grofle der Goldinhomogenitit die Leitfihigkeit der gesamten Struktur steigt. Da die
Leitfahigkeit von Gold endlich ist, sittigt der Widerstand bei o >= 13/16. Im Sittigungsbereich
von « ist der Widerstand in Abhéngigkeit von einem dufleren angelegten Feld bis zu einem kri-

tischen Feld konstant, steigt ab diesem kritischen Punkt allerdings sehr stark mit der Feldstéirke
an (Abb. 2.31, links).

Betrachtet man bei konstantem Magnetfeld die Abhingigkeit des MR vom Fiillfaktor «, so
erkennt man, dass der MR bis zu einem bestimmten Wert (o = 12/16) ansteigt, dann wieder
steil abfillt (Abb. 2.31, Mitte). Weiterhin entwickelt sich der MR von einem quadratischen
zu einem quasi-linearen Verhalten bis zu a = 13/16. Fiir Feldstirken iiber 2 T beobachtet
man entweder eine Sattigung oder (bei @ = 14/16 und « = 15/16) ein Maximum (Abb. 2.31,
rechts). Das Bemerkenswerteste aber ist die Grofie des Magnetoresistiven Effekts: fiir « = 13/16

erhilt man einen Wert von 9100 % bei einer Feldstirke von 0.25 T und 750000 % bei 4 T bei
Raumtemperatur.

Anschaulich erklart wird dieser aulergewthnlich hohe Magnetowiderstand durch die Umlenkung

des Stroms aufgrund der Inhomogenitét, wobei diese bei Nullfeld einen Kurzschluss, bei hohen
Feldern eine Stromunterbrechung darstellt.

Um dies zu verstehen, werden die Komponenten des Leitfdhigkeitstensors 6(H) des Halbleiters
betrachtet [17]:
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U:v:v(ﬁ) = Uyy(lg) = #
O'zz(ﬁ) =0 (2.162)
Uzy(ﬁ) = _11[;2 = _int(ﬁ)

mit S = pH. Alle anderen Tensorkomponenten verschwinden.

Das elektrische Feld E steht normal zur Aquipotentialfliche der stark leitenden Inhomogenitiit.
Die Stromdichte ist gegeben durch J = &(H)E. Fiir H = 0 ist der Leitfihigkeitstensor &(H)
diagonal, so dass J = oF ist und der Stromfluss durch die Inhomogenitat stattfindet, die sich
daher fiir den Strom wie ein Kurzschluss verhélt. Fiir hohe Feldstirken (8 > 1) dominieren die
nicht—diagonalen Elemente von 6(H), so dass J 1 E wird. Aquivalent hierzu wird der Hall-
Winkel zwischen E und J 90° und der Strom wird tangential zum elektrischen Feld, d.h. der
Strom wird um die Inhomogenitat herum geleitet. In diesem Fall wirkt der Goldeinschluss wie
eine Stromunterbrechung.

Der Ubergang der Inhomogenitit von einem Kurzschluss bei niedrigen Feldstirken zu einer
Stromunterbrechung bei hohen Feldstéirken resultiert in einer geometrischen Verstirkung des
Magnetowidertandes des Halbleiters.

Uber das naherungsweise quadratische Verhalten des EMR bei o < 13/16 kann dieser nach
der Formel [AR(H,a)]/Rs = [p2, ... (H — Hp)]> mit der Beweglichkeit der Ladungstriiger in
der Struktur verkniipft werden, wobei uf., ;.. die scheinbare Beweglichkeit und Hj ein geringer
Null-Feld—Offset ist. Die scheinbaren Beweglichkeiten, die iiber diesen Fit erhalten werden, sind
dabei allerdings grofier als dig/‘geﬁttsé’tchliche Beweglichkeit des Halbleiters: Fiir « = 13/16 erhalten
B ) =223,

Solin et al. beispielsweise ;..
In einer spateren Arbeit zeigen Solin et al. [147], dass der EMR, der in der van—der-Pauw—Scheibe
aus einem Halbleiter mit einem internen Shunt beobachtet wird, auch in elektrisch adquivalenten,
extern iiberbriickten Strukturen auftritt. Der gleiche Effekt wurde auch in Silizium—dotierten
InSb-Quanten—Wells mit enger Bandliicke beobachtet [18], so dass diese beiden Strukturen her-

vorragend zum Einsatz als Magnetosensoren geeignet sind.

In Anlehnung an das Vorgehen bei Parish und Littlewood [15, 16] bauen Solin et al. in [148] aus
den einzelnen van—der—Pauw—Platten ein Netzwerk auf und untersuchen das resultierende MR-
Verhalten bis zu Feldstéirken von 8 T, wobei das Feld senkrecht zu der Oberfliche der Probe steht.
In den so konstruierten Arrays ist der MR im Vergleich zu der einfachen van—der-Pauw—Struktur
vermindert, was aus der Erhohung des Gesamtwiderstandes durch die flaschenhalsartigen Ver-
bindungen zwischen den einzelnen Scheiben resultiert.

Uber einen Fit der erhaltenen MR-Kurven an die Gleichung Ap/py = a|pB| + B(uB)? kann
die Linearitit der Kurve quantifiziert werden. Das Verhéltnis o/ ist ein Anzeichen fiir die
Linearitit des MR. Daran zeigen Solin et al., dass ein 9 x9- und 10 x 10-Netzwerk eine signifikant
erhohte lineare Komponente im Vergleich zur einfachen van—-der—Pauw—Platte haben. Trotzdem
entspricht auch in der einzelnen Platte der MR eher einem linearen als einem quadratischen
Verhalten und es gibt keinen Beweis fiir eine Séattigung des MRs bis zu einer Feldstérke von 8
T.

Die Parallele der Struktur von Solin et al. zu dem in dieser Arbeit untersuchten Silbersele-
nid besteht darin, dass in beiden Féllen ein Metalleinschluss in einen Halbleiter mit geringer
Bandliicke betrachtet wird: Im AgssSe der vorliegenden Arbeit sind Silbercluster in der halb-
leitenden AgsSe Matrix eingeschlossen (im Silbergoldtellurid entsprechend Goldcluster in der
AgAuTes-Matrix), wihrend bei Solin et al. eine Goldinhomogenitit in InSb eingebettet ist.
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Modell und Stéarken Schwichen

Autoren

QMR - lineares Verhalten des Bedingungen:

Abrikosov Widerstandes Lon < ()32,

[10, 124] (fiir 10 T: n < 10'¥m=3)
2. T < it

(fiir 10 T und Wi mit
m* = 0.0lmg: T < 1000K,
fiir AgoSe mit m* = 0.32my:
T <=~ 62K)
- Temperaturunabhingigkeit des
Widerstands steht im Wider-
spruch zum Experiment

EMA - linearer, nicht sittigender - der lineare, nicht-sittigende MR
Guttal, Stroud [11] MR tritt nur bei bestimmten Volumen-
Bulgadaev [12, 13] verhaltnissen auf,
Magier, Bergmann [14] - starke Abhéngigkeit des Verhaltens
von der Geometrie der Einschliisse

PL-Modell - klassisches, sehr anschau- - die Modelle sind zweidimensional,
Parish, Littlewood liches Strommodell konnen also nur den transversalen
[15, 16] - Verkniipfung des MR mit MR erkléren

der Beweglichkeit - 3D-Modell steht noch aus

- lineares, nicht sittigendes

Verhalten
EMR - lineares Verhalten bei - quadratisches Verhalten bei
Solin et al. [17, 18] einem Netzwerk bestehend  geringen Feldstirken

aus vielen van-der-Pauw- - MR séttigt bei hohen Feldern

Einheiten - 3D-Modell steht noch aus

Tabelle 2.1: Modelle zur Erklirung des LMR.

Daher ist die Annahme naheliegend, dass bei den in dieser Arbeit untersuchten Systemen ein
Spezialfall des EMR vorliegt. wobei die Agy, 5Se und AgAu; 1 Tes—Proben als Grenzfall unendlich
vieler van—der-Pauw-Pléattchen angesehen werden konnen.

Eine abschlieende Zusammenfassung aller Erklarungsmodelle des LMR wird in Tabelle 2.1
gegeben.
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Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden diinne Filme und Proben zweier unterschiedli-
cher Materialien (Silberselenid: Ag,Se mit z = 2 + J, wobei § die Stdéchiometrieabweichung
angibt, und Silbergoldtellurid: AgzAu; Tes) untersucht, um die Uberpriifung der theoretischen
LMR-Modelle auf eine ausreichende experimentelle Basis zu stellen. Die allgemein bekannten
Eigenschaften der Materialien, die im Hinblick auf diese Arbeit wichtig sind, die Herstellung und
strukturelle Charakterisierung der Proben sowie die Messmethoden werden in diesem Kapitel
vorgestellt.

3.1 Silberselenid Agsy.sSe

Die Silberchalkogenide sind aufgrund ihrer guten Ionenleitfihigkeit eine bereits gut untersuchte
Materialklasse und wurden seitens der chemischen Disziplinen intensiv erforscht. Seit der Ent-
deckung des linearen MR-Effektes in den Silberchalkogeniden Ag,Se und Ag, Te durch Xu et al.
[2] riickte Silberselenid auch fiir die Festkorperphysiker immer mehr in den Mittelpunkt des wis-
senschaftlichen Interesses und wurde in zahlreichen Arbeiten untersucht [6, 4, 22, 149, 150, 151].
Die theoretischen Erklarungsversuche des beobachteten MR-Effektes wurden in Kapitel 2.4 vor-
gestellt, doch sind bislang das PL-Modell (Kapitel 2.4.8), der EMR (Kapitel 2.4.9) oder alterna-
tive Modelle (EMA, Kapitel 2.4.7) noch nicht experimentell belegt worden. Im Folgenden wird
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ein Uberblick iiber die Eigenschaften dieses Materials gegeben sowie die aktuellsten Messungen
und Ergebnisse aus der Literatur vorgestellt.

3.1.1 Kristallstruktur und elektrische Eigenschaften

Silberselenid gehort zu der Gruppe der A/BY/-Halbleiter, die sich durch eine hohe Ladungs-
trigerdichte auszeichnen. Es liegt in einer Hochtemperatur- (8-AgsSe) und einer Tieftempe-
raturphase (a—AgsSe) vor, wobei der Phaseniibergang bei 133 °C liegt (Abb. 3.1). Die Tief-
temperaturphase a—AgsSe wird in der Literatur sowohl mit orthorhombischer als auch mono-
kliner Struktur beschrieben [153, 154] und verhilt sich bei Raumtemperatur wie ein Halbleiter,
wihrend S-AgySe eine kubische (bee) Struktur hat und metallische Eigenschaften zeigt. Die
kubische Phase hat ein kubisch innenzentriertes Chalkogenuntergitter und weist eine sehr grofle

Silberionenleitfihigkeit auf, die auf eine weitgehende strukturelle Fehlordnung des Kationenun-
tergitters zuriickzufiihren ist.
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Abbildung 3.1: Phasendiagramm von Ags.sSe (aus [152]).

Die Gitterstruktur der Tieftemperaturphase in Silberselenid wird meist als orthorhombisch be-
schrieben, es existieren allerdings auch Veroffentlichungen, die diese Phase als tetragonal be-
schreiben. Bei Giinther [154] findet sich eine zusammenfassende Darstellung aller Arbeiten zur
Strukturbestimmung und man sieht, dass im Bereich diinner Schichten sowohl orthorhombische
als auch tetragonale, monokline und kubische Strukturen zu finden sind.

Silberselenid ist bei tiefen Temperaturen ein Halbleiter mit sehr kleiner Bandliicke (0.07 eV).
Durch Metallunter- oder iiberschuss kann sowohl die Loch- bzw. die Elektronenkonzentration
als auch die Konzentration der Kationenleerstellen und Zwischengitterkationen variiert werden.
Aufgrund beider Mechanismen wird die Leitfihigkeit des Materials beeinflusst, da damit die
Konzentration der Ladungstriiger verdndert wird. Die elektronische Leitfihigkeit o setzt sich
zusammen aus der Teilleitfihigkeit beider Ladungstrigerarten

0 = 0c+ 0. (3.1)
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Da allerdings die intrinsische Konzentration an Elektronen und Lochern bereits sehr grof ist
(siche Tabelle 3.1.1), ist die Anderung der elektronischen Teilleitfihigkeit eher gering [8]. Bei
Erhéhung der Lécherkonzentration ist praktisch kein Effekt festzustellen, da die Beweglichkeit
der Locher wesentlich kleiner als die der Elektronen ist.

Die elektronischen Eigenschaften von Ags,sSe wurden ausfiihrlich studiert — erst nur fiir den
oberen Temperaturbereich der a—Phase [155, 156], in den letzten Jahren auch fiir tiefere Tem-
peraturen [2, 8, 9].

Die referierten Ladungstrigerdichten schwanken von 2.5 - 1017 ¢cm™2 bei Xu et al. [2] iiber
2.16 - 10'® cm™3 bei Gruhl [9] bis 6 - 10'® ¢cm ™3 bei Damodara Das [156]. Die Ladungstréigerbe-
weglichkeiten wurden von Junod [157] zu p, = 1920 cm?/Vs und pup = 505 cm?/Vs bestimmt,
wihrend Gruhl anhand ihrer Messungen auf p, = 2220 cm?/Vs und y;, = 350 cm?/Vs kommt.
Auch fir die effektive Ladungstrigermasse m* findet man bei verschiedenen Autoren unter-
schiedliche Angaben. Xu et al. [2] benutzen in ihrer Arbeit den von Aliev [158] berechneten Wert
m* = 0.08mg (wobei mg die Ruhemasse des Elektrons ist), wihrend Gorbach et al. [159] 0.17m,
angeben. Beck findet in ihrer Arbeit noch héhere Werte von m} = 0.32mg und mj = 0.53my,
jedoch gemessen bei einer Temperatur von 100 °C [8], woraus sich ein spezifischer Widerstand
der Proben von etwa 10~° Qm ergibt, der auch bei Xu [2] angegeben wird.

Fiir die Fermi-Energie geben Damodara Das [155] 0.175 €V an und die von ihnen berechnete
mittlere freie Weglinge betrigt bei Raumtemperatur 128 nm, wihrend Gruhl [9] nur 63 nm
findet. Die Schallgeschwindigkeit innerhalb des Materials fiir die Abschédtzung der Phononen-
wellenlinge wurde leider nur fiir sehr hohe Temperaturen von iiber 800 °C gemessen [160],
allerdings nehmen Aivazov et al. [161] aufgrund experimenteller Befunde an, dass die Schallge-
schwindigkeit in der fliissigen Phase in etwa gleich der in der festen Phase ist, so dass dieser
Wert hier verwendet werden kann.

Das Phinomen der schwachen Lokalisierung in diinnen Ags, sSe-Schichten wurde von Gruhl [9]
zwar dokumentiert, aber nicht systematisch untersucht und es finden sich keine Angaben zu
spezifischen Dephasierungszeiten 7, in der Literatur.

Tabelle 3.1 gibt eine Zusammenstellung der wichtigsten in der Literatur dokumentierten elek-
tronischen Eigenschaften von Silberselenid. Die Ergebnisse wurden bei Xu [2] in Bulkproben in
der GroBenordnung von mm erziehlt, wihrend die Proben von Beck [8] mit mehreren pm Dicke
zwar einige GréBenordnungen diinner sind, aber immer noch als Bulk—Proben angesehen werden
konnen. Die anderen Autoren hingegen fithrten Messungen im Bereich diinner Schichten durch:
Damodara Das [156, 155] untersuchte Proben zwischen 50 nm und 200 nm, wihrend Gruhl [9]
von Frgebnissen an Schichten mit Dicken zwischen 6 nm und 2 pm berichtet. Von Kreutzbruck
et al. [22] untersuchten polykristalline Silberselenidschichten mit einer konstanten Dicke von 150
nm, die eine Stochiometrie-Bandbreite £ von 1.5 bis 18 aufwiesen.

Es bleibt zu bemerken, dass aufgrund des engen Phasendiagramms von Agsy5Se der elektrische
Transport sehr stark von der Stochiometrieabweichung und von der Mikrostrukur abhéngig ist,
welche widerum insbesondere bei Schichtsystemen von den priparativen Methoden abhéngt. Die
Angaben konnen daher allenfalls als grobe Richtwerte aufgefasst werden.

3.1.2 Magnetoresistive Eigenschaften

1997 untersuchten Xu et al. [2] erstmals den transversalen MR-Effekt von silberreichem Silber-
selenid und Silbertellurid mit einer Phasenzusammensetzung auflerhalb des homogenen Gebiets
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Autor 0 n 1 m* A
[em™3] [em?/Vs] [nm]

Xu [2] 0.01 - 0.33 2.5-10'7 - 9107 0.08 mg
Damodara 6-10'8 p= 2000 0.07 mg 128
Das [156, 155] 0.12 mg
Beck [8] 1076 -0.33 ~ 10'8 (bei 100C)  pe = 1920 m,=0.32 my

pp =505  m,p=0.53 mg
Gruhl [9] 2.16 - 1018 pre = 2200 63

f1p = 350 (bei 290K)

Kreutzbruck —05<z<16 X-n2/3=10%— 101
[22]

Tabelle 3.1: Elektronische Eigenschaften von Ags,sSe (4: Stéchiometrieabweichung, n: Ladungstriger-
konzentration, p: Ladungstrigerbeweglichkeit, m*: effektive Ladungstrigermasse, A: elastische mittlere
freie Weglénge der Elektronen).

und fanden einen ungewdhnlich grofien Magentowiderstandseffekt von 100 % fiir Silberselenid
und 120 % fiir Silbertellurid bei 300 K und 5.5 T sowie 370 % bei 4.5 K und 5.5 T. Neben der
erstaunlich hohen Widerstandsinderung war auch der lineare Verlauf des Effekts bis zu kleinen
Magnetfeldern von ca. 1 mT bemerkenswert (Abb. 3.2).

400 T T T T T

Apip (o)

H(kOe)

Abbildung 3.2: Magnetowiderstand von AgssSe fiir Temperaturen von 4.5 K, 30 K, 60 K, 90 K, 180
K, 270 K und 300 K. Die Einfiigung zeigt die Linearitit des MR bis zu Werten von wenigen Oe [2].

Ogorelec et al. [7] fanden hingegen wesentlich geringere Magnetowiderstandseffekte von maximal
30 % bei 5.5 T und einen linear deutlich weniger ausgeprigten Verlauf als bei Xu. Hier wurde
erst bei Feldern von 3 T (bei einer Temperatur von 4.5 K) bzw. 6 T (bei einer Temperatur
von 273 K) ein linearer Verlauf des MR-Effektes gemessen. Allerdings fithrten Ogorelec et al.
ihre Messungen an stéchiometrischen Proben durch, bei denen keiner oder nur im Rahmen der
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Reinheit sehr geringer Silberiiberschuss vorlag. Heute weify man, dass bereits ein Silberiiberschuss
von § > 10~% den LMR bewirken kann und eine Bestimmung von § mit einer Genauigkeit im %
Bereich schwer erreichbar ist. Derartige geringe Ag-Uberschusskonzentrationen sind nur mittels
hochempfindlicher coulometrischer Titration mefibar. Diese wurden erstmals an AgsSe von Beck
et al. demonstriert [8], so dass bei Ogorelec gar nicht mit Sicherheit gesagt werden kann, wie
hoch der Ag-Uberschuss tatsichlich war.

Auch bei Manoharan et al. [6] zeigte sich bei einem MR-Effekt von 250 % bei 16 T ein linearer
Verlauf erst fiir Felder B > 3 T. Beck [8] hingegen fand in Abhéngigkeit von der Probenstichio-
metrie fiir Felder B < 0.1 T bei 303 K einen linearen MR-Effekt in Agy, 5Se, auch wenn er bei
8 T nur insgesamt 35 % erreichte.

Trotz der Schwierigkeiten, die von Xu et al. erzielten Ergebnisse zu reproduzieren, steht aufier
Frage, dass der lineare Verlauf nicht mit dem Zwei-Band—Modell zu erkliren ist und in hohem
Mafe von der Probenpraparation und der dadurch erzielten Mikrostruktur abhéingt.

Typische Strukturdefekte in Festkérpern sind Versetzungen, Korngrenzen, Einschliisse und Po-
ren. Die Dichte der Versetzungslinien liegt zwischen 10° ¢cm~2 in sehr guten Siliziumkristallen
und 10'? ¢cm~? in stark deformierten Metallen [25]. Uber den duktilen Charakter schiitzt Beck

die Versetzungsdichte im Silberselenid mit 108 cm=2 ab.

FEinen entscheidenden Einfluss auf die Leitfihigkeit und damit den MR—Effekt haben Einschliisse
in Form metallischer Silberausscheidungen, die sich an Nicht—Gleichgewichtsdefekten wie Korn-
grenzen und Versetzungen bilden, wie von Taniguchi et al. [183, 162] gezeigt. Diese Silberaus-
scheidungen wurden auch von anderen Arbeitsgruppen gefunden und dokumentiert. G. Beck

zeigt eine Reihe REM-Aufnahmen von Agy,;Se-Proben, in denen die Silberausscheidungen
deutlich zu erkennen sind (Abb. 3.3).

Abbildung 3.3: REM-Aufnahmen von Silberausscheidungen in Ags 33Se (links) und Ags 17Se (rechts).
Man erkennt regelmiBige Ketten sowie teilweise zusammenwachsene Silberausscheidungen (aus [8]).

Auch bei Kreutzbruck et al. [22] finden sich in HRTEM und elektronenmikroskopischen Mes-
sungen direkt die Silbercluster und -pfade innerhalb des Silberselenids (Abb. 3.4). Die Bilder
verdeutlichen, dass das Zusammenwachsen von Silberclustern in den Proben — also die Bil-
dung durchgehender Silberpfade (Perkolation) — ein wichtiger Faktor bei der Untersuchung der
Leitfahigkeit dieses Materials ist.

Die Menge der Silberausscheidungen hingt stark von der Korngréfie ab, die annahernd propor-
tional zur Schichtdicke ist [163].

Ausfiihrliche Untersuchungen zum MR in Silberselenid finden sich bei Beck [8] und Gruhl [9].
Beck hat in ihrer Arbeit den Schwerpunkt auf die moglichst genaue Einstellung von § gelegt



Abbildung 3.4: HRTEM-Aufnahmen von Nanpoartikeln und Silberlamellen in (Cu,Ag)245Se (aus [22]).

und an entsprechenden Proben MR-Messungen bis 8 T durchgefiihrt. Da Silberselenid ein
diamagnetischer Halbleiter ist, erwartet man im Magnetfeld einen OMR-Effekt, den Beck in
Ubereinstimmung mit den Arbeiten von Ogorelec [7] in stéchiometrischem AgySe auch findet.
Qualitativ verringert sich der OMR-Effekt bei Beck mit zunehmendem Silbergehalt und zeigt bis
zu Feldstirken von 8 T keine Séttigung. In heterogenen Proben mit geringem Silberiiberschuss
(0 < 1072) treten in Abhingigkeit von der Art der Silberausscheidungen sowohl lineare positive
als auch sittigende negative MR-Effekte bzw. eine Uberlagerung derselben auf. Der von Beck
beobachtete lineare Effekt stimmt mit dem von Xu et al. [2] erwdhnten iiberein, auch wenn er
nicht die dort gefundene Grofle erreicht. Die lineare Feldabhingigkeit wird von Beck mit dem
von Abrikosov eingefithrten QMR-Effekt [10] erklédrt, der voraussetzt, dass die Elektronen aus
den Silberausscheidungen in die umgebende Matrix mit geringerer Ladungstrigerkonzentration
diffundieren.

Abrikosov [10] sagte voraus, dass der elektrische Widerstand in Silberselenid nicht von der
Temperatur abhingen sollte, allerdings findet sich bei experimentellen Untersuchungen stets
eine leichte Temperaturabhingigkeit. Damodara Das [155, 156] zeigten, dass der Widerstand
bei Diinnschicht—Proben ab einer Temperatur von 300 K mit steigender Temperatur abnimmt,
bis er beim a- - Phaseniibergang schlagartig abfiillt. Bei weiterer Temperaturerh6hnung steigt er
wieder an. Bei Messungen zwischen 4.2 K und 300 K fanden Manoharan [6] unterhalb von T' < 30
K keine nennenswerte Widerstandsinderung, dann einen Anstieg des Widerstandes bis zu einer
Ubergangstemperatur 7, oberhalb derer der Widerstand nahezu linear wieder abnimmt. Dabei
hingt T von der Silberkonzentration ab. Das deutet auf einen Metall-Halbleiter—Ubergang
bei der Temperatur T¢ hin, dessen Wert abhingig vom Silberiiberschuss ¢ ist. Im metallischen
Temperaturbereich T' < T bleibt die Elektronenkonzentration n konstant und der Widerstand
nimmt aufgrund erhéhter Elektron-Phonon-Strenung nach dem Bloch-Griineisen—Gesetz (GI.
2.55) mit der Temperatur zu.

Damodara Das [156] untersuchten auch die Abhdngigkeit des Widerstandes diinner Silbersele-
nidschichten von der Schichtdicke und fanden eine lineare Abhingigkeit des spezifischen Wider-
standes pp von 1/d, wihrend die Bandliicke linear mit der Schichtdicke zunimmt.

Gruhl findet in Silberselenid—Proben mit variierendem Silbergehalt ebenfalls eine Abhéingigkeit
des MR und der Ubergangstemperatur T¢ vom Silbergehalt der Probe [9]. Wihrend in un-
terstochiometrischem Ag,Se der maximale MR bei tiefen Temperaturen erreicht wird (bei ca.
70 K in Ag; 13Se), verschiebt sich der maximale MR mit steigendem Silbergehalt zu hoheren
Temperaturen (ca. 240 K bei Ags g5Se). Dabei variiert der maximale MR zwischen ca. 20 % in
Agi g9Se und 6 % in Agy g5Se. Bei den untersuchten Proben zeigt der Magnetowiderstand kein
ausschlieBlich lineares Verhalten wie bei Xu et al. [2], sondern bei geringen Feldstéirken liegt ein
ausgepréagt quadratischer Verlauf vor, der erst ab einer bestimmten Feldstirke Bj;j ey, die von
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der Probenzusammensetzung abhéngt, linear wird. Der Widerstand in den von ihr untersuchten
Schichten dnderte sich in Abhéngigkeit von der Temperatur nur um einen Faktor 1.5 im Be-
reich von 4.2 bis 300 K — sogar noch weniger als in den bisher in der Literatur dokumentierten
Ergebnissen. Qualitativ entspricht das Verhalten dem von Ogorelec [7] und Manoharan [6] be-
obachteten: ein Anstieg des Widerstandes bis zu einer Ubergangstemperatur T, ab der dann
der Widerstand wieder abnimmt. In Abhé&ngigkeit von der Silberkonzentration findet Gruhl die
erwartete Zunahme der Leitfihigkeit mit steigendem Silbergehalt — aber auch eine starke Streu-
ung der gemessenen Werte bei konstantem Silbergehalt, etwa bei x ~ 2.3. Ks wird vermutet, dass
diese Streuung durch ein Perkolations—Ph&nomen der Silberpfade innerhalb der halbleitenden
Matrix zustande kommt.

In einer spiteren Arbeit von Kreutzbruck [22] wird auf diese Schwankungen genauer eingegangen
und der Verlauf des Produkts aus mittlerer freier Weglinge und Ladungstrigerkonzentration
(Abb. 3.5) eindeutig als Perkolationsphinomen identifiziert.
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Abbildung 3.5: Spezifischer Widerstand (links) und X - n?/? (rechts) in Abhingigkeit der Silberkonzen-
tration = in Ag,Se-Proben (aus [22]).

Bei Tieftemperaturmessungen an diinnen Schichten beobachtete Gruhl einen weiteren sehr in-
teressanten Effekt, der aber nicht intensiver untersucht wurde — eine Erhchung des Magneto-
widerstandes bei tiefen Temperaturen, der durch die schwache Lokalisierung, bzw. in den in
dieser Arbeit untersuchten Proben aufgrund der starken Spin—Orbit—Streuung durch die schwa-
che Antilokalisierung, zustande kommt (Abb. 3.6).

Dumpich et al. nutzten dieses Phnomen zur Strukturbestimmung in perkolierenden Goldfil-
men und magnetischen Systemen [164, 189, 190, 191] und konnten damit Aussagen ber die
Mikrostruktur untersuchter Proben machen.

Die Bestimmung der charakteristischen Streulingen sowie des daraus erkennbaren Perkolations-
zustandes der Silberpfade in den Proben ist neben der Untersuchung des linearen Magnetowi-
derstandes mit ein Inhalt dieser Arbeit und wird anhand der Messungen in Kapitel 4 ausfiihrlich
dargelegt.

3.2 Silber

Durch die Annahme, dass der Transport vornehmlich in den perkolierten Silberpfaden stattfin-
det, miissen auch die Figenschaften mikroskopischer Silberstrukturen nidher betrachtet werden.
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Abbildung 3.6: Magnetowiderstand von fiinf diinnen Ags, sSe-Schichten mit unterschiedlichen Schicht-
dicken. Fiir d < 60 nm beobachtet man zusitzlich zu der erwarteten quadratischen Abhingigkeit des
MR einen steilen Anstieg der Kurve bei 4.2 K und geringen Feldstéirken (durchgezogene Linie), der bei
hoheren Temperaturen verschwindet (gestrichelte Linien, bei 50 K) (aus [9]).

Als Edelmetall ist Silber ein sehr intensiv untersuchtes Element und seine elektronischen sowie
galvanomagnetischen Figenschaften sind in der Standardliteratur leicht zu finden. Bulk-Silber
hat einen spezifischen Widerstand p von 1.59 - 1078 Qm und eine Ladungstrigerdichte n von
5.85 - 102 m~3 bei 300 K. Daraus berechnet sich eine Ladungstrigerbeweglichkeit p = o /(ne)
von 6.71 - 1073 m?/Vs. Die mittlere Schallgeschwindigkeit betrigt 2600 m/s.

Die Dephasierung in diinnen Silberstrukturen wurde von diversen Arbeitsgruppen untersucht:
Cavalloni und Joss [165] untersuchten zylindrische, 16 nm und 20 nm diinne Ag-Filme und
berechneten aus den MR-Kurven die entsprechenden Dephasierungsldngen Lgo und L;. Bei einer
Temperatur von 4.2 K erhielten sie fiir die Spin—Orbit—Dephasierungslinge Lso Werte zwischen
0.286 pm und 0.405 pm, wihrend die inelastische Dephasierungsldnge L; zwischen 0.62 pm und
1.24 pm lag. Henzler et al. [166] untersuchten epitaktisch auf Si aufgewachsene Ag—Filme mit
einer Dicke von wenigen Monolagen und stellten fest, dass die Spin—Orbit—Dephasierungszeit
Tso ab einer Dicke von 2.5 Monolagen Ag unabhingig von der Schichtdicke ist, wihrend 7; mit
zunehmender Schichtdicke leicht ansteigt.

Schad et al. [167] und Bergmann et al. [168] hingegen berichten von einer Abhingigkeit der
Spin—Orbit—Streuzeit von der elastischen freien Weglinge und damit von der Schichtdicke diinner
Filme.

Petta et al. [169] maBen die Dephasierungszeit in Nano-Ag-Strukturen, die in eine Aluminium-
Matrix eingebettet waren und erhielten Werte fiir 1/750 von 3 - 10! s7! bis 2- 1012 571,

Der Einfluss von Silber auf die Dephasierung in unterschiedlichen Systemen wurde von Sahnoune
et al. [170] untersucht, die dabei zeigten, dass eine Ag-Dotierung zu erheblicher Spin-Orbit—
Sreuung in einem Material fiihren kann. Bei CargAlzg—Proben wurde das Aluminium nach und
nach durch Silber ersetzt bis zu einer Konzentration von CazgAlsgAgs, was zu einer Erhchung
der Spin-Orbit-Dephasierungszeit 1/750 von 0.8 - 101t s=! auf 5.5 - 10! s7! fiihrte.

Tabelle 3.2 gibt eine Ubersicht iiber die fiir diese Arbeit wichtigen in der Literatur referierten
Groflen.
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Autor L; Lso untersuchte Abhingigkeiten
[nm] [nm] Struktur bzw. Verhalten

Cavalloni, Joss 620 - 1240 286 - 405 zylindrische Ag—Filme,

[165] 16 und 20 nm dick

Henzler et al. epitaktische Ag-Filme, 750 unabhingig von d

[166] 1.8 - 20 Monolagen 7; steigt mit d

Schad et al. epitaktische Ag-Filme, Tso abhéngig von

[167] 0 - 125 Monolagen lop und d

Gougam et al. =~ 2000 85 lange, diinne

[72] Ag-Drahte

Chandrasekhar 1300 - 3000 300 - 650 kurze Ag—Drihte

et al. [72] bei 1.25 K

Giordano, 1300 500 diinne Ag-Filme

Pennington [171]

Tabelle 3.2: Elektronischen Eigenschaften von Silber (L;: inelastische Streulinge, Lso: Spin—Orbit—
Streulénge).

3.3 Silbergoldtellurid AgsAuTe,

Ein weiteres Material, an dem im Rahmen der vorliegenden Arbeit die Theorie von Parish und
Littlewood zum LMR [15, 16] iiberpriift wird, ist das Mineral Silbergoldtellurid AgzAuTes,
das aufgrund seiner Defektstruktur das gleiche Magnetoresistenzverhalten erwarten lisst wie
Silberselenid.

AgzAuTey ist ein Halbleiter mit schmaler Bandliicke (0.004 eV beim indirekten Ubergang,
0.21 eV beim direkten Ubergang am I'-Punkt [172]). Wie Silberselenid zeigt es bei niedriger
Temperatur einen Phasenumwandlungspunkt und daher wird eine dominante Defektstruktur mit
einer nanoparkett—ihnlichen Charakteristik &hnlich wie beim AgsSe erwartet, die als Hauptursa-
che fiir das Auftreten des LMR vermutet wird. Da AgzAuTes keine Phasenbreite bei Raumtem-
peratur besitzt, sollten durch einen geringfiigigen Goldiiberschuss Gold—Nanocluster entstehen,
die analytisch wesentlich einfacher nachzuweisen sind als die Silbercluster im Silberselenid.

AgsAuTe, ist in der Literatur nur sehr unzureichend beschrieben und obwohl die Aufklirung
seiner Struktur nicht Gegenstand dieser Arbeit ist, ist sie im Rahmen des wissenschaftlichen
Gesamtbildes wichtig. Die grundlegende Kristallstruktur besteht aus spiralférmigen Zylindern
mit eingebetteten AuTes—Hanteln [172]. Schon ein geringer Goldiiberschuss reduziert den spe-
zifischen Widerstand des Gesamtmaterials erheblich [172] und fithrt zu der Annahme, dass der
Goldiiberschuss an Korngrenzen und Kristallrindern kumuliert und zu perkolierenden Goldpfa-
den innerhalb des Materials fithrt, was aber noch nicht eindeutig belegt wurde.

Bei der Beschreibung der Herstellung und optischen Untersuchung der Probe in Kapitel 3.6
wird diese Annahme bestétigt und die Eignung des Materials als geeignetes Parallelsystem fiir
Ags.5Se untermauert.
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3.4 Aufbau des Messplatzes

3.4.1 Hochfeldmagnet

Die in dieser Arbeit beschriebenen Messungen wurden an dem 17-Tesla—Magnetsystem der Fir-
ma Oxford Instruments durchgefiihrt, das auch F. Gruhl fiir ihre Aufnahmen verwendete [9]
(Abb. 3.7).

Abbildung 3.7: Foto des 17-Tesla—Kryo-Magnetsystems zur Untersuchung des MR—Verhaltens. Rechts
ist der zum grofiten Teil im Boden versenkte Magnet zu sehen, links befinden sich auf dem Rack die
Multimeter und Steuergerite, auf dem Tisch der zugehorige Messrechner (aus [9]).

Der Magnet besteht aus zwei konzentrischen Magnet- und Kompensationsspulen, die zur Sta-
bilisierung in eine Kupfer—-Matrix eingebettet sind. Die duflere Spule ist aus supraleitendem
Niob—Titan—Draht (NbTi) gewickelt, wihrend die innere Spule aus einer Niob—Zinn Legierung
(NbsSn) besteht, die ein hoheres kritisches Feld als NbTi bereitzustellen vermag. Bei 4.2 K er-
reicht der Magnet eine maximale Feldstérke von 15.2 T, was einem maximalen Stromfluss von
103.32 A entspricht. Die maximale Feldinderungsrate liegt bei 1.35 T /min.

Das Laden und Entladen des Magneten erfolgt iiber eine PS 120-10 der Firma Oxford Instru-
ments, die iiber einen PC ferngesteuert. bei Bedarf aber auch manuell bedient werden kann.
Der Feldverlauf im Inneren des Magneten wurde iiber eine Finite-Elemente-Simulation (Kap.
4.1.4) der beiden Magnetspulen berechnet und visualisiert. Abbildung 3.8 zeigt die Spulen des
Magnetsystems sowie das von ihnen aufgebaute Magnetfeld. Man erkennt, dass im Bereich des
Probenraums (Radius ~ 1.5 ¢m) das Feld auf konstant hohem Niveau liegt. Der vergroBerte
Ausschnitt verdeutlicht die Homogenitit des Feldes sowie die Verschlechterung bei einer Ab-
weichung von der Spulenmitte in z-Richtung. Zur longitudinalen Positionierung der Proben im
Spulenzentrum wurde der Probenhalter in der Linge genau an den Magneten angepasst, so dass
die Proben bei vollstindig heruntergeschobenem Messstab exakt im Spulenzentrum sind.

Im Inneren des Magneten befindet sich ein temperierbarer Probenraum, in dem Proben bis zu
einer maximalen Linge von 30 mm untersucht werden kénnen. Die Temperaturkontrolle im
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Abbildung 3.8: FEM-Modell des Magneten und berechnete Magnetfeldstirke (aus [9]).

Probenraum erfolgt iiber einen Heliumstrom, der durch ein Nadelventil kontrolliert wird, das
anhand der Daten eines Temperatursensors (Cernox—Sensor) im Probenhalter iiber die Software
im PC ferngesteuert wird. Zum Erhohen der Temperatur wird ausnahmslos eine auf dem Pro-
benhalter montierte Heizspule verwendet, die eine sehr konstante Temperaturregelung wihrend
der Messreihen erlaubt (AT < 1 mK).

Abbildung 3.9 zeigt den Querschnitt des Kryomagneten mit den beiden Spulen zur Feld-
erzeugung, dem temperierbaren Probenraum, dem Nadelventil zur Steuerung des Heliumdurch-
flusses zur Regelung der Temperatur im Probenraum sowie das Heliumbad mit dem &ufleren
Isoliervakuum.

3.4.2 Probenhalter

Zum Einbringen der Proben in den Magneten sowie zur Durchfithrung der Messungen wurde der
gleiche Probenhalter wie in [9] benutzt, allerdings mit leichten Modifikationen und Anpassungen
an das aktuelle Messproblem.

Der Probenhalter besteht aus einem Neusilber-Rohr, das genau auf die Linge des Magneten
abgestimmt ist, so dass der Probenhalterkopf an dessen unterem Ende sich bei vollstdndig her-
untergeschobenem Probenhalter genau in der Mitte des Magneten befindet. Am oberen Ende
des Probenhalters befinden sich die Anschliisse fiir die Multimeter- sowie die Temparatursteue-
rung; die Messkabel sind geschiitzt im Inneren des Rohres verlegt. Der Probenhalterkopf besteht
zwecks optimaler Wirmeleitfihigkeit aus Kupfer, in das zur Temperaturkontrolle ein Cernox—
Sensor eingebettet ist. Die Temperatursteuerung findet durch eine bifilar aus Konstantan—Draht
(Durchmesser 200 pm) gewickelte Spule am untersten Ende des Probenhalterkopfes statt (sie-
he Abb. 3.10). Durch die bifilare Wicklung wird das durch die Spule erzeugte Storfeld am Ort
der Probe minimiert und ist gegeniiber dem durch den Magneten erzeugten Magnetfeld ver-
nachléssigbar, wie durch FEM-Simulationen bestétigt wurde (siehe [9]).
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Abbildung 3.9: Querschnitt des 17-Tesla-Kryo—Magnetsystems zur Untersuchung des MR—Verhaltens

(aus [9]).



Experimentelle GrundIagen . ...... ... o 89

Stecksystem
Heizspule zur Proben-
kontaktierung

Abbildung 3.10: Probenhalterkopf.

Auf dem Kupferblock kann von zwei Seiten jeweils eine Platine mit den Kontaktflichen fiir die
Probenanschliisse befestigt werden, so dass jeweils zwei Proben zeitgleich untersucht werden
kénnen. Zum besseren Wiarmeaustausch gegeniiber den Messungen von F. Gruhl aus [9] wur-
de das Platinenlayout so gewéhlt, dass die Einspannvorrichtung fiir die Probe direkt auf dem
Kupferblock aufgeschraubt wird. Dazu wurden die Kupferkontaktbahnen auf der Auflenseite der
Platine entlang gefithrt und in der Mitte der Platine eine Aussparung eingesigt, in der die Be-
festigungsvorrichtung fiir die Probe (Abb. 3.11) Platz findet. Diese wird dann nach Einspannen
der Probe am Kupferblock angeschraubt. Die Einspannvorrichtung und Kontaktierung fiir die
Proben wurden fiir drei unterschiedliche Messarten konzipiert: transversal (B L I und B || O,
wobei O die Probenebene ist), longitudinal (B || I und B || O) und polar ( B L I und B L O)
(sieche Abb. 3.11).

Befestigung auf

Anpressschrauben dem Probenhalter

Anschlusspins

Platin-
Saphirplattchen ~kontaktdréhte—_|

T
Befestigung auf
dem Probenhalter

Abbildung 3.11: Probenbefestigung fiir die drei Messkonfigurationen transversal (links oben), longitu-
dinal (links unten) und polar (rechts).

Die Kontaktierung der Proben erfolgte iiber Platindrihte, die zwecks optimalen Wérmeaus-
tauschs bei gleichzeitiger Isolierung gegen das Kupfer auf Saphirplittchen fixiert wurden, indem
die Drahtteile, die nicht in Kontakt mit der Probe kamen, in dafiir vorgesehene Einkerbungen
geklebt wurden. Die Proben wurden dann mittels Teflon—Anpressschrauben auf die Plittchen
gedriickt, bis sich der Widerstand der Probe durch weiteres Anziehen der Schrauben nicht weiter
verminderte. Bei der transversalen Messung verliefen die Platindridhte parallel zur Probenhal-
terlingsachse und damit parallel zum Magnetfeld, wodurch der Stromfluss transversal stattfindet
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(Abb. 3.11, oben links). Fiir die longitudinalen Messungen wurden die Platindrihte um 90° ge-
dreht und verliefen dementsprechend transversal zum Magnetfeld, so dass der Strom durch die
Probe parallel zum Feld floss. Bei den polaren Messungen wurde eine verkiirzte Einspannvorrich-
tung benutzt, die senkrecht zum Magnetfeld positioniert wurde, so dass das Feld die Probenebene
senkrecht durchdrang. Die Probe, die linger war als die Einspannvorrichtung, ragte dabei in die
Aussparungen des Kupferblocks hinein, die in Abbildung 3.10 zu sehen sind.

Die Widerstandsmessungen erfolgten iiber zwei digitale Multimeter (hp 3458A), die ebenso wie
die Temperatur und das Magnetfeld iiber die automatisierte Messsteuerung direkt ausgelesen
wurden. In Abhéngigkeit von den Widerstandswerten lag der Messstrom zwischen 0.1 mA und
1 mA.

Durch den Aufbau in einer Vier—Punkt—Geometrie (siche Abb. 3.12) wurde der Widerstand der
Zuleitungen nicht mitgemessen. Auf diese Weise konnen auch Widerstinde gemessen werden, die
in der GréBenordnung der Messkabel oder darunter liegen, ohne die groflen Fehler der iiblichen
Ziwei-Punkt-Messung in Kauf zu nehmen.

Ree U Ria
Rercbe

@

Abbildung 3.12: 4-Punkt—Methode zur Widerstandsmessung,.

Anhand der Abbildung 3.12 sieht man:

U= (I—-Iy,)Rprobe (3.2)

und

Ur =Rily,. (3.3)
Dabei ist Ry der Innenwiderstand des Voltmeters V;. Aus der Maschenregel folgt U = (Rg, +
Ry, + RI)IV17 was mit Gleichung 3.2 gleichgesetzt wird und zu

IR
IV — Probe (34)
' Rk, + Rk, + Br + Rpyophe

fithrt. Durch Einsetzen in 3.3 erhilt man nun

Ry -
- (1 ) 3.5
1 Probe [ < R, + Rk, + RProbe) ] >
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Solange der Innenwiderstand des Messgerétes R; > Rp . pe, wird der Term o = (1+ Ry /(Rg, +
Ri, + RProbe)_l < 1 und der gemessene Widerstand entspricht dem tatséchlichen Widerstand
der Probe.

An dieser Rechnung ist ersichtlich, dass diese Messmethode nur fiir kleine Widersténde sinnvoll
ist, da fiir deutlich groflere Widerstéinde als die Kontakt- oder Leitungswiderstinde der Term «
gegen 1 geht und der Spannungsabfall verschwindet.

3.4.3 Messprogramm

Zur automatisierten Aufnahme der Messwerte wurde die Messsteuerung aus [9] benutzt, die so-
wohl einzelne Feld- bzw. Temperaturwerte als auch im Sequenz—Modus mehrere Schritte nachein-
ander abarbeiten kann. Die Messreihen kénnen mit variierenden Magnetfeldern bei verschiedenen

Temperaturen mit zeitlich angepassten Feldrampen und Pausen zur Temperaturstabilisierung
aufgenommen werden.

Abbildung 3.13 zeigt die Benutzeroberfliche des Messprogramms.
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Tesla @ O Revers s] 5] 0O © |O @
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Abbildung 3.13: Screenshot der Benutzeroberfliche des LabVIEW Messprogramms.

Das Programm enthilt folgende Teile:

e die Magnetfeldsteuerung (links oben), mittels derer die gewiinschte Feldstéirke eingestellt
und angefahren werden kann,

e die Temperatursteuerung (rechts oben), mit der die gewiinschte Temperatur eingestellt
werden kann,

e den Sequenzer (Mitte, rechts), der dazu dient, automatisiert mehrere Messschritte iiber
einen lingeren Zeitraum durchzufiihren,
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e zwei Felder zur graphischen Darstellung der Messwerte (unten), wo die aufgenommenen
Daten wihrend der Messung visualisiert werden.

Die Ansteuerung der beiden Digitalmultimeter zur Widerstandsmessung ist in die Magnetsteue-
rung integriert. Vor dem Start der Messung kénnen hier die Sample-Rate, die Integrationszeit
sowie der Messbereich der Multimeter eingestellt werden. Wahrend der Messung konnen die Da-
ten online auf der Benutzeroberfliche abgelesen werden. Die Messdaten werden in zwei Dateien
gespeichert:

e ciner Datei mit Informationen zur Messung (*.inf) — den Paramtern Messbereich,
Stromstirke, anvisierte Feldstirke, Feldrampe, anvisierte Temperatur;

e ciner Datei mit den Messdaten (x.dat) im ASCII-Format, so dass die Daten zur Auswer-
tung problemlos in andere Programme importiert werden kénnen.

3.5 Hall-Messungen

Am I. Physikalischen Institut der JLU Gieflen wurden an einigen Proben Hall-Messungen in
einer van—der—Pauw—Anordnung [173] durchgefiihrt. Diese dient der Bestimmung des elektri-
schen Flichenwiderstandes und des Hall-Koeflizienten diinner, homogener Schichten beliebiger
Form, woraus die Ladungstrigerkonzentration sowie die Elektronenbeweglichkeit ermittelt wer-
den kann.

Hierbei wird die beliebig geformte Probe an ihrem Rand an vier Punkten A-D kontaktiert (siehe
Abb. 3.14) und durch die Kontakte A und B ein Strom eingeprigt, wobei die an den Kontakten
C und D abfallende Spannung gemessen wird.

U

Abbildung 3.14: Van—der-Pauw—Anordnung zur Messung des Flachenwiderstandes.
Dabei erhilt man den Widerstand

Uc—Up

T (3.6)

Ripcp =
Nach zyklischer Vertauschung der Kontakte wird der Widerstand Rpc,pa analog gemessen.

Up—-Uax

3.7
T (3.7)

Rpc,pa =

Anhand der Methode der konformen Abbildung zeigte van der Pauw, dass man aus diesen beiden
Widerstandswerten den Schichtwiderstand berechnen kann und dass in diese Rechnung weder
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die spezielle Form der Struktur noch die Position der Kontakte eingeht [173]. Es ergibt sich
folgende Abhéngigkeit:

7d 7d
exp <—7 : RAB,CD) +exp <—7 . RBC,DA) =1, (3.8)

wobei d die Schichtdicke und p der spezifische Widerstand ist. Wenn sowohl die Schichtdicke
als auch die Widerstinde Rap,cp und Rpc,pa bekannt sind, ergibt sich eine Gleichung mit der
gesuchten Unbekannten p.

Fiir eine beliebig geformte Struktur lasst sich der Flichenwiderstand mathematisch allerdings
nicht durch eine geschlossene Formel ausdriicken. In der Praxis verwendet man daher eine Form,
die mindestens eine Symmetrieachse besitzt und deren Kontakte ebenfalls entsprechend dieser
Symmetrie angeordnet sind. Es gilt dann Rspcp = Rpc,pa und fiir den Flichenwiderstand
ergibt sich die Formel:

wd

Das Verfahren ist nur fiir ideale punktférmige Kontakte exakt; bei Wahl einer geeigneten Form
der Messstruktur ist der Einfluss der Kontaktgrosse in der Praxis aber vernachléssigbar.

Die Messung des Hall-Koeffizienten geschieht in analoger Weise, allerdings wird der Strom durch
die Kontakte A und C eingeprégt und der Widerstand Rac,pp gemessen. Anschlielend wird
ein homogenes Magnetfeld B senkrecht zur Probe angelegt, wodurch sich Rsc pp um den Wert
ARAC,BD andert.

Der Hall-Koeffizient Ay ergibt sich durch:

d
Ap = IR ARAc,BD (3.10)

Durch Anlegen eines Magnetfelds B wirkt auf die Ladungstriger q eine Lorentzkraft senkrecht
zur Stromrichtung und zum Magnetfeld:

F=q-0xB. (3.11)

Mit der Stromdichte ; = ¢-n- U, Ausrechnen der einzelnen Raumkomponenten, Umformen nach
v, und Einsetzen erhilt man eine Feldstirke von:

1. .
Ey=—j.B, = Anj.B., (3'12)
nq

mit der Hallkonstanten Ay = 1/(ng), aus der bei bekannter Ladung ¢ die Ladungstragerdichte
n bestimmt werden kann.
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3.6 Probenherstellung und Charakterisierung

Silberselenid—Proben (Ags,sSe)

Die AgosSe-Schichten wurden von B. Mogwitz und C. Korte am Institut fiir Physikalische
Chemie der JLU Gieflen hergestellt. Bei der Herstellung der Schichten mittels PLD wird durch
hochenergetische Laserpulse Material von der Oberfliche eines Targets verdampft und dann als
diinne Schicht auf einem Substrat kondensiert (sieche Abb. 3.15).

Vacuum
chamber

(KrF 248 nm)

Abbildung 3.15: Schematische Darstellung der PLD und Foto des PLD—Vorgangs (aus [174]).

Das verdampfte Material bewegt sich sich senkrecht vom Ags 35Se-Target weg zum MgO-
Substrat, wo durch Kondensation die Schicht entsteht. Der Prozess findet in einer Vakuum-
Kammer statt, die mit Prozess—Gas geflutet werden kann. Mit der PLD kénnen auch fiir grofiere
Schichtdicken (d = 1 pm) sehr dichte Schichten hergestellt werden. Die Schichtdicken sowie die
genaue Zusammensetzung der Proben wurde ebenfalls am Institut fiir Physikalische Chemie der
JLU Gieflen mittels REM und EDX bestimmt. Zur Bestimmung der Schichtdicke mittels REM
wurden die Proben senkrecht auf dem Probenhalter des REMs positioniert und die Stirnseite der
Schicht abgerastert. Damit konnten Probendicken bis 50 nm auf wenige nm genau bestimmt wer-
den. Geringere Schichtdickten konnten aus der Ablationszeit bis auf etwa 10 % genau bestimmt
werden.

Abbildung 3.16 zeigt beispielhaft eine REM—-Aufnahme einer 730 nm dicken Ags 4Se—Schicht,
deren polykristalline Natur deutlich zu sehen ist, sowie die lineare Abhéngigkeit der Korngrifie
von der Schichtdicke, die ebenfalls aus den REM—-Messungen bestimmt wurde.

Zur Bestimmung der Zusammensetzung mittels EDX wurde an mehreren Stellen der Probe die
Silberkonzentration gemessen und anschliefend iiber die einzelnen Werte gemittelt. Trotzdem
erreicht man hierdurch nur eine Genauigkeit von etwa 5 %. Zudem konnte die Silberkonzentration
fiir Schichten unterhalb von 100 nm Dicke nicht mehr bestimmt werden, da ein starker Mg—Peak
des MgO—-Substrats, auf dem die Schichten aufgebracht sind, den Silberpeak iiberlagerte.

Eine Ubersicht iiber die Zusammensetzung der Proben gibt Tabelle 3.3.
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Abbildung 3.16: REM-Bild einer 730 nm dicken Ags 4Se—Schicht sowie Abhiingigkeit der Korngrofie
von der Schichtdicke.

Silbergoldtellurid—Proben (Ags;Au; 1Tes)

Die AgzAu; 1Tes—Probe wurde am Max—Planck-Institut in Stuttgart durch direkte Festkorper-
reaktion hergestellt. Dazu wurde ein stéchiometrisches Gemenge der Elemente in evakuierten
und ausgeglithten Quarzampullen auf 700 °C erhitzt und rasch abgeschreckt. Der resultieren-
de Schmelzregulus wurde durch Mo6rsern homogenisiert, zu einer Tablette gepresst und bei
300 °C einen Monat getempert und erneut abgeschreckt.

Aufgrund der unregelméifigen Oberfliche der Probe erwies sich deren Kontaktierung als sehr
kompliziert — die Kontaktdrihte wurden darauf gepresst und mit Teflon—-Band daran fixiert
(sieche Abb. 3.17).

Abbildung 3.17: Kontaktierung der Ags AuTe,—Bulk—Probe.

Durch das Abkiihlen und wieder Aufwidrmen der Probe ist allerdings ungewiss, ob die so
fixierten Kontakte iiber den ganzen Temperaturbereich konstant waren, so dass zur nochma-
ligen Messung mit sicherer Kontaktierung die Bulk—Probe am Institut fiir Physikalische Chemie
der JLU GieBen in diinne Scheiben geschnitten wurde. Dabei entstanden zwei Proben mit glatten
Oberflichen zur Auflage auf die Kontaktdrihte und Befestigung mittels der Anpressschrauben.

Die genaue Struktur der Probe wurde am MPI in Stuttgart mittels HRTEM-Messungen an
einem Elektronenmikroskop CM 30ST der Firma Philips bestimmt. An diesem Gerédt konnen
drei verschiedene strukturbestimmende Methoden angewandt werden: Elektronenbeugung zur
Bestimmung des reziproken Gitters eines Kristalls, Abbildung der untersuchten Schicht und
Bestimmung der Schichtzusammensetzung iiber EDX.
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Probenbezeichnung Probendicke [nm] Zusammensetzung =

131103 115 2.7692
071103 130 2.9236
240703 190 2.4129
121103 210 2.6214
050503 270 2.4237
240303 300 2.4734
061103 305 2.7574
300603 310 2.4125
020703 540 2.4008
010703 680 2.3162
060603 720 2.2406
030603 730 2.2921
091003 780 2.3023
250403 1140 2.2186
161003 1845 2.3667
081003 2305 2.4043

Tabelle 3.3: Zusammensetzung der Ag,Se—Schichten. Die Schichten mit Dicken d < 100 nm sind hier
nicht aufgefiihrt, da ihre Stochiometrie nicht bestimmt werden konnte.

Bei der Abbildung der Schicht ist zu beachten, dass die Kontraste der erhaltenen Bilder durch
unterschiedliche Mechanismen zustande kommen. Bei dicken und nicht orientierten Proben domi-
niert der Massendickekontrast, bei ausreichend diinnen und orientierten Objekten hingegen wird
der Beugungskontrast bildbestimmend. Kontrastinformationen werden durch geeignete Blenden
akzentuiert, z. B. der Beugungskontrast in Hell- bzw. Dunkelfeldaufnahmen, so dass Ubersichts-
abbildungen von Doménenkristallen angefertigt werden kénnen.

In hochaufgelésten Abbildungen diinner Objekte dominiert der Phasenkontrast, der nicht nur
durch die Probe, sondern auch durch den Abbildungsvorgang selbst beeinflusst wird. Die Ab-
bildungen entsprechen somit in keinem Fall exakt einem direkten optischen Bild des Objektes.
Die Kontrastiibertragung in Abhéngigkeit von Mikroskopparametern wird durch die komplexe
Objektivlinsen—Kontrasttransferfunktion (OKTF) beschrieben [175]. Eine besonders giinstige
Ubertragung ergibt sich fiir den sog. Scherzer Fokus [176], bei dem maximaler und negativer
Phasenkontrast auftritt. Die Phaseninformation bricht allerdings bei endlicher Raumfrequenz ab,
so dass die Ubertragung hoherer Raumfrequenzen durch Defokussierung verstirkt werden muss.
Aus diesem Grunde wurden systematische Defokussierungen (,,Fokusserien®) bei der Untersu-
chung des Materials durchgefiihrt — eine zeitaufwendige und experimentell schwierige Technik.

Im Scherzer Fokus kénnen strukturell direkt interpretierbare Abbildungen an diinnen Kristallen
aufgenommen werden. Unter der Niherung des schwachen Phasenobjekts [175] ist eine direkte
Beziehung zwischen dem projizierten Kristallpotential und dem Kontrast gegeben: Die dunklen
Kontraste entsprechen Positionen mit hohem Betrag des projizierten Kristallpotentials — also
Atomsiulen; die weiflen Kontraste korrelieren mit niedrigem Betrag des projizierten Kristallpo-
tentials — also mit Liicken der Struktur in der gegebenen Projektion.

Der entscheidende Punkt an der Auswertung dieser Bilder ist das Auffinden des zugrundeliegen-
den Strukturmodells, das mittels Simulationen bestimmt wird. Im Falle aperiodischer Defekt-



Experimentelle GrundIagen . ...... ... o 97

strukturen miissen die Defekte in geeignete Strukturmodelle eingebracht werden.

Abbildung 3.18 zeigt die Ergebnisse der HRTEM—-Aufnahmen der Probe. Wie erwartet, ist die
Struktur polykristallin, mit gegeneinander verkippten Nanodoménen, die vermutlich durch das
Abschrecken der Probe und der damit verbundenen Phasenumwandlung bei der Herstellung ent-
standen. Im rechten Bild der Abbildung wird fiir die einzelnen Doménen ein Réntgenbeugungs-
bild gezeigt, in das die Lage der Achse weif} eingetragen ist, um die Verkippung der Doménen zu
verdeutlichen. Der Goldiiberschuss kumuliert an den Kristallrindern und an der Oberfliche der
Probe und ist in Abbildung 3.18 links als Punkte in der Struktur der Nanokristalle zu erkennen.

—— 50 nm — 5nm

Abbildung 3.18: HRTEM-Aufnahmen der AgzAuTes—Probe. Der Mafstab ist unter den Bildern darge-
stellt. In der rechten Abbildung sind zusétzlich die Beugungsbilder der jeweiligen Nanodoméine dargestellt
sowie die Symmetrieachse der Doméine, wobei man erkennt, dass die Achsen leicht gegeneinander verkippt
sind.

Abbildung 3.19 zeigt die HRTEM-Aufnahmen fiir die beiden kubischen Achsen [100] und
[111], die daraus berechneten Potentiale sowie die aus Simulationen erhaltene zugrundeliegende
Kristallstruktur, die das in der Literatur beschriebene Basistrutkurmodell bestétigen.
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Abbildung 3.19: HRTEM-Aufnahmen der [100]- und [111]-Ebenen der AgzAuTe,—Probe. Links sind
die Ergebnisse der [100]-Ebene, rechts die der [L111]-Ebene dargestellt. A: Aufnahme im Scherzer Fo-
kus (lieferte nur fiir die Ebene [100] ein brauchbares Bild). B: Aufnahme bei einer Fokussierung, die
der Umkehrung des Scherzer Fokus entspricht. C: Aus den Abbildungen berechnete Potentiale. D: Aus
den Potentialen berechnete Atomverteilung. Dabei entsprechen die weiflen Kugeln den Silberatomen, die
hellgrauen reprisentieren die Au—Atome und die schwarzen die Te—Atome.
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In diesem Kapitel werden die Magnetowiderstands—Messungen an den in Kapitel 3.6 vorge-

stellten Proben, die Auswertung und Interpretation der Daten sowie die daraus resultierenden

Zusammenhinge mit der Theorie prasentiert.

4.1 Messungen an Silberselenid Ag,, sSe

An den Silberselenid-Proben wurden folgende Messungen durchgefiihrt:

e Messung des transversalen MR (B L I und B || O) iiber eine vier-Punkt—Geometrie bei

Temperaturen von 4.2 K und 290 K bis zu einer Feldstirke von 14 T am 17-Tesla—Kryo-

Magnetsystem des Instituts fiir Angewandte Physik der JLU Gieflen,

e Messung des longitudinalen MR (B || I und B || O) iiber eine vier-Punkt—Geometrie bei

einer Temperatur von 4.2 K bis zu einer Feldstirke von 12 T,

e Messung des polaren MR (B L I und B L 0O) iiber eine vier-Punkt-Geometrie bei einer

Temperatur von 4.2 K bis zu einer Feldstirke von 14 T,

e Messung des spezifischen Widerstandes, der Ladungstrigerdichte und Ladungstrigerbe-

weglichkeit in einer typischen van—-der-Pauw—Konfiguration (siehe Kapitel 3.5 und [173])

am [. Physikalischen Institut der JLU Gieflen. Die Apparatur dort erlaubte leider keine

Messungen bei Temperaturen fliissigen Heliums, so dass nur Daten bis maximal hinab zu

Temperaturen fliissigen Stickstoffs (77 K) erhoben werden konnten.
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Messung des spezifischen Widerstandes als Funktion der Schichtdicke

Im Rahmen der MR-Messungen wurde iiber eine vier-Punkt-Messung der spezifische Wider-
stand der Proben bei Nullfeld und einer Temperatur von 4.2 K aufgenommen und in Abhéngig-
keit von der Schichtdicke der Proben evaluiert (siche Abb. 4.1) . Um die gemessenen Werte ein-
ordnen zu kénnen, wurde anhand des Size-Effektes fiir diinne Schichten nach Fuchs—Sondheimer
und diinne Drihte nach Nordheim (siche Kap. 2.3.3) der erwartete spezifische Widerstand fiir
eine entsprechend dicke Schicht aus reinem AgsSe (mit einer mittleren freien Weglinge fiir AgoSe
geméf der Literatur von 128 nm) sowie reinem Ag berechnet und mit den Messwerten verglichen.

1 10 100 1000 10000
10°
m Messwerte

.:' 10° ¢ Size-Effekt-Anpassung
< fiiir diinne Ag,Se-Dréhte
IR nach Nordheim
S GE . % Size-Effekt-Anpassung
S 10 fiir diinne Ag,Se- Schichten
% ﬁ nach Fuchs-Sondheimer
% <+ 00 L o Size-Effekt-Anpassung
a9 fiiir diinne Ag-Schichten
= ’ nach Fuchs-Sondheimer
g 107t oo , 4 Size-Effekt-Anpassung
2 ® ‘wow fiir diinne Ag-Dréhte

. ® #60 oece oo nach Nordheim

Schichtdicke d [nm]

Abbildung 4.1: Spezifischer Widerstand p als Funktion der Schichtdicke d bei einer Temperatur von 4.2
K. Die durchgezogene Linie verdeutlicht den Verlauf der Messwerte.

Der gemessene spezifische Widerstand der Proben entspricht bei sehr geringen Schichtdicken
d < 10 nm etwa einem theoretisch fiir AgoSe-Drihte erwarteten Wert, der nur leicht iiber dem
Wert fiir diinne Schichten aus AgsSe liegt. Mit zunehmender Schichtdicke sinkt p aber wesent-
lich stérker als erwartet ab und ist schon ab 27 nm um ca. eine GréBenordnung kleiner als es
in reinen AgsSe-Schichten dieser Dicke theoretisch zu erwarten wire. Allerdings liegt der ge-
messene spezifische Widerstand mit zwei GroBenordnungen deutlich iiber dem Wert, den reine
Silberschichten dieser Dicke haben miissten. Das fithrt zu dem Schluss, dass in den Schichten
Silberkorner und -pfade in der Silberselenidmatrix zur Erhohung der Leitfihigkeit beitragen,
allerdings ist dieses leitfihige Geriist in der Gréfienordnung von nm und je nach Perkolations-
zustand der Probe von der AgsSe—Matrix unterbrochen. Daher ist die Struktur weit von einer
durchgehenden Silberschicht entfernt, was den im Vergleich zu einer Silberschicht viel hoheren
Widerstand plausibel erklért.

Messung der elektrischen Leitfdhigkeit als Funktion der Silberkonzentration

Ein qualitativ analoges Leitfahigkeitsverhalten, allerdings nicht in Abhingigkeit von der Schicht-
dicke, sondern der Silberkonzentration x, wurde schon von Kreutzbruck et al. in diinnen Ag,Se—
Proben beobachtet [22, 174] (siehe Abb. 4.2).

Bei geringen Silberkonzentrationen = = 1.5 fanden sie einen spezifischen Widerstand von etwa
1072 Qcm, der mit steigender Silberkonzentration bis z = 18 auf etwa 1075 Qcm abfillt — eine
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Abbildung 4.2: Leitfshigkeit (links) [174] und Produkt aus freier Wegléinge A und Ladungstriigerdichte
n?/3 (rechts) als Funktion der Silberkonzentration [22].

Abnahme von iiber drei GroBienordnungen. Dabei sinkt im Bereich 2 < x < 2.5 der Widerstand
um mehr als eine GroBenordnung bei einer sehr grofien Streuung der Messwerte. Anhand der
dazugehdrigen Messung der mittleren freien Weglénge A und der Ladungstrigerdichte n erkennt
man bei Auftragung des Produkts X - n?/3 in Abhiingigkeit von der Silberkonzentration, dass
bei einer Konzentration von 2 < x < 2.5 diese Grofle ebenfalls um eine Gréfienordnung steigt.
Ein derartiger Sprung ist sonst im kompletten Kurvenverlauf nicht mehr erkennbar. Kreutz-
bruck et al. interpretierten dieses Verhalten als Perkolationserscheinung elementaren Silbers in
der Silberselenid—Matrix und wiesen anhand von HRTEM-Aufnahmen die Richtigkeit ihrer Er-
kldrung nach (siehe auch Kap. 3.1, Abb. 3.4 und 3.5).

4.1.1 Hall-Messungen an den Silberselenid—Schichten

Zur vertiefenden Untersuchung der in den Silberselenid—Proben vorliegenden physikalischen Rea-
litdt wurden Hall-Messungen bei Nullfeld und Raumtemperatur an den Schichten durchgefiihrt,
wobei mit einer van—der-Pauw—Konfiguration der spezifische Widerstand, die Ladungstrager-
dichte sowie die Ladungstrigerbeweglichkeit ohne Einfluss der Schichtdicke gemessen wurden.

Der Verlauf der hierbei erhaltenen Daten zeigt eine bemerkenswerte Besonderheit: Die Proben
kénnen anhand ihres spezifischen Widerstandes p in zwei Kategorien eingeteilt werden (Abb.
4.3). Bis zu einer Schichtdicke von 39 nm betrigt p nahezu konstant 0.76 mQcm und sinkt
dann sprunghaft auf ca. 0.36 mQcm ab. Unterhalb von 40 nm gibt es nur eine Probe mit einem
geringen Widerstandswert (39 nm - Probe 291103), wihrend sich oberhalb von 40 nm nur noch
zwei Proben (44 nm - Probe 121203 und 57 nm - Probe 171103) mit erh6htem Widerstandswert
finden. Die untersuchten Proben haben einen Silberiiberschuss von etwa § = 0.4, der knapp iiber
der Perkolationsgrenze von ¢ = 0.3 liegt. Daher ist dieser Widerstandsverlauf eine Starkung der
Annahme eines Perkolationsiibergangs in den Schichten, der bei etwa einer Schichtdicke von
40 nm einsetzt.

Wie in Kapitel 3.1 und 3.6 erwdhnt, hingt die Menge der Silberausscheidungen stark von der
KorngroBe ab, die wiederum proportional zur Schichtdicke ist [163]. Mit zunehmender Schicht-
dicke wichst die Korngrofie und damit sinkt der fiir Silberablagerungen verfiigbare Raum zwi-
schen den einzelnen Koérnern, so dass sich das ausscheidende Silber auf ein geringeres Volu-
men verteilen muss. Damit steigt die Wahrscheinlichkeit fiir perkolierende Silberpfade mit der
Schichtdicke an. Bei dieser Betrachtung kann man einwenden, dass die Silberkonzentration in
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Abbildung 4.3: Ergebnisse der Hall-Messung an den Ags, sSe-Schichten als Funktion der Schichtdicke.
Oben links: Ladungstrigerkonzentration n, oben rechts: spezifischer Widerstand p, unten: Mobilitit pu.
Graue Punkte: Proben in denen keine perkolierten Silberpfade angenommen wurden, schwarze Rauten:
Proben mit angenommenen perkolierten Silberpfaden.

den Agy sSe-Schichten nicht konstant ist, sondern geringfiigig variiert (siche Tabelle 3.3), al-
lerdings erkennt man beim direkten Vergleich der Proben mit erhhtem Widerstand mit den
Proben verringerter Silberkonzentration, dass diese beiden Gréflen nicht korrellieren, so dass
dieser Zusammenhang verworfen werden kann.

Die Messung des Hall-Effekts enthiillt, dass der relativ konstante spezifische Widerstand der
Proben aus einem gegensétzlichen Verhalten der Ladungstrigerdichte n und der Beweglichkeit
i resultiert, die bei dem Phaseniibergang keinen Sprung der Werte zeigen, sondern einen kon-
tinuierlichen Ubergang. Trotzdem beobachtet man ein unterschiedliches Verhalten der beiden
Phasen: Bis zu einer Filmdicke von etwa 60 nm steigt die Ladungstrigerkonzentration n von
etwa 10" cm™3 auf ca. 9 - 10" cm™3 und sinkt anschlieBend wieder auf etwa 3 - 109 cm™3
ab, wihrend die Ladungstrigerbeweglichkeit p von 700 cm?/Vs fiir diinne Schichten auf 200
cm?/Vs bei 60 nm sinkt, um dann wieder auf ca. 700 cm?/Vs bei der 1000 nm dicken Schicht
zu steigen (Abb. 4.3, oben links und unten). Damit ist die mittlere Beweglichkeit einer 40 nm
dicken Probe etwa um einen Faktor 3 geringer als (u) einer 1 pum dicken Schicht, wihrend die

Ladungstragerdichte n mit zunehmender Schichtdicke sinkt.

Die Erklarung dieses Verhaltens kann auf zwei sich iiberlagernde Effekte zuriickgefiihrt wer-
den, die beide davon abhingen, wie viel Uberschuss-Silber zu dem leitfihigen Geriist in der
Silberselenid—Matrix beitrdgt. Erstens wird durch Reduktion der KorngréBie nicht nur das
erwahnte verfiighare Volumen fiir Silberablagerungen zwischen den Koérnern erhoht, sondern



Messungen und ErgebniSse ...... ... e 103

auch die Anzahl an Korngrenzen und Versetzungen. an denen sich das Silber bevorzugt absetzt.
Dadurch lagert sich das Silber in perkolierten Schichten mehr in Form von Pfaden entlang der
Korngrenzen ab als in Form isolierter Silbercluster innerhalb von grofien Silberselenid—Ké6rnern.
Dies widerum fiihrt zu einer erhéhten Ladungstriagerdichte, da der elektrische Transport vorran-
gig in den Silberpfaden stattfindet, wodurch das Absinken der Ladungstrigerdichte n mit zuneh-
mender Schichtdicke bei den perkolierten Schichten erkldrbar wird. Bei den nicht—perkolierten
Schichten steigt n dagegen mit zunehmender Schichtdicke an, da mit zunehmender Anndherung
an die Perkolationsgrenze immer mehr elementares Silber am Ladungstransport teilnimmt. Der
zweite Effekt basiert darauf, dass die Beweglichkeit p der Ladungstriger im Silber etwa zwei
Groflenordnungen kleiner ist als im Silberselenid. Durch die Verlagerung des elektrischen Trans-
ports von der Silberselenid-Matrix in die Silberpfade beim Ubergang von nicht-perkolierten zu
perkolierten Proben sinkt also die Beweglichkeit. erheblich. Da die am Transport teilnehmenden
Silberpfade an der Perkolationsgrenze physikalisch sehr geringe Abmessungen aufweisen, unter-
liegen sie einem starken Size—Effekt, der mit zunehmender Schichtdicke wieder abnimmt, so dass
die Beweglichkeit mit zunehmender Schichtdicke bei den perkolierten Proben wieder ansteigt.
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4.1.2 Magnetoresistive Messungen an den Silberselenid—Schichten

Um den LMR zu studieren, werden nun die Frgebnisse der magnetoresistiven Messungen an
der Probenreihe dargestellt. Untersucht wird das magnetoresistive Verhalten, insbesondere der
Verlauf der Kurven und die daraus ermittelbare magnetische Flussdichte Bj;,a,r, bei welcher
der Ubergang vom quadratischen Verlauf des OMR zum linearen Verlauf des LMR auftritt.

Es liegt in der Natur der Sache, ndmlich in der niederen Dimensionalitit der Schichten, dass auch
das Phénomen der schwachen Lokalisierung (WL) den Kurvenverlauf beeinflusst. Fiir die Unter-
suchung des LMR ist dieses zum einen niitzlich, denn es hilft, Riickschliisse auf die Mikrostruktur
und den Perkolationsgrad der Proben zu ziehen. Andererseits iiberlagern sich die beiden Effekte
(WL und LMR), insbesondere bei sehr diinnen Schichten, wodurch die Charakterisierung der
Groflen MR und Bjjy aqy €rschwert wird.

In diesem Kapitel werden die Rohmessungen vorgestellt, in denen beide Effekte in Abhéngigkeit.
der Schichtdicke erkennbar sind.

Die Abbildungen 4.4 bis 4.10 zeigen die MR-Kurven (MR = (Rp=o — Rp)/(Rp—o) - 100 %) der
AgsSe—Schichten bei 4.2 K. Dabei werden drei unterschiedliche Ausrichtungen der magnetischen
Feldstiarke B, des Stroms I durch die Probe sowie der Probenebene O zueinander untersucht:
transversal (B L I und B || O — Abb. 4.4 und 4.8), longitudinal (B || I und B || O — (Abb.
4.5 und 4.9) und polar (B L I und B L O — Abb. 4.6 und 4.10).
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Abbildung 4.4: Transversaler Magnetowiderstand der Ags sSe—Schichten bei 4.2 K.

In allen drei Messkonfigurationen finden sich folgende grundlegende Verhaltensweisen des ma-
gnetoresistiven Verhaltens (Abb. 4.4, 4.5 und 4.6):

e Mit sinkender Schichtdicke nimmt der maximale MR—Wert ab (Abb. 4.7). Der
LMR sinkt nahezu linear mit sinkender Schichtdicke, erreicht bei einer Schichtdicke von
ca. 100 nm Werte von etwa 10 % bei der transversalen und longitudinalen Ausrichtung,
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Abbildung 4.5: Longitudinaler Magnetowiderstand der Ags, sSe-Schichten bei 4.2 K.
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Abbildung 4.6: Polarer Magnetowiderstand der Ags, sSe-Schichten bei 4.2 K.
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von 50 % bei der polaren Messkonfiguration. Unterhalb von 100 nm Schichtdicke bricht
der lineare Verlauf ab, was darauf hindeutet, dass die physikalische Skalenlinge von dieser
Groflenordnung ist. Die grofle Streuung der MR-Werte ist ein zusétzlicher Hinweis, dass
die vorliegende physikalische Skalenlinge als Ergebnis des PLD-Herstellungsprozesses und
der statistischen Natur der Miktrostruktur variiert.
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Abbildung 4.7: Magnetowiderstand als Funktion der Schichtdicke bei einer Feldstirke von 12 T fiir die
transversale (links), longitudinale (Mitte) und polare (rechts) Messkonfiguration.

¢ Bei niedrigen Feldstirken verlaufen die MR—Kurven gemifl dem OMR qua-
dratisch mit B, bei hoheren Feldern linear mit B, wobei der Ubergang vom
quadratischen zum linearen Verhalten von der Schichtdicke abhingt.

e In diinnen Schichten (je nach Konfiguration bis maximal 200 nm) ist bei nied-
rigen Feldstirken durch die schwache Lokalisierung ein zusitzlicher Beitrag
zum Widerstand der Proben zu erkennen, der das quadratische und lineare

Verhalten iiberlagert.

Die beiden letztgenannten Punkte lassen sich durch Normierung der MR-Kurven verdeutlichen.
Dabei wurden die Datenkurven der transversalen Messung auf den Wert bei 14 T (Abb. 4.8),
die der longitudinalen und polaren Messung auf 12 T normiert (Abb. 4.9 und 4.10).

Anhand der normierten Datenkurven werden auflerdem folgende Beobachtungen deutlich:

Bei der transversalen Messung ist fiir Schichtdicken bis ca. 115 nm der in B quadratische
Verlauf des OMR von dem zusitzlichen Beitrag der schwachen Lokalisierung der Elek-
tronen iiberlagert (Abb. 4.8). Bei sehr diinnen Schichten dominiert dieses Phidnomen den
kompletten Verlauf (Schichten bis 13 nm), wihrend es ab 20 nm Schichtdicke schwécher
wird und der Beitrag des quadratischen (OMR) und linearen (LMR) Verlaufs der Kurve
wieder in den Messungen zu sehen ist. Mit zunehmender Schichtdicke verringert sich der
Beitrag der schwachen Lokalisierung weiter und erstreckt sich {iber einen immer weiter
abnehmenden Magnetfeld—Bereich, ab Schichtdicken von ca. 115 nm ist sie nicht mehr in
den Kurven zu erkennen (Abb. 4.11, links). Bei Schichtdicken ab 20 nm ist mit zuneh-
mender Feldstirke nach Verlassen des Einflussbereichs der schwachen Lokalisierung in den
Messkurven ein Ubergang vom quadratischen Verhalten des OMR zum linearen B—Verlauf
des LMR zu erkennen, der sich mit steigender Schichtdicke zu niedrigeren Feldstirken ver-

schiebt (Abb. 4.11, rechts).
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Abbildung 4.8: Transversaler Magnetowiderstand der Ags . sSe-Schichten bei 4.2 K, normiert auf den
Wert bei 14 T.
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Abbildung 4.9: Longitudinaler Magnetowiderstand der AgssSe-Schichten bei 4.2 K, normiert auf den
Wert bei 12 T.
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Abbildung 4.11: Schwache Lokalisierung (links) und LMR. (rechts) der AgssSe—Schichten bei 4.2 K,

transversale Messkonfiguration.
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e Bei der longitudinalen Messung ist der Beitrag der schwachen Lokalisierung nur bis zu

MR - normiert
o o o o

MR - normiert
= i

Schichtdicken von 85 nm zu erkennen, die Daten fiir die 115 nm dicke Schicht zeigen schon
keinen Einfluss dieses Phidnomens mehr (Abb. 4.12, links). Hier ist aber ebenfalls der
mit zunehmender Schichtdicke sich zu niedrigeren Feldern verschiebende Ubergang vom
quadratischen zum linearen Verlauf des MR zu erkennen (Abb. 4.12, rechts).
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Abbildung 4.12: Schwache Lokalisierung (links) und LMR (rechts) der Ags,sSe-Schichten bei 4.2 K,
longitudinale Messkonfiguration.

Bei der polaren Konfiguration, welche geméfl der durch das Magnetfeld erzeugten Trajek-
torien der Elektronen die 3D—Konfiguration darstellt, ist der Beitrag der schwachen Loka-
lisierung zum Gesamtwiderstand nur noch bei den Schichten bis 13 nm Dicke zu erkennen.
Bei der genaueren Betrachtung des Niedrigfeldbereichs kann fiir Proben mit Schichtdicken
bis zu 57 nm der Einfluss dieser Quanteninterferenz noch erahnt werden, doch ist dieser
im Vergleich zu den anderen beiden Messkonfigurationen sehr viel geringer (Abb. 4.13,
links). Wie bei den anderen beiden Messkonfigurationen zeigt sich hier auch der Ubergang
vom quadratischen zum linearen Verlauf des MR, der sich mit zunehmender Schichtdicke
zu niedrigeren Feldern hin verschiebt (Abb. 4.13, rechts).

Anhand dieser Punkte wird klar, dass die schwache Lokalisierung bei der Auswertung
Messungen eine essentielle Rolle spielt. Daher miissen beide Aspekte evaluiert wer-

der

den:

von

der Beitrag der schwachen Lokalisierung und der LMR-Effekt, die beide abhingig
der Schichtdicke und damit der Mikrostrukur der Proben sind. Dabei kann die

auf den ersten Blick storende schwache Lokalisierung dazu verwendet werden, zuverléssi-
ge Aussagen iiber die Mikrostruktur der Proben zu machen. Allerdings interferieren die-
se beiden Effekte in der Hinsicht miteinander, dass der Beitrag der schwachen Loka-
lisierung wie schon erwihnt den Ubergang zwischen dem quadratischen und linearen
B-Verhalten der MR-Kurven bei sehr diinnen Proben iiberlagert, so dass je nach Orientie-
rung der Gréflen B, I und O zueinander die Auswertung des LMR erst ab einer bestimmten
Schichtdicke vorgenommen werden kann, oder die WL herausgerechnet werden muss. Letzteres
gelingt, da der Beitrag der schwachen Lokalisierung bereits bei sehr kleinen Feldstéirken (100
mT) gut ausgeprigt ist und i.d.R. auch fiir hohe Feldwerte konstant bleibt.
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Abbildung 4.13: Schwache Lokalisierung (links) und LMR. (rechts) der AgssSe—Schichten bei 4.2 K,
polare Messkonfiguration.

4.1.3 Auswertung der Schwachen Lokalisierung

Zur ndheren Untersuchung der Struktur der Proben, vor allem im Hinblick auf das Vorhandensein
perkolierter leitender Silberpfade innerhalb der Silberselenid-Matrix, kann die schwache Lokali-
sierung herangezogen werden, die in diinnen Proben einen bedeutenden Beitrag zum Widerstand
der Schichten leistet. Die entsprechenden Streulingen konnen Aufschluss iiber den elektrischen
Transport innerhalb der Schichten und damit iiber die Mikrostrukur der untersuchten Proben
geben, wie die Arbeitsgruppe um G. Dumpich in diversen Arbeiten an diinnen Goldschichten
zeigte [189, 190, 191].

Dimension und Unordnung — Feststellung der vorliegenden Streumechanismen

Die Dephasierung in diinnen Filmen bzw. die bei der Zerstorung der Phasenkohérenz der Elek-
tronenwellen beteiligten Mechanismen sind stark davon abhingig, welche Dimension und Un-
ordnung in den untersuchten Proben beziiglich der einzelnen Streumechanismen vorherrschen.
Wie in Kapitel 2.3.4 erldutert, kann die Dimension eines Films beziiglich unterschiedlicher Streu-
mechanismen unterschiedlich sein.

Ein Film ist dreidimensional beziiglich des normalen Leitungsprozesses, wenn seine Dicke d
grofler als die mittlere freie Weglédnge [ ist. Anhand der Hall-Messungen kann die mittlere freie
Weglénge iiber die Formel fiir das freie Elektronengas berechnet werden:

3 h(37r2)1/3

e (@1

wobei p der spezifische Widerstand und n die Ladungstrigerdichte des Materials sind.

Die mit dieser Formel erhaltenen elastischen freien Weglidngen [y betragen bei geringen Schicht-
dicken (unter 30 nm) etwa 24 nm und sind damit grofer als die Schichtdicke selbst, was auf ein
zweidimensionales System hinweist. Ab den 30 nm dicken Schichten sinkt [y allerdings wieder auf
Werte unterhalb der Schichtdicke, so dass ein dreidimensionales System beziiglich der normalen
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Elektronenleitung vorliegt. Damit liegen die hier erhaltenen Werte etwa einen Faktor 5 unter
dem von Damodara Das beobachteten Wert [155] und sind etwa halb so grofi wie die von Gruhl
referierten Ergebnisse [9]. Dies deutet darauf hin, dass die Unordnung in den hier untersuchten
Schichten grofler als in den bisher untersuchten Systemen ist.

Bezliglich Elektron-Elektron—Wechselwirkung ist ein Film als zweidimensional einzustufen, wenn
d?> < Dh/(2nkpT). Uber die Einstein-Smoluchowski-Beziehung D = kpT' /e, welche die Diffu-
sionskonstante D mit der Beweglichkeit p verkniipft, kann die Grofle / Dh/(2wkpT) berechnet
werden. Die damit erhaltenen Werte variieren zwischen 1.3 nm und 3.2 nm und sind damit
immer kleiner als die Dicke der untersuchten Schicht sowie die angenommene Korngréfie von ei-
nigen nm. Die entscheidende Bedingung beziiglich der Unordnung in den Filmen ist /7 < kgT.
Da in unseren Proben /i/7 etwa eine GroBenordnung grofer ist als kg7, sind die Proben fiir
die Elektron—Elektron—Wechselwirkung im dreidimensionalen, sogenannten ,sauberen“ Grenz-
fall (d.h. in einem gering gestorten System), so dass diese von der Elektron-Phonon-Streuung
vollstindig uberlagert wird und damit vernachlissigt werden kann.

Zur Bestimmung der Dimension beziiglich Elektron—Phonon—Streuung miissen einige Grofien
beachtet werden: neben der Frequenz der Phononen unter anderem die Filmdicke und die aku-
stische Transparenz zwischen Film—Substrat—Grenzflichen [59, 60, 61]. Ublicherweise wird die
Dicke der Probe mit der wahrscheinlichsten Phononenwellenlange A,, = 2m/qy,, verglichen,
wobei ¢, der charakteristische Phononenwellenvektor ist (2kp7/vg, mit vg: Schallgeschwin-
digkeit). Ein Problem hierbei ist, dass die Schallgeschwindigkeiten fiir Silber und Silberselenid
bei 4.2 K nicht in der Literatur zu finden sind. Mit einer mittleren Schallgeschwindigkeit von
2600 m/s in Bulk-Silber bei Raumtemperatur ergibt sich eine Phononenwellenlinge von 1.3
nm. Mit abnehmender Temperatur verringert sich die Schallgeschwindigkeit nach der Formel
vr = V0K - (1/300 K)'/?2 und wir erhalten eine wahrscheinlichste Phononenwellenlinge von
etwa 11 nm — natiirlich stimmt der Wert nur fiir reines Bulk—Silber, ist aber eine grobe Nahe-
rung. Dieser Wert wiirde fiir eine ganz knapp an der Grenze zur Zweidimensionalitat liegende
dreidimensionale Probe sprechen, doch wenn man beriicksichtigt, dass die vorliegenden Silber-
strukturen in der Probe in ihrer Dicke stark schwanken, kann man von einem System ausgehen,
das sich im Ubergang zwischen 2- und 3-Dimensionalitiit befindet.

Beziiglich der Unordnung bei Elektron—Phonon—Streuung befinden sich alle im Rahmen dieser
Arbeit untersuchten Filme im sogenannten ,dirty limit“, d.h. einem stark gestorten Grenzfall:
kpl < 0p/T, wobei kr = (37%n)'/3 und 6p die Debye-Temperatur des Materials ist. In Ag ist
die Debye-Temperatur 0p = 226 K, wihrend sie fiir AgoSe in der Literatur nicht angegeben
wird. Daher wurde aus den dokumentierten Werten von 225 K fiir AgGaSey und 154 K fiir
AgInSes [192] durch Mittelung ein Wert von 185 K abgeschétzt.

Bestimmung der Streuldngen L; und Lgo

Der Beitrag der schwachen Lokalisierung dufiert sich in dem erh6hten MR—Verlauf bei diinnen
Schichtdicken und geringen Magnetfeldstirken, der mit den Begriindungen aus dem obigen Ab-
satz zur Dimensionalitit mit den in der Theorie genannten Formeln gefittet werden kann. Formel
2.103 beschreibt in zweidimensionalen Proben den Verlauf der MR—-Kurve bei den transversalen
und polaren Messungen, da bei beiden B | [ ist, wihrend Gleichung 2.105 den Verlauf des
longitudinalen MR beschreibt.
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Anhand der Gleichung des zweidimensionalen Magnetowiderstands (Gl. 2.103) wurde ein Fit der
experimentellen Werte an die Kurven vorgenommen und dabei die Werte fiir die Spin—Orbit—
Streulinge Lgo und die inelastische Streuldnge L; berechnet.

Abbildung 4.14 zeigt beispielhaft fiir einige Schichten die durchgefithrten Fits, wobei man er-
kennt, dass die Kurvenanpassung fiir geringe Schichtdicken (8 nm - 13 nm) sehr gut ist, mit
zunehmender Schichtdicke aber ungenauer wird und ab 115 nm Schichtdicke keine sinnvollen
Ergebnisse mehr liefert. Es ist moglich, bei der 115 nm und 130 nm dicken Schicht nur die
Messpunkte bis 0.5 T zu fitten, doch sind die entsprechenden Werte mit Vorsicht zu geniefien.
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Abbildung 4.14: Beispiele fiir den Fit des Magnetowiderstands—Verlaufs der Ags | sSe-Schichten bei 4.2
K. Von oben links nach unten rechts sind die Fits fiir die jeweilige in der Abbildung genannte Schichtdicke,
unten ein Vergleich aller Fits einschlielich des Verlaufs der MR-Kurve fiir die 115 nm dicke Schicht
(schwarze Rauten) dargestellt.

Abbildung 4.15 zeigt die erhaltenen Phasendekohérenzlingen in Abhéngigkeit von der Schicht-
dicke fiir die drei Messkonfigurationen (Links: transversal, rechts oben: longitudinal, rechts unten:
polar).

In allen drei Messanordnungen steigt die inelastische Streuldnge L; mit der Schichtdicke an, von
ca. 22.5 nm (9 nm Schicht) auf 244 nm (130 nm Schicht) bei der transversalen Messung, von ca.
50 nm (20 nm Schicht) auf 120 nm (85 nm Schicht) bei der longitudinalen Messung und von ca.
30 nm (8 nm Schicht) auf 210 nm (46 nm Schicht) bei der polaren Messung — im Rahmen der
Messgenauigkeit erhilt man also bei allen drei Messkonfigurationen etwa die gleichen Werte, wie
es zu erwarten ist, da der Streumechanismus unabhingig von der Orientierung der Schicht sein



Messungen und ErgebniSse ...... ... e 113

1000 1000 |
| & I 2 i
— E, A A
= a 100 : 3
.E' 100 IF 4 :5 L 4 * %
c | 2 10} x
[ ik :
g = ik
pLi : |
g 10 | 0 50 100
= | Schichtdicke [nm]
w 1000
3 A
1 % 100 . A, A
@ o d A A =
0 50 100 150 E 53 3 ¢
Schichtdicke [nm] 3 10| I
n | LR
A inelastische Streuliinge L, Spin-Orbit-Streulinge L, 1 ('] et 2'0 - "0 = s.o
x resultierende Streulinge L,

Schichtdicke [nm]

Abbildung 4.15: Phasendekohérenzlingen der Ags( sSe-Schichten. Links: Transversale Messkonfigurati-
on (p: Proben mit als perkoliert angenommenen Silberpfaden, np: Proben ohne perkolierte Silberpfade),
Rechts oben: Longitudinale Messkonfiguration, Rechts unten: Polare Messkonfiguration.

sollte. Die Spin—Orbit—Streuldnge Lgo zeigt ein gegensitzliches Verhalten: sie sinkt mit zuneh-
mender Schichtdicke, im transversalen Fall von 161 nm (9 nm Schicht) auf etwa 5.4 nm (130 nm
Schicht), im longitudinalen von 60 nm (20 nm Schicht) auf etwa 3.8 nm (56 nm Schicht) und im
polaren Fall von 46 nm (8 nm Schicht) auf ca. 3.5 nm (46 nm Schicht). Bei diesen Werten ist der
Unterschied bei den verschiedenen Messkonfigurationen grofler als bei L;, trotzdem beobachtet
man in allen drei Fillen den gleichen Verlauf der Messwerte mit etwa den gleichen Positionen
der Messpunkte im Vergleich zu den umgebenden Werten. Anhand der transversalen Messung
kann man vermuten, dass die Werte fiir Lgp mit zunehmender Schichtdicke einen konstanten
Wert von ca. 10 nm annehmen, allerdings war bei den longitudinalen und polaren Messungen
der Beitrag der WL bei den grofieren Schichtdicken nicht mehr erkennbar, so dass die Werte
hier nicht in den Bereich der Sittigung kommen und diese Beobachtung leider nicht bestétigt
werden kann. Trotzdem kann hier schon betont werden, dass die Konstanz von 7¢p ab wenigen
Monolagen Silber schon von Henzler et al. beobachtet und dokumentiert wurde [166].

Eine Ubersicht iiber die genannten Werte gibt Tabelle 4.1.

Wie in Kapitel 2.3.4 erldutert, ist in einer Probe, in der die Dephasierung der Elektronenwellen
gleichzeitig iiber Spin—Orbit—Streuung und inelastische Streuung stattfindet, die resultierende
Streuzeit 75 eine Kombination aus den beiden Streuzeiten dieser Prozesse: 7, ' = Ti_l +4/ 3-75_01.
Damit ist eine resultierende Streulinge Lo = (D73)"/? verkniipft, die sich aus den Streulingen

1 4 1 \!
Ly = — + - . 4.2
? \/<Lf " 3L502> (4.2)

Die erhaltenen Ergebnisse in Abhingigkeit der Schichtdicke sind ebenfalls in Abbildung 4.15
dargestellt.

Lso und L; zusammensetzt:




L1 Messungen und Ergebnisse

Probenname / Transversale Messung Longitudinale Messung Polare Messung
Schichtdicke [nm]  L; [nm] Lgo [nm] L; [nm] Lgo [nm] L; [nm]  Lgo [nm]
151203 / 8.7 23.995 153.223 30.304  46.242
031203 / 9 24.005 161.189 31.477  43.394

021203 / 9 23.703  82.773

161203 / 13 38977 6.3185 57.323  32.357
281103 / 20 51.702 24.714 61.722  30.234
141103 / 20 50.310 62.026

011203 / 25 55.082  29.355

151103b / 27 56.405  20.004

151103 / 27 43.297  27.693 49.437  15.762
181103 / 39 51.1 21.194 123.077  13.309 58.359  32.408
291103 / 39 383.683 5.763 94.435 20.453 120.272  6.215
181103b / 39 107.936  22.262

121203 / 44 186.224  5.46 232.737  5.481 94.073  5.683
191103 / 46 186.239  4.108 124.105 6.384 209.978 4.111
201103 / 20 222.429  4.469

171103 / 57 75.198  20.093 62.727  25.605 100.396  38.442
261103 / 85 156.091  5.321 119.084  27.336

131103 / 115 129.018 5.514
071103 / 130 244.108  5.37

Tabelle 4.1: Phasendekohiirenzlingen L; und Lgo in den Ags, sSe—Proben.

Die resultierende Streuldnge Lo als Linearkombination aus reziproker Spin—Orbit— und inelasti-
scher Streuung liegt bei allen Messkonfigurationen fiir alle Schichtdicken unterhalb der beiden
Einzelbeitrage: zwischen 23.6 nm (9 nm Schicht) und 4.6 nm (130 nm Schicht) im transversalen
Fall, zwischen 36.7 nm (20 nm Schicht) und 3.9 nm (56 nm Schicht) im longitudinalen Fall und
zwischen 31.6 nm (57 nm Schicht) und 3.6 nm (46 nm Schicht) bei der polaren Messung. Damit
ist die resultierende Streulinge von bemerkenswerter Konstanz, wobei sich die Werte bei allen
drei Messkonfigurationen in jeweils 2 Bereiche aufspalten. Dies ist besonders deutlich bei der
transversalen Konfiguration, wo 8 Messpunkte bei Werten von etwa 18 nm (9 nm, 13 nm, 25
nm, 27 nm, zwei der 39 nim—Schichten und 57 nm) liegen, wihrend die restlichen bei Werten um
4 nm zu finden sind (13 nm, 39 nm, 44 nm, 46 nm, 85 nm, 115 nm, 130 nm). Bei den anderen
Messkonfigurationen ist die Aufteilung auch zu erahnen, allerdings schwanken die Werte ein
wenig mehr und bei den 130 nm und 150 nm dicken Schichten war kein Beitrag der schwachen
Lokalisierung mehr zu erkennen, so dass diese Messpunkte fehlen. Bei der polaren Messung ist
schon ab 85 nm Schichtdicke kein Beitrag der schwachen Lokalisierung mehr zu erkennen.

Eine weiteres mogliches Merkmal zur Unterscheidung perkolierter / nicht—perkolierter Struk-
turen ist das Verhéltnis aus inealstischer Streuldnge und Spin-Orbit—Streulinge L;/Lso (Abb.
4.16).

Bei der transversalen Messkonfiguration (Abb. 4.16, links) spalten die Werte noch eindeutiger als
bisher in zwei Bereiche auf: L;/Lgo < 6.1 bei den meisten Proben, die erhéhten Widerstand in
der Hall-Messung zeigen und L;/Lgo > 23 bei den Proben, die entsprechend einen verringerten
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Abbildung 4.16: Verhéltnis der inelastischen Streuliinge zur Spin-Orbit-Streulinge L;/Lso der
Ago. sSe—Schichten. Links: Transversale Messkonfiguration, Rechts oben: Longitudinale Messkonfigurati-
on, Rechts unten: Polare Messkonfiguration.

Widerstand haben. Eine Ausnahme stellt die 44 nm dicke Probe dar, die nach der Analyse
der Dephasierungslingen eindeutig zu den perkolierten Proben zuzuordnen ist, obwohl deren
Widerstand erhoht ist. Auch bei den anderen beiden Messanordnungen ist die Aufspaltung zu
erkennen, allerdings weniger deutlich als in der transversalen Konfiguration, wobei aber auch
hier die 44 nm dicke Probe nicht in den Bereich der nicht—perkolierten, sondern in den der
perkolierten Proben fillt.

Die Ergebnisse deuten an, dass longitudinale und polare Konfiguration weniger fiir die Untersu-
chung auf perkolierte / nicht—perkolierte Strukturen geeignet sind. Es muss hier aber beriicksich-
tigt werden, dass die zum Fit eingesetzten Formeln von homogenen Medien ausgehen, wihrend
hier ein 2-Phasen—System vorliegt, in dem der Transport sowohl in einer halbleitenden Matrix
als auch in metallischen Clustern stattfindet. Die transversale Konfiguration scheint hierbei gut
zu den vorliegenden Mikrostrukturen und Verteilung der Ag—Cluster zu passen, um in beiden
Materialien Variationen in den Streuldngen zu bewirken.

Anhand dieser Analyse sieht man, dass die schwache Lokalisierung hervorragend als strukturbe-
stimmendes Instrument herangezogen werden kann, wenn die Messung des spezifischen Wider-
standes p, des Ubergangsfeldes Blinear: der Ubergangstemperatur T¢ sowie der Kohlersteigung
[9] nicht ausreicht, um zu bestimmen, ob in einer Probe perkolierte Pfade vorliegen oder nicht.

Vergleicht man die erhaltenen Werte mit den bisher in der Literatur dokumentierten Ergebnissen
fir Silberstrukturen im nm—Bereich, so stimmen die gefundenen Daten fiir die Spin—Orbit—
Streuldnge mit 5 nm bis 160 nm sehr gut mit denen der Literatur iiberein: Gougam et al. finden
in langen, diinnen Silberdrahten eine Spin-Orbit-Streulinge von etwa 85 nm [72], Cavalloni und
Joss berichten von 286 nm bis 405 nm in 16 nm - 20 nm diinnen Ag-Filmen [165]. Dies deutet
auf eine drahtartige Struktur der Silberpfade in der Matrix hin.

Die erhaltenen Daten fiir die inelastische Streulinge sind mit bis maximal 250 nm ca. um einen
Faktor 3 kleiner als die von Cavalloni und Joss referierten Ergebnisse in den Ag-Filmen [165],
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wihrend die von Gougam et al. berechneten inelastischen Streulingen in langen, diinnen Ag-
Drihten mit etwa 2000 nm eine GroBenordnung iiber den in dieser Arbeit erhaltenen Werten
liegen [72]. Im Rahmen der Vorstellung des Transports in Strukturen im nm-Bereich wird dieses
Verhalten plausibel, wenn man bedenkt, dass vor allem die in den gemessenen Proben sehr dicht
liegenden Korngrenzen fiir diesen Streumechanismus verantwortlich sind.

Nach Abrikosov und Gorkov ist die Spin-Orbit-Dephasierungszeit 7¢0 = 7/(aZ)* [79]
(siche Gleichung 2.79). Mit L, = /D7, erhilt man eine Abhingigkeit der Spin-Orbit-
Dephasierungslinge von der mittleren freien Weglinge I: Lso = [/(aZ)?. Da die elastische
Streulinge [ wiederum von der Schichtdicke abhéngt, erklért sich dariiber die Schichtdicken—
Abhingigkeit der transversalen und polaren Ergebnisse fiir Lgo.

Der Anstieg der inelastischen Streulinge L; mit zunehmender Schichtdicke erklirt sich ebenfalls
itber die Abh#ngigkeit der mittleren elastischen freien Weglinge [ von der Schichtdicke, die
wiederum bei so geringen Werten vom Size-Effekt dominiert wird. Bei diinnen Schichten fiihrt
die Streuung der Elektronen an den Oberflichen der Schicht zu einer erhéhten Streuung und
damit einer geringeren freien Wegléinge als es bei dicken Proben der Fall ist (vgl. Kapitel 2.3.3).

In der Literatur findet sich sowohl mit der mittleren freien Weglinge [ zunehmendes als auch
abnehmendes Verhalten der inelastischen Streuzeit 7;, bzw. iiber die Beziehung L, oc /7,
der Streulinge L;. Wu et al. beispielsweise fanden in Tijgo_,(ALSn),-Legierungen eine lineare
Abhéngigkeit von 7., von [ [77]. Diese Abhingigkeit ist konsistent mit der Theorie von Berg-
mann [76], der eine proportionale Abhingigkeit der Elektron-Phonon-Streuzeit 7., aufgrund
der Streuung der Elektronen an Vibrationen von Verunreinigungen berechnete (siehe Gleichung
2.78). Andererseits wurde iiber eine invers lineare Abhingigkeit von 7; von [ in Au-Pd-Filmen
berichtet [193], die den Vorhersagen der Theorie von Rammer und Schmid entspricht [64]. Ser-
geev und Mittin vereinten schliefilich diese beiden sich widersprechenden Modelle und zeigten,
dass unter der Annahme, dass das Streupotential von Verunreinigungen durch Phononen ,,ver-
schluckt* wird, eine Proportionalitit von Te_pl « [ zu finden ist, wihrend in Anwesenheit eines
statischen Anteils des Streupotentials 7o' oc I~ gilt [194].

Die in dieser Arbeit gefundene Abhingigkeit entspricht dem Modell von Bergmann, da mit
zunehmender Schichtdicke auch die mittlere elastische freie Weglédnge [ leicht ansteigt.

Sowohl die gefundene Abhingigkeit von Lgo als auch die von L; korresponieren mit den von
Henzler et al. [166] dokumentierten Ergebnissen an diinnen epitaktischen Ag—Schichten: Sie
finden eine mit der Schichtdicke ansteigende Streuzeit 7;, was der hier mit der Schichtdicke
ansteigenden Streuldnge L; entspricht sowie eine bei diinnen Schichten hohe Streuzeit 750, die
rasch abfillt, um dann einen konstanten Wert einzunehmen.

Der Verlauf der unterschiedlichen Dephasierungslingen zeigt, welcher Streumechanismus bei
welcher Schichtdicke vornehmlich zur Dekohérenz der FElektronenwellenfunktion beitragt:
Bei sehr diinnen Schichten (d < 30 nm) ist die inelastische Streuldnge L; kleiner als die Spin—
Orbit—Streulinge und damit der Hauptstreumechanismus; bei dickeren Schichten wird die inela-
stische Streuung geringer und die Spin—Orbit—Streuung bedingt hauptsichlich den Kohérenz-
verlust der Elektronenpartialwellen. Dies erscheint logisch, wenn man bedenkt, dass in diinnen
Schichten die Streuung an Grenzflichen und Korngrenzen zur inelastischen Streuung beitréigt,
wihrend die Streuung an dem in den Proben enthaltenen elementaren Silber bei den Schichten
vorherrscht, bei denen der Transport weitestgehend iiber die Silberpfade stattfindet und kaum
in geniigendem Mafle durch die Silberselenid-Matrix verlduft.
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Damit ist gezeigt, dass sich der Sprung im schichtdickenunabhiingigen spezifischen
Widerstand der Schichten (Abb. 4.3) in den ermittelten Dephasierungsléingen wi-
derspiegelt und eine Untersuchung der Probenstruktur mittels der schwachen Lo-
kalisierung moglich ist.

Analytisches Modell fiir Dephasierungsliingen in 2-Phasen—Systemen

Bislang wurden zur Untersuchung der schwachen Lokalisierung in den 80-er und 90-er Jahren
klassische Modellsysteme wie Metalle (Ag, Cu) oder Halbleiter (Si) herangezogen. Untersuchun-
gen an 2-Phasen—Systemen sind selten und nicht mit den vorliegenden Ergebnissen vergleichbar.
Daher wird im folgenden der Versuch unternommen, ein 2-Phasen—System zu beschreiben, mit
dem Ansatz, dass entweder Transport im Halbleiter iiberwiegt (nicht—perkoliert), da der Wider-
stand im Halbleiter viel grofler ist als der des Leiters, oder der Transport im metallischen Leiter
iiberwiegt (perkoliert). Dieses beeinflusst iiberwiegend die Streuung und ist bedeutend fiir den
vorherrschenden Streumechanismus.

Aus der theoretischen Abhingigkeit von 7., (Gl. 2.78) erhilt man mit Einsetzen von L., =
/D Tep, kp = (37%n)'/% und der elastischen Streulinge | = A(37%)Y3/(pe*n®/3) fiir die

Elektron—Phonon—Dephasierungslinge
[
Lep X W . (4 3)

Damit ist L, nur noch eine Funktion der Ladungstrigerbeweglichkeit, der Ladungstrigerdichte
sowie des spezifischen Widerstandes des Materials.

Fiir die Spin—Orbit—Dephasierungszeit erhilt man mit einer analogen Herangehensweise auf der
Basis von Gleichung 2.79 mit Lso = v/D7so und 7 = m/(pne?) fiir die Spin-Orbit-Streulinge:

Lso = /D7so = \/577)4 — \/D%m (4.4)

pne? - (aZ)?

Mit der Einstein—Smoluchowski-Beziehung D = - 14, wobei e die Elementarladung und p die
Beweglichkeit der Elektronen ist, erhilt man welterhln.

kT pm
Lso=\|—F 3 M ‘/ (4.5)
epne

Damit ist die Spin—Orbit—Streuléinge nur noch eine Funktion der Ladungstrigerbeweglichkeit,
der Ladungstrigerdichte und des spezifischen Widerstandes der Probe — &dhnlich wie bei der
Elektron—Phonon—Streuung.

Hilt man nun jeweils zwei der Groflen konstant und betrachtet die entsprechenden Dephasie-
rungsldngen in Abhingigkeit von der dritten, beispielsweise vom spezifischen Widerstand oder
von der Ladungstrigerkonzentration, so erkennt man, dass die Werte fiir die als perkoliert ange-
nommenen Schichten einen anderen Verlauf aufweisen als die fir die nicht—perkolierten Schichten
(Abb. 4.17).

Die inelastische Phasendekohirenzlinge L; steigt bei den perkolierten Proben mit zunehmen-
dem spezifischen Widerstand, wihrend sie bei den nicht—perkolierten Proben mit steigendem p
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Abbildung 4.17: Phasendekohiirenzléingen der Ags,sSe—Schichten als Funktion des spezifischen Wider-
stands p (oben) und der Ladungstrigerdichte n (unten). Links: Transversale Messkonfiguration, Mitte:
Longitudinale Messkonfiguration, Rechts: Polare Messkonfiguration. Die durchgezogenen Linien verdeut-
lichen die Tendenz der Messwerte.

abnimmt. Bei der Spin—Orbit—Streuung zeigt sich ein genau entgegengesetztes Verhalten: Die
Spin—-Orbit—-Dephasierungslinge Lgo féllt in den perkolierten Pfaden mit zunehmendem spe-
zifischem Widerstand ab, wihrend sie in den nicht—perkolierten Proben mit zunehmendem p
steigt. Das bestéitigt die vorige Annahme, dass in den Proben mit Silberpfaden mit zunehmen-
dem Widerstand die Spin—Orbit—Streuung immer mehr gegeniiber der inelastischen Streuung
dominiert, wihrend in den nicht—perkolierten Proben die inelastische Streuung mit steigendem
Widerstand eine zunehmende Rolle spielt, wobei die Spin—Orbit—Streuung mehr und mehr in
den Hintergrund riickt.

In Abhingigkeit von der Ladungstragerdichte nimmt L; mit steigendem n zu — sowohl bei den
perkolierten, als auch bei den nicht—perkolierten Proben. Allerdings liegen die Punkte auf zwei
unterschiedlichen Geraden, was am besten in Abbildung 4.17 an der longitudinalen Messkonfigu-
ration (Mitte) zu erkennen ist. Ein analoges Verhalten zeigt die Spin-Orbit-Dephasierungslidnge
Lgo: sie fillt mit zunehmendem n, sowohl bei perkolierten als auch nicht—perkolierten Proben.
Diese Abhiingigkeit erklirt sich anschaulich leicht durch die Uberlegung, dass die zunehmende
Ladungstrigerdichte n von der zunehmenden Menge an Silberausscheidungen resultiert. Mit zu-
nehmenden Silberpfaden steigt die im Silber dominante Spin—Orbit—-Streuung, was sich an der
abnehmenden Streulinge bemerkbar macht. Auch in den nicht—perkolierten Proben steigt mit
zunehmender Ladungstrigerdichte die Menge an zum Ladungstransport verfiigbaren Silbers, so
dass auch hier die Spin—Orbit—Streuung auf Kosten der inelastischen Streuung ansteigt.

Interessant ist das Verhéltnis der Steigungen fiir die beiden Félle — wenn es dem Verhéltnis der
Dephasierungslédngen fiir reines Silber und reines Silberselenid entspricht, wére dies ein direkter
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Beweis fiir das Vorliegen von perkolierten Silberpfaden in den Proben mit geringem spezifi-
schem Widerstand, wihrend in den Proben mit hohem spezifischem Widerstand der elektrische
Transport auch iiber die Silberselenid-Matrix beeinflusst wird. Aus der Formel der inelasti-
schen Dephasierungszeit (Gleichung 2.78) und der Dephasierungslinge (Gleichung 2.75) erhilt
man nach Einsetzen der Formel fiir die Fermi-Wellenzahl kr = (3721)'/3, der mittleren freien
Wegliange [, der Konstanten C und der Diffusionskonstanten D fiir das Verhaltnis L; ag/Li agsse:

) 2/3 2/3
Liag Pag — Mag 0p,a9Z 4, (4.6)
. - 2 2/3 2/3 :
Liagse  \ Wagpse ng, OpagseZ’l s,

Setzt man fiir n 44,5, den Wert fiir nahezu stéchiometrisches AgaSe nag,50 = 2.5+ 10?3 m~—3 ein,
withrend 1.4, = 5.85 - 10 m™3, 0p 4y = 226K, 0p_ag,5. = 185K, Z4, = 47, die mittlere Valenz
des AgaSe Zag,se = 42.67 und die Beweglichkeiten p14, = 0.0067 m?/Vs sowie fi4g,5e = 0.192
m?/Vs, so erhiilt man ein Verhiltnis von Liag/Liag,se = 2.458. Das Verhéltnis der Steigungen
aus dem Diagramm liegt diesem Wert mit 2.5 sehr nahe und ist ein sehr iiberzeugender Beweis
fiir die Perkolationsannahme.

Eine dhnliche Betrachtung fiir die Spin—Orbit—Dephasierungszeiten liefert ein entsprechendes
Verhéltnis LSO,Ag/LSO,AgQSe von:

2 4
Lso,ag Hag  Zag,se  Tag (@7)
00,49 g} . o \ )
LSO,AggSe ,UAg258 ZAg MAgySe

wobei m a4 bzw. mag,5. die effektive Masse der Ladungstriger ist. Mit den genannten theo-
retischen Werten sowie my, = 0.99m¢ und magse. = 0.07mg erhélt man ein Verhéltnis
Lso,ag/Ls0,4g,5 von etwa 0.108, wihrend ein linearer Fit der Messpunkte zu einem Verhéltnis
der Geraden von 0.8 fithrt. Woran der fehlende Faktor 8 liegt, ist nicht eindeutig zu erkennen,
allerdings konnten bei der Abschitzung des Verhéltnisses nur Niherungswerte aus der Literatur
verwendet werden, die nur ganz grob auf die in dieser Arbeit untersuchten Proben zutreffen. Au-
Berdem beruht der lineare Fit auf einer sehr geringen Datenmenge, was zu groflen Fehlerwerten
fithren kann.

In Ansétzen erkennt man also die Unterscheidung der Schichten in perkolierte / nicht—perkolierte
Proben, aber die Unterscheidung ist noch schwierig und der spezifische Widerstand p kann nicht
allein als Kriterium fiir eine derartige Einteilung herangezogen werden.

Ein wesentlich vielversprechenderer Ansatz als die Betrachtung der separaten Streuzeiten L;
und Lgo ist die Betrachtung des Verhiltnisses der beiden Streuzeiten L;/Lgo. Dieses fithrt zu
einem direkten Verhéltnis der beiden Streuzeiten voneinander:

Li DTi
= ) 4.8
Lso  +/Dtso (48)

Hierbei kiirzt sich die Diffusionskonstante D weg und mit Einsetzen der bekannten Formeln
fiir die inelastische Streuzeit (Gl. 2.78) sowie die Spin—Orbit-Streuzeit (Gl. ??) und die schon
bekannten Beziehungen fiir kr, | und die elastische Streuzeit 7 ergibt sich:
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(372)2/3 k20 0,74 5
_ . n2l3, 4.9
Lso 262k \ (1/2)2/3)ym " " (4.9)

Einsetzen der Literaturwerte in Gleichung 4.9 fithrt fiir reines Silber zu einem Verhéltnis von
L;/Lgo von 187.86, wihrend sich im Falle von AgySe ein Wert von L;/Lgo = 6.07 ergeben
wiirde. Bildet man nun das Verhiltnis der beiden Gréfien in Silber und Silberselenid, erhilt man
einen Faktor von etwa 22.7, um den sich die Verhéltnisse in den unterschiedlichen Materialien
unterscheiden. Dieser Faktor wurde fiir die konstanten Literaturwerte der Ladungstrigerdichte
n in den beiden Materialien bestimmt. Eine Auftragung der Messwerte in Abhéngigkeit der ge-
messenen Ladungstrigerdichte miisste daher nicht zwangsliufig genau die oben genannten Werte
zeigen, aber die beiden Kurven fiir perkolierte / nicht—perkolierte Proben miissten trotzdem um

etwa einen Faktor 20 voneinander unterscheidbar sein.

Genau dieses Verhalten zeigt sich in den gemessenen Werten (sieche Abb. 4.18).
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Abbildung 4.18: Verhiltnis L;/Lso der Ags  s§Se-Proben als Funktion der Ladungstriigerdichte n. Links:
Transversale Messkonfiguration, Rechts oben: Longitudinale Messkonfiguration, Rechts unten: Polare
Messkonfiguration. Die durchgezogenen Linien verdeutlichen den Verlauf der Messwerte.

Betrachtet man zunéchst die transversale Messkonfiguration, so siecht man eine Aufteilung des
Verhiltnisses L;/Lso in Abhéngigkeit der Ladungstrigerdichte in zwei Bereiche: den der nicht—
perkolierten Proben mit einem Wert von durchschnittlich etwa 2 und den der perkolierten Proben
mit einem wesentlich hoheren Wert von etwa 40 — also in etwa mit einem Unterschied, der
theoretisch zu erwarten ist. In der polaren Messanordnung ist diese Aufteilung ebenfalls zu
erkennen (Abb. 4.18, rechts unten), bei der longitudinalen Messanordung allerdings nicht mehr.
Eine mogliche Erklarung dafiir ist, dass der Einfluss des Magnetfeldes auf die Phasendekohérenz
der Elektronenwellen bei der longitudinalen Messansordnung wesentlich geringer ist als in den
anderen beiden Konfigurationen und daher in dieser Messanordnung keine Unterscheidung mehr

vorgenommen werden kann.

Die erhaltenen Messwerte zeigen eindeutig, dass die 44 nm dicke Probe, die bei den bisherigen
Untersuchungsmethoden als nicht-perkolierte Probe eingestuft wurde, perkolierte Silberpfade
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enthalten muss.

Diese Ergebnisse demonstrieren also eindeutig, dass die schwache Lokalisierung bei
Proben, die nicht mit optischen Methoden auf ihre Struktur hin untersucht werden
kdonnen, da eine Abrasterung zu aufwindig wire, als Instrument zur Strukturanaly-
se eingesetzt werden kann und den bisherigen Strukturuntersuchungsmoglichkeiten
iiberlegen ist.

4.1.4 Modellierung und Erkldrung zur Mikrostruktur in diinnen Ag,, ;Se—
Schichten

Zur Untermauerung und Visualisierung der Perkolationsannahme und der aus der schwachen Lo-
kalisierung erhaltenen Ergebnisse wurden mittels der Finiten-Elemente-Methode (FEM) Simu-
lationen zum Verhalten der Leitfahigkeit in Abhéngigkeit der Silberkonzentration durchgefiihrt.
Damit kann das Widerstandsverhalten der untersuchten Proben erklirt werden und die von
Kreutzbruck et al. in [22] vorgeschlagene Interpretation des Widerstandsverhaltens als Funktion
des Ag—Gehaltes der Proben bestétigt werden.

Diese Methode wurde in den 60er Jahren entwickelt, um analytisch aufwindige oder unlésbare
Probleme niherungsweise numerisch zu berechnen. Dazu wird fiir die zu 16sende Differentialglei-
chung ein diskreter Ldsungsansatz erstellt und dadurch die Losung approximiert. Mittels FEM
kénnen partielle Differentialgleichungen sowie nicht-lineare und lineare Probleme gelost werden
— sie ist also fiir eine Vielzahl von Fragestellungen einsetzbar.

Bei der Finite-Elemente-Methode wird das zu berechnende Modell in diskrete Teilbereiche,
die sogenannten ,Finiten Elemente“, zerlegt, welche vereinfacht beschrieben werden kénnen.
Aus den Elementlosungen wird dann die Gesamtlosung fiir ein System ermittelt. Durch die
Aufteilung in viele diskrete Elemente kann ein Modell optimal an die realen Gegebenheiten
(Geometrie, Gradienten, etc.) angepasst werden. Abhingig von der zur Verfiigung stehenden
Rechnerkapazitit erreicht man bei komplexeren 3D-Modellen jedoch schnell die kleinstmogli-
che Diskretisierung. Je nach gegebener Fragestellung kann der Rechenaufwand sehr hoch sein,
aber ein hoher Formalisierungsgrad gestattet es, diese Aufgabe weitestgehend dem Computer
zu ibertragen.

Eine weitere Vertiefung der Methode wiirde den Rahmen dieser Arbeit sprengen, daher moge
der interessierte Leser die weiterfithrende Literatur [177, 178, 179, 180, 181, 182] fiir weitere
Informationen nutzen.

Ausgehend vom physikalischen Problem wird ein mathematisches Modell entwickelt, das durch
die FEM in ein Berechnungsmodell iiberfiihrt und anschlieBend numerisch gelést wird. Fiir das
AgsSe-Problem wurden zwei Modelle erstellt:

e Zur Berechnung der Erhohung der Leitfdhigkeit bei geringen Silberiiberschiissen mit Aus-
scheidung des Silbers entlang der Korngrenzen, was zu diinnen Silberpfaden in der Matrix
fithrt, ein Modell von 10 x 10 quaderférmigen Kornern, die von einer Zwischenschicht
umschlossen werden.

e Zur Visualisierung der Perkolation von Silberclustern bei hohen Silberiiberschiissen und des
Ubergangs vom 3D- zum 2D-Phénomen ein Modell mit statistisch in der Matrix verteilten
Kornern, deren Grofle varriiert werden kann.
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Geringe Silberiiberschiisse: 0 < § < 0.3

Mit den Augen der Defektchemie betrachtet, ist ein Silberiiberschuss von wenigen Zehnteln in
Silberselenid (Ag;Se mit z = 2 + §) bereits eine sehr hohe Silberkonzentration. Der homogene
Phasenbereich, bei dem Silber in die AgoSe Matrix eingebaut werden kann, ohne dass Silberclu-
ster ausgeschieden werden, wird bereits bei einem Uberschuss von § > 2 - 10~ verlassen [151].
Deshalb wird davon ausgegangen, dass fiir Konzentrationen x > 2 fast unmittelbar metallisches
Silber zum Ladungstransport beitréigt.

Um den Verlauf der experimentell gewonnenen Widerstandsdaten nachzuvollziehen, wurde ein
FEM—Modell von 10 x 10 quaderformigen AgsSe—Kérnern aufgebaut. Die reale Form der Kérner
sowie ihre Streuung beziiglich ihrer Gréfle wurde an dieser Stelle vorerst vernachlissigt, da eine
Leitfahigkeitsinderung von einer Grofenordnung wie in [22] nachzuvollziehen ist und die geo-
metrischen Einfliisse von Wiirfel- statt Kugelform einen nur geringen Einfluss auf die Ergebnisse

ausiiben wiirden.

Fiir die Leitfihigkeit des Silbers wurde ein experimentell an einer 150 nm diinnen Silberschicht
ermittelter Wert verwendet. Die gemessene Leitfahigkeit von 29 MS/m entspricht etwa der H&lf-
te des Literaturwerts fiir Bulk-Silber (0=62.5 MS/m, p=1.6 pfcm), was durch die Streuung
der Elektronen an Verunreinigungen und Defekten sowie den Size-Effekt in diinnen Schichten
zustande kommt. Die Leitfahigkeit des AgsSe ist mit 0.025 MS/m erwartungsgemifi mehrere
GroéBenordnungen kleiner.

Die modellierten Kérner haben eine Grofle von 300 nm x 300 nm und eine Héhe gemif der
Schichtdicke von 150 nm. Zwischen den Kérnern wurde eine Zwischenschicht (Dicken variieren
zwischen 10 nm und 100 nm) eingebracht, die sowohl vertikal als auch horizontal jedes Korn
innerhalb der z/y-Ebene (Schichtebene) umschliefit (siehe Abb. 4.19). Alternativ kann auch
die Ober- und Unterseite der Schicht mit einer Ag—Zwischenschicht belegt werden, so dass die
Korner géanzlich von einem Silberfilm umschlossen sind.

Abbildung 4.19: Modell zum Einfluss von Silberpfaden in einer AgsSe-Schicht. Die 300 x 300 nm?
groflen AgsSe—Korner sind vertikal und horizontal von einer Ag—Zwischenschicht umgeben, deren Breite
variiert werden kann.

Um die Silberkonzentration in den Volumenanteil umzurechnen, wird vereinfachend angenom-
men, dass jedes Atom das gleiche Volumen im Gitter beansprucht. Ein ausgeschiedenes Ag—Atom
nimmt somit 1 Volumeneinheit und ein AgySe-Molekiil 3 Volumeneinheiten in Anspruch. Somit
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Einfacher Ansatz

Korrektur aufgrund unter-
schiedlicher Atomvolumina

Ag-Uberschuss §
(o8]

0 20 40 60 80
Ausgeschiedenes Silber [Vol-%)]

Abbildung 4.20: Silberanteil § als Funktion des prozentualen ausgeschiedenen Silbervolumens fiir die
Annahme gleicher Atomvolumina von Silber und Selen (einfacher Ansatz, diinne Linie) und bei einer
Korrektur aufgrund unterschiedlicher Atomvolumina (dicke Linie).

gilt fiir das Verhéltnis der Volumina des ausgeschiedenen Silbers zum Gesamtvolumen:

Vi

(4.10)

Eine Korrektur beziiglich der tatsichlich vorliegenden Atomgrofien von Ag und Se liefert ein
etwas hoheres anteiliges Silbervolumen am Gesamtvolumen, wie in Abbildung 4.20 zu sehen ist,
wo der Anteil des Uberschusssilbers d als Funktion des Volumens des ausgeschiedenen Silbers
dargestellt wird. Man sieht, dass bei einem ¢ von 1.5 ein Volumeniiberschuss von etwa 40 %
Silber vorliegt, bei § &~ 0.3 immerhin schon etwa 10 %.

Eine Berechnung der Dicke der Zwischenschichten bei gegebener Silberkonzentration fiithrte bei
der Annahme, dass sich das gesamte ausgeschiedene Silber homogen in den Schichten um die
Korner ansammelt, zu einer Dicke von nur 5 nm bei §=0.3. Das liasst darauf schliefen, dass
auch sehr kleine Abmessungen fiir Strompfade den steilen Anstieg der Leitfihigkeit in einer
perkolierenden Schicht erkliren kénnen.

Mit Hilfe des FEM-Modells aus Abbildung 4.19 kann das Leitfdhigkeitsverhalten quantitativ
bestimmt werden.

Obere und untere Grenzwerte fiir die Leitfahigkeit erhilt man, indem man annimmt, dass am
oberen Grenzwert alles ausgeschiedene Silber zur Bildung eines Strompfades beitréigt, was einer
Parallelschaltung von Ag und AgySe entspricht. Im unteren Grenzfall sammelt sich alles aus-
geschiedene Silber an einer der beiden Elektroden, so dass eine Reihenschaltung von Ag und
AgsSe vorliegt. Abbildung 4.21 zeigt die beiden Leitfihigkeit der beiden Grenzwertfunktionen,
die in [22] als Widerstand p verdffentlichten Daten (150 nm dicke Schichten) und zur groben
Einschétzung die im Rahmen dieser Arbeit erhaltenen Messwerte fiir die 115 nm, 130 nm und
190 nm dicken Schichten. Wie erwartet liegt aufgrund des Size-Effekts (Kap. 2.3.3) die Leitfahig-
ket der 115 nm dicken Schicht etwas unter der Kurve der Werte fiir die 150 nm dicken Schichten
aus [22], wihrend der Wert fiir die 190 nm dicke Schicht iiber der Kurve liegt.

Im Fall der Parallelschaltung steigt die Leitfihigkeit schnell an und konvergiert allméhlich gegen
den Grenzwert des reinen Silbers (x = 10 entspricht einem Volumenanteil von 72.8 %). Fiir
eine Reihenschaltung hingegen steigt die Leitfihigkeit langsam an, da selbst bei hohem Silber-
anteil der hohe Widerstand des AgsSe durchlaufen werden muss. Der gemessene Widerstand der
Proben liegt erwartungsgeméfl zwischen diesen beiden Funktionen.
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Abbildung 4.21: Leitfshigkeit als Funktion der Silberkonzentration fiir die Daten aus [22] (AgaysSe—
Schichten mit einer Dicke von 150 nm) und die beiden Grenzfille extremer Silberverteilungen in Form von
Parallel- und Reihenschaltung. Die drei Kreise zeigen zum Vergleich die erhaltenen Messwerte fiir die 115
nm, 130 nm und 190 nm dicken Proben, die spiter zur Untersuchung der Abhiingigkeit des Widerstandes
von der Schichtdicke hergestellt wurden.

Um den kompletten Konzentrationsbereich abzudecken, wurden Modelle fiir Zwischenschicht-
dicken von 1 nm bis zu 200 nm generiert. Die Auswertung der Leitfihigkeit wird iiber den
Stromfluss berechnet (mit U = R- T und R = p-1/A = 1/o-1/(b- dg), wobei [ hier fir die
Lénge der Schicht, b fiir die Schichtbreite und dg fiir die Dicke der Schicht steht, ergibt sich
o=1I/U-1/(b-dg)). Die hierzu benéstigte Spannung wurde iiber eine Randbedingung am linken
und rechten Ende des Modells mit einer Gesamtspannung von U = 2 V definiert. Der Strom j,
in der Probe wurde in z-Richtung (in Abb. 4.22 von links nach rechts) itber 10 unterschiedli-
che z—Positionen gemittelt. Aufgrund der Ungenauigkeiten im FEM-Modell (etwa 60.000 Kno-
ten, wobei die Knotendichte bei den Ubergéingen von Ag zu AgySe angepasst wurde) ergaben
sich Streuungen von etwa 2 %. In Anbetracht der groflen Leitfihigkeitsinderung von mehreren
GroéBenordnungen bei zunehmender Zwischenschichtdicke sind diese Streuungen allerdings nicht
von Bedeutung.

Die graphische Darstellung der Stromverteilung in der Schicht (Abb. 4.22) zeigt, dass sich ent-
lang der Silberlinien gem#fl der hohen Unterschiede der Leitfihigkeiten von Silber und AgsSe
sehr hohe Stromstéirken ausprigen. Die zur Stromrichtung orthogonal verlaufenden Silberpfade
zeigen hingegen kaum Einfluss auf die Stromverteilung, lediglich an den Kreuzungspunkten der
Silberpfade ist ein Stromverdringungseffekt zu erkennen.

Der Vergleich der so erhaltenen Werte mit den experimentellen Funden zeigt, dass die Leitfihig-
keit, die im Modell erhalten wird, wesentlich grofier als die tatsichlich gemessenen Werte (siehe
Abb. 4.23) und der erhaltene Leitfihigkeitsanstieg zu steil ist. Dies liegt daran, dass in den
tatséichlich vorliegenden Schichten nicht jeglicher Silberiiberschuss zur Strompfadbildung bei-
tragt. Ein weiterer Grund liegt in den Streumechanismen, die in diinnen Schichten auftreten
und ebenfalls zur Verringerung der Leitfihigkeit fiihren — dem sogenannten Size—Effekt. be-
schrieben in Kapitel 2.3.3.

Mittels der Fuchs—Sondheimer- und Nordheim—Formeln konnen nun die Leitfihigkeiten fiir das
in der AgoSe-Matrix befindliche Ag angepasst werden. Es bleibt nun noch zu kliren, in wel-
chem Mafle die Ladungstriger an den Grenzflichen zwischen AgsSe und Ag gestreut werden.
Grundsitzlich kann p > 0 nur in epitaktisch gewachsenen Schichten beobachtet werden. In po-
lykristallinen Systemen hingegen muss stets mit p = 0 (diffuse Streuung) gerechnet werden.



Abbildung 4.22: Simulierte Stromdichte in Ags,sSe fiir unterschiedliche Ag—Schichtdicken. Oben: 10
nm, links unten: 20 nm, rechts unten: 100 nm. Blau: niedrige Stromdichte, rot: hohe Stromdichte.

Bei dem hohen Grad an Unordnung in den Diinnschichten AgySe (Zwillingsbildung etc.) kann
bedenkenlos p = 0 angenommen werden (siche Kap. 2.3.3).

In Abbilung 4.23 sind fiir die Leitfahigkeiten im FEM-Modell auch jeweils der Ansatz von
Fuchs—Sondheimer sowie auch die Rechnung von Nordheim dargestellt. Aufgrund der erniedrig-
ten Leitfihigkeit erkennt man eine Absenkung der Steigung gegeniiber der Funktion, die den
Size Effekt nicht beriicksichtigt. Besonders die Berechnung, in der die Leitfihigkeit nach der
Nordheim—Formel angepasst wurde, zeigt im Bereich z < 2.1 und z > 9 eine recht iiberzeugende
Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten. Im Zwischenbereich liegen die experimen-
tellen Werte etwas weiter weg von der theoretischen Kurve, stimmen aber wesentlich besser
mit der Theorie iiberein als ohne Size—Effekt—Anpassung. Dieses spricht fiir die Annahme, dass
die Strompfade an der Kornoberfliiche oder entlang der Versetzungslinien nicht schichtartige,
sondern drahtartige Geometrie aufweisen.

Es konnen natiirlich weitere Faktoren eine Rolle spielen, die ebenfalls zur Absenkung der



126 Messungen und Ergebnisse

10 ‘20 Zwischenschichtdicke [nm]
P

10 10°
e E ; { ffe1oomm
=10 - H . .
E 2 130
E = . Jmo

s L
o210 o210
cn o0 ®115nm
= =
-
s} 130 nm ® Messdaten e +
[ C 3 [ * Messdaten
E 10" 4 4 Daten von Kreutzbruck [17] = \ . ¢ Daten von Kreutzbruck [17]
| ’15 nm » &+ Simulationsdaten 3 » & » Simulationsdaten
== = Size-Effekt-Korrektur fiir Schichten - = §ize-Effekt-Korrektur fiir §chichten
. == Size-Effekt-Korrektur flir Drihte e Size-Effekt-Korrektur fir Drithte
10" oy } + t } + 4 t 4 10° ' ' 4
1 3 5 7 9 " 13 15 17 19 15 2 25 3 35 4
Silberkonzentration x Silberkonzentration x

Abbildung 4.23: Leitfahigkeit als Funktion der Silberkonzentration. Links: 1 < 2 4+ § < 20, rechts:
1,5 < 2+ § < 4. Die Rauten zeigen die Daten aus [22], die Kreise die Messwerte der drei nachtriglich
hergestellten Schichten mit Dicken von 115 nm, 130 nm und 190 nm; Dreiecke, Kreuze und Sterne zeigen

die Ergebnisse der Simulationen.

Leitfahigkeit beitragen konnten. So wire eine inhomogene Verteilung des Silbers in der Zwi-
schenschicht ebenfalls ein die Leitfahigkeit senkender Faktor. Es ist zu bedenken, dass bereits
eine geringe Konzentration von Se im Silber die Leitfihigkeit von Silber mindern kann.

Zusammenfassend ist festzuhalten, dass der steile Anstieg der Leitfdhigkeit nur
durch eine frithzeitige Bildung von Strompfaden zu erkliren ist.

Im néchsten Abschnitt wird gezeigt, dass durch eine rein zufillige, zusammenhanglose Verteilung
von Silberclustern der rapide Leitfihigkeitsanstieg nicht begriindet werden kann.

Silberkonzentrationen § > 0.3

Fiir hohe Konzentrationen von Silber im AgsSe werden Silberkoérner in der Schicht ausgeschie-
den, die erst unwesentlich am Ladungstransport teilnehmen, da sie sich isoliert in der Matrix
befinden. Mit zunehmender Gréfle dieser Silbercluster allerdings kann das auch zu geschlossenen
Strompfaden fithren. Um die Leitfihigkeit eines solchen dispersiven Systems zu untersuchen,

wurden zwei verschiedene Ansitze verfolgt:

e Monodispersives System mit einer Clustergrofie, die keine Abhingigkeit von der Silber-

konzentration zeigt

e Multidispersive Systeme, deren Clustergréfien bei geringen Silberkonzentrationen sehr
klein sind und gem#B Ohachi [183] bei steigender Ag—Konzentration einen grofileren Radius

annehmen.

In einer 150 nm dicken Schicht werden Silbercluster mit variabel gehaltener Grofle, die den
Ubergang von einer 2D-Perkolation (150 nm Cluster) zu einer 3D—Perkolation (ClustergréBen
von 10 nm - 75 nm) ermoglichen, zufillig verteilt. Abbildung 4.24 zeigt das FEM Modell fiir das
monodispersive System bei einer Volumenkonzentration von 25 % Silber (z =~ 3.0) und einer
Clustergrofle von 25 nm. In Abbildung 4.25 ist das Modell fiir einen Volumenanteil des Silbers

von 14 % (z =~ 2.5) dargestellt.
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Abbildung 4.25: Modell fiir kombinierte Clustergréfen von 25 nm und 50 nm bei einem Silberanteil von
14 %.

Zur Berechnung der Leitfihigkeit wurde wiederum an der linken und rechten Seite der Schicht ei-
ne Spannung von 2 Volt angelegt und der in z—Richtung flieBende Strom iiber 10 unterschiedliche
Positionen entlang der Stromrichtung gemittelt. Aufgrund des hohen Rechenaufwandes wurden
nur Modelle mit einem Raster kleiner als 50 x 50 Zellen (minimale Rastergrofie) erstellt. Die An-
zahl der Unterteilungen entlang der Schichtdicke hingt von der minimalen Clustergréfie ab. Bei
15 nm groflen Silberausscheidungen ergeben sich 10 Zellen entlang des Schichtnormalenvektors.
Um statistische Schwankungen zu beriicksichtigen (bei 50 x 50 kann der Zufallsgenerator fiir
eine einzelne Verteilung die Perkolationsgrenze durchaus um wenige % verschieben) wurden fiir
jede einzelne Ag—Konzentration mehrere Modelle generiert. Es stellte sich heraus, dass bei 10
Mittelungen fiir jede Ag—Konzentration die Schwankungen der berechneten Leitfihigkeit keine
Rolle mehr spielen.

Wihrend die Leitfahigkeit von AgsSe mit konstanten 0.025 MS/m angenommen wurde, sind die
Leitfdhigkeiten der Silbercluster wieder durch den Size-Effekt zu korrigieren. Die 3D-Modelle
wurden sowohl mit Fuchs-Sondheimer als auch mit der Nordheim-Formel berechnet. Die ef-
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fektive Schichtdicke (Fuchs), bzw. der Drahtdurchmesser (Nordheim), wurde iiber alle zusam-
menhéingenden Cluster gemittelt. Da mit zunehmender Silberkonzentration die Grofie eines zu-
sammenhingenden Clusters ebenfalls zunimmt, ergibt sich ein abnehmender Size-Effekt mit
steigender Ag-Konzentration. Bei einem Silberanteil von 60 % sind die Modelle mit einer Zell-
groBe (kleinste Einheit im Raster) von 37.5 nm gerechnet worden. Ein einzelnes Ag—Cluster
nimmt also eine Wiirfelform mit Kantenléinge von 37.5 nm ein. Bei 60 % Volumenanteil des Sil-
bers ist die Perkolationgrenze allerdings schon lingst iiberschritten, so dass einzelne Zellen sich
zu groferen, zusammenhingenden Clustern verbunden haben. Diese Cluster besitzen natiirlich
eine mittlere Abmessung, die grofier ist als die der einzelnen Zelle. Diese mittlere Abmessung
wurde nun fiir alle zusammenhingenden Cluster nochmals gemittelt. Fiir die eben erwéhnten
60 % ergibt sich anstelle der 37.5 nm eine Abmessung von 73.7 nm. Der Size Effekt wurde dann
jeweils mit den gemittelten Abmessungen berechnet.

Anhand der Ergebnisse in Abbildung 4.26 kann als bestétigendes Ergebnis festgehalten werden,
dass das 3D-Perkolationsphinomen in der Schicht nicht in Betracht gezogen werden kann, um
den steilen Anstieg im Bereich 2 < z < 2.3 zu erkliaren. Die Steigung Ao /Ax der steilen Rampe
der experimentellen Daten betrigt etwa 0.58 MS/m/§, der Funktionsverlauf der 3D—Perkolation
weist hingegen eine mittlere Steigung von nur 0.043 MS/m/é auf (Tangente von z = 2 bis
x = 2.3).
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Abbildung 4.26: Leitfahigkeit des silberreichen Ag,Se als Funktion der Silberkonzentration fiir einen
Konzentrationsbereich von 1.5 < 2 < 4.

Zur Berechnung der Leitfihigkeit als Funktion der Ag—Konzentration muss beriicksichtigt wer-
den, dass ein Teil des Silbers bereits in den Korngrenzen und Versetzungslinien gebunden ist
und dass nach der vereinfachten Annahme zweier von einander unabhéngiger Transportphéno-
mene erst ab x = 2.3 das Silber auch in den Kérnern ausgeschieden wird. Deshalb miissen die
Konzentrationen mit einem Offset von dp = 0,3 versehen und zu den Funktionswerten eben-
falls ein Offset dp in der Leitfihigkeit addiert werden, da wir ja beriicksichtigen miissen, dass
die bereits gewachsenen Strompfade weiterhin bestehen bleiben und sich die beiden Effekte
der Strompfadbildung auf der Oberfliche von Kérnern und der 3D—Perkolationseffekt ungestort
superponieren.

Der Leitfahigkeitswert des Plateaus op wurde zu 0.13 MS/m bestimmt, der Beginn des Plateaus
mit x = 2+ Jp = 2.3 angenommen. Abbildung 4.27 zeigt den Leitfihigkeitsverlauf als Funk-
tion der Silberkonzentration. Man erkennt, dass die Leitfihigkeit sehr schnell ansteigt und das
Plateau der experimentell gewonnenen Messwerte rasch verlidsst. Dieses Ergebnis zeigt sich fiir
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alle 3D—-Perkolationsmodelle, unabhéngig davon in wieweit der Size-Effekt mit in die Rechnung
einbezogen wurde. Auch fiir hohere Silberkonzentrationen von = > 5, bei denen auch die experi-
mentellen Daten das Plateau bereits verlassen haben, findet man zu grofle Leitfihigkeitswerte.
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Abbildung 4.27: Leitfihigkeit des silberreichen Ag,Se als Funktion der Silberkonzentration bei
Beriicksichtigung des parallelen Vorhandenseins von Silberpfaden und kompakten Silberclustern
fiir einen Konzentrationsbereich von: Links 1.5 < z < 20, rechts: 1,5 < z < 4,5.

Die Tatsache, dass sich alle 3D-Modelle zu schnell vom Plateau weg bewegen — und es scheint,
dass die Beriicksichtigung des Size Effektes kaum eine Rolle spielt — hat mit der begrenzten
Schichtdicke zu tun, durch die ein bekannter Effekt aus der Perkolationstheorie zum Tragen
kommt: der Finite-Size-Effekt [184, 185]. Grundsitzlich wichst die Leitfihigkeit umso schneller,
je eher die einzelnen Silbercluster zusammenfinden und geschlossene Pfade bilden. Im 3D-Modell
liegt die Perkolationsgrenze bei 30 % Volumenanteil fiir den nearest-neighbour-Fall, also bei
Erlauben des Stromflusses nur iiber die Flichen (jede Zelle besitzt 6 Kontaktflichen). Fiir den
next-nearest-neighbour-Fall (NNN) gilt, dass der Stromfluss auch iiber Kanten stattfinden kann.
Die Perkolationsgrenze verschiebt sich zu kleineren Werten und betrigt dann nur noch 24.5 %
(nimmt man Stromfluss iiber die Ecken noch hinzu, verringert sich die Perkolationsgrenze auf
19.8 % [184]). In den vorliegenden FEM—Modellen liegt der letztgenannte Fall vor und so konnte
die Perkolationsgrenze von etwa 20 % fiir sehr kleine Silbercluster von 15 nm auch beobachtet
werden. Je grofler die einzelnen Ag-Cluster modelliert werden, desto nidher kommt man an das
2D—-System, in dem die einzelnen Silbercluster eine Grofie von 150 nm besitzen, also die ganze
Schichtdicke durchlaufen. Hierdurch verschiebt sich natiirlich die Perkolationsgrenze zum 2D-
Fall. Sie betragt fir den NNN Fall 40.7245 % (NN: 59.2746 %) [186, 187]. Dies bedeutet, je
kleiner die minimale Clustergréfie eingestellt wird, desto schneller steigt die Leitfahigkeit mit
der Ag-Konzentration an, da sich die Perkolationsgrenze zu kleineren Werten verschiebt (siehe
Abb. 4.28).

Nun wurde bei einer Silberkonzentration von 33 % (z = 3.48) die Grofie der einzelnen Zellen
(minimal mogliche Clustergrofie) variiert. Man erkennt, dass die Leitfihigkeit des dispersiven
Systems um annahernd einen Faktor 2 ansteigt, wenn die Sites von 75 nm auf 25 nm verkleinert
werden. (Hier wurde noch mit s = 62.5 MS/m anstelle von den iiblichen 29 MS/m gerechnet,
weshalb die Daten nicht mit den anderen im absoluten Sinne vergleichbar sind). Hieraus kann
man aber erkennen, dass der Size—Effekt, der mit einer Verringerung der Leitfihigkeit verbunden
ist, durch diesen Perkolations—Finite—Size—Effekt wieder egalisiert wird. Bei einer Verringerung
der minimalen Clustergrofie erhilt man ein stirker ausgeprigtes 3D System (Schwichung des
Finite-Size-Effektes), die Leitfihigkeit steigt. Im Gegenzug hat eine Verringerung der minimalen
Clustergrofie bei geringen Ag-Konzentrationen zur Folge, dass der klassische Size-Effekt im
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Abbildung 4.28: Leitfihigkeit von Ags4sSe als Funktion der minimalen Clustergréfie fiir einen
Konzentrationsbereich von 33 % (z = 3.48).

Sinne des elektronischen Transportes und den damit verbundenen Streumechanismen zunimmt
— die Leitfihigkeit der einzelnen Silbercluster sinkt.

Beide Effekte heben sich in etwa auf und wir kénnen zusammenfassend konstatieren,
dass unsere Messergebnisse nicht durch einen 3D—Perkolationseffekt zu erkliren
sind.

Als Konsequenz der Ergebnisse wird nun die minimale Clustergréfie auf 150 nm vergroflert und
das so entstehende 2D—-System betrachtet. Bei freien Weglidngen des Silbers von A = 57 nm kann
im 2D—-System mit Schichtdicken von 150 nm der klassische Size-Effekt véllig vernachlissigt wer-
den. Abbildung 4.29, in der fiir alle Darstellungen die gleiche Farbskala verwendet wird, zeigt
die Stromverteilung fiir unterschiedliche Ag—Konzentrationen. Bei einer Silberkonzentration von
30 % sind erste Stromveristelungen zu erkennen. (Diese entstehen bereits bei kleineren Konzen-
trationen des Silbers, sind aber aufgrund der Falschfarbendarstellung mit konstantem Bereich
noch nicht zu erkennen). Bei 40 % kann man sehen, wie die Stromveréstelung zugenommen hat,
allerdings ist das System noch nicht perkoliert — es gibt noch keinen durchgehenden Silber-
weg vom linken Schichtrand zum rechten. Bei Zugabe eines einzelnen weiteren Silberclusters an
einem strategisch giinstigen Platz wiirde sich ein durchgehender Strompfad bilden. Abbildung
4.29 (unten links) zeigt ein solches Beispiel fiir eine Konzentration von 40 Vol.% Silber, bei dem
sich ein durchgehender Strompfad gebildet hat und die Stromstéirke entlang des Pfades sich
hierdurch deutlich erhoht hat, was wiederum mit einer Erhohung der Leitfihigkeit einhergeht.

Zur Modellierung der Perkolation wurde mit 30 x 30 Zellen gerechnet. Abbildung 4.30 (links)
zeigt die Leitfahigkeit als Funktion der Silberkonzentration im Bereich von 1.5 < z < 19 und man
erkennt, dass das Plateau der experimentellen Daten gut beschrieben wird. Allein der Anstieg
fiir Konzentrationen gréfer 4 scheint dhnlich wie im 3D-Fall wieder etwas zu schnell von statten
zu gehen. Dies mag daran liegen, dass in unserem Modell der NNN-Fall (Stromfluss auch iiber
die Kanten) betrachtet wurde, deren Perkolationsgrenze ja bei etwa 40 % liegt. Um den Einfluss
einer Verschiebung der Perkolationsgrenze zu demonstrieren, sind bei den Modellen manuell
strategisch glinstig gelegene besetzte Zellen entfernt und an eine fiir den Stromfluss unbedeutende
Stelle versetzt worden, derart, dass ein bereits perkoliertes Modell seinen Strompfad wieder
verliert. Somit bleibt die Konzentration die gleiche, doch die Leitfihigkeit steigt aufgrund des
fehlenden Strompfades nicht so schnell an. In der Praxis mussten fiir Konzentrationen von 55
% (z = 6) nicht mehr als 3 Sites versetzt werden. Auch der umgekehrte Fall wurde manipuliert
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Abbildung 4.29: Visualisierung der Strompfade in Ag,Se. Stromdichte normiert auf 0.4 A/mm? fiir
unterschiedliche Silberkonzentrationen. Von oben links nach unten rechts: 30 %, 40 % ohne Pfad, 40 %
mit Pfad, 70 %. Blau: verschwindende Stromdichte, rot: hohe Stromdichte (max. 0.4 A/mm?).

— Silberzellen von unbedeutenden Stellen wurden zwangsweise an strategisch wichtige Stellen
versetzt um Perkolation bei niedrigen Konzentrationen zu erzielen. In Abbildung 4.30 (rechts)
ist zu erkennen, dass die erzwungene Nicht-Perkolation (dargestellt durch die Dreiecke) eine
geringere Steigung aufweist, die die experimentell gefundenen Daten durchaus gut wiedergibt.
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Abbildung 4.30: Leitfihigkeit von Ag,Se als Funktion der Silberkonzentration z im 2D-Modell
fiir einen Konzentrationsbereich von: Links: 1.5 < z < 4, rechts: 2 < z < 18. Offset: ép = 0.3,
op = 0.13 MS/m.

Die Simulationen bestéitigen, dass es sich bei dem Leitfihigkeitsanstieg ab x > 3.5
um ein 2D—Perkolationsphinomen handelt. Experimentelle Untersuchungen mittels
hochauflésender Transmissions—Elektronen—Mikroskopie (HRTEM) bestétigen die-
ses Ergebnis und zeigen die Koexistenz von friihzeitig entstandenen Strompfaden
und vereinzelt ausgeschiedenen Silberclustern (vgl. Abb. 3.4 aus [22]).
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Tieferen Einblick {iber die genaue rdumliche Verteilung des Silbers kann durch weitere Proben-
charakterisierung mittels TEM gewonnen werden.

Zusammenfassung

Silberreiche, polykristalline Silberselenidschichten mit einer Schichtdicke von 150 nm zeigen fiir
unterschiedliche Silberkonzentrationen ein komplexes elektronisches Transportverhalten. Dies
beinhaltet einen raschen Anstieg der Leitfihigkeit iiber eine Groflenordnung fiir 2 < z < 2.3,
eine konstante Leitfahigkeit fiir 2.3 < z < 3.5 und einen zweiten Anstieg der Leitfahigkeit fiir
Silberkonzentrationen von x > 3.5, der schliellich gegen die Leitfihigkeit des Silbers konvergiert.
Dieses Verhalten wurde zwei voneinander unabhéngigen Transportphinomenen zugeordnet. Der
steile Anstieg ist darauf zuriickzufithren, dass sich bereits geringe Mengen von ausgeschiede-
nem Silber in Korn- oder Doménengrenzen anhidufen und frithzeitig zu Strompfaden in der
Schicht fiihren. Ein diesem Verhalten iiberlagertes Phéinomen ist die Ausscheidung des Silbers
in Silberclustern, das aber erst bei deutlich héheren Silberkonzentrationen entsprechend der
Perkolationstheorie zur Erhohung der Leitfihigkeit beitréagt.

Beide Transportphinomene wurden getrennt voneinander mittels der Finite-Elemente—Methode
modelliert. Der unmittelbar eintretende steile Anstieg fiir eine Silberkonzentration grofler als 2
wurde mit einem Modell bestehend aus einer Matrix von 10 x 10 Silberselenidkérnern, die von
Silberfilmen umschlossen sind, beschrieben. Nimmt man an, dass sich das Silber bei Konzentra-
tionen von = < 2.3 ausschlieBlich an den Korngrenzen ansiedelt, so findet man geringe Stérken
der Silberfilme von etwa 10 nm und eine gegeniiber dem experimentellen Befund um fast eine
Groflenordnung zu steil ansteigende Leitfihigkeit. Beriicksichtigt man allerdings Streuprozesse
an den Grenzflichen zwischen Ag—Clustern und AgsSe-Matrix (Size Effekt), die aufgrund der
nanoskaligen Verhiltnisse einen nicht zu vernachlissigenden Einfluss ausiiben, kann das Korn-
modell mit den an den Korngrenzen lokalisierten Silberfilmen den steilen Leitfihigkeitsanstieg
relativ gut erklédren.

Fiir Konzentrationen von z > 2.3 wurde mittels FEM ein Perkolationsmodell simuliert. Hierbei
wurden in der Silberselenidschicht an zufélligen Positionen Silbercluster von einigen 10 nm er-
zeugt. Es zeigt sich, dass die Leitfdhigkeit fiir ein 3D-System (kleinste Clustergrofie kleiner als
30 nm) bereits fiir Konzentratioen von z = 2.7 signifikant ansteigt und somit das Plateau kon-
stanter Leitfahigkeitswerte im Vergleich zu den experimentellen Daten zu friih verlisst. Bei den
3D-Systemen wurden unterschiedliche Clustergriofien betrachtet sowie eine effektive Leitfihigkeit
fiir die Silbercluster benutzt, die den Size-Effekt beriicksichtigen. Als Ergebnis kann festgehal-
ten werden, dass sdmtliche 3D—Modelle das experimentell gefundene Plateau nicht beschreiben
konnen. Verkleinert man die Clustergrifie, so verringert einerseits der Size—Effekt die Leitfihig-
keit, andererseits vergrofert der zunehmende 3D-Charakter (Perkolations-Finite-Size-Effekt)
wiederum die Leitfahigkeit, da im 3D-System die Perkolationsgrenze gegeniiber dem 2D—System
zu deutlich geringeren Werten verschoben wird. Beide Einfliisse heben sich in ihrer Wirkung auf
die Leitfihigkeit in etwa auf.

Im 2D-System bei einer Clustergréfie von 150 nm (= komplette Schichtdicke) findet sich eine
sehr gute Beschreibung des Plateaus, allerdings zeigt sich immer noch fiir z > 6 eine etwas zu
hohe berechnete Leitfihigkeit. Dies deutet darauf hin, dass die Perkolationsgrenze im Realsy-
stem zu noch grofleren Werten hin verschoben ist. Eine Anordnung, in der die Silberpfade sich
erst bei hoheren Ag-Konzentrationen zu verbinden beginnen, ist durch eine Lamellenstruktur
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gegeben. Eine solche Anordnung wurde durch Mogwitz et al. [188] in diinnen AgysSe—Filmen
experimentell gefunden, die das Vorhandensein von Clustern mit einer Gréfle von 130 nm ex-
perimentell nachwiesen, was bei einer Schichtdicke von 150 nm die Annahme eines 2D—Systems
unterstreicht. Eine erzwungene Verschiebung der Perkolationsgrenze im FEM Modell belegt,
dass die experimentellen Daten durch ein 2D—system mit erhohter Perkolationsgrenze gut be-
schrieben werden kénnen — was theoretisch im Einklang mit dem zweidimensionalen Modell
von Parish und Littlewood steht.

Ausblick: Bestimmung der Perkolation iiber magnetische Rasterung

Die Simulation der Stromstérke innerhalb der Proben deutet auf die Moglichkeit hin, die Perko-
lationspfade anhand des durch sie entstehenden Magnetfeldes zu bestimmen. Jeder Stromfluss
durch die perkolierende Probe erzeugt iiber dem Strompfad — und damit iiber dem Silberein-
schluss — ein verstirktes Magnetfeld, das mittels eines geeigneten Magnetfelddetektors gemessen
werden kann. Eine Abrasterung der Proben fithrt dann zu einem direkten visuellen Eindruck der
in der Probe vorhandenen Pfade. Das Magnetfeld iiber den Pfaden gibt zwar aufgrund seiner
rdumlichen Ausdehnung kein allzu scharfes Bild, aber durch Bildung der 6rtlichen rdumlichen
Ableitung des Feldes werden die Unterschiede zwischen Proben mit perkolierenden Pfaden und
solchen ohne gravierend, wie in Abbildung 4.31 gezeigt wird.

-0.5 0 ' 0.5 au.

Abbildung 4.31: Visualisierung der Strompfade in Ag,Se iiber die zweite lokale 6rtliche Ableitung
des Magnetfeldes iiber diinnen Schichten mit (oben) und ohne (unten) perkolierende Pfade.
Links: 35 % Silberanteil, Mitte: 40 % Silberanteil, Rechts: 55 % Silberanteil.
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4.1.5 Auswertung des LMR

Nach der Kldrung der Mikrostruktur der untersuchten Proben wird in dem nun folgenden Ka-
pitel das Hauptthema dieser Arbeit vorgenommen: die Untersuchung des LMR in heterogenen
2-Phasen—Systemen und der Vergleich des Verhaltens mit den aktuellen theoretischen Modellen.
Wie bereits gezeigt, ist in allen MR-Kurven ein Ubergang der quadratischen B-Feld-Abhingig-
keit bei niedrigen Feldwerten zu einem linearen Verhalten bei hohen Feldstirken zu beobachten.
Hier sollen die aus meiner Sicht favorisierten Modelle von Parish und Littlewood und Solin et
al. (siehe Kapitel 2.4.8) untersucht werden, da sie aus meiner Ansicht nach dem allgemeinsten
und anschaulichsten Ansatz entsprechen und somit den Ansétzen des QMR von Abrikosov [10]
und der EMA [11] iiberlegen sind. Ein allgemeiner Ansatz und Beschreibung mittels x4, MR und
Biipear kommt zudem den hier vorliegenden komplexen Mikrostrukturen entgegen.

Die Auswertung der Kurven im Hinblick auf den Ubergang zwischen quadratischem und linearem
Verhalten erfolgt anhand ihrer ersten und zweiten Ableitung nach der magnetischen Flussdichte.
In Abbildung 4.32 ist die Vorgehensweise beispielhaft fiir die transversale Messung an der 115
nm dicken AgsSe—Schicht (links) und die polare Messung der 680 nm dicken Schicht (rechts)
dargestellt. Im ersten Schritt wird fiir jeweils neun Messpunkte die Steigung der normierten
MR~-Kurve gebildet, wobei fiir ein akzeptables Rauschverhalten eine Mittelung iiber jeweils
fiinf Steigungswerte gebildet wird. Im zweiten Schritt wird die Steigung der 1. Ableitungskurve
berechnet (ebenfalls iiber neun Messpunkte mit anschlieender Mittelung der Werte iiber fiinf
Steigungswerte) und anschliefend auf den Wert bei der niedrigsten Feldstirke normiert. Man
erhilt eine exponentiell abfallende Kurve, die durch die diskrete Messwertaufnahme trotz der
Mittelung noch recht grofle Schwankungen aufweist. Mittels eines logarithmischen Fits wird der
Abfall der normierten 2. Ableitung charakterisiert und mit dieser Gleichung die Flussdichte
bestimmt, bei der die zweite Ableitung der Messkurve auf 30 % abgefallen ist. Dieser Wert wird
willkiirlich als Ubergangsfeld Bjipear von linearem zu quadratischem Verhalten festgelegt.
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Abbildung 4.32: Auswertung des LMR am Beispiel der 115 nm dicken Schicht bei transversaler Mes-
skonfiguration (links) und der 680 nm dicken Schicht bei polarer Messkonfiguration (rechts).

Problematisch bei dieser Auswertung sind die Messkurven von sehr diinnen Schichten, wo die
schwache Lokalisierung den OMR iiberlagert, so dass bei der Durchfithrung der beschriebenen
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Abbildung 4.33: Beispiel zu moglichen Fehlern bei der Auswertung des LMR in sehr diinnen Schichten
am Beispiel der 27 nm dicken Schicht bei transversaler Messkonfiguration. Oben links: Normierte MR-
Kurve, oben rechts: 1. Ableitung der normierten MR—Kurve, unten links: 2. Ableitung der normierten
MR~-Kurve, unten rechts: Normierte 2. Ableitung der MR-Kurve mit logarithmischem Fit und Angabe
der Fit—Gleichung.

Auswerteschritte hierdurch bedingt Fehler auftreten kénnen. In Abbildung 4.33 wird dies am
Beispiel der transversalen Messung an der 27 nm dicken Schicht demonstriert. Wie man an der
MR-Kurve (Abb. 4.33, oben links) erkennen kann, ist die Steigung bei Flussdichten bis 1 T
durch die schwache Lokalisierung stark erhoht und sinkt beim Ubergang zum OMR auf geringe
Werte nahe Null ab, wo ein je nach Kurve mehr oder weniger breites Minimum durchschritten
wird. AnschlieBend steigt die Steigung nahezu linear an, um ab etwa 13 T erste Anzeichen
einer erneuten Abflachung der Steigung zu zeigen (Abb. 4.33, oben rechts). Bei der Bildung der
zweiten Ableitung erhilt man erst einen negativen Wert, der schnell gegen Null geht und sich
dann nur noch geringfiigig dndert (Abb. 4.33, unten links), so dass bei einem Fit der normierten
Kurve ein Abfall auf 30 % schon bei einem Feld von ca. 1 T erhalten wird, was aber ein viel zu
geringer Wert ist (Abb. 4.33, unten rechts).

Eine Moglichkeit, diesen Fehler zu vermeiden, ist die Verwerfung der Messwerte im Einflussbe-
reich der schwachen Lokalisierung, so dass die 1. und 2. Ableitung der Messkurve erst ab dem
Flusswert ausgewertet wird, wo die Anderung der Steigung tatsichlich durch den Ubergang
zwischen OMR und LMR bedingt ist. Werden allerdings zu viele Messwerte nicht beriicksich-
tigt, befindet man sich moglicherweise schon im linearen Abhingigkeitsbereich der Magneto-
resistenz und erhilt dadurch ein viel zu hohes Ubergangsfeld, da sich die 2. Ableitung kaum
noch verdndert. Eine sinnvolle Finschrankung der Messwerte muss also fiir jede MR-Kurve
,von Hand“ erfolgen, indem der Ubergang zwischen schwacher Lokalisierung, OMR und LMR
visuell vom Auswerter abgeschitzt wird. Uberdeckt die schwache Lokalisierung allerdings den
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Ubergang vollig wie z.B. bei den MR-Kurven fiir die bis 13 nm dicken Schichten (in der polaren
Messkonfiguration gilt das nur fiir die 9 nm dicke Schicht), ist eine Auswertung des LMR nicht
moglich.

Trigt man die so ermittelten Ubergangsfelder gegen die Schichtdicke auf, so erhiilt man die in
Abbildung 4.34 gezeigten Abhingigkeiten. Bei allen drei Messkonfigurationen erhilt man ein mit
zunehmender Schichtdicke abfallendes Ubergangsfeld Bjipear- Die Ergebnisse fiir die transversale
Messung zeigen fiir die 25 nm dicke Schicht und eine der beiden 27 nm dicken Schichten extrem
hohe Werte von mehreren tausend T, deren Ermittlung aber aufgrund der Uberlagerung durch
die schwache Lokalisierung sehr fragwiirdig ist. Diese beiden Messpunkte wurden daher ignoriert
und man erhélt so Anfangswerte von ca. 60 T fiir die 39 nm und 44 nm dicke Schicht (Abb.
4.34, links), die sich mit zunehmender Schichtdicke auf etwa 3 T bei der 600 nm dicken Schicht
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Abbildung 4.34: Bjjpear in Abhéngigkeit von der Schichtdicke. Links: transversale Messung, Mitte:
longitudinale Messung, Rechts: polare Messung. Die durchgezogene Linie veranschaulicht die Tendenz
der Messwerte.

Bei der longitudinalen Messung liefert die Auswertung fiir die 56 nm dicke Schicht ein stark
erhohtes Ubergangsfeld Blinear von etwa 250 T, doch auch hier war die Bestimmung des Uber-
gangs vom Beitrag der schwachen Lokalisierung zum Kurvenverlauf des OMR problematisch.
Bei Ignorieren des Wertes erhilt man einen Anfangswert von ca. 30 Tesla fiir die 85 nm dicke
Schicht und wie im transversalen Fall mit bis auf ca. 3 T abfallende Ubergangsfelder — aller-
dings gilt die 3 T hierbei fiir die 2.3 pum dicke Schicht und bei der 600 nm dicken Schicht findet
man ein Feld von etwa 5 T (Abb. 4.34, Mitte).

Die polare Messung liefert ein dhnliches Bild wie die longitudinale, allerdings mit einem Uber-
gangsfeld von etwa 40 T fiir die 20 nm dicke Schicht, das dann bis auf 3 T bei der 2.3 pm dicken
Schicht abfillt, wobei die Streuung der Messwerte grofler ist (Abb. 4.34, rechts).

Das Verhalten des Magnetowiderstandes der Schichten (Abb. 4.7 und das eben geschilderte Ver-
halten) sind schon ein deutlicher Hinweis darauf, dass der MR und Bj;j, e, Zusammenhéngen, wie
vom PL-Modell vorausgesagt. Nach der Theorie von Parish und Littlewood (siehe Kapitel 2.4.8)
ist der MR proportional zur mittleren Beweglichkeit (u) falls Au/(u) < 1 und proportional zu
(Ap) falls Ap/{p) > 1. Das Ubergangsfeld Bjj;,q,, hingegen tritt bei (1) ! auf, wenn Ap/(p) < 1
und bei (Ap)~! falls Ap/{u) > 1. In den untersuchten Proben liegt der Fall Au/{(u) < 1 vor,
was durch die relativ groBen Ubergangsfelder bestitigt wird. Wenn man nun annimmt, dass die
in den Hall-Messungen ermittelte Beweglichkeit ein Mittelwert iiber die komplette Probe ist,
kann man den MR bei einer festen Feldstirke gegen diese mittlere Beweglichkeit () und das
Ubergangsfeld Blinear gegen das Inverse der mittleren Beweglichkeit (u) ! auftragen und erhiilt
die in Abbildung 4.35 gezeigten Graphen.
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Abbildung 4.35: Oben: Magnetowiderstand in Abhéingigkeit der mittleren Beweglichkeit (u). Unten:
Ubergangsfeld Bjjyeqy in Abhéingigkeit der reziproken mittleren Beweglichkeit (1) ~!. Links: transversale
Messung, Mitte: longitudinale Messung, rechts: polare Messung.

Bei allen Messkonfigurationen zeigt sich, dass die Vorhersagen der Theorie grob erfiillt sind. Die
Magnetoresistenz bei 12 T steigt mit der Beweglichkeit der Ladungstriger stark an, auch wenn
einige Messpunkte von einer gedachten Geraden durch die Werte abweichen. Diese Messpunkte
gehoren aber in den meisten Fillen zu diinnen Schichten, bei denen zum ersten der Ubergang
vom OMR zum linearen Verhalten bei sehr hohen Feldern liegt und damit vermutlich nicht mehr
im Feldbereich, in dem die Messungen durchgefiihrt wurden und zum zweiten die schwache Loka-
lisierung das gewohnte MR—Verhalten im Niedrigfeldbereich iiberlagert und so die Auswertung
erschwert.

Da die Messdaten der Abhingigkeiten Bjjeap(d) (Abb. 4.34) und M R(d) (Abb. 4.7) aufgrund
der Mikrostrukturabhéingigkeit starke Streuungen aufweisen, wird nun versucht, diese beiden
Groflen direkt miteinander zu verbinden. Die Abhingigkeit des Magnetowiderstandes und des
Ubergangsfeldes von der Beweglichkeit im PL-Modell basiert auf der Mikrostruktur der Proben
und ist damit auch eine Funktion der freien Weglinge [ sowie der entsprechenden riumlichen
Verteilung der Ladungstrigerbeweglichkeit. Diese Proportionalitat kann als Produkt einer Kon-
stanten k; und einer Funktion der Skalenlinge [ beschrieben werden:

MR = Ap/p=rki- f(l)- (1) (4.11)
Wenn nun angenommen wird, dass die Abhingigkeit des Ubergangsfeldes Bjipear von der Be-
weglicheit durch den gleichen Mechanismus verursacht wird wie der MR — n&mlich durch die
Mikrostruktur der Proben und damit der rdumlichen Variation von g und (i) sowie dem Unord-
nungsgrad in der Probe mit der entsprechenden Weglinge [ — so kann die gleiche Skalenfunktion
f(l) zur Beschreibung der Abhéngigkeit von 1/Bj;, sy angenommen werden:
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1

=Ky - f(1) - (1) (4.12)

Biinear
Stellt man nun die Gleichungen 4.11 und 4.12 nach f(I) um und setzt sie gleich, so erhélt

man eine invers lineare Abhingigkeit der Magnetoresistenz vom Ubergangsfeld Blinears die nun
unabhéngig von der Mikrostruktur der Proben (also von p und Ap) sein sollte:

CAp k1

MR = —.
p k2 Blinear

(4.13)

Abbildung 4.36 zeigt den Magnetowiderstand bei einer Feldstirke von 12 T, gemessen bei einer
Temperatur von 4.2 K, aufgetragen gegen das reziproke Ubergangsfeld 1 /Blineay fiir die drei
untersuchten Messkonfigurationen. Die angenommene lineare Abhéngigkeit zeigt sich deutlich
in allen drei Féllen, auch wenn vereinzelte Messpunkte von der theoretisch erwarteten Kurve

abweichen.
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Abbildung 4.36: Magnetowiderstand als Funktion des reziproken Ubergangsfelds 1/Bjiear-
Links: transversale Messung, Mitte: longitudinale Messung, rechts: polare Messung. Die durch-
gezogenen Linien verdeutlichen die Tendenz der Messwerte.

Hiermit bestétigt sich das PL-Modell in erstaunlicher Art und Weise und zeigt,
dass auch in der 3D-Konfiguration der polaren Messanordnung die Vorhersage des
PL—Modells erfiillt wird. Dies war nicht zu erwarten, da das PL-Modell nur den
transversalen Fall in einem 2D-Modell abdeckt.

Die hier vorgestellten Ergebnisse geben neben dieser Bestiatigung neue Anstéfle, die PL-Theorie
auch fiir den 3D-Fall zu untersuchen. In Anbetracht der hier eindeutigen Ergebnisse ist zu er-
warten, dass auch das 3D—System fiir die longitudinale und polare Konfiguration und Gleichung
4.13 ihre Giiltigkeit behilt.

4.1.6 Messungen bei Raumtemperatur

Die Temperaturabhingigkeit des MR im Ags,sSe wurde schon von F. Gruhl [9] ausfiihrlich
untersucht, weshalb im Rahmen dieser Arbeit nur noch als Bestéitigung ihrer Ergebnisse der
MR weniger Proben bei Raumtemperatur gemessen wird und die qualitativen Krgebnisse dieser
Messungen in Kurzform dargestellt werden.

Sowohl die Beweglichkeit der Ladungstriager als auch ihre Konzentration im Halbleiter AgsSe
ist stark temperaturabhingig, was wiederum die mittlere freie Weglinge der Elektronen sowie
die stattfindenden Streumechanismen beeinflusst.
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Dementsprechend verschwindet bei hohen Temperaturen der Beitrag der schwachen Lokalisie-
rung vollstindig und nur noch der OMR und der lineare Magnetowiderstand tragen zum MR
bei, wie man in Abbildung 4.37 an den Kurven fiir die 46 nm und 57 nm dicken Schichten er-
kennt. Zudem verringert sich der MR mit zunehmender Temperatur und Bj;j e, Verschiebt sich
zu hoheren Feldsirken (Kurven der 115 nm und 600 nm dicken Schichten).

46 nm - 290 K
+ 115nm - 290 K
08 | +600nm-290K
| =57 nm-290 K
46nm-4.2K
06 | 115nm-42K
| =600nm-42K
=57 nm-42K

normierter MR

02 |
magnetische Flussdichte [T]

Abbildung 4.37: Vergleich des MR—Verhaltens einiger ausgewihlter Proben bei 4.2 K und 290 K.

Mit einem Anstieg von 6.6 T auf 11.7 T verdoppelt sich Bj;e,, beinahe fiir die 115 nm dicke
Schicht, wihrend bei der 600 nm dicken Schicht nur noch ein Anstieg um einen Faktor 1.7 zu
beobachten ist.

Kreutzbruck et al. haben Formel 4.13 auch fiir hhere Temperaturen untersucht [195] und es
zeigte sich, dass trotz der Erhthung von Bjjy e, die Vorhersagen des PL-Modells ihre Giiltigkeit
behalten.

4.2 Messungen an Silbergoldtellurid Ags;AuTe,

Um die Theorie von Parish und Littlewood [15, 16] weiter zu stirken, sollte ein weiteres heteroge-
nes 2-Phasen—System untersucht werden. Die Komplexitit und der hohe priparative Aufwand,
mehr als 20 Schichten auf die wesentlichen Grofien der PL-Theorie hin zu untersuchen (u, MR
und Bjjear ), sollte beim folgenden System vereinfacht werden. Idee ist hierbei, die Beweglich-
keit nicht iiber die Schichtdicke als Einflussgrofie fiir die Mikrostruktur zu kontrollieren, sondern
die Anderung von p, MR und Bjjpear iiber die Temperatur zu steuern. Bei einer einzelnen
Probe ergibt sich keine Variation der Mikrostruktur und diese kann nun als Einflussgréfie von
vornherein vernachlissigt werden. Aufgrund seiner Defektstruktur, die der von Ags,sSe dhnelt,
erwartet man beim AgzAu; ;Tes ein dhnliches MR—Verhalten wie im Silberselenid und kann
dieses System als Parallelsystem fiir Silberselenid verwenden.

Da hier der LMR unabhéngig von der schwachen Lokalisierung untersucht werden sollte, wurde
eine grofie Bulk—Probe dieses Materials fiir die Untersuchungen hergestellt. In der in Abbildung
3.18 dargestellten Probe sind kleine, kaum 10 nm grofie Gold—Ausscheidungen zu erkennen, d.h.
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auch die Kornstruktur dhnelt der der Agy 5Se—Schichten. Aufgrund der durch die Unregelméfig-
keit der Probe bedingten Kontaktierungsschwierigkeiten wurde diese nur bei der transversalen
Magnetfeldeinstellung untersucht, wobei man ein Verhalten findet, das dem des Silberselenids
sehr &nlich ist.

Im ersten Schritt wurde der Magnetowiderstand der AgsAuTes—Bulk—Probe gemessen (siehe
Abb. 4.38). Die Abmessungen der Probe lagen in allen drei Raumrichtungen in der Grofienord-
nung von Millimetern, so dass wie erwartet bei geringen Feldstédrken kein Beitrag der schwachen
Lokalisierung zum Gesamtwiderstand zu beobachten ist. Wie beim Silberselenid nimmt der MR
mit steigender Temperatur ab, wihrend das Ubergangsfeld von quadratischem zu linearem Ver-
halten Bjj, e,y mit steigender Temperatur ansteigt.

09 —5K
08 — 10K
0,7 40K
§ o6 —60K
E — 80K
2 o8 — 120K
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03 — 180K
02 200K
i 225K
240K
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0 1 2 3 4 s — 250K
— 270K

magnetische Flussdichte [T]

Abbildung 4.38: Magnetowiderstandsverhalten der Ags AuTe;—Bulkprobe fiir Temperaturen von 5 K bis
270 K. Der Einsatz zeigt eine VergréBerung des Bereichs bis 1 T.

Eine Analyse der Ubergangsfelder Biipear, der Magnetoresistenzen in Abhéngigkeit von der
Temperatur sowie die Abhéngigkeit des MR von 1/Bj;y ear zeigt Abbildung 4.39, wobei die Daten
fiir 1/Bjjeqr i Analogie zu der in Kapitel 4.1.5 dargestellten Methode bestimmt wurden.
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Abbildung 4.39: Bjjpear (links) und MR (Mitte) als Funktion der Temperatur sowie MR als Funktion
von 1/Bjjpear (rechts).

Die Linearitdt von Bjjpesy als Funktion der Temperatur zeigt sich deutlich in Abbildung 4.39
(links) und steht in Analogie mit dem von Gruhl beobachteten Verhalten im Silberselenid [9].
Jedoch erhoht sich die Streuung der Messwerte mit steigender Temperatur und ab ca. 250 K
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scheint By es, Wieder abzufallen. Der Magnetowiderstand nimmt mit steigender Temperatur (bis
zu ca. 220 K) ebenfalls nahezu linear und mit geringen Streuungen der Messwerte ab, ab ca. 220
K aber fallen die Messpunkte schneller als erwartet ab (Abb. 4.39, Mitte)). Trégt man nun den
MR als Funktion des reziproken Ubergangsfeldes 1/Bjjaqy auf (Abb. (Abb. 4.39, rechts), sieht
man, dass bei tiefen Temperaturen die Linearitit der beiden Groflen wie erwartet zu beobachten
ist (MR—Werte iiber 60 %), bei hoheren Temperaturen allerdings das lineare Verhalten abbricht
und die Messwerte unerwarteterweise sehr schnell absinken.

Betrachtet man nun die Abhéngigkeit des Widerstandes von der Temperatur, so erhélt man die
in Abbildung 4.40 (links) gezeigte Kurve.
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Abbildung 4.40: Widerstand (links) und Ladungstrigerbeweglichkeit u (rechts) der AgzAuy 1 Tes—Probe
als Funktion der Temperatur.

Die Probe zeigt demnach nur halbleitendes Verhalten, ohne Metall-Isolator-Ubergang, was dar-
auf schlielen l&sst, dass die Goldcluster innerhalb der Probe keinen perkolierenden Pfad bilden
bzw. weiter von einem perkolierenden Pfad entfernt sind, als es in den Silberselenid—Proben der
Fall ist, wo der Silberanteil nahe der Perkolationsgrenze eingestellt wurde. Ein dhnliches Verhal-
ten dokumentierte Gruhl [9] bei einer Ag; 15Se—Schicht, die einen Silbergehalt weit weg von der
Perkolationsgrenze aufweist, was die eben getitigte Annahme erhértet.

Bei den Ags sSe-Proben wurde dieser Abbruch der Linearitit nicht beobachtet, allerdings wie-
sen auch alle untersuchten Proben einen Silbergehalt im Perkolationsbereich auf und die Beein-
flussung der Beweglichkeit 4 wurde tiber die Schichtdicke vorgenommen. Daraus kann geschlos-
sen werden, dass die Linearitit nur fiir Proben mit Metallgehalten innerhalb gewisser Grenzen
der Perkolationsschwelle gilt oder innerhalb gewisser Beweglichkeitsverteilungsgrenzen. Da die
Mikrostruktur bei der AgsAu; 1 Tes—Probe gleich bleibt, scheint es plausibel, dass der beobach-
tete Abbruch der Linearitit zwischen MR und Bj;; e,y auch von anderen, temperaturabhéngigen
Faktoren herrithren kann. Daher ist zu vermuten, dass die Anderung der Beweglichkeit durch
die Schichtdicke einen anderen Charakter aufweist als die Anderung der Beweglichkeit durch die
Temperatur. Bei einer Erhéhung der Temperatur verdndert sich das Phononenspektrum pro-
portional zur Temperatur, wihrend bei einer Verdnderung der Mikrostruktur die Beweglichkeit
durch Streuung an Grenzflichen verdndert wird, das Phononenspektrum aber gleich bleibt.

Um die Streuung der Messwerte zu verringern, wurde die AgzAu; 1 Teo—Probe zwecks besserer
Kontaktierung am Physikalisch—Chemischen Institut der JLU Gieen in diinne Scheiben von 0.9
mm Dicke geschnitten, die aufgrund der schon ermittelten niedrigen Ubergangsfelder Bjjpany nUT
noch bis zu einer Flussdichte von 3 T untersucht wurden.

Wie erwartet zeigt die Messung der AgsAuy ;1 Tes—Schicht qualitativ das selbe MR—Verhalten wie
die Bulkprobe (siche Abb. 4.41): Das Ubergangsfeld von quadratischem zu linearem Verhalten
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Biipear steigt mit zunehmender Temperatur linear an, wobei die Streuung der Messwerte um
die Gerade nicht so grofl sind wie bei der Bulk—Probe. Das Startfeld allerdings ist etwa um den
Faktor 3 gréfler als bei der Bulk—Probe, weicht aber schon bei 225 K mit 1.07 T im Vergleich
zu 1.19 T kaum noch vom Wert der Bulk—Probe ab.
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Abbildung 4.41: By e, (links) und MR (Mitte) als Funktion der Temperatur sowie MR als Funktion
von 1/Bjjpear (vechts). Die durchgezogenen Linien verdeutlichen die Tendenz der Messwerte.

Ein Vergleich der MR-Werte der Bulk-Probe bei 3 T mit denen der Schicht zeigt, dass bei-
de Kurven maximal 5 % voneinander abweichen — also im Rahmen der Messgenauigkeit die
gleichen Werte annehmen. Allerdings ist hier ersichtlich, dass die Abweichung vom linearen MR-
Abfall mit der Temperatur schon ab 175 K einzusetzen beginnt, was sich auch im Verhalten der
Abhéngigkeit des MR von 1/Bj;peqr 2z€igt.

Die Beweglichkeit der Ladungstriger in der AgsAu;.1Tes—Probe wurde iiber Hall-Messungen
als Funktion der Temperatur bestimmt und ist in Abbildung 4.40 (rechts) dargestellt. Die Kon-
taktierung erwies sich allerdings bei der geringen Groéfle der Proben als sehr kompliziert und
die Bedingung, dass die Kontaktpunkte klein gegen die Probengréfle sein sollen, ist nur unzu-
reichend erfiillt, genauso wie die Syminetrie der Proben keine genau quadratische Anordnung
der Kontaktpunkt erlaubte. Dementsprechend sind die Ergebnisse der Hall-Messung kritisch
zu sehen, doch eine qualitative Auswertung der Beweglichkeit ist trotzdem durchfiithrbar. Die
Beweglichkeit sinkt zunichst mit steigender Temperatur, dhnlich dem Verlauf in Abhéngigkeit
von der Schichtdicke in den nicht—perkolierten Agy, sSe—Proben, steigt dann aber wieder leicht
an und durchliuft ein Maximum bei etwa 220 K, bevor sie wieder abfillt. Genau ab diesem
Temperaturwert fillt das Verhalten der M R(Bjjeqy) Messwerte vom linearen Verlauf ab, so
dass die Annahme erhértet wird, dass hier ein anderer temperaturabhingiger Effekt eine Rolle
spielt, der bisher nicht betrachtet wurde.

Die gute Entsprechung des LMR—Verhaltens von Agy, 55e und AgzAu; 1 Tes bis zu einer Tempe-
ratur von etwa 200 K zeigt, dass die Variation der Beweglichkeit eines Materials durch Verdnde-
rung der Schichtdicke wie bei den Agy,5Se-Proben im Hinblick auf den LMR in gewissem Rah-
men die gleiche Wirkung hat wie eine Verdnderung der Beweglichkeit durch die Temperatur,
wie es beim Silbergoldtellurid vorgenommen wurde.

Ein hervorragender Ansatz zur tiefergehenden Untersuchung der Vorgénge im AgsAu; 1 Tey und
zum weiteren Vergleich mit den Ergebnissen der Silberselenidproben wiire die Herstellung diinner
AgsAu,Tes—Schichten mit einem Goldgehalt in der Nihe der Perkolationsgrenze. Da die Gold-
pfade in der AgzAuTey— Matrix wesentlich einfacher zu erkennen sind als die Silberpfade in der
AgsSe-Matrix, wire hiermit auch eine Bestéitigung der Beobachtungen der schwachen Lokali-
sierung moglich und der Beleg, dass hiermit die Mikrostrukur einer Probe zuverlissig bestimmt
werden kann.



Kapitel 5

Zusammenfassung und Ausblick

Anwendungen, die durch die Beeinflussung der Elektronenbewegung durch Magnetfelder und
die dadurch auftretende Anderung des elektrischen Widerstands méglich wurden, sind aus un-
serem heutigen Leben nicht mehr wegzudenken. Daher erweckte die Entdeckung eines linearen
magnetoresistiven Effekts (LMR) in Silberchalkogeniden 1997 durch Xu et al. [2] ein massives
Interesse an diesem Material, da diese Eigenschaft ideal fiir einen Einsatz als Sensormaterial ist
[21, 3].

In den auf Xus Entdeckung folgenden Untersuchungen [5, 6, 7, 8, 9, 196, 197] stellte sich her-
aus, dass das MR—Verhalten der Silberchalkogenide stark von der Mikrostruktur und damit
auch der Zusammensetzung (AgssSe und AgssTe mit der Stéchiometrieabweichung ¢) der
Proben abhiingt. Das erste theoretische Erklirungsmodell dieses Effekts von Abrikosov basiert
demzufolge auf der Annahme, dass in dem nicht—magnetischen halbleitenden System AgsSe
kleine clusterformige Ausscheidungen des Uberschusssilbers eingebettet sind, wodurch eine li-
neare Abhingigkeit des spezifischen Widerstandes vom angelegten Magnetfeld resultiert [10].
Ein weiteres Modell von Guttal und Stroud modellierte den Widerstand des Gesamtsystems in
Anlehnung an die ,effektive-medium-approximation“ als Ergebnis der Einzelwiderstinde seiner
Komponenten [11], wobei bei bestimmten Volumenverhiltnissen und Einschlussformen ebenfalls
ein lineares MR—Verhalten auftritt [13, 14].

In einem klassischen Ansatz, basierend auf einem zweidimensionalen Widerstandsnetzwerk aus
vierpoligen Widersténden, zeigten Parish und Littlewood, dass eine inhomogene Verteilung der
Ladungstrigerbeweglichkeit generell zu einem transversalen linearen Magnetowiderstand bei ho-
hen Feldstirken fithrt und dass das Ubergangsfeld von quadratischem zu linearem Verhalten
ebenfalls hiervon abhéngt [15, 16]. Geometrisch dhnlich hierzu ist ein Modell von Solin et al.
[17, 18], die zeigten, dass der Widerstand eines in van-der-Pauw—Geometrie kontaktieren Halb-
leiters (InSb) mit eingeschlossenem metallischem Goldzylinder bei idealem Radius desselben
zu linearen MR-Effekten von 750.000 % bei Raumtemperatur und 4 T fiithrt. Hierbei dndert
ein angelegtes Magnetfeld die Funktion des Metalleinschlusses von einem Kurzschluss zu einer
Stromunterbrechung. Allerdings zeigt sich im Gegensatz zum LMR fiir eine einzelne van—der—
Pauw-Einheit ein quadratisches und bei hohen Flussdichten sdttigendes Widerstandsverhalten.

Diese beiden klassischen Bilder sowie die sich daraus ergebenden Abhéngigkeiten des LMR bil-
den die theoretische Grundlage der Untersuchungen dieser Arbeit. Silberselenid (Ags 5Se) ist ein
Halbleiter mit kleiner Bandliicke (0.07 eV), in dem sich bei einer Stéchiometrieabweichung von
§ > 10~* iiberschiissiges Silber in Form von Clustern und Lamellen entlang der Korngrenzen
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abscheidet [8, 9, 195]. Damit entspricht es sowohl dem Bild einer diskontinuierlichen Beweg-
lichkeit, das im Modell von Parish und Littlewood angenommen wurde als auch dem Bild von
Solin — nur mit vielen mikroskopisch kleinen eingeschlossenen Metallinhomogenitéiten in einer
halbleitenden Umgebung statt eines groBen Einschlusses.

Die Variation der Beweglichkeit, die bei dem PL-Modell entscheidend ist, und die Verdnde-
rung der Metalleinschliisse, die fiir das Modell von Solin ausschlaggebend ist, wurde bei den
Silberselenid-Proben iiber die Mikrostruktur der Proben eingestellt, die wiederum von der
schichtdickenabhingigen KorngréBe im inhomogenen Material abhéngt. Mit steigender Schicht-
dicke (von 9 nm auf 2.3 um) erhoht sich die Korngrofie, was bei nahezu konstanter Silberkon-
zentration im Ags. 5Se sowohl die Ladungstriagerbeweglichkeit als auch die Grofie der Metallin-
homogenititen entscheidend beeinflusst. Ab einer bestimmten Schichtdicke ist zudem die Wahr-
scheinlichkeit fiir ein Vorliegen perkolierter Silberpfade stark erhoht, was sich signifikant auf das
Transportverhalten der Proben auswirkt. Fiir die Beantwortung der Frage nach dem Einfluss
perkolierter Silberpfade auf das Transportverhalten ist daher zunéchst die Untersuchung dieser
Pfade nétig, was allerdings mit elektronenoptischen oder chemischen Methoden sehr aufwéindig
und ohne Zerstérung der Probe kaum moglich ist. Daher wurde im Rahmen dieser Arbeit ein
geeignetes Mittel herausgearbeitet, um die Mikrostruktur der Proben zuverléssig zu untersuchen
und ein Vorliegen perkolierter leitender Pfade zu bestimmen.

Der spezifische Widerstand der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Silberselenidproben bei
Nullfeld fallt mit zunehmender Schichtdicke um mehr als eine GroBlenordnung stirker ab als
theoretisch aufgrund des klassischen Size-Effekts nach Sondheimer erwartet. Dieses Verhal-
ten konnte anhand von Simulationen auf Basis der Finite-Elemente—Methode eindeutig als
2D-Perkolationsphinomen identifiziert werden. Zur Erhértung der Perkolationsannahme wur-
de in einer van-der-Pauw-Anordnung der spezifische Widerstand der Proben unabhéngig von
der Schichtdicke bestimmt. Bei Schichtdicken um 40 nm zeigt sich hier ein Sprung von etwa
0.8 mQem auf ca. 0.4 mQcm; unterhalb von 40 nm wurde nur eine Schicht im Bereich der niedri-
gen Widerstinde gefunden, wihrend oberhalb nur eine den erh6hten Widerstandswert zeigte, so
dass die Perkolationsgrenze in diesem Schichtdickenbereich anzusiedeln ist. Die entsprechende
Ladungstragerdichte und -beweglichkeit zeigt diesen abrupten Sprung nicht, so dass anhand die-
ser beiden Grofien keine Unterscheidung der Proben in perkolierte / nicht—perkolierte Schichten
moglich ist.

Gliicklicherweise zeigen die gemessenen Magnetowiderstandskurven neben dem theoretisch er-
warteten OMR und LMR einen weiteren Effekt, der bei genauer Betrachtung und Auswertung
hervorragend zur Bestimmung der Mikrostruktur der Proben geeignet ist: die schwache Lo-
kalisierung der Elektronen — ein Quantenphinomen, das durch die Riickstreuung zirkularer
Elektronenwellen im Kristall zustande kommt und eine Anderung des Widerstandes bewirkt
[52]. Durch ein dufleres Magnetfeld wird die Phasenkohérenz der Elektronenwellenfunktionen
zerstort und der Widerstand im Magnetfeld verdndert sich in charakteristsicher Weise. Uber die
mathematische Auswertung dieses Verhaltens konnen die Phasendekohirenzlingen (inelastische
Dekohérenzlinge L; und Spin-Orbit-Dekohirenzlinge Lgo) in den Proben bestimmt werden
und geben Riickschliisse auf die Mikrostruktur, d.h. auf die Priasenz perkolierter Silberpfade, da
bei deren Vorhandensein der elektrische Transport bevorzugt hieriiber stattfindet, wihrend bei
deren Fehlen der Transport iiber die halbleitende AgySe-Matrix vonstatten geht.

Die Messung der schwachen Lokalisierung und der damit verbundenen Dephasierungsldngen er-
gab mit zunehmender Schichtdicke abfallende Spin—Orbit—Dephasierungslingen Lgo zwischen 5
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nm und 160 nm — also in der Groéflenordnung der in der Literatur referierten Werte in diinnen
Silberdrahten [72], was auf eine drahtartige Geometrie der Silberpfade in der AgsSe-Matrix
schlieen ldsst. Die inelastische Dephasierungslinge L; stieg hingegen mit der Schichtdicke an
und lag mit Werten zwischen 22 nm und 210 nm um etwa eine GroBenordnung niedriger als die in
der Literatur erhaltenen Daten von ca. 2000 nm bei Gogam et al. [72] in diinnen Silberdrihten,
aber nur noch etwa um einen Faktor 3 bis 4 unter dem von Cavalloni und Joss referierten
Wert in diinnen Silberschichten [165]. Dies lisst schliefien, dass die Charakteristik der Ago , 5Se—
Schichten im Hinblick auf die inelastische Dephasierung der einer diinnen Schicht &hnelt. Im
Allgemeinen war die Spin-Orbit-Dephasierungslédnge Lgo bei diinnen Schichten (unter 13 nm
Schichtdicke) grofier als die inelastische Dephasierungslinge L;, was eine Dominierung der in-
elastischen Streuung bei sehr diinnen Schichten gegeniiber der Spin—Orbit—Streuung bedeutet.
Dies erklirt sich damit, dass in sehr diinnen Schichten die Wahrscheinlichkeit fiir perkolieren-
de Silberpfade sehr gering ist und dementsprechend der elektrische Transport an vielen Stellen
durch die AgsSe—Matrix stattfindet, wihrend mit zunehmender Schichtdicke die Elektronenlei-
tung mehr und mehr in die Silberpfade verlagert wird, wo die Spin—Orbit-Streuung dominiert.
Dementsprechend steigt die inelastische Dephasierungslinge L; an, wihrend Lgo absinkt und
fiir dickere Schichten (d >20 nm) den elektrischen Transport bestimmt. Eine Auftragung der
erhaltenen Werte gegen die Schichtdicke zeigt eine klare Aufteilung der Proben in zwei Bereiche,
die als Trennung in perkolierte und nicht—perkolierte Schichten interpretiert wird. Damit wur-
de eine Moglichkeit herausgearbeitet, in makroskopischen heterogenen Schichten, bestehend aus
einem halbleitenden und metallischen Material, ohne elektronenoptische Abbildungsmethoden
festzustellen, ob perkolierende Metallpfade vorhanden sind — eine Technik, die wegweisend fiir
die zukiinftige Charakterisierung solcher Strukturen werden kann.

Der Magnetowiderstand der Schichten hingt generell signifikant von der Schichtdicke der Proben
ab: Er steigt mit zunehmender Schichtdicke an und nédhert sich mit 170 % bei der 2.3 pm
dicken Schicht bei einer Feldstéirke von 12 T langsam dem von Xu et al. beobachteten Bulk—
Wert (370 % bei 5.5 T und 4.5 K). Da Kreutzbruck et al. in [22] Proben mit Dicken von
150 nm untersuchten, erkldren sich hieriiber auch die vergleichsweise geringen MR—Werte, die
von ihnen gemessen wurden. Bei geringen Flussdichten zeigen die untersuchten Schichten nicht
das von Xu beobachtete ausschliefilich lineare Verhalten [2], sondern einen quadratisch von B
abhingenden Kurvenverlauf (OMR), der mit zunehmender Flussdichte bei nahezu allen Proben
in einen linearen, bis zu 14 T nicht sittigenden Verlauf iibergeht (LMR). Das Ubergangsfeld
von quadratischem zu linearem Verhalten Bj; e, sinkt dabei mit steigender Schichtdicke ab,
so dass die Beobachtung eines linearen MRs bis zu Feldern von wenigen 10~* T von Xu im
Rahmen dieses Modells als Verhalten im Bulk—Silber mit makroskopischen Abmessungen von
der Tendenz her iibereinstimmt.

In einem simplen theoretischen Ansatz zur Eliminierung der Mikrostruktur als bestimmende
Grofe erhilt man eine lineare Abhingigkeit des MR als Funktion dieses inversen Ubergangs-
feldes — ein Verhalten, das in den Messungen dieser Arbeit eindeutig zu sehen ist. Hiermit
bestitigt sich das Modell von Parish und Littlewood [15, 16] auf erstaunliche Art und Weise
und zeigt, dass auch in der 3D—Konfiguration der polaren Messanordnung die Vorhersage des
PL-Modells erfiillt wird. Dies war nicht zu erwarten, da das PL-Modell nur den transversalen
Fall in einem zweidimensionalen System abdeckt. Die hier vorliegenden Ergebnisse geben neben
dieser Bestitigung also auch neue Anstéfle, die PL-Theorie fiir den 3D-Fall zu untersuchen. In
Anbetracht der hier eindeutigen Ergebnisse ist zu erwarten, dass auch das 3D-System fiir die
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longitudinale und polare Messkonfiguration die gleichen Beziehungen zeigt und die Linearitét
von MR und Bjjj e, auch in diesen Systemen ihre Giiltigkeit behélt.

Als weitere Bestatigung der Aussagen des PL-Modells wurden Messungen an Silbergoldtellu-
rid AgsAu; 1 Tes vorgenommen, das aufgrund mehrerer Eigenschaften als Parallelsystem zum
Silberselenid angesehen werden kann. Silbergoldtellurid ist ebenfalls ein Halbleiter mit geringer
Bandliicke (0.004 eV), in dem iiberschiissiges Gold in Form von Goldclustern ausgeschieden wird.
Demnach zeigt es eine dhnliche Defektstruktur wie Agy,sSe, was ein dhnliches MR—Verhalten
erwarten ldsst. Um keine Beeinflussung durch die schwache Lokalisierung zu messen, wurde eine
Probe mit Abmessungen in der Grofienordnung von Millimetern in allen Raumrichtungen her-
gestellt und untersucht. Die Variation der Beweglichkeit wurde bei konstanter Schichtdicke iiber
die Temperatur erzielt. Die Messungen an der Bulk—Probe fiir Temperaturen von 5 K bis 270
K zeigten wie erwartet bei geringen Flussdichten einen quadratischen Verlauf, der mit zuneh-
mender Feldstirke in eine lineare Abhéngigkeit iibergeht. Die Absolutwerte des MR erreichen
mit ca. 85 % bei 5 K und 5 T etwa ein Viertel des von Xu in AgySe beobachteten Wertes in
den Silberchalkogeniden, liegen aber durchaus in der Gréflenordnung der im Rahmen dieser Ar-
beit untersuchten Agy, 5Se-Schichten. Der absolute Magnetowiderstand sinkt mit zunehmender
Temperatur auf etwa 18 % bei 270 K und 5 T und zeigt bis zu dieser Flussdichte noch keine
Anzeichen von Sittigung.

Der Ubergang vom quadratischen zum linearen Verlauf verschiebt sich mit zunehmender Tem-
peratur zu hoheren Flussdichten (von 0.18 T bei 5 K zu 1.5 T bei 270 K), so dass eine Zunahme
der Temperatur unter diesem Gesichtspunkt phinomenologisch einer Verminderung der Schicht-
dicke entspricht. Ubersetzt man dieses Verhalten in Verinderung der mittleren Beweglichkeit.
so steigt diese in (perkolierten) Silberselenidschichten mit zunehmender Schichtdicke, da die
Streuung an Korngrenzen sich vermindert, wiahrend sie im AgszAuy 1Tes durch die steigende
Phononenstreuung bei zunehmender Temperatur sinkt. Dieses Verhalten beobachtet man am
Verlauf des Ubergangsfeldes Bjjpeq, als Funktion der Schichtdicke (bei den Agy, ;Se-Schichten)
bzw. der Temperatur (bei der AggAu; 1 Tes—Probe).

Zusammenfassend ldsst sich feststellen, dass die Voraussage des Modells von Parish und Litt-
lewood [15, 16], nimlich die Abhingigkeit des Ubergangsfeldes Bjjp o,y sowie des MR von der
mittleren Beweglichkeit (i) gleich in zwei Materialien (sowohl 2D-System als auch 3D-System)
bestétigt wurde. Damit l4sst sich konstatieren, dass sich sowohl der LMR als auch der EMR
durch geometrische klassische Theorien erkliren lassen, was den Schluss zulisst, dass sie auf
dhnlichen physikalischen Grundprinzipien basieren. Allerdings zeigt der EMR im Gegensatz
zum LMR eine quadratische Feldabhangigkeit und séttigt bei hohen Feldstirken.

Obwohl der hochste MR-Effekt in makroskopischen EMR-Elementen auftritt, wurden nano-
strukturierte mesoskopische EMR-Bauteile als alternative Magnetfeldsensoren zu den bisher
etablierten GMR-Lesekopfen vorgeschlagen. Bisher ist noch unklar, ob nanostrukturierte LMR—
Filme mit lateralen Abmessungen in der GréBenordnung von nm wie erhofft funktionieren, da
der lineare Effekt verschwinden konnte. In diesem Bereich sind daher weitere Arbeiten nétig, um
den Zusammenbruch des MR—Verhaltens in niederdimensionalen Strukturen zu untersuchen und
die méglichen nansoskopischen Sensorapplikationen auszuloten. In jedem Fall wird Silberselenid
aufgrund seiner hohen Silberionendiffusion nur bei Niedertemperaturanwendungen das Material
der Wahl darstellen. Im Hinblick auf Einsatzgebiete bei Raumtemperatur sind alternative LMR—-
Materialien mit kleiner Bandliicke, wie z.B. der Halbleiter LaSbsy, der ebenfalls einen grofien,
nicht—séttigenden linearen MR-Effekt zeigt [198, 199], eine vielversprechende Alternative.
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